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Sammendrag

Tynnfilmepitaksi ved pulset laserdeponering av SrRuOs pa TiOz-terminert (001)-
orientert SrTiOs-substrat, er 1 dette arbeidet undersokt over et stort spekter av
deponeringssystemets vekstparametere. Veksten er overvaket ved in situ
malinger med elektronstrdlediffraksjon (RHEED).

Det er vist at tilnsermet perfekt epitaksi er mulig 1 flere begrensede omrader i
parameterrommet, der reproduserbarhet hovedsakelig er begrenset av
parameterne trykk og temperatur. Resultatene antyder at dette har
sammenheng med at kravet til neyaktig reprodusering av ablasjonsforhold vil
variere avhengig av hvor, 1 spekteret av trykk og temperatur, veksten foregar.

Arbeidet omfatter ogsa en undersegkelse av instrumentering. Optimalisering av
temperaturmalinger med pyrometer, limeprosedyre og innstilling av
laserenergitetthet pa target er gjort. Resultater fra denne undersekelsen viser at
deponeringstemperaturen er reproduserbar med +13 °C og at laserenergi-
tettheten pa target er usikker. En rekke tiltak som kan minimere usikkerheten 1
laserenergitettheten er gjennomgatt.



Forord

Denne rapporten er et resultat av et arbeid ved Institutt for Elektronikk og
Telekommunikasjon ved NTNU gjennom varen 2007. Arbeidet er blitt utfert
under veiledning av Prof. Thomas Tybell og Post Doc. Ryota Takahashi. Jeg vil
her benytte anledningen til a takk begge to for god veiledning og et godt
samarbeid.

Jon Olav Grepstad
Trondheim, juni 2006



Innholdsfortegnelse

1
2

INNIEANING oot 1
1 <10} o T PO P PP PPPPPPP 2
2.1 Bulk - STRUOS e 2
2.2 SITiO3 = SUDSEIAt....eiiiiiiiiiiiiii e 5
2.3 Vekst av SrRuO; pa (001)-orientert SrTiOs-substrat .......cccceevvveeueeennnnne. 6
2.4 VeRSEMOAET c.cooiiiiiiiiiiieee e 8
2.4.1  Vekstitermodynamisk likevekt.........cccccoviiiiiiiii, 8
2.4.2  Vekst 1ikke-termodynamisk likevekt.........cccccocviiiiiiiiiiiiiiiiiinnnnnnnnn. 8
2.4.3  Fire hovedtyper vekstmoder ............oovvvvieeeeeiiiiiiiiiiiceee e 9
2.5 Pulset 1aserdeponering ..........cooeeiiviiiieeiiiiiiieeeeeiiee e 11
2.5.1  VIFKEMALE ..oeeiiiiiiiiiiiiiiee e 11
2.5.2 Kontrollerbare parametere og deres Innvirkning ................ccceeeeees 11
2.6 Analysemetoder ...........ieeeeiiiiiiiiceee e 13
2.6.1 Det reSIproke TOM .....uuuiiiiiiiiee e 13
2.6.2  Rontgenstralediffraksjon.......ccccoeeiiiiiiiiiiiiiieeiiiiiicceee e, 14
2.6.3  Reflection High Energy Electron Diffraction ..........ccccceeeeeriviiinnnnnnn.. 15
2.6.4  AtomaerkraftmikrosKopi......ccoeeeeeiiiiiiiiiiiiiiieeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeenn 22
ERSPEIIMENT ....ciiiiiiiiiiieeceeee et e e e e e e e e e e e eeaaans 23
3.1  Deponeringsverktoy med pamontert RHEED ..............ccovvviiiiinn, 23
3.1.1 Substrat - target avstand og trykK ..........ooooiiiiiiiiiiiniie 23
3.1.2 Y 00N oY< = 11O b SRR 25
3.1.3  Laserfrekvens og laserenergitetthet pa target............cccoeeeeeeeeiininn. 26
3.2 PrOSEAYTE...cccvvieiieiiiee e aaaas 29
3.2.1 Forberedende proSedyre .......cccccoovvvieeeiiiiiiieeiiiiieeeeeeeeee e 29
3.2.2  VeKSEPIOSEAYTE ...oiviviieiiiiiiee et 29
3.3 Analysemetoder ...........ouuiiiiiiiiiiiieee e aaans 30
3.3 1 XRD ettt e e 30
3.3.2  RHEED......cooiiii e 32
3.3.83  AFDM et 38
3.3.4  ResistansSmalINger ..........oooviiiiiiieeeiiiieeieeieeeeeee e 38

3.4  Target og substratmaterial ............cccooeeiiiiiiiiiiiiii e 39



3.5 VeKRSEPEIIOUET ... ccevvieiiiiiiieeeeeee e e eaaan 40

3.6 VeKkStparametere.....cooiiivvuiieeiiiiiieee e 41
3.7 VeKksthistorikK.....ooooeeoeieieiiee s 43
3.8 ANAlySemetoder ...........ovuiiiiiiieiiiieieiceeee e 44
Instrumentering - Resultat og diskusjon.........cccceeeeeeeiiiiiiiiiiiiiiieeeeeeeeeeeien. 47
4.1 TeMPEIALUL c.uuniiiiiiee e ee et e e e e et ee e e e eeba e e e e s et e eessateeessataeeeseraans 47
4.1.1 Stabil temperatur pa holderen under deponering..............ccceeeuen..... 48
4.1.2 Jkning 1 temperaturen pa substratet under deponering ................ 49
4.1.3 Usikkerhet 1 Set Point - temperatur..........ccoeeeeeivvviieeiiiiiiieeeiiiieeees 51
4.1.4  Reproduserbar deponeringstemperatur .............cccceeeeeeeeeeeeerreevvnnnnnn. 52
4.2  Laserenergitetthet pa target .......cccooeeeiiiiiiiiiiiiiiiiee e, 53
4.2.1 Energifordeling over straleaperturen............ccccceeeeeeeeeeeiiiiiiiinieeenn... 54
4.2.2  Usikkerhet i1 transmittans til laservindu ..........cceevveiiiiiiiiiiiiinnnnnn... 55
4.3 LIMEPTOSEAYTE ..oovveneiiiiiiieeeeeiiieeeeeeeee et e e e e e e e ae e e e e e e e e aaeeeeeraaanes 56
4.4 OPPSUIMMETINIE ..oeevviiiiiieeeeeeereeittiiieeeeeeeeeerstttiaaaeeeeeerrsrrrnaaeeessssersnnnns 57
Filmvekst - Resultat og disKUSJOn ........ceeeeiiiiiiiiiiiiiiieeeceeeeceee e, 58
5.1  Synliggjoring av tre veKstomrader.............ooovvviviiiiiieeeiieeeieiciceeee e, 58
5.2  Vekstomradene - Resultat og diskusjon...........ccceeeeeeeeiiiiiiiiiiiiiiieeeeeeeeeeen, 62
5.2.1  VeksStomrade 1 ......ouviiiiiiiiiiiiiiiiiiiieee e ee e e e e e 62
5.2.2  VekStomrade 2........ovviiiiiiiiiiiiiiiiiiieee e e e 70
5.2.3  VekStomrade 3.......oviiiiiiiiiiiiiiiiiiieieee e e e 80
5.3 RHEED - Resultat og diskusjon .......ccccccooiiiiiiiiiiiiiiiiiiiieeicceee e, 92
5.4 OPPSUMIMETIIIE ....coeeiiiiiiiiieeeeeeeeeeeeeiiiieeeeeeeeeeesatttaaaeeeeesrsssrsrnaaaeeeeesserssnns 98
KONKIUSJON .ot e e e e e e e e e e e eaaans 102
RefEranSer ....cciiiiieiee e e e e 103

Vedlegg A - Effekttetthet pa target........coveeeveeiiiiiiiiiiiiiieeeeeeeeeeee e, 1



1 Innledning

Komplekse oksider er en gruppe materialer som kjennetegnes ved at de bestar av
oksygen og et eller flere metalliske elementer 1. I enkelte krystallinske
sammensetninger fra denne gruppen materialer, viser det seg at en rekke
Iinteressante egenskaper kan fremtre L 2. Det vaere seg blant annet ledende,
ferroelektriske, ferromagnetiske og supraledende egenskaper. Disse blir 1 dag 1,
og kan 1 fremtiden videre bli utnyttet 1 en rekke forskjellige applikasjoner 3.
Komplekse oksider har derfor veert et populeert tema i1 forskningsverden over
lengre tid. Spesielt mye oppmerksomhet har de fatt na nar halvlederindustrien
ser et behov for nye material 3 som kan drive utviklingen videre etter grensen er
nadd med silisiumsbasert teknologi.

Overnevnte egenskaper blir generelt forbedret ved en ekning 1 krystallinsk
kvalitet 2. I en stor del av forskningen er det derfor fokusert pa monokrystallinsk
vekst, hvor epitaksi ved en rekke forskjellige deponeringsteknikker har gitt gode
resultater. Blant disse har Pulset laserdeponering (PLD) vist & gjore
stokiometrisk overforing fra target spesielt enkelt 4.

I dette arbeidet er PLD brukt for & deponere SrRuOs (SRO) pa TiOs-terminert*
(001)-orientert SrTiOs-substrat (STO-substrat). Malet er & gro SRO ved perfekt
todimensjonal epitaksi 4. Dette skal oppnas gjennom litteraturstudier og
systematiske undersegkelser av innvirkningen av kontrollerbare parametere pa
vekst.

SRO er i seg selv er interessant material som har veert gjenstand for omfattende
forskning 4. Det er et kjemisk stabilt 4, ledende oksid 5 med tilnsermet
perovskittstruktur 6 som er ferroelektrisk under ~160 K 2. I senere tid har det
vist seg som en lovende kandidat for elektrodematerial 1 mikroelektronik-
komponenter, hvor sistnevnte egenskaper er essensielle 3. 4 710 | dette arbeidet
ses for ovrig SRO forst og fremst som et modellsystem, som kan gi generell

forstaelse for vekst av ABOs oksider og gi erfaring med deponeringsteknikken
PLD.

Videre 1 denne rapporten folger 5 hovedkapittel. Forste kapittel er en teoretisk
beskrivelse av materialer, forsek og analysemetoder. Deretter folger en
gjennomgang av eksperimentet og en oversikt over alle filmer og analyser som er
gjort. Det er videre to separate kapittel, hvor resultater fra underseokelser av
instrumentering og filmvekst er presentert og diskutert for seg. Til slutt kommer
konklusjon, referanseliste og vedlegg.

* Qverste atomlag pa overflaten av et behandlet (001)-orientert STO-substrat vil veere enten TiOs
eller SrO. Dette kalles henholdsvis TiO2- og SrO-terminert overflate.



2 'Teori

I forste del av dette kapitlet er struktur og egenskaper til materialene SRO og
STO beskrevet, som de fremstar i henholdsvis bulk og substrat. Videre folger en
gjennomgang av epitaksiell vekst av SRO pa (001)-orientert STO-substrat. Dette
inkluderer en beskrivelse av struktur og egenskaper av filmer. Deretter er fire
hovedtyper vekstmoder som fremtrer ved tynnfilmepitaksi beskrevet. Til slutt 1
kapitlet er deponeringsteknikken PLD og analysemetodene forklart.

2.1 Bulk - SrRuQOs

(110)

O Ru .O

Figur 1: a) viser en skisse av krystallinsk SRO ved romtemperatur. b) RuOs viser
oktaeder som er dreid. En kubisk tilnseerming av strukturen i a) er vist i c¢). I ¢) er (110)
retningen i enhetscellen pategnet den kubiske tilnsermingen. Skissen er adoptert fra
referanse [6].

Figur 1 a viser en skisse av strukturen til krystallinsk SRO ved romtemperatur 1
bulk. Figur a og b viser at strukturen er sammensatt av et kubisk gitter av Sr -
atomer, med mellomliggende oktaeder av RuOs som ikke er symmetriske om Ru -
atomet. Dette gjor SRO til en fordreid perovskitt. Gitterparameterne i
enhetscellens retninger a (100), b (010) og ¢ (001) er henholdsvis 5,5670 A, 5,5304
A og 7,8446 A 4. Den kubiske tilneermingen av strukturen er vist i figur c. (110)
retningen er pategnet og har gitterparameteren 3,93 A
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Figur 2: Resultater fra pulverdiffraksjonsstudier av SRO. Figuren viser at SRO
gjennomgér tre faser. Fra 0 til 340 °C er strukturen ortorombisk, fra 340 til 600 °C er den
tetragonal og over 600 °C er den kubisk. Hentet fra referanse [11].

Strukturen til SRO er avhengig av temperatur, og har vist seg 4 gjennomga tre
faseoverganger mellom 0 og 850 °C 1. Resultater fra pulverdiffraksjonsstudier 12
over dette temperaturspekteret er vist 1 figur 2. Under 340 °C er a # b # ¢, som gir
ortorombisk symmetri. Mellom 340 og 600 °C er a = b og a,b # ¢, som gir
tetragonal symmetri. Over 600 °C er a = b = ¢, som gir kubisk symmetri. Det er
ogsa tydelig at cellevolumet oker med okende temperatur. I temperaturomradet
300 - 1100 K er den termiske utvidelseskoeffisienten 1,03*10% 1/K 13,
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Figur 3: Cellevolum som funksjon av temperatur fra 0 til 300 K for stekiometrisk og to

grader av ikke stekiometrisk SRO. Figuren viser hvordan cellevolumet gker som funksjon
av gkende underskudd av Ru. Hentet fra referanse [14].

Ved avvik fra stokiometri, vil strukturen forandres 4. For SRO vil avvik 1
stokiometri bety at stokiometrien kan beskrives som SrRua-vOs, der v er et tall
mellom 0 og 1. Underskudd av Sr har vist seg vanskelig a lage, da Ru felles ut
som RuOs 15, T figur 3 er tre cellevolum plottet som funksjon av temperatur for
tre v =0, 0,02 og 0,09. Det er tydelig at cellevolumet gker med bade temperatur
og underskudd av Ru.



Som sagt innledende er SRO et ledende oksid, som er ferromagnetisk under
Currie - temperaturen (Tc¢). Konduktivitet og magnetisering vil avhenge av
temperatur og mekanisk spenninger 1 materialet 16, samt krystallinitet 2 og
stekiometri 14,
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Figur 4: Magnetisering og resistivitet som funksjon av temperatur for fullstendig
relaksert SRO og fullstendig spent SRO vokst pa (001)-orientert STO-substrat. Hentet fra
referanse [16].

Figur 4 viser hvordan magnetisering og resistivitet er for to filmer for stekiometri
der v = 0, henholdsvis med og uten mekaniske spenninger. Det er tydelig at okt
spenning 1 film gir en degenerasjon av magnetiske egenskaper og en gkning 1
ledningsevne. Currie - temperaturen ligger mellom 150 og 160 Kelvin og
ledningsevnen ligger ved romtemperatur mellom 250 og 300 puQ -cm.

Stabilitet av SRO er bestemt av en kombinasjon av trykk og temperatur 17.
Eksperimentelle data fra undersekelser av stabiliteten til SRO er vist 1 figur 5.
Til heyre for punkter i figuren er SRO stabil, mens til venstre begynner
materialet & dekomponere.

Temperature (°C)
.ano 800 700 GO0 500
101 T T T T T
1w =
\'\.
“,
W ! '\k
t .
e 1o N 1
= N
o 1w L] '\\\
1w \\! 1
“
10" L
08 09 1.0 ] 1.2 1.3 14
1000/T (K™

Figur 5: Overflaten av atomeert flate filmer av SRO vokst pd STO er her overviket under
oppvarming ved seks forskjellige trykk. Punktene viser ved hvilken tempertur overflaten
endrer morfologi. Det er antatt at dette er nar overflaten dekomponerer. Hentet fra
referanse [17].



2.2 SrTi0s - substrat
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Figur 6: Skisse av strukturen til STO. Figuren viser at STO er en kubisk perovskitt med
gitterparameter 3,905 A.

SrTiOs er en kubisk perovskitt med gitterparameter 3,905 A ved romtemperatur
2, En skisse av strukturen er vist 1 figur 6. Det er et isolerende oksid med
dielektrisitetskonstant e, = 277 2 og termisk utvidelseskoeffisient 1,04%105 1/K 2.
Sistnevnte er tilneermet lik termisk utvidelseskoeffisient for SRO.

Figur 7: AFM bilde med dimensjonene 1*1 pm? av et typisk (001)-orientert STO-substrat.

STO er godt egnet som substrat for oksidvekst. Det kan gros med hoy
krystallinsk kvalitet, og overflatebehandles til & f4 uniform TiOz eller SrO
overflateterminering. Et typisk (001)-orientert STO-substrat er vist i figur 7.
AFM bildet viser at overflaten er terrassert. Stegene er en enhetscelle hoye, altsa
3,905 A. Bredden av stegene er avhengig av slipevinkelt.

T Substratene slipes for 4 fa en jevn overflate. Vinkelen mellom normalvektoren til slipeplanet og
(001) retningen i krystallen kalles slipevinkelen.



2.3 Vekst av SrRuOs pa (001)-orientert SrTiOs-substrat

Den kubiske tilnsermingen til bulk SRO har en gitterparameter pa 3,93 A ved
romtemperatur. STO har gitterparameter 3,905 A. Da SRO og STO har
tilneermet samme termiske utvidelseskoeffisient fra 300 - 1100 K, wil
gittermistilpasning mellom de to materialene vaere (Csrorom temptCsTO-rom
temp)/ CSRO-rom temp = 0,64 % for hele det aktuelle temperaturspekteret. Dette er en
liten gittermistilpasning 4 16, og muliggjer epitaksiell vekst av SRO pa (001)-
orientert STO-substrat med tykkelse over 1000 A.
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Figur 8: Skisse av gitteret ut av planet til SRO i forhold til (001)-orientert STO-substrat
ved perfekt epitaksi, som viser hvordan gittermistilpasning gir kompressible spenninger
og en toyning av den kvasikubisk enhetscellen til SRO ut av planet. Skissen er adoptert
fra referanse [16].

Gittermistilpasningen gir kompressible spenninger i1 film, og en teyning av
enhetscellen ut av planet. Det er vist 16 at stekiometrisk perfekt epitaksi av SRQ
pa (001)-orientert STO-substrat gir gitterparameter ut av planet pa 3,95 A.
Filmen er da sagt a vaere fullstendig spent.
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Figur 9: Mulige krystallinske orientering av den kvasikubiske enhetscellen til SRO i
forhold til krystallretningene til STO. Noter at krystallinske retninger 1 filmen er gitt av
ortorombiske koordinater. Figuren er hentet fra referanse [18].

Da STO er kubisk, er retningene (100), (010) og (001) ekvivalente. Videre er (001)
retningen valgt ut av planet. Dersom den kvasikubiske strukturen til SRO gitt 1
figur 1 ¢, sammenlignes med strukturen til STO gitt 1 figur 6, er det ut fra
symmetrien klart at epitaksielt SRO kan ha seks forskjellige orienteringer pa
(001)-orientert STO-substrat 18. Disse seks er vist i figur 9.

Eksperimentelle resultater 18 19 vigser at filmer bestar hovedsakelig av domener
med orienteringt X (X’) og Y (Y), der X (X’) dominerer markant for substrat med
slipevinkel storre enn 0. X - domener er dominerende ogsa i filmer som er vokst
ved temperaturer over 600 °C 4. Da strukturen til SRO er kubisk 1 dette
temperaturomriadet, kan dominans av X-domener ikke forklares ved
symmetriargumenter under vekst. Det er forelopig usikkert hva som forarsaker
dominans av X-domener 1 filmene. Det antas 4 11 imidlertid antatt at X-domener
propagerer fra grenseflaten og opp gjennom filmen under nedkjeling etter
deponering som en folge av gittermistilpasning og forskjell i termisk utvidelses-
koeffisient mellom film og substrat.

¥ 1 de eksperimenter det refereres til kan analysemetoder ikke skille mellom domener av type A
og domener av tyde A’. Derfor er domenene angitt som A (A’).



2.4 Vekstmoder

Vekstmoden beskriver i1 denne sammenheng hvordan deponerte atomer
(adatomer) orienteres pa substratet og i forhold til hverandre under vekst. For
vekst av krystallinske materialer finnes fire hovedmoder. Disse er Frank-Van der
Merwe, Step flow, Stranski-Krastanov og Volmer-Weber 4. Hva som gir de
forskjellige modene kan forklares kvalitativt med en kombinasjon av
termodynamisk og kinematisk teori.

2.4.1 Vekst i termodynamisk likevekt

Sett fra et termodynamisk perspektiv, der veksten er i likevekt$, vil adatomer
orientere seg slik at energien er minimal. Man har da en situasjon hvor hvert
adatom far diffundere til det finner en optimal energimessig plassering. Den
dominerende vekstmoden bestemmes da av bindingsenergien mellom atomene 4.
Modellen forklares enklest matematisk. La es veere bindingsenergi mellom et
substratatom og et adatom, eq veere bindingsenergien til adatomer seg imellom og
esu veere energien til et ubundet substratatom. La videre Ngt) vaere antall
bindinger mellom adatomer og substratatomer med hensyn p4 tiden t, N4(t) veere
antall sammenbundne adatomer og Ng(t) veere ubundne substratatomer p&
overflaten. Den totale energien er da gitt av felgende likning:

(1) E,()=Nye, + N, (te, + N, (e,

Den dominerende vekstmoden er da slik at summen Ewt(t) til en hver tid t er
minimal.

2.4.2 Vekst 1 ikke-termodynamisk likevekt

I tilfeller der veksten ikke er i termodynamisk likevekt, vil Ei; ogsa veere
avhengig av kinematiske effekter 4. Det vil si at adatomer ikke nedvendigvis
diffunderer til den laveste energitilstanden pa film- eller substratoverflaten.
Interaktivitet mellom adatomer, energibarrierer pa substrat- og filmoverflaten og
ytre krefter som trykk og forurensning, vil pavirke diffusjonen og gir en
begrenset diffusjonslengde.

Adatomer ser derfor et Dbegrenset areal av overflaten bestemt av
diffusjonslengden, og vil falle til ro ved laveste energitilstand innenfor dette
arealet. Folgelig blir Ew: 1 likning (1) ogsd avhengig av romlig plassering av
energitilstander og nedfallsposisjonen til adatomer. Den dominerende
vekstmoden er for ovrig fortsatt slik at E¢o til en hver tid er minst mulig.

§ Med likevekt menes her at deponerte atomer fir bevege seg fritt, uten pavirkning fra ytre
krefter eller vekselvirkning seg imellom.



2.4.3 Fire hovedtyper vekstmoder

Figur 10 viser en skisse av de fire hovedtypene vekstmoder som forekommer ved
vekst av krystallinske materialer. Videre i dette underkapitlet er hver av de fire
modene beskrevet for seg.
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Figur 10: Skisse av vekstmodene a) Frank-Van der Merwe, b) Stranski-Krastanov, c)
Volmer - Weber og d) Step flow. Skissen er adoptert fra referanse [4].

2.4.3.1 Step flow

Vekstmoden Step flow er vist 1 figur 10 a. Skissen viser at deponerte atomer
diffunderer til naermeste stegkant og nukleerer™ der. Dette skyldes at
diffusjonslengden er over en terrassebredde lang og stegkanten representerer et
energetisk minimum. Veksttypen gir sveert flate filmer og kan gi filmer med
morfologi lik substratets. Sistnevnte forutsetter uniform deponeringsrate over
overflaten av substratet, da ikke-uniform deponeringsrate vil gjore at
terrassekantene propagerer med ulik hastighet.

** Bindes til substrat eller film



2.4.3.2 Volmer-Weber

Volmer-Weber vekst er en generell betegnelse pa eyvekst. Veksttypen fremtrer
nar det er energimessig gunstig for adatomer a nukleere 1 separate gyer. Det vil
si nar adatomer bundet til substratet representerer energiske minima pa
filmoverflaten, sammenlignet med botlagte substratatom. Et eksempel pa dette
er vist 1 figur 10 b. Her ses at substratet ligger udekket og at adatomer nukleerer

1 gygrupper.

Volmer-Weber kan ogsa forkomme dersom mobiliteten til adatomer er lav. Det vil
s1 nar diffusjonslengden er meget kort. Adatomer vil da nukleere tilneermet der
de moter substratet. Plasseringen blir stokastisk, og vil generelt gi en uniform
fordeling av mindre eygrupper over filmoverflaten.

2.4.3.3 Frank-Van der Merwe

Frank-Van der Merwe kalles ogsa “lag etter lag” vekst. Dette kommer av at
veksten foregar lagvis som vist 1 figur 10 c. Veksttypen gir flate filmer som folger
substratets underliggende morfologi. Moden fremtrer som et resultat av riktig
mobilitet og at det er energimessig gunstig 4 vokse et helt lag, for et nytt blir
pabegynt. Med riktig mobilitet menes at for hey mobilitet kan gi en overgang til
step flow, mens for lav kan gi en overgang til Volmer-Weber vekst.

2.4.3.4 Stranski-Krastanov

Denne vekstmoden fremtrer bare for heteroepitaksiell’t vekst med
gittermistilpasning sterre enn 0. Karakteristika er lagvis vekst til & begynne
med, og deretter en overgang til eyvekst. Dette er vist i1 figur 10 d, der oyer
vokser pa to atomlag som dekker substratet fullstendig. Ved deponering av det
forste laget er det energimessig gunstig for deponerte atomer a binde seg til
substratet, videre er det ogsa energimessig gunstig a vokse et helt lag, for et nytt
blir pabegynt.

Da filmen gror epitaksielt og gitterparameterne til film og substrat er
forskjellige, vil biaksiale forteyninger eller trykkrefter eke som en funksjon av
film tykkelse. Nar en kritisk tykkelse er nadd, vil kreftene bli sa store at
spenningene tvinges til a4 relaksere. Dette skjer gjennom dislokasjoner® og
fremmer dannelse av gygrupper 4 20,

T+ Film og substrat er av forskjellig material og har forskjellig gitterparameter
# Brudd pa symmetrien i gitteret.
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2.5 Pulset laserdeponering

Pulset laserdeponering (PLD) er en teknikk for deponering av tynnfilmer. Den
hyppigst nevnte fordelen med PLD, er at man relativt enkelt kan gro tynnfilmer
med stekiometri lik kildematerialet 4. Andre fordeler er muligheten for in situ$$
malinger med reflection high energy electron diffraction (RHEED) og muligheten
for a deponere 1 intervaller. Sistnevnte er spesielt nyttig for 4 oppna vekst av
typen Frank-Van der Merwe 21. PLD systemets oppbygning er beskrevet 1
underkapittel 3.1. Videre 1 dette underkapitlet gjennomgas kun virkemate og
innvirkningen av systemets kontrollerbare parametere. Noter at alle filmer vokst
1 dette arbeidet er vokst 1 en atmosfeere av 100 % oksygen. Videre er det derfor
underforstatt at alle trykk er opprettholdt av 100 % oksygen.

2.5.1 Virkemate

En pulset laserstrale fokuseres pa et kildematerial man ensker a deponere pa et
substrat. Kildematerialet kalles target og befinner seg sammen med substratet
inne 1 et vakuumkammer. Substratet er montert pa et varmeelement. En
laserpuls losriver en del av target ved ablasjon™. Trykket 1 den lasrevne delen er
hoyere enn ellers 1 kammeret, og en sky av material blir folgelig spredt ut fra
target. Skyen av lesrevne atomert kalles plasma plume (plume). Substratet ligger
eksponert for plume, og et tynt lag med atomer fra target deponeres pa
substratet. Gjentatte pulser, gir pa denne maten en tynnfilm.

2.5.2 Kontrollerbare parametere og deres innvirkning

PLD har hovedsakelig fem kontrollerbare parametere. Disse er trykk,
temperatur, substrat - target avstand (S-T avstand), laserenergitetthet pa target
og laserfrekvens. Innvirkningen av de forskjellige parameterne er sammensatt og
1 de fem folgende underkapitlene grovt forklart.

2.5.2.1 Temperatur

Under forutsetning av at temperaturen er under kritiske grenser, der substrat
eller kildematerialer enten smelter eller dekomponerer, vil temperatur forst og
fremst pavirke mobiliteten til adatomer. Okende temperatur gir ekt bevegelse av
adatomer og vibrasjoner 1 substratgitteret. Dette gjor at diffusjonslengde generelt
vil oke med gkt temperatur 22,

2.5.2.2 Trykk

Vekst og stabilitet av oksider er avhengig av riktig trykk og temperatur. Dette
skyldes at disse parameterne kontrollerer oksidasjonsprosessen.

Trykk pavirker ogsa deponeringsraten og den kinetiske energien til adatomer.
Ved okt trykk vil atomer i1 plume oppleve flere kollisjoner med atomer i
kammeratmosferen. Dette gir storre spredning av plumb, som gir en reduksjon i
fluks og deponeringsrate. En reduksjon i deponeringsrate vil generelt gi en

§8 T dette tilfellet menes at malinger kan gjeres under vekst.
“* Bortsmelting. Target blir varmet opp der laseren treffer og gjor at en del av target gar over 1
gassfase.
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okning av mobilitet og diffusjonslengde, da adatomer vil oppleve feerre kollisjoner
seg imellom pa overflaten. Flere kollisjoner med atomer 1 kammeratmosfaeren, vil
for ovrig redusere hastigheten til atomer 1 plumb, som reduserer mobilitet og
diffusjonslengde. Mobiliteten og diffusjonslengden som funksjon av trykk, wvil
derfor avhenge av hvilken av de to overnevnte effekter som dominerer.

Det ber i denne sammenheng ogsa nevnes at lavt trykk i forhold til laserenergi
kan gi resputtering. Dette skyldes at hastigheten til atomer 1 plume bestemmes
av forskjellen mellom trykket 1 kammeret og trykket i plume, der trykket i plume
oker med okende laserenergitetthet pa target. Ved en kombinasjon av hoy
laserenergitetthet og lavt trykk 1 kammeret kan derfor adatomer fa sa hoy
hastighet at de lesriver atomer pa substratoverflaten. Denne effekten kalles
resputtering.

2.5.2.3 Substrat - Target avstand

Atomer 1 plume spres ut fra target. P4 vei mot substratet kolliderer de med
oksygenatomer 1 kammeratmosfaeren. Hastigheten synker jo flere kollisjoner som
forekommer, og den romlige materialtettheten synker jo lenger bort fra target
man kommer 23, Innkommende hastighet til adatomer og deponeringsrate er
derfor forventet & oke ved en reduksjon av S-T avstand. Som nevnt i
underkapittel 2.5.2.2, vil ekt hastighet medfere okt mobilitet, men okt
deponeringsrate vil medfere redusert mobilitet. Mobiliteten og diffusjonslengden
som funksjon av S-T avstand vil derfor avhenge av hvilken av de to sistnevnte
effekter som dominerer.

Det bor ogsa her nevnes at resputtering kan forekomme dersom S-T avstanden er
for kort. S-T avstanden er i sa tilfelle redusert til et punkt der hastigheten til
innkommende adatomer er sa stor at de lesriver atomer pa overflaten av
substratet.

2.5.2.3.1 Laserenergitetthet pa target

Laserenergitettheten er laserenergien 1 hver puls delt pa arealet av
laseraperturen pa target. Energitettheten kontrollerer generelt hvor mye
material som fordamper fra target per puls. Det er for ovrig vist 24 25 at
energitetthet pa target ogsa pavirker den stokiometriske overforingen fra target
til substrat. Systemet som kontrollerer laserenergitetthet pa target er beskrevet i
underkapittel 3.1.3.

2.5.2.4 Laserfrekvens

Laserfrekvensen er antall pulser per sekund. Da en puls lgsriver en gitt mengde
material fra target, vil laserfrekvens generelt bestemme mengden material som
deponeres per tidsenhet.
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2.6 Analysemetoder

Analysemetodene brukt i dette arbeidet omfatter rontgenstralediffraksjon (XRD),
RHEED og atomeerkraftmikroskopi (AFM ). Da XRD og RHEED i praksis er en
avbindning av det resiproke rom, er det resiproke rom beskrevet 1 forste
underkapittel. Videre folger en kort gjennomgang av XRD og RHEED. AFM er
beskrevet til slutt.

2.6.1 Det resiproke rom

Anta et krystallgitter som er bygd opp av enhetsceller definert av vektorene a, b
og c. Det resiproke gitteret er da definert av folgende tre vektorer 12

_2z(bxc) (9) = 2E(exa) (3) o= 28(axb)

(1) a*
a-(bxc) a-(bxc) a-(bxc)

Figur 11: Illustrasjon av reelt rektangulaert gitter a) med tilhorende resiproke gitter b).
Skissen viser hvordan avstanden mellom gitterpunktene i det resiproke rom er invers av
avstanden i det reelle rom.

Figur 11 viser hvordan et tetragonalt gitter transformeres inn i det resiproke
rom. Gitteret far samme struktur, men avstanden mellom gitterpunktene er
forskjellig. Reell gitterparameter dx transformeres til resiprok gitterparameter
2n/dx. Avstander i1 det resiproke rom er altsa omvendt proporsjonal med
avstander 1 det reelle, og en resiprok gittervektor kan generelt beskrives som
folger 12:

= . Lo 2mm. _ 27n,
(2) G:[2Zna i, an i, ch ii,], der ngx, np+, nex er heltall.

a b c
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2.6.2 Reontgenstralediffraksjon

Ved XRD rettes en reontgenstrale mot et gitter og intensiteten 1 refleksjonen
registreres med en detektor. Rentgenstrilen er tilnsermet monokromatisk og
perfekt kollimert, og kan derfor beskrives med en belgevektor k , som har lengde
2n/h og en bestemt romlig orientering i forhold til gitterets enhetsvektorer a, b og
¢ 12, Nar stralen treffer atomer 1 gitteret, blir den spredt i alle retninger.
Spredningen fra gitteret er tilneermet elastisk, og spredte straler har derfor en

belgevektor med lengde ‘l;‘ og retning bestemt av k'.

[ ] [ ] ® o
Ewaldkula
o
I .
2n
d
®
D
2n
d

Figur 12: Skisse av Ewaldkulas 2 orientering i forhold til et kubisk resiprokt gitter nir
Lauebetingelsen er oppfylt.

Laueformuleringen gir fasekoherens mellom atomer i gitteret der k—k' er en

resiprok gittervektor 12 G . Det vil i praksis si at intensiteten pa detektor vil veere
maksimal der innfallende strale, detektor og det reelle gitteret er orientert slik at
Braggbetingelsen 12 er oppfylt. Et eksempel pa oppfyllelse av Laueformuleringen
for et todimensjonalt gitter er vist 1 figur 12. En geometrisk analyse viser at
oppfyllelse av Laueformulering tilsvarer oppfyllelse av Braggbetingelsen 12 gitt
ved:

(3) 2dsin@=nA , der n er et heltall storre enn 0

Ved a plotte intensiteten for et spekter av forskjellige romlige orienteringer av
innfallende strale og detektor i1 forhold til det reelle gitteret, vil man kunne
registrere ved hvilke orienteringer intensiteten er maksimal. Dette er der
Braggbetingelsen er oppfylt, og felgelig kan man si noe om gitterparameterne 1
strukturen.
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2.6.3 Reflection High Energy Electron Diffraction

RHEED er en overflateanalyseteknikk for krystallinske tynnfilmer, som er
basert pa diffraksjon av elektroner. I dette arbeidet er RHEED brukt til in situ
malinger. Det vil si at malingene er utfort under vekst. I utgangspunktet er
RHEED best egnet til malinger 1 vakuum, der elektroner ikke blir spredt av
atomer 1 kammeratmosferen. Vekst av SRO foregar for ovrig 1 en rik
oksygenatmosfaere, og krever sakalt High - pressure RHEED 26, 1 dette
underkapitlet gjennomgas virkematen og betingelser for diffraksjon, samt
anvendelser og betingelser for gode malinger. Systemets oppbygning er
gjennomgatt 1 underkapittel 3.3.2.

2.6.3.1 Virkemate
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Figur 13! Prinsippskisse av Haytrykks - RHEED. Alle delene i figuren ligger inne i et
vakuumkammer. Figuren er adoptert fra referanse [4].

En prinsippskisse av in situ High - pressure RHEED er vist 1 figur 13. Noter at
alle delene 1 figuren ligger inne i et vakuumkammer. Figuren viser en strale av
elektroner som rettes mot en krystallinsk preve. Nar elektronene neermer seg
proven, vil de fole et periodisk potensial og spres deretter. Da innfallsvinkelen er
liten, typisk O til 3 grader, vil elektronene ikke trenge ned krystallen. De spres
tilneermet bare av atomer 1 overflaten. Spredningen blir observert pa en
fluoriserende skjerm.

Under vekst er vakuumkammeret fylt med oksygen. Elektroner blir derfor ogsa
spredt av atomer 1 kammeratmosfeeren. Denne spredningen er uensket og holdes
sa lav som mulig ved a fore elektroner inn i kammeret gjennom en differensielt
pumpet kanal. Kanalen er vist 1 figur 13 og holder lavere trykk enn kammeret.
Apningen av kanalen ligger sd na&re preoven som mulig. Slik minimeres
avstanden elektroner ma vandre 1 heyt trykk og dermed ogsa spredningen
forarsaket av oksygenatomer 26,
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2.6.3.2 Betingelser for diffraksjon

Ewaldkula Resiprokt
gitter

Figur 14: Orientering resiprokt gitter i forhold til belgevektoren til innkommende
elektroner. Figuren viser ogsa belgevektoren til spredte elektroner som danner nullte og
forste ordens intensitetsmaksima. Figuren er adoptert fra referanse [4].

Overflaten av SRO vokst pa STO og STO selv, er fra underkapitlene 2.2 og 2.3
henholdsvis (110) og (001). Det vil si at overflaten er et todimensjonalt kubisk
gitter. Det tredimensjonale resiproke gitteret er da parallelle staver skilt med en
avstand 2n/d 4, der d er minste avstand mellom to atomer i1 det reelle kubiske
gitteret. Ved a orientere proven slik at belgevektoren til innkommende elektroner
tilsvarer en resiprok gittervektor 12, vil betingelsen for diffraksjon veere oppfylt.
Et eksempel pa dette er vist 1 figur 14. Det er tydelig at diffraksjonspunktene vil
ligge pa en sirkel, definert av skjeringspunktet mellom Ewaldkula 12 og et
resiprokt gitterplan. Diffraksjonspunkter vil oppsta der de resiproke stavene
krysser Ewaldkula 1 gvre halvdel av sirkelen.

16



Resiprokt
gitter

olo

Ewaldkula

o [

Figur 15: Skisse av orientering av k; i forhold til det resiproke gitteret, som gir
diffraksjonsmensteret vist paA CCD - skjermen i figur 13.

I dette arbeidet har alle RHEED malinger veert gjort pa diffraksjonsmenster der
primeerrefleksjonen ligger diagonalt 1 forhold punktet opplyst av straleretningen,
og med kun to sekunderrefleksjoner, som vist 1 figur 13. Dette oppnas ved a
justere innfallsvinkelen til stralen og orientere preven som vist 1 figur 15.
Projeksjonen av ki ned i det resiproke gitteret er N*(2n/d), der N er et heltall og
diameteren pa sirkelen er mindre enn 4*(2n/d). Denne orienteringen er valgt da
den gir maksimal intensitet 1 primeaer- og sekundeerrefleksene og er lettest a
reprodusere.

2.6.3.3 Gitterparameteren i planet

Diffraksjonsmensteret vist i figur 13 er en avspeiling av krystallens resiproke
overflate. Fra det resiproke gitteret kan man finne det reelle. RHEED muliggjer
derfor in situ malinger av gitterparameteren i planet under vekst 4, som kan
fortelle om en film vokser epitaksielt.
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2.6.3.4 Intensitets oscillasjoner og vekstmoder

Deposisjonsrate: 0,25 atomlag/puls
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Figur 16: Prinsippskisse av reell overflate og intensitetsvariasjoner

Betingelser for diffraksjon er, i tillegg til riktig orientering av krystallen, at
atomene 1 overflaten sitter i et periodisk gitter. Dersom man gradvis forandrer
det periodiske gitteret, slik at atomene ikke lenger sprer i fase, vil intensiteten 1
diffraksjonspunktene synke. Figur 16 viser hvordan intensiteten 1
diffraksjonsmensteret 1 prinsipp henger sammen med overflaten.

For forste puls er overflaten helt jevn, og elektroner ser et perfekt periodisk
atomgitter. Betingelser for diffraksjon er oppfylt og intensiteten er maksimal.
Etter forste puls er 0,25 atomlag deponert. Overflaten er na ikke helt jevn.
Symmetrien i gitteret synker og intensiteten avtar, som en folge av at feerre
atomer sprer 1 fase. Etter to pulser er 0,5 atomlag deponert. Overflaten nar sin
maksimale grad av ujevnhet og intensiteten nar et minimum. Etter tre pulser vil
symmetrien oke igjen, siden 75 % av et nytt atomlag er ferdig. Intensiteten 1
diffraksjonspunktene oker, og fortsetter a oke til den etter fjerde puls igjen er
maksimal. Overflaten er da lik det den var 1 utgangspunktet.

Ved a plotte intensitetsvariasjoner som en funksjon av tid, kan RHEED brukes

til &4 bestemme hvilken vekstmode som dominerer. I tilfellet lagvis vekst kan ogsa
tykkelsen av filmer estimeres 1 antall enhetsceller.
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Figur 17: Skisse av RHEED intensitetsplot for vekstmodene a) Step flow, b) Volmer-

Weber, ¢) Frank-Van der Merwe og d) Stranski-Krastanov. a) viser at symmetrien i

gitteret er konstant, b) viser at overflaten monotont blir mer ujevn, c) viser vekst av 7

atomlag og d) viser vekst av to atomlag ved lagvis vekst som gar over til gyvekst.

o

Skisser av teoretiske RHEED signal for de fire vekstmodene beskrevet i
underkapittel 2.4.3 er vist 1 figur 17. Deponeringen starter ved t = 0. Step flow er
vist 1 figur 17 a. Intensiteten er her konstant som en folge av at symmetrien i
gitteret ikke blir brutt. Volmer-Weber vekst er vist i figur 17 b. Intensiteten
synker her monotont som funksjon av tid. Dette skyldes at overflaten gar fra a
vaere jevn, til 4 bli dekket av eoygrupper. Dette gjor at symmetrien 1
overflategitteret blir gradvis brutt. Frank-Van der Merwe vekst er vist 1 figur 17
c. Intensiteten er maksimal nar hele atomlag er ferdige. Figuren viser derfor
vekst av 7 atomlag. Tykkelsen av filmer vokst ved Frank-Van der Merwe vekst
kan estimeres ved & telle antall oscillasjoner. I figur 17 d, er RHEED fra
Stranski-Krastanov vekst skissert. De to oscillasjonene reflekterer vekst av to
enhetsceller ved start. Deretter blir biaksiale spenninger relaksert og veksten gar
over til dannelse av sygrupper. Symmetrien blir da gradvis brutt og intensiteten
synker.
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2.6.3.5 Betingelser for gode maleresultater

For a gjore noyaktige malinger med RHEED er det avgjorende at elektronstralen
er fokusert pa et si lite areal av filmen som mulig. Dette skyldes at veksten ikke
nedvendigvis er koherent over hele filmens areal og elektronstralen reflekterer
en midling over det omradet den bestraler. Folgende eksempel illustrer effekten
av en strale som er for bred.

Anta at figur 18 viser to identiske filmoverflater, der veksten er av type lag for
lag og tilnermet koherent i et omride begrenset av arealet merket Ss. Anta
videre at veksten 1 de fire forskjellige punktene merket 1, 2, 3 og 4 er
faseforskjovet, slik at nar et atomlag akkurat er ferdig i punkt 1, sa kan et nytt
veere halvferdig 1 punkt 4. Ss og Sp viser arealet to forskjellige elektronstraler,
med bredde S og B, bestraler pa filmoverflaten.

1 2
'd L Sq L Sg

FILM AREAL

Figur 18: Skisse av to forskjellige strileareal Ss og S som dekker henholdsvis et og fire
lokale omréder av en film.

Elektroner fra strale S og B reflekteres og gir et diffraksjonsmenster som
varierer 1 intensitet 1 takt med overflatens morfologi. Anta videre at intensiteten
til RHEED signalet fra strale S er sinusformet og faseforskjellen mellom veksten
1 punkt 1 og punktene 2, 3, og 4 er henholdsvis 0,7 rad, pi rad og 4,7 rad.
Faseforskjellen er wvalgt ut fra hva som illustrerer effekten best.
Deponeringsraten er antatt uniform over hele filmoverflaten.
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Figur 19: Teoretisk sammenligning av RHEED oscillasjoner ved bruk av bred og smal
elektronstrale. Ssi, Ssz, Sss og Ss4 er RHEED signalet ved bruk av en smal elektronstrile
fokusert pa fire forskjellige omrader pa filmoverflaten. Sb er resultatet nar stralen er bred
og dekker tilnsermet alle fire omrader. Figuren viser hvordan en bred strile resulterer i at
amplituden paA RHEED signalet blir mindre. Dette gjor det vanskeligere 4 detektere
oscillasjoner nar signalet inneholder stay.

Signalene Ssi, Ss2, Sss og Sss4 1 figur 19 viser RHEED signalet fra strale S
fokusert pa henholdsvis omrade 1, 2, 3 og 4. Signalet Sg i figur 19 er en midling
av signalene Sg; - Ss4 0og viser RHEED signalet fra strale B. Det er fra dette klart
at en bred strale vil gi et signal med lavere amplitude. Dersom signalet innholder
stoy, vil derfor en bred striale gi mindre signal-steyforhold. Blir signal-
stoyforholdet mindre enn 1, vil RHEED signalet se helt flatt ut, og vekst som 1
realiteten er lag for lag vekst kan se ut som Step flow.
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2.6.4 Atomeerkraftmikroskopi

Posisjonssensitiv

Laser

Mikromaskinert
spiss

Avlesning
og
regulering

Film

Substrat

Figur 20: Prinsippskisse av AFM i tapping mode.

AFM er et hoyoppleselig mikroskop som brukes til 4 underssgke morfologien til
tynnfilmer. Dette kan gjores pa en rekke forskjellige mater; Contact mode, non -
contact mode og tapping mode 27. Figur 20 viser en forklarende skisse av hvordan
avbildningen i tapping mode foregar. I dette arbeidet er alle filmer avbildet slik.

Figuren viser en mikromaskinert cantileverspiss som vibrerer med en frekvens
neer sin egen resonansfrekvens. Spissen er som oftest laget av SisNy eller Si, og
frekvensen vil ligge mellom 100 - 400 kHz med en amplitude mellom 20 - 100 nm.
Avbeyningen av cantileveren registreres med en posisjonssensitiv diode, som ser
refleksjonen av en laser fra tuppen av cantileveren. Et piezoelektrisk element
kontrollerer hvor overflaten av filmen ligger 1 forhold til cantileveren.
Cantileverens bevegelse og det piezoelektriske elementet kontrolleres av en
datamaskin.

Cantileveren ligger sa neere proven at spissen tapper preoven 1 bunnen av hver
oscillasjon. Pa den maten vil topografien pa overflaten begrense avbeyningen av
cantileveren. Topografisk avbildning kan da gjeres ved a skanne tuppen over et
begrenset areal av overflaten og plotte avbeyning som en funksjon av posisjon.
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3 Eksperiment

I forst del av dette kapitlet beskrives systemet og den eksperimentelle
prosedyren. Videre folger en beskrivelse av analysemetoder og verktey. Deretter
folger en oversikt over spekteret av parametere som er underseokt og definisjonen
av fire forskjellige vekstperioder. Vekstperiodene er definert pa basis av
forbedringer av system og prosedyre som er gjort fortlopende gjennom arbeidet.
Til slutt felger en oversikt over alle filmene med tilhorende vekstparametere og
analyser.

3.1 Deponeringsverktey med pamontert RHEED

Alle filmer 1 dette arbeidet er laget med deponeringsteknikken PLD. PLD
systemet er levert av Tvente Solid State Technology (TSST) i Nederland. Det
bestar av en KrF laser og et vakuumkammer. Inne 1 vakuumkammeret ligger
target og et varmeelement hvorpa substrat kan monteres. Vakuumkammeret er
ogsa utstyr med en elektronakselerator, en fluoriserende skjerm og et kamera,
som tillater in situ malinger med RHEED. Systemet er tilkoblet to datamaskiner.
Den ene behandler data fra kameraet 1 RHEED - systemet. Den andre styrer
deponeringssystemet via programmet PLD Control. En skisse av systemet er vist
1 figur 21 pa neste side.

PLD systemet har fem kontrollerbare vekstparametere. Disse er S-T avstand,
trykk, temperatur, laserfrekvens og laserenergitetthet pa target. Alle parametere
blir satt via programmet PLD Control, bortsett fra laserfrekvens og energitetthet
pa target. Videre folger en gjennomgang av systemets begrensninger med tanke
pa vekstparameterne. Innstilling og maling av temperatur, samt regulering av
laserfrekvens og energitettheten pa target, er beskrevet i1 to separate
underkapittel.

3.1.1 Substrat - target avstand og trykk

Minimum Maksimum Enhet
S-T avstand 35 80 mm
Trykk 108 103 mbar

Tabell 1: Spekteret i vekstparameterne S -T avstand og trykk som systemet tillater.

Spekteret 1 vekstparameterne S-T avstand og trykk som systemet tillater er
oppsummert 1 tabell 1. Trykket males av to trykksensorer med arbeidsomrade 1
to forskjellige trykkomrader, pa henholdsvis 108 - 103 mbar og 103 - 103 mbar.
Trykkreguleringen er slik at trykket oscillerer med en amplitude pa = 1 % av
onsket deponeringstrykk. S-T avstanden er malbar pa utsiden av kammeret med
en usikkerhet £ 0,5 mm.
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Figur 21: Skisse av PLD system under deponering. Adoptert figur fra referanse [4].
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3.1.2 Temperatur

Onsket temperatur oppnas ved a velge en sluttemperatur og en gitt
temperaturgradient. Systemet starter da gradvis oppvarming av systemet ved
regulering av strommen gjennom en platinum - rhodium trad som er spunnet
over en keramisk plate. Referansen til temperaturen ligger som vist pa figur 22
og er tilkoblet et termometer. Varmeelementet ligger rett bak substratholderen 1
figur 22. Relevante spesifikasjoner for varmeelementet er gitt i tabell 2.

Prgve

Set Point
referanse Substratholder

Figur 22: Illustrasjon av varmeelement med pamontert substratholder og preve. Figuren
viser hvor datasystemet (Set Point) temperaturreferanse blir mélt.

Set Point minimum 30 °C
Set Point maksimum 1000 °C
Maks. temp.grad. - oppvarming 15 °C/min
Maks. temp.grad. - nedkjeling * °C/min

Tabell 2: Temperaturspesifikasjoner for PLD systemet. For temperaturgradienter over 15 °C/min
og Set Point-temperaturer over 1000 grader gker sannsynligheten for 4 skade varmeelementet.
*Maksimal temperaturgradient ved nedkjeling er gradienten nir stremmen blir satt til null.
Dette skjer nér ramp rate i PLD Control blir satt til 20 °C/min.

Temperaturen pa preven males med pyrometer for og etter vekst. Temperaturen
pa preven etter vekst er brukt som referanse for deponeringstemperatur.
Arsaken til dette er beskrevet 1 underkapittel 4.1.
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3.1.3 Laserfrekvens og laserenergitetthet pa target

Lasersystemet er vist 1 figur 23 og figur 24. Spesifikasjoner for laseren er gitt i
tabell 3.

1]
Laser 0000000 Laser

kontrollpanel HEHEHEH Laser strélegang

. Lo
Vakuumkammer Kvarts
l vindu :
Y
< A A :

- 'y ! I } """""" y \*/7
Target Straledeler
Justerbar Reflekterende
apertur speil
Malepunkt 2 Malepunkt 1

Figur 23: Skisse av alle deler i lasersystemet. Figuren viser at laserenergien som treffer
target bestemmes ved en kombinasjon av laserens avgitte effekt, antall striledeler, en
justerbar apertur og linsens fokusposisjon.

Figur 24: Skisse av justerbar apertur sett parallelt og normalt pa stralegangen.
Tverrsnittarealet av aperturen er gitt av ha*va.

Laseren avgir en pulset laserstrale, hvor frekvens og pulsenergi velges 1 laserens
kontrollpanel. I figur 23 er det vist hvordan stralen endrer retning via to
totalreflekterende speil. Videre 1 stralebanen kan en eller to straledelere
monteres. En straledeler halverer effekten til laserstralen. Deretter gar stralen
gjennom en justerbar apertur og fokuseres av en linse for den entrer kammeret
gjennom et vindu og treffer target.
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Produsent Lamba Physics

Type LPXPro 210

Bolgelengde 248 nm
Min/Maks frekvens 1/100 Hz
Min/Maks pulsenergi 60/700 mdJ
Maks gjennomsnittlig effekt* 65 w
Puls bredde (FWHM) 25 ns
Strale Divergens 1*3 (hori.*vert.) mrad

Tabell 3: Spesifikasjoner for laserstrale ved utgangen av laseren. *Malt ved 100 Hz 33,

Den justerbare aperturen er skissert i figur 24. Maksimal apning er gitt av h, lik
va pa 28 mm. Posisjonen til fokuspunktet kan justeres ved & bevege linsen langs
aksen Lg 1 figur 23. Det er vokst filmer med linsen stilt i fire forskjellige
posisjoner. Disse vil videre bli omtalt som fokuspunkt 1, 2, 3 og 4. Fokuspunktene
er definert ut fra avstanden mellom target og linse, der A + n*7 mm er
avstanden, A er en konstant lengde og n er lik 1, 2, 3 og 4 for henholdsvis
fokuspunkt 1, 2, 3 og 4.

Effekten 1 malepunkt 2 er malt for hver deponering. Energitettheten pa target
(Ev) er estimert fra likning (4). For utledning se vedlegg A.

K, /2 W,

@ B = N (r-Py

Kiv er mellom 0 og 1 og avhenger av transmittansen til laser vinduet.
f er lengden fra linsen til linsens fokuspunkt.

W3 er effekten malt 1 malepunkt 2 vist 1 figur 23.

F er laserfrekvens brukt under maling av Wa.

ha er horisontal apning pa justerbar apertur.

va er vertikal Apning pa justerbar apertur.

P er lengden fra linsen til target.
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Likning (4) er ikke gyldig dersom overflaten av target ligger sveert nser
fokuspunktet til linsen. Noyaktig posisjon av target i forhold til linsen er ikke
kjent. Det er derfor valgt & bruke energitettheten i den justerbare aperturen (E,)
som referanse, som er gitt av felgende likning.

_w
(5) E_m

Sammenhengen mellom E, og E: er lineser under forutsetning av at overflaten av
target ikke ligger 1 neerheten av fokuspunktet til linsen og Ky er tilnsermet
konstant.
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3.2 Prosedyre

Det er gjort sma endringer av prosedyren gjennom arbeidet. Endringene er
utdypet 1 underkapitlet 3.5. Den generelle prosedyren for alle vekstperioder er
beskrevet her. Prosedyren for innstilling av RHEED er en del av
vekstprosedyren, siden malingene utfores in situ. Prosedyren krever for ovrig en
gjennomgang av selve systemet. Bade RHEED prosedyre og system er derfor
gjennomgatt 1 underkapittel 3.3.2.

3.2.1 Forberedende prosedyre

Substratene leveres 1 skiver med dimensjonene 15%15%0.6 mm3. Disse undersokes
som levert ved XRD ® - skan (rocking curve) rundt (001)-toppen, som gir et mal
pa krystallinsk uniformitet. Dette gjores for & se eventuelle forandringer etter
vekst eller kutting. Skivene kuttes til 9 like store deler og hver enkel del blir
undersgkt med AFM. Avbildningen med AFM gir informasjon om topografien til
overflaten av substratene. Det vaere seg terrassebredden, jevnhet av stegkanter
og defekter som hull eller stor tetthet av uenskede partikler. Substrat med
defekter er ikke brukt til vekst.

3.2.2 Vekstprosedyre

For substratet lastes inn 1 vakuumkammeret blir det renset 1 et acetonbad
stimulert av ultralyd 1 5 min. For & unnga terkeflekker gjentas behandlingen 1
etanol, for substratet blases tert med nitrogen og festes til substratholder med
selvlim.

Substratholderen lastes sa inn i1 vakuumkammeret via innlastingsluken og
skyves inn 1 en spalte pa varmeelementet. Nar dette er gjort, kan trykk,
temperatur, ramperate og S-T avstanden stilles til ensket verdi. Nar trykket er
stabilt, starter gradvis oppvarming av varmeelementet. Avhengig av ensket
sluttemperatur, tar det mellom en og to timer for temperaturen er stabil. I dette
tidsrommet blir target preablertftf. Target preableres i 12 - 20 min. Under
preablasjon blir substratet beskyttet av et skjold vist 1 figur 21.

Nar temperaturen er stabil settes systemet 1 deponeringsmoden. Det vil si at
stremmen 1 varmelementet holdes konstant, slik at elektronstralen fra RHEED
ikke blir pavirket av et varierende elektromagnetisk felt fra varmeelementet.
Laseren stilles sa til onsket effekt og RHEED blir justert. Temperaturen pa
substratet blir malt med pyrometer. Systemet er na klart for deponering.
Skjoldet flernes og ablert material fra target deponeres pa substratoverflaten.

Etter onsket veksttid slas laseren av. Temperaturen pa substratet blir igjen malt
med pyrometer. Deretter starter nedkjeling av systemet. Trykket holdes da
konstant pa deponeringstrykket. Kammeret pumpes ned nar temperaturen er
under 200 °C.

it Laser skannes over target for 4 rengjore overflaten.
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3.3 Analysemetoder

Alle prover er analysert med RHEED under vekst, og AFM og XRD etter vekst. I
tillegg er resistansen til filmene malt ved hjelp av multimeter. Det er videre
gjennomgatt hva XRD er brukt til 1 dette arbeidet. Deretter folger en beskrivelse
av RHEED - systemet og prosedyre for innstilling og bruk. Til slutt er en kort
oppsummering av hva AFM er brukt til og en vurdering av gyldigheten til
resistansmalingene.

3.3.1 XRD

Alle filmer er underseokt med 6-20 skann. Det er gjort o - skann av enkelte filmer
og det er gjort resiprok kartlegging av en film.

Gitterparameteren ut av filmplanet (kvasikubisk (110)-SRO) og tykkelsen péa
filmene er estimert ut fra tilpasningskurver til 0-20 skann basert pa teori fra
referanse [29]. 0-20 skann gir ogsd et mal pad den krystallinske kvaliteten av
filmen ved form, intensitet og symmetrisk plassering av sidelober. Resultater fra
® - skann gir ogsa et malt pa filmens krystallinske kvalitet, men da ved bredden
av intensitetstoppen. Sistnevnte skyldes at Braggbetingelsen vil vaere oppfylt for
et bredere sett av vinkler for krystaller som ikke er uniforme.

Det resiproke rommet rundt (103)-toppen til STO er gjort for en film. (113)-
toppen til SRO ligger i nerheten av denne, og skannet gir derfor et mal pa
gitterparameteren i planet (kvasikubisk (001)-SRO).

" A - - - - - .
Substrat topp | 106 L dxxx =4,003A Substrattopp

og tykkelse lik 26
Film topp enhetsceller

Hoyere krystallinsk kvalitet
Lavere krystallinsk kvalitet

Fit med
d.. =3997 A

XXX

og tykkelse lik 27
enhetsceller

Intensitet [cps]

Film topp

\ . . . . . . . . . .
22 22.2 224 226 22.8 23 20 205 21 215 22 225 23 235 24
2-9 [grader]

Figur 25: a) viser et eksempel pa forskjellen mellom filmer av hoy og lav krystallinitet og b) viser
hvordan to forskjellige datafit passer til samme XRD 0-20 maling dersom sidelober ikke er
tydelige.

Figur 25 a viser XRD resultater fra to filmer med tilnsermet lik tykkelse, men
med ulik krystallinsk kvalitet. Det er tydelig at en degenerering av krystallinitet
gir mindre tydelige sidelober. Dette skyldes at skende degenerasjon gir minkende
fasekoherens i spredningen fra atomer 1 krystallen.

30



Figur 25 b viser to tilpasningskurver, som begge passer til malingen, men gir ulik
mal pa tykkelse og gitterparameter ut av planet. Problemet er her at intensiteten
til lobene ligger naere stoygulvet, som en folge av at fa atomlag sprer 1 fase. Med
andre ord er filmen tynn.

Gitterparameteren estimeres filmenes Braggtoppbeliggenhet langs aksen 20.
Tykkelse estimeres ut fra plasseringen av sidelobene 1 forhold til Braggtoppen.
Usikkerheten i estimering vil derfor avhenge av bade krystallinsk kvalitet og
filmtykkelse. Av hensyn til oversiktlighet er dette ikke vist senere 1 rapporten,
men leser gjores med dette oppmerksom pa at det er usikkerhet 1 XRD
malingene.
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3.3.2 RHEED

Hensikten med RHEED har vart a avslore 1 hvilken vekstmode filmene vokser.
For tilfeller av Frank-Van der Merwe vekst er ogsa vekstrate estimert. En skisse
av systemet er vist 1 figur 26. Skissen viser vakuumkammeret 1 horisontalplanet.
Kamera kan beveges langs akse K, elektronakseleratoren langs aksene Ex og Ey
og substratet kan rotes om horisontal og vertikal akse. Pategnet figur 26 er et
kontrollpanel med knappene X,, Yn, Focus og Grid. X, og Y, kontrollerer
retningen av elektronstralen gjennom akseleratoren. Focus bestemmer
fokuspunktet og divergensen til stralen. En kombinasjon av filamentstrom og
Grid bestemmer stralediameteren.

Fluorisernede Vakuum- Elektron-
skjerm kammer akselerator

Lystett E
deksel Kamera X
e Film
b S.T. =
[ = avstand )

Rotasjon om

vertikal akse X1.Y1

K Rotasjon om
horisontal akse

. o

Xz,Y2 Focus Grid

(CNONONC

X1 Y1 X2 Yo
Figur 26: Skisse av RHEED system péategnet akser som indikerer hvordan de forskjellige
bevegelige delene kan justeres. Kontroll panelet er ogsa skissert.

Innstilling av  RHEED innebarer orientering av substratet 1 forhold til
elektronstralen og fokusering av stralen. Prosedyre 1 folgende underkapittel, ma
gjores hver gang RHEED skal brukes. Innstillinger som méa gjores nar systemet
installeres er ikke beskrevet. Med sistnevnte forutsettes at kamera er fokusert pa
den fluoriserende skjermen, elektronakseleratoren er riktig stilt 1 Ey - retning,
programmet kSA kommuniserer med kamera og filamentet 1 akseleratoren er
montert riktig. For nsermere beskrivelse henvises til referanse [28].
Spesifikasjoner for RHEED er gitt 1 tabell 4 pa neste side.
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Min./Maks. akselerasjonsspenning  1/35 keV

Min./Maks. filamentstreom 0,01/1,7* A

Min./Maks. fokus punkt** 100/1000 mm
Min./Maks. stralediameter 0,04/5 mm
Min. straledivergens 104 rad

Tabell 4: Stralespesifikasjoner for RHEED. * Strem over 1,7 A reduserer levetiden til filamentet
merkbart. ** Malt fra kammervegg 28.

3.3.2.1 Prosedyre

Forberedelser til RHEED analysen begynner for substratet er lastet inn 1
vakuumkammeret. For a gjore RHEED analysen lettere, bor substratet limes
med en vinkel som vist 1 figur 27. Dette er spesielt for vart RHEED system, og
skyldes at rotasjon om horisontal akse er begrenset. Elektronikken som styrer
RHEED bor slas pa 30 min for malingen starter, for 4 garantere at
filamentstrem, akselerasjonsspenning og straleregulatorer er stabile. Alle
RHEED analyser er gjort med filamentstrem 1,4 - 1,42 A. Akselerasjonsspenning
er satt mellom 25 keV og 30 keV, avhengig av oksygentrykk. Videre innstillinger
gjores etter at temperaturen er stabil og kammeret er satt 1 deponeringsmoden®.

Kvasikubisk krystallretning

—_—— — —— =

Figur 27: Skisse av optimal orientering av substrat pa holder ved bruk av RHEED. Pilen
angir (100) eller (-110) planet i substratet.

Anta videre at temperaturen er stabil og systemet er 1 deponeringsmoden.
Forst ma da elektronakseleratoren stilles riktig pa aksen Ex. I vart system er
posisjonen avhengig av S-T avstand og folger likning (6).

(6) E,={S-Tavst}—48.63 mm

Hf Strommen 1 varmeelementet holdes konstant, slik at elektronstralen ikke er pavirket av et
varierende elektromagnetisk felt.
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Nar dette er gjort skal stralen ha fri bane til den fluoriserende skjermen og
kunne ses 1 programmet kSA som vist 1 figur 28.

Fluoriserende skjerm

Elektronstrile

¢

Figur 28: Utseende av fluoriserende skjerm nar elektronstrélen har fri bane fra
munningen av elektronakseleratoren til skjermen.

Dersom stralen ikke er synlig pa skjermen skyldes dette feil innstilling av
straleretterne 1 elektronakseleratoren. Disse er merker Xi,Y1 og X»,Y2 1 figur 26
og justeres via kontrollpanelet.

Nar stralen er synlig pa skjermen, ma substratet lokaliseres. Dette gjores ved a
styre stralen i retning substratet ved hjelp av straleretterne Xs og Ys2. Det skal
vaere mulig a lokalisere kantene av substratet ved & bevege stralen opp og ned 1
vertikalplanet. En typisk kant av et substrat er vist 1 figur 29.

Forsterret

Figur 29: Bilde av substratkant.
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Dersom kantene ikke kan lokaliseres er substratets orientering 1 vertikal
dreieretning feil og ma justeres. Dette gjores via PLD Control. Nar kantene av
substratet er lokalisert, bor stralen flyttes slik at den treffer midt mellom de to.
Halvparten av straleaperturen ber ligge over substratoverflaten, som skissert 1
figur 30 a. Figur 30 b viser hvordan dette ser ut pa den fluoriserende skjermen.

a)
Substrat
«—+— Substratholder

Elektronstrale

Figur 30: a) viser en skisse av hvordan straleaperturen ligger halvveis dekket av
substratet og b) viser hvordan dette ser ut i virkeligheten.

Det er na klart for 4 optimalisere elektronstralen. Dette gjores ved a4 maksimere
intensiteten ved hjelp av straleretterne X, og Yn. Deretter justeres Focus og Grid
slik at straleaperturen er sirkulaer. Nar det er gjort, bor substratet roteres om
vertikal akse for & oppna optimal innfallsvinkel. Dersom innfallsvinkelen avviker
med mer enn 3 grader fra optimal innfallsvinkel, vil verken primaere eller
sekundeere diffraksjonspunkter vaere synlige.

Substrat Elektronstrale

Figur 31: Skisse av hvordan elektronstrilen blir blokkert ved to grenser i rotasjon om
vertikal akse. O = 0 er her valg som referanse for der strdlen er parallell med substrat
overflaten. Grensene der stralen blir fullstendig blokkert er da gitt av +Om.

I figur 31 er 6 = 0 valgt som referanse der elektronstralen faller parallelt med
substratets overflate. Som figuren viser, er elektronstralen blokkert for |6 | > Op.
Dersom verken primaer eller sekund diffraksjonspunkt er synlige, er det
hensiktsmessig a4 rotere substratet slik at Om og -Om blir oppdaget. Optimal
innfallsvinkel vil ligge naere midtpunktet mellom disse.
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Figur 32: Bildeserien viser diffraksjonsmensteret for tilfellet der innfallsvinkelen er 1
grad for liten. Pilen viser hvordan primeerrefleksjonen flytter seg nar innfallsvinkelen
oker.

I figur 32 er det vist hvordan diffraksjonsmensteret vil se ut for en innfallsvinkel
som er en grad mindre enn optimalt. Pilen 1 figuren viser i hvilken retning
diffraksjonspunktet flytter seg nar innfallsvinkelen oker. Ved innstilling blir
derfor substratet forst rotert slik at monsteret ligner det 1 figur 32. Deretter okes
innfallsvinkelen med 1 grad.

<

/

%>
o L |" ~
s g ¥

| @%%@Z% |

Elektronstrale
o~ @%% e

Figur 33: Rotasjon av gitteret rundt horisontal akse. ¢ = 0 er optimal orientering av
substratet i vertikalplanet.

Substratoverflate-
@ gitter

Nar optimal innfallsvinkel er innstilt, ma substratet roteres om horisontal akse,
slik at projeksjonen av elektronstralen ned i overflaten ligger parallelt med en av
hovedaksene 1 krystallen. I figur 33 er dette der ¢ = 0. Dette tilsvarer en
orientering av overflatens resiproke gitter i1 forhold til belgevektoren til
innkommende elektroner som vist i1 figur 15 1 underkapittel 2.6.3.2. Da
omtrentlig atomorientering vanligvis kan estimeres ut fra kantene av substratet,
som vist 1 figur 27, kan store avvik fra optimal orientering ses med det blotte
oyet. Det er derfor hensiktmessig a forst justere ¢ etter syemal. Finjustering
gjores ved a se pa diffraksjonsmensterets utseende pa den fluoriserende
skjermen.
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Figur 34: Bildeserien viser a) @ feil med 1 til 2 grader, b) ¢ feil med -1 til -2 grader, c)
optimal @ og feil fokus og grid og d) optimal @, fokus og grid. Pilene i a og b viser i hvilken
retning diffraksjonspunktene vil bevege seg nir avvik fra optimal ¢ oker.

I figur 34 er det vist hvordan diffraksjonsmensteret vil se ut ved forskjellige
avvik fra optimal ¢. Pilene marker i hvilken retning diffraksjonspunktene vil
flytte seg nar avvik fra optimal ¢ eker. Figur 34 a viser ¢ feil med 1 til 2 grader
og b @ feil med -1 til -2 grader. Figur 34 c¢ viser optimal ¢. Sekundeere
diffraksjonspunkt ligger da symmetrisk om primeerrefleksjonen.

Nar dette monsteret fremtrer, ma fokus og grid ofte justeres igjen. Forskjellen
mellom figur 34 ¢ og d viser en typisk overgang fra feil til riktig grid og fokus.
Malet er a redusere straleaperturen, samtidig som intensiteten bevares. Dette
gjores for & minimere midlingseffekter beskrevet 1 underkapittel 2.6.3.5, og er
spesielt viktig for vart system, da RHEED er pavirket av vibrasjonsstey fra
vakuumpumper i ovrige deler av PLD systemet.

Nar diffraksjonsmensteret er som vist 1 figur 34 d, kan RHEED malingene
begynne. Dette gjores ved a plotte intensiteten 1 et av de tre diffraksjons-
punktene. Det har vist seg hensiktsmessig a4 bruke primeerrefleksjonen, da
intensiteten 1 sekundeere diffraksjonspunkt har en tendens til & forsvinne helt
ved heay overflateruhet.

I figur 34 a og b er det en meget tydelig ring rundt punktet pa skjermen opplyst

av hovedstralen. Det er ikke forstatt hva denne skyldes. Det er ikke vist at den
pavirker malingene pa noen mate.

37



3.3.3 AFM

Topografien til alle filmer er avbildet ved hjelp av AFM i tapping mode. Det er for
de fleste filmer undersokt kvadratiske areal fra 1 - 10 um2. Noyaktig hvilke areal
som er undersekt pa de forskjellige filmene er vist 1 tabell 8.

3.3.4 Resistansmaélinger

o——— Multimeter
xxx Q

Substrat Prober

Figur 35: Skisse av oppsett for maling av resistans. Figuren viser hvor probene blir
plassert pa substratet og avstanden mellom de to.

Motstanden til filmene er malt med et multimeter som vist pa figur 35.
Maleverdien vil avhenge av avstanden mellom probene, motstand 1
kontaktpunktet og tykkelsen pa filmen. Da probene er handholdte, er ikke
avstanden mellom probene og motstanden 1 kontaktpunktene neyaktig lik ved
hver maling. Tykkelsen pa filmene varierer avhengig av deponeringsrate og
deponeringstid. Det er derfor forbundet usikkerhet til denne malemetoden.

Var erfaring viser for gvrig at malt resistans multiplisert med tykkelse estimert
fra XRD resultater (RT - verdi) er tett knyttet til filmkvalitet. Filmer med
gitterparameter ut av planet naert optimal og lav overflateruhet har generelt lav
RT - verdi. Da det er kjent at SRO skal vaere et ledende oksid, er motstand
ganger tykkelse brukt som estimat pa ledningsevnen til filmene.
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3.4 Target og substratmaterial

Alle filmer i arbeidet er vokst p& (001)-orientert STO-substrat. Alle substrat er
overflate- behandlet av produsent og har TiO2 terminert overflate.
Spesifikasjoner for substrat er gitt i1 tabell 5.

Produsent Shinkosha Co., Ltd. (Japan)
Overflateorientert (001)

Slipevinkel 0,02 - 0,2 grader
Terrasebredde 125 - 1000 nm

Tabell 5: Substratspesifikasjoner

Det er brukt to forskjellige target. Disse er navngitt target 1 og target 2. De er
begge av SRO og produsert av henholdsvis Fruuchi og Kojundo-kagaku 1 Japan.
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3.5 Vekstperioder

I lopet arbeidet er det gjort fortlepende forbedringer av system og prosedyre for a
utelukke feilkilder og optimalisere kontroll av vekstparametere. Pa grunnlag av
dette kan arbeidet deles inn i fire vekstperioder.

Det var 1 forste del av arbeidet, periode P1, stor usikkerhet 1 temperatur. Det ble
ogsa brukt flere forskjellige substratholdere, og holderne ble pusset med
sandpapir for a fjerne limrester for nye substrat ble limt pa. Senere 1 arbeidet,
periode P2, ble sistnevnte ikke gjort. Det ble da ogsa gatt over fra & bruke flere
substratholdere, til 4 bruke kun en. Denne ble varmebehandlet 1 1000 °C 1 5
timer for bruk. Limeprosedyren ble samtidig optimalisert med hensyn pa mengde
lim og terketid. Den endelige limeprosedyren er beskrevet 1 underkapittel 4.3.

Deretter, 1 periode P3, ble det funnet en god temperaturreferanse 1 systemet og
deponeringstemperaturen ble reproduserbar. Target ble ogsa byttet. Til slutt 1
arbeidet, periode P4, ble prosedyren for innstilling av laseren optimalisert. Den
endelige prosedyren for innstilling av laseren er beskrevet 1 underkapittel 4.2. En
oppsummering av dette avsnittet er gitt i tabell 6.

Periode P1 Periode P2 Periode P3 Periode P4
Antall brukte
flere 1 1 1
substratholdere
Pussing av
JA NEI NEI NEI
holder med sandpapir
Target nr 2 2 1 1
Limeprosedyre
L NEI JA JA JA
optimalisert
Temperatur méaling
NEI NEI JA JA
optimalisert
Innstilling av laser
NEI NEI NEI JA
optimalisert

Tabell 6: Definisjon av vekstperiodene P1 til P4. Tabellen viser hvilke endringer som er gjort i de
forskjellige periodene.
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3.6 Vekstparametere

I dette kapitlet er alle prover med tilherende vekstparametere presentert. Felles
for alle prover er at de er vokst pa SrTiOs substrat 1 en ren oksygenatmosfeere.

Andre vekstparametere er gitt 1 folgende tabell.

Sub. terr. S-T Temp* Temp* | Laser Fokus | Laser Depo.
Film Vekst- Trykk Ea
bredde avst. for etter Spen. pos. frek. tid.
Navn periode [mbar] [md /cm2]
[nm] [mm] [°C] [oCl [kV] [a.u] [Hzl [min]
d1 1125 P1 60 0,1 674 725 16,8 3 2 7,9 90
d2 620 P1 60 0,1 670 730 17 3 2 7,8 90
d3 950 P1 60 0,1 680 730 17,2 3 2 8,2 90
d4a/b P1 60 0,1 680/672 | 693/693 18 3 2 8,0 90
d4c/d P1 60 0,1 660/653 | 680/677 18 3 2 8,0 90
dé6 P1 60 0,1 671 673 17,8 3 2 7,7 11,83
d7 280 P1 60 0,1 668 730 19 3 2 13,9 60
d8 430 P1 60 0,1 668 725 19,2 3 2 13,9 60
d9 560 P1 60 0,01 668 720 20,9 3 2 14,3 60
d10 190 P1 60 0,05 669 763 16,6 3 2 14,6 60
d11 240 P1 60 0,15 695 748 16,4 3 2 14,6 60
d12 260 P1 60 0,1 711 770 16,7 3 2 14,6 60
di3 140 P1 60 0,1 600 648 16,6 3 2 14,6 60
di4 160 P1 60 0,1 575 621 16,8 3 2 14,6 60
dis 150 P1 60 0,1 597 623 17 3 2 14,6 122
die6 850 P1 60 0,1 583 623 17 3 2 14,6 120
d17 250 P1 60 0,1 549 595 17,2 3 2 16,4 120
di8 900 P1 60 0,1 600 643 3 79
d19 200 P2 60 0,1 601 643 24 3 2 11,7 60
d20 200 P2 60 0,1 610 643 24 3 2 11,3 61
d21 330 P2 60 0,1 601 631 24 3 2 10 60,15
d22 350 P2 60 0,1 607 638 24 3 5 10,9 60,15
d23 160 P2 55 0,1 603 644 24 3 2 11,6 60,15
d24 420 P2 50 0,1 597 644 24 3 2 11,1 60,15
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Sub. terr. S-T Temp* Temp* | Laser Fokus | Laser Depo.
Film Vekst- Trykk E,
bredde avst. for etter Spen. pos. frek. tid.
Navn periode [mbar] [md /cm2]
[nm] [mm] [°C] [oC] [kV] [a.u] [HZ] [min]
d25 450 P2 45 0,1 582 639 24 3 2 10,3 60,15
d26 300 P3 60 0,1 604 644 24 3 2 28,1 60,15
d27 440 P3 60 0,1 612 649 24 3 2 14,2 30,15
d28 560 P3 60 0,1 610 660 24 3 2 29,6 30,15
d29 390 P3 60 0,1 610 666 24 3 2 30,8 30,2
d30 200 P3 60 0,1 730 765 24 3 2 24,1 90
d31 560 P3 60 0,1 755 807 24 3 2 24,1 90
d32 390 P3 60 0,1 850 857 24 3 2 24,1 90
d33 510 P3 60 0,1 738 768 24 3 2 24,1 90
d34 530 P3 60 0,1 726 750 24 3 10 24,0 30
d35 270 P3 60 0,1 725 746 24 3 5 24,0 60
d36 590 P3 60 0,1 716 758 24 3 2 24,0 90
d37 320 P3 60 0,1 770 800 24 3 5 24,0 60
d3s 250 P3 60 0,05 740 804 24 3 5 27,4 60
d39 470 P3 60 0,2 760 780 24 3 10 27,4 21
d40 640 P3 60 0,2 745 780 24 3 5 27,4 60
d41 400 P3 60 0,5 730 800 24 3 5 26,3 60
d42 1030 P3 60 0,3 750 780 24 3 5 26,3 60
d43 180 P3 60 0,7 790 805 24 3 5 26,3 60
d44 900 P3 60 0,4 750 770 24 3 5 25,3 60
d45 730 P3 60 0,4 760 798 24 3 2 24,0 60
d46 910 P3 60 0,4 760 793 24 3 1 24,0 90
d47 600 P4 60 0,3 720 768 24 2 5 22,1 30
d48 730 P4 60 0,3 738 786 24 1 5 21,9 35
d49 1080 P4 60 0,3 760 794 24 4 5 21,7 61

Tabell 7: Vekstparameter for samtlige filmer. *Temperaturen pa substratet for og etter
deponering.

42




3.7 Veksthistorikk

Tabellen pa foregaende sider viser at det 1 alt er vokst 49 filmer. En grafisk
oversikt over spekteret av vekstparametere som er undersekt er vist 1 figur 36.
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Figur 36: Grafisk oversikt over spekteret av parametere som er blitt undersekt. Tabellen i
nedre heyre hjerne av figuren avgir form og farge av hvert datapunkt som funksjon av
laserfrekvens og fokuspunkt. a) viser punktene projisert ned i spekteret av trykk og
temperatur, b) punktene projisert ned i spekteret av trykk og Ea og ¢) punktene projisert
ned i spekteret av Ea og temperatur. Noter at temperaturen er temperaturen etter vekst
malt pa filmoverflaten med pyrometer.

Av figur 36 gar det frem at filmene er vokst over et stort spekter av
vekstparametere. Temperaturen er underseokt fra 595 til 857 °C, trykket fra 0.01
til 0.7 mbar og E, er fra 8 til 30 md/cm2. Det er vokst filmer med laserfrekvens
fra 1 til 10 Hz og underseokt fire forskjellige fokuspunkt. Filmenes S-T avstand
kommer ikke frem i figur 36, men er undersokt fra 45 - 60 mm.
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3.8 Analysemetoder

Hvilke analyser som er gjort for de forskjellige provene er vist 1 tabell 8. Alle
substrat er avbildet med AFM med dimensjonene 1*1 pm? eller 2*2 um?2, 5*5 pm?
og 10¥*10 um?2. I tabell 8 er bare dimensjoner pa AFM av grodde filmer inkludert.

Navn AFM [pm?] RHEED XRD
< Rockin 26
dtmon || e e RS
1%1 | 2*2 | 3*3 | 5*5 | 10%10 4
e e Osei | oo | 110) | 110) | @20) | 5o | (40) | (113)
STO | SRO | SRO | SRO | 120° | srO | srO
a | v O R RN SO I I
a2 | - v Y] N B B
as | v - vy ey Voo
aam | - | - | -] - S R I S I I
d4c/d | - - - - - N B v
a6 | - - - - S R I I
av | NN Y] S I B
R I O O N I IR S I I B
ST I IR AN I I I IR O R N
ao | v - - v v Y] Voo
di1 - v - v v N v v - v
aiz | V| - SN R A A BN O
ais | V| - SN R A A N O N
P I e e I I IR I A B B
as | v | - | - NN Y SO N I
ae | v - v v v VY] Voo
di7 v - v v v N v v - v v
ais | v - v v ] N
ao | v - vV v VY] Vv
a0 | v | - | v v Y SO I I B
ST I IR I I I AR I SO IO I
a2 | v - - v v VY] SO IO IR I
as | v - v v v Y] S O I I
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Navn AFM [pm?] RHEED XRD
~ Rockin 2-6
i || e e RSM
11 | 2%2 | 3%3 | 5*5 | 10*10 _
el e Osci | (0o1) | (110) | (110) | (220) > (440) | 103)
STO | SRO | SRO | SRO | 120° | sro | sTO
d24 J J J S I J V V V V
d2s J J J N I J \/ \/ \/ J
d26 J J J J NN J \/ V y J
d27 J J J J NN J y y \/ J
d2s J J J J J N J V V V J
d29 J J J J N J \/ V V J
d30 J J J J N I J V V V V
da1 J N I J 3 \/ \/ J
ds2
d33 J N I J y \/ J \/
a34 v Y O I N I SO IO I B I
a35 Y Y A I I I SO IO IO B I
ase | v | S I IRV BN I S A I B
a1 | V| v S I S I I B A
ass | v | W S I RN BN I v S I I
a9 | V| Y IO I N I SO IO IO B
ao | V| VI A I v S IO IO B
an | V| Y YN I O IR I A A
a2 | V| Y A I v S R I I N
a43 v SO I IRV I I SO I I A O A
asa | S I RN BN I S N I A O
d45 v SO I IR BN I S A I B I
a46 v Y O I N I SO IO IO B
a7 | v Y O I N I O IR I A A
a8 Y Y A I I I O IR I A
d49 v S I IRV BN I S I I I

Tabell 8 Analysemetoder for samtlige prover. \ er gjort og - er ikke gjort.

45




Det gar klart frem av tabell 8 at alle filmene ikke er undersokt med noyaktig
samme sett av analysemetoder. Dette skyldes at det i1 noen tilfeller ikke var
mulig 4 gjennomfore analysen pga. utfallet av veksten. I andre tilfeller har en
begrenset analyse veert tilstrekkelig for videre fremdrift 1 arbeid. Filmene d4a/b,
d4c/d, d6 og d33 skiller seg ut ved at sveert fa eller ingen av analysemetodene er
utfort pa disse.

Filmene d4a, d4b, d4c og d4d ble vokst ved samme deponering. Fire 5%*5 mm?2
substrat ble limt pa samme substratholder ved siden av hverandre. Malet med
denne serien var a undersgke om vekstforholdene er avhengig av substratets
posisjon pa holderen. Av ukjent arsak ble filmene meget tynne og estimering av
deponeringsraten usikker. Da det forst og fremst var deponeringsraten som
funksjon av posisjon som ville undersekes, ble forseket regnet som mislykket.
Videre analyse av filmene med AFM ble ikke prioritert.

RHEED malinger fra film d6 viste at deponeringsrate var lav. Filmen ble
estimert til veere sa tynn at videre XRD analyse var lite hensiktsmessig. Analyse
med AFM kunne blitt utfert, men ble vurdert unedvendig for videre fremdrift 1
arbeidet.

Film d33 er, som vist 1 tabell 7, vokst med en deponeringstemperatur pa over 850
°C. Substratet heftet seg meget godt til substratholderen ved denne
temperaturen, og filmen kom av 1 sa sma biter at analyse med AFM og XRD var
umulig.
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4  Instrumentering - Resultat og diskusjon

Begrenset reproduserbarhet har gjort det nedvendig a utfore eksperimenter for a
kartlegge feil og usikkerhet 1 malemetoder, system og prosedyre. Resultatene
viser at de storste feilkildene ligger 1 maling og innstilling av temperatur og
laserenergitetthet pa target. Videre folger resultater fra undersekelsene gjort for
a4 minimere usikkerhet 1 temperatur og energitetthet pa target med tilherende
diskusjon. Det er ogsa inkludert et kapittel som beskriver forsek gjort for &
avslere innvirkningen av endringer i limeprosedyre.

4.1 Temperatur

Onsket temperatur oppnds som sagt ved a velge en sluttemperatur i1 PLD
Controle, kalt Set Point, og en gitt temperaturgradient. Referansen til Set Point
er markert 1 figur 37. Da datasystemets temperaturreferanse er et annet sted
enn der substratet er montert, er det naturlig at substratet ikke holder samme
temperatur som Set Point. Dette er 1 utgangspunktet ikke et problem dersom
temperaturforskjellen er konstant og reproduserbar.

Prove

Set Point
referanse Substratholder

Figur 37: Illustrasjon av varmeelement med pamontert substratholder og preve.

Malinger av substrattemperatur med pyrometer for deponering, viser at samme
Set Point temperatur gir substrattemperaturer som varierer over et
temperaturomrade pa 50 grader. Malinger av substrattemperatur etter
deponering, viser at temperaturen varierer under deponering, selv om Set Point,
1 folge datasystemet, er konstant. Arsaken til disse to effektene er undersokt
inngaende.
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4.1.1 Stabil temperatur pa holderen under deponering

Punkt 1
Punkt 2

Punkt 3

Figur 38: Illustrasjon av substratholder med péalimt substrat avmerket hvor

temperaturen ble mélt for og etter deponering. Sterrelsen pa punktene viser usikkerheten
1 posisjonen til malepunktet.

For og etter hver deponering er temperaturen malt med pyrometer pa tre
forskjellige steder. Disse punktene er vist pa figur 38. Figuren viser at punkt 1 og
2 ligger pa substratholderen. Punkt 3 ligger pa substratet. Differansen mellom
temperaturen for og etter deponering 1 de tre punktene er gitt 1 figur 39.
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Figur 39: Temperaturforskjellen A = tempetter -~ tempsor malt ved punkt 1, 2 og 3. Grafen
viser tydelig at temperaturen pa substratet gker med opp til 70 grader under deponering.
Temperaturen pa holder er mer stabil. Dette tyder pa at temperaturstigningen pa
substratet ikke er reell, men skyldes en forandring i emissivitet.

Det er fra figur 39 klart at temperaturen i punkt 1 og 2 er relativt stabil i forhold
til temperaturen 1 punkt 3. Temperaturen 1 punkt 1 og 2 varierer maksimalt 10
grader under deponering. En variasjon av denne storrelsesordenen kan forklares
ved at pyrometeret ikke er rettet mot neyaktig samme punkt ved maling for og

etter deponering, som vist 1 figur 38. Temperaturen 1 punkt 1 og 2 er fra dette
regnet som gode referanser for systemet.
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4.1.2 Okning i temperaturen pa substratet under deponering

Det er fra figur 39 tydelig at temperaturen er gkende i punkt 3 under deponering.
Det er antatt at dette skyldes at alle prover er vokst pa STO-substrat, som er
gjennomsiktig for pyrometerets bolgelengde. Det betyr at man 1 realiteten maler
temperaturen bak substratet, der holderen er dekket av et lag selvlim. Malt
temperatur med pyrometer folger likning (7) 30:

" T I

mélt — )
1 A Er
]

reell

greell

der e er emissivitet, A er bolgelengden til pyrometeret, C2 er en stralingskonstant
og T er temperatur. Ved en forsteordens tilnserming kan likning (7) uttrykkes
som:

AT 2
(8) deh = Treell _JA(SS& _greell)
2%set

Pyrometeret er forhdndsinnstilt pa emissivitet 0,7 (eset) 0g emissiviteten til selv
avhenger av overflatemorfologi og temperatur, men er generelt under 0,1 31. Av
likningen (8) er det da klart at m&lt temperaturen blir lavere enn den reelle.

770} <———Depo. start

[
760 / ‘ 1
750 / 1
740 / ‘ ]

730 / ‘ 1
Depo. slutt
720 1

0O 10 20 30 40 5 60 70
Tid [min]

Temperatur [°C]

Figur 40: Malt temperaturckning under vekst for en film med endelig tykkelse 80 A.
Grafen viser at temperaturgradienten avtar som funksjon av deponeringstiden. I lopet av
de siste 20 minuttene gker temperaturen bare fire grader. Dette tyder pa at temperaturen
nar et metningspunkt der filmen er over en gitt tykkelse. Resultatene i denne grafen er
hentet fra tidligere arbeid 36,

Nar deponeringen starter blir overflaten av substratet gradvis dekket av SRO. I
figur 40 er temperaturstigningen plottet som funksjon av tid, for vekst av en film
med endelig tykkelse 80 A. Det er tydelig at temperaturen stiger med en
synkende temperaturgradient, og nar et metningspunkt neer endt vekst. Disse
resultatene antyder at SRO blir ugjennomtrengelig for pyrometerets belgelengde
ved omtrent 80 A.
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Temperaturekningen 1 malepunkt 3 under deponering kan ved hjelp av likning
(7) uttrykkes som folger:

ﬂT 2 ﬂ,T 2
= T reell—for — _ reell—etter _
(9) Ade” - T”eell—f@” C (85@1 & eell- for ) 7:fee/l—etter C— Eset
2€set 2Cset

greell —etter )

Dersom vi antar at den reelle temperaturen er tilnseermet konstant gjennom hele
vekstperioden, kan likning (9) reduseres til folgende:

10 ar,, =, —£
mdlt C.e reell— for reell—etter
2%set

Temperaturdifferansen vil altsa variere som funksjon av temperatur og

forskjellen mellom emissivitet pa baksiden av substratet og pa overflaten av
filmen etter vekst.
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Figur 41: Differansen mellom temperaturen for og etter vekst i punkt 3 som en funksjon
av temperaturen i punkt 1.

I figur 41 er differansen 1 temperatur 1 malepunkt 3 for og etter deponering
plottet som funksjon av temperaturen i punkt 1 for deponering. Da temperaturen
1 punkt 1 er vist & vaere en god referanse, antyder figuren to ting. For det forste
er differansen ikke er proporsjonal med kvadratet av den reelle temperaturen,
som forventet av likning (10). For det andre gir en og samme temperatur ulik
differanse. Dette antyder at emissiviteten pa baksiden av substratet eller pa
filmoverflaten ikke er en funksjon av temperatur alene og varierer mellom hver
deponering. Arsaken til dette er forelopig usikker. Resultatene viser uansett at
temperaturen pa substratet for deponering ikke er reproduserbar.
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4.1.3 Usikkerhet i Set Point - temperatur
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Figur 42: Temperaturforskjellen mellom Set Point og méilt temperatur i Punkt 1 for
deponering. Grafen viser hvordan temperaturforskjellen mellom Set Point og Punkt 1
ikke er reproduserbar.

Differansen mellom Set Point og temperatur 1 punkt 1 malt for deponering, er
vist 1 figur 42. Figuren viser stor variasjon mellom hver deponering. Da
temperaturen 1 punkt 1 er vist 4 vaere en god referanse antyder dette at Set point
ikke det. Det er antatt at variasjonen skyldes at spalten som substratholderen
skyves inn 1 pa varmeelementet, ikke er negyaktig tilpasset holderen.
Plasseringen av holderen vil derfor variere noe mellom hver deponering. Dette
kan pavirke varmeoverforingen til bade substratholder og referansepunkt for Set
Point.

51



4.1.4 Reproduserbar deponeringstemperatur
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Figur 43: Temperaturen i punkt 3 etter deponering som funksjon av temperaturen i punkt
1 for deponering. Regresjonen kan brukes til 4 forutsi temperaturen pa preven etter
deponering.

I figur 43 er temperatur pa substrat etter deponering plottet som funksjon av

temperaturen 1 punkt 1 for deponering. En linesr regresjon for punktene gir
likning (11).

(11) =0,8407-T

T:vubstratetterdepo punktl fordepo

+70,011°C

Figuren viser at temperaturen i punkt 1 kan brukes til 4 forutsi temperaturen pa
substrat etter deponering med en feilmargin pa +£13 °C. Altsa er temperaturen pa
substratet etter deponering reproduserbar med en usikkerhet pa +13 °C.
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4.2 Laserenergitetthet pa target

Begrenset reproduserbarhet er et kjent problem ved bruk av PLD 24 25, Det er
antatt at dette forst og fremst skyldes vanskeligheter med 4 reprodusere
laserenergitettheten pa target neyaktig 24, En analyse av lasersystemet er 1
etterkant av forsekene blitt gjort for & bestemme usikkerheten 1
laserenergitetthet pa target 1 vart system.

Som beskrevet i1 kapittel 3.1.3, er lasersystemet sammensatt av en rekke
forskjellige deler. Av hensyn til videre diskusjon, er systembeskrivelsen gjentatt.
Avgitt effekt og laserfrekvens fra laseren bestemmes 1 laserens kontrollpanel.
Her settes en spenning og en onsket frekvens. Stralen gar wvia 2
totalreflekterende speil for den ser target. I stralebanen kan en eller to strale
splittere plasseres som hver halverer effekten til laseren. For stralen entrer
kammeret gar den gjennom en justerbar apertur og en linse som fokuserer
stralen ned pa target. Sistnevnte er vist 1 figur 44. I figuren er det vist ogsa hvor
effekten blir malt.

Areal av stréleapertur og effekt er ikke malbare, men konstante | Effekter | Areal av stréleapertur

for en og samme innstilling av justerbar apertur og Iinseposisjon: malbar her : er malbar
| |

>t >
> < >

|

|

|

|

|

|

|

|

|

|

Justerbar
Linse apertur

Laser-

vindu

|
|
|
|
|
|
Target |
|

‘Areal av straleapertur reduseres med
en gitt skaleringskonstant

Effekt!'synker da
Transmittansen < 100% |
: | Stralen blir trukert
! log divergensen sker

Figur 44: Skisse av lasersystemet. Tekst i gvre del av skissen forteller hvor effekt og areal
er malbar og ikke. Tekst under beskriver hvordan stralen endres.
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Det er vanskelig 4 finne et noyaktig mal for energitettheten pa target med dette
oppsettet. Transmittansen til vinduet er ukjent og den justerbare aperturen vil
pavirke divergensen og dermed ogsa hvordan stralen blir fokusert pa target.

Laserenergitettheten skal til tross for overnevnte kunne reproduseres neyaktig
ved a4 male effekten mellom linsen og laservinduet. Arealet av den justerbare
aperturen og linsens posisjon er malbare, og energitettheten pa target er dermed
gitt av effekten multiplisert med en skaleringskonstant for fokusering og
effekttap 1 vindu, dividert med laserfrekvens og arealet av aperturen. Dette
forutsetter for ovrig at energifordelingen over straleaperturen og transmittansen
til vinduet ikke varierer mellom hver deponering. I felgende to underkapittel
diskuteres hvorvidt dette er tilfelle.

4.2.1 Energifordeling over straleaperturen

Vr
Hgr
Strale bane
Intensitet
A
Horisontal Vertikal

retning retning \
A A

/

Horisontal | Vertikal N\

tralebredd ' > Stralebredde > »

s E?:\?V;?w) © : Stréle bane (FWHM) / Stréle bane > <« [idsakse
_____ —— — — — — | 25ns
T T (FWHM)

Figur 45: Skisse av strileapertur og intensitetsfordeling langs tidsaksen.

Ved utgangen av laseren er straleaperturen kvadratisk og intensiteten er
tilneermet gaussisk fordelt 1 horisontal retning som vist i figur 45. Fordelingen 1
vertikal retning er trunkert gaussisk og tilneermet gaussisk fordelt pa tidsaksen
med en pulsbredde pa 25 ns. Intensitetsfordelingen er dermed ikke konstant over
straleaperturen.
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Malinger gjort med varmesensitivt papir

9 mai 2006 21 april 2007

Figur 46: Malinger av intensitetsfordeling over straleaperturen etter at stralen er
reflektert av de to totalreflekterende speilene, malt ved to forskjellige tidspunkt.

Resultater fra malinger gjort med varmesensitivt papir er vist i figur 46. Figuren
viser at fordelingen ikke er symmetrisk i horisontal retning. Det er observert at
skjevfordelingen er forarsaket av at laserstralen treffer pa siden av det ene
reflekterende speilet. Figuren viser ogsa at intensiteten har vert skjevfordelt og
tilneermet uendret gjennom hele arbeidet. Det er fra dette antatt at
intensitetsfordelingen har vaert tilneermet lik ved alle deponeringer.

4.2.2 Usikkerhet 1 transmittans til laservindu

Fra litteraturen 24 er det kjent at transmittansen til laservinduet er monotont
synkende som funksjon av antall deponeringer. Nedgangen er mest dramatisk
rett etter rensing av vinduet, og avtar etter hvert som vinduet blir forurenset.

Effekten pd innsiden av kammeret kan males ved a bryte trykket og apne
kammeret mellom hver deponering. Et annet alternativ er a estimere reduksjon 1
transmittansen ved male effekten pa motsatt side av kammeret 1 forhold til der
stralen entrer. Begge alternativ krever mye tid og er ikke gjort. Det er isteden
antatt at reduksjon 1 transmittansen vil vaere begrenset for 3 - 4 prover vokst rett
etter hverandre, som vist ved vekst av STO i referanse [24].
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4.3 Limeprosedyre

Varmeutveksling mellom holder og substrat gar gjennom et tynt lag selvlim.
Temperaturforskjellen mellom substrat og holder vil derfor variere avhengig av
limeprosedyre. Det vil si, den avhenger av hvor mye lim som brukes, hvordan
limet legger seg under substratet og hvor lenge og ved hvilken temperatur limet
far torke.

Fra spesifikasjoner 32 for limet er det kjent at limet gir best varmeledningsevne
nar det far terke under gradvis oppvarming til 140 °C med en temperatur-
gradient pa under 1 °C/min. Dette gir terketider pa 2 timer, og er for de fleste
prover ikke blitt gjort. For a undersocke om varmeledningsevnen til limet er
sterkt avhengig av temperaturgradienten under torking, er 5 prever der limet er
torket med temperaturgradient 1 °C/min sammenlignet med de ogvrige.
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Figur 47: Grafen viser temperaturdifferansen mellom méilepunkt 3 og méalepunkt 2 etter
deponering, som funksjon av temperaturen etter deponering i méalepunkt 2. Dette gir et
mal pa varmetapet over lim og substrat.

I figur 47 er temperaturdifferansen etter deponering mellom malepunkt 3 og
malepunkt 2, plottet som funksjon av temperaturen etter deponering 1
malepunkt 2. Grafen gir et mal pa varmetapet over lim og substrat. Prover torket
med lav temperaturgradient er markert med blatt. Temperaturdifferansen er
gjennomsnittlig noe lavere for disse, men differansen ser ut til 4 veere en
funksjon av temperatur fremfor temperaturgradient under teorking. Spredningen
er ikke merkbart mindre for de bla punktene, hvilket tyder pa at variasjon 1
differansen for en og samme temperatur pavirkes av andre parametere enn
torketid og temperaturgradient under torking. Det er antatt at spredningen kan
forklares av at varmeledningsevnen er pavirket av mengden lim og hvordan
limet fysisk legger seg rundt kantene av substratet. Sa lenge limingen foregar
manuelt, vil sistnevnte umulig kunne gjores neyaktig likt ved hver deponering.
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4.4 Oppsummering

Usikkerheten i temperatur er i1 dette arbeidet blitt redusert. Det er vist at
temperaturen malt pa filmoverflaten er reproduserbar med en feilmargin pa + 13
°C. Resultater fra temperaturanalysen har tilbakevirkende kraft, da
temperaturen pa alle prover er omélt etter vekst. Det er antatt at dette kun
gjelder for filmer som er over 80 A tykke. Filmer med tykkelse under 80 A ser ut
til & veere delvis gjennomtrengelige for pyrometerets bolgelengde. Pyrometeret
ser derfor selvlimet pa baksiden av substratet. Selvlim har lavere emissivitet enn
SRO, og med okende tykkelse opp til ca. 80 A vil man derfor se en okning 1 avlest
temperatur.

Antagelser om at temperaturgradienten under terkingen av selvlimet pavirker
varmeledningsevnen er ikke pavist. Det er antatt at variasjonen 1 varme-
ledningsevne bestemmes av en kombinasjon av deponeringstemperatur, mengde
lim og hvordan limet fysisk legger seg rundt kantene av substratet.

Det er usikkerhet 1 parameteren laserenergitetthet pa target. Dette skyldes at
transmittansen til laservinduet ikke er malbar og vil veere monotont synkende
som funksjon av antall deponeringer. Problemer med skjev energifordeling over
straleaperturen viser at en justering av reflekterende speil er nedvendig.

Nar laserstralen gar gjennom den justerbare aperturen, blir straleaperturen
endret. Energifordelingen gar fra & veere gaussisk til a bli trunkert gaussisk
fordelt. Dette gjor at frekvensinnholdet og divergensen til stralen sker. Det er
vist 24 at straledivergens ogsa oker med laserspenning. Det er ikke gjort forsek
som kan utelukke samme effekt 1 vart system. Brukermanualen 33 for laseren
sier for evrig ingenting om denne effekten.

Liten straledivergens er avgjerende for at tilneermingen av laserenergitetthet pa
target gitt i likning (4) skal veere gyldig. Derfor er en gkning i divergens uensket.
Den justerbare aperturen representerer pa sa mate en usikkerhet, som med
fordel kan skiftes ut med et sett effektabsorberende glasskiver 24, Effekten kan
da endres uten a pavirke straleaperturen eller den relative energifordelingen
over aperturen. Et slikt filter apner ogsa muligheten for 4 deponere med ulike
energitettheter pa target med en konstant spenning pa laseren. P4 den maéaten
kan man unnga divergensproblematikken helt.

Med navaerende lasersystem er den noyaktige energitettheten pa target ikke
malbar. Tilnserming gitt av likning (4) er den forelopig beste.
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5 Filmvekst - Resultat og diskusjon

Resultater fra vekst av samtlige filmer er presentert 1 dette kapitlet. En
overordnet analyse, der alle filmer er sett under et, har vist at filmene kan deles
inn 1 tre vekstomrader. De tre vekstomradene er definert ut fra deres respektive
spekter av vekstparametere, og inneholder filmer som har et felles sett av
egenskaper. Dette er vist 1 forste underkapittel. Videre folger tre underkapittel
der resultater fra forsek innenfor hvert vekstomrade er presentert og diskutert.
Tilslutt er en oppsummering, der resultater fra alle omradene er diskutert under
et.

5.1 Synliggjering av tre vekstomrader

I figur 48 pa neste side er resultater fra alle prover, med unntak av en$$§ pluss de
spesielle provene omtalt 1 underkapittel 3.8, plottet 1 et aksesystem definert av
vekstparameterne temperatur, trykk og Ea. Figur a viser gitterparameteren ut av
planet (C-parameteren) kalkulert fra XRD analysen, figur b viser overflateruhet
kalkulert fra AFM avbildning og figur ¢ viser RT - verdi. Parameterrommet er
delt og vekstomradene er markert V.O. 1, V.O. 2 og V.O. 3. Spekteret av
vekstparametere for de tre vekstomradene er vist 1 tabell 9.

Temperatur Ea Trykk
Vekstomrade 1 under 700 [°C] 10 - 31 [mdJ/cm?] 0,1 [mbar]
Vekstomrade 2 700 - 850 [°C] 8 - 24 [mdJ/cm?] 0,01 - 0,15 [mbarl]
Vekstomrade 3 700 - 800 [°C] 21 - 27 [md/cm?] 0,2 - 0,7 [mbar]

Tabell 9: Definisjon av de tre vekstomradene avmerket i figur 48 og figur 49.

§8§ En prove vokst med trykk 0,01 mbar er sannsynligvis ikke (113) - fase SRO. C-parameteren er
derfor ikke sammenlignbar.
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Figur 48: Grafisk oversikt over vekstresultater. a) C-parameter, b) overflateruhet og c)

parameteren motstand*tykkelse er plottet som funksjon av vekstparameterne trykk,

temperatur og Ea. Tre punktsamlinger er avmerket. Disse er navngitt vekstomrade 1, 2 og

3.
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Folgende figur viser punktene 1 figur 48 projisert ned 1 planet definert av trykk
og temperatur. Det er 1 dette planet vekstomridene enklest kan skilles fra
hverandre.
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Figur 49: Grafisk oversikt av a) C-parameter, b) overflateruhet og b) parameteren
motstand*tykkelse for alle filmene plottet som funksjon av trykk og temperatur. De tre
vekstomradene med like filmegenskaper er avmerket og navngitt.

Se forst pd omrddet merket vekstomride 1 (V.O. 1) i figur 49 a, b og c. Det er
tydelig at filmer 1 dette omradet generelt har hoy C-parameter, lav overflateruhet
og lav RT - verdi. Se deretter pad omradet merket vekstomrade 3 (V.O. 3). Filmer i
dette vekstomradet har generelt lav C-parameter, lav overflateruhet og lav RT -
verdi. Se til slutt pA omradet merket vekstomrade 2 (V.O. 2). Filmene her har
ikke et felles sett av egenskaper. Omradet inneholder filmene med storst
overflateruhet og darligst ledningsevne, men ogsa enkelte filmer av hay kvalitet.
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Dette viser at filmer i vekstomrade 1 har hey C-parameter, men ellers gode
filmegenskaper. Filmene 1 vekstomrade 2 har gjennomsnittlig lavere C-
parameter enn filmer 1 vekstomrade 1. Enkelte har ogsa lav overflateruhet og RT
- verdi, men reproduserbarheten er begrenset. I vekstomrade 3 er veksten
reproduserbar og gir generelt filmer med hoyere kvalitet enn bade vekstomrade 1
og 2.
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5.2 Vekstomradene - Resultat og diskusjon

Innenfor hvert vekstomrade er det vokst serier fra 3 - 6 filmer, der en
vekstparameter er undersokt om gangen. I samtlige grafer er filmer 1
vekstomrade 1 markert med firkant (m), filmer i vekstomrédde 2 med diamant ()
og filmer i vekstomrade 3 med sirkel (e).

5.2.1 Vekstomrade 1

Filmene 1 vekstomrade 1 kan deles inn i tre serier, hvor temperatur, S-T avstand
og Ea er undersokt. Trykk, frekvens og fokuspunkt er henholdsvis 0,1 mbar, 2 Hz
og 3 for alle filmer 1 vekstomrade 1.

5.2.1.1 Temperatur

1
110 SRO - ¢ = 3,95 A—> <001 STO

d13

Intensitet [cps]

pm 2-9 [grader]

llllllll

|
110 SRO-c = 3,95A > l<001 STO

d14

Intensitet [cps]

0 o o o S.OO
pm 2- [grader]

Figur 50: Resultater fra AFM og XRD analyser av to filmer med god ledningsevne, lav
gitterparameter og morfologi som folger det underliggende substratet.

Resultater 1 figur 50 er fra to filmer vokst med E, = 14,64 md/cm?2, S-T avstand 60
mm og temperatur pa 648 °C og 621 °C. Figuren viser at filmer med C-parameter
neert det optimale pa 3,95 A kan vokse i1 vekstomrade 1. Det er gjort forsek pa a
reprodusere tykkere filmer under like vekstforhold ved & oke deponeringstiden,
dette for & oke neyaktigheten av XRD analysen. Da prevene er vokst 1
vekstperiode P2, er noyaktig reproduksjon av vekstparameterne ikke oppnadd.
Temperatur og E, varierer mellom enkelte prover, herav spesielt temperatur.
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Vekst Film Vekst S-T avst. | Tempetter Ea C-para | Depo.rate

dato navn tid [min] [mm] [°C] [md/cm?] [A] [A/min]
08.02.07 d13 60 60 648 14,64 3,958 4,42
08.02.07 di4 60 60 621 14,64 3,966 4,68
14.02.07 di5 120 60 623 14,64 3,984 3,82
14.02.07 di6 120 60 623 14,64 4,000 3,67
15.02.07 d17 120 60 595 16,43 4,046 3,64

Tabell 10: Veksttidspunkt, vekstparametere og resultater fra analysen av temperaturserie.

I tabell 10 er vekstparameteren for temperaturserien vist. Provene er vokst over
en lengre tidsperiode™™. Tabellen viser ingen tydelig trend i C-parameter eller
deponeringsrate, som funksjon av temperatur eller E,. Filmen vokst ved laveste
temperatur har riktig nok heyere C-parameter enn filmen vokst pa hoyeste
temperatur, men C-parameteren varierer ogsa mellom filmer som er vokst ved
tilneermet samme temperatur.
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Figur 51: a) C-parameter og b) deponeringsrate som funksjon av antall deponeringer etter
vekst av d13, og ¢) C-parameter som funksjon av deponeringsrate.

“** T perioden mellom 08.02.07 og 14.02.07 ble det gjort atte deponeringer av andre brukere.
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Figur 51 a og b viser C-parameteren og deponeringsraten plottet som funksjon av
antall deponeringer etter forste deponering den 8. februar. Figuren antyder at
vekstforholdene endres som funksjon av antall deponeringer. Det er klart at C-
parameter er monotont stigende og deponeringsraten synker med egkende antall
deponeringer. Figur 51 c¢ antyder at C-parameteren synker med okende
deponeringsrate.

d15 d16 d17

Figur 52: 5*5 pm2 AFM bilder av film d15, d16 og d17.

Figur 52 viser AFM bilder av filmene d15, d16 og d17. Bildene viser at
overflateruheten er lav. Film d16 har steg som korrelerer med substratet (ikke
vist her). Dette tyder p4 at filmene har vokst tilnsermet lagvis eller ved step flow,
men kan ikke verifiseres av RHEED resultatene.

En okning i1 cellevolumet til SRO er vist & veere forbundet med et ekende
underskudd av Ru 1 stekiometrien 14 34, Altsa kan ekningen 1 C-parameter veere
forbundet med et skende underskudd av Ru 1 filmene. Med underskudd av Ru
menes at stekiometrien til filmen kan beskrives som SrRug-v)Os, der v er et tall
mellom 0 og 1.

Stekiometrien til komplekse oksider er kjent 25 35 § vaere avhengig av
energitetthet pa target ved bruk av PLD. C-parameteren ved SrTiOs
homoepitaksi oker for eksempel markant, selv ved sma avvik fra optimal
laserenergi 25, Det er fra dette antatt at den tydelige skningen 1 C-parameter og
reduksjonen 1 deponeringsraten 1 figur 51 a og b, er knyttet til en endring 1
laserenergitettheten pa target over perioden hvor filmene er deponert. Endringen
1 energitetthet kan veere en folge av reduksjon 1 transmittansen til laservinduet
som funksjon av antall deponeringer 24. I sa fall skal dette kunne motvirkes ved a

oke E..
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5.2.1.2 Laser energi

' Lase;r H v Malt effekt ~ WimWw]
Film | spenning W B =z Hem <V Tem]
4 cm cm
139 lem] lem] [mW]
d27 24 0,09 0,06 50 14,20
d28 24 0,11 0,11 200 29,59
d29 24 0,07 0,07 100 30,86
Tabell 11: M4l pa justerbar apertur og malt effekt for prevene i figur 53.
Det er 1 denne serien undersskt om C-parameteren avhenger av

deponeringsraten som funksjon av E.. Noter at E, for to av filmene ligger meget
neer hverandre. Dette skyldes at serien er vokst 1 vekstperiode P2. I tabell 11 er
det vist at filmene er vokst med effekt 50 mW, 100 mW og 200 mW, malt 1
malepunkt 2. Effekten er endret ved a justere apningen pa aperturen. Selv om
effekten senkes med 50 % mellom d28 og d29, er endringen i effekttetthet (E,)
tilneermet uendret. Vekstparametere er gitt i figur 53 og resultater fra seriene er
vist 1 figur 53, figur 54 og figur 55.

Vekstparametere
4.05 1
a) m D
€ 08 Temp 649 + 8,5 °C
g ] £
5 " B 06
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Figur 53: Resultater fra undersokelser av Ea i vekstomréde 1. Figuren viser a) C-
parameter, b) overflateruhet, ¢) motstand*tykkelse og d) deponeringsrate som funksjon av
E..
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Figur 53 a og c viser at C-parameteren og RT - verdien synker nar E, gker. Det er
tydelig at overflateruhet og deponeringsrate er koblet, da figur 53 b og d viser
samme trend.
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Figur 54: XRD 6-20 skann av filmene med Ea lik 14,20, 29,59 og 30,86 md/cm?

Merk at proven vokst med E, = 29,59 md/cm? skiller seg ut fra preven vokst med
E. = 30,2 md/cm?2. Resultatmessig er det spesielt deponeringsraten, vist 1 figur 53
b, og den krystallinske kvaliteten, vist i figur 54, som er forskjellig mellom de to.
Dette er uventet da E. og andre vekstparametere er tilnermet like for de to
preovene.

Fra tabell 11 er det klart at preven vokst med E. = 29,59 md/cm?2 har bred
apningen pa aperturen 1 forhold til de to andre provene. Som beskrevet 1 kapittel
4.4, er det forbundet usikkerhet til hvordan aperturen pavirker fokusering av
stralen ned pa target. Resultater fra denne serien tyder pa at endring av
aperturen kan ha en effekt.
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Figur 55: C-parameter som funksjon av deponeringsrate for Ea - serie og temperatur-serie.

Resultater fra temperaturserien presentert 1 underkapittel 5.2.1.1 er 1 figur 55
sammenlignet med resultater fra denne serien. C-parameteren er plottet som
funksjon av deponeringsraten. Det er fra denne grafen ikke opplagt at heyere
deponeringsrate gir lavere C-parameter, som en folge av okt E, Dette sar tvil
rundt den tidligere antagelsen om at en okning i E, kan motvirke effekten av
reduksjon 1 transmittansen til laservinduet, og antyder at C-parameteren ikke er

] Ea - serie

B Temperaturserie

5

10 15 20 25
Deponeringsrate [A/min]

koblet til deponeringsraten som funksjon av Ea.

Da target 1 er brukt i denne serien, 1 motsetning til i temperaturserien, hvor
target 2 er brukt, er det usikkert om resultatene fra de to seriene er
sammenlignbare. Target 1 og target 2 har forskjellige produsenter, og kan kreve

forskjellig energitetthet for optimal vekst.
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5.2.1.3 Substrat - Target avstand

Det er 1 denne serien undersgkt om en reduksjon av C-parameteren er mulig ved
a oke deponeringsraten som en folge av redusert S-T avstand. Vekst-parameterne
for serien er vist 1 figur 56. Resultater fra serien er vist 1 figur 56, figur 57 og

figur 58.
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Figur 56: Resultater fra undersgkelser av S-T avstand i vekstomrade 1. Figuren viser a)
C-parameter, n) Overflateruhet, ¢) motstand*tykkelse og d) deponeringsrate som en
funksjon av S-T avstand.

Figur 56 a og c viser at C-parameter og RT - verdi folger samme trend. Begge
parameterne er tilneermet konstante for alle S-T avstander. Figur 56 d viser at
deponeringsraten synker nar S-T avstanden okes. Dette er som forventet, da
fluksen av partikler 1 plume synker med okende avstand fra target 23,
Overflateruhet, vist i figur b, er synkende for ekende S-T avstand.
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45 mm 50 mm 55 mm 60 mm

Figur 57: 10*10 pm? AFM av filmer vokst med S-T avstand pa 45, 50, 55 og 60 mm.
Figuren viser hvordan antall eyer per arealenhet gker nar S-T avstand reduseres.

AFM bildene 1 figur 57 og figur 56 b viser at ekningen i overflateruhet skyldes
ogkende grad av gyvekst.
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Figur 58 C-parameter som funksjon av deponeringsrate for S-T avstand - serie og
temperaturserie.

Resultater fra denne serien er, som for E, - serien, sammenlignet med resultater
fra temperaturserien. Figur 58 viser ingen klar sammenheng mellom trenden fra
temperaturserien og trenden fra denne serien. Dette antyder at C-parameteren
ikke er koblet til deponeringsraten som funksjon av S-T avstand.
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5.2.2 Vekstomrade 2

Filmene 1 vekstomrade 1 kan deles inn i fire serier, hvor bytte av target,
temperatur, E, og frekvens er undersekt. S-T avstanden er 60 mm og fokuspunkt
er 3 for alle filmer i1 vekstomrade 2.

5.2.2.1 Effekten av targetbytte

Det er for vart PLD system vist 3¢ at ledende, atomert flate filmer med C-
parameter neert 3,95 A, er reproduserbare 1 et parameteromrade definert 1 tabell
12.

Temperatur 710 - 745 °C
Laserfrekvens 2-5 Hz
Oksygentrykk 0,1 mbar
S-T avstand 60 mm

Ea 8+1 mdJ/cm?

Tabell 12: Parametere som har gitt reproduserbare ledende atomeert flate filmer med C-
parameter neert 3,95 A i vart system 36,

I denne serien er det forsekt a reprodusere vekstforholdene definert i tabell 12 for
tre filmer. Merk at tabellen viser optimale parametere ved bruk av target 1.
Filmer 1 denne serien er vokst med target 2. Resultater er vist 1 figur 59 og figur
60.
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Figur 59: Resultater fra undersekelser av reproduserbarhet. Grafen viser a) C-parameter,
b) overflateruhet, ¢) motstand* tykkelse og d) deponeringsrate for de tre filmene.

Det er fra figur 59 klart at filmene i serien ikke er reproduserbare. C-
parameteren, vist i figur a, varier fra 3,98 A til 4 A. Deponeringsraten, vist i figur
d, varierer med en faktor 2 og RT - verdien i figur ¢ med en faktor 100. En
sammenligning av figur a, b og c¢ wviser at C-parameter, RT - verdi og
deponeringsrate er koblet. Lav C-parameter gir bedre ledningsevne og
fremkommer nar deponeringsraten er heyere. Dette samsvarer med resultater
fra temperaturserien 1 vekstomrade 1, men kan heller ikke her forklares ut fra
vekstparameterne, da disse er like for alle filmene.
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d1 d2 d3

Denne
serie

10 d13 f14

Serie fra tidligere
arbeid 36

Figur 60: 5*5 um? AFM bilder av filmene d1, d2 og d3, sammenlignet med resultater fra
tidligere arbeid 38,

AFM bildene 1 figur 60 og figur 59 b viser stor forskjell 1 overflatemorfologi og
ruhet mellom filmene serien. Det er ogsa stor forskjell mellom filmer vokst med
target 2 og target 1. Dette viser at parametere gitt i tabell 12 ikke er optimale for
denne serien, og antyder at bytte av target krever reoptimalisering av
vekstparametere.
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5.2.2.2 Trykk

Det er her undersekt hvordan trykk pavirker filmvekst. Vekstparametere for
serien er vist 1 figur 62.
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Figur 61: XRD 6-20 skann for filmer vokst ved 0,01 mbar, 0,05 mbar og 0,15 mbar.

XRD 6-20 skann i omradet rundt Braggtoppen til (001)-STO er vist i figur 61. For
filmene vokst p& 0,05 mbar og 0,15 mbar er intensiteten til (110)-toppene lav og
sidelobene tilnsermet fraveerende. Dette tyder pa at krystalliniteten er darlig og
at filmene er tynne. Det gjor estimering av tykkelse, og dermed ogsa
deponeringsraten og RT - verdien, usikker.

I figur 61 er det ingen tegn til (110)-SRO toppen for filmen vokst p& 0,01 mbar.
Et lengre skann (ikke vist her) antyder to filmtopper for 20 lik 14,8 og 43,6
grader. Disse toppene samsvarer ikke med gitterparameterne til stekiometrisk
SRO. Videre analyse av denne filmen er ikke prioritert.
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Figur 62: Resultater fra undersekelser av trykk. Grafene viser a) C-parameter, b)
overflateruhet, ¢) motstand*tykkelse og d) deponeringsrate som funksjon av trykk.

Tykkelse, deponeringsrate og RT - verdi er ikke estimert for filmen vokst pa 0,01
mbar. Figur 62 a, ¢ og d viser derfor kun resultater fra filmen vokst pa 0,05 mbar
og 0,15 mbar. Figur 62 viser at C-parameter og deponeringsraten synker med
okende trykk. Figur b viser at overflateruhet gker med ekende trykk. Figur d
antyder at RT - verdien gker med gkende trykk.

I sum viser serien at trykk har en avgjort effekt pa filmvekst. Hvilket trykk som
er optimalt er vanskelig a fastsla, da C-parameteren er minst ved 0,15 mbar,
men overflateruhet og RT - verdi er lavest ved 0,05 mbar. Det er for gvrig klart at
man med en reduksjon i trykk ned mot 0,01 mbar beveger seg bort fra optimale
vekstforhold, da XRD resultater antyder at utfallet av veksten da ikke blir
stokiometrisk SRO.
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5.2.2.3 Temperatur

Det er gjort to uavhengige temperaturserier innenfor vekstomrade 2. De to
seriene er heretter kalt svart og bla serie, og er skilt ved nevnte farger. De er
vokst med forskjellig E.. Merk at det er gjort 55 deponeringer mellom siste film i
svart serie og forste film 1 bla serie. Transmittansen til laservinduet er
sannsynligvis redusert 1 lopet av disse 55 deponeringene. Vekstparametere og
resultater for de to seriene er vist 1 figur 63 og figur 64.

Svart serie - Ea = 14,64 mdJ/cm? Bla serie - Ea = 24,15 md/cm?2

a) 748 °C b) 765 °C

¢) 763 °C d) 768 °C

e) 770 °C ) 807 °C

Figur 63: 5*5 pm2 AFM bilder av filmer fra de to temperaturseriene.
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Overflateruhet virker a veere avhengig av temperatur. Bade bla og svart serie
viser en endring i overflateruhet fra figur 63 a og b, til henholdsvis c og e, og d og
f. Endringen virker a vaere knyttet til temperaturekning, med en kritisk grense
pa 760 °C. Det er tydelig at tettheten av defekter oker som funksjon av
temperaturen over denne grensen.
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Figur 64: Resultater fra undersekelser av temperatur ved to forkjellige Ea. a) C-
parameter, b) overflateruhet, ¢) motstand*tykkelse og d) deponeringsrate er plottet som
funksjon av temperatur. Sirkelen markerer en preve som skiller seg ut i fra de andre.

I figur 64 er resultater fra en bestemt prove markert med sirkel. Preven skiller
seg spesielt ut 1 figur a, ¢ og d. Arsaken er ikke kjent, men de gvrige resultatene
viser en klar trend mot at temperaturer ned mot 750 °C gir gode vekstvilkar. I
figur 64 a er C-parameteren 3,963 A ved 748 °C, som er neert det optimale pa
3,95 A. Overflateruhet og RT - verdi, vist 1 henholdsvis figur 64 b og c, er lavest
for filmen vokst pa 748 °C, og oker for hayere temperaturer.
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Figur 64 viser at bla serie er vokst med 60 % hoyere E, enn svart. I utgangs-
punktet skal dette gi hoyere energitetthet pa target og heyere deponeringsrate
for bla serie. Dersom transmittansen i1 laservinduet er redusert tilsvarende
ogkningen i1 E,, kan for evrig energitettheten vaere tilnsermet lik for begge serier.
Dette stottes av grafen 1 figur 64 d, som viser at deponeringsraten ikke er
merkbart heyere for bla serie.

Resultater fra en prove 1 bla serie, vokst pa 857 °C, kommer ikke frem 1 figur 64.
Dette skyldes at proven ble edelagt under demontering fra holder. Limet hadde
herdet pa en slik mate at substratet satt ekstremt hardt fast. Det kom bare av 1
biter, som var sa sma at de ikke kunne analyseres med verken XRD eller AFM.

Det er allikevel klart at en deponeringstemperatur pa 857 °C er hoy. Substratet
endret tilneermet ikke farge under vekst, hvilket viser at deponeringsraten var
lavere enn de ovrige filmenefift. Det var ogsa tydelig at deler av limet under
substratet hadde fordampet. Sistnevnte er uheldig, da det forurenser
kammeratmosfeeren.

it SRO er svart og STO er gjennomsiktig. Fargen pa substratet blir gravis svart ettersom SRO
blir deponert pa overflaten.
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5.2.2.4 Frekvens

Det er 1 denne serien undersgkt hvordan frekvens pavirker veksten. For at
filmene skal ha tilneermet samme tykkelse er de deponert 1 90, 60 og 30 min, 1
henhold til frekvens pa 10, 5 og 2 Hz. Vekstparametere og resultater fra serien er
vist 1 figur 65.
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Figur 65: Resultater fra undersekelse av frekvens. a) C-parameter, b) Overflateruhet, c)
motstand*tykkelse og d) deponeringsrate som funksjon av laserfrekvens.

Det er stor spredning i resultatene fra denne serien. I Figur 65 a kommer filmen
vokst pa 5 Hz best ut. Den har C-parameter helt nede 1 3,956 A1 figur b kommer
derimot filmen vokst pa 10 Hz best ut med lavest overflateruhet, og i figur ¢ gir 2
Hz best ledningsevne. Resultatene tyder pa at filmveksten er avhengig av
laserfrekvens, men at det er vanskelig 4 si noe om hvilken frekvens som er

optimal.
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I figur 65 d er deponeringsrate 1 A per puls plottet som funksjon av frekvens. Den
er synkende for ekende frekvens. En mulig arsak til dette er at ablasjons-
forholdene endres nar frekvensen oker.

Lav frekvens Hoy frekvens

Target

[] Ablert areal

Ikke ablert areal

.....

—» Skannretning

Figur 66: Skisse av hvordan stralen skannes over target. Figuren viser hvordan bestralte
areal overlapper nar frekvensen gker.

En effekt av okt laserfrekvens er illustrert i figur 66. Skannhastigheten er
maksimert og er den samme for alle frekvensene. Ved heyere frekvenser, vil
derfor samme areal bli pulset delvis flere ganger. Dette er vist i figur 66 som
overlappende firkanter. Dersom overflaten ikke kommer i1 termisk likevekt 1
perioden mellom to pulser, vil ablasjonsforholdene endres nar vi far overlappende
pulsareal. Dersom mindre material fordamper per puls ved ablasjon fra en
overflate i ikke termisk likevekt, vil en gkningen 1 frekvens medfere en reduksjon
1 deponeringsrate malt 1 A per puls. Det er med det blotte oye mulig 4 se at
pulsede areal overlapper ved 5 og 10 Hz, men det er ikke gjort eksperimenter for
noyaktig a avgjere hvilken frekvens som gir overlappende areal.
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5.2.3 Vekstomrade 3

Filmene 1 vekstomrade 3 kan deles inn i tre serier, hvor trykk, frekvens og
fokuspunkt er undersegkt. S-T avstand er 60 mm for alle filmer i1 folgende
underkapittel.

5.2.3.1 Trykk

Det er 1 denne serien undersekt hvordan trykk pavirker veksten. Vekst-
parametere for serien er vist i figur 67 og resultater fra serien er vist i figur 67,
figur 68 og figur 69. Noter hvordan en av filmene fra vekstomrade 2 er tatt med 1
analysen.
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Figur 67: Resultater fra undersekelser av trykk. a) C-parameter, b) motstand*tykkelse og
¢) deponeringsrate er plottet som funksjon av trykk.

Figur 67 a og c viser tydelige trender. C-parameteren og deponeringsraten synker
med okende trykk. RT - verdien, vist 1 figur b, er tilnsermet konstant for alle
undersokte trykk. En sammenligning av figur a og ¢ antyder at C-parameteren er
koblet til deponeringsraten.
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0,1 mbar 0,2 mbar

2.

Figur 68: 5*5 um2 AFM bilder av filmer vokst med trykk fra 0,2 - 0,7 mbar.

En tydelig trend er ogsa synlig 1 resultater fra AFM 1 figur 68. Ved 0,1 mbar
dominerer firkantstrukturer og det er ingen tegn til terrasser. Ved 0,2 mbar
minker tettheten av firkantstrukturer, og det er dominans av terrasserte oyer.
Dette vedvarer opp til 0,3 mbar. Ved 0,5 mbar er firkantstrukturene fraverende
og man kan se en terrassert overflate med enkelte sygrupper. Morfologien folger
substratets (ikke vist her). For 0,7 mbar folger overflaten fortsatt det
underliggende substratets morfologi, men sygruppene blir storre. Det er antatt at
forandringen i1 morfologi skyldes okt mobilitet, som en folge av minkende
deponeringsrate.
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Figur 69: XRD 6-20 skann av filmer vokst ved 0,2 - 0,7 mbar. De to linjene ligger pia
22,4821 og 22,7535 grader, som tilsvargr henholdsvis gitterparameteren ut av planoet til
(001)-orientert STO-substrat pa 3,905 A og optimal C-parameter for SRO pi 3,95 A. En
pil markerer en topp i XRD spekteret som ligger over (001)-toppen til substratet for trykk
pa 0,2 mbar. Det er antatt at toppen skyldes en defekt i substratet, da den er meget smal.

XRD 6-20 skann er vist 1 figur 69. Sidelobene er tydelige for alle filmer vokst med
trykk over 0,1 mbar, som antyder at den krystallinske kvaliteten av disse er god.

For 0,2 mbar i figur 69, er det for evrig en topp til heyre for (001)-STO-toppen.
Toppen ligger pa 23,3 grader, og er ikke forventet for stekiometrisk SRO. Toppen
er smal 1 forhold til filmtoppen, og viser at toppen skyldes oppfyllelse av
Braggbetingelsen for et antall plan som er heyere enn antall (110)-plan i filmen.
Det er fra dette antatt at strukturen som gir den anomale toppen ligger 1
substratet. XRD 0-20 skann av substratet for deponering er ikke gjort, og

225
2-9 [grader]

22

antagelsen kan derfor ikke verifiseres.
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C-parameteren synker som sagt med okende trykk. For trykk over 0,3 mbar, gar
C-parameteren faktisk under 3,95 A. Da 3,95 A er C-parameteren til en fully
stained film vokst ved perfekt epitaksi, antyder dette at filmen er relaksert 1
filmplanet.
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Figur 70: RSM ved (103)-toppen til STO for filmen vokst ved 0,7 mbar med C-parameter

3,936 A. Grafen viser at filmtoppen ligger pa linje med (103)-toppen til substratet i h

retning. Dette tilsier at filmen er epitaksiell og har samme gitterparameter som

substratet i filmplanet

Sistnevnte kunne ikke verifiseres fra RHEED og filmen med lavest C-parameter,
3,936 A, ble undersokt ved resiprok kartlegging. I figur 70 er det resiproke
rommet rundt (103)-toppen til substrat for filmen vokst med 0,7 mbar og C-
parameter 3,936 A kartlagt. Dette viser at filmen og substratets gitterparameter
1 planet er identiske, og viser at filmen ikke er relaksert. Det er ikke funnet noe
litteratur som viser SRO med lavere gitterparameter enn 3,95 A. Hvorfor vi ser
denne effekten er foreleopig usikkert.

Oppsummert viser resultatene fra denne serien at en eokning 1 trykk gir
reproduserbarhet og god filmkvalitet. Da oyvekst er til stede pa alle filmene og
terrassekantene er ujevne, er det sannsynlig at mobiliteten er lav. Mobiliteten er
tilsynelatende skende nar deponeringsraten synker.
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5.2.3.2 Frekvens

Det er i denne serien undersekt om mobiliteten kan ekes som funksjon av
redusert deponeringsrate. Dette er gjort ved a senke 1a§erfrekvensen. Da
ekstrapolering 1 grafen 1 figur 67 a gir C-parameter lik 3,95 A ved trykk pa 0,4
mbar, er dette valgt som deponeringstrykk. For & fa noenlunde samme
filmtykkelse er deponeringstiden satt til 60, 60 og 90 min, 1 henhold til
frekvensene 5, 2 og 1 Hz. Vekstparametere er vist 1 figur 71 og resultater fra
serien er vist 1 figur 71, figur 72 og figur 73.
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Figur 71: Resultater fra underse;lgelser av frekvens. a) C-par;ameter, b)

motstand*tykkelse, c) deponeringsrate i A per min og d) deponeringsrate i A per puls er
plottet som funksjon av frekvens.

Det er fra figur 71 a tydelig at reproduserbarheten er hey. C-parameter er 3,95 A
ved 5 Hz, som forventet fra ekstrapolering. For lavere frekvenser synker for ovrig
C-parameteren helt ned til 3,935 A. En sammenligning av figur 71 a og ¢ antyder
at deponeringsraten i A per min er koblet til C-parameteren. RT - verdien folger
motsatt trend, og antyder at filmen med C-parameter 3,95 A har best
ledningsevne.
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Videre viser figur 71 d at deponeringsraten 1 A per puls synker for skende
frekvens. Dette er ogsa indikert 1 frekvensserien fra vekstomrade 2 1
underkapittel 5.2.2.4, og antyder at deponeringsraten malt 1 A per puls er
frekvensavhengig. Arsaken er enda usikker, men en mulig forklaring er gitt 1
underkapittel 5.2.2.4.
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Figur 72: XRD 0-20 skann av filmer vokst med laserfrekvens 1, 2 og 5 Hz. De to linjene
ligger pd 22,4821 og 22,7535 grader, som tilsvarer henholdsvis gitterparameteren ut av
plane!: til (001)-orientert STO-substrat pa 3,905 A og optimal C-parameter for SRO pa
3,95 A. Det er to piler som markerer to topper i XRD spekteret som ligger til hayre for
(001)-toppen til substratet. Det er antatt at toppene skyldes en defekt i substratene, da de
er meget smale.

XRD 6-20 skann i figur 72 indikerer at den krystallinske kvaliteten er god. Noter
at XRD spekteret 1 figur 72 fra filmene vokst ved 1 Hz og 5 Hz inneholder to
topper som ligger over (001)-toppen til substratet. Det er antatt at disse skyldes
samme effekt som liknende topper 1 figur 69.
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Figur 73: 5*5 pym2 AFM bilder av filmer vokst med 1, 2 og 5 Hz, og tverrprofil av
stripestrukturer som forekommer ved 1 og 2 Hz.

AFM bildene for filmene er vist i1 figur 73. For filmene vokst med laserfrekvens 1
og 2 Hz ser man stripestrukturer. Disse er like bredde som substratets terrasser
og ligger 1 samme retning. Ved 5 Hz faller korrelasjonen mellom substrat og film-
overflate bort. Veksttypen er her dominert av syvekst og overflaten innholder
enkelte firkantstrukturer. Dette tyder pa at mobiliteten synker nar frekvensen
oker.
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Figur 74: C-parameter som funksjon av deponeringsrate i A per min. Figuren viser
resultater fra seriene der trykk og frekvens er undersekt.
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Koblingen mellom C-parameteren og deponeringsraten 1 A per min er av lik
karakter 1 bade denne og trykkserien i forrige underkapittel. I figur 74 er C-
parameter til filmer 1 begge serier plottet som en funksjon av deponeringsrate 1 A
per min. Grafen viser at C-parameteren synker som funksjon av
deponeringsraten for begge serier. Dette kan tyde pa at samme effekt som senker
C-parameteren ved gkende trykk, ogsa er tilstede nar frekvensen reduseres.

87



5.2.3.3 Fokuspunkt

Det er her undersgkt hvordan laserenergitetthet som funksjon av fokuspunkt
pavirker veksten. Vekstparametere er gitt i1 figur 75 og resultater fra serien er
vist 1 figur 75, figur 76 og figur 77. Legg merke til at resultater fra en film 1
trykkserien er inkludert 1 folgende analyse og er markert med blatt. Dette
skyldes at resultatene fra filmen fullstendiggjor serien. Den er vokst med hoyere
E. (26,3 md/cm?) enn de ovrige filmene i serien, men trykk, frekvens og
temperatur er lik.

Vekstparametere
Temp 781 +13°C
Trykk 0,4 mbar
4
x 10
3.955 11 b
a) ) 21,93 + 0,6
lary ® Ea 9%
3.954 e o 3 mdJ/cm
—_ S 10
=< ) Q
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3.951 °
=
[ ]
3.95 ° 7 [ ) Fokuspunkt Undersokt
0 1 2 3 4 5 0 1 2 3 4 5
Fokusposisjon Fokusposisjon
Target 1

Figur 75: Resultater fra undersekelser av fokuspunkt. a) C-parameter og b) motstand*
tykkelse er plottet som funksjon av tykkelse. *E. for resultater markert med svart.
Punktet markert med blatt er resultater fra filmen vokst med Ea = 26,3 md/cm?2.

Figur 75 a og b er koblet. Bade C-parameteren og RT - verdien stiger for skende
fokuspunkt. Dette antyder at filmkvaliteten blir gradvis darligere nar man
beveger seg bort fra fokuspunkt 1.
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Fokuspunkt 1 Fokuspunkt 2 Fokuspunkt 3 Fokuspunkt 4

Figur 76: 5%5 pm? AFM bilder av filmer vokst med fokuspunkt fra 1 til 4. Figuren viser en
gradvis forverring av morfologi nar vi beveger oss bort fra fokuspunkt 1.

Samme trend er tydelig i figur 76. For fokuspunkt 1 er overflaten dekket av
terrasserte gyer uten firkantstrukturer og fra fokuspunkt 2 til 3 ses en gkende
tetthet av firkantstrukturer. Ved fokuspunkt 4 ses en mer dramatisk endring av
morfologi. De terrasserte oyene er ikke synlige, og overflaten er dekket av haye

gygrupper.
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Figur 77: Deponeringsrate som funksjon av fokuspunkt.

Fra figur 77 er det tydelig at deponeringsraten reduseres nar fokuspunktet gar
fra 1 til 4. Det vil si, nar avstanden mellom linse og target reduseres. Grafen 1
figur 77 a er tilsynelatende lineser fra fokuspunkt 4 til 2. Fra fokuspunkt 2 til 1
flater grafen ut.
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Figur 78 Skisse av linsens posisjon i forhold til target for de fire forskjellige
fokuspunktene. De stiplede linjene viser den linesere approksimasjonen av fokuseringen,
og viser hvordan fokuseringen er tilnseermet lineser fra fokuspunkt 4 til 3.

Da deponeringsraten reduseres som funksjon av fokuspunkt er det naturlig a
anta at energitettheten per arealenhet gker nar avstanden mellom linsen og
target reduseres. Dersom E, og arealet av den justerbare aperturen er konstant,
hvilket den er for fokuspunkt 1, 2 og 4, ma dette bety at target ligger bak
fokuspunktet til linsen, som vist 1 figur 78. At grafen flater ut kan tyde pa at man
mellom fokuspunkt 2 og 1 begynner & neerme seg linsens fokuspunkt.

Da laserstralen er trunkert gaussisk fordelt vil gradienten pa straleaperturen
flate ut 1 naerheten av fokuspunktet. Folgelig vil ogsa gradienten til energitetthet
pa target flate ut, som kan forklare hvorfor deponeringsraten, vist 1 figur 77, gjor
det samme. Legg merke til at filmen fra trykkserien ikke skiller seg ut 1 verken
figur 75, figur 76 eller figur 77, til tross for at E, er over 20 % hoyere. Dette kan
tyde pa at fokuspunktet er avgjerende fremfor E,.
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Figur 79: C-parameter som funksjon av deponeringsrate.

I figur 79 er deponeringsraten plottet som funksjon av C-parameter. Grafen
antyder at C-parameteren synker nar deponeringsraten gker. Dette er motsatt
effekt av hva figur 74 fra trykk- og frekvensseriene viser, og tilsier at det ikke er
deponeringsraten selv som er nekkelparameter, men det som kontrollerer den.
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Figur 80: XRD 0-20 skann av filmer vokst med fokuspunkt 1, 2, 3 og 4. De to linjene ligger
pé 22,4821 og 22,7535 grader, som tilsvarer henholdsvis gitterparameteren ut av planet
til (001)-orientert STO-substrat pa 3,905 A og optimal C-parameter for SRO pa 3,95 A. En
pil merker en anomali i spekteret til preven vokst med fokuspunkt 2. Det er antatt at
anomalien skyldes en defekt i substratet.

I figur 80 er XRD 0-20 skann fra prever vokst pa de fire forskjellige
fokuspunktene presentert. Figuren viser tydelige lober for alle filmene, og viser
at de er av hey krystallinske kvalitet. Det er antydninger til degenerasjon av
krystallinsk kvalitet for fokuspunkt 4, men denne filmen er tynnere enn de
andre, og mindre tydelige lober kan ogsa vere en folge av dette. For filmen vokst
med fokuspunkt 2, er det markert en anomali 1 XRD spekteret. Denne ligger 1
samme omrade som de anomale toppene omtalt 1 foregdende underkapittel. Det
er ikke like apenbart at toppen 1 dette tilfellet er smalere enn filmtoppen. Dette
kan for ovrig veere et resultat av at toppen ligger midt mellom to sidelober, og
dermed gir en falsk bred topp. Det er derfor antatt at anomalien har samme
forklaring som gitt i underkapittel 5.2.3.1.

Serien viser 1 sum at fokuspunkt 1 er optimalt blant de som er undersokt. Her er
gitterparameteren optimal, og overflaten viser ingen tegn til firkantstrukturer
som er synlige pa mange andre filmer 1 vekstomrade 3. Mobiliteten er
sannsynligvis lav, da veksten er dominert av eygrupper.
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5.3 RHEED - Resultat og diskusjon

Resultater fra in situ malinger med RHEED er i liten grad inkludert i analysen
av filmer fra de tre forskjellige vekstomradene. Dette skyldes at enkelte generelle
trender 1 RHEED malingene har vist seg vanskelige a forklare og se 1
sammenheng med resultater fra XRD og AFM.
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Figur 81: Figuren viser relativ intensitet i primzerrefleksjonen under vekst av film d29. a)
viser intensiteten i de forste 180 sekundene av deponeringen, og b) viser intensiteten
gjennom hele deponeringstiden.

RHEED resultater fra vekst av film d29 er vist 1 figur 81. Her er den relative
intensiteten 1 primaerrefleksjonen plottet som funksjon av tid. Grunnen til at
nettopp dette resultatet er valgt som eksempel, er at det tydelig viser de
generelle trendene som er mer eller mindre tydelige for alle filmer 1 arbeidet. I
forste folgende underkapittel er de generelle trendene beskrevet. Her er det ogsa
forklart hva de antyder. Deretter er det vist hvordan intensiteten som funksjon
av tid gir et grovt estimat pa overflateruhet.
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5.3.1.1 Generelle trender i alle RHEED maélingene
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Figur 82: Forhold mellom perioden av forste og andre oscillasjon i RHEED malingene, for
alle prover der forste og andre oscillasjon er tydelige. Figuren viser at forholdet mellom de
to periodene ligger mellom 1 og 1.622.

Forste oscillasjon 1 RHEED malingene er generelt lengre enn den andre, som vist
1 figur 81 a. Forholdet mellom periodene av forste og andre oscillasjon, for alle
prover der oscillasjonene er tydelige, er oppsummert 1 figur 82. Figuren viser at
forste oscillasjon er opp til 1,62 ganger lengre enn den andre. Denne trenden er
kjent og forklart 37. Ved vekst av forste atomlag, vil SRO dekomponere til SrO og
volatile elementer av RuxOy. Dette skyldes at overflaten av substrat er B -
terminert, og stabilt RuOsz krever hoyere oksygentrykk og lavere temperatur enn
det som brukes ved vekst av SRO. Dekomponeringen er ikke lenger en
nodvendighet nar hele overflaten er SrO-terminert. Tiden dette tar er avhengig
av vekstparameterne, men tilsvarer en til to enhetsceller av SRO 1 forhold til
deponeringsraten. Nar overflaten er blitt SrO-terminert deponeres celler av SRO.
Intensiteten vil da oscillere med maksima der overflateruhet er minimal.
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Figur 83: Relativ intensitet i primeerrefleksjonen for de 200 forste sekundene under vekst
av film d31. AFM bildet viser et areal pa 5*5 pm? av substratet hvorpa film d31 er vokst.
Merk at intensiteten stiger i de forste 15 sekundene av deponeringen.

For enkelte filmer ses en liten gkning 1 intensitet rett etter deponeringen starter.
Et eksempel pa dette er vist 1 figur 83. Arsaken er ikke undersokt i detalj, men
effekten er hyppigst der substratet har sveert ruglete stegkanter. Et eksempel pa
et substrat med sveert ruglete stegkanter er ogsa vist 1 figur 83. Det er spekulert 1
om gkningen kan forklares ved at de forste adatomene deponeres slik at
stegkantene blir mer jevne og symmetrien pa overflaten derfor eker. Det er ikke
funnet eksempler 1 litteraturen som stotter denne teorien.

Se na pa figur 81 b. Legg merke til at intensitet 1 maksima stiger i forste del av
deponeringsperioden, og deretter gar ned igjen. Dette tyder pa at symmetrien i
overflaten av filmen pa et tidspunkt er heyere enn symmetrien til et rent
substrat. I samme figur er det tydelig at intensiteten oscillerer med to forskjellige
frekvenser gjennom hele deponeringsperioden. Signalet er sammensatt av en
lang og en kort periode. Dette er generelt tilfellet for alle filmer. Formen pa
svingningene og antall korte perioder per lange varierer mellom hver deponering.
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Figur 84: Figuren viser relativ intensitet i primzgerrefleksjonen under vekst av film d47. a)
viser intensiteten i de ferste 180 sekundene av deponeringen, og b) viser intensiteten
gjennom hele deponeringsperioden.

Maleresultatene vist 1 figur 81 b stammer fra en film vokst 1 vekstomrade 1 med
C-parameter pa 3,995 A. Det er spekulert 1 om de toperiodiske maleresultatene
er en folge av periodisk mellomvekst, som gir en forheyet C-parameter.
Toperiodiske intensitetsoscillasjoner er for evrig ogsa tydelige 1 maleresultater
fra vekst av filmer med C-parameter neert det optimale. Resultater fra en film
med C-parameter 3,953 A er vist 1 figur 84. Det er altsa ingen tydelig
sammenheng mellom toperiodisitet 1 RHEED intensitet og hoy C-parameter.
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Figur 85: 0-20 XRD skann av film d28, for 20 fra 43 til 48 grader. Grafen viser satellitter

pa siden av (220)-SRO toppen, som antyder at filmen har en supergitterstruktur.

Det er ogsa spekulert i om den toperiodiske intensiteten reflekterer
oppbygningen av et supergitter. Dette skal kunne ses 1 XRD malingene. 6-20
XRD skann av film d28, for 20 fra 43 til 48 grader, er vist 1 figur 85. Det er
tydelige satellitter p& hver side av (220)-SRO toppen, som antyder at filmen har
en supergitterstruktur 38. RHEED resultater for film d28 er ikke vist, men viser
ogsa tydelige toperiodiske intensitetsoscillasjoner. Perioden av lange oscillasjoner
samsvarer tilnermet med satellittene 1 figur 85. Denne filmen er for ovrig den
eneste som viser tydelig satellitter 1 XRD resultatene som samsvarer med
RHEED malingene. Det er derfor usikkert om oppbygningen av et supergitter
kan veaere arsaken til den toperiodiske oscillasjonen i intensitet.
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5.3.1.2 Grov estimering av deponeringsrate
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Figur 86: a) viser hva som menes med andre oscillasjon i RHEED maélingene, og b) viser
forskjellen mellom estimert deponeringsrate i enhetsceller per min fra andre oscillasjon i
RHEED malingen og fra 68-20 XRD skann.

I figur 86 a er det vist hva som menes med andre oscillasjon 1 RHEED malingene.
Denne tilsvarer vekst av 1 enhetscelle. For RHEED malinger der andre
oscillasjon er synlig, er det derfor mulig a gjore et estimat av deponeringsraten i
enhetsceller per tidsenhet.

Den relative forskjellen mellom deponeringsrate estimert fra RHEED og
deponeringsrate estimert fra XRD er vist i figur 86 b. Grafen viser at
deponeringsraten estimert fra RHEED maksimalt avviker 28,27 % fra resultater
fra XRD. De fleste malinger har et avvik under 20 %. Da filmtykkelse estimert
fra XRD regnes som en mer neyaktig enn fra RHEED, er det med dette
konkludert at andre oscillasjon 1 RHEED maélingene gir et grovt estimat av
deponeringsraten. Estimatet kan brukes til & begrense deponeringstiden slik at
filmer far onsket tykkelse.
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5.4 Oppsummering

I vurderingen av filmkvaliteten er det lagt vekt pa tre egenskaper. Disse er C-
parameter, overflatemorfologi og krystallinitet vurdert ut i fra XRD 6-28 skann.
En optimal film har C-parameter neer 3,95 A, tydelige sidelober ved Bragg-
toppene til SRO, lav overflateruhet og morfologi som folger det underliggende
substratet. Det er vist at filmer som tilnseermet oppfyller alle disse kravene, kan
gros 1 alle tre vekstomrader. Reproduserbarhet er for ovrig bare vist 1
vekstomrade 3.

Samtlige filmer 1 vekstomrade 1 har lav overflateruhet og relativt lav RT - verdi.
Det er for ovrig bare to filmer som har C-parameter neer 3,95 A. De fleste filmer
har C-parameter over 3,98 A. Det er antatt at den hoye C-parameteren skyldes at
filmene har underskudd av Ru i stekiometrien.
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Figur 87: C-parameter for alle filmer plottet som funksjon av temperatur. Filmene fra de
forskjellige omradene skilles ved form og farge.

Figur 87 viser at spredningen 1 C-parameter og C-parameter selv synker som
funksjon av temperatur. Dette antyder at veksten blir mer stabil, med tanke pa
stekiometri nar temperaturen oker.
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Figur 88: a) Overflateruhet og b) RT - verdi for alle filmer plotte som funksjon av
temperatur. Figur a viser spesielt stor spredning i overflateruhet for filmer i vekstomrade
2

Ved a4 oke temperaturen 1 vekstomrade 2 oppnas altsd en gjennomsnittlig
reduksjon 1 C-parameter. Figur 88 viser for ovrig at temperaturekningen, fra
vekstomrade 1 til 2, gir en gjennomsnittlig ekning 1 overflateruhet og sterre
spredning i RT - verdi. Trykk- og temperaturseriene 1 vekstomrade 2, presentert 1
henholdsvis underkapittel 5.2.2.2 og 5.2.2.3, antyder at filmkvaliteten reduseres
ved redusert trykk og temperaturer over 750 °C. Da det er kjent at SRO er
ustabilt dersom trykket er for lavt i forhold til temperaturen 17, er det antatt vi i
vekstomrade 2 ligger naert grensen der SRO er ustabilt. Dette stottes av figur 88
a og b, som viser at filmer i vekstomrdde 3, vokst ved like hoy temperatur, men
hoyere trykk, alle har C-parameter naert 3,95 A. Overflateruhet er her stabilt lav
og RT - verdi er gjennomsnittlig lavere enn i1 bade vekstomrade 1 og 2.

I vekstomrade 3 er filmkvaliteten generelt hoyere enn i vekstomrade 1 og 2. Som
sagt er det ogsa eksempler pa filmer med hey kvalitet innenfor vekstomrade 1 og
2, men her er reproduserbarhet ikke vist. Dette kan forklares ved at det innenfor
vekstomrade 1 og 2 ligger mindre vinduer 1 parameterrommet der optimal
filmvekst er mulig. Usikkerheten 1 systemets vekstparametere gjor
reproduserbarheten begrenset. For vekstomrade 3 begynner vi derimot 4 naerme
oss et storre vindu. Usikkerheten 1 vekstparametere blir da relativt sett mindre,
og reproduserbarheten oker.

Filmer i vekstomrade 3 er ikke bare reproduserbare. Eksperimentering med
vekstparametere gir ogsa tydelige trender. Mobiliteten er gjennomgaende lavere
enn onsket 1 dette vekstomrade, da AFM generelt viser dominans av 3D vekst og
ingen tilfeller av perfekt 2D vekst. Resultater fra trykk- og frekvensserien, viser
at mobiliteten kan gkes ved a redusere frekvens eller oke trykk.
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Filmen vokst med fokuspunkt 1 har optimal C-parameter og viser ingen tegn til
firkantstrukturer. Denne filmen er markert med sirkel i figur 88 b, som viser at
filmen ogsa har klart lavest RT - verdi av alle filmer.

En gjennomgéende trend i alle vekstomradene er at C-parameteren er koblet til
deponeringsraten. Sammenhengen mellom de to parameterne er for evrig noe
uklar, isolert sett innenfor hvert vekstomrade. Trykkserien og temperaturserien i
vekstomrade 3 antyder for eksempel at C-parameter er proporsjonal med
deponeringsraten, mens fokuspunktserien 1 samme vekstomrade antyder at C-
parameteren er omvendt proporsjonal.
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Figur 89: Avvik i m°a°11t C-parameter fra optimal verdi 3,95 A, plottet som funksjon av
deponeringsrate i A per puls. Linezre regresjoner gjennom punkter fra de tre
vekstomradene er pategnet. Figuren viser at gkning i deponeringsrate gir en reduksjon i
avvik fra optimal C-parameter i vekstomrade 1 og 2. I vekstomrade 3 er deponeringsraten
mindre avgjerende.

En overordnet sammenligning av alle filmer avslerer for ovrig at
deponeringsraten 1 A per puls kan veere en underordnet parameter av trykk og
temperatur. Dette er vist 1 figur 89, hvor [3,95 A - (C-parameter) | er plottet som
en funksjon av deponeringsraten i A per laserpuls. Figuren viser ogsa tre
trendlinjer, som er tre linesre regresjoner gjennom punktene fra hver av de tre
vekstomradene. Det er tydelig at gradienten til den lineasre regresjonen er
negativ. Gradienten synker 1 overgangen fra vekstomrade 1 til 2 og blir
tilneermet null 1 vekstomrade 3. Dette viser at C-parameteren nsermer seg det
optimale ved en okning i1 deponeringsrate i vekstomrade 1 og 2, og er mindre
avhengig av variasjoner 1 deponeringsrate i vekstomrade 3.
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Figur 90: Avvik i malt C-parameter fra optimal verdi pa 3,95 A, plottet somfunksjon av
E.. Redusert avvik er her forbundet med en gkning i Ea, og i likhet med figur 89 er
gradienten til regresjonene avtagende med skende temperatur og trykk.

Trenden som er tydelig i1 figur 89, kan gjenkjennes 1 figur 90. Her er
absoluttverdien av avvik fra optimal C-parameter plottet som funksjon av E,, og
antyder at avviket fra optimal C-parameter er knyttet til deponeringsraten som
en funksjon av laserenergitetthet pa target. Dette stottes av litteraturen, der
energitetthet pa target er vist 24 25 4§ veere en avgjerende parameter for
stekiometrisk overforing fra target, og avvik fra stekiometrisk SRO medforer en
gkning 1 enhetscellevolum 14,

Det er gjort in situ malinger med RHEED pa alle filmer. Disse viser mer eller
mindre tydelig en toperiodisk oscillasjon 1 intensiteten 1 primaerrefleksjonen. Det
er for en film funnet samsvar mellom toperiodisiteten 1 RHEED malingene og
satellitter 1 8-20 XRD skann, som antyder at filmen er et supergitter. Dette har
for ovrig vist seg ikke a veere reproduserbart, og arsaken til fenomenet er derfor
forelepig usikker.

Det er vist at forste oscillasjon i RHEED malingene er 1 - 2 ganger lengre enn
den andre og at andre oscillasjon gir et grovt estimat pa deponeringsraten.
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6 Konklusjon

Resultater presentert 1 kapittel 5 viser at tilneermet perfekt epitaksi er mulig 1
flere avgrensende omrader i1 parameterrommet, men med ulik grad av
reproduserbarhet. Reproduserbarhet er vist a vaere overordnet kontrollert av
vekstparameterne trykk og temperatur. Kravet til usikkerhet 1 underordnede
vekstparametere vil avhenge av hvor 1 parameterrommet, definert av trykk og
temperatur, veksten foregar. Deponeringsraten i A per puls er vist 4 veere en
sentral underordnet parameter.

Reproduserbar perfekt 2D epitaksi er ikke oppnadd. Tilnsermet perfekt 3D
epitaksi er derimot vist reproduserbart over et trykkspekter fra 0,2 - 0,7 mbar,
deponeringstemperatur fra 768 - 805 °C, laserfrekvens fra 1 - 5 Hz, fokuspunkt 1
- 3 og S-T avstand 60 mm. Noyaktig laserenergitetthet pa target er usikker, men
deponeringsraten er fra 0,02-0,1 A/puls. Filmer vokst 1 denne delen av
parameterrommet har hoy krystallinsk kvalitet og gitterparameter ut av planet
ner teoretisk verdi ved perfekt epitaksi. Enkelte defekter er synlige 1
filmoverflatene. Over 0,4 mbar og under 5 Hz, er det vist at filmer kan vokse med
gitterparameter ut av planet ned mot 3,935 A. 3,95 Aer gitterparameteren ut av
planet for en film vokst ved perfekt epitaksi, og antyder at filmer med lavere
gitterparameter ut av planet er relaksert 1 planet. XRD resultater fra en film
antyder for ovrig at filmene har vokst epitaksielt. Arsaken til den lave
gitterparameteren ut av planet er forelepig ikke forklart.

Det er forventet at en overgang til 2D perfekt epitaksi er mulig, innenfor
sistnevnte spekter av vekstparametere, ved in situ malinger med RHEED og
videre optimalisering av trykk, laserenergi og frekvens ved fokuspunkt 1.
Fokuspunkt 1 er regnet som optimalt, da filmen vokst ved dette fokuspunktet
har en overflate uten defekter, gitterparameter ut av planet pa 3,95 A, hoy
krystallinsk kvalitet og best ledningsevne av alle filmer.
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8 Vedlegg A - Effekttetthet pa target

Hele lasersystemet er skissert 1 figA 1. Effekten kan maéales ved inngangen av
kammeret 1 malepunkt 2. Pa grunn av dette er det i videre beregninger ikke
nodvendig a ta hensyn til laserens avgitte effekt malt ved malepunkt 1 eller
antall Straledeler. Systemdeler og parametere brukt i videre beregninger er
skissert 1 figA 2.

Laser
Laser stralegang

Laser
kontrollpanel

Vakuumkammer Kvarts
l vindu
La
{_
. ] ! .....
Target Fokus Straledeler
linse
Justerbar Reflekterende
apertur speil
Malepunkt 2 Malepunkt 1
FigA 1: Skisse av lasersystem
Laser- Justerbar Laser-
Target vindu Linse  appertur strale

P.
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»
Ll

A A
x
vy
A

FigA 2! Skisse av lasersystemet i horisontalplanet som inkluderer justerbar apertur,
linse, laservindu og target. Skissen er ikke tegnet proporsjonalt.
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La h, veere hoyden av den justerbare aperturen og ht den horisontale bredden av
laserstralen pa target. Fokuspunktet til stralen ligger en avstand f fra linsen, og
target er plassert i en avstand P fra linsen. Videre antas det at stralen er perfekt
kollimert, slik at alle straler som brytes 1 linsen samles i fokuspunket. Dette gir
folgende likningssett.

A1) X=f-P

_h,
(A.2) tana—zf

(A.3) tana= 2}1—)’(

Vi ensker a utrykke h; som en funksjon av h, og parameterne f og P.

b _ R
(A.4) tana—zX—z(f_P)—zf,

som gir;

P
A. =h,|1-2
(A.5) &, ha[l f}

Den justerbare aperturen er kvadratisk. La stralebredden 1 vertikalplanet veere
va 0og vt ved henholdsvis apertur og target. Da linsen er symmetrisk om
straleaksen, kan stralebredden v 1 vertikalplanet finnes p4 samme méate som h. v¢
uttrykkes dermed som folger.

(P
(A6) v = a(l fJ

Arealet av laserstralen pa target er da gitt av:

(A7) A4 =hv,=h,y, (1—?}(1_§J:Aa (1-?}2

Bolgelengden til laseren blir ikke absorbert i kvartsglass, og effekten pa innsiden
av kammeret vil 1 tilfellet hvor vinduet ikke er forurenset veere lik effekt malt i
malepunkt 2 (se figA 2). La denne effekten veere W2 og la frekvensen til laseren
veere gitt av F. Energitettheten ved target er da gitt av:

w, — w, — 1w,
F-A > F-h,-v,(f-P)
t F'ha'Va(l—iJ (f )

(A.8) E =

A2



Da material fra target spres rundt 1 hele kammeret under deponering, vil
laservinduet gradvis bli forurenset. Dette gjor at en del av effekten absorberes 1
laservinduet, og malt effekt 1 malepunkt 2 blir sterre enn effekten pa innsiden av
kammeret. La effekten pa utsiden og innsiden av kammeret veere gitt av
henholdsvis Wz, og Wai. Effektreduksjonen er da gitt av forholdet mellom de to,

A9 K, :%

2u
og gir den endelige energitettheten som:

Klv.fz.WZ
F'ha‘va(f_P)z

(A.10) E =

Kiv er en ikke malbar variabel, da effekten pa innsiden av kammeret ikke er
kjent. Den oker med antall deponeringer etter rensing av laservinduet. Okningen
mellom hver deponering vil variere avhengig av targetmaterial, deponeringsrate
og deponeringstid.

Stralen har i realiteten en Gaussisk fordeling over aperturen. Den tidligere
antagelsen om at stralen er perfekt kollimert er derfor en tilnseerming. Figuren
under viser hvordan antagelsen er gyldig for P<Ppnax.

Minimum
stralebredde

FigA 3: Skisse av brytningen av laserstralen pategnet reell og teoretisk brytning for en
perfekt kollimert strale. Det er tydelig at teoretisk brytning avviker fra den reelle nar
P>Pumax.
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