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ZUSAMMENFASSUNG

Aluminiumschichten werden in ihrer Verwendung als Leiterbahnmaterial bei der
Herstellung von integrierten Schaltungen verschiedenen thermischen Behandlungen
unterworfen. Dabei kommt es durch Unterschiede in den thermischen
Ausdehnungskoeffizienten der verschiedenen Materialien zu Spannungen in der
Aluminiumschicht, die — im Fall von Druckspannungen — iiber die Bildung von Hillocks
abgebaut werden konnen. Derartige Materialauswiirfe an der Schichtoberfldche fiihren
oftmals zu elektrischen Kurzschliissen und in weiterer Folge zum Versagen der
elektronischen Bauteile. Eine Untersuchung der Hillockbildung und der dafiir

verantwortlichen Mechanismen ist daher von besonderem Interesse.

In dieser Arbeit wurden {iber Magnetronsputtern hergestellte Al-Schichten
unterschiedlicher Schichtdicke mittels Rasterelektronen- (REM) und
Rasterkraftmikroskopie (AFM) beziiglich ihrer Oberflichenstruktur charakterisiert. Um
das thermomechanische Verhalten der diinnen Schichten zu untersuchen, wurden
anschlieBend bei gleichzeitiger Messung der Schichtspannungen mit Hilfe der
Substratkriimmungsmethode verschiedene Temperaturbehandlungen — Thermozyklen und
isotherme Glithbehandlungen — durchgefiihrt. Aufgrund der beim Heizen entstehenden
Druckspannungen in der Schicht kommt es zur Bildung von Hillocks. Dieses
neugewachsene Hillockvolumen wurde mit Hilfe einer Focused Ion Beam- (FIB) und
REM-Analyse unter Verwendung verschiedener Softwareprogramme in Abhéngigkeit der
Schichtdicke und Glithtemperatur ermittelt. Aus dem neugebildeten Hillockanteil konnte
die Spannungsrelaxation abgeschitzt und die Aktivierungsenergie der Hillockbildung

bestimmt werden.

iv



ABSTRACT

Aluminum thin films are frequently used as an interconnect material in integrated circuits.
During the fabrication of semiconductor devices the Al interconnects are subjected to a
number of thermal cycles. In this process the difference in the thermal expansion
coefficients between the various materials induces thermal stresses in the Al film, which —
in the case of compressive stresses — may be released by hillock formation. Such
protrusions on the film surface can penetrate through dielectric layers leading to electrical
shorts, thus producing a potential failure mechanism in electronic devices. Therefore a
detailed understanding of hillock formation and its underlying mechanisms is of particular

interest.

Aluminum films of various film thicknesses were deposited on Si substrates by magnetron
sputtering and the surface morphology was characterized using Scanning Electron
Microscopy (SEM) and Atomic Force Microscopy (AFM). To investigate the thermo
mechanical behavior of the films different heat treatments — thermal cycling and isothermal
annealing — with simultaneous stress measurements have been accomplished using a wafer
curvature system. During heating compressive stresses occur and result in hillocking. This
new grown hillock volume has been investigated as a function of temperature and film
thickness by means of SEM and Focused Ion Beam (FIB) microscopy using various
analysis programs. Finally the stress relief by hillock formation was estimated and the

activation energy for hillocking determined.
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Einleitung und Motivation

1.EINLEITUNG UND MOTIVATION

Aufgrund ihrer hervorragenden elektrischen Eigenschaften gehoren Aluminiumschichten
zu den am meisten eingesetzten Leiterbahnmaterialien in der Mikroelektronik. Wihrend
des Herstellungsprozesses von integrierten Schaltungen unterlaufen die Schichten
verschiedene thermische Behandlungen. Dabei fiihrt der Unterschied im thermischen
Ausdehnungskoeffizienten von Aluminium und dem darunterliegenden Si-Substrat zum
Entstehen von thermischen Spannungen in den Al-Schichten. In Abhéngigkeit vom
Temperaturwechsel entwickeln sich Spannungen im Druck- oder Zugbereich, wobei
Druckspannungen in den Aluminiumschichten iiber die Bildung von sogenannten Hillocks
abgebaut werden konnen [1-5]. Darunter versteht man Materialauswiirfe an der Oberfldche
einer diinnen Schicht, die ein erhebliches Aufrauen der Oberflache zur Folge haben [2].
Solche Hillocks konnen in Mikroelektronikbauteilen elektrische Kurzschliisse hervorrufen
und somit zu deren Versagen fiithren. Ein genaues Verstdndnis fiir dieses vor allem in
diinnen (Mikrometer- und Submikrometerbereich) Al-Schichten auftretende Phianomen zur
Druckspannungsrelaxation ist deshalb von besonderem Interesse.

Die Hillockbildung ist ein in der Literatur viel untersuchtes und diskutiertes aber nach wie
vor nicht vollstindig verstandenes Problem. Fiir den dominierenden Mechanismus der
Hillockbildung gibt es in der Literatur verschiedene Modelle basierend auf
Grenzflachendiffusion [1], Korngrenzdiffusion [6-9], Oberflichendiffusion [10] oder
plastischer Verformung [11, 12].

Ziel dieser Arbeit ist es die Hillockbildung in Abhingigkeit von Schichtdicke und
Temperaturbehandlung zu  untersuchen und iiber die dadurch ermittelte
Aktivierungsenergie den zugrunde liegenden Mechanismus zu kldaren. Die dafiir
notwendigen Untersuchungen sollen vor allem mittels Substratkrimmungsmethode zur
Spannungsmessung und Rasterelektronenmikroskopie zur Oberflachencharakterisierung

durchgefiihrt werden.
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2. THEORETISCHE GRUNDLAGEN DUNNER AL-

SCHICHTEN

2.1 SCHICHTSPANNUNGEN

Die in einem Schicht-Substrat-Verbund herrschenden Schichtspannungen oy sind im Fall
von polykristallinen bzw. isotropen Schichten dquibiaxial, d.h. die in der Schichtebene
liegenden Hauptspannungskomponenten o, und oy, sind gleich groB3, alle anderen

Spannungskomponenten dagegen null:
c,=0,=0; (1)
o,=0,=0,=0,=0. (2)

Die elastische Schichtspannung berechnet sich dann zu:

o,=M, & 3)

mit M,=—1— 4)

wobei ¢ die dquibiaxiale Dehnung, My den biaxialen Modul, Ef den E-Modul und vy die
Poissonzahl der Schicht bezeichnen. [3, 14]

Die Werte der elastischen Konstanten fiir Al und Si sind in Tab. 1 aufgelistet.

Tab. 1: Elastische Konstanten von Aluminium und Silizium [15, 16].

Material E-Modul Poissonzahl Biaxialer Modul
[GPa] [-] [GPa]
Aluminium (polykristallin) 70 0.33 104.5
Silizium (100) 130 0.28 180.6
Silizium (111) 185 0.26 250.0

Im mechanischen Gleichgewicht ist die Summe aller im Schicht-Substrat-Verbund
wirkenden Krifte gleich null. Die durch die Schichtspannungen hervorgerufenen Krifte in

der Schicht miissen also, wie in Abb. 1 dargestellt, durch eine entgegengesetzte Kraft im
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Substrat aufgewogen werden. Die aullermittig angreifende Kraft im Substrat resultiert in

einem Biegemoment, welches eine Biegung des Substrates zur Folge hat. [15]

ey ——- F = oft 5

<3 F=oc¢tf
¢ tg /2
s
ts/z I\{Z*Gflf__]
______ .‘%—F:Gftf

Abb. 1: Im Schicht-Substrat-Verbund wirkende Krifte und Momente [15].

Die Substratkriimmung x aufgrund dieses Biegemoments M ldsst sich folgendermafBlen

beschreiben:

A-v)12M  (-v)12 :
=TT g g T g 0%y ®)

s s N s

1-v,) 60,1,
K:( - ;) t.; f ) (6)

s N

Daraus ergibt sich die Schichtspannung mit

2 2
o, = E 1 o E, t ’ 7
T d=vy)6r, (1-v,) 6t R,

wobei E;, v, und ¢, den E-Modul, die Poisson-Zahl und die Dicke des Substrats bezeichnen,
tr die Schichtdicke und R den Biegeradius beschreiben. Diese Beziehung zwischen
Schichtspannung und Biegeradius wurde 1909 von Stoney gefunden und ist deshalb unter

dem Namen Stoney Formel bekannt. [3, 14, 15]

Prinzipiell konnen die in  einem  Schicht-Substrat-Verbund  herrschenden
Schichtspannungen auf zwei verschiedene Arten generiert werden. So unterscheidet man
zwischen Wachstums- bzw. intrinsischen Spannungen und thermischen oder extrinsischen

Spannungen. Intrinsische Spannungen entstehen durch Ungleichgewichtsprozesse wihrend
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der Schichtherstellung wie zum Beispiel Koagulation von Inseln, Leerstellenannihilation,
Einbau von Misfitversetzungen oder Kornwachstum und werden sehr stark von den
Herstellungsparametern beeinflusst. Die Entstehungsursache fiir thermische Spannungen
liegt, wie durch die Gleichungen (3) und (8) beschrieben, in den unterschiedlichen
thermischen Ausdehnungskoeffizienten von Schicht und Substrat. Die thermisch induzierte

Dehnung ¢, der Schicht berechnet sich wie folgt:
En=(,—a,) AT, (8)

wobei oy und o, die thermischen Ausdehnungskoeffizienten von Schicht und Substrat und
AT die Temperaturdifferenz bezeichnen. [3, 14]
Tabelle 2 zeigt die thermischen Ausdehnungskoeffizienten fiir Al und Si bei

Raumtemperatur.

Tab. 2: Thermische Ausdehnungskoeffizienten von Al und Si bei

Raumtemperatur [13].

Material o bei RT
[10°%K]
Aluminium 23.6
Silizium 3.0

Beim Aufheizen des Al-Si-Verbundes entstehen, bedingt durch den grofleren thermischen
Ausdehnungskoeffizienten von Al gegeniiber Si, Druckspannungen, beim Abkiihlen

dagegen Zugspannungen in der Schicht. In Kap. 2.3 wird darauf nidher eingegangen.

2.2 VERFORMUNGSMECHANISMEN

Beim Erreichen der FlieBgrenze beginnt sich ein metallischer Werkstoff plastisch zu
verformen. Diese Verformung erfolgt je nach Spannungszustand und Temperatur iiber
unterschiedliche Mechanismen, wie z.B. Versetzungsgleiten, Versetzungsklettern,
Korngrenzdiffusion, Volumendiffusion, oder Korngrenzgleiten. Die in einem bestimmten
Spannungs- und Temperaturbereich dominierenden Verformungsmechanismen konnen

durch die Konstruktion von sogenannten Verformungsmechanismen-Diagrammen
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(Deformation-Mechanism-Maps, DMMs) [16] dargestellt werden und sind im Fall von

Massivaluminium bekannt.

Sowohl die geometrische Einengung durch die kleinen Abmessungen in Dickenrichtung,
als auch die Behinderung durch die Bindung zum Substrat fithren bei diinnen Schichten
jedoch zu einem verdnderten plastischen Verformungsverhalten gegeniiber einem
Massivmaterial [1]. Trotz intensiver Forschungsarbeiten auf diesem Gebiet [17-20] ist die
Art und Weise der Verformung diinner Schichten noch nicht vollstindig geklirt. Dieses
veranderte Verformungsverhalten fiihrt bei diinnen Schichten zur Erhdhung der
RaumtemperaturflieBgrenze gegeniiber einem Massivmaterial [17, 18, 21-23]. Wie in
Abb. 2 dargestellt, beobachten Dehm et al. [17] sowohl bei polykristallinen als auch bei
epitaktischen Al und Cu Schichten einen Anstieg der FlieBspannung mit abnehmender
Schichtdicke. Die polykristallinen Schichten erreichen ab Schichtdicken von ungefihr

400nm ein FlieBspannungsplateau.
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Abb. 2: Anstieg der Raumtemperatur-FlieBgrenze mit abnehmender
Schichtdicke fiir polykristalline und epitaktische Schichten; bei einer
Schichtdicke von 400nm erreichen polykristalline Schichten ein Plateau
[17].
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2.3 THERMOMECHANISCHES VERHALTEN

Aufgrund der unterschiedlichen thermischen Ausdehnungskoeffizienten von Schicht und
Substrat (siehe Tab. 1) fiihrt eine Temperaturdnderung des Schicht-Substrat-Verbundes zu
einer Anderung der Schichtspannung (Kap. 2.1). Eine gezielte Variation der Temperatur
ermoglicht somit — bei gleichzeitiger Messung der Schichtspannung mittels beispielsweise
der Substratkrimmungsmethode (Kap. 3.2.1) - die elastischen und plastischen

Eigenschaften von diinnen Schichten zu untersuchen. [24]

400 T T T
—a—— XRD
—8&—— Substrate
300 Curvature
calc. thlt‘l’ll
_ 200 r R
E
= 100 | R
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0k ]
-100 F ' !
0 100 200 300 400
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Abb. 3: Thermozyklus einer 600nm dicken {111}-fasertexturierten Al-
Schicht; die quadratischen Messpunkte wurden mittels
Substatkriimmungsmethode, die Kreise hingegen mit Hilfe von

Rontgendiffraktion ermittelt [21].

Abbildung 3 zeigt den dquibiaxialen Spannungsverlauf einer 600nm dicken Al-Schicht in
Abhingigkeit der Temperatur. Beim Ausgangspunkt des Thermozyklus (50°C) herrschen
Zugspannungen in der Schicht, die im ersten Teil des Autheizvorganges der
thermoelastischen Gerade folgend abgebaut werden. Die Steigung m dieser Gerade kann

dabei folgendermalen beschrieben werden:

m=—-2,=—(a,-a) M,. 9)
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Bei ungefihr 180°C wechselt die Schichtspannung in den Druckspannungsbereich. Sobald
die biaxiale Spannung von der thermoelastischen Gerade abweicht (bei ~200°C), tritt
plastisches FlieBen im Druckbereich (ca. -50MPa) ein. Weiteres Heizen bis 450°C fiihrt
nur noch zu einer geringen Spannungsidnderung in der Schicht. Beim anschlieBenden
Abkiihlen zieht sich die Schicht stirker zusammen als das Substrat, wodurch die
Druckspannungen in der Schicht wieder abgebaut werden und bei ungefihr 320°C in
Zugspannungen {iibergehen. Der Thermozyklus folgt im ersten Teil der Abkiihlkurve
wieder der thermoelastischen Gerade. Das Abweichen von dieser bei weiterem Abkiihlen
zeigt den neuerlichen Beginn der plastischen Verformung in der Schicht, diesmal jedoch
aufgrund der Zugbelastung. Dabei entsprechen die einzelnen Spannungswerte der
ZugflieBspannung bei der jeweiligen Temperatur. Der Spannungsanstieg im plastischen
Bereich beim Abkiihlen zeugt sowohl von einer ansteigenden FlieBspannung mit
abnehmender Temperatur als auch von einer Kaltverfestigung. [24]

Die Asymmetrie der Spannungs-Temperatur-Kurve beziiglich des Aufheiz- und
Abkiihlvorganges  ldsst auf  unterschiedliche = Verformungsmechanismen  und
Mikrostrukturverdnderungen wihrend der Heiz- und der Kiihlperiode schlieen [3]. Ein
viel diskutiertes Phdanomen [1-5] als Mechanismus zur Druckspannungsrelaxation wihrend

der Heizperiode des Thermozyklus ist dabei die Hillockbildung.

2.4 HILLOCKBILDUNG

Hillocks sind ,,Materialberge* an der Oberfldche von diinnen Al-Schichten (sieche Abb. 4),
deren Entstehen zur Relaxation der Druckspannungen in der Schicht beitrdgt. Diese durch
Hillockwachstum abgebaute Spannung kann in Al-Schichten einige hundert MPa betragen
[2]. Fir den dominierenden Mechanismus zur Bildung eines Hillocks gibt es in der
Literatur verschiedene Theorien, allen gemein ist jedoch die Notwendigkeit von

Druckspannungen in der Schicht.
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Abb. 4: REM-Aufnahme von Hillocks auf der Oberfliche einer 1pm Al-
Schicht. Die Abbildung wurde unter einem Kippwinkel von 70°

aufgenommen.

Laut Chaudhari [1] fiihren lokale Spannungsunterschiede in der Schicht und der damit
verbundene Potentialgradient zu einem Massetransport entlang der Grenzfliche zwischen
Substrat und Schicht. Das so per Grenzfldchendiffusion aus der Umgebung in den lokal
relaxierten Bereich angelieferte Material kann auf zwei Arten verteilt werden. Zum einen
konnen damit die Schichtspannungsinhomogenititen beseitigt oder zumindest reduziert
werden und zum anderen kann das angelieferte Volumen als Hillock entlang der
Korngrenzen aus der Schicht gedriickt werden. Unter der Annahme von Ko&rnern mit
quadratischem Querschnitt und einer Energiednderung des Systems, welche hauptsidchlich
von der Dehnungsenergie W der Schicht bestimmt wird, kann folgende Energiebetrachtung

angeschrieben werden:

E
W=—" —[e}-(d}—d})t, +& -d}t,], (10)
I-v,
wobei d, und ¢, die lineare Ausdehnung und die Dehnung des relaxierten Bereiches und d,
den Durchmesser der Umgebung, aus der das Material angeliefert wird, beschreiben. Die

Energieinderung der Schicht kann dann fiirs Beseitigen der

Schichtspannungsinhomogenitidten wie folgt:

dW E d2_d2
(de =~ f 1226, 4] =)t +26, (B0 e (1)
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berechnet werden und fiir die Bildung eines Hillocks mit

dwW E d;
(nde =1 L—.[-2¢,(d; —d})t,|de +4d, Cprue (12)
f r

beschrieben werden. Daraus folgt, dass fiir eine Oberfldchenenergie y der Schicht bis zu:

;/<%-0',-d,, (13)

die Hillockbildung bevorzugt wird. Unter der Annahme von iiblichen Werten fiir y und d,
ist diese Gleichung fiir Al-Schichten erfiillt und somit das Entstehen von Hillocks als

begiinstigte Form des Spannungsabbaus anzusehen. [1]

Chang und Vook [10] gehen hingegen von einem oberflachendiffusionskontrollierten
Prozess aus. Diese Ansicht stiitzen sie auf die Beobachtung, dass wéhrend einer
Glithbehandlung groBe Hillocks wachsen und die GroBe von kleinen Hillocks abnimmt,
d.h. die durchschnittliche HillockgroBBe zunimmt wéihrend die Hillockdichte sinkt.
Grundlage dieser Behauptung ist die Annahme, dass sowohl die Abnahme der
Hillockdichte als auch die Zunahme der durchschnittlichen Hillockgroe iiber einer
Aktivierungsenergie ( thermisch aktiviert erfolgt. Die dabei zugrunde liegenden
Gleichungen lauten fiir die Hillockdichte n wie folgt und gelten mit umgekehrtem

Vorzeichen auch fiir die durchschnittliche Hillockgrof3e:

dn/n
— =1/, 14
5 (14)
. -Q
mit [=1 -exp(—— 15
0 p( kT) (15)

wobei ¢t die Zeit und [ die temperaturabhingige Rate bezeichnen. Integration von

Gleichung (14) liefert:

n=n,-exp(-It) (16)
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Eine Darstellung der Daten im Arrheniusplot iiber Gleichung (15) zeigt sowohl fiir die
Hillockdichte als auch die -grole eine Aktivierungsenergie, die der Aktivierungsenergie

fiir Oberfldchendiffusion entspricht. [10]

Ericson et al. [6] beobachten in transmissionselektronenmikroskopischen Untersuchungen,
dass Hillocks bevorzugt an Korngrenztripelpunkten entstehen und schlagen deshalb
Korngrenzdiffusion als ausschlaggebenden Mechanismus der Hillockbildung vor. Der so
an der Schichtoberflidche entstehende Hillock ist vorerst von der urspriinglichen Oberfldache
iber eine korngrenzédhnliche Grenzschicht getrennt und wéchst dann durch weiteres
Gliihen mit den darunterliegenden Kornern zusammen. Korngrenzdiffusion wird auch von
Gerth [7], Iwamura [8] und Kim [9] als dominierender Mechanismus fiir Hillockbildung

angesehen.

Hwang et al. [11,12] stellen eine lineare Abhdngigkeit des pro Flicheneinheit
neuentstandenen Hillockvolumens sowohl von der Temperatur als auch der Schichtdicke
fest. Daraus erkennen sie eine fiir das Hillockwachstum notwendige kritische Schichtdicke
und kritische Temperatur und schlieen daraus, dass die Bildung von Hillocks von der
plastischen Verformung des umgebenden Materials kontrolliert wird. Diese
Schlussfolgerung untermauern sie wie folgt. Die Schichtspannungsrelaxation Ao,y iiber
Hillockbildung wird durch:

*

V.,
Ao-relax = Mf ;;lOCk (17)
f

beschrieben. Dabei bezeichnet V*Hill,,ck das pro Einheitsfliche neu entstandene
Hillockvolumen. Unter der Annahme, dass die Hillockbildung den einzigen Mechanismus

zur Druckspannungsrelaxation darstellt, gilt aulerdem:

Ao

relax

=M Aa(T-T,), (18)

wobei T die Glihtemperatur und 7 jene Temperatur, bei der die Spannung vom Zug- in

den Druckbereich wechselt, angeben.

10
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Aus den Gleichungen (17) und (18) folgt fiir V*Hillock:
Visitook = 2t,Aa(T ~T) (19)

Daraus kann zwar die lineare Abhédngigkeit des neugebildeten Hillockvolumens von der
Schichtdicke und der Temperatur, nicht aber die Existenz einer kritischen Schichtdicke 7,
und deren Abhéngigkeit von der Glithtemperatur erkliart werden. Die kritische Temperatur
Ty, wiirde laut Gleichung (19) Ty entsprechen. Um dennoch die Abhingigkeit von T}, von
der Schichtdicke und von #, von der Temperatur begriinden zu konnen, wird darauf
geschlossen, dass Hillockbildung nur als Folge von plastischem FlieBen des

Umgebungsmaterials auftreten kann. Die Spannungsrelaxation wird in diesem Fall wie

folgt beschrieben:
AO-relax = Man(T - Tyield) + Ao-iso (20)
mit T —T) = Q (21)
Iy

Dabei entsprechen 7y;s der Temperatur, bei der plastisches FlieBen im Druck beginnt,
Aos, der wihrend des isothermen Glithens hinzukommenden Spannungsrelaxation und C;
einer Proportionalititskonstante. Einsetzen der Gleichungen (20) und (21) in (17) und

Einfiihren einer Konstante C, ergeben dann:

Voo = 2001 T —2AaC, —2Aaz,C, (22)
wobei C, =T ——Ziw (23)
Y M Aa

f

ist. [11]

11
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3.EXPERIMENTELLE GRUNDLAGEN

3.1 PROBENHERSTELLUNG

Fiir die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Experimente wurden Al-Schichten von

zwel verschiedenen Herstellern verwendet.

3.1.1 SCHICHTSYSTEM A

Die Beschichtung der mit a-SiNy iiberzogenen ~300um dicken (100)-Si-Wafer erfolgte am
Institut fiir Festkorperphysik der TU Wien mit einer Alcatel SCM450 Magnetron-
Sputteranlage. Der Beschichtungsprozess wurde unter Verwendung eines reinen Al-
Targets bei Raumtemperatur und einem Ausgangsdruck in der Vakuumkammer von
<5-10° mbar durchgefiihrt. Der Arbeitsdruck des Argongases betrug 3.75-107 mbar bei
einer Leistung von 200W zur Aufrechterhaltung des Argon-Plasmas. Mit diesen
Sputterparametern wurden Al-Schichten mit einer {111 }-Fasertextur und Schichtdicken
von 25 bis 1000nm hergestellt. Die Schichten wurden anschlieBend mit einem

Taylor/Hobson Surtronic 3+ Profilometer beziiglich ihrer Schichtdicken vermessen.

3.1.2 SCHICHTSYSTEM B

Al-Schichten mit {111}-Fasertextur und 400, 600, 1000 bzw. 2000nm Schichtdicke
wurden mittels Magnetron-Sputtern am MPI fiir Metallforschung (Stuttgart) hergestellt.
Vor dem Beschichtungsprozess wurden die ~280um dicken (100)-Si-Wafer mit einer
amorphen SiOy Diffusionsbarriere iiberzogen und im Ar-Plasma mit einer Energie von
200eV gereinigt. Die Beschichtung erfolgte anschlieBend mit einem 99.9999% Al-Target
bei Raumtemperatur und einem Ausgangsdruck in der Kammer von ~2-107 Pa. Der
Sputterprozess wurde mit einer Leistung von 200W, was einer Wachstumsrate von
30nm min”' entspricht, durchgefiihrt. Um Kontamination und Oxidation zu verhindern
wurden die Schichten im Anschluss an die Beschichtung ohne das Vakuum zu brechen bei
450°C fiir 15min geglitht, wodurch eine stabile {111}-fasertexturierte, kolumnare

Mikrostruktur erzielt wurde.

Diese Schichten wurden bereits bei Untersuchungen von Dehm [17] und Eipper [21]

eingesetzt, genaue Angaben iiber die an den einzelnen Proben durchgefiihrten Versuche

12
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liegen jedoch nicht vor. In der vorliegenden Arbeit wurden diese Schichten also nicht in

ithrem Herstellungszustand verwendet, sondern nach vorherigen Thermozyklen.

3.2 SPANNUNGSMESSUNG

3.2.1 SUBSTRATKRUMMUNGSMETHODE

Grundlage der Substratkriimmungsmethode zur Spannungsmessung ist die Kriimmung des
Schicht-Substrat-Verbundes aufgrund von Spannungen in der Schicht. Wie in Kap. 2.1
beschrieben, konnen mit Hilfe der Stoney Formel die in der Schicht herrschenden
Spannungen oy durch Kenntnis des Biegeradius R¢ ermittelt werden:

E t;

S R

O'f = .
(1-v,) 61,R,

(24)

Das Ergebnis ist dabei nur von der Schicht- und Substratdicke und den elastischen
Eigenschaften des Substrats, nicht aber von den Schichteigenschaften abhingig. Dadurch
konnen selbst bei Phasenumwandlungen oder plastischer Deformation der Schicht nur

durch Messung der Substratkriimmung die Schichtspannungen bestimmt werden. [3, 15]

In dieser Arbeit wurde ein Multi-Beam Optical Sensor (MOS) der Firma k-Space
Associates (kSA) zur Spannungsmessung der diinnen Al-Schichten verwendet.
Abbildung 5 zeigt eine schematische Skizze des Messprinzips. In dieser
Substratkriimmungs-Messanlage wird ein Diodenlaser mit einer Wellenldange von 658nm
verwendet. Ein 2D-Feld von 4x4 parallelen Laserstrahlen trifft auf die Probenoberfldche
und wird von dieser reflektiert. Die Position der reflektierten Laserstrahlen wird wihrend
der Messung kontinuierlich von einer angeschlossenen CCD-Kamera aufgezeichnet. Durch
die Auslenkungen der Laserspots kann dann, wie in Abb. 6 dargestellt, die Anderung der
Substratkriimmung bzw. die Anderung der Schichtspannung mit (11) ermittelt werden:
& Mt cosa

o, t,=(—)——"———, 25
four (d() 12L ( )

13
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wobei dd den differentiellen Abstand der Laserspots vom urspriinglichen Abstand dy, a den
Winkel zwischen Probennormale und einfallenden Laserstrahl und L die Distanz zwischen

Probe und Kamera bezeichnen.

Abb. 5: Schematische Darstellung des Substratkriimmungs-Messaufbaus

entnommen aus [25].

\ . substrate T
w7,
i filin = “

|
. ‘F‘f

c‘i(ﬂMJf cos
Oh,=
7 ld, | 12L

Abb. 6: Skizze zur Berechnung der Schichtspannung aus der
Laserspotverschiebung mittels Gleichung (25). Darstellung entnommen aus

[25].

Beim Messaufbau, wie er in dieser Arbeit verwendet wurde, liegt die zu untersuchende
Probe in einer selbstkonstruierten Kammer auf einer Heizplatte aus pyrolytischem
Bornitrid der Firma tectra. Wie in Abb. 7 dargestellt, erfolgt die Temperaturmessung dabei
mittels Thermoelement direkt in der Heizplatte. Wihrend der Experimente wird die
Heizkammer von Stickstoff mit 1,25 I/min durchflutet, wobei der eintretende N,-Strahl

nicht direkt auf die Probe gerichtet ist. Mit diesem Messautbau kann die Probe wihrend

14
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der in-situ Spannungsmessung verschiedenen Temperaturverldufen unterzogen werden und
somit die temperaturabhingige relative Schichtspannung gemessen werden. In dieser
Arbeit wurden fiir die in der Substratkriimmungsanlage durchgefiihrten Experimente

Aufheiz- bzw. Abkiihlraten von 10°C pro Minute verwendet.

Thermocouple  Through holes for Electrical contact
hole sample attachement

Abb. 7: Heizplatte aus pyrolytischem Bornitrid mit integriertem

Thermoelement [26].

3.2.1.1 FEHLERQUELLEN SUBSTRATKRUMMUNGSMESSUNG

Die Auflosungsgrenze der differentiellen Laserspotverschiebung oJd/dy liegt bei etwa
0,05% [25]. Daraus ergibt sich ein maximal auflosbarer Spannungswert in Abhédngigkeit

der Substrat- und Schichtdicke wie er in Abb. 8 dargestellt ist.
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Abb. 8: Maximal auflésbare Spannung aufgrund der Auflésungsgrenze der
Laserspotverschiebung von etwa 0,05% in Abhéngigkeit von Schicht- und

Substratdicke.

Zusitzlich  zur  Auflosungsgrenze  der  Spannung  ergibt sich  bei  der
Substratkriimmungsmethode mit dem ,,Rauschen* der Daten, also der Schwingbreite der
Spannungswerte bei einer Temperatur, eine weitere mogliche Fehlerquelle. Wie in Abb. 9
dargestellt, steigt dieses ,Rauschen®, welches durch Luftflimmern entsteht, mit
zunehmender Temperatur und abnehmender Schichtdicke an. Die Rauschamplitude wurde
als Standardabweichung der Spannungsmittelwerte bei den jeweiligen Temperaturen fiir

einen Thermozyklus ermittelt.

Die ungenauesten Ergebnisse liefert die Spannungsmessung mittels Wafer-Curvature-
Methode also bei einer Kombination aus kleiner Schicht-, groer Substratdicke und hoher

Temperatur.
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Abb. 9: ,,Rauschen* der Spannungswerte in Abhéngigkeit von Temperatur
und Schichtdicke. Die Rauschamplitude entspricht der halben
Schwingbreite der Spannungswerte und wurde als Standardabweichung des

Spannungsmittelwertes bei den jeweiligen Temperaturen ermittelt.

Da bei der Substratkriimmungsmethode nur die jeweils aktuelle Substratkrimmung bzw.
der damit verbundenen Schichtspannungszustand gemessen wird und die
Ausgangskriimmung des unbeschichteten Substrats in unserem Fall nicht bekannt ist,

konnen auBlerdem lediglich relative und keine absoluten Spannungswerte ermittelt werden!

3.2.2 SIN*(¥)-METHODE

Die sin’(y)-Methode ermdglicht die Ermittlung von Gitterdehnungen —mittels
Rontgendiffraktion, welche bei Kenntnis der elastischen Moduli der Schicht in die in der

Schicht herrschenden absoluten Spannungen umgerechnet werden konnen.

Ein polykristalliner, spannungsfreier Werkstoff hat — unabhingig von der Orientierung der
einzelnen Korner — idente Gitterkonstanten in allen Kristalliten. Unter Spannung wird das
Gitter allerdings dem Hookschen Gesetz folgend gedehnt, wobei die dadurch auftretende
Anderung des Netzebenabstandes dj; tiber eine Verschiebung der 26-Position des Peaks
mit Hilfe der Bragg Bedingung ermittelt werden kann. Wird die Probe auf verschiedene -
Winkel gekippt und dabei jeweils die Peakposition des (hkl)-Reflexes bestimmt, kann der

jeweilige Netzebenabstand berechnet werden. Uber die Steigung im sinz(t//)—Plot -

“Fiir die Durchfiihrung der sin?(y)-Messungen danke ich Herrn M. Bartosik. 17
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Netzebenabstand iiber sin’(y) — konnen anschlieBend die Dehnungen und in weiterer Folge

Absolutwerte der Spannungen ermittelt werden. [27]

Die Eigenspannungsmessungen mittels sinz(t//)—Methode wurden an einem Seifert 4-Kreis-
Goniometer vom Typ XRD 3000 PTS bei nomineller Raumtemperatur (ca. 40°C)
durchgefiihrt. Der Messaufbau bestand aus einer Cu-K, Strahlenquelle, primérseitig
angebrachter Polykapillare ohne Kollimator, sekundirseitig installierten Soller-Slits mit

Kohlenstoffmonochromator und Szintillationsdetektor.

Fiir die Ermittlung der absoluten Schichtspannungen wurden die Schichten im bereits
teilweise relaxierten Spannungszustand gemessen. Direkt im Anschluss an die sin®(y)-
Messung wurde die Spannung mittels Substratkriimmungsmethode bestimmt, um die mit
Hilfe der zwei unterschiedlichen Messmethoden ermittelten Spannungswerte miteinander

korrelieren zu konnen.

3.3 VAN-DER-PAUW WIDERSTANDSMESSUNG

Die Van-der-Pauw-Methode [28, 29, 30] ist ein in der Halbleiterindustrie weit verbreitetes
Messprinzip zur Ermittlung des Flichenwiderstands und des Hall-Koeffizienten von
diinnen Schichten. In dieser Arbeit wird allerdings nur auf die Messung und Berechnung

des Flichenwiderstands nédher eingegangen.

Van der Pauw zeigte 1958, dass der spezifische Widerstand bei diinnen Proben beliebiger
Form mit vier Kontakten in beliebigen Abstinden ohne Kenntnis derselben unter

folgenden Bedingungen ermittelt werden kann:
® Die Kontaktierung erfolgt am Umfang der Probe
¢ Die Kontakte sind ausreichend klein
¢ Die Dicke der Probe ist homogen

o Die Probenoberfliche ist verbunden, es sind also keine Locher in der Probe

vorhanden

18
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Ry=Via /1y
3
2
Rg=V4/ 11
Abb. 10: Schematischer Messaufbau zum Bestimmen des

Flichenwiderstands mit Hilfe der Van-der-Pauw-Methode [30].

Um den Flachenwiderstand Ry zu bestimmen, miissen vorerst die beiden charakteristischen
Widerstdnde R4 und Rp ermittelt werden. Dazu wird, wie in Abb. 10 oben dargestellt, eine
Spannung zwischen den Kontakten 1 und 2 angelegt, wodurch ein Strom (/;;) flieft.
Parallel dazu wird die an den Kontakten 3 und 4 abfallende Spannung (V,3) gemessen und
daraus der Widerstand R4 bestimmt. Analog zu R4 wird anschlieBend der charakteristische
Widerstand Rp, wie in Abb. 10 unten gezeigt, mit Hilfe des Stroms I5; und der Spannung

V14 ermittelt. Die charakteristischen Widerstiande lassen sich dann wie folgt berechnen:

R, =Ys (26)
IlZ

R, =21 27)
123

Im Anschluss kann der Flichenwiderstand Ry mit Hilfe der Van-der-Pauw Gleichung (28)

numerisch ermittelt werden:

RA RB
exp(—r—2)+exp(—r—=) =1 28
p( R ) +exp( R ) (28)

S N
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Daraus und mit Kenntnis der Proben- bzw. in unserem Fall Schichtdicke # ldsst sich der

spezifische Widerstand fiir symmetrische Proben berechnen:
pP=Rs-t f (29)

Bei unsymmetrischen Proben muss zusitzlich ein Korrekturfaktor f beriicksichtigt werden,

sodass gilt:

0 :”.tf_(RA-'_RB)
corr 1n2 2

RA
f (R—B) ; (30)

wobei f eine Funktion von R4/Rp ist und folgender Relation geniigt:

RA_RB
R, +R,

exp(In2/ f)

1
—f-lnzarccosh{ } 3D

In der vorliegenden Arbeit wurde eine eigens gebaute Vorrichtung (sieche Abb. 11) zur

Kontaktierung der ungefdhr 10x10mm groBen Proben verwendet.

Abb. 11: Messvorrichtung zur Kontaktierung der Proben fiir die Van-der-

Pauw Widerstandsmessung
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4 .ERGEBNISSE UND INTERPRETATION

4.1 CHARAKTERISIERUNG DES AUSGANGSZUSTANDES

4.1.1 SCHICHTSYSTEM A

Um die Schichten im Ausgangszustand beziiglich ihrer Oberfldchenstruktur zu
charakterisieren, ~wurden Untersuchungen mittels Licht- (Olympus BXS51),
Rasterelektronen- (LEO 1525) und Rasterkraftmikroskop (VEECO Dimension 3100) an
den Proben des Schichtsystems A durchgefiihrt. Die verwendeten Geriteeinstellungen sind
im Anhang (Kap. 6.5) angegeben. Die Abb. 12-17 zeigen ausgewdhlte Bilder dieser
Untersuchungen, = wobei  jeweils a) eine  lichtmikroskopische, b)  eine

rasterelektronenmikroskopische und c¢) eine 3D-AFM-Aufnahme darstellt.

In der lichtmikroskopischen Aufnahme der 25nm dicken Al-Schicht (Abb. 12 a)) sind
dunkle Stellen auf der Probenoberfliche zu erkennen. Diese Stellen, an denen das Substrat
bzw. die a-SiNy Diffusionsbarriere durchschimmert, zeugen von einer noch nicht

vollstidndig geschlossenen Schicht.

37 nm

-8 nm

Abb. 12: a) lichtmikroskopische, b) REM-, ¢c) AFM-Aufnahme einer 25nm
dicken Al-Schicht des Schichtsystems A. An den dunklen Stellen in a)

schimmert das Substrat durch, diese diinnen Schichten zeigen noch keine

komplett geschlossene Schicht.

In der Literatur [31] wird bei diinnen polykristallinen Proben eine Proportionalitét
zwischen Probendicke und KorngroBe festgestellt. Eine explizite Korngrofenanalyse
wurde im Rahmen dieser Arbeit nicht durchgefiihrt — anhand der REM-Bilder ist aber
einen Trend zu steigender durchschnittlicher Korngrole mit zunehmender Schichtdicke

erkennbar.
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20 um 3 c; s > 3% e - ;"L 2 pm

Abb. 13: a) lichtmikroskopische, b) REM-, ¢) AFM-Aufnahme einer 200nm
dicken Al-Schicht des Schichtsystems A.

dicken Al-Schicht des Schichtsystems A.

Vergleicht man die 3D-AFM-Bilder der verschiedenen Al-Schichten miteinander, kann ein
Anstieg der Rauigkeit mit wachsender Schichtdicke beobachtet werden. Des Weiteren
nimmt mit steigender Schichtdicke der Anteil an priexistenten Hillocks zu. Darunter
versteht man jene Hillocks, die bereits nach der Beschichtung aber noch vor jeglicher

Glithbehandlung auf den Probenoberflidchen vorhanden sind.

dicken Al-Schicht des Schichtsystems A.

Die Oberflachenstruktur der 600nm-Schicht (Abb. 16) unterscheidet sich grundlegend von
jener der anderen Schichtdicken, die Oberfliche ist zerkliiftet und zeigt — fiir diese

Schichtdicke ungewohnlich — keine Hillocks in ihrem Ausgangszustand. Etwaige
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Abweichungen im Beschichtungsprozess sind allerdings nicht bekannt. Bei den
Voruntersuchungen beziiglich Hillockwachstum konnte selbst bei hohen Glithtemperaturen
kein Entstehen von Hillocks beobachtete werden. Die 600nm-Schichten wurden deshalb

im weiteren Verlauf dieser Arbeit nicht beriicksichtigt.

1000nm dicken Al-Schicht des Schichtsystems A.

Weitere Abbildungen der Schichten des Systems A sind im Anhang (Kap. 6.1.1)
dargestellt.

4.1.2 SCHICHTSYSTEM B

Die folgenden REM-Bilder (Abb. 18-20) zeigen exemplarisch die Oberflachenstruktur der
untersuchten Schichtdicken des Systems B. Vor allem die Ipm dicke Schicht weist im

Vergleich zur gleichen Schichtdicke des Systems A wesentlich grof3ere Korner auf.
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Abb. 18: REM-Aufnahmen einer 400nm Schicht des Schichtsystems B bei a)

1000-facher und b) 5000-facher VergroBerung unter Kippwinkel 0° und c)
5000-fach unter 70°.

Abb. 19: REM-Aufnahmen einer 1pym Schicht des Schichtsystems B bei a)

1000-facher und b) 5000-facher VergroBerung unter Kippwinkel 0° und c)
5000-fach unter 70°.

Abb. 20: REM-Aufnahmen einer 2um Schicht des Schichtsystems B bei a)

1000-facher und b) 5000-facher VergroBerung unter Kippwinkel 0° und c)
5000-fach unter 70°.

4.2 UNTERSUCHUNG DES THERMOMECHANISCHEN

VERHALTENS

4.2.1 VERSUCHSDURCHFUHRUNG

Mittels Substratkrimmungsmethode (Kap. 3.2.1) wurden fiir die verschiedenen

Schichtdicken der Schichtsysteme A und B Thermozyklen (Kap. 2.3) gemessen, um so die
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Spannungsdnderung der diinnen Al-Schichten in Abhéngigkeit der Temperatur zu
untersuchen. Dazu wurden die Proben von Raumtemperatur mit einer Aufheizrate von
10°C pro Minute bis 450°C geheizt, bei dieser Temperatur drei Minuten gehalten und

anschlieBend mit der selben Geschwindigkeit wieder auf Raumtemperatur abgekiihlt.

Dieses Experiment wurde erst einige Zeit nach der Beschichtung durchgefiihrt, wodurch
den Schichten genug Zeit zur teilweisen Relaxation der herstellungsbedingten
Schichtspannungen zur Verfiigung stand. Die biaxialen Spannungswerte vor und nach dem
ersten Thermozyklus stimmen somit, wie in Abb. 21 erkennbar, nicht iiberein. Um
dennoch einen geschlossenen Spannungs-Temperatur-Verlauf zu erhalten, wurde
anschlieBend an den ersten ein zweiter Zyklus durchgefiihrt. Als Startpunkt wurde dabei
eine Temperatur von 50°C gewihlt. Durch den niedrigeren Ausgangsspannungswert des
ersten Thermozyklus weicht die Autheizkurve bis ungefdhr 250°C von der des zweiten
Zyklus ab. Danach miinden die zwei Kurven ineinander und folgen dem gleichen Verlauf.
Jeder weitere Thermozyklus stimmt mit dem Spannungs-Temperaturverlauf des zweiten

Zyklus iiberein.

350
* 1.Zyklus

* 2.Zyklus
300

N

(O]

o
T

rel. Spannung [MPa]
N
o
o

150

Schichtdicke: 1000nm

100

0 100 200 300 400 500
Temperatur [°C]

Abb. 21: Erster und zweiter Thermozyklus einer 1pm Schicht des
Schichtsystems A.
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4.2.2 VERGLEICH DER THERMOZYKLEN DES SCHICHTSYSTEMS A

4.2.2.1 SUBSTRATKRUMMUNGSMETHODE

In den Abb. 22 a)-f) sind die unterschiedlichen Spannungs-Temperatur-Verldaufe in

Abhingigkeit der Schichtdicke des Schichtsystems A dargestellt.
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Schichtsystems A fiir

verschiedene Schichtdicken, a) 50nm, b) 150nm, c¢) 200nm, d) 300nm,

e) 400nm, f) 1000nm. Die in die Diagramme eingezeichnete Linie zeigt die

theoretische thermoelastische Gerade beim Aufheizen mit der Steigung m.

Da die Ausgangskriimmungen der Substrate nicht bekannt waren, sind die

Spannungswerte als relative Spannungswerte angegeben.
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Die in die einzelnen Diagramme eingezeichnete Linie zeigt dabei die theoretische
thermoelastische Gerade beim Aufheizen des Schicht-Substrat-Verbundes (siehe Kap 2.3)
mit der Steigung m. Wihrend bei kleineren Schichtdicken (Abb. 22a)) die Aufheiz- und
Abkiihlkurven praktisch iibereinander liegen, nimmt ab 150nm die Fliche zwischen den
beiden Kurven mit steigender Schichtdicke stetig zu. Daraus lédsst sich das unterschiedliche
Verformungsverhalten diinner Schichten in Abhingigkeit der Schichtdicke erkennen. Die
diinneren Schichten verformen sich beinahe rein elastisch, mit zunehmender Schichtdicke

dagegen steigt der Anteil der plastischen Deformation [21].

Weitere Thermozyklen des Systems A sind im Anhang (Kap. 6.2.2.1) angefiihrt.

4.2.2.2 SIN*(%)-METHODE

Wie bereits in Kap. 3.2.1 erwihnt, konnen bei der Spannungsmessung mittels
Substratkriimmungsmethode ohne Vorkenntnis der Substratausgangskrimmung nur
relative Spannungen detektiert werden. Ein Ansteigen der Raumtemperatur-FlieBspannung
mit abnehmender Schichtdicke [17, 18, 21-23] kann daher nicht direkt aus den
Substratkriimmungsdaten der Thermozyklen erkannt werden. Aus diesem Grund wurde fiir
ausgewdhlte Schichtdicken eine zusitzliche Spannungsmessung mittels
Rontgendiffraktometrie (sinz(l//)—Methode) durchgefiihrt. Dadurch konnten die absoluten
Spannungswerte der Schichten bei Raumtemperatur ermittelt, die Substratkriimmungsdaten
um diesen Wert korrigiert (siche Kap. 3.2.2) und die Spannungs-Temperatur-Verlidufe der

gemessenen Schichtdicken in Relation gestellt werden.

Abbildung 23 zeigt als Beispiel den sin’(y)-Plot des (111)-Peaks fiir eine 400nm dicke
Schicht vom Schichtsystems A. Aus der Steigung des linearen Fits kann, wie in Kap. 3.2.2
beschrieben, die biaxiale Schichtspannung berechnet werden. Die sinZ(z//)—Plots der anderen

gemessenen Schichtdicken befinden sich im Anhang (Kap. 6.2.2.1).
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Abb. 23: sin’()-Plot einer 400nm Schicht des Systems A zur Ermittlung der

absoluten Schichtspannungen bei RT.

Ein Vergleich der absoluten Spannungsverldufe in Abhingigkeit der Temperatur, wie in
Abb. 24 dargestellt, ldsst — im Gegensatz zu Literaturdaten — fiir die Schichten des
Systems A keinen ausgeprigten Anstieg der FlieBtemperatur mit abnehmender

Schichtdicke erkennen.
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Abb. 24: Thermozyklus ausgewihlter Schichtdicken des Systems A mit

absoluten Spannungswerten.
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4.2.3 VERGLEICH DER THERMOZYKLEN DES SCHICHTSYSTEMS B

Die in der Substratkriimmungsanlage gemessenen Spannungs-Temperatur-Verldufe des
Schichtsystems B zeigten, wie in den Abb. 51 a)-c) (Anhang Kap. 6.2.2.2) zu erkennen ist,
ein abnormales Verhalten. Dieses konnte auf das lange unbeobachtete Lagern der
Schichten zuriickzufiihren sein oder aber auch mit Messungenauigkeiten der
Substratkriimmungsanlage in Zusammenhang stehen. Um die Thermozyklen der Schichten
dieses Systems dennoch beschreiben zu konnen, wurde auf Daten dieser Schichten
(Abb. 25 a)-d)) von den Substratkrimmungsmessungen am MPI fiir Metallforschung
(Stuttgart) zuriickgegriffen [17].

Wie schon im Schichtsystem A beobachtet, zeigen auch die Al-Schichten des Systems B
einen zunehmenden Anteil plastischer Verformung mit steigender Schichtdicke (Abb. 25
a)-d)). AuBerdem ist fiir dieses Schichtsystem ein Anstieg der
RaumtemperaturflieBspannung mit abnehmender Schichtdicke, wie auch Literaturdaten

[17, 18, 21-23] zeigen, festzustellen.
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Abb. 25: Absolute Spannungs-Temperatur-Verliufe der Al-Schichten des
Schichtsystems B fiir a) 400nm, b) 600nm, ¢) 1000nm und d) 2000nm. Diese
Thermozyklen wurden in einer Substratkriimmungsanlage am MPI fiir

Metallforschung (Stuttgart) gemessen [17].
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4.3 HILLOCKBILDUNG ALS MECHANISMUS ZUR

DRUCKSPANNUNGSRELAXATION

Wie bereits eingangs erwidhnt, fithren die unterschiedlichen thermischen
Ausdehnungskoeffizienten von Schicht und Substrat beim Aufheizen des Verbundes zum
Entstehen von Druckspannungen in der Schicht. Diese Druckspannungen konnen in
diinnen Al-Schichten durch verschiedene Mechanismen wie z.B. Hillockbildung [1-5]

abgebaut werden.

Der folgende Teil dieser Arbeit beschreibt die Untersuchung der Hillockneubildung in
Abhingigkeit von Schichtdicke und Temperatur und deren Zusammenhang mit der

Druckspannungsrelaxation.

4.3.1 PROBENVORBEREITUNG UND MESSUNG DES HILLOCKVOLUMENS

Zu Beginn der Untersuchungen wurden die Proben mit einem Kreuz auf der
Probenoberfliche markiert — Schichtsystem A mittels Ritzen, Schichtsystem B mittels
Permanentmarker. Dadurch konnten vier (zufillig) ausgewéhlte Bereiche in der Mitte der

Probe leichter wieder gefunden werden.

Gibt man den diinnen Al-Schichten genug Zeit, relaxieren die Schichtspannungen, wie in
Kap. 4.2.1 beschrieben, schon bei Raumtemperatur. Um die bereits durch die Beschichtung
vorhandenen  Hillocks dennoch  bei einem  bekannten  Spannungszustand
(RaumtemperaturflieBspannung) untersuchen zu konnen, wurden die Proben vor jeder
Ausgangszustandscharakterisierung einem Thermozyklus unterworfen. AnschlieBend
konnte der bestehende Hillockanteil mittels Rasterelektronenmikroskopie in den vier
ausgewihlten Bereichen bestimmt werden. Dazu wurden Bilder mit 2500-facher
VergroBerung unter 0° und 70° Kippwinkel aufgenommen — das entspricht bei einem
Kippwinkel von 0° einem Bereich von etwa 50x35um”. Abbildungen 26 a) und b) zeigen
ein Beispiel solcher REM-Aufnahmen fiir eine 1000nm Schicht des Systems A.

Um das Hillockwachstum in Abhéngigkeit von Temperatur und Schichtdicke zu
untersuchen, wurden die unterschiedlich dicken Al-Schichten anschliefend bei

verschiedenen Temperaturen geglitht. Die Temperaturbehandlung erfolgte in der
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Substratkriimmungsanlage bei gleichzeitiger Spannungsmessung. Autheiz- bzw.
Abkiihlgeschwindigkeiten betrugen, wie auch bereits bei den Thermozyklen, 10°C pro
Minute. Ab Erreichen der jeweiligen Gliihtemperatur — 200°C, 250°C, 300°C,..., 450°C —
wurde die Probe 2 Stunden bei dieser Temperatur gegliiht. Um den dadurch entstandenen
Unterschied im Hillockvolumen zu detektieren, wurden im Anschluss erneut REM-Bilder
der jeweiligen Bereiche aufgenommen. Abbildungen 26 c¢) und d) zeigen den gleichen
Bereich wie zuvor nach zwei Stunden Glithen bei 450°C. Die roten Kreise markieren
exemplarisch zwei der beim Heizen entstandenen Hillocks bei einem Kippwinkel von 0°

und 70°.

Schicht vom System A; unter einem Kippwinkel von a) 0°, b) 70° vor dem

Gliihen; ¢) 0°, d) 70° nach 2h Gliihen bei 450°C, die roten Markierungen

zeigen exemplarisch zwei neugewachsene Hillocks.

Die ,,vorher-nachher Bilder unter einem Kippwinkel von 0° wurden mit Hilfe einer
Mathematica-Routine (Source-Code im Anhang Kap.6.4 enthalten) auf neugebildete

Hillocks untersucht. Dazu werden die zwei REM-Bilder eingelesen, iibereinandergelegt
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und Unterschiede in der Grauwertverteilung farblich dargestellt (siche Abb. 27). Bereiche
ohne Hillocks werden dabei schwarz abgebildet. Hillocks dagegen werden gelb im Fall
von ,urspriinglichen®, griin im Fall von neuen Hillocks und rot im Fall von solchen, die
nur im ersten Bild auftreten, eingefarbt. Rot eingefirbte Hillocks wurden allerdings bei
keiner Schichtdicke und Temperatur gefunden, ein Verschwinden oder Schrumpfen von
bereits existierenden Hillocks, wie von Chang et al. [10] beschrieben, konnte also nicht
beobachtet werden! Die dennoch in Abb. 27 erkennbaren roten Pixel entstehen durch
Ungenauigkeiten beim Ubereinanderlegen der zwei REM-Bilder. Die roten Kreise in

Abb. 27 zeigen wieder die neugewachsenen Hillocks aus Abb. 26.

Abb. 27: Mathematica-Bild durch Ubereinanderlegen und Farbcodieren der
"vorher-nachher' REM-Aufnahmen einer 1000nm Schicht vom System A;
gelb: alte Hillocks, griin: neue Hillocks, die roten Kreise markieren die

bereits in Abb.26 exemplarisch hervorgehobenen Hillocks.

Die griinen Bereiche, welche den neu entstandenen Hillocks entsprechen, wurden im
Anschluss mit Hilfe des Softwareprogramms AnalySIS detektiert und vermessen.
Abbildung 28 zeigt das Ergebnis der AnalySIS-Auswertung fiir den oben diskutierten
Bereich der 1000nm Schicht, die roten Kreise entsprechen wiederum den exemplarisch

gewihlten neugewachsenen Hillocks (Hillock 4 und 15).
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Hillock Flache Ersatzkreisdurchmesser

[um?] [um]
1 2.10 1.64
2 1.34 1.30
3 4.27 2.33
4 4.13 2.29
5 0.84 1.04
6 1.75 1.49
7 2.14 1.65
8 1.62 1.44
9 0.77 0.99
10 1.39 1.33
11 1.44 1.35
12 1.35 1.31
13 1.74 1.49
14 0.43 0.74
15 3.98 2.25
16 1.30 1.29

Abb. 28: Die neu gebildeten Hillocks wurden mit dem Softwareprogramm
AnalySIS vermessen und die Fliache bestimmt. Aus der Fliche wird mit

(D/2)2*7t der Ersatzkreisdurchmesser D berechnet.

Das Hillockvolumen wurde anschlieBend unter der Annahme eines kegel- bzw.
zylinderformigen Hillocks berechnet. Dazu wurde die projizierte Hillockhohe in der 70°
gekippten REM-Aufnahme (Abb. 26 d)) gemessen, iiber die in Abb. 29 a) (Kegelvolumen)
und b) (Zylindervolumen) dargestellten geometrischen Verhiltnisse in die tatsichliche
Hillockhohe umgerechnet und schlie8lich das Volumen der Hillocks bestimmt. Die dafiir

verwendeten Gleichungen sind im Anhang (Kap. 6.3) angegeben.

Il
e |
N ngmessen - {95
. i

gemessen
_____ S e -

%

&

Abb. 29: Geometrische Verhiltnisse zum Berechnen der tatsdchlichen
Hillockhohe (Hgeger bzw. Hyginger) aus der in der 70° (Kippwinkel a)
gekippten Aufnahme gemessenen Hohe (Hgemessen); Annahme a)

Kegelvolumen, b) Zylindervolumen.
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4.3.2 HILLOCKVOLUMEN IN ABHANGIGKEIT VON SCHICHTDICKE UND

TEMPERATUR

Das neu entstandene Hillockvolumen wurde, wie im vorangegangenen Kapitel
beschrieben, unter der Annahme von kegel- bzw. zylinderformigen Hillocks fiir die
unterschiedlichen Schichtdicken der zwei Schichtsysteme in Abhéngigkeit der

Glithtemperatur bestimmt.

Fiir die Al-Schichten des Systems A konnte fiir Schichtdicken unter 300nm nach einer
zweistiindigen Glithbehandlung bei keiner Temperatur ein Hillockwachstum beobachtet
werden. Wie bereits in Kap. 4.2.2 beschrieben, zeigen sehr diinne Schichten (<150nm)
selbst bei erhohten Temperaturen praktisch rein elastisches Verhalten. Ein plastischer
Verformungsmechanismus wie Hillocking tritt somit erst bei dickeren Schichten auf. Im
weiteren Verlauf dieser Arbeit werden deshalb nur noch die 300nm, 400nm und 1000nm

dicken Schichten des Schichtsystems A behandelt.

Die Ergebnisse der Hillockuntersuchung fiir diese Schichtdicken des Schichtsystems A
sind in den Abb. 30 und 31 zusammengefasst. Sowohl mit zunehmender Temperatur als
auch mit zunehmender Schichtdicke steigt das gesamte neugebildete Hillockvolumen an
(Abb. 30 a) und b)). Die 300nm und 400nm dicken Al-Schichten zeigen bei Temperaturen
unter 300°C bzw. 250°C allerdings kein Hillockwachstum. Wie bereits in den
Thermozyklen (Abb. 22) erkennbar, kommt es bei diesen diinnen Schichten erst bei
hoheren Temperaturen zu einer starken Abweichung von der thermoelastischen Gerade

und somit zu plastischer Verformung.
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Abb. 30: Gesamtes neu gebildetes Kegelhillockvolumen in Abhéingigkeit der
a) Gliihtemperatur und b) Schichtdicke. Die Fehlerbalken in a) ergeben sich
aus der Standardabweichung des Gesamthillockvolumens der vier

untersuchten Bereiche und gelten auch fiir b).

Betrachtet man das durchschnittliche Volumen eines neu entstandenen Hillocks als
Funktion der Glithtemperatur (siche Abb. 31 a)), ldsst sich eine Zunahme fiir alle
Schichtdicken feststellen. Die 400nm Schicht zeigt dabei aber eine deutlich stidrkere
Abhingigkeit von der Temperatur als die beiden anderen untersuchten Schichtdicken. Bei
Gliihtemperaturen bis zu 300°C nimmt das durchschnittliche Hillockvolumen mit
steigender Schichtdicke zu (Abb. 31 b)), dariiber allerdings zeigt eine 400nm Schicht

gegeniiber einer 1000nm dicken Schicht ein groBeres durchschnittliches Hillockvolumen.
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Abb. 31: Durchschnittliches Kegelhillockvolumen in Abhiingigkeit der a)
Temperatur und b) Schichtdicke der untersuchten Schichten des Systems A.

Die Verldufe von Gesamt- und Durchschnittshillockvolumen in Abhéngigkeit von
Gliihtemperatur und Schichtdicke unter der Annahme von zylinderformigen Hillocks sind
im Anhang (Kap. 6.2.3) abgebildet. Qualitativ ist zwischen den beiden angenommenen
Hillockformen kein Unterschied in den oben gezeigten Verldufen vorhanden. In den
weiteren Kapiteln werden deshalb, wenn nicht anders erwéhnt, nur die Ergebnisse der als

Kegel angenommenen Hillocks gezeigt und diskutiert.
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Die Proben des Schichtsystems B zeigen bei keiner Glithtemperatur und Schichtdicke eine
Bildung von neuen Hillocks. Wie in Kap. 3.1.2 erwihnt, wurden diese Schichten bereits
fiir Untersuchungen von Dehm [17] und Eipper [21] verwendet und danach unbeobachtet
liegen gelassen. Die Schichten haben in dieser Zeit ihre Mikrostruktur offensichtlich derart
verdndert, dass die Hillockbildung nicht mehr den giinstigsten plastischen
Verformungsmechanismus zum Abbau der Druckspannungen darstellt. Schon der Verlauf
der Thermozyklen (sieche Anhang, Kap. 6.2.2.2) ldsst gegeniiber den Schichten des
Systems A eine Abweichung der Mechanismen zur Druckspannungsrelaxation vermuten.
In dieser Arbeit wurden mit den Proben des Schichtsystems B aber keine weiteren

Untersuchungen beziiglich Mechanismen zum Abbau von Druckspannungen durchgefiihrt.

4.3.3 MESSUNG DER DRUCKSPANNUNGSRELAXATION UBER DIE

SUBSTRATKRUMMUNG BEI ISOTHERMER GLUHBEHANDLUNG

Die in den vorangegangenen Kapiteln beschriebenen Temperaturbehandlungen der Al-
Schichten wurden in der Substratkriimmungsanlage bei gleichzeitiger Spannungsmessung
durchgefiihrt. Dadurch konnte die Relaxation der Druckspannungen in der Schicht in
Abhingigkeit der Schichtdicke und Gliithtemperatur ermittelt werden. Bei den 300nm und
400nm dicken Schichten ist die Spannungsrelaxation meist so gering, dass sie im
thermischen Rauschen (siehe Kap. 3.2.1.1) der Substratkriimmungsdaten schwer zu
ermitteln ist. In Abb. 32 ist ein Beispiel fiir die Spannungsrelaxationsmessung einer 300nm
Schicht bei einer Glithtemperatur von 450°C dargestellt. Die rote Kurve stellt den

Temperatur-, die blaue den simultan gemessenen Spannungsverlauf dar.
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Abb. 32: Druckspannungsrelaxation einer 300nm Schicht wihrend einer
zweistiindigen isothermen Glithbehandlung bei 450°C; die rote Kurve zeigt

den Temperatur-, die blaue den dazugehoérigen Spannungsverlauf.

Die Abb. 33 a) und b) zeigen die mittels Substratkriimmungsmethode gemessene
Druckspannungsrelaxation einer 1000nm Schicht bei minimaler (200°C) bzw. maximaler
(450°C) Gliihtemperatur. Bei einer Glithtemperatur von 200°C ist eine Spannungsabnahme
von etwa 18MPa zu beobachten, wobei es zu einer schnellen Relaxation von ungefihr
12MPa ab Erreichen der Haltetemperatur kommt. Der weitere Abbau der
Druckspannungen erfolgt in den restlichen 93% der Gliihzeit. Eine solche zeitabhingig
unterschiedlich schnelle Spannungsrelaxation wurde auch von Hwang et al. [4] beobachtet.
Heizt man eine 1000nm Probe auf 450°C auf (Abb. 33 b)), beginnt die Schicht bereits ab
circa 200°C die Druckspannungen abzubauen. Bei Erreichen der Glithtemperatur ist der
Druckspannungsabbau beinahe abgeschlossen, die Schicht relaxiert nur noch wenig bis zu
einer Spannungsabnahme von etwa 25MPa. Wiederum wird der Grof3teil der Spannung in

— verglichen mit der gesamten Glithbehandlungsdauer — sehr kurzer Zeit abgebaut.
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Abb. 33: Temperatur- (rot) und Spannungsverlauf (blau) einer 1000nm

Schicht wihrend eines zweistiindigen isothermen Gliihens bei a) 200°C und

b) 450°C.
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mit

Hilfe

der Substratkrimmungsmethode gemessene

Druckspannungsrelaxation der 1000nm dicken Al-Schicht des Systems A in Abhédngigkeit

der Temperatur dargestellt. Dabei ist eine nur geringe, anndhernd lineare Zunahme der

Spannungsrelaxation mit steigender Temperatur erkennbar.
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Abb. 34: Abhingigkeit der Druckspannungsrelaxation von der

Glithtemperatur beim isothermen Gliihen einer 1000nm Schicht.

Die bisher beschriebene Druckspannungsrelaxation entspricht nur der Spannungsabnahme
wihrend der Haltetemperatur (siehe Abb. 35 a)). Will man die Druckspannungsrelaxation
allerdings mit der plastischen Deformation der diinnen Al-Schichten vergleichen, muss der
gesamte Spannungsabbau ausgehend vom rein thermoelastischen Verhalten beriicksichtigt
werden. Dazu wird der thermoelastische Bereich des Thermozyklus durch eine Gerade
angendhert, diese bis zu einer Temperatur von 450°C verlingert und dann die
Spannungsdifferenz zwischen thermoelastischer Gerade und der gemessenen relaxierten
Druckspannung ermittelt. Abbildung 35 b) zeigt die Gesamtdruckspannungsrelaxation fiir

eine 1000nm dicke Al-Schicht bei einer Glithtemperatur von 450°C.
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Abb. 35: Druckspannungsrelaxation einer 1000nm Schicht aufgrund einer
zweistiindigen, isothermen Glithbehandlung bei 450°C; a) mit Hilfe der
Substratkriimmungsmethode ermittelter Spannungsabbau, b)
Gesamtspannungsrelaxation als Abweichung vom linear thermoelastischem

Verhalten.

Uber die Messung der Gesamtspannungsrelaxation kann der Spannungsabbau durch
plastische Verformung der diinnen Al-Schichten ermittelt werden. Dabei ist, wie in
Abb. 36 fiir die 1000nm Schicht dargestellt, eine starke lineare Abhingigkeit von der
Temperatur festzustellen. Das ldsst sich dadurch erkldren, dass die in der Schicht
herrschenden Druckspannungen ab circa 200°C annéhernd konstant bleiben und auch die
mittels Substratkrimmungsmethode gemessene Druckspannungsrelaxation im Vergleich

zur  Gesamtrelaxation quasi  keine  Temperaturabhingigkeit  zeigt. Die
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Gesamtspannungsrelaxation entspricht also der Differenz zwischen einem ungefihr

konstanten Wert und der linear thermoelastischen Gerade.
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Abb. 36: Gesamtspannungsrelaxation der 1000nm Schicht in Abhéngigkeit

der Gliihtemperatur.

4.3.4 ABSCHATZUNG DER DRUCKSPANNUNGSRELAXATION AUFGRUND

DES NEUGEBILDETEN HILLOCKVOLUMENS

In der Literatur [2, 4] wird ein Zusammenhang zwischen Druckspannungsrelaxation und
Hillockwachstum beschrieben. Dieses Kapitel beschiftigt sich deshalb mit der Ermittlung

der durch Hillockneubildung bewirkten Spannungsrelaxation.

Der Spannungsabbau Ao, welcher durch die Bildung neuer Hillocks verursacht wird, kann

laut Kim et al. [2] folgendermal3en abgeschitzt werden:

M, AV

o= , 32
2-tf-A (32)

dabei bezeichnet AV das neugebildete Hillockvolumen, A die Fliache pro Hillock und My

und 7 den biaxialen Modulus und die Dicke der Schicht.
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Mittels Gleichung (32) wurde fiir die in Kap. 4.3.1 ermittelten Hillockvolumina die daraus
resultierende Druckspannungsabnahme bestimmt. Die Ergebnisse fiir die einzelnen
Schichtdicken in Abhingigkeit der Temperatur sind in Abb. 37 graphisch dargestellt.
Dabei ist eine Zunahme der Druckspannungsrelaxation sowohl mit steigender Schichtdicke
als auch mit steigender Glithtemperatur zu beobachten. Die durch Hillockbildung
verursachte Spannungsrelaxation der 300nm dicken Al-Schicht bleibt aber selbst bei hohen
Temperaturen vernachlédssigbar klein. Bei 400nm und vor allem bei 1000nm Schichtdicke

steigt die Spannungsabnahme ab Gliihtemperaturen von 350°C verstirkt an.
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o

200

150

100

(%)
o

Spannungsrelaxationyegehiiocks [MPa]

o

200 250 300 350 400 450
Gliihtemperatur [°C]

Abb. 37: Durch Hillockneubildung abgeschiitzte Druckspannungsrelaxation
in Abhingigkeit der Temperatur, die Fehlerbalken ergeben sich aus der

Standardabweichung der vier untersuchten Bereiche.

4.3.5 VERGLEICH DER GEMESSENEN UND DURCH HILLOCKBILDUNG

ABGESCHATZTEN DRUCKSPANNUNGSRELAXATION

Kim et al. [2] beobachten eine iibers Hillockvolumen abgeschitzte Spannungsrelaxation,
die mit den gemessenen Relaxationsdaten (sieche Abb. 36) vergleichbar ist. Die
Hillockbildung wird als der vorherrschende Mechanismus fiir den Spannungsabbau im

Druckspannungsbereich der diinnen Al-Schichten angesehen.

43



Ergebnisse und Interpretation

Die Ergebnisse dieser Arbeit beziiglich der gemessenen Gesamtspannungsrelaxation — als
Abweichung von der thermoelastischen Gerade — und dem iibers neugebildete
Hillockvolumen berechneten Spannungsabbau sind in Abb. 38 fiir eine 1000nm Schicht
graphisch gegeniibergestellt. Die durch Hillockneubildung verursachte Spannungsabnahme
liegt dabei fiir beide angenommenen Hillockformen bei deutlich niedrigeren Werten als die
gemessene Gesamtdruckspannungsrelaxation. Unter der Annahme von kegel- bzw.
zylinderformigen Hillocks und der Verwendung von Gleichung (32) zur Abschitzung des
Spannungsabbaus kann die Hillockbildung fiir die Schichten des Systems A daher nicht als
dominierender plastischer Verformungsmechanismus im  Druckspannungsbereich
angesehen werden. Der Anstieg der Spannungsrelaxation durch Hillockbildung ab 350°C
lasst darauf schlieBen, dass bei niedrigen Temperaturen (<350°C) ein anderer
Relaxationsmechanismus tétig ist, mit zunehmender Temperatur allerdings ein immer
groerer Anteil der Druckspannung iiber Hillockbildung abgebaut wird. Die 300nm und
400nm dicken Schichten des Systems A zeigen ein dhnliches Verhalten, die Ergebnisse

dieser Schichtdicken sind im Anhang (Kap. 6.2.4) dargestellt.
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Abb. 38: Vergleich der Gesamtdruckspannungsrelaxation (gemessen) mit
der iibers Hillockvolumen (Kegel bzw. Zylinder) abgeschiitzten

Spannungsabnahme fiir eine 1000nm dicke Al-Schicht.
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4.3.6 AKTIVIERUNGSENERGIE ZUR HILLOCKBILDUNG

Der fiir die Hillockbildung verantwortliche Mechanismus ist, wie bereits eingangs erwéhnt,
noch nicht vollstindig geklirt und in der Literatur viel diskutiert. Verschiedene Modelle
basierend auf Korngrenz- [6-9], Grenzflichen- [1], Oberflichendiffusion [10] oder
plastischer Deformation [11, 12] versuchen das Hillockwachstum in diinnen Al-Schichten

zu erkléren.

Um den fiir die Schichten dieser Arbeit verantwortlichen Mechanismus zu untersuchen,
wurde die Aktivierungsenergie der Hillockbildung bestimmt und diese mit Werten aus der
Literatur verglichen. Dazu wurden die vorher diskutierten Ergebnisse — also die aus dem
neugebildeten Hillockvolumen abgeschidtzte Spannungsrelaxation — in einem
Arrheniusplot (sieche Abb. 39) aufgetragen und aus der Steigung m schlieBlich iiber die
Gleichungen (33)-(35) die Aktivierungsenergie Q berechnet.

I
Ao = C-exp( RT) (33)
mac=lmnc-2. 1 (34)
R T
__9
m= R (35)

wobei 4o die Spannungsrelaxation durch Hillockbildung, C einen konstanten Faktor, R die

Gaskonstante und 7 die Temperatur bezeichnen.
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Abb. 39: Arrheniusplot zum Ermitteln der Aktivierungsenergie der
Hillockbildung mittels der aus dem neugebildeten Kegelhillockvolumen

berechneten Spannungsrelaxation.

Fiir alle gemessenen Schichtdicken ergibt sich unabhingig von der angenommen
Hillockgestalt eine dhnliche Steigung und somit Aktivierungsenergie, der Fehler bei der
300nm Schicht ist allerdings so groB, dass fiir diese Schichtdicke keine verniinftige
Aussage getroffen werden kann. In Tabelle 3 sind die berechneten Aktivierungsenergien

fiir die zwei unterschiedlichen Annahmen beziiglich Hillockform zusammengefasst.

Tab. 3: Aktivierungsenergien fiir Hillockwachstum in den untersuchten
Schichtdicken unter der Annahme von kegel- bzw. zylinderférmigen
Hillocks

Schichtdicke| Aktivierungsenergie [kJ/mol]
Kegel Zylinder

300nm 58.78 +49.41 | 55.38 +51.48
400nm 58.16 £2.68 | 60.47 +2.83
1000nm | 52.50 +5.03 | 58.43 £5.29

Ein Vergleich mit Literaturdaten (sieche Tab. 4) zeigt, dass die Aktivierungsenergie fiir

Hillockbildung in den Schichten des Systems A jener fiir Korngrenzdiffusion entspricht.
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Tab. 4: Literaturwerte fiir Aktivierungsenergien verschiedener

Diffusionsarten (Selbstdiffusion) in Aluminium

Diffusionsart | Temperaturbereich | Aktivierungsenergie| Literatur
[°C] [kJ/mol]
Volumendiffusion 85-209 126.4 [32]
Volumendiffusion 240-550 120.4 [32]
Korngrenzdiffusion - 60.3 [33]
Korngrenzdiffusion - 53.1 [34]
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4.4 FIB QUERSCHNITTSPRAPARATION

Zum Untersuchen der Hillockmikrostruktur wurden Querschnittspriaparationen an den
1000nm Schichten sowohl vom Schichtsystem A als auch vom System B mittels FIB (LEO
1540XB) hergestellt. Dazu wurden die Proben in fliissigem Stickstoff gebrochen und
anschlieend an den Bruchstellen Querschnitte mit 30kV Beschleunigungsspannung und
einer 2nA-Blende prédpariert. Um die Kornstruktur sichtbar zu machen, wurden die
priparierten Stellen schlieBlich mit Ionen bei 30kV und 50pA abgebildet. Die Abb. 40-42
zeigen ausgewihlte Bilder dieser Untersuchungen. Ein Vergleich der 1000nm Schichten
(Abb. 40, 41) beziiglich ihrer Kornstruktur ldsst kolumnare Korner bei beiden
Schichtsystemen erkennen, die sich in ihrer KorngroB3e jedoch wesentlich unterscheiden.
Die Korner im Schichtsystem B (Abb. 41) entsprechen in ihrer GroBe in etwa der

doppelten Schichtdicke, das Schichtsystem A (Abb. 40) dagegen zeigt bedeutend kleinere

Korngroflen.

Abb. 40: FIB-Schnitte zum Sichtbarmachen der Kornstruktur in einer

Abb. 41: FIB-Schnitte zum Sichtbarmachen der Kornstruktur in einer

1000nm Schicht des Systems B

Um auch die Kornstruktur der Hillocks in der 1000nm Schicht des Systems A zu
charakterisieren, wurden gezielt Querschnittspriparationen von Hillocks angefertigt. Die
Abb. 42 a)-f) zeigen exemplarisch unterschiedliche Formen und Strukturen, wie sie bei

dieser Untersuchung gefunden wurden. Allen gemein ist die erheblich groere Korngrofie
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in und zum Teil auch in der Nihe eines Hillocks gegeniiber der restlichen Schicht, die
untersuchten Hillocks bestehen groBtenteils aus nur einem Korn bzw. aus Zwillingen
(Abb. 42 a), b)). Des Weiteren werden nahe (Abb. 42 d), f)) und teilweise auch unterhalb
von Hillocks (Abb. 42 ¢)) immer wieder Locher (siehe weille Pfeile) beobachtet.

Abb. 42: Mittels FIB priiparierte Hillockquerschnitte einer 1000pm Schicht

des Schichtsystems A; a)-f) zeigen verschiedene mogliche Formen und
Kornstrukturen bei Hillocks. Die weien Pfeile markieren Locher bzw.

Poren.

Die mittels FIB priparierten Hillocks zeigen eine groBe Vielfalt beziiglich ihrer Form, eine
einheitliche Hillockgestalt, wie sie in dieser Arbeit angenommen wurde, kann deshalb
nicht bestitigt werden. Die fiir die Berechnungen dieser Arbeit verwendeten
Hillockvolumina — Kegel bzw. Zylinder — beschreiben aber die Extrema der beobachteten
Hillockformen und konnen somit als Grenzen der jeweiligen Berechnungen angesehen

werden.
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4.5 WIDERSTANDSMESSUNG MITTELS VAN-DER-PAUW-

METHODE

Al-Schichten werden in der Halbleiterindustrie aufgrund ihrer hervorragenden elektrischen
Eigenschaften als Leiterbahnmaterial eingesetzt. Die Anderung der elektrischen
Leitfdhigkeit bzw. des elektrischen Widerstandes dieser Schichten aufgrund
mikrostruktureller Veridnderungen (Leerstellenannihilation, Hillockbildung,
Kornwachstum,...) ist also von besonderem Interesse. Mittels Van-der-Pauw-Methode
(Kap. 3.3) sollte deshalb der Flachenwiderstand in Abhéngigkeit unterschiedlicher
Glithbehandlungen und den damit zusammenhédngenden Mikrostrukturverinderungen (v.a.

Hillockbildung) ermittelt werden.

Wie in Kap. 4.3.1 beschrieben wurden die Proben des Schichtsystems A mittels Ritzen
markiert. Eine Widerstandsmessung mit Hilfe der Van-der-Pauw-Methode kann an diesen
Schichten aufgrund der Forderung nach homogener Schichtdicke und einer verbundenen
Probenoberfliche (siehe Kap. 3.3) nicht mehr durchgefiihrt werden. An diesen Proben

durchgefiihrte Messungen zeigen keine reproduzierbaren Ergebnisse!

Die Schichten des Systems B wurden jeweils vor und nach einer zweistiindigen
Gliihbehandlung bei 450°C beziiglich ihres Widerstandes vermessen. Die dabei erhaltenen
Ergebnisse fiir den Flichen- bzw. spezifischen Widerstand sind in Abb. 43

zusammengefasst.

Bei den drei untersuchten Schichtdicken ist keine erwdhnenswerte Verdnderung beziiglich
ithrer elektrischen Eigenschaften erkennbar. Wie auch schon in den vorhergehenden
Kapiteln diskutiert, zeigen diese Schichten keine oberflichlichen mikrostrukturellen
Veridnderungen (z.B. Hillocking) bei isothermen Glithbehandlungen. Da die Proben auch
fiir frithere Untersuchungen [17, 21] verwendet wurden, kann davon ausgegangen werden,
dass etwaige Gefiigeinderungen wie Leerstellenannihilation oder Kornwachstum bereits
abgeschlossen sind. Eine Veridnderung des elektrischen Widerstandes in Folge einer
Gliihbehandlung wire deshalb unerwartet. Der spezifische Widerstand ist fiir die
gemessenen Schichten unterschiedlicher Schichtdicke sehr dhnlich. Ein Vergleich mit
Literaturdaten (siche Tab. 5) zeigt einen erhdhten spezifischen Widerstand fiir die in dieser
Arbeit untersuchten Schichten gegeniiber jenem fiir Massivaluminium. Dieser Unterschied

des spezifischen Widerstandes ist auf die kleineren KorngroBen, die hohere
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Leerstellenkonzentration, mogliche Verunreinigungen durchs Si-Substrat usw. in den Al-
Schichten zuriickzufiihren. Die Van-der-Pauw-Methode stellt also ein solides Werkzeug
zur  qualitativen und auch quantitativen Widerstandsmessung in  diinnen

Aluminiumschichten dar.
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Abb. 43: Anderung der elektrischen Eigenschaften der Schichten des
Systems B nach zweistiindigem isothermen Gliihen bei 450°C; a)

Flachenwiderstand, b) spezifischer Widerstand.
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Tab. 5: Vergleich des spezifischen Widerstandes von Massivaluminium aus
Literaturdaten [35] mit jenem - mittels Van-der-Pauw-Methode

bestimmten — der Al-Schichten des Systems B.

spezifischer Widerstand
bei RT [Qnm]
Massivaluminium [35] 28
Al-Schichten (gemessen) 37
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5.DISKUSSION

Die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Untersuchungen beziiglich Hillockwachstum
zeigen einen Anstieg des neugebildeten Hillockvolumens sowohl in Abhéngigkeit der
Schichtdicke als auch der Gliihtemperatur. Eine lineare Abhédngigkeit und eine daraus
resultierende kritische Temperatur und kritische Schichtdicke, wie von Hwang et al. [12]
beobachtet, konnte jedoch nicht gefunden werden. Das von dieser Gruppe vorgeschlagene
Modell [11], wonach die plastische Verformung der Umgebung die Hillockbildung
bestimmt, stellt somit keine geeignete Beschreibung fiir die Entstehung von Hillocks in

den Schichten des Systems A dar.

Die teilweise groen Unterschiede des entstandenen Hillockvolumens in den einzelnen
Bereichen (siehe Fehlerbalken Abb. 30) lassen auf ein gebietsweise sehr unterschiedliches
Hillockwachstumsverhalten schlieBen. Lokale Spannungsunterschiede aufgrund von
Mikrostrukturungleichheiten in der Schicht, wie sie auch von Chaudhari [1] beschrieben
werden, bevorzugen die Hillockbildung an bestimmten Stellen. Dadurch kann das hier

beobachtete, unregelmifBige Auftreten neuer Hillocks in einer Schicht erkléart werden.

Chang und Vook [10] stellen bei ihren Schichten ein Schwinden des Hillockvolumens bei
kleinen Hillocks fest und schlieBen deshalb auf oberflichendiffusionsgesteuerte Prozesse.
Bei den im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Schichten konnte kein Schrumpfen von
existenten Hillocks, sondern nur Entstehen neuer und Wachsen bereits vorhandener
Hillocks (Schichtsystem A) bzw. im Fall der Schichten des Systems B iiberhaupt keine
Veridnderung der Hillocks nachgewiesen werden. Auch dieses Modell kann also nicht fiir

die Beschreibung des Hillockwachstums im System A herangezogen werden.

Die durchschnittliche Grof3e eines neugebildeten Hillocks iibersteigt in den Schichten des
Systems A iiblicherweise sowohl die laterale Korngrofle als auch die Schichtdicke. Eine,
wie von FEricson et al. [6] beobachtete, bevorzugte Hillockbildung an
Korngrenztripelpunkten ist somit in den untersuchten Aluminiumschichten ex-situ nicht
feststellbar. Dennoch werden die hier gefundenen Daten sowohl durch das Modell von
Ericson [6] als auch durch die Modelle von Gerth [7], Iwamura [8] und Kim [9], die

Korngrenzdiffusion als den zentralen Transportmechanismus bei der Hillockbildung
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ansehen, beschrieben: Die in dieser Arbeit ermittelte Aktivierungsenergie fiir

Hillockbildung entspricht jener von Korngrenzdiffusion in Aluminium.

Verschiedene Gruppen beobachten oft ein sehr unterschiedliches Verhalten von
Aluminiumschichten in Bezug auf Hillockbildung [1, 6-12], als einzige gemeinsame
Grundlage fiir das Entstehen von Hillocks wird die Notwendigkeit von in der Schicht
herrschenden Druckspannungen genannt. Das Phinomen der Hillockbildung wird also
anscheinend sehr stark von der Mikrostruktur der Schichten beeinflusst. Da die
Mikrostruktur der Al-Schichten vor allem von den Parametern der Schichtherstellung
abhéngt, ist der Vergleich von Ergebnissen unterschiedlicher Schichtherstellungsprozesse
sehr schwierig. Auch die Grenzflache zwischen Substrat und Schicht, welche eine weitere
Moglichkeit fiir Diffusionsprozesse bietet, darf in den Betrachtungen nicht aufler Acht

gelassen werden.

Die Ergebnisse dieser Arbeit zeigen fiir die untersuchten Schichten des Systems A eine
Aktivierungsenergie fiir Hillockbildung, die jener fiir Korngrenzdiffusion entspricht. Der
dominierende Mechanismus der Hillockbildung scheint hier also Korngrenzdiffusion zu
sein. Aus den Resultaten ist des Weiteren erkennbar, dass fiir den Abbau der
Druckspannungen nicht nur das Entstehen neuer Hillocks verantwortlich sein kann. Erst
bei hoheren Temperaturen liefert das Hillockwachstum einen beachtlichen Beitrag zur
Druckspannungsrelaxation. Vor allem bei tiefen Temperaturen muss jedoch ein weiterer
Mechanismus (z.B. Versetzungsplastizitidt) zum Abbau der Druckspannungen aktiv sein,

der mit steigender Temperatur seinen Einfluss verliert.
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6. ANHANG

6.1 AUSGEWAHLTE BILDER

6.1.1 AUSGANGSZUSTAND SCHICHTSYSTEM A

Abb. 44: a) lichtmikroskopische, b) REM-, ¢c) AFM-Aufnahme einer 50nm
dicken Al-Schicht des Schichtsystems A.

Abb. 45: a) lichtmikroskopische, b) REM-, ¢) AFM-Aufnahme einer 100nm
dicken Al-Schicht des Schichtsystems A.

Abb. 46: a) lichtmikroskopische, b) REM-, ¢) AFM-Aufnahme einer 150nm
dicken Al-Schicht des Schichtsystems A.
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6.1.2 HILLOCKS

Abb. 47: REM-Aufnahmen verschiedener Hillocks einer 1000nm Schicht

vom System A.

Abb. 48: REM-Bilder von FIB-Querschnittspriiparationen an Hillocks einer
1000nm Schicht des Systems A.
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6.2 AUSGEWAHLTE DIAGRAMME

6.2.1 SIN*(¥)-PLOTS
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Abb. 49: sin2(y)-Plots zur Ermittlung der absoluten Schichtspannungen bei
RT von einer a) 300nm und b) 1000nm dicken Al-Schicht des Systems A.

6.2.2 THERMOZYKLEN
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Abb. 50: Thermozyklen des Schichtsystems A fiir unterschiedliche
Schichtdicken, a) 25nm, b) 100nm, c) 600nm.
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6.2.2.2 SCHICHTSYSTEM B

400
350 -

a)

w

o

o
T

250
200 -
150
100 -

50

rel. Spannung [MPa]

" Schichtdicke: 400nm

0 100 200 300 400 500

Temperatur [°C]

100

c)

50 -

25

rel. Spannung [GPa]

Schichtdicke: 2pm

0 100 200 300 400 500

Temperatur [°C]

Abb. 51: Thermozyklen des Schichtsystems
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Schichtdicken, a) 400nm, b) 1pm, c¢) 2um.

6.2.3 ERGEBNISSE FUR ZYLINDERFORMIGE HILLOCKS
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Abb. 52: Gesamtes neu gebildetes Zylinderhillockvolumen in Abhéingigkeit

der a) Gliihtemperatur und b) Schichtdicke fiir die Proben des

Schichtsystems A.
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Abb. 53: Durchschnittliches Zylinderhillockvolumen in Abhiingigkeit a) der

Temperatur und b) der Schichtdicke fiir die Proben des Schichtsystems A.
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Abb. 54: Durch Hillockneubildung (Annahme zylinderformige Hillocks)
abgeschiitzte Druckspannungsrelaxation in Abhéngigkeit der Temperatur

fiir die Proben des Schichtsystems A.
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Abb. 55: Arrheniusplot zum Ermitteln der Aktivierungsenergie der
Hillockbildung mittels der aus dem Zylinderhillockvolumen berechneten

Spannungsrelaxation fiir die Proben des Schichtsystems A.

6.2.4 ERGEBNISSE FUR 300NM UND 400NM SCHICHTEN
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Abb. 56: Vergleich der Gesamtdruckspannungsrelaxation (gemessen) mit
der iibers Hillockvolumen abgeschiitzten Spannungsabnahme fiir eine

300nm dicke Al-Schicht des Systems A.
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Abb. 57: Vergleich der Gesamtdruckspannungsrelaxation (gemessen) mit
der iibers Hillockvolumen abgeschitzten Spannungsabnahme fiir eine

400nm dicke Al-Schicht des Systems A.
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6.3 BERECHNUNG DES HILLOCKVOLUMENS

6.3.1 KEGELHILLOCKVOLUMEN

ngmessen = a + b \
H oo = a-sin(a) _ D-2-H,,,,, sec(®)
c=a-cos(x) 2 - (=cos(&) + sec(r))
D
d - E ¢ — D B 2 ’ Hg('memen . COS(a)
__b T 2-(cos(@) —sec(a))
» cos(&) )
1 D
Kegel = g : (?)2 T Kegel (36)
6.3.2 ZYLINDERHILLOCKVOLUMEN
:\\ ngmessen =a+ b )
RPN
\I b HZyIinder =a: Sil’l(a) a=— —D+ Hgfmemen ) SCC(a)
) D=c+d cos(&) —sec(a)
c=a- COS(a) . D— ng”mmn -cos(a)
d= b B cos() —sec(a)
cos(@)
D
VZ)‘linder = (3)2 T HZ)‘linder (37)
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6.4 SOURCE-CODE ZUM ERKENNEN NEUER HILLOCKS

Darstellen von neugebildeten Hillocks

Filenamen eingeben

Bildl = Import["C:\\1000_3_6.Zyklus_3_2500%_06.tif"]
Bild2? - Import["C:\\1000_3_450°C_3_2500x_26.tif"]

Ausgabe eines Histogramms

histoGrammBildl = Table[0, {i, 0, 256}];
histoGrammBild? = Table[0, {i, 0, 256}];

For[zeile =1, zeile = Length[Bild1[[1, 1]1]], zeile++,
For[spalte = 1, spalte s Length[Bildi[[1, 1, 1111, spalte++,

histoGrammBildl [ [Bild1[[1, 1, zeile, spalte]]]] =histoGrammBildl[[Bildli[[1, 1, zeile, spalte]]]] +1:
hiztoGrammBild2 [ [Bild2[[1, 1, zeile, spalte]]]] =histoGrammBild2 [ [Bild2[[1, 1, zeile, spalte]]]] +1:
1:

1:

Block[{3DisplayFunction = Identityl,
gl = ListPlot[histoGrammBildl, PlotStyle + [PointSize[0.01], RGBColor[l, 0, 0]}, Frame - True,
PlotRange —+ {{0, 255}, {0, Max[histoGrammBild2?] «1.13}}]:
g2 = ListPlot [hiztoGrammBild?, PlotStyle -+ PointSize [0.01]]:

Show [gl, g2]

Setzen der Grenzen und Ubereinanderlegen der Bilder

untereGrenzeBildl = 90;
cbereGrenzeBildl = 210;

versatzZeile = -1;

versatzSpalte = -7;
drehWinkel = 0.12;

untereGrenzeBild2 = §5;
obereGrenzeBild2 = 210;

auswerteBild = Import ["C:\\Users\\Ines\\Documentsi\Diplomarbeit\\Mathematica\\Templates\\Auswertebild2.tiff"];

For[zeile =1, zeile < Length[Bildi[[1, 1]]] -1, zeile++
For[spalte = 1, spalte = Length[Bildi[[1, 1, 1]]], spalte++,
auswerteBild[[1, 1, zeile + 100, spalte +100, 1]] = If[Bildl[[1, 1, zeile, spalte]] = untereGrenzeBildl,
If[Bildl[[1, 1, zeile, spalte]] = cbereGrenzeBildl, 256, 1], 1];

abstand = (zeile*2 + spalte~2) ~0.5;
winkel = ArcTan[zeile / spalte] +drehWinkel /180« Pi:

auswerteBild[[1, 1, IntegerPart[abstand « Sin[winkel] + versatzZeile +100],
IntegerPart [abstand » Cos[winkel] + wersatzSpalte + 100], 2]] = If[Bild2[[1, 1, zeile, spalte]] = untereGrenzeBild2,
If[Bild2[[1, 1, zeile, spalte]] = cbereGrenzeBild2, 256, 1], 1]:
1:
1:

auswerteBild

Filename = "1000_3_450_3";
gl =Bildl:

g2 = auswerteBild;

g3 =Bild2;

gd = GraphicsArray[{gl, g2, g31]:

g5 = GraphicsArray[{g2]]:

Export["C:\\Users\\Ines\\Documents\\Diplomarbeit\\Mathematica\\" <> ToString[Filename] <> "_vergleich.jpg", g4]
Export["C:\\Users\\Ines\\Documents\\Diplomarbeit\\Mathematica\\" <> ToString[Filename] <> "_unterschied.jpg", g5]

“Fiir das Erstellen des Mathematica Source-Codes danke ich Herrn C. Kirchlechner.
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6.5 GERATEEINSTELLUNGEN

6.5.1 REM (LEO 1525)

0° KIPPWINKEL

Schichtsystem A: InLens-Detektor, 30um-Blende, 10kV Beschleunigungsspannung,
4mm Arbeitsabstand

Schichtsystem B: InLens-Detektor, 60um-Blende, 5kV Beschleunigungsspannung,
4mm Arbeitsabstand

70° KIPPWINKEL

Schichtsystem A+B: SE-Detektor, 30um-Blende, 10kV Beschleunigungsspannung, 10mm
Arbeitsabstand

6.5.2FIB (LEO 1540XB)

Schneiden: 2nA-Blende, 30kV Beschleunigungsspannung

Abbilden: SE-Detektor, 50pA-Blende, 30kV Beschleunigungsspannung
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