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1

Zusammenfassung

Das Ziel des vorliegenden Projekts ist die Entwicklung und Untersuchung eines
neuen, ionenassistierten Magnetron-Sputterprozesses zur Abscheidung sehr
hochwertiger optischer Materialien. Der Ansatz bestand darin, eine verbesserte
Schichtqualitat oxidischer optischer Materialien durch die Verwendung hoher
Innenstromdichten bei gleichzeitig moderater lonenenergie zu erreichen.

Dazu wurde eine neue Anordnung entwickelt und realisiert, bei der eine lineare
Plasmaquelle direkt neben einem Sputtermagnetron angeordnet wurde. Die
Plasmaquelle fungiert somit als Lieferant fur Sauerstoff- und/oder Argon-lonen
sowie Radikalen, wahrend die Sputterquelle im Wesentlichen fur die Lieferung
der Metallteilchen dient. Es wurden lineare Quellen gewahlt, um fir die
Abscheidung optischer Schichten eine hohe Flache beschichten zu kénnen. Im
Rahmen des Projekts wurde eine lineare DC-angeregte Plasmaquelle der Fa.
Advanced Energy (LIS 65) und schwerpunktmaBig eine lineare lonenquelle der
Fa. CCR GmbH (LS5) eingesetzt. Bei letzterer Quelle handelt es sich um eine
induktiv gekoppelte und mit RF-Frequenz angeregte lonenquelle und es lieBen
sich im betreffenden Druckbereich lonenenergien zwischen 10 und 25 eV am
Ort des Substrates erreichen. Die lonenstromdichte konnte im Vergleich zu
einem alleinigen Sputterprozess von ca. 0,1 mA/cm? auf 1 mA/cm? gesteigert
werden. Es konnte gezeigt werden, dass eine stabile Prozessfihrung ohne
gegenseitige  Wechselwirkung zwischen Magnetron und Plasmaquelle
problemlos moglich ist.

Auf der Basis des entwickelten Prozesses wurden verschiedene Materialien
(TiO,, Nb,Og, ZrO, und HfO,) hergestellt und untersucht. Es konnte gezeigt
werden, dass eine Verbesserung der Stochiometrie der Schichten erreicht
werden kann. Zugleich wird die Morphologie von Schichten beeinflusst. Die
Kristallisation der Schichten wird durch den Einsatz der Plasmaquelle in der
Regel begunstigt.

Das Ziel des Vorhabens wurde im Wesentlichen erreicht.
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3

3.1

Einleitung

Ziel des Projekts ,lonenunterstitztes Magnetronsputtern fir optische
Hochleistungsschichten” ist die Untersuchung einer ionenassistierten
Magnetron-Sputtertechnologie zur Abscheidung sehr hochwertiger optischer
Schichten. Der neue Ansatz besteht darin, spezielle schmalbandige
lonenquellen  mit veranderbarer lonenenergie zusatzlich zum reaktiven
Magnetronsputtern  einzusetzen und den Zusammenhang zwischen
Plasmaparametern der einzelnen Quellen und der Schichteigenschaften zu
untersuchen.

Ein wichtiger Aspekt bei der Entwicklung und Optimierung von neuen
ionengestltzten Magnetron-Prozesskonzepten fir die Darstellung hochwertiger
optischer Beschichtungen ist die Einordnung der erreichten Qualitat in das
Spektrum konkurrierender Verfahren. Dazu wurden am Laserzentrum Hannover
neben  der Durchfihrung genormter  Analyseverfahren  definierte
Modellschichtsysteme mit verschiedenen konventionellen und
ionenunterstitzten Beschichtungsverfahren hergestellt und untersucht.

Wissenschaftlich-technische Ergebnisse

Anlagen-Modifikationen (IST)

Im Rahmen des Projektes wurde die eingesetzte Sputteranlage "Dyscus" an
verschiedenen Stellen weiter optimiert. Im Einzelnen wurden die folgenden
MaBnahmen unternommen:

Prozessregelung (Fluss- und Leistungsregelung)

Die groéBte Einflussnahme auf den Sputterprozess fur optische Schichten ist bei
reaktiv geflihrten Prozessen zu erwarten. Bei diesen Prozessen wird von einem
meist metallischen Target gesputtert und durch Zugabe eines Reaktivgases die
gewdnschte Verbindung abgeschieden, welche im stéchiometrischen Fall dann
transparent wird. Der reaktive Sputterprozess zerfallt flr einen konstanten
Reaktivgasfluss dabei leistungsabhangig in zwei stabile Betriebsmodi (den

AiF-Vorhaben Nummer 14404 N
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Compound-Mode und den Metallic-Mode). Durch konkurrierend ablaufende
Atz- und Depositionsprozesse, deren Raten jeweils sowohl von der Leistung als
auch vom Targetzustand abhdngen, entsteht eine Leistungshysterese, wie sie in
Abbildung 2.1 dargestellt ist, hier am Beispiel einer reaktiven TiO, Beschichtung
von metallischen Ti-Targets und O, als Reaktivgas. In diesem Diagramm stellen
Partialdriicke oberhalb von etwa 3.0x10* mbar den Prozessbereich des
Compound-(hier Oxide-) Mode dar (Schichten dielektrisch), wahrend
Arbeitspunkte fir Reaktivgasdricke < 0.8x10* mbar den Metallic-Mode
reprasentieren — hier sind die Schichten metallisch. Der fir optische
Beschichtungen aus  wirtschaftlichen und technologischen  Griinden
interessanteste — als Transition-Mode bezeichnete - Parameterbereich zwischen
diesen Grenzen ist aufgrund des Hystereseverhaltens (blaue Kurve in Abbildung
2.1) nur mit einer Leistungsregelung auf Basis einer Partialdruckakquise moéglich
(rote Kurve). Unabhangig vom Einsatz einer zusatzlichen Plasmaquelle zur
Optimierung der Schichteigenschaften (beispielsweise durch Unterstlitzung
eines moglichst metallischen Targets bei gleichzeitig stdchiometrischen
dielektrischen Schichten) ist damit eine Regelung des Sauerstoffpartialdrucks im
Prozess sinnvoll.
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Abbildung 1: Hysterese und , S-Kurve” eines reaktiven Sputterprozesses am Beispiel reaktiv gesputterten TiO,
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Entsprechende Regelalgorithmen, sowohl fir eine Flussregelung, bei der der
Sauerstofffluss auf Basis eines mittels Lambdasonde aufgenommenen
Partialdrucks variiert wird, wie auch eine Leistungsregelung, bei der die
Targetleistung als StellgroBe bei konstantem Sauerstofffluss genutzt wird,
wurden im Rahmen des Projektes implementiert. Die in Abbildung 2.14
gezeigte S-Kurve ist bereits mit dieser Regelung durchgefahren worden. Beide
Regelungen basieren auf einem PID-Regelkreis fir den prozess- und teilweise
arbeitspunktabhadngig unterschiedliche Regelparameter zu finden sind.

Abbildung 2 zeigt die Regelung verschiedener Arbeitspunkte fir den reaktiven
TiO, Prozess mit der implementierten Regelung. Durch Vergleich der
Arbeitspunkte mit einer zuvor aufgenommenen Hysterese, bei der ohne
Regelung die Leistung zwischen 1 und 8 kW variiert und dabei der Partialdruck
aufgenommen und Uber der Leistung dargestellt wurde wird deutlich, dass die
Arbeitspunkte den kompletten Transition-Mode durchlaufen.
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Abbildung 2: Dargestellt ist flr einen reaktiven TiO, Prozess der Sauerstoff-Partialdruck und die Leistungen
der beiden Kathoden des ASTRAL Generators. Die gestrichelte rote Linie zeigt die anzuregelnden Setpoints
fir den p(0,).

Rot eingezeichnet ist jeweils der eingestellte Setpoint, hellgriin der mittels
Lambdasonde aufgenommene Partialdruck. Die blauen Kurven stellen dabei die
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durch den PI(D)' Regler eingestellten Leistungen dar wie sie erforderlich sind,
um den Arbeitspunkt anzuregeln. Jeweils bei Anderung des Setpoints sind
entsprechend groBe Ausschlage zu verzeichnen, deren Oszillations-Amplitude
bei Anndherung des Sollwertes abnehmen.

In Abbildung 3 ist die Darstellung des gemessenen Sauerstoff-Partialdruckes
und der Setpoints Uber der Generatorausgangsleistung dargestellt. Man
erkennt, dass die Setpoints (Vorgabe nur der Partialdruck) auf der S- (bzw. bei
dieser Darstellung einer Z-) Kurve liegen.
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Abbildung 3: Dargestellt ist fiir einen reaktiven TiO, Prozess der Sauerstoff-Partialdruck Gber der Leistung. Die
roten Kasten markieren die Regelsetpoints. Die Daten wurden aus Abbildung 2 gewonnen.

Schaltet man fir einen der im Ubergangsbereich liegenden Arbeitspunkte den
PI(D) Regler aus, so kippt der Prozess instantan entweder in den Compound-
oder den Metallic-Mode um.

Es hat sich zudem gezeigt, dass fUr manche Materialien eine schnelle
Anregelung von Arbeitspunkten, die sowohl im Compound-Mode als auch im
Transition-Mode liegen kénnen, nur dann realisiert werden kann, wenn fir die

' Die Reglerimplementierung umfasst zwar einen kompletten PID Regler, jedoch hat sich in der Praxis gezeigt, dass der Differential-
Anteil (D) nicht benétigt wird.

AiF-Vorhaben Nummer 14404 N
Seite 7



verschiedenen Prozessfenster unterschiedliche PID-Parameter genutzt werden
kédnnen. Die Steuerung wurde daher dahingehend erweitert.
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Abbildung 4: Das erweiterte Panel fur die Leistungs-Regelung im ausgeklappten Zustand.

In Abbildung 4 ist das entsprechende Bedienelement der Anlagensteuerung
gezeigt. Im linken unteren Bereich befinden sich zwei Zeilen mit jeweils 4
Eingabefeldern. Die linken drei Felder enthalten jeweils die Koeffizienten fur die
Proportional-, Integral- und Differentialanteile wahrend in der oberen Zeile
ganz rechts noch ein Multiplikator eingegeben werden kann, der fir
Ubersichtliche KoeffizientengréBen sorgt. In der unteren Zeile wird in diesem
Feld eine Partialdruck-Grenze eingegeben, oberhalb der die oberen PID-
Parameter genutzt werden, unterhalb werden die unteren Parameter genutzt.

Pendelbetrieb

Aufgrund der schmalen Bauweise sowohl der Quelle als auch des Magnetrons
im Doppelflansch sind homogene Beschichtungen komplett statisch nicht
realisierbar. Es wird zusatzlich zur Substrat(sub)rotation auch mindestens eine
geringfigige Bewegung des Haupthandlers bendtigt, um die Probe beiden
Quellen im Mittel gleich auszusetzen. Hierzu wurde ein Pendelbetrieb des
Haupthandlers implementiert, der es mit wahlbaren Geschwindigkeiten
ermdglicht um den Mittelpunkt jeder der drei Quellenpositionen eine
Oszillation des Handlers zu starten. Ferner wurde die Moglichkeit vorgesehen
an den Endpunkten der Oszillation eine definierte Pause einzulegen. Dies ist flr
temperaturempfindliche Substrate hilfreich, da sie in diesem Zeitraum nur der
Substratkthlung ausgesetzt sind und bei ausreichendem Oszillationswinkel
keine Erwdrmung durch eine Beschichtung erfahren.

AiF-Vorhaben Nummer 14404 N
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3.2

Simulationsrechnungen (IST)

Neben den praktischen Umbauten, Charakterisierungen und Beschichtungen
mit der Anlage wurden parallel in  mehreren  Arbeitsblécken
Simulationsrechnungen durchgefihrt. Ziel einer Abbildung von Kammer,
Magnetron und Plasmaquelle in die am IST entwickelte Simulationsumgebung
ist zunachst die Validierung des Simulationsmodells anhand einfacher und
praktisch vorhandener Geometrien (Planarflansch) sowie im Nachgang dazu die
Optimierung von Geometrien (Beispiel Knickflansch) und Prozessparametern
auf Basis von Simulationsrechnungen. Nachfolgend werden die bisherigen
Arbeiten im Bereich der Simulationsrechnungen dargestellt.

Feldsimulationen (elektrisches Feld, magnetisches Feld)

Neben den Berechnungen der Druckverteilungen in der Kammer wurden
mittels parallelisierter Particle-in-Cell Monte Carlo Rechnungen® auch
Simulationen der Magnetfeld- und E-Feldverteilungen durchgefiihrt. Ziel dieser
Berechnungen ist letztlich die Nachbildung des Sputterprozesses im
Zusammenspiel der beiden Quellen.

Zum gegenwartigen Zeitpunkt ist es zundchst interessant, die gegenseitige
Beeinflussung der Magnetfelder zu ermitteln.
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Abbildung 5: Simulierte Argon-lonendichte am Magnetron in Abhangigkeit vom Potenzialzustand des
Magnetrongehduses. Links ist das Gehause floatend, rechts geerdet gerechnet.

2 M. Siemers et al. , Three Dimensional Plasma Simulations with a Parallelized Particle-in-Cell Monte Carlo Approach”, Proc. of 49th

Ann. SVC, 2006, 60-63.
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Nachfolgend ist die Doppelanordnung aus Magnetron und Plasmaquelle (LS5)
dargestellt. Ahnlich wie fur die Berechnung der Druckverteilungen wird auch
fur diese Rechnungen eine Abbildung der Quellen in die Simulationsumgebung
erforderlich. Die Abbildung 6 zeigt den abzubildenden Aufbau als
Konstruktionszeichnung.

Plasmaguelle

Magnetron
|

:

N BN BN BN SN NN SN SN BN SN NN BN BN BN BN BN BN BN BN BN BN BN B
Al

Sl L L LY TR

— ! ]
7 | 7

i g

Abbildung 6: In die Simulationsumgebung abzubildender Aufbau. Gestrichelt dargestellt ist der Bereich, in
dem das Magnetfeld von Magnetron und Helmholtzspulen fir die spatere Particle-in-Cell Simulation
berechnet wird.

Da es sich bei der Magnetron-Konstruktion um eine Entwicklung des IST
handelt, sind die Feldstarken des Magnetfelds bekannt. Fir die
Helmholtzspulen der Plasmaquelle wurden Naherungswerte verwendet. Die
Abbildungen 7 und 8 zeigen zundchst das berechnete Magnetfeld des
Planarmagnetrons.

AiF-Vorhaben Nummer 14404 N
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Abbildung 7: Numerisch berechnete magnetische Flussdichte des Planarmagnetrons in der xz-Ebene mittig
zur Langsachse der Primérkatode.
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Abbildung 8: Extrahierte x-Feldkomponente aus der berechneten magnetischen Flussdichte des
Planarmagnetrons im Bereich der sekundaren Plasmaquelle.

Aus Abbildung 8 ist zu erkennen, dass diese Feldkomponente entlang der
oberen Substratkontur bei ca. 1 mT liegt. Eine besser aufgeldste Darstellung
der magnetischen Flussdichte unterhalb der Plasmaquelle, wie sie durch das
Magnetron hervorgerufen wird, ist in Abbildung 9 dargestellt.

AiF-Vorhaben Nummer 14404 N
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Abbildung 9: In Langsrichtung (y-Richtung) gemessene x-Komponente der magnetischen Flussdichte in einem
Bereich unterhalb der sekundéren Plasmaquelle.

Entsprechend Abbildung 9 Uberlagert das Magnetfeld des Planarmagnetrons
das Feld der Helmholtzspulen nach den Messungen mit 0.5 bis 0.65 mT, damit
divergieren Rechnung und Messung um etwa einen Faktor 2. Die Abweichung
zwischen Rechnung und Messung, sowie die Asymmetrie der gemessenen
Einkopplung koénnen ein Indiz fur zusatzlich verbaute ferromagnetische
Komponenten in der sekundaren Plasmaquelle sein.

B-Field of Coils and Primary WMagnetron [T] z

0 0,025 0.05 b x
[ ]

Abbildung 10: Magnetische Flussdichte von Planarmagnetron und Helmholtzspulen in der xz-Ebene mittig zur
Langsachse der Primarkatode.

Das Ergebnis der Berechnungen des kombinierten Feldes beider Quellen ist in
Abbildung 10 dargestellt.
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3.3

3.4

Integration der Plasmaquellen (IST)

Im Rahmen des Projekts wurden zwei verschiedene lineare Plasmaquellen (LS5,
Fa. CCR GmbH und LIS 65, Fa. Advanced Energy) installiert und in die
Anlagensteuerung integriert. Zu bemerken ist, dass die Arbeiten an der LS5
Quelle im Rahmen des vorliegenden Berichts ohne Glastopf, daftr aber mit
einem AlLO; ummantelten Induktor betrieben wurden. In Abbildung 11 ist links
die Konstruktionszeichnung des Doppelflansches fur die Kombination
Magnetron und LS5 und rechts fir die Kombination mit der LIS Quelle gezeigt.

Abbildung 11: Doppelflansch: Links mit LS5 und Zwischenflansch, rechts mit LIS und jeweils mit Magnetron
(rechts im Flansch).

Die Unterschiede sind offensichtlich. Im linken Bild kann zudem der zusatzlich
far die LS5 angefertigte Zwischenflansch erkannt werden, der fir einen
identischen Abstand von LS5 und Magnetron zum Target erforderlich wurde
und zudem gekUhlt ist. Da die LIS DC gespeist und die LS5 RF gespeist ist,
wurde die Bereitstellung eines entsprechenden DC Generators (Advanced
Energy Pinnacle) und insbesondere die Versorgung der Quelle Gber ein
spezielles Hochspannungskabel erforderlich.

Untersuchung der Plasma- und Magnetfeldeigenschaften von Assist- und
Magnetronquellen (IST)

Ein wesentlicher Aspekt, insbesondere auch fur die Fitterung der
Simulationsumgebung mit realen Parametern, stellt die Vermessung der
Quellen dar. Hierzu stellte sich in ersten Tests bereits heraus, dass aufgrund der
schmalen Bauweise der Quellen (sowohl LIS wie auch die LS5 Derivate) eine
lateral aufgeldste Teilchendetektion erforderlich ist. Hierzu wurde ein

AiF-Vorhaben Nummer 14404 N
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Gegenfeld-Sondenarray aufgebaut, welches durch eine Schnittstelle zur
Anlagensteuerung in der Lage ist, flexibel einen raumlich ausgedehnten Bereich
unter der Quellenanordnung abzufahren und zu vermessen.

Aufbau eines Sonden-Array zur ortsaufgelosten Plasmamessung

Sowohl fur das grundsatzliche Verstandnis des Zusammenspiels von Magnetron
und Plasmaquelle als auch als Eingangsparameter fir die geplanten
Simulationsrechnungen ist die Qualifizierung der Plasmaparameter der
verschiedenen einzusetzenden Quellen von groBer Bedeutung. Da im Rahmen
des Projektes vor allem eine Parallelanordnung bestehend aus einem
Magnetron® und der Plasmaquelle zum Einsatz kommen soll, war eine gewisse
raumliche Ausdehnung der ,Teilchenemitter” nicht zu vermeiden. Belastbare
Ergebnisse erfordern daher auch die Kenntnis der raumlichen Verteilung der
Teilchendichten und —energien. Da dies mit einer einzelnen Gegenfeld-Sonde
nicht vernlnftig zuganglich ist, wurde ein Sonden-Array aufgebaut, welches
von seinen Abmessungen derart gestaltet ist, dass es auf einer Aufnahme fur
Substratteller Platz findet und bindig mit dem Teller abschlieBt und so
moglichst addquat die tatsachliche Beschichtungssituation abbildet. In
Abbildung 11 ist ein Querschnitt durch eine der maximal 5 im Array
enthaltenen Sonden schematisch dargestellt. Durch Anlegen entsprechender
Potenziale werden zundchst die Elektronen aus der Detektion herausgefiltert
und durch Variation des Bremsfeldes kann danach die lonendichte
energieaufgel®st detektiert werden.

3 Eine Doppelmagnetron-Anordnung liefert fiir viele bekannte Prozesse bessere Schichteigenschaften als ein Einzelmagnetron. Leider
ist in der Anlage kein ausreichender Bauraum vorhanden, um ein Doppelmagnetron mit einer Plasmaquelle zu kombinieren. Diese
Anordnung ware sicher von noch gréBerem Interesse. Die hier gewonnenen Erkenntnisse sollten sich jedoch wenigstens qualitativ auf
eine Doppelanordnung tbertragen lassen.
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Abbildung 12: Schematischer Aufbau einer Sonde des RF-Arrays.

Das Sondenarray gestattet die Anordnung der einzelnen Sonden entweder in
einer Reihe oder Uber Kreuz. Die Abbildung 13 zeigt den Aufbau des Arrays.
Links sind zunachst die hier Uber Kreuz angeordneten Aufnahmen fur die
Sondentdpfe ohne Abdeckung zu erkennen. Rechts ist das Sondenarray mit
Abdeckung gezeigt. Die Abbildung zeigt das Komplettsystem mit angebrachter
Shutterblende. Das Sondenarray wird (ber eine in LabView™ entwickelte
Steuerungssoftware bedient. Uber eine vorgesehene Netzwerkkommunikation
ist es moglich, die Beschichtungsanlage fernzusteuern und den Halter definiert
zu verfahren. Auf diese Weise kann nahezu vollautomatisiert, unter Nutzung
der Linearanordnung der Sonden, ein Plasma unterhalb der Quellen abgerastert
und hinsichtlich der jeweiligen lonenstromdichten und —energien analysiert
werden.
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Abbildung 13: Fotos des Sondenarrays. Links: Offen: Zu erkennen sind die 5 Uber Kreuz angeordneten
Aufnahmen fur Sondentopfe. Rechts: Das Komplettsystem mit Abdeckung durch den motorisierten Shutter.

Dieses Array kann nun Uber den normalen Substrathandler in die
Beschichtungsanlage eingebracht werden. Die Abbildung 14 zeigt das
Sondenarray in der Beschichtungskammer — zwecks besserer Kenntlichkeit
ohne seitliche Verblendungen - unterhalb der Doppelanordnung aus
Plasmaquelle und Einzelmagnetron. In der linken Bildhalfte ist zudem die
Aufsicht auf den relevanten Bereich des Rezipienten zu sehen. Grin
eingezeichnet ist die Position des Sondenarrays unter dem Doppelflansch,
wobei flr eine Rasterung die Linearanordnung der Sonde auf der Handler-
Radialen verwendet wird und der Handler dann schrittweise das Array unter
den Quellen hindurch bewegt.

Abbildung 14: Eingeschleustes Sondenarray (rechts). Aufsicht und Lokalisierung des Arrays unter der
Doppelquelle (links).

AiF-Vorhaben Nummer 14404 N
Seite 16



Durch Variation der Kollektorspannung, also des Bremsfeldes, kann nun
abhangig von der lonenenergie der Kollektorstrom aufgezeichnet werden. In
Abbildung 15 sind typische Kurven exemplarisch dargestellt.

T T T T T T

404 240}

Filterspannung [V]
—_— -1V
200F _ 40v
-0V
1,60 F| —-100V

Filterspannung [V]
— 10V

[— -0V
-7V
OH—-100v

20

1.20

0,80

0,40

Kollektorstrom [pA]

Norm. Diff. Ionenstrom [a.u.]

0,00 ¥

Ty I e s S e s S
-150 100 -50 0 50 100 150 200 250 -150 -100 50 © 50 100 150 200 250
Kollektorspannung [V] Kollektorspannung [V]

Abbildung 15: Typisches Beispiel ftr den Kollektorstrom als Funktion der Kollektorspannung fur verschiedene
Filterspannungen (links) und des normierten differenzierten Kollektorstroms (rechts).

Die Charakteristik der Kurven ermoglicht neben der Vermessung
beschichtungsfreier Plasmen auch die Vermessung beschichtender Plasmen,
welche zu einer Belegung der Sondengitter und damit zu einer Verdanderung
der Sekundarelektronenemission flihren. Hierzu wird ausgenutzt, dass die Lage
der Peaks fir negative Kollektorspannungen bekannt ist und eventuelle Offsets
durch  Sekundarelektronenemissionen somit direkt offenbart werden.
Wesentlich fur eine Nutzung dieses Ansatzes ist die Aufnahme der Kurven bis
Kollektorspannungen unterhalb von -100V.

Mit diesem Aufbau wurden die nachfolgend dargestellten Messungen
durchgefihrt.

Anordnung zur Qualifizierung der Quellen

Unter Nutzung des Sondenarrays wurden die im Rahmen des Projektes
genutzten Plasmaquellen sowie das Einzelmagnetron (am Beispiel eines Titan
Targets/oxide mode/unipolar gepulst) vermessen. Zwecks Verdeutlichung der
Koordinatensysteme ist in Abbildung 16 der Messaufbau skizziert.

AiF-Vorhaben Nummer 14404 N
Seite 17



=]

U

Abbildung 16: Skizzierung der Messanordnung. Links im Bild ist die Aufsicht auf den Doppelflansch und das
darunter angeordnete Sondenarray (linear) zu sehen, rechts ist die Ubertragung der Messpositionen in ein x-
y-Koordinatensystem dargestellt.

Das Sondenarray wurde fir diese Messungen in der Linearkonfiguration
aufgebaut, wie in der Abbildung links zu sehen ist und von links nach rechts
auf der Trajektorie eines virtuellen Substrats bei dynamischer Beschichtung
unter der Quellenanordnung hindurch  bewegt. Flr verschiedene
Winkelstellungen des Hauptdrehtellers wurde dann jeweils an allen 5
Positionen (= Sonden) eine Messung durchgefihrt, ausgewertet und die
Ergebnisse in ein x-y-Diagramm Ubertragen (rechts) letztlich dargestellt.

In den folgenden Abbildungen stellen die gelben Punkte die eigentlichen
Messungen dar. Zwecks schénerer Ansicht der Verteilung, wurde zwischen
diesen Messwerten interpoliert (rote Flache). Das Profil der Verteilungen fur die
verschiedenen Y-Positionen wurde zudem als Projektion auf die hintere Wand
des 3D-Plots dargestellt (grine Punkte), um besser konkrete Werte ablesen zu
kdnnen.

3.4.1 Charakterisierung der LS5

Zunachst wurde auf die oben beschriebene Weise die Plasmaquelle LS5-GT
charakterisiert. Die Plasmamessungen wurden fir die LS5-GT sowohl mit und
ohne Anwesenheit des Magnetsatzes des Magnetrons durchgefihrt, um die
Auswirkungen dieser Magnetfeldvariation auf die PlasmakenngréoBen zu
erfassen. Die Ergebnisse der Messung der lonenstromdichteverteilungen mit
und ohne Magnetron sind in Abbildung 17 dargestellt.
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Abbildung 17: Darstellung der gemessenen lonenstromdichteverteilungen. Grin ist die Projektion der
Hullkurve zur besseren Darstellung auf die rickseitige Wand dargestellt. Links: Messungen ohne Magnetfeld
des Magnetrons, rechts mit Magnetfeld des Magnetrons.

Man erkennt aus der Abbildung 17, dass die Anwesenheit des Magnetrons die
Homogenitat der lonenstromdichteverteilung unterhalb der Plasmaquelle
beeinflusst. Es sind jedoch keine nennenswerten Unterschiede in den maximal
auftretenden Stromdichten zu erkennen. Festzustellen ist jedoch, dass eine
lateral ausgedehntere Probe in verschiedenen Bereichen unterschiedliche
lonenstromdichten von der Quelle erfahren wird, man also fir eine geeignete
Subrotation zu sorgen hat, um homogene und groBflachige Beschichtungen
realisieren zu konnen. Die Situation wird entscharft, wenn das fir die
Beschichtung eingesetzte Magnetron o6rtlich weiter von der Quelle entfernt in
der Beschichtungskammer verbaut ist. Dies ist beispielsweise bei einem
dynamischen Beschichtungsprozess mdglich, wie er bei der vorhandenen
Anlage zwingend erforderlich ist, wenn bipolar gesputtert werden soll. Diese
Anordnung schrankt aber den Einsatz der Plasmaquelle auf eine Nachbe-
handlung bereits (substdchiometrisch) deponierter Teilbeschichtungen ein,

woflr diese wiederum aufgrund ihrer vergleichsweise geringen lonenenergien
maoglicherweise nicht optimal geeignet ist (vergl. Abb. 18).

Neben der lonenstromdichteverteilung wurde auch die lonenenergieverteilung
aufgenommen. Die Ergebnisse dieser Messungen sind in Abbildung 18

dargestellt. Analog zu Abbildung 17 ist wieder links die Darstellung mit
Magnetron und rechts ohne Magnetron gewahlt.
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Abbildung 18: Darstellung der gemessenen lonenenergieverteilungen. Grin ist die Projektion der Hullkurve
zur besseren Darstellung auf die rickseitige Wand dargestellt. Links: Messungen ohne Magnetfeld des
Magnetrons, rechts mit Magnetsatz des Magnetrons.

Ebenso wie fur die lonenstromdichteverteilungen ist auch hier ein deutlicher
Einfluss des Magnetrons auf die Homogenitat der Energieverteilung zu
erkennen. Anders als zuvor ist jedoch hier auch eine deutliche Veranderung der
absolut auftretenden Energien zu erkennen. Das Maximum verschiebt sich hier
um etwa 20 eV von 120 auf 140 eV, deutlich an den Projektionen auf die
hintere Wand zu erkennen. Dies sind — insbesondere bezogen auf die
lonenenergien des unipolar betriebenen  Einzelmagnetrons - schon
nennenswerte GréBenordnungen (s. u.).

Ziel des Einsatzes einer Plasmaquelle ist im Rahmen dieses Projektes nicht nur
die Behandlung des Substrates, sondern insbesondere auch die Untersuchung
maoglicher Einflussnahmen auf den Betrieb des Magnetrons durch Einsatz einer
Plasmaquelle. Fur den letzteren Fall ist es naturlich sinnvoll, sowohl die
lonenstromdichte wie auch die —energien beider Quellen gréBenordnungs-
maBig aufeinander abzustimmen, um einen maximalen Hub in der potenziellen
Modulation erreichen zu kénnen.

3.4.2 Charakterisierung der LIS 65

Parallel zur LS5 wurde im Rahmen des Projektes die Plasmaquelle ,LIS” von
Advanced Energy eingesetzt. Diese Quelle ist analog einem Magnetron
aufgebaut und zeichnet sich dadurch aus, dass sie in zwei Betriebsmodi
betrieben werden kann, dem so genannten , Collimated Mode”, in dem die
lonen entlang einer Spaltéffnung (ahnlich dem Racetrack eines Magnetrons)
extrahiert werden und vergleichsweise hohe lonenenergien aufweisen und dem
,Diffused Mode"”, wo durch einen hoheren Gasfluss durch die Quelle induziert
eine diffuse Richtungsverteilung der lonen aus der Quelle resultiert. In diesem
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Modus werden deutlich geringere lonenenergien erzielt. Im vorliegenden Fall
konnte die Quelle jedoch bei keiner relevanten Leistung stabil im Diffused
Mode betrieben werden — dieser flhrte bereits nach sehr kurzen Betriebszeiten
zu Arcs, die sich durch die komplette Beschichtungskammer erstreckten.
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Abbildung 19: Darstellung der gemessenen lonenstromdichte- (links) und lonenenergie- (rechts) Verteilungen
Grun ist die Projektion der Hullkurve zur besseren Darstellung auf die riickseitige Wand projiziert.

Dementsprechend wurde die Quelle sowohl fur Beschichtungen als auch fur die
nachfolgend dargestellten Untersuchungen ausschlieBlich im Collimated Mode

bei den fUr das Projekt unglnstigeren hoheren lonenenergien betrieben. Die
Abbildung 19 zeigt die Ergebnisse der Messungen.

In der linken Bildhédlfte ist die lonenstromdichteverteilung, rechts die
lonenenergieverteilung dargestellt. Die Unterscheidung mit und ohne
Magnetron entfallt hier, da aufgrund des anderen Funktionsprinzips der LIS
gegeniiber der LS5 und insbesondere dem kleineren Gasvolumen fur die
Plasmaerzeugung nicht mit einer signifikanten Beeinflussung zu rechnen ist. Bei
der LS5 dagegen wird in einem vergleichsweise groBen Gasraum das Plasma

unter Anwendung eines Magnetfeldes erzeugt, welches durch die Anwesenheit
magnetischer Streufelder signifikant beeinflusst wird.

Insbesondere bei Betrachtung der Projektion auf die rlckwartige Wand der
Diagramme wird klar, dass die lonenextraktion nochmals deutlich lokalisierter
ist als bei der LS5. Hier werden entlang einer Doppellinie parallel zur y-Achse
(radial in der Kammer) die Teilchen extrahiert. Entsprechend sind hier hohe
Dichten und Energien zu verzeichnen, die zu den Randbereichen sehr schnell
und stark abnehmen. Dennoch liegen die hier erzielten héchsten Stromdichten
noch um etwa den Faktor 3 unter denen der LS5. Ebenfalls offensichtlich ist der

Unterschied in der GréBenordnung der hier erreichten lonenenergien (hier bis
zu 400 eV).
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3.4.3 Charakterisierung des Magnetrons

Neben den Plasmaquellen wurde auch ein Einzelmagnetron, betrieben mit
einem Titan-Target an einer unipolar-DC-Pulsquelle  hinsichtlich  der
lonenenergiedichte- und —energieverteilung untersucht. Die Messungen
wurden analog dem oben beschrieben Vorgehen und ohne Betrieb einer

zusatzlichen Plasmaquelle im Oxide Mode bei 2kW Magnetronleistung in einem
Abstand von ca. 10 cm ermittelt.
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Abbildung 20: Darstellung der gemessenen lonenstromdichte- (links) und lonenenergie- (rechts) Verteilungen
Grun ist die Projektion der Hullkurve zur besseren Darstellung auf die riickseitige Wand projiziert.

Abbildung 20 zeigt die Ergebnisse der Messungen. Man erkennt
vergleichsweise moderate lonenenergien um 50 eV, die jedoch abgesehen von
einem AusreiBer relativ homogen Uber die Scanflache verteilt sind. Auch die
lonenstromdichte ist einigermaBen homogen tber den Messbereich verteilt.

Diese Messungen bestadtigen zumindest fir den Einsatz des Einzelmagnetrons,
wie es im direkten Kobetrieb beider Quellen im stationdren Einsatz maglich ist,
dass die LS5 aufgrund vergleichbarer lonenenergien die bessere Wahl fir eine
Beeinflussung der Magnetronentladung darstellt. Fir den dynamischen Betrieb,
bei dem auch das Doppelmagnetron mit bipolarer Anregung eingesetzt werden
kann, mag dennoch auch der Einsatz der LIS Quelle Vorteile bringen, da hier
zudem auch eine Teilschichtnachbehandlung erforderlich ist.

Man kann zusammenfassend sagen, dass man mit der LIS hinsichtlich der

lonenstromdichten in die GréBenordnung des Magnetrons gelangt wahrend
man das mit der LS5 flr die lonenenergien schafft.

AiF-Vorhaben Nummer 14404 N

Seite 22



3.4.4 Messung der Magnetfeldverteilung

Neben der Charakterisierung der Plasmaparameter fir die verschiedenen
Quellen wurde zudem das Magnetfeld der Plasmaquelle CCR LS5 mit und ohne
Anwesenheit des Magnetsatzes des Einzelmagnetrons vermessen. Hiermit sollte
die Einflussnahme durch das Magnetron auf die Quelle abgeschatzt werden.
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Abbildung 21: Im oberen Bereich: Querschnitt durch die Doppelanordnung aus Magnetron (links) und
Plasmaquelle (rechts). Im unteren Bereich: Jeweils ortskorreliert die Messung der Magnetfeldkomponenten.

In Abbildung 21 ist die richtungsabhdngige Magnetfeldstarke unterhalb des
Magnetrons dargestellt. Die zusatzlich oberhalb der Magnetfeldstarken
gezeigte Quellenanordnung legt eine Beeinflussung der Plasmaquelle LS5 durch
das Magnetfeld des Magnetrons nahe. Wie auch bereits in den obigen
Abschnitten zur Vermessung der Plasmaquellen ausgefthrt wurde, ist diese
Vermutung gerechtfertigt.

Zusatzlich zu den in Abbildung 21 dargestellten Magnetfeldvermessungen
wurde daraufhin auch das Magnetfeld im Innern und am Extraktionsgitter der
Plasmaquelle mit und ohne Magnetron gemessen. Die Ergebnisse dieser
Messungen sind in Abbildung 22 dargestellt. Sowohl auf Héhe der Mitte des
Spulenquerschnitts  (links) als auch am Extraktionsgitter sind deutliche
Unterschiede mit (durchgezogene Linien) und ohne (gestrichelte Linien)
Anwesenheit des Magnetsatzes des Magnetrons zu erkennen. Die
Auswirkungen sind zudem im Quelleninneren deutlich geringer als am Gitter
und abhangig davon, wie herum man das Magnetron zur Quelle orientiert.
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3.5

Dies begriindet auch die Annahme, dass die Beeinflussung der LIS Plasmaquelle
durch das Magnetron aufgrund deren von der LS5 abweichenden Aufbaus
gering bis nicht vorhanden sein wird.
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Abbildung 22: Magnetfeldmessungen innerhalb der Plasmaquelle LS5 sowie direkt am Extraktionsgitter,
jeweils mit und ohne Magnetsatz des Magnetrons in unmittelbarer Nahe.

Absorptionsmessungen (LZH)

Zu Beginn der Projektlaufzeit wurden fir das Vorhaben relevante Verfahren zur
Charakterisierung von Beschichtungen und Substratoberflachen identifiziert.
Fur die Charakterisierung der mittels des Verfahrens des ionenunterstitzen
Magnetronsputterns hergestellten Beschichtungen sind die Messung der
Absorptionsverluste sowie die Vermessung der Partikelbelegung von optischen
Oberflachen von zentralem Interesse.

Bezlglich der Absorptionsverluste wurde die am Laser Zentrum Hannover
vorhandene Messapparatur innerhalb des Projekts erweitert und stand
projektbegleitend zur Charakterisierung der am Fraunhofer IST hergestellten
Schichten zur Verfiigung. Die Ergebnisse zu den in der jeweiligen Projektphase
durchgefihrten Messungen sind in diesem Bericht bereits an entsprechender
Stelle erldutert worden.

Neben dem routinemaBigen Einsatz des Messverfahrens fur die
Beschichtungsoptimierung wurde innerhalb der Laufzeit das Messverfahren zur
Laserkalorimetrie im Hinblick auf Nachweisempfindlichkeit und Flexibilitat
entscheidend verbessert. Hierdurch wird es auch Uber die vergangene
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Projektlaufzeit hinaus moglich  sein, das Fraunhofer IST, die im
projektbegleitenden Ausschuss vertretenden Industriepartner und weitere
externe Interessenten in verbesserter Weise bei der Entwicklung neuer bzw.
optimierter Beschichtungsprodukte zu unterstttzen.

3.5.1 Geratekonzept und Nachweisempfindlichkeit

Ausgehend von einer typischen Nachweisempfindlichkeit der am LZH
bestehenden Messapparatur im Sub-ppm-Bereich bestand die Zielstellung
darin, mit einem verbesserten Geratekonzept die Sensitivitdt nochmals zu
steigern und gleichzeitig die Zuverlassigkeit der Apparatur zu verbessern. Hierzu
wurden Optimierungen der Kalorimeterkammer sowie der
Messsignalverarbeitung vorgenommen. Bezlglich der Kalorimeterkammer ist
im  Zuge von Testmessungen offenbar geworden, dass es noch
Optimierungspotenzial bei der thermischen lIsolierung der Probe wahrend des
Messvorgangs gab.

FUr das zuverlassige Erreichen einer Sub-ppm-Nachweisempfindlichkeit ist es
von hoher Bedeutung, dass zuféllige (d. h. von linearen Anderungen
abweichende) Temperaturfluktuationen sich extrem stérend auf die
Auswertung der Messungen auswirken koénnen. Die bisher gewonnenen
Erfahrungen zeigen, dass bereits Schwankungen im 5-Millikelvin-Bereich eine
Messung typischerweise unbrauchbar werden lassen. Die notwendige
Wiederholung der Messung erhéht den Aufwand und die Kosten fir die
beabsichtigte Untersuchung. Daher wurde im Verlauf des Projekts die
Kalorimeterkammer neu konzipiert.

In Abbildung 23 ist der Aufbau der optimierten Kalorimeterkammer dargestellt.
Der innere Teil besteht aus einem relativ dickwandigen Metallgefa3 aus
schwarz eloxiertem Aluminium, in dem sich der Probenhalter befindet. Das
GefaB besitzt eine gréBere Offnung oben, um den Probenhalter mit Priiflingen
bestiicken zu kénnen, sowie kleinere seitliche Offnungen, um den Teststrahl in
die Kammer hinein und wieder hinaus gelangen zu lassen. Die Offnung fiir den
Probenwechsel kann durch eine Metalltir verschlossen werden. Das innere
MetallgefaB, welches sich durch eine hohe Warmekapazitat (und damit
thermische Trdgheit) auszeichnet, ist von einer 5 cm starken Styroporwand
allseitig umgeben. Fir eine hohe mechanische Stabilitdt des Isolationsmaterials
ist die Styroporhille ihrerseits mit einem Plexiglasmantel umgeben.
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Abbildung 23: Kalorimeterkammer mit eingebautem Probenhalter sowie extern schaltbarem Vorverstarker,
Strahlwege fur Einfallswinkel 0° und 45° sind graphisch angedeutet.
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Abbildung 24: Messung der Absorption einer geschwarzten Leerblende zur Bestimmung der
Nachweisempfindlickeit, Wellenldnge des Testlasers 1064 nm, Heizleistung ca. 7 W.

Die Abschatzung der Nachweisempfindlichkeit wird Ublicherweise mit einer
geschwarzten  Lochblende  (Aluminium, AuBendurchmesser 25 mm,
Lochdurchmesser 11 mm, Gewicht ca. 1 g) durchgefthrt. Ist der Testlaserstrahl
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hinreichend gut prapariert, so wird nur ein verschwindender Strahlungsanteil
von der Lochblende absorbiert. Die verbleibende laserinduzierte Erwarmung der
Lochblende stellt ein zuverlassiges MaB fur die Sensitivitdat des Messaufbaus
dar. In Abbildung 24 ist der erreichte Status der Empfindlichkeit in Form einer
Beispielmessung der beschriebenen Lochblende bei ca. 7 W Leistung
dargestellt. Der durch Beugungs- und Streuanteile des Heiz-Laserstrahls
bewirkte Temperaturanstieg betrug gut 80 uK. Hieraus ergibt sich ein Wert fir
die Absorption von ca. 0,12 ppm. Das elektrische Rauschen konnte mit ca. 10
UK (pk-pk) nochmals deutlich verbessert werden. Die verbleibenden
Temperaturfluktuationen im Messintervall von 15min lagen bei dieser Messung
im Bereich von 50 pK, der allerdings in der Praxis nur selten erreicht wird.
Typischerweise liegt diese Variation aber mit weniger als 1 mK noch deutlich
unter den bisher erreichten Werten.

3.5.2 Flexibilitat des Messkonzepts

Von hoher Bedeutung fir die Nutzbarkeit von Einrichtungen zur
Charakterisierung optischer Laserkomponenten ist die Flexibilitat der
Messverfahren in Bezug auf die einstellbaren Testparameter. So ist es fiur viele
Anwendungen von Beschichtungen in der Lasertechnologie zur Festlegung der
Spezifikationen existenziell notwendig, die Eigenschaften dieser Komponenten
in dem Parameterregime zu bestimmen, in dem sie auch eingesetzt werden.
Eine Extrapolation der Eigenschaften fir eine oder mehrere EinflussgréBen birgt
groBe Gefahren: so konnte die Leistungsfahigkeit der Komponenten
Uberschatzt und ein Ausfall der Komponente bei Kunden riskiert werden.

Im Rahmen des Projekts ist es, neben der Verbesserung der
Nachweisempfindlichkeit, gelungen, den Aufbau zur Laserkalorimetrie
bezlglich der Wellenldnge und des Einfallswinkels zu erweitern. Die
Ausdehnung der Messmaoglichkeiten auch bei der zweiten und dritten
Harmonischen von 1064 nm wurde (Uber die Einbringung von
Frequenzkonversionselementen in den Strahlengang erreicht (siehe Abbildung
25).

Ausgehend von einem kommerziellen, modengekoppelten Nd:YVO,-Laser
(160MHz Repetitionsrate, 10ps Pulsdauer, 30W TEM,,) ist zunadchst eine
effiziente Konversion nach 532 nm Uber einen LBO-Kristall (Lithiumtriborat)
maoglich (ca. 16 W). In einem anschlieBenden Schritt werden die Laserstrahlen
der Fundamentalen und der zweiten Harmonischen in einem BBO-Kristall (Beta-
Bariumborat)  Uberlagert.  Hierbei ~muss bei  der  beabsichtigten
Summenfrequenzmischung von 1064 nm und 532 nm besonders beachtet
werden, dass bei der vergleichsweise kurzen Puldauer von 10 ps auch ein
gleichzeitiges Eintreffen der Laserpulse im Konversionskristall erreicht wird. Von
Seiten der experimentellen Umsetzung wird dies durch eine manuell
verstellbare Verzogerungsstrecke fur den 532 nm-Laserstrahl erreicht
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(M10/M11 in Abbildung 25). Die erzielte durchschnittliche Leistung fur den
Laserstrahl bei 355 nm betragt typischerweise 3 W und eignet sich mithin in
hinreichender Weise fiir die hochempfindliche Laserkalorimetrie (Sensitivitat ist
<1lppm@532nm und 20ppm@355nm).

Die experimentelle Umsetzung erlaubt es, die Wellenldangen durch ein einfaches
Alternieren von Klappspiegeln zu selektieren und hierdurch einen schnellen
Wechsel zwischen den Testwellenlangen zu erreichen. So kann insbesondere
der gleiche Prufling bei jeder der drei verfligbaren Testwellenldngen vermessen
werden, ohne dass die Apparatur neu justiert oder die Probe herausgenommen
werden muss. Die zeitaufwendige Thermalisierung der Probe nach dem
Einbringen in die Apparatur ist somit nur einmalig nétig.
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Abbildung 25: Erweiterter Aufbau zur Laserkalorimetrie bei den Wellenléngen 1064/532/355nm.

Ferner wurde wahrend des Projekts die Halterung der Probe im Kalorimeter so
adaptiert, dass nunmehr wahlweise Messungen mit einem Einfallswinkel von 0°
oder 45° mdglich sind (Abbildung 26). In der vorliegenden Version kann die
Probe, deren Vorderflaiche im Drehpunkt gelagert ist, zwischen zwei
Anschlagen geschwenkt werden, welche die beiden Winkel definieren. Die
Probe selbst verbleibt unverandert zwischen den Haltestaben, die u. a. die
Messsensoren bergen. Durch die geringe Stérung der Temperatur des Pruflings
wahrend des Umschwenkens kann wiederum eine zeiteffiziente Messung der
Absorption bei beiden Einfallswinkeln erfolgen.
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3.6

Abbildung 26: Probenhalter zur Laserkalorimetrie bei den Einfallswinkeln 0° und 45°.

Charakterisierung der Partikelkontamination (LZH)

Die Charakterisierung der Belegung von optischen Oberflachen vor und nach
der Beschichtung ist neben der Messung der Absorption von entscheidender
Bedeutung fir die Qualifizierung von neuartigen Beschichtungsverfahren fur
Anwendungen in der Lasertechnologie. Fur die Klassifizierung von
Partikelbelegungen wurden in der Startphase des Projekts verschiedene
Verfahren diskutiert, wobei sich im Bereich der Feinoptik die Standardmethode
der Einteilung nach Sichtbarkeitsklassen (gemaB ISO 10110-7) etabliert hat
(siehe Abbildung 27).

Hierbei wird eine optische Oberflache unter Dunkelfeldbeleuchtung von einem
Inspekteur betrachtet. Uber die Platzierung eines Strahlteilers zwischen
Betrachter und Probe kann nun das Dunkelfeld-Bild der Probe mit einer
gleichmaBig grauen Flache Uberlagert werden. Ein Abschwacher wird ferner
benutzt, um die Dunkelfeldbeleuchtung in definierter Weise zu verdandern.
Wadhrend  bei  maximaler  Dunkelfeldbeleuchtung  und  fehlendem
Grauhintergrund sowohl groBe als auch kleine Defekte erkannt werden
kénnen, sind die kleineren Defekte bei bestehendem Grauhintergrund nicht
mehr erkennbar. Wird die Dunkelfeldbeleuchtung noch zusatzlich
abgeschwacht, kénnen auch gréBere Defekte zunehmend nicht mehr
wahrgenommen werden.
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Abbildung 27: Messaufbau zur Charakterisierung der Partikelbelegung nach I1SO 10110-7.

Der Messstandard legt fest, dass insgesamt 5 Sichtbarkeitsklassen Gber
unterschiedliche Kontrasteinstellungen getestet werden sollen, wobei die Klasse
T1 mit dem hochsten und T5 mit dem niedrigsten Kontrast verknlpft ist. Der
Benutzer zahlt die bei der jeweiligen Klasse sichtbaren Defekte und fertigt ein
Histogramm Gber die Defektverteilung an. Insbesondere bei der Klasse T1 ist fur
bestimmte Probentypen eine groBBe Anzahl von Defekten vom Inspekteur zu
zahlen, so dass hier von einer groBen Unsicherheit ausgegangen werden muss.

Nachdem in einer ersten Phase der manuelle Defekterkennungsmessplatz
errichtet wurde, konnte die Apparatur in einer zweiten Projektphase um eine
automatisierte, kameragestitzte Defekterkennung und -auswertung erweitert
werden. Hierzu wurde eine Messdatenerfassungs- und Auswertesoftware
entwickelt, welche die Kamerabilder einliest und Defekte mit gentigend hohem
Kontrast —automatisch  erkennt. Aus den einzelnen Bildern der
Sichtbarkeitsklassen wird schlieBlich ein Histogramm errechnet.
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Abbildung 28: Automatisierte Defekterkennung am Beispiel eines unzureichend gereinigten Glastragers.

Erste Ergebnisse von verschiedenen unbeschichteten Testobjekten zeigen, dass
die flr die Feinoptik typischen Glastrager mit diesem Teststand klassifiziert
werden kénnen, da bei solchen Optiken Polierfehler oder andere Defekte gut
erkennbar sind. Bei Substraten, die typischerweise die Grundlagen fur
Resonatoroptiken bilden, sind mit diesem Verfahren nach hinreichender
Reinigung der Oberflache keine Defekte mehr nachweisbar. Um diese
Oberfldchen zu untersuchen, muss mithin auf die (zeitintensivere) Messung der
totalen Streuung (gemal ISO 13696) ausgewichen werden.

Dennoch hat sich das beschriebene Verfahren der Defekterkennung fur die
Arbeiten  des  Fraunhofer IST im Zuge der Optimierung der
Beschichtungsprozesse bewahrt. So konnten kritische Prozessphasen, wie z. B.
die Reinigung der Substrate, die Einschleusung in die Beschichtungsanlage
sowie die kontaminierende Wirkung der Beschichtungs- und Stutzquellen,
naher untersucht werden.

AiF-Vorhaben Nummer 14404 N
Seite 31



3.7 Beschichtungsergebnisse (IST)

Die Ergebnisse der Beschichtungsversuche sind Gegenstand dieses Kapitels. Fur
die Untersuchungen wurden die folgenden Materialien eingesetzt:

e SiO, (vom Si:Al - Target, "SISPA")
e Nb,Os (mit keramischem Nb20, Target)

. TiO,
hd ZFOZ
. HfO,

3.7.1 SiO, reaktiv unipolar vom SISPA™-Target

Verschiedene SiO,-Schichten wurden - hier ohne Plasmaquelle - reaktiv im
unipolaren Sputtermodus abgeschieden. Dazu wurde ein SISPA™ -Target
verwendet. Im Rahmen dieser Versuche, die zu Beginn des Vorhabens
durchgefihrt wurden, wurde noch keine Plasmaquelle eingesetzt.

Hierzu wurde eine Variation hinsichtlich des Target-Substrat Abstands (TSD)
gefahren, wobei fur jeden Abstand jeweils vier Arbeitspunkte auf der S-Kurve
angefahren wurden. Die resultierenden Schichten wurden hinsichtlich
Absorption am Laserzentrum Laser-kalorimetrisch charakterisiert und mit einem
Eingangsbenchmark an bipolar gepulst hergestellten Schichten (Generator:
ASTRAL, Advanced Energy) verglichen.
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Abbildung 29: S-Kurven fir einen Substrat-Target-Abstand von 90 mm.

In Abbildung 29 ist fur einen Target-Substrat-Abstand von 90 mm die S-Kurve
gezeigt. Bei geringerem Abstand verschiebt sich die Kurve etwas zu héheren
Leistungen bei gleicher Kurvenform. Sowohl die Raten wie auch die Kontrolle
des Spannungsverlaufs am Target bestdtigen aber die Lage der beiden unteren
Arbeitspunkte (schwarze Kreise im Bild) im Transition-Mode.

Zusatzlich zum Sauerstoffpartialdruck (rote Kreise) ist die Sondenspannung
(schwarz gestrichelt) Uber der Leistung dargestellt. Die fir die Beschichtung
jeweils ausgewahlten Arbeitspunkte (zwei im Compound-Mode, zwei im
Transition-Mode) sind durch gréBere schwarze Kreise markiert und liegen bei

* p(02)=3.8x 10" mbar => bezeichnet als OM1
 p(02)=3.2x 10" mbar => bezeichnet als OM?2
 p(02)=2.5x10" mbar => bezeichnet als TM1
 p(02)=1.7 x 10* mbar => bezeichnet als TM2

Die Proben wurden mittels SIMS, Ellipsometrie, Laserkalorimetrie und
Rasterelektronenmikroskopie untersucht. Die Zielvorgabe fiur die Schichtdicken
wurde anhand der Vorgaben fir die Laserkalorimetrie bei ca. 1080 nm
(entsprechend 3 A/(zm) gewdhlt (und tendenziell fur die Arbeitspunkte im
Transition-Mode genauer getroffen — Abscheidung nach Rate). Gesputtert
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wurde jeweils im dynamischen Modus mit 5 U/min Hauptrotationsge-
schwindigkeit und 20 U/min Subrotation. Zusatzlich wurden jeweils die TM2
und OM2 Versuche fir beide TSD auch im Pendelbetrieb mit 1 U/min
Oszillationsgeschwindigkeit abgeschieden.

Die ellipsometrische Vermessung lieferte fir alle Arbeitspunkte und beide
Substrat-Target-Abstande nahezu identische Werte hinsichtlich der optischen
Konstanten, speziell n. Die Variationen im Imaginarteil des Brechungsindex
lagen im Bereich der Messgenauigkeit fur rein ellipsometrisch vermessene
Proben. Die folgende Tabelle zeigt die Ergebnisse der dynamisch
abgeschiedenen Proben.

Arbeits- Abstand n @ 550 nm n @ 1064 d [nm]

punkt [mm] nm

OM1 90 1.48 1.448 1651
OoM2 90 1.49 1.453 1233
™1 90 1.48 1.451 907
™2 90 1.49 1.451 1033
OM1 70 1.49 1.468 1817
OM?2 70 1.49 1.449 1256
™1 70 1.48 1.469 1166
™2 70 1.50 1.463 1132

Unterschiede hinsichtlich der Schichtmorphologie oder hinsichtlich (im REM
erkennbaren) entstandener Defektdichten und Schichtzusammensetzung (SIMS)
konnten nicht erkannt werden. Die Abscheiderate zeigt die erwartete
Abhangigkeit vom Arbeitspunkt.

Die Laser-kalorimetrischen Messungen der Proben zeigten generell gute Werte,
die alle deutlich unter den Messwerten der Proben eines Eingangsbenchmarks
liegen (Vergleichswert 280 ppm). Allerdings ist zu bemerken, dass hierbei auch
die Substratvorbehandlung optimiert wurde.
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AP Tsd Abs k [1] Dyn. Osz.

[mm] [ppm,
1064 nm]
OM1 90 18 4,01E-07 X -
oM2 90 18 5,37E-07 X -
T™1 90 12 4,87E-07 X -
™2 90 80 2,85E-06 X -
OoM1 70 24 4,86E-07 X -
oM2 70 6 1,76E-07 X -
T™1 70 22 6,94E-07 X -
™2 70 16 5,20E-07 X -
oM2 90 65 - X
™2 90 278 - X
oM2 70 84 - X
T™?2 70 90 - X

Zu den in obiger Tabelle gelb hervorgehobenen Werten ist folgendes
anzumerken: Die letzten vier Zeilen der Tabelle zeigen die Werte von Schichten,
die mittels oszillatorischer und vor allem langsamer Bewegung unter der Quelle
dargestellt wurden, wahrend die Ubrigen Werte im dynamischen Modus
deponiert wurden, bei 5x schnellerer Rotationsgeschwindigkeit. Die Ergebnisse
legen die Vermutung nahe, dass entweder die oszillatorische Bewegung selbst
oder die niedrigere Geschwindigkeit fir die hoheren Absorptionswerte
verantwortlich sind. Der Ausreifer (ebenfalls gelb markiert) in den dynamischen
Beschichtungen wurde als letzte Probe dieser Serien abgeschieden. Uber die
Versuchsserien hinweg wurde zunehmendes Arcing des Targets festgestellt,
was sicher auch die Probenqualitdt beeinflusst hat. Hierbei hat sich ungunstig
die Wahl der Anregung (unipolar statt bipolar) herausgestellt.

Anzumerken ist an dieser Stelle, dass die Absorptionswerte aller Proben bis zum
ersten Versuch mit oszillatorischem Betrieb recht dhnlich waren. Ab hier steigen
sie, liegen dann aber mit einem AusreiBer auch wieder auf vergleichbarem
Niveau. Insbesondere ist anzumerken, dass der nach den 4 oszillatorischen
Beschichtungen durchgefihrte dynamische Prozess hinsichtlich der Absorption
Ergebnisse lieferte, die ziemlich gut in die Serie der oszillatorischen Prozesse
passen.

Dies zusammen genommen legt den Schluss nahe, dass nicht die oszillatorsiche
Deposition an sich das Problem darstellt, sondern dass offenbar durch diese
Prozessfiihrung eine Targetmodifikation abrupt eingetreten ist, welche dann
auch die im dynamischen Modus abgeschiedenen Schichten nachhaltig
schadigt. Ob  diese Targetveranderung zwangsweise in  diesem
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Beschichtungsmode auftreten musste oder wieder auftreten wirde, ist bislang
nicht geklart.

An den unterschiedlichen Proben konnten keine nennenswerten
morphologischen Unterschiede festgestellt werden. Zur Untersuchung der
Morphologie wurden von allen Proben REM Aufnahmen von Bruchkanten
gemacht, welche jeweils ein vergleichbares Wachstum zeigten (fir eine
exemplarische Aufnahme siehe Abbildung 30).

EHT= 150kV WD= 3Imm File Name = 130906_1_07 tif

= um
Mag= 3747KX W Aperture Size = 30.00 pm User Name = WERNER
Fraunhofer-IST Detector = InLens Date :9 Oct 2006 Time :15:20:28

Abbildung 30: Bruchkante einer Beschichtung im OM.

Zu bemerken ist, dass bei den Proben eine relativ hohe Dichte von Nodules
festgestellt wurde, welche offenbar durch Arcs beim unipolaren Betrieb
generiert wurden. Konstruktiv kann das fur den Fall der unipolaren
Beschichtung auf die fehlende bzw. nicht gegen Beschichtung geschitzte
Anode der verwendeten Sputterkathode zurlickgefihrt werden. Fir die
Herstellung der SiO,-Schichten kann daher auch alternativ mit einem bipolar
angeregten Prozess vom Doppelmagnetron gearbeitet werden.

3.7.2 SiO, reaktiv bipolar von Si-Targets mit und ohne LS5

Im weiteren Verlauf wurden Versuche zur Abscheidung von undotierten
Silizium-Targets  durchgefthrt. Die Versuche wurden im bipolaren
Sputtermodus durchgefiihrt (Doppelmagnetron). Die in diesem Abschnitt
vorgestellten Ergebnisse betreffen dann auch Beschichtungen, die im
dynamischen Betrieb hergestellt wurden, wobei vom Doppelmagnetron
abgeschieden wurde und die wieder einsatzfahige LS5 an anderer Stelle in der
Beschichtungskammer als nachfolgender Prozessschritt auf die Teilschichten
gefahren wurde.
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Abbildung 31: Abhangigkeit der S-Kurve vom Ort des Reaktivgaseinlasses.

Da die generelle Zielsetzung zur Reduzierung von Arcs und deren Folgen in
einer Reduzierung der Sauerstoffbelegung der Targets liegt, wurde zunachst
versucht, das Reaktivgas komplett durch die Plasmaquelle einzulassen. Es zeigte
sich dann aber, dass die Prozesse durch eine Leistungsregelung auf den Targets
nicht auf der kompletten S-Kurve stabilisiert werden konnte. In Abbildung 31
ist dieser Sachverhalt dargestellt. In Blau sind sowohl die Hysterese (gestrichelt)
und die geregelte S-Kurve (blaue Punkte) gezeichnet, wie sie realisiert werden
kénnen, wenn der Reaktivgaseinlass am Target erfolgt. Die schwarzen Kurven
zeigen den Sachverhalt fir einen Reaktivgaseinlass durch die (ausgeschaltete)
Plasmaquelle. Zu erkennen ist, dass fir diesen Fall in der S-Kurve der mittlere
Bereich im Transition-Mode nicht stabilisiert werden kann (rote Markierung).

Eine Verlegung des Reaktivgaseinlasses am Target ermdoglichte dann die
Anregelung der kompletten S-Kurve, erschien aber aufgrund der oben
gesetzten Zielstellung wenig attraktiv.

Es hat sich zudem gezeigt, dass eine moderate Verschiebung der S-Kurve fir
verschiedene Leistungen auf der Plasmaquelle entsteht. Eine wesentliche
Schlussfolgerung  hieraus ist die, dass zwecks Vergleichbarkeit der
Prozessbedingungen mit und ohne Quelle die Definition eines Arbeitspunktes
Uber den Partialdruck alleine nicht moglich ist. Dementsprechend wurden die
Arbeitspunkte qualitativ nach ihrer Lage in der fir den betreffenden Prozess
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geltenden S-Kurve festgelegt. Hierbei wurden aufgrund der aus Abbildung 31
hervorgehenden Regelungsproblematik sowohl Punkte gewahlt, die im oberen
Knickbereich liegen sowie solche, die im unteren Knickbereich liegen.

An den deponierten Schichten wurden neben der optischen Auswertung
mittels Ellipsometrie und Photometrie Untersuchungen der Morphologie mittels
REM sowie eine Messung der Schichtspannung durchgefihrt.

Aus diesen Messungen lasst sich fir die ohne Plasmaquelle dargestellten
Schichten zusammenfassend feststellen:

» Die Schichten sind druckverspannt.

¢ Vom Oxide Mode aus kommend, aber schon im Knick, nimmt die
Schichtspannung von 185 MPa auf 120 MPa im oberen Transition-
Mode ab.

» Oberhalb des unteren Knicks liegt die Schichtspannung dann bei etwa
300 MPa und steigt bei weiterer Absenkung des Partialdrucks bis Gber
1000 MPa.

* FUr den letzten Arbeitspunkt (1000 MPa Schichtspannung) konnte
keine stdchiometrische Schicht mehr erzielt werden, der
Brechungsindex — fir alle anderen Arbeitspunkte konstant bei 1.47 —
steigt deutlich an, gleichermalBen steigt die Depositionsrate auf etwa
den doppelten Wert, wie er im oberen Transition-Mode beobachtet
wird.

Qualitativ ahnliche Arbeitspunkte unter Nutzung der LS 5 zeigen qualitativ das
gleiche abweichende Verhalten: Im oberen Transition-Mode resultieren weniger
stark druckverspannte Schichten als im unteren Transition-Mode.

Jedoch l3sst sich mit Einsatz der LS5 der Bereich stdéchiometrisch
abgeschiedener Schichten weiter in Richtung Metal-Mode verschieben, so dass
auch im Knick noch transparente Schichten resultieren. Dies ist im Hinblick auf
ein gewdinscht metallisches Target interessant. Fir alle Arbeitspunkte resultiert
mit Plasmaquelle bei vergleichbaren, tendenziell eher geringfliigig hoéheren
Brechungsindizes als ohne Quelle, geringere Druckverspannung. Die
Unterschiede bewegen sich allerdings fur die bislang getesteten geringen
Plasmaquellen-Leistungen von ~500 — 1000 W im Bereich von 20 MPa.
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3.7.3 TiO, reaktiv unipolar mit und ohne LIS

Es wurden TiO, Schichten realisiert, die ebenfalls im unipolaren Modus
(Pinnacle-plus Generator) abgeschieden wurden. Zusatzlich zum Sputterprozess
vom Einfachmagnetron wurde die Advanced Energy LIS eingesetzt. Entgegen
SiO, zeigt TiO, je nach Depositionsparametern im Sputterprozess durchaus
variierende Eigenschaften (@amorph, kristallin, verschiedene Kristallphasen...), so
dass anhand dieses Materials eine mdgliche Einflussnahme der zusatzlichen
Quelle auf die Materialeigenschaften gut erkennbar sein sollte.
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Abbildung 32: TiO, Hysterese mit geregelter S-Kurve und Markierung der gewahlten Arbeitspunkte.

Da die LIS bei hoheren Prozessdriicken zu Arcs tendiert, war die Verwendung
geringer Gasflisse und damit der Collimated Betriebsmode mit hohen
lonenenergien vorgegeben. Im Rahmen der Untersuchungen wurden zunachst
analog zum SiO, ohne Einsatz der Plasmaquelle Arbeitspunkte variiert, wobei
der Reaktivgasfluss auch fur diese Beschichtungen durch die Plasmaquelle
erfolgte, diese jedoch ausgeschaltet ist. Vorteil dieses Vorgehens ist eine
Minimierung der Anderungen hinsichtlich der Prozessfiihrung mit und ohne
Plasmaquelle. Die Abbildung 32 zeigt fur den TiO, Prozess die S-Kurve mit
markierten Positionen fur die Lage der verschiedenen gewahlten Arbeitspunkte.
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Abbildung 33: Verschiedene TiO, S-Kurven bei Flussvariation und Markierung der gewahlten Arbeitspunkte.

Zusatzlich wurde eine Variation der Gasflisse durchgefihrt und entsprechend
auch mehrere S-Kurven aufgenommen, was die Anzahl der Arbeitspunkte far
Beschichtungen erweitert hat. Die Abbildung 33 zeigt diese S-Kurven Variation.
Die Wahl der Arbeitspunkte erfolgte dabei immer so, dass ein Punkt im Oxide
Mode und maoglichst im Bereich des oberen Knickes liegt und 1-2 weitere
Punkte im Transition-Mode. Alle hier durchgefihrten und mittels unipolarer
Anregung dargestellten Beschichtungen waren im XRD véllig réntgenamorph.

Die Eigenschaften des bipolar angeregten Prozesses - bei dem sich die
Kristallinitat stark Uber die Wahl des Arbeitspunktes beeinflussen lasst - sind
demnach auch nicht bei Variation weiterer Prozessparameter, wie des
Gesamtdruckes und verschiedenen Partialdruck/Leistungsverhaltnissen, auf den
unipolaren Prozess Ubertragbar.

Die Versuchsreihen unter Einsatz der LIS umfassten im Folgenden
Beschichtungen, bei denen nur vor dem Prozess das Substrat mit
lonenbombardement aus der Quelle beaufschlagt wurde, sowie die
Realisierung von Schichtsystemen TiO./TiO,, wobei ein Zwischenlayer mit und
ein Hauptlayer ohne LIS Unterstiitzung dargestellt wurden, sowie Proben die
komplett unter Beteiligung der LIS abgeschieden wurden.
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Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass die morphologische Struktur
des TiO, sich durch lonenbeschuss verandert. Dies ist vergleichend in den REM
Aufnahmen der Abbildungen 34 und 35 dargestellt.

Abbildung 34: Morphologie der TiO, Beschichtung ohne LIS Unterstiitzung.

Insbesondere lasst sich feststellen, dass die mit LIS Unterstltzung deponierten
Schichten eine glattere Oberflache aufweisen und die Dichte der auch bei
diesen Schichten vielfach auftretenden Nodules deutlich herab gesetzt wurde.

Abbildung 35: Morphologie der TiO, Beschichtung mit LIS Unterstiitzung.

Durch Variation der Quellenleistung konnte zudem Einfluss auf den
Brechungsindex der resultierenden Schichten genommen werden. Die
Abhadngigkeit ist in Abbildung 36 dargestellt. Eine Abnahme des
Brechungsindex kann bei weiterhin stéchiometrischen Schichten eigentlich nur
durch eine Abnahme der Dichte der Schichten erklart werden, was jedoch
durch weitere Untersuchungen untermauert werden mdisste.

Das lon/Atom Verhaltnis (Quelle/Magnetron) liegt bei etwa 1:10 bei 500 V. Die
LS5 bietet hier bessere Moglichkeiten aufgrund der deutlich hoheren
lonenstromdichte.
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Abbildung 36: Anderung des Brechungsindex als Funktion der Quellenleistung.

Abbildung 37: Morphologie einer diinnen TiO, Schicht, die unter Nutzung der LIS dargestellt wurde.
Deutlich reduzierte Defektdichte (siehe rechtes Bild).

Des Weiteren konnte festgestellt werden, dass die Nachbehandlung einer
bereits abgeschiedenen, 20 nm dunnen TiO, Zwischenschicht mit darauf
folgender Abscheidung einer TiO, Schicht ohne Quelleneinsatz zu einer
Zunahme der Nodule-Defektdichte fuhrte. Mdglicherweise ist dies ein Indiz fur
die im Falle der LIS zu hohen lonenenergien, koénnte aber auch auf die
Entstehung von Defekten/Keimbildungszentren, die im weiteren Wachstum der
Schicht zur Ausbildung der Nodules fuhren, zurlckzufihren sein. Dagegen
fihrt der Co-Betrieb der LIS neben dem Magnetron zu glatteren Schichten mit
deutlich reduzierter Defektdichte (Abbildung 37). In beiden Fallen erhdlt man
allerdings kolumnares Wachstum und véllig rontgenamorphe Schichten.
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Zusammengefasst:

e TiO, Schichten mittels unipolarer Anregung abgeschieden ohne
zusatzliche Plasmaquelle sind fur alle durchgefihrten Fluss- und
Arbeitspunktvariationen vollstandig réntgenamorph.

* Nutzung der LIS im Co-Betrieb l3sst durch Variation der Leistung auf der
Quelle eine Einflussnahme auf den Brechungsindex der resultierenden
Beschichtungen zu, vermutlich durch Aufrauen der Schicht bzw.
induzierte , Porositat”.

* Nachbehandlung einer diinnen ohne LIS deponierten TiO, Schicht mit
der Quelle fuhrt bei weiterem Wachstum zu einer hoheren Defektdichte
(Nodules), wobei aber weiterhin eine kolumnare Struktur resultiert.

» Simultane Nutzung von Plasmaquelle und Magnetron zur Deposition
einer diinnen TiO, Zwischenschicht resultiert in deutlich defektfreieren
Schichten mit einer glatteren Oberflache.

3.7.4 ZrO, unipolar mit und ohne Plasmaunterstiitzung

Fur optische Anwendungen ist ZrO, ein interessantes Material. Als
Targetmaterial wesentlich ginstiger als HfO,, ist vom ZrO, bekannt, dass es
unter bestimmten Bedingungen leicht zur Kristallisation und zum inhomogenen
Wachstum (in Wachstumsrichtung) neigt. Darlber hinaus neigt es zur starken
Verspannung. Aufgrund dieser Eigenschaften wurde der Morphologie der
Proben besondere Beachtung geschenkt. Es wurden verschiedene ZrO,-
Schichten prapariert und der Einfluss der niederenergetischen Plasmaquelle LS5
auf die Schichteigenschaften untersucht. Dazu wurde ein "Adapterflansch”
hergestellt, der es ermdglicht, neben den 650 mm Kathoden auch "PK500"
Kathoden (KathodengréBe 488x88 mm?) in der Dyscus zu verwenden. Somit
stand flr Beschichtungsversuche an der Dyscus ein umfassendes
Materialsortiment zur Verfigung.

In der Abbildung 39 ist eine Messung der Schichtspannung in Abhangigkeit der
Schichtdicke dargestellt. Es ist einerseits zu erkennen, dass mit wachsender
Schichtdicke die Schichtspannung abnimmt. Wenngleich hier keine tiefer
gehenden Untersuchungen durchgefihrt wurden, kann als mégliche Ursache
die Bildung einer Interface-Schicht zwischen Substrat und der wachsenden
(teilkristallinen) Schicht herangezogen werden. Mit wachsender Schichtdicke
kommt es zu einem Zusammenwachsen von Kristalliten in Kombination mit
einem Stressabbau. In Ubereinstimmung zu dieser Modellvorstellung konnten
anhand von XRR und ellipsometrische Messungen bei einigen Proben eine
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solche Interfaceschicht mit ca. 20 nm Dicke geringerer optischer Dichte (im
Modell: ca. 10% reduzierte Dichte) ebenfalls beobachtet werden, was diese
Modellvorstellung  stltzt. Ebenfalls erkennbar ist eine offensichtliche
Abhdngigkeit der Schichtspannung von der Probenorientierung. Erklarbar ist
dies mit dem Einfluss energetischer lonen je nach Position zum Racetrack, was
bei senkrecht (zum Racetrack) eingebauten Proben zu Inhomogentitaten und
auch zu einem scheinbar erhdhten Stresswert fuhrt. Aussagekraftig sind daher
nur die Stressmessungen, bei denen die Proben parallel eingebaut sind. Bei
hoherem Prozessdruck (Abbildung 40) sind dagegen aufgrund von
Streuprozessen keine Ortsabhadngigkeiten mehr zu erkennen. Man erkennt das
ebenfalls zu erwartende Verhalten der Stressreduzierung bei erhéhtem Druck.

Schichtdickenvariation
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Abbildung 38: Schichtspannung als Funktion der Schichtdicke.
Die Rate betrug zwischen 2,3 und 2,6 nm/ sec.
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Abbildung 39: Schichtspannung als Funktion des Prozessdruckes. Die Proben wurden langs sowie quer zu den
Racetracks eingebaut. Die Schichtdicken betragen hier zwischen 300 und 500 nm.

Die geregelten Arbeitspunkte der abgeschiedenen Proben sowie die gemessene
Schichtspannung sind in der Abbildung 40 gezeigt. Es zeigt sich eine
Abhangigkeit vom Partialdruck. Erklarbar ist die Abhangigkeit mit dem Einfluss
negativ geladener Sauerstoff-lonen, die besonders im Falle oxidierter Targets
auftreten. Durch Reduktion des Partialdruckes kann das Target sauerstofffrei
gehalten werden, so dass dieser Einfluss abnimmt. Bemerkenswert ist, dass
auch bei relativ hohen Leistungen im Bereich von 4 kW geringe
Schichtspannungen realisierbar sind.
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Abbildung 40: Links: Schichtspannung in Abhédngigkeit des Sauerstoff-Partialdruckes bei dynamischer und bei
statischer Beschichtung. Rechts: Zugehorige Prozess-Regelkurve. Die Schichtdicke betragt jeweils 250 nm.
Die dynamische Bewegung wurde durch die Subrotation des Tellers (100 rpm) erreicht. (f5,=25 sccm).
Gesamtdruck 6x107 mbar.
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Abbildung 41: Rauheit in Abhangigkeit der Schichtspannung bei verschiedenen Arbeitspunkten. Die linken
beiden Punkte entsprechen einer spezifischen Rate von 0,11 nm / [s kW],
die rechten beiden Punkte 0,22 nm / [s kW].
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In Abbildung 41 wurden jeweils 2 Schichten bei verschiedenen Hysteresen (eine bei
einem Fluss von 15 sccm, eine bei 25 sccm) abgeschieden. Die Schichten wurden
jeweils bei zwei verschiedenen Punkten innerhalb des Transition-Mode abgeschieden,
bei denen jeweils die gleiche spezifische Rate (0,11 nm/[s kW] und 0,22 nm/ [s kW])
eingestellt wurde, so dass die Arbeitspunkte auf den verschiedenen Hysteresen
vergleichbar werden. Man erkennt, dass durch das Arbeiten auf einer S-Kurve mit
héherem O,-Fluss die Rauheit reduziert werden kann. Der Stress kann dagegen durch
eine Prozessfiihrung bei niedrigerem Sauerstoff-Partialdruckes reduziert werden.

In  der Abbildung 42 sind im linken Bild die Anderungen der
Réntgenbeugungsspektren und im rechten Bild die Anderungen Schichtspannungen
unter dem Einfluss der Plasmaquelle dargestellt. Das blaue XRD Spektrum entspricht
der Probe aus Abbildung 41, welche einen minimalen Rauheitswert aufwies.
Zusatzlich ist im linken Bild von Abbildung 42 das Spektrum einer zweiten Probe
dargestellt, welche im Co-Prozess am vergleichbaren Punkt der Hysterese hergestellt
wurde.

Zu beachten ist dabei allerdings, dass infolge der Anordnung der Plasmaquelle
(senkrecht auf das Substrat gerichtet), eine deutlich kleinere Sputterrate (0,15 nm /s
statt 1,1 nm/s dynamisch) gewahlt wurde, um ein moglichst hohes lon-Teilchen
Verhaltnis zu bekommen. Bedingt durch die maximale lonenstromdichte der CCR LS5
sind keine héheren Raten maglich.

Wie die Abbildung 41 gezeigt hat, ist ein Vergleich der Rauheiten u. U.
problematisch, weil kleine Raten auch gréBere Oberflachenrauheiten und gréBere
Verspannungen bewirken. Insofern ist es zum einen nicht Uberraschend, dass durch
den Einsatz der Plasmaquelle (Abbildung 42 rechts) die Schichtspannung zunimmt.
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Abbildung 42: Links: Rdntgenbeugungsspektren der ZrO2 Schichten ohne (blau) und mit (rot) RF-
Plasmaunterstltzung. Durch den Einsatz der Plasmaquelle erhoht sich offenbar die Textur, wobei die Hohe
der Peaks sich nicht signifikant andert. Rechts: Druckspannung als Funktion der RF-Leistung der Plasmaquelle.
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Rauhigkeit Rq [nm]

Umso bemerkenswerter ist angesichts der kleineren Raten jedoch auch, dass
durch den Einsatz der Plasmaquelle die Rauheit auf bis zu 0,6 nm, bei einer
Substratrauheit von 0,23 nm, abnimmt (Abbildung 43). Zum einen erkennt
man am AFM Bild in Abbildung 43 kleinere Kristalle, zum anderen eine bessere
Textur aus Abbildung 42.

\ Variation der RF Leistung
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Abbildung 43: Rauheit (links) und AFM Aufnahme der plasmaunterstitzt hergestellten Schichten bei
verschiedenen lon zu Teilchen Verhaltnissen.

Somit kann festgestellt werden, dass eine weitere Verbesserung der
Schichteigenschaften ~ im  Sinne  einer  weiteren  Reduzierung  der
Schichtspannung durch eine modifizierte Anordnung Plasmaquelle - Magnetron
erreicht werden kann. Durch den Ubergang zu einer zueinander gekippten
Anordnung der Plasmaquelle und des Magnetrons kann die Einflusszone des
zusatzlichen lonenbeschusses direkt an den Ort des Schichtwachstums
verschoben werden. Durch diese MaBnahme ist davon auszugehen, dass sich
die Beschichtungsraten im Co-Prozess noch einmal deutlich steigern lassen.
Eine Abschdtzung einer Kipp-Anordnung liefert eine um den Faktor 9 hdhere
lonenstromdichte am Substrat, so dass hier die Rate bei gleichzeitigem Einsatz
der Plasmaquelle und bei einem lon-Teilchen-Verhaltnis von 1:1 auf 1 nm/s
erhoht werden kann.
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Abbildung 44: Laser-kalorimetrische Absorptionsmessung an verschiedenen ZrO,-Schichten.

Die Laser-kalorimetrische Messung der Absorption bei 1064 nm ist in Abbildung
44 gezeigt. Erkennbar ist, dass die Absorptionswerte auf einem relativ hohen
Niveau (> 150 ppm) liegen. An SiO,, Ta,Os und auch TiO, Schichten, die im IST
mittels Sputtertechnik hergestellt wurden, wurden je nach Schichtdicke
Absorptionswerte bis herunter wenigen ppm gemessen®. Die eingesetzte
Sputtertechnik ist daher grundsatzlich in der Lage sehr hochwertige Schichten
zu realisieren. Wahrend eine Verunreinigung der Substrate recht sicher
ausgeschlossen werden konnte, ist neben einer Targetverunreinigung auch ein
Einfluss der Abschirmung der Plasmaquelle denkbar. Dort wurde anstelle des
Glastopfes eine plasmagespritzte Al,O;-Schicht als Isolation eingesetzt. Der
Einfluss der Plasmaquelle auf die Absorptionswerte ist nicht ganz eindeutig. Bei
hoheren Leistungen wird die Absorption offenbar reduziert, wahrend im
Vergleich zur Probe, die ohne Plasmaquelle abgeschieden wurde, eine héhere
Absorption erkennbar ist. Auch hier kann die deutlich kleinere Rate den
(positiven) Einfluss der Plasmaquelle beeinflussen. Auch hier kann somit
festgestellt werden, dass die optimierte Anordnung zu weiter verbesserten
Ergebnissen fihren kénnte.

4Ti02, d=600nm: 4,5 ppm; Si02, d=1400 nm: 23 ppm; Ta205, d=1064 nm: 16 ppm.
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Abbildung 45: Reflexions- und Transmissionsmessung (links) und Auswertung der Tauc-Bandkante (rechts) .

Die optische Bandllcke, die in Abbildung 45 mittels Taucplot bestimmt wurde,
zeigt keinen signifikanten Einfluss der Plasmaquelle. Alle Proben dieser Serie
zeigten eine Bandllcke von 5,15 + 0,05 eV.

3.7.5 HfO, unipolar mit und ohne Plasmaunterstiitzung

Im Rahmen der néachsten Arbeiten wurden verschiedene HfO,-Schichten
prapariert und der Einfluss der niederenergetischen Plasmaquelle LS5 auf die
Schichteigenschaften untersucht. Die Schichten wurden, um eine mdglichst
geringe Kristallisation zu erhalten, mittels unipolarem Sputtern prdpariert.
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Abbildung 46: Geregelte Arbeitspunkte des HfO, Prozesses.

Die folgende Tabelle gibt eine Ubersicht tiber die hergestellten Proben.

Probe Po, Pag Pss Spez. lon-
[mbar] [kw] [kw] | dyn. Teilchen
Rate nm | -Ratio
/ (s kW)
071118_1 1.0e-5 0,52 0 14,6 -
071118_2 3.0e-5 0,46 0 10,8 -
071118_3 2.0e-5 0,49 0 16,1 -
071119_4 1.0e-5 0,74 1,8 30 1:2,4
071119_6 3.0e-5 0,68 1,8 23 1:1,6
071119_7 2.0e-5 0,72 1,8 31 1:1

Es wurden an 3 Arbeitspunkten im Transition-Mode der geregelten S-Kurve
Beschichtungen jeweils mit und ohne Plasmaquelle durchgefihrt. Durch die mit
dem Partialdruck variierende Rate kann im Co-Betrieb, bei ansonsten gleichen
Prozessbedingungen, das lon-Teilchen-Verhaltnis ebenfalls variiert werden.

Dabei ist zu beobachten, dass die spezifische Rate der Schichten mit
Plasmaquelle deutlich héher ist als bei den Schichten ohne Plasmaquelle. Dies
kann bei der Interpretation der Rontgendaten eine Rolle spielen, da auch HfO,
leicht zur Kristallisation neigt.

Die Auswertung der Bandkante mittels Taucplot zeigte eine Anderung nur beim
niedrigsten Sauerstoff-Partialdruck (10 mbar). Hierbei zeigte die Probe
071118_1 - hergestellt ohne Plasmaquelle - eine merkliche Rotverschiebung der
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Bandkante, die durch Zuhilfenahme der Plasmaquelle wieder ausgeglichen
werden konnte. Offenbar wird hierbei eine Unterstéchiometrie an diesem
Arbeitspunkt wieder ausgeglichen. Vorteile ergeben sich dadurch, dass bei
Einsatz der Plasmaquelle der Partialdruckbereich fur die Herstellung
transparenter Schichten zu kleineren Werten verschoben werden kann.

Bei den Ubrigen Arbeitspunkten konnte dagegen, wie zuvor beim ZrO,, kein
signifikanter Einfluss der Plasmaquelle auf die Lage der Bandkante festgestellt
werden.

Tauc Plot und lineare ﬁits
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Abbildung 47: Bestimmung der Bandkante der HfO, Schichten durch Taucplots.
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Abbildung 48: XRD Spektren der HfO,-Schichten.

Die Rontgenbeugungsmessung zeigt, dass alle Proben, die ohne Plasmaquelle
hergestellt wurden, bei den gewadhlten Arbeitspunkten amorph sind. Die
Proben des Co-Prozesses sind dagegen teilweise kristallin. Der Grad der
Kristallinitat korreliert jedoch nicht eindeutig mit dem bestimmten lon-Teilchen-
Verhaltnis und auch nicht mit dem p(02) Trend.

Die Proben 19-4 und 19-6 zeigen die ausgepragteste Kristallinitat. Die (111)-
Orientierung (Peak bei 28.3°) ist bei allen Proben (soweit erkennbar) bevorzugt.
Die (111)-Orientierung (bei 31.6°) dagegen unterdrickt. Die beiden
Orientierungen sind nicht dquivalent, da es sich um eine monokline
Kristallstruktur handelt.

Die AFM Analyse zeigt, dass im Mittel die Rauheit der Proben mit Plasmaquelle
ansteigt. Die ist im Rahmen der starker ausgepragten Kristallinitat verstandlich.
Waéhrend bei den Schichten ohne Plasmaquelle ein Einfluss des Sauerstoff-
Partialdruckes nicht erkennbar ist, nimmt die Rauheit fir die Proben des Co-
Prozesses mit hoherem Partialdruck ab. Eine Zunahme des lon-Teilchen-
Verhéltnisses bewirkt hier offenbar eine Reduzierung der Rauheit. Die Rauheit
aller Proben ist absolut gesehen recht gering (Rg=0.5-1.2nm) und zusatzlich bei
den starker kristallisierten Proben leicht erhoht.
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Abbildung 49: Rauheit der HfO,-Schichten, gemessen mit dem AFM.
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Abbildung 50: Laser-kalorimetrische Absorption der HfO,-Schichten (1064 nm).

Die Ergebnisse der Laser-kalorimetrischen Messung sind in der Abbildung 50 zu
sehen. Zunachst ist die hohe Absorption der Referenzprobe (=Substrat) von 263
ppm aufféllig. Kontaminationen auf dem Substrat scheinen hier eine Rolle zu
spielen. Im Rahmen des vorliegenden Projekts konnte dies nicht detailliert
geklart werden, notwendig ware hier eine Untersuchung an einer Serie von
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Beschichtungen mit unterschiedlicher Schichtdicke. In dieser Abbildung ist
jedoch zu erkennen, dass die Schichten bei héherem Partialdruck von 3x10°
mbar die geringste Absorption zeigen. GuUnstig wirkt hier offenbar die
Plasmaquelle, die im Falle der genannten Probe eine nochmalige Halbierung der
Absorption zeigt.

GegenuUberstellung der Ergebnisse mit den Zielsetzungen des
urspringlichen Antrags

Der Ergebnisvergleich ist in der folgenden Tabelle dargestellt.

Urspriingliches Ziel Ergebnis

Entwicklung  einer  ionenassistierten | Der Prozess wurde erfolgreich realisiert.
Magnetron-Sputtertechnologie Dabei kamen sowohl eine niedereneretische
Abscheidung sehr hochwertiger | rf-Plasmaquelle (Fa. CCR GmbH) als auch
optischer  Multischichtsysteme (Oxide, | eine hoherenergetische Quelle der Fa.
Oxid-Metallschichtsysteme). Advanced Energy (AE) zum Einsatz. Eine
stabile Prozessfihrung wurde demonstriert.

Verbesserung der Schichtqualitat | Bedingt  durch  Nachoxidation  durch
hinsichtlich  der  Streuung (durch | Sauerstoffradikale wird mit Verwendung der
Oberflachenrauheit und | Plasmaquelle  die  Stéchiometrie  der
Volumenstreuzentren, Absorption | Schichten verbessert. Es muss beachtet
(geringste Defektdichte) und Dichte. werden, dass keine zusatzlichen Defekte in
die Schicht eingetragen werden. Durch
Einsatz des Glastopfes sollte eine weitere
Verbesserung erreicht werden. Bedingt
durch die erhohte Kristallisation und dem
geringen lon-Teilchen-Verhaltnis sind die
Schichten teilweise starker verspannt.

Realisierung optischer Filter Am Anfang des Vorhabens wurde
insbesondere der Co-Betrieb beider Quellen
intensiver als geplant untersucht. U. a.
wurden Plasma-Simulationsarbeiten
durchgefihrt, um maogliche
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Wechselwirkungen der beiden Quellen zu
untersuchen. Daher wurden die
Untersuchungen auf Einzelschichten
beschrankt, die allerdings umfassender
untersucht wurden.

Materialien: SiO,, Ta,Os Auf die Untersuchung von Ta,Os wurde
verzichtet. Stattdessen wurden andere, z. T.
anspruchsvollere  Materialien  untersucht:
Zr0O,, HfO, und auch Nb,O..

ZrO, Durch Optimierung der Prozessbedingungen
gelingt die Abscheidung gering verspannter
Schichten mit geringer Rauheit. Der Einsatz
einer Plasmaquelle reduziert die Rauheit
zusatzlich, erhéht aber durch zu geringes
lon-Teilchen-Verhéltnis die Verspannung.
Der Einfluss auf die Absorption ist jedoch
noch ungeklart.

HfO, Sehr glatte Schichten durch unipolare
Sputtertechnik im Transition-Mode méglich.
Durch Plasmaquelle erhdht sich die Rauheit,
allerdings bei hdherer Rate. Absorption wird
mit  laufender Plasmaquelle  reduziert.
Weitere Versuche mit unterschiedlicher
Schichtdicke und  Anordnung mit
optimiertem lon-Teilchen-Verhaltnis (z. B.
mit "Knickflansch") wéren sinnvoll.

Plasmakristallisation Der Einsatz der rf-gekoppelten Plasmaquelle
fihrte zu einer verbesserten Kristallisation
der Schichten bei niedrigen Temperaturen
und ist abhangig vom gesputterten
Material. Auch die Textur wird offenbar
glnstig beeinflusst. Dies ermoglicht z. B. die
Entwicklung neuer Materialien z. B. fur die
Photovoltaik oder verbessert die Deposition
auf anspruchsvollen Oberfldchen, wie z. B.
Polymere (dies ist relevant fur ITO-
Schichten).
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Wissenschaftlich-technischer und wirtschaftlicher Nutzen,
insbesondere fir kmU sowie innovativer Beitrag zu industriellen
Anwendungsmdglichkeiten, Ergdnzungen zu TransfermaBnahmen

Trotz der von den urspringlichen Zielen teilweise abweichenden Ergebnisse
kénnen die Resultate des Vorhabens vielfaltig genutzt werden. So bietet sich
die Mdglichkeit der Nutzung eines Sputterprozesses mit einer lonenquelle, mit
der letztlich eine hohere Prozessstabilitat infolge der Nachoxidation oxidischer
oder auch nitridischer Schichten ermdéglicht wird. Ein derartiges Konzept ist
beispielsweise bereits durch die Fa. Leybold Optics auf den Markt gebracht
worden. Die bessere Prozessstabilitat ergibt sich aus der besseren Trennung von
Oxidations- und Beschichtungszone. Mit derartigen Sputterkonzepten wie die
Helios kénnen nicht nur optische Filter, sondern auch andere Arten von
Beschichtungen auf kleineren Flachen realisiert werden; als Beispiel kénnen
Gassensoren genannt werden. Von Nutzen ist dies insbesondere fir kmuU.

Um den untersuchten Prozess zu nutzen, muss nicht notwendigerweise in eine
neue Anlage investiert werden. Es konnte gezeigt werden, dass die Anordnung
- Magnetron dicht neben einer Plasmaquelle - zu einer sehr stabilen und
stoérungsfreien Prozessfihrung auch als Retrofit eingesetzt werden kann.
Notwendig ist nur eine entsprechend groBe Offnung an der Anlage (z. B. in
einer TUr). Auch dies ist von besonderem Interesse bei kmU, die bereits mit der
Sputtertechnik arbeiten.

Die  Fortentwicklung  der  Absorptionsmessung in Bezug  auf
Nachweisempfindlichkeit und Flexibilitat ist eine wichtige Voraussetzung fur die
Optimierung von Beschichtungsprozessen, die auf anspruchsvolle optische
Anwendungen abzielen. Aufbauend auf die im Projekt geleisteten
Verbesserungen kann die Messtechnik mit den sich stetig verbessernden
QualitatskenngroBen  Schritt  halten.  Bezliglich  der Messung  der
Partikelbelegung von optischen  Oberflaichen konnten die Grenzen
konventioneller Detektionsverfahren eruiert und Handlungsansatze fir kinftige
Forschungsaktivitaten herausgearbeitet werden.

Darlber hinaus zeigen die Ergebnisse, dass der entwickelte Prozess aber auch
die Herstellung kristalliner Materialien, insbesondere auf
temperaturempfindlichen  Substraten, ermdglichen  kdnnte, wie sie
beispielsweise die Displayindustrie oder die Photovoltaik erfordert. Die anhand
der Materialien ZrO, und HfO, erzielten Ergebnisse sind dahingehend
vielversprechend; allerdings erscheint, um Lésungen z. B. ftr TCO-Schichten zu
erarbeiten, ein weiteres FUE Vorhaben notwendig. Dies ist auch unter dem
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Gesichtspunkt der Materialexpertise in Deutschland relevant: Wahrend zurzeit
enorme Produktionskapazitaten in Deutschland im Bereich der Photovoltaik
aufgebaut werden, besteht ein offensichtlicher Mangel an Material Know-how,
denn die meisten dieser Produktionsprozesse sind einfach importiert.
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