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Abstract

Two novel techniques of plasma-enhanced chemical vapour deposition (PECVD) were investi-
gated which are denoted as 'moving-coil’ discharge and ECR running discharge. They can be
characterized as magnetic field supported microwave discharges in metallic waveguide tubes.

Amorphous hydrogenated carbon coatings (C:H layers) have been deposited from methane
and acetylene plasmas on silicon samples at room temperature. The deposition rate and the
power density of the absorbed microwave power were determined in-situ. Process parameter
studies at varying magnetic field, discharge pressure and gas flow have been performed. The
deposition is more efficient at a magnetic field which is lower than the electron cyclotron
resonance field. This can be understood in terms of the microwave cutoff in the plasma filled
waveguide.

Furthermore Langmuir probe measurements were managed in argon plasmas. In the range
around 1 Pa argon pressure, the electron temperatures varied between 4 eV and 7.5 eV, while
the plasma densities ranged from 1:10%cm~3 t0 4.5-10!%m~3, These values were reproduced
by simple plasma modelling of the waveguide reactor, while a modelling of the deposition
rate from a methane plasma has to include the plasma-wall interaction with respect to the
reetching by atomic hydrogen.

A PECVD process by means of a running discharge was realized for the first time. Thereby
C:H films were deposited over a length of 2.5 m. The average deposition rate from a running
discharge in methane was 0.27 A/s. An increase of the deposition rate to 2.6 A/s, i.e. of
nearly one magnitude, was achieved by using acetylene as process gas. This is essentially
attributed to the slighter influence of reetching by atomic hydrogen in the case of acetylene.

From the experimental results, the running discharge may be described as a stationary
plasma package which moves through the waveguide with a high velocity (vy =~ 10* m/s).
This plasma motion can be explained as a continuous secondary gas breakdown at the plasma
boundary which faces the microwave entrance because of a lowered ambipolar diffusion coef-

ficient compared to the primary gas breakdown.

1This report is identical with a thesis under the same title which was submitted to the Technical University
of Munich in April 1993.
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Zusammenfassung

Es wurden zwei neuartige Verfahren der plasmagestiitzten chemischen Diinnschichtabschei-
dung aus der Gasphase (PECVD) untersucht, die als *moving-coil’-Verfahren und als ECR-
Laufentladung bezeichnet werden. Es handelt sich dabei um magnetfeldgestiitzte Mikrowellen-
Gasentladungen in metallischen Hohlleiter-Rohren.

Bei den Untersuchungen wurden aus Methan- und Acetylen-Plasmen bei Raumtempera-
tur amorphe wasserstoffhaltige Kohlenstoffschichten (C:H-Schichten) auf Silizium-Substraten
abgeschieden, wobei in-situ die Abscheiderate und die Leistungsdichte der absorbierten Mi-
krowellenleistung bestimmt wurden. Es erfolgten ProzeBparameterstudien mit variiertem
Magnetfeld, Gasdruck und Gasflu. Die effektivsten Abscheidebedingungen wurden deutlich
unterhalb des ECR-Magnetfeldes festgestellt. Dies kann durch einen Cutoff der Mikrowelle
im plasmagefiillten Hohlleiter erklirt werden.

Weiterhin wurden in Argon-Plasmen Langmuir-Sondenmessungen durchgefiihrt. Die ex-
perimentell bestimmten Elektronentemperaturen fiir einen Argondruck um 1 Pa lagen im
Bereich von 4 eV bis 7.5 eV, wihrend Plasmadichten zwischen 1-10°m=3 und 4.5-10%m~3
ermittelt wurden. Diese Werte wurden in einer Plasmamodellierung fiir den Hohlleiterreak-
tor gut reproduziert, wihrend die Modellierung der Abscheiderate aus einem Methan-Plasma
nur unter Beriicksichtigung der Plasma-Wand-Wechselwirkung bzgl. des Riickitzens durch
atomaren Wasserstoff mit dem Experiment iibereinstimmt.

Es wurde erstmals ein PECVD-Prozefi mittels eines Laufentladungsplasmas realisiert,
wobei iiber eine Lauflinge von 2.5 m C:H-Schichten abgeschieden wurden. Die mittlere Ab-
scheiderate aus einer Laufentladung in Methan betrug 0.27 A/s. Diese konnte aufgrund des
Verstindnisses der wesentlichen limitierenden Reaktion (Riickdtzen durch atomaren Was-
serstoff) und dem darausfolgendem Ubergang zu Acetylen als Prozefigas um nahezu eine
Grofenordnung auf 2.6 A/s gesteigert werden.

Aus den Experimenten kann darauf geschlossen werden, dafi sich die Laufentladung als
stationdres Plasmapaket beschreiben 1dft, welches sich mit hoher Geschwindigkeit (vy =
10* m/s) durch den Hohlleiter bewegt. Das Phinomen dieser Plasmabewegung kann als fort-
gesetzter Sekundir-Ziindproze aufgrund eines gegeniiber der Primérziindung verringerten,

ambipolaren Diffusionskoeffizienten verstanden werden.

!Diese Arbeit ist identisch mit einer Dissertation gleichen Titels, die im April 1993 bei der Technischen

Universitit Miinchen eingereicht wurde.




Fiir Elke, Julia und Moritz




Inhaltsverzeichnis

1 EINLEITUNG

2 GRUNDLAGEN
2] MIKROWELLEN-GASENTEADUNGE . . - ¢ 5 og o wmww e o6 e e 6 €6

2.2

2.3

2.1.1
212
2.1.3
2.14

Bewegungsgleichung und Leistungsabsorption . . . .. ... ... ...
Diffusionsbestimmte Ziindung . . . . .. .. ...............
Stationdre Mikrowellen-Gasentladung . . . ... ... .........

EinfluB eines Magnetfeldes. . . . . ... ... ... .. .........

MIKROWELLENAUSBREITUNG . : ¢ ¢« 6 v o i 565 05 600 ome uowe

2.2.2

Im: Plasma mit Magnetfeld ...ccovspsvassssvsnssnss

PLASMA- UND SCHICHTWACHSTUMSMODELLE .............

2.3.1
2.3.2
2.3.3
2.3.4
2.3.5

Plasmamodellierung - qualitative Betrachtung . . . . . ... ... ...

Einfaches Plasmamodell . . . .. .. ... .. .. ... ... ......

EXPERIMENT

3.1 VERSUCHSAUFBAU LOKALISIERTE HOHLLEITER-ENTLADUNG . . .
3.2 VERSUCHSAUFBAU HOHLLEITER-LAUFENTLADUNG . .........
3.3 IN-SITU-MESSVERFAHREN . . ... ... ... ... ... ... .......

3.4

3.3.1
3.3.2
3.3.3
3.3.4
3.3.5
3.3.6
3.3.7

Druclanesb e, ; «w s s v wesnre s s s s s s ss s S5 s 65850
LelstotigsmesatiiE o v ¢ w60 B 08B E B 8 E S0 0 B 8 6 b A e o b
Laserinterferometrie . . . .. ... ... ... ... . ... .. .....
Downstream Massenspektrometrie . . . .. ..o v o v v v v v
Emissionsepekirofkopie c s s e s s s s 3 SRR R B B E BB B §
Langmuir-Sonde . . ... ... .. v i i

Lanlreltmessong .« co s s v o wnnomup v v ws w8 505 995 5 5 5

EX-SITU-SCHICHTDIAGNOSTIK s scassvnsms smmsssissss

1

©c N 3

10
12
14
14
15
18
18
20
24
27
28




3.42 H/C-Verhidltnis . . .. ................

3.4.3 Massendichte . . ... ................

4 ERGEBNISSE
4.1 LOKALISIERTE HOHLLEITER-ENTLADUNG . . ...

4.1.1 Abscheiderate, Leistungsabsorption und Magnetfeld

...........

...........

...........

..........

4.1.2 Downstream Massenspektrometrie und Emissionsspektroskopie . . . .

4.1.3 Langmuir-Sonde im Argon-Plasma . ... ... ..
4.2 HOHLLEITER-LAUFENTLADUNG............
4.2.1 Ziindung und Ubergang zur Laufentladung . . . .
4.2.2 Laufgeschwindigkeit . ... ... ... .......

4.2.3 Abscheiderate . . . . . . .. ... .. ...

5.2 PLASMAMODELLIERUNG ................
5.3 ZUNDUNG DER HOHLLEITER-ENTLADUNG . . . ..

54 UBERGANG ZUR LAUFENTLADUNG . ........

5.5.1 Laufgeschwindigkeit-qualitativ. . ... .. ... ..

5.5.2 Laufgeschwindigkeit und Abscheiderate aus Methan

6 ZUSAMMENFASSUNG

7 LITERATURVERZEICHNIS

...........

...........

...........

-----------

----------

43

4

44

47

47

47

52

57

a7

60

69

74

T

77

81

87

88

91

91

93

a7

103



1 EINLEITUNG

Plasmagestiitzte Verfahren der Diinnschichttechnik und Oberfiichenbehandlung erlangen zu-
nehmende Bedeutung fiir die Entwicklung neuer, bzw. die Veredlung bekannter Materialien.
Sie konnen in vielen Bereichen der Technik hinsichtlich des Schadstoffanfalls eine umwelt-
vertréglichere Alternative zu herkdmmlichen Prozessen bieten, so z.B. zur Galvanotechnik
der elektrolytischen Oberflichenbehandlung von Metallen. Insbesondere in den Bereichen der
Mikroelektronik, der optischen Vergiitung von Gldsern und des Korrosions- und Verschleif-
schutzes erfolgte im letzten Jahrzehnt ein verstirkter industrieller Einsatz solcher Plasma-
verfahren, die dafiir zumeist nach rein empirischen Methoden optimiert wurden. Da dieser
Herangehensweise durch die Vielfalt der méglichen Reaktortypen und Parameterkombina-
tionen Grenzen gesetzt sind, wird auf plasmatechnologischen Tagungen an die Wissenschaft
zunehmend die Forderung gestellt, mit entsprechenden Grundlagenuntersuchungen zum phy-
sikalischen Verstdndnis der Mechanismen, die bei plasmagestiitzten Atz- und Beschichtungs-
prozessen ablaufen, beizutragen.

Auch die Themenstellung dieser Arbeit hat sich aus der zunichst rein technischen Auf-
gabe, einen Plasmaprozefl in einem metallischen Wellenleiter zu verwirklichen, ergeben, wor-
aus dann eine Grundlagenuntersuchung zur Wellenausbreitung im plasmagefiillten Hohllei-
ter, zur Plasmabilanzierung und -modellierung und zur Plasma-Wand-Wechselwirkung bzw.
Diinnschichtabscheidung entwickelt wurde.

Motivation und Ausgangspunkt der vorliegenden Arbeit ist ein experimentelles Problem
der Fusionsforschung. Es handelt sich dabei um die unerwiinschten Multipaktor-Entladungen
([Hatch 58], [Brown 66]) in den Hohlleitern, welche eine hohe Mikrowellenleistung in das Fu-
sionsplasma leiten sollen. Durch die Sekundirelektronenvervielfachung an den metallischen
Hohlleiterwédnden kann eine Multipaktor-Entladung geziindet werden, welche nachfolgend die
Leitung der Mikrowellenleistung durch den Hohlleiter verhindert. Dieses Problem trat beim
europdischen Fusionsprojekt JET in Culham auf. Eine Lésung des Problems ist in der Be-
schichtung der Hohlleiterinnenwand vorstellbar. Dabei sollte die geeignete Beschichtung einen
Sekundirelektronenkoeffizienten kleiner eins aufweisen und gleichzeitig die Leitungsverluste
im Hohlleiter um nicht mehr als einen Faktor zwei erhthen [Perchermeier 90].

Im Rahmen einer Aufgabenstellung zur Uberwindung des Multipaktor-Problems wurde
in der Arbeitsgruppe Plasmatechnologie am Max-Planck-Institut fiir Plasmaphysik 1989

ein neuartiges plasmatechnologisches Verfahren fiir die Hohlleiter-Innenbeschichtung konzi-
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piert und verwirklicht, welches als 'moving-coil ECR’-Verfahren (ECR = Electron-Cyclotron-
Resonance) bezeichnet wurde [Koch 89]. Das Prinzip dieses Verfahrens beruht darauf, ein
Mikrowellen-Plasma bei niedrigem Prozefigasdruck magnetfeldgestiitzt zu ziinden, und im
Bereich des Magnetfeldes lokal beschrinkt aufrechtzuerhalten. Bei einem Prozefigasdruck
von ca. 1 Pa ist das Plasma an den Ort des Magnetfeldes gebunden und kann mit diesem
entlang der Achse eines Hohlleiterrohres bewegt werden. Das Magnetfeld wird dabei mittels
eines mechanisch bewegten Schlittens verschoben, auf welchem die Magnetfeldspulen koaxial
um den Hohlleiter herum angeordnet sind. Mit dem beschriebenen Verfahren wurden aus
einem Methan-Plasma auf der Innenwand eines Standard-Rechteckhohlleiters amorphe was-
serstoffhaltige Kohlenstoffschichten (C:H-Schichten) abgeschieden, welche auf dem Kupfer-

Substratmaterial des Hohlleiters einen Sekundirelektronenkoeffizienten kleiner eins zeigten.

Ausgehend von den besonderen Eigenschaften hinsichtlich des Korrosions- und Verschleif-
schutzes, welche PECVD-Schichten (Plasma Enhanced Chemical Vapour Deposition) im all-
gemeinen und C:H-Schichten im besonderen zeigen ([Weissmantel 82], [Angus 86], [Koidl 87]),
und von denen hier insbesondere die Widerstandsfahigkeit gegeniiber stark dtzenden Séduren,
Laugen und aggressiven organischen Ldsungsmitteln hervorgehoben werden soll, ist das be-
schriebene 'moving-coil’-Verfahren auch ganz allgemein fiir die PECVD-Innenbeschichtung
metallischer Rohre beliebiger Linge von Interesse. Da metallische Rohre in der Industrie,
wie auch in der Forschung und Entwicklung in grofem Umfang und vielfiltiger Form und
Grofle eingesetzt werden, und dabei hdufig zur Leitung aggressiver Gase und Fliissigkeiten
dienen, kénnte das Aufbringen einer entsprechenden Schutzschicht auf die Rohrinnenwand
die Lebensdauer solcher Rohre betrdchtlich erhhen oder auch den Einsatz von leichteren

oder billigeren Materialien ermdglichen.

Das 'moving-coil-Verfahren stellt dabei eine Moglichkeit der Uberwindung technischer
Probleme dar, welche sich beim Versuch der PECVD-Innenbeschichtung metallischer Rohre
mittels konventioneller Gleichstrom- oder Hochfrequenz-Glimmentladungen ergeben, da die
erforderliche gleichmafige Leistungseinkopplung iiber beliebige Rohrlingen bei diesen Ver-
fahren schwieriger oder gar nicht zu realisieren ist. Eine konventionelle Gleichstrom- oder
Hochfrequenzentladung in koaxialer Anordnung wiirde eine innere Elektrode erfordern und
damit nur fiir geniigend groBe Rohrdurchmesser und begrenzte Rohrlingen anwendbar sein.
Auflerdem wiirden sich mit einer Innenelektrode Schwierigkeiten bei der in-situ Beschichtung

eines installierten Rohrsystems mit geknickten Rohrstiicken ergeben. Kawasaki und Mit-
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arbeiter entwickelten eine Magnetronstruktur um ein dichtes Argon-Plasma in einem Rohr
von 10 cm Lénge und 2 cm Durchmesser zu erzeugen, und mittels Zerstiubung Titanium
abzuscheiden [Kawasaki 91]. Soll eine Innenelektrode vermieden werden, so muB sich die
elektromagnetische Welle im Rohr ausbreiten kénnen, wofiir die halbe Wellenlinge kleiner
als der Rohrdurchmesser gewahlt werden mufl (Hohlleiter-Cutoff, [Meinke 86]). Fiir einen
plasmagefiillten Hohlleiter verschirft sich diese Bedingung in Abhingigkeit von der Elek-
tronendichte im Plasma, sodafl die halbe Wellenlinge mit zunehmender Plasmadichte we-
sentlich kleiner als der Rohrdurchmesser gewihlt werden miifte. Deshalb ist eine einfache
Mikrowellen-Gasentladung bei 2.45 GHz durch den Cutoff der Welle im Plasma in ihrer Be-
schichtungslinge eng begrenzt. Shigemizu und Mitarbeiter demonstrierten die Méglichkeit
ein Mikrowellen-Plasma von einigen 10 cm Lénge innerhalb eines Rohres zu erzeugen, dessen
Durchmesser unterhalb des Hohlleiter-Cutoffs lag, indem sie einen koaxialen Leiter in das
Rohr einfiihrten, und einen TEM-Mode (Transversal-Elektro-Magnetischer Mode) nutzten
[Shigemizu 91]. Diese Ausfiihrung beinhaltet jedoch bei grofen Rohrlingen wiederum die

Probleme einer koaxialen Anordnung.

Bei Versuchen zur Optimierung der Innenbeschichtung mittels des 'moving-coil’-Verfahrens
wurde ein Phinomen beobachtet, welches die duleren Entladungsparameter Mikrowellenlei-
stung und ProzeBgasdruck im Sinne dieses Verfahrens beschrinkt. Dabei handelt es sich
um das Uberspringen des Plasmas von seinem Ziindort im Bereich der Magnetspulen, zum
Einkoppelfenster der Mikrowelle in den Vakuumbereich des Hohlleiters, falls Mikrowellenlei-
stung oder Prozefigasdruck erhoht werden. Aus dieser Beobachtung entstand die Idee, den
Effekt des Uberspringens auszunutzen, um mit einem gepulsten, selbstbewegten Mikrowellen-
Plasma die Innenwand eines Hohlleiters von mehreren Metern Linge zu beschichten. Dabei
soll die Mikrowelle mit einer derartigen Taktfrequenz in den Hohlleiter eingespeist werden,
dafl die Ziindung jeweils bei den Magnetspulen erfolgt, welche stationir am entgegengesetz-
ten Hohlleiterende verbleiben, und ein nachfolgendes Laufen des Plasmas iiber die gesamte
Hohlleiterlinge zum Einkoppelfenster der Mikrowelle erreicht wird. Dies ist die Idee des

sogenannten 'ECR-Laufentladungsplasmas’.
Die Ziele der vorliegenden Arbeit waren die folgenden:

Erstens sollte versucht werden, das bei den Magnetspulen lokalisierte, stationére Hohl-
leiterplasma sowie den BeschichtungsprozeB aus einem Methan-Plasma zu optimieren, und

dabei beides von seinen physikalischen Grundlagen her zu verstehen und einzuordnen. Das
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Methan wurde als Prozefigas gewihlt, da die Ratenkoeffizienten der Plasmareaktionen aus
der Literatur relativ gut bekannt sind ([Tachibana 84], [Ehrhardt 87], [Kline 89]), und damit
die Plasmamodellierung erlauben.

Zweitens sollte versucht werden die PECVD-Innenbeschichtung eines Hohlleiters von
mehreren Metern Linge mittels eines Laufentladungsplasmas zu verwirklichen, wobei aus
einem Methan-Plasma, wie im Fall der lokalisierten Hohlleiter-Entladung, C:H-Schichten
abgeschieden werden sollten.

Drittens sollte die Frage, welche Ursache das ’Laufen’ des Plasmas hat, bzw. wo ein
Laufentladungsplasma im physikalischen Verstindnis einzuordnen ist, untersucht werden.

Bevor versucht wird, diese Fragestellungen zu beantworten, werden zunéchst einige Grund-
lagen zur Mikrowellen-Gasentladung und zur Wechselwirkung von elektromagnetischen Wel-
len mit magnetisierten Plasmen, sowie Plasmamodelle fiir Methan-Plasmen und Schicht-
wachstumsmodelle fiir C:H-Schichten beschrieben und diskutiert. Nach einer kurzen Be-
schreibung des Versuchsaufbaus und der wesentlichen durchgefiihrten Experimente folgt die
Darstellung und Diskussion der Ergebnisse. Schliefllich werden die im Rahmen dieser Arbeit

gewonnenen neuen Erkenntnisse noch einmal zusammengefafit.



2 GRUNDLAGEN

2.1 MIKROWELLEN-GASENTLADUNG
2.1.1 Bewegungsgleichung und Leistungsabsorption

Zunichst soll fiir ein unendlich ausgedehntes Mikrowellen-Plasma der Mechanismus der Lei-
stungsabsorption aus der Mikrowelle aufgezeigt werden. Bei der im Experiment verwendeten
Mikrowellenfrequenz von 2.45 GHz braucht nur die Wirkung des elektrischen Wechselfeldes
auf die freien Elektronen des Plasmas betrachtet zu werden. Die Ionen kénnen aufgrund ihrer
grofen Masse dem elektrischen Wechselfeld nicht folgen und werden demzufolge als ruhend
angesehen. Die Bewegungsgleichung fiir ein Elektron mit der Elementarladung e und der
Masse m. im elektrischen Wechselfeld Fgsinwt kann im zunichst betrachteten stoffreien Fall

geschrieben werden als:

dv,
dt

Me— = —eEgpsinwt. (1)

Daraus ergibt sich die Geschwindigkeit v, des Elektrons zu:

Ve =

Eqcoswt. (2)

Die harmonische Schwingungsbewegung des Elektrons und das elektrische Wechselfeld
sind gegeneinander um 90° phasenverschoben. Das bedeutet, da§ das Elektron im zeitlichen
Mittel keine Energie aus dem elektrischen Wechselfeld der Mikrowelle aufnimmt. Die Lei-
stungsabsorption im stoffreien Fall ist gleich Null. Die maximale kinetische Energie Wiaz,
welche das Elektron in diesem Fall erreichen kann, ist gegeben durch:

e?F}

Wmez = S’
e

(3)

und liegt fiir typische Mikrowellenleistungen, wie sie bei einer Mikrowellen-Gasentladung
verwendet werden (einige hundert Watt), zwei bis drei GréfSenordnungen unter der Ionisie-
rungsschwelle fiir die Gasatome oder -molekiile.

Eine hohere kinetische Energie kénnen die Elektronen nur erlangen, wenn sie durch ela-
stische Stéfe mit den schweren Gasatomen oder -molekiilen aus ihrer harmonischen Schwin-
gungsbewegung herausgestofien werden. Sie &ndern in diesem Falle stark ihren Impuls und

damit ihre Bewegungsrichtung relativ zum elektrischen Feld, geben aber nur wenig Ener-
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gie ab. Die Bewegungsgleichung wird fiir den stofbehafteten Fall um einen Reibungsterm

erweitert und kann damit geschrieben werden als [Brown 66]:
dv,

m,—— = —eEpsinwt — m.v.v.. (4)

dt

v ist die mittlere StoBfrequenz fiir elastische StéBe der Elektronen mit den Gasatomen

oder -molekiilen und ist gegeben durch:

Ve = nOU:!aat.ﬁc—g (5)

wobei ng die Gasdichte, U:‘““ den elastischen Stofiquerschnitt und 7, die {iber die Ge-
schwindigkeitsverteilung der Elektronen gemittelte Geschwindigkeit bezeichnet. Aus der Be-

wegungsgleichung folgt die Geschwindigkeit des Elektrons jetzt zu:

€

Vp= ——
€ me(w? + v2)

Eo(vesinwt — weoswt). (6)

Damit ist der Betrag der Phasenverschiebung zwischen der Schwingungsbewegung des
Elektrons und dem elektrischen Wechselfeld nicht mehr 90°, und fiir die aus der Mikrowelle

absorbierte Leistung P,3, ergibt sich:

32 2
Paba = om Eo
e

Ve
w? + v’

(7)

Das Elektron nimmt jetzt im Gegensatz zum stofifreien Fall im zeitlichen Mittel stindig
Energie auf und kann so die zur Ionisierung des Prozefigases notwendige Ionisierungsschwelle
erreichen und iiberschreiten. Damit wird die Ionisierung durch Elektronenstofi und eine
selbstindige Gasentladung moglich.

Wihrend die elastischen Stéfie letztlich zu einer Energieaufnahme der Elektronen fiihren,
verlieren diese bei den inelastischen StéfBen die gewonnene Energie ganz oder teilweise wieder.
Die drei wesentlichen Energieverlustmechanismen sind erstens die zur Aufrechterhaltung der
Gasentladung notwendige Ionisation, zweitens die elektronische Anregung, und drittens die
Vibrationsanregung bei Molekiilgasen.

In einer quasi-stationiren Mikrowellen-Gasentladung mufi die Bilanz zwischen der aus
der Mikrowelle absorbierten Leistung und der durch die genannten Verlustmechanismen dis-

sipierten Leistung ausgeglichen sein.



2.1.2 Diffusionsbestimmte Ziindung

Bei der Ziindung einer elektrodenlosen Mikrowellen-Gasentladung in einem Plasmagefif ist
die Elektronenstof-Ionisation der einzige elektronenerzeugende Prozef, falls man die Se-
kundéirelektronenemission von den Gefifwinden vernachlissigen kann. Dieser bestimmt
damit auch die Ziindung [Brown 56]. Die Ziindbedingung der Gasentladung ist dadurch
gegeben, dafl die Erzeugungsrate der Elektronen gleich der Verlustrate sein mufi. Die Ver-
lustprozesse sind die Diffusion zur Wand, mit nachfolgendem elektrischen AbflieBen im Fall
einer metallischen Wand bzw. Rekombination im Fall einer dielektrischen Wand, die Rekom-
bination im Plasmavolumen oder die Anlagerung an ein Neutralgasteilchen.

Im weiteren wird nur die Diffusion zur Wand als wesentlicher VerlustprozeB betrachtet,
da die Rekombinationswarscheinlichkeit im Plasmavolumen aufgrund der relativ geringen
Ladungstrigerdichten der betrachteten Gasentladungen in dem untersuchten Druckbereich
ebenfalls gering ist, und die Anlagerung im allgemeinen nur bei stark elektronegativen Gasen,
wie z.B. Sauerstoff [Brown 66], von Bedeutung ist, im zu untersuchenden Argon oder Methan
aber keine Rolle spielt.

Fir den Fall, dafi die Elektronenerzeugung durch die Ionisierungsfrequenz v; und die
Elektronenverluste durch die Diffusion zur Wand bestimmt sind, kann die Diffusionsgleichung

nach Allis und Rose [Allis 53] geschrieben werden als:

dn,
dt

= D.,V?n. + v;n. = 0. (8)

Dabei steht n, fiir die Elektronendichte und D, fiir den Diffusionskoeffizienten der freien
Diffusion der Elektronen. Mit der Randbedingung, da die Elektronendichte an der Wand
verschwindet, d.h. n, = 0 gilt, wird dies zu einem Eigenwertproblem. Dabei wird eine Diffu-
sionslinge A, welche durch die Geometrie des Entladungsgefifies bestimmt ist, so definiert,

daB nur Losungen der Form:

vi= — (9)

moglich sind.
Da die Ionisierungsfrequenz v; im allgemeinen eine Funktion des elektrischen Feldes der
Mikrowelle ist, bestimmt diese Gleichung die Ziindfeldstirke der Entladung. Es ist diejenige

Feldstirke, fiir welche die Ionisierungsrate gleich der Diffusionsverlustrate ist.
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2.1.3 Stationdre Mikrowellen-Gasentladung

Wiéhrend fiir den Ziindprozef die freie Diffusion der Elektronen mafigeblich ist, ergibt sich fiir
eine stationdre Gasentladung eine Wechselwirkung zwischen Ionen und Elektronen, welche
iber ein Raumladungsfeld einen anderen, sogenannten ambipolaren Diffusionsproze§ bewirkt.
Dieses Raumladungsfeld bremst die schnelle Diffusion der Elektronen und beschleunigt die
langsame der Ionen.

Der Diffusionskoeffizient der ambipolaren Diffusion D, ist gegeben durch [Brown 66):

Depr+ Drpe

D=
K1+ He

(10)

wobei pr bzw. p. die Beweglichkeiten und Dj bzw. D, die freien Diffusionskoeffizienten

von Ionen und Elektronen sind. Nach Brown gilt [Brown 66]:

Dy 1)
—_ == 11
K He ( )
woraus folgt:
2Djp.
* K1+ He ! ( )

Somit wird der ambipolare Diffusionskoeffizient in der GréBenordnung des Diffusionskoef-
fizienten der Ionen und damit deutlich kleiner als der freie Diffusionskoeffizient der Elektronen
abgeschitzt.

Zwischen dem Fall der freien und dem der ambipolaren Diffusion gibt es einen Ubergangs-
bereich, der theoretisch schwer zu erfassen ist. Eine mégliche theoretische Behandlung dieses
Ubergangs wurde von Allis und Rose [Allis 53] gegeben, die den fiir die Aufrechterhaltung
eines Plasmas wesentlichen Parameter der Ionisierungsfrequenz durch eine effektive Diffu-
sionslinge ausdriickten. Uber die erfolgreiche Anwendung dieser Theorie auf Niederdruck-
Plasmen wurde spédter von mehreren Autoren berichtet (siehe [Muller 80]). Allerdings ist
die Beschreibungsmdglichkeit von Plasmen durch die ambipolare Diffusionstheorie zu kleinen
Gasdrucken hin beschrinkt. Wenn ndmlich die mittleren freien Weglingen der Elektronen
und lonen vergleichbar mit den Gefddimensionen werden, kann man nicht mehr von Diffu-
sion sprechen.

Wie von Self und Ewald [Self 66] herausgestellt, kénnen bei der theoretischen Beschrei-

bung eines stationéren Plasmas in einem Modell zwei Grenzfille des Elektronenverlustmecha-
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nismus unterschieden werden, wobei im einen Fall die mittleren freien Weglingen der Elek-
tronen und Ionen wesentlich kleiner und im anderen Fall wesentlich gréfer als die Gef4fdi-
mensionen sind.

Der erste Fall ist derjenige der ambipolaren Diffusion nach Schottky ([Schottky 24]). Diese
trifft zu, falls die mittleren freien Weglingen der Elektronen und Ionen klein gegen die Ab-
messungen des PlasmageféBes sind, d.h. falls die Ladungstriger Stéfen unterliegen bevor
sie die GefdBwand erreichen. Die Kontinuit4tsgleichung einer stationiren Gasentladung, bei
welcher auf der linken Seite der Erzeugungsterm, d.h. die Ionisierungsrate durch Elektronen-
stof und auf der rechten Seite der Verlustterm durch ambipolare Diffusion zur Wand steht,
kann fiir den Fall einer zylindrischen Geometrie mit dem Radius R nach Tonks und Langmuir

geschrieben werden als [Tonks 29]:

2
i %Da. (13)

Hierbei bezeichnet ng die Neutralgasdichte, S den Ratenkoeffizienten der Ionisierungsreak-
tion, welcher von der Elektronenenergie und der Gasart abhingt, und D, den Diffusionskoef-
fizienten der ambipolaren Diffusion. Letzterer ist fiir den Fall schwachionisierter Plasmen, in
denen die Ionentemperatur (Maxwell-Verteilung angenommen) etwa der Neutralgastempera-
tur T, entspricht, und wesentlich kleiner als die Elektronentemperatur T, ist, durch folgenden

Ausdruck zu beschreiben [Tonks 29):

T, 1 kBTg
_ 3v 14
D. 8 Tynoo(Ty)\| m; ' (14)

wobei (T,) den StoBquerschnitt zwischen Ionen und Neutralgas kennzeichnet und kg die
Boltzmann-Konstante ist.

Der zweite Fall des Elektronenverlustmechanismus ist die sogenannte Frei-Fall-Niherung
nach Tonks und Langmuir, welche bei kleinem Gasdruck zutrifft, wenn die mittleren freien
Weglingen der Elektronen und Ionen grof gegen die Gefiflabmessungen sind. In diesem Fall
ergibt sich fiir zylindrische Geometrie der folgende Ausdruck [Tonks 29]:

0.7722 [2kpT,
noS = —— v/ nf:, (15)

mit der Jonenmasse m; und der Elektronentemperatur 7T,. Diese Formel beschreibt das

Ausstromen der Ladungstrédger aus dem Plasma mit Ionenschallgeschwindigkeit. Die Ionen
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fallen im elektrostatischen Potential, welches durch die schnelleren Elektronen aufgebaut
wird, frei auf die Wand, ohne zu stoflen.

Self und Ewald untersuchten den Ubergangsbereich, in dem die mittleren freien Wegldngen
weder sehr grofl noch sehr klein gegen die Gefifidimensionen, sondern mit diesen vergleichbar
sind [Self 66] und fanden, daB die ambipolare Diffusionstheorie und die Frei-Fall-Theorie in

diesem Bereich ineinander iibergehen und etwa gleich gute Niherungen liefern.

2.1.4 Einflufli eines Magnetfeldes

Da die zu untersuchenden Mikrowellenplasmen im Druckbereich um 1 Pa nur mit Hilfe ei-
nes Magnetfeldes zu ziinden bzw. aufrechtzuerhalten sind, sollen im folgenden Abschnitt die
moglichen Wirkungen eines Magnetfeldes auf eine Mikrowellen-Gasentladung aufgezeigt wer-
den. Dabei wird insbesondere das Konzept der effektiven Diffusionslinge auf den Fall eines
Plasmas mit Magnetfeld erweitert, wie es von Lax, Allis und Brown [Lax 50] beschrieben
wurde. Diese Beschreibung bezieht sich auf den Fall der freien Diffusion der Elektronen, der
bei der Ziindung der Gasentladung gegeben ist, und trifft fiir die ambipolare Diffusion in
einer stationdren Gasentladung in modifizierter Form zu (siehe [Brown 66]).

Ein Magnetfeld bewirkt eine Verringerung der Diffusion in der Richtung senkrecht zu den
Magnetfeldlinien, da die Ladungstriger und insbesondere die Elektronen mit ihren relativ
kleinen Gyroradien in dieser Richtung nur noch durch Stéfle mit der Schrittweite ihres Gyro-
radius diffundieren kénnen. Die Diffusion parallel zum Magnetfeld bleibt unbeeinfluit. Dies
148t sich mit dem Konzept einer effektiven Diffusionslinge Aj beschreiben, welche den Einflufl
eines Magnetfeldes mit axialer Orientierung der Magnetfeldlinien, d.h. Orientierung parallel
zur z-Richtung beriicksichtigt [Brown 56):

1 3 1 1 1
Az T (W(A_% + A_E)) + a (16)

Dabei wird das Plasmagefd bei den zu betrachtenden kleinen Gasdrucken in den Quer-
schnittsrichtungen x und y als etwa um das Verhéltnis der Gyrationsfrequenz zur Stofifre-
quenz der Elektronen vergréfert beschrieben, falls das Magnetfeld homogen und parallel zur
z-Achse orientiert ist.

Bei bestimmten Frequenz- und Winkelverhiltnissen zwischen der Kreisfrequenz, der Aus-
breitungsrichtung und dem elektrischen Feldvektor der ins Plasma eingestrahlten Mikrowelle

einerseits, und der Gyrationsfrequenz im Magnetfeld, sowie den magnetischen Feldlinien ande-
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rerseits, kann die Mikrowellenenergie resonant absorbiert werden. So tritt bei paralleler Ein-
strahlung beziiglich des Magnetfeldes und einem Winkel von 90° zwischen dem elektrischen
Feldvektor der Mikrowelle und dem Magnetfeld, sowie Ubereinstimmung der Kreisfrequenz
der Mikrowelle mit der Gyrationsfrequenz der Elektronen im Magnetfeld die Elektronen-
Zyklotron-Resonanz (ECR) ein. Bei dieser Resonanz werden die Elektronen stdndig durch den
elektrischen Feldvektor der rechtszirkularen Welle beschleunigt, ohne daff Stéfe zur Leistungs-
absorption notwendig sind. Im Gegensatz zur nicht-resonanten Mikrowellen-Gasentladung ist
die Leistungsabsorption fiir eine gegebene Elektronendichte n, bei kleinem Druck am effek-
tivsten, wie aus der fiir diesen Fall zutreffenden Absorptionsformel fiir die Leistungsdichte

Pabs/VPiasma hervorgeht [Brown 66):

Pabs _ €

(17)

wee bezeichnet hier die Zyklotronfrequenz der Elektronen in einem Magnetfeld B und ist

VPlasma B 2m,

gegeben durch:

€
wee = —B. (18)

Insbesondere mit der ECR-Bedingung ist es méglich, Mikrowellen-Plasmen bei einem klei-
nen Prozefigasdruck von kleiner 1 Pa zu betreiben, was einen Vorteil fiir ProzeBplasmen, z.B.
in Hinsicht auf die Anisotropie eines Atzprozesses bedeuten kann [Matsuo 83]. AuBerdem er-
gibt die hohe Effektivitit der Leistungseinkopplung aus der Mikrowelle bei kleinem Druck eine
hohe mittlere Elektronenenergie und einen hohen Ionisierungsgrad ([Ono 84], [Asmussen 89)],
[Geisler 90]).

Allerdings tritt, wie schon von Lax, Allis und Brown [Lax 50] herausgestellt, die ECR-
Bedingung nur unter bestimmten Randbedingungen als die wesentliche Wirkung des Magnet-
feldes bei der magnetfeldgestiitzten Ziindung einer Gasentladung in Erscheinung, wihrend
die Wirkung in Hinsicht auf eine Verringerung der Diffusionsverluste, der sogenannte magne-
tische Einschluf, gleichzeitig immer vorhanden und prinzipiell nicht von der ECR-Bedingung
zu trennen ist. Andererseits kann die EinschluBwirkung sehr wohl allein eintreten und be-
obachtet werden, wenn die Resonanzbedingung nicht erfiillt ist, bzw. wenn die Verweilzeit
der Elektronen im resonanten Volumen zu klein ist, wie es bei kleinen Abmessungen des

Plasmagefifies der Fall sein kann.

13




2.2 MIKROWELLENAUSBREITUNG
2.2.1 Im Hohlleiter mit Dielektrikum

Bei dem Gasentladungsgefifl des Experimentes handelt es sich um einen Rechteck-Hohlleiter,
welcher ausschliefilich den linear polarisierten TE;o-Mode leitet, und deshalb auch als Monomode-
Hohlleiter bezeichnet wird. Die Feldverteilung des elektrischen Feldes iiber den Hohlleiter-

querschnitt ist sinusférmig, wie in Abb.1 gezeigt.

Abb. 1: Riumliche Verteilung des
elektrischen Feldvektors der TE;q-
Welle im Hohlleiterquerschnitt.

N
|

Entsprechend der quasi-optischen Betrachtung der Ausbreitung einer elektromagnetischen
Welle im Hohlleiter ([Unger 67], [Meinke 86]), muf sich die ebene Welle auf solch eine Art
den Randbedingungen im Hohlleiter anpassen, daf das elektrische Feld an den leitenden
Seitenwinden jeweils zu Null wird, wobei sich die Ebenen gleicher Phase kohirent iiberla-
gern. Die schematische Darstellung der quasi-optischen Betrachtung der Ausbreitung von

Mikrowellen im Rechteck-Hohlleiter, wie sie von Unger beschrieben wurde, zeigt Abb.2.

S -

Hohlleiterwand

o 0 4
é\\ ?L/j*\ jl

! 4
<. 0/ 1\ Usy,
a B w0 / e,
?:- \ A / ’]gsn.
S, \\ rob ,’ Cj.?[ba
! .
- \/ I./(\ \/ é}/

Abb. 2: Schematische Darstellung der quasi-optischen Betrachtung der Mikrowellenaus-
breitung im Rechteck-Hohlleiter.

Die sogenannte Hohlleiter-Wellenlinge Ag bezeichnet dabei die Projektion der Freiraum-

Wellenlange auf die Hohlleiterwand, und entspricht dem Abstand zwischen Ebenen konstanter
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Phase entlang der Hohlleiterwand. Der Winkel © zwischen der Ausbreitungsrichtung der
Welle und der Hohlleiterwand ergibt sich zu:

cos® = —, (19)

wobei Ap die Freiraum-Wellenlinge im Vakuum bezeichnet. Der Winkel © nimmt mit
zunehmender Wellenlinge Ap ebenfalls zu, bis ein Winkel ® = 90° erreicht ist, und da-
mit eine axiale Wellenausbreitung im Hohlleiter nicht mehr méglich ist. Betrachtet man
einen Rechteck-Hohlleiter mit TE;o-Mode und Vakuum, so entspricht dieser Fall der Cutoff-
Wellenlinge A, = 2a, welche gleich der doppelten Linge der breiten Seite des Hohlleiters
ist.

Wird der Hohlleiter jedoch von einem dielektrischen Medium ausgefiillt, so wird die
Cutoff-Wellenldnge A, durch die Dielektrizitdtskonstante e dieses Mediums wie folgt mo-
difiziert [Meinke 86]:

Rae = Xgvad € (20)

In diesem Fall ergibt sich die Hohlleiter-Wellenlinge zu [Meinke 86]:

Ay = X (21)

Vey/1- (32
Die Gleichungen (19) und (21) stellen eine Beziehung zwischen dem Winkel der Wellen-

ausbreitung beziiglich der Hohlleiterachse und der Dielektrizititskonstante ¢ des Mediums

her, in welchem die Ausbreitung erfolgt.

2.2.2 Im Plasma mit Magnetfeld

Im Gegensatz zum realen, begrenzten, inhomogenen und anisotropen Laborplasma, welches
das Objekt der experimentellen Untersuchungen dieser Arbeit ist, soll in diesem Abschnitt
zunichst ein unendliches, homogenes Modellplasma betrachtet werden.

Dabei wird angenommen, dal die Elektronen nur iiber kollektive Raumladungskrifte
wechselwirken, und daB die schweren Ionen und Neutralgasteilchen ruhen. Im Ergebnis dieser
Annahmen kann man die Ionen und Neutralen als eine stationire, viskose Fliissigkeit ansehen,
durch welche sich die Elektronen mit einer gewissen Reibungsdimpfung bewegen. Dieser

Betrachtung entspricht die Bewegungsgleichung (4) aus Abschnitt 2.1.
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Aus der Bewegungsgleichung (4) 1dBt sich eine komplexe Leitfihigkeit bzw., dazu dqui-
valent, eine komplexe Dielektrizititskonstante des Plasmas herleiten. Die Ausbreitung einer
ebenen elektromagnetischen Welle in einem homogenen Plasma der Permeabilitit Eins kann
dann durch die komplexe Dielektrizitdtskonstante beschrieben werden [Heald 65].

Bestimmt ist die Ausbreitungscharakteristik dabei durch die charakteristischen Eigen-

schaften des Plasmas, d.h. durch die Plasmafrequenz wy,. der Elektronen,

nee?
€M,

)s (22)

wobei n. die Dichte, m, die Masse und e die Elementarladung der Elektronen bezeichnen,

wpe = 4/(

und ¢p die Dielektrizitdtskonstante des Vakuums ist, und durch die elastische Stofifrequenz
v der Elektronen mit den Neutralgasteilchen, nach Gleichung (5), Abschnitt 2.1.

Fiir den Fall einer festen Mikrowellenfrequenz, wie er im Hohlleiter-Experiment gegeben
ist, kann das Ausbreitungsverhalten ohne Magnetfeld anhand des Verhiltnisses von Mikrowel-
lenfrequenz und Plasmafrequenz grob in zwei Bereiche unterteilt werden, welche durch eine
sogenannte kritische oder Cutoff-Elektronendichte getrennt sind. Die kritische Dichte ergibt
sich dabei aus der Plasmafrequenz, wenn diese gleich der Kreisfrequenz der eingespeisten Mi-
krowelle ist, nach Gleichung (22). Bei der im Experiment verwendeten Mikrowellenfrequenz
von 2.45 GHz betrigt die so ermittelte kritische Elektronendichte 7.45-10%m™3. Fiir Dich-
ten unterhalb der kritischen Dichte ist das Plasma als nahezu transparentes Dielektrikum
anzusehen, wéahrend es fiir héhere Dichten opak ist und stark reflektiert. Dieses Verhal-
ten gilt insbesondere fiir kleine Verhiltnisse der Stofifrequenz v, zur Mikrowellenfrequenz w
(ve/w <0.001) und wird mit zunehmender Stoffrequenz immer stirker modifiziert.

Fiihrt man zusitzlich zu der oben beschriebenen Situation noch ein dufleres Magnetfeld
ein, so wird die Betrachtung wesentlich komplizierter, da die Vektorbeziehungen der Wirkung
eines Magnetfeldes By auf die Elektronen beriicksichtigt werden miissen. Entsprechend wird
die Bewegungsgleichung erweitert zu [Heald 65]:

dve

m,-F = —eEpsinwt — eve X Bg — vem,ve, (23)

wobei ve die vektorielle Geschwindigkeit eines Elektrons bezeichnet.
Die Ausbreitungscharakteristik fiir einen beliebigen Winkel © zwischen den magnetischen
Feldlinien und der Ausbreitungsrichtung der ebenen elektromagnetischen Welle wird durch

die Appleton-Hartree-Gleichung beschrieben. Diese kann, bei Vernachlidssigung von St&fien
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(ve/w <0.001), und aufgelést nach der dielektrischen Funktion € geschrieben werden als
([Heald 65), [Bittencourt 86]):

e=1- = , (24)

w’ ’. 2 w" 4
1_-&5&1;9_ T"‘l“mE,-i-“fg{w:osz(-)
2(1—:55)

we. bezeichnet die Elektronen-Zyklotronfrequenz im Magnetfeld nach Gleichung (18).

In Abb.3 ist diese Ausbreitungscharakteristik fiir den stofifreien Fall schematisch in einem
CMA-Diagramm (Clemmov-Mullaly-Allis-Diagramm, [Clemmov 55], [Allis 63], [Stix 62]) ge-
zeigt, in welchem Resonanzen und Cutoffs der vier Grundwellen: O-Welle = Ordentliche
Welle, X-Welle = Auflerordentliche Welle, R-Welle = Rechtszirkular polarisierte Welle, L-
Welle = Linkszirkular polarisierte Welle, dargestellt sind.
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Abb. 3: CMA-Diagramm mit Cutoffs und Resonanzen der vier Grundwellen fiir den
stoBfreien Fall.

Die Abszisse des CMA-Diagramms entspricht einer normierten Elektronendichte n./ng°,
wobei n% die Cutoff-Dichte fiir ein nichtmagnetisiertes Plasma im freien Raum ist. Die

Ordinate entspricht einem normierten Magnetfeld B/ Bresonant, Wobei Bresonant das Resonanz-
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Magnetfeld bei der Elektronen-Zyklotron-Resonanz der rechtshindig polarisierten Welle (R-
Welle) bezeichnet, welche bei einem Winkel ® = 0° zwischen der Ausbreitungsrichtung der
Welle und den Magnetfeldlinien eintritt. Bei einem Winkel von © gréfer 0° bis 90° kann,
in Abhéngigkeit von der aktuellen Elektronendichte im Plasma, die Upper-Hybrid-Resonanz
als wesentlicher ProzeB der resonanten Energieiibertragung in Erscheinung treten. Diese
Resonanz hat ihre Ursache in der Wechselwirkung zwischen der Elektronen-Zyklotron- und
der Elektronen-Plasmafrequenz. Bei den erwdhnten Resonanzen wird ein sehr effizienter
Energietibertrag aus der elektromagnetischen Welle auf die Plasmaelektronen erwartet, da
sich die Phasengeschwindigkeit der Welle der Elektronengeschwindigkeit annihert und damit
eine starke Kopplung von Wellenausbreitung und Teilchenbewegung eintritt.

Bei Anndherung an diese Resonanzen von der Seite niedrigen Magnetfeldes und niedriger
Elektronendichte, d.h. aus der linken unteren Ecke des Diagramms, wird die Wellenaus-
breitung der Mikrowelle jedoch vor Erreichen einer méglichen Resonanz an einem Cutoff
reflektiert, der keine weitere Wellenausbreitung zulift. Auch diese Betrachtung gilt streng

nur fiir den stoffreien Fall und wird mit zunehmender Stofifrequenz modifiziert.

2.3 PLASMA- UND SCHICHTWACHSTUMSMODELLE
2.3.1 Plasmamodellierung - qualitative Betrachtung

Aus den exemplarischen Kontinuitétsgleichungen fiir zylindrische Geometrie, Gleichung (13)
und (15), der beiden in Abschnitt 2.1.3. diskutierten Grenzfille des stofifreien bzw. stofibe-
stimmten (diffusiven) Elektronenverlustmechanismus eines stationiren Plasmas kénnen einige
grundlegende Verhaltensweisen von Gasentladungen bei Anderung des Drucks, der Abmes-
sungen des Entladungsgefdfles oder der Gasart abgeleitet werden.

Eine Verringerung der Neutralgasdichte fiihrt im betrachteten Druckbereich um 1 Pa zu
einer Erhéhung der Elektronentemperatur, wie z.B. von Behringer mit spektroskopischen
Methoden an ECR-Plasmen in Methan, Argon und Stickstoff gemessen und nach den obigen
Modellbetrachtungen modelliert [Behringer 91], wobei eine gute Ubereinstimmung zwischen
Modell und Messungen erzielt wurde. Die erh6hte Elektronentemperatur wiederum wirkt auf
beide Seiten des Gleichgewichts, indem sie zum einen zwar bei gleichbleibenden Abmessun-
gen die Verluste erhht, zum anderen jedoch zu einem Anstieg des Ratenkoeffizienten S der
Ionisierung fiihrt. Dieser Anstieg von S mit 7, kann nun steiler sein, als derjenige des Ver-

lustterms, was zu einem Anstieg der Ladungstrigerdichte mit abnehmender Neutralgasdichte
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fithren kann, oder er ist weniger steil, und die Ladungstrigerdichte nimmt mit zunehmender

Neutralgasdichte ab.

Weiter ist ersichtlich, daB bei einer Verkleinerung des Radius R, die Verlustterme zu-
nehmen. Damit das stationdre Gleichgewicht der Entladung erreicht werden kann, muf ein
Anstieg der Elektronentemperatur erfolgen. Genau dieses umgekehrt proportionale Verhalten
zwischen Radius und Elektronentemperatur wurde von Francis an zylindrischen Entladungs-
rohren mit unterschiedlichen Rohrdurchmessern beobachtet [Francis 56]. In kleineren Rohren
werden also bei sonst gleichen Bedingungen héhere Elektronentemperaturen gemessen. Diese
fiihren zu einem Anstieg des Ratenkoeffizienten der Ionisierung, womit die hoheren Verluste
ausgeglichen werden. Dieses Verhalten ist qualitativ fiir beide Grenzfille dasselbe. Die Ver-
luste sind jedoch aufgrund der quadratischen Abhingigkeit fiir die ambipolare Diffusion bei
gleichem Radius geringer.

Der EinfluB der Gasart auf die Einstellung einer stationiren Entladung wirkt sich wie-
derum tiber den Verlustterm aus. Der Ubergang zu einem Gas mit einer gréferen Ionenmasse
bewirkt bei gleichen Abmessungen des Gefifies eine Verringerung des Verlustterms, weshalb
eine kleinere Elektronentemperatur zur Aufrechterhaltung des Gleichgewichts ausreicht. Ge-
nau dieses Verhalten, ndmlich eine Abnahme der Elektronentemperatur mit der von Helium
iiber Neon zu Argon ansteigenden Ionenmasse, wurde von Shirai et.al. bei Untersuchungen
an einem ECR-Plasma beobachtet [Shirai 90], wobei der Druck etwa im Ubergangsbereich
zwischen den beiden oben aufgefiihrten Fillen lag, d.h. wo die mittleren freien Weglingen

etwa den Abmessungen des PlasmagefiBes entsprachen.

Fiir diesen Ubergangsbereich scheinen auch nach den Untersuchungen von Self und Ewald
[Self 66], prinzipiell beide Betrachtungsweisen geeignet zu sein, wobei der Frei-Fall-Niherung
wegen der einfacheren Handhabung und Uberschaubarkeit bei einer Plasmamodellierung si-

cherlich der Vorzug zu geben ist.

Wie schon weiter oben erwihnt, hat Behringer den obigen Betrachtungen folgend erfolg-
reich ein Methan-Plasma modelliert, wobei er eine gute Ubereinstimmung zwischen den mit
optischer Spektroskopie bestimmten Konzentrationen an CH und H und den berechneten
Werten fand. In den Rechnungen ergibt sich CHj als dasjenige Radikal, welches deutlich
in der héchsten Konzentration im Methan-Plasma vorkommt, wéihrend CHI und CH; die
hiufigsten Ionen sind. Die dominierende Rolle des CH3-Radikals wurde auch schon friiher

durch andere Modellrechnungen zur Zusammensetzung von Methan-Plasmen herausgestellt,
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so von Tachibana et.al. [Tachibana 84] oder von Kline et.al. [Kline 89]. Letzteres Modell

orientiert sich dabei an massenspektrometrischen Untersuchungen eines Methan-Plasmas.

2.3.2 Einfaches Plasmamodell

Im folgenden soll ein vereinfachtes, stationdres Plasmamodell fiir die Bedingungen und die
Geometrie der Hohlleiter-Entladung entworfen werden. Eingangsgréfe der Modellierung ist
die absorbierte Leistung, welche im Experiment aus eingestrahlter, reﬂektiertér und trans-
mittierter Leistung bestimmt wurde. Angenommen wird ein homogenes Plasmapaket in dem
die eingestrahlte Mikrowellenleistung homogen iiber das gesamte Volumen verteilt absorbiert
wird. Das Modell folgt den Grundlinien des Plasmamodells von Behringer [Behringer 91],
bzw. der Modellierung eines Bogenplasmas von Tonks und Langmuir [Tonks 29]. Die Grund-
ziige des Modells werden zunidchst am Methan-Plasma aufgezeigt, wobei der Unterschied
zu Behringer in der Geometrie der Entladung und der Einbeziehung von Anregungsreaktio-
nen in die Modellierung besteht. Dann wird das Modell auch auf ein Argon-Plasma ange-
wandt, wobei die Vorhersagen hinsichtlich der Elektronentemperatur und -dichte spiter mit

Langmuir-Sondenmessungen verglichen werden kénnen.
Die Teilchenerzeugung von Elektronen, Ionen und neutralen Bruchstiicken erfolgt in dem

einfachen Plasmamodell ausschliefllich durch Elektronenstofi. Dabei kann die Erzeugungsrate

Q pro Volumen- und Zeiteinheit fiir jeden Erzeugungsprozef wie folgt geschrieben werden:

Q=mn,'n.-85, (25)

wobei n, die Dichte der Ausgangsspezies, n. die Elektronendichte, und S den Ratenkoef-
fizienten der betrachteten Reaktion bezeichnet. Letzterer ist von der Elektronentemperatur
abhingig, wobei fiir die Elektronen eine Maxwell’sche Geschwindigkeitsverteilung angenom-
men wird.

Weiterhin wird eine konstante Hintergrunddichte von Methan angenommen, aus der durch

Elektronenstof neutrale Bruchstiicke und Ionen erzeugt werden.

Nur die vier wichtigsten Teilchensorten: C H ;‘ ,CH ;’ ,CH3z und H werden in die Modellie-
rung einbezogen. Fiir jede dieser Teilchensorten und fiir die Elektronen ist fiir ein stationédres

Plasma eine Gleichung des Typs:
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T
N, Z NpiSi = = (26)

giiltig, wobei der linke Erzeugungsterm eine Summe iiber alle Erzeugungsprozesse, aus-
gehend von der Dichte der Ausgangsspezie n, darstellt, welcher durch einen Verlustterm
entsprechend der mittleren EinschluBzeit 7 der Teilchensorte mit der Dichte n, auf der rech-
ten Seite der Gleichung ausgeglichen wird. Die mittleren Einschlufizeiten der Teilchensorten
im Plasmavolumen werden bei unserer Geometrie eines langgestreckten Plasmaquaders (Ab-
messungen 3.4 cm X 7.2 cm X 40 ¢cm) durch die radialen Verluste an den Hohlleiterwénden
dominiert, wogegen die axialen Verluste zu vernachlissigen sind.

Fiir eine mittlere freie Weglinge der Elektronen und Ionen, welche groff ist im Vergleich
zu den radialen Plasmaausdehnungen, und fiir eine rechteckige Plasmageometrie ergibt sich

die EinschluBzeit fiir Elektronen und Ionen zu [Tonks 29]:

1 0.4046 = 0.4046, [2kpT,

Ta (a/2+b/2) m;

wobei a und b die breite und die schmale Seite des Hohlleiter-Querschnitts bezeichnen.

(27)

m; ist die Jonenmasse, T, die Elektronentemperatur und kg die Boltzmann-Konstante. Diese
Gleichung folgt aus der Untersuchung einer ebenen Geometrie in Hinsicht auf die Potenti-
alverteilung in einem Bogenplasma, wie sie von Tonks und Langmuir durchgefiihrt wurde.
Es handelt sich dabei um die Frei-Fall-Ndherung, bei der die Bewegung der Ionen durch
das elektrische Feld bestimmt ist, das die auf die Wand treffenden Elektronen erzeugen.
Alle Magnetfeldeinfliisse werden vernachldssigt, da der Gyrationsradius der Ionen von der
Groflenordnung der radialen Hohlleiterabmessungen ist.

Die Elektronentemperatur wird iiber den gesamten Querschnitt als konstant angenom-
men. Fiir die neutralen Dissoziationsprodukte (CHs, H), fiir welche eine kurze mittlere freie
Weglinge angenommen wird, sind die Teilchenverluste durch die konventionelle Diffusion mit

einem Diffusionskoeffizienten D [Hirschfelder 54]:

3T 1 my + Mo
D= kpT,—— 28
8 (m1+mo)ayo Bty 2mimg (22)

bestimmt, wobei die betrachtete Teilchensorte mit dem Index 1 und das Neutralgas mit
dem Index 0 bezeichnet sind. Der Wirkungsquerschnitt wird aus den Teilchenradien 7; and
ro der stoflenden Teilchensorten zu:

o1/0 = (1 + ro)? = 5 - 10~ ¥cm?

21




abgeschitzt. Die Neutralgastemperatur wird zu 7, = 500K angenommen, wie sie von
Behringer in einem ECR-Plasma dhnlicher Leistungsdichte aus Rotationsspektren bestimmt
wurde. Fiir den rechteckigen Querschnitt und eine konstante Teilchenerzeugung im gesamten

Querschnitt, ergibt sich die EinschluBzeit fiir die Neutralen 7, nach [Hirschfelder 54] zu:

3D 3D
@2 " o

Die folgenden ElektronenstoBreaktionen (1) bis (6) werden mit den entsprechenden Ener-

== (29)
gieiibertragen E;, welche in Klammern gegeben sind, in das Modell einbezogen:

(1)CHs+ e — CHf + 2e (E, = 12.6eV),

(2)CHs+ e — CHY + H + 2e (E; = 14.3€V),

(3)CHs+e — CHF + 2e (E3 = 12.6eV),

(4)CHy+e— CH3z+ H + e (Eg = 10eV),

(5) vibratorische Anregung von CHy (Es = 0.5¢V),

(6) elektronische Anregung von CHy4 (Eg = 12eV).

Bis auf eine Ausnahme werden hierbei alle Dissoziationskanile vernachlissigt, welche meh-
rere Reaktionen pro Teilchen erfordern, da die mittleren freien Wegliingen bei einem Druck um
1 Pa im Bereich der radialen Gefédimension liegen und die Reaktionspartner im Mittel nach
einer Dissoziationsreaktion auf die Wand treffen. Lediglich die Reaktionen von CH4 zu C H;
und weiter zu C H bilden eine Ausnahme, weil sich relativ grofie C H3-Dichten einstellen. Die
Ratenkoeffizienten S; bis S4 werden von Ehrhardt und Langer [Ehrhardt 87] iibernommen.
Die Ratenkoeffizienten der vibratorischen Anregung wurden aus den Wirkungsquerschnitten
in der Literatur [Tawara 90] aufintegriert. Der Energieiibertrag von 0.5 eV wurde entspre-
chend den zwei wichtigsten vibratorischen Niveaus, wie sie in [Dillon 84] untersucht wurden,
angenommen. Fiir die elektronische Anregung kann nur eine grobe Abschédtzung getroffen
werden. Der Wirkungsquerschnitt ist nach [Vuskovit 83] dhnlich dem der Dissoziationsre-
aktion (4), weshalb im Modell S¢ ~ S4 mit einem mittleren Energieiibertrag von ~ 12 eV
angenommen wird ([Tawara 90], [Vuskovit 83]).

Die absorbierte Leistungsdichte, welche im Experiment bestimmt wird, mu8 fiir den Fall
eines stationiren Plasmas gleich der Summe der Verlustleistungsdichten der Ionisations-,
Dissoziations- und Anregungsreaktionen sein und ist dann im Modell durch folgenden Aus-

druck gegeben:
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Pabn _ PVcrluat

6
Vo = = Z nenoS; E; + noggyneS3Ea. (30)

1=1,1#3

Zusammen mit dieser Gleichung, ergeben die fiinf Bilanzgleichungen fiir die oben auf-
gefiihrten Teilchensorten und die Elektronen ein Gleichungssystem aus sechs Gleichungen fiir
die sechs Unbekannten Nom}s MCHy» Mot NH e und T, fiir welches eine selbstkonsistente
Losung gefunden werden kann.

Als Bedingungen fiir die Plasma-Wand-Wechselwirkung werden angenommen: ein effek-
tiver Stickingkoeffizient von Eins fiir alle geladenen Teilchensorten und fiir den atomaren
Wasserstoff, dagegen wird fiir das Methylradikal ein effektiver Stickingkoeffizient s zwischen
Null und Eins zugelassen (In Gleichung (26) wird n/7 im Fall von C H; ersetzt durch n-s/7.).

Der beschriebene Formalismus gilt streng nur fiir eine geringe Verarmung der Ausgangs-
konzentration an C H4. Sowohl das Experiment (siche Abschnitt 4.1), als auch die Rechnun-
gen zeigen jedoch, dafl ein nicht zu vernachldssigender Anteil des einstromenden Methan-
gasflusses ionisiert, dissoziiert und letztlich auf der Hohlleiterwand abgeschieden wird. Dies
zu beriicksichtigen erfordert ein erweitertes Wissen iiber die Oberflichenreaktionen, welche
den Methanriickfluf von den Wénden, z.B. infolge von Riickitzreaktionen durch den ato-
maren Wasserstoff, bestimmen. In dem einfachen Plasmamodell sollen zunichst auch alle
GasfluBeffekte vernachldssigt werden.

Weiterhin soll noch darauf hingewiesen werden, dafl die Ergebnisse der Modellrechnungen
auch eine relativ grofie Unsicherheit hinsichtlich der Ratenkoeffizienten der einbezogenen
Reaktionen enthalten, da diese zu kleinen Elektronenenergien hin aus den experimentellen
Daten extrapoliert werden miissen.

Eine direktere Uberpriifung der Aussagen einer Modellierung nach dem einfachen Plas-
mamodell, die nicht durch Oberflichenreaktionen bei der Schichtabscheidung beeinflufit ist,
sollte die Modellierung eines Argon-Plasmas und der Vergleich mit Elektronentemperaturen
und -dichten, welche aus Messungen mit einer Langmuir-Sonde gewonnen wurden ermégli-
chen. Ein vereinfachtes Plasmamodell fiir ein Argon-Plasma in derselben Plasmageometrie
wird dazu in analoger Weise wie das Methanmodell berechnet.

Im Falle des Argons wird das Modell noch einfacher, da nur zwei wesentliche Reaktio-
nen einbezogen werden miissen. Dies sind die ElektronenstoBionisation und die elektronische
Anregung des Argons, welche durch die folgenden Gleichungen (A1) und (A2), und die ent-

sprechenden Energietibertrige E; in den Klammern gegeben sind:

23




(A1)Ar + e — Art 4+ 2¢(E; = 15.9¢V),

(A2)elektronische Anregung von Ar (E; = 14.3eV).

Die Ratenkoeffizienten fiir die Reaktion (A1) sind von Behringer [Behringer 91] oder von Lotz
([Lotz 67], [Lotz 68]) bekannt.

Fiir die elektronische Anregung (A2) wurde wiederum eine grobe Niherung eingefiihrt,
welche auf der Untersuchung von Chutjian und Cartwright beruht [Chutjian 81] . Diese
fiithrt 23 elektronische Anregungsniveaus des Argons innerhalb eines Bereiches bis zu 14.3 eV
oberhalb des Grundniveaus auf. Die Anregungsniveaus liegen damit relativ dicht bei der Ioni-
sierungsenergie des Argons, und die Summe der Ratenkoeffizienten der Anregungsreaktionen
kann als etwa gleich zum Ratenkoeffizienten der Ionisierungsreaktion abgeschitzt werden.

Diese Abschédtzung bedeutet, daf nahezu die Hilfte der absorbierten Energie in Anregungs-

prozessen dissipiert wird.

2.3.3 Schichtwachstumsmodell fiir C:H-Schichten

Um die Temperaturabhingigkeit der Abscheiderate von C:H-Schichten, welche aus CgHg
[Deutsch 88] bzw. einem Ar/CH4-Gemisch [Kersten 90] abgeschieden wurden, beschreiben
zu konnen, wurde von Deutsch et.al. ein Schichtwachstumsmechanismus iiber eine adsorbierte
Schicht vorgeschlagen (Adsorbed Layer Model).

Im Gegensatz zu einem Schichtwachstum iiber eine direkte chemische Reaktion, bei wel-
chem die Abscheiderate nach dem Arrhenius-Gesetz mit steigender Temperatur zunehmen
sollte, wird ndmlich im Falle der C:H-Schichten mit steigender Substrattemperatur eine Ab-
nahme registriert.

Diese Abnahme ist durch ein temperaturabhéngiges Desorptions-Adsorptions-Gleichgewicht
bestimmt. Die durch Physisorption iiber induzierte Dipolkréfte (Van-der-Waals Bindung) ad-
sorbierten Teilchen verweilen dabei eine charakteristische Zeit auf der Oberfliche der wach-
senden Schicht, bis sie wieder desorbieren. Der temperaturabhingige Desorptionsvorgang

wird durch die Frenkel-Gleichung beschrieben:

E
T -ro-e*B'ES. (31)

Dabei ist 7 die Verweilzeit, 7o die charakteristische Zeit fiir eine Schwingungsperiode der
Bindung, E4., die Desorptionsenergie, welche die Bindungsstarke beschreibt, und kg und T's

sind die Boltzmann-Konstante bzw. die Substrattemperatur.
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Wéhrend der Verweilzeit konnen die adsorbierten Teilchen durch einen Energieiibertrag
bei einem Stofiprozefl mit einem Ion, d.h. ioneninduziert, eingebaut werden.

Der Adsorptionsvorgang selbst hingt von einem sogenannten Stickingkoeffizienten y ab,
welcher einer Warscheinlichkeit entspricht, mit der ein auftreffendes Teilchen seine kinetische
Energie an den Festkérper abgibt und durch ein bindendes Oberflichenpotential adsorbiert
wird.

Die adsorbierten Teilchen bedecken die Oberfliche der wachsenden Schicht in Abhingig-
keit von der Substrattemperatur. Der Bedeckungsgrad © ist dabei ein Ma8 fiir die Besetzung
von moglichen Adsorptionsplitzen pro Flicheneinheit (ng) mit adsorbierten Teilchen.

Nach dem Adsorbed Layer Model ergeben sich die Teilchenzahlen pro Flicheneinheit in

der adsorbierten Schicht n,q, bzw. in der aufwachsenden Schicht nyy zu:

dn d . n .
dat 2= XNeutmle]Neutra!c(l - 0) - 6-1.2 - GnUJIO"‘"G““k’ (32)

dny, .
%ﬂf‘ = Gnﬂjfonena'ﬁnk- (33)

Der joneninduzierte Einbau wird mit dem Wirkungsquerschnitt ¢j;,x und der Ionenstrom-
dichte jjonen beschrieben.

Da der Bedeckungsgrad © aufgrund der thermischen Desorption mit steigender Tem-
peratur sinkt, und die Anderung der Teilchendichte in der aufwachsenden Schicht direkt
proportional zum Bedeckungsgrad ist, nimmt die Abscheiderate mit steigender Temperatur
ab.

Fiir ein stationédres Gleichgewicht zwischen Adsorption und Desorption kann die Zeit-
abhéngigkeit von naq4, zu Null gesetzt und der Bedeckungsgrad aus den Bilanzgleichungen

eliminiert werden. Fiir die Aufwachsrate erhilt man dann:

dnpuik JIonenJNeutraleX NeutraleN0T link
= - - Ry (34)
dt XNeutrale]Neutrale + M00linkJIonen + =
v.Keudell et.al. erweiterten das Adsorbed Layer Model dahingehend, dafi Aussagen

iiber das Beschichtungsgas und der direkte Einbau energiereicher Ionen mit beriicksich-
tigt werden [v.Keudell 92a]. Es wurden die dominanten Spezies in einem Methan-Plasma
(CH3,CHJ ,CHT,CHy4 und H), und ihre Eigenschaften fiir das Schichtwachstum einbezogen,
wobei insbesondere die Oberflichenreaktionen mit atomarem Wasserstoff eine wichtige Rolle

spielen.
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Unter Beachtung der verschiedenen Adsorptions- und Desorptionsmechanismen hinsicht-
lich der Teilchendichte ncyr, des Methylradikals in der adsorbierten Schicht, der Teilchenfliisse
von Methylradikalen jcp,, atomarem Wasserstoff jiz und der wesentlichen Ionen CH;‘ und
CH;" JIonen, sowie der Teilchendichte des kovalent gebundenen Kohlenstoffs ne in der auf-
wachsenden Schicht, ergeben sich damit fiir das Wachstum einer C:H-Schicht aus einem

Methan-Plasma folgende modifizierte Bilanzgleichungen:

dn . n : ;
;;Ha = XcH,JcH,(1 - (")) — @?0 — OnojIonenTlink — ONoJHTads (35)

dn ) " 1. .
th = enﬂonnena!ink + XIonenJIonen — (1 - O)EROJHUC‘- (36)

XCH; und XIonen sind die Stickingkoeffizienten fiir das Methylradikal und die Ionen. ng
bezeichnet wiederum die Anzahl der Adsorptionsplitze pro Flicheneinheit und 7 ist die Ver-
weilzeit nach der Frenkelgleichung (31). Wahrend oy;,x wie oben den ioneninduzierten Einbau

“beschreibt, stehen 44, fiir die Atzreaktion des atomaren Wasserstoffs beziiglich des Methylra-
dikals in der Adsorbatschicht und o¢ fiir diejenige beziiglich des Kohlenstoffs in der aufwach-
senden C:H-Schicht. Der Faktor 1/3 beriicksichtigt, dafl bei einem H/C-Verhiltnis von eins,
wie es in den abgeschiedenen Schichten festgestellt wurde, noch weitere drei Wasserstoffatome
mit einem eingebauten Kohlenstoffatom reagieren miissen, um ein Methanmolekiil zu formen,
welches dann leicht desorbiert. Fiir ein stationires Adsorptions-Desorptionsgleichgewicht
kann der Bedeckungsgrad © wiederum eliminiert werden, und es folgt der Ausdruck fiir die
zeitliche Anderung der Kohlenstoffatome pro Flicheneinheit in der aufwachsenden Schicht,

welcher die Abscheiderate beschreibt zu:

dnc _ XCH; anCH; onne'n Olink + X1 jI
s——— = T . . onenJlonen —
dt XCH3JCHs T %% + N0JlonenClink + N0JHOads

D.,'?' + nl]jfoncnalink + nDjHaadl 1 i
- : g - - —NgJHOC. (37)
XCH3JCH; T 7 + NM0JIonenClink + N0JHCads 3

Um die modellierten Abscheideraten iiber die Anpassungsparameter der Wirkungsquer-
schnitte der aufgefiihrten Reaktionen und der Desorptionsenergie den experimentell bestimm-
ten Abscheideraten anpassen zu kénnen, miissen die Teilchenfliisse auf das Substrat und die
Stickingkoeffizienten bekannt sein bzw. angenommen werden. Weiterhin wird angenommen,

dafl die Anzahl ng der Adsorptionsplitze gleich der Anzahl der Kohlenstoffatome in einer Mo-
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nolage der C:H-Schicht ist, welche aus der Massendichte der abgeschiedenen C:H-Schichten
zu 1.3-10'® cm~? bestimmt wird.

Mit diesem erweiterten Modell ist es méglich die Temperaturabhingigkeit der Abschei-
derate aus einem Methanplasma von 300 K bis 700 K zu modellieren (Abb.4), und dariiber-
hinaus auch Anderungen in den Schichteigenschaften zu erkliren [v.Keudell 92a).

g C:H-Schicht
i 15 auf Si-Substrat
[64]
[
o
= 10
=
o
5 5
wn
z
0 | 1 | | | | § | | §
300 400 500 600 700

SUBSTRATTEMPERATUR ( K)

Abb. 4: Vergleich der Modellrechnung nach dem erweiterten ’Adsorbed Layer’-Modell
(durchgezogene Linie) mit den Abscheideraten von C:H-Schichten die bei variierter Sub-
strattemperatur im Experiment bestimmt wurden.

2.3.4 Erweitertes Plasma- und Schichtwachstumsmodell

Die Kopplung des erweiterten 'Adsorbed Layer’-Schichtwachstumsmodells mit einem gas-
flufabhéngigen Plasmamodell, welches sich in den Grundziigen an der oben beschriebenen
einfachen Plasmamodellierung orientiert, erlaubt schliefllich die simultane Modellierung von
einem Méthanplasma. und dem Schichtwachstum aus diesem Plasma ( siehe [v.Keudell 92b]).
Die Stickingkoeffizienten Xronen und Xxcg, werden dabei zu Eins angenommen, und die Teil-
chenfliisse werden aus den Teilchendichten n und den EinschluBzeiten 7 der Plasmamodellie-
rung gewonnen, indem diese mit dem Verhiltnis von Plasmavolumen Vpjyym, zu Plasmao-

berfliche Apjgsma nach dem folgenden Beispiel fiir die Methylradikale normiert werden:

NCH; VPlasma
TCHa APlanma

JCH, = (38)

Die Teilchendichten werden in der Plasmamodellierung simultan mit den Oberflichenre-
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aktionen des Schichtwachstumsmodells bestimmt, wobei die Einschlufzeiten in den Teilchen-
bilanzgleichungen mit entsprechenden Termen korrigiert werden, welche die Adsorptions-
und Desorptionsreaktionen an den GefiBwinden beriicksichtigen. So muB zu dem System
von Bilanzgleichungen, wie es bei dem einfachen Plasmamodell angegeben ist auch noch eine
Bilanzgleichung fiir den molekularen Wasserstoff hinzugefiigt werden, da einerseits atomarer
Wasserstoff der an der Oberfliche nicht mit einem Methylradikal reagiert, dort rekombiniert
und molekular ins Plasma zuriickkehrt, und andererseits pro Kohlenstoffatom nur ein Was-
serstoffatom in der Schicht verbleibt. Daraus folgt, daB pro eingebautem Methan-Ion drei
Wasserstoffatome ins Plasma zuriickkehren miissen. Auch dieser Wasserstoffriicktransport
wird als molekular angenommen. Der molekulare Wasserstoff im Plasma kann dann seiner-
seits durch Elektronenstofi wieder dissoziiert werden und so erneut atomaren Wasserstoff fiir

die Atzreaktionen liefern.

2.3.5 Modifiziertes Modell fiir Laufentladung

Im folgenden soll das simultane Plasma- und Schichtwachstumsmodell von v.Keudell, welches
fiir die Beschreibung der Abscheidung von C:H-Schichten aus einer lokalisierten Hohlleiter-
Entladung in Methan entwickelt wurde, in modifizierter Form auch auf die Hohlleiter-Lauf-
entladung angewandt werden.
In dem gasfluBabhéngigen Plasmamodell werden die Bilanzgleichungen fiir jede Teilchen-
sorte wie folgt beschrieben [v.Keudell 92b]:
dn;

E = EnenlSe! + - n:. ) + Qel'ﬂ. - Qaus- (39)
‘ raaia

Fiir ein stationdres Plasma ist die Zeitableitung Null. Der erste Term beschreibt die
Erzeugungs- und Vernichtungsreaktionen beziiglich der Teilchensorte i im Plasma. Der zweite
Term beschreibt die radialen Teilchenverluste aus dem Plasma entsprechend der Einschlufi-
zeiten, die schon beim einfachen Plasmamodell diskutiert wurden. Die Terme ®,;, und ®,,,
stehen fiir die Einstromung des Methan-Ausgangsgases ins Plasmavolumen und die Aus-
stromung des Restgases aus demselben. Die Strémungsgeschwindigkeit des Methanflusses ins
lokalisierte Plasma liegt fiir die untersuchten Gasfliisse bei einigen Metern pro Sekunde.

Die beiden letzteren Terme miissen fiir die Modellierung der Laufentladung gegeniiber dem
Modell des lokalisierten Plasmas modifiziert werden. Entsprechend der axialen Bewegung

des Plasmapaketes mit der Laufgeschwindigkeit vy gelangt einerseits pro Zeiteinheit eine

28



grofiere Anzahl an Methanmolekiilen als Ausgangsstoff der Plasmareaktionen ins Plasma,
andererseits geht pro Zeiteinheit auch eine gréBere Anzahl von allen im Plasma erzeugten
Teilchensorten verloren. Die entsprechenden geschwindigkeitsabhingigen Erweiterungsterme

zu Gleichung (39), bezogen auf das Beispiel Methan sind dann:

Aq
VPlaama .

A
(39) = (39) + n0,GasVL 57 —— — nom, UL
Plasma

(40)

Dabei bedeutet ng g4, das einstrémende und ncy, das aus dem Plasma ausstrémende Me-
thangas. Ag ist der Hohlleiter-Querschnitt und Vpgsmae das Volumen des Plasmapaketes. Fiir
die anderen Teilchensorten des Methan-Plasmas wird nur der entsprechende Ausstrémterm
eingesetzt.

Inwieweit eine solche Beschreibung des Laufentladungsplasmas als Plasmapaket berechtigt
ist, und wie sich die modellierten Abscheideraten und Leistungsdichten der Laufentladung

mit den experimentell ermittelten vergleichen, wird in Abschnitt 5 diskutiert.
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3 EXPERIMENT

3.1 VERSUCHSAUFBAU LOKALISIERTE HOHLLEITER-ENTLADUNG

2.45 GHz He-Ne-La e
b = Magnetron U Detektor Photomultiplier
- @ g Monochromator
I Q
Quartz Beottg::géurngs- pr(?lf’;frﬂ’:ter
~ X
Fenster |— r-Z J-l .l. .—Z I — | Vakuum-
11 I[ I o :[ \\ Pumpe
11NN \
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(Anpassung) ‘%Eém Magnetspulen '::'\%na;ttezr
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Abb. 5: Experimenteller Aufbau fiir die Untersuchungen zur lokalisierten Hohlleiter-
Entladung.

Der experimentelle Aufbau ist in Abb.5 gezeigt. Die Mikrowellenleistung mit einer Frequenz
von 2.45 GHz wird von einem regelbaren Magnetron erzeugt, welches im Dauerbetrieb ma-
ximal 1 kW Leistung liefern kann. Ein Zirkulator schiitzt das Magnetron gegen eine zu
hohe reflektierte Leistung. Die linear polarisierte Mikrowelle wird im TE;¢-Mode in einen
Standard-Rechteckhohlleiter (Querschnitt: 7.2cmx3.4 cm) eingespeist. Durch vakuumdichte
Quarzfenster tritt die Mikrowelle in den ca. 120 cm langen Vakuumbereich der Versuchs-
apparatur ein und aus ihm wieder aus. Der Vakuumbereich ist ebenfalls in der Form des
Standard-Rechteckhohlleiters ausgefiilhrt. Am Ende der Apparatur und am zweiten Ausgang
des Zirkulators wird die transmittierte bzw. reflektierte Mikrowellenleistung jeweils in einen
wassergekiihlten Mikrowellenabsorber geleitet.

Die eingespeiste, reflektierte und transmittierte Leistung kann mit Hilfe dreier Richt-
koppler und eines kalibrierten Leistungsmefigerdtes gemessen werden. Eine Anpassung der

Mikrowelle an das Plasma ist mit einem Schraubentransformator (Stub-Tuner) moglich.
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Ein Satz von vier wassergekiihlten Magnetfeldspulen ist koaxial um den Hohlleiter herum
angeordnet. Diese Spulen sind auf einem mechanisch bewegbaren Schlitten gelagert und
kénnen fiir das 'moving-coil’-Verfahren mit diesem entlang der Hohlleiterachse bewegt wer-
den. Fiir die Untersuchungen dieser Arbeit wurden sie jedoch an einer festen Position belas-
sen. Die Magnetfeldstérke und -konfiguration wurden mit Hilfe eines Computerprogramms
[KOSCR 89] als Funktion des Spulenstroms berechnet. Die berechneten Magnetfeldkonfigu-
rationen fiir zwei ausgewihlte maximale Magnetfeldstirken, die im Experiment néher unter-
sucht wurden, sind im Anhang gezeigt (Abb.53-56).

Der Vakuumbereich der Apparatur ist mit einer Anzahl von runden Fenstern versehen,
die diagnostischen Zwecken dienen. So wird die Lichtemission des Plasmas visuell beobachtet,
und daraus das Plasmavolumen abgeschitzt.

Die Abscheiderate der aufwachsenden C:H-Schichten wurde mittels in-situ Laserinterfe-
rometrie mit einem He-Ne-Laser bestimmt. Eine Ausfiihrung des Laserinterferometers mit

Strahlteiler und Einfall des Laserlichts unter zwei verschiedenen Einfallswinkeln ermdoglichte

die gleichzeitige Bestimmung von Schichtdicke und Brechungsindex der aufwachsenden Schicht.

Weiterhin wurden Siliziumproben auf dem Boden des Rechteckhohlleiters ausgelegt und be-

schichtet, um nach der Entnahme mittels hochenergetischer Ionenstrahlen, ex-situ-Ellipsometrie,

Profilometrie und Infrarotspektroskopie untersucht zu werden.

Eine Turbomolekularpumpe evakuiert den Vakuumbereich der Apparatur bis auf einen
Basisdruck von ca. 10~* Pa. Das Prozefigas (Methan fiir die Schichtabscheidung, Sauerstoff
fiir das Reinigungsidtzen oder Argon fiir die Langmuir-Sondenmessungen) wird in der N&he
des Mikrowellen-Eintrittsfensters eingespeist, wobei der Gasfluf iiber eine kalibrierte Fluf-
steuerung eingestellt wird. Mittels eines Ventils zwischen dem Rezipienten und der Turbo-
molekularpumpe kénnen Gasdruck und Gasflul unabhéngig voneinander eingestellt werden.

Im Bereich des Abpumpstutzens ist ein differentiell gepumptes Quadrupol-Massenspektro-
meter installiert. Auferdem steht in einem begrenzten Wellenlingenbereich eine Emissions-

spektroskopie zur Verfiigung.

3.2 VERSUCHSAUFBAU HOHLLEITER-LAUFENTLADUNG

Fiir die Experimente mit der Hohlleiter-Laufentladung wurde der Vakuumbereich des Ver-
suchshohlleiters auf dreieinhalb Meter verlingert, sodaB sich eine Lauflinge von etwa drei

Metern ergab, wie in Abb.6 gezeigt ist.
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Abb. 6: Verlingerungsbereich des Versuchsaufbaus fiir Untersuchungen zur Hohlleiter-
Laufentladung.

Bis auf zwei Experimente bleibt der weitere Versuchsaufbau fiir alle Experimente zur
Untersuchung der Laufentladung derselbe, wie er fiir die lokalisierte Hohlleiter-Entladung
nach Abb.5 beschrieben wurde. Die Aufteilung der Beobachtungsfenster, welche in Hinsicht
auf die Untersuchung der Laufgeschwindigkeit bzw. der Abscheiderate einen Zugang zum
Hohlleiter ermoglichen, geht ebenfalls aus Abb.6 hervor.

Bei zwei Experimenten zur Laufentladung wurde der Versuchsaufbau abgedndert. In
dem einem Experiment wurde die Laufgeschwindigkeit einer durch Magnetfeldspulen bei
der ECR-Bedingung geziindeten Laufentladung mit einer Laufentladung verglichen, welche
durch Co/Sm-Permanentmagnete geziindet wurde. Dabei konnte aufgrund unterschiedlicher
Wandstirken der Testhohlleiterteile (2 mm bzw. 8 mm) und der kurzen Reichweite des Ma-
gnetfeldes der Permanentmagnete, eine Ziindung mit Permanentmagneten erst ca. 80 cm
vor der ECR-Zone der Magnetspulen erfolgen, wo die Wandstiarke nur 2 mm betrug. Der
Maximalwert des Magnetfeldes, welches durch die Permanentmagnete auf der Achse des Hohl-
leiters erzeugt und mit einem GauBmeter vermessen wurde, betrug etwa 50 mT, wobei die
Magnetfeldlinien parallel zum elektrischen Feldvektor der Mikrowelle orientiert waren. Nur
in einem kleinen Randbereich konnte ein Wert iiber dem ECR-Magnetfeld von 87.5 mT regi-
striert werden. Das andere Experiment ergab sich aus Untersuchungen des Ubergangs von der
bei den Magnetfeldspulen lokalisierten Hohlleiter-Entladung zur Laufentladung. Bei einem
Druck von etwa 50 Pa wurde versucht eine Laufentladung zu verwirklichen, bei der vollig

auf ein Magnetfeld verzichtet werden kann, und bei der die Gasentladung dadurch geziindet
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werden sollte, daf eine metallische Spitze (Aluminium-Schraube) in ca. 1.5 m Abstand vom
Einkoppelfenster der Mikrowelle in den Versuchs-Hohlleiter eingebracht und damit eine lokale
Uberhohung der Amplitude des elektrischen Feldes der Mikrowelle erzeugt wird.

3.3 IN-SITU-MESSVERFAHREN

3.3.1 Druckmessung

Der Gasdruck wurde wihrend der Experimente an einem speziellen Diagnostik-Stutzen des
Versuchshohlleiters mit etwa einem Meter Abstand zum Plasma gemessen. Eine Berechnung
des Druckabfalls nach [Wutz 86], welche mit entsprechenden Messungen an verschiedenen
Beobachtungsfenstern des Hohlleiters (Abb.7) bestétigt wurde, ergab iiber die drei Meter
Hohlleiterlinge, von der Prozefigaseinspeisung in der Nihe des Eintrittsfensters der Mikro-
welle bis zum Ort der Druckmessung, einen Druckabfall zwischen 20% und 60%, wobei dieser
mit dem Gasflufi und der Ventilstellung des Hauptschiebers zur Turbomolekularpumpe vari-

iert, wie in Abb.8 gezeigt ist.

30 r .100% Schieber zu
o P s 2
& | T =— 79%
=~ T - 71%
X 20 100% -
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~——_ 5%
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Abb. 7: Experimentelle Daten zum Druckabfall im verlingerten Versuchs-Hohlleiter mit
zunehmendem Abstand vom GaseinlaB.
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Abb. 8: Experimentelle Daten zum Druckabfall im verlingerten Versuchs-Hohlleiter bei
variiertem GasfluB.

3.3.2 Leistungsmessung

Die eingestrahlten, reflektierten und transmittierten Mikrowellenleistungen wurden mit Hilfe
dreier Richtkoppler und eines kalibrierten Leistungsmefigerites gemessen. Das verwendete
Leistungsmefgerdt, (Hewlett Packard, HP 432A), mift die von den Richtkopplern ausge-
koppelte Mikrowellenleistung iiber einen ThermistormeBkopf und eine Briickenschaltung und
zeigt diese auf der kalibrierten Leistungsskala direkt an.

Die im Plasma absorbierte Leistung Py, ergibt sich dann aus der eingestrahlten Leistung

Pein, der reflektierten Leistung Pr.s; und der transmittierten Leistung Piran, zu:

Pabs = Pein — Prcfl — Pirans- (41)
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Fiir die Experimente mit der stationéren Hohlleiter-Entladung kann die absorbierte Lei-
stung etwa auf 3% genau angegeben werden, da im Versuchshohlleiter praktisch keine Verluste
auftreten.

Der verlingerte Hohlleiteraufbau fiir die Laufentladung ist dahingegen auch ohne Plasma
mit etwa 20% Leitungsverlust behaftet, sodaBl der Fehler bei der Bestimmung der absorbierten
Leistung in der Grofenordnung der festgestellten absorbierten Leistung abgeschitzt werden
muf}, und damit im Prinzip nur noch qualitative Trendaussagen méglich sind.

Da bei einem Vergleich von Plasmen unter gleichen Prozefibedingungen im kurzen und im
verlingerten Testhohlleiter jedoch etwa dieselben absorbierten Leistungsdichten festgestellt
wurden, muf man annehmen, dafl die im verlingerten Hohlleiter.mit Plasma gemessenen
Leistungen trotzdem realistisch sind. Die Ursache des hohen Leitungsverlustes ohne Plasma
konnte nicht geklidrt werden.

Zusitzlich wurde iiber eine Meflleitung in Hohlleiterausfiihrung das Stehwellenverhilt-
nis bestimmt, welches sich zwischen Stub-Tuner und Plasma im Hohlleiter einstellt. Die
MefBleitung war dabei zwischen dem Schraubentransformator und dem Eintrittsfenster der
Mikrowelle in den Vakuumbereich des Versuchshohlleiters installiert. Sie enthilt eine me-
chanisch bewegbare, kapazitive Sonde, von der das ausgekoppelte Signal ebenfalls auf das
kalibrierte Leistungsmefigerdt gegeben und von diesem als Intensitit angezeigt wird. Die
Kalibrierung der Eintauchtiefe der Sonde erfolgte bei Abschlul des Hohlleiters mit einem
angepafiten Abschlufiwiderstand, der einen perfekten Absorber darstellt, durch Vergleich mit

der iiber den Richtkoppler ausgekoppelten hinlaufenden Leistung.

3.3.3 Laserinterferometrie

Ein einfacher interferometrischer Aufbau mit einem He-Ne-Laser als Lichtquelle und einer
Photodiode als Empfénger, wie er im Versuchsaufbau des Hohlleiter-Experimentes (Abb.5)
angedeutet ist, erlaubt es die Abscheiderate der aufwachsenden C:H-Schichten in-situ zu be-
stimmen, soweit diese Schichten diinn und optisch transparent sind, und der Brechungsindex
der Schichten bekannt ist.

Eine Ausfiihrung des Laserinterferometers mit Strahlteiler und Einfall des Laserlichts
unter zwei verschiedenen Einfallswinkeln ermdoglicht nach Koch et.al. die gleichzeitige Be-
stimmung von Schichtdicke und Brechungsindex der aufwachsenden Schicht [Koch 91]. Der

dafiir verwendete Aufbau ist in Abb.9 gezeigt.
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Abb. 9: Versuchsaufbau zur in-situ-Zweistrahl-Laserinterferometrie.

Um eine moglichst hohe Genauigkeit der Messung zu gewihrleisten, mufl die Differenz
zwischen den beiden Winkeln a; und a; gro gewdhlt werden, um einen moglichst grofien
Unterschied in der Periodizitdt der detektierten Signale zu erhalten. Im Experiment wurden
die Winkel mit 7.2° bzw. 72° vermessen. Die Uberlagerung der, an der Schichtoberfliche der
aufwachsenden Schicht, bzw. an der Substratoberfliche der verwendeten Silizium-Substrate
reflektierten Strahlen, ergibt durch die Interferenz eine periodische Anderung der detektierten
Intensitéiten, welche von der Schichtdicke d,, vom Brechungsindex der Schicht n,, von der
Laser-Wellenlinge Az, und von den Einfallswinkeln a; und a; abhingt.

Zwei bekannte Einfallswinkel erlauben die gleichzeitige Bestimmung von Schichtdicke und
Brechungsindex fiir einen begrenzten Auftreffbereich der Laserstrahlen, welcher im Experi-
ment etwa 0.5 mm Durchmesser mifit. Die Bestimmung der Schichtparameter erfolgt aus

dem Verhiltnis P = p;/p; der in einer bestimmten Zeit aufgezeichneten Perioden p; und p;
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der beiden Photodiodensignale.

Der Brechungsindex n, ergibt sich daraus zu:

P2gin2aqy — sin?
n, = ¢ 8 2 in“a; (42)

P2 -1 ’
wihrend sich die Schichtdicke d, aus einem der beiden Photodiodensignale berechnen li8t:

d, = P1AL

24/n% — sina;

3.3.4 Downstream Massenspektrometrie

(43)

Im Downstream der Hohlleiter-Entladung wurde ein Quadrupol-Massenspektrometer (Ley-
bold, QMS 200) betrieben. Dieses war durch eine Blende von 0.45 mm Durchmesser vom
Versuchsaufbau getrennt, und wurde differentiell gepumpt. Es sollte fiir einen qualitativen
Vergleich zwischen dem ohne Plasma durch den Hohlleiter strémenden Methangas und dem
mit Plasma registrierten Gasgemisch von Kohlenwasserstoffen und Wasserstoff dienen, und
es ermoglichen, das Verhiltnis von angebotenem zu abgeschiedenem Kohlenstoff und von
sonstigen Anderungen in der Plasmazusammensetzung bei verschiedenen ProzeBparametern

zumindest qualitativ abzuschitzen.

3.3.5 Emissionsspektroskopie

Ein Emissionsspektrum des Plasmalichts konnte im Wellenlingenbereich von etwa 350 bis
550 nm aufgenommen werden. Das Plasmalicht wurde dazu auf der Mittelachse des Hohllei-
ters mit einem Lichtleiterkabel ausgekoppelt und auf einen Monochromator gegeben, wobei
die Wellenldnge durch einen Schrittmotor variiert wurde. Die Spektren wurden mit einem
x-t-Schreiber aufgezeichnet. Von Interesse waren im beobachtbaren Wellenlingenbereich eine
CH- und zwei Wasserstoff-Linien ([Mieno 91], [Raveh 92]). Die relativen Anderungen der In-
tensititen bei variierten Prozefiparametern kénnen dabei als Indikator fiir qualitative Ande-

rungen der Plasmazusammensetzung dienen.

3.3.6 Langmuir-Sonde

Um quantitative Informationen iiber die Anderung wesentlicher Plasmaparameter mit dem

Druck zu erhalten, und qualitative Schlufifolgerungen hinsichtlich der Wechselwirkung von
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Mikrowelle und Plasma zu iiberpriifen, wurden in Argon-Plasmen mit einer Einzel-Langmuir-
Sonde Elektronentemperaturen und Plasmadichten bestimmt.

Die Langmuir-Sonde wurde in der Mitte des Hohlleiterquerschnitts plaziert. Es wurde
eine zylindrische Sondenform aus einem Molybddndraht von 0.8 mm Durchmesser und 3 mm
Linge gewdhlt. Die Sonde wurde von der schmalen Seite des Hohlleiters her eingefiihrt und
durch koaxiale Metall- und Keramikréhrchen abgeschirmt.

Entsprechend der Langmuirschen Sondentheorie sollte die Debyesche Abschirmlinge Ap,

welche gegeben ist durch:

_ EokBTc
AD = 1/ noe? (44)

wobel ¢y die Dielektrizitdtskonstante des Vakuums, kg die Boltzmann-Konstante und T,
die mittlere Elektronentemperatur bezeichnen, klein sein im Vergleich zur Sondendimension,
welche wiederum klein sein sollte im Vergleich zu den mittleren freien Weglingen von Elek-
tronen und Ionen [Langmuir 24]. Hinsichtlich dieser Forderungen wurde mit der eingesetzten
Sonde ein Kompromifl gewéhlt.

Weiterhin mufite der Einflufl des Magnetfeldes beriicksichtigt werden. Dabei wurde nach
[Lipschultz 86] eine Bedingung gewihlt, bei welcher der Larmor-Radius der Elektronen klein
ist gegen den Sondendurchmesser. Annihernd erfiillt wurde diese Bedingung, indem die
Sonde bei einem relativ hohen Magnetfeld von etwa 75 mT eingesetzt wurde. Diese Sonden-
position auf der von der Mikrowellenstrahlung abgewandten Seite des Plasmas im Bereich
eines relativ hohen Magnetfeldes garantierte gleichzeitig, daB keine Storeffekte durch das
elektrische Feld der Mikrowelle auftraten, da die Mikrowelle durch das mehrere Wellenldngen
starke Plasma bzw. durch den Cutoff abgeschirmt wurde. Damit waren nur Messungen fiir
den Arbeitsmode A (siche 4.1.1.) der Hohlleiter-Entladung mit einem maximalen Magnetfeld
oberhalb des ECR-Magnetfeldes und ohne einen Anteil an transmittierter Mikrowellenlei-
stung moglich. Bei Verringerung des maximalen Magnetfeldes bzw. bei einem Verfahren des
Plasmas, sodal die Sonde weiter zur Seite der Mikrowelleneinstrahlung vorriickte, konnten
entsprechend zu den Uberlegungen der Sondentheorie (ﬁnderung der Bedingung hinsichtlich
des Larmor-Radius) bzw. zu einer Stérung der Messungen durch die eingestrahlte Mikrowelle,
keine auswertbaren Sondenkennlinien aufgenommen werden. Riumlich aufgeléste Messungen
oder Messungen im Arbeitsmode B (siehe 4.1.1.) der Hohlleiter-Entladung, mit einem Anteil

transmittierter Leistung, waren deshalb nicht moglich.
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Die unter den aufgefiihrten Bedingungen gemessenen Strom-Spannungs-Charakteristiken
wurden nach Hutchinson ausgewertet [Hutchinson 87].

b)

—uy

Abb. 10: Strom-Spannungs-Charakteristik einer Langmuir-Sonde (a) und Potential-
verlauf (b) von der Sondenoberfliche (X=Xp) iiber die Grenze der Raumladungsschicht
(X=X,) bis ins ungestérte Plasma.

Abb.10a zeigt eine typische I-U-Charakteristik. Wenn an die Sonde eine hohe positve
Spannung angelegt wird, kénnen zunichst nur die negativ geladenen Elektronen auf die
Sonde gelangen, wihrend die positiven Ionen abgestofien werden. Der Sondenstrom wird
durch den negativen Elektronenstrom bestimmt, welcher einen Sittigungswert erreicht, wenn
die aufgebaute negative Raumladung vor der Sondenoberfliche einen weiteren Zufiul von
Elektronen verhindert. Dieser Punkt der Charakteristik wird als Elektronensittigungsstrom
I,. bezeichnet. Dabei gibt ein gestrichelt angedeuteter Knick in der Charakteristik das posi-
tive Plasmapotential an. Dieses positive Potential nimmt ein Plasma im Verhéltnis zu einer

begrenzenden Wand an, weil die Elektronen mit einer hoheren Geschwindigkeit aus dem
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Plasma entweichen als die Ionen. Die Elektronen bilden vor der Wand bzw. vor der Sonden-
oberfliche eine negative Raumladungsschicht aus, welche die Elektronenbewegung abbremst
und die Ionenbewegung beschleunigt. Mit einer Verringerung der positiven Sondenspannung
nimmt der negative Elektronenstrom exponentiell ab, bis er gleich dem Wert des positiven
Ionenstroms auf die Sonde wird. Der Nettostrom auf die Sonde ist an diesem Punkt der
Charakteristik Null, und das Potential wird als Floating-Potential ®; bezeichnet. Diesen Po-
tentialwert wiirde eine Sonde im Verhiltnis zum Plasma annehmen, wenn keine Vorspannung
angelegt wird. Bei weiterer Verringerung der Sondenspannung in den negativen Spannungs-
bereich gelangen schlieBlich nur noch die positiv geladenen Ionen auf die Sonde, wobei die
Strombegrenzung ebenfalls durch eine, jetzt positive Raumladungsschicht erfolgt. Dieser
Punkt der Charakteristik wird als Ionenséttigungsstrom I,; bezeichnet. In der Abb.10b ist
der rdumliche Potentialverlauf von der Sondenoberfliche (X = X)) iiber die Grenze der
Raumladungsschicht (X = X,) bis zum ungestérten Plasma bei X = oo dargestellt. In
der einfachen Sondentheorie wird die Dicke der Raumladungsschicht X, — X, als klein ge-
geniiber dem Sondenradius X, angenommen. Unter dieser Annahme kann die Plasmadichte
bei Einbeziehung eines zur Sondenachse senkrecht orientierten Magnetfeldes nach folgender

Gleichung aus dem Ionensittigungsstrom I,; berechnet werden [Chen 65]:

Il'n

R T
0.5eA,q/22le

(45)

Die Ionen- bzw. Elektronendichten sind mit n; bzw. n. bezeichnet. e ist die Elementar-
ladung, T, die Elektronentemperatur und m; die Jonenmasse. Die Elektronentemperatur 7,
wird aus dem exponentiell ansteigenden Teil der Sondenkennlinie graphisch ermittelt, indem
fiir die Werte der aktuellen Sondenspannung ® < ®pjasma die Differenz I — I;, des aktuellen
Sondenstromes zum Ionensittigungsstrom iiber der Sondenspannung aufgetragen und eine
Gerade durch die Punkte gelegt wird. Der Anstieg der Geraden ist proportional zu e®/kpT,
([Lipschultz 86], [Hutchinson 87]), woraus T, bestimmt wird. A, bezeichnet die Sondenfliche,
welche hier als erste Niherung fiir die Fliche der Begrenzung der Raumladungsschicht A, ein-
gesetzt wurde. Bei Anwesenheit eines Magnetfeldes sollte die Berechnung der Plasmadichte
immer aus dem Ionensittigungsstrom erfolgen, da der Elektronensittigungsstrom durch das
Magnetfeld wesentlich stirker verfilscht sein kann [Stangeby 82].

Hutchinson gibt dahingegen an, daf die Dicke der Raumladungsschicht X, — X, mit

der angelegten Sondenspannung variiert und bei einer stirker negativ vorgespannten Sonde
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zunimmt. Deshalb korrigiert er die Sondenfliche A, fiir eine zylindrische Sonde nach folgender
Néherung [Hutchinson 87):

'X‘_XP

A, ~ AP(I - X—p)’

(46)

um die tatsdchliche Oberfliche der Begrenzung der Raumladungsschicht A, besser zu

approximieren.

Die Dicke der Raumladungsschicht X, —X, wird dabei wie folgt berechnet [Hutchinson 87):

X, =X, [—ed 1 [—e®g
T = 1.02\/( 7‘7—3?: - -‘/_—2)( m + \/5) (47)

Dabei ist Ap die Debyeldnge, ®¢ die angelegte Spannung der Sonde an demjenigen Punkt

der Kennlinie, an dem der Wert des Ionensittigungsstromes I;, zur Berechnung der Plasma-
dichte genommen wird und 7, die Elektronentemperatur. Die Berechnung der Plasmadichte
erfolgt nach Hutchinson iterativ, indem ausgehend von der Sondenfliche A, eine erste Nihe-
rung fiir die Plasmadichte berechnet wird. Diese erlaubt dann die Berechnung der Debyeldnge
und der Raumladungsdicke X, — X,, womit wiederum eine Korrektur der zu betrachten-
den Fliche A, erfolgt. Das Einsetzen der Fliche A, in die Gleichung zur Bestimmung der
Plasmadichte ergibt dann eine zweite Niherung fiir die Plasmadichte und so fort. Bei den
Bedingungen der erfolgten Untersuchung geniigten zwei bis drei Iterationen, um einen dann

relativ konstant bleibenden Wert fiir die Plasmadichte zu approximieren.

3.3.7 Laufzeitmessung

Die Laufzeitmessung bei der Laufentladung erfolgte mittels eines mit der Pulsfrequenz der
Entladung getriggerten Zweistrahl-Oszillographen. Dabei wird das Plasmalichtsignal einer
Photodiode, welches an den Beobachtungsfenstern registriert wird, mit dem Anstieg der Mi-
krowellenleistung, die mit einer entsprechenden Mikrowellendiode an einem Richtkoppler oder
einem Auskoppelstift hinter dem Zirkulator registriert wird, gleichzeitig auf dem Zweistrahl-
Oszillographen dargestellt, wobei sich aus der Zeitdifferenz der beiden Signale die Laufzeit
ergibt.
In Abb.11 ist das Foto einer solchen Messung gezeigt.
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Abb. 11: Signal der Mikrowellenleistung, wie es wihrend eines Mikrowellenpulses mittels
einer Mikrowellendiode registriert wurde (oben) und Plasmalichtsignal am Fenster 8, wie
es mittels einer Photodiode registriert wurde (unten). Zeitraster: 20 us.

Das obere wellige Signal ist dabei die Mikrowellenleistung, wéahrend das untere Signal
vom Plasmalicht stammt. Der Fehler bei der Bestimmung der Laufzeit ist gegen die mittlere
Schwankung des eintreffenden Plasmalichtsignals zu vernachlissigen, welche auf dem Foto
bei relativ ungiinstigen Verhiltnissen etwa £20 us und im Mittel etwa +10 us betrdgt. Der
Fehler bei der Bestimmung der Laufgeschwindigkeit liegt mit einem abgeschétzten Fehler von
+5 cm in der Genauigkeit der Bestimmung des Abstandes von der ECR-Zone dann bei etwa
5%.

Um auch den zeitlichen Abfall des Plasmalichts bei der Austaktung des Mikrowellen-
senders bzw. nach dem Vorbeilaufen eines Plasmapaketes an einem Beobachtungsfenster
verfolgen zu kénnen, wurde die Photodiode, welche eine zu grofie Zeitkonstante von ca. 1 ms

aufwies, fiir diese Untersuchungen durch einen Photomultiplier ersetzt.

3.4 EX-SITU-SCHICHTDIAGNOSTIK
3.4.1 Schichtdicke und Brechungsindex

Schichtdicke und Brechungsindex der C:H-Schichten wurden fiir einige Proben, welche mit
verschiedenen Parametern von Druck, Gasflul, absorbierter Leistung und Magnetfeld bei

Raumtemperatur abgeschieden wurden, in situ mittels der beschriebenen
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Zweistrahl-Laserinterferometrie bestimmt.

Die so bestimmten Werte wurden nach der Entnahme der Proben aus dem Hohlleiter-
Reaktor mittels ex-situ-Ellipsometrie und Schichtdickenbestimmung mit einem Profilometer
(TENCOR Instruments, Alpha Step 2000) iiberpriift. Es ergab sich eine sehr gute Uberein-
stimmung, welche innerhalb der Fehlergrenzen der Mefiverfahren (ca.10%) lag.

Die weiteren Schichtdicken wurden danach mittels Einstrahl-Laserinterferometrie in situ
bestimmt, und mit dem ex-situ-Ellipsometer und Profilometer nachgemessen. Auch dafiir
ergab sich eine gute Ubereinstimmung mit einer maximalen Abweichung von weniger als 10%

des MefBwertes.

3.4.2 H/C-Verhiltnis

Das Verhiltnis von Wasserstoff zu Kohlenstoff in den abgeschiedenen C:H-Schichten wurde
mit den Hochenergie-Beschleuniger-Methoden ERD (Elastic Recoil Detection) und PES (Pro-

ton Enhanced Scattering) bestimmt, welche in Abb.12 schematisch dargestellt sind.

1.5 MeV 2.6 MeV
H* ‘He*
75° | H*
C:H-SCHICHT C:H-SCHICHT “1~~~/_
Si-SUBSTRAT Si-SUBSTRAT
PES = n, ERD = nyg

Abb. 12: Schematische Darstellung der Bestimmung der Flichendichten an Kohlenstoff
(nc ) mittels Proton Enhanced Scattering (PES) und an Wasserstoff (ng) mittels Elastic
Recoil Detection (ERD).

Mit ERD wurde die Flichendichte von Wasserstoff ermittelt. Dabei treffen die verwen_de-

ten Helium-Ionen mit einer Energie von 2.6 MeV unter flachem Einfallswinkel auf die Schicht,
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und es werden Wasserstoff-Ionen aus der Schicht herausgeschlagen, welche unter einem Win-
kel von 30° zur Einfallsrichtung der Helium-Ionen detektiert werden.

Die Flichendichte von Kohlenstoff wurde mit dem PES-Verfahren ermittelt. Dafiir werden
H*-Tonen verwandt, welche mit einer Energie von 1.5 MeV senkrecht auf die Schicht treffen.
Die riickgestreuten Ionen werden unter einem Winkel von 15° zur Einfallsrichtung detektiert.

Bei diesen Verfahren kann aus den riickgestreuten Teilchen bei bekanntem Wirkungs-
querschnitt fiir den Streuprozefl, dem Ionenstrom, der Winkelgeometrie und der Energie der
riickgestreuten Teilchen, die Zahl der streuenden Teilchen berechnet werden. Die Zahl der

Streuereignisse ergibt sich dabei zu:

v = AQ/"‘[‘!"] d 48
=n | lagleE n, (48)

wobei ny die Zahl der einfallenden Ionen, do/dS) den differentielle Wirkungsquerschnitt,
Al den Raumwinkel des Detektors und n, die Flichendichte der streuenden Atome bezeich-

net.

3.4.3 Massendichte

Die Massendichte der abgeschiedenen C:H-Schichten wurde zum einen aus den experimentell
bestimmten Fldchendichten und der bekannten Dicke der Schicht berechnet. Der Fehler
betrigt dabei etwa 20%.

Als zweites Verfahren wurde die Wigung mit einer Prizisionswaage (Sartorius, Ultramicro
Typ 4504) gewihlt. Bei diesem Verfahren werden die zu beschichtenden Silizium-Substrate
vor der Beschichtung und nach der Beschichtung gewogen. Aus der ersten Wigung und der
bekannten Siliziumdichte und -dicke wird die Oberfliche des Substrates bestimmt. Damit
148t sich aus einer zweiten Wigung nach der Beschichtung bei bekannter Schichtdicke die
Massendichte der C:H-Schicht berechnen. Der Fehler fiir die Bestimmung der Massendichte
ist bei diesem Verfahren kleiner als 10%.

3.4.4 Infrarotspektroskopie

Der wesentliche quantitative Parameter, welcher aus den Infrarot-Absorptionsspektren be-
stimmt werden soll, ist das Verhiltnis von sp?-gebundenem zu sp3-gebundenem Kohlenstoff
in den C:H-Schichten ([Dischler 83], [Nadler 84], [Catherine 89]). Dieses Verhiltnis gibt ein
Ma$ dafiir, ob es sich um harte a-C:H-Schichten, welche scheinbar etwa 60% sp>-Bindungen
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aufweisen, oder um polymerartige C:H-Schichten mit scheinbar etwa 90%-sp®-Bindungen han-
delt. Ein Problem dieser Auswertung ist die Unterschitzung des sp?-Anteils, da ein Teil
des sp?-gebundenen Kohlenstoffs in Kohlenstoff-Clustern vorliegt und nicht an Wasserstoff
gebunden ist. Fiir die IR-Spektroskopie sind nur die an Wasserstoff gebundenen Kohlen-
stoffatome zugénglich. Aus dem Vergleich von IR-Messungen mit Messungen der kernma-
gnetischen Resonanz (3C-NMR), geht hervor, daB der sp2-Anteil etwa um einen Faktor drei
unterschitzt wird ([Grill 87], [Tamor 91}, [Grill 92], [Jacob 93]). Die IR-Absorptionsspektren
wurden mit einem FTIR-Spektrometer (Fourier Transform Infrared) von C:H-Schichten auf
Silizium-Substraten aufgenommen. Als Untergrundsignal diente dementsprechend ein unbe-
schichtetes Silizium-Substrat. In Abb.13 ist der fiir C:H-Schichten interessante Teil eines

Absorptionsspektrums dargestellt.

16 |
a Jsp3 CH, asym.
sp> CHj asym. X
sp> CH
~ 12 - .
® —— Messung \ sp> CHj sym.
4 s Fit :
o
S
(=4
o
@ |sp*CH; olef.
<
4r = |sp3 Cl-lz\sym.|
sp“ CH arom. .
0 l 1

3100 3050 3000 2950 2900 2850 2800
WELLENZAHL (cm™!)

Abb. 13: Fiir C:H-Schichten interessanter Wellenzahlbereich des IR-Absorptions-
spektrums von 2800 bis 3000 Wellenzahlen mit angepaBtem Fit aus der Summe der
Absorptionspeaks der gekennzeichneten C-H-Schwingungen.

Die unterschiedlichen Kohlenstoff-Wasserstoff-Bindungen absorbieren dabei im im infraro-

ten Bereich des Spektrums der elektro-magnetischen Strahlung bei verschiedenen Frequenzen.

Nimmt man fiir den Absorptionspeak jeder Schwingung eine Gaufiverteilung an, und pafit

45




die Summe der einzelnen Peaks dem Spektrum an, so kann man das Verhiltnis von sp? zu
sp®>-Bindungen bestimmen. Die Anpassung der einzelnen Schwingungen, wie sie in Abb.13
exemplarisch gezeigt ist, erfolgte iiber ein PC-Programm, indem die einzelnen Peaks von

Hand dem Spektrum angepafit wurden.
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4 ERGEBNISSE

4.1 LOKALISIERTE HOHLLEITER-ENTLADUNG
4.1.1 Abscheiderate, Leistungsabsorption und Magnetfeld

Zunichst wurde die lokalisierte Hohlleiter-Entladung jeweils bei vorliegender ECR-Bedingung
geziindet, d.h. bei einem maximalen Magnetfeld von 87.5 mT oder dariiber, indem die Mi-
krowellenleistung hochgeregelt wurde. Dabei mufBte die eingespeiste Leistung auf etwa 100 W
begrenzt werden, da ansonsten bei Variation der dufleren Parameter Druck und Gasflufl ein
Uberspringen des Plasmas vom Ziindort bei den Magnetspulen zum Einkoppelfenster der
Mikrowelle beobachtet wurde, was im Sinne des 'moving-coil’-Verfahrens nicht anzustreben
war. Bei giinstiger Wahl der Prozefiparameter konnte die eingespeiste Mikrowellenleistung
jedoch bis zu 300 W hochgeregelt werden, ohne ein Uberspringen des Plasmas auszuldsen.
Wie aus Abb.14 hervorgeht, steigt die reflektierte Leistung mit zunehmender eingespeister
Leistung ebenfalls an, wihrend die transmittierte und damit auch die absorbierte Leistung
konstant bleiben. Dieses Wechselwirkungsverhalten von Mikrowelle und Plasma wird da-
durch bestitigt, daB die registrierte Abscheiderate konstant bleibt, wie bei einer konstanten
absorbierten Leistungsdichte zu erwarten. Die Abscheiderate wurde hierbei mit dem in-situ

Laserinterferometer ca. 6 cm vor der linken Begrenzung des Magnetspulensatzes (Abb.5)

bestimmt.

z
- ¢ = 14 sccm Bax =35 mT @) Abb. 14: Abscheiderate ei-
k- p=4.0Pa = ner C:H-Schicht, die nahe des
iy % Abscheidemaximums (Diese
i = Position entspricht dem Ort
N 15 Absf’hcidefa‘e 11 é z=0 der axialen Ratevertei-
o = lung in Abb.17.) aus ei-
:, }/—I : ,,g 1300 2 nem Methan-Plasma auf ei-
C10r _-a7 2 nem Si-Substrat abgeschieden
e Pein__& % L o00 X wurde, als Funktion der Gene-
a o e eO = ratorleistung. Weiterhin sind
£ st . . Prefl £ die mittels Richtkoppler und
A S - 100 ﬁ kalibriertem Leistungsmesser
2 il Pirans 2 bestimmten Werte der ein-
O, " —— L d 2, = gespeisten, reflektierten und
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GENERATOR-MIKROWELLENLEISTUNG (W)

47

transmittierten Leistung ge-
zeigt.




In Abb.15 sind die gemessenen Mikrowellenleistungen und die Variation der Abscheiderate
bei variiertem Magnetfeld aufgetragen. Mit abnehmendem maximalen Magnetfeld wird eine

leichte Zunahme von absorbierter Leistung und Abscheiderate beobachtet.

L Abscheiderate bei z=0

= 15f —_
m | "“";--._.,_____‘__
2 o —a
=4 5+
| | | | |
T, . O —bO—p ) .
100 e P\ Abb. 15: Abscheiderate ei-
ein ner C:H-Schicht, die nahe des

Abscheidemaximums (Diese
Position entspricht dem Ort
z=0 der axialen Ratevertei-
lung in Abb.17.) aus einem
Methan-Plasma auf einem Si-
Substrat abgeschieden wurde,
sowie die mittels Richtkoppler
und kalibriertem Leistungs-
messer registrierte eingespei-
ste, reflektierte und transmit-
N tierte Mikrowellenleistung als
0 : : ' oL Funktion des maximalen Ma-
0 20 4 0 B 10 gnetfeldes auf der Hohlleiter-

MAX. MAGNETFELD (mT) achse (=14 sccm, p=4 Pa).

MIKROWELLENLEISTUNG (W)

Diese Beobachtung steht im Gegensatz zu einer theoretischen Beschreibung der Hohlleiter-
Entladung als ECR-Plasma, welche eine starke Abnahme der Leistungsabsorption bei Un-
terschreitung des ECR-Magnetfeldes erwarten laBt. Im Gegensatz dazu wird im Experiment
das Maximum der absorbierten Leistung bei etwa 40% des ECR-Magnetfeldes erreicht. Bei
etwa 25% des ECR-Feldes verlischt das Plasma. Diese charakteristischen Werte des Magnet-
feldes sind vom Druck und Gasflul abhingig und liegen bei kleinerem Druck und Gasfluf
entsprechend héher.

Nach den Abb.16 und 17 kann man bei Variation des Magnetfeldes nach Ziindung bei der
ECR-Bedingung zwei Arbeitsmoden der Hohlleiter-Entladung unterscheiden. Im Mode A,
mit einem maximalen Magnetfeld, welches iiber dem ECR-Feld liegt, wird keine trans-
mittierte Mikrowellen-Leistung beobachtet, wihrend im Mode B bei etwa halbem ECR-Feld
in Abhéngigkeit von Druck und Gasfluf ein variierender Betrag an transmittierter Leistung
zu beobachten ist.

Die Variation der Abscheideraten der C:H-Schichten in Abhingigkeit von der Verweilzeit
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ty der Gasmolekiile im Plasmavolumen, welche gegeben ist durch:

ABSCHEIDERATE BEI z=0 (As-1)

1, = VPlasmaD
=%

(49)

wobei Vpjasma das Plasmavolumen, p den Druck und @ den GasfluB bezeichnet, ist in der

Abb.16 dargestellt.
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Abb. 18: Abscheide-
raten von C:H-Schichten,
die nahe des Abscheide-
maximums (Diese Position
entspricht dem Ort z=0
der axialen Rateverteilung
in Abb.17.) aus Methan-
Plasmen auf Si-Substraten
abgeschieden wurden, als
Funktion der Verweilzeit
fiir die beiden Arbeitsmo-
den A und B der loka-
lisierten Gasentladung im
Hohlleiter.  Die Verweil-
zeit wurde bei konstan-
tem Druck (durchgezogene
Linien) und bei konstan-
tem Gasflu (gestrichelte
Linien) variiert. Py, Ist
die aus eingespeister, re-
flektierter und transmit-
tierter Leistung errechnete,
im Plasma absorbierte Lei-
stung.  Die eingespeiste
Leistung betrug fiir alle
Messungen 100 W.

Der Arbeitsmode B der Hohlleiter-Entladung ist gegeniiber dem Mode A auch durch

ein groferes Plasmavolumen gekennzeichnet. Bei konstantem Druck (Abb.16, durchgezo-

gene Linie) steigt die im Plasma absorbierte Leistung mit abnehmendem Gasflufi an. Die

Abscheiderate nimmt dabei trotz der héheren Leistungsabsorption mit abnehmendem Gas-
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fluf ab. Wenn man einen konstanten Gasflu mit abnehmendem Druck (gestrichelte Linie)

oder eine konstante Verweilzeit mit abnehmendem Gasfluf und Druck betrachtet, wird die-

selbe negative Korrelation zwischen zunehmender absorbierter Leistung und abnehmender

Abscheiderate augenscheinlich.

In der Abb.17 ist die axiale Verteilung der Abscheiderate fiir die beiden Arbeitsmoden A

und B der Hohlleiter-Entladung gezeigt. Zwei verschiedene Gasfluf- und Druckwerte werden

dabei verglichen, wihrend die Verweilzeit fiir jeden Mode konstant gehalten wird.
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Abb. 17: Axiale Vertei-
lungen der Abscheideraten
von C:H-Schichten, die aus
Methan-Plasmen auf Si-
Substraten abgeschieden
wurden (Symbole), und die
Variation des Magnetfeldes
auf der Hohlleiterachse (Li-
nien) fiir die beiden Ar-
beitsmoden A und B der
lokalisierten Gasentladung
im Hohlleiter. Die Ver-
weilzeit wurde konstant ge-
halten, wihrend der Druck
iber den Gasflu vari-
iert wurde. Die Sym-
bole entsprechen denen aus
Abb.16. Die eingespeiste
Leistung betrug fiir alle
Messungen 100 W.

Fiir Mode A ist die Breite und Position der Abscheiderateverteilung nahezu unabhingig

von Druck und GasfluB, wihrend im Mode B fiir kleinen Druck und Fluf eine leichte Ver-

schiebung in Richtung auf das maximale Magnetfeld zu beobachten ist. Im Falle hohen
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Drucks und Gasflusses ist die maximale Abscheiderate bei dem kleineren Magnetfeld etwas
geringer als fiir das hohe Magnetfeld, wihrend fiir den Fall niedrigen Drucks und Gasflusses
das umgekehrte Verhiltnis gefunden wird. In Ubereinstimmung mit der 30%-igen Volumen-
zunahme, nimmt die axiale Ausdehnung der Verteilung von Mode A zu Mode B ebenfalls
um etwa 30% zu. Die Halbwertsbreite der Verteilung im Mode B iibersteigt diejenige im
Mode A nahezu um einen Faktor zwei. Die integralen Abscheideraten nehmen entsprechend
der Zunahme der axialen Ausdehnung ihrer Verteilungen bei kleinerem Magnetfeld deutlich
zu. Aus diesem Grunde sind fiir eine Innenbeschichtung mit dem ’'moving-coil’-Verfahren
Plasmen, die bei Magnetfeldern deutlich unterhalb der ECR-Bedingung betrieben werden,
wesentlich effizienter. In beiden Moden sind die Maxima von Abscheiderate und Magnetfeld
deutlich gegeneinander verschoben. Diese Verschiebung betrigt etwa 30 cm.

Die Druck- und GasfluBabhéngigkeit der transmittierten Leistung bei variiertem Magnet-

feld ist in Abb.18 dargestellt.

Symbol | Methanflu Druck

E 100 ® (sccm) p (Pa)
O f------ 3.5 1.0 Abb. 18: Beobachtete
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= 80 : ‘ ' lenleistung bei lokalisierten
o Methan-Plasmen im Hohl-
- leiter als Funktion des ma-
w60 ximalen Magnetfeldes auf
= der Hohlleiterachse. Der
= Gasdruck wurde iiber den
g 40 ECR-Bedingung gasﬂuﬂ {'egl:tliert, Wob'ei
] bei B = 87.5 mT ie Verweilzeit der Gasteil-
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Fiir konstantes Magnetfeld wird bei héherem Druck und GasfluBl auch ein grofierer Anteil
an transmittierter Leistung registriert. Neben der Variation der transmittierten Leistung
mit dem Druck und GasfluB ist auch eine Anderung im Stehwellenverhiltnis zu verzeichnen,
wenn man z.B. den Druck variiert und alle anderen regelbaren Parameter des Experimentes

konstant hilt.

Wie in Abb.19 gezeigt ist, wichst das Stehwellenverhiltnis auf der MeBleitung, welche
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zwischen dem Stub-Tuner und dem Einkoppelfenster der Mikrowelle in den Vakuumbereich
des Hohlleiters installiert ist, im Druckbereich um 1 Pa mit abnehmendem Druck an. Dasselbe
Verhalten, wie es in der Abb.19 exemplarisch fiir ein Argon-Plasma gezeigt ist, wird auch fiir

das Methan-Plasma beobachtet.

500 F Stehwellenbild der lokalisierten
Hohlleiter- Entladung
4, =3.5 sccm = konst.

400 0.65 Pa

300
2.0Pa

PO

4

T

200

N

ohne Plasma ks

100 - A

MIKROWELLENLEISTUNG (W)

12 14 16 18 20 22 24 26 28
AXIALE ENTFERNUNG (cm)

Abb. 19: Stehwellenbild einer lokalisierten Hohlleiter-Entladung in Argon. Der Abstand
zweier Minima entspricht einer halben Hohlleiter-Wellenlénge.

4.1.2 Downstream Massenspektrometrie und Emissionsspektroskopie

Um die negative Korrelation zwischen absorbierter Leistung und Abscheiderate, wie sie in
der Abb.16 beobachtet wurde, niher zu untersuchen, wurde das Verhiltnis von angebotenem
zu abgeschiedenem Kohlenstoff mit zwei unabhéingigen Methoden bestimmt (Abb.20).

Mit Hilfe der Massenspektrometrie im Downstream der Hohlleiter-Entladung wurden die
Kohlenwasserstoffsignale aller C; H,-Spezies, wie sie mit Plasma und ohne Plasma aufgenom-
men wurden, ins Verhiltnis gesetzt, wobei ihre Fragmentierung und Ionisierung im Massen-
spektrometer beriicksichtigt wurden. Signifikante Unterschiede mit und ohne Plasma konnten
nur bis zu den C,-Spezies festgestellt werden.

Die totale Abscheiderate an Kohlenstoffatomen wurde durch eine zweidimensionale Inte-
gration der axialen Verteilungen bestimmt, wobei die Verteilung in der Querschnittsrichtung,
d.h. senkrecht zur Hohlleiterachse, wie sie in Abb.21 gezeigt ist, durch eine sin?-Verteilung
angendhert wurde [Koch 89]. Die Massendichte und die Kohlenstoffkonzentration der abge-
schiedenen C:H-Schichten wurden aus Ionenstrahlanalysen gewonnen (siche Abschnitt 4.3.).

Auf der unteren und oberen Breitseite des Rechteck-Hohlleiters wurde eine symmetrische
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Abscheidung beobachtet. Fiir die schmalen Seitenflichen wurde ein Korrekturfaktor einge-

setzt, wie er aus Uberlegungen hinsichtlich der Verteilung der Neutralteilchen-Diffusion zu

den Winden hervorgeht [Hirschfelder 54] (siehe dazu auch Gleichung (29) fiir das einfache
Methan-Plasmamodell in Abschnitt 2.2.).

Beide Methoden beinhalten relativ grofie Unsicherheiten, welche schwer zu quantifizieren

sind. Deshalb ist die in Abb.20 festzustellende Ubereinstimmung der Ergebnisse als recht gut

zu betrachten.
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Abb. 20: Abscheideeffizienz
des Kohlenstoffs aus einem
Methan-Plasma, wie sie a)
aus der Downstream-Massen-
spektrometrie und b) aus der
Integration der Abscheide-
rateverteilung ermittelt wur-

de.

Bei kleinem Druck und GasfluB wird etwa 50% des angebotenen Kohlenstoffs abgeschieden,
was den Schluf zuliBt, dafl die Abscheiderate in diesem Fall eher durch das Kohlenstoffan-

gebot als durch die absorbierte Leistung beschrinkt wird.

Zusitzlich bedeutet eine hdhere absorbierte Leistung pro Volumen, eine héhere Ionisierungs-

und Dissoziationsrate des Methans, welche wiederum, insbesondere bei kleinem Druck und

GasfluB, eine hohere Konzentration an atomarem Wasserstoff im Plasma erwarten lassen.
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konstanter Verweilzeit.

Diese Anderung der Plasmazusammensetzung wird mit der Downstream-Massenspektrometrie

beobachtet, und als Anderung des Verhiltnisses des Wasserstoff-Peaks zu den C,H,-Peaks
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registriert, wie in Abb.22 dargestellt ist. AuBerdem zeigt die Abb.22 auch eine signifikante
Anderung im Verhéltnis der CH-Linie und der Hp-Linie des Emissionsspektrums, wobei die
Wasserstofflinie mit zunehmender absorbierter Leistung bei kleinem Druck und Flu8 deutlich

an Intensitidt gewinnt, wihrend die Intensitdt der CH-Linie konstant bleibt.

4.1.3 Langmuir-Sonde im Argon-Plasma

Abb.23 zeigt eine typische Sondenkennlinie der verwendeten Einzel-Langmuir-Sonde, wie
sie unter den in Abschnitt 3.3.6. besprochenen experimentellen Bedingungen aufgenommen
wurde. Fiir die Aufnahme der gesamten Kennlinie wurden etwa sechzig Sekunden benétigt.
Die Auswertung der Sondenkennlinie erfolgte entsprechend dem in Abschnitt 3.3.6. beschrie-
benen Verfahren.
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Abb. 23: Gemessene Sondenkennlinie einer Einzel-Langmuir-Sonde wie sie in einer
lokalisierten Hohlleiter-Entladung in Argon aufgenommen wurde.

Die Ergebnisse der Langmuir-Sondenmessungen in Argon-Plasmen sind zusammen mit

den Vorhersagen eines in Abschnitt 2.2. diskutierten Plasmamodells in Abb.24 gezeigt.

Die experimentell bestimmten Elektronentemperaturen liegen im Bereich von 4 eV bis
7.5 eV, wihrend Plasmadichten zwischen 1-10'°cm~2 und 4.5 - 10%m™2 ermittelt wurden.
Im untersuchten Druckbereich um 1 Pa nehmen sowohl die Elektronentemperatur als auch
die Plasmadichte mit zunehmendem Druck ab. Dieses Ergebnis stimmt qualitativ mit der

Beobachtung iiberein, daf mit zunehmendem Druck die absorbierte Leistungsdichte abnimmt.
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Abb. 24: Vergleich von Ergebnissen der Modellrechnungen nach dem einfachen Plasma-
modell fiir Argon mit den Ergebnissen der Langmuir-Sondenmessungen.
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4.2 HOHLLEITER-LAUFENTLADUNG
4.2.1 Ziindung und Ubergang zur Laufentladung

Zur Untersuchung der Ziindcharakteristik der Hohlleiter-Entladung und des Ubergangs von
der stationiren Hohlleiter-Entladung zur Laufentladung wurden zwei verschiedene experi-
mentelle Vorgehensweisen gewihlt.

Zum einen wurden fiir einen konstanten Druck mittels des Spulenstromes verschiedene
Magnetfeldstérken eingestellt, und anschlielend erfolgte die Ziindung der Gasentladung durch
langsames Hochregeln der eingestrahlten Mikrowellenleistung am Magnetron. Die Ziindung
wurde iiber eine Photodiode am Beobachtungsfenster im Bereich maximalen Magnetfeldes
registriert und auf einem Oszillographen dargestellt. Die Ziindfeldstirke E wurde nach den
folgenden Gleichungen [Meinke 86] aus der zum Ziindzeitpunkt mittels Richtkoppler und ka-

libriertem Leistungsmefgerit gemessenen eingestrahlten Mikrowellenleistung Pzr ermittelt:

_ |2PgrZF
b= ab (50)

Dabei sind a und b die Seiten des Rechteck-Hohlleiters, und Zr bezeichnet den Feldwel-

lenwiderstand, welcher im betrachteten System gegeben ist durch:

Zo
y1-(82)

wobei Zp=377() der Vakuum-Feldwellenwiderstand und )\ die Freiraum-Wellenlinge ist.

Zp = (51)

In Abb.25 sind die Ergebnisse dieser Messungen fiir fiinf verschiedene Werte des Argon-
Gasdrucks dargestellt. Der GasfluB wurde konstant eingestellt, und der Druck iiber die
Saugleistung variiert. In der Abbildung ist die Ziindfeldstirke iiber dem nach der ECR-
Bedingung normierten Magnetfeld aufgetragen.

Fiir alle untersuchten Magnetfelder von der Hilfte bis etwas iiber die ECR-Bedingung
hinaus findet man die geringste Ziindfeldstarke jeweils beim héchsten Druck. Diese Tendenz
ist auch bei der ECR-Bedingung eindeutig, wenngleich die Ziindfeldstdrken der hochsten

Druckwerte von 1.3 bis 4 Pa im Rahmen der Fehlergrenzen nicht mehr zu unterscheiden sind.
Der Kurvenverlauf zeigt ndherungsweise eine umgekehrte Proportionalitdt zwischen der

Ziindfeldstirke und dem Quadrat des Magnetfeldes.
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Bei der zweiten Herangehensweise wurde eine konstante Mikrowellenleistung von 100 W
eingestellt und die Ziindung der Gasentladung erfolgte fiir einen bestimmten Druck dann
jeweils durch ein langsames Heraufregeln des Magnetfeldes mittels des Spulenstromes. An-
schliefend wurde das Magnetfeld wieder langsam verringert, bis die Entladung erlosch.

Das Ergebnis dieser Untersuchung ist in Abb.26 dargestellt, wobei auf der linken Skala
das normierte maximale Magnetfeld iiber dem Argon-Gasdruck aufgetragen ist.

Bei kleinem Gasdruck von 0.3 Pa kann fiir die gewdhlte Mikrowellenleistung nur mit dem
ECR-Magnetfeld geziindet werden, wihrend mit zunehmendem Druck die Ziindung bei im-
mer kleineren Magnetfeldern, und schlieflich auch ohne zusitzliches Magnetfeld, nur mittels
des elektrischen Feldes der Mikrowelle moglich ist. Weiterhin ist bei 0.3 Pa noch etwa das
halbe ECR-Magnetfeld zur Aufrechterhaltung der Gasentladung erforderlich. Auch dieser
charakteristische Magnetfeldwert, bei dem die Entladung erlischt, nimmt mit zunehmendem
Druck ab, bis die Entladung schliefilich nur durch das elektrische Feld der Mikrowelle auf-

rechterhalten werden kann.
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Dieser Punkt kennzeichnet den Ubergang von der lokalisierten Hohlleiter-Entladung, die
nur im Bereicn des Magnetfeldes aufrechterhalten werden kann, zur Hohlleiter-Laufentladung,
welche als Plasmapaket durch den gesamten Hohlleiter lduft, und schlieflich am Einkoppel-
fenster der Mikrowelle in den Vakuumbereich des Versuchs-Hohlleiters als lokalisiertes Plasma

brennt.
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Abb. 26: Ziindmagnetfeld (Kreise) und Abbruchmagnetfeld (Dreiecke) fiir ein magnet-
feldgestiitztes Argon-Plasma bei konstanter eingespeister Mikrowellenleistung von 100 W
(linke Skala), sowie Ziindleistung (Sterne) fiir eine Mikrowellen-Gasentladung ohne Ma-
gnetfeld (rechte Skala) als Funktion des Gasdrucks.

Auf der rechten Skala der Abb.26 ist die Ziindleistung fiir eine Mikrowellen-Gasentladung
ohne Magnetfeldunterstiitzung (B=0) aufgetragen. Ausgehend von dem hohen Druck von
etwa 130 Pa, bei dem eine Ziindung bei 100 W méglich ist, steigt die erforderliche Ziindlei-
stung mit abnehmendem Gasdruck steil an, sodal bei etwa 20 Pa die maximale Leistung des
Magnetrons von 1000 W erreicht ist.

Die Ziindung erfolgt zunichst fiir alle diese Fille ohne Magnetfeld am Einkoppelfenster
der Mikrowelle, als lokalisierte Mikrowellen-Gasentladung. Allerdings 18t sich aus den vor-
hergehenden Experimenten zur magnetfeldgestiitzt geziindeten Laufentladung ableiten, daf
im Druckbereich zwischen 20 und 130 Pa auch eine Laufentladung ohne Magnetfeldziindung
méglich sein sollte, wenn man durch eine lokale Uberhéhung der elektrischen Feldamplitude

der Mikrowelle an einem vom Einkoppelfenster entfernten Ort ein Plasma ziindet, und dies
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durch das normale, d.h. nicht iiberh6hte elektrische Feld der Mikrowelle aufrechterhalten
werden kann.

Eine solche Laufentladung mit Ziindung durch lokale Uberhthung des elektrischen Fel-
des der Mikrowelle, konnte bei einem Druck von etwa 50 Pa realisiert werden, indem eine
metallische Spitze in ca. 1.5 m Abstand vom Einkoppelfenster der Mikrowelle in den Versuchs-
Hohlleiter eingebracht wurde. Detailliertere Untersuchungen unterblieben, weil einerseits das
Vakuum-Pumpsystem nicht fiir diesen Druckbereich ausgelegt war, und andererseits an den
Kanten der Beobachtungsfenster des Versuchs-Hohlleiters ebenfalls Stérungen zu erwarten

waren.

4.2.2 Laufgeschwindigkeit

Im weiteren werden Experimente zur Ausbreitungsgeschwindigkeit des Plasmapaketes entlang
der Hohlleiterachse, welche nachfolgend als Laufgeschwindigkeit bezeichnet wird, vorgestellt.

Die Abb.27 zeigt zunichst im Vergleich von dem oben dargestellten Signal der Mikrowel-
lenleistung mit dem unten dargestellten Plasmalichtsignal einer Argon-Laufentladung, das
iiber den Photomultiplier am Beobachtungsfenster 8 (siehe Abb.6) registriert wurde, daf es

sich in der Tat um ein relativ scharf begrenztes Plasmapaket handelt.

Abb. 27: Signal der gepulst eingespeisten Mikrowellenleistung, wie es mittels einer
Mikrowellendiode registriert wurde (oben) und Plasmalichtsignal am Fenster 8, wie es
mittels eines Photomultipliers registriert wurde (unten). Zeitraster: 1 ms.

In der Abb.28 ist dagegen im oberen Teil das Signal der Photodiode an Fenster 8 gezeigt,
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welches im Abfall des Signals nicht die zeitliche Abnahme der Intensitit des Plasmalichts
nach dem Vorbeilaufen des Plasmapaketes, sondern die Zeitkonstante der Photodiode wider-

spiegelt.

Abb. 28: Plasmalichtsignal am Fenster 8, wie es mittels einer Photodiode registriert
wurde (oben) und Plasmalichtsignal am Fenster 8, wie es mittels eines Photomultipliers
registriert wurde (unten). Zeitraster: 1 ms.

Abb. 29: Signal der gepulst eingespeisten Mikrowellenleistung, wie es mittels einer
Mikrowellendiode registriert wurde (oben) und Plasmalichtsignal am Fenster 8, wie es
mittels eines Photomultipliers registriert wurde (unten), bei hoher Zeitauflésung von 50us.
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Die Linge des Plasmapaketes kann aus dem Plasmalichtsignal und der Laufgeschwindig-

keit bestimmt werden (siche Abb.29). Sie kann sowohl mit dem Abstand von der ECR-Zone,

als auch mit den Entladungsparametern (Druck, Gasflu, Mikrowellenleistung) und der Gas-

art variieren. Die Laufgeschwindigkeit wird aus dem Abstand von der ECR-Zone und der

Zeitdifferenz zwischen dem steilen Anstieg des Plasmalichtsignals bei Eintreffen der Ionisie-

rungsfront des Plasmapaketes und dem Anstiegssignal der Mikrowellenleistung bestimmt.
In den Abb.30 und 31 ist jeweils der Abstand von der ECR-Zone, d.h. die Laufstrecke,

iiber der Laufzeit aufgetragen.
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Abb. 30: Darstellung des
Abstandes von der ECR-
Zone iiber der Laufzeit fiir
Laufentladungen in Argon.
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Zunichst erkennt man eine Ziindzone, welche sich bis etwa 50 bis 70 cm vor die ECR-Zone

erstreckt. Anschlieflend ergibt sich im Rahmen der MefBfehler von Ort und Zeit ein linearer

Anstieg, woraus eine konstante Laufgeschwindigkeit bis zum Einkoppelfenster der Mikrowelle

in etwa 3 m Abstand von der ECR-Zone folgt.

In Abb.30 nimmt bei konstantem Argon-Gasflul und bei konstanter eingespeister Mikro-
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wellenleistung die Laufgeschwindigkeit mit dem Druck zu. Die Zunahme der Laufgeschwin-
digkeit mit dem Druck erfolgt etwa linear. Qualitativ dasselbe Ergebnis, nimlich eine Zu-
nahme der Laufgeschwindigkeit mit steigendem GasfluBl bei konstantem Druck ist aus Abb.31
ersichtlich.
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In Abb.32 ist fiir konstanten Argon-GasfluB und drei verschiedene Druckwerte die Ab-
hingigkeit der Laufgeschwindigkeit von der, wihrend der Pulse eingespeisten Mikrowellen-
leistung dargestellt. Man sieht je nach Druck einen oder mehrere, verschieden steile, lineare
Anstiege der Laufgeschwindigkeit mit der eingespeisten Mikrowellenleistung, und im Bereich
der héchsten verfiigbaren Leistungen eine Sittigung.

Abb.33 zeigt einen Vergleich der Druckabhingigkeit der Laufgeschwindigkeit zwischen
einem Argon-Plasma und einem Methan-Plasma, bei konstantem Gasfluf und konstanter
eingespeister Mikrowellenleistung. Die Druckabhingigkeit ist fiir beide Gase linear, jedoch

mit unterschiedlichem Anstieg.
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In einem weiteren Experiment (Abb.34) wurde die Laufgeschwindigkeit einer durch Ma-
gnetfeldspulen bei der ECR-Bedingung geziindeten Laufentladung mit einer Laufentladung

verglichen, welche durch Co/Sm-Permanentmagnete geziindet wurde.
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Der Vergleich ergab, wie aus Abb.34 zu ersehen ist, im Rahmen der Meffehler fiir die
Ziindung mittels der beiden verschiedenen Magnetfeldkonfigurationen keinen Unterschied in
der Laufgeschwindigkeit.

Neben der Bestimmung der Laufgeschwindigkeit aus dem Plasmalichtsignal an einem Be-
obachtungsfenster, dessen Abstand von der ECR-Zone bekannt ist, sind noch zwei weitere
Mbglichkeiten gegeben, die Laufgeschwindigkeit zu bestimmen. Die beiden dazu nutzbaren
Signale sind in Abb.35 gezeigt. Bei dem oberen Signal handelt es sich um die reflektierte
Mikrowellenleistung, die iiber einen Auskoppelstift hinter dem Zirkulator auf eine entspre-
chende Mikrowellendiode gegeben wurde. Man sieht deutliche Schwankungen des Signals und
schlieBlich einen relativ konstanten Verlauf. Der Ubergang zum konstanten Signal gibt den
Zeitpunkt an, nach dem das Plasmapaket am Einkoppelfenster der Mikrowelle eingetroffen
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ist, wo es fiir den Rest der Pulsdauer brennt.

Abb. 35: Signal der reflektierten Mikrowellenleistung, wie es mittels einer Mikrowel-
lendiode hinter dem Zirkulator ausgekoppelt wurde (oben) und axiales Plasmalichtsignal,

wie es mittels eines Photomultipliers auf der Achse des Hohlleiters ausgekoppelt wurde
(unten). Zeitraster: 200 us.

Abb. 36: Signal der reflektierten Mikrowellenleistung, wie es mittels einer Mikrowel-
lendiode hinter dem Zirkulator ausgekoppelt wurde (oben) und axiales Plasmalichtsignal,

wie es mittels eines Photomultipliers auf der Achse des Hohlleiters ausgekoppelt wurde
(unten), bei hoher Zeitauflésung von 50 us.

Aus der Laufzeit, die in Abb.35 etwa 0.7 ms betrédgt, und dem Abstand von der Ziindzone
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bis zum Einkoppelfenster der Mikrowelle (~2.5 m) errechnet sich die Laufgeschwindigkeit
fiir die als Beispiel gezeigte Laufentladung in Argon zu etwa 3500 m/s. Das untere Plas-
malichtsignal wurde iiber den Photomultiplier in axialer Hohlleiterrichtung aufgenommen.
Es zeigt die Schwankungen des integralen Plasmalichtsignals wihrend das Plasmapaket den
Hohlleiter durchliuft. Aus Abb.36 ist deutlich zu ersehen, daB die Schwankungen der beiden
Signale zeitlich miteinander korreliert sind. Immer wenn die reflektierte Leistung ein Mini-
mum aufweist, zeigt das Plasmalicht ein Maximum. Aus den Schwankungen des Plasmalichts
kann man entweder auf ein rdumliches Ausdehnen und Zusammenziehen des Plasmas oder
auf Schwankungen der Intensitét schliefen. Die Anzahl der Maxima bzw. Minima der beiden
Signale zihlt man zu etwa 20, was multipliziert mit der halben Hohlleiterwellenléinge von ca.
12 cm etwa dem Abstand zwischen dem Ende der Ziindzone und dem Einkoppelfenster der
Mikrowelle entspricht. Dies ist ein deutlicher Hinweis auf den ursichlichen Zusammenhang
der Signal-Schwankungen mit der Stehwellenstruktur (Abb.19). Auch bei dem axialen Plas-
malichtsignal gibt es den Ubergang zu einem konstanten Signal wenn das Plasma schliefilich
am Einkoppelfenster brennt, und letztlich einen steilen Abfall des Signals mit dem Abschalten
der Mikrowellenleistung (siehe Abb.35).

Abb. 37: Signal der reflektierten Mikrowellenleistung, wie es mittels einer Mikrowel-
lendiode hinter dem Zirkulator ausgekoppelt wurde (oben) und axiales Plasmalichtsignal,
wie es mittels eines Photomultipliers auf der Achse des Hohlleiters ausgekoppelt wurde
(unten), bei hoher Zeitauflésung von 5 ps.

In Abb.37 ist nun der Abfall der beiden Signale mit hoher Zeitauflésung dargestellt, wobei
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das obere Mikrowellensignal von der hinter dem Zirkulator direkt ausgekoppelten reflektierten
Leistung herriihrt. Im Gegensatz dazu wurde in Abb.38 das obere Mikrowellensignal der

eingespeisten Leistung iiber einen 60 dB-Richtkoppler gemessen.

Abb. 38: Signal der eingespeisten Mikrowellenleistung, wie es mittels einer Mikrowellen-
diode iiber einen 60dB-Richtkoppler ausgekoppelt wurde (oben) und axiales Plasmalicht-
signal, wie es mittels eines Photomultipliers auf der Achse des Hohlleiters ausgekoppelt
wurde (unten), bei hoher Zeitauflésung von 10 ps.

Man erkennt die unterschiedliche Zeitkonstante im Abfall der beiden Mikrowellensignale.
Ebensolche und noch gréfiere Unterschiede in den Zeitkonstanten ergaben sich bei Verwen-
dung unterschiedlicher Mikrowellendioden, die jedoch allesamt fiir die Frequenz von 2.45 GHz
ausgelegt waren. Daraus ldfit sich schlufifolgern, daB mit den fiir das Experiment verfiigharen
Mikrowellendioden der schnelle zeitliche Abfall der Mikrowellenleistung nach der Austaktung
des Magnetrons nicht gemessen werden konnte, sondern lediglich der unstetige Ubergang zu
dem nachfolgenden exponentiellen Abfall als Hinweis auf den Zeitpunkt des Abschaltens der
Mikrowellenleistung von Relevanz ist. Weiterhin gibt es keinen Grund anzunehmen, dafl die
Mikrowellenleistung nicht ebensoschnell abgeschaltet, wie eingeschaltet wird. Letzteres er-
folgt je nach Leistung auf einer Zeitskala von 1 us bis 5 us, wobei fiir die unterschiedlichen
Mikrowellendioden und Meforte keine Variation festzustellen war. Nimmt man eine solch
schnelle Abschaltung der Mikrowellenleistung an, so kann der 1/e-Abfall des Plasmalichtsi-
gnals, wie er aus Abb.37 und 38 zu etwa 10 us ersichtlich ist, als oberer Grenzwert fiir die

Elektroneneinschlufzeit des Plasmas abgeschétzt werden. Dieser Wert stimmt gut mit den
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Elektroneneinschlufizeiten iiberein, die sich aus der Plasmamodellierung in Abschnitt 2.3 zu

etwa 5 us ergeben.

4.2.3 Abscheiderate

Nach der Untersuchung grundlegender Charakteristika der Hohlleiter-Laufentladung, welche
zum iiberwiegenden Teil mit Argon als Prozefgas erfolgte, um eine zu starke Beschichtung
mit nachfolgender aufwendiger Reinigung, bzw. variierenden Randbedingungen beziiglich der
Hohlleiterwand weitgehend zu vermeiden, erfolgten Versuche zur Variation der Abscheiderate
von C:H-Filmen. Dabei wurde die Variation der Abscheiderate als Funktion des Abstandes
von der ECR-Zone, d.h. der Lauflinge, die Variation bei unterschiedlicher eingespeister Lei-
stung in Methanplasmen, und die Variation bei Einsatz der beiden unterschiedlichen Koh-
lenwasserstoffgase Methan und Acetylen untersucht.

Die in Abb.39 und 40 dargestellten Abscheideraten wurden jeweils auf Silizium-Substraten

in der Mitte des Hohlleiterbodens gemessen.
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Abb. 39: Vergleich der Abscheideraten von C:H-Schichten, die aus Laufentladun-
gen in Methan bei 375 W bzw. 750 W eingespeister Leistung auf Silizium-Substraten
abgeschieden wurden. (&= 14 sccm, p= 1.6 Pa).

Fiir die beiden ProzeBgase bzw. fiir die beiden unterschiedlichen eingespeisten Leistungen

mit Methan als ProzeBgas wird in axialer Hohlleiterrichtung qualitativ inetwa derselbe Verlauf
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registriert. Nach einem anfinglich leichten Anstieg im Bereich der Ziindzone der Laufentla-
dung, findet man ein Maximum bei etwa 0.7 m und schlielich bei einer Lauflinge von 2.5 m
eine Abnahme auf etwa die Hilfte des Maximalwertes. Ob sich ein quasi-stationirer Zustand
mit einer auch bei verlingerter Laufstrecke konstant bleibenden Abscheiderate einstellt, kann

dieses Experiment nicht beantworten.
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Abb. 40: Vergleich der Abscheideraten von C:H-Schichten, die aus Laufentladungen in
Methan bzw. Acetylen auf Silizium-Substraten abgeschieden wurden. Die wihrend der
Pulse eingespeiste Mikrowellenleistung betrug konstant 375 W. (&= 14 sccm, p= 1.6 Pa.)

Bei etwa konstanten Prozefiparametern der Laufentladung findet man die Abscheiderate
aus einem Acetylen-Plasma um nahezu einen Faktor zehn hoher, als diejenige aus einem

Methan-Plasma.

Die Abb.41 und 42 zeigen den wihrend der Beschichtung aufgenommenen qualitativen
zeitlichen Verlauf der eingespeisten (Abb.41) bzw. reflektierten Leistung (Abb.42), wie sie an
den 60 dB-Richtkopplern iiber Mikrowellendioden registriert wurden. Man sieht in Abb.41 ein
etwa konstantes Signal der eingespeisten Leistung, wihrend Abb.42 eine deutliche Zunahme
der reflektierten Leistung mit der Laufzeit erkennen 1ifit. Die transmittierte Leistung war
bei der Laufentladung immer Null. Daraus folgt, daf die integrale absorbierte Leistung mit

zunehmender Laufzeit oder Lauflinge abnimmt.

70




¢ 10mv >100mv S0pS

Abb. 41: Zeitlicher Verlauf der eingespeisten Mikrowellenleistung wihrend eines Pulses.
Zeitraster: 50us.

+ 10mV >100mvV 50pS

Abb. 42: Zeitlicher Verlauf der reflektierten Mikrowellenleistung wéahrend eines Pulses.
Zeitraster: 50us.

Der Vergleich der Beobachtungsfenster 7 und 9 zeigt fiir 750 W eingespeister Leistung
eine Abnahme der Intensitit des Plasmalichtsignals, wihrend die Signalbreite etwa gleich
bleibt (Abb.43 und 44).

71




Abb. 43: Plasmalichtsignal am Fenster 7, wie es mittels eines Photomultipliers beim
Vorbeilaufen des Methan-Plasmapaketes ausgekoppelt wurde (oben) und Signal des Takt-
generators (unten). Die eingespeiste Mikrowellenleistung betrug 750 W. Zeitraster: 20us.

Abb. 44: Plasmalichtsignal am Fenster 9, wie es mittels eines Photomultipliers beim
Vorbeilaufen des Methan-Plasmapaketes ausgekoppelt wurde (oben) und Signal des Takt-
generators (unten). Die eingespeiste Mikrowellenleistung betrug 750 W. Zeitraster: 20us.
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Fiir 375 W nimmt hingegen sowohl die Signalbreite als auch die Intensitit ab (Abb.45
und 46).

Abb. 45: Plasmalichtsignal am Fenster 7, wie es mittels eines Photomultipliers beim
Vorbeilaufen des Methan-Plasmapaketes ausgekoppelt wurde (unten) und Signal der Mi-

krowellenleistung (oben). Die eingespeiste Mikrowellenleistung betrug 375 W. Zeitraster:
100pus.

Abb. 46: Plasmalichtsignal am Fenster 9, wie es mittels eines Photomultipliers beim
Vorbeilaufen des Methan-Plasmapaketes ausgekoppelt wurde (unten) und Signal der Mi-

krowellenleistung (oben). Die eingespeiste Mikrowellenleistung betrug 375 W. Zeitraster:
100pus.
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4.3 SCHICHTEIGENSCHAFTEN

Entsprechend den untersuchten Schichteigenschaften der bei Raumtemperatur aus den Methan-
Plasmen im Hohlleiter abgeschiedenen C:H-Schichten, sind diese als polymerartig einzuord-

nen.

Die ermittelten Werte fiir die Schichteigenschaften zeigten keine signifikante Abhingigkeit

von den variierten Entladungsparametern, sondern blieben vielmehr relativ konstant.

Im einzelnen wurden bestimmt: der Brechungsindex zu n=1.5540.05, das H/C-Verhiltnis
zu 1.1+0.2, und die Massendichte zu p=(1.1+0.1)g cm~3.
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Abb. 47: FTIR-Spektren von C:H-Schichten mit Fitkurven der Schwingungsbanden der
C-H-Bindungen im Bereich von 2800 bis 3000 Wellenzahlen.
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In Abb.47 ist jeweils der wesentliche Ausschnitt des aufgenommenen IR-Absorptions-
spektrums fiir eine C:H-Schicht gezeigt, wobei die Schicht in Abb.47a aus einer lokalisierten
Hohlleiter-Entladung in Methan, diejenige in Abb.47b aus einer Hohlleiter-Laufentladung in
Methan, und diejenige in Abb.47c aus einer Hohlleiter-Laufentladung in Acetylen abgeschieden
wurde. Man findet eine Ubereinstimmung der Spektren a und b, mit einem aus dem IR-
Spektrum ermittelten scheinbaren sp?/sp*-Verhiltnis von etwa 15%, was nach Vergleichen
von IR-Daten mit NMR-Daten ([Grill 87), [Tamor 91]) einem realen sp?/sp3-Verhiltnis von
etwa 45% entspricht, wihrend das Spektrum c von den oberen beiden abweicht. Diese Ab-
weichung im IR-Spektrum setzt sich auch in der festgestelltenAnderung des Brechungsindizes
fiir die, aus dem Acetylen-Plasma abgeschiedene C:H-Schicht fort, welcher zu n=1.85+0.05
ermittelt wurde. Das H/C-Verhiltnis bleibt hingegen mit 0.9 innerhalb der Variation, wie
sie auch fiir C:H-Schichten aus Methan-Plasmen festgestellt wurde.

Von Koch et.al. wurde der Sekundirelektronenemissionskoeffizient (SEEC) fir C:H-
Schichten die aus einem Methan-Plasma bei Raumtemperatur auf einem Testhohlleiter aus

Kupfer abgeschieden wurden untersucht (Abb.48) [Koch 89].
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Fiir Elektronenenergien zwischen 200 eV und 2 keV, und Einfallswinkeln zwischen 0° und
80°, zeigten die abgeschiedenen C:H-Schichten dabei einen Sekundirelektronenemissionsko-

effizienten kleiner eins.
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5 DISKUSSION

5.1 WELLE-PLASMA-WECHSELWIRKUNG IM HOHLLEITER

In der Literatur sind viele Spezialfille moglicher Wechselwirkungen von elektromagnetischen
Wellen im Mikrowellenbereich mit Plasmen behandelt worden. Dabei werden jeweils ein-
geschrinkte, idealisierte Bedingungen hinsichtlich des Plasmas (z.B. Homogenitit, scharfe
Grenzflichen) und hinsichtlich der Winkelbeziehungen zwischen Ausbreitungsrichtung der
elektromagnetischen Welle und der Richtung des Magnetfeldes, bzw. zwischen dem elektri-
schen und magnetischen Feldvektor der Welle und der Richtung des Magnetfeldes betrachtet.

Aus den in der Literatur behandelten Fallunterscheidungen ergeben sich z.B. Modenum-
wandlungen. Falls ein TM-Mode (Transversal Magnetischer Mode) an ein Plasma ankoppelt,
so wandelt er sich nach [Trivelpiece 59] in eine langsame Plasmawelle um. Ein TE-Mode
(Transversal Elektrischer Mode) kann sich nach [Bevc 62] im engeren Bereich um die ECR-
Bedingung in einen sogenannten Zyklotron-Mode wandeln. Weitere Mdoglichkeiten von Po-
larisationsdnderungen bzw. von verschiedenen Varianten des Absorptions-, Reflektions- und
Transmissionsverhaltens bei der Wechselwirkung von Mikrowellen mit Plasmen sind z.B. in
[Bachynski 66] dargestellt und zum Teil auch erfolgreich auf die Interpretation von speziell

konzipierten Experimenten angewandt worden.

Dabei wurde ein erheblicher Aufwand an Diagnostik betrieben, wie es aufgrund der Rah-
menbedingungen fiir das untersuchte, verhéltnismiBig kleine Hohlleiterplasma-Projekt nicht
annihernd moglich war. Trotzdem sollen ausgehend von den experimentellen Beobachtungen
einige qualitative Erklarungen fiir die Wechselwirkung von Mikrowelle und magnetisiertem
Plasma im untersuchten Rechteck-Hohlleitersystem vorgeschlagen und diskutiert werden.

Eine Optimierung der Hohlleiter-Entladung hinsichtlich des 'moving-coil’-Verfahrens, wel-
che die hochste integrale Abscheiderate bei einem maximalen Magnetfeld ergibt, welches deut-
lich unter dem ECR-Magnetfeld liegt, und insbesondere die Tatsache, daf} sich die im Plasma
absorbierte mittlere Leistungsdichte nicht &ndert, wenn das maximale Magnetfeld von der
ECR-Bedingung ausgehend bis auf die Hilfte des Resonanzfeldes (Abb.16) oder noch dar-
unter reduziert wird, 148t nur den Schlufl zu, dafl es sich bei dem Hohlleiter-Experiment im
wesentlichen um eine nichtresonante Absorption der Mikrowelle durch die Elektronen des

Entladungsplasmas handeln muf, auch dann, wenn die ECR-Bedingung formal realisiert ist.

Die Schluffolgerung, daBl beim untersuchten Hohlleiter-Experiment im wesentlichen nicht-
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resonante Mikrowellenabsorption eintritt, kann durch einen Cutoff der Mikrowelle im plas-
magefiillten Hohlleiter erklirt werden.

Die quasi-optische Betrachtung der Ausbreitung einer elektromagnetischen Welle im Hohl-
leiter ist in Abschnitt 2.2. beschrieben. Die Gleichungen (19) und (21) stellen eine Beziehung
zwischen dem Winkel der Wellenausbreitung beziiglich der Hohlleiterachse und der komple-
xen Dielektrizitdtskonstanten eines Mediums her, in welchem die Ausbreitung erfolgt. Wenn
man nun das magnetisierte Plasma im Hohlleiter als dielektrisches Medium beschreiben will,
so wird die exakte Behandlung der Welle-Plasma-Wechselwirkung zu einem Problem, da es
sich um ein begrenztes, anisotropes, inhomogenes Plasma handelt, von dem die rdumlich auf-
geléste Plasmadichteverteilung nicht bekannt ist. Um dennoch eine vereinfachte, qualitative

Beschreibung zu erméglichen, werden folgende Annahmen gemacht:

Erstens wird das Plasma als ein homogener, rechteckiger Quader mit scharfen Grenzflichen
betrachtet, welcher den gesamten Hohlleiter-Querschnitt ausfiillt, und ausschlieflich mit einer

ebenen elektromagnetischen Welle im TE;o-Mode wechselwirkt.

Zweitens wird die Bewegung der Ionen vernachlissigt, da die Ionen-Zyklotronfrequenz
aufgrund ihrer grofien Masse klein im Verhiltnis zur Mikrowellenfrequenz ist.

Drittens, werden die Stéfle zwischen den Elektronen und den Neutralgasteilchen ver-
nachléssigt, obwohl sie, wie in Abschnitt 2.1. beschrieben, fiir den Energietransfer Welle-
Plasma und die Ionisierungsprozesse in einer Gasentladung notwendig sind. In einer hier
zu behandelnden ersten Niherung jedoch, sind die daraus resultierenden Anderungen ver-
nachldssigbar klein, da das Verhiltnis v./w &~ 0.001 fiir den betrachteten Druckbereich um
1 Pa sehr klein ist, wobei v, die elastische Stofifrequenz zwischen Elektronen und Gasmo-

lekiilen und w die Kreisfrequenz der Mikrowelle bezeichnen.

Das verbleibende Problem der Ausbreitung einer ebenen elektromagnetischen Welle durch
ein homogenes Plasma mit einem beliebigen Winkel © beziiglich der magnetischen Feldlinien,
wobei das Magnetfeld als homogen und parallel zur axialen Richtung angenommen wird,
wird durch die Appleton-Hartree-Gleichung gelést (siehe Abschnitt 2.2.). Die Gleichungen
(19),(21) und (24) zusammengenommen, beschreiben die Ausbreitungscharakteristik einer
ebenen, elektromagnetischen Welle in einem plasmagefiillten Rechteck-Hohlleiter mit axialem

Magnetfeld in Abhéingigkeit von der Elektronendichte und der magnetischen Induktion.

In Abb.49 ist diese Ausbreitungscharakteristik schematisch in einem CMA-Diagramm dar-

gestellt. In unserem Hohlleiter-Experiment wird die mogliche Resonanzzone fiir den rechts-

78




zirkular polarisierten Anteil der linear polarisierten Mikrowelle nur beim Ziindprozef erreicht,

d.h., solange die Elektronendichte gegen Null strebt, wihrend im Falle eines stationadr bren-

nenden Plasmas schon vorher eine Reflexion der Welle am Cutoff eintritt.
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Abb. 49: CMA-Diagramm mit Cutoff im plasmagefiillten Rechteck-Hohlleiter.

Nach dieser qualitativen Betrachtung kénnen drei charakteristische Punkte in die Abb.49

eingefiihrt werden. Der Punkt Z bezeichnet die Ziindung der Entladung. Die Elektronen-
dichte ist in diesem Falle nahe Null, und die Mikrowelle kann die Resonanzzone erreichen,

auch wenn sie, wie in unserem Experiment, von der Seite niedrigen Magnetfelds eingespeist

wird. Wegen der méglichen Erfiillung der Resonanzbedingung kann die Mikrowelle die we-

nigen freien Elektronen, welche durch die natiirliche UV- und Hohenstrahlung gegeben sind,

sehr stark beschleunigen, sodaf sie hohe kinetische Energien erreichen. Weiterhin werden die

Elektronenverluste durch die Diffusion zu den Gefifiwinden in der radialen Richtung stark

eingeschrinkt, da das Magnetfeld in der Resonanzzone parallel zur Hohlleiterachse orientiert

ist. Im Ergebnis der Stofiprozesse zwischen hochenergetischen Elektronen und Neutralgasteil-

chen kommt es zu ElektronenstoBionisationen, und es stellt sich ein stationires Plasma ein,

dessen Elektronendichte viele Gréfenordnungen héher ist, als zum Zeitpunkt der Ziindung.
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In diesem Fall, d.h. fiir eine geniigend hohe Elektronendichte im Plasma, kann die Mikrowelle
die Resonanzzone nicht mehr erreichen, wenn sie von der Seite niedrigen Magnetfelds einge-
speist wird. Sie wird vielmehr am Cutoff reflektiert, welcher in Abb.49 durch den Punkt A
gekennzeichnet, und durch einen bestimmten Wert der Elektronendichte n.(4, B) und einen
bestimmten Wert des Magnetfeldes B(A)=B(Cutoff) charakterisiert ist. Fiir diesen Fall wird
keine Leistungstransmission erwartet, was der experimentellen Beobachtung fiir den Mode A

des Hohlleiter-Experimentes entspricht.

Nimmt man nun eine konstantbleibende Elektronendichte an, wihrend man das Ma-
gnetfeld von seinem Resonanzwert bis unter die Hélfte desselben reduziert, so gelangt man
zu Punkt B in Abb.49. An diesem Punkt gibt es keinen Cutoff fiir den Wert der Elek-
tronendichte n.(A, B) und den Wert des Magnetfeldes B(B), und die Mikrowelle kann sich
demzufolge durch das gesamte Volumen des magnetisierten Plasmas frei ausbreiten. In Uber-
einstimmung mit dieser Aussage wird in Mode B des Hohlleiter-Experimentes ein bestimmter
Betrag an transmittierter Leistung beobachtet, wenn das Magnetfeld unter einen bestimmten

druck- und gasflulabhéingigen Wert herabgesetzt wird.

Fiir Entladungsbedingungen mit einer konstanten Verweilzeit der Gasteilchen im Plasma-
volumen, bei denen eine Variation des Druckes iiber die Anderung der Gasflufirate erfolgte,
wurde in Abb.18 die gemessene transmittierte Leistung als Funktion des variierten maximalen
Magnetfeldes aufgetragen. Im Ergebnis erscheint bei Verringerung des Spulenstromes und
damit des Magnetfeldes dieselbe transmittierte Leistung bei héherem Gasdruck eher als bei
kleinerem Druck. Aus dieser Beobachtung kann, beziiglich der obigen Diskussion zu Abb.49,
auf eine, mit den Entladungsparametern variierende, mittlere Elektronendichte geschlossen
werden, welche mit zunehmendem Druck und Gasflul abnimmt. Eine solche SchluBfolge-
rung kann auch die beobachtete Abnahme der mittleren absorbierten Leistungsdichte trotz

Druckerhéhung (Abb.16) erkldren.

Wenn wir nach der Diskussion zu Abb.49 die nichtresonante Mikrowellenabsorption als
den dominanten Prozefl der Leistungseinkopplung in das Hohlleiter-Plasma betrachten, so
folgt aus Gleichung (17), dafl die absorbierte Leistungsdichte bei einer Druckerhéhung zu-
nehmen sollte, da die Stofifrequenz der Elektronen v, mit der Teilchendichte zunimmt. Solch
ein Trend kann jedoch durch eine Abnahme der Elektronendichte, und eine entsprechende
Anderung des elektrischen Feldes der Mikrowelle durch die Wechselwirkung mit dem Plasma,

kompensiert oder sogar iiberkompensiert werden.
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Weiterhin wird eine deutliche Asymmetrie der Gasentladung und der Deposition beziiglich
des Magnetfeldes beobachtet (Abb.17). Eine mégliche Erklirung dafiir kann ebenfalls der
Cutoff der Mikrowelle im Hohlleiter-Plasma sein. Wenn man eine konstante oder mit der
Reduzierung des Magnetfeldes abnehmende Elektronendichte annimmt, so ist bei kleinerem
Magnetfeld ein tieferes Eindringen der Mikrowelle in das Plasma zu erwarten, wihrend bei
héherem Magnetfeld die Wellenausbreitung im Plasma eher am Cutoff gestoppt wird. Dieser
Schluf ist mit den experimentellen Beobachtungen der Abb.16 und 17 konsistent. Insbe-
sondere wird eine deutliche Verschiebung des Maximums der Abscheiderate gegeniiber der
ECR-Zone beobachtet.

Von Miyake und Chen [Miyake 91] wurde im Gegensatz dazu in demselben Druckbereich
die héchste Abscheiderate aus einem ECR-Methanplasma (Mikrowellenfrequenz 2.45 GHz, di-
vergentes Magnetfeld mit Einkopplung der Welle von der Seite hohen Magnetfeldes) genau in
der ECR-Zone registriert, was, wie erwartet, fiir ansonsten konstante duflere Prozefiparame-
ter der héchsten Abscheideeffektivitit in der Zone der gréfiten absorbierten Leistungsdichte
entspricht. Dieses Ergebnis deutet darauf hin, da in unserem Experiment das Maximum der
absorbierten Leistungsdichte deutlich vor der ECR-Zone liegt.

Die in unserem Experiment beobachtete Asymmetrie der Abscheidung kann jedoch auch
durch die Drift der Ladungstriger entlang der Feldlinien des divergenten Magnetfeldes un-
terstiitzt sein [Reinke 91]. Auflerdem nimmt das elektrische Feld der Mikrowelle mit fort-
schreitender Ausbreitung im Plasma ab, wobei die Abnahme durch die Leistungsabsorption

der Plasmaelektronen aus der Mikrowelle bestimmt ist.

5.2 PLASMAMODELLIERUNG

Ergebnisse der Modellrechnungen nach dem einfachen Plasmamodell sind fiir Methan-Plasmen
in Abb.50 gezeigt [Hytry 92]. Trotz der freien Wahl des Fittingparameters s, kann keine
Ubereinstimmung zwischen der mittleren Abscheiderate des Experimentes und der, aus dem
Modell gewonnenen mittleren Abscheiderate erzielt werden. Insbesondere ergibt sich ein un-
terschiedlicher qualitativer Verlauf in der Druckabhingigkeit der Abscheiderate. Abb.50 zeigt
die bestmogliche erzielte Ndherung. Dabei ist fiir die modellierte Abscheiderate eine domi-
nante Rolle des C Hs-Radikals bei der C:H-Schichtabscheidung angenommen, wie sie aus der
Literatur bekannt ist ([Kline 89], [Tachibana 84]), und der effektive Stickingkoeffizient wurde
zu s=0.03 gewihlt. Die modellierte Abscheiderate I' in Abb.50 wurde aus dem Methylfluf
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zur Wand wie folgt berechnet:

nCcH. VPhlma 1
I'= 2. * 8 . — 52
TCH, Ao nc (52}

wobei 7y, und ngy, die mittlere Verweilzeit im Plasma und die Teilchendichte des Me-
thylradikals bezeichnen. Vpjgsmq ist das Plasmavolumen, und A, die dem Plasma ausgesetzte
Oberfliche. Die Kohlenstoffdichte ng der abgeschiedenen C:H-Schichten ist aus Beschleuni-
geranalysen bekannt (siche Abschnitt 4.3.).
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Abb. 50: Vergleich der Ergebnisse von Modellrechnungen nach dem einfachen Plasmamo-
dell mit den im Experiment bestimmten Abscheideraten aus einer lokalisierten Hohlleiter-
Entladung in Methan.

Das einfache Plasmamodell (Abb.50) nach Abschnitt 2.3.2 ergibt auch bei bestmoglicher
Anpassung iiber den Fitparameter des effektiven Stickingkoeffizienten Abscheideraten, welche

um einen Faktor drei bis zehn héher liegen als die entsprechenden experimentell ermittelten
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Raten. Dabei wird die Abweichung zwischen Modell und Experiment zu kleinem Druck und
Gasflufl hin immer gréfer. Das Letztere weist darauf hin, dafl eine korrekte Modellierung der
Abscheiderate die Gasflufleffekte (Abb.20, fiir den unterschiedlichen Anteil abgeschiedenen
Kohlenstoffs) ebenso beriicksichtigen muf}, wie die Riickitzreaktion bei einer unterschiedli-

chen Konzentration an atomarem Wasserstoff im Plasma (Abb.22).
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Abb. 51: Vergleich der Ergebnisse von Modellrechnungen nach dem erweiterten Plasma-
und Schichtwachstumsmodell mit den im Experiment bestimmten Abscheideraten aus ei-
ner lokalisierten Hohlleiter-Entladung in Methan.

Ein relativ hoher Anteil an atomarem Wasserstoff im Plasma begiinstigt den zum Schicht-
wachstum konkurrierenden AtzprozeB, was im Ergebnis zu einer kleineren Netto-Abscheiderate
fiihrt. Fiir einen speziellen Fall einer untypisch hohen Leistungsabsorption bei kleinem Druck
und Gasfluf wurde im Experiment tatsichlich das Netto-Riickdtzen einer schon abgeschiede-

nen C:H-Schicht festgestellt. Ein ebensolches Riickdtzen wurde auch von Reinke bei der
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C:H-Abscheidung aus einem Methanplasma in einem typischen ECR-Reaktor beobachtet
[Reinke 92].

Die einfache Modellierung des Methanplasmas sagt im Druckbereich um 1 Pa weiterhin
eine Abnahme der Elektronendichte und Elektronentemperatur mit zunehmendem Druck vor-
aus (Abb.50). Insbesondere die Abnahme der Elektronendichte mit steigendem Druck stimmt
dabei qualitativ mit den SchluBfolgerungen hinsichtlich des Mikrowellen-Cutoffs (Abb.18)
und hinsichtlich der Variation der absorbierten Leistungsdichte (Abb.16) iiberein, wie sie im
Abschnitt 5.1 diskutiert wurden.

In Abb.51 sind Abscheideraten nach dem im Abschnitt 2.3.4 diskutierten simultanen
Plasma- und Schichtwachstumsmodell von v.Keudell [v.Keudell 92b] berechnet. Mit diesem
erweiterten Plasma- und Schichtwachstumsmodell wird auch eine gasfluabhingige Modellie-
rung der Abscheiderate aus einem Methan-Plasma méglich, wie sie in Abb.51 im Vergleich
mit experimentellen Daten gezeigt ist. Obwohl hierbei keine optimale Anpassung des Mo-
dells erfolgte, sondern vielmehr die von v.Keudell [v.Keudell 92b] fiir einen Druck von 1.6 Pa
und einen MethanfluB von 14 sccm temperaturabhingig angepaBten Wirkungsquerschnitte
und die Desorptionsenergie fiir andere Druck- und Gasflufiwerte iibernommen wurden, wird
eine gute Ubereinstimmung mit den mittleren experimentell bestimmten Abscheideraten er-
zielt. Als wichtigster Unterschied zur einfachen Plasmamodellierung mit einem mittleren
effektiven Stickingkoeffizienten als Fitparameter ist insbesondere noch einmal der Einflufl der
Oberflichenreaktion mit dem atomarem Wasserstoff hervorzuheben, welche im Wechselspiel
mit dem Einbau von Methyl-Radikalen iiber die Adsorbatschicht die Abscheiderate wesentlich
bestimmt. Was kann die Ursache fiir den starken EinflB dieser Oberflichenreaktion auf die
Abscheiderate sein? Dafi Methyl-Radikal besitzt aufgrund eines ungepaarten Elektrons in der
Niéhe einer Festkérperoberfliche ein wesentlich gréBeres Dipolmoment als das symmetrische
Methanmolekiil, weshalb seine Oberflichenbindungsenergie deutlich héher ist, und es den
Hauptanteil der adsorbierten Schicht stellt. Der atomare Wasserstoff hingegen wird wegen
seiner Reaktivitdt nicht adsorbiert, sondern reagiert mit adsorbierten Teilchen oder rekombi-
niert an der Oberfliche. Trifft der atomare Wasserstoff auf ein adsorbiertes Methyl-Radikal,
so bildet sich ein Methanmolekiil, welches aufgrund seiner kleinen Oberflichenbindungsener-
gie sofort wieder desorbiert. Damit hingt das Adsorptions-Desorptions-Gleichgewicht nun
nicht mehr nur von der Temperatur, sondern auch von der Konzentration an atomarem

Wasserstoff im Plasma ab. Im Vergleich der einfachen Plasmamodellierung, welche nur den
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Methyl-Radikalenflu auf die Wand und keine Oberflichenreaktionen beriicksichtigt, mit dem
erweiterten Plasma- und Schichtwachstumsmodell, welches simultan das Plasma und die Re-
aktionen an der Wand berechnet und die Riickwirkung der Oberflichenreaktionen auf die
Plasmazusammensetzung beriicksichtigt, konnte gezeigt werden, daBl nur letzteres Modell die
Abscheidung von C:H-Schichten aus einem Methanplasma in Ubereinstimmung mit dem Ex-
periment beschreiben kann. Die Elektronentemperaturen und -dichten verhalten sich nach
diesem Modell hinsichtlich der Druck- und GasfluBabhéngigkeit qualitativ ebenso, wie in dem

einfachen Plasmamodell.

Die Vorhersagen des Argon-Plasmamodells sind in Abb.24 [Hytry 92] mit den Ergebnis-
sen die aus Langmuir-Sondenmessungen bei variiertem Druck gewonnen wurden verglichen.
Fiir ein Argon-Plasma, welches keiner Variation der Plasmazusammensetzung aufgrund von
Abscheideprozessen an der Geféffwand unterliegt, kann im Gegensatz zu der versuchten Mo-
dellierung der Abscheideraten im Methan-Beschichtungssystem schon mit der einfachen Plas-
mamodellierung eine gute Ubereinstimmung zwischen den mit einer Langmuir-Sonde gemes-
senen Werten der Plasmadichte und der Elektronentemperatur und den modellierten Werten

erzielt werden.

Der Trend einer, mit steigendem Druck abnehmendem Elektronendichte und -temperatur,
wie er schon beim Methan fiir den Druckbereich um 1 Pa geschlufifolgert bzw. model-
liert wurde, wird auch beim einfachen Argon-Plasmamodell gefunden und durch Langmuir-
Sondenmessungen bestitigt (Abb.24). Dabei weichen das Modell und die Sondenmessungen
bei der Elektronentemperatur um maximal 20%, und bei der Elektronendichte um maxi-
mal 50% voneinander ab. Dies ist als eine befriedigende Ubereinstimmung von Modell und

experimenteller Messung anzusehen.

Weiterhin ist festzustellen, daB sowohl die experimentell bestimmten, als auch die model-
lierten Elektronendichten nahe bei der Cutoff-Dichte fiir die untersuchte Mikrowellenfrequenz
im Rechteck-Hohlleiter gefunden werden, welche ohne Magnetfeld etwa 2 - 101%m ™2 betrigt,
wobei sie in den meisten Fillen darunter liegen, und selbst im ungiinstigsten Fall nur um einen
Faktor zwei dariiber. Damit ergibt sich eine gute Ubereinstimmung zwischen den Uberlegun-
gen zur Mikrowellenausbreitung und Wechselwirkung mit dem Hohlleiter-Plasma, und der

Plasmamodellierung.

Eine quantitative Abschétzung der Leistungsabsorptionskoeffizienten, die nach Heald und

Wharton fiir ein nichtmagnetisiertes Plasma im Hohlleiter aus den Fresnelschen Beziehungen
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abgeleitet werden, wobei ein homogenes Plasma mit scharfen Grenzflichen angenommen wird
[Heald 65], stimmt, unter Beachtung der gemessenen Stehwellenstruktur (Abb.19) und aus-
gehend von der Variation von Elektronendichte und -temperatur, wie sie aus der Plasmamo-
dellierung bzw. den Sondenmessungen am stationiren Hohlleiterplasma gewonnen wurden,
hinsichtlich der Druck- bzw. Gasfluabhingigkeit qualitativ mit dem Experiment iiberein.
Die Leistungsabsorption sinkt mit zunehmendem Gasdruck, da die Elektronendichte und die

mittlere Amplitude des elektrischen Feldes der Mikrowelle (siche Abb.19) abnehmen.

Quantitativ wurde die mittlere Leistungsabsorption iiber den Leistungsabsorptionskoef-
fizienten etwa um eine GroBenordnung zu klein berechnet, was auf die Vernachlissigung des

Magnetfeldes zuriickzufiihren sein kann.

Allerdings ergab sich etwa dieselbe Diskrepanz von einer Gréfienordnung zwischen Rech-
nung und experimentell bestimmtem Wert auch bei dem Versuch einer Finite-Elemente-
Rechnung, die eine magnetfeldabhingige Absorption nach der Absorptionsformel (17) zur
Grundlage hatte, wenn man die Elektronendichte bei der Cutoff-Dichte des Hohlleiters be-
grenzte. Das Hohlleiter-Plasma wurde dabei in Scheiben zu 1 cm Dicke aufgeteilt. Ausge-
hend von einer vorgegebenen Startdichte an Elektronen im ersten Volumenelement wurde
die absorbierte Leistungsdichte und daraus wiederum die Elektronendichte im jeweils folgen-
den Volumenelement berechnet, wobei die eingespeiste Leistung jeweils um den absorbierten
Betrag reduziert wurde. Die Abhéngigkeit der Elektronendichte von der absorbierten Lei-
stungsdichte ergab sich aus dem einfachen Plasmamodell nach Abschnitt 2.3.2. Absorbierte
Leistungsdichten in der Gréflenordnung der experimentell bestimmten konnten in der Rech-
nung nur erreicht werden, wenn man die Elektronendichten bis auf eine Gréfienordnung iiber

die Cutoff-Dichte des Hohlleiters ohne Magnetfeld, d.h. bis etwa 1011cm =3 ansteigen liefi.

Diese magnetfeldabhingige Absorption nach dem ECR-Prinzip bereitet in dem benutzten
Monomode-Hohlleiter weiterhin ein Verstdndnisproblem, da aus der eingestrahlten, linear
polarisierten Welle nur der rechtszirkular polarisierte Anteil absorbiert werden sollte, und sie
sich somit in eine linkszirkular oder elliptisch polarisierte Welle umwandeln sollte. Die beiden

letzteren Wellen sind jedoch in dem Monomode-Hohlleiter nicht ausbreitungsfihig.

Auf welche Weise nun die Mikrowelle in dem Hohlleiterplasma absorbiert wird, und ob
eventuell doch eine Modenkonversion erfolgt, bleibt unklar. Bei den Experimenten mit hal-
bem ECR-Magnetfeld wird jedenfalls eine transmittierte Mikrowelle registriert, welche nach

Durchlaufen des Plasmas wieder, oder noch immer, im linear polarisierten TE,q-Mode vor-
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liegt.

Eine mogliche Erklirung der experimentell beobachteten Absorption kénnte in einer
anomalen Erhohung der elastischen Stofifrequenz der Plasmaelektronen zu sehen sein, wie
sie von Popov et.al. in einem ECR-Plasma in Analogie zur stochastischen Heizung in einem
RF-Plasma diskutiert wird [Popov 92]. Dabei wird angenommen, daf die Elektronen durch
den fluktuierenden Auf- und Abbau einer starken Uberhshung des elektrischen Feldes in der

Néhe eines Cutoffs eine hohe Energie aus dem elektrischen Feld aufnehmen.

5.3 ZUNDUNG DER HOHLLEITER-ENTLADUNG

Obwohl im Hohlleiter-Experiment die ECR-Bedingung fiir den rechtszirkularen Anteil (R-
Welle) der im TE;o-Mode eingespeisten, linear polarisierten Mikrowelle erfiillt ist, und die
Wellenausbreitung zum Zeitpunkt der Ziindung auch an keinem Cutoff gestoppt werden kann,
zeigen die Ziindkurven der Abb.25 in ihrer Druckabhéngigkeit keinen ECR-typischen Verlauf,
wie er aus den Experimenten von Lax, Allis und Brown [Lax 50] bekannt ist, und auch nach
der Leistungsabsorptionsformel (17) (Pass ~ 1/v, fiir w = we.) zu erwarten wire.

Der erwartete Kurvenverlauf sagt bei erfiillter ECR-Bedingung voraus, daf bei einem
kleineren Gasdruck giinstiger geziindet werden kann. In diesem Fall sollte also beim ECR-
Magnetfeld fiir den kleinsten untersuchten Druck die geringste Ziindfeldstirke registriert
werden. Dies ist, wie Abb.25 zeigt, im untersuchten Hohlleiter-Experiment nicht der Fall.
Vielmehr entsprechen die Ziindkurven, welche die Abhingigkeit der Ziindfeldstirke vom Ma-
gnetfeld zeigen, qualitativ jenem Ergebnis, welches Lax, Allis und Brown erhielten, indem sie
das elektrische Feld der Mikrowelle parallel zu den magnetischen Feldlinien orientierten, um
allein die Einschlufwirkung eines Magnetfeldes, d.h. die Verringerung der Diffusion senkrecht
zu den Magnetfeldlinien zu zeigen. Diese Einschluiwirkung des Magnetfeldes ist zu jeder Zeit
vorhanden, und kann prinzipiell nicht von der zweiten moglichen Wirkung des Magnetfeldes
auf die Plasmaelektronen, némlich der energetischen Resonanz getrennt werden, wie sie nur
bei Erfiillung der ECR-Bedingung eintritt, wenn die Magnetfeldlinien zum elektrischen Feld
der Mikrowelle senkrecht verlaufen.

Um die Wirkung der ECR-Bedingung bei der Ziindung einer magnetfeldgestiitzten Gas-
entladung zu zeigen, sollte man deshalb ein moglichst grofiles Plasmagefi verwenden, bei
dem die reduzierende Wirkung des Magnetfeldes auf die Diffusion der Plasmaelektronen zur

GefiBwand eine geringere Rolle spielt. Im Falle des Hohlleiters handelt es sich hingegen
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beziiglich der Querschnittsabmessungen um ein relativ kleines Plasmagefiff. Hier mufi man
davon ausgehen, dafl jene Elektronen, welche aufgrund der ECR-Bedingung eine hohe kine-
tische Energie erlangen, an den Gefifwinden verloren gehen kénnen, ohne im Plasma einen
Ionisierungsstofl auszufiihren, und somit nicht zur Erhshung der Ionisierungsfrequenz und
zur Erfiillung der Ziindbedingung (9) beitragen. Die Verringerung der diffusiven Verluste in
der radialen Richtung des Hohlleiter-Querschnitts bleibt jedoch aufgrund der im wesentlichen
axial orientierten Magnetfeldlinien in jedem Falle erhalten, und wird im Experiment (Abb.25)
beobachtet.

Die Ziindung der Gasentladung im Hohlleiter erfolgt entsprechend obiger Diskussion in
dem untersuchten Druckbereich sowohl fiir die lokalisierte Entladung als auch fiir die Laufent-
ladung nichtresonant. Entsprechend der gefundenen Druckabhingigkeit der Ziindfeldstirke
bei eingestelltem ECR-Magnetfeld muB man schluffolgern, daf die Ziindbedingung nicht
durch Einstellen der energetischen Resonanzabsorption der ECR-Bedingung erfiillt wird, son-
dern durch die EinschluBwirkung des Magnetfeldes, welche den Teilchenverlust der Elektronen

zur Wand hin verringert.

5.4 UBERGANG ZUR LAUFENTLADUNG

Aus dem in Abb.26 dokumentierten Experiment, das fiir eine konstante eingespeiste Mikro-
wellenleistung den MagnetfeldeinfluB bei Ziindung und Erléschen der Hohlleiter-Entladung
in Abhéngigkeit vom Gasdruck untersucht, wird der Ubergang von der lokalisierten, magnet-
feldgestiitzten Hohlleiter-Entladung zur Hohlleiter-Laufentladung deutlich.

Bei einem niedrigen Gasdruck (0.3 .. 4 Pa) ist sowohl fiir die Ziindung als auch fiir
die stationédre Aufrechterhaltung der Gasentladung ein Magnetfeld erforderlich. Dies ist der
Bereich des lokalisierten Hohlleiter-Plasmas, das nur bei den Magnetfeldspulen brennt.

Zu héherem Gasdruck hin schliet sich daran ein Bereich an, der dadurch gekennzeichnet
ist, dafl fiir die Ziindung der Entladung noch ein Magnetfeld erforderlich ist, wihrend die
einmal geziindete Entladung offensichtlich allein durch das elektrische Feld der Mikrowelle
aufrechterhalten werden kann. Im Falle der rdumlichen Trennung des Ziindortes vom Ort
der Mikrowelleneinkopplung in das Plasmagefi8 fiihrt dies zum Phéinomen einer magnetfeld-
gestiitzt geziindeten Laufentladung.

Zu hohem Druck (ca.130 Pa) hin wird dieser Bereich durch denjenigen Druckwert be-

grenzt, bei welchem die Ziindbedingung einer normalen, konventionellen Mikrowellen-Gas-
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entladung ohne Magnetfeldunterstiitzung erfiillt ist, und das Plasma am Ort der Mikrowel-
leneinkopplung in das Plasmagefaf ziindet.

Nach dem in Abschnitt 2.1.2 dargestellten, vereinfachten Modell der diffusionsbestimmten
Ziindung einer Mikrowellen-Gasentladung, welches die Ziindbedingung als Gleichgewicht zwi-
schen Ionisierungsrate und Diffusionsverlustrate beschreibt, lassen sich qualitativ drei Fille
der Erfiilllung der Ziindbedingung nach Gleichung (9) unterscheiden.

Der erste Fall ist derjenige der Ziindung einer konventionellen Mikrowellen-Gasentladung
durch Erh6hung der Leistung bzw. der elektrischen Feldamplitude der eingestrahlten Mi-
krowelle. Da D., der Diffusionskoeffizient fiir die freie Diffusion der Elektronen, welcher den
Zeitpunkt der Ziindung zutreffend beschreibt, und die Diffusionslinge A, welche die Gefifidi-
mension beschreibt, fiir ein gegebenes Experiment konstant sind, und »;, die Ionisierungs-
frequenz, eine Funktion der elektrischen Feldstirke ist und mit dieser zunimmt, kann durch
die Erhéhung der Feldstérke schliefllich die Ziindbedingung erfiillt, d.h. der Diffusionsverlust
ausgeglichen werden.

Der zweite Fall ist durch die Verringerung der Diffusionsverluste senkrecht zu den Ma-
gnetfeldlinien eines von auflen iiberlagerten Magnetfeldes gekennzeichnet. Nach Brown kann
dies durch eine virtuelle Vergrofilerung der Gefdfdimension, d.h. der Diffusionslinge, in der
Richtung senkrecht zu den Magnetfeldlinien des dufileren Feldes, nach folgender Gleichung

beschrieben werden [Brown 66]:

2 2
Wee F Ve

A2 =
b Vg

A2 (53)

Dabei bezeichnet A, die Diffusionslinge mit duflerem Magnetfeld, w,, ist die Zyklotronfre-
quenz der Elektronen im Magnetfeld und v, die elastische Stofifrequenz der Elektronen mit
den Neutralen. Die Vergréflerung der Diffusionslinge verringert den Diffusionsverlustterm
auf der rechten Seite der Ziindbedingung, weshalb eine kleinere Ionisierungsfrequenz, d.h.
ein kleineres elektrisches Feld als bei der Ziindung ohne duBeres Magnetfeld erforderlich ist.

Der dritte Fall der Erfiilllung der Ziindbedingung ist durch die Anderung des Diffusi-
onsprozesses selbst, nimlich durch den graduellen Ubergang von der freien Diffusion der
Elektronen zur ambipolaren Diffusion bei konstanter eingespeister Mikrowellenleistung, d.h.
bei konstanter Ionisierungsfrequenz, gekennzeichnet. In diesem Fall verringert sich der Dif-
fusionsverlustterm dadurch, daBl der Diffusionskoeffizient der Elektronen bei dem graduellen

Ubergang zur ambipolaren Diffusion, welcher durch das zunehmende elektrostatische Poten-
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tial zwischen Elektronen und Ionen des Plasmas bestimmt wird, gegeniiber demjenigen der
freien Diffusion abnimmt. Dieser Ubergang ist die Ursache dafiir, dal zur Aufrechterhal-
tung des einmal geziindeten Plasmas schliefllich eine kleinere Ionisierungsfrequenz bzw. eine
kleinere Mikrowellenleistung gentigt. Bei einer Mikrowellen-Gasentladung ohne #uflere Ma-
gnetfeldunterstiitzung kann man aus diesem Grund, ebenso wie bei der lokalisierten magnet-
feldgestiitzten Hohlleiter-Entladung, nach der Ziindung die eingespeiste Mikrowellenleistung

verringern und das stationire Plasma trotzdem aufrechterhalten.

Mit dem Bild der Verringerung von Diffusionsverlusten durch die elektrische Wechselwir-
kung von Elektronen und Ionen im Plasma kann man sich vom Mechanismus der Laufentla-
dung die nachfolgend beschriebene Modellvorstellung machen. Bei der Laufentladung gibt es
nach der lokalisierten Primérziindung der Entladung, die durch lokale Erfiillung der Ziind-
bedingung mittels Magnetfeld oder mittels Uberhdhung der elektrischen Feldamplitude der
Mikrowelle erreicht wird, ebenso wie bei jeder anderen stationir brennenden Gasentladung
eine Diffusion der Plasmaelektronen aus dem aktuell brennenden Plasma heraus. Die Diffu-
sion der Elektronen erfolgt nicht frei, wie zum Zeitpunkt der Primirziindung, sondern wird
durch das ambipolare Potential zwischen Elektronen und Ionen im Plasma gebremst, das
die Diffusionsverluste an Elektronen verringert. Die Verringerung der Diffusionsverluste in
axialer Richtung bewirkt, daB sich vor dem aktuell brennenden Plasma noch eine geniigend
hohe Elektronendichte einstellen kann, die in diesem Bereich eine Sekundirziindung mittels
der konstanten, nicht erhéhten elektrischen Feldamplitude dadurch erméglicht, daB fiir den
Diffusionsverlust in der Ziindbedingung nicht, wie bei der Priméarziindung des Plasmas, der
Diffusionskoeffizient der freien Diffusion anzusetzen ist, sondern ein demgegeniiber verringer-
ter Diffusionskoeffizient, der den graduellen Ubergang zur ambipolaren Diffusion kennzeich-
net. Die Laufentladung kann in diesem Sinne als ein fortgesetzter ZiindprozeB an der, der

Mikrowelleneinspeisung zugewandten Plasmagrenze beschrieben werden.

Denselben ZiindprozeB beobachtet man auch am Einkoppelfenster der Mikrowelle, wenn
man die Pause zwischen den Mikrowellenpulsen so kurz taktet, dafi die Elektronendichte in
dieser Zeit noch nicht auf das natiirliche Grundniveau, welches durch UV- und Héhenstrah-
lung gegeben ist, absinkt. In diesem Fall erfolgt die erneute Ziindung der Gasentladung nicht
im Bereich des Magnetfeldes, wie bei der Primérziindung, sondern am Einkoppelfenster. Die
Abfallzeit, innerhalb derer noch eine Ziindung am Einkoppelfenster erfolgt, ist dabei wesent-
lich linger als die Abfallzeit des Plasmalichtsignals, wie sie mit dem Photomultiplier nach
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dem Abschalten der Mikrowelle gemessen wird. Fiir eine Entladung in Argon bei einem
Druck von 2.0 Pa, einem Gasflufl von 3.5 sccm und einer Pulsleistung von 375 W mufl die
Pause fiir die Laufentladung z.B. gréfer als 600 us gewihlt werden, um nicht mehr am Ein-
koppelfenster zu ziinden, wihrend die 1/e-Abfallzeit des Plasmalichtsignals (Abb.37 und 38)
nur etwa 10 ps betrigt und damit mit den modellierten radialen Elektroneneinschlufzeiten
des Plasmamodells vergleichbar ist. Die Erklirung dafiir, daB nach ca. 60 1/e-Abfallzeiten
immer noch eine geniigend hohe Elektronenkonzentration fiir eine Sekundérziindung vorliegt,
ist in einer Abnahme der Elektronentemperatur nach dem Abschalten der Mikrowelle und

entsprechend verlingerten Einschlufzeiten fiir die ’kilteren’ Elektronen zu sehen.

5.5 LAUFGESCHWINDIGKEIT DER LAUFENTLADUNG
5.5.1 Laufgeschwindigkeit-qualitativ

Aus der obigen Beschreibung der Laufentladung als fortgesetztem Ziindprozefl, der dadurch
moglich wird, daB durch die Diffusion der Elektronen in axialer Richtung jeweils vor dem
aktuell brennenden Plasma eine Vorionisierung und ein gradueller Ubergang zur ambipolaren
Diffusion erfolgt, ergibt sich, dafl die axiale Diffusionsgeschwindigkeit der Elektronen aus dem
Plasma heraus der geschwindigkeitsbestimmende Schritt der Ausbreitung der Laufentladung
sein mufl. Nur dort, wo eine héhere Elektronenkonzentration erreicht wird, als sie durch die
natiirliche UV- und Hohenstrahlung gegeben ist, wird eine Ziindung iiber den beschriebenen
ProzeB, und damit die Ausbreitung der Entladung aus dem Bereich der Priméirziindung
heraus moglich.

Es wird daher angenommen, dafi die Laufgeschwindigkeit der Laufentladung in ihrer qua-
litativen Abhingigkeit von Gasdruck und Mikrowellenleistung, bzw. elektrischer Feldstarke
der Mikrowelle sowie in ihrer GréBenordnung durch die axiale Diffusionsgeschwindigkeit der
Elektronen aus dem Plasma heraus beschrieben werden kann. Aus den Elektroneneinschluf-
zeiten des in Abschnitt 2.3.2. besprochenen Plasmamodells 1481t sich eine Ionisierungsfrequenz
v; bestimmen, aus welcher nach Brown mit der charakteristischen Diffusionslinge A des Plas-

magefifles formal ein Diffusionskoeffizient D berechnet werden kann [Brown 66]:

D = A%y;. (54)

Nach McDaniel kann der Diffusionskoeffizient auch iiber die mittlere freie Weglinge A und
die mittlere Geschwindigkeit T der diffundierenden Teilchen dargestellt werden [McDaniel 64]:
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D= 3 (55)

wenn die Konzentration der diffundierenden Spezies sehr klein gegen die Gasdichte ist,
was fiir die Elektronen des Hohlleiter-Plasmas zutrifft. Mit dem, aus dem Plasmamodell
bestimmten Diffusionskoeffizienten 1d8t sich nun formal eine mittlere Geschwindigkeit fiir die
diffundierende Spezies geringer Konzentration, d.h. fiir die Elektronen des Plasmas schreiben:

=

A%y;. (56)

Bestimmt man die Laufgeschwindigkeit nach der Gleichung (56) quantitativ, indem man
fiir die Ionisierungsfrequenz das Reziproke der modellierten Elektroneneinschlufizeiten (e =
5 ps) einsetzt und die mittleren freien Weglingen nach [McDaniel 64]:

1
A= —— (57)

ngoclast

mit ng der Neutralgasdichte und o¢/%** dem elastischen StoBquerschnitt zwischen Elektro-
nen und Neutralgas fiir die modellierten Elektronentemperaturen nach entsprechenden Lite-
raturdaten [Tawara 90] berechnet () ~ einige cm), so ergeben sich fiir das Methan-Plasma
bei einem Druck von einigen Pa und einer Diffusionslinge A ~ 1 cm Geschwindigkeiten von
einigen 10® m/s, was in der Gréfienordnung mit dem Experiment iibereinstimmt.

Da einerseits die Ionisierungsfrequenz v; mit der Mikrowellenleistung bzw. der elektrischen
Feldstérke der Mikrowelle zunimmt und andererseits die mittlere freie Weglidnge der Elektro-
nen A bei (nach der Plasmamodellierung) etwa konstant bleibender Ionisierungsfrequenz mit
steigendem Gasdruck abnimmt, wird das Experiment (Abb.32), das in einem relativ grofien
Bereich eine Zunahme der Laufgeschwindigkeit mit Mikrowellenleistung und Gasdruck zeigt,
mit dem aufgezeigten Formalismus qualitativ richtig beschrieben.

Nicht zu erkldren ist in diesem Sinne die beobachtete Konstanz der Laufgeschwindigkeit
iiber die Hohlleiterlinge, wie sie in den Abb.30 und 31 gezeigt ist. Nach dem in Abb.7
gezeigten Druckabfall iiber die Hohlleiterlinge, wire eine Zunahme der Laufgeschwindigkeit
aufgrund des in Laufrichtung ansteigenden Druckes zu erwarten. Eine mégliche Erklirung
des unterschiedlichen Verhaltens hinsichtlich einer Druckinderung kénnte darin liegen, dafl
die Diffusionsgeschwindigkeit im Experiment wesentlich durch die bei der urspriinglichen,
magnetfeldgestiitzten Primirziindung eingestellte Plasmadichte bzw. deren Gradienten zur

Plasmagrenze bestimmt ist.
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5.5.2 Laufgeschwindigkeit und Abscheiderate aus Methan

Die Abnahme der Abscheiderate aus einer Laufentladung in Methan mit zunehmendem Ab-
stand von der Ziindzone (Abb.39 und 40) ist zundchst mit der Zunahme der reflektierten
bzw. der Abnahme der absorbierten Leistung mit zunehmender Laufzeit oder Lauflinge
korreliert (Abb.41 und 42). Daraus folgt, daB entweder das Plasmavolumen oder die Plas-
madichte abnimmt. Fiir eine eingespeiste Leistung von 750 W nimmt nach den Abb.43 und
44, die eine Abnahme der Plasmalichtintensitit zeigen, die Plasmadichte ab, wihrend die
Plasmalénge etwa gleich bleibt. Dagegen nimmt fiir eine Leistung von 375 W sowohl die
Plasmalénge als auch die Intensitit, und damit die Plasmadichte ab (Abb.45 und 46). Ein-
schrinkend mu8 jedoch hinsichtlich der beobachteten Fluktuationen des Plasmalichts und des
Mikrowellensignals darauf hingewiesen werden, daB die Beobachtung nur an wenigen, relativ
weit auseinanderliegenden axialen Beobachtungspunkten méglich war. Es ist deshalb nicht
auszuschliefen, dafl die oben als kontinuierlicher Abfall der Abscheiderate mit der Laufzeit
oder Lauflinge interpretierten Ergebnisse von einer mittleren Schwankung, welche durch die
Fluktuationen verursacht wird, iiberlagert sind.

Da aus massenspektrometrischen und emissionsspektroskopischen Untersuchungen an
Methan-Plasmen deutliche Hinweise auf einen moglichen erheblichen Einflufl einer Riickitz-
reaktion durch atomaren Wasserstoff auf die Nettoabscheiderate vorlagen, wurde aus dem
Einsatz von Acetylen als Prozefigas eine deutliche Erhdhung der Abscheiderate erwartet, da
hierbei nur ein Wasserstoffatom pro Kohlenstoffatom vorliegt, und damit fiir etwa gleiche
Stochiometrie der C:H-Schichten weniger Wasserstoff ins Plasma gelangt. Diese Erwartung
erfiillte sich und wurde durch die Steigerung um fast eine Gréflenordnung sogar iibertroffen

(Abb.39).

Im weiteren sollen nur die iiber die Laufzeit bzw. Lauflinge gemittelten absorbierten
Leistungen und Abscheideraten diskutiert werden. Will man die mittlere Abscheiderate aus
einer Methan-Laufentladung mit derjenigen aus einer lokalisierten Hohlleiter-Entladung in
Methan vergleichen oder die Abscheidung aus einer Laufentladung modellieren, so mufi man
fiir die Laufentladung die absorbierte Leistungsdichte kennen. Eine Bestimmung der mitt-
leren absorbierten Leistung wihrend eines Mikrowellenpulses ist aus der integralen Messung
von hinlaufender, reflektierter und transmittierter Leistung iiber Richtkoppler und ein ka-
libriertes Leistungsmefigerit moglich, wenn man den so ermittelten, integralen Wert mit

dem Verhiltnis der Pulslinge, welche der Laufzeit entspricht, zur Periodenlénge eines Taktes
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wichtet. Uber das Plasmalichtsignal des Photomultipliers, wie es an den Beobachtungsfen-
stern registriert und auf einem Oszillographen dargestellt wurde (Abb.29), lassen sich die
Laufgeschwindigkeit, sowie die mittlere Plasmalinge bzw. das mittlere Plasmavolumen be-
stimmen. Damit erhilt man schlieflich eine mittlere absorbierte Leistungsdichte fiir das
Laufentladungsplasma. Fiir konstante Bedingungen beziiglich des Gasdrucks von 1.6 Pa
und des Methanflusses von 14 sccm wurden fiir eine Laufentladung mit 375 W Pulsleistung
0.05 Wem ™2 und fiir 750 W Pulsleistung 0.10 Wem ™2 absorbierte Leistungsdichte bestimmt.
Bei der lokalisierten Hohlleiter-Entladung waren es 0.04 Wem™3. Die Laufgeschwindigkeiten
und mittleren Plasmavolumina lagen fiir 375 W bei 4000 m/s und 750 cm ™2 und fiir 750 W
bei 30000 m/s und 2250cm 3.

Wichtet man nun den Mittelwert der experimentell bestimmten Abscheideraten der Lauf-
entladungsplasmen mit der Taktfrequenz von 500 Hz sowie dem Verhiltnis der mittleren
Linge des Plasmapaketes zur Laufgeschwindigkeit, so erhilt man einen auf ein lokalisiertes
Plasma normierten Wert, der mit der mittleren Abscheiderate aus der lokalisierten Hohlleiter-
Entladung (7.5 A/s) zu vergleichen ist. Der Vergleich ergibt, daB die mittleren Abscheide-
raten aus der Laufentladung innerhalb des Fehlers der Ratebestimmung von 10 % mit der
Abscheiderate der lokalisierten Entladung iibereinstimmen. Daraus kann man schliefien, daf
sich Teilchendichten und Elektronentemperatur im Laufentladungsplasma gegeniiber dem
lokalisierten Plasma nicht dndern. Teilt man die mittlere absorbierte Leistungsdichte der
Laufentladung nun in zwei Anteile auf, wobei der erste gleich der Leistungsdichte der lokali-
sierten Entladung ist, und damit dieselbe Plasmazusammensetzung einstellt, und der zweite
die zusdtzlichen Verluste an Teilchen beschreibt, fiir deren Erzeugung im Plasma Energie
eingesetzt werden muf, so lafit sich aus der Leistungsdifferenz zur lokalisierten Entladung die
Laufgeschwindigkeit berechnen, falls man Teilchendichten und Verlustprozesse kennt. Der
Energieverlust des Plasmas durch das axiale Ausstromen dissoziierter und ionisierter Teilchen
sollte qualitativ mit der Laufgeschwindigkeit zunehmen, wie dies nach den obigen Angaben
auch der Fall ist. Nimmt man nach dem erweiterten Plasma- und Schichtwachstumsmo-
dell fiir ein Methan-Plasma das Methyl-Radikal, dessen Konzentration im Plasma sich fiir
die lokalisierte Entladung bei 1.6 Pa und 14 sccm zu 10'2¢m™3 einstellt und damit zwei
Gréflenordnungen iiber der modellierten Ionendichte liegt, als die wesentliche Verlustspezies
an, wobei dieses in der Dissoziationsreaktion durch Elektronenstofi mit einem Energieiibert-

rag von 10 eV entsteht, so kann man den geschwindigkeitsabhidngigen Leistungsverlustterm
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vereinfacht wie folgt schreiben:

La A
PVg:!{wt =7vL VPla?mu NCH, ED,-", (58)

Dabei bedeutet vy die Laufgeschwindigkeit, Aq den Hohlleiter-Querschnitt, Vpjzsma das
mittlere Plasmavolumen, ncy, die Methyldichte und Ep;,, den Energieiibertrag der Dissozia-
tionsreaktion. Die nach dieser Gleichung mit den obigen Werten berechneten Laufgeschwin-
digkeiten ergeben fiir 375 W Pulsleistung 2500 m/s und fiir 750 W 15000 m/s. Sie weichen
damit nur um einen Faktor zwei von den gemessenen Werten der Laufgeschwindigkeit ab.

Abb.52 zeigt die nach Abschnitt 2.3.5. modellierte Abscheiderate aus einer Laufentladung
mit 4000 m/s Laufgeschwindigkeit und einem Plasmavolumen von 750 em™3 als Funktion der

absorbierten Leistungsdichte.
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Abb. 52: Ergebnis einer Modellrechnung nach dem fiir die Laufentladung modifizier-
ten, erweiterten Plasma- und Schichtwachstumsmodell fiir eine Laufgeschwindigkeit von
4000 m/s in Methan.

Die Abscheiderate ist dabei auf die lokalisierte Abscheidebedingung normiert. Die nor-
mierte Abscheiderate von ca. 7.5 A/s wird nach der Modellrechnung fiir die Laufentladung
schon bei etwa 2/3 der Leistungsdichte erreicht, die in einer lokalisierten Entladung fiir die-
selbe Rate absorbiert werden mufl. Die Abscheideeffektivitit aus einer Laufentladung wire

demnach aufgrund des erhdhten Methanzuflusses hoher als bei einer lokalisierten stationéren
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Entladung. Die Differenz zur experimentell bestimmten Leistungsdichte der Laufentladung
wird damit noch etwa um einen Faktor 1.8 hoher, woraus sich derselbe Faktor 1.8 fiir die
Berechnung der Laufgeschwindigkeit ergibt. Damit wird die Laufgeschwindigkeit fiir eine
Pulsleistung von 375 W zu etwa 4500 m/s berechnet, was noch niher bei dem experimentell
bestimmten Wert liegt.

Die experimentellen Ergebnisse zeigen ebenso wie die Berechnung der Laufgeschwindigkeit
in Verbindung mit der Plasmamodellierung des Methanplasmas, daB man die Laufentladung
als ein stationdres Plasmapaket beschreiben kann, welches sich mit hoher Geschwindigkeit
durch den Hohlleiter bewegt. Das Phinomen dieser Plasmabewegung, welche als fortgesetzter
Sekundér-Ziindprozef aufgrund eines gegeniiber der Primérziindung verringerten Diffusions-
koeffizienten verstanden werden kann, ist ein Allgemeines, in dem Sinne, daff es nicht auf die
besonderen Bedingungen des Hohlleiters beschrinkt ist, sondern auch bei anderen Rezipien-

tenformen und Plasmaparametern auftreten kann.
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6 ZUSAMMENFASSUNG

In der vorliegenden Arbeit wurden zwei neuartige Verfahren der plasmagestiitzten chemi-
schen Diinnschichtabscheidung aus der Gasphase (PECVD) untersucht, die als *moving-coil’-
und als Laufentladungsverfahren bezeichnet werden. Es handelt sich dabei um magnetfeld-
gestiitzte Mikrowellen-Gasentladungen in metallischen Hohlleiter-Rohren.

Bei den Untersuchungen wurden aus Methan- und Acetylen-Plasmen bei Raumtempera-
tur amorphe wasserstoffhaltige Kohlenstoffschichten (C:H-Schichten) auf Silizium-Substraten
abgeschieden, wobei in-situ die Abscheiderate und die Leistungsdichte der absorbierten Mi-
krowellenleistung bestimmt wurden. Weiterhin wurden in Argon-Plasmen Langmuir-Sonden-
messungen und weitere Untersuchungen zur Plasmaphysik einer Gasentladung im Hohlleiter
durchgefiihrt. Das Ziel war eine moglichst geschlossene physikalische Charakterisierung der
untersuchten Verfahren hinsichtlich der wesentlichen Mechanismen, welche die Plasmaphysik
und die Physik der Diinnschichtabscheidung bestimmen.

Die Ergebnisse der Untersuchungen sind die folgenden:

Die Welle-Plasma-Wechselwirkung des Experimentes ist qualitativ mit dem Modell der
quasi-optischen Wellenausbreitung in einem dielektrisch gefiillten Hohlleiter beschreibbar,
wobei das Plasma in erster Ndherung als homogenes Dielektrikum betrachtet werden kann.
Insbesondere ergibt sich aus dieser Beschreibung, daBl die Mikrowelle bei eingestellter ECR-
Bedingung vor Erreichen der ECR-Zone an einer Cutoff-Zone reflektiert wird und damit
in dem Experiment keine resonante Mikrowellenabsorption erfolgt. Auch das Ziindverhal-
ten des Hohlleiter-Experimentes wird nicht ECR-typisch gefunden, sondern zeigt vielmehr
die Charakteristik der EinschluBwirkung des duBeren Magnetfeldes. Insgesamt sind die Lei-
stungsabsorption und die Ziindung nach den Ergebnissen der Experimente als nichtresonant
zu charakterisieren.

Mittels der Entwicklung eines Plasmamodells, eines gasspezifischen Abscheidemodells
iiber eine adsorbierte Schicht und deren Kopplung in einem simultanen Plasma- und Schicht-
wachstumsmodell, welches sich an der C:H-Schichtabscheidung bei erhéhter Substrattempe-
ratur [v.Keudell 92b], sowie an den Ergebnissen massenspektrometrischer und emissionsspek-
troskopischer Messungen an dem untersuchten Abscheidesystem orientierte, und insbesondere
die im Gegensatz zu anderen Verfahren relativ genaue Bestimmungsméglichkeit der absor-
bierten Leistungsdichte als Eingangsgréfie fiir die Plasmamodellierung zur Grundlage hatte,

konnte der Abscheidemechanismus von C:H-Schichten aus einem Methanplasma verstanden
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und die Abscheiderate entsprechend den Ergebnissen der Experimente modelliert werden.
Dabei konnte gezeigt werden, daBl zumindest fiir das untersuchte Methan-Abscheidesystem
eine mit dem Experiment konsistente Modellierung von Plasma und Schichtwachstum nur
bei simultaner Berechnung von Plasmareaktionen und Oberflichenreaktionen sowie deren

Riickwirkung auf das Plasma méglich ist.

Fiir das Edelgas Argon konnte hingegen schon mit einem einfachen Plasmamodell eine
befriedigende qualitative und quantitative Ubereinstimmung von Plasmadichte und Elek-
tronentemperatur mit den mittels einer Langmuir-Sonde gemessenen Werten erzielt werden.
Die experimentell bestimmten Elektronentemperaturen lagen im Bereich von 4 eV bis 7.5 eV,
wihrend Plasmadichten zwischen 1-10°cm™3 und 4.5 10°%m~2 ermittelt wurden. Im un-
tersuchten Druckbereich um 1 Pa nehmen sowohl die Elektronentemperatur als auch die

Plasmadichte mit zunehmendem Druck ab.

Es wurde erstmals eine plasmagestiitzte Diinnschichtabscheidung aus einem Laufentla-
dungsplasma durchgefiihrt, wobei iiber eine Lauflinge von 2.5 m C:H-Schichten abgeschieden
wurden. Die mittlere Abscheiderate aus einer Laufentladung in Methan betrug 0.27 A/s.
Diese konnte aufgrund des Verstindnisses der wesentlichen limitierenden Reaktion (Riickétzen
durch atomaren Wasserstoff) und dem darausfolgendem Ubergang zu Acetylen als Prozefigas

um nahezu eine Gréfienordnung auf 2.6 A/s gesteigert werden.

Aus dem Vergleich der, auf eine lokalisierte Abscheidebedingung normierten, mittle-
ren Abscheideraten der Laufentladungsplasmen mit der mittleren Abscheiderate aus einem
lokalisierten stationiren Plasma kann darauf geschlossen werden, daB sich die Laufentla-
dung als stationéres Plasmapaket beschreiben 148t, welches sich mit hoher Geschwindigkeit
(vp = 10% m/s) durch den Hohlleiter bewegt. Das Phéinomen dieser Plasmabewegung, welche
als fortgesetzter Sekundir-Ziindprozef aufgrund eines gegeniiber der Priméirziindung verrin-
gerten Diffusionskoeffizienten verstanden werden kann, ist ein Allgemeines, in dem Sinne, daf
es lediglich an einen rdumlichen Abstand zwischen dem Ziindort des Primirplasmas und der
Leistungseinkopplung in einen Rezipienten, jedoch nicht an die spezielle Form eines Hohllei-
ters gebunden ist.

Aus der Differenz zwischen den experimentell bestimmten absorbierten Leistungsdichten
der lokalisierten Entladung und der Laufentladung lassen sich unter Einbeziehung der Ergeb-
nisse der stationdren Plasma- und Schichtwachstumsmodellierung hinsichtlich der wesentli-

chen Energieverlustprozesse und Teilchendichten Laufgeschwindigkeiten abschiitzen, die bis
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auf einen Faktor zwei mit den experimentell bestimmten Geschwindigkeiten iibereinstimmen.

Der schnelle zeitliche Abfall des Plasmalichts, wie er iiber einen Photomultiplier nach dem
Abschalten der Mikrowellenleistung registriert wird, erméoglicht eine Grenze fiir die Elektro-
neneinschluBzeit des stationiren Hohlleiter-Plasmas anzugeben. Diese stimmt gut mit der
Elektroneneinschlufizeit iiberein die sich in der Plasmamodellierung ergibt.

Die untersuchten magnetfeldgestiitzten PECVD-Verfahren sind prinzipiell fiir die Innen-
beschichtung von metallischen Rohren beliebiger Linge geeignet. Insbesondere die Laufent-
ladung sollte sich auch zur Innenbeschichtung von anderen Hohlkérpern beliebiger fufierer
Form oder eines montierten Leitungssystems eignen, wenn die Ziindung durch das Einbringen
von Permanentmagneten oder durch die lokale Uberhéhung der elektrischen Feldamplitude
der Mikrowelle realisiert werden kann.

Aus den Experimenten ergaben sich Hinweise auf eine Fluktuation des Plasmavolumens
bzw. der Plasmadichte wihrend eines Laufentladungspulses, wobei diese als mit einer Steh-
wellenstruktur im plasmagefiillten Hohlleiter korreliert erscheinen. Aufgrund der wenigen
verfiigharen Beobachtungsfenster konnte die Darstellung des axialen Verlaufs der Abscheide-
rate insofern verfilscht sein, als sie durch regelméfiige Schwankungen der Rate entsprechend
den beobachteten Fluktuationen des Plasmalichts iiberlagert sein kann. Zur Klirung dieser
Frage, wie auch der Frage nach den Ursachen der axialen Abscheiderateverteilung und der
Hohe der Leistungsabsorption bei der lokalisierten Entladung, kénnten Diagnostiken zur Be-
stimmung der rdumlichen Verteilung der Elektronendichte (Mikrowelleninterferometrie) bzw.

allgemein der Plasmazusammensetzung (Energie- und Massenanalyse) eingesetzt werden.
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ANHANG

Auf den folgenden Seiten sind der Feldlinienverlauf und die Feldstirkeverteilung im Bereich
der Magnetfeldspulen fiir die beiden Arbeitsmoden A und B der Hohlleiter-Entladung dar-
gestellt, wie sie mit dem Computerprogramm KOSCR [KOSCR 89] berechnet wurden.
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