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1 Einleitung

Mit dem Voranschreiten der Miniaturisierung und dem kompakteren Aufbau elek-
tronischer Schaltungen ist die Einfiihrung neuer methodischer und technologi-
scher Verfahren verbunden [1]. Bei engerer Packung der immer kleiner werden-
den Bauelemente wichst die Bedeutung der Substrate [2]. Diese miissen nicht
nur eine ausreichende Isolierung zwischen den Bauelementen gewéhrleisten [3],
sondern auch so beschaffen sein, daf geringere Betriebsspannungen zu realisieren
sind [4]. Die physikalischen Grenzen, die dabei erreicht werden, fordern mitunter
die neue und kostspielige Konzeption nicht nur einzelner Bauelemente, sondern
auch gesamter Schaltungen [5].

Vor diesem Hintergrund ist das zunehmende Interesse an Silicon-On-Insulator
(SOI)- Substraten zu sehen, die urspriinglich wegen ihrer guten Strahlenresi-
stenz nur in wenigen Bereichen Anwendungen fanden. Die diinnen dielektrischen
Schichten der SOI-Substrate (100 nm - 500 nm) liegen nur wenige 100 nm unter-
halb der Oberfliche. Dieser schmale Bereich ist fiir den Aufbau von halbleitenden
Bauelementen ausreichend. Von sehr unterschiedlicher Natur sind dabei die Ver-
fahren zur Herstellung der SOI-Substrate: Zonenschmelzverfahren, Waferbonding
und Separation by IMplanted OXygen (SIMOX). Substrate, gefertigt nach den
beiden zuletzt genannten Techniken, werden seit kurzem auch kommerziell ange-
boten. Ein Vergleich der Verfahren rdumt jeder Methode gewisse, insgesamt aber
keiner einen entscheidenden Vorteil ein [6]. Bei der Beurteilung der unmittelbar
unterhalb der Bauelemente liegenden isolierenden Schicht mufl beachtet werden,
daf} diese Schicht idealerweise iiber einen homogenen inneren Aufbau verfiigt, die
Grenzflichen atomar eben sind und eine hohe Parallelitét zur Oberfliche aufwei-

sen.

Nach grundlegenden Arbeiten, die bis in die frithen sechziger Jahre zuriick-
reichen (Uberblick in [2, 7]), gelang es Izumi et al. [8] 1978 eine funktionsfihige
CMOS-Schaltung auf einem SIMOX-Substrat aufzubauen. Der implantierte Sau-
erstoff verbindet sich bei diesem Verfahren mit dem Silizium des Substrates zu
Siliziumdioxid. Das nach der Implantation gau$fsrmige SiOy-Tiefenprofil wird bei
der sich anschlieBenden Ausheilung in das kastenformige Tiefenprofil der spite-
ren Schicht iiberfithrt. Die Entwicklung des Konzentrationsprofils wahrend der
Implantation kann unter Beriicksichtigung von Sputtereffekten, Volumenaufwei-
tung etc. mit einem Simulationsprogramm berechnet werden [9]. Auch in weiteren
theoretischen Modellen lassen sich nur mit stark vereinfachenden Annahmen Aus-
sagen zur Dicke und Tiefe der erzeugten vergrabenen Schichten treffen [10].

Das Ziel der Arbeit bestand darin, den Prizipitationsverlauf wihrend der

Ausheilung méglichst genau nachzuzeichnen. Ein tiefergreifendes Verstindnis fiir
die an der Entwicklung der vergrabenen Schichten beteiligten physikalischen
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Vorgéinge ist von groBem technologischen Interesse. Mittels dieser Kenntnisse
kénnte eine Integrierung der Schichtbildung in Prozefisimulatoren erfolgen und die
Entwicklungszyklen neuer Schaltungskonzepte konnten damit erheblich verkiirzt
werden. Nur wenige experimentelle bzw. theoretische Untersuchungen liegen bis-
lang fiir Systeme vor, die sich mit inhomogenen Materialverteilung beschafti-
gen [11, 12, 13, 14]. Das geringe Interesse dabei in Bezug auf SIMOX-Strukturen
ist bedingt durch die dort vordringlich zu bearbeitende und technologisch relevan-
tere Fragestellung nach der Reduzierung des Defektaufkommens im oberflichen-
nahen Bereich.

Das methodische Vorgehen zur Beschreibung der Prézipitation in dieser Ar-
beit orientierte sich zu Beginn noch an Untersuchungen fiir Metallegierungen [15].
Die dort ablaufenden Prozesse weisen ebenfalls eine hohe Ubersittigung auf,
verfiigen aber iiber eine homogene Materialverteilung. Die am h&ufigsten verwen-
deten Beschreibungsgrofen sind die Anzahl der Prézipitate, die mittlere Prazi-
pitatgrofe und die Prazipitatgrofenverteilung. Die zeitliche Entwicklung dieser
Groflen, die den Prézipitationverlauf wiedergeben, 148t sich in Potenzgesetzen
ausdriicken. Die physikalischen Grundlagen der einzelnen Stadien der Prézipita-
tion werden in entsprechenden Modellen wiedergegeben (Keimbildung [16, 17],
Wachstum [18, 19], Reifen [20, 21]). Bei sehr hohen Uberséittigungen gewinnen
weiterhin die rdumliche Anordnung der Prizipitate und das direkte Wechselwir-
ken der Prizipitate immer mehr an Bedeutung [22].

Ein theoretisches Modell einschlieBlich Simulationen, das das Problem der
Reifung in Systemen mit inhomogener Materialverteilung erfafit, wurde kiirz-
lich in [23] vorgestellt. Grundlegend dafiir ist die Untersuchung des individuellen
Wachstums eines jeden Prizipitates in einem vorgegebenen Ensemble. So besteht
die Moglichkeit, den Strukturbildungen nachzugehen, die sich auf dem Weg zum
Entstehen einer vergrabenen Schicht ergeben [24]. Selbstorganisierenden Prozes-
sen, wie sie auch in anderen physikalischen Systemen der Natur wiederzufinden
sind [25], wurden dafiir schon frith in betracht gezogen [26]. Den Bedingungen
vor dem Einsetzen des Reifungsprozesses kommt — die Simulationsergebnisse be-
achtend — bei dieser Betrachtung eine zentrale Bedeutung zu.

Ein Vergleich der detaillierten Simulationen mit den experimentellen Daten
der durchgefiihrten Untersuchungen soll, um dem grofien numerischen Aufwand
der Rechnungen gerecht zu werden, mdglichst umfassend sein. Dieses Vorgehen
schlieBt bei der Betrachtung des physikalischen Systems neben GroBenvertei-
lungen und Dichte die Anordnung der Priizipitate im Raum mit ein. Mit der
Einfiihrung von Abstandsmafien kénnen die relativen Positionen der Prizipitate
zueinander festhalten und Korrelationen erstellt werden. Statistische Verfahren
erlauben, da8 die ermittelten Gréflen nicht nur représentativ fiir das Beobach-
tungsgebiet sind, sondern auch beziiglich des betrachteten Volumens. Auf der
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vollstandigen dreidimensionalen Rekonstruktion der Prézipitatanordnung wurde
bei der Datenauswertung verzichtet und ein einfacher zu handhabender schicht-
weiser Aufbau des Prizipitationsgebietes vorgezogen. Mit den aus den Experi-
menten gewonnenen Informationen lassen sich so die Annahmen in der theo-
retischen Modellierung iiberpriifen. Es gilt dabei, den Einflul des hohen Volu-
menanteils des prizipitierenden Materials, die elastischen Wechselwirkungen der
Prizipitate und die inhomogene Materialverteilung auf die Entwicklung geeignet
zu beurteilen und eventuelle Wechselwirkungen zwischen diesen Einflu3grofen
herauszufinden.

Der Verlauf der Prizipitation in den mit Sauerstoff implantierten Si-Substraten
ist gleichermaflen bestimmt durch die inhomogene O-Verteilung wie auch durch
die fiir Implantationen typische Defekterzeugung. Im Si-O System wirken Defekte
nachhaltig auf das Wachstumsverhalten der SiO,-Prézipitate ein, so daf} die na-
he beieinanderliegenden Implantations- und Schiidigungsprofile sich nicht mehr
unabhingig voneinander entwickeln. Untersuchungen eines unabhingigen Sauer-
stoffprofils sind nur in Systemen moglich, deren inhomogene Materialverteilung
mittels eines epitaktischen Verfahrens [27] oder sehr hoher Implantationsenergi-
en im MeV Bereich hergestellt wurden [28]. Diese konnen aber in Bezug auf die
Schichtbildung in SIMOX-Substraten nur von theoretischem Interesse sein.

Die Gliederung der Arbeit beginnt mit dem die theoretischen und expe-
rimentellen Grundlagen einfiihrenden Abschnitt 2. Dort werden die Beschrei-
bungsmoglichkeiten fiir einen Phaseniibergang erster Ordnung und die Bigen-
schaften des experimentellen Systems zusammengestellt. In Abschnitt 3 werden
die analytischen MeStechniken und die zur Auswertung der erhaltenen Daten
benttigten Verfahren besprochen, sowie die Experimente und die experimen-
tellen Bedingungen fiir die Untersuchungen vorgestellt. Der Ergebnisteil (vgl.
Abs. 4) dokumentiert die Anpassung der analytischen Methoden und der Da-
tenauswertung an das Si-O Materialsystem. Weiterhin werden die Resultate aus
den verschiedenen Experimenten zusammengefasst. Die Diskussion in Abschnitt 5
beschéftigt sich damit, die Bedingungen zu charakterisieren, unter welchen sich
ein selbstorganisierender Prozefl einzustellen vermag, und den Einflufl weiterer
am Prézipitationsgeschehen beteiligter physikalischer Vorginge zu bestimmen.
In der Zusammenfassung werden die erarbeiteten Erkenntnisse noch einmal in
einem Uberblick kurz beschrieben.



2 Theoretische und experimentelle Grundlagen

Eine detaillierte Betrachtung der Keimbildung, des Wachstums und des Rei-
fens, der einzelnen Stufen eines Phaseniiberganges erster Ordung, folgt in den
Abschnitten 2.1.1 - 2.1.3. Neben den klassischen Ans#tzen zur Modellbildung,
deren Giiltigkeitsbereiche sich auf Gas (Fliissig)/Fliissig-Phaseniiberginge be-
schrénken, werden vor allem fiir das Reifen (vgl. Abs. 2.1.3) Modelle bespro-
chen, die die Betrachtung eines Festkorper/Festkorper-Phaseniiberganges erlau-
ben. Das besondere Interesse liegt dabei auf dem EinfluB, der von hohen Vo-
lumenanteilen an prizipitierenden Material ausgeht, und auf den Spannungen,
die in Festkorpern aufzutreten vermdgen. Die Moglichkeiten, den Prézipitations-
verlauf mit den Konzepten der geometrischen Statistik mitzuverfolgen, werden
in Abschnitt 2.2 beschrieben. Gesondert sind im Abschnitt 2.3 die Eigenschaf-
ten des Si-O Materialsystems zusammengefasst. Dies geschieht getrennt fiir die
geringen Konzentrationen der Sauerstoffverunreinigungen in Si-Substraten (vgl.
Abs. 2.3.1) und den hohen Konzentrationen an Sauerstoff fiir implantierte Si-
Substrate (vgl. Abs. 2.3.3 und 2.3.4).

2.1 Theorie

Wird einem physikalischen Einstoff-System eine zweiter Stoff in iiberldslicher
Konzentration zugefiihrt, steigt bei konstant gehaltenen Druck und Tempera-
tur die das System beschreibende freie Enthalpie. Als Folge setzt ein Prozef} ein,
der das thermodynamische Gleichgewicht wiederherstellt und eine Minimierung
der freien Enthalpie bewirkt. Dies geschieht mittels eines Phaseniibergangs erster
Ordnung, der sich durch die Bildung von Keimen — einer zweiten Phase — aus-
zeichnet. Die Anderungen in der freien Enthalpie konnen bei der Bildung von Kei-
men und dem Wachstum der daraus entstehenden Prizipitate in einen Volumen-
und einen Oberflichenanteil eingeteilt werden. Keimbildung und Wachstum sind
Zustinde weit ab vom Gleichgewicht und zeichnen sich durch das Binden des
ibersdttigten Stoffes an Prazipitate aus. Mit diesem Vorgang ist die Bildung von
Volumen und neuer Oberfliche verbunden. Bei nur noch geringfiigiger Ubers#itti-
gung endet das freie Wachstum der Prizipitate. In einem weiteren Schritt folgt
das Reifen, das die gespeicherte Energie der zuvor aufgebauten Oberfliche wie-
der freigibt. Die damit einhergehende Minimierung der freien Enthalpic f&llt nicht
mehr so stark aus wie bei der Keimbildung. Zu beachten gilt, daf die Loslichkeit
eines kleinen Prizipitates, das einen grofie Kriimmungsradius aufweist, hther
liegt als bei einem groflen Prizipitat mit kleinem Kriimmungsradius. D.h., es
setzt ein konkurrierendes Wachstum ein, bei welchem die grofien Prézipitate be-
vorzugt weiter wichsen und kleine Prézipitate schrumpfen bzw. in Losung gehen.
Die Naherung an den thermischen Gleichgewichtszustand erfolgt asymptotisch
und nur noch langsam. Insgesamt wird dadurch das Verhiltnis Gesamtoberfliche
zu Gesamtvolumen aller Prizipitate verkleinert. Im idealen Fall liegt am Ende



des Reifen lediglich ein einzelnes Prézipitat vor, das das gesamte Material der
Uberséttigung in sich tragt.

Fiir die Beschreibung des Prézipitationsverlaufes wird im folgenden einschrin-
kend angenommen {15], daf} ein Flissig-Flissig-Phaseniibergang betrachtet wird,
die Prizipitate von sphérischer Form sind, eine homogene Materialverteilung vor-
liegt und Prézipitate nur einzelne Atome / Molekiile mit der Umgebung austau-
schen.

Voraussetzung fiir ein mathematisch einfach zu handhabendes Modell zur
Keimbildung und zum Wachstum ist ein stationérer Zustand, in dem die Kei-
me (Prézipitate) im dynamischen Gleichgewicht mit ihrer Umgebung sind. Eine
konstante Uberséttigung erlaubt weiterhin eine getrennte Behandlung der Keim-
bildung und des Wachstums. In jlingerer Zeit werden auch Keimbildungs- und
Wachstumsprozesse mit Erfolg gemeinsam betrachtet [17, 18, 29]. Fiir die Reifung
hingegen wird ein geschlossenes System angenommen, d.h., es gilt Materialerhal-
tung. Damit ist das Wachstum eines Prézipitates mit dem Wachstum aller ande-~
ren Prizipitate verkniipft. Die Losungen der verschiedenen Modellansitze zum
Reifen konnen aufgrund der Komplexitét des Problems immer nur Niherungen
sein [22].

2.1.1 Xeimbildung

Fiir die Bildung von Keimen mit dem Radius r mu8} die Energie AG aufgebracht
werden [20]:

AG = ——gm"?’AGv + 4o, (1)

wobeil ¢ fiir die Grenzflichenenergie pro Einheitsoberfliche steht und AG, die
Anderung der freien Energie pro Volumeneinheit ist, die von der Bildung von
Prizipitaten herriihrt. In einem System mit konstantem Druck und gleichblei-
bendem Volumen entspricht dies der Differenz des chemischen Potentials der in
einem Prizipitat enthaltenen Partikel (Index ) der zweiten Phase und der durch
diese verdringten Matrixpartikel (Index () [30]

AGv = (na(Ha - /J',B))/Q (2)

Mit dem Nullsetzen der ersten Ableitung von AG ergibt sich ein kritischer Radius
7¢, der den Ubergang von Keimen in einen stabilen Zustand charakterisiert

re = (20/AGy). (3)

In verschiedenen Modellansétzen zur Keimbildung werden noch zusitzliche Ef-
fekte, wie flieBende Grenzflichen, Oberflichenkrimmung usw., mitberiicksich-
tigt [16], auf die aber an dieser Stelle nicht weiter eingegangen werden soll.

Die Keimbildung selbst kann heterogen erfolgen, d.h. Keime entstehen an
strukturell ausgezeichneten Stellen der Wirtsmatrix. Bei einer homogenen Keim-
bildung hingegen bilden sich in der Wirtsmatrix fortwdhrend Keime durch Dichte-
fluktuationen und zerfallen aber auch wieder. Die Verweildauer dieser im Raum
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statistisch verteilten Keime erhoht sich, sobald diese auf einen dem kritischen
Radius vergleichbaren oder groferen Radius anwachsen. Die Héufigkeit, mit der
Keime einer Gréfe r > r, in einem stationéren System auftreten, ist [20]

J =K - exp(—AG/ET). (4)

Der im Exponenten stehende Ausdruck gibt die Wahrscheinlichkeit der Bildung
eines Keims an, wihrend in dem praexponentiellen Faktor K die Kinetik der
Aufbaureaktion eingeht.

2.1.2 Wachstum

Im Anschlufl an die Bildung der Keime folgt deren Wachstum. Die in der Wirts-
matrix in iiberloslicher Konzentration vorhandenen Atome der zweiten Phase
werden an die Keime gebunden. Dieser Vorgang 148t aus den Keimen Prazipitate
entstehen. Das Wachstum der Prizipitate kann mit dem Flufl j an Material durch
deren Prizipitatoberfliche beschrieben werden und steht iiber

. Dc

j = =77 gtad fa, (5)
in enger Verbindung mit dem Gradienten des chemischen Potentials. Darin be-
zeichnet D den Diffusionskoeffizienten, T’ die Temperatur, £ die Boltzmann Kon-
stante und c die Konzentration des gelosten Stoffes. Der Gradient 188t sich durch
die Anderung des thermodynamischen Potentials AG des Gesamtsystems, beste-
hend aus der Matrix und dem Prizipitat, ersetzen und es folgt [30]

Dc 1 0AG
J = _'k_ff"—ana ’ (6)

An, bezeichnet dabei die Differenz der Teilchenzahl in dem Prizipitat, die mit
der Anderung des chemischen Potentials einhergeht.

Es wird beim Wachsen zwischen dem Transport von Material aus der Umge-
bung zur Oberfliche der Prizipitate und dem Einbau des Materials in die Prézi-
pitate unterschieden. Ist die zum Einbau des Materials bendtigte Zeit gegeniiber
der Diffusionszeit zu vernachlissigen, liegt ein diffusionsbestimmtes Wachstum
vor, im umgekehrten Fall ein reaktionsbestimmtes Wachstum. Fiir eine diffusi-
onsbestimmte Wachstumrate entspricht L, die Weite der inhomogenen Region
zwischen Prizipitat und Matrix, gerade dem Radius des Prizipitates. Fiir ein
reaktionsbestimmtes Wachstum nimmt L einen konstanten Wert an. Mit Q, dem
Molekularvolumen des Stoffes der zweiten Phase, und

a0 -
TR A @)




das die Wachstumsrate mit dem Flufl durch die Prézipitatoberfliche verbindet,
ergibt sich [30]

dr DcQ?1 09 20Dcﬂ2l(i B }_) ®
dt kT rov, kKT rr, 77

Wird 1/7 groBer als 1/r., so ist 7 positiv und das Prézipitat wéchst. Ist 1/r
jedoch kleiner als 1/r. und damit 7 negativ, 16st sich das Prézipitat auf. Es wird
weiterhin angenommen, daf die Wachstums- und Auflésungsraten von gleicher
GroBe sind, ein Umstand, der nur fiir Volumenanteile ¢ < 1 giiltig ist [31].

2.1.3 Ostwald Reifen

2.1.3.1 Mean-Field Ansatz Obwohl die Mechanismen, die zum Material-
transport wihrend des Ostwald Reifens fiithren, bekannt sind, ist eine Beschrei-
bung fiir eine groe Anzahl von Prizipitaten schwierig. Die Diffusionsgleichung
eines jeden einzelnen an dem Vorgang beteiligten Prézipitates miiite dazu geltst
werden. Von Lifshitz, Slyozov und Wagner (LSW) [32, 33] wurde ein Mean-Field-
Ansatz entwickelt, der die Beschreibung des Reifens fiir ein einzelnes Prézipi-
tat in einem effektiven Medium ermdglicht. Es wird in diesem Ansatz ein sehr
geringer Volumenanteil der Prizipitate ¢ — 0 vorausgesetzt. Die aufzustellen-
de GroBenverteilungsfunktion N(r) gibt die Anzahl der Prézipitate mit Radius
7 pro Einheitsvolumen wieder. Durch Vernachléssigen des Entstehens bzw. des
Verschwindens von Prizipitaten ist in einfacher Weise eine Kontinuitétsgleichung
im r-Raum aufzustellen

ON_  O(N-7)

ot + or
worin 7 die Wachstumsrate der Prazipitate vom Radius r in Gegenwart der Kon-
zentration c(¢) des in der Wirtsmatrix gelosten Stoffes ist. Die Konzentration ist
nicht als unabhéngig anzunehmen, sondern an die Massenerhaltung des Systems
gebunden. Wird die anfingliche Konzentration gegen die in den Prézipitaten auf-
genommene Materialmenge bilanziert, folgt

=0, (9)

oft) = ¢y — Q / N(r,)dr, (10)

wobei ¢, die Konzentration vor Prizipitationsbeginn ist und {2 das molare Volu-
men der Préazipitate.

Im Gré8enverteilungsraum nimmt 7 eine dominierende Rolle ein und mu$, da
in diese Funktion die physikalischen Grundlagen des Reifens eingehen, sorgfiltig
ausgearbeitet werden. Aus 7 geht der Mean-Field-Charakter dieses Ansatzes her-
vor, bei welchem angenommen wird, dafl ein Prézipitat nicht direkt mit den um-
liegenden Prizipitaten, sondern ausschliellich iiber das gemittelte gemeinsame
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Konzentrationsfeld wechselwirkt. Unter Beriicksichtigung der Materialerhaltung
konnten LSW fiir ¢ — oo die zeitunabhingige Form von N nachweisen

11

Np) = ap* <3—?—p)% (%%p>Tewp(%—~?p)’ 4y

worin p = r/r, und a eine Konstante ist. Die Unabhiingigkeit der Prazipitat-
grofienverteilung von den Anfangsbedingungen und die Skalierbarkeit durch p
zeigen das selbstdhnliche Verhalten des Reifens auf [30]. Die PrézipitatgroBenver-
teilung stimmt allein fiir den Fall der unendlich verdiinnten Lésungen mit den
experimentellen Ergebnissen iiberein und fallt fiir héhere Volumenanteile breiter
und symmetrischer aus [34].

Effekte, die bei h6heren Volumenkonzentrationen auftreten, werden z.B. in
dem stoérungstheoretischen Ansatz von Marder [35] beriicksichtigt. Der Storungs-
term erster Ordnung steigt dabei mit /A an, wobei A die Abschirmléinge der
Diffusionswechselwirkung ist. Da weiterhin A ~ %% gilt, besteht eine mittelba-
re Abhéngigkeit von A zum Volumenanteil der Prazipitate. Mit ¢ = 0.1 ist der
Volumenanteil schon so grof, daf§ die Abschirmlinge vergleichbar zum Prézipi-
tatabstand wird und Effekte hoherer Ordnung immer stérker zur Geltung kom-
men [36].

2.1.3.2 Vielteilchendiffusion Ansatz Die verschiedenen in diesem Bereich
ausgearbeiteten Reifungsmodelle unterscheiden sich in dem jeweiligen Mittelungs-
verfahren, nicht jedoch in den zugrunde liegenden Gleichungen [22]. In den Viel-
teilchendiffusionsmodellen werden die wachsenden und schrumpfenden Prizipi-
tate durch Punktquellen bzw. Senken beschrieben. Das sich stetig verindernde
Konzentrationsfeld © mit N Prézipitaten kann mit der Losung der Poissonglei-
chung
V20 = 47 2V Bis(r — 1;) (12)
beschrieben werden, worin B; die Quell- bzw. Senkenstirke des i—ten Prizipitates
ist, N die Anzahl der Quellen bzw. Senken und § die Dirac-Funktion. Mit r wird
der Ort eines beliebigen Feldpunktes beschrieben, und r; ist der Ort des i—ten
Punktteilchens. Unter Zuhilfenahme der Potentialtheorie und einem zu dem im
LSW—-Modell erweiterten Ausdruck der Massenerhaltung werden in den Model-
len verschiedene statistische Mittelungsverfahren mit dem Ziel verwendet, einen
geeigneten Wert fiir 7 und B(r) = 7% zu bestimmen. Mit diesem von ¢ und
dem jeweiligen Modell abhéngigen Ausdruck wird in Verbindung mit der Konti-
nuitdtsgleichung und der Massenerhaltung der Verlauf der Reifung beschrieben.
Allen Modellen gemeinsam sind die schon im LSW-Modell gefundene Un-
abh#ngigkeit von B{r) von der Zeit, eine invariante und skalierbare Grofienver-
teilungsfunktion, die breiter und symmetrischer als bei LSW fiir ¢t — oo ausfillt,
und die funktionelle Abhéingigkeit der Wachstumskonstanten von dem Volumen-
anteil ¢. Der jeweilige Giiltigkeitsbereich der unterschiedlichen Modelle fiihrt zu

11



geringen Abweichungen der Ergebnisse. Da aber entsprechende experimentelle
Untersuchungen noch ausstehen, kann im Augenblick keinem Modell der Vorzug
eingerdumt werden.

2.1.3.3 Thermodynamischer Ansatz Den bisherigen Reifungsmodellen lie-
gen allein kinetische Gleichungen zugrunde. Aussagen zum Reifen sind somit nur
von beschreibender Natur [22]. Die energetische Analyse in [30] gibt einen detail-
lierteren Aufschluf} iiber den Ursprung des Reifens.

Die Verteilung der Prézipitate, die explizit in den vorhergehenden Ansitzen
miteingeschlossen ist, wird nun durch ein ideales Ensemble von s gleichgrofien
Prizipitaten ersetzt. Ausgehend von diesem Prizipitatensemble kann die freie
Enthalpie des Systems direkt minimiert werden. Fiir ein zweiphasiges System beil
konstantem &ufleren Druck, konstanter Temperatur und inkompressiblen Prizi-
pitaten gilt

s 2
AG = Z(Mg} — Uop)ioq + oA 4 Z(Miﬁ — ;)N (13)

ji=1 =1

Die erste Summenbildung erfafit den energetischen Beitrag aller Prizipitate be-
ziiglich der zweiten Komponente, wobei der erste Term die relative chemische
Energie beriicksichtigt und der zweite die Oberflichenenergie. Die zweite Summe
gibt die gesamte durch die einzelnen Komponenten in dem System gespeicherte
chemische Emnergie an.

Dieser Ansatz, der nur Aussagen zu dem mittleren Prizipitatradius trifft,
kann weiterhin aufgrund seiner einfachen mathematischen Struktur ohne grofien
Aufwand um weitere energetische Terme erweitert werden.

2.1.3.4 Elastische Wechselwirkungen Fiir den Prizipitationsverlauf in
Festkorpern sind neben dem hohen Volumenanteil der zweiten Phase noch die
zu erwartenden Spannungen von groBer Bedeutung. Spannungen kénnen von au-
Ben dem FestkOrper aufgepréigt werden oder, wie im Folgenden angenommen,
durch die Volumenfehlanpassung des von der Maitrix zur Verfiigung V,, gestell-
ten und dem von dem Prizipitat bendtigten Volumen V, entstehen [37]. Das
die Prézipitate umgebende Spannungsfeld fiihrt zu Dichtedinderungen in der Ma-
trix und beeinflufft damit auch das chemische Potential. Soll ein gleichformiges
chemisches Potential beibehalten werden, miissen — als dem Ausdruck eines ther-
modynamischen Gleichgewichtes — Stérungen durch das Spannungsfeld mit einer
lokalen Anderung der Konzentration des geldsten Stoffes ausgeglichen werden. Ein
Wechselwirken der Prizipitate schliet damit nicht mehr allein deren Loslichkeit,
sondern auch das elastische Feld mit ein. Die elastische Wechselwirkung fithrt im
Vergleich mit einer rein diffusiven Wechselwirkung zu stérker ausgeprigten Effek-
ten. Wird weiterhin die 1/r® Abnahme des elastischen und die 1/7-Abnahme des
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diffusiven Felds beriicksichtigt, erklért sich der in unmittelbarer Nihe zum Prizi-
pitat vorherrschende elastische Einflu}, der erst bei gré8eren Entfernungen einer
diffusiven Wirkung weicht. Bei der Betrachtung elastischer Wechselwirkungen
sind weiterhin die Randbedingungen, die mit einem koh#renten bzw. inkohiren-
ten Einbau der Prézipitate in die Matrix verbunden sind, zu beachten [16, 38|,
ebenso wie der EinfluBl der Spannungen auf die Form der Prézipitate [39].

In dem auf den Prinzipien der Vielteilchenansétze basierenden Modell [37, 40]
zur Beschreibung der diffusiven und elastischen Wechselwirkungen gehen Annah-
men ein iber:

e die elastische Homogenitét der Matrix, die eine Superposition der elasti-
schen Felder der Prizipitate erlaubt;

e die Isotropie der Matrix, die Losungen fiir sphérische Prizipitate gew&hr-
leistet;

e die Unabhingigkeit der elastischen Konstanten von der Konzentration des
geldsten Stoffes und von der Stéirke des elastischen Feldes.

Die zu den Modellen durchgefiihrten Simulationen [41] zeigen, daf gegeniiber dem
diffusiven Fall ein an die Grofle und die Umgebung der Prizipitate gebundenes
verstirktes, vermindertes bzw. inverses Reifen sowie eine Migration der Prizipi-
tate — in eine durch das elastische Potential vorgegebene bevorzugte Richtung —
auftritt. Das modifizierte Reifungsverhalten und die Prazipitatmigration kénnen
eine starke raumliche Reorientierung der Prizipitate bewirken, die z.B. zu dem
Aufbau eines Supergitters fiihrt. Eine weitere Besonderheit besteht in der Koexi-
stenz zweier sehr nahe beieinanderliegender Prézipitate, die durch die elastische
Wechselwirkung einen energetisch giinstigeren Zustand als ein einzelnes Priizipi-
tat einzunehmen vermdgen.

Fiir eine grobe Abschitzung der sich ausbildenden Spannungen auf die einzelnen
Stadien der Prizipitation bietet sich das thermodynamische Modell an [30]. Der
Term der elastischen Energie besitzt mit dem Auftreten einer Volumenfehlanpas-
sung 6 = V,,—V, des Prazipitates einen nicht verschwindenden Wert. Nabarro [42]
folgend, verfiigt die elastische Energie fiir ein Prézipitat in einem unendlich aus-
gedehnten Festkorper iiber die Form

_E
S 9(1-7)
mit E dem Elastizititsmodul und = der Poisson Zahl. Die Volumenfehlanpassung
der Prizipitate bedingt eine Erweiterung des thermodynamischen Potentials

AG=nlp, - p.t+0od+d (15)

P* 0V, (14)

Fiir den kritischen Radius r, ~ dem Maximum von AG - bedeutet dies einen
zuséitzlichen konstanten Term im Nenner, der dessen Wert vergrofiert. Die Wachs-
tumsraten der Prézipitate hingegen bleiben unverdndert {30]. Fiir ein reifendes
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System tritt dadurch nur eine zeitliche Verzdgerung des Wachstumsprozesses ein,
aber keine qualitativ neue Wachstumsdynamik wie im Fall von einem ®¢, das sich
schneller vergroBert als das Prizipitatvolumen [43]. Das Potential ®¢ von Prézi-
pitaten mit dem Radius r, zu welchen sich in einem Abstand r, < 107 weitere
Prizipitate befinden, bedarf einer Korrektur

(1— §)652V. (16)

m

®¢ verschwindet fiir r = 0 bzw. ry,, = 7 und besitzt bei

Tm

= 7 (17)
ein Maximum. Im Vergleich zu einem Prézipitat, das sich in einer unendlich aus-
gedehnten Matrix befindet, nimmt die elastische Energie — dem Korrekturterm
folgend — in Anwesenheit weiterer Prézipitate in der ndheren Umgebung ab. Da-
mit verbunden ist eine lokale Verringerung des kritischen Radius, aus dem ein
gegeniiber dem restlichen System veréindertes Wachstum resultiert. Wie in [40]
gibt dieser Ansatz zwei nahe beieinanderliegenden Prizipitaten die Moglichkeit,
sich selbst gegen ein Auflésen zu stabilisieren bzw. zu einem inversen Reifen. Fiir
den Einbau von Gleichung (16) in das thermodynamische Modell (Gl. (15)) wird
aber von allen Prizipitaten ein gleich hoher Beitrag des elastischen Potentials
angenommen. Erst an dieser Stelle geht der zuvor beschriebene Effekt bei der
Integration in ein Mean-Field Modell verloren.

2.2 Punktmodell zum Prizipitationsverlauf

Eine Menge von Punkten 148t sich zu einem Punktfeld zusammenfassen. Punktfel-
der wiederum konnen mittels mathematischer Modelle beschrieben werden ([44],
vgl. Anhang B). Die riumliche Anordnung der Punkte ist mit den Methoden des
Abschnittes 3.3.2.4 und den Beispielen aus Anhang C zu analysieren. Ein Punkt
reprasentiert dabei z.B. ein Prizipitat, dessen Schwerpunkt mit den Koordinaten
z, y festgehalten wird. Weitere Eigenschaften eines Prizipitates, z.B. der Radius,
werden mit den Marken m eines Punktes wiedergegeben.

Unter Verwendung von Punktmodellen sollen die einzelnen Prézipitations-
stadien noch einmal beschrieben werden. Die Position der Prizipitate gewinnt
vor allem beim Reifen in Systemen mit hohen Volumenanteilen durch das direkte
Wechselwirken immer mehr an Bedeutung (vgl. Abs. 2.1.3.2). Es kann dabei nicht
mehr uneingeschrinkt von einer zufilligen Verteilung der Prézipitate ausgegan-
gen werden [22].

Zunichst werden verschiedene Konzepte, die auch die Grundlage fiir die In-
terpretation von Streuexperimenten [45, 46, 47] bilden, im Zusammenhang mit
der Keimbildung und Wachstum besprochen.
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Keimbildung

Die Gesamtheit der erzeugten Keime kann mittels Poisson-Felder dargestellt wer-
den. Lediglich bei sehr hohen Ubersittigungen mit hohen Keimdichten kommt
es zu Storungen in der Nahordnung. Da sich Keime nicht iiberlappen konnen,
nehmen diese einen Mindestabstand zueinander ein (random discs [48]). Daraus
folgt, dal bis auf einen Abstand in der Gréfenordnung eines Keimradius eine
zufillige Verteilung erhalten bleibt.

‘Wachstumsphase

Werden Keimbildungs- und Wachstumsphase als unabhiingig voneinander ange-
nommen, bleibt die Poisson-Verteilung der Prézipitate somit auch wihrend der
Wachstumsphase erhalten und die Radienverteilung beh#lt ihre nach der Keim-
bildung eingenommene Form bei. Ein direktes Wechselwirken der Prazipitate soll
zunsichst noch als zu vernachldssigend angenommen werden (vgl. Abs. 5.2.2.3).
Der Zuwachs des mittleren Prézipitatradius betrigt wihrend der Wachstumspha-
se bei konstanter Uberséttigung

1/2
2D5/,Lc> . (18)

r= K1/2 Y2 it K1/2 = ( kT
Die Prizipitate vermogen aus einem Gebiet der Ausdehnung M = /D -t Ma-
terial zum Wachstum zu schopfen und es sollten dort keine weiteren Prazipitate
gefunden werden [46]. Zur Beschreibung dieser mit den Prizipitaten verbundenen
neuen Eigenschaft wird jedem Punkt neben dem Radius eine weitere Marke zuge-
ordnet ([44], vgl. Abs. 3.3.2.4), deren Grofie die Ausdehnung des EinfluBbereiches
des Prizipitates wiedergibt (vgl. Abs. 2.3.3.4).

Fiir die Beschreibung des Zusammenhangs zwischen Marken- und Radien-
verteilungen erscheint in besonderer Weise der Formalismus des Stienen-Modells
als geeignet (vgl. Anhang C). Wird eine Entwicklung der Marken proportional
zu den Radien angenommen [45, 47] und die #*/2-Abhsingigkeit beider GrofSen
beriicksichtigt, geht Gleichung (78) (vgl. Anhang C) iiber in

Ny(r,t)=a-D(r,t) mit O<a<l. (19)

Ny (r, t) stellt dabei die Radienverteilung und D(r) die Néchste Nachbarn-Vertei-
lung dar. Da Radienverteilung und Markenverteilung sich nur durch einen kon-
stanten Faktor unterscheiden, kénnen sie fiir die Dauer der Wachstumsphase ge-
winnbringend gleichgesetzt werden. Mit o wird dann ein Maf dafiir angegeben,
wie dicht die durch die Marken aufgespannten Bereiche in dem zu untersuchen-
den Punktmuster vorliegen (vgl. Anhang C). Bei einem freien Wachstum verfiigt
o iiber einen nur geringen Wert, d.h., die Ausdehnung der Verarmungsbereiche
um die Prézipitate ist im Vergleich zu den Absténden der Préazipitate nur gering.
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Die von den Marken aufgespannten Bereiche beriihren sich in diesem Fall selten
oder gar nicht, d.h., die Prézipitate wechselwirken kaum. So liegt es nahe Ny (r, %)
und D(r,t) als unabhingig voneinander zu betrachten. Damit entzieht sich diese
Prazipitationsphase innerhalb dieses Modells einer analytischen Behandlung. Die
Nahordnung um die Prazipitate in dem Punktmuster nimmt eine Form an, die
derjenigen von Gasen &hnlich ist [49)].

Fiir die Nachbildung dieser komplexen Prizipitationsverliufe bleibt nur die Si-
mulation eines Ensembles von Prézipitaten entsprechend z.B. dem Mehl-Johnson-
Modell [50, 51] oder nach Reif [52].

Reifungsphase

Fir die Entwicklung des mittleren Radius beim Reifen in Abhingigkeit von der
Zeit ergibt sich unabhingig von dem bestehenden Volumenanteil der prézipitie-
renden Phase bei konstanter Ubersittigung

1/3
8Dco ) (20)

T':Kl/g’tl/3 mit K1/3 - (W

Die fiir das Wachstum typische Verarmungszone um ein Prizipitat, verliert beim
Reifen an Bedeutung, da die ﬁberséittigung (vgl. Abs. 2.1.3) nur noch geringfiigig
iiber dem Gleichgewichtswert liegt. Der Einflubereich eines Prizipitates ist da-
mit neu — in Abhingigkeit vom Radius — zu definieren. Versindert sich die Radien-
verteilung entsprechend den Reifungsmodellen des Abschnittes 2.1.3, ergibt sich
im Rahmen des Stienen-Modells eine Erweiterung fiir «, die eine Abhingigkeit
vom Radius und der Zeit [21] einschliet

Ny(r,t) = a(r,t)- D(r,t) mit a(rt)~1. (21)

Die zeitliche Entwicklung eines reifenden Systems kann innerhalb des Stienen-
Modells durch Anpassung der Priizipitatdichte nachgebildet werden. Dies ge-
schieht unter der Annahme, daf sich das fiir die Radienverteilung gefundene
selbstdhnliche Verhalten mit der Zeit (vgl. Abs. 2.1.3) auf die rdumliche Vertei-
lung der Prézipitate tibertragen 148t [53] — & verliert dadurch nach der Normie-
rung auf z.B. den kritischen Radius (vgl. Abs. 2.1.3.1, 5.2.3.2) die Zeitabhéingig-
keit. Die fiir unterschiedliche Zeitpunkte erzeugten Punktmuster stellen jeweils
eine mogliche Realisation dar und sind im Gegensatz zu den direkten Simula-
tionen unabhéngig voneinander. Die nun in einem hohen Mafl wechselwirkenden
Prézipitate gestalten die Anordnung der Prizipitate im Raum dhnlich denjenigen
von Punktmodellen fiir Flissigkeiten [49].

Der Ubergang vom Wachstum zum Reifen ist von einem Umordnungsprozefl
der Prazipitate begleitet und wird in Abschnitt 5.2.2.3 besprochen.
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2.3 Experimentelles System

Die bei der Halbleiterproduktion iiberwiegend verwendeten Si-Substrate werden
nach dem Czochralski (CZ)-Verfahren gewonnen [54]. Diese Substrate weisen Sau-
erstoff als natiirliche Verunreinigung auf mit Konzentrationen von 5x107O%cm—3
bis 2x10¥O*em ™2 und liegen bis zu Temperaturen von 1200°C iiber der Léslich-
keit im thermischen Gleichgewicht [55]. Weitere physikalische Gréflen zum Si-O
System sind in Anhang G angegeben. Die Prézipitation des Sauerstoffes kann
durch die Wahl geeigneter Verfahrensschritte in dem fiir die Halbleiterbauelemen-
te wichtigen oberflichennahen Bereich eingeschrinkt werden [56, 57]. Dariiber
hinaus gettern die SiOy-Prézipitate metallische Verunreinigungen und verbessern
die mechanischen Eigenschaften des Substrates. Daher ist den mit wesentlich ge-
ringeren Sauerstoff-Konzentrationen verunreinigten Float Zone (FZ)-Substraten
nicht immer ein Vorzug einzurdumen.

Neben den SiO,-Prizipitaten bildet der Sauerstoff verschiedene Arten von
Clustern aus, die sich elektrisch aktivieren lassen. Zur Kldrung der Struktur ther-
mischer Donatoren, die schon bei Temperaturen von 400°C entstehen, existieren
mehrere sehr unterschiedliche Modellansétze [58]. Auch iiber die Struktur der
neuen thermischen Donatoren, die sich bei Temperaturen von iiber 600°C bilden,
ist augenblicklich wenig bekannt [59]. Es wird vermutet, dafl neben Sauerstoff-
Clustern [60] die Donatoren Keime einer Prizipitation sind [61].

Die nachfolgende Beschreibung der Prizipitation im Si-O System beriicksich-
tigt nicht nur die fiir das Materialsystem spezifischen Eigenschaften, sondern
schlieBt auch einige Erweiterungen, die sich durch die Festkdrper/Festkorper-
Losung ergeben, ein. Eine gesonderte Betrachtung erfahren die implantierten Sy-
steme, bei welchen die Implantationsschiiden und das inhomogene Materialprofil
von herausragender Bedeutung sind.

2.3.1 Si-O System

Viele der in Si-Substraten zu beobachtenden Vorgénge stehen in Verbindung mit
atomaren Fehlordnungen (Defekten) des Si-Kristallgitters [62]. Diese Fehlordnun-
gen ergeben sich aus unbesetzten Plitzen, den Leerstellen (V) in dem Kristall-
gitter und aus Atomen, die auf Zwischengitterplitzen (I) liegen. Si-Atome auf
Zwischengitterplitzen (Eigenzwischengitteratomen) werden mit Si; bezeichnet,
Sauerstoff mit O; und andere die Si-Matrix dotierende Stoffe in entsprechender
Weise. Den atomaren Defekten ist es durch Akklomeration weiterhin moglich,
die bestehende Kristallstrukturen lokal zu stéren [63]. Eine Kette von Defek-
ten entlang einer Kristallrichtung bilden eindimensionale Liniendefekte. Zusam-
menhingende Bereiche von Defekten in einer Kristallebene ergeben meist zweidi-
mensionale Stapelfehler und beliebig ausgeformte Defektcluster Volumendefekte,
z.B. Prizipitate oder Blasen.

Bei der Prizipitation des Sauerstoffes in dem Si-Kristall als SiO, erhoht sich
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nach der Oxidation das pro Si-Atom beanspruchte Volumen um einen Faktor 2.2.
Dieses zusitzlich bendtigte Volumen (Akkomodationsvolumen) kann nur iiber den
Aufbau von Spannungen oder/und Leerstellen bzw. Eigenzwischengitteratomen
bereitgestellt werden [64]. Die ben&tigten Defekte konnen auf unterschiedliche
Weise entstehen:

e im Volumen auf thermischem Wege durch Frenkelpaarbildung,
e durch Bestrahlung der Matrix mit Elektronen- oder Ionenstrahlen,

e an der Grenzfliche zwischen Si-Matrix und dem Prizipitat durch den Aus-
stof} eines Eigenzwischengitteratoms bei der Bildung eines SiO2-Molekiils,

Die Gleichgewichtsreaktion nimmt dabei die Form an
(1 —y)Si+20 + 2V +yl = SiO; + Spannungen (22)

z und y bezeichnen jeweils den Anteil an Leerstellen (V)! bzw. Eigenzwischen-
gitteratomen (I) bei der Bereitstellung des Akkomodationsvolumens. Eine hohe
Konzentration an Eigenzwischengitteratomen, wie sie nach einer Implantation
oder wihrend des Wachstums vorliegt, verlagert das Gleichgewicht auf die linke
Seite der Reaktionsgleichung und schrinkt die Bildung von SiOy und damit das
Wachstum von SiOq-Prizipitaten ein. Die Bilanzierung der Materialfliisse von
und zur Prazipitatoberfliche erfolgt unter Beachtung von Gleichung (22). Unter
der Annahme, dafl das Konzentrationsfeld um ein Prézipitat durch die Losung
der Laplace-Gleichung anzunéhern ist, geht
(0] T
fi=noefE=8 o, (23)
4

hervor. Dabei bezeichnet C eine Konzentration und der Index oo steht fiir den
Konzentrationswert im Abstand r — oo, i fiir den Wert an der Grenzfliche
des Prizipitates und eq gibt den Gleichgewichtswert wieder. Die auf den Gleich-
gewichtswert einer gegebenen Temperatur normierte Ubersdttigung wird mit S
bezeichnet. Mit dem Massenwirkungsgesetz

€

(S5} (S0 = eonlm (24)

und unter Einbeziehung der Gleichungen

8 BAG 8 OAG

% ot oy ot (25)

kann eine moglichst effektive Minimierung der freien Enthalpie erreicht wer-
den [65]. Es gilt weiterhin
z+y+d=1, (26)
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Abbildung 1: Links: Abhingigkeit des Leerstellenanteils (x) von der Eigenzwi-
schengitteratom (ZGA)-Konzentration bei der Bereitstellung des
Akkomodationsvolumens fiir $3°55° # 1 bei 1000°C. Rechts: Ande-
rung des Beitrags der Eigenzwischengitteratom (y)- und Leer-
stellenanteil (x) sowie der Volumenfehlanpassung (d) am Akko-
modationsvolumen mit zunehmender Temperatur fiir SfSP =
1. Die Sauerstoffkonzentration betragt in allen Abbildungen
C¥ =1x10¥0%ecm 3.

mit d dem Volumenanteil, der durch Spannungen entsteht. Aus den Gleichun-
gen (23) - (26) lassen sich durch numerische Integration die Anteile fiir z,y und
d fiir das Wachstum der Prizipitate bestimmen.

Bei der Auswertung des Gleichungssystems ist der Temperaturbereich ober-
halb von 1000°C mit einer ziigigen Rekombination der Defekte im Volumen des
Si-Substrates — dies entspricht S°S{® = 1 — von demjenigen unterhalb dieser
Temperatur zu unterscheiden. Experimentelle Untersuchungen zeigen, daff bei
den niedrigeren Temperaturen die Rekombination nicht mehr diffusionsbestimmt
ist, sondern vielmehr von dem Auftreten einer Reaktionsbarriere abhingt [66, 67).
Leerstellen- und FEigenzwischengitteratomkonzentrationen stehen infolgedessen
nicht mehr in einem Gleichgewicht und es gilt S§°55P # 1. In Abbildung 1 (links)
ist der Leerstellenanteil (x) bei der Bildung des Akkomodationsvolumens fiir den
Fall S°55° # 1 gegen S7° aufgetragen — mit einem konstanten Wert fiir S3° = 1.
Der Argumentation von Huh et al. [65] folgend — angenommen wird ein einzelnes
Prizipitat in einem unendlich grofen Si-Gitter —, lassen sich drei Bereiche fiir das
Wechselwirken von Leerstellen, Eigenzwischengitteratomen und dem Sauerstoff
beim Prézipitatwachstum unterscheiden:

e Iiir S7° << 1 wachsen Prizipitate unter Freisetzung von mehr als nur ei-

1Besteht keine Verwechslungsmoglichkeit, werden im Folgenden immer Si; mit I und Siy
mit V bezeichnet.
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nem Eigenzwischengitteratom (der Leerstellenanteil fallt damit unter x<1
(Gl (26) mit d = 0)), um deren grofer Unterséttigung entgegenzuwirken.
Dies geschieht, obwohl gleichzeitig Leerstellen entstehen, die die Gesamt-
energie des Systems anheben. Durch den hoheren Energiebetrag, der durch
den Ausgleich des Eigenzwischengitteratomdefizites frei wird, senkt dieser
Weg dennoch die Gesamtenergie des Systems effektiv ab.

e In einem fiir S7° mittleren Bereich steigt x weiter an, bis es mit SPS{° > 1
divergiert. Umgekehrt zu dem vorher Dargestellten, wachsen die Prizipitate
nun unter der gleichzeitigen Aufnahme von Eigenzwischengitteratomen und
Leerstellen. Der energetische Anstieg durch die Ausbildung einer Unterséitti-
gung an Leerstellen fillt so gering aus, dafl gegeniiber einem Zustand ohne
diesen zusétzlichen Vorgang ein tieferliegendes Minimum erreicht wird.

e Bei den hichsten Werten fiir S¢° kommt dem Abbau der Ubersittigung eine
vordringliche Bedeutung zu und resultiert in dem Sichauflésen der Prézi-
pitate. Die Anhebung der Gesamtenergie des Systems durch den gelGsten
Sauerstoff wird durch den Energieverlust mehr als kompensiert, der mit
dem Sinken der Eigenzwischengitteratomkonzentration einhergeht.

Die beschriebenen Vorginge verlaufen ausschliefllich an der Oberfliiche der Prézi-
pitate.

In Abbildung 1 (rechts) sind die Verldufe fiir den Anteil der Leerstellen, der
Figenzwischengitteratome und die Volumenfehlanpassung in Abh#ngigkeit von
der Temperatur aufgetragen. Aufgrund der Rekombination der Defekte im Vo-
Ilumen S7Sy=1 stellt sich das thermodynamische Gleichgewicht ein. Im Bereich
geringer Temperaturen nimmt die Volumenfehlanpassung ihien grofiten Wert an
und kommt mit den Eigenzwischengitteratomen allein bei einem verschwinden-
den Leerstellenanteil fiir das Akkomodationsvolumen auf. Die Erzeugung des Ak-
komodationsvolumens wird im mittleren Temperaturbereich von allen Gréfien
gemeinsam getragen. Das Absinken der Volumenfehlanpassung gegen Null fiir
hohe Temperaturen spiegelt den aus Experimenten bekannten weitgehend span-
nungsfreien Zustand der Prézipitate in der Matrix wieder (vgl. Abs. 5.2.3). Ein
Vergleich mit den Kurven, die bei Vernachlissigung der Volumenfehlanpassung
entstehen, zeigt eine starke Korrelation zwischen der Volumenfehlanpassung und
dem Eigenzwischengitteratomanteil. Der Leerstellenanteil liefert erst bei hdheren
Temperaturen weitgehend unabhingig von der Verspannung eines Prizipitates
einen Beitrag zum Akkomodationsvolumen.

Fiir den kritischen Radius r, ergibt sich [68]:

2082
EET In(SF)2(SP)=(S55°)~v — 616efd
(1+5—¢)3 (27)
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mit € als Verspannung, K als Kompressibilitdt der Préazipitate und p als Scher-
spannung der Si-Matrix. Um ein Prizipitat der Gré8e r zu erhalten, ist in die
Matrix ein Prézipitat der Grofle (1 + § — €)r einzusetzen. Die sich ergebende
Volumenédnderung dV @ndert die Energie der Verspannungen um (6ude)dV. Die
Verwendung dieser Formel ist durch die nur sehr ungeniigenden Moglichkeiten zur
Messung von Punktdefektkonzentrationen eingeschrankt (vgl. Abs. 2.3.3.1). Eine
ausreichend hohe Ubersittigung an Eigenzwischengitteratomen (S%°) — (S)?
bewirkt, dafl das Prézipitatwachstum (r, — co) vollstdndig zum Erliegen kommt.

Die sich wihrend des Wachstums der Prizipitate aufbauende Uberkonzentra-
tion an Eigenzwischengitteratomen verzogert riickwirkend den weiteren Einbau
von Sauerstoff. Die auftretenden Konzentrationsgefélle fiir die Eigenzwischengit-
teratome erfahren durch deren hohe Diffusionsgeschwindigkeit (vgl. Anhang G)
einen schnellen Ausgleich. Im Einklang mit der geringeren Diffusionskonstanten
und den Uberlegungen zu Gleichung (22) wird das Prézipitatwachstum in der
Wachstumsphase vom Konzentrationsfeld des Sauerstoffes bestimmt [64, 69]. In
einem aus zwei unterschiedlich grofen Prizipitaten bestehenden System wird der
Ausstofl an Eigenzwischengitteratomen, durch das Wachsen des gréBeren Prazi-
pitates, das Wachstum des Kleineren zunfchst einschrinken und spiter dessen
Auflssung einleiten [70]. Durch die hohe Diffusionsgeschwindigkeit der Eigenzwi-
schengitteratome wird das Wechselwirken der Prizipitate zuerst durch diese und
nicht durch den diffundierenden Sauerstoff vermittelt. Der sich einstellende Effekt
verfiigt iiber eine Erscheinung, die dem des Reifens &hnlich ist.

Die Morphologie der Prizipitate erschliet sich nur bei einer detaillierten Be-~
trachtung der auf die Priizipitate einwirkenden Einfliisse, welche im thermodyna-
mischen Potential beriicksichtigt sind [71]. Mit zunehmender Verspannung &ndert
sich die Gestalt der Prézipitate und nimmt nacheinander eine sphirische, zylindri-
sche und plattenartige Form an. Weiterhin stellt eine Variation der Volumenener-
gie die sphirische Gestalt als eine energetisch besonders giinstige Form heraus.
Beim Einwirken eines elastischen Potentials wird aber gerade fiir die sphérischen
Form die meiste Energie bendtigt. Die beiden Beitriige stehen in einem Festkorper
in steter Konkurrenz. Der Beitrag der Grenzflichenenergie fillt sehr viel kleiner
aus, wirkt durch seine Anisotropic aber nachhaltig auf die Orientierung der Priizi-
pitate in der Matrix und die Ausrichtung der Grenzflichen ein.

Bei 50°C - 929°C fiihren Spunuungs- und Oberflichenenergie [72) ou Priizipi-
taten mit einer scheibenformige Gestalt und amorpher Struktur, die durch Verset-
zungsschleifen und Stapelfehler im umgebenden Kristall stabilisiert werden. Die
Verspannungen der scheibenférmigen Prizipitate kénnen neben dem Aussto8 an
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Abbildung 2: a.) Form von SiOs-Prézipitaten bei hoher Temperatur und in Pro-
jektion entlang der b.) [001], c¢.) [111] und d.) [110]-Richtung.

Eigenzwischengitteratomen z.B. auch durch einen Ubergang in eine facettierte
Form bei hoheren Temperaturen vermindert werden. Facettierte, amorphe Prézi-
pitate entstehen bei 950°C - 1200°C (Abb. 2). Diese gehen bei einem weiteren
Temperaturanstieg in giinstiger zu beschreibende sphéirische Teilchen iiber.

2.3.2 Implantation

Mittels der Jonenimplantation werden Ionen in einem Festkdrper deponiert. Die
Ionen treten wihrend dieses Vorganges mit den Atomen der Festkdrpermatrix in
Wechselwirkung. Es wird angenommen, dafl der Energieaustausch in Abhéngig-
keit von der Projektilenergie auf zwei voneinander unabhingige Arten erfolgt,
nimlich iiber elastische KernstéBie und unelastische elektronische Wechselwir-
kungen. Bei der elektronischen Wechselwirkung handelt es sich um den Energie-
transport vom bewegten Ion auf die Elektronenhiille der Targetatome, woraus
sich nur geringe Ablenkungen des Ions ergeben. Bei Kernstofen wird kinetische
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Energie auf das gestofiene Atom als Ganzes iibertragen, woraus Ablenkungen der
Geschofiteilchen mit groflen Winkeln resultieren. Der Energieverlust fithrt zur
Abbremsung der Ionen.

Die Bildung von Defekten und Stérungen im Gitter erfolgt durch den Ener-
gieiibertrag von Projektil- zum Targetatom. Sobald dieser iiber der Verlagerungs-
energie liegt. Die Bahn der einzelnen Gitteratome und das sich ergebende Ge-
samtbild der Gitterstérungen hingt von den charakteristischen Parametern der
Stofivorgénge ab. Die endgiiltigen Lagen der eingeschossenen Ionen bilden, da die-
se nicht alle den gleichen Weg im Target zuriicklegen, ein Konzentrationsprofil,
das ndherungsweise mit einer gau8formigen Verteilung beschrieben werden kann.
Fiir das hochenergetische Ion (z.B. 2 MeV O™ [28]) ist die Bahn im wesentlichen
eine Gerade in der urspriinglichen Bewegungsrichtung, da hauptséchlich elek-
tronische Abbremsung vorliegt, verbunden mit geringer Streuung am Ende auf
Grund von Kernstéfen. Bei niedrigeren Energien (z.B. 50 keV OV [73]) folgt das
Ton einer zufilligen Bahn (random walk) mit vielen starken Ablenkungen, wobei
der Bahnabstand zwischen den Stéfen mit fallender Energie abnimmt. Es kann
die gesamte Weglinge R definiert werden, die das Ion zuriicklegt und die auf das
Lot der Substratoberfliche projizierte Weglinge R, bzw. die Weglénge I, senk-
recht zum Lot. Es 148t sich zeigen, daf nur bei einem geringen Anteil gestoflener
Atome die iibertragene Energie fiir eine Verlagerung ausreicht. Folglich bleibt
ein grofier Teil der gestoBenen Atome an ihren Gitterplitzen gebunden, jedoch
mit einer erhthten kinetischen Energie. Aus thermodynamischer Sicht ist dies
gleichbedeutend mit einem lokalen Ansteigen der Temperatur, so dafi zusétzlich
zur Kaskade versetzter Atome ein entsprechender thermisch angeregter Bereich
(thermal spike) existiert.

Bei hohen Dosen im Bereich von 10'® Ionen/cm? und typischen Implantati-
onsenergien von 200 keV treten im Mittel 50 Verlagerungen je implantiertem Ion
(dpa) auf [74]. Fiir eine Rekristallisation des geschidigten Gitters ist es notwen-
dig, die Matrix schon wihrend der Implantation zu heizen. Ungewthnlich ist die
Ausbildung eines Leerstellenbandes nahe der Oberfliche, das gemeinsam mit einer
Verspannung der Matrix in diesem Bereich auftritt. Diese Spannungen werden als
Ursache fiir die Entstehung von Defekten angesehen [75], die sich von der Ober-
fliche aus bis zu dem implantierten Gebiet erstrecken (threading dislocations).
Spannungen dieser Art lassen sich fiir Dosen unterhalb von 0.8x 10 Ionen/cm?
durch eine Temperung nach der Implantation bei 900°C vermeiden [74, 75]. Es
bilden sich dabei blasenformige Agglomerate aus Leerstellen, die fiir einen Abbau
der Spannungen in dem Gitter sorgen. Fiir Dosen oberhalb dieses Schwellwertes
sind in diesem Bereich ausgedehnte Defekte zu beobachten, die als Folge einer
Prizipitation der Punktdefekte entstanden sind. Diese lassen sich auch bei sehr
Lohen Temperaturen nur noch in einem begrenzten Umfang durch Ausheilung
beseitigen.
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2.3.3 Implantiertes Si-O System

Zur Prazipitation in implantierten Systemen bestehen zur Zeit keine Modelle, die
mit denjenigen der Abschnitte 2.1.1 - 2.1.3 vergleichbar sind. Das Ineinander-
greifen und der zeitliche Verlauf der verschiedenen Prézipitationsstadien, unter
Berticksichtigung der Defektprofile in Systemen mit inhomogener Materialvertei-
lung, wird in den folgenden Abschnitten dargestellt. Dabei stiitzt sich die Be-
schreibung auf verschiedene Literaturstellen und gibt eine Ubersicht iiber den
aktuellen Erkenntnisstand.

2.3.3.1 Defektprofile Die Defektprofile, die sich wihrend der Implantations-
und Ausheilphase ausbilden, werden aufgrund der unterschiedlich ablaufenden
Reaktionen getrennt voneinander betrachtet.

TRIM-Simulationen [76] zur Implantation sagen fiir den Bereich des héchsten
Energieverlustes der implantierten Ionen die Bildung eines Leerstellenbandes vor-
aus, was sich indirekt liber Verzerrungen der Si-Matrix experimentell nachweisen
188t [77]. Das Leerstellenband verliert mit der schon bei Raumtemperatur nicht
verschwindenden Diffusivitat fiir Leerstellen seine Form [77, 78]. Die Ausliufer des
Profils reichen somit von der Oberfliche bis in das Substrat hinein. Unabhingig
davon bleiben die in dem Defektmaximum bevorzugt ausgebildeten ausgedehnten
Defekte erhalten. Mit einem Ansteigen der Diffusivitit fiir Leerstellen im Tempe-
raturbereich iiber 500°C wird dieser Prozef immer mehr durch die Bildung von
Keimen fiir Leerstellencluster verdringt [74, 77).

Wahrend der Implantation und dem ersten Wachstum der Prizipitate baut
sich in Oberflichennihe eine Uberkonzentration an Eigenzwischengitteratomen
auf. Die implantationsgeschidigte Substratoberfliiche stellt durch die dort statt-
findende Rekristallisation eine Senke fiir Eigenzwischengitteratome dar [79]. Dies
und eine fehlende Rekombination im Volumen (vgl. Abs. 2.3.1) 148t ein Ungleich-
gewicht in den Defektkonzentrationen entstehen [80]. Ein weiterer thermisch in-
duzierter Prozef} fiihrt wiederum im Temperaturbereich oberhalb 500°C zu einem
verstirkten Abtrag des Siliziums an der Substratoberfliche [81]. Dies bedingt eine
weitere Verbreiterung der inhomogenen Defekt- und Sauerstoffprofile.

Wird fiir die Ausheilungsphase angenommen, daf§ sich die Konzentrationen
fiir die Defekte dem thermischen Gleichgewicht genshert haben (vgl. Abs. 3.6.1),
erfolgt die Erzeugung von Eigenzwischengitteratomen bzw. Leerstellen nur noch
durch das Wachstum bzw. das Sichaufiésen der reifenden Prizipitate. Eine Uber-
konzentration von Eigenzwischengitteratomen (Leerstellen) bedingt, unter Ein-
haltung von S5 = 1 (vgl. Abs. 2.3.1), eine Unterkonzentration an Leerstel-
len (Eigenzwischengitteratomen). Die zur Oberfliche diffundierenden Eigenzwi-
schengitteratome erfahren das dort befindliche Schutzoxid (vgl. Abs. 3.6.1) als
eine Barriere. Eine verminderte Rekristallisation der Eigenzwischengitteratome
an der SiO,/Si-Grenzschicht wurde ebenfalls beobachtet [82]. Dies fiihrt zu einer
Anreicherung der Eigenzwischengitteratome in dem oberflichennahen Bereich.
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Neben dem beschriebenen Abbau der Defektiiberkonzentrationen an der Prizipi-
tatoberfliche (vgl. Abs. 2.3.1) und der Rekombination im Volumen stehen noch
die Rekombination mit den Leerstellen zur Verfiigung, die bei dem Auflésen von
Prizipitaten entstehen, und die Ausbildung ausgedehnter Defekte [65]. Insgesamt
ist wihrend der Ausheilung von einer weitgehend gleichm&8figen Tiefenverteilung
der Defekte, zumindest im oberflichennahen Bereich, auszugehen.

2.3.3.2 Keimbildung In einem implantierten Substrat sind fiir zu bildende
und bereits gebildete Keime verschiedene Urspriinge zu unterscheiden. Zunéchst
sind durch die thermische Vorgeschichte Zahl und Gréfe [83] von bestehenden
Keimen vorgegeben. Die Keime liegen gleichférmig verteilt in der Matrix vor,
ausgenommen lediglich ein verarmter, oberflichennaher Bereich, der wenige ym
in das Substrat hineinreicht [84]. Die Zahl der mit der Implantation neu ent-
stehenden Keime im Implantationsbereich iiberwiegt diejenige der bereits beste-
henden Keime betrichtlich. Dies ist an einem nicht mehr gleichm&Bigen Dichte-
profil der Keime iiber der Tiefe zu erkennen. Vielmehr orientiert sich die Vertei-
lung an dem durch die Implantation erzeugten Sauerstoff- und Defektprofil (vgl.
Abs. 2.3.1, 2.3.3.1). Da der Keimbildungsproze in CZ-Substraten nicht endgiiltig
geklart ist [84], wird fiir die Situation der implantierten Proben angenommen, daf}
ausgedehnte Defekte die Vorlaufer fiir sich spiter heterogen entwickelnde Keime
bilden. Eine Erhéhung der Implantationstemperatur (vgl. Abs. 4.2.4.1) fiihrt zu
einer steigenden Diffusivitit des Sauerstoffes [85] und einem Riickgang der Dich-
te an ausgedehnten Defekten (vgl. Abs. 2.3.4). Unter diesen Bedingungen ist ein
Ubergang von einer heterogenen zu einer homogenen Keimbildung nicht ausge-
schlossen (vgl. Abs. 5.1.3).

Die hohen Ubersittigungen an Sauerstoff lassen Kelmblldung und Wachstum
flieend ineinander iibergehen [15, 18]. Dieser Vorgang ist durch das inhomogene
Materialprofil mit der Tiefe unterschiedlich stark ausgeprigt. Mit einer ange-
nommenen homogenen Keimbildung werden die Keime in Abhiingigkeit von der
Sauerstoffiibersittigung erzeugt, wobei die Defektkonzentration nahe am Gleich-
gewichtswert liegen soll. Die Implantationsdauer gibt dabei den Zeitraum vor, in
dem die Keimbildung stattfindet. Daraus resultiert ein breites Prazipitattiefen-
profil und in den parallel zur Substratoberfliche liegenden Tiefenbereichen eine
breite Radienverteilung. Im Fall einer heterogenen Keimbildung soll eine erhShte
Konzentration an Eigenzwischengitteratomen angenommen werden. Keime ent-
stehen wiederum kontinuierlich, stehen nun aber direkt in Verbindung mit der
Entwicklung des Defektprofils. Durch die Implantation und das Wachstum der
Keime erhht sich die Eigenzwischengitteratomkonzentration und 188t damit den
kritische Radius anwachsen. Infolgedessen stagniert das Wachstum der kleinsten
Keime bzw. fiihrt zu deren Auflésung. Besonders davon betroffen sind die Bereiche
des Implantationsprofils, die am Rand liegen und nur eine geringe Konzentration
an Sauerstoff aufweisen. Insgesamt fillt die minimale Grofle eines Keimes mit
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dem von der Eigenzwischengitteratomkonzentration abhéngigen kritischen Radi-
us zusammen. Die Radiusverteilung in einem parallel zur Oberfliche liegenden
Tiefenbereich wird daraus folgend bei einer heterogenen Keimbildung/Wachstum
eine andere Form annehmen als bei einer homogenen Keimbildung.

In Gebieten mit erhdhter Leerstellenkonzentration werden andererseits Keim-
bildungs- und Wachstumsraten einen gréferen Wert einnehmen [86]. Welchen
EinfluB diese Vorginge auf die Anfangsbedingungen zur Reifungsphase haben,
wird in Abschnitt 5.1 besprochen.

2.3.3.3 Wachstum Die Wachstumsphase der Prézipitate verlguft {iberwie-
gend wihrend des Aufheizens der Proben zur angestrebten Ausheiltemperatur
(vgl. Abs. 2.3.3.4, 3.6.1). Im Gegensatz zur Keimbildung und zum Reifen &ndern
sich somit die Umgebungsbedingungen kontinuierlich und die Aufheizrate gewinnt
an Bedeutung. Das Zusammenwirken der verschiedenen Gréflen wird in [87, 88]
mittels eines Vergleiches zwischen konventionellen Ofen- und Rapid Thermal An-
nealing (RTA)-Ausheilungen an CZ-Material dargestellt. SIMOX-Substrate, die
eine Zwischenausheilung mit RTA durchlaufen, verfiigen {iber eine nicht erwiinsch-
te, hohe Konzentration an ausgedehnten Defekten [89].

Niedrige Aufheizraten erlauben es, das System in einem Zustand nahe am
thermodynamischen Gleichgewicht zu halten (vgl. Abs. 2.3.1, 3.6.1). Die Uber-
konzentrationen der Defekte werden bis zum Erreichen der Ausheiltemperatur
an die Gleichgewichtswerte fiir Frenkelpaare herangefiihrt. Damit erhalten auch
kleinere Keime in den &uBeren Bereichen der Prizipitatverteilungen mit einem
niedrigen Sauerstoffanteil die Moglichkeit zum Wachstum. Es stellt sich weiter-
hin eine breite Grofenverteilung durch die zu unterschiedlichen Zeiten und an
unterschiedlichen Orten gebildeten Keime ein. Eine geringe Aufheizrate (vgl.
Abs. 3.6.1) 148t das Substrat fiir einen langeren Zeitraum im Temperaturbe-
reich um 900°C verweilen. Dies begiinstigt das Wachstum der Leerstellenblasen,
deren Keime bei hoheren Implantationstemperaturen gebildet werden. Der sich
in diesen Blasen sammelnde Sauerstoff wird mit Erreichen hoherer Temperaturen
ebenso wie die Leerstellen wieder freigegeben ([77], vgl. Abs. 2.3.3.1). Sauerstoff
und Leerstellen unterstiitzen nun das Wachstum der bereits bestehenden Prizi-
pitate. Bei den hoheren Temperaturen wird die Bildung ausgedehnter Defekte
wirksam verhindert und die Entstehung eines dem Implantationsmaximum vor-
gelagerten weiteren Prizipitatbandes unterbunden.

Eine hohe Aufheizrate hingegen setzt das System nahezu unvermittelt den
Bedingungen der Hochtemperaturbehandlung aus. Der sprunghaft ansteigende
Wert fiir den kritischen Radius zwingt nun viele Keime, die bei kleineren Raten
noch die Moglichkeit zum Wachstum h#tten, dazu, sich rasch aufzulésen. Ein
kleiner mittlerer Radius und eine schmale Radiusverteilung sind das Resultat am
Ende der Wachstumsphase [89]. Die Prizipitatbinder sollten infolgedessen ein
Profil von geringerer Breite und hoherer Dichte aufweisen als bei der Verwendung
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von geringeren Aufheizraten.

2.3.3.4 Ubergang Wachstum/Reifen Der Ubergangsbereich, in dem die
Wachstumsphase ihren Abschluf) findet und das Reifen beginnt, ist fiir Tempera-
turen grofler als 1100°C zu erwarten. Temperaturen in diesem Bereich erlauben
dem auf Zwischengitterplitzen befindlichen Sauerstoff ungehindert zu diffundie-
ren [84]. Dieser Temperaturbereich wird auch bevorzugt fiir das Wachstum von
Keimen bei Prazipitationsuntersuchungen in CZ-Material verwendet. Weiterhin
sind anders als bei Ny-implantierten Proben kaum an Stickstoff verarmte Berei-
che rund um die Prizipitate zu erkennen [90]. Aus diesen Bereichen stammt das
zum Wachstum benttigte Material. Die durch die Implantation erzeugten Defekte
modifizieren das Diffusionsverhalten des Sauerstoffes und verlagern den Beginn
des Wachstum bzw. Reifens zu niedrigeren Temperaturen.

Geringe Aufheizraten lassen das Reifen schon vor dem eigentlichen Erreichen
der Ausheiltemperatur beginnen. Dafl dennoch Ausheilzeit und Reifungsdauer
gleichzusetzen sind, liegt an der bei niedrigeren Ausheiltemperaturen nur langsam
voranschreitenden Reifung (vgl. Abs. 2.3.4).

2.3.3.5 Materialakkumulation Das Sauerstoff-Konzentrationsniveau liegt
im implantierten Gebiet sehr viel hoher als die thermische Gleichgewichtskonzen-
tration. Die an den Réindern der Verteilung in Losung gehenden Prizipitate sta-
bilisieren die Prizipitate im Inneren und verzdgern dadurch deren Auflgsung [91].
Ubersteigt der Volumenanteil im Inneren der Verteilung ein vorgegebenes Maf
und geniigt die Form der Verteilung verschiedenen Anforderungen ([23], vgl.
Abs. 5.2.1), lduft die Verteilung nicht mehr auseinander, sondern verjiingt sich.
Die inhomogene Materialverteilung bleibt immer nur fiir einen bestimmten Zeit-
raum erhalten, solange keine vergrabene Schicht entsteht. Weiterhin ist die Bil-
dung meist zweier Prizipitatbinder zu beobachten. Es liegen mehrere Model-
lansitze vor [26, 92], die den Ursprung dieser Bénder zu beschreiben versuchen.

Durch Simulation [52] 188t sich eine Strukturbildung nachbilden, die sich allein
durch das Reifen in einem System mit inhomogener Materialverteilung herausbil-
det (Selbstorganisation). Betrachtet wird die Entwicklung der Strukturbildung,
beginnend an der Grenzfliche (Abb. 3a), die den Bereich der als gleichgrofl ange-
nommenen Prizipitate von dem unbesetzten Bereich trennt. Parallel dazu wird
die Anderungen der Materialkonzentration verfolgt — die Gleichgewichtskonzen-~
tration verfiigt zur einen Seite der Grenzfliche hin iiber einen der Gréfie der
Prizipitatc angemessenen und konstanten Wert, zur anderen Seite fallt der Wert
auf SF ab. Das Auflésen der duflersten Prizipitate aufgrund des bestehenden
Konzentrationsgradienten fiihrt zuniichst zu einem lokalen Anstieg der Konren-
tration (Abb. 3b). Zu dem Abbau dieser Uberkonzentration diffundiert das Ma-~
terial nicht nur in immer groBere Tiefen, sondern auch in die Prazipitatschicht
hinein. Die weiter in der Schicht befindlichen Prizipitate fangen unter Aufnahme
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Abbildung 3: Verlauf des Selbstorganisierungsprozesses wie er von Stoemenos [26]
vorgeschlagen und mit den Simulationen von Reifl [562] bestétigt
wurde (n8here Erlsuterungen siehe Text).

des Materials an zu wachsen (Abb. 3c). In der Folge binden diese Prizipitate
aber auch immer mehr Material, das aus tieferen Bereichen der Schicht stammt.
Es entsteht in der Schicht analog zum Beginn des Umverteilungsprozesses ein an
Material verarmter Bereich (Abb. 3d), der Ausgangspunkt einer erneuten Ma-
terialakkumulation ist [52]. Die Ausfiihrungen lassen sich in einfacher Weise auf
z.B. rechteckige Tiefenprofile erweitern (vgl. Abs. 5.2.1). Es gilt: je mehr das Ra-
dienprofil eine Rechteckform annimmt — z.B. das Maximum einer Gaufiverteilung
verflacht —, werden Strukturbildungen, die als Folge des Reifens auftreten, immer

wahrscheinlicher.

2.3.4 Vergrabene SiOy-Schichten

Der Volumenanteil des Sauerstoffs liegt in SIMOX—Substraten um 3-4 Gréfenord-
nungen iiber dem des CZ-Materials. Die Implantation hoher Dosen an Sauerstoff
bewirkt zusammen mit der Bildung und dem Wachstum der Keime ein hohe De-
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Abbildung 4: In implantierten Substraten werden folgende Bereiche gefunden: (1)
einkristallines Si mit Defekten, (2) einkristallines Si mit geringer
Defektdichte, (3) einkristallines Si mit Defekten, (4) sauerstofireiche
amorphe Schicht mit unoxidiertem Si.

fektdichte. Nach den Priizipitationsmodellen wird fiir eine hohe Uberséttigung an
Sauerstoff ein Ansteigen der Prizipitatwachstumsrate und der Prézipitatdichte
vorhergesagt. Es kann fiir Prazipitate kein unabhingiges Wachstum mehr ange-
nommen werden, wie es fiir CZ-Material gefunden und durch das Modell von
Ham [93] beschrieben wird. Mit den Wechselwirkungen der in hoher Dichte vor-
liegenden Prizipitate setzt schon frith das Reifen ein (vgl. Abs. 2.3.3.4). Diesem
schlieft sich eine Koaleszenzphase an. Die Prizipitate verschmelzen miteinander
zu grofilen Clustern und -beginnen eine geschlossene homogene Schicht zu bilden.

Die giinstigsten Wachstumsbedingungen fiir die Prizipitate bieten die Tiefen-
bereiche mit den hochsten Ubersittigungen an Sauerstoff und/oder hoher Leer-
stellendichte. Die dort befindlichen Prizipitate wachsen schnell und binden in
einem hohen Maf} den Sauerstoff der Umgebung an sich. Dieser MaterialfluB, der
zur Schichtmitte hin gerichtet ist, fiihrt zum Zusammenziehen des Profils und zu
steileren Flanken.

Fiir das Reifen wichtige Grofien, wie z.B. Prizipitatgrofien- und Defektvertei-
lung, werden mit der Wahl der Implantations- und Temperparameter festgelegt.
Mit diesen Prozefiparametern sind die im folgenden zusammengestellten phano-
menologischen Vorginge verkniipft:

¢ Dosis

In Abhingigkeit von der Dosis sind im implantierten Substrat verschiedene
Regionen entsprechend Abbildung 4 zu unterscheiden. Um schon wihrend
der Implantation eine geschlossene vergrabene Schicht zu erzeugen, sind
Dosen um 1.8x10®0%/cm? (bei 200 keV) notwendig. Unter der Ausnut-
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zung des Aufsteilungseffektes durch das Reifen und dem Koaleszieren in
der Temperphase ist eine geschlossene Schicht auch schon bei Implantation
niedrigerer Dosen um 0.8x10*0%/cm? bei 200 keV méglich.

Substrattemperatur

Fiir Substrattemperaturen kleiner 300°C entsteht wihrend der Implantati-
on amorphes Si und fiihrt in dem nachfolgenden Ausheilschritt zur Bildung
von Zwillingsdefekten oder polykristallinem Si. Héhere Substrattemperatu-
ren (>400°C) verhindern die Amorphisierung des Si und die Leerstellen, die
zwischen der Oberfliche und dem Maximum des Implantationsprofil entste-
hen (Abb. 4, Bereich 2), diffundieren bis in das sauerstoffreiche Gebiet, das
bei 200 keV ca. 400 nm tief unter der Substratoberfliche liegt. Dort stellen
die Leerstellen das fiir die Prézipitation des Sauerstoffes benétigte Akko-
modationsvolumen zur Verfiigung. Dies fithrt dazu, daff der implantierte
Sauerstoff im Vergleich zum Sauerstoff im CZ-Material (~750°C) schon bei
niedrigeren Temperaturen zu prézipitieren beginnt.

Energie

Die projizierte Ionenreichweite R,, die von der Energie der Ionen abhingt,
steht in Beziehung mit der Tiefe, in der sich die vergrabene Schicht ausbil-
det. Die longitudinale Standardabweichung AR, zu R, wiederum bestimmt
die Dicke der Schicht und damit auch die Menge an Sauerstoff, die fiir
eine geschlossene Schicht zu implantieren ist [94]. Die Implantation nur
geringer Dosen bei niedrigen Energien verkiirzt die Implantationszeit und
fithrt zu vergrabenen Schichten mit einer geringen Welligkeit in den Grenz-
flichen [95]. Die bei niedrigen Energien vorwiegend durch Kernstdfe abge-
bremsten Ionen hinterlassen jedoch ein defektreiches Gebiet, das sich mit-
unter von der Oberfliche bis hin zur Grenzschicht der vergrabenen Schicht
erstreckt und erst mit der Temperung aufgelost werden kann.

Ausheiltemperatur/Dauer

Die Giite der SIMOX-Strukturen (geringe Welligkeit der Grenzflichen und
homogener Aufbau der vergrabenen Schicht) steigt mit zunehmender Aus-
heiltemperatur [96]. Bei gleicher Ausheildauer weisen die Proben mit héher-
er Ausheiltemperatur eine fortgeschrittenere Reifung auf. Es wird angenom-
men, dafl den Prézipitaten bei den hochsten Temperaturen ein spannungs-
freies Reifen in der Si-Matrix moglich ist. Der geschwindigkeitsbestimmende
Prozef fiir die Reifung liegt bei der Erzeugungsrate von Frenkelpaaren, die
eine arrheniusformige Abhingigkeit von der Temperatur besitzt. So sind die
Temperergebnisse nach Temperaturbehandlungen bei hohen Temperaturen
und kurzen Zeiten mit denjenigen bei niedrigeren Temperaturen und langen
Zeiten Aquivalent.
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e Aufheiz-und Abkiihlraten

Eine sehr hohe Aufheizrate, wie sie in RTA-Anlagen erzielt wird (z.B. von
Raumtemperatur auf 1300°C in 2 s [89]), versetzen das Si-O-System nach
der Implantation sofort in den Zustand der Ausheilung. Die Folgen sind eine
sehr hohe Dichte an Prézipitaten mit einer geringen mittleren Gré8e und
"eine hohen Dichte an ausgedehnten Defekten [75, 89]. Die Temperung im
konventionellen Ofen, die vergleichsweise zu RTA nur geringe Aufheizraten
zulassen (mehrere Minuten bis Stunden), weisen hingegen nur eine geringe
Defektdichte auf. Die Prézipitatdichte ist im Vergleich zu derjenigen nach
der Keimbildung geringer und die mittlere Prézipitatgrofe grofler, denn das
Reifen setzt schon vor dem Erreichen der eigentlichen Ausheiltemperatur
ein.

Eine hohe Qualitdt der SIMOX-Substrate wird mit den Verfahren erreicht, die
iiber Mehrfachimplantationen [97, 98] bzw. Mehrstufentemperungen [77] die Prézi-
pitatverteilung modifizieren. Die gesamte in das Silizium zu implantierende Dosis
an Sauerstoff bleibt bei den Mehrfachimplantationen unverandert. Jedoch werden
die Dosen fiir den einzelnen Implantationsschritt so gew#hlt, dal nach einer Zwi-
schentemperung eine moglichst geringe Defektdichte und Prézipitate mit geringer
Grofle vorliegen. Bei verschiedenen Temperaturen sind die Vorgéinge der Defek-
terzeugung und -vernichtung sowie die des Reifens aufgrund ihrer thermischen
Natur unterschiedlich stark ausgeprigt. Kénnen z.B. bei 900°C Spannungen und
Defekte fiir niedrige Implantationsdosen weitgehend abgebaut werden [75, 77], so
ist die Temperatur noch zu niedrig fiir ein nennenswertes Reifen der Prézipitate.
Die sich insgesamt ergebende Trennung der defektbildenden und der Wachstums-
und Reifungsprozesse schligt sich unmittelbar in den morphologischen Eigen-
schaften der SIMOX-Substrate [74] nieder. Mit einer mehrfachen Wiederholung
des Implantations- und Ausheilzyklus wurde erstmals in [99] die Herstellung einer
quasi-defektfreien Si-Deckschicht beschrieben.
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3 Experimentelle Technik

Die zur Untersuchung von SIMOX-Substraten am h#ufigsten verwendeten Ana-
lyse- und Charakterisierungsverfahren sind Transmissionselektronen-Mikroskopie
(TEM), Rasterelektronen-Mikroskopie (Scanning Electron Microscopy, SEM), Se-
kundésrionen-Massenspektroskopie (SIMS), Rutherford-Riickstreu-Spektroskopie
(RBS) und Augerelektronen-Spektroskopie (AES). Mit TEM-Untersuchungen las-
sen sich durch direkte Abbildung Informationen iiber die Morphologie einzelner
Prézipitate gewinnen, sowie Aussagen treffen iiber die Grofie bzw. Dichte, ge-
mittelt iiber die Gesamtheit aller Prézipitate und das Auftreten ausgedehnter
Defekte. Zur Bestimmung des Konzentrationstiefenprofiles des Sauerstoffes in Si-
Substraten werden iiberwiegend SIMS, RBS oder AES verwendet. Aufgrund der
Mefibedingungen (Strahlfleck bzw. Analysebereich) integrieren diese Methoden
Informationen iiber einen Fliachenbereich [100]. Diese Groflen kénnen nur indi-
rekt Auskunft iiber das Reifungsverhalten der Prizipitate geben, da mit ihnen
keine Riickschliisse auf z.B. Radienverteilungen mdglich sind (vgl. Abs. 2.1.3).
Zusatzliche Informationen iiber die Qualitét der Si-Deckschicht und die chemi-
sche Bindung des Sauerstoffes in der Si-Matrix sind iiber Untersuchungen mit
RBS / Gitterfithrung bzw. AES (Analyse der Lage und Form der Augerlinien)
zu gewinnen. Mit dem SEM werden iiber das Anétzen von Defekten und Prézi-
pitaten deren Dichten bestimmt.

Die hier vorliegenden Untersuchungen konzentrieren sich auf einen unter-
stochiometrischen Bereich, d.h. Implantationsdosen bis 1x10'7O%cm—2 anstatt
der fiir eine Schichtbildung notwendigen Dosis von mindestens 7x10O%cm—2
bei Implantationsenergien von 300 keV. Fiir den Vergleich mit den Ergebnis-
sen theoretischer Modellierungen eignen sich besonders Mefigréfien, die Prizi-
pitatdichte und Prézipitatradien erfassen. Schon mittlere Prizipitatanzahl und
mittlerer Prézipitatradius kdnnen jedoch mittels Neutronen-Strenungen [45] und
Mikro-Infrarot-Spektroskopie [101] nicht bestimmt werden, da die zur Verfiigung
stehenden Streuvolumina zu gering bemessen sind. Die Untersuchungen stiitzen
sich so auf direkt abbildende Verfahren wie TEM (vgl. Abs. 3.1) und SEM (vgl.
Abs. 3.2). Mit dem SEM lassen sich nicht nur die Radienverteilungen bestimmen,
sondern auch die Anordnung der Prézipitate im Substrat (vgl. Abs. 3.3.3).

Besonders die SEM-Analyse erfordert einen hohen Aufwand beziiglich der
priparativen Techniken und der Auswertung. Grundlegende Uberlegungen wer-
den in den Abschnitten 3.2.1 und 3.3 dargestellt und die Anpassung an das zu
betrachtende Materialsystem in Abschnitt 4.1.3 vorgenommen. Die hierbei er-
arbeitete Methodik stiitzt sich auf das Zusammenwirken von Verfahren aus so
unterschiedlichen Bereichen wie der Photogrammetrie, Metallographie, Bilder-
kennung und der geometrischen Statistik. Insgesamt ergibt sich damit eine neu-
artige Analysemethodik fiir die Untersuchung von implantierten Systemen. Die
getroffenen elementaren Annahmen ermdglichen eine einfache Ubertragung der
Methode auf andere Systeme mit inhomogener Materialverteilung.

32



1 l l ] Primarstrahl

Probe

A

Objektiviinse

%

Blende

Abbildung 5: Entstehung des Streukontrastes in einem TEM, dargestellt an einer
amorphen Probe mit einem Hohlraum.

Der letzte Abschnitt 3.6.1 geht auf die allgemeinen Implantations- und Aus-
heilbedingungen der Reifungsexperimente ein.

3.1 Transmissionselektronen-Mikroskopie

Aus der Wechselwirkung Elektronensonde-Objekt entsteht eine Vielfalt von Sig-
nalen, die spezifische Informationen von oberflichennahen Schichten oder aus
dem Volumen eines Festkorpers liefern. Bei der Transmission von Elektronen mit
einer Energie im Bereich 200 keV - 400 keV durch Materie kénnen die elastisch
gestreuten Elektronen genutzt werden, um Strukturen und strukturelle Defekte
mit hoher rdumlicher Auflésung abzubilden und zu analysieren [103].

Ahnlich wie bei Lichtmikroskopen wird bei Transmissionselektronen-Mikro-
skopen ein Linsensystem benutzt, um ein vergrofertes Abbild eines Objektes zu
erzeugen. Der kleinste auflésbare Abstand zwischen zwei Objektpunkten, rmin,
ist theoretisch von der Grofenordnung der Wellenlédnge der verwendeten Strah-
lung abhéingig. Fiir beschleunigte Elektronen kénnen daher, wegen der im Ver-
gleich zu Lichtwellenléingen viel kiirzeren Wellenléinge A, wesentlich kleinere Ob-
jektabsténde aufgeldst werden (einige 1/10 nm im Vergleich zu einigen 1/10 pm
im Fall der Lichtmikroskopie). Die Wellenlinge der mit 300 keV beschleunigten
Elektronen liegt bei 0.197 nm. Die erreichbare Grenzauflosung wird nicht allein
durch A bestimmt, sondern auch durch Linsenfehler, insbesondere die sogenannte
sphirische Abberation der Objektivlinse. Hochauflésende Elektronenmikrosko-
pie mit Beschleunigungsspannungen von 200 kV oder 300 kV konnen kleinste
Ubjektabstiinde rppm < 0.25 mn aufidsen und stellen hohe Anforderungen an
die Stabilitét der Spannungs- und Stromversorgung, sowie an die mechanischen
Komponenten, z.B. Probenhalter.

Die fiir die TEM-Untersuchungen herangezogenen Abbildungstechniken be-
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schrianken sich auf die Hellfeld-Abbildung mit einem durchgehenden Strahl und
die Dunkelfeld-Abbildung mit einem abgebeugten Strahl zur Bilderzeugung. Die
Entstehung von Streukontrast ist fiir den Fall einer amorphen Probe mit einem
Hohlraum in Abbildung 5 schematisch dargestellt. Elastisch in grofie Winkel ge-
streute Elektronen werden durch die Objektivblende absorbiert und fiihren zu ei-
ner Abnahme der transmittierten Intensitit. Kontrast wird also fiir Probenberei-
che mit einer unterschiedlichen Elektronenabsorption erzeugt. Ursachen kénnen
sein: Unterschiede in der Probendichte, Hohlrdume oder Einschliisse und verschie-
dene Massendichten.

Die mit dem Elektronenmikroskop durchstrahlbare Probendicke ist abhingig
vom Material, von der Energie der Elektronen und von den Abbildungsbedin-
gungen und fordert Schichten mit einer Dicke unter 1 pm. Die einzelnen Arbeits-
schritte zur normalen fiir TEM-Untersuchungen und Querschliffpréiparation fiir
Cross-Section-TEM (XTEM)-Untersuchungen sind ausfiihrlich in [102] beschrie-
ben.

3.2 Rasterelektronen-Mikroskopie

In einem Rasterelektronenmikroskop (SEM) liegt die Energie der Elektronen des
Analysestrahls typischerweise im Bereich von 2 - 30 keV. Die Wechselwirkung
zwischen den Elektronen und der Materie ist auf den oberflichennahen Bereich
(bis in ca. 1 pm Tiefe) oder die Oberfliche selbst beschrinkt [103]. Unelastische
gestreute Elektronen geben ebenso Informationen iiber den chemischen Zustand
wie auch iiber die Topologie der Oberfliche.

Die Probe wird in dem SEM punktweise in einem Raster durch einen Elek-
tronenstrahl abgetastet. Die dadurch verursachte Emission von Elektronen und
Photonen wird detektiert und verarbeitet. Anders als beim TEM dienen die Elek-
tronenlinsen nicht direkt zu Abbildungszwecken, sondern zur Fokusierung und
Ablenkung des Elektronenstrahls, der sich iiber die Probe bewegt.

Das elektrische Signal, das die Informationen fiir die Erzeugung eines Bil-
des in dem SEM enthélt, wird iiberlagert durch statistische Fluktuationen des
Elektronenstrahls und der Effizienz der verschiedenen Emissions-Prozesse. Ein
sichtbarer Kontrast entsteht aber nur dann, wenn der Signal-Elektronenstrom
um einen Faktor 5 héher liegt als der Elektronenstrom des durch Fluktuationen
entstehenden Rauschens. Durch mehrere Messungen 158t sich das Rauschen her-
ausmitteln, wobei gleichzeitig die Qualitit des aufgenommenen Bildes angehoben
wird.

Das Auflsungsvermogen des SEM erfibhrt eine Beschrinkung durch die Grofie
des Durchmessers des Elektronenstrahls

d= /:;_fﬂ-. (28)
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Hierbei ist o der Offnungswinkel, 8 der Richtstrahlwert der Elektronenquelle,
der die Stromdichte (Am™2) in einem Raumwinkel von einem Sterian angibt,
und I, der Elektronenstrom, der fiir die Ausbildung eines minimalen Kontrastes
einen bestimmten Wert nicht unterschreiten darf. Der Richtwert fiir Feldemis-
sionskathoden fillt 100x hoher aus als der fiir LaBg-Kathoden, deren Wert wie-
derum den von Wolframkathoden um den Faktor 10 iibersteigt. Daraus leitet sich
fiir Elektronenquellen mit einem hohen Richtwert bei konstantem I, eine hohere
laterale Auflosung ab bzw. bei konstantem d ein hoheres Signal- zu Rauschsignal
Verhiltnis.

Nach dem Einfall von Primérelektronen der Energie E; weist die Energiever-
teilung der emittierten Elektronen ein Maximum in der Nadhe von Ey auf. Dem
Maximum lassen sich riickgestreute Elektronen zuordnen, die unmittelbar nach
dem ersten Stoflprozefl wieder aus dem Substrat austreten. Die mittlere Ener-
gie der riickgestreuten Elektronen betréigt das 0.5 - 0.6-fache der Primérener-
gie, und der Riickstreukoeffizient liegt bei 0.2 - 0.4. Das zweite bei niedrigen
Energien zu findende Maximum wird den Sekundérelektronen (SE) zugerechnet.
Diese Elektronen sind Produkte inelastischer Streuungen, die die einfallenden
Elektronen mit dem Probenmaterial erfahren. Da sekundére und riickgestreute
Elektronen physikalisch nicht zu unterscheiden sind, werden nach einer allge-
mein anerkannten Ubereinkunft alle Elektronen <50 eV als Sekundérelektronen
bezeichnet [103]. Die mittlere Energie dieser Elektronen liegt bei 4 eV und ist
unabhingig von der Energie des einfallenden Strahls. Der Sekundirelektronen-
koeffizient wiederum weist eine starke Bindung an das Material und die Energie
der Primarelektronen auf. Fiir Energien um 2 keV werden Betridge um 1 und
fiir hohere Energien um 0.1 bestimmst. In SEM-Aufnahmen entsteht so aufgrund
der unterschiedlichen Sekundérelektronenausbeute der Materialen der Material-
kontrast. Dem zu beobachtenden topologischen Kontrast liegt ein Ansteigen der
Zahl ausgeloster Sekundirelektronen an geneigten Flichen zugrunde. Das Se-
kundérelektronen-Signal I* bei einer Neigung ¢ verh&lt sich wie

I" x exp(C(1 — cos b)) (29)

mit C als einem konstanten Faktor.

Der in die Proben eindringende Elektronenstrahl erleidet durch die zahlreichen
Streuungen der Elektronen eine fortschreitende Aufficherung. Das Aufweiten des
Elektronenstrahls fithrt zu einem Zustand der anndhernd isotropen Ausbreitung
der Elektronen, der auch als Volumendiffusion interpretiert werden kann. Mit dem
Erreichen der Diffusionstiefe zp stellt sich eine vollstindige Volumendiffusion ein,
die fiir nicht allzu kleine Kernladungszahlen Z

P ()"
In _ =2 (30)
So 62

betrigt. Der Schwerpunkt so des Wechselwirkungsvolumens verschiebt sich mit
wachsendem Z zusehends zu kleineren relativen Eindringtiefen z/sp. Im Fall
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Abbildung 6: Schematische Darstellung der Wechselwirkung zwischen Elektro-
nenstrahl und Probe. 1-Sekundéirelektronen, 2-Riickstreuelektro-
nen, 3-Primaranregung, 4-Sekundiranregung, 5-Bremsstrahlung.

kleiner Kernladungszahlen wird der Elektronenstrahl verhéltnismé&8ig tief in die
Probe eindringen, ehe die Auffacherung des Strahls eintritt. Diese ” tropfenformi-
ge” Gestalt (Abb. 6) tritt bei Proben mit hoheren Kernladungszahlen und der
schnelleren Aufficherung des einfallenden Elektronenstrahls immer mehr in den
Hintergrund. Der nach Archard [104] als Kugelsegment zu denkende gesamte Be-
reich des Wechselwirkungsvolumens besitzt den Durchmesser dy, = 2(zr—2p), Tr
bezeichnet die maximale Reichweite der Elektronen. Fiir kleine Kernladungszah-
len ergibt sich infolgedessen d,, =~ xg und fiir hohe Kernladungszahlen d,, ~ 2zp.

In unmittelbarer Nahe zum Eintrittspunkt des Primérelektronenstrahls wer-
den Sekundirelektronen direkt ausgel6st, in groBeren Entfernungen nur noch
durch die im angeregten Volumen riickgestrenten Elektronen. Die Sekundérelek-
tronen entfernen sich vom Ort ihrer Entstehung im Mittel lediglich um eine
Absorptionslinge (1 nm - 10 nm). Daraus folgt, da8§ die direkt emittierten Se-
kundirelektronen eine sehr hohe Auflésung von Informationen iiber die Probeno-
berfliche und den oberflichennahen Bereich erlauben und die riickgestreuten
Elektronen lediglich einen Beitrag zum Signalhintergrund geben. Der Anteil der
direkt ausgelosten Elektronen liegt im Vergleich zur gesamten Sekundé&relektronen-
Ausbeute bei weniger als 40% [105]. Die erzielbare Auflssung bei Abbildungen von
Oberfliichenstrukturen mittels Sekundérelektronen ist stark tiber Gleichung (28)
an den Richtstrahlwert der Elektronenquelle gebunden, hingt aber auch von der
Absorptionslinge des Probenmaterials ab, die eine natiirliche untere Grenze fiir
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den Strahldurchmesser darstellt.

3.2.1 Probenpriparation

Bei den meisten SEM-Untersuchungen beschrinken sich die Vorbereitungen der
Proben meist auf das Reinigen der Oberfliche. Mitunter befindet sich jedoch das
Beobachtungsgebiet nicht an der Oberfliche, sondern im Volumen der Probe.
Mit den verschiedenen Schlifftechniken der Metallographie 138t sich aber eine
neue geeignetere Oberfldche herstellen, die das Beobachtungsgebiet offenlegt (vgl.
Abs. 3.2.1.1).

Fiir eine Abbildung der zu untersuchenden Oberfliche ist eine geeignete Kon-
trastierungsmethode zu bestimmen, die die unterschiedlichen Oberflichenregio-
nen, z.B. Prizipitate (Objekte) und Si-Oberfliche (Hintergrund), voneinander
abhebt. Ein nicht ausreichender Materialkontrast kann durch einen topologischen
Krontrast kompensiert werden, der bei der An#tzung der Oberfliche entsteht (vgl.
Abs. 3.2.1.2).

Eine weitere wichtige Voraussetzung fiir alle Untersuchungen im SEM ist die
Leitfahigkeit der Probenoberfliche. Diese wird gegebenenfalls mit einem aufge-
* dampften diinnen leitfahigen C- bzw. Au-Film hergestellt. Diese Schichten verhin-
dern ein elektrisches Aufladen der Oberfliche, das den einfallenden Strahl stérend
beeintrichtigt und zu Verzerrungen des Bildes fithrt (vgl. Abs. 4.1.3.7).

3.2.1.1 Schrigschliff Mit den Sekundirelektronen sind nur Informationen
aus den zur Oberfliche néchstliegenden Schichten zu gewinnen. Eine Priparation
von Senkrecht- und Schrigschliffen ermdglicht auch Untersuchungen im Volumen
einer Probe. Diese Schliffe entsprechen beziiglich der Perspektive Querschnitts-
und planparallelen Proben bei TEM-Untersuchungen. Schrigschliffe mit sehr fla-
chen Winkeln bieten durch die Streckung eine Erweiterung des Beobachtungs-
bereiches (Abb. 7). Fiir Untersuchungen in einer bestimmten Tiefe ergibt sich
dadurch ein Datenaufkommen, das hoher liegt als bei XTEM-Messungen und da-
mit eine verbesserte statistische Zuverlissigkeit gewdhrleistet. Im Gegensatz zu
den Proben bei XTEM, bei welchen priparationsbedingt meist ein Keil durch-
leuchtet wird, wird bei den Schriigschliffen ausschlieBlich dessen oberflichennaher
Bereich untersucht. Dadurch bleibt {iber dem Schliffwinkel die Information der
Tiefe, in der sich die Prizipitate befinden, weitgehend erhalten. Beschreibungs-
groBen mit einer Abhéngigkeit von der Tiefe werden aber infolgedessen nicht aus
iibereinander, sondern vielmehr aus nebeneinander liegenden Tiefenbereichen ge-
wonnen (Abb. 7, 10h). Durch Mittelung iiber die Prizipitate innerhalb eines
Tiefenbereiches werden deren Beschreibungsgréfien bestimmt. Ein Vergleich mit
anderen Tiefenbereichen beschrdnks sich auf die in dieser Weise gewonnenen In-
formationen. Mit diesen Eigenschaften eignet sich die Schrigschliffimethode dazu,
besonders Volumina zu untersuchen, die senkrecht zur angeschliffenen Oberfliche
iiber einen inhomogenen Aufbau verfiigen.
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Abbildung 7: Skizze einer schriggeschliffenen Probe mit inhomogener Material-
verteilung. Auf dem Schrigschliff eingezeichnet befinden sich die in
einer Reihe angeordneten Beobachtungsfenster. Die Fenster stim-
men mit den im SEM erfaiten Flichen iiberein.

Die fiir die Anfertigung eines solchen metallographischen Schliffes notwendi-
gen Arbeitsschritte [106] fiihren generell zu Schidigungen der Bereiche der Probe,
die unter der neu gebildeten Oberfliche liegen. Dieser Bereich kann sich bei gro-
ben Schleifmitteln bis zu einigen pm Tiefe erstrecken. Mit den in jedem neuen
Arbeitsschritt feiner gewéhlten Schleifmitteln wird der im vorhergehenden Schritt
geschidigte Bereich entfernt und der neu entstehende Schidigungsbereich ist von
einem geringerem Ausmafl. Doch zeigt sich, da8 eine Feinpolitur allein zur Her-
stellung eines Schrigschliffes mit sehr kleinem Winkel ausreicht und nachfolgende
Préparationsschritte dadurch nicht nachhaltig beeintrachtigt werden [107]. Der
Schliffwinkel wird mit einer optischen Methode mit einer Genauigkeit von £0.05°
vermessen.

Weitere Moglichkeiten, *Schrigschliffe’ zu erzeugen, sind mit Ionenstrahl [108,
109]- bzw. chemischem [110] Atzen gegeben.

3.2.1.2 Atzung der Proben Diezu untersuchenden SiOy-Prizipitate weisen
gegeniiber der Si-Matrix in SEM-Aufnahmen nur einen geringen Materialkontrast
auf. So kénnen die Prazipitate ausschlieflich iiber einen topographischen Kon-
trast, der sich bei dem Anitzen der Prizipitate einstellt, beobachtet werden. Fiir
eine tiefenaufgeldste Auswertung von Schrigschliffen ist daher auf eine nur gerin-
ge Atztiefe (~50 nm anstatt 10 ym bei herkommlichen Prézipitatitzungen [111])
zu achten. Entsprechend Abbildung 2 wird eine rechteckige Form fiir die Prazipi-
tate, die sich in einem Si-Substrat mit (100)-Orientierung befinden, erwartet. Die
Wahl und Zusammensetzung der Atzldsungen ist in Abschnitt 4.1.3.1 beschrie-
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ben.

Fiir eine hohe Reproduzierbarkeit des Atzverfahrens ist eine strikte Einhal-
tung aller Prozefischritte und Parameter geboten. Dem eigentlichen Atzvorgang
geht die Beseitigung von Verunreinigungen und Bearbeitungsriickstdnden vor-

n [112]. Fiir jede nachfolgende Atzung ist ein neuer Losungsansatz zu verwen-
den. Die Menge des Ansatzes muf} so grol bemessen werden, daf die durch den
Atzvorgang freiwerdende Reaktionswirme zu keiner nennenswerten Temperatur-
erh6hung fiihrt. Die bei Raumtemperatur durchgefithrten Atzungen sind dariiber-
hinaus gegeniiber Schwankungen der Umgebungstemperatur noch relativ unemp-
findlich [113]. Von der Verwendung eines Ultraschallbades wurde abgesehen, da
sich in Abh#ingigkeit von der eingestrahlten Energie die Atzcharakteristiken der
Defekte versndern {114] und gleiches fiir die Prézipitate nicht ausgeschlossen wer-
den kann. Die zu &tzenden Substratfliichen sollten nach unten zeigen, so da§ auch
ohne mechanische Bewegung der Proben eine Wiederablagerung des geldsten Si-
liziums auf der Probenoberfiiche verhindert wird [111]. Den Atzlosungen die auf
HNOj3; als Oxidationsmittel (vgl. Anhang A) basieren, wurde vor dem Atzen ein
Tropfen Alkohol zugesetzt, um einen ausreichend hohen Anteil an HNO; in der
Losung zu gewshrleisten und damit einen sofortigen Beginn des Atzvorganges
nach dem Eintauchen der Probe zu erzielen.

3.3 Datenauswertung

Der Ort und die Gréfie der Prizipitate in dem Beobachtungsgebiet sollen mit der
SEM-Analyse bestimmt werden. Die Extraktion der gewiinschten Informationen
aus den Bildern setzt verschiedene bildverarbeitende Methoden voraus, die in
Abschnitt 3.3.1 dargestellt werden. Die notwendigen Anpassungen der Metho-
den an das gegebene Bildmaterial werden, da es sich um eigenstindige Resultate
handelt, in den Abschnitten 4.1.3.2 - 4.1.3.4 eingehender ausgefiihrt. Die Ver-
fahren der statistischen Aufbereitung des Datenmaterials sind Gegenstand des
Abschnittes 3.3.2. Es werden dabei nicht nur Dichte und Radienverteilungen be-
trachtet, sondern auch Korrelationen erfasst, die Auskunft iiber die Anordnung
der Prizipitate zueinander geben. Abschnitt 3.3.3 beschiftigt sich schlielich da-
mit, welche Riickschliisse die Informationen des angeiitzten Schrigschliffes auf die
Prézipitatverteilungen im Volumen des Substrates zulassen.

3.3.1 Bildverarbeitung

Die Auswertung der SEM-Bilder [161] ist eng verkniipft mit der Interpretation
des Bildinhaltes und beriicksichtigt die Vorginge bei der Bildentstehung (vgl.
Abs. 3.2}. Die Helligheit cines jeden Bildpunktes repriisentiert das Ergebnis der
punktweise durchgefithrten MeBprozesse. Die Helligkeitswerte sind im Hinblick
auf eine elektronische Bearbeitung der Bilder diskretisiert.
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Bei der elektronischen Bearbeitung mufl das "Erkennen’ der mit den Prizi-
pitaten assoziierten Bildregionen in Vorschriften festgehalten werden, die durch
einen Algorithmus bzw. eine Folge von Algorithmen einfach abzuarbeiten sind.
Zunichst gilt es den Bildinhalt soweit wie moglich zu vereinfachen, d.h. zusam-
menhsngende Regionen sollten iiber ein homogenes Inneres verfiigen und die Kon-
turen leicht zu detektieren sein. Die Teilung des Bildes in Regionen erfolgt bei der
Segementation, die die Bildobjekte vom Bildhintergrund trennt. Durch Angabe
von Ort, GroBle, Umfang, etc. werden die Bildobjekte in einem weiteren Schritt
charakterisiert.

Bildrekonstruktion: Das in einem SEM erzeugte Bild ist das Produkt eines
Faltungsprozesses aus dem gerasterten Objekt und dem Profil des Elektronen-
strahls (vgl. Abs. 3.2). Bei hohen Vergréfierungen nshern sich die von einem
Bildpunkt und die von dem Elektronenstrahl iiberdeckten Flichen einander an.
Der Anteil an Informationen aus der Umgebung des Bildpunktes, der mit dem
Elektronenstrahl noch miterfalt wird, nimmt zu. Die Konturen der abgebilde-
ten Objekte verlieren dabei an Schérfe und erscheinen gréfer. Die Rekonstrukti-
on (vgl. Anhang F) des urspriinglichen Bildinhaltes griindet sich auf der genauen
Kenntnis des Profils des Primé&relektronenstrahls, welcher aber durch

e Rauschen in den Linsen- und Quellstrémen [115]

e die Neu- und Nachjustierung des SEMs bei Wechsel der Proben bzw. der
Aufoahme von Bildreihen

einer stindigen Verinderung unterliegt (vgl. Abs. 4.1.3.2). Eine Annsherung
an die Form des Elektronenstrahlprofils und damit an der Faltungsfunktion er-
gibt sich durch die vereinfachenden Annahmen iiber dessen Konstanz im gesam-
ten Bildbereich, der Rotationssymmetrie und einer einfachen Parametrisierbar-
keit [116, 117, 118].

Bildfilterung: Der Einflul von Rauschquellen wihrend des Bildentstehungs-
prozesses verursacht riumlich nicht korrelierte Schwankungen in der Helligkeit
(Grauwerte) der Bildpunkte. Die Grauwerte der fehlerhaften Bildpunkte heben
sich von ihrer Umgebung ab und geniigen aufgrund des thermischen Rauschens
der Elektronik bei einer elektronischen Bildaufnahme einer gaufiférmigen Vertei-
lung. Ein signalabhéngiges Verhalten des Rauschens ist bei dem Vorhandensein
von Photodetektoren im Signalweg zu erwarten. Rauschen, das sich aus verein-
zelten stark iiberhthten Impulsen zusammensetzt, tritt z.B. bei der Dateniiber-
tragung auf. Die Glattung des Rauschens basiert auf der Auswertung der In-
formationen, die der Umgebung eines Bildpunktes zu entnehmen sind. Die sehr
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unterschiedlichen methodischen Ansétze (vgl. Anhang D), die mitunter nur ei-
ne einzelne Rauschart zu glitten vermégen, erschweren die Wahl eines geeigne-
ten Filters bei einem gegebenen Bildverarbeitungsproblem. Die Beurteilung eines
Filters kann durch einen Vergleich der Glattungseigenschaften fiir verschiedene
Rauscharten, Erhaltung der zu untersuchenden Bildregionen und der Komple-
xitit des Algorithmus erfolgen (vgl. Abs. 4.1.3.3).

Bildsegmentation: Mit der Segmentation wird das Bild in Regionen einge-
teilt, welche ein gemeinsames Merkmal aufweisen. Haufig sind es die Grauwer-
te oder die Textur (Struktur der Bildregion, z.B. Muster), die zur Charakteri-
sierung einer Region ausreichen. Nicht gleichmiBig ausgeleuchtete Bilder [119],
Schattenbildung und Rauschen [120] gehoren zu den am hiufigsten auftretenden
Problemen, die eine Segmentation erschweren. Eine weitere Klassifizierung der
segmentierten Regionen, die iiber z.B. GréBle und Form hinausreichen, fithrt in
den Bereich der Bilderkennung (z.B. koénnen iiber Hough-Transformationen [121]
Geraden und kreis- bzw. ellipsenformige Gebilde direkt bestimmt werden). Zur
Segmentation existiert keine allgemeingiiltige Theorie, weshalb zu einer beste-
henden Problemstellung auf heuristischem Weg ein geeigneter Bildbearbeitungs-
ablauf entwickelt werden muf}. Allgemein lassen sich drei Klassen von Segmenta-~
tionsmethoden unterscheiden: Texturbestimmung, Regionenwachstums und Kan-
tenextraktion [122]. Hierbei zeigt sich hiufig, da zu einer zufriedenstellenden
Segmentation die Kombination mehrerer Verfahren erforderlich ist und mitunter
auch eine manuelle interaktive Korrektur (vgl. Abs. 4.1.3.4).

3.3.2 Datenanalyse

Allgemein bilden Prézipitate mit der diese umgebenden Matrix ein rdumliches
Gefiige. In vielen Fallen erlaubt die undurchsichtige Matrix keine direkten Un-
tersuchungen der Prizipitatvorkommen. Alternativen sind mit Streuexperimen-
ten gegeben und bei einer festen Konsistenz der Matrix durch Auswertung von
Anschliffen — ebene Schnitte durch das Matrixvolumen. Bei einem Anschliff der
Probe ist zu beachten, dafl auch die Prizipitate im Volumen mitangeschliffen
werden. Die auf dem Schliff zu beobachtenden Prézipitatschnittflichen entspre-
chen damit nicht mehr der tatsichlichen Prazipitatgréfie. Die Umrechnung der
aus den Anschliffen erhaltenen Daten auf fiir das Matrixvolumen représentative
Groflen ist Gegenstand der quantitativen Gefiigeanalyse [123]. Zufriedenstellend
gelingt dies fiir Groflen wie Anzahl, mittlerer Radius oder Radiusverteilung der
Prizipitate, doch kann die rdumliche Anordnung der Prézipitate nicht immer
vollstindig rekonstruiert werden.

Die Methoden zur statistischen Ermittlung der Kenngrofien des Gefiiges ge-
hen von dessen Translationsinvarianz aus. Steht zur Beobachtung der Schlifffliche
nur ein einzelnes Fenster begrenzter Grofie zur Verfiigung, ist ein strenger Nach-
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Abbildung 8: Befindet sich ein Prézipitat bzw. dessen Einflulsphiire mit Radius r
und Mittelpunkt z; nicht mehr vollstéindig im Beobachtungsfenster,
ergeben sich Schétzfehler. In (H —2r)(B—2r) liegen alle Prizipitate
z;, fiir die der ganze Kreis b;(z;,7) in W enthalten ist.

weis der Homogenitit und der Isotropie sehr schwierig [124]. In vielen Fillen
werden diese Eigenschaften, gestiitzt durch eine geeignete Diskussion des vorlie-
genden Datenmaterials, angenommen, wie auch im folgenden (vgl. Abs. 3.3.3,
4.2.4, 4.2.4.2). Eine in der quantitativen Gefiigeanalyse sehr hiufig anzutreffende
weitere Annahme ist die ndherungsweise kugelformige Gestalt der zu untersu-
chenden Objekte.

3.3.2.1 DBeschrianktes MeBfenster Zur Bestimmung der Prizipitatdichte
wird ein rechteckiges Beobachtungsfenster auf den SEM-Aufnahmen der Proben-
oberfliche festgelegt. Die Wahl der Grofle des Beobachtungsfensters sollte dabei
einen reprisentativen Ausschnitt wiedergeben. Ein zu kleiner Beobachtungsaus-
schnitt kann ein ansonsten homogenes Gefiige inhomogen erscheinen lassen. An-
dererseits besteht die Moglichkeit, dafl der ausgewihlte Ausschnitt eine homogene
Struktur wiedergibt, wihrend das tatsichliche Gefiige jedoch inhomogen ist. Die
charakteristischen Grofien zu den im MeBfeld befindlichen Prizipitaten (Zahl,
Schnittfliche, etc.) sind zu ermitteln und bei der Bestimmung der entsprechen-
den Dichten auf die Fliche des Feldes zu beziehen. Doch entsteht durch die den
Mefirand schneidenden Schnittfiguren ein systematischer Bildrandfehler ([125],
Abb. 8). Eine von einer Vielzahl vorgeschlagener Korrekturméoglichkeiten besteht
darin, nur diejenigen Praizipitatschnittflichen auszuwerten, die vollstindig im
Meffeld enthalten sind. Die Bezugsfliiche entspricht aber nicht mehr der Fliiche
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des gesamten Mefifeldes, sondern jeder Prazipitatschnittfliche wird ein eigenes
Mefifenster zugeordnet, dessen seitliche Begrenzungen um eine Radiuslénge der
Schnittfliche zu dem Mefirand eingeriickt sind. Innerhalb dieses neu definierten
Fensters kann die Préizipitatschnittfliche an einer beliebigen Stelle positioniert
werden, ohne daf diese den Mefirand schneidet. Fiir die Prazipitatdichte Na(r)
im MeBfenster ergibt sich der Ausdruck

Nalr) = (H - 27")1(B — 2r) N(r) (31)

wobei N(r) die ausgezéhlten Prézipitate zum Radius 7 sind, H fiir die H5he und
B fiir die Breite des MeBfeldes steht.

3.3.2.2 Dichte und mittlerer Radius der Prazipitate Mit der von Saly-
kov [126] entwickelten Methode der reziproken Durchmesser 148t sich die Prazipi-
tatdichte Ny (gemittelt iiber alle Radien) im Volumen durch die einfache Formel
angeben

1 _
Ny =~ Z d N a(ry), (32)
J
mit d dem Durchmesser der Prizipitate. Fiir den mittleren Radius folgt
F=o@? (33)

und fiir dessen Standardabweichung gilt

o(r) =/ =dF — 7. (34)

Bisher wurde lediglich ein zweidimensionaler Schnitt durch das zu untersuchen-
de Volumen angenommen mit der Ausdehnung ¢ = 0. In der Literatur werden
verschiedene Verfahren zur Ermittlung verschiedener Gré8en auch fiir ¢ > 0 disku-
tiert [127]. Dabei werden nun die in einem begrenzten Volumen eingeschlossenen
Prézipitate betrachtet. Losungen zu diesem Problem kénnen meist nur fiir be-
stimmte Grenzfille angegeben werden, die sich nicht selten sehr aufwendig gestal-
ten. Dies liegt begriindet in z.B. der nicht-sphiirischen Form der Prizipitate oder
dem Verdecktwerden kleinerer Priizipitate durch grofiere Prézipitate [128]. So ist
schon im einfachsten Fall mit sphiirischen Prizipitaten die Kenntnis der Radi-
enverteilung eine notwendige Voraussetzung und hiufig sind mehrere Messungen
an Proben mit unterschiedlichen Dicken ¢ gefordert. An Bedeutung gewinnt die
Verdeckung kleinerer Priizipitate nach der empirisch gewonnenen Beziehung

b; < 0.5, (33)
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b entspricht dabei dem Volumenanteil und ¢ der Dicke der Probe bzw. der Atztiefe.
Héufig lassen sich weiterhin aufgrund der begrenzten Auflsung des Abbildungs-
prozesses der Prazipitate solche mit einem Radius < 7, nicht mehr beobachten.
Das Erfassen von Prézipitaten mit Radien > r, fithrt zu einem Fehler in der Er-
mittlung des Wertes fiir den mittleren Prizipitatradius. Das Verhiltnis zwischen
ermitteltem mittleren Radius und dem tats&chlichen Wert r, ist gegeben durch

[ 7Ny (r')dr'
r/ro
| Ny(r')dr'

rlro

Tg =T

(36)

mit Ny (r) als PrézipitatgroBenverteilung. Fiir eine bekannte Prizipitatgrofen-
verteilung kann zu jedem r,/r auch ein r,/r angegeben werden, aus welchem der
mittlere Prézipitatradius im Volumen folgt.

Eine zu der zuvor beschriebenen umgekehrte Vorgehensweise besteht darin,
eine Radienverteilung vorzugeben und alle Gréen zur Beschreibung des Systems
daraus abzuleiten (unter Beachtung von Gleichung (35) und (36)). Zur Auswer-
tung von TEM-Aufnahmen werden in [129] die Werte fiir die in den Umrech-
nungsformeln auftretenden Parameter dieser Methode numerisch genihert.

Zur Bestimmung der Dichte wird in der vorliegenden Arbeit letztgenanntes
Verfahren unter Annahme einer gaufiférmigen Verteilung der Prizipitatradien
verwendet.

3.3.2.3 Prizipitatgroflenverteilung Der Zusammenhang der Prizipitat-
groBenverteilung im Volumen Ny (r) und der Schnittflichenverteilung einer Schliff-
fliche Na(s) geht aus der Integralgleichung

2s 7 Nv(’f') i
d N 37
ivor) Ve—at Tiya ) (37)

]\Cq(s) =

hervor. Die Auflésung von Gleichung (37) bei gegebenen N4(s) nach Ny (r)
fiihrt auf ein mathematisches Inversionsproblem [130]. Allen Losungsmethoden
(z.B. [126, 131, 132]) zu dem zuerst von Wicksell formulierten Problem [133]
haften gemeinsame prinzipielle Fehler an, die resultieren aus:

o der begrenzten Anzahl gemessener Schnittkreisdurchmesser
e der Diskretisierung der Verteilungsfunktion

® Abweichung der Prézipitatform von der angenommenen Kugelgestalt.
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Die Untersuchungen zur Giite der verschiedenen Losungsmethoden zeigt aber
auch, dafl die verschiedenen Verfahren durchaus sehr unterschiedlich auf geringe
Unsicherheiten der EingangsgroBen reagieren [123].

Das fiir die Berechnung der Radienverteilungen verwendete Verfahren ori-
entiert sich an dem in [131] beschriebenen und einfach zu implementierenden
Expectation-Maximization (EM)-Algorithmus.

3.3.2.4 Punktstatistische Groflen Eine wichtige Grofe fiir die Beschrei-
bung eines Punktfeldes P ist die Punktdichte A. Eine Schitzung A zu A ergibt
sich aus

~ N4 o
A= A7) ?d/ﬂ N4 (r)dr, (38)

wobeil A(W) die Fliche eines konkreten Mefifeldes W ist und N4 die Anzahl von
Punkten in W.

Die Paarkorrelationsfunktion? g(r) gibt Auskunft weiterhin {iber die relative
Hiufigkeit von Punktabstdnden und ist ein wichtiges Hilfsmittel bei der statisti-
schen Analyse eines Punktfeldes. Eine anschauliche Bedeutung erhilt die Paar-
korrelationsfunktion, indem zwei infinitesimal kleine disjunkte Kreise Wy und W,
mit den Fléchen dF) bzw. dF; im Abstand r angenommen werden. Dann ist die
Wahrscheinlichkeit dafiir, daf§ in jedem der Kreise ein Punkt des Punktfeldes P
liegt, ndherungsweise gleich

g(r)\2dFydFs. (39)

Die Punktkorrelationsfunktion ist eine Gréfe zweiter Ordnung. Die Unabhéngig-
keit von der Punktdichte )\ erlaubt es, auch Punktfelder mit unterschiedlichen
Punktdichten miteinander zu vergleichen. Fiir die Interpretation der Punktkor-
relationsfunktion kann bei Werten grofier (kleiner) als 1 von einer {iber- (unter-)
durchschnittlichen Reprisentanz an Punktpaaren in einem Abstand r ausgegan-
gen werden. Physikalisch 148t sich eine anziehende bzw. abstoflende Wechselwir-
kung zwischen den Punkten annehmen, die die Nahordnung der Punkte bestimmt.
Fiir grofere Entfernungen r werden die Wechselwirkungen nachlassen und sich
ein Wert bei g(r) = 1 einstellen.

Fiir die Schiitzung der Paarkorrelationsfunktion g(r) (vgl. Abs. 2.2, Anhang B)
liegen mehrere Verfahren vor, die sich im wesentlichen nur durch die verwende-
te Korrektur beziiglich des Mefrandes unterscheiden. Die Schitzung nach Oh-
ser [134]

g/(;) = ci Z E(lei —z5]] —7) mit 0<r<d (40)

i=1 j=i+

2Der Abstand zwischen zwei Punkten wird hier mit r bezeichnet. Es sollen damit Symbole,
wie sie in der Literatur Verwendung finden, beibehalten werden. Wo eine Verwechslungsmoglich-
keit besteht, wird die Bedeutung der Symbole nochmals wiedergegeben.
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Abbildung 9: Form einer Paarkorrelationsfunktion g(r) zu einem Punktmuster
mit deutlich ausgeprigter Nahordnung.

A(W)?
n(n — 1)7r i (r)

verwendet eine Kernfunktion % [135, 136], die Informationen nicht nur lokal an
einem Punkt erfafit, sondern auch Informationen aus dem umliegenden Gebiet -
in geeignet gewichteter Form beriicksichtigt. Mit fy, () wird die isotropisierte
Mengenkovarianz [123] angegeben.

Den Punkten eines Feldes lassen sich weiterhin Marken zuordnen, mit wel-
chen zus#tzliche Eigenschaften der Punkte, z.B. Radius, erfasst werden kénnen.
Unter Nutzung von Gleichung (40) 138t sich weiterhin auch ein Ausdruck fiir die
Markenkorrelation k¢(r) angeben

i;(r\) = — Z Z Flms,mp)k(lz: — z;]] —7) mit 0<r<d (41)

g(r)m i=1 j=i+1

Die Funktion f(m;,my) = mymgy wird fiir Marken genutzt, die die Grofle der
Objekte beschreiben, die durch die Punkte reprisentiert werden. GroBe (klei-
ne) Werte fiir f(m,, ms) liegen dann vor, wenn die Marken grofie (kleine) Werte
annehmen. Mit der Divison durch g(r) wird eine Unabhingigkeit von dem be-
stehenden Punktmuster erreicht, und die Normierung bzgl. m? vereinfacht bei
der Interpretation die Unterscheidung zwischen Bereichen mit einem statistisch
hohen Aufkommen an grofen bzw. kleinen Marken.

46



3.3.3 Datenaquisition am Schrigschliff

Der das Innere einer Probe offenlegende Schrigschliff kann auf unterschiedliche
Weise mit einer abbildenden Methode (z.B. SEM oder AFM) untersucht werden.
Es ist dabei die absolute Tiefenskala, die senkrecht zur Substratoberfliche gemes-
sen wird, zu unterscheiden von der gestreckten Tiefenskala auf dem Schrigschliff.
Weiterhin lassen sich Positionen innerhalb des Substrates relativ zur Oberfliche
bzw. dem Beginn des Beobachtungsgebietes angeben. Wobei letzterem — durch
bessere Vergleichsmoglichkeiten beziiglich der zu beobachtenden Strukturen — der
Vorzug eingerdumt wird. GréBe und Form des Beobachtungsgebietes ist bei expe-
rimentellen Untersuchungen besondere Beachtung zu schenken (Abb. 7). Schliefit
das Beobachtungsgebiet bei einer geringen VergroBerung die gesamte interessie-
rende Tiefe ein, sind die zu vermessenden Details mitunter nicht mehr aufzul6sen.
Eine hohere VergréBerung hingegen, die ausreichende Informationen iiber die Be-
obachtungsgrofien liefert, erfa8t nur noch einen Teil des gesamten Tiefenbereiches.
Um dennoch den gesamten Tiefenbereich untersuchen zu kénnen, mufl daher eine
Bildreihe erstellt werden. Bestehen besondere hohe Anforderungen an die stati-
stische Zuverlissigkeit, sind die Betrachtungen auf ein Bildfeld zu erweitern (vgl.
Abs. 5.2.2).

Zur Auswertung mufl dann aus den Einzelaufnahmen wieder ein zusammen-
hingendes Bild gebildet werden. Ein Vorgang, der dem Bildzuordnungsproblem
der Photogrammetrie [137] entspricht. Fiir ein sich iiber alle Bilder erstrecken-
des einheitliches Koordinatensystem ist das Uberlappen der Einzelbilder notwen-
dig. In den iiberlappenden Bildbereichen sind geeignete Pafipunkte auszuwéhlen,
die das Wiederzusammenfiigen der Bilder erleichtern. Um die Bildzuordnung
moglichst einfach zu gestalten, sollten bei der Aufnahme jegliche Verdrehungen
der Bilder zueinander vermieden werden, wodurch ausschliefllich translatorische
Verschiebeoperationen bei der Auswertung zu beachten sind.

Die weiter oben dargestellten abgeleiteten statistischen Grofen fordern alle
die Isotropie des zu untersuchenden Systems. Die implantierten Proben hingegen
weisen wegen dem Konzentrationsprofil eine in der Tiefe nicht homogene Prézipi-
tatverteilung auf, weshalb lediglich eine Translationsinvarianz in den Richtungen
parallel zur Oberfliche vorliegt. Unter Ausnutzung dieser Symmetrie lassen sich
Tiefenklassen festlegen. Innerhalb dieser Klassen der Breite #r_giqsse wird eine
ndherungsweise homogene Verteilung der auszuwertenden Objekte angenommen.
Mit dem verdnderten Geltungsbereich kénnen die Auswertegrofien nicht mehr fiir
das gesamte Untersuchungsvolumen, sondern nur noch lokal fiir eine bestimmte
Tiefe definiert werden. Analog zu den Groflenklassen bei den Prizipitatgrofien-
verteilungen gewihrleisten Tiefenklassen mit endlicher Breite auch eine fiir sta-
tistische Auswertungen ausreichend grofie Priizipitatzahl.

Das An#tzen der Proben zur Erzeugung eines topographischen Kontrastes
fiir die SEM-Untersuchung (vgl. Abs. 3.2.1.2) legt Prézipitate bis zu einer Tiefe
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Abbildung 10:

Darstellung der Schritte, die fiir eine Auswertung eines
Schriigschliffes notwendig sind: a) Prizipitatband im Volumen und
dem zu untersuchenden Schréigschliff, b) Einteilung des Prézipi-
tatbandes in dquidistante Tiefenklassen, ¢) angedtztes Prazipitat-
band, d) Ubertrag der Tiefenklassen auf das angeitzte Prizipi-
tatband, e} Beobachtungsvolumen fiir die jeweilige Tiefenklasse,
f) naherungsweise Deckungsgleichheit des Beobachtungsvolumens
mit dem um einen kleinen Winkel & gedrehten Volumen, g) Ver-
gleich der gedrehten Volumen mit dem gesamten Beobachtungs-
bereich, h) graphische Formulierung des Inversionsproblems (siehe
Text), wobel tr_kiasse der Breite einer Tiefenklasse entspricht.
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titzung Offen (Abb. 10c, vgl. Abs. 4.1.3.6). Die vorangegangene Betrachtung zur
Erstellung von Tiefenklassen, die sich auf ebene Anschliffe der Dicke ¢ = 0 bezog,
mufl nunmehr auf Anschliffe mit endlicher Ausdehnung erweitert werden. Die
Einteilung des angeéitzten Bereiches kann sich dabei iiber mehrere Tiefenklassen
erstrecken (Abb. 10d). Insgesamt liegt eine Konvolution des Tiefenprofils mit dem
Atzprofil vor.

Fiir die Beschreibung der Konvolution im Tiefenprofil wird eine vereinfachen-
de geometrische Darstellung verwendet (Abb. 10e-h). Die ange#tzten Bereiche
werden in Rechtecke geteilt mit der Hohe ¢ 4,,,,,, und der Breite ¢scniss. Letatere
ist so gewdhlt, dafl die von dem Rechteck auf dem Schriigschliff iiberstrichene
Tiefe gerade der Breite der Tiefenklasse ¢r_ k455 entspricht (Abb. 10d, e). Der
néchste Schritt besteht in der Drehung der Rechtecke. Der kleine Winkel (die
Schliffwinkel der Experimente liegen zwischen 0.5° — 1.2°), den Schliffiiche und
Oberfliache einschlieffen, gewdhrleistet einen nur geringen Fehler zwischen der ur-
spriinglichen und der vereinfachten Darstellung (Abb. 10f, g). Die Anzahl & der
Tiefenklassen, die immer ungerade gewahlt wird, ergibt sich aus

t/itzung < ktr_Kiasse < t}itzung + {r—_Kiasse- (42)

Fiir die Faltungsfunktion wird angenommen, daf alle Tiefenklassen einen gleichen
Beitrag leisten. Auf die beiden Randklassen (1,k) wird ein Rest, der aus dem
MiBverhiltnis zwischen Atztiefe und der Klassenbreite folgt, gleichmiBig verteilt.
Die diskretisierte Faltungsfunktion a,(n = 1...k) nimmt folgende Gestalt an

tAtzun _(k_2)tT—Klasse _ .
a, = — , n=1An=Ek, (43)
1, l<n<k.

Die Bestimmung der Prizipitatanzahl Nz, (der Index T steht fiir eine in Tiefen-
klassen eingeteilte Beobachtungsgréfie und m gibt die jeweils unter Betrachtung
stehende Tiefenklasse an) mittels der aus den gemessenen Gréflen N,y ,, erhaltenen
Anzahl Ny, folgt aus (Abb. 10h)

k
2 NTm—g(n .
]\Tl",m = Z g_z;,__q_g_l mit q(n) = k/2 +n-1 (44)
n=1 Zz‘zl (Ili

Dies entspricht einer Faltung mit gleitendem Mittelwert und festen Gewichten.
Eine Invertierung kann mit den Methoden aus Anhang F vorgenommen werden.

Aufwendiger gestaltet sich die Ermittlung des mittleren Radius 77, dem
Quotienten aus der Summe aller Radien und der Prizipitatanzahl

o = Z anN; fm-—q(n}rTml'-Q(n) (45)
’ azNT sm—g{n)
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Entgegen zur Prizipitatanzahl liegt nun ein lokal gewichteter, gleitender Mittel-
wert vor. Fiir die Auflésung dieses Ausdruckes wurden die Ergebnisse zur Bestim-
mung von Ny, mitverwendet und damit angenommen, daf} diese reprisentativ
sind.

Radiengroflenverteilungen bzw. Punktmuster gehtren zu den Beobachtungs-
groBen, die in Tiefenbereichen parallel zur Oberfliche gewonnen werden und in
Ergénzung zu den vorhergehenden Grofien den inneren Aufbau dieser Bereiche
detaillierter beschreiben (vgl. Abs. 3.2.1). Eine statistisch zuverlsissige Ermittlung
bei diesen Groflen erfordert eine gréfere Anzahl an Prizipitaten und damit einen
ausgedehnteren Tiefenbereich, als es bei der Bestimmung von Dichte und mittle-
rem Radius notwendig ist. Die Breite dieser neu zu definierenden Tiefenklassen
wird nach unten beschréinkt durch die Homogenititsforderung (vgl. Abs 3.3.2)
und nach oben durch die Breite der zu untersuchenden Struktur (Prézipitatband,
vgl. Abs. 4.2). Die Umrechnung der Radienverteilung erfolgt nach den Formeln
des Abschnittes 3.3.2.3. Fiir die Untersuchung der Punktmuster wird vereinfa-
chend angenommen, dafl die auszuwertenden Projektionen der Prizipitatdurch-
messer reprisentativ fiir das Gefiige in den jeweiligen Tiefenbereichen sind. Der
Fehler, der zu den tatséchlichen Durchmessern auftritt, kann aufgrund der zur
Prizipitatgrofe vergleichsweise groBen Atztiefe als nur gering angesehen werden.
So besteht die Moglichkeit, das Gefiige als zweidimensionales Gebilde aufzufas-
sen, und die in Abschnitt 3.3.2.4 vorgestellten Modelle direkt zur Beschreibung
heranzuzuziehen. )

3.4 Rutherford-Riickstreu-Spektroskopie und
Gitterfithrung

Die Rutherford-Riickstreu-Spektroskopie nutzt die elastischen Wechselwirkun-
gen leichter, energiereicher Tonen (z.B. 1.5 MeV *He™) beim Durchdringen eines
Festkorpers zur Analyse von Atomverteilungen in diesem aus [138]. Die Tiefen-
profile, von z.B. implantierter Schichten, lassen sich durch die Energieverteilung
der von den Targetatomen unter einem gegebenen Winkel zuriickgestreuten Ionen
ermitteln. Die Energie des riickgestreuten Ions hingt dabei von der Masse und
der Ordnungszahl der Atomkerne ebenso ab, wie von der Tiefe, in der der Stofl
stattfindet [139].

Fiir leichte Elemente in einer schweren Matrix, wie z.B. Sauerstoff in Silizium,
iiberlagern sich die Energiespektren der Elemente. In diesen Fillen ist die Kon-
zentrationsbestimmung mit Schwierigkeiten behaftet und der Fehler kann bei bis
zu 10 Atomprozent liegen.

In implantierten Proben ist neben dem Materialprofil noch die durch die Im-
plantation hervorgerufene Defektverteilung von Interesse. Gitterfithrung-Unter-
suchungen werten dazu die Energieverteilung der lings einer Kristallrichtung
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Abbildung 11: (a) Modellierung der Abbildung einer rechteckigen Oberflichen-
struktur der Breite Ly mittels einer AFM-Spitze, fiir welche eine
sphérische Gestalt angenommen wird mit Radius R. (b) Resul-
tat des Abbildungsvorganges, wobei L(z) die Abbildungsbreite in
einem Abstand z von dessen oberer Begrenzung angibt.

eingeschossenen Ionen aus, die eine erhéhte Riickstreuung an Gitteratomen, ver-
setzten Gitteratomen der Matrix und an Fremdatomen erfahren. Ionen, die beim
Durchlaufen einer geschéidigten Schicht gestreut werden, durchlaufen im folgen-
den das Kristallgitter in einer beliebigen Richtung (Dechanneling). Deren Riick-
streuausbeute liegt hoher als die der sich weiterhin in Kristallrichtung bewegenden
Ionen. Die Berechnung des tatséchlichen Defektprofils von implantierten Proben
aus der gemessenen Energieverteilung, in der sich die zuvor beschriebenen Effekte
iiberlagern, ist ein aufwendiges Unterfangen und nur schwer losbar.

3.5 Atbmkraft—MikroskOpie

Zur direkten Abbildung der Strukturen einer Oberfliche wird ein Atom-Kraft-
Mikroskop (AFM) hiufig verwendet. Bei dem AFM bewegt sich dabei eine an
einem Cantilever fixierte Spitze rasterférmig iiber die zu untersuchende Ober-
fliche. Die Hoheninformation wird gewonnen durch einen Laserstrahl, der von
der riickwértigen Seite der Spitze in einen geteilten Photodetektor reflektiert
wird. Aus der Verteilung der Lichtintensitst in den beiden Elementen des Detek-
tors 18t sich die Auf- und Abbewegung der Spitze verfolgen und Informationen
iiber die Topologie gewinnen. Aufgrund des mechanischen Eigenschaften des Can-
tilevers werden fiir die Bestimmung absoluter Hoheninformationen Korrekturen
erforderlich {140].

Obwohl die Auflésung eines AFM fiir glatte Oberfléchen von atomarer Gré8en-
ordung sein kann, sind bel ausgeprigteren Strukturen die Einfliisse durch den
endlichen Durchmesser der MeBspitze zu beachten ([141, 142], Abb. 11). Die
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Rekonstruktion eines mit dem AFM erstellten Bildes ist sehr aufwendig. Fiir
einfachere Strukturen stehen speziell entwickelte Verfahren zur Verfiigung [143].

3.6 Experimentelle Durchfiihrung der Untersuchungen

Die Untersuchungen sollen die Abhéngigkeiten der Reifungsergebnisse von den
Anfangsbedingungen zum Reifen herausstellen. Ziel ist es dabei, niheren Auf-
schluf} iiber den Ursprung der in implantierten Proben zu beobachtenden Struktu-
ren zu erlangen (vgl. Abs. 2.3.3.5). Fiir diese Untersuchung zum Reifen von SiO»-
Prizipitaten in einer Si-Matrix werden die zuvor beschriebenen Analyseverfahren
ex-situ verwendet. Auf den Prizipitationsverlauf kann somit nur {iber die Beob-
achtung eines unter festgelegten Bedingungen und nach einer bestimmten Zeit un-
terbrochenen Experimentes geschlossen werden. Fiir verschiedene Implantations-
und Ausheilparameter ist der Einfluf} auf die Prizipitation meist nur qualitativ
bekannt (vgl. Abs. 2.3.4). Der Vergleich mit Simulationen [52] zur Erstellung
einer realistischen Modellierung erfordert eine moglichst grofle Vielfalt an Rei-
fungsergebnissen. Dies gibt den Rahmen und die Randbedingungen zur Planung
der Experimente grob vor. Dabei waren folgende Aspekte zu beriicksichtigen:

e Gewihrleistung eines einfachen Nachweises der Prizipitate;

e Bestimmung eines Parameterbereiches, der Reifungsuntersuchungen erlaubt;
e Bestimmung des Reifungsbeginns;

e Bereitstellung eines breiten Spektrums an Anfangsbedingungen;

e Verfolgung des zeitlichen Verlaufes des Reifens.

Giinstige Bedingungen fiir experimentelle Untersuchungen ergeben sich bei nur
geringen Uberkonzentrationen an Defekten, da diese im Gegensatz zum Sauerstoff
nicht direkt nachzuweisen sind und eine Auswertung erschweren (vgl. Abs. 2.3.4).

3.6.1 Allgemeine Implantations- und Ausheilbedingungen

Fiir die Implantation und das Ausheilen waren verschiedene technologische Aspek-
te zu beachten. Neben der Implantationsenergie und der Implantationstempera-~
tur, die immer zu den einzelnen Experimenten in Abschnitt 4.2 angegeben werden,
war allen Implantationen gemeinsam:

e die Verdrehung des Substrates um einen geringen Winkel (~ 7°) zum ein-
fallenden Ionenstrahl, um ein Kanalisieren der Ionen zu verhindern;

e cine konstante Implantationstemperatur iiber die gesamte Bestrahlungs-
zeit [144];
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e cin lonenstrom von 1 pA/cm?, der durch den Implanter vorgegeben ist.

Die fiir die Ausheilphase variierten Grofien, die Temperatur und die Dauer,
werden wie zuvor an entsprechender Stelle ebenfalls explizit in Abschnitt 4.2
angegeben. Vor der eigentlichen Temperaturbehandlung wurde auf der Probe
ein Schutzoxid abgeschieden. Das Oxid verhindert bei den hohen Ausheiltempe-
raturen eine chemische Reaktion der Si-Oberfliche mit den Restgasanteilen an
Sauerstoff und H,O in der N,-Ausheilatmosphire. Uber die Reaktion

S0, + Si = 28i0 1 (46)

wiirde es zu einem unregelmiBigen Abtrag von Si kommen, das weiterhin die
Bildung eines zufilligen Musters von Gruben auf der Si-Oberfliche begiinstigt.
Die Rauhigkeit der zuvor glatten Oberfliche nhme im Verlauf dieses Prozesses
deutlich zu [81]. Mit dem Sputtern des SiO, bei niedrigen Substrattemperaturen
(<500°C) konnte eine zusdtzliche Temperaturbelastung, die den Prézipitations-
verlauf beeintrichtigen konnte, vermieden werden.

Die Aufheiz- und Abkiihlungsphasen der Proben sind wichtige Stadien des
Prizipitationsverlaufes (vgl. Abs. 2.3.1, 2.3.3.3). Die gewhlten geringen Aufheiz-
und Abkiihlraten von 5°C/min gewahrleisteten das Einstellen des lokalen thermo-
dynamischen Gleichgewichtes fiir Prizipitate und Matrix [26]. Sehr hohe Tem-
peraturraten, wie sie bei RTA-Prozessen erzielt werden, versetzen das System
in einen Zustand weit entfernt vom thermodynamischen Gleichgewicht. Der An-
gleich an die versinderte Situation beeintréchtigt den Prézipitationsverlanf nach-
haltig ([89, 145], vgl. Abs. 2.3.4).

Eine Auswertung von Experimenten mit RTA-Zwischenausheilung ist nicht
moglich, da die entstehenden sehr kleinen Prizipitate mit dem SEM nach den
beschriebenen Priparationsschritten nicht aufgelost werden kdnnen (vgl. Abs.
4.1.3.4). Auch im XTEM wiren die Prézipitate von den in hoher Konzentration
vorhandenen Defekten nur schwer zu unterscheiden [74]. Vorteilhaft wire hier die
Verwendung von Substraten mit einer (110)-Kristallorientierung, die aber fiir die
technologische Anwendung keinerlei Bedeutung haben [144]. Die neue Beobach-
tungsperspektive wiirde gewihrleisten, daB die nach einem Andtzen freigelegten
Rinder der Prizipitate (Abb. 2) senkrecht zur Substratoberfliche stehen und
einen sehr scharfen Kontrast erzeugen. In einem SEM mit einem hohen Richt-
wert (vgl. Abs. 3.2) lieBen sich diese kleinen Prizipitaten mitunter noch auflésen.

3.6.2 Materialakkumulation

Die hunplantationsenergie lag mit 300 keV am oberen Ende des fiir SIMOX-
Substrate iiblichen Bereiches. Damit sollte eine gréflere Separation zwischen dem
Defekt- und dem Sauerstoffband erreicht werden [74)]. Da die Volumenkonzentrati-
on an Sauerstoff die eigentliche den Prézipitationsverlauf bestimmende Grofe ist,
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mufBte bei h6herer Implantationsenergie die zunehmende Breite des Sauerstoff-
Profils mit einer steigenden Dosis kompensiert werden. Die Volumenkonzentrati- .
on sollte so hoch liegen, daf} ein Reifungsprozefl der gebildeten Prizipitate sicher
eintrat, aber andererseits so gering sein, daf eine Koaleszenz der Prizipitate weit-
gehend ausgeschlossen werden konnte. Eine untere Grenze fiir die Dosis war mit
der natiirlichen Verunreinigung der Si-Substrate (>100%cm™2) vorgegeben. Die
an SIMOX-Substraten durchgefiihrten Experimente (vgl. Abs. 2.3.4) legten eine
Dosis grofier als 4.0x107O*cm™2 nahe, da Proben mit hoheren implantierten Do-
sen nach der Ausheilung weitgehend geschlossene vergrabene Schichten aufweisen.
Der Bereich der implantierten Dosen erstreckte sich daher von 1x10%0%cm™2 bis
1x10*O*cem™2. Die Implantationstemperatur betrug 500°C und die Temperatu-
ren wihrend der Ausheilung 1100°C bzw. 1250°C.

3.6.3 Reifungsbeginn

Fiir die Untersuchungen zum Reifen waren unterschiedliche Ausheiltemperatu-
ren von besonderem Interesse. Fiir den Reifungsverlauf in implantierten Si-O-
Systemen gilt: je héher die Ausheiltemperatur ist, desto geringer ist die Ausheil-
dauer bei gleichem Reifungsergebnis (vgl. Abs. 2.3.3.4). Mit der Ausheiltempera-
tur 188t sich damit das Ende der Wachstumsphase festlegen, das gekennzeichnet
ist durch den vollstéindigen Einbau des implantierten Sauerstoffes. Gleichzeitig
wird mit diesem Zustand der Beginn der Reifungsphase bestimmt, in der es zur
Umverteilung des implantierten Sauerstoffes kommt. In Systemen mit homoge-
ner Materialverteilung miindet der Reifungsprozel unabhingig vom Zustand zu
Beginn des Reifens immer in einem selbstdhnlichen Verhalten (vgl. Abs. 2.1.3.1).
Dagegen kann in Systemen mit inhomogener Materialverteilung und der Moglich-
keit zur lokalen Akkumulation von Material nicht davon ausgegangen werden. Die
Bedeutung des Zustandes zu Beginn des Reifens auf den Fortgang der Prizipita-
tion bzw. Simulation wird in Abschnitt 5.3.2 eingehender besprochen.

Die Proben waren bei 300 keV mit einer Dosis von 1x107O%cm™2 und einer
Temperatur von 500°C implantiert. Die Ausheilung erfolgte fiir zwei Stunden bei
Temperaturen von 1000°C, 1100°C, 1200°C und 1250°C.

1000°C  1100°C 1200°C 1250°C
1 x 10% / XTEM / XTEM
3 x 106 / XTEM / XTEM/SEM
1x 10" | XTEM XTEM XTEM/SEM XTEM/SEM

3.6.4 Zeitlicher Reifungsverlauf

Ausgehend von unterschiedlichen Anfangsbedingungen war die Untersuchung des
zeitlichen Verlaufs des Reifens der Gegenstand dieser Arbeit. Hauptparameter
waren hierbei die Implantationstemperatur und die Ausheildauer.
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Die Anfangsbedingungen wurden durch die Implantationstemperaturen be-
stimmt, die zwischen 230°C bis 650°C lagen. Die Implantationsenergie betrug fiir
alle Proben 300 keV. Die Entwicklung in der Zeit wurde mit Ausheilungen der
Proben bei 1300°C fiir die Dauer von 1, 2, 4 und 8 Stunden verfolgt.

230°C  300°C 400°C 500°C 600°C 650°C
1h| SEM SEM SEM SEM/RBS SEM SEM
2h|{ SEM SEM SEM SEM/RBS SEM SEM
4h| SEM SEM SEM SEM/RBS SEM SEM
8h | SEM SEM SEM SEM/RBS SEM SEM

In einem weiteren Experiment sollten die Anderungen untersucht werden, die
durch ein Niherriicken des Defekt- und des Sauerstoffprofils entstehen. Der Ver-
gleich mit den zuvor beschriebenen Experimenten beschrinkte sich nur auf die
Anfangsbedingungen zum Reifen und wurden ausschlieBlich mit XTEM durch-
gefiihrt. Die Implantationsenergie lag nunmehr bei 200 keV, einen fiir die Herstel-
lung von SIMOX-Substraten typischen Wert. Die fiir diese Energie untersuchten
Proben waren mit einer Dosis von 1x10YO%em~2 implantiert und die Implanta-
tionstemperatur variierte von 200°C bis 700°C in 100°C Schritten. Die Ausheil-
temperatur betrug 1300°C und die Ausheilzeit zwei Stunden.

200°C  300°C 400°C 500°C 600°C  700°C
2h | XTEM XTEM XTEM XTEM XTEM XTEM
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4 FErgebnisse

Nach der Beschreibung der verschiedenen Analysemethoden im vorangegangenen
Kapitel werden im folgenden die Grenzen und Moglichkeiten dieser Methoden
aufgezeigt in Bezug auf das gewihlte Materialsystem und die zu untersuchende
Prézipitation und Strukturbildung (vgl. Abs. 4.1.1 - 4.1.3). Besondere Aufmerk-
samkeit kommt dabei den Besonderheiten der Bildauswertung zu, die zur Aus-
wertung der SEM-Untersuchungen an Schrégschliffen herangezogen wurden (vgl.
Abs. 4.1.3.3 - 4.1.3.5).

Die Auswertung der Implantationsexperimente gliedert sich in die notwendige
Charakterisierung des implantierten Zustandes (vgl. Abs. 4.2.1 - 4.2.3) und der ei-
gentlichen Untersuchung zur zeitlichen Entwicklung des Reifens (vgl. Abs. 4.2.4).
Mit den erstgenannten Experimenten kénnen geeignete Parameterbereiche aus-
gewiesen werden, die zum einen das Reifen des Systems ermdglichen und zum
anderen erlauben, die zeitliche Entwicklung des Systems zu verfolgen. Die Ergeb-
nisse des zweiten Teils der Untersuchungen sollen dann Aufschlufl geben iiber die
Entstehung und Strukturbildung fiir Si-O Systeme mit inhomogener Materialver-
teilung.

4.1 Analysemethoden
4.1.1 Rutherford-Riickstreu-Spektroskopie und Gitterfithrung

Die Detektion des Sauerstoffprofiles in der Si-Matrix gestaltet sich auch nach
dem Ausheilen und der damit verbundenen Aufsteilung des Profils als schwie-
rig (Abb. 12). Die Teile des Profils mit geringeren Sauerstoffkonzentrationen blei-
ben wegen der Uberlagerung mit dem Si-Spektrum der Matrix im RBS-Spektrum
verborgen. Anders als bei Sekundér-Ionen-Massen-Spektroskopie (SIMS)-Unter-
suchungen zu Proben mit vergleichbaren Implantationsparametern [146] sind da-
mit nur beschrinkte Aussagen iiber den Gesamtsauerstoffgehalt in der Probe
moglich. Doch kénnen RBS-Daten bei bekannter Prizipitatdichte als Erginzung
zur Bestimmung des mittleren Radius hinzugezogen werden. Diese Information
ist, da keine Wachstumsgesetze formuliert werden konnen (vgl. Abs. 5.2.2.3), nur
von begrenztem Wert fiir die vorgestellten Untersuchungen. Die relative Posi-
tionen der Maxima stimmen weiterhin mit denjenigen der SEM-Untersuchungen
tiberein.

4.1.2 Atomkraft-Mikroskopie

Die Untersuchungen wurden mit einem RasterscopeTM 3000 von Danish Micro
Engineering durchgefiihrt. Die Oberfliche einer bei 500°C implantierten und fiir
zwei Stunden bei 1300°C ausgeheilten Probe ist in Abbildung 13 zu sehen. Die
Priparation der Probe erfolgte analog zu der in einem SEM untersuchten Pro-
be (vgl. Abs. 3.2.1). Eine Gegeniiberstellung von AFM- und SEM-Aufnahmen
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Abbildung 12: RBS-Spektrum einer bei 400°C implantierten und fiir 2 h bei
1300°C ausgeheilten Probe. Die obere Kurve ist das nichtkanali-
sierte Profil, das untere Profil ist in Gitterfiihrungsrichtung (100)
des Si-Substrates gemessen.

derselben Proben (Abb. 13 und 15) mit dhnlicher Auflosung zeigt deutlich den
Unterschied in der Darstellung der Prizipitate durch die verschiedenen Abbil-
dungsprinzipien.

Der Querschnitt durch ein angeédtztes Prézipitat verfiigt nicht wie der Qua-
der in Abbildung 11b iiber eine rechteckige Form, sondern ist vielmehr tra-
pezformig (vgl. Abs. 4.1.3.4), und die Faltung (vgl. Abs. 3.5) mit der pyrami-
denférmigen Abtastspitze 148t ein komplexeres Abbild entstehen. Der Atzpro-
zef} bewirkt weiterhin eine ungleichmifiige Wolbung der Substratoberfliche und
einen fliefenden Ubergang an den Prizipitatrindern (vgl. Abs. 4.1.3.4). Dadurch
entsteht das Problem, eine geeignete Begrenzung der Prézipitate zu finden, um
deren Grofe bestimmen zu koénnen. Insgesamt zeigt sich, daf dhnlich wie beim
SEM (vgl. Abs. 4.1.3) eine sorgfaltige Nachbereitung der Mefergebnisse notwen-
dig ist.

Das SEM bietet hier durch den ’differentiellen’ Abbildungsvorgang, der die
Neigung von Oberflichen herausstellt (vgl. Abs. 3.2), Vorteile gegeniiber dem
AFM (vgl. Abs. 4.1.3.4, 4.1.3.6).

4.1.3 Rasterelektronen-Mikroskopie

Fiir die Untersuchungen wurde ein DSM 962 von Carl Zeiss mit einer Wolfram-
Kathode verwendet. Einzelne Aspekte der Probenpriiparation (vgl. Abs. 4.1.3.1)
und der Bildauswertung (vgl. Abs. 4.1.3.3 - 4.1.3.6) zu den SEM-Aufnahmen
wurden in Hinblick auf das Si-O Materialsystem gesondert untersucht. Die Aus-
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Abbildung 13: AFM-Aufnahme einer angeétzten bei 500°C implantierten und fiir
2h bei 1300°C ausgeheilten Probe. Zur Erzeugung eines topogra-
phischen Kontrastes wurde die Probe analog zur SEM-Priparation
ciner selektiven Atzung der SiO,-Prizipitate unterzogen.

wertung der Tiefenprofile wird abschlieend in Abschnitt 4.1.3.7 besprochen.

4.1.3.1 Zusammensetzung der Atzlt’isung In der Literatur werden un-
terschiedliche Losungen zur Defekt-, Dotierungs- und Prizipitatitzung beschrie-
ben [106, 112]. Die Kenntnis der Atzmechanismen (vgl. Anhang A) vereinfacht die
Wahl eines geeigneten Atzlosungssystems fiir die gegebene Problemstellung. Diese
besteht hier im formerhaltenden Freilegen der sich in Oberflichennihe befindli-
chen SiOo-Prizipitate (vgl. Abs. 3.2.1). Die Atzlosung muB daher bestimmten
Charakteristiken geniigen:

& geringe Si-Atzrate, fiir die Reproduzierbarkeit der Ergebnisse;

& hohe differentielle Si/SiO,-Atzrate, die die Kontrastbildung fordert und eine
Erosion der SiO,-Prizipitate wihrend der Atzung verhindert;

® geringe Aufrauhung der Si-Oberfliche und geringe Neigung zum Defekt-
anétzen, zur besseren Differenzierung der SiO,-Prizipitate von dem Si-
Substrat;

e isotropes (nicht richtungsabhingiges) Atzverhalten der Losung, das die Er-
haltung der Prazipitatform gewdhrleistet;

» Entwicklung eines topographischen Kontrastes im SEM schon nach geringen
Atztiefen.
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Abbildung 14: Eigenschaften des HNQ;/H,O-Atzsystems _in Bezug auf Si-
Oberflichen nach Schwartz et al. [147]. a.) Atzraten in pm und
b.) Beschreibung der auftretenden Rauhigkeiten.

Die Messungen der Atzraten und Rauhigkeiten wurden sowohl an unbehan-
delten Si-Substraten als auch an Schrégschliffen vorgenommen. Dabei war ein Teil
der zu untersuchenden Flichen mit einem thermisch gewachsenen Oxid bedeckt.
Die Atzraten ergaben sich aus einer Regression der nach vier Atzzeiten (1, 2, 3
und 4 min) abgetragenen SiOy- bzw. Si-Schichtendicken. Die Atztiefe zu jedem
Zeitpunkt stellte einen Mittelwert aus an fiinf verschiedenen Punkten vorgenom-
menen Einzelmessungen dar. Die Atztiefen wurden mit einem Dektak 8000 und
die Anderung der Oxiddicke wurde mittels eines Ellipsometers vermessen. Der
Si-Abtrag ergab sich dann aus der Hshendifferenz einer in das Substrat gedtzten
Kante. Die Kante entstand bei dem Ubergang eines mit Photolack bedeckten zu
dem eines unbedeckten Oberflichenbereiches wihrend der Atzung. Unter Ver-
wendung eines AFM wurden die relativen Rauhigkeiten der Fléchen bestimmt
und miteinander verglichen.

Ausgangspunkt der zuniichst noch an unimplantierten Substraten durchgefiihr-
ten Untersuchungen sind die von Schwartz und Robbins in [147, 148] beschrie-
benen Diagramme in Abbildung 14. In diesen sind die Si-Atzraten (a) und Rau-
higkeiten (b) nach Atzungen mit HNO;/H,0 bzw. Essigsiure/HF-Losungen in
Abhiéngigkeit von den Zusammensetzungen aufgetragen. Die in den MeBreihen
ermittelten Si-Atzraten fiir eine ungeschliffene und geschliffene Oberfliche wei-
chen nur geringfiigig voneinander ab. Dies zeigt den geringen Einflu der Nach-
politur bei der Erstellung eines Schrigschliffes auf die Si-Kristallstruktur (vgl.
Abs. 3.2.1). Die ermittelten differentiellen Atzraten stellen lediglich eine obere
Grenze dar, da in den vorgestellten Versuchsreihen ein thermisches Oxid ver-
wendet wurde [149]. Dieses weist im Vergleich zu den Si-reicheren vergrabenen
Oxiden eine geringere Dichte und eine niedrigere Atzrate auf.
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In einer Versuchsreihe zu dem HNO3;/H2O/HF-System wurden die differenti-
ellen und die Si-Atzraten fiir Zusammensetzungen 100:0:1, 90:10:1, 80:20:1 und
70:30:1 bestimmt. Eine eindeutige Verringerung der Si-Atzrate bei einem gleich-
zeitigen Ansteigen der differentiellen Atzrate ist fiir einen zunehmenden Was-
seranteil in der Atzldsung zu verzeichnen. Die niedrigste Si-Atzrate liegt mit 300
nm/min jedoch weit iiber dem angestrebten Wert von nur wenigen nm pro Mi-
nute.

Eine weitere Senkung der Si-Atzrate wird mit einer Erhshung des HNOs-
Anteils erreicht. Mit verdiinnten HNO;/HF-Lésungen (100:1, 300:1, 1000:1) 188t
sich fiir den hochsten Wert eine Senkung der Si-Atzrate bis in den gewiinschten
Bereich von ca. 20 nm/min erzielen. Das Verhiéltnis der differentiellen Si/SiO,-
Atzraten iiberschreitet nicht den Wert von ca. 60.

Das Ausma8, in dem sich die Rauhigkeit der Si-Oberfléiche nach einer Atzung
in einer Losung mit einem 10% Essigsdureanteil verringert, wurde fiir verschie-
dene HNO3/HF-Verdiinnungsgrade festgehalten. Bei einer méfigen bis geringen
Anderung der Si-Atzrate verbessert sich die Oberflichenbeschaffenheit mit dem
Essigsiurezusatz. Dieser Effekt tritt mit zunehmender Atztiefe immer deutlicher
hervor.

Die Untersuchungen zur Morphologie angeéitzter Prizipitate wurden mit dem
SEM durchgefiihrt. Mit den gewshlten Atzlosungen, die eine sehr hohe HF-
Verdiinnung aufwiesen, ist nach 30 nm Si-Abtrag der topologische Kontrast fiir
die Ausbildung von Atzartefakten, die deutlich von der Umgebung zu unter-
scheiden sind, ausreichend. Diese treten in Tiefen auf, in welchen die vergrabe-
nen Prizipitatbinder (vgl. Abs. 4.2.4, 5.1.2) zu erwarten sind. In dem Tiefen-
bereich, in dem sich die Prizipitate befinden, ist eine erhdhte Rauhigkeit des
Si-Substrates festzustellen. Diese nimmt aber mit der Zunahme der Konzentra-
tion an Essigsdure ab. In der Tiefe des Si-Substrates liegt hingegen unabhingig
von der Essigsdure-Konzentration eine glatte Oberfliche vor. Es liegt daher der
Schlufl nahe, daf fiir den Bereich der Prizipitatbildung ein immer noch iiber dem
Sattigungsgleichgewicht liegender Anteil an geldstem Sauerstoff vorhanden ist.

Da8 die verwendeten Atzlosungen tatsichlich fiir die Prazipitate einen topolo-
gischen Kontrast erzeugen, ist leicht bei einem Vergleich der Form der Atzfiguren
in Abbildung 2 bzw. in den planaren TEM-Aufnahmen in [150] zu erkennen.
Léngere Atzzeiten legen eine neue Form von Atzartefakten frei, die charakteri-
stisch fiir Kristalldefekte [106, 112] sind. Das Kontrastieren von Kristalldefekten
nach nur geringen Si-Abtragungen stellt zudem Anforderungen an die Atzlosung,
die sich von denjenigen der Prizipitatitzung deutlich unterscheiden [151}. Zusitz-
lich treten sehr kleine runde und grofle Prizipitate auf, bei denen eine Verrundung
der Ecken bzw. der Verlust einer einfachen geometrischen Form durch Koaleszenz
festzustellen ist (Abb. 15¢).

Eine Besonderheit stellen die vereinzelt auftretenden Verbindungen zwischen
zwei Prézipitaten dar. Die Ursache dieser Erscheinung ist in einer erhthten Kon-
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Abbildung 15: Links: (a) wechselwirkende, (b) nahe beieinanderliegende, (c) ko-
aleszierende Prizipitate einer angeétzten Probe, (d) aufgrund der
Tiefenlage unterschiedlich stark angesitzte Prézipitate. Rechts: ge-
filtertes SEM-Bild. Die Proben wurden bei 600°C implantiert, fir
2h bei 1300°C ausgeheilt und entsprechend den Ausfithrungen im
Text folgend prépariert.
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zentration an Sauerstoff zu sehen. Ein &hnliches Verhalten kann ebenfalls in Do-
tierungsitzen [152, 153] beobachtet werden, deren Atzcharakteristik sich mit der .
Konzentration des Dotanden #ndert. Die Verringerung der Atzrate zeigt einen
Bereich erhohter Sauerstoffkonzentration an und deutet somit auf ein Wechsel-
wirken der beiden Prézipitate iiber eine "Sauerstoffbriicke’ hin (Abb. 15a). Eine
andere, sehr viel schwicher ausgeprigte Erscheinung mit einer &hnlichen Ursache
ist in der Ausbildung von Diffusionsvorhéfen zu sehen (vgl. Abs. 2.3.3.4).

Fin Vergleich der Prizipitatitzfiguren mit denjenigen von Atzlosungen, die
oxidschonende Eigenschaften [106] aufweisen, bzw. die zur Atzung fiir Prizipi-
tate in CZ-Material herangezogen werden, fiilhrt zu keiner weiteren qualitativen
Verbesserung der Atzcharakteristik. Aufgrund des htheren Wasseranteils und der
versnderten Oxidationskraft der Atzlésungen werden Defekte bei vergleichbarer
Atztiefe frijher sichtbar, die Oberflichenrauhigkeit nimmt zu, und der Kontrast
fiir die Prézipitate stellt sich erst spéter ein. Losungssysteme mit einem stirke-
ren Oxiddationsmittel als HNO; kénnen mit z.B. Chrom [154] dargestellt werden.
Eine Verdiinnung mit Wasser im Verh#ltnis 1:4 ergibt eine Si-Atzrate von 100
nm/min. Deutlich treten die Prézipitate in der SEM-Aufnahme hervor, und eine
Erhohung des Essigsiure-Anteils fithrt zur Glattung des Si-Substrates.

4.1.3.2 AbbildungsprozeB3 Derimplementierte Algorithmus zur Rekonstruk-
tion der SEM-Aufnahmen regularisiert das bestehende inverse Problem unter

Verwendung der verallgemeinerten Kreuz-Validierung als Optimalititskriterium

(vgl. Anhang F). Die flieBenden Konturen der Bildobjekte (vgl. Abs. 4.1.3.4)

und das Fehlen von Bilddetails mit senkrechten Kanten lassen bei der Parame-

trisierung des Faltungskerns (vgl. Anhang D) einen groflen Freiraum. Fiir die
Faltungskerne wird entsprechend dem Elektronenstrahlprofil eine gaufiverteilte

Form angenommen. Der Faltungskern verfiigt nach einer Anpassung meist iiber

eine Grofle, die 5x5 Bildpunkte selten iiberschreitet, d.h. der Elektronenstrahl-

durchmesser® liegt den VergrofSerungsfaktor beachtend unter 30 nm. Dafl kei-

ne nennenswerte Verschirfung der Objektkonturen zu erkennen ist, liegt an der

durch den hohen Rauschanteil der SEM-Bilder [155] bedingten starken Regulari-

sierung, die eine starke Glittung zur Folge hat (Abb. 16). Auffillige Rekonstruk-

tionsartefakte [156], die meist die Objekte ringférmig einschlieBen, sind durch den

Einflu} der starken Regularisierung nicht zu beobachten.

Die Bildverbesserung mit dem Differentiellen Hysterese Verfabren (DHP) [157]
trigt vielen der in Abschnitt 3.2 angefiihrten Abbildungsfehler durch das SEM
Rechnung bzw. ist daher gut geeignet. Das Verfahren glittet nicht nur den Bildin-
halt, sondern erhéht zudem den Kontrast und nimmt Unschirfen heraus. Die fiir
die Prézipitate typischen Strukturen treten stirker hervor. Eine Verinderung in

3Die Aufiosung des SEM wird mit dem Abstand gleichgesetzt, bei dem zwei nahe beiein-
anderliegende Objekte gerade noch zu unterscheiden sind. Dieser Abstand liegt bei den unter-
suchten SEM-Aufnahmen unter 28 nm.
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Abbildung 16: Rekonstruiertes (links) und mit dem DHP-Verfahren (rechts) be-
arbeitetes SEM-Bild. Implantations- und Ausheilparameter sind
dem vorhergehenden Bild zu entnehmen.
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der Prézipitatdarstellung bleibt jedoch aus. In Hinblick auf die Segmentation (vgl.
Abs. 4.1.3.4) ergeben sich keine nennenswerten Vorteile, da eine Moglichkeit fiir
die direkte Anpassung der Objekte [158] an eine einfach zu parametrisierende
Form fehlt (vgl. Abs. 4.1.3.4).

Die sehr rechenintensiven Rekonstruktionsverfahren werden nur fiir vereinzel-
te Untersuchungen herangezogen (vgl. Abs. 4.1.3.5).

4.1.3.3 Bildfilterung Ein fiir alle SEM-Aufnahmen typischer Bildinhalt ist
in Abbildung 15 wiedergegeben. Es heben sich in diesem die Prizipitate vom
Substrat durch die groBe Helligkeit der Prézipitatrinder ab. Diese Anderung der
Grauwerte an den Prizipitatrandern erstreckt sich meist iiber unterschiedlich
groBe Bereiche, bildet aber nur selten einen abrupten Ubergang (vgl. Abs. 4.1.3.4).
Die Prézipitate selbst sind von solcher Gréfe, dafl sich ihre Zahl und Form
durch das Hintergrundrauschen nicht nennenswert verindert. Zum Quantifizie-
ren des Rauschens 148t sich eine Standardabweichung sowohl fiir den Hintergrund
o [159] als auch fiir signaltragenden Bereiche og [160] angeben. Ein Vergleich
der Werte einer SEM-Aufnahme mit denjenigen eines rekonstruierten Bildes —
einer naheliegenden Realisation fiir eine rauschfreie Vorlage — zeigt mit Unter-
schieden von Aoy = 16.0 bzw. Aog = 0.2 in den Standartabweichungen zwar ein
starkes Hintergrundrauschen, aber nur ein geringeres signalabhingiges Rauschen.
Die Grauwertverteilung zeigt zudem einen hohen Anteil an Datenaussetzern —
einzelne Bildpunkte, deren Grauwerte sich deutlich von denjenigen umgebender
Bildpunkte unterscheiden.

Das giinstigste Verhalten in Bezug auf eine nachfolgende Segmentation zei-
gen von den in Anhang D beschriebenen Filtern die adaptiven Rangordnungs-
filter [161]. Diese weisen bei einer hohen Rauschunterdriickung eine nur geringe
Verbreiterung der Objektkonturen auf und glitten sehr effizient den stark ver-
rauschten Bildhintergrund.

4.1.3.4 Bildsegmentation Fir eine weiterfiihrende Auswertung der SEM-
Aufnahmen werden Informationen iiber Anzahl, Position und Gréfle der Prizipi-
tate bendtigt. Der Form und der inneren Struktur der Prézipitate hingegen wird
nur eine geringe Beachtung geschenkt, ebenso ist die Beschaffenheit des Sub-
strates von keinem weiteren Interesse. Mit diesen Gegebenheiten bietet sich die
Reduzierung des Bildinhaltes lediglich auf Objektbereiche (einzelne Prizipitate)
und einen einheitlichen Hintergrund (Substrat) an.

Die angeatzten grofieren Prazipitate der SEM-Aufnahmen verfiigen iiber kei-
ne einheitliche Form. Die Prizipitate aus einer (100)-Kristallrichtung betrach-
tet, sind nicht durch senkrecht abfallende Flichen begrenzt, vielmehr durch die
geneigten Flachen des Pyramidenstumpfes (Abb. 2). Im Einklang mit den Ab-
bildungseigenschaften des SEM (vgl. Abs. 3.2) erscheinen die geneigten Flachen
nicht als scharfe Ubergiinge, sondern bilden breite helle Bereiche aus. Das Innere
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des Pyramidenstumpfes nimmt denselben Grauwert wie die umgebende Si-Matrix
an. Beim Umlaufen der die Prézipitate begrenzenden Rinder ist eine bestéindi--
ge Anderung der Grauwerte festzustellen. Das Auffinden geschlossener Konturen
mittels der Prézipitatrinder gestaltet sich schwierig, da der vorhandene Kontrast
nicht immer ausreicht. Die kleineren Prizipitate hingegen sind an einer runden
Form und einem Grauwertmaximum in deren Mittelpunkt zu erkennen. Sowohl
fiir die Prézipitate als auch den Hintergrund sind keine markanten Texturen fest-
zustellen, die zur Segmentierung genutzt werden kénnten. Unregelmé#Bigkeiten der
Grauwertverteilung in kleinen Bereichen des Hintergrundes sind lokalen Schwan-
kungen des Atzvorganges, aber auch z.B. nicht ausreichend angedtzten Prazipi-
taten zuzuordnen (vgl. Abs. 4.1.3.1, Anhang A). Anderungen des Hintergrundes
iiber grofiere Gebiete sind meist mit einem ungleichm#Bigen Verlauf der Atzung
in Verbindung zu bringen. Dies ist zuriickzufithren auf den Materialaustausch
zwischen gedtzter Oberfliche und dem Volumen der Losung.

Insgesamt ergibt sich der visuelle Eindruck einer Schattenbildung. Dies kann
auch nicht durch eine Veréinderung der Probenorientierung verhindert werden.
Typisch ist dies ebenfalls fiir Si-Prézipitate in vergrabenen SiO,-Schichten [162],
obwohl diese unter grundverschiedenen Bedingungen aufgenommen wurden.

Die zuvor beschriebene Grauwertverteilung der Objekte und des Hintergrun-
des erlauben keine Segmentation der Bilder in einem einzelnen Schritt [161, 163,
164, 165]. Vielmehr sind die Bilder zuerst soweit zu modifizieren, bis mit Hilfe
eines geeigneten Segmentationsalgorithmus die verschiedenen Bildregionen ein-
deutig voneinander unterschieden werden kénnen. Eine Hintergrundkompensa-
tion tritt der ungleichméBigen Ausleuchtung des Bildes und den Unregelm&fig-
keiten des Atzvorganges entgegen. Eine weitere Vereinfachung des Bildinhaltes
wird auch bei Verfahren mit mehrfachen Schwellwerten [161] erzielt. Diese be-
schrianken die urspriinglich ca. 80 Graustufen umfassende Grauwertdynamik der
SEM-Aufnahmen auf z.B. 8 Grauwerte. Die Prizipitate heben sich nun von weiten
Bereichen des Hintergrundes ab, doch erlaubt die variierende Grauwertverteilung
innerhalb der Prézipitate noch immer keine eindeutige Segmentation. Daher wird
ein Gradientenbild erstellt, mit dessen Unterstiitzung sich die Konturen der Ob-
jekte hervorheben lassen und eine Unterscheidung zwischen dem Inneren eines
Prézipitates und dem Hintergrund erlaubt. Bei einigen wenigen Prizipitaten feh-
len auch bei sorgfaltiger Aufbereitung des Bildmaterials Teile der Kontur und
miissen nachtriglich angefertigt werden. Dies geschieht manuell, da Algorithmen
zur Ergénzung von Konturen [166] sehr rechenintensiv und aufwendig zu imple-
mentieren sind. Die Konturen werden dann mit Hilfe eines Regionenwachstums-
verfahrens [122] ausgefiillt, das zu einem Biniirbild fiihrt und den Abschlu8 der
Segmentation bildet.

Stellenweise sind mehrere Priizipitate durch Sauerstofibriicken bzw. mangeln-
de Auflésung in einem Objekt zusammengefaft. Eine Trennung nahe beieinander-
liegender Prézipitate 148t sich iiber eine Analyse der Konturform erreichen. Der
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Bereich mit der am stérksten ausgeprigten Verjiingung wird fiir eine Separation
herangezogen. Weitere implementierte Methoden sind das der invarianten Mo- .
mente [122] und das Wasserscheideverfahren (vgl. Anhang D). Die Anforderungen
dieser Verfahren an die Grauwertverteilung, GroSe der Objekte und Formgebung
werden durch die Darstellung der Prézipitate in den SEM-Aufnahmen jedoch
nur teilweise erfiillt. Die Moglichkeit einer automatischen Auswertung ohne eine
manuelle Korrektur ist somit nicht gegeben.

Fiir Proben mit einer Temperaturbehandlung unter 1250°C reicht die Auflésung
der Prizipitate nicht mehr fiir eine Bildanalyse aus (vgl. Abs. 4.1.3.5).

4.1.3.5 Prazipitatgrofle Lassen sich Anzahl und Position der segmentier-
ten Objekte leicht feststellen, bleiben die Angaben zur Prizipitatgréfe mit einer
gewissen Unsicherheit behaftet. Die Korrektur der Abbildungsfehler nach der
Rekonstruktion der SEM-Aufnahmen fallen aufgrund der starken Regularisie-
rung nur gering aus (vgl. Abs. 4.1.3.2). Der Fehler nach einer weniger Rechen-
zeit benttigenden Filterung ist vergleichbar mit dem der rekonstruierten Bilder
und wird zur Bildbearbeitung bevorzugt. Es sind die nicht senkrecht abfallenden
Réinder der Prézipitate (vgl. Abs. 4.1.3.4), die einen breiten Freiraum fiir das
Festlegen der Prazipitatbegrenzung bei der Segmentation erlauben. Das Anétzen
und Goldbedampfen der Proben verwischt den Ubergang zwischen Hintergrund
und Prizipitat noch zusétzlich. Eine nachtrigliche Korrektur der Radiengréfen,
die die verschiedenen Aspekte beriicksichtigt, kann daher nur als grob angesehen
werden.

Fiir die Diskussion der ermittelten Radiengréfien wird im folgenden angenom-
men, daf sich die GroBe der segmentierten Objekte proportional (bis auf einen
additiven Faktor, der dem Abbildungsfehler entspricht) zu denjenigen der Prizi-
pitate ist. Dies sollte insbesondere innerhalb einer Bildreihe gew&hrleistet sein, da
nur eine geringe Varianz in den Beitrigen der Fehlerquellen vorliegt. Die durch-
zufiihrenden Betrachtungen beschrinken sich so auf relative Radiengrofien und es
werden nur Zusammenh#nge innerhalb einer Probe herausgestellt. Eine Normie-
rung der gemessenen Radien auf das Probenmittel erlaubt, mit entsprechenden
Vorbehalten, den Vergleich von MefBergebnissen mehrerer Proben unterschiedli-
chen Ursprungs. Dies geschieht analog zu dem Vorgehen in der Metallkunde bei
Untersuchungen zum Reifen in unterschiedlichen Materialsystemen {134].

4.1.3.6 Untersuchungsvolumen Fiir die Messungen der charakteristischen
GroBen ist eine genaue Kenntnis der Tiefenausdehnung des untersuchten Volu-
mens notwendig. Das Volumen, das mit dem SEM abgebildet wird, erstreckt sich
von der Ebene, die relativ zur Substratoberfliche das tiefstgelegene gerade noch
aufgelsste Prizipitat erfafft, bis zu der Ebene des am weitesten herausragenden
Prizipitates. Einen ersten Anhaltspunkt fiir die Ermittlung dieser Beobachtungs-
grenzen bietet die Atztiefe, die sich wie bei der Ermittlung der Atzraten an einer
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Atzstufe bestimmen 158t. Zu beachten ist, da SEM-Aufnahmen von Proben mit
Atztiefen unter 20 nm aufgrund eines unzureichenden topologischen Kontrastes'
einer Auswertung nicht zugéinglich sind (vgl. Abs. 4.1.3.1). Die Tiefe 1 4,,,,,. aus
Abbildung 10 mu8 fiir den Angleich an die Tiefenausdehnung des Beobachtungs-
volumens um den Bereich, in dem Prizipitate nicht kontrastiert werden kdnnen,
korrigiert werden.

Ein direkterer Zugang zu der in Frage stehenden Tiefeninformation liegt in
der Analyse von Stereobildpaaren [167]. Zwei um den Basisabstand B verscho-
bene Bilder erlauben eine Nachbildung der topographischen Gegebenheiten der
Probenoberfliche (vgl. Anhang E). Die Genauigkeit, mit der das auszumessende
Tiefenintervall zu bestimmen ist, hingt mit dem Basisabstand und dem Vergré8e-
rungsmafistab der Abbildungen zusammen. Ein Basisabstand von nur wenigen pym
— einem typischen Wert fiir die SEM-Untersuchungen — 188t einen Fehler von £
10 nm fiir die errechneten Tiefen annehmen. Erwartungsgem&f fallen die Werte
der Stereobildauswertung geringer aus als die der Atztiefenmessung.

4.1.3.7 Auflésung der Tiefeninformation Das fiir die SEM-Aufnahmen
notwendige Anitzen der Proben legt einen Tiefenbereich offen, iiber dem Dich-
‘te und mittlerer Radius der Prizipitate nur als gefaltete Groflen zu ermitteln
sind (vgl. Abs. 3.3.3). Die Entfaltung der urspriinglichen Tiefenprofile kann:

e zunichst parameterfrei erfolgen. Dem schlieit sich eine Modellierung des
entfalteten Tiefenprofils an eine gegebene Funktion an.

e in der direkten Anpassung des vermessenen Tiefenprofils an eine gegebene
gefaltete Modellfunktion [158, 168] bestehen.

In beiden Verfahren werden die Modellparameter so gewihlt, dal die Un-
terschiede zwischen experimentell ermittelten Daten und den parametrisierten
Modellfunktionen — festgehalten in einer y2-Funktion [169] — minimal ausfal-
len. In die x?-Funktion geht als Annahme die Gaufiverteilung der Gréfien ein,
welche aber nicht immer als gegeben vorausgesetzt werden kann. Im Fall pois-
sonverteilter empirischer Daten bietet sich als Ersatz fiir die x*-Funktion das
Matushita-Ma8 [170] an. Die Verwendung dieses MaBes bietet weiterhin den Vor-
teil, daB keine zusétzlichen Parameter (z.B. Stirke des Rauschens) nétig sind und
in den eingeteilten Tiefenklassen nicht unbedingt Objekte/Prizipitate enthalten
sein miissen. Bei einer hohen Anzahl von Datenpunkten und dem Ubergang von
einer poisson- zu einer gauBférmigen Verteilung der Daten ergibt sich fiir das
Matushita-MaB wieder das durch die y?-Funktion vorgegebene Verhalten [170].
In dem Anpassungsproze gehen durch die Regularisierung des Problems noch
zusétzlich verfiigbare Informationen iiber das Profil ein (vgl. Anhang F).

Welche der beiden Vorgehensweisen zur Gewinnung der Tiefeninformationen
hinzugezogen wird, ist iiber die Simulation eines entprechenden Punktmusters
zu ermitteln. Die Prizipitatverteilung im Volumen wird mit einem Geburts-
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Abbildung 17: Dichte (links) und mittlerer Durchmesser (rechts) der mit 200
keV implantierten und fiir 2h bei 1300°C ausgeheilten Proben in
Abhéngigkeit von der Implantationstemperatur. Unter Annahme
der Ausbildung einer Zwei-Band-Struktur wird fiir die Auswer-
tung die sichtbare Prizipitatansammlung in ein oberes und ein
unteres Prizipitatband unterteilt.

und Sterbe-Algorithmus erzeugt [171]. Dabei wird eine Zwei-Band Struktur (vgl.
Abs. 2.3.3.5) mittels zweier gaufiformiger Maxima entlang der Tiefenachse an-
genommen. Die Punkte halten zudem einen Mindestabstand voneinander ein,
um das Nicht-Uberlappen der Prizipitate mitzuberiicksichtigen. Eine Ebene, die
das Volumen unter einem Winkel a zur Oberfliche schneidet, entspricht dem
Schrigschliff des experimentellen Systems. Prézipitate, die im Abstand d senk-
recht zu dieser Ebene liegen, werden, um einen angeétzten Schrigschliff nachzubil-
den, auf diese projiziert. Die direkte Anpassung an die simulierten Daten erweist
sich insgesamt als das zuverlissigere Verfahren. So lassen sich zwei symmetrisch
angeordnete Gaufiverteilungen noch in einem Abstand von 50 nm auflésen. Dabei
betrigt der Schliffwinkel 1° und 2000 ausgezéhlte Prizipitate angenommen sowie
eine Verteilungsbreite von 100 nm.

4.2 Implantationsexperimente
4.2.1 Variation der Implantationstemperatur bei 200 keV

Die XTEM-Untersuchungen zeigen die erwartete polyedrische Form (Abb. 2) fiir
die beobachteten Prizipitate in allen Proben. Die fiir die weiteren Untersuchun-
gen bendtigten Prizipitatdichten setzen die Kenntnis des Beobachtungsvolumens
voraus. Hohe und Breite kénnen direkt aus den XTEM-Aufnahmen iibernom-
men werden. Die Tiefe ist aus dem priparationsbedingt keilférmigen Beobach-
tungsvolumen [102] zu bestimmen. Dies geschieht bei gegebener Beschleunigungs-
spannung und damit bekannter Wellenléinge des analysierenden Elektronenstrahls
iiber die Auswertung der in den XTEM-Aufnahmen erscheinenden Interferenz-
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muster.

Eine strenge Anordnung der Prézipitate in zwei Béindern wie in [172] ist bei
einer visuellen Betrachtung der XTEM-Aufnahmen in keiner Probe wahrzuneh-
men. Auch kann eine Konzentration der grofien Prézipitate in zwei getrennten
Tiefenbereichen nicht erkannt werden. Besteht dennoch eine lockere Anordnung
der Prézipitate in zwei Tiefenbereichen, liegt es nahe das Beobachtungsvolumen
fiir die Untersuchungen entsprechend zu teilen (Abb. 17). So werden fiir einen
oberen und einen unteren Prézipitatbereich separate Betrachtungen zum mittle-
ren Radius und der Dichte durchgefiihrt. Die eingeteilten gleichgrofien Bereiche
stellen aber nur eine Ndherung dar, da die tatsichliche Verteilung der Prizipitate
in den vermuteten Béndern nicht gleichméBig sein muf.

In Abbildung 17 sind fiir Implantationstemperaturen unter 400°C geringere
Werte fiir die Prézipitatdichte zu verzeichnen als fiir Temperaturen iiber 500°C.
In nahezu allen Proben, mit Ausnahme der bei 200°C implantierten Probe, liegt
die Dichte des unteren Prizipitatbereichs iiber derjenigen der dariiber befindli-
chen Hélfte. Der mittlere Prazipitatdurchmesser, der in beiden Bereichen immer
vergleichbare Werte annimmt, durchliuft bei 500°C ein Maximum. Der Volu-
menanteil (dem Produkt aus Dichte und mittlerem Radius) wird fiir die Implan-
tationstemperatur von 500°C maximal und zeigt eine hohe Akkumulation von
Sauerstoff an. Ein weit unter dem Durchschnitt liegender Wert ergibt sich fiir
200°C. Fiir alle Implantationstemperaturen aufler derjenigen fiir 500°C befindet
sich die groBere gebundene Menge an Sauerstoff im unteren Prizipitatbereich.

4.2.2 Variation der Dosis

In der XTEM-Probe zu der niedrigsten Dosis, der in Abschnitt 3.6.2 beschriebe-
nen Experimente, befinden sich nur vereinzelte Prizipitate, und eine Schitzung
der Prizipitatdichte von 1x10%m™3 ist mit der Gré8enordnung vergleichbar,
die in CZ-Material gefunden wird. Die Probe mit einer implantierten Dosis von
3x10¥*0O%cm™2 und einer Ausheiltemperatur von 1250°C zeigt die Ausbildung
eines einzelnen Prézipitatbandes. Ein Vergleich mit der bei 1100°C ausgeheil-
ten Probe 148t eine Verschmilerung der Sauerstoffverteilung erkennen und eine
Verbreiterung der Radienverteilung. Nach der Implantation von 1x107O%em™2
und einer Ausheilung bei 1250°C von zwei Stunden sind zwei Dichtemaxima zu
erkennen. Die Werte fiir die mittlere Prizipitatgrofie in den Béndern liegen nur
geringfiigig iiber den Werten der die Binder umgebenden Bereiche. In der mit
einer Temperatur von 1100°C ausgeheilten Probe der gleichen Dosis ist wieder-
um eine weitgehend homogene Verteilung der Prizipitate festzustellen und die
Variation der Prézipitatgrofen nur gering ausgeprigt. In den reifenden Systemen
ist keine Koaleszenz der Priizipitate zu erkennen. Uber andere auf das Reifen
einflunehmende Grofen, die mit den Implantationsbedingungen festgelegt sind
(wie z.B. die Defektverteilung), lassen sich keine Aussagen treffen.
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Abbildung 18: XTEM-Aufnahme einer bei 500°C mit einer Dosis von
1x1070™ /cm? implantierten und fiir 2h bei 1250°C ausgeheilten
Probe.

4.2.3 Variation der Ausheiltemperatur

Die Form der Prézipitate in den XTEM Aufnahmen (vgl. Abs. 3.6.3) entspricht
ebenfalls dem Schnitt durch den Stumpf einer Bi-Pyramide (Abb. 2). Nur die
kleinsten Prizipitate besitzen eine sphirische Form. Eine Abrundung der Kanten
bei den gréfleren Prizipitaten, wie sie nach Ausheilungen bei sehr hohen Tem-
peraturen auftritt [89], ist nicht zu beobachten. In den X TEM-Aufnahmen sind
mit den ausgedehnten Defekten weitere Kontraste vorhanden, die diejenigen der
Prizipitate iiberlagern. Bei Temperaturen grofler als 1200°C kann fiir die Proben
nur noch eine geringe Defektdichte festgestellt werden.

Fiir die Temperatur von 1200°C liegt die Grofle der Prizipitate durchschnitt-
lich bei weniger als 20 nm. Eine eingehendere Auswertung der Gréfenverteilung
ist aufgrund der hohen Defektdichte aber nicht méglich.

Die sich bei hohen Temperaturen ausbildende Zwei-Band-Struktur (vgl. Abs.
2.3.3.5) ist in der bei 1250°C ausgeheilten Probe schon in Ansétzen zu erkennen.
Die Konzentration groBerer Prézipitate liegt in den beiden Tiefenbereichen der
Béander hoher als in deren unmittelbaren Umgebung.

4.2.4 Variation der Implantationstemperatur und der Ausheildauer .

Die Analysen der Proben zu den Experimenten mit der Implantationsenergie von
300 keV in Abschnitt 3.6.4 wurden nach qualitativen XTEM-Untersuchungen der
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Abbildung 19: XTEM-Aufnahme einer bei 500°C mit einer Dosis von

1x10'70 /cm? implantierten und fiir 2h bei 1200°C ausgeheilten
Probe.

Abschnitte 4.2.2 und 4.2.3 ausschlielich mit dem SEM durchgefiihrt.

Allgemein wird fiir alle Proben angenommen, daf8 die Prizipitat- und Ra-
dienverteilung in dem untersuchten Beobachtungsfenster représentativ fiir die
gesamte Probe ist (vgl. Abs. 3.3.2.1). Untersuchungen, die speziell die Translati-
onsinvarianz und die Isotropie der Prizipitatverteilung analysieren, wurden nicht
durchgefiihrt. Es gilt zu bedenken, dafl zur Bestimmung eines MeB{ehlers nur un-
ter bestimmten Umsténden (Ergodizitit der Prizipitatverteilung [124, 135]) eine
Vergroferung des Beobachtungsfensters auch zu einer abnehmenden Varianz der
gemittelten Groflen (z.B. Prazipitatdichte) fithrt. Mit der Untersuchung grifierer
Flichen [137] (von Beobachtungsfenster an mehreren weit verstreuten Stellen)
wird die lokale (globale) Translationsinvarianz und Isotropie gepriift. Beide Ei-
genschaften sind jedoch schon Bestandteil der zuvor beschreibenen Annahmen.
Mit diesen hypothetischen Ergebnissen lieSen sich Aussagen z.B. iiber die Ho-
mogenitdt der Implantation machen, die fiir die Reifungsuntersuchungen nur von
eingeschrénktem Interesse wiren.

Vom statistischen Standpunkt aus ist mit den SEM-Untersuchungen gegeniiber
den konventionellen XTEM-Untersuchungen ein deutlicher Vorteil zu verzeich-
nen. Doch reichen die Analysen mit ca. 100 ausgezihlten Prizipitaten pro Tie-
fenklasse nicht an die in der Metallographie iiblichen z.T. mehrere tausend Prézi-
pitate umfassenden Untersuchungen heran. D.h. es miiite ca. ein Zehnfaches an
Bildmaterial ausgewertet werden. Das wiirde bei nunmehr noch fiinf Bildern pro

71



Probe und vierundzwanzig Proben bedeuten, daf§ iiber tausend SEM-Bilder auf-
zunehmen wiren. Fiir eine allgemeine Betrachtung der Reifungsphinomene ist
die Qualitét der erhaltenen Ergebnisse jedoch hinreichend. Messungen mit grofie-
rer Prizision sind Untersuchungen ausgew#hlter Aspekte vorbehalten und damit
Gegenstand weiterfiithrender eigensténdiger Arbeiten.

4.2.4.1 Tiefenprofile Fiir die Bestimmung der mittleren Radien und der
Dichten (Abb. 20, 21) wurde das Beobachtungsgebiet auf dem Schriigschliff in 10
nm breite Intervalle der absoluten Tiefenskala (gemessen senkrecht zur Ober-
fliche) eingeteilt (vgl. Abs. 3.3.3). Die Tiefenangaben beziehen sich auf den
Beginn des Beobachtungsgebietes, das mit dem zur Oberfliche nichstliegenden
Prizipitat zusammenfillt. Die Auswertung der MefgréBen (vgl. Abs. 3.3.2.2 -
3.3.2.4) erfolgte getrennt fiir jedes dieser Intervalle. Die Zahl der zu untersu-
chenden Prézipitate in einer Probe variierte von 1000 bis 2500. Der genaue Wert
héngt in einem hohen Mafle von dem durch die gewihlten Préiparationsparameter
bestimmten absoluten Prizipitataufkommen, der Atztiefe und dem Schliffwinkel
ab. In den einzelnen Tiefenintervallen befanden sich jedoch immer mindestens 100
Prazipitate, ausgenommen sind dabei die Randbereiche. Eine weitere Ausdehnung
der Intervalle zur Gliattung der Kurven wiirde charakteristische Merkmale soweit
verbreitern, dafl diese nicht mehr erkannt werden kdnnen [136].

Eine parametrische Anpassung der Kurven erfolgte unter Verwendung von
gauBformigen Verteilungsfunktionen und einer Faltungsfunktion, die sich aus dem
Atzprofil ergibt (vgl. Abs. 3.3.3, Anhang F). Bei den abgebildeten Anpassungs-
kurven handelt es sich um eine Riickfaltung der erhaltenen parametrischen Funk-
tionen. Das soll einen besseren Vergleich mit den empirischen Daten ermdglichen.
Die Kurven des mittleren Radius sind nicht immer eindeutig mit gauBférmigen
Verteilungen anzupassen, und es erscheinen stiickweise definierte polynomische
Funktionen ersten Grades giinstiger. Eine numerische Behandlung dieses Ent-
scheidungsproblems [173] zwischen den beiden Verteilungsfunktionen soll zugun-
sten einer rein visuellen Inspektion zuriickgestellt werden, da in jedem Fall die
Bedeutung von Datenausreiflern fiir das Profil vor einer numerischen Behand-
lung festzulegen ist. Aus Griinden der Ubersicht werden die Radienverteilungen
ausschlielich mit gauB8férmigen Profilen parametrisch angepafit. Mittlerer Radi-
us, Dichte und die zugeordneten Anpassungskurven sind fiir eine qualitative Be-
trachtung Abschnitt 2.3.3.5 folgend in einem Graphen zusammengefafit (Abb. 20
und 21).

Entsprechend zu den Experimenten zur Variation der Implantationstempera-
tur (vgl. Abs. 4.2.1) werden in Abbildung 20 die Proben mit einer Ausheilzeit
von zwei Stunden dargestellt.

In den Kurven zu den Proben mit einer Implantationstemperatur unterhalb
von 600°C sind mindestens zwei Dichtemaxima zu erkennen, deren Formen néhe-
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Abbildung 20: Probenreihe mit Implantationstemperatur zwischen 230°C und
650°C jeweils ausgeheilt bei 1300°C fiir 2h. Dargestellt sind die
bestimmten Werte fiir die mittlere Dichte () und der normierte
mittlere Radius (A). Die Normierung bezieht sich dabei auf den
mittleren Radius aller Prizipitate in der jeweiligen Probe. Die An-
passung an die Dichte und Radius sind mit der durchgezogenen
bzw. gestrichelten Linie in dem Diagramm wiedergegeben.
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Abbildung 21: Probenreihe der bei 600°C implantierten und bei 1300°C fiir unter-
schiedliche Zeiten ausgeheilten Proben. Die Gréflen und Symbole
entsprechen denjenigen der vorhergehenden Abbildung. Die senk-
rechten Pfeile kennzeichnen die fiir die Anpassung verwendeten
Positionen der Dichtemaxima.

rungsweise einer Gauflverteilung folgen. Das Dichteverh#ltnis der beiden Maxima
zueinander fallt bei Temperaturen bis 500°C zugunsten des tiefergelegenen zwei-
ten Maximums aus. Bin Zusammenwachsen der beiden Maxima beginnt mit der
Implantation bei 500°C und miindet fiir die Implantation bei 650°C in einem
vollstindigen Auflésen des ersten nidher zur Oberfliche gelegenen Maximums in
dem zweiten Maximum. Das so verbleibende Maximum verfiigt iiber ein stark
asymmetrisch verlaufendes Tiefenprofil mit einer abgeflachten Spitze. Bei den
Implantationstemperaturen von 300°C und 600°C fillt weiterhin die Aufspaltung
des zweiten Dichtemaximums auf.

Den ersten — nidher zur Oberfliche gelegenen — Radiusmaxima koénnen bis zu
einer Implantationstemperatur von 500°C analog zu den Dichtemaxima gauB{férmi-
ge Profile angepafit werden. Fiir Temperaturen iiber 500°C lassen sich keine
verldBlichen Aussagen zur Position des ersten Maximums mehr gewinnen. Die
Radiusprofile bilden beginnend in der Tiefe des zweiten Dichtemaximums ein
breites flaches Maximum aus. Diese Struktur in den Radiusprofilen ist kein Fal-
tungsartefakt (vgl. Abs. 4.1.3.6) und wird in Abschnitt 5.2.1 noch eingehender
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besprochen.

Die Entwicklung der Strukturbildung wahrend der Ausheilung wird exempla-
risch anhand der bei 600°C implantierten Proben in Abbildung 21 aufgezeigt.
Die Ausheilzeiten betragen 1, 2, 4 und 8 Stunden. Die Trennung des ersten von
dem zweiten Dichtemaximum ist im Vergleich zu den bei geringerer Temperatur
implantierten Proben nur noch gering ausgebildet. Das erste Dichtemaximum 16st
sich nach achtstiindiger Ausheilung vollstéindig auf, wogegen das zweite Maximum
erhalten bleibt. Die nach vier Stunden Ausheilung zu beobachtende Strukturbil-
dung im zweiten Dichtemaximum fAllt nicht ganz so tiefgreifend aus wie diejenige
der bei 300°C implantierten und fiir zwei Stunden ausgeheilten Probe. Die einmal
entstandene Struktur bei der Probe mit der niedrigeren Implantationstempera-
tur 16st sich schnell wieder auf. Hingegen ist in der Kurve fiir die Probe mit
der hoheren Implantationstemperatur nach einer achtstiindigen Ausheilzeit die
Doppelgaufverteilung in abgeschwichter Form noch vorhanden. Auffallig ist bei
beiden Implantationstemperaturen die flache Kurvenform des mittleren Radius
im Bereich des zweiten Dichtemaximums bevor die Strukturbildung einsetzt (vgl.
Abs. 5.2.1).

4.2.4.2 Korrelationen und Verteilungen Zur Charakterisierung der la-
teralen Struktur der Prizipitatbinder werden zu den Gréflen des vorhergehen-
den Abschnittes noch diejenigen der rdumlichen Statistik und Radiusverteilun-
gen hinzugezogen (vgl. Abs. 3.3.2.4). Durch die ex-situ durchgefiihrten Untersu-
chungen steht der Analyse fiir jeden Zeitpunkt der Zeitreihen eine andere Probe
zur Verfiigung. D.h., daf fiir eine Beschreibung der Entwicklung innerhalb ei-
ner Zeitreihe nur gemittelte Gré8en hinzugezogen werden kénnen. Die folgenden
Betrachtungen gehen dabei besonders auf die Strukturbildung im zweiten tiefer-
liegenden Dichtemaximum ein.

Fiir entstehende MeBfehler behalten die Uberlegungen aus Abschnitt 4.2.4
weiterhin ihre Giiltigkeit, wobei die Zahl der erfafiten Prézipitate sich hier auf 300
- 400 belduft. Dariiberhinaus gibt es in der geometrischen Statistik verschiedene
Methoden, um die Homogenitit eines Poisson-Punktfeldes zu iiberpriifen [135].
Doch liegen gerade in den Abweichungen zu einer Poisson-verteilten Prizipita-
tanordnung die fiir die Reifungsuntersuchungen relevanten Informationen (vgl.
Abs. 5.2.2.4). Um einen ein-prozentigen Fehler festzustellen, werden bei parame-
trisch zu beschreibenden Punktfelder (verschiedene Cluster-, Hard-Core-, Soft-
Core-Modelle) in der geometrischen Statistik hundert unabhiingige Punktmuster
simuliert. Fiir jedes der Punktmuster wird die gewidhlte Korrelation bestimmdt.
Der grofite bzw. kleinste Korrelationswert zu einem jeden Abstand gibt dann den
gesuchten Fehlerbereich an. Der numerische und rechentechnische Anfwand fiir
die Parameterbestimmung zu den Punktmodellen ist sehr hoch [174]. Der Feh-
ler, der sich durch die verwendeten Algorithmen ergibt, hiingt von dem jeweils
gewihlten Punktmodell als auch von dem zu untersuchenden Parameterbereich
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ab. Der gesamte Vorgang des Fehleranalyse 148t sich somit nur bedingt fiir Rei-
henuntersuchungen automatisieren [175].

Paarkorrelationen In Abbildung 22 sind die Paarkorrelationen fiir Proben
mit unterschiedlichen Implantationstemperaturen (300°C, 600°C und 650°C) und
Ausheilzeiten aufgetragen. Der Hard-Core-Abstand liegt zwischen 40 - 60 nm und
die Reichweite der maximalen Wechselwirkung reicht bis in Entfernungen von ca.
300 nm. Die Form der Korrelationsfunktionen gleicht derjenigen, wie sie fiir Soft-
Core-Modelle erwartet werden (vgl. Abs. 3.3.2.4).

Die fiir die Implantationstemperaturen von 300°C zusammengestellten Paar-
korrelationen weisen fiir alle Ausheilzeiten einen Hard-Core-Abstand von ca. 20
nm auf. Dabei fillt der Anstieg in dem Bereich des Ubergangs von einer Nah- zu
einer Fernordnung der Prézipitate unterschiedlich steil aus. Ein niedriges erstes
Maximum bildet sich allein nach einer vier Stunden dauernden Ausheilung aus.
Der Hard-Core-Abstand fiir die bei 600°C implantierten Proben stimmt nach ein
und zwei Stunden bzw. vier und acht Stunden iiberein. Ahnliches trifft auch auf
die Proben mit der Implantationstemperatur von 650°C zu. Hier ist jedoch eine
Zunahme des Hard-Core-Abstandes mit der Zeit festzustellen.

Né&chste Nachbarn Typische Nachste Nachbarn-Verteilungen [135] von
Prézipitaten sind in Abbildung 23 dargestellt. In einer Zusammenstellung der
Kurven mit der hochsten Ausheilzeit ist die weitgehend symmetrische Gestalt zu
beoachten. Lediglich zu groflen Abstinden hin bilden sich teilweise ausgedehn-
te schnell abfallende Ausliufer aus. Der mittlere Wert fiir das Maximum — dem
Bereich mit der groten Wahrscheinlichkeit ein néchstgelegenes Prizipitat aufzu-
finden — liegt bei 150 - 200 nm. Eine Ausnahme bildet die Probe, die bei einer
Temperatur von 230°C implantiert ist. Fiir diese nimmt der mittlere Abstand mit
100 nm einen geringeren Wert ein.

In den Kurven zu den Proben mit einer Implantationstemperatur von 300°C
ist eine Verdnderung der Nichste Nachbarn-Verteilungsfunktion festzustellen. Die
urspriingliche Gaufiform erh&lt mit zunehmender Zeit einen sich immer stirker
ausbildenden Ausldufer zu grofilen Absténden hin. Die Form der Verteilung ver-
#ndert sich zwischen zwei und vier Stunden nur sehr wenig. Die Hard-Core-
Absténde sind wie schon bei den Paarkorrelationen gleich grof}, wihrend der mitt-
lere Abstand aber mit der Zeit anwichst. Ein vergleichbares Verhalten beziiglich
der Verdnderung der Form der Verteilungsfunktion ist fiir die Proben zur Im-
plantationstemperatur von 600°C festzustellen. In dem Zeitabschnitt, der sich
von der ersten zur zweiten Stunde erstreckt, entwickelt sich die Verteilung nur
in einem geringen Umfang weiter. Ein solcher Bereich geringer Verinderung be-
steht ebenfalls fiir bei 650°C implantierte Proben von der vierten bis zur achten
Stunde der Ausheilung. Die Verteilungen verbreitern sich ansonsten deutlich mit
der Zeit. Zu verzeichnen ist weiterhin eine Vergroferung des mittleren Abstandes
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Abbildung 22: Paarkorrelationsfunktion g(r) und Markenkorrelationsfunktion
ky(r) im zweiten Dichtemaximum fiir Implantationstemperaturen
von 300°C, 600°C und 650°C zu den angegebenen Ausheilzeiten.
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Abbildung 23: Nichste Nachbarn-Funktion D(r) im zweiten Dichtemaximum
fiir Implantationstemperaturen von 300°C, 600°C und 650°C zu
den angegebenen Ausheilzeiten. Rechts unten: Nichste Nachbarn-
Funktion D(r) im zweiten Dichtemaximum nach einer Ausheilzeit
von 8h zu den angegebenen Implantationstemperaturen.

mit anhaltender Ausheildauer.

Radienverteilung Die gemessenen Radienverteilungen, die zur Beschrei-
bung des Reifens unerldflich sind, werden in Abbildung 24 dargestellt. In den
Proben mit einer achtstiindigen Ausheilung sind drei Formen von Radienvertei-
lungen zu unterscheiden:

e cine asymmetrische Form mit einer Verschiebung des Schwerpunktes zu
niedrigeren Radien ergibt sich fiir die Proben mit den Implantationstem-
peratur von 300°C und 600°C. Gleiches gilt fiir die bei 400°C und 500°C
implantierten Proben, jedoch verfiigen diese {iber einen geringeren mittleren
Radius.

e cine weitgehend symmetrische Form behilt die Probe mit der hochsten
Implantationstemperatur bei.

o cine Ausnahme bildet wie schon bei den N#chste Nachbarn-Verteilungen die
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Abbildung 24: Normierte Radienverteilung Ny (r) im zweiten Dichtemaximum fiir
Implantationstemperaturen von 300°C, 600°C und 650°C zu den
angegebenen Ausheilzeiten. Rechts unten: Normierte Radienver-
teilung Ny (r) im zweiten Dichtemaximum nach einer Ausheilzeit
von 8h zu den angegebenen Implantationstemperaturen.

Probe mit der Implantationstempertur von 230°C, deren Radienverteilung
iiber einen breiten Tiefenbereich einen nahezu konstanten Verlauf annimmt.

Allen dargestellten Untersuchungen zur zeitlichen Entwicklung der Radienvertei-
lung gemeinsam ist die Anderung der Radienverteilung von einer rechtsschiefen
zu einer mehr symmetrischen Form. Die Proben mit der Implantationstemperatur
von 300°C und 600°C, die durch eine Aufspaltung des zweiten Dichtemaximums
gekennzeichnet sind, durchlaufen einen Zwischenzustand mit einer Verteilungs-
form, deren Vorderseite einen Knick aufweist, um steiler anzusteigen und eine
hintere Seite, die iiber eine mehr riindliche Form verfiigt. Eine &hunliche Ver-
teilungform, nur nicht ganz so ausgeprigt, 148t sich auch fiir die einstiindige
Ausheilung einer bei 650°C implantierten Probe erkennen.

Radienkorrelationen Das Wachstum der Prizipitate beim Reifen und un-

ter dem Einflul von Spannungen ist eng an deren Grofie (vgl. Abs. 2.1.3.4) ge-
bunden. So liegt es nahe, Verdnderungen in der Prizipitatverteilung auch in
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Abhingigkeit der PrézipitatgroBe zu untersuchen. Die bei hohen Volumenan-
teilen zunehmenden direkten Wechselwirkungen kénnen damit durch geeignet
aufgestellte Radienkorrelationsfunktionen erfasst werden.

Ein erster Ansatz ergibt sich mit der der Paarkorrelation nahestehenden Mar-
kenkorrelation k;(r) (vgl. Abs. 3.3.2.4). In Abbildung 22 sind keine spezifischen
Merkmale zu erkennen, die einen Zusammenhang mit den physikalischen Vor-
gingen in den Proben herstellen (vgl. Abs. 5.2.2). Die in die Korrelationen ein-
gehenden Prézipitatgrofien sind nicht weiter unterteilt und geben ein nur sehr
undifferenziertes Bild der Prézipitatverteilung wieder. Im folgenden werden Kor-
relationen vorgestellt, die die Beziehungen zwischen Prizipitaten unterschiedli-
cher Grofle stirker mitberiicksichtigen.

Radienkorrelationen g,;(r) und gs(r)

Fiir einen Reifungsprozefl mit wachsenden und in Lésung gehenden Prizipitaten
konnen Korrelationsfunktionen angegeben werden, die zwischen Prézipitatgrofen
unterscheiden, die iiber (Index b) bzw. unter (Index s) dem kritischen Radius lie-
gen. Der kritische Radius wird dabei mit dem mittleren Radius gleichgesetzt ([34],
vgl. Abs. 5.2.3.2).

Die Korrelation gss(r) gibt die Dichteverteilung kleiner Prézipitate in der
Umgebung kleiner Prizipitate wieder und gps(r) diejenige kleiner Prézipitate in
der Umgebung grofler Prizipitate. Fiir das zu untersuchende Reifen wird in der
Umgebung grofier Prizipitate ein hiufigeres Auftreten von kleinen Prizipitaten
erwartet, die den stattfindenden Umverteilungsproze3 andeuten. Daraus ergibt
sich, dafl nur eine geringe Wahrscheinlichkeit dafiir besteht, kleine Préazipitate in
der Umgebung kleiner Prézipitate anzutreffen [49].

Fiir alle Proben charakteristisch ist der bis zu einer Entfernung von ca. 300
nm hohe Korrelationswert fiir g,;(r). Ausnahmen bilden lediglich die Proben
bei 300°C/4h (Implantationstemperatur/Ausheilzeit), 300°C/8h und 600°C/8h,
deren Werte auch unter das Gleichverteilungsniveau mit dem Wert 1 fallen.

Die Korrelationsfunktion gps(r) zeigt bei der Implantationstemperatur von
300°C im Bereich bis 150 nm eine grofle Verdnderung in der Prizipitatvertei-
lung an. Mit dem Ubergang von der zwei- zur vierstiindigen Ausheilung ist ein
deutlicher Wechsel von niedrigen zu hohen Korrelationswerten zu verzeichnen.
Gleiches kann fiir die bei 600°C implantierten Probenreihe beobachtet werden.
Der Wechsel in den Korrelationswerten findet jedoch in umgekehrter Richtung
statt. In der Probe mit einer Implantationstemperatur von 650°C fillt der sehr
hohe Korrelationswert nach einer achtstiindigen Ausheilung auf. Die verbleiben-
den Korrelationsfunktionen weisen weiterhin nur noch geringe Abweichungen von
einer Gleichverteilung in g;s(r) auf.

Radienkorrelationen gp.,(r) und g (r)

Fiir die Untersuchungen zu dem Aufbau von Spannungen findet eine Korrela-
tionsfunktion Verwendung, die Prizipitate mit gleichem Radius (mit einer To-
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Abbildung 25: Radienkorrelationen g,(r) und gys(r) (s-kleine, b-groBe Prézipita-
te) im zweiten Dichtemaximum fiir eine Implantationstemperatur
von 300°C, 600°C und 650°C zu den angegebenen Ausheilzeiten.
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Abbildung 26: Radienkorrelationen gpss(7) und gges(r) (s-kleine, b-grofie Prézipi-

tate, [] gleichgrofie Prézipitate mit bis zu einer 10%-igen Radius-
abweichung - siehe Text) im zweiten Dichtemaximum fiir Implan-
tationstemperaturen von 300°C, 600°C und 650°C zu den angege-
benen Ausheilzeiten.
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Abbildung 27: Radienkorrelationen K,(r), Kps(r), gss/r(r) und gep/r(r) (s-kleine,
b-groBe Préazipitate, r Abstand der Prizipitate) im zweiten Dich-
temaximum fiir die Implantationstemperatur von 600°C zu den
angegebenen Ausheilzeiten.

leranz von 10%) bei geringen Abstinden beriicksichtigt. Bei fast allen Proben
sind hohe Korrelationswerte bei geringen Entfernungen fiir gjs;(r) zu finden. Der
Abfall auf das Gleichverteilungsniveau stellt sich bei 300°C/2h und 600°C/4h
erst in einer Entfernung von ca. 250 nm ein und wird sonst meist schon nach
100 nm erreicht. Ungewdhnlich ist fiir 300°C/4h die Gleichverteilung der gleich-
groflen kleinen Prézipitate und fiir 300°C/4h das Maximum in 100 nm Entfer-
nung. Es kann daher mit dieser speziellen Korrelationsfunktion auf einen Vorgang
zurilickgeschlossen werden, der nicht mehr allein auf dem Aufbau von Spannun-
gen beruht (vgl. Abs. 5.2.2.4). Eine weitere Verinderung ist bei den Proben mit
der Implantationstemperatur von 600°C bei dem Ubergang von einstiindigen zu
lingeren Ausheilzeiten zu finden. Eine anfangs nur geringe Dichte an gleichgroBen
kleinen Prizipitaten fiir kleine Abstéinde erhtht sich mit zunehmender Ausheil-
dauer. Fiir eine Ausheilzeit von vier Stunden kann in der Probe mit der Im-
plantationstemperatur von 650°C ein nur allmihlicher Anstieg bis zum Niveau
der Gleichverteilung festgestellt werden. Nach acht Stunden bildet sich vor dem
Erreichen der Gleichverteilung zuniichst ein Maximum bei 400 nm aus. Bemer-
kenswert fiir die Markenkorrelationsfunktion gpe(r) sind die sehr ausgeprigten
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Maxima der Proben 300°C/2h, 600°C/4h, und 650°C/4h, die in Abstéinden grofer
als 200 nm liegen. Fiir diesen noch zu besprechenden physikalischen Vorgang (vgl.
Abs. 5.2.2.4) sind in den Proben 300°C/4h und 600°C/2h entsprechende jedoch
schwicher ausgebildete Maxima wiederzufinden.

Weitere Radienkorrelationen
Die Korrelationen K, (r) und Kjs(r) erfassen jeweils das Verhiltnis der Zahl klei-
ner Prizipitate in der Umgebung eines kleinen bzw. grofilen Prizipitates zur Zahl
aller Prizipitate bis zum Abstand r [44]. Ein Vergleich der Korrelationsfunktio-
nen Kg(r) mit g,s(r) bzw. Kps(r) mit gss(r) anhand der bei 600°C implantier-
ten Probe zeigt, daB Anderungen in den Dichtefunktionen deutlicher hervortre-
ten (Abb. 27).

Detailliertere Informationen iiber nahe beieinander liegende Prazipitate sol-
len mit dem Verhaltnis Radius/Abstand der Prizipitate zuginglich werden. In
Abbildung 27 sind sowohl fiir g,/,(r) als auch gy, (r) sehr hohe Korrelationswer-
te zu finden. Die Unsicherheiten, die sich durch den Abstand als Bestandteil der
Normierungsgroe ergeben, lassen diese Grofle fiir eine systematische Auswertung
jedoch als ungeeignet erscheinen.

Untersuchungen der Grofie B(r) = 727 ([49, 176], vgl. Abs. 2.1.3.2) setzen, um
eine ausreichende Genauigkeit von 7 zu gewéhrleisten, in-situ Verfahren voraus.
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5 Diskussion

Ein Vergleich der experimentellen Ergebnisse (vgl. Abs. 4.2.4) mit theoretischen
Simulationen [23] soll Hinweise auf die Mechanismen zur Bildung der beobachte-
ten Strukturen liefern. Zunéchst noch gilt das Interesse den Anfangs- und Rand-
bedingungen zum Reifen (vgl. Abs. 5.1). Anschliefend wird in Abschnitt 5.2 die
zeitliche Entwicklung des Reifens diskutiert, wobei sich fiir die Strukturbildungen
zwei unterschiedliche Ursachen bestimmen lassen (vgl. Abs. 5.2.1). Abschlieend
werden in Abschnitt 5.3 die gewonnenen Erkenntnisse hinzugezogen, um die fiir
die Simulationen verwendeten Annahmen noch einmal zu iiberpriifen.

5.1 Ausgangsbedingungen zum Reifen

Das Verstindnis der Zusammenhinge zwischen dem Reifungsproze und den Be-
dingungen zu Beginn des Reifens erfordert zunéchst genaue Kenntnis der beste-
henden Randbedingungen (vgl. Abs. 5.1.1). Dabei mufl beriicksichtigt werden,
daB das Reifen schon wihrend der Aufheizphase beginnt (vgl. Abs. 2.3.3.4). Auf-
schlufl dariiber, inwieweit die Strukturen sich schon vor dem Reifen ausbilden
bzw. erst im Verlauf des Reifens entstehen, gibt Abschnitt 5.1.2. Welche Ande-
rungen aus einer weniger stark ausgeprégten Separation von Defekt- und Sauer-
stoffprofilen folgen, wird in Abschnitt 5.1.3 dargestellt und diskutiert.

5.1.1 Randbedingungen und Profilformen

Der Prézipitationsverlauf unterliegt wihrend des Ausheilprozesses durch den Ein-
flu8 von Oberfliche und dem Substratvolumen asymmetrischen Randbedingun-
gen (vgl. Abs. 2.3.3.5). Das Schutzoxid kann durch seine planare Grenzfliche zum
Si-Substrat als ein SiOp-Prizipitat mit dem Radius r = oo angesehen werden.
Es begrenzt den reifenden Bereich zur Oberfliche hin und die Gleichgewichts-
konzentration des Sauerstoffes bildet den Abschlufl zum Volumen des Substrates.
Ein Prazipitatband wird daher an der der Oberfliche zugewandten Seite Prizi-
pitate aller Grofen auflésen, wihrend auf der der Oberfliche abgewandten Seite,
abgeschirmt durch den vorhergehenden Prozef}, zunichst nur die Prizipitate von
unterkritischer Gro8e in Losung gehen. Die sich ausbildenden Diffusionsstrome
sind nicht mehr linger als isotrop anzusehen, sondern sie verfiigen iiber Kompo-
nenten senkrecht und parallel zur Oberfliche.

Das in den untersuchten Proben (vgl. Abs. 3.6.4) niher zur Oberfliche ge-
legene erste Prizipitatband - dessen Ursprung spiiter in Abschnitt 5.1.2 disku-
tiert wird — schirmt in einem hohen Mafle durch sein Auflésen das tieferliegende
Band gegeniiber dem Oberfliichenoxid ab. Doch anstatt seine Profilform zu ver-
lieren, bleibt die Form des ersten Bandes bis zur Implantationstemperatur von
400°C weitgehend erhalten. Das tiefergelegene zweite Prizipitatband gibt bei der
Ausheilung gleichfalls Sauerstoff frei, der teilweise in Richtung des ersten Bandes
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diffundiert. Zwischen den Béndern stellt sich fiir die Diffusionsstrome ein dynami-
sches Gleichgewicht ein. Ahnlich wie beim Mean-Field-Ansatz des Reifens werden
die Wechselwirkungen der beiden Bénder iiber ein gemitteltes Konzentrationsfeld
vermittelt. Ist die Abschirmung durch das erste Band nicht mehr vollstindig, er-
gibt sich auch fiir das zweite Band ein resultierender Diffusionsstrom in Richtung
zur Oberfliche. Insgesamt verzogert sich somit der Auflosungsprozel fiir beide
Béander. Fiir Implantationstemperaturen {iber 400°C 16sen sich die nicht mehr so
stark ausgepriigten ersten Bénder (vgl. Abs. 5.1.2) in Richtung zur Oberfliche
als auch zum zweiten Band hin schneller auf (vgl. Abs. 5.2.1).

Losen sich die kleinsten Prazipitate auf der zur Oberfliche abgewandten Seite
des zweiten Maximums durch den Einflufl des Volumens auf, fallen die Verinde-
rungen im Dichteprofil nur gering aus. Hingegen fiihrt bei der Bestimmung des
mittleren Radius der Verlust der kleinsten Radien zu einer Verschiebung zu gréfie-
ren Werten hin. Somit kann in Tiefen, die sich zum Volumen hin dem zweiten
Dichtemaximum anschlielen, ein immer noch sehr hoher Wert fiir den mittleren
Radius festgestellt werden (Abb. 20).

5.1.2 300 keV Implantationsenergie

Die beiden bis zu einer Implantationstemperatur von 400°C (Abb. 20) zu be-
obachtenden Dichtemaxima zeichnen sich durch eine nahezu unverédnderte Brei-
te und einem gleichbleibenden Abstand aus (vgl. Abs. 4.2.4). Wiirde die Bil-
dung der Struktur auf eine durch das Reifen hervorgerufene Sélbstorganisati-
on zuriickgehen (vgl. Abs. 2.3.3.5, 5.2.1), miiften zu allen Implantationstem-
peraturen die Dichte- und Radienprofile dhnlich aussehen. Die verschiedenen
Zustinde wiirden jeweils nur ein anderes Stadium des Reifungsprozef reprisentie-
ren. Die unterschiedlichen Entwicklungssténde der beiden Dichtemaxima kdnnten
mit der Asymmetrie der Randbedingungen (vgl. Abs. 2.3.3.5, 5.1.1) in Verbin-
dung gebracht werden. Doch wire dann die Konstanz in Breite und Abstand
der Dichtemaxima ungewohnlich. Dieser Abstand hingt bei einem Selbstorga-
nisationsproze von dem Radiustiefenprofil ab ([52], vgl. Abs. 5.2.1). Fiir alle
Implantationstemperaturen miifiten sich dazu aber gleiche Dichte- und Radiu-
stiefenprofile ausbilden. Dies ist aufgrund der vielfiltigen Verénderungen in den
Sauerstoff- und Defekt-Tiefenprofilen mit zunehmender Implantationstempera-
tur (vgl. Abs. 2.3.4) jedoch nur wenig wahrscheinlich.

Das Leerstellenband mit seiner hohen Dichte an ausgedehnten Defekten (vgl.
Abs. 2.3.3.1) ist als Ursache fiir das erste Dichtemaximum wahrscheinlicher, da
auch in diesem Bereich das Sauerstoff-Implantationsprofil nur noch sehr flach
verliuft. Die nur geringe Anderung der Form des ersten Dichtemaximums in den
Proben bis zu einer Implantationstemperatur von 500°C kann auf die niedri-
ge Mobilitit der ausgedehnten Leerstellendefekte zuriickgefiihrt werden. Die mit
zunehmender Implantationstemperatur einhergehende Verringerung der Prizipi-
tatdichte ist mit einem verstirkten Ausheilen der Defekte wihrend der Implanta-
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tion und der Aufheizphase (vgl. Abs. 2.3.3.3, 2.3.4) zu erkliren. Ein gauBformiges
Radiusprofil ergibt sich durch die im Defektprofil als erstes gebildeten Keime,
deren Wachstum sofort beginnt. Die Dichteverteilung im zweiten Maximum re-
sultiert aus dem Implantationsprofil des Sauerstoffs. Die Grofle und Verteilung
der Radien ist iber Gleichung (27) verkniipft mit dem einsetzenden Rekristal-
lisationprozef. Eine Verringerung der bei niedrigen Implantationstemperaturen
sehr hohen Konzentration an Eigenzwischengitteratomen bewirkt eine Senkung
des kritischen Radius. Dies bedingt neben héheren Wachstumsraten, da8 sich im-
mer weniger Keime wieder auflosen. Infolgedessen geht das zun#ichst iiber weite
Bereiche n&herungsweise konstante Radiusprofil mit zunehmender Implantations-
temperatur immer mehr in eine gaufiverteilte Form iiber.

Das bei Implantationstemperaturen von iiber 500°C immer schwicher aus-
geprégte erste Dichtemaximum verschmilzt mit der zur Oberfliche gerichteten
Flanke des dominanten zweiten Maximums und 18st sich in diesem mit fortschrei-
tender Zeit und/oder hherer Implantationstemperatur auf. Konnte der Materi-
alaustausch bislang noch durch iiber die Binder gemittelte Konzentrationsfelder
nachvollzogen werden, miissen nun in einem htheren Mafle die direkten Wechsel-
wirkungen zwischen den Prézipitaten beachtet werden. Es sind die zwischen den
Béindern liegenden Prézipitate, die bei den Proben zu den hdheren Implantati-
onstemperaturen das Wechselwirken der Binder vermitteln.

Auf den EinfluBl des Umverteilungsprozesses vom ersten in das zweite Dichte-
maximum auf den Prazipitationsverlauf wird in Abschnitt 5.2.1 eingegangen.

5.1.3 200 keV Implantationsenergie

Die Prézipitatdichten der bei 200 keV implantierten Proben (vgl. Abs. 4.2.1)
verfiigen fiir die beiden eingeteilten Bénder iiber einen sprunghaften Ubergang in
Abhéngigkeit von der Implantationstemperatur (Abb. 17). Mit der Erhdhung der
Substrattemperatur und der zunehmenden Rekristallisation der implantations-
geschidigten Si-Matrix folgt eine kontinuierliche Abnahme in der Defektkonzen-
tration. Dies hat eine geringere Anzahl an ausgedehnten Defekten zur Folge und
damit verbunden auch eine geringe Dichte an heterogen gebildeten Keimen [177].
Die sich ergebende kleinere kritische Keimgrofie 148t hingegen eine grofiere Zahl
an Keimen am Wachstumsproze8 teilnehmen. Uberlagern sich zwei Vorginge die-
ser Art mit gegenldufigen Wirkungen, kann sich ein Extremum ausbilden. Der zu
beobachtende sprunghafte Ubergang jedoch legt einen weiteren physikalischen
Vorgang nahe, z.B. einen Ubergang von der angenommenen heterogenen zu einer
homogenen Keimbildung (vgl. Abs. 2.3.3.2). Die Rate fiir homogene Keimbil-
dung bei Implantationstemperaturen unterhalb von 500°C fillt durch die hohe
Defekikonzentration geringer aus als diejenige fiir heterogene Keimbildung. Bei
Implantationstemperaturen iiber 500°C ist das Verhiltnis der beiden Keimbil-
dungsraten umgekehrt.

In der Untersuchung zur Implantationsenergie von 300 keV {Abb. 20, vgl.
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Abs. 4.2.4) ist gleichfalls bei 500°C ein sprunghafter Ubergang in der Dichte fest-
zustellen. Jedoch liegt das Dichteverhéltnis in umgekehrter Form vor. Ein Ver-
gleich der Prézipitatdichten bzw. Keimbildungsraten kann aber aufgrund der un-
terschiedlichen Implantationsenergie nur von qualitativer Natur sein. Der breite-
re Implantationsbereich fiihrt bei gleichgebleibender Implantationsdosis zu einer
geringeren Defektdichte. D.h. da8 bei Implantationstemperaturen unterhalb von
500°C ein groBerer Anteil der heterogen gebildeten Keime iiber die Moglichkeit
zum Wachsen verfiigt. Steigt die Implantationstemperatur iiber 500°C, ist auf-
grund der geringeren Sauerstoffkonzentration im Sauerstoffprofil mit einer niedri-
gereren Rate fiir die homogene Keimbildung zu rechnen. Die Rate féllt dariiber-
hinaus sogar noch unter den Wert fiir die heterogene Keimbildung. Wie zuvor
wird damit die Annahme bestatigt, dafl die Keimbildung nicht ausschliellich ho-
mogen bzw. heterogen erfolgt.

Fiir die Implantationstemperatur von 200°C ist ein ungewdhnlich kleiner mitt-
lerer Radius festzustellen. Hinzu kommt eine niedrige Dichte, was zu einer nur
schwach ausgebildeten Selbststabilisierung der Prézipitatansammlung fiihrt (vgl.
Abs. 2.3.3.5). Dies hat zur Folge, daf§ die beiden Bénder sich vorzeitig auflsen.
Bei der Implantationstemperatur von 500°C verdeutlicht der gréfere mittlere Ra-
dius des ersten Bandes die verstirkte Aufnahme des durch die Leerstellenblasen
bei hohen Temperaturen abgegebenen Sauerstoffes durch die Prizipitate (vgl.
Abs. 2.3.1). Das Vorhandensein von Keimen in diesem Bereich zeigt aber auch,
daB mit der niedrigen Aufheizrate (vgl. Abs. 2.3.3) nicht alle durch die Implanta-
tion erzeugten Leerstellen durch Leerstellenblasen gebunden werden konnten. Das
Ausheilungsintervall im Bereich um 900°C ist damit nicht von ausreichender Dau-
er, um eine vollstindige Auflésung des ersten ndher zur Oberfliche befindlichen
Prizipitatbandes zu bewirken. Die mittleren Radien nehmen im Temperaturbe-
reich homogener Keimbildung wieder leicht ab.

5.2 Zeitliche Entwicklung des Reifens

Der fiir die Beschreibung des Reifens wichtige Materialfluf} ist eng an den Aus-
druck B(r) = 2+ ([22, 49, 176], vgl. Abs. 2.1.3.2) fiir die treibende Kraft gebun-
den. Die Zeitableitung in dem Ausdruck verhindert eine direkte experimentelle
Untersuchung. Moglich ist nur eine mittelbare Analyse iiber die Auswertung der
Zeitreihen (vgl. Abs. 3.6.4). Das besondere Interesse liegt auf dem Strukturie-
rungsprozeB, der sich im zweiten Dichtemaximum vollzieht.

5.2.1 Reifen in der Tiefe

Entsprechend den Uberlegungen zur Geometrie des betrachteten implantierten
Systems (vgl. Abs. 3.3.3) liegt es nahe, die treibende Kraft in eine senkrech-
te und eine parallel zur Oberfliche verlaufende Komponente zu unterteilen. In
dieser Erweiterung zu dem Modell aus Abschnitt 2.3.3.5 kénnen nun auch Mate-
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Abbildung 28: Bedingungen, die nach Simulationen von Reif} [52] einen Selbstor-
ganisierungsprozefl erlauben.
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rialfliisse innerhalb einer Schicht mitberiicksichtigt werden.

Die iiber einen weiten Bereich konstante Radienverteilung im zweiten Ma-
ximum der Proben mit Implantationstemperaturen von 300°C und 600°C erfiillt
die in Abschnitt 2.3.3.5 beschriebenen Anfangsbedingungen, die einen Strukturie-
rungsprozef einleiten (Abb. 28). Am deutlichsten ausgeprégt ist dieser selbstorga-
nisierende Vorgang bei der Implantationstemperatur von 300°C nach zwei Stun-
den (Abb. 20) bzw. bei der Implantationstemperatur von 600°C nach vier Stun-
den (Abb. 21). Dieser Vorgang zeigt mit den Uberlegungen aus Abschnitt 5.1.2
auf einen zweiten Mechanismus zur Strukturbildung hin, der nun aber Folge und
gleichzeitig auch Teil des wihrend der Ausheilung verlaufenden Reifungsprozesses
ist (vgl. Abs. 2.3.3.5).

Das tiefergelegene Prézipitatband teilt sich dabei weiter auf und in den beiden
neuen 'Bandern’ akkumuliert sich durch die Strukturierung immer mehr Materi-
al. Das Binden von Material aus der unmittelbaren Umgebung der neuen Binder
wird durch einen Reifungsprozefl parallel zur Oberfliche im Inneren der Bénder
verstirkt und ermoglicht deren Separation. Dieser Vorgang bleibt in dem Modell
des Abschnittes 2.3.3.5 vernachléssigt, da die Selbstorganisation nur anhand ei-
ner eindimensionalen Kette von Prézipitaten beschrieben wurde. Doch liegen die
Binder so nahe beieinander, dafl diese noch direkt miteinander wechselwirken
konnen. Die Trennung der Bander hiingt somit von dem Verhiltnis des Radius
der Prizipitate zu dem Abstand der Binder ab.

Fiir die Implantationstemperatur von 300°C wird nach achtstiindiger Aus-
heilung das Auflésen des zweiten Maximums festgestellt. Hingegen konnte bei
der Implantationstemperatur von 600°C nach derselben Ausheilzeit durch das
Auflosen des ersten Maximums soviel Sauerstoff im zweiten Maximum akkumu-
liert werden, dafl der Reifungsprozefl des Systems nach der achtstiindigen Aushei-
lung noch nicht abgeschlossen ist. Weiterhin bleibt die Aufspaltung im zweiten
Maximum erhalten und zeichnet sich durch eine asymmetrische Hohenverteilung
aus — verursacht durch das Oberflichenoxid.

Insgesamt stellt sich fiir eine selbstorganisierende Strukturbildung im zweiten
Dichtemaximum das Vorhandensein des ersten Dichtemaximums als notwendig
heraus. Nur mit diesem 148t sich die Bedingung eines iiber einen ausgedehnte-
ren Tiefenbereich konstanten Radiusprofils (Abb. 28) experimentell realisieren.
In Ubereinstimmung mit den simulierten Ergebnissen [23] verfiigt die Steilheit
der Flanken in dem Dichteprofil iiber einen nicht zu vernachlissigenden Einflufl
auf den Strukturierungsproze8.

In dem Prézipitatband der bei 650°C implantierten Proben ist das erste Prizi-
pitatband nahezu vollsténdig in dem zweiten Prizipitatband integriert. Der Sau-
erstoffanteil in dem dominierenden Band ist so hoch, daf§ ein Reifungsprozef3
innerhalb des Bandes einsetzt. Unter der Annahme, dafl der Anteil der treiben-
den Kraft senkrecht zur Oberfliche zu vernachlissigen ist — angrenzende und die
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parallel zur Oberfliche gelagerten Tiefenbereiche sind unabhiingig voneinander
—, entwickelt sich in einem solchen Band ein quasi-zweidimensionales Reifen. Die
dort ablaufende Umverteilung an Material 148t die bestehende Tiefenstruktur un-
veréndert und schlieffit in diesem Bereich eine selbstorganisierte Strukturbildung
nahezu aus. Erst das Wechselwirken mit umliegenden Bereichen erméglicht eine
Diffusion von Material in das Band und fiihrt zu einer Materialakkumulation.
Die selbststabilisierende Wirkung dieses Vorganges zeigt sich in dem Abflachen
des Dichtetiefenprofils, das einem Konzentrationsproze der groBen Prizipita-
te im Dichtemaximum entspricht und ebenfalls in Simulationen zu beobachten
ist (Abb. 28).

Die beiden Prézipitatbénder der bei 400°C implantierten Proben sind mit den
gauBformigen Dichte- und Radiusprofile von einfacher Form, die keinerlei Struk-
turbildung erkennen 148t. Zu beobachten ist lediglich das Auflésen der Prizipitate
in den Béndern. Insgesamt ist von einer weitgehend unabhingigen Entwicklung
der beiden Biander auszugehen.

Im Gegensatz dazu ist in den Proben mit der Implantationstemperatur von
500°C ein anderes Verhalten zu beobachten. Nach der lingsten Ausheilzeit bil-
den die beiden Prézipitatbénder nur noch ein einziges Band. Fiir die kiirzeren
Ausheilzeiten ist mit geringer Dichte und im Vergleich zum zweiten Maximum
kleineren Prézipitaten die abschirmende Wirkung des ersten Prizipitatbandes
ganz oder teilweise aufgehoben. Das erste Band 16st sich verstirkt in Richtung
zur Oberflache hin auf. Die Wirkung der Oberfliche beeinflufit so auch das zweite
Prézipitatmaximum. Dieses gibt gréfiere Mengen an Material an der Vorderseite
frei, das bei der Diffusion zur Oberfliche die Moglichkeit besitzt, sich an den
Prizipitaten der Riickseite des ersten Dichtemaximums anzulagern. Insgesamt
ergibt sich der Eindruck, dafl das erste Dichtemaximum sich in Richtung des
zweiten bewegt.

Die Probenreihe zur tiefsten Implantationstemperatur von 230°C ist geprigt
durch die implantationsbedingte Amorphisation des Si-Gitters {178]. Nach acht-
stiindiger Ausheilzeit ergibt sich ein einzelnes Prizipitatband mit Prizipitaten
von beachtlicher Gréfle und z.T. mit nicht-sphirischen Formen. Das im Vergleich
zur Prézipitatgrofe schmale Band 148t auf eine Anordnung der Prézipitate in
einer Ebene schlieffen. So scheint sich in dem ersten Prizipitatband durch die
Amorphisation so viel Material zu binden [1486], daB das zweite Band vor dem
Einflul der Oberfliche abgeschirmt wird. Ein weitgehend ungestdrtes Wachstum
im zweiten Band akkumuliert im weiteren Verlauf der Prizipitation geniigend
Material, um das erste Band vollstindig aufzuldsen und den Reifungsprozef in-
nerhalb des Bandes mit dem EinfluBl der Oberfiiche konkurrieren zu lassen.

Um eine vollstindige Separation der Binder zu erreichen, ist ein giinstigeres
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Verhéltnis von Prézipitatradius zu Prizipitatbandbreite notwendig. Eine RTA-
Zwischenausheilung nach der Implantation (vgl. Abs. 3.6.1) wiirde die Anzahl
an kleinen Prizipitaten erhOhen und somit die Strukturbildung begiinstigen.
Dem gegeniiber steht aber eine Erhohung des Defektaufkommens bei der RTA-
Ausheilung (vgl. Abs. 2.3.3.3, 3.6.1) und die Gréfien der Prizipitate, die eine
Untersuchung mit dem SEM ausschlieflen (vgl. Abs. 4.1.3.4).

5.2.2 Reifung im zweiten Prizipitatband

Fiir eine weitergehende Untersuchung des Selbstorganisationseffektes werden die
nachfolgenden Betrachtungen auf das Innere des zweiten Dichtemaximum, d.h.
auf das zweite tiefergelegene Prazipitatband beschrinkt.

Die Nah- und Fernordnung sowie die Radienkorrelationen in dem Prizipi-
tatband geben Informationen iiber die treibenden Krifte senkrecht und parallel
zur Oberfliche. Anderungen in diesen Kriften und damit in der Prizipitatver-
teilung werden durch die weitgehende Unbeweglichkeit der Prizipitate in einem
Festkorper bestimmt. Ein Verinderung der Anordnung kann beim Reifen nur
noch iiber das Auflésen von Prézipitaten erreicht werden. In den die Prizipitat-
verteilung modellierenden Punktmodellen entspricht dies einer Verdiinnung des
Punktmusters. F4llt ein Punkt eines Poisson-Feldes, der zuféllig und unabhingig
von allen anderen ausgew#hlt wurde, aus dem Punktmuster heraus, entsteht ein
neues wiederum poissonverteiltes Punktmuster [135]. Mehrere Verdiinnungen die-
ser Art lassen sich in einer einzelnen Verdiinnungsprozedur zusammenfassen [44].

In Systemen mit hohen Volumenanteilen stehen mit dem direkten Wechsel-
wirken der Prazipitate Wege offen z. B. die Art des Punktmodelles fiir die An-
ordnung der Prizipitate zu dndern (vgl. Abs. 5.2.2.4). Befindet sich in der Néhe
eines Prazipitates mit unterkritischem Radius ein weiteres von einer noch ge-
ringeren Grofle, wird sich das groflere Prazipitat aufgrund der direkten Wech-
selwirkung langsamer auflésen, mitunter sogar wachsen. Diese Abhingigkeit des
Auflésungsprozesses von der Umgebung des Prizipitates modifiziert nachhaltig
die Nahordnung im Punktmuster.

Mit der Einfithrung zeitabhiingiger Gréflen in bereits bestehende Punktmo-
delle [49, 53, 179] ist eine erste Nidherung an einen die Prizipitation erfassen-
den raum-zeitlichen Kontext gegeben. Eine solche Vorgehensweise unterscheidet
sich von derjenigen in den Reifungsmodellen des Abschnittes 2.1.3 durch den
geometrisch-statistischen Ansatz (vgl. Anhang C). Dabei werden #hnlich wie in
der Thermodynamik dynamische durch statistische Argumente ersetzt [180]. Aber
wie schon bei den Reifungsmodellen ist ein Ubertragen dieser Ansitze auf Syste-
me mit inhomogener Materialverteilung nicht ohne Einschréinkungen moglich.

5.2.2.1 Paarkorrelationen Dieexperimentell bestimmten Paarkorrelationen
entsprechen alle einem Soft-Core-Feld. Neben dem Hard-Core-Abstand kann nur
noch die Steilheit des Anstiegs der Paarkorrelation Auskunft iiber die Form der
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Verteilung der Marken geben (vgl. Anhang C). Der schnelle Anstieg in den Flan-
ken der experimentellen Paarkorrelationen weist auf Markenverteilungen mit ei-
nem zu kleineren Marken verschobenen Schwerpunkt hin.

Uber diesen qualitativen Vergleich mit theoretischen Funktionen (Abb. 33,
vgl. Anhang C) hinaus, lassen sich ohne zusiitzlichen Informationen (vgl. Abs.
5.2.2.4) keine weiteren Aussagen zu den Paarkorrelationen treffen. Der Zugang
zu Informationen iiber das Verhdltnis von Radien- zu Markenverteilung (vgl.
Abs. 2.2, 3.3.2.4) konnte indirekt iiber den Wert von « (GL. (19), (21)) dariiber
Auskunft geben, wie grofl der Anteil der in einer Schicht wachsenden (a < 1) bzw.
reifenden Préazipitate (o ~ 1) ist (vgl. Abs. 5.2.2.3). Doch 148t sich die GroSe des
Einflufibereiches der Prizipitate, aus dem sich die Markenverteilung ergibt, nicht
experimentell ermitteln. Durch Anpassung bei bekannter Radienverteilung und
Dichte kann der Wert (r,t) des Stienen-Modells (Gl. (21)) bestimmt werden.
Dies aber setzt ein parametrisches Modell voraus, das den gesuchten Zusammen-
hang zwischen Radien- und Markenverteilung schon beschreibt.

5.2.2.2 Nichste Nachbarn-Verteilung Die Nichste Nachbarn-Verteilung,
die nur die Korrelationen n#chstgelegener Punkte erfat, ist Zhnlich wie schon
zuvor die Paarkorrelationsfunktionen in einem bestimmen Maf} von der Marken-
verteilung abhéngig. Die Marken eines ’typischen’ Punktes, ebenso wie diejeni-
gen eines potentiellen néchsten Nachbars, ergeben sich aus der fiir die bestehen-
de Prézipitatverteilung ermittelten Markenverteilung. Fiir ein Hard-Core-Modell
entspricht die N&chste Nachbarn-Verteilung einer Dirac Delta-Funktion, wenn
die durch die Marken aufgespannten Bereiche alle unmittelbar aneinandergren-
zen. Dies wird fiir Punktmuster mit sehr hoher Punktdichte erwartet. Ein nur
diinn besetztes Punktmuster hingegen fiihrt zu einer durch die statistische Er-
hebung bedingten Verbreiterung der Nichste Nachbarn-Verteilung. Weit bedeu-
tender sind aber die Verbreiterungen, die sich durch eine rechteckige Markenver-
teilung ergeben. Nachbarschaftsbeziehungen zwischen Punkten mit nur kleinen
oder nur groen Marken treten in einem weit geringeren Mafe auf als diejenigen
zwischen Marken mit unterschiedlichen Gré8en. Dies weist darauf hin, daf} eine
Néchste Nachbarn-Verteilung ebenfalls als eine Funktion einer Konvolution der
Markenverteilung mit sich selbst anzusehen ist.

Die in Abhéngigkeit von der Temperzeit zu beobachtende Verbreiterung der
Verteilung geht zuriick auf die sich mit der Diinnung des urspriinglichen Punkt-
musters verschlechternde Statistik und das allgemeine Auflosen der Bandstruk-
tur (vgl. Abs. 2.3.3.5). Ausgenommen von diesem Verhalten sind die bei 300°C
und 600°C implantierten Proben mit der Ausheildauer zwischen zwei und vier
Stunden bzw. ein und zwei Stunden. Dies zeigt einen Umverteilungprozef in
dem Prazipitatband an oder aber eine Akkumulation von Sauerstoff, wie bei den
Proben der Implantationstemperatur von 650°C nach vier- und achtstiindiger
Temperzeit (vgl. Abs. 5.2.2.3).
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5.2.2.3 Radiusverteilung Der Ubergang von einem wachsenden in ein rei-
fendes System kann den Radienverteilungen entnommen werden. Die Verteilun-
gen aller Proben weisen zu Beginn der Ausheilung einen zu kleineren Radien ver-
schobenen Schwerpunkt auf. Fiir die Implantationstemperaturen 300°C, 600°C
und 650°C geht die Verteilung mit zunehmender Temperzeit in eine Form iiber,
die mehr an ein reifendes System erinnert. Der Schwerpunkt der Verteilung ver-
schiebt sich dabei zu groferen Radien. Die Radienverteilungen zu den verblei-
benden Implantationstemperaturen #ndern hingegen ihre Form mit zunehmender
Temperzeit kaum und deuten auf einen Auflésungsprozel der Prizipitatbinder
hin. Ahnlich zu den Nichste Nachbarn-Verteilungen kann eine Verzdgerung in
der Entwicklung der Radienverteilungen der strukturbildenden Zeitreihen zur Im-
plantationstemperatur von 300°C bzw. 600°C beobachtet werden und legt einen
kausalen Zusammenhang nahe.

Fiir Systeme mit homogener Materialverteilung wird der Ubergang vom Wachs-
tum zum Reifen in [15, 29] betrachtet. Bei hoheren Anfangsiibersittigungen
(K12 > K3, Gl (18) und (20)) zeichnet sich der beide Prizipitationsphasen
verbindende Zeitbereich durch eine Wachstumsrate t# mit 8 <0.2 fiir den mitt-
leren Prizipitatradius aus (vgl. Abs. 2.2). Der Wert des Exponenten liegt damit
unter dem fiir das Wachstum und dem des Reifens. In [29] wird nur ein vager Hin-
weis auf die Ursache dieses verzogerten Wachstums gegeben, der das Auflsen der
Prizipitate geringer Grofle bei einem verschwindenden Wachstum der gréferen
Priazipitate postuliert. Die Vorstellungen des Abschnittes 2.2 zu Punktmustern
legen bei hohen Uberséttigungen ein hiufiges Beriihren der durch die Marken auf-
gespannten EinfluBbereiche der Priizipitate nahe. Die fiir den Ubergang notwendi-
gen Anderungen in der Nahordnung und Radienverteilung (vgl. Abs. 2.1.3.2, 2.2)
ergeben sich durch das direkte Wechselwirkung der Prizipitate. Damit ein globa-
ler Reifungsprozef entsteht, miissen sich alle lokalen Wechselwirkungen diesem
unterordnen, d.h. Prézipitate mit unterkritischer Grofle diirfen sich z.B. nicht
mehr gegenseitig stabilisieren. Die Zeit, die fiir das aufeinander Abstimmen aller
lokalen Ereignisse benstigt wird, fithrt insgesamt zu einem verzdgerten Einset-
zen des Reifens. Anders stellt sich die Situation fiir ein System mit geringer
Ubersittigung dar (K, /2 < Kijs), in dem der Austausch des Materials iiber ein
gemeinsames Konzentrationsfeld erfolgt. Dies fordert nur einen Angleich der Ra-
dienverteilung, wobei der Ubergang vom Wachstum zum Reifen sich nun flieend
einstellt. Der Wert fiir § sinkt dabei nicht unter den fiir das Reifen charakteristi-
schen Wert.

Die Beziehungen sowohl zwischen Korrelations- als auch Radienverteilungen
in einem reifenden System sind an die Zeitkonstanten der dafiir verantwortlichen
Prozesse gebunden. Das ziigige Auflosen der kleinsten Prizipitate 138t schnel-
le Anderungen der Korrelations- und Radienverteilungen zu. GroBere Prizipitate
hingegen benttigen mehr Zeit fiir ein vollstindiges Auflésen und behaupten damit
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linger ihre Position. Werden mittlerer und kritischer Radius gleichgesetzt ([34],
vgl. Abs. 5.2.3.2), zeigt sich, daB der Unterschied zwischen den gemittelten Ra-
dien der sich auflésenden und der wachsenden Prizipitate immer geringer wird.
Daraus kann eine gegenseitige Stabilisierung der Priizipitate im Bereich des mitt-
leren (kritischen) Radius abgeleitet werden. Die Zeitkonstanten hingen damit
von der Radienverteilung ab. Diesen Uberlegungen folgend wird das Reifen von
einer Anderung der Radienverteilung eingeleitet, deren Einflufl auf die Korrelati-
onsverteilung sich mit einer zeitlichen Verzégerung einstellt.

Die Stabilitstsregion bei der Implantationstemperatur von 600°C fiir ein und
zwei Stunden der Temperung ist, den zuvor dargestellten Uberlegungen folgend,
mit einem UmordnungsprozeB verbunden. Die selbstorganisierende Strukturbil-
dung in diesen Proben setzt eine Radientiefenverteilung (vgl. Abs. 5.2.1) und
eine Radienverteilung in dem zweiten Band voraus, die einen prim#ren Materi-
alflufl senkrecht zur Oberfliche erlaubt. Der geringe Anteil an kleineren Radien
in der Radienverteilungen nach vierstiindiger Ausheilzeit legt nahe, da8 ein Rei-
fen parallel zur Oberfliche nur in einem beschrinktem Umfang stattfindet (vgl.
Abs. 4.2.4.2, 5.2.2.4). Da die Separation der im Entstehen befindlichen neuen
Binder nicht vollstéindig entwickelt ist, ist die Uberlagerung eines zweiten Vor-
ganges zu vermuten. Die Ausformung der wieder fast symmetrischen Radien-
verteilung nach der acht Stunden wihrenden Ausheilung wiirde damit zu einem
Zeitpunkt beginnen, zu dem die Strukturbildung noch nicht abgeschlossen ist.
Weiteren Aufschlufl iiber diesen Vorgang kénnen aber erst die Radienkorrelatio-
nen im néchsten Abschnitt geben. Die Radienverteilungen fiir die Implantations-
temperatur von 300°C und einer zweistiindigen Ausheilung lassen sich in analoger
Weise interpretieren.

5.2.2.4 Radienkorrelationen Weitere Informationen tiber die riumliche An-
ordnung der Prizipitate geben die Radienkorrelationen. Das Hauptaugenmerk
liegt nun nicht mehr auf dem eigentlichen Nachweis des Reifens in einer Schicht,
in der Tiefe bzw. dem Auflosen der Prizipitate. Vielmehr gilt das Interesse der
Erschliefung zusétzlicher charakteristischer Merkmale dieser Vorgénge.

Wie in Abschnitt 4.2.4.2 gezeigt wurde, ist mit dem Unterscheiden zwischen
kleinen und grofen Radien und einem hohen Wert fiir gps(r") bei geringen Absténden
ein Reifungsvorgang verbunden. Ein zusitzlich niedriger Wert fiir g,s(r) bei ge-
ringeren Abstinden — ebenfalls typisch fiir das Reifen [49] — wird nur fiir die
bei 650°C implantierte und fiir 8 Stunden getemperte Probe beobachtet. Dieses
Reifen beschrinkt sich nach Abschnitt 5.2.1 auf das Innere des Prizipitatbandes
und fiihrt zu einer Selbststabilisierung des Bandes.

Auffallig fiir die Proben mit den Implantationstemperaturen von 300°C und
600°C, in welchen das Reifen in der Tiefe am stirksten ausgeprigt ist, sind die
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Abbildung 29: Links (a): Vergleich der ersten vier nichsten Nachbarn um
grofle Prazipitate herum Dpy(;4)(r) mit der Korrelationsfunktion

gnes(r) (vgl. Abs. 4.2.4.2). Rechts (b): Vergleich ggss(r) mit der

Néchsten Nachbarn-Verteilung Dys;—3)(r). Die grofilen Prézipita-
te sind in fiinf Grofenklassen eingeteilt, wobei die drei kleinsten
Klassen dargestellt sind. Die Proben wurden bei 300°C (600°C)
implantiert und fiir 2h (4h) ausgeheilt.
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geringe Dichte kleiner Prizipitate in der Umgebung grofer Prizipitate. Das Mate-
rial zum Wachstum der grofien Prézipitate resultiert somit nicht mehr aus einem
Umverteilungsprozef innerhalb der Schicht, als vielmehr einem Wechselwirken
mit angrenzenden Schichten.

Ein ausgepréigtes Maximum bei der Korrelation groSer Prizipitate gleicher
GroBe (Abb. 26) deutet auf eine besondere Ordnung hin. Der Vergleich in Ab-
bildung 29a zwischen gpps(r) und Dy(r) — der Néchste Nachbar- Korrelation um
grofie Prézipitate — zeigt, dal das Maximum in gp(r) bei den Proben mit ei-
ner Implantationstemperatur von 300°C bzw. 600°C nach zwei bzw. vier Stun-
den Temperung mit dem des vierten Nachbarn Dyy(r) zusammenfillt. So besteht
die Méglichkeit, da8 sich in den Bereichen zwischen gleichgroien grofien Prizi-
pitaten weitere Prizipitate befinden. Deren GroSe wiirde unter derjenigen der
umgebenden grofien Prizipitate liegen. Dies geht aus den Nichsten Nachbarn-
Korrelationen fiir grofle Prizipitate hervor, die zusétzlich noch in fiinf Gré8en-
klassen Dyy1—5)(r) unterteilt sind (Abb. 29b). Das Maximum von gy (r) stimmt
weitgehend mit dem von Dy (r) fiir beide Implantationstemperaturen iiberein
und die Haufigkeiten in den verbleibenden Groéflenklassen sind nur gering aus-
geprigt. Diese kleineren Prizipitate mindern den Einflul, den die gleichgrofien
groflen Prézipitate aufeinander ausiiben. Dieser Einflu8 diirfte aufgrund der ver-
gleichbaren Grofle der Prizipitate ohnehin nicht allzu stark ausgebildet sein. Ins-
gesamt wird damit der Aufbau von Bereichen innerhalb einer Schicht angedeutet,
die wechselseitig nur wenig Material austauschen. Die grolen Prézipitate tragen
somit, indem sie bevorzugt mit den benachbarten Schichten Material austauschen,
den Strukturierungsprozef senkrecht zur Oberfliche.

Es liegt nahe, die Anordnung der gleichgroBien grofien Prizipitate durch ein
Soft-Core-Feld darzustellen. Der Einflulbereich der Prizipitate 1i8t sich darin
nicht mehr in Abhiingigkeit von deren Radien festlegen (vgl. Abs. 2.2), sondern
wird vielmehr von der umgebenden Ordnung bestimmst. Die in dem Punktmuster
mit entsprechend gewé#hlten Marken aufgespannten Bereiche kénnen dabei weite-
re Punkte enthalten. Wie bei einem Soft-Core-Feld gibt die Breite des Maximums
der Korrelationsfunktion an, wie dicht bzw. regelmiBig die gleichgrofien grofien
Prézipitate angeordnet sind (vgl. Abs. 3.3.2.4, Anhang C). Bei einem hohen Ord-
nungsgrad, der eine geringe Breite der Korrelationsfunktion bedingen wiirde, wire
die Ausbildung z.B. von hexagonalen Zellen denkbar. Strukturen dieser Art sind
fiir reifende Systeme in zwei Dimensionen untersucht worden [176].

Bislang wenig Beachtung fanden die hiufig anzutreffenden hohen Werte fiir
9ss(r) und gpss(r) bei kleinen Absténden. Das Umordnen der Prizipitate wird,
wie in Abschnitt 5.2.2.3 ausgefiihrt, von dem Auflosen der kieinen Priizipitate ge-
prage. Allerdings tragen nur diejenigen kleinen Prézipitate zur Modifizierung der
Prazipitatanordnung bei, die nicht wie beim Reifen zufallig ausgewihlt sind. Da-
mit wird ein lokal gleichmafBiges Ausdiinnen der Prézipitatanordnung vermieden
bis die Umordnung abgeschlossen ist. '\
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Mit diesen Vorstellungen 148t sich das Modell von den eindimensionalen Ket-
ten (vgl. Abs. 2.3.3.5) mithilfe der Korrelationsfunktionen auf drei Dimensionen
erweitern. In der nachfolgenden Aufstellung von Korrelationsfunktionen spiegeln
sich die fiir eine Prizipitationsphase typischen Eigenschaften wieder.

Reifen in einem Prizipitatband gss(r) < 1; 7 = geringer Abstand
gs(r) > 1; 7 = geringer Abstand
Reifen in der Tiefe gss(r) < 1; 7 = geringer Abstand

gpes(r) > 1; 7 = mittlerer Abstand
Umordnung in einem Prizipitatband | g,(r) > 1; 7 = geringer Abstand

Auflésen eines Prizipitatbandes 9ss(r) <1; 7 = geringer Abstand
gs(r) < 1; 7 = geringer Abstand
Elastische Wechselwirkungen gss(r) > 1; r = geringer Abstand

giss(r) > 1; 7 = geringer Abstand

Die Prézipitation in den untersuchten Proben ist bestéindigen Verfinderungen
unterworfen, so daf sich meist nur Ubergangs- und Mischphasen erfassen und
charakterisieren lassen. Fiir die bei 300°C implantierten Proben (Abb. 25) kann
nach zweistiindiger Ausheilung ein Reifen senkrecht zur Oberfliche, nach vier
Stunden ein Reifen parallel zur Oberfliche und nach acht Stunden ein Auflésen
der zuvor gebildeten Strukturen festgestellt werden (vgl. Abs. 5.2.2.3). Die Pro-
ben mit der Implantationstemperatur von 600°C zeigen nach vier Stunden Aus-
heilung ein Reifen senkrecht zur Oberfliche und nach acht ein Reifen parallel
zur Oberfliche. Der hohe g,;(r)-Wert bei kurzen Absténden weist auf einen noch
nicht abgeschlossenen Umstrukturierungsprozef hin. Detailliertere Betrachtun-
gen zu den einzelnen Vorgingen und deren Zusammenwirken sind aufgrund des
nur groben Rasters der vier Ausheilzeiten nicht moglich.

Fiir Untersuchungen, die die Dynamik erfassen sollen (vgl. Abs. 2.1.3.2, 5.2),
kénnen ebenfalls geeignete Korrelationsfunktionen angegeben werden [176].

5.2.3 Spannungen beim Reifen

Vor der eigentlichen Diskussion des Einflusses der elastischen Wechselwirkung
auf den Reifungsverlauf (vgl. Abs. 5.2.3.2) wird die Moglichkeit des Aufbaus
von Spannungen wihrend der Ausheilphase in Abschnitt 5.2.3.1 dargestellt. Die
Stirke der Wechselwirkung entscheidet iiber die Notwendigkeit ihrer Beriicksich-
tigung in den Annahmen fiir eine Simulation (vgl. Abs. 5.3.1).

5.2.3.1 Akkomodationsvolumen Fiir den Temperaturbereich oberhalb von
1000°C der Ausheilphase gilt nsherungsweise S¢S =1 (vgl. Abs. 2.3.1). Ein
Wechselwirken nahe beieinanderliegender Prizipitate schliet aber lokale Schwan-
kungen in den Defektkonzentrationen nicht aus und wiirde damit wiederum zu
einem Ungleichgewicht der Frenkeldefektpaare filhren. Die rdumliche Ausdehnung
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Anteile der Eigenzwischengitteratome (y), Leerstellen (x) und
Spannungen (d) an der Bereitstellung des Akkomodationsvolu-
mens fiir SRS # 1. Die Sauerstoffkonzentration betrigt in al-
len Abbildungen C¥ = 1 x 10®¥0O*cm™3. (a): (—) Leerstellen-
anteil bei 1100°C ohne Spannungen, (- - -) 1200°C ohne Span-
nungen und (- — —) 1100°C mit Spannungen in Abhéngigkeit
der Eigenzwischengitteratom(ZGA)-Konzentration. (b): Ande-
rung der Unstetigkeit von x mit der Eigenzwischengitteratom-
Konzentration in Abhingigkeit von der Temperatur, (- - -) ohne
Spannungen, (- — —) mit Spannungen, (—) Zahl der Si-Atome
im Si-Gitter. Entwicklung des Eigenzwischengitteratom-Anteils
(c) und der Spannungen (d) mit zunehmender Temperatur, (—
) SP°=1.0, (- - -) S°=1.1 und (- - -) 5¢°=0.9.
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und der zeitliche Bestand dieses Ungleichgewichts wire jedoch stark durch die
vorherrschende hohe Rekombinationsrate beschrinkt.

Das in Abschnitt 2.3.1 vorgestellte Modell von Huh et al. [65] zur Bestimmung
der Anteile von Eigenzwischengitteratomen, Leerstellen und Spannungen am Ak-
komodationsvolumen soll bis in den Bereich der hochsten Ausheiltemperaturen
von 1300°C erweitert und diskutiert werden.

Wie an den gerechneten Kurven fiir 1000°C und 1200°C in Abbildung 30a zu
erkennen ist, nimmt S¢° fiir den Ubergang dR = 0 (Unstetigkeitsstelle von x)
zu hoheren Temperaturen hin ab. Schon das Vorhandensein geringer Uberssitti-
gungen an Eigenzwischengitteratomen reicht nun aus, um Prizipitate wieder auf-
zuldsen (vgl. Abs. 2.3.1), d.h. kleine Prézipitate in der Nihe von gréfieren Prizi-
pitaten losen sich schuneller auf. Abbildung 30b zeigt den Verlauf der absoluten
Grenzkonzentration C¢#=° bei zunehmender Temperatur, einem anschaulichen
Ma$ fiir das zum Auflésen eines Prizipitates bendtigte Aufkommen an Eigenzwi-
schengitteratomen. Der weitgehend monotone Anstieg der Grenzkonzentration
weist auf eine immer mehr an Einflufl gewinnende Rekonstruktion des Si-Gitters
im Volumen hin. Fiir die Ubersittigung an Figenzwischengitteratomen ergibt
sich durch die maximale Anzahl von Si-Atomen in einem Si-Gitter einer vorge-
gebenen Grofle eine physikalische Obergrenze und ist ebenfalls in Abbildung 30b
eingetragen.

Entsprechend zu Abbildung 1 ist in Abbildung 30c der Eigenzwischengitter-
atomanteil y gegen die Temperatur fiir S°S{° # 1 aufgetragen. In der damit ver-
bundenen Abbildung 30d wird deutlich, da der bislang noch nicht eingehender
betrachtete Spannungsanteil d am Akkomodationsvolumen bei hohen Tempera-
turen nicht auf Null abfillt. Aus den Abbildungen 30a und 30b geht weiterhin
hervor, daf sich bei Beriicksichtigung des Spannungsanteils eine puffernde Wir-
kung einstellt, die das Auflésen der SiO,-Prizipitate zu groBeren Ubersittigungen
an Eigenzwischengitteratomen hin hinauszdgert. Der C##=0-Wert liegt bei hohen
Temperaturen jedoch iiber der eingezeichneten physikalischen Obergrenze fiir die
Ubersiittigung an Eigenzwischengitteratomen, so da$ allein durch eine hohe Kon-
zentration an Eigenzwischengitteratomen kein SiO,-Prizipitat mehr aufzul6sen
ist. Nach dem Uberschreiten von C##=0 strebt der z-Wert wie im spannungslosen
Fall einem Grenzwert zu, der nun von Null verschieden ist. In diesem Verhalten
spiegeln sich die natiirlichen Beschrinkungen, die mit dem Aufbau von Spannun-
gen verbunden sind. Zum einen fithren nur Spannungsanteile d < 1 zu physika-
lisch sinnvollen Ergebnissen, doch schon lange zuvor ist eine Umwandlung der
amorphen SiO,-Prézipitate in eine Hochdruckphase [84] zu erwarten und wiirde
eine Erweiterung der bestehenden Betrachtung erfordern. Andererseits bei grolen
negativen Werten ergibt sich das Bild einer Blase im Si-Gitter, die nur unzurei-
chend mit SiOs-Molekiilen gefiillt ist und ebenfalls einen sehr unwahrscheinlichen
Zustand darstellt. Die benstigte Energie zur Erniedrigung der Gesamtenergie des
Systems fiir d # 0 liegt damit meist iiber dem fiir die gleichzeitige Erzeugung
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Abbildung 31: Wachstumsrate dr (links) und Radienverteilung f(r) (rechts)
fiir (a) diffusionsbestimmtes Wachstum, sowie Wachstum unter
Beriicksichtigung des elastischen Potentials ((¢) 6 = 0.4 / r,,=10
/ T=400°C, (d) 6 = 0.1 / rp,=4 / T=1300°C) und (e) des Volu-
menanteils (® = 0.1) (vgl. Abs. 2.1.3.4). Die Radien sind auf den
mittleren Radius normiert.

von Eigenzwischengitteratomen und Leerstellen. Der Energiebereich, in dem der
Aufbau von Spannungen begiinstigt ist, ist demzufolge eng begrenzt.

Fiir die Dauer, in der die Spannungen aufrecht erhalten werden konnen, be-
steht fiir die Prizipitate die Mdglichkeit der elastischen Wechselwirkung. Ubergit-
ter aus SiO»-Prizipitaten [181] und in grofier Nihe zueinander befindlichen Prézi-
pitate [41] geben experimentelle Hinweise, die diese Uberlegungen unterstiitzen.

5.2.3.2 Elastische Wechselwirkungen Nachdem im vorhergehenden Ab-
schnitt der Aufbau von Spannungen wihrend des Ausheilens nicht ausgeschlossen
wurde, ist dem Einflufl von elastischen Wechselwirkungen auf den Prézipitations-
verlauf tiefgreifender nachzugehen (vgl. Abs. 2.1.3.4).

Die Paarkorrelationsfunktionen wurden fiir eine Analyse der Stérke der elasti-
schen Wechselwirkungen (vgl. Abs. 2.1.3.4, 3.3.2.4) auf sich im Raum wiederho-
lende Strukturen hin untersucht. Im Unterschied zu den statistischen Modellen,
z.B. Hard-Core oder Soft-Core, liegt darum das Interesse auf den sich dem ersten
Maximum anschliefenden Maxima der Paarkorrelationsfunktion [135]. Diese Ma-
xima sind bei den untersuchten Proben jedoch nur unzureichend bzw. nicht aus-
gebildet. Anhand der Korrelationsfunktionen der Abschnitte 4.2.4.2 konnte kein
Ubergitter nachgewiesen werden, wie dies in [181] geschah. In Ubereinstimmun-
gen mit den Uberlegungen zur Reichweite der Spannungsfelder (vgl. Abs. 5.2.3.1)
ist daher eine elastische Wechselwirkung iiber grofie Distanzen auszuschlieBen.

Welche Anderungen lokal beschrinkte Spannungen bewirken, soll in einem
Vergleich von Systewen mit untersciiedlichen Volumenanteilen abgeschitet wer-
den. Zunichst bleiben die Betrachtungen auf Systeme mit homogener Materi-
alverteilung beschriinkt, da diese mathematisch einfach zu beschreiben sind. In
Erweiterung zu der Entwicklung des mittleren Radius im thermodynamischen
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Modell (vgl. Abs. 2.1.3.3) werden Radienverteilungen (Abb. 31) betrachtet. Die
Radienverteilungen folgen aus dem Mean-Field-Ansatz Sauthoff’s [182], in dem
entsprechend Abschnitt 2.1.3.4 Korrekturterme fiir elastische Wechselwirkungen
berticksichtigt wurden. Fiir den vorliegenden Spannungstyp ergaben sich keine
qualitativen Anderungen des Reifungsverlaufes in Bezug auf den mittleren Ra-
dius (Abb. 31, vgl. Abs. 2.1.3.4). Dieses Ergebnis iibertriigt sich auf die Radi-
enverteilungen, da die Abweichungen der Kurven mit Volumenanteilen ® = 0
und @ = 0.1 zu den entsprechenden Kurven mit Spannungsanteil nur geringfiigig
ausfallen.

Die auffillig hohen Korrelationen kleiner gleichgroer Priizipitate bei gerin-
gen Absténden fiir Proben in der Umordnungsphase (Abb. 26) weisen auf Cluster
mit 2 - 4 Prézipitaten hin. Am Beispiel zweier kleiner Prizipitate wird der Bin-
flul der Spannungen deutlich: es ist nicht mehr das kleinere der beiden, das sich
zwangsldufig auflost, vielmehr besteht nun die Moglichkeit, daff sich beide gegen-
seitig stabilisieren. Daraus ergibt sich eine Verzégerung im Reifungsgeschehen und
die Cluster kénnen als langlebige Zeugen einer Umordnung aufgefalt werden (vgl.
Abs. 5.2.1, 5.2.2.3). Dies schlégt sich weiterhin in der Verschiebung des Schwer-
punktes in der Radienverteilung zu kleineren Radien hin nieder (vgl. Abs. 4.2.4.2).
Falls aber das kleinere der beiden Prézipitate auf Kosten des gréfleren wichst und
dabei eine iiberkritische Grofie erreicht, kommt es gegeniiber dem spannungslo-
sen Fall zu einer neuen Anordnung in der Prazipitatverteilung. Die starke lokale
Beschrinkung der elastischen Wechselwirkung zwischen den Prizipitaten 148t je-
doch nur geringfiigige Verinderungen fiir den gesamten Prizipitationsverlauf und
damit auch in der Radienverteilung erwarten.

Bei dem direkten Wechselwirken geht die Bedeutung des kritischen Radius
fiir das gesamte System als Schwellwert fiir die Unterscheidung zwischen grofien
und kleinen Prézipitaten immer mehr zugunsten des lokalen kritischen Radius

verloren.

5.3 Modellierungsansatz zum Reifen

Da augenblicklich keine befriedigenden analytischen Modelle existieren, um reale
Systeme mit inhomogener Materialverteilung zu beschreiben, miissen die experi-
mentellen Ergebnisse anhand von Simulationen diskutiert werden (vgl. Abs. 5.2).
Mit den Simulationen liegt aber lediglich ein auf Annahmen gestiitzter Algorith-
mus vor. Im folgenden soll zunédchst nach dem einfachsten Modellansatz gesucht
werden, der die experimentellen Ergebnisse in Bezug auf das Reifen in Systemen
mit inhomogener Materialverteilung noch ausreichend wiedergibt. Damit wird
ein Rahmen vorgegeben, in dem ein tiefergreifendes Verstindnis fiir die physi-
kalischen Prinzipien des Systems ermoglicht wird. Ist ein solches Modell erstellt,
dann kénnen weitere Mechanismen wie z.B. Spannungen und Defekte mit einge-
baut werden, soweit dies nicht schon erforderlich war.
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5.3.1 Annahmen zum Reifungsmodell

In Systemen mit homogener Materialverteilung und einem geringen Volumen-
anteil steht die Wechselwirkung der Prézipitate mit dem Diffusionsfeld im Vor-
dergrund (vgl. Abs. 2.1.3.1). Der Aufbau eines Tiefenprofils fiir Systeme mit
inhomogener Materialverteilung aus Schichten erscheint daher naheliegend. Der
gegenseitige Einflul der Schichten aufeinander kann dabei iiber den Material-
flul durch die Grenzflichen beschrieben werden. Mit einfachen Modifikationen
der Modelle [15, 29] zur Prizipitation in homogen verteilten Systemen 158t sich
auch der Prazipitationsverlauf in inhomogen verteilten Systemen nachvollziechen.
In ProzeBsimulatoren {183, 184] kénnen somit SiOy-Prézipitatverteilungen in CZ-
Substraten unter Beriicksichtigung der Defektprofile nach den unterschiedlichsten
Wairmebehandlungen mit grofiler Genauigkeit bestimmt werden.

Implantierte Systeme hingegen weisen lokal einen sehr viel hdheren Volumen-
anteil auf. Die grofle Nihe der Prézipitate in den Proben ist an der vergleichbaren
GréBenordnung der Abstéinde und Durchmesser der Préizipitate zu erkennen (vgl.
Abs. 5.2.2.2). Weiterhin ist zu beobachten, daf} die Breite der Maxima bzw. Prizi-
pitatbénder nur dem weniger mittlerer Prizipitatdurchmesser entsprechen. Die
Bedeutung des Flusses durch eine Grenzschicht geht dabei verloren. Die Verwen-
dung eines Vielteilchenansatzes erscheint daher geboten. Fiir die direkt wech-
selwirkenden Prézipitate werden in einem ersten Naherungsschritt, analog zu
Monopolen in einem elektrischen Feld, punktférmige Quellen/Senken angenom-
men (vgl. Abs. 2.1.3.2). Die in einem Festkérper meistens vorhandenen elastischen
Spannungen fordern (vgl. Abs. 2.1.3.4), daB gleichermaflen das Diffusionsfeld des
Sauerstoffes, das Spannungsfeld und gegebenenfalls das Diffusionsfeld der De-
fekte (vgl. Abs. 2.3.1) zu bestimmen ist. Dabei ergibt sich die Notwendigkeit,
aufwendiger gestaltete Quellen bzw. Senken zu verwenden, die im elektrischen
Analogon z.B. Quadropolen entsprechen [41]. Die experimentellen Untersuchun-
gen belegen jedoch, dafl sich das elastische Wechselwirken der Prézipitate auf
geringe Abstidnde beschrinkt und fiir das Reifen nur von untergeordneter Be-
deutung ist (vgl. Abs. 5.2.3.2). Der numerische Aufwand fiir die Simulation kann
dadurch gering gehalten werden, ohne daf} grofle qualitative Nachteile zu erwarten
wéren.

Aufwendiger gestaltete Quellen/Senken werden aber auch in Systemen mit
stark inhomogenen Prazipitatverteilungen und lokalen Volumenanteilen > 0.1
erforderlich [34]. Der konstante isotrope Materialflu durch die Oberfliche des
Prézipitates, der bei Verwendung der Monopolniherung angenommen wird, wird
dabei der Anisotropie des umgebenden Konzentrationsfeldes nicht mehr gerecht.
Fiir die Prazipitate besteht nun die Mdglichkeit zu wandern [49], aber auch For-
men nicht-sphérischer Gestalt anzunchmen ({185, 1861, Abb. 18). So sind z.B. in
SIMOX-Substraten hiufig 1angliche parallel zur Oberfliche ausgerichtete Prazi-
pitate zu beobachten.

Der Einfluf8 der Defektprofile, soweit diese sich iiber grofie Tiefenbereiche ho-
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mogen darstellen lassen, geht nicht explizit in die Rechnungen ein und sollte bei
der Simulation des Reifens allein in einer Verschiebung der Zeitskala festzustellen
sein. Die in den Abschnitten 2.3.1 und 2.3.3.1 besprochenen Vorgéinge wirken zwar
auf die Geschwindigkeit des Reifungsprozesses ein, rufen bei einer gleichférmigen
Defektkonzentration aber prinzipiell keine neuen Phinomene hervor.

5.3.2 Annahmen zur Priazipitatverteilung

Die in [52] durchgefiihrten Simulationen erlauben nicht nur die Bestimmung von
Radienverteilungen, sondern liefern auch die rdumliche Verteilung der Prizipita-
te. Den Untersuchungen vorangestellt sind die Bestimmung der Ausgangsbedin-
gungen zu Beginn der Reifungsphase, von welchen das Reifen in einem starken
MaBe abhingt (vgl. Abs. 4.2.4). Der flieBende Ubergang zwischen dem Wachstum
und der Reifungsphase jedoch verwehrt eine eindeutige Festlegung des Reifungs-
beginnes (vgl. Abs. 2.3.3.4). Zudem kénnen experimentelle Ergebnisse erst fiir
schon im Reifen begriffene Systeme gewonnen werden (vgl. Abs. 4.1.3.4). Fiir die
Festlegung eines Anfangszustandes ergeben sich die folgenden Méglichkeiten:

e Definition eines Anfangszustandes

Aus einfachen Formen, z.B. Rechteck- oder Gauf-Verteilungen, werden idea-
lisierte Dichte- und Radienprofile erstellt. Diese entsprechen dem experi-
mentell kaum zugénglichen Zustand zum Ende des Wachstums (vgl. Abs.
4.2.3). Die gewihlten Formen stiizen sich qualitativ auf Aussagen zur Dich-
te und dem mittleren Radius aus XTEM-Untersuchungen (Abb. 19). Die
Simulationen zu den unterschiedlichen Profilformen geben Auskunft iiber
die notwendigen Bedingungen fiir das Auftreten von Selbststabilisation
und Selbstorganisation [52]. Diese Vorgehensweise ermdglicht die Diskus-
sion (vgl. Abs. 5.2.2) zu den experimentellen Reifungsdaten der Abschnit-
te 4.2.1 und 4.2.4.

e BExperimentelle Anfangsbedingungen

Fiir eine genaue Nachbildung des Reifungsgeschehens miissen aus den expe-
rimentellen Ergebnissen solche Informationen bestimmt werden, die in die
Simulationen nutzbringend eingearbeitet werden kénnen. Die Angabe von
Mittelwerten und Varianzen zu den Dichten und Radien der Prizipitate al-
lein ist in Systemen mit hohen Volumenanteilen nicht mehr ausreichend. Bei
vergleichbarer Dichte und Radienverteilung sind es die Radienkorrelationen,
die entscheiden, welchen Verlauf die Reifung nimmt (vgl. Abs. 5.2.2.4). Die
Korrelationen geben mit vor, ob zu Beginn der Simulation das System in
der Tiefe bzw. Schicht reift, oder sich im Stadium des Wachstums bzw.
der Auflosung befindet. Sollen hohere Momente der Radienverteilung bzw.
Korrelationen bei der Aufstellung der Anfangsbedingungen mitverwendet
werden, sind aus Griinden der Statistik aber gréfiere Beobachtungsfenster
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in den einzelnen Tiefenbereichen zu wéhlen (vgl. Abs. 3.3.3). Bestehende
parameterfreie Verfahren fiir ein Umrechnen der Korrelationsfunktionen in
ein Potential des Gibbs-Feldes, wie es zur Erzeugung von Punktmustern
benétigt wird, sind numerisch sehr aufwendig und fiir Reihenuntersuchun-
gen nur bedingt geeignet ([174, 175], vgl. Abs. 4.2.4.2).

Mit den nur ndherungsweise bestimmbaren Anfangsbedingungen sind lediglich
qualitative Vergleiche zwischen experimentellen Daten und den Simulationsergeb-
nissen moglich.

Fiir eine weitere Zusammenfiihrung experimenteller und theoretischer Ergeb-
nisse konnten Keimbildung und Wachstum mit in die Simulation integriert wer-
den. Doch sind beide Prazipitationsphasen fiir das vorliegende System experimen-
tell wiederum nicht zugénglich. Die zu treffenden zusitzlichen Annahmen wiirden
abermals nur einen qualitativen Vergleich des Prizipitationsverlaufes erlauben.

Eine stirkere Ausrichtung der Experimente auf den Selbstorganisationspro-
ze wire, wie in den Abschnitten 2.3.3.3, 3.6.1, 5.2.1 besprochen, nur bedingt
moglich.
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6 Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurde Sauerstoff in Silizium implantiert, um den Prizi-
pitationsverlauf und speziell das Reifen wihrend der Ausheilung zu untersuchen.
Die Bildung von Prézipitaten und deren Anordnung in zwei Biandern ist fiir dieses
System mit einer inhomogenen Materialverteilung eine hiufig zu beobachtende
Erscheinung. Das Hauptaugenmerk der Arbeit lag somit in der Bestimmung der
beteiligten Strukturierungsprozesse und der an diese gebundenen notwendigen
Bedingungen. Mit einer speziell entwickelten Analysemethodik an Schrigschlif-
fen unter Verwendung eines SEM konnten Position und Gréfie der entstehenden
Prizipitate, den Beschreibungsgréflen fiir das System, ermittelt werden. Diese
Vorgehensweise gewihrleistete gegeniiber der konventionellen XTEM-Analyse ei-
ne statistisch hohere Zuverldssigkeit. Erstmal wurden dariiberhinaus fiir das Sy-
stem Korrelationen untersucht, die Auskunft iiber die Anordnung der Prézipitate
zueinander geben und damit die Méglichkeit eines umfassenderen Vergleiches mit
Ergebnissen aus Simulationen bieten.

Fir das Offenlegen des Strukturierungsmechanismus wurde eine Dosis von
1x1070O%em™2 bei 230°C - 650°C in Si-Substrate implantiert und bei 1300°C fiir
ein bis acht Stunden ausgeheilt. Neben dem Einflul der Anfangsbedingungen auf
das Reifen konnte so ebenfalls der zeitliche Verlauf der Prézipitation erschlossen
werden.

Trotz der weit geficherten Bedingungen zum Reifungsbeginn blieb die Streu-
ung des Abstandes der beiden Prézipitatbénder nur gering und ein Zusammen-
hang der Binder mit dem Defekt- und dem Sauerstoffband erscheint angemes-
sen. Die nachlassende Ausbildung des ersten n&her zur Oberfliche gelegenen
Bandes mit zunehmender Implantationstemperatur geht auf einen vom Reifen
unabhingigen physikalischen Vorgang zuriick. Diese Eigenschaften der beiden
Prizipitatbdnder weisen auf einen Ursprung hin, der noch vor dem Einsetzen des
Reifens liegt.

Es zeigte sich aber auch, daB in dem tiefergelegenen Band eine weitere Auf-
spaltung in den Proben zur Implantationstemperatur von 300°C und 600°C zu
beobachten ist. Ein Vergleich mit durchgefiihrten Simulationen deutet nun auf
einen durch das Reifen bedingten Selbstorganisationsproze hin. Hervorzuheben
ist dabei das Anordnen gleichgrofier grofier Prizipitate, das sich aus dem Verlauf
entsprechender Korrelationsfunktionen ergibt. Analog zu dem Verarmungsbereich
eines einzelnen wachsenden Prizipitates in einer {ibersittigten Losung kann nun
diesen grofien Prizipitaten ein Einflubereich zugeordnet werden, in dem sie un-
abhingig von benachbarten Prézipitaten gleicher Groe wachsen konnen. Kleinere
Prizipitate, die sich durchaus in diesem neu definierten Einflulbereich befinden
kénnen, schirmen die grofleren voneinander ab, so dafl Bedingungen geschaffen
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werden, die einen verstirkten Materialflul senkrecht zur Oberfliche erlauben.
Hingegen sind bei Implantationstemperaturen von 650°C die Korrelationsfunk-
tionen denjenigen fiir ein Reifen in Systemen mit homogener Materialverteilung
dhnlich. Dies deutet auf einen Materialflul hin, der hauptsichlich parallel zur
Oberfliche verlduft. In Erweiterung zu den aus den Simulationen abgeleiteten
Modellvorstellungen konnte somit nachgewiesen werden, dafl neben den Radien-
verteilungen die Anordnung der Prazipitate von grofier Bedeutung fiir das Reifen
in Systemen mit hohen Volumenanteilen und inhomogener Materialverteilung
sind.

Bei der Prézipitation in einem Festkorpersystem sind auftretenden Spannun-
gen besondere Beachtung zu schenken. Betrachtungen zur Stirke der verschiede-
nen bei der Prézipitation beteiligten Mechanismen schlossen das Auftreten ela-
stischer Wechselwirkungen zwischen Prézipitaten wihrend der Ausheilung nicht
génzlich aus. Doch zeigten die Radienkorrelationsfunktionen, daff die Wechselwir-
kungen auf nur sehr kurze Absténde beschrankt bleiben. Der Prazipitationverlauf
wird dadurch lediglich verzdgert, unterliegt aber keiner qualitativen Verinderung.
Fiir die Simulationen zur Selbstorganisation konnte damit die Annahme von zu
vernachlédssigenden elastischen Wechselwirkungen experimentell iiberpriift wer-
den.

Die Vorgehensweise bei der Bildanalyse der SEM-Aufnahmen und der Be-
schreibung des Reifens in einem implantierten System — mittels Tiefenverteilung
und der aufgestellten Korrelationsfunktionen — sind so allgemein gehalten, daf
sie in einfacher Weise auf andere Systeme mit inhomogener Materialverteilung
zu iibertragen sind. Weitere Arbeitsfelder stellen dabei z.B. Untersuchungen zur
Dispersion von Si-Nanopartikeln in amorphen diinnen SiO,-Schichten dar.



A Chemisches Atzen

Atzen von Silizium

Nafchemische Verfahren sind bei der Halbleiterbearbeitung von grofier Bedeu-
tung. Mit wéfirigen Losungen lassen sich so unterschiedliche Ziele wie Reinigung
von Oberflichen [187, 188], Anitzen von Defekten [112, 113], Herstellung von
dreidimensionalen Strukturen [189] oder photochemische Energiegewinnung [190]
verfolgen. Viele der zu den nafichemischen Behandlungen alternativen Verfahren
stiitzen sich auf Plasma- bzw. Ionenstrahltechniken [1]. Die bei diesen Verfah-
ren mit der Oberfliche und dem Volumen des Siliziums wechselwirkenden Ionen
storen dessen geordnete Struktur und werden bei der fortschreitenden Miniaturi-
sierung von Halbleiterbauelementen als Behandlungsmethode immer kritischer.

In fast allen angesprochenen Anwendungsgebieten nafchemischer Verfahren
geht die Wirkung von den &tzenden Eigenschaften der verwendeten Lésungen aus
und verlduft in zwei Stufen:

e das an der Oberfliche elementar vorliegende Si(0) wird zu Si(I) bzw. Si(II)

oxidiert
Si®=8i' oder si (47)

e das oxidierte Silizium geht direkt oder als Oxid in Losung

Si0q + 6HF = H,SiFg + H,0. (48)

Die Oxidation des Siliziums erfolgt durch die Reduktion eines in der Losung be-
findlichen Oxidationsmittels. Da beide Reaktionen gleichzeitig, aber unabhingig
voneinander ablaufen, handelt es sich um eine Redoxreaktion, die derjenigen
in einer elektrochemischen Zelle [191] entspricht. Die Potentiale der beteiligten
Halbzellen legen den Verlauf der Reaktion fest. Das Potential der Kathode, das
durch die Oxidationskraft des Oxidationsmittels vorgegeben ist, wird gegen ei-
ne Wasserstoff-Normalelektrode gemessen. Die Losung besitzt dabei definitions-
gemsB einen pH-Wert von 0, wobei Atzungen bei hheren pH-Werten eine Kor-
rektur des Potentials um 55meV/pH erfordern. Das Potential der anodischen
Halbzelle ist mit der Austrittsarbeit der Elektronen aus dem Silizium gegeben.
Da die Nullpunkte der fiir die beiden Halbzellen benutzten Energieskalen nicht
iibereinstimmen, miissen diese mit der Potentialdifferenz von -4.5eV /pH, die sich
fiir die Wasserstoff-Normalelektrode gegen das Vakuumniveau ergibt, umgerech-
net werden. Bei dem Eintauchen des Siliziums in die Atzlosung — das Silizium
ist eine zweifach-Elektrode, da es sowohl die Funktion einer Anode als auch einer
Kathode wahrnimmt — gleicht sich das Ferminiveau des Halbleiters dem Potenti-
al der umgebenden Losung an. Liegt das elektromotorische Potential der Losung
tiefer als das des urspriinglichen Ferminiveaus, setzt ein Flu8l von Elektronen aus
dem Silizium in die Losung zur Reduzierung des dortigen Oxidationsmittels ein.
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/ Si+2ht->si2+

Si—Substrat Atzlosung
Ec=—5.43eV —;

/——— Ox5(aq)—>20x~+2hT
@
/

Abbildung 32: Potentialverlauf an der Si(100)/Losung-Grenzfléche

Infolgedessen bildet sich an der Grenzschicht in dem Silizium eine positive Raum-
ladungszone und in der Losung eine elektrische Doppelschicht mit einem Uber-
schufl an OH Ionen aus. Die Potentialdifferenz, die sich iiber der Grenzschicht
aufbaut, bewirkt eine Bandverbiegung in dem Silizium, die einen weiteren Zu-
flufl an Elektronen zur Oberfliche verhindert. Die Akkumulation von Lochern in
Oberflichennshe und der saure Charakter einer umgebenden HF-Losung fiihrt
zu folgenden Reaktionsgleichungen fiir die Oxidation des Siliziums:

Si+40H™ + Akt = 2810, + 2H;0 + (4 — e~ (A4 (49)
Si+ 6HF + Aht = SiF2"+6H  +de” (A <2)

Die erste Reaktion tritt bevorzugt in Losungen mit einem nur geringen HF-Anteil
auf. Das oxidierte Silizium formt zunichst einen Si(OH),-Zwischenzustand aus,
der spater in SiO, zerfillt. Das Oxid des Siliziums bildet schlielich in der HF-
haltigen Losung eine 16sliche HySiFg-Verbindung aus. Ein Zunehmen der HF-
Konzentration in der Losung fiihrt zu einem verstirkten Auftreten der zweiten
Reaktion, die ein direktes Auflésen des Siliziums durch das HF bewirkt.

Fiir die Siliziumitzung in basischer Umgebung kénnen dieselben Modellvor-
stellungen herangezogen werden [192, 193).

Ein gleichmiBiges Anitzen der Si-Elektrodenoberfliche setzt voraus, dafB fiir
alle Bereiche der Oberfliche der anodische und der kathodische Charakter
zeitlichen Mittel ausgeglichen sind [194]. Da8 sich dennoch nach einem Anétzen
des Siliziums dessen Oberfliche aufrauht, kann auf sehr unterschiedliche Griinde
guriickgefithrt werden:
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e Es treten lokale statistisch verteilte UnregelméBigkeiten des Atzprozesses
auf, die einem gleichmafigen Atzen nicht widersprechen.

¢ Bei einem zu geringen Oxidationspotential und/oder einem zu hohen Anteil
an HF in der Atzlosung ist die Ausbildung einer durchgingigen Oxidschicht
auf den Si-Elektroden nicht mehr gewahrleistet. Das einmal an willkiirlicher
Stelle gebildete Oxid wird sofort aufgeldst und hinterl#fit dort Atzgriibchen
im Si [148, 154].

o Die Si-Oberfliche besitzt durch die Wasserstoffterminierung der freien Va-
lenzen in wifirigen Losungen einen hydrophoben Charakter [195]. Der Atz-
angriff einer wafirigen Losung ohne einen Zusatz, der eine verbesserte Ober-
flichenbenetzung zuléfit, wird zu einem lokal unterschiedlichen Atzverhal-
ten fiihren.

e Wihrend des Atzvorganges kann es in Abhingigkeit der Umgebungsbedin-
gungen und der Oxidationsstufe des Si in Oberflichennihe zu Blasenbil-
dungen (Hg) kommen [196]. In den betroffenen Oberflichenbereichen wird
durch einen geometrischen Abschattungseffekt ein weiteres Aniitzen des Si
verzogert [197].

Erfshrt das Oberflichenpotential der Si-Elektrode eine lokale Modifizierung
durch Defekte [198], ist ein priferenzielles An#tzen mdglich. Liegt das Potenti-
al dieser Gebiete iiber dem des Si-Grundmaterials, werden diese bei einer ent-
sprechenden Wahl des Oxidationspotentials der Atzlosung bevorzugt oxidiert
und damit selektiv angeétzt. Die Einstellung des Oxidationspotentials erfolgt
iiber die Wahl des Oxidationsmittels und dessen Verdiinnung [154, 191]. Sehr
hiufig zur Anwendung kommende Oxidationsmittel sind CrO; [154, 199, 200]
und HNOj3 [112, 113], deren Potentiale ausreichend tief liegen, um Si gleichm#Big
anzuiizen bzw. chemisch zu polieren. Noch tiefer liegende Potentialeinstellungen
kénnen durch Lichteinstrahlung [191] und von aufen angelegte Spannungsquel-
len [112, 201] erreicht werden, fiilhren jedoch allein zu dickeren Oxiden und zur
Dissoziation des Wassers.

Die Temperaturabhingigkeit des Atzvorganges hingt von der Kinetik an der
Si/Losung-Grenzfliche ab. Fiir Atzungen bei Raumtemperatur in Losungen mit
einem niedrigliegenden Potential, die eine geschlossene Oxidschicht ausbilden,
wurde als geschwindigkeitsbestimmender Schritt die Diffusion des HF zur Grenz-
fliche gefunden. Temperaturinderungen der Umgebung um wenige Grad Celsius
sind in diesem Bereich von geringer Bedeutung. Atzungen, die bei hoheren Tem-
peraturen durchgefiihrt werden, insbesondere bei HNO3-Losungen, besitzen einen
sehr komplexen Verlauf und auch Temperaturdifferenzen wirken sich deutlicher
aus [147].
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Atzen von Siliziumdioxid

Bei dem Atzen bzw. Auflésen von SiO, in HF handelt es sich um einen komplexen,
rein chemischen Prozef8. L8t sich die Reaktion gema8 Gleichung (48) in Summen-
form darstellen, ist es jedoch nicht méglich, einen geradzahligen Reaktionsgrad
zu bestimmen. Daraus ist zu schlielen, daf mehrere Reaktionen parallel zuein-
ander verlaufen. In Abh&ngigkeit von der HF-Konzentration und dem pH-Wert
der Losung liegen mehrere Flourwasserstoffverbindungen im Gleichgewicht mit-
einander vor [202]
HF = Ht+F-

HF+F~ — HFj (50)
und besitzen eine unterschiedliche Wirkung auf den SiO,-Auflésungsprozef. Fiir
HF; -Ionen konnte nachgewiesen werden, daf8 diese ein inhomogenes Auflésungs-
verhalten verursachen und damit zu unregelméfigen Strukturen der Si-Oberfliche
Anlafl geben. Das Anldsen des SiO2 durch HF hingegen ist ein gleichméfig ab-
laufender Prozefl und durch einen hohen HF-Anteil bzw. Einstellung der Losung
auf einen sehr geringen pH-Wert zu realisieren [203].
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B Punktstatistik

Ein Punktproze8 ® im R™ ist definiert als eine Untermenge eines meflbaren
Raumes [N, V], deren Elemente mit Hilfe einer Zufallsvariablen ausgew#hlt wur-
den [124]. Der Raum N baut sich aus den Mengen ¢ im R™ auf, die den folgenden
Bedingungen geniigen:

e die Untermenge ¢ ist lokal begrenzt (jede begrenzte Untermenge des R™
enthélt nur eine endliche Anzahl von Punkten z,);

o die Untermengen sind einfach, so daf z; # z; wenn ¢ # j.

Hiufig wird {z,} vereinfachend durch ¢ ersetzt. Die Verteilungsfunktion, die
einen Punktproze @ (B) = {z,} = > _ 15 (z) beschreibt, ist bestimmt durch die
Wahrscheinlichkeiten

P(Y)=P@eY)Y in N (51)

Ein Punktproze kann somit als eine Zufallsmenge von diskreten Punkten mit
x € ® oder aber als Zufallsmafl angesehen werden, das die Zahl der Punkte
innerhalb einer Menge B angibt. FEine Verteilungsfunktion P heiflt stationir,
wenn deren Statistik unter Translation

P(® € Y) =P, €Y) (52)

invariant bleibt mit ®, = {z, — z} und einer Verschiebung z. Die Isotropie der
Verteilungsfunktion zu einem Punktprozef 188t sich in dhnlicher Weise formulie-

e P(PeY)=P(rdeY) (53)

mit r® der Rotation eines Punktprozesses. Stationaritdt und Isotropie ergeben
einen bewegungsinvarianten Zustand, der fiir eine beliebige euklidische Verschie-
bung im R”™ die Form der Verteilungsfunktion erhilt.

Analog zu den Methoden der Statistik besteht die M6glichkeit, die Form der
Verteilungsfunktion zu charakterisieren. Grundlegend dabei sind die Momente
1. Ordnung p (Mittelwert) und 2. Ordnung p® (Varianz) der Verteilung, die
nunmehr dimensionsbehaftet sind. Das Ma8 fiir (! ist das IntensititmaB A(B)

W0 = AB) = E®(B)

E > 1p(x)
- fZi@HW) (54)

= JJ 13(56 p(dz) P(dp)
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und entspricht der mittleren Anzahl der Punkte in B. Die Mittelwertbildung ’E
wurde unter Beachtung des Campell Theorems durch eine Integration iiber B
mit der Verteilungsfunktion P ersetzt. Anderseits ist auch die Darstellung

b = A(B) = [ pldn)P(de) (55)

fiir A(B) moglich, so daB sich das IntegrationsmaB A(dz)

AB) = [ 1a@)a(an) (56)

definieren 148t. Das A-Integral kann unter Verwendung der Intensitit A(z) in ein
Volumenintegral umgewandelt werden

A(B) = / 15(5)\(z)ds. (57)

Liegt ein stationsrer Punktproze mit A(z) = A vor, vereinfacht sich der Ausdruck
weiter zu

A(B) = A / 15(2)dz = Avn(B) (58)

vn(B) gibt das n-dimensionale Volumen von B an.
Das Moment 2. Ordnung p® ist auf R?* definiert durch

11'(2) :E((I)(Bl)(D(BQ)) = E Z 131(:1“)132(3/)

= Y @), )

YD

Fiir eine weitere Vereinfachung von p® wird das faktorielle Moment 2. Ordnung
a® eingefiihrt, das auf R?® definiert ist durch

ES 7 15, @)1n) = / 15, (2)1 5, ()@ (d 21, 22)) (60)

z,ycd

mit Zg’é der Summation iiber alle Punkte z # y in . Auch zu dieser Integration
kann ein Volumenintegral angegeben werden

f 15, (z)15,(y)o® (d(z1, z2)) = / 15, ()18, (y)s® (21, 22)dz1dz (61)

ik ]

mit der Produktdichte §**'{xy,22). Ein stationdrer Punktprozef fiihrt zu einer
Abhangigkeit von ¢ (zy, z,), indem nur noch der Abstand % der Punkte z und
y eingeht.

113



Wird in o® (z,%) y durch z + h ersetzt

f Z * 1131 (x)le(y)P(@

z,ycP

= f % 131 (17)132(.’17 + h)P!(Cp) (62)
= [ [1p,(z)1le,(z + h)p(d(z, z + h))P'(yp),

wobei durch die Verteilungsfunktion P' wie schon bei 3.7 alle Punktpaare mit
h = 0 ausgeschlossen sind. Ein zu o? (z1,72) hiufiger verwendetes Maf in der
statistischen Geometrie ist das Campell-Mafl C. Bei diesem erfolgt die Integra-
tion nicht mehr iiber die beiden voneinander unabhingigen Variablen z und v,
sondern nach der Ersetzung von y durch z 4+ A nur noch von z und der Um-
gebung ¢ des Punktes z. C' bezeichnet weiterhin ein Campell-Ma8 mit ¢\ {z}.
Es liegt nahe, unter Voraussetzung der Bewegungsinvarianz die Information aus
den Umgebungen aller Punkte zu sammeln und in der eines "typischen’ Punktes
zusammenzufassen

J [ 1B, (x)1g,(z + h)p(d(z, z + h)) P'(p)
= [ [ 15, (2)15,(z + h)p(dh) P(p) (63)

Das reduzierte Moment-Maf} 2. Ordnung AK (B) gibt die mittlere Zahl an Punk-
ten in der Umgebung ¢ eines typischen Punktes an.
Das Moment 2. Ordnung ist nun durch eine Volumenintegration darzustellen

p®(B; x By) = A(B1 A By) + o®(B; x B,). (64)

Fiir Varianzen und Kovarianzen, die sich aus dem Moment 2. Ordnung ableiten
lassen, gilt

cov(Bi,By) = E®(B;)®(B;) — E®(B,)ED(B,)
= p®(B; x By) — A(B))A(B,) (65)
= a®(B; x By)

und
var(B) = o®(B x B) (66)

mit B; = Bs.
Neben diesen Momenten zweiter Ordnung lassen sich bei Vorliegen eines mar-
kierten Punktfeldes auch Korrelationen zwischen den Marken beschreiben. Ana-

log zu o ist ein Mafl aff) gemif

#
aPBixB)= Y > flmm)ls(a)ls(zs)  (67)

frimilen jzzimeleN
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mit — angenommen die Marken représentieren die mit den Punkten verbundenen
Radien —

f(ma, me) =my - my (68)

zu definieren. Die Summation erfolgt wie in Gl. (60) nun aber iiber die Paare
[£1; m1], [2; m2] aus By bzw. By mit der durch das #-Zeichen angedeuteten Ein-
schrénkung zy # zo. Fiir die nichtnegative Testfunktion f(my, ms) liegen immer
dann grofle Werte vor, wenn beide Marken tiber einen hohen Wert verfiigen. Un-
ter Beibehaltung der weiter oben ausgefiihrten Vorgehensweise kann zu a?) eine

Dichtefunktion g?) angegeben werden. Der Quotient

(2)5

02 (x4, 29)
N — & \PL2)
f($17 CL‘Q) 9(2) (3717 3:2)

mit ,Q(2) (ill']_, :Eg) (69)
kann als bedingter Erwartungswert angesehen werden. Der Mittelwert von f{(z1, Z2)
wird unter der Bedingung, dafl z; und z; Punkte des Feldes sind (mit den Marken
my und ms), gebildet. Durch eine Normierung entsteht die Markenkorrelations-
funktion ks(r),

kf(?”) = ;;f(gg) mit Nf(OO) = 77’1?

und r2>0. (70)

Die GréBe Ry (co) kann mit Hilfe der Markenverteilung M berechnet werden:

Nf(oo)://f(m',m")M(dm’)M(dm”). (71)

Entsprechend der jeweils vorliegenden Aufgabenstellung lassen sich auch andere
Funktionen f(m;,ms) wihlen.

Weitere Verteilungsfunktionen, mit deren Hilfe ein Punktprozef beschrieben
werden kann, sind die Verteilung der niichsten Nachbarn D und die Verteilung
des 1. Kontaktes H.

e Die n#chste Nachbarn-Verteilung gibt die mittlere Anzahl der niichsten
Nachbarn in der Umgebung eines typischen Punktes im R™ an.

e Die Verteilung des 1. Kontaktes ermittelt die mittlere Entfernung eines
beliebigen ” typischen” Ortes im R" zu einem Punkt des Punktprozesses.



C Punktfelder

Poisson-Feld

Grundlage fiir die Analyse und Modellierung vieler translationsinvarianter Punkt-
felder P ist das Poisson-Punktfeld. Charakteristisch fiir dieses Feld ist die pois-
sonférmige Verteilung von Punkten in einer beliebigen, aber beschrinkten Men-
ge W mit der Fliche A(W). Bei beliebigen, einander nicht schneidenden und
beschrinkten Mengen Wi,..., W, ist die Anzahl der Punkte IVy,...,N, stocha-
stisch unabhéingig. Poisson-Felder eignen sich besonders zur Beschreibung von
rein zufilligen Punktmustern ohne jede Wechselwirkung zwischen den Punkten.

Hard-Core-Feld

Hard-Core-Felder sind mathematische Modelle fiir zufillige Systeme von Mittel-
punkten einander nicht iiberlappender Kreise mit einem Radius R. Die Punkt-

dichte betrigt

- 1__‘3@6@@7 (72)

wobei ¢ = 4w R? und ), die Punktdichte des zugrundeliegenden Poissonschen
Punktfeldes ist. Die dazugehorige Paarkorrelationsfunktion 158t sich mit

0, 0<r<2R,
9 =1 =G5 ), 2R<r<4r, (1)
1, r >R,
angeben, wobei
h(T) = 2¢c— ‘—f—b(D,ZR) ('r) mit T Z 0 (74)

ist.

Soft-Core-Feld

Eine Erweiterung zu den Hard-Core-Feldern ist unter der Annahme von Punk-
ten mit voneinander unabhingigen Marken (Kreisradien), die einer vorgegebe-
nen Verteilung geniigen, moglich. Die Realisierung eines Soft-Core-Feldes besteht
darin, einem poissonverteilten Punktmuster alle diejenigen Punkte zu entnehmen,
deren Mittelpunkte in dem Kreis eines anderen Punktes mit einem gréfieren Radi-
us liegen. Das aus diesem Diinnungsprozef erhaltene Punktmuster ist, wiederum
wie das Urspriingliche, stationdr und isotrop [204]. Rechnungen zu Soft-Core-
Punktfelder befinden sich in [44].

Typische Formen der Paarkorrelationsfunktion zu den verschiedenen Punkt-
modellen sind in Abbildung 33 wiedergegeben. In der die rAumliche Ordnung be-
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Abbildung 33: Paarkorrelationsfunktion g(r) links:(—) Hard-Core mit Min-
destabstand 1, (- — —) Soft-Core-Modell mit gleichmiBiger Ra-
dienverteilung zwischen 0 und 1, (- - -) Soft-Core-Modell mit
gleichm#Biger Radienverteilung zwischen 0.5 und 1, rechts (—)
Soft-Core-Modell mit gauBformiger Radienverteilung (o = 0.1),
(- - -) Soft-Core-Modell mit gauSférmiger Radienverteilung (o =
0.4), (- — ~) Soft-Core-Modell mit LSW-Radienverteilung fiir re-
aktionsbestimmtes Wachstum, (- - -) Soft-Core-Modell mit LSW-
Radienverteilung fiir diffusionsbestimmtes Wachstum.

schreibenden Paarkorrelationsfunktion findet nun gleichermafen eine Mittelung
iiber die Positionen der Punkte als auch iiber deren Radien statt. Die Form der
Paarkorrelationsfunktion steht damit in Verbindung mit der Radienverteilung.
Eine Radienverteilung, die nur einen Wert enthilt, wird durch ein Hard-Core-
Feld reprisentiert. Radien, die mit derselben Héufigkeit in einer Radienverteilung
auftreten, ergeben die einfachste Form fiir ein Soft-Core-Modell mit cinem Anstei-
gen der Paarkorrelation bis zu dem Hard-Core-Abstand der grofiten Radien, uin
dann wieder abzufallen. Der Ubergang zu einer gauBférmigen Radienverteilung
mit im Vergleich zu einer gleichmifligen Verteilung weniger hiufig auftretenden
kleinen und groflen Radien, &uflert sich in einem stiirkeren Anwachsen der Paar-
korrelation und einem breiteren und flacheren Maximum im Bereich des gréfiten
Hard-Core-Abstandes. Mit dem Verhiltnis des normierten Abstands zur Breite
der Radienverteilung lassen sich unterschiedlichste Felder erzeugen - mit Punk-

ten, die unabhéngig verstreut erscheinen bis hin zu denjenigen, die einer lockeren
Ordnung folgen (vgl. Abs. 2.2).

Gibbs-Feld

Zur Modellierung von Punktmustern mit direkt vorgebbaren Wechsclwirkungen
zwischen den Punkten sind besonders Gibbssche Punktfelder geeignet. Die Ver-
teilung dieser Felder kann durch die chemische Aktivitit a und das Paarpotential
©(r) beschrieben werden. Wihrend o die Intensitiit A beeinfluBt, bestimmt i die
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Art der Verteilung, fiir z.B. das sehr einfache Strauss-Potential [135] ergibt sich-

0, 0 S T < h17
QD(‘T‘) = b, hi <r< h2, (75)
0, r> h,2,

mit h; dem Hard-Core Abstand, k2 dem maximalen Wechselwirkungsabstand und
dem Parameter b, der eine beliebige anziehende bzw. abstofiende Kraft festlegt.
Das homogene und isotrope Gibbs-Feld geniigt der folgenden Mittelwertbezie-
hung:

Bo(T(N \ {0})) = E [T(N) exp(~a— 3 @ (llal]) (76)
zeN
Auf der linken Seite steht ein Palmscher Erwartungswert (siehe Anhang B). T'(V)
ist eine Funktion, die einem Punktfeld eine nicht negative Zahl zuordnet. Fiir ein
Punktmuster P wird der Ausdruck

Blg,X)=a+Y o(lz—yl) =zeP (77)

yeX

als Energie gedeutet, die notwendig ist, um zu P den Punkt z hinzuzufiigen.
Gréflen wie Punktdichte und Punktkorrelationen lassen sich fiir Gibbs-Felder
nur schwierig rechnerisch ermitteln und so nehmen Simulationsmethoden einen
grofien Raum in der Betrachtung von Gibbs-Feldern ein {135, 205].

Zufillige Mengen

Wird jedem Punkt ("Keim’) eines Poissonfeldes unabhiingig eine zufdllige Menge
(’Korn’) zugeordnet und besteht die Mdglichkeit der gegenseitigen Uberdeckung
der Mengen, liegt die Realisation eines Boole’schen Modelles vor [123, 135].

In dem Modell von Stienen [206] wird eine solche Uberdeckung ausgeschlossen.
Fiir die poissonverteilten Punkte mit Radius r existieren eine Nichste Nachbar-
Verteilung D(r) und eine Radiusverteilung Ny (), wobei gilt

Ny(r)=a-D(r) mit O<a<l. (78)

Wird ein solches in drei Dimensionen erstelltes Modell durch eine Ebene geschnit-
ten, sind in dieser ausschliellich sich nicht iiberlappende Kreise zu finden. Die
Vertellung Ny(r) geht der durch Wicksell beschriebenen Transformation ([207],
vgl. Abs. 3.3.2.3) folgend in die zweidimensionale Verteilung N, (r) iiber. Die Mit-
telpunkte der Kreise bilden wiederum ein stationfires und isotropes Punktmuster,
das aber nicht linger poissonverteilt ist. Fiir kurze Abstinde treten verstirkt
Korrelationen auf und ergeben eine Nahordnung.
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Mit Gleichung (78) wird anders als in den vorhergehenden Modellen explizit
zwischen Marken- (représentiert durch die Néchste Nachbar-Verteilung) und Ra-
dienverteilung unterschieden. Nur fiir den Grenzfall o = 1 fallen beide Verteilun-
gen wieder zusammen und es 188t sich die Radienverteilung Ny (r) direkt mit der
Nachste Nachbar-Verteilung eines Poisson-Feldes angeben. Bei bekanntem N4 (r)
sind Punktmuster zu diesem Modell auch durch Soft-Core-Felder darzustellen.
Die Anpassung des Modells an reale Systeme erfordert dariiberhinaus Erweite-
rungen, die o in eine von Radien, der Zeit usw. abhingige Grofe verwandeln.
Fiir Werte o < 1 geht dabei aufgrund der statistischen Natur der Verteilun-
gen der eindeutige Zusammenhang zwischen Radien und Marken verloren. Eine
Bestimmung der Radienverteilung aus dem Punktmuster ist nicht mehr méglich.
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D Bildmanipulation

Filter
Faltungsfilter

Die Erstellung eines Frequenzspektrums [208] fiir ein mit Rauschen iiberlager-
tes Bild zeigt, dafl die Frequenzen des unkorrelierten Rauschens hoher liegen, als
diejenigen Frequenzen, die den Objekten des Bildes zuzuordnen sind. Eine Tief-
paffilterung, die die hohen Frequenzen aus dem Spektrum dampft, kann durch
eine gewichtete Summe () der Grauwerte P

N
Q=A> HP, (79)
i=1

mit A, einer Konstanten, und N, der Gréfle des Faltungskerns, erfolgen. Der Fal-
tungskern H weist mit ausschliefflich positiven Elementen Tiefpafleigenschaften
auf. Ein sehr hiufig verwendeter Filterkern der Grofle 3x 3 ist:

=
e
[t

Groéfere Faltungskerne lassen sich in entsprechender Weise bilden. Diese Filter
eignen sich besonders, um Rauschen mit kontinuierlicher und gleichférmiger oder
gauBiformiger Verteilung zu unterdriicken. Bilddetails gehen jedoch verloren, da in
das zentrale Pixel des Faltungkerns auch die Bildinformationen der umgebenden
Pixel einfliefen. Liegt Rauschen mit einem Impulsverhalten vor, fithrt der Impuls
zu einer fehlerhaft gewichteten Summe und das Filterergebnis verschlechtert sich.

Rangordnungsfilter

Ein Rangordnungsfilter ordnet die Grauwerte der in einem Fenster der Grofle n
X n enthaltenen Pixel in aufsteigender Reihenfolge. Das Resultat wird in einem
Vektor der Lange N = n-n gespeichert. Erhalt das zentrale Pixel des Fensters den
kleinsten (1), den groBten (V) oder den mittleren (/2 + 1) Grauwert, liegt ein
Minimum-, Maximum- bzw. Medianfilter vor. In dem Medianfilter werden posi-
tive wie auch negative Impulse, die die gewichteten Summen bei den Faltungsfil-
tern verfilschten, in dem Glittungsvorgang ausgeschlossen. Dariiberhinaus blei-
ben Bilddetails, z.B. Kanten, in einem héheren Mafle als bei den Faltungsfiltern
erhalten, Punkte und Linien hingegen werden wie Impulse behandelt und gehen
verloren. Theoretische Untersuchungen iiber das Verhalten der Medianfilter sind
in [209] zu finden.
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Mehrstufenfilter

Bilddetailinformationen finden in mehrstufig konzipierten Filtern bei der Be-
stimmung eines geeigneten Grauwertes fiir das zu untersuchende Pixel stirke-
re Beriicksichtigung. Die Berechnung erfolgt nicht mehr in einem quadratischen
Fenster, sondern iiber eindimensionale Linien in horizontaler, vertikaler Richtung
und den beiden Diagonalen, die durch das zentrale Pixel verlaufen. In jeder dieser
Linien wird eine gewichtete Summe oder der Median ermittelt und aus den vier
Werten und dem Grauwert des zentralen Pixels wiederum eine gewichtete Sum-
me bzw. der Median gebildet. Diese Filter zeichnen sich durch einen besonders
hohen Grad der Erhaltung von Details in den vier durch die Linien vorgegebenen
Richtungen aus. Insgesamt liegt die Glattungswirkung unter der den Faltungsfil-
tern bzw. Medianfiltern vergleichbaren Filtergrofie. Diese Filterklasse ist in [209]
eingehender beschrieben.

Adaptive Filter

Hiufig kommt es vor, daf§ Bilder, die unter vergleichbaren Bedingungen aufge-
nommen werden, {iber unterschiedliche Rauschstatistiken verfiigen oder auch, da8
innerhalb eines Bildes die Rauschstatistik lokalen Verdnderungen unterworfen ist.
Im adaptiven Filter [210] werden verschiedene Rauschgréfen wie die Varianz des
Signalwertes o2 [160] und die Varianz des Hintergrunds o2 [159] ermittelt und
die Wirkung des Filters entsprechend angepafit. Die Gldttungseigenschaften ei-
nes adaptiven Filters hdngen von der Genauigkeit ab, mit welcher die jeweiligen
RauschgroBen bestimmt werden. Der Signal-Adaptive-Median Filter (SAM) [211]
geht von einem Bild y(k,!), aufgebaut aus niederfrequenten z,(k,!) und hoch-
frequenten x5 (k, 1) Komponenten y(k, 1) = z,(k, 1) +zx(k, ), aus. Unstrukturier-
te und homogene Bildregionen werden vornehmlich durch die niederfrequenten
Komponenten z,(k,!) dargestellt, Bilddetails und das zu unterdriickende Rau-
schen sind in den hochfrequenten Komponenten zj (%, !) enthalten. Der niederfre-
quente Anteil kann {iber einen gewichteten Mittelwert oder den Median und der
hochfrequente Anteil durch eine Subtraktion des niederfrequenten Anteils vom
Signal ermittelt werden. Fiir das Ausgangssignal des SAM Filters ergibt sich

y(k, 1) =T(k, 1) + bk, 1) [z(k, 1) — Z(k,1)] (80)

mit (k.| . )
T( g )'Uq+ar} (81}
o2(k,1)

wobei g2(k,l) die lokale Varianz und die Form des Koeffizienten b einem si-
gnalabhéngigen, muluiplikativen Rauschen des Bildes anzupassen ist. Mit dem
Koeflizienten b besteht die Moglichkeit, in einem verrauschten Bild Details zu
lokalisieren und diese Information weiter fiir die Wahl einer geeigneten Fenster-
grofe zu nutzen. Der Filtervorgang beginnt mit einer Fenstergréfie von 5x5 Pixel

bk,1) =1 -
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und wird in homogenen Bildregionen erhdht, solange der Koeffizient & unter ei-
nem bestimmten Schwellwert b; liegt bzw. sich verringert, sobald in der Nihe
von Bilddetails der Koeffizient den Schwellwert {iberschreitet. Die Mindestfen-
stergrofle betragt 3x3 und die maximale Fenstergrofe 11x11.

Segmentation
Hintergrund

Dem Bildsignal kann ein unerwiinschtes Hintergrundsignal iiberlagert sein, das
sowohl durch den Bilderfassungsvorgang als auch durch Inhomogenititen der
Vorlage hervorgerufen wird. Eine geeignete Hintergrundkompensation filtert die
informationstragenden Bereiche heraus. Eine Anndherung des Hintergrundes er-
folgt z.B. stiickweise iiber die Einteilung des Bildes in gleich grofle Regionen und
das Gleichsetzen des Hintergrundes mit dem in der jeweiligen Region bestimm-
ten Helligkeitsmittelwert. Das Orginalbild OR und der Hintergrund 7P kénnen
unter Zuhilfenahme eines Kompensationsfaktors &

punktweise subtrahiert werden.

Schwellwerte

Viele der zu analysierenden Bilder kénnen grundsétzlich auch als Bin#rbild darge-
stellt werden, z.B. die Prézipitate weifl und der Hintergrund schwarz bzw. umge-
kehrt. Diese grobe Vereinfachung des Bildinhaltes, unter Verlust der Information
zur Helligkeitsverteilung, ist meist eine Vorbedingung fiir eine weitere Klassifi-
zierung des Bildinhaltes. Die einfachste Losung, némlich die Anwendung einer
konstanten Grauwertschwelle S, mit 0 < 5 < 255 und der Grauwerttransforma-
tion

0, z<S8S,
y(z) = { 255, sonst, (83)

ist meistens nur unter sehr giinstigen Bedingungen erfolgversprechend. Fiir die
Binirisierung eines Bildes werden die Schwellen entsprechend den Gegebenheiten
der Helligkeitsverteilung gewahlt. Bei einer bimodalen Verteilung kann von einer
Grauwertanhdufung fiir das Objekt und einer fiir den Hintergrund ausgegangen
werden. Es lassen sich auch Verfahren mit einer statistischen Grundlage angeben,
die z.B. die Varianz der Grauwerte, die iiber der Schwelle liegen, mit der Varianz
der Grauwerte, die unterhalb der Schwelle liegen, angleichen [212]. Die Schwellen
miissen nicht notwendigerweise fiir das gesamte Bild definiert sein, sondern las-
sen sich auch nach den lokalen Gegebenheiten festlegen [208]. Bilder mit einem
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groferen Detailreichtum liegen nach einer Segmentation mit mehreren Schwell-
werten vor. Die Schwellen koénnen wieder als konstant oder nach statistischen
Gesichtspunkten fiir das gesamte Bild oder lokal gew#hlt werden [122].

Kantendetektion

Hebt sich das zu segmentierende Objekt iiber einen von dem Hintergrund unter-
schiedlichen Grauwert ab, zeichnet sich der Objektrand durch einen Grauwert-
sprung - eine Kante - aus. Die Erstellung eines Kantenbildes, in dem der Grauwert
eines Bildpunktes proportional zur Steilheit und zur Sprunghdhe einer eventuell
durch den Bildpunkt verlaufenden Kante ist, kann unter Verwendung z.B. eines
Gradientenfilters erreicht werden. Implementiert wird dieser als Faltungsfilter mit
den orientierten Faltungskernen D, und D,

10 1 -1 -1 -1
-1 0 1 0 0 0
10 1] g |1 1 1

Die Verkniipfung der Faltungsergebnisse erfolgt iiber die Operation
G = D] +IDy]. (84)

Sobald dem Bild ein Rauschen iiberlagert ist, sinkt die Zuverldssigkeit des Filter-
ergebnisses, da Rauschsignale versehentlich als Kanten detektiert werden kdnnen.
Theoretische Untersuchungen zur Qualitsit von Kantendetektoren [213] weisen
dem Filter mit der Form der 1. Ableitung einer Gaufifunktion

F(0) =~ - exp(~ ) (59)

die groBte statistische Zuverlissigkeit bei der Erkennung einer Kante, der be-
sten Lokalisierung der Kantenposition und der hochsten Trennschirfe zwischen
eng beieinanderliegenden Kanten zu. Fiir Kanten, dic nicht sprunghaft, sondern
schrittweise ansteigen, kann ebenfalls ein optimaler Kantendetektor gefunden
werden, der von der Form dem Kantendetektor fiir steile Kanten sehr dhnlich
ist.

Wasserscheiden (Watersheds)

Verschiedene Verfahren der Bildverarbeitung betrachten Bilder als Granwertge-
birge bzw. topographische Reliefs [214]. Der Grauwert eines Pixels reprisentiert
in dieser Betrachtuugsweise cin bestimmtes Hohenuivean und topographische Be-
griffe wie Auffangbecken und Wasserscheiden, die sich auf Grauwertbilder iiber-
tragen lassen. Diese Begriffe sind Anleihen aus der Natur: trifft ein Regentropfen
auf ein topographisches Relief, so folgt er dem Relief und verliert solange an
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Hohe, bis er ein lokales Minimum erreicht. Das Einzugsgebiet eines Minimums
(Auffangbecken) wird durch Wasserscheiden begrenzt und durch diese benach- .
barten Auffangbecken getrennt. Der Verlauf der Wasserscheiden wird iiber das
Fluten des Reliefs bestimmt (Abb. 34). Jedes lokale Minimum besitzt eine Off-
nung, durch welche Wasser in das Relief einzudringen vermag, und eine Wasser-
scheide liegt vor, wenn beim Fluten ein weiteres Ansteigen des Wasserniveaus
zum Zusammenschlufl zweier Auffangbecken fiihrt. Dieses Verfahren ermdglicht
die Segmentation nicht nur von Objekten, die sich durch Grauwerte auszeichnen,
die sich oberhalb eines fiir das gesamte Bild konstanten Schwellwertes befinden,
sondern vielmehr auch von Objekten, die ein zusammenhingendes Gebiet bilden,
dessen Grauwerte sich, z.B. aufgrund von Beleuchtungseffekten, monoton #ndern
und sich iiber einen griferen und fiir jedes Objekt unterschiedlichen Grauwertbe-
reich erstrecken. Fallen die Grenzen des Einzugsgebietes nicht mit den Réndern
der Objekte zusammen, ist es giinstiger, zunédchst eine Kantendetektion durch-
zufiihren. Die hellen Bereiche des Kantenbildes, die Rénder der Objekte, bil-
den Wasserscheiden und die dunkleren, homogenen Bereiche die Auffangbecken.
Hiufig liegt auch nach diesen Schritten eine Ubersegmentierung des Bildes vor.
Trifft dies nur fiir den Hintergrund zu, konnen bei einem ausreichenden a prio-
ri Wissen iiber Form oder Grauwertverteilung der Objekte diese herausgefiltert
werden. Eine Alternative auch bei einer Ubersegmentierung der Objekte bietet
sich in den Clustern der bestehenden Segmente mit Hilfe der Graphentheorie an.
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Abbildung 34: Segmentation mit Hilfe von Wasserscheiden. a.) zu segementic-
rendes Objekt, b.) Grauwertverteilung des Objektes bzw. aus den
Abstandsverhiltnissen innerhalb des Objektes abgeleiteten Grau-
wertverteilung, ¢.) Fluten der Region des Objektes mit dem glo-
balen Minimum, d.) Fluten der Region des Objektes mit dem
niichsten lokalen Minimum, ¢.) Fluten des Objektes bis zur Seg-
mentationsgrenze, {.) segmentiertes Objekt.
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Abbildung 35: Darstellung der bendtigten Strahlenbiindel zur Riickgewinnung
der Tiefeninformation aus Stereobildpaaren.

E Stereobild-Auswertung

Die Photogrammetrie beschéftigt sich mit der Extraktion rdumlicher Informatio-
nen zu Objekten aus Photographien. Notwendig dafiir sind zwei Aufnahmen des
gleichen Objektes aus unterschiedlichen Aufnahmepositionen heraus. Die Aus-
wertung gestaltet sich besonders einfach, wenn die beiden Aufnahmerichtungen
normal zur Basis stehen und parallel sind (Abb. 35). Werden lineare und nicht-
lineare Verzerrungen bei dem AufnahmeprozeB vernachléssigt, sind Bild- und
Objektkoordinaten in einer Richtung (x-Achse) festgelegt durch [122]

X=z4 fiir das erste Bild

X=B+7 —f—zé fiir das zweite Bild. (86)

Die gesuchte Hohe Z des Punktes P folgt durch Gleichsetzen der beiden Formeln
c-B c¢-B
dl—d2 p

mit der x-Parallaxe p. Die Genauigkeit der indirekt gewonnenen Hoheninforma-
tion kann bei einer fehlerfreien Konstante ¢ und einer fehlerfreien Aufnahmebasis

B angegebenen werden mit

Z = (87)

¢c-B ZZ
p—20'p = ZEUP.

Fiir das Auffinden gemeinsamer Punkte in beiden Aufnahmen sind merkmals-,
korrelations- oder helligkeitsbasierte Verfahren [137] hinzuzuziehen. Unter Vor-
aussetzung zuverlédssiger Merkmale wie z.B. des Schwerpunktes von Objekten er-
weisen sich merkmalsbasierte Verfahren als giinstig. In beiden Stereoaufnahmen
miissen dazu die Objekte gut zu erkennen und von einfacher Form sein.

(88)

Oy =
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F Statistische Datenanalyse

Héaufig stellen die aus Experimenten gewonnenen Daten den Ausgangspunkt fiir
eine weitergehende Auswertung dar und sind mit der gréftmoglichen Genauigkeit
zu ermitteln. Die Daten als Produkt eines komplexen Mefivorganges unterliegen
einer Vielzahl von Einfliissen:

o diskrete Werte der als n-Tupel vorliegenden Datensammlung
e physikalischer Mefiprozef3

— endliche Breite der Geratefunktionen

— Eingriff in die Struktur des Objektes durch Probenpriparation

e Unsicherheiten

— die dem physikalischen Problem entstammen

— Rauschquellen, die den gesamten MeBprozefl begleiten.

In einem ersten Auswerteschritt werden unter Verwendung der Methoden der
Inversen Theorie [215] und Beachtung der erwihnten Storquellen die den Mes-
sungen unterliegenden Daten parameterfrei genshert. Danach, soweit es die Form
der Kurven zu den Daten erlauben, kann eine parametrische Anpassung durch-
gefithren werden. :

Die nachfolgenden Betrachtungen beschrénken sich auf hiufig auftretende Fal-

tungsprozesse, die die Form einer Fredholm‘schen Integralgleichung erster Art
annehmen:

) = / (k(z — ) * £())dy (89)

mit dem linearen Faltungskern k (auch Impulsantwort). Fiir diesen Integralglei-
chungstyp 148t sich auch bei dem Vorhandensein einer analytischen Losung allge-
mein zeigen, dafl schon geringe Abweichungen in F(z) (z.B. Rauschen) zu nicht-
linearen und divergenten Anderungen in den Losungen fiir f(y) AnlaB geben (ill
posed problem) [216]. Selbst in einer in diskretisierter Form formulierten Aufga-
benstellung, reprisentiert durch ein Gleichungssystem der Gestalt

Az=b, AeR¥™™ (90)

mit Vektoren z, b der Lénge m Faltungsmatrix A der GroBe nxn, bleibt das Inver-
sionsproblem in seinem Kern erhalten. Die Konditionszahl der Matrix A, hiufig
der Einfachheit wegen durch (4,0 — Amie ) /A ez mit - i, denwaximalen
bzw. minimalen Eigenwerten von A dargestellt, schitzt den Grad des Problems
ab. Eine Losung des Problems besteht immer in einer Niherung, gemif z.B. der
Methode der letzten Quadrate ||b — Azljs — min oder der totalen letzten Norm
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(TLN) [217].

Erreicht wird eine Niherung durch das Uberfiihren des Problems in eine ge-
eignetere Form (well posed problem) oder aber iiber eine Modellierung von f(y)
durch eine parametrisierbare Form, dies jedoch setzt ein schon vorhandenes Wis-
sen iiber eben diese Form voraus. '

Der erstgenannte Weg stiitzt sich stark auf die Eigenwertanalyse der Fal-
tungsmatrize mit Hilfe z.B. von SVD-, QR- oder Choleskyzerlegung. Kann die
Konditionszahl bestimmt werden, ergibt sich eine sehr einfache und effiziente
Methode, das zugrundeliegende Gleichungssystem in eine handhabbarere Form
zu iiberfithren. Dazu sind die unterhalb eines bestimmten Grenzwertes liegenden
Eigenwerte durch einen Nullwert zu ersetzen (Truncated SVD). In dem aufwen-
digeren Regularisierungsansatz, in dem der Ausdruck

|6 — Hz|l2 + A||Qz]l2 = min (91)
zu minimieren ist, ergibt sich die Schitzung
#(\) = (H'H + 2\Q'Q) "H'b = A(\)b (92)

mit @, dem Regularisierungsoperator (meist einem diskretisierten Ableitungsope-
rator), und A, einem Lagrangeparameter. Die Bedeutung von @ ist zweigeteilt

e kleine Eigenwerte von H nahe Null, nicht Null werden zu lassen, wobei die
groBeren Werte unveréindert bleiben,

e bereits bestehendes Wissen iiber b, z.B. Glattheit der Kurve [216] oder
Bildmerkmale [218], miteinflieBen lassen.

Der Ausdruck Gleichung (91) setzt sich aus zwei Termen zusammen, dem Ersten,
der die Ubereinstimmung zwischen Originalbild und Rekonstruktion angibt und
dem Zweiten, der die iiber () bestimmte Gleichformigkeit der Rekonstruktion an-
zeigt. Das Festlegen des Parameters A, der das Verhéltnis zwischen den beiden
Termen in Gleichung (91) abwiégt, erfolgt durch statistische Optimalitétskrite-
rien [167]. Ein haufig zur Anwendung kommendes parameterfreies Kriterium ist
die verallgemeinerte Kreuz-Validierung [219):

|1 = HAMD|?
(Spur(l — HA(/\)))2

mit I, einer Einheitsmatrix. Entsprechend der gestellten Anforderungen an die
Lésung des Entfaltungsproblems miissen Regularisierungsmethode und Optima-
litdtskriterium immer wieder neu bestimmt werden.

In manchen Aufgabenstellungen ist ferner die Faltungsmatrize selbst nicht be-
kannt. Liegt keine weitere Information iiber den Faltungskern vor, d.h. sind Ei-
genschaften wie Ortsinvarianz, Isotropie, Form, etc. nicht bekannt, muf eine dop-
pelt blinde Entfaltung durchgefiihrt werden [220]. Wesentliche Vereinfachungen

GOV(Y) = (93)
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hingegen ergeben sich mit dem Einarbeiten von einem schon vorhandenen Wis-
sen {iber den Faltungskern und dessen Parametrisierung. Gem#8 [221] wire nur
noch ein um die den Faltungskern beschreibende Parametermenge erweitertes
Gleichungssystem zu 16sen. Die neu eingefiihrten Parameter verindern das Mini-
mierungsproblem insofern, daff nun nicht mehr ein einzelnes Minimum vorliegt,
sondern vielmehr aus einer Schar von lokalen Minima das absolute Minimum zu
bestimmen ist. Diese neue Situation stellt vor allen Dingen besondere Anspriiche
an die zu verwendenden Suchalgorithmen, auf die nicht weiter eingegangen wer-
den soll.

Die Rekonstruktionsalgorithmen lassen sich mit Einschrinkungen auch auf mehr-
dimensionale Daten, z.B. den zwei Dimensionen eines Bildes [222], erweitern. Ein
Bild, gefaltet mit einer linearen und rauminvarianten Funktion und dem zus#tz-
lich ein gaussformiges Rauschen iiberlagert ist, kann formal in Anlehnung an
Gleichung (89) in diskreter Form wiedergegeben werden durch

g=Hf+n (94)

mit g, f und n, dem gefalteten Bild, dem Orginalbild und dem Rauschen in
lexikographisch geordneten Vektoren der GréBe M2x1 (bei einer Bildaufldsung
von MxM Pixel) und der Faltungsmatrix H der Groéfe M2xM?2. Die spezielle
Form der Vektoren und der Faltungsmatrize lassen eine Transformation des Pro-
blems in den Fourier-Raum zu [223]. Mit n, einem stochastischen Prozef, iiber
dessen Charakteristik meist nur sehr wenig bekannt ist, 148t sich keine exakte In-
vertierung des Problems durchfiihren. Schon das nach dem Einlesen in dem Bild
vorhandene Quantisierungsrauschen (bei 256 Graustufen entspricht dies ungefdhr
40 dB) wird mit der aus Gleichung (94) abgeleiteten pseudo-inversen Schitzung

f*=(H'H)H'g (95)

so sehr verstirkt, daB es eine Rekonstruktion nur noch mit den weiter oben ein-
gefiihrten Methoden erlaubt. Ein Vergleich unterschiedlicher Algorithmen zur
Rekonstruktion eines Bildes ist in [224] zusammengefafit.
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G Materialparameter fiir das Si-O System

Materialparameter wie sie in [65] verwendet werden:

Do=0.2 exp(-2.56 eV /kpT)cm?s~!
CH=1.53x10% exp(-1.03 eV /kgT)cm™>
D;=9.14x107° exp(-0.44 eV /kpT)cm?s™!
C$1=5.0x10% exp(-4.4 eV /kgT)cm™®
Dy=0.15 exp(-2.03 eV /kpT)cm?s™
Cy#=2.0x10% exp(-2.0 eV/kpT)cm™3

La=6.81x100Pa
Kp=3.44x10"Pa
0,=20.14

¥=2000 ergs cm 2
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