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Kurzzusammenfassung

Ferroelektrische Materialien bieten sich aufgrund ihrer mit einem &ulleren elektrischen Feld
abstimmbaren dielektrischen Eigenschaften fiir eine Reihe moderner Hochfrequenzanwendungen an.
Besonders im Hinblick auf die Integration in frequenzabstimmbare Hochfrequenzbauelemente (z. B.
des Mobilfunks) sind die linearen wie nichtlinearen dielektrischen FEigenschaften diinner
ferroelektrischer SrTiOs-Schichten von enormen Interesse.

In dieser Arbeit werden daher zunichst die strukturellen und dielektrischen Eigenschaften diinner
SrTiO;-Schichten untersucht. Die Gitterverspannung der abgeschiedenen epitaktischen SrTiO;-
Schichten erweist sich als entscheidender Einfluss auf die dielektrischen Eigenschaften. Korrelationen
sowohl der Dielektrizitdtskonstanten, der durch die Schichten erzeugten Verluste als auch der fiir die
Anwendung wichtigen dielektrischen Abstimmbarkeit der Filme mit den strukturellen Eigenschaften
der Filme werden nachgewiesen. Diese Ergebnisse werden im Rahmen eines thermodynamischen
Modells erklart, das den Einfluss der Gitterverspannung auf die Polarisation der verspannt
aufgewachsenen Schichten berilicksichtigt.

Als ideales Werkzeug filir die Untersuchung der nichtlinearen dielektrischen Eigenschaften erweist
sich die Messung der sogenannten Intermodulationsstérungen, die durch die Einstrahlung zweier leicht
frequenzverschobener primérer Signale in Systeme mit nichtlinearen Eigenschaften erzeugt werden.
Als Ursache fiir die Generation der Intermodulationsstérungen in SrTiO;-Schichten werden zwei
Anteile nachgewiesen: zum einen die Nichtlinearitdt der Dielektrizitatskonstante der SrTiO;-Schicht,
zum anderen die einsetzende Leitfdhigkeit der Schicht bei extrem hohen Fundamentalleistungen. Das
Zusammenspiel dieser beiden Ursachen fiihrt zu einem recht ungewdhnlichen Verlauf der
Abhéngigkeit der Intermodulationsstérungen von der Leistung der eingestrahlten Signale. Die
nichtlineare Kapazitit erzeugt zudem Intermodulationsstdrungen héherer Ordnung.

SchlieBlich wird der Einfluss der geometrischen Anordnung des Ferroelektrikums in einem
Hochfrequenzbauelement untersucht. Unterschiedliche Varaktordesigns werden theoretisch und
experimentell analysiert. Es zeigt sich, dass mittels eines hier weiterentwickelten Modells fiir die
Beschreibung von komplexen Kapazititen die kapazitiven Eigenschaften von planaren Strukturen bis
ca. 4um gut beschrieben werden. Anhand dieser Analyse wurde im Rahmen dieser Arbeit eine
verbesserte Varaktorgeometrie fiir die Integration in abstimmbare Hochfrequenzbauelemente
vorgestellt. Diese zeigt gegeniiber dem planaren Standarddesign eine um ca. 300% verbesserte
Abstimmbarkeit und um ca. 50% reduzierte Verluste. Schon fiir extrem kleine Steuerspannungen von

Uge <20V bietet der Qualititsfaktor dieser Geometrie fiir die Anwendung ausreichend gute Werte.






Abstract

Due to the dependence of their dielectric properties on an external electrical field, ferroelectric
materials proof to be of interest for a number of modern radio-frequency (rf) applications. Especially
for their integration into frequency-tunable rf-devices (i.e. for mobile communications) the linear and
nonlinear dielectric properties of thin ferroelectric SrTiO;-films are of interest.

Therefore, in this work the structural as well as the dielectric properties of thin SrTiO;-films are being
examined. The lattice strain of the epitaxial deposited SrTiO; films is proven to strongly effect the
dielectric properties. Correlations of the dielectric constant, the rf loss, the dielectric tunability and the
structural properties are demonstrated. The results are explained in terms of a thermodynamic model
that describes the influence of lattice strain on the polarization of the StTiO; films.

Experimental determination of the intermodulation distortion (IMD) proofs to be an ideal tool for the
examination of the nonlinear dielectric properties of the films. IMDs are generated by applying two
fundamental rf-signals of slightly different frequencies to systems with nonlinear properties. Two
different origins of IMD-signals are being verified for our SrTiO;-films: the nonlinear behaviour of the
dielectric constant and the onset of conductivity at extremely high fundamental rf-powers. The
coaction of both mechanisms leads to a rather unusual dependence of the IMD signals on the power of
the fundamental signals. Furthermore, the nonlinear dielectric constant generates IMD signals of
higher orders i, i.e.1=3, 5,7, 9.

Finally, the influence of the geometry of integrated ferroelectric elements upon the performance of any
device is examined. Different varactor designs are analyzed theoretically and experimentally. It turns
out that the properties of complex varactors with structured dimensions down to 4um can be described
in terms of an improved model of parallel capacitors. Via this analysis, novel varactor geometry for
the integration in tunable rf-devices is presented. In comparison with the standard planar capacitor, the
tunability of the device is improved by about 300% and the rf losses are reduced by about 50%. The
quality factor of exceeds K > 50 (i.e. sufficient for most applications) already at extremely low
operating voltages of Uy, < 20V. The standard planar capacitor and the new vertical capacitor are well
described by the model of parallel capacitors.
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1 Einleitung

Die Erforschung der Titanate geht maBigeblich auf Arbeiten des amerikanische Physikers
A. von Hippel und seinen Mitarbeitern am Massachusetts Institute of Technology wahrend
des zweiten Weltkriegs zurlick. Da diese Arbeiten einer durch den Krieg bedingten Geheim-
haltung unterlagen, konnten die Ergebnisse dieser Forschungen erst nach Kriegsende
verdffentlicht werden [Hipp44]. Ein Resultat dieser und anderer fast zeitgleich in England
([Jack45], [Mega45], [Rook45]), Russland ([Vul45], [Ginz46], [Vul45b] und Japan [Miya45]
verdffentlichter Arbeiten war der Nachweis der Ferroelektrizitdt in dem Perowskitkristall
Bariumtitanat (BaTiO3). Diese Entdeckung war die Grundlage fiir den Nachweis ferro-
elektrischer Eigenschaften in einer Reihe von weiteren Vertretern der Gruppe der Perowskite
und insbesondere der Titanate, zum Beispiel PbTiOs, CaTiO; oder SrTiOs.
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Abb. 1 Anzahl der jdhrlichen wissenschaftlichen Verdffentlichungen zum Thema ,,BaliO;*
und ,,SrTiOs;“ [Insp03].

Die lange Zeit stagnierende Forschung an diesen Materialien hat in den letzten Jahren durch
den sich rasch entwickelnden Bedarf gleich mehrerer neuer Technologiegebiete entscheidende
neue Impulse erfahren (siche Abb. 1). Genannt seien hier besonders die Suche der Computer-
industrie nach Alternativen im Bereich der Speichermedien (DRAMSs und FeRams), aber auch
die Kommunikationstechnologie mit einer starken Nachfrage nach schnell abstimmbaren
Hochfrequenzfiltern und Resonatoren (insbesondere flir den Mobilfunksektor) oder die
Entwicklung von Phasenschiebern fiir superdirektive Antennen. Fiir diese Anwendungsfelder
bieten sich die Ferroelektrika aufgrund ihrer hohen Dielektrizititskonstanten an, die sich in
einigen Féllen durch das Anlegen eines elektrischen Feldes modifizieren lassen. Die
Integration dieser Materialien in Diinnschichtbauelemente ist daher von hohem wirtschaft-
lichen Interesse. Dieser moglichen Integration von SrTiO; in Hochfrequenzbauelemente ist

diese Arbeit gewidmet.

Im Fokus dieser Arbeit stehen die Untersuchungen der linearen, aber auch nichtlinearen
dielektrischen Eigenschaften diinner ferroelektrischer SrTiOs-Schichten und deren Integration



in Varaktoren fiir Hochfrequenzbauelemente. Dabei konzentrieren sich die im Rahmen dieser
Arbeit durchgefiihrten Experimente auf die folgenden drei Themengebiete:

(1) Systematische Untersuchung der Zusammenhdnge zwischen den unterschiedlichen
Materialeigenschaften, insbesondere den strukturellen und dielektrischen
Eigenschaften, mit dem Ziel eines grundlegenden Verstindnisses der diesen
Eigenschaften zugrunde liegenden Mechanismen.

(i1) Die Untersuchung der nichtlinearen Mikrowelleneigenschaften der SrTiOs-
Schichten. Die in diesem Bereich interessanten Eigenschaften, wie z. B. die
Intermodulationsstorungen, sind bisher weitestgehend nicht untersucht worden,
spielen aber besonders in der Beurteilung der SrTiO;-Schichten hinsichtlich ihrer
Integrierbarkeit in Bauelementen fiir hohe hf-Leistungen (z.B. in der Kommuni-
kationstechnologie) eine vielleicht entscheidende Rolle.

(iii))  Integration der SrTiO-Schichten in erste hf-Teststrukturen. Hierbei sollen die
moglichen Probleme einer Integration aufgezeigt werden und am Beispiel
abstimmbarer Kapazititen (Varaktoren) fiir abstimmbare hf-Filter demonstriert
werden, dass (a) kleinste SrTiOs-Strukturen erstellt und integriert werden kénnen
und (b) das Design der Teststruktur einen entscheidenden Einfluss auf die
Eigenschaften und Qualitit des Bauelementes hat. Hierbei soll insbesondere auch
die langfristige Perspektive einer Integration in hochtemperatursupraleitende
Bauelemente beachtet werden, die sich durch extrem niedrige Mikrowellenverluste
auszeichnen.

Aufgrund dieser Untersuchungsschwerpunkte ist die Arbeit wie folgt gegliedert:

In Kapitel 2 werden zunichst die theoretischen und experimentellen Grundlagen dieser Arbeit
dargelegt. Dabei werden zundchst einige allgemeine, fiir das Verstindnis dieser Arbeit
wichtige Begriffe erldutert, anschlieBend wird das Phanomen der Ferroelektrizitit vorgestellt
und erlautert und ndher auf die Ferroelektrika des BaTiO;-Typs eingegangen, in die auch das
im Rahmen dieser Arbeit untersuchte SrTiO; eingeordnet ist. Des weiteren wird auf die
Unterschiede zwischen den SrTiOs-Einkristallen und den SrTiOs-Schichten eingegangen. Im
letzten Abschnitt des Kapitels wird dann der mogliche Einsatz von SrTiO;-Schichten in
Bauelementen der Hochfrequenztechnik diskutiert. Es wird die Abstimmbarkeit der
dielektrischen Figenschaften der Filme erldutert, ein Qualititsfaktor zur Bewertung der
Schichten hinsichtlich ihrer Einsetzbarkeit eingefiihrt und die nichtlinearen Mechanismen
aufgezeigt, die in Bauelementen auf der Basis von SrTiOs-Filmen eine wichtige Rolle spielen
konnen.

In Kapitel 3 werden die Prdparation, die Strukturierung sowie die Charakterisierungs-
methoden der SrTiOs;-Schichten und die hierzu benétigten Anlagen und Messautbauten
vorgestellt und erldutert.

In Kapitel 4 werden die im Rahmen dieser Arbeit erzielten Resultate prdsentiert und
diskutiert. Dabei wird zundchst auf die strukturellen und dielektrischen Eigenschaften der
SrTiOs-Schichten eingegangen. Die Eigenschaften werden analysiert, mogliche Korrelationen



zwischen den verschiedenen Eigenschaften werden aufgezeigt und auf der Basis eines
theoretischen Modells erkldrt. Im Anschluss daran werden die Ergebnisse der Messungen der
nichtlinearen Mikrowelleneigenschaften der SrTiO;-Schichten vorgestellt und im Rahmen der
strukturellen und dielektrischen Eigenschaften der Filme diskutiert. Im letzten Abschnitt des
Kapitels wird dann die Integration der SrTiOs;-Schichten in Teststrukturen (Varaktoren)
unterschiedlichen Designs demonstriert und ein Vergleich der Geometrien durchgefiihrt.
Hierbei wird insbesondere ein Modell entwickelt, das die dielektrischen Eigenschaften der
unterschiedlichen Geometrien beschreibt, und es wird demonstriert, dass eine Optimierung
des Designs zu signifikanten Verbesserungen der Bauelementeigenschaften fiihrt.

Das Kapitel 5 enthdlt eine Zusammenfassung der wichtigsten Ergebnisse der Arbeit sowie
einen kurzen Ausblick.






2 Grundlagen

In diesem Kapitel sollen die wissenschaftlichen Grundlagen aufgezeigt werden, die als Basis
fiir diese Arbeit dienen werden. Zu diesem Zweck wird in Kapitel 2.1 zundchst ein kurzer
Uberblick iiber die unterschiedlichen Eigenschaften verschiedener Materialien in
elektromagnetischen Feldern gegeben. In Kapitel 2.2 wird dann die Dielektrizitit als wichtige
Eigenschaft von Materialien erldutert. Dabei werden zwei fiir die Arbeit wichtige elektrische
Parameter eingefiihrt, die Dielektrizititskonstante und der Verlusttangens. AnschlieBend wird
in Kapitel 2.3 das Phinomen der Ferroelektrizitdt diskutiert und erklért, um dann in Kapitel
2.4 ndher auf die speziellen Eigenschaften der BaTiO3-Gruppe der Ferroelektrika einzugehen,
der auch das im Rahmen dieser Arbeit untersuchte Strontiumtitanat (SrTiO;) angehort. In
Kapitel 2.5 wird dann eine Betrachtung der Eigenschaften diinner ferroelektrischer SrTiOs-
Schichten angestellt, hierbei werden insbesondere die Unterschiede zwischen den diinnen
Schichten und den ferroelektrischen SrTiOs-Einkristallen herausgearbeitet. AbschlieBend
wird in Kapitel 2.6 der mogliche Einsatz ferroelektrischer SrTiO3-Schichten als abstimmbare
Bauteile in Hochfrequenzbauelementen diskutiert. Dabei wird zundchst der Begriff der
Abstimmbarkeit von Kapazititen und Bauelementen auf der Basis ferroelektrischer Schichten
erlautert und ein Qualitdtsfaktor fiir den Einsatz derartiger abstimmbarer Kapazititen in
Hochfrequenzanwendungen eingefiihrt. Zuletzt wird auf mdgliche Probleme bei der
Integration ferroelektrischer Schichten in Hochfrequenzbauelemente eingegangen, da
aufgrund der nichtlinearen dielektrischen Eigenschaften der Filme im Bereich der
Mikrowellenanwendungen besonders mit dem Auftreten von Intermodulationsstérungen
gerechnet werden muss.

2.1 Materie in elektromagnetischen Feldern

Alle Stoffe lassen sich beziiglich ihrer elektrischen Eigenschaften einteilen in Dielektrika und
elektrische Leiter: Dielektrika werden von elektrischen Feldern durchdrungen, in Leitern
schirmt die hohe Dichte frei beweglicher Ladungstrager diese Felder ab. In dieser auf M.
Faraday zuriickgehenden Klassifizierung der Stoffe ist der Begriff Dielektrikum gleich-
bedeutend mit Isolator. Zu den Leitern, d. h. Stoffen guter Gleichstromleitfihigkeit, zédhlen
vor allem Metalle und Plasmen.

Eine andere, besonders fiir die Praxis sehr hilfreiche Einteilung orientiert sich daran, ob die
den Stoff aufbauenden Atome oder Molekiile ein permanentes elektrisches Dipolmoment
besitzen oder nicht. Besitzen sie ein Dipolmoment, spricht man von polaren Stoffen. Die
Gesamtpolarisation dieser Stoffe ist ohne dufleres elektrisches Feld im allgemeinen Null, da
sich die elementaren Dipole im Raum f{iber alle Richtungen gleich verteilen. Mit steigender
Feldstarke bewirkt sogenannte Orientierungspolarisation eine zunehmende Ausrichtung der
elementaren Dipole in Feldrichtung, das heiflt die Polarisation des Mediums steigt, es tritt
eine Feldverstirkung auf. Sie ist stark temperaturabhingig, da die thermische Bewegung der
Atome/Molekiile der Ausrichtung entgegenwirkt. Man nennt diese Stoffe paraelektrisch.



Einige wenige Stoffe weisen auch im Nullfeld eine elektrische Polarisation auf, sie sind
spontan polarisiert. In Analogie zu den Ferromagnetika werden spontan elektrisch polarisierte
Stoffe Ferroelektrika genannt. Ferroelektrika zeigen bei Feldvariation {iblicherweise
hysteretisches Verhalten und sind kristallin anisotrop aufgebaut . Spontane Polarisation ist ein
kollektiver Effekt, d.h. zu ihrer Auspragung tragen Bereiche des Kristallites bei, die erheblich
grofer als seine Elementarzelle sind. Bei Miniaturisierung in den sub-nm-Bereich ist daher
mit spontaner Polarisation nicht zu rechnen — weder elektrisch noch magnetisch.

Auch unpolare Stoffe (Dielektrika) sind in elektrischen Feldern polarisierbar. Bei dieser
sogenannten Verschiebungspolarisation kommt es zu einer Verschiebung der positiven und
negativen Ladungsschwerpunkte der mikroskopischen Bausteine des Stoffes. Diese Trennung
der Ladungsschwerpunkte kann ionischer oder elektronischer Natur sein. Zwar ist die
elektronische Verschiebungspolarisation im allgemeinen klein gegeniiber den gegebenenfalls
vorhandenen ionischen Verschiebungen oder Rotationen, jedoch ist sie in allen Stoffen
vorhanden und wegen der geringen Elektronenmasse sehr viel schneller, so dass sie bei hohen
Frequenzen (> 10'*Hz) selbst bei polaren Stoffen dominant wird.

Im Folgenden soll ndher auf die beiden Verhaltensweisen isolierender Materie in
elektromagnetischen Feldern genauer eingegangen werden, der Dielektrizitdt (Kapitel 2.2)
sowie der Ferroelektrizitit (Kapitel 2.3).

2.2 Dielektrizitat

In diesem Kapitel werden zwei Begriffe aus der Elektrodynamik, die im Rahmen der
vorliegenden Arbeit ein wichtige Rolle spielen, kurz erklirt, die Dielektrizititskonstante € und
die dielektrischen Verluste, definiert tiber ihren Verlusttangens tand.

Jedes Material besitzt auf atomarer Skala Ladungen, aus denen die atomaren Teilchen
bestehen (Kerne, Elektronen, Ionenriimpfe). Diese sind nicht starr, sondern in erster Ndherung
elastisch verbunden und damit beweglich. Zusdtzlich zu diesen Ladungstrigern besitzen
manche atomaren Teilchen und Molekiile infolge ihres Aufbaus auch im feldfreien Raum
schon ein Dipolmoment. Ein Material mit solchen beweglichen Ladungen und Momenten
nennt man Dielektrikum.

Bringt man ein Dielektrikum in ein elektrisches Feld, so wird dieses Feld geschwicht, da sich
die elektrischen Dipole im Dielektrikum, die normalerweise zufallig orientiert sind, durch das
Feld ausrichten. Die Schwichung des elektrischen Feldes ist dadurch zu erkldren, dass die
Polarisation der ausgerichteten Dipole dem angelegten Feld entgegengerichtet ist. In welchem
Malle sich die Dipole ausrichten, hiangt von der dulleren Feldstiarke, der Temperatur und den
dielektrischen Eigenschaften des Dielektrikums ab. Die thermische Bewegung wirkt einer
festen Ausrichtung der Dipole entgegen.

Die Wechselwirkung zwischen einem elektromagnetischen Feld und Materie wird allgemein
beschrieben durch die Maxwell-Gleichungen [Jack83]:



(Gl 1) vxi=_28
ot
(Gl. 2) Vxﬁ:7+a—D
ot
(GL. 3) V.D=0
(Gl. 4) V-B=0

Dabei bezeichnet £ die elektrische Feldstirke und D die dielektrische Verschiebung, H die
magnetische Feldstirke, B die magnetische Flussdichte und 7 die Stromdichte. Zusitzlich

bendtigt man zur vollstindigen Beschreibung der Wechselwirkung die Materialgleichungen:

(Gl 5) D=¢,e'E
(Gl 6) B =i pu, H
(GL. 7) j=oF

Hierbei ist ¢ die Leitfahigkeit des Materials. Den Faktor € nennt man die Dielektrizititszahl
des Materials. Multipliziert man sie mit der elektrischen Feldkonstante ¢y = §8,854-10°
12.Coulomb*N"-m™ , so erhilt man die Permittivitit €, des Materials:

(Gl 8) £, =€,

Der Einfluss eines hochfrequenten Wechselfeldes ldsst sich durch zeitlich harmonisch
variierende Felder beschreiben, z.B. fiir das elektrische Feld:

(GL. 9) E(7,t) = E,(F)e™

Dabei bezeichnet 7 den Ortsvektor, ® die Kreisfrequenz, die sich aus der Frequenz f gemal3
o = 2rnf ableitet und t die Zeit. Betrachtet man fiir diesen Fall (Gl. 2) und setzt die
Materialgleichungen (Gl. 5) und (Gl. 7) ein, so erhilt man

(Gl. 10) VxH =0 E+ioe,e'E

An diesem Ausdruck ist ersichtlich, dass sich ein Material mit einer reellen Leitfahigkeit o
und einer reellen Dielektrizitidtszahl & auch stattdessen allein durch eine komplexe
Dielektrizititszahl

(Gl 11) e=¢g+ig"
beschreiben ldsst, deren Imaginérteil dann die Form

(GL. 12) e=—2
wgo
annimmt. Der Imaginérteil von € beschreibt dann die Verluste im Dielektrikum aufgrund von
freien Ladungstragern. Anstelle von €° ist es liblich, den Verlusttangens
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e
e

o
W€ &'

(Gl. 13) tand =

als Materialgrofle zur Beschreibung der Hochfrequenzverluste zu benutzen.

Es ist nicht immer davon auszugehen, dass die Dielektrizitdtskonstante durch eine einfache
komplexe Zahl dargestellt werden kann. Vielmehr muss sie im Falle anisotroper dielektrischer
Eigenschaften, wie sie z.B. fiir Einkristalle mit niedrig symmetrischen Raumgruppen zu
erwarten sind, durch einen Tensor 2. Stufe beschrieben werden. Allgemein gilt dann:

(Gl 14) Eop = Eap 145,

wobei oo und B die unterschiedlichen Ausrichtungen des Feldes im Kristall symbolisieren.

Interfaces
Dipole T Phasenverschiebung -y
lonen e’ mit Dampfung /\
Electronen 1 -/J\
(Polarisation) b l._j'f‘
0 i 1 ‘ P
10° 10* 10° 10" 10"
Frequenz [Hz]
T Verluste (Adsorptionsbdnder)
8)) /\
//\ j\l\\ A o /\
10° 10° 10° 10' 10’

Frequenz [Hz]

Abb. 2 Schematische  Darstellung  der  Frequenzabhdngigkeit — der  komplexen
Dielektrizititskonstante €+ie". FEs ist jeweils nur eine Relaxationsfrequenz fiir
Interfaces, Dipolorientierung, eine Resonanzfrequenz fiir optische Gitterschwingungen
und eine elektronische Resonanzfrequenz gezeichnet [IFF95].

Abb. 2 zeigt den schematischen, idealisierten Frequenzgang der komplexen
Dielektrizitidtskonstante ¢'+ie’". Bei der Frequenz f = 0 hat der Realteil der
Dielektrizitatskonstante naturgemil3 seinen maximalen Wert. Der erste Abfall liegt im
Bereich der typischen Relaxationszeit von Oberflichenzustdnden. Weitere Abnahmen zeigen
dann die Frequenzbegrenzung der typischen Relaxationszeiten permanenter Dipole, der
Ionenfrequenzen und schlieBlich der elektronischen Frequenzen. Der Imaginirteil beschreibt
die Absorption der eingestrahlten Frequenz. Diese wird im Bereich der unterschiedlichen
Resonanzen des Materials maximal.
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2.3 Ferroelektrizitat

Ferroelektrische Materialien zeichnen sich in einem angelegten elektrischen Feld durch ein
Verhalten aus, dass in gewisser Weise dem der Ferromagnetika im magnetischen Feld dhnelt:
Legt man ein duBeres elektrisches Feld E an ein Ferroelektrikum an und trigt die Polarisation
des Materials, die gegeben ist durch:

(Gl. 15) P=(e-1g,E,

als Funktion des Feldes auf, so erhédlt man unterhalb einer materialspezifischen Temperatur
Tc (,,Curie-Temperatur) einen hysteretischen Verlauf, wie man ihn fiir die Magnetisierung
ferromagnetischer Stoffe in duBBeren Magnetfeldern kennt. Eine solche Hysterese-Kurve fiir T
< T¢ ist in Abb. 3 schematisch dargestellt.

T>T. T<Te.

AP AP

a b

Abb. 3 Schematischer Verlauf der Polarisation eines Ferroelektrikums als Funktion eines
externen elektromagnetischen Feldes: (a) oberhalb der Curie-Temperatur Tc (b)
unterhalb der Curie-Temperatur Tc des Materials.

Dass die Polarisation eines Materials wie in Abb. 3 (a) im Falle T < T, einem dulleren
elektrischen Feld linear folgt, entspricht dem Verhalten dielektrischer Materialien. In einem
dielektrischen Material verschieben sich die vorhandenen Ladungen (Elektronen, Ionen,
permanente Dipole) entsprechend des auf sie einwirkenden elektrischen Feldes, das Material
wird polarisiert.

Fiir das Verstindnis der Ferroelektrika ist es wichtig zu beriicksichtigen, dass nicht nur das
von auflen angelegte elektrische Feld EO eine Verschiebung von Ladungstrigern bewirken

kann. Vielmehr wirken auf die verschiebbaren Ladungen (Ionen) im Dielektrikum auch die

dem angelegten Feld iiberlagerten elektrischen Felder der Dipole der Nachbarmolekiile £°%,
die als das ,,Jokale Feld* zusammengefasst werden:

(GL. 16) E" =E,+Y EP.
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Dieses ,,lokale Feld* wird nun bei ferroelektrischen Materialien mit abnehmender Temperatur
so grof3, dass unterhalb einer bestimmten Temperatur ohne ein dufleres Feld eine spontane
Polarisation des Stoffes von selbst eintritt. Das lokale Feld wird so stark, dass die
Bindungskriafte zu den nichsten Nachbarn kleiner sind als die durch das lokale Feld
hervorgerufenen Kréfte. Daher wird das Ion aus seiner bisherigen Position ausgelenkt, bis es
sich in einer neuen Gleichgewichtslage befindet. Hierdurch tritt wiederum eine Verschiebung
benachbarter Ladungstriager auf, so dass sich die gesamte Struktur des Ferroelektrikums neu
ordnet. Diese Ordnung findet allerdings gleichzeitig an vielen verschiedenen Stellen des
Materials statt. Daher ist der Kristall unterhalb seiner Curie-Temperatur zwar iiberall
polarisiert, die Polarisation nimmt jedoch in verschiedenen Kristallbereichen unterschiedliche
Richtungen ein. Es kommt somit wie bei den ferromagnetischen Materialien zur Bildung von
einzelnen Doménen.

Im Rahmen dieses Bildes lasst sich erkldren, wie es zum hysteretischen Verhalten der
Polarisation unterhalb der Curie-Temperatur kommt. Im duferen Feld wachsen zunédchst die
in Richtung des duBeren Feldes polarisierten Doménen, dann klappen nach und nach die
ungiinstig zur Polarisationsrichtung gelegenen Dominen um, und schlieBlich tritt bis zum
Erreichen der Sattigung eine Drehung des inneren elektrischen Feldvektors in Richtung des
von aullen angelegten Feldes ein. Bei Verringerung bzw. Abschalten des Feldes gehen nicht
alle umgeklappten Bereiche in ihre urspriingliche Lage zuriick, es tritt Remanenz und somit
auch eine elektrische Hysterese auf, wie sie Abb. 3 (b) schematisch zeigt.

Oberhalb der Curie-Temperatur folgt die Dielektrizitdtskonstante des Ferroelektrikums
reversibel dem Curie-Weil3-Gesetz:

A4

(GL. 17) T_T.

(wobei T¢ die Curie-Weill-Temperatur ist und A der materialspezifischen Curiekonstanten
entspricht). Die Permittivitit ¢ fallt in diesem Temperaturbereich mit zunehmender
Temperatur stark ab, bleibt aber je nach Material mit typischen Werten von € = 100 — 1000
immer noch recht hoch.

Eine thermodynamische Beschreibung des ferroelektrischen Phaseniibergangs bietet die
Ginzburg-Landau-Theorie (siche zum Beispiel [Wase03]). Sie fiihrt einen Ordnungsparameter
— im unserem Fall die Polarisation P — ein, welcher fiir einen Phaseniibergang zweiter
Ordnung bei der Phaseniibergangstemperatur T¢ kontinuierlich gegen Null strebt. Daher kann
die freie Energie des Ferroelektrikums in der Néhe des Phaseniibergangs in einer Potenzreihe
des Ordnungsparameters P entwickelt werden:

1 1 1 1 1
Gl 18 F(P,T)=|dV|—-g,P* +—g,P*+—g P*+=8(VP)* —=PE|.
(GL1§)  F(P.T)=] [zgz S 8P g P S 8(VP) -

Dabei ist F die freie Energie, E das elektrische Feld und die Faktoren g, g4 und g
temperaturabhingige Konstanten. Bei der Entwicklung von P in einer Potenzreihe wurden
aufgrund der Symmetrie nur gerade Potenzen beriicksichtigt.
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Vernachlissigt man zunichst den Gradiententerm (VP)? und betrachtet das Ferroelektrikum
ohne dufleres Feld E, vereinfacht sich die Gleichung zu:

(Gl 19) F(P’T):%gﬂﬂ +%g4P4 +ég6P6.

Stabile Zustinde werden erreicht fiir Minima in der freien Energie, fiir die gilt:

(Gl. 20) % =0= P(g2 +g,P +g,P*)
2
(GL. 21) gPIj :%:g2 +3g,P* +5g,P* >0.

Dabei ist y die Suszebtibilitit des Materials. Sie ist mit der Dielektrizitdtskonstante in
folgender Weise verkniipft:

(Gl. 22) X = L
-1
Hieraus folgt, dass in der paraelektrischen Phase, in der keine spontane Polarisation stattfindet
(P =0), fiir die Erfiillung von (GI. 21) gelten muss:
(Gl. 23) g,>0

Aus dem Curie-Weiss-Gesetz (Gl. 17) folgt unter der Annahme € >> 1 des weiteren:

T-T
(Gl. 24) gzzizg: <.
X A

Im Falle eines Phaseniibergangs zweiter Ordnung muss aullerdem g4 > 0 gelten. Bei
Vernachldssigung von gg ergibt sich fiir ein Minimum der freien Energie in der
ferroelektrischen Phase:

(GI. 25) %:o:zj(TjC +g4PZJ
mit den Losungen:
(Gl. 26) P=0 und
T-T
(GL. 27) P’ =— <.
g,4

Fir T <Tc¢ existiert eine Losung fiir (Gl. 25) in Form einer spontanen Polarisation fiir das
Ferroelektrikum der Grofie:

T.-T
(Gl. 28) Py = ¢ .
84

Die hergeleitete freie Energie F(P) eines Ferroelektrikums mit einem Phaseniibergang zweiter
Ordnung ist in Abb. 4 schematisch gezeigt. Dabei sind die drei verschiedenen Fille (T > T¢, T
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= Tc sowie T < T¢) dargestellt. Die Minima der Kurve fiir F(P, T<T() ergeben die spontane
Polarisation —Pg und Pg des Materials.

v ! ! [
‘| \ i i [
\ ' . i
o s i L
v . . i
. 1 i !
v = ST,
vy ! P oe i
Vo i i [t
VA i i T=r)
B i . ¢l
v i i I
o~ [SY . : [
s 1 i .
& vy ; i T<T
= PR \ | ;! ¢
\ " i h 1]
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Abb. 4 Freie Fnergie eines Ferroelektrikums mit einem Phasentibergang zweiter Ordnung fiir

verschiedene Temperaturbereiche. Unterhalb von Tc kommt es zu einer spontanten
Polarisation.

2.4 Ferroelektrika des BaTiO;-Typs

Es existieren viele unterschiedliche Ansitze zur Klassifikation der Ferroelektrika nach
unterschiedlichen Kriterien, auf eine umfassende Beschreibung wird daher hier verzichtet. Im
Folgenden soll aber die Gruppe der Ferroelektrika beschrieben werden, in der sich das in
dieser Arbeit verwendete SrTiO; befindet, die Ferroelektrika des BaTiO3-Typs.

2.4.1 Kristalline Eigenschaften

Die zum BaTiO;-Typ zdhlenden Ferroelektrika sind in ihrer unpolarisierten Phase kubisch.

Die meisten dieser Kristalle mit der generellen Molekiilformel ABO; (A, B Kationen) haben
eine ,,Perovskit“-Struktur.

Diese atomare Anordnung ist benannt nach dem Mineral, bei dem sie zuerst festgestellt
wurde, dem CaTiO; (Perovskit). In dieser Anordnung liegt das Kation A zwischen zwolf
Sauerstoffatomen und das Kation B zwischen sechs. Daher besitzt das Kation A

normalerweise einen etwas grofleren Atomradius als das Kation B. Abb. 5 zeigt die
Kristallstruktur der Perowskite.

Durch die kubische Symmetrie bedingt treten mehrere gleichwertige Achsen auf, in deren
Richtung die spontane Polarisation stattfinden kann. AuBlerdem zeichnen sich die meisten
Ferroelektrika dieses Typs durch mehrere Phaseniiberginge aus, von denen der Ubergang mit
der hochsten Umwandlungstemperatur stets der Umwandlung vom unpolarisierten
(dielektrischen) zum polarisierten (ferroelektrischen) Zustand entspricht, wahrend bei den
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tieferen Umwandlungstemperaturen eine Umordnung der Kristallstruktur und damit der

Polarisierungsrichtungen stattfindet.

Q O o
Kation A  Sauerstoff- Kation B
atom

Abb. 5 Schematische Darstellung der Perowskit-Struktur, ABO;.

Einen Vergleich der Curie-Temperatur einiger Ferroelektrika aus der Gruppe der Perowskite

zeigt Abb. 6.
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Abb. 6 Vergleich der Curie-Temperatur Tc¢ unterschiedlicher Perovskite, Einkristalle,

Polykristalle und SrTiO3-Schichten.
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Abb. 7 zeigt als Beispiel die Dielektrizititskonstante des BaTiOs-Einkristalls als Funktion der
Temperatur. Im gewdhlten Temperaturbereich von 70K < T < 430K finden drei
Phaseniiberginge statt, die mit Ubergiingen in der Kristallstruktur verbunden sind. Unterhalb
der Curie-Temperatur (T¢ ~ 390K) spaltet die Dielektrizititskonstante aufgrund der
Reduktion der Kristallsymmetrie (Ubergang von der kubischen zur tetragonalen
Kristallstruktur) in zwei unterschiedliche Zweige auf. Derartige Strukturvariationen kdnnen
auch durch andere Einfliisse, zum Beispiel induzierte Verspannungen bei Schichten, erzeugt
werden.

T d T T T T T T T T T T
10000 rombo- ! ortho- ! P
. i . .| tetragonal _Kkub
edrisch ' rombisch | 1
8000 i ; i
6000 - | ]
rw : i\\ 8 N ﬁ
i : \\. a \ /|
! 1 . i |
4000 | fi.. : N
i ‘ \.\"\o~o—o—.«.¢:r0 \
2000 F /)x*’*’f* 5 gc‘ / ]
L ./n/ - Tz ‘:{:1 \ ./././ (-"1‘
P B == e R S S M &

100 150 200 250 300 350 400
Temperatur [K]

Abb. 7 Phaseniibergdnge des BaTiO;s-Finkristalls.

2.4.2 Strontiumtitanat

Lange Zeit war heftig umstritten, ob Strontiumtitanat (SrTiOs;) aufgrund seiner dem
Bariumtitanat (BaTiO3;) gleichenden Perovskitstruktur (kubischer Perovskit mit der
Gitterkonstanten a = 3.902A, A = Sr und B = Ti, siche Abb. 5) ebenfalls einen
ferroelektrischen Phasentlibergang besitzen miisse. Zwar entspricht die Temperatur-
abhingigkeit der Permittivitit € dem Curie-Weiss-Verhalten aus (Gl. 17) . Allerdings erhilt
man aus der Extrapolation der experimentell bestimmten Temperaturabhingigkeit von ¢
gemidll dem Curie-Weill-Gesetz eine Curie-Temperatur in der Ndhe des absoluten
Nullpunktes. Somit war es bisher nicht moglich, einen experimentellen Beweis des
ferroelektrischen ~ Verhaltens  (hysteretische  Polarisationskurve  unterhalb  der
Phaseniibergangstemperatur 0) zu filhren. Man geht heute allgemein von einer negativen
Phaseniibergangstemperatur unterhalb von T = 0K aus. SrTiOs; wird daher auch als ein
,wbeginnendes Ferroelektrikum® (,,incipient ferroelectric®) bezeichnet, dessen dielektrische
wie kristallografische Eigenschaften den Ansatz zu einem Phaseniibergang besitzen, ihn
jedoch auch bei tiefsten Temperaturen nicht iiberschreiten.
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Bei Raumtemperatur betrdgt die Dielektrizititskonstante reiner SrTiOs-Einkristalle etwa € =
250 - 400 und erreicht bei der Temperatur des fliissigen Heliums (T = 4,2K) einen Wert von €
> 20000. Fir SrTiO; (wie fir andere Ferroelektrika) typisch ist die stark nichtlineare
Abhingigkeit der Dielektrizititskonstanten von einem dulleren elektrischen Feld in der Nihe
der Curie-Temperatur. Abb. 8 =zeigt die temperaturabhingige Messung der
Dielektrizitatskonstanten € eines SrTiOs-Einkristalls sowie die inverse Dielektrizitdtkonstante
1/e. Diese folgt dem in (Gl. 17) enthaltenen Curie-Weiss-Gesetz bei Temperaturen von T >
40K. Man erhélt eine Curie-Temperatur T¢ = 25K. Ein Phaseniibergang kann jedoch nicht
beobachtet werden.

50000 —— T T T T 0,0014
0,0012
40000
0,0010
o 30000 0,0008 ©
= Z
: ¢
20000 0,0006
0,0004
10000
0,0002
0 L e ee——— ,0000
o | 50 100 150 200 250 300
T, Temperatur [K]

Abb. 8 Dielektrizititskonstante &0 sowie inverse Dielektrizititskonstante 1/€sro eines
SrTiOs-Einkristalls in  Abhdngigkeit der Temperatur. Der Fit der inversen
Dielektrizititskonstante nach dem Curie-Weiss-Gesetz aus (Gl. 17) ergibt eine Curie-

Temperatur von Tc = 25K. Ein Phaseniibergang wird nicht beobachtet.

2.5 SrTiO;-Filme

Im Vergleich zu den SrTiOs-Einkristallen (siehe Kapitel 2.4.2) spielen bei den diinnen
SrTi0s-Schichten eine Reihe von zusitzlichen Faktoren eine Rolle, die die elektrischen
Eigenschaften des Materials (u.a. Dielektrizititskonstante, Polarisierbarkeit und dielektrische
Verluste) beeinflussen. Der tatsdchliche Einfluss der einzelnen Zusatzfaktoren, wie der des
Sauerstoffgehaltes der Schicht, der Schichtdefekte, der Spannungen in der Schicht,
Kornbildung (und damit auch Korngrenzen), Schichtrauhigkeit sowie der Schichtdicke ist
bisher nicht vollstdndig untersucht worden. Es kann jedoch mit Sicherheit konstatiert werden,
dass sich die dielektrischen Eigenschaften der Filme teilweise sehr stark von denen der
Einkristalle desselben Materials unterscheiden. So erreicht die Dielektrizititskonstante eines
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SrTiO;-Films bei weitem nicht den maximalen Wert von SrTiOs-Einkristallen (¢ > 20000).
Vereinzelt wird in der Literatur von Werten bis zu €yax = 5000 - 8000 berichtet [Lipp99]

[Fuch99], iiblicherweise erreichen SrTiOs-Filme jedoch €,,.x-Werte zwischen einigen hundert
und 1500.

Weiterhin zeichnen sich die Filme im Gegensatz zu den Einkristallen nicht durch einen
stetigen Anstieg der Dielektrizititskonstanten bei Temperaturabsenkung bis zu T = OK aus,
sondern weisen ein filmspezifisches Maximum im Temperaturbereich von T = 40K — 100K
auf, unterhalb dessen die Dielektrizititskonstante stark abfdllt (siche Abb. 9 (a)).
Unterschiedliche Ursachen fiir den Mechanismus, der fiir diesen Abfall verantwortlich ist,
werden zur Zeit in der Literatur diskutiert.

Weiterhin ergeben sich fiir die dielektrischen Verluste in SrTiOs;-Filmen Werte, die mit
Werten im Bereich von tand = 0,01 und somit um etwa eine GréBenordnung tiber denen der
SrTiOs-Einkristalle liegen (siche Abb. 9 (b)). Auch hier scheinen die zusitzlich auftretenden
Diinnfilmfaktoren eine Rolle zu spielen. Im Folgenden soll ihr mdglicher Einfluss daher kurz
diskutiert werden.
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Abb. 9 Typische Temperaturabhdngigkeit (a) der Dielektrizititskonstanten € sowie (b) des
Verlusts tand von zwei diinnen SrTiOz-Schichten.

2.5.1 Einfluss von Stochiometrie und Defekten

Als wesentlicher Faktor fiir die dielektrischen Eigenschaften, insbesondere die Verluste,
diinner SrT105-Filme wird der Sauerstoffanteil diskutiert. Dabei scheint es im Hinblick auf
moglichst niedrige dielektrische Verluste in der Schicht wichtig zu sein, der 1:1:3-
Stochiometrie des Perovskits moglichst nahe zu kommen. Der Grund hierfiir liegt in den sonst
auftretenden Sauerstofffehlstellen, deren hohe Beweglichkeit zu einer erhéhten Leitfahigkeit
¢ der Filme und damit gemaB (Gl. 13) zu einer Erhéhung der Verluste fiihrt [Zafa98]:

(Gl. 13) tand =

we,&

Zusdtzlich zur Sauerstoffeinstellung der Filme wihrend des Depositionsprozesses kann
gegebenenfalls auch eine nachtrigliche Beladung des SrTiO;-Films mit Sauerstoffatomen bei
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hohen Temperaturen helfen, die dielektrischen Verluste zu verringern und die
Dielektrizititskonstante zu erhéhen [Bouz02]. Die dazu notwendigen Tempervorginge im
Sauerstoff bei sehr hohen Temperaturen von T = 1000°C — 1400°C haben allerdings auch
morphologische Anderungen der Schicht und gegebenenfalls chemische Prozesse an der
Grenzschicht zwischen Film und Substrat zur Folge. Auch werden mittlerweile chemische
Prozesse (z. B. chemische Interdiffusion von Schicht und Substrat am Interface) als Ursache
fiir die Erhohung der Verluste diskutiert. Nichtsdestotrotz scheint die Sauerstoffstochiometrie
entscheidend fiir die dielektrischen Eigenschaften der Schicht zu sein.

Des weiteren wird vermutet, dass die Winde der ferroelektrischen Doménen durch Defekte in
der Schicht verankert werden. In einem dufleren elektrischen Feld wirkt dieses sogenannte
Dominenwandpinning dem Wachstum von in Feldrichtung polarisierten Doménen und damit
der Polarisierung der Schicht entgegen. Aulerdem kdénnen einige dieser strukturellen Defekte
Sauerstofffehlstellen oder quasi-freie Elektronen enthalten, die lokalisierte Dipole bilden.
Diese wechselwirken mit der Polarisierung der umgebenden ferroelektrischen Doménen und
erschweren so ein Drehen oder Umklappen der Polarisierungsrichtung der Domédnen. Damit
konnen Defekte in ferroelektrischen Filmen eine Ursache fiir eine geringere Polarisierbarkeit
des Materials sein.

2.5.2 Korner und Korngrenzen

Im Gegensatz zu Einkristallen besitzen Filme zumeist eine durch mikrokristalline Bereiche
und Korngrenzen charakterisierte Morphologie. Die Grofle der kristallinen Bereiche und die
Winkel der strukturellen Ausrichtung hingen vom Grad der epitaktischen Qualitit der Filme
ab.

Abb. 10 Skizze einer polykristallinen ferroelektrischen Schicht (a) vor und (b) nach dem
Anlegen eines dufieren elektrischen Feldes. Durch die Morphologie und das
Domdnenpinning an Defekten ist die Polarisierung im Feld stark reduziert.

Jeder kristalline Bereich besitzt eine eigene kristallographische Orientierung, die gegeniiber
den Orientierungen der anderen Bereiche mehr oder minder verkippt ist. Dies hat zur Folge,
dass selbst in einem starken duBleren elektrischen Feld viele Doméanen und Domadnenwinde
erhalten bleiben oder die Polarisierungsrichtung einzelner Doménen nur geringfiigig gedndert
wird. Das hat zur Folge, dass die Polarisierbarkeit des Materials und somit auch die
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Dielektrizitidtskonstante € stark reduziert ist. Abb. 10 zeigt eine idealisierte Skizze eines
polykristallinen ferroelektrischen Films vor und nach seiner Polarisierung.

Weiterhin konnen Korngrenzen wie auch andere Grenzflidchen ein besonders hohes Defizit an
Sauerstoffatomen aufweisen, was zu einer erhdhten Konzentration freier Ladungstrdger an
den Korngrenzen fiihrt. Durch diese Aufladung der Korngrenzen kénnen sowohl die
Dielektrizitdtskonstante des Films reduziert als auch die Verluste erhoht werden [Vend00].

Des weiteren konnen Korngrenzen in der Schicht eine Verschiebung der Curie-Temperatur
des Materials hervorrufen, die Ordnung und Schirfe des Phaseniibergangs dndern oder sogar
neue Phasen hinzufligen [Dam;98§].

2.5.3 Einfluss von Schichtrauhigkeit, Schichtdicke und Grenzschichten

Legt man einen nicht perfekt glatten ferroelektrischen Film zugrunde, so ist davon
auszugehen, dass Domidnenwinde ebenfalls von den Unebenheiten der Filmoberfliche
gepinnt werden. Dies kann sowohl der Polarisierung des Films in einem dufleren elektrischen
Feld entgegenwirken als auch eine Erhohung der Remanenz zur Folge haben kann. Die
Verankerung von Domédnenwénden an Unebenheiten des Films spielt besonders bei extrem
diinnen Filmen eine Rolle und nimmt mit zunehmender Schichtdicke ab [Damj98b]. Bei sehr
diinnen Filmen (hgj, < 50nm) kann die Schichtdicke selbst einen die Dielektrizitidtskonstante
mindernden Einfluss haben [Zemb02]. Fiir die im Rahmen dieser Arbeit hergestellten SrTiOs-
Filme (typische Schichtdicke hgro >400 nm) spielt dieser Effekt allerdings keine Rolle.

Besonders kritisch hinsichtlich der dielektrischen Eigenschaften diinner SrTiO;-Filme sind
die Grenzschichten zwischen SrTiOs;-Film und den anderen Komponenten -eines
Mehrschichtsystems (z. B. einer Pufferschicht zwischen Substrat und Film oder einem
normalleitenden bzw. supraleitenden Elektrodenmaterial). Ein stérender Einfluss kann hier
eine zusidtzliche Ladungstrigerinjektion durch das leitende Material sein, der zu einer
erhohten Leitfdhigkeit und damit hoheren Verlusten fiihren kann [VendO1]. Weiterhin kénnen
angrenzende Schichten eine hohere Sauerstoffaffinitit aufweisen als das SrTiO; selbst und
damit der ferroelektrischen Schicht einen Teil ihrer Sauerstoffionen entziehen, was wiederum
zu erhohten Verlusten aufgrund von Sauerstofffehlstellen fiihrt (siehe Kapitel 2.5.1).

2.6 Abstimmbarkeit und nichtlineares Verhalten von Ferroelektrika

In diesem Kapitel soll zum einen auf die Vorteile der Diinnschichtferroelektrika eingegangen
werden, insbesondere die Abstimmbarkeit der Permittivitét, die einen Einsatz dieser Systeme
in Hochfrequenzbauelementen (z. B. Resonatoren [Galt93], Filter [Find96], Phasenschieber
[Kozy01], superdirektive Antennen etc.) erlauben und daher das gesteigerte Interesse an
diesen Materialien in Diinnschichtform begriinden. Dabei wird zundchst der Effekt der
Abstimmbarkeit der Dielektrizitdtskonstanten der ferroelektrischen Diinnschichten diskutiert
und dann ein Qualititsfaktor zur Beurteilung der Verwendbarkeit von abstimmbaren
ferroelektrischen Bauelementen eingefiihrt. Zum anderen soll aber auch auf ein mdgliches
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Problem bei der Anwendung von Ferroelektrika in Hochfrequenzanwendung hingewiesen
werden, die nichtlinearen Effekte und die daraus resultierenden Beeintrichtigungen moglicher
Anwendungen, zum Beispiel in Form von Intermodulationsstérungen. Wir werden spéter in
Kapitel 4 sehen, dass die nichtlinearen Eigenschaften der SrTiO;-Schichten keine
ernstzunehmende Einschrinkung der Anwendungsmoglichkeiten dieser Schichten darstellt.
Im Gegenteil: die aufgefiihrten Messungen der Intermodulationsstorungen bieten eine weitere,
ideale Moglichkeit der Charakterisierung und Analyse der fiir das ferroelektrische Verhalten
dieser Systeme verantwortlichen Mechanismen.

2.6.1 Abstimmbarkeit der Dielektrizititskonstanten

Die fiir mogliche Anwendungen vielleicht interessanteste Eigenschaft ferroelektrischer
Materialien ist die grofle Polarisierbarkeit des Materials, die verbunden ist mit einer grof3en
Anderung der Dielektrizititskonstanten durch ein duBeres elektrisches Gleichspannungsfeld.
Abb. 11 zeigt als einfaches Beispiel die Abstimmungskurve eines Resonators auf der Basis
eines SrTiOs-Einkristalls als Funktion einer zusidtzlich angelegten elektrischen
Gleichspannung.
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Abb. 11 Abstimmbarkeit eines SrTiO;s-Einkristalls mit supraleitenden YBa,Cu3;O;.s bzw.
Kupfer-Elektroden bei T = 77K. Der Aufbau der abstimmbaren Kapazitdit entspricht
einer Sandwichanordnung (Elektrode/Einkristall/Elektrode mit einem 0.5mm dicken
(100)-SrTiOs-Einkristall) und ist im Plot schematisch wiedergegeben.

Ferroelektrische Filme haben hinsichtlich ihrer Verwendbarkeit in Hochfrequenz-
bauelementen gegeniiber den Einkristallen mehrere Vorteile. Zunédchst einmal liegt das
Maximum ihrer Dielektrizititkonstanten € sowie ihrer dielektrischen Abstimmbarkeit (siche
Abb. 6 in Kapitel 2.5) bei wesentlich hdheren Temperaturen (40 < T(gax) < 100) als im Falle
der SrTiOs-Einkristalle (T(€max) < 4K), so dass mdgliche Anwendungen in einem leichter
realisierbaren Temperaturbereich genutzt werden kénnen. Auflerdem ist sowohl aufgrund der
kleineren Filmdimensionen (der ferroelektrischen Schicht und auch der Metallisierungen) als
auch aufgrund der Strukturierungsmoglichkeiten eine bessere Miniaturisierung und
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insbesondere Integration in komplexe Bauelemente moglich. Das ermdglicht sowohl eine
grole  Abstimmbarkeit der Dielektrizititskonstanten bei  geringeren angelegten
Gleichspannungen als auch gegebenenfalls eine Reduktion der Verluste. So zeigt Abb. 12 die
Abstimmbarkeit einer planaren Diinnschicht-SrTiOs-Kapazitit als Funktion der angelegten
Gleichspannung.
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Abb. 12 Abstimmbarkeit einer auf einer SrTiOs-Diinnschicht basierenden planaren Kapazitdt
bei einer Temperatur von T = 77K.

2.6.2 Qualititsfaktor K

Die qualitative Einordnung und Bewertung von abstimmbaren Kapazititen hinsichtlich ihrer
Verwendbarkeit in Hochfrequenzbauelementen (z. B. Resonatoren, Filter, Phasenschieber)
erfolgt iiblicherweise durch einen Qualitdtsfaktors K. In ihm sind sowohl die Abstimmbarkeit
als auch die in der Kapazitit auftretenden Verluste zusammengefasst. Eine mogliche und oft
verwendete Definition ist gegeben durch [Vend99b]:

(n(Udc) B 1)2
)-tand(0V)-tanS(U )

(Gl. 29) KWU,)= \/n(U,/c
Ein hoherer Qualititsfaktor K bei einer vorgegebenen Biasspannung Uy, ist also durch eine
hohere Abstimmbarkeit n oder niedrige Verluste tand bedingt. Es gilt als Faustregel, dass
abstimmbare Hochfrequenzkapazititen fiir die meisten Hochfrequenzanwendungen die
Bedingung K > 50 erfiillen sollten [Vend99b]. Im Hinblick auf die Anwendung solcher
abstimmbaren Kapazititen ist dabei natiirlich von entscheidender Bedeutung, dass dieses
Kriterium schon bei kleinen, technisch sinnvollen Biasspannungen erfiillt wird.

2.6.3 Nichtlineare Mechanismen und Intermodulationsstorungen

Wichtig, fir den Einsatz diinner SrTiOs-Schichten in  Bauelementen  der
Hochfrequenztechnik, aber bisher weitestgehend nicht untersucht, sind die Einfliisse der
nichtlinearen dielektrischen Eigenschaften der Schichten. FEine spannungsabhingige
Dielektrizitdtskonstante bedeutet nichtlineares Verhalten, da die Abstimmbarkeit nicht nur
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durch eine angelegte Gleichspannung, sondern auch durch hochfrequente Felder in
Mikrowellenbauelementen hervorgerufen werden kann. Die Folge sind harmonische Signale
hoherer Ordnung und Intermodulationsstorungen, ein Problem, das insbesondere in der
Informationstechnologie unerwiinscht ist.

Allgemein wird der Einfluss nichtlinearer Materialparameter auf eine elektromagnetische
Welle beschrieben durch:

(Gl 30) E=v-K.

Dabei steht E fiir die elektrische Feldstirke, v fiir die nichtlineare Materialkonstante (z. B. den
Widerstand R oder die Dielektrizititskonstante €) und K fiir die korrelierte Feldgrofe (z. B.
die Magnetfeldstirke H oder die Verschiebungsfeldstirke D). Im Allgemeinen ist y eine
Konstante. Im nichtlinearen Fall kann ist y abhingig von K und kann durch eine
Potenzreihenentwicklung um den Nullpunkt ersetzt werden:

(Gl. 31) E=Y 7K'
i=1
Bekannt und zum Teil auch untersucht sind solche nichtlinearen Effekte zum Beispiel bei
Hochfrequenzbauelementen aus Hochtemperatursupraleitern, bei denen ein nichtlinearer
Oberflachenwiderstand Rg schon bei relativ kleinen Mikrowellenleistungen starke Inter-
modulationsstérungen verursachen [Lahl01].

Im Folgenden sollen beispielhaft die physikalischen Grundlagen des nichtlinearen Verhaltens
von Hochtemperatursupraleitern skizziert werden. Ein Erkldrungsansatz fiir Ferroelektrika
findet sich in der Diskussion der experimentellen Ergebnisse dieser Arbeit in Kapitel 4.2.

Im Falle von Hochtemperatursupraleitern ist das elektromagnetische Mikrowellenfeld
gegeben durch:

(GI. 32) E=R,-H

Im nichtlinearen Bereich muss der konstante Oberflichenwiderstand Rg durch eine
Potenzreihenentwicklung ersetzt werden, die sich aus (Gl. 31) ergibt:

(Gl. 33) E=NyH',

i=1

deren erster Term 7y, = Rg(0) den linearen Anteil beschreibt. Intermodulationen und
harmonische Signale entstehen, wenn zwei periodische elektromagnetische Signale
unterschiedlicher Frequenzen m; und , einstrahlen:

(Gl. 34) H(t)=H, - (cosm,t +cosm,t).
So ldsst sich allgemein zeigen, dass in diesem Fall harmonische Signale bei Frequenzen von
(Gl. 35) o, =k-w und v, =10, , k1=2,3,4,5...

sowie Intermodulationssignale bei Frequenzen von
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(Gl. 36) ®,,=n-0 —m-,, nm=123,...

n,m

entstehen. Da (i) die Terme gerader Ordnung i = 0, 2, 4, .... in (Gl. 33) naturgemadl
verschwinden, d.h. y; = 0 fir i = 0, 2, 4, ..., (ii)) neben dem linearen Term 7;-E der erste
nichtlineare Term 'Y3'E3 dominiert und (iii) insbesondere die Stérungen im Frequenzbereich
des Primirsignals fiir Anwendungen entscheidend sind, ist besonders die
Intermodulationsstérung des ersten nichtlinearen Terms (i=3) zu beriicksichtigen. Unter
Vernachlissigung der Terme hoherer Ordnung ergibt sich die Potenzreihe zu:

(Gl. 37) E=y, H+y, -H.

Die entstehenden Mikrowellensignale erhédlt man durch Einsetzen von (Gl. 34) in (GI. 37) .
Durch Potenzen und Mischprodukte der Kosinusterme der beiden Kreisfrequenzen o, und m,
entstehen dann zusétzliche Signale. Man erhilt:

E= ()/IHO +%y3H3 } [cosa)lt+cosa)2t]+%y3H3 [cos3m,t +cos3m,t ]|+

(Gl. 38)
Z%HS [cos(2w, —w, )t +cos(2mw, —m, )t + cos(2m, +w, )t + cos(w, + 20, )]

Abb. 13 zeigt eine schematische Darstellung eines typischen Intermodulationsspektrums, das
aufgrund des ersten nichtlinearen Terms (i = 3) auftritt.
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Abb. 13 Schematische Darstellung der Amplituden des durch den ersten nichtlinearen Term
entstehenden Frequenzspektrums bei Einstrahlung zweier fundamentaler Signale bei den

Kreisfrequenzen w; und ;.

Die Signale in einem Abstand d® = ®;-, oberhalb und unterhalb der fundamentalen Signale
entstehen durch eine Mischung der beiden Frequenzen ®, und ®, (Intermodulationen). Da
thre Amplituden proportional zu y; sind, werden sie Intermodulationen dritter Ordnung
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genannt. Unter Beriicksichtigung von Termen héherer Ordnung i entstehen jedoch weitere
Intermodulationen der Frequenzen ., = m-®; — n-, in Abstinden i-dw von den
fundamentalen Signalen.

Neben den Intermodulationen entstehen durch die Nichtlinearitdt auch Vielfache sowohl der
fundamentalen als auch der Intermodulationssignale. Durch die nichtlinearen Terme 7y; wird
jeweils die Harmonische der Ordnung i erzeugt.

Da alle harmonischen Signale einen groflen Frequenzabstand zu den fundamentalen Signalen
besitzen, kdnnen sie in Applikationen leicht herausgefiltert werden. Ein gréferes Problem
stellen die Intermodulationssignale insbesondere der dritten Ordnung dar. Sie liegen den
fundamentalen Signalen am néichsten und besitzen die hdchste Amplitude. Dabei skaliert die
Hochfrequenz-Leistungsabhdngigkeit der Intermodulationssignale theoretischen
Uberlegungen zufolge entsprechend [Vend97]:

(Gl. 39) P,_, <P

Daher steigt die Amplitude der Intermodulationssignale Ps_3 steiler an als die der
fundamentalen Signale P; und es kann ein extrapolierter Schnittpunkt abgeschétzt werden, bei
dem die Leistung des Intermodulationssignals die Leistung des Fundamentalsignals im Falle
einer konstanten Steigung erreichen wiirde. Dieser theoretische Schnittpunkt wird als TOI
(,third order intercept®) bezeichnet und dient oft als Kriterium fiir eine
Leistungsvertraglichkeit von Hochfrequenz-Bauelementen hinsichtlich der auftretenden
Intermodulationen. Abb. 14 zeigt als Beispiel die Bestimmung des TOI eines koplanaren
Resonators auf der Basis einer gesputterten YBa,Cu;O7.s-Schicht.
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Abb. 14 Bestimmung des TOI (, third order intercept”) am Beispiel eines YBa,Cu3;0;. s
Resonators [Lahl01b].

Es muss erwartet werden, dass &dhnliche Effekte aufgrund ihrer nichtlinearen
elektromagnetischen Eigenschaften auch in diinnen SrTiOs-Filmen auftreten. Tatsichlich
haben erste Messungen an abstimmbaren Mikrowellenresonatoren auf der Basis solcher
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diinnen SrTiOs-Filme [Kozy98] bereits gezeigt, dass Intermodulationssignale auch in solchen
Bauelementen eine Rolle spielen und gemessen werden konnen. Allerdings wurde an den
experimentell untersuchten Proben abweichend von (Gl. 39) ein geringerer Anstieg der
Intermodulationssignale geméaf

(GL. 40) P, o P?

gefunden.
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3 Praparation und Charakterisierung

In diesem Kapitel werden die im Rahmen der Arbeit verwendeten Methoden zur
Schichtherstellung und —charakterisierung vorgestellt. Kapitel 3.1 erldutert zundchst die
Herstellung der SrTiO3-Schichten mit Hilfe eines Kathodenzerstaubungsverfahrens (,,Sputter-
Verfahren). Kapitel 3.2 enthédlt die wichtigsten hier verwendeten Methoden zur
Charakterisierung der Struktur der SrTiOs-Schichten, wihrend Kapitel 3.3 die Methoden zur
Bestimmung der dielektrischen und nichtlinearen Mikrowelleneigenschaften der Filme
beschreibt.

3.1 Herstellung der SrTiO;-Schichten

3.1.1 Substratauswahl

Ein wichtiger Faktor bei der Herstellung diinner Schichten ist die Wahl eines geeigneten
Substratmaterials. So sollten fiir ein epitaktisches Aufwachsen der Schicht die Kristallstruktur
und die Gitterkonstanten von Schicht und Substrat mdglichst gut iibereinstimmen. Neben der
guten  Gitteranpassung  bei  Raumtemperatur  sollten sich dabei auch die
Ausdehnungskoeffizienten von Substrat und Schicht &dhneln, da die SrTiOs;-Schichten bei
Temperaturen von etwa 650°C bis 880°C deponiert werden, ihr mdgliches Einsatzgebiet sich
jedoch von 40K bis 300K erstreckt. Daher wiirden zu stark unterschiedliche
Ausdehnungskoeffizienten rasch zu Spannungen in der Schicht filhren, die einerseits zu
verdnderten dielektrischen Eigenschaften, andererseits sogar zu mechanischer Zerstérung z.B.
durch Rissbildung fiihren konnten [Zait98]. Des weiteren muss das Substrat chemisch mit der
darauf deponierten Schicht vertrdglich sein, so dass selbst bei hohen Depositionstemperaturen
keine chemischen Reaktionen zwischen den beiden Materialien einsetzen. SchlieB3lich sollten
im Hinblick auf mogliche Anwendungen im Hochfrequenzbereich auch die dielektrischen
Verluste (charakterisiert durch den tand-Wert des Substratmaterials) so klein wie moglich
sein. Tabelle 1 zeigt einige wichtige Materialeigenschaften moglicher Substratmaterialien.
Zusitzlich sind die Eigenschaften eines idealen Kandidaten fiir Pufferschichten aufgefiihrt,
des CeQ,, das mittels eines Standarddepositionsprozesses epitaktisch auf einige der Substrate
aufgebracht werden kann.

Als Substratmaterial fiir Hochfrequenzanwendungen bietet sich aufgrund seiner extrem
niedrigen Verluste Saphir (Al,O3) an. Es besitzt neben guten mechanischen Eigenschaften,
einer exzellenten Kristallinitdt und Oberflichenpolitur vor allem sehr geringe dielektrische
Verluste von 10® < tand < 10 im relevanten Frequenzbereich von 1GHz — 2GHz. Zudem ist
es relativ kostengiinstig und kann ohne weiteres in grofleren Abmessungen hergestellt werden.
Des weiteren bietet es sich als Substrat fiir die Deposition von Hochtemperatursupraleiter-
Schichten an. Zum Beispiel besteht ein Standarddepositionsprozess fiir die Abscheidung von
YBa,Cu307.5 auf CeO,-gepuffertem Saphir. Somit ist die Kombination von SrTiOs; mit
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Hochtemperatursupraleitern, die sich durch niedrigste Hochfrequenzverluste auszeichnen, auf

Saphir moglich.
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Abb. 15 Temperaturabhdngigkeit des Verlusts eines Saphir- [Krup99] (links) und
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Abb. 15 zeigt die Temperaturabhidngigkeit des Verlustes tand von zwei moglichen Substraten,

dem Al,O3 sowie dem LaAlO;. Besonders bei tiefen Temperaturen liegen die Werte fiir Al,O;

weit unter denen von LaAlOs;. Auffillig ist auBerdem das Maximum des Verlustes des

LaAlOj; bei einer Temperatur um T = 77K, das insbesondere fiir Tieftemperaturanwendungen

(z. B. Kombination mit Hochtemperatursupraleiter) nachteilig erscheint.

Material r-cut CeO, YSZ | LaAlO; | MgO SrTiO; Si GaAs

A1203 (Puffer)
Struktur hexa- kubisch | kubisch | rhombo- | kubisch | kubisch | Diamant Zink-

gonal CaF, | edrisch, perowskit blende

perowskit
Gitterpara- |[a=0.476| a=0.541 [a=0.511|a=0.536, [ a=0.421 [ a=0.3905| a=0.543 | a=0.565
meter ¢=1.297 -0.522 | ¢=1.31
a,b,c [nm]
Dichte p 3.99 7.13 5.9 6.57 3.57 5.12 2.329 5.318
[g/em’]
Schmelz- 2040 2600 2550 2100 2800 2080 1685 1513
punkt Tg [K]
Phaseniiber- - - - kubisch - - - -
gang
Therm. Aus- | 9.4-11.6 9.9 11 10 8 9.4 4.2 5.7
dehnung Olin anisotrop
[10°%/K]
Dielektr.- 9.4-11.4( 212 27-33 234 | 9.69.8 | 300 [ 11.9 12.9
konstante ¢ | anisotrop 18007
19000“**

Verlust tand [10°-10°] kA. | >610° | 10° @ 107 210" 10° (0.6-2)
(77K) @10GHz 6,4GHz @9GHz 107

Tabelle 1: Materialeigenschaften einiger Substrate bzw. Pufferschichten (CeQ;), soweit nicht
vermerkt, bei Raumtemperatur [Holl94], [Pies87].
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Da das SrTiOs; wegen der relativ groBlen Gitterfehlanpassung nur sehr schwer epitaktisch
direkt auf Saphir deponiert werden kann, ist unter Umstinden die Verwendung einer
Pufferschicht vorteilhaft, die chemische Interdiffusion zwischen Substrat und Schicht
verhindert und eine epitaktische Kristallausrichtung des SrTiO; ermoglicht. Als idealer
Kandidat hat sich das CeO, erwiesen, das daher auch im Rahmen dieser Arbeit verwandt
wurde.

3.1.2 Schichtdeposition

Es existiert eine Vielzahl von unterschiedlichen Herstellungsverfahren fiir diinne SrTiOs-
Schichten. Ausgehend von Techniken wie der Laser-Ablation (,,pulsed laser deposition®,
PLD), der chemischen Gasphasenabscheidung (,,chemical vapour deposition”, CVD) oder
dem thermischen Aufdampfen bis hin zum Aufspinnen oder dem Sol-Gel-Verfahren. Die in
dieser Arbeit verwandten SrTiOs-Schichten und CeO,-Pufferschichten wurden mit Hilfe der
Magnetron-Kathodenzerstaubung  (,,Magnetron-Sputter-Technik®)  hergestellt.  Dieses
Verfahren eignet sich fiir die Herstellung von glatten, morphologisch und kristallin mit hoher
Perfektion gewachsenen Filmen [Word91]. In Abb. 16 sind die essentiellen Komponenten
der eingesetzten Sputteranlage schematisch dargestellt.

dc- oder rf-
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(Ar/0y) Substrat
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Abb. 16 Schematische Darstellung der , on-axis“-Magnetron-Sputteranlage fiir die
Abscheidung der SrTiOs- und CeO,-Schichten.

Bei der Kathodenzerstiubung werden Teilchen von einem Target durch das Auftreffen
beschleunigter lonen abgetragen. Diese kondensieren dann auf dem Substrat zu einem diinnen
Film. Die Ionen des Sputtergases (meistens Ar oder Xe) werden durch eine Gasentladung
zwischen zwei Elektroden erzeugt, die durch Gleich- (dc-Sputtern oder gepulstes dc-Sputtern)
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oder Wechselstrome (rf-Sputtern) bei 13.56 MHz gespeist werden. Letzteres ist z. B. bei der
Deposition der isolierenden Materialien CeO, und SrTiO; erforderlich, um eine Aufladung
des Targets zu verhindern. Da die kinetische Energie der Ionen nur zu einem geringen Teil fiir
die Auslosearbeit der Targetteilchen benétigt wird, kommt es zu einer erheblichen
Erwidrmung des Targets. Aus diesem Grund wird die Kathode stets mit Wasser gekiihlt.

Beim im Rahmen dieser Arbeit verwandten Magnetronsputtern befindet sich am Target
zusatzlich eine Magnetanordnung, die dazu dient, die Elektronen durch die in ihrem
Magnetfeld auftretende Lorentzkraft auf schraubenférmige Bahnen im Plasma zu zwingen.
Dies fiihrt zu einer hoheren Ionisierungswahrscheinlichkeit im sogenannten ,,track®, der sich
zwischen den beiden Magnetpolen befindet, und somit zu einer héheren Abtragrate im
Trackbereich, was liblicherweise hohere Abscheidungsraten auf dem Substrat zur Folge hat.

Da der Sauerstoffanteil in den SrTiO3-Schichten eine wichtige Rolle spielt, ist es notwendig,
dem Inertgas (hier: Ar) als reaktive Komponente auch einen variablen Anteil von Sauerstoff
zuzugeben.

Die im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Depositionsparameter sind in Tabelle 2 aufgefiihrt.

Target Ce0O, SrTiO;
Sputtermodus rf rf
Substrat Al,O3 Ce0y/Al04
Prozessgas 66/10 66/10
Ar/QO; [scem] 66/20
Gasdruck [Pa] 13 4
Kathode 6‘¢ Magnetron 6°‘ Magnetron
Leistung [W] 130 200-260
Spannung [V] 50 150-200
Heizertemperatur [°C] 850 650-870
Wachstumsrate [nm/h] 30 150
Nachbehandlung Abkiihlen bei Abkiihlen in O,-

Sputterdruck oder in- | Atmosphére bei 0,5bar
situ-Beschichtung

Tabelle 2: Depositionsparameter fiir die Herstellung der gesputterten Schichten und
Schichtsysteme. Die Heizertemperatur wurde fiir die Herstellung der SrTiOs-Schichten
systematisch variiert und deren Einfluss auf die kristallinen und dielektrischen Eigenschaften
untersucht.
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3.2 Charakterisierung der Struktur der SrTiO;-Schichten

Entscheidende Parameter fiir die Beschreibung der Qualitit der hergestellten Schichten sind
ihre strukturellen Eigenschaften und ihre Oberflichenbeschaffenheit. Fiir die Bestimmung der
Kristallqualitit stand ein Zwei-Kreis-Rontgendiffraktometer zur Verfiigung. Die
Oberflichenmorphologie wurde mit Hilfe der Rasterelektronen- (REM) und Lichtmikroskopie
(LM) untersucht.

3.2.1 Rontgendiffraktometrie

Die Kristallstruktur der Filme wurde mit Hilfe eines Rontgendiffraktometers analysiert. Abb.
17 skizziert den Aufbau des verwandten Rontgendiffraktometers.

Detektor

Abb. 17 Schematische Darstellung des Rontgendiffraktometers.

Ublicherweise wurden zuerst Messungen in Bragg-Brentano-Geometrie (0=2w) durchgefiihrt,
bei denen ein Winkelbereich von etwa 15°-70° auf Beugungsreflexe untersucht wurde, aus
denen sich dann entsprechend der Bragg-Bedingung

(Gl. 41) nl:2d-sin§

Aussagen tber Kristallstruktur und Kristallorientierung ableiten lassen. Hierbei ist A die
Wellenldnge der verwendeten Rontgenstrahlung, d der Abstand der Gitternetzebenen und ¥
der Winkel zwischen dem einfallenden und dem gebeugten Strahl.

Als nichstes wurden sogenannte ,,Rockingkurven® einzelner Reflexe aufgenommen, um die
kristalline Qualitit bestimmen zu konnen. Bei der Aufnahme dieser Kurven ist die
Winkelposition des Detektors auf den zu untersuchenden Reflex der Schicht fixiert, das
Substrat mit dem zu untersuchenden Film bewegt sich (,,rocking™) um den dazu gehdrenden
Winkel o, bei dem im Falle von perfektem kristallinen Wachstum normal zur Oberfliche der
maximale Rontgenreflex zu erwarten ist. Bei einem perfekten Einkristall diirfte dann nur die
apparative Verbreiterung detektiert werden (<< 0,1°), da nur fiir den exakten Winkel w=10/2
die Bragg-Bedingung erfiillt wére. Derartig schmale Rockingkurvenbreiten werden z. B. fiir
die Reflexe des Saphirsubstrates gemessen (Am(0221) = 0,03°). Dagegen verbreitert sich bei
Filmen schlechterer kristalliner Orientierung die aufgenommene Kurve. Abb. 18 zeigt einen
Vergleich zweier Rockingkurven des (110)-Rontgenreflexes zweier SrTiO;-Schichten von
unterschiedlicher kristalliner Giite, deren Halbwertsbreite (FWHM) abhéngig von der bei der



32

Herstellung eingestellten Substrattemperatur stark variieren. Die unterschiedliche Position des
Maximums der Rockingkurve gibt einen Hinweis auf unterschiedliche Gitterkonstanten a der
charakterisierten Schichten und damit auf eine unterschiedliche Verspannung der SrTiOs-
Gitter. Der genaue Einfluss der Gitterverspannung auf die Eigenschaften der SrTiOs-
Schichten wird in Kapitel 4.1 noch genauer untersucht werden.

500 T " T T T

Intensitit [counts/sec]

O 1 n P | i " 1 "
14 16 18 20
o [°]

Abb. 18 Rockingkurve des (110)-Reflexes zweier SrTiOsz-Schichten unterschiedlicher
kristalliner Glite aufgrund unterschiedlicher Substrattemperaturen. Ty bezeichnet die
Heizertemperatur wihrend des Depositionsprozesses. Die unterschiedliche Position des
Maximums gibt einen Hinweis auf unterschiedliche Gitterkonstanten a und damit auf
unterschiedliche Verspannungen des SrTiO;-Gitters. Dies wird in Kapitel 4.1 noch
genauer diskutiert.

3.3 Dielektrische Diinnschichtteststrukturen

Zur elektronischen Charakterisierung wurden SrTiOs-Schichten in Kapazititen und
Hochfrequenzbauelemente aus Gold und Kupfer integriert und in einem im Rahmen dieser
Arbeit aufgebauten und automatisierten Hochfrequenzmessplatz bzw. Kapazitdtsmessplatz
vermessen.

3.3.1 Strukturierung der Schichten und Schichtsysteme

Fiir Messungen der Eigenschaften der SrTiOs-Filme in Kapazititen oder Hochfrequenzbau-
elementen ist die Strukturierung der verwandten Schichten (SrTiOs- , Au- oder Cu-Schichten)
notwendig. Die Strukturierung erfolgte mittels optischer Lithographie und Ionenstrahlitzen
(ion beam etching, IBE).

Fir die Lithographie wird auf das gereinigte Substrat mit dem zu strukturierenden Film
zundchst ein UV-Licht-empfindlicher Photolack (hier AZ 5206, AZ5210 bzw. AZ5214) mit
4000 U/min aufgeschleudert und bei 90°C S5 Minuten gebacken. Nach einer
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»Randentlackung® zur Entfernung der Lackwiilste an den Ecken des Substrates wird die
gewiinschte Struktur mittels Chrommaske optisch iibertragen. Hierzu wird die Maske mit der
gewiinschten Struktur iiber der Probe positioniert und der Photolack durch diese Maske
optisch belichtet (typische Belichtungsparameter: P = 7 mW/cm?, t = 4 s, Kontaktbelichtung).
Anschlieend wird der Lack entwickelt (Entwickler AZ 400K 1:4), um so die belichteten
Bereiche des Lacks zu entfernen. Damit ist die Struktur von der Chrommaske auf die
Lackschicht iibertragen.

Im anschlieBenden Atzschritt wird diese Struktur nun durch das sogenannte Ionenstrahlitzen
(Ion-Beam-Etching) auf die unter dem Photolack liegende Schicht iibertragen. Dazu wird das
Substrat mit Vakuumfett auf einem Probenteller befestigt, um eine gute Warmeankopplung zu
gewihrleisten und der Probenteller wihrend des Atzprozesses auf —15°C gekiihlt. Dann wird
die rotierende Probe einem Beschuss von in einem elektrischen Feld (U = 250V)
beschleunigten Ar-lonen ausgesetzt. Dabei trifft ein gleichférmig gerichteter Strahl (J =
0,25mA/cm?) auf die Probe auf. Durch Impulsiibertragung werden die jeweils obersten
atomaren Lagen des Films von der Probe abgetragen, so weit sie nicht durch den Photolack
vor dem Jonenstrahl geschiitzt sind. Der Endpunkt des Atzprozesses wird mit Hilfe eines
Massenspektrometers (SIMS, secondary ion mass spectrometry) bestimmt, das die
Zusammensetzung des Atzkammergases analysiert.

(a) UV-Belichtung

i

AZ-400K
(b) l
© IBE
() Aceton

Abb. 19 Hauptschritte bei der Strukturierung der leitenden Schichten: (a) Belichtung des
Photolacks durch eine Cr-Maske. (b) Lackstruktur nach Behandlung mit dem Entwickler,
(c) Trockendtzen durch IBE und (d) Entfernung des Photolacks mit Aceton.

In Abb. 19 sind die Hauptschritte der Strukturierung der Filme noch einmal graphisch
zusammengefasst.
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Nach dem Atzen werden Substrat und strukturierte Schichten dann noch einmal sorgféltig
gesdubert. Dabei werden etwaige Reste des Vakuumfetts mit n-Hexan und der Photolack mit
Aceton in einem Ultraschallbad entfernt und die Probe abschlieBend mit Propanol
nachgereinigt, um eventuelle Riickstinde zu vermeiden.

3.3.2 Beschreibung der Eigenschaften von hf-Bauelementen

Um eine mdglichst einfache Beschreibung der Ubertragungseigenschaften von beliebigen
Hochfrequenzbauelementen (Kabel, Verstirker, Resonator, Abschwicher, etc.) zu erreichen,
wird anstelle der elektromagnetischen Kenngréflen Strom und Spannung eine normierte,
komplexe Amplitude a des hochfrequenten Wechselfeldes definiert in der Art, dass |a|? die
von der elektromagnetischen Welle transportierte hf-Leistung ist.

Abb. 20 zeigt schematisch die Beschreibung eines 2-Tor-Bauelements. An jedem Tor ist eine
einlaufende Welle a; bzw. a; und eine auslaufende Welle b, bzw. b, moglich. Die
Beschreibung aller Ubertragungseigenschaften des 2-Tors erfolgt dann durch die S-Parameter
S;j durch die Beziehung in Matrixform:

b, _ Sy Su ) (4
(Gl 42) = . )
b, Sy Sy Jla,

Diese Beziehung gibt die an allen Toren j auslaufenden Wellen b; fiir beliebige einlaufende
Wellen a; an. Bei linearen Bauelementen sind die S-Parameter konstant, d.h. unabhéngig von
den Amplituden a;, bzw. von der transportierten hf-Leistung.

821
|
by a a b
—a —> S Sz — —>
Tor 1 Siy Tor 2
<

Abb. 20 Schematische Darstellung eines 2-Tor-Bauelements. An Tor 1 bzw. 2 auftretende hf-
Signale werden durch einlaufende a; bzw. auslaufende b; normierte, komplexe
Amplituden beschrieben. Das Bauelement ldsst sich dann auch durch die S-Parameter
beschreiben.

Bei hohertorigen Bauelementen erfolgt die Beschreibung durch eine entsprechend groflere
Matrix S;;. Die S-Parameter |Sij | 2 beschreiben fiir i=) die Reflexion an dem jeweiligen Port
bzw. filir i# Transmission von Port j zu Port i. Durch die Definition der normierten,
komplexen Amplitude a beschreibt das Betragsquadrat der S-Parameter das Verhéltnis der



35

jeweiligen austretenden Leistung zur jeweiligen eingestrahlten Leistung bzw. das Quadrat der
entsprechenden Verhiltnisse der Amplituden der Strom- bzw. Spannungswellen:

2 2

U

out,j [()ut N out,i

P I . U

in,i in,i in,j

(Gl 43) s, = £

ij

Die Angabe der S-Parameter erfolgt liblicherweise in dB:
(Gl. 44) S,[dB]=10-1og(s, ).

Ein wichtiger Parameter aller hf-Bauelemente ist die Einfligeddmpfung L (engl.: Insertion
Loss), die die Abschwichung eines Signals beim Durchgang durch das Bauelement
beschreibt. Die Einfligeddmpfung wird durch den S-Parameter S,; charakterisiert und
tiblicherweise durch

(Gl. 45) L=-10-log(S,,)

angegeben.

3.3.3 PC-Simulationen von hf-Bauelementen mit Hilfe von ,,Sonnet*

Fir die Herstellung von Teststrukturen und Bauelementen flir die Hochfrequenztechnik
erwies es sich im Rahmen dieser Arbeit hiufig als vorteilhaft, die Eigenschaften der geplanten
Strukturen vor ihrer tatsdchlichen Fertigung zundchst theoretisch zu simulieren, um
Fehlversuche so weit wie moglich zu vermeiden. Weiterhin konnten mit Hilfe der
Simulationen die verschiedenen experimentellen FErgebnisse und deren Modellierung
iberpriift werden. Fiir die Simulation von planaren Strukturen auf dielektrischen Substraten
stand im Rahmen dieser Arbeit das Programmpaket ,,Sonnet™ zur Verfligung [Sonn96].

Abb. 21 Unterteilung (,,subsectioning*) zur Berechnung einer Beispielstruktur des
Hochfrequenz-Simulationsprogramms ,,Sonnet “.

Mit diesem kommerziellen Programmen lassen sich unter anderem die Hochfrequenz-
Ubertragungseigenschaften (S-Parameter) mehrlagiger planarer Strukturen in Kombination
mit dielektrischen Schichten simulieren. Hierzu wird die zu simulierende Struktur in kleine
Zellen (,subsections) aufgeteilt und die elektromagnetische Kopplung dieser Zellen
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dreidimensional berechnet. Daraus ergibt sich die Stromverteilung in jeder dieser Zellen und
damit auch die S-Parameter.

Abb. 21 zeigt die automatische Zellenunterteilung des Programms an einer einfachen
Beispielstruktur. Es ist zu sehen, wie das Programm an kritischen Stellen wie Verzweigungen
und Randbereichen der Struktur ein feineres Raster anlegt, um ein exakteres Ergebnis zu
erreichen.
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Abb. 22 Numerische Simulation (Computerprogramm ,,Sonnet”) der frequenzabhdngigen

Transmissionen S; am Beispiel eines einfachen A/2-Resonators.

Berechnet wird unter anderem die Frequenzabhingigkeit der Durchgangsparameter S;;.
Wichtigster Parameter der meisten hf-Bauelemente ist die Einfliigeddmpfung L. (siche Kapitel
3.3.2), die die Abschwichung der Signale beim Durchgang durch das Bauelement beschreibt.
Dieser Parameter wird auch in Kapitel 4.2 zur Beschreibung der Intermodulationssignale und
damit der nichtlinearen Eigenschaften der SrTiOs;-Schichten verwendet. Abb. 22 zeigt die
Simulation des Signaldurchgangs am Beispiel eines einfachen A/2-Resonators.

3.3.4 Dielektrizititsmessplatz

Zur  elektrischen  Charakterisierung  der  SrTiOs-Schichteigenschaften ~ wurden
Kapazitatsteststrukturen hergestellt und in einem hierzu aufgebauten, speziellen Messplatz
(Dielektrizitatsmessplatz, siche Abb. 23) charakterisiert.

Dieser Messplatz besteht aus einem Kapazititsmessgerit (HP 4278A), einem
temperaturregelbaren Heliumdurchflusskryostaten, einer Strom-/Spannungsquelle (Keithley
228), speziellen Schutzwiderstinden R = 1MQ und Schutzkapazititen C = 0.1UF sowie einem
Messrechner zur automatisierten Messwertaufzeichnung. Er ermdglicht automatisierte
simultane Messungen der Gesamtkapazitit bei Messfrequenzen von 1KHz sowie 1MHz,
Wechselfrequenzspannungsamplituden von 0.1V — 1V, dc-Biasspannungen von —100V bis
100V und Temperaturen von T = 2.2K bis Raumtemperatur. Die Messgenauigkeit des
Kapazititsmessgerits betrigt 10"'F im Falle der Kapazitit sowie 10” im Falle der Verluste.
Die Temperatur wird mit Hilfe von zwei Temperaturwiderstinden (aus Platin bei T > 30K
und Carbonglas fiir T < 30K) gemessen und mit Hilfe eines Heizwiderstandes und des
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Heliumflusses reguliert. Uber hochfrequenztaugliche Koaxialkabel (sogenannte ,,Semi-
Rigid“~-Koaxialkabel) werden die zu untersuchenden Proben im Kryostaten an die Messgerite
angeschlossen.

Kapazititsmessgerit

I Rechner
Cc - —— C
R +
_______ ""-""""""dc-Spannungsquelle
|- - - - - --------Keithley 228A
R =

Heliumfluss-
kryostat

Abb. 23 Schematischer Aufbau des Dielektrizititsmessplatzes. Er besteht aus einem
Kapazititsmessgerdt HP42784, einer Spannungsquelle Keithley 2284, einem
Heliumflusskryostaten sowie einem Rechner zur Steuerung der Messgerdite und zur
Datenspeicherung. Das Kapazititsmessgerdt ist von der dc-Spannung durch zwei
Schutzkapazititen C entkoppelt, die Probe durch zwei Schutzwiderstinde R gesichert.

Die Proben selbst werden mit Hilfe von Leitsilber auf einem flachen Probentriger fixiert und
die Kupferleiterbahnen des Probentragers mit Hilfe von Bonddrahten mit der Kapazitit der
Probe kontaktiert (siche Abb. 24).

Bonddrihte

Kupfer- Kupfer-
kontaktfeld g / \ . kontaktfeld

\Zuleitungen "

Abb. 24 Skizze eines Probentrdgers fiir die Messung von Kaparzitdten.
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Zur Vermeidung storender Zusatzkapazititen und -verluste durch den Probenhalter (Material:
Kunstharz) wurde dieser verbessert. Es wurde der Bereich des Kunstharzes im
elektromagnetischen Feld so weit wie mdglich reduziert. Abb. 25 (a) zeigt als Vergleich ein
Bild des urspriinglichen sowie des optimierten Probenhalters. Abb. 25 (b) zeigt den Vergleich
der Temperaturabhingigkeit der Verluste der beiden Probenhalterdesigns. Besonders bei
hohen Temperaturen konnte der Verlust des optimierten Probenhalters im Vergleich zum
Standardprobenhalter um mehr als 50% gesenkt werden.

0,012 T
0,010 (b)

0,008

Standard-
probenhalte

2 0,006
&

0,004 RS E
optimierter

0,002 Probenhalter |

0,000

0 50 100 150 200 250 300

Temperatur [K]

Abb. 25 (@) Bild des wurspriinglichen Probenhalters (links) sowie des optimierten
Probenhalters  (rechts) sowie (b) temperaturabhdngiger Verlust der beiden
Probenhalterdesigns. Der charakteristische , Buckel” des Kurvenverlaufs fiir hohe
Temperaturen (siehe Markierung in (b)) konnte nur bedingt aus den Messungen der
SrTiO;s-Proben korrigiert werden, spielt aber fiir die weitere Auswertung keine wichtige
Rolle.

Hingewiesen werden soll hier noch auf den charakteristischen Buckel in der tand(T)-Kurve
des optimierten Probenhalters bei hohen Temperaturen T = 250-300K. Dieser Kurvenverlauf
lasst sich nicht vollstindig durch Referenzmessungen aus den spéteren Messdaten der SrTiOs-
Proben in Kapitel 4 herausfiltern, sondern taucht als Artefakt in abgeschwéachter Form in allen
Messungen der Verluste auf. Da die Raumtemperaturwerte jedoch nicht weiter betrachtet
wurden, ist von einer weitergehenden Optimierung (z. B. durch einen Wechsel des Proben-
haltermaterials) Abstand genommen worden.

Da diese Messungen auf Frequenzen von 1KHz bzw. IMHz beschriankt sind, wurde im
Rahmen dieser Arbeit ebenfalls ein spezieller Messaufbau fiir Referenzmessungen der
Kapazitiat und der Verluste bei Raumtemperatur und im GHz-Bereich (2.0GHz — 2.8GHz)
geschaffen (sieche Abb. 26). Dabei wird die zu messende Kapazitiat auf den Resonatorspalt
eines Mikrostreifenresonators der Resonanzfrequenz fy = 2.7GHz und der Resonatorgiite Qg =
200 gepresst und die Anderung der Resonanzfrequenz Af sowie die Giiteninderung AQ
bestimmt. Mit Hilfe von zuvor durchgefiihrten Eichungen konnen aus diesen aufgenommenen
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Messdaten die Kapazitit C sowie der Verlust tand der aufgepressten Probe abgeschitzt
werden.

Abb. 26 Skizze des Mikrostreifenresonators zur Messung der Kapazitdit und des Verlustes der
SrTiOs-Kapazititen bei f = 2.6GHz und Raumtemperatur. Die zu messende SrTiO3-
Kapazitit wird auf den Spalt des Mikrostreifenresonators gepresst und die
Resonanzverschiebung Af sowie die Glitendnderung AQ gemessen. Hieraus werden
Kapazitdt und Verlust der SrTiO;-Kapazitdit bestimmt.

Mit Hilfe dieses Resonators wurden Referenzmessungen bei Raumtemperatur zur
Verifizierung der bei niedrigen Frequenzen gemessenen SrTiO;-Parameter fiir den Einsatz in
hf-Teststrukturen durchgefiihrt. Die dielektrischen Eigenschaften (¢ und tand) zeigen im
Rahmen der Messgenauigkeit (AC = 0.05pF, A(tand) = 0.005) jedoch keine signifikante
Verdnderung bei Frequenzen im GHz-Bereich gegeniiber den Messungen bei IMHz.

3.3.5 Intermodulationsmessplatz

Zur Messung der nichtlinearen Hochfrequenzeigenschaften der zu untersuchenden SrTiOs-
Schichten wurde des weiteren speziell ein Intermodulationsmessplatz aufgebaut (siche Abb.
27).

Hierbei werden zwei primdre Hochfrequenzsignale leicht unterschiedlicher Frequenz im 2-
GHz-Bereich mittels zweier Hochfrequenzverstirker verstirkt, in einem hf-Combiner (IE
7a2CS) zusammengefiihrt und auf die Probe gegeben. Da die hf-Verstirker (MA-LTD
AMS1, Verstarkungsfaktor: 42dB) fiir den Frequenzbereich von 1.9 - 2GHz ausgelegt waren,
wurden iiblicherweise Frequenzen von f; = 1.94GHz und f, = 1.96GHz verwandt. Zur
Uberpriifung der Mechanismen, die fiir die IMD-Signalerzeugung verantwortlich zeichnen,
wurden jedoch auch unterschiedliche Frequenzdifferenzen (engl. beat frequency) im Bereich
von Af = 100kHz bis 100MHz eingesetzt. Das in der Probe entstehende Spektrum an
Hochfrequenzsignalen wird von einem Spektrumanalysator (Anritzu MS2661C)
aufgenommen. Die Probe befindet sich dabei in einem abschirmenden Kupferresonator in
einem Heliumflusskryostaten und kann wie im Falle des Dielektrizititsmessplatzes (siche
Kapitel 3.3.4) von Raumtemperatur auf bis zu T = 2.2K abgekiihlt werden. Die
Messiiberwachung, -steuerung und Datenanalyse geschieht wiederum mittels eines
Messrechners und hierzu entwickelter Software.
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Abb. 27 Schematischer Aufbau des Intermodulationsmessplatzes mit einem typischem, vom
Spektrum-Analysator und Messrechner aufgezeichneten IMD-Spektrum. Der Messplatz
besteht aus zwei hf-Generatoren, zwei Verstirkern, einem Combiner, zwei bias-1-Stlicken
(engl.  Bias-T), einer Spannungsquelle, einem  Spektrumanalysator, einem
Heliumflusskryostaten sowie einem Messrechner.

Die unmittelbare Kontaktierung der Probe geschicht dabei iiber bis zu vier Kontaktpins aus
Gold, die mit Hilfe eines Federmechanismus gegen die Schichtseite der Probe gedriickt
werden. In Abb. 28 ist diese Kontaktierung der Probe kurz skizziert.

Resonatordeckel (Kupfer)

Kontaktpins (Gold)

Koaxial-
kabel

Substrat

T

o Resonatorgehéuse (Kupfer
Temperatursensor Heizwiderstand & (Kupfer)

Abb. 28 Skizze des Resonatorgehduses aus Kupfer mit Kontaktierung des Films.
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Die reflektierten und transmittierten Signale werden wiederum durch ,,Semi-Rigid*“-Kabel in
den Spektrumanalysator zuriickgefiihrt, um das Signal aufzunehmen, zu analysieren und zu
speichern. Die Proben befinden sich wihrend der Messungen jeweils in einem
Resonatorgehduse aus Kupfer, um Verluste durch Abstrahlung der hochfrequenten Signale zu
verringern. Abb. 29 zeigt ein Photo des Probenhalters mit seinen Zuleitungen.

Abb. 29 Photo des Kupferresonatorgehduses fiir die Messung von Bauelementen bei hohen
Frequenzen.

Es besteht wie beim Dielektrizitdtsmessplatz (siche Kapitel 3.3.4) zusétzlich die Mdéglichkeit,
mittels einer Strom-/Spannungsquelle (Delta Elektronika SM3004-D) iiber zwei sogenannte
»bias networks® (HP 11612A bias network) eine Gleichspannung Uy an die gemessenen
Proben anzulegen. Dabei schirmen die ,,bias networks®“ die Spannungsquelle von den
Hochfrequenzsignalen ab. Die Einfligedampfung des Hochfrequenzsignals durch die ,bias
networks* betragt bei Messfrequenzen von 400MHz < f < 12.4GHz maximal 1dB.

3.3.6 Planare Kapazititsgeometrie

Zur Bestimmung der dielektrischen Eigenschaften der gesputterten SrTiOs-Filme wurden im
Rahmen dieser Arbeit Kapazititen unterschiedlicher Geometrie hergestellt und charakterisiert.
Zur Standardcharakterisierung wurde jedoch ausnahmslos eine planare Mehrschichtstruktur
verwandt, im folgenden Standardkapazitét genannt, die hier kurz beschrieben werden soll.

Zur Priparation der Standardkapazitit wurden die SrTiOs;-Schichten mit einer im
Sputterverfahren (siche Kapitel 3.1.2) hergestellten, ca. 300nm dicken Goldschicht bedeckt
und wie in Kapitel 3.3.1 beschrieben zu planaren Kapazititen strukturiert. Abb. 30 gibt die
Geometrie einer solchen planaren Kapazititsstruktur und die wichtigsten geometrischen
Parameter wieder.
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Abb. 30 Skizze einer planaren Standardkapazitit auf der Basis eines ferroelektrischen
SrTiO;-Films. Die wichtigsten geometrischen Parameter sind die Substratdicke H, die
Schichtdicke h, die Breite d und die Léinge | der Elektroden sowie die Spaltbreite s der
Kaparzitdt.

Zur Veranschaulichung zeigt Abb. 31 zwei Ubersichtsaufnahmen einer solchen planaren
Kapazitdt nach der vollstindigen Strukturierung, die mit Hilfe eines Rasterelektronen-
mikroskops aufgenommen wurden.

Abb. 31 Rasterelektronenmikroskopaufnahmen einer planaren Goldkapazitdt auf SrTiO;. Das

rechte Bild zeigt eine Vergroferung des Kapazitditsspalts. Die Spaltbreite betrdgt in
diesem Fall s = 2um.

Fir die Berechnung der wichtigsten elektromagnetischen Parameter der Kapazitit, der
Dielektrizititskonstante €sto, des dielektrischen Verlustwinkels tandsto sowie der
Abstimmbarkeit n einer solchen Kapazitit bedient man sich eines Modells paralleler
Kapazititen [Vend99], deren Summation die Gesamtkapazitit des Bauelements ergibt:

(Gl. 46) Cro =Cqpp +C +Chy

Saphir

Dabei wird im Falle der im Rahmen dieser Arbeit hergestellten planaren Kapazititen der
Anteil der nur 20nm dicken CeO,-Pufferschicht gegeniiber der ~ 500nm dicken SrTiOs-
Schicht mit der weitaus grof3eren Dielektrizitdtskonstanten (€sto >> €ceo) vernachldssigt. Fiir
die anderen Einzelkapazitidten kann unter der Voraussetzung hsro << s folgende Abschatzung
gemacht werden [ Vend99b]:
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16-hg, ..
(GL.47) C&tphir = €0 " Esupir 'l‘ln[ﬂ]' d
T TS
2 4.
(GL. 48) Cop =€ €~ 1n(—l)' ‘
T S
T

(Gl. 49)

C =€€510 d
STO,PC 0TSTO Yy (In2+ (ms/ 4hsr0 )

mit den Dielektrizititskonstanten der jeweiligen Materialien €gro, €saphir Uund €pruq, der
Spaltbreite s der Kapazitét, den Schichtdicken h und H des SrTiO; und des Saphirs, der Breite
d der Elektroden sowie der Linge 1 der Kontaktelektroden (wie in Abb. 30 skizziert).

Die Berechnung der dielektrischen Verluste kann mittels der Verteilung der Gesamtenergie in
den drei parallelen Kapazititen durchgefiihrt werden [Ott00]. Dabei gilt fiir die gesamte, in
der Kapazitit gespeicherte Energie nach dem Modell der parallelen Kapazitaten:

2 2
— CSTOU2 + CSaphfrU + CLu/tU — CPCUZ .

Gl 50) E, =E,+E +FE, ., =
(t ) PC STO Lufi ) 5 5 )

Saphir

Damit folgen fiir die relative Verteilung der elektromagnetischen Gesamtenergie auf die
Einzelkapazititen folgende Fiillfaktoren F:

E C
(Gl 51) F, =510 _ ZSTOFC
EPC CPC
Eqiir Couwnir
(Gl. 52) Foppr = Saphir _ = Saphi
PC Cpc
E,. C,
( Gl 53 ) FLW _ tup T Luft
Epe  Chc

Die Gesamtverluste in der Kapazititsstruktur setzen sich gemidl3 der Verteilung der
elektromagnetischen Energie aus den Einzelverlusten zusammen:

(Gl. 54) tan o pe = (Fpp - tan b, ) + (F, sapnir * tA1 6Stzphir )+ (F, L * AN 5Lu_fz)

Da Verlustwinkel in Luft tand s = 0 und in Saphir 10% < tandsaphir < 10°¢ vernachldssigbar
klein gegeniiber den erwarteten Gesamtverlusten im Bereich von tandgesamt = 102 sind, lasst
sich (Gl. 54) ndherungsweise vereinfachen:

C
(Gl. 55) tan & ¢, thanSPC =— tané,..
STO STO

Damit lassen sich die dielektrischen Verluste in den SrTiO;-Schichten aus den gemessenen
Werten Cgropc, Cpe sowie tandpc direkt berechnen.
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4 Experimentelle Ergebnisse und Diskussion

In diesem Kapitel werden die im Rahmen dieser Arbeit erzielten Resultate prasentiert und
diskutiert. Dabei wird in Kapitel 4.1 zunidchst auf die strukturellen und dielektrischen
Eigenschaften der SrTiOs-Schichten eingegangen. Die Eigenschaften werden analysiert,
mogliche Korrelationen zwischen den verschiedenen Eigenschaften werden aufgezeigt und
auf der Basis eines theoretischen Modells erklirt. In Kapitel 4.2 werden die Ergebnisse der
Messungen der nichtlinearen Mikrowelleneigenschaften der SrTiOs-Schichten vorgestellt und
im Rahmen der strukturellen und dielektrischen Eigenschaften der Filme diskutiert. In Kapitel
43 wird dann die Integration der SrTiO;-Schichten in Teststrukturen (Varaktoren)
unterschiedlichen Designs demonstriert und ein Vergleich der Geometrien durchgefiihrt.
Hierbei wird insbesondere ein Modell entwickelt, das die dielektrischen Eigenschaften der
unterschiedlichen Geometrien beschreibt, und es wird demonstriert, dass eine Optimierung
des Designs zu signifikanten Verbesserungen der Bauelementeigenschaften fiihrt.

4.1 Strukturelle und dielektrische Eigenschaften der SrTiO;-Schichten

Die Herstellung der im Rahmen dieser Arbeit auf 2 Saphirsubstrate gesputterten SrTiOs-
Schichten wurde bereits in Kapitel 3.1 beschrieben.

Proben | Heiztem- | Gitterkonstante a | Intensitat A, Dicke €sto | tandsto

-nr. |peratur Ty [A] [deg-cps] [nm] 77K) | (77K)
[°C] (110)/(111)-SrTiO; | (110)/(111)-SrTiO;

#1 650 3.965/ - 580/0 - 158 8.2:107
#2 695 3.968 / - 812/0 - 215 | 1.04-107
#3 728 3.965/ - 574/ 0 - 127 6.4-107
#4 782 3.973 /- 368/0 - - -
#5 830 3.946 / - 217/0 - - -
#6 837 3.925/ - -/0 435 - -
#7 845 3.932/- 536 /0 - - -
#8 849 3.928 /- 75270 383 - -
#9 858 3.928/3.943 838 /63 451 319 | 1.68-107
#10 861 3.925/3.977 877/123 - 521 1.58-107
#11 867 3.934/3.961 909/ 141 - 414 | 1.35-107

Tabelle 3: Probenliste und einige ausgewdhlte Figenschaften der im Rahmen dieser Arbeit
hergestellten SrTiOsz-Schichten. Alle Proben wurden bei einem Gasdruck von p=4Pa, einem
Ar-/Oy-Fluf3 von 66sccm/10sccm, einer rf-Sputterleistung von P=260W und einer
Gesamtsputterdauer von t = 3h auf 2 CeO,-gepuffertem r-cut-Saphir der Dicke H = 0.5mm
hergestellt.
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Tabelle 3 gibt einen Uberblich iiber die Depositionsparameter und einige ausgewihlte
Eigenschaften der im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Proben. Die Nummerierung der
Proben erfolgt zur Einordnung der Proben im weitern Verlauf der Arbeit.

Vor der Bestimmung der dielektrischen (Kapitel 4.1.2 - 4.1.4) sowie der nichtlinearen (siche
Kapitel 4.2) Eigenschaften der SrTiO;-Schichten wird in Kapitel 4.1.1 das kristalline
Wachstum dieser Filme iiberpriift.

Fiir die Bestimmung der dielektrischen Eigenschaften wurden die SrTiOs-Filme in planare
Testkapazititsstrukturen (siche Kapitel 3.3.6) integriert und deren Kapazitit C sowie Verluste
tand mit Hilfe des in Kapitel 3.3.4 beschriecbenen Dielektrizitidtsmessplatzes temperatur-
sowie spannungsabhingig gemessen. Die Dielektrizitdtskonstante €s1o, der Verlust der
Schicht tandsto sowie die Abstimmbarkeit der Dielektrizitatskonstante n wurden mit Hilfe der
in Kapitel 3.3.6 vorgestellten Modelle paralleler Kapazititen fiir die einzelnen
Kapazitatsbeitrage von Luft, Substrat, Pufferschicht sowie der SrTiO3-Schicht berechnet.

4.1.1 Kiristalline Eigenschaften

Zur Bestimmung ihrer kristallographischen Eigenschaften wurden die SrTiOs-Schichten mit
Hilfe der Rontgendiffraktometrie untersucht. Dabei wurde besonders nach den epitaktischen
Orientierungen der kubischen SrTiOs-Einheitszelle gesucht, zum Beispiel der (100)-, (110)-,
(111)- und (211)-Orientierung.
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Abb. 32 Rontgenspektrum des polykristallinen SrTiOsz-Targets in Bragg-Brentano-Geometrie
(O = 2w) mit einer prozentualen Angabe der gemessenen relativen Intensitdtsverhdltnisse
der Rontgenreflexe, normiert auf den hochsten Reflex, den (110)-Reflex. Nebenstehend
befindet sich eine Tabelle der wichtigsten Rontgenreflexe inklusive der theoretischen
relativen Intensitdt (in Prozent) und des Gitterindexes.

Eine zundchst durchgefiihrte Eichmessung an einem polykristallinen SrTiOs-Target (siche
Abb. 32) zeigt die Positionen sowie die relativen Intensititen der einzelnen Rontgenreflexe
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des Strontiumtitanats. Dabei ist zu erkennen, dass der Rontgenreflex der (100)-Orientierung
aufgrund seiner geringen relativen Intensitdt von lediglich 12 % nicht einfach nachzuweisen
ist. Daher wurde zur Detektion dieser Orientierung bei den nachfolgenden Messungen der
epitaktischen SrTiO;-Filme auf den (200)-Rontgenreflex zuriickgegriffen. Wihrend die
experimentell bestimmten Winkelpositionen der unterschiedlichen Reflexe sehr gut mit den
theoretischen Werten iibereinstimmen (Abweichung A® < 0.05°), sind die Abweichungen der
gemessenen Intensititen von den theoretischen Werten sehr grof8. Das kann auf
unterschiedlichste Einfliisse (Verspannungen, Morphologie, etc.) zurlickzufiihren sein. Fiir die
weitere Auswertung, zum Beispiel der Phasenanteile, wird daher der theoretische Wert
zugrunde gelegt.

100000 |- ) T T " T T " ]
O12)}ALO, (024)-AL0, 4y ] ]
= 10000 E
2] . E
g (110)-SrTiO,
= 1000 (200)-(:&02 o
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Abb. 33 Logarithmische Aufiragung der Roéntgenspektren der Proben #3 und #11. Die
unterschiedlichen Phasen sind indiziert, im Falle der extrem starken Saphirreflexe treten

Jeweils neben den kq;- die koo- und kg-Reflexe auf.

Abb. 33 zeigt nun zwei Beispiele von Rontgenspektren von SrTiO;-Filmen auf CeO,/Al, O3,
In beiden Fillen sind die (110)-Rontgenreflexe der (110)-Orientierung des SrTiOs-Films zu
erkennen. Fiir die Probe #11 tauchen jedoch noch (111)-Rontgenreflexe der (111)-
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Orientierung auf. D. h. wéhrend in beiden Proben (110)-orientierte Anteile auftauchen, ist
lediglich in der Probe #11 (111)-Orientierung detektierbar. Zusdtzliche, nicht-epitaktische
(untexturierte) und wahrscheinlich polykristalline Anteile lassen sich mit dieser Messung

nicht bestimmen.
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Abb. 34 (a) Orientierung und kristalline Giite sowie (b) normierte Fldchenintegrale A, (mit
Le(110) = 1 und Le(111) = 0.3) unter den Rockingkurven der zwei in den hergestellten
Schichten auftretenden SrTiOsz-Orientierungen als Funktion der Heizertemperatur. Das
normierte Fldchenintegral reprdsentiert ein Map fiir den jeweiligen Phasenanteil.

Ein ganz entscheidender Parameter filir die Kristallinitit der SrTiOs-Filme auf dem
vorgegebenen Substrat ist die Depositionstemperatur. Daher wurde im Rahmen dieser Arbeit
die Abhéngigkeit des Wachstums von der Heizertemperatur untersucht. Um stets die gleichen
Ausgangsbedingungen fiir das Wachstum der Filme zu haben, wurde jeweils vor der SrTiOs-
Deposition eine ca. 30 nm dicke CeO,-Pufferschicht mittels eines Standardverfahrens (siche

Kapitel 3.1.2) abgeschieden.
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Abb. 34 (a) zeigt die Abhdngigkeiten kristalliner Eigenschaften der epitaktisch
aufgewachsenen SrTiO;-Anteile von der Substrattemperatur. Zu sehen ist zunichst eine mit
steigender Heizertemperatur zunehmende Homogenitdt der epitaktischen bzw. texturierten
Schichtanteile, die sich in den schmaler werdenden Rockingkurven der Orientierungen zeigt.

Bei einer Heizertemperatur von ca. 850°C ist ein Minimum der Rockingkurvenbreite der
(110)-Orientierung des SrTiOs zu finden. Oberhalb dieser Temperatur nimmt die kristalline
Qualitdt (Textur) wieder leicht ab, d. h. die Rockingkurvenbreite der (110)-Kristall-
orientierung wird minimal gréfer. Zusitzlich wird eine (111)-Textur mit extrem breiten
Rockingkurven sichtbar.

Um Aufschluss iiber den realen Anteil der Phasen in den SrTiO;-Schichten zu erhalten, sind
in Abb. 34 (b) die auf eine relative Intensitit:

(Gl 56) 4 =

1 2n
—- | 1(6)d06
! [rel E[ ( )

normierten Flichenintegrale A, unterhalb der Rockingkurven der einzelnen SrTiO;-Reflexe in
Abhingigkeit der Heizertemperatur des Abscheidens aufgetragen. Bei einer Depositions-
temperatur von ca. 700 °C ist ein Maximum der (110)-Phase zu erkennen. Bei hoheren
Temperaturen nimmt der Anteil dieser Phase zunichst ab. Interessanterweise beginnt mit dem
Auftreten der (111)-Phase des SrTiOs bei ca. 850 °C Heizertemperatur wieder ein steiler
Anstieg des Anteils der (110)-Phase.
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Abb. 35 Abweichungen A(26);10.s70 und A(26)200.cco der Peakpositionen der Rontgenreflexe
(110)-SrTiO; sowie (200)-CeQ; eines Sr1i0;/CeQ,-Schichtpakets auf Saphir von den
theoretisch erwarteten Peakpositionen. Die Messungen wurden in Bragg-Brentano-
Geometrie durchgefiihrt, die experimentellen Winkelwerte mittels des (012)-Saphirpeaks
korrigiert.

Einen Hinweis auf Verspannungen oder Verzerrungen des Kristallgitters des epitaktischen
SrTiOs-Filmanteils liefert die Abweichung der Position der Rontgenreflexe von den
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theoretisch erwarteten Winkelwerten (siche Tabelle in Abb. 32). Ebenso kann die CeO;-
Pufferschicht auf Verspannungen untersucht werden. Abb. 35 zeigt einen Ausschnitt des
Rontgenspektrums (Bragg-Brentano-Geometrie) eines SrTiOs/CeO,-Schichtpakets auf Saphir.
Der (110)-Reflex des SrTiO; sowie der (200)-Reflex des CeO; sind im Vergleich zu den

theoretischen Peakpositionen (2010.sto = 32.424°, 20500-cco = 33.077°) wiedergegeben.

Aus den experimentell bestimmten Winkelpositionen der unterschiedlichen Reflexe lassen
sich nun die Gitterkonstanten der Phasenanteile und deren Abweichungen, die zum Beispiel
durch Gitterverspannungen im Film verursacht werden, bestimmen. Aus den Messdaten der
0-20-Rontgenscans ergeben sich mittels der umgeformten Braggbedingung (Gl. 41) fiir den
Gitterebenenabstand:

PR
2-sin@

(GL 57)

Unter der Annahme eines kubischen Gitters mit symmetrischer Gitterverspannung fiir die
epitaktischen CeO,- und SrTiOs3-Schichten kénnen hieraus die Gitterkonstanten der Schichten
aus den Peakpositionen der Reflexe angenéhert werden:

2-2 A

Gl. 58 a(CeQ,) = = ,
{ 4 (Ce02) 2-8in60 500, SINO 5y,

i A
(Gl. 59) a(SrTio,) =2 - —— = .
’ 2'Sln9(110) \/E'Sine(”o)

Abb. 36 (a) zeigt zunichst einen Vergleich der Gitterkonstanten a der im Rahmen dieser
Arbeit hergestellten CeO,- und SrTiOs-Schichten als Funktion der Heizertemperatur mit den
theoretischen Gitterkonstanten fiir nichtverspannte CeO,- und SrTiOs-Einkristalle. Zur
besseren Beurteilung der Verspannung in Abb. 36 (b) wurde die relative Gitterverspannung:

a

exp erimentell

Ay —
(Gl 60) (Aa/a) — theoretisch

atheor'etisch

als Funktion der Heizertemperatur aufgetragen. Es zeigt sich, dass die relative
Gitterverspannung des CeO,-Gitters mit (Aa/a)ceo < 0.5% relativ klein ist. Fiir die meisten
Proben gilt sogar (Aa/a)ceo < 0.1%. Dieses Ergebnis weist deutlich auf ein nahezu optimales
Wachstum der CeOj-Pufferschicht auf das Saphirsubstrat hin. Friihere Untersuchungen
[Vaup98] zeigen, dass nach einigen Monolagen Defekte im CeO, zu einer Entspannung der
Pufferschicht fiihren. Die Entspannung durch Defekte ist allerdings auch fiir die schlechtere
Textur der CeO,-Schichten mit A®w = 1° verantwortlich. Auffillig ist, dass alle CeO;-
Pufferschichten, die nach der Herstellung zum Zwecke der SrTiOs-Deposition auf tiber Tieizer
> 830°C erwirmt wurden, eine Abweichung der CeO,-Gitterkonstanten vom theoretischen
Wert von (Aa/a)ceo < 0.1% aufweisen. Die nachtrigliche Erwdrmung scheint also zu einer
zusitzlichen Relaxation der CeO,-Pufferschichten zu filhren. Ahnliche Effekte bei
nachtriglichen Tempervorgangen von gesputterten CeO;-Schichten wurden in der Literatur
gefunden [Wang93].
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Die Abweichung der relativen Gitterverspannung der SrTiOs-Schichten vom theoretisch
erwarteten Wert ist fiir alle untersuchten Schichten mit 0.5% < (Aa/a)sro < 2% deutlich gro3er
als die relative Gitterverspannung der CeO,-Pufferschichten.
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Abb. 36 (a) Gitterkonstante a sowie (b) relative Gitterverspannung (Aa/a) der gesputterten
CeO»- und SrTiO;s-Schichten als Funktion der Heizertemperatur Ty wihrend des SrTiOj3-
Depositionsprozesses. Die gestrichelten Linien in (a) markieren die theoretischen
Gitterkonstanten fiir CeQ; und SrTiO;s, wihrend sie in (b) den idealisierten Verlauf der
Gitterverspannung fiir SrTiO; und die Nulllinie wiedergeben. Zusdtzlich sind in (b) die
Temperaturbereiche markiert, bei denen lediglich (110)- bzw. (110)- und (111)-
orientiertes Sr1TiO; aufwdchst.

Dabei lasst sich das Verhalten der Schichten in zwei Temperaturbereiche unterteilen. Im
Depositionstemperaturbereich von 650°C < Tpeizer < 800°C ist die relative Gitterverspannung
konstant und mit Werten von (Aa/a)sto < 1.7% = 0.1% sehr groB3. Im Temperaturbereich Ty =
825°C nimmt sie rapide um mehr als 50% ab. Im Depositionstemperaturbereich von 835°C <
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Theizer < 870°C ist die Abweichung mit (Aa/a) sto = 0.6% dann wiederum nahezu konstant
und anndhernd vergleichbar mit den maximalen Verspannungen im CeO,. Die
Verspannungen innerhalb des Kristallgitters in der SrTiO3-Schicht sind somit fiir Proben, die
bei hoheren Temperaturen abgeschieden werden, deutlich geringer, es wachsen
spannungsfreiere SrTiOs-Schichten. Interessanterweise entspricht der Temperaturbereich
spannungsfreierem SrTiOs;-Wachstums in etwa dem Bereich, in dem das Wachstum der
zusitzlichen (111)-Orientierung des SrTiO; einsetzt und detektiert wird (sieche Abb. 34). Das
Auftreten der (111)-Orientierung scheint also zu einer Relaxation der Gitterverspannungen
des SrTiO;-Kristallgitters zu flihren.

Die Korrelationen zwischen den untersuchten kristallinen FEigenschaften der SrTiOs-
Schichten und ihren dielektrischen bzw. nichtlinearen Eigenschaften werden in den Kapiteln
4.1.5 bzw. 4.2.2 ndher untersucht werden.

4.1.2 Dielektrizititskonstante

Die Bestimmung der Dielektrizititskonstante esro basiert auf (i) der Messung der
Gesamtkapazitit Cpc der planaren Kapazititsgeometrie sowie (ii) einer Messung einer
identischen Kapazitit ohne SrTiO;, aus der sich die Beitrdge der Luft (Cy,5) und des Saphirs
(Csaphir) ableiten lassen. Zur Bestimmung der Anteile Cpun, Csapnir Sowie verbleibender
Betrdge, Streukapazititen von Zuleitungen, Probenhalter und Probenumgebung wurden auf
CeOj-gepufferter Saphirsubstrate planare Referenzkapazititen mit unterschiedlicher
Spaltbreite s = 2um ...... 10um hergestellt und im Dielektrizititsmessplatzes (siche Kapitel
3.3.4) charakterisiert.
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Abb. 37 (@) Temperaturabhdingigkeit von planaren Standardkapazititen ohne SrTiO; auf der
Basis CeQs-gepufferter Saphirsubstrate verschiedener Spaltbreite s. Die Messwerte
(Punkte) wurden durch Polynome neunter Ordnung angendhert (Linien), um eine
temperaturabhdngige Beschreibung C,.(T) zu ermoglichen. (b) C,o(T=4K) als Funktion
der inversen Kapazitdtsspaltbreite 1/s. Die durchgezogene Linie reprdsentiert die
erwartete lineare Abhiingigkeit C,.r = Cy(T) + Cy/s. Die gestrichelten Linien deuten die
Fehlerabschdtzung AC,s= 0.012pF an.



53

Abb. 37 zeigt die temperaturabhingigen Referenzmessungen der Kapazitit C.r der
Referenzkapazititen unterschiedlicher Spaltbreite. Dabei ist eine Abnahme der Kapazitit mit
zunehmender Spaltbreite s der planaren Kapazititsgeomtrie entsprechend der theoretischen
Erwartung C o 1/s zu beobachten. Der Fehler bei der Bestimmung von C. ergibt sich zu
ACes = 0.012pF.

Abb. 38 zeigt nun die Bestimmung des SrTiO;-Beitrags zur Gesamtkapazitit einer planaren
Standardkapazitit. Aus der Messung der Gesamtkapazitit wird mittels (Gl. 61) der SrTiO;-
Beitrag berechnet :

(Gl. 61) Coro =Cpe — (CLuﬁ + CSaphir) =Cpr —C

ref

Die aus dieser Berechnung resultierende Teilkapazitit Cspo der Probe #11 zeigt nun eine der
Gesamtkapazitdt dhnelnde Temperaturabhingigkeit, ist jedoch wesentlich kleiner als die
Gesamtkapazitit.

C #11

PC
08 //_\ .
06 4
’E‘ | Cref
B
o

04 C n

02 s

0,0 " 1 n 1 " 1 " 1 " 1 N
0 50 100 150 200 250 300

Temperatur [K]

Abb. 38 Temperaturabhdngige Bestimmung des Kapazitditsbeitrags Csro des SrTiOsz-Films
der SrTiOs-Kapazitit #11 aus den gemessenen Beitrigen Cpc und C,.. Die Spaltbreite
betrdgt jeweils s = 2m.

Aus (Gl. 49) ergibt sich nun aus Csro und bei Kenntnis der geometrischen Abmessung der
Kapazitatsstruktur die Dielektrizitdtskonstante des SrTiOs-Films:

o N2+ (7w - 5) /(4 hpo )]
g, 7w-d ‘

(Gl. 62) Esro = Cyro

Dabei ist s die Spaltbreite der Kapazitit, hgro die Schichtdicke des SrTiOs, d die Breite der
Elektroden und | die Lidnge der Kontaktelektroden (siehe Abb. 30 in Kapitel 3.3.6).

Abb. 39 zeigt die mit Hilfe von (Gl. 62) kalkulierte Dielektrizitdtskonstante €gto einer der
Proben als Funktion der Temperatur fiir verschiedene Spaltbreiten s. Es zeigt sich dabei, dass
die Dielektrizitiatskonstante zu kleinen Spaltbreiten hin immer mehr unterschitzt wird. Dies
liegt wahrscheinlich an der fiir (Gl. 62) vorausgesetzten Annahme hgro << s (Voraussetzung
fiir die Anwendbarkeit des ,,conformal mapping®), die fiir derart kleine Spaltbreiten nicht
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mehr erfiillt wird. Die genaueste Bestimmung der Dielektrizititskonstante der diinnen SrTiOs-
Schichten sind aufgrund dieser Aspekte fiir grof3e Spaltbreiten zu erwarten, da die Bedingung
hsto << s dort am besten erfiillt ist. Auf der anderen Seite ist flir groe Spaltbreiten eine
wesentliche niedrigere Kapazitit C « 1/s zu erwarten. Angesichts der Tatsache, dass die
Kapazitéit der Referenzkapazitit (ohne SrTiO3) schon bei Spaltbreiten von 2um mehr als 50%
der Gesamtkapazitit ausmacht, d. h. Csro < Ckp, nimmt die Messgenauigkeit flir die
Bestimmung von € mit der Spaltbreite drastisch ab. Daher ist trotz der Unterschitzung der -
Werte fiir kleine Spaltbreiten fiir viele Messungen eine Spaltbreite von s = 2um verwandt
worden.

03 T T

500 I I I I I —

s72pm s=10um

400 |, ;

0.2 s=dpm 1 »
300
s=6um z :
0.1 % | 200
100 |-

W (b)
o 50 100 150 200 250 300 0

8Sl()

Cero [PFI

1 1 L 1

L
[ 50 100 150 200 250 300

Temperatur [K] Temperatur [K]

Abb. 39 (a) Temperaturabhdngigkeit der Teilkapazitdit Csro und (b) der mit Hilfe von (Gl. 62)
berechneten Dielektrizititskonstante esro der Probe #9 fiir verschiedene Breiten des
Kaparzitditsspalts s der planaren Standardkapazitdtsgeometrie.

Abb. 40 zeigt den Vergleich der Temperaturabhdngigkeit der SrTiOs-Teilkapazitit Cgro
sowie der daraus kalkulierten Dielektrizititskonstante €sro von sechs unterschiedlichen
SrTiOs-Schichten. Die Spaltbreite der Testruktur betrégt in allen Fillen s = 2um.

Die Kurvenverldufe sowie die Positionen der Maxima dhneln sich filir alle vermessenen
Proben, nur die absolute Hohe sowie die Steigungen der Kurven sind stark voneinander
verschieden. Diese Tatsache wird in Kapitel 4.1.5 noch ndher untersucht und diskutiert
werden.

Der Temperaturverlauf der Kurven soll jedoch hier kurz diskutiert werden. Ideales Curie-
Weiss-Verhalten ist fiir SrTiOs-Kristalle zu erwarten. Dazu wurde im Rahmen dieser Arbeit
eine planare Standardkapazitit direkt auf einem (110)-orientiertem SrTiOs-Substrat
strukturiert und vermessen.

Abb. 41 zeigt einen Vergleich der Temperaturabhingigkeit dieser planaren Kapazitit mit
Literaturdaten. Im tliberwiegenden Temperaturbereich (in unserem Fall T > 40K) zeigt sich
dabei ein linearer Verlauf entsprechend dem Curie-Weiss-Gesetz (siehe (Gl. 17) in Kapitel
2.3):

A

araclektrisch — :
, T-T,

(Gl 63) o< £

paraelektrisch
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Abb. 40 (a) Kapazitit Csro sowie (b) daraus resultierende Dielektrizitdtskonstante €sro als
Funktion der Temperatur fiir sechs unterschiedliche SrTiOs;-Filme. Die Spaltbreite
betrug in allen Fillen s = 2um.

Wir erhalten somit ein Curie-Weiss-Verhalten flir die planare Geometrie. Die Curie-
Temperatur von T¢ = 25K ist sicherlich groBer als die theoretisch vorrausgesagte Curie-
Temperatur von T < 0K flir SrTiO;, sie ist allerdings vergleichbar zu experimentell
bestimmten Te-Werten der Literatur von Te = 35K [Miill79]. Dieser Erhdhung der Tc_Werte
kann zum Beispiel durch Verunreinigungen im SrTiOs oder Redeponat bei der Strukturierung
verursacht werden.
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Abb. 41 Uberpriifung  des  Curie-Weiss-Gesetzes — anhand  (a)  einer  planaren
Standardteststruktur auf einem SrTiOsz-Einkristall im Rahmen dieser Arbeit sowie (b) aus
der Literatur [Miill79] anhand der Temperaturabhdngigkeit der inversen Kapazitit

1/Csro bzw. der inversen Dielektrizitdtskonstante 1/€sro.

Die Auftragung der reziproken Kapazitit unserer SrTiOs-Filme zeigt erstaunlicherweise
wesentlich kleinere Tc-Werte (sieche Abb. 42). Auch ist im Unterschied zu den SrTiO;-
Einkristallen das Curie-Weiss-Gesetz (Gl. 63) erst ab Temperaturen von T > 120K erfiillt.
Ahnliche Geltungsbereiche des Curie-Weiss-Gesetzes fiir SrTiOs-Filme sind in der Literatur
bekannt (siehe z.B. [Prud97]). Die Abweichung von dem theoretisch erwarteten Curie-Weiss-
Gesetz beginnt schon weit von der Temperatur T(Cy,y) entfernt, bei der die Teilkapazitét Csro
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thren Maximalwert erreicht und wird zu tiefen Temperaturen immer groB3er. Es ist daher nicht
davon auszugehen, dass bei T(C,x) ein scharfer ferroelektrischer Phaseniibergang stattfindet.

T T T T
[ ]

200l (D) #10)

MO mH1

400 |-

1/Cg IPF']
T.[K]

-600

oi2

ol 800.#30."#1| .
0 50 100 150 200 250 300 0 100 200 300 400 500

Temperatur |K] €,
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Abb. 42 (a) Uberpriifung des Curie-Weiss-Gesetzes anhand der Temperaturabhdingigkeit der
inversen Kapazitit 1/Csro. Bei Temperaturen T > 120K ist das Gesetz erfiillt. Die aus
dem linearen Fit abgeleiteten Curie-Temperaturen (in (b) als Funktion der maximalen
Dielektrizitdtskonstante €yq, aufgetragen) sind jedoch unphysikalisch klein.

In Abb. 42 (b) ist die errechnete Curie-Temperatur T¢ der untersuchten SrTiOs-Schichten als
Funktion der maximalen Dielektrizitidtskonstante €stomax aufgetragen. Es zeigt sich, dass die
Curie-Temperatur zum einen extrem niedrig, deutlich unter 0K, ist, zum anderen steigt Tc
mit wachsender maximaler Dielektrizitiatskonstante von T¢ = -800K auf ca. —170K. Die sehr
niedrigen, unphysikalischen Werte fiir die Curie-Temperatur T¢ der untersuchten Filme kann
mehrere Ursachen haben. So kdénnte ein Doménenpinning (sieche Kapitel 2.5.2) zu einer
Verminderung der Polarisation der Filme fiihren. Denselben polarisationsmindernden Effekt
hétten Spannungen in den Schichten. Beides wiirde sich damit in einem flacheren Anstieg der
Dielektrizititskonstanten und demzufolge in niedrigeren Curie-Temperaturen bemerkbar
machen. Weiterhin wire es moglich, dass die SrTiOs-Filme neben ferroelektrischem Material
auch einen dielektrischen, weitgehend temperaturabhingigen Anteil enthalten. Dies wiirde im
Fit automatisch zu einer scheinbaren Reduktion der Curie-Temperatur fithren. Wie Abb. 42
(b) weiterhin zeigt, teilen sich die SrTiOs;-Filme auch beziiglich ihrer Curie-Temperatur in
zwel voneinander getrennte Bereiche auf: Die relaxierten Filme mit kleiner Gitterverspannung
(Aa/a)sto weisen ein Tc = -200K auf, wihrend die Filme mit einer erhOhten
Gitterverspannung die weitaus tieferen Curie-Temperaturen -750K <T¢ < -600K aufweisen.
Diese Beobachtungen unterstiitzen die Theorie des Doméanenpinnings in den SrTiOs-
Schichten.

4.1.3 Dielektrische Verluste

Die Bestimmung der Verluste in den SrTiOs;-Filmen basiert auf Messungen der
Gesamtverluste tandpc sowie der Gesamtkapazitit Cpc an der Standardkapazitit mit SrTiO;
und der Referenzprobe identischer Geometrie ohne SrTiOs;. Die Werte fiir Cr entsprechen
den Werten in Abb. 37, die temperaturabhdngigen Messungen fiir tand,.r sind fiir verschiedene
Spaltbreiten s in Abb. 43 dargestellt.
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Abb. 44 zeigt ein Beispiel einer temperaturabhingigen Messung der gesamten Verluste tandpc
einer planaren SrTiOs-Standardkapazitit. Die in (Gl. 54) abgeleitete Beziehung zwischen
gemessenen Gesamtverlusten und SrTiOs-Verlusten muss zundchst um den messbedingten
Verlustbeitrag der Streukapazititen erweitert werden und ldsst sich damit folgendermal3en
beschreiben:

Cpe -tandp. —C,,, -tané,,,
CPC - Cref

(Gl. 64) tand gy, =

Damit lassen sich aus den experimentell bestimmten Werten von Cpc, tandpc, Crer SOWie
tand,.r die Verluste der SrTiOs-Schicht berechnen.

0,010 T T T T T T T T T
0,009 | b

0,008

ref
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Abb. 43 Temperaturabhdngige Messungen des Verlustes in planaren Referenzkapazitdten
(ohne SrTiO3) mit Spaltbreiten von s = 2um - 10um. Die Verlustverliufe tand,.; wurden

mittels Polynomen fiinften Grades angendhert, um sie temperaturabhdngig beschreiben
zu kénnen.

In Abb. 44 ist als Beispiel der mit (Gl. 64) kalkulierte Verlust tandsto der Probe #11 als
Funktion der Temperatur gezeigt. Es zeigt sich, dass die gemessenen Gesamtverluste oberhalb
von T > 150K durch die Verluste in der Referenzkapazitit tand,.r dominiert werden, so dass
der Fehler des berechneten SrTiOs-Verlustes bei grofleren Temperaturen stark ansteigt. Es ist
wahrscheinlich, das dies zu dem systematisch zu hohen Temperaturen auftretenden kleinen
Nebenpeak fithrt. Es ist zu vermuten, dass hier ein flacher Verlauf der Kurve die
Temperaturabhidngigkeit von tandsto besser beschreibt (siehe gestrichelte Linie in Abb. 44).
Wie im Falle der Dielektrizitidtskonstante €510 in Abb. 38 zeigt sich wiederum der fiir SrTiO3-
Filme charakteristische Verlauf mit einem Anstieg bis zu einem Maximum im
Temperaturbereich von 40K — 70K (hier T(tandyax) =~ 48K). Es ist charakteristisch fiir die im
Rahmen dieser Arbeit untersuchten SrTiOs-Filme, dass die Probentemperatur fiir das
Maximum im Verlust tandsto etwas unterhalb der Maximums der Dielektrizitatskonstanten
gsto liegt. Dieser Effekt wird in Kapitel 4.2 nidher untersucht.
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Abb. 44 Temperaturabhdngigkeit des mit (Gl. 64) bestimmten Verlustes tandsro der SrTiO3-
Schicht #11. Weiterhin enthdlt der Graph die Kurven des Gesamtverlusts tandpc und der

Referenzkapazitdit tand,... Die Spaltbreite der planaren Kapazitditen betrug jeweils s =

2um. Die gepunktete Linie deutet den wahrscheinlichen Temperaturverlauf der SrTiO;-
Verluste im Temperaturbereich T > 200K an, wo die Messgenauigkeit und Form der

Referenzmessung wahrscheinlich hier systematisch zu einem kleinen Maximum in den

Messdaten fiihrt.

In Abb. 45 sind die analog bestimmten Verluste der SrTiO;-Schicht #9 fiir verschiedene
Spaltbreiten s der planaren Kapazititsgeometrie als Funktion der Probentemperatur
aufgetragen.
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Abb. 45 Verlust des SrTiO;-Films #9 als Funktion der Probentemperatur fiir verschiedene
Spaltbreiten s der planaren Standardkapazititsgeometrie.

Da die berechnete Dielektrizitdtskonstante esro nicht in die Berechnungen (Gl. 64) einflief3t,
sondern direkt mit dem gemessenen Kapazitatsbeitrag Csro gerechnet wird, sollte sich keine
Abhéngigkeit der Verluste im SrTiO; von der Spaltbreite ergeben. Die Werte fiir tandsto
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liegen in der Tat im Rahmen der Messgenauigkeit relativ dicht beieinander, was die
Bestimmung von tandsto durch die Anwendung von (Gl. 64) bestitigt.

4.1.4 Abstimmbarkeit

Die Berechnung der elektrischen Abstimmbarkeit ngro der Dielektrizititskonstanten
resultieren aus mit Hilfe von (Gl. 61) und (Gl. 62) in Kapitel 4.1.2 durchgefiihrten
Berechnungen. Danach ergibt sich aus der Gesamtkapazitit Cpe der planaren
Kapazititsgeometrie sowie der auf der Basis CeO;-gepufferter Saphirsubstrate hergestellten
Referenzkapazititen Cir bei einer angelegten Gleichspannung Uy, folgender Zusammenhang:

Esro (OV) — Csro (OV) _ CPC (OV) - Cref
Esro (Udc ) CSTO (Udc) CPC (U dc) - Cref

(Gl. 65) Nro (U ) =

Dabei wird angenommen, dass die Werte der Referenzkapazitit C,.r sowie tands nicht durch
die angelegte Gleichspannung Uy, beeinflusst werden.

Zur Uberpriifung dieser Annahmen wurden Abstimmbarkeitsmessungen an planaren
Referenzkapazititen auf CeO,-gepufferten Saphirsubstraten durchgefiihrt. Wie an einem
Beispiel in Abb. 46 zu sehen ist, zeigen die Referenzkapazititen im Rahmen der
Messgenauigkeit keine Abstimmbarkeitseffekte, so dass die Abschitzungen C.dUq.) = const
und tand..{Uy.) = const. gerechtfertigt sind.
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Abb. 46 Abstimmbarkeit der Kapazitit sowie des Verlusts einer Referenzkapaczitit mit einer
Spaltbreite von s = 2um als Funktion der angelegten Gleichspannung U,. Die
Probentemperatur betrdgt T = 77K.

In Abb. 47 ist die elektrische Abstimmbarkeit der Kapazitit Csto sowie des Verlustes tandsto
einer planaren SrTiOs;-Kapazitit aufgetragen. Beide GroBlen zeigen eine &dhnliche
Spannungsabhingigkeit. Die Maximalwerte werden jeweils bei einer angelegten
Gleichspannung von Uy, = OV erreicht und nehmen bei angelegter Gleichspannung ab. Wie
zu erwarten, sind beide Kurven symmetrisch und nicht hysteretisch:
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(Gl. 66) sowie

Csro e dc) = Csro (—Udc )
(Gl 67) tan 657-0 (Udc ) = tan 6STO (_Ua'c) .

Diese Zusammenhinge werden in Kapitel 4.2 bei der Untersuchung der nichtlinearen

Hochfrequenzeigenschaften verwendet werden.
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Abb. 47 (a) Kapazitiver Anteil Csro sowie (b) Verlustbeitrag tandsro des SrTiOj; der planaren
SrTiOsz-Kapazitit #9 als Funktion der angelegten dc-Biasspannung U,.. Die Spaltbreite
der Kapazitdt betrdgt s = 2um, die Probentemperatur T = 77K.

Aus dem Kapazititsbeitrag Csto wird die Dielektrizititskonstante €570 gemil (Gl. 62) in
Kapitel 4.1.2 berechnet. Die sich ergebende Spannungsabhingigkeit von €gt¢ ist in Abb. 48

(a) dargestellt. Aufgrund der linearen Abhangigkeit €sro o< Csro gleicht der Verlauf jener der
Teilkapazitit Csto in Abb. 47 (a).
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Abb. 48 (a) Spannungsabhdngigkeit (a) der kalkulierten Dielektrizititskonstanten €sro sowie
(b) der Abstimmbarkeit nsro der planaren SrTiOz;-Kapazitdt #9. Die Spaltbreite betrdgt s
= 2um, die Probentemperatur T = 77K.

Aus der Spannungsabhingigkeit der Dielektrizititskonstanten €sro 14sst sich dann mittels (GI.
65) die Abstimmbarkeit ngyo berechnen. Abb. 48 (b) zeigt als Beispiel die resultierende
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Abstimmbarkeit ngro der planaren SrTiOs;-Kapazitit als Funktion der angelegten
Gleichspannung Ug.

Abb. 49 zeigt nun einen Vergleich der Abstimmbarkeit nsro von sechs Standardkapazititen
auf der Basus der unterschiedlichen SrTiO;-Schichten bei T = 77K. Die Spaltbreite der

planaren Kapazititen betrigt dabei jeweils s = 2um. Aufgrund ihres Verhaltens lassen sich die
Proben in zwei unterschiedliche Klassen unterteilen:

— : — mit (110)+(111)-

20} T=77K o sidl rientierten
o#10 i .
\‘\ SrT10;-Anteilen

mit (110)-
orientiertem
SrTi0;

Abb. 49 Abstimmbarkeit nsro von sechs SrTiO;-Filmen als Funktion der angelegten
Gleichspannung Uy, Die Spaltbreite der planaren Kapazitdt betrdgt in allen Fillen s =
2um, die Probentemperatur T = 77K. Die drei Proben mit geschlossenen Kreissymbolen
sind Sr1iOs;-Filme mit kleiner Gitterverspannung und zusdtzlicher (111)-SrTiO;-
Orientierung, die bei hohen Heizertemperaturen abgeschieden wurden.

Die SrTiO3-Schichten #9 - #11 haben stark spannungsabhdngige dielektrische Eigenschaften.
Thre Abstimmbarkeit liegt zum Beispiel bei einer angelegten Gleichspannung von Uy, = 100V
in einem Bereich von 1.85 < ngro(Ug=100V) < 2.05. Dies sind Vertreter der Schichten mit
(111)-SrTiOs-Phasenanteilen, die bei hohen Heizertemperaturen aufgewachsen wurden.

Die anderen drei SrTiO;-Schichten #1 - #3 wurden bei niedrigeren Temperaturen
abgeschieden. Sie besitzen keine (111)-SrTiO3-Phasenanteile und sind stark verspannt. Die
Spannungsabhidngigkeit von €gto dieser Schichten ist deutlich geringer. Ihre Abstimmbarkeit
liegt bei einer angelegten Gleichspannung von Uy = 100V lediglich in einem Bereich von
1.15 < ngro(Ug=100V) < 1.3. Die stark unterschiedliche Spannungsabhingigkeit der
dielektrischen Eigenschaften der bei unterschiedlichen Bedingungen préiparierten SrTiOs-
Schichten werden in Kapitel 4.1.5 im Zusammenhang diskutiert.

Fiir die weitere Verwendung und Vergleichbarkeit der Daten ist es nun wichtig, die
Abstimmbarkeit als Funktion des angelegten elektrischen Feldes anzugeben. In erster
Néherung ergibt sich fiir das im Spalt wirksame elektrische Feld:

U

— de
de ™ :
S

(GL. 68) E
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In Abb. 50 (a) ist die Abstimmbarkeit ngro der SrTiOs-Probe #9 als Funktion des elektrischen
Feldes Eq. fiir verschiedenen Spaltbreiten s der planaren Kapazitatsstruktur aufgetragen. Die
Abstimmbarkeiten fiir die verschiedenen Kapazititsspalte sind nahezu identisch, jedoch
liegen die Werte fiir die kleinste Spaltbreite deutlich unter denen der groleren Spalte. Dieser
Effekt kann auf die Ndherung in (Gl. 68) zuriickgefiihrt werden, in der die Tatsache, dass die
Kapazitit auf der SrTiO3-Schicht aufgebaut ist, nicht berticksichtigt wird. In erster Naherung
kann dieser Effekt durch eine zusitzliche Verbreiterung des Spalts As korrigiert werden, so
dass das eigentliche Feld im Spalt:

Udc

Gl 69 =
( ) “ s+ As

betrdgt. Eine Korrektur der Daten mit As = 0.8um (siche Abb. 50 (b)) fiihrt zu einer
verbesserten Ubereinstimmung der Daten.

n STO

E, [MV/m]| E, [MV/m]|

Abb. 50 Abstimmbarkeit nsro der Probe #9 als Funktion (a) des elektrischen Feldes F4. und
(b) des effektiven elektrischen Feldes E ;. (mit As = 0.8um) fiir unterschiedliche
nominelle Spaltbreiten s. Die Probentemperatur betrdgt jeweils T = 77K. Die Skizzen
verdeutlichen den Unterschied zwischen nomineller Spaltbreite s und effektiver

Spaltbreite s+As im Falle planarer Kapazitdten.

4.1.5 Diskussion

In Kapitel 4.1.1 wurden die kristallinen Eigenschaften, in Kapitel 4.1.2 - 4.1.4 die
dielektrischen Eigenschaften der charakterisierten Schichten, Dielektrizitidtskonstante €sro,
Verluste tandsto sowie Abstimmbarkeit nsro prisentiert. Im Folgenden werden die
Ergebnisse miteinander verglichen und im Zusammenhang diskutiert. Eine mdgliche
Interpretation der unterschiedlichen Verhaltensweisen der Schichten in Form eines
Phasendiagramms wird in Kapitel 4.1.5.1 gegeben.

4.1.5.1 Korrelation der strukturellen und dielektrischen Schichteigenschaften

Nach der Diskussion der kristallinen Eigenschaften sowie der Diskussion der dielektrischen
Eigenschaften sollen nun die mdglichen Zusammenhdnge zwischen diesen
Materialparametern der im Rahmen dieser Arbeit hergestellten SrTiOs-Schichten untersucht
werden.



Abb. 51 (a) — (c) zeigt zundchst die Dielektrizitatskonstante €sro der sechs SrTiO;-Schichten

als Funktion der relativen Gitterverspannung des SrTi0;-Kristallgitters (Aa/a)sto
unterschiedliche Probentemperaturen T =60K, T = 77K sowie T = 100K.
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Abb. 51 Dielektrizitiitskonstante €sro und tandsyo von sechs SrTiOs-Schichten als Funktion
der durch die Verspannung der
Gitterkonstanten (Aa/a)sro, bei den Temperaturen T = 77K, T = 60K sowie T = 100K.
Die offenen Symbole symbolisieren Proben ohne (111)-SrTiOs-Phasenanteile, wdihrend
die geschlossenen Symbole die Proben mit (111)-Phasenanteilen reprdsentieren.

Gitterverspannung, charakterisiert relative
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Es fillt auf, dass SrTi0Os-Schichten mit einer geringeren Gitterspannung (charakterisiert durch
ein kleines (Aa/a)sto) eine deutlich hohere Dielektrizititskonstante esto aufweisen als Proben
mit grofer Gitterverspannung.

In Abb. 51 (d) — (f) sind analog die tandsto-Werte der SrTiOsz-Schichten als Funktion der
relativen Gitterverspannung (Aa/a)sto fiir die entsprechenden Probentemperaturen
wiedergegeben. Auch hier zeigt sich, dass SrTiOs;-Schichten mit einer geringeren
Gitterverspannung (d. h. mit (111)-Phasenanteilen) einen deutlich héheren Verlust tandsro
aufweisen. Die dielektrischen Eigenschaften scheinen also in gleicher Weise mit der
Gitterverspannung korreliert zu sein. Dies wird in Abb. 53 sichtbar.

In Abb. 52 schlielich ist die Abhdngigkeit der Abstimmbarkeit der Dielektrizitdtskonstanten
ngto von der relativen Verspannung des SrTiO;-Kristallgitters (Aa/a)sto fiir eine de-
Biasspannung von Ug, = 100V bei einer Temperatur von T = 77K dargestellt. Wie bei der
Auftragung der Dielektrizititskonstanten €sto und den Verlusten tandsro (Abb. 51) ist auch
hier zu erkennen, dass auch die Abstimmbarkeit ngro fiir die kleinsten Gitterverspannungen
(Aa/a) die grofiten Werte erreicht. All diese Vergleiche (Abb. 51 und Abb. 52) legen (i) zum
einen nahe, die direkte Korrelation der dielektrischen Eigenschaften esto, tandsto und nsro zu
untersuchen, (ii) zum anderen weisen sie darauf hin, dass die Gitterverspannung eine
entscheidende Rolle fiir alle dielektrischen Eigenschaften spielt.
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Abb. 52 Abstimmbarkeit nsro von  sechs  SrTiOs-Schichten als  Funktion der
Gitterverspannung, charakterisiert durch die relative Verspannung der Gitterkonstanten
(Aa/a)sro. Die Probentemperatur betrug in allen Fillen T = 77K. Die offenen Symbole
symbolisieren wiederum Proben ohne (111)-SrTiOs;-Phasenanteile, die bei niedrigeren
Heizertemperaturen abgeschieden wurden, wdhrend die geschlossenen Symbole die
Proben mit (111)-SrTiOs-Phasenanteilen reprdsentieren.

Direkte Korrelation: Die Korrelation der unterschiedlichen dielektrischen Eigenschaften ist

in Abb. 53 wiedergegeben. Sowohl €g1o als auch ngro nehmen mit zunehmenden Verlusten
tandsto zu. In beiden Féllen lassen sich die Werte der drei SrTiO;-Filme mit einer geringen
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Gitterverspannung (0.6% < (Aa/a)sto < 0,8%) genauso linear anndhern wie die drei SrTiOs-
Filme mit einer groflen Verspannung (1.6% < (Aa/a)sto < 1.8%) des SrTiOs-Gitters.
Zwischen beiden linearen Fits befindet sich jeweils ein deutlicher Sprung in der Abhingigkeit
gsto(tandsto) bzw. ngro(tandsto), und zwar genau zwischen den Proben, zwischen denen ein
Sprung in der Gitterverspannung (Aa/a)sto stattfindet.
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Abb. 53 (a) Dielektrizitdtskonstante esro sowie (b) Abstimmbarkeit nsro bei einer angelegten
Gleichspannung von Uy = 100V als Funktion des Verlustes tandsro. Die Proben-
temperatur betrug bei allen Messungen T = 77K. Die offenen Symbole symbolisieren
wiederum  Proben  ohne  (111)-SrTiO;-Phasenanteil, die bei  niedrigeren
Heizertemperaturen abgeschieden wurden, wihrend die geschlossenen Symbole die
Proben mit (111)-SrTiOsz-Phasenanteil reprdsentieren.

Phasendiagramm: Thermodynamisch erfassen lésst sich der Einfluss der Gitterverspannung

auf die dielektrischen Eigenschaften der SrTiO;-Filme gegebenenfalls durch eine Erweiterung
der Formel fiir die freie Energie F des Ferroelektrikums (GI. 18) um einen Term Fg, der die
elastische Verspannung des Gitters beschreibt. Die transformierte freie Energie des
ferroelektrischen Films mit Gitterverspannung ergibt sich in der Ndhe des Phasentibergangs
zu [Pert98]:

(Gl. 70) F'=F+F; =F+u0,+u,0, +tu0,.

Dabei sind u;, u; und ug die Gitterfehlanpassungen der verschiedenen Richtungen an der
Grenzfliche zwischen Substrat und Film, ), 6, und 64 die Parameter der im Film erzeugten
Verspannung. Im einfachsten Falle einer kubischen Gitterstruktur eines Films auf einer
kubischen Unterlage (Substrat bzw. Pufferschicht) ergibt sich ug = 0 (in Richtung der c-
Achse) und u; = u, (in a-Achsen- bzw. b-Achsen-Richtung) und damit:

a ] _a "lage .o .
(GL 71) u, = Unerlage fiir i=1,2

i
a Film
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mit den Gitterkonstanten ari, des Films und der Gitterkonstanten aypgeeriage der Unterlage, d. h.
Substrat bzw. Pufferschicht. Es wird in diesem Modell in erster Ndherung also zunichst
davon ausgegangen, dass lediglich die Gitterfehlanpassung zwischen Substrat bzw.
Pufferschicht und deponiertem ferroelektrischen Film die erzeugten Gitterverspannungen des
Films vorgibt.

An dieser Stelle soll noch einmal auf die Verwendung der CeO,-Pufferschicht zwischen
Saphirsubstrat und SrTiOs-Film eingegangen werden. Wihrend die Gitterfehlanpassung
zwischen SrTiO; (acg0) =3.9054, aa1g) = 5.522A) und r-cut-Al,O3 (asspnir = 4.76A) im Falle
von (110)-SrTiO3 usto-saphir = 13.8% betragt, liegt die Gitterfehlanpassung zwischen (110)-
SrTiOs und CeO, (a = 5.41A) bei lediglich usto.ceo = 2%. Die Gitterfehlanpassung zwischen
CeO; und Saphir betrdgt damit zwar uceco-saphir = 11.8%, allerdings kann die Gitter-
verspannung im Falle der CeO,-Pufferschicht durch Defekte und Verkippungen
weitestgehend aufgefangen werden [Vaup98]. Dies wird unter anderem durch die
Verbreiterung der Rockingkurven der (200)-CeO,-Orientierung (A® > 1°) bestdtigt. Diese
vorteilhafte Eigenschaft des CeO, war einer der Griinde fiir die Verwendung dieses
Puffermaterials, CeO, eignet sich ideal als Pufferschicht fiir das Wachstum wenig verspannter
SrTiOs-Schichten auf Saphir.

Weiterhin wird an dieser Stelle deutlich, warum die (110)-SrTiO;-Orientierung die
bevorzugte Wachstumsorientierung des SrTiO; auf CeO, ist. Aufgrund ihrer geringen
Gitterfehlanpassung ugii0sto-ceo = 2% gegeniiber uqogsro-ceco = 38,5% ist (110)- aber kein
(100)-SrTiO5 auf CeO,/Al,O5 zu finden.
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Abb. 54 Skizze der verschiedenen Gitterverspannungen u; und der resultierenden
Polarisationen in der Nihe des Phaseniibergangs.

In der Referenz [Pert98] wird nahegelegt, dass die Erweiterung der freien Energie des
ferroelektrischen Films in der Ndhe des Phaseniibergangs drei verschiedene, von der
Verspannung des Films abhingige paraelektrische Phasen mit unterschiedlichen
Polarisationsrichtungen zuldsst (Abb. 54). Dabei ist P; die Polarisation in Richtung der a-
Achse, P, die Polarisation in Richtung der b-Achse sowie P; die Polarisation in Richtung der
c-Achse. Die drei moglichen Phasen sind dann die sogenannte c-Phase (P; = P, = 0, P3 # 0),
die ac-Phase (P; # 0, P, = 0, P; # 0) und die aa-Phase (P; = P, # 0, P; = 0). Abb. 55 (a) zeigt
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eine schematische Darstellung der drei moglichen Phasen sowie der sich ergebenden
Dielektrizititskonstanten € in Abhéngigkeit der relativen Gitterverspannung u,, fiir den Fall
kubischer Gitter auf kubischer Unterlage.
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Abb. 55 (a) Schematische Darstellung der erwarteten Abhdngigkeit der Dielektrizitdts-
konstante ¢ eines kubischen ferroelektrischen Films von der Gitterverspannung uy, in der
Ndhe des Phaseniibergangs [Pert98]. Markiert ist der Bereich der im Rahmen dieser
Arbeit charakterisierten SrTiOsz-Filme mit der Tendenz der Dielektrizitdtskonstanten in
diesem Bereich. (b) Schematische Darstellung der im Rahmen dieser Arbeit gemessenen

Filme mit skizzierter Abhdngigkeit €sro als Funktion der Gitterverspannung (Aa/a).

Aus den vorangegangen Messungen der dielektrischen Eigenschaften der im Rahmen dieser
Arbeit hergestellten SrTiO;-Filme, insbesondere der Dielektrizititskonstanten €sto sowie
ithrer fallenden Tendenz bei steigender relativer Gitterverspannung (Aa/a), ergibt sich, dass
sich diese Filme in der Nihe eines Phaseniibergangs und nicht mehr in der rein
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paraelektrischen Phase befinden. Diese Vermutung wird durch die Darstellung der
Dielektrizititskonstante €gro als Funktion der Gitterverspannung (Aa/a)sro bestétigt (Abb. 55
(b)). Skizziert ist hier das vorausgesagte Verhalten von in der aa-Phase befindlichen
ferroelektrischen Filmen zusammen mit den experimentell bestimmten Werten fiir unsere
SrTiOs-Proben. Obwohl die (110)-Orientierung in den SrTiO;-Filmen vorherrscht, scheint
dieses fiir kubisch auf kubisch aufwachsende Ferroelektrika entwickelte Modell das Verhalten
der SrTiOs-Schichten relativ gut zu beschreiben.

Weiterhin wird durch diese Messungen nahegelegt, dass die im ferroelektrischen Film
resultierende Gitterverspannung (Aa/a) nicht nur die durch die Gitterfehlanpassung up,
zwischen Substrat bzw. Pufferschicht und Film gegeben ist, sondern durch geeignete
Methoden wie die Variation der Depositionsparameter stark beeinflusst werden kann. Diese
Annahme bietet eine ideale Beschreibung der dielektrischen Eigenschaften der untersuchten
SrTiO3-Filme.

Generell zeigt sich, dass die Gitterfehlanpassung zwischen Substrat bzw. Pufferschicht und
deponiertem ferroelektrischem Film sowie die relative Gitterverspannung (Aa/a) = u;
entscheidende Parameter im Hinblick auf die resultierenden dielektrischen sowie
abstimmbaren Eigenschaften der Schichten darstellen. Interessant fiir weiterfiihrende Arbeiten
wiren daher zum Beispiel die Deposition solcher ferroelektrischen Schichten auf anderen
Substraten bzw. Pufferschichten mit unterschiedlichen Gitterfehlanpassungen u, zwischen
Untergrund und Film sowie die gezielte nachtragliche Beeinflussung der Gitterverspannung
der ferroelektrischen Schicht mittels Methoden wie der Temperung oder lonendotierung. Eine
gezielte Einstellung der dielektrischen Eigenschaften wie der Dielektrizititskonstanten €, des
Verlusts tand sowie der Abstimmbarkeit der Dielektrizititskonstanten n ferroelektrischer
Diinnschichten mittels geeigneter Substratwahl und anschliessender Optimierung der
Praparationsbedingungen wird somit moglich.

Qualititsfaktor: Zur Bewertung der Anwendungstauglichkeit der Schichten definieren wir

den Qualitdtsfaktor K (GIl. 29) so, dass er die Filmeigenschaften ngro sowie tandsto
charakterisiert:

(nSTO (Udc) - 1)2
N0 (U ) - tand(0V) - tan6(U ) '

(GL.72) Kgo(U ) = \/

In Abb. 56 ist der Filmqualititsfaktor Kgro als Funktion der Gitterverspannung,
charakterisiert durch die relative Verspannung des SrTiOs-Gitters (Aa/a)sto, aufgetragen. Die
angelegte Gleichspannung betrigt bei allen Messungen Uy, = 100V. Es ist klar ersichtlich,
dass sich fiir kleine Gitterverspannungen (Aa/a) sto die grofiten Qualititsfaktoren ergeben. Fiir
die Anwendung sollte also eine mdglichst geringe Gitterverspannung wiinschenswert sein.
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Abb. 56 Qualitditsfaktor Ksro(Ua=100V) einiger Sr1iOs-Schichten als Funktion der
Gitterverspannung des SrTiO; charakterisiert durch die relative Verspannung der
Gitterkonstanten (Aa/a)sro. Die Probentemperatur betrug in allen Fillen T = 77K. Die
offenen Symbole symbolisieren Proben ohne (111)-SrTiOs-Phasenanteile, die bei einer
geringeren Heizertemperatur abgeschieden wurden, wihrend die geschlossenen Symbole
die Proben mit (111)-SrTiO;z-Phasenanteilen reprdsentieren.

4.2 Nichtlineare Mikrowelleneigenschaften der SrTiO;-Schichten

In Kapitel 4.1 wurden bereits die kristallinen und grundlegenden dielektrischen Eigenschaften
der im Rahmen dieser Arbeit hergestellten SrTiOs-Filme dargestellt. Dabei wurden
Zusammenhinge der verschiedenen Parameter, sowohl der strukturellen als auch der
dielektrischen, nachgewiesen. In diesem Kapitel sollen nun die nichtlinearen Eigenschaften
der Schichten untersucht und mogliche Verbindungen zu den zuvor genannten Material-
eigenschaften der Filme aufgezeigt werden. Hierzu werden zum einen Intermodulations-
messungen préasentiert, zum anderen sollen auch die schon in Kapitel 4.1 vorgestellten
Messungen unter dem Aspekt der nichtlinearen Eigenschaften beleuchtet werden.

4.2.1 Intermodulationsmessungen

Wie bereits in Kapitel 2.6.3 diskutiert, sind aufgrund nichtlinearer dielektrischer
Eigenschaften der diinnen  SrTiO;-Filme ebenfalls nichtlineare  Effekte  bei
Mikrowellenmessungen an diesen Filmen zu erwarten. Der experimentelle Nachweis der
nichtlinearen Mikrowelleneigenschaften der SrTiOs-Filme konzentriert sich im Rahmen
dieser Arbeit auf die Messung von moglichen Intermodulationsstérungen (engl.
Intermodulation Distortion, IMD) Py (i=3,5,7,...) bei Frequenzen f,, = n-f; + m-f,. Das
wichtigste IMD-Signal ist das erste Signal P+3, IMD-Signal dritter Ordnung. Abb. 57 zeigt als
Beispiel ein IMD-Spektrum mit zwei an eine Probe angelegten Fundamentalsignalen (f; =
1.94GHz, £, = 1.96GHz) sowie die beiden ersten IMD-Signale, P..
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Abb. 57 Beispiel eines Intermodulationsspektrums mit zwei Fundamentalsignalen sowie zwei
IMD-Signalen 3. Ordnung.

Zur Auswertung von IMD-Messungen kann als iiblicher Ansatz sowohl die ausgehende
Leistung der fundamentalen Signale P o als auch die im Bauelement generierte Leistung der
Intermodulationssignale, hier Psqy, als Funktion der in das Bauelement eingestrahlten
Leistung P, ;, aufgetragen werden. Diese Form der Auftragung ist in Abb. 58 (a) gezeigt.
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Abb. 58 Beispiele (a) der iiblichen Darstellung von IMD-Messungen: Auftragung der
Leistungen von Fundamentalsignalen P;,, und Intermodulationssignalen P; ., als
Funktion der Eingangsleistung P;, sowie (b) fiir Intermodulationsmessungen an Sr1iO;-
Kapazitditen mit variabler Kopplung geeignete Aufiragung, bei der das IMD-Signal als
Funktion der Ausgangsleistung des Primdrsignals aufgetragen wird.

Im Falle der im Rahmen dieser Arbeit untersuchten SrTiOs-Kapazititen ist aber die Kopplung
der Kapazitit aufgrund der verdnderlichen Dielektrizititskonstante €gro eine stark
verdanderliche Grofle, so dass der Quotient (P oy / Pyin) nicht notwendigerweise durch eine
Konstante gegeben sein muss. Um diesen Umstand zu berilicksichtigen und trotzdem
vergleichende Auswertungen von Intermodulationsmessungen verschiedener Proben,
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Temperaturen und Spannungen durchfithren zu konnen, ist in den meisten Graphen dieser
Arbeit die Intermodulationsleistung Ps o als Funktion der ausgehenden Fundamentalleistung
Py ouw gewdhlt. So ist sichergestellt, dass der in der SrTiO;-Kapazitit effektiv wirkende
Leistungsbeitrag der Fundamentalsignale fiir alle Messungen gut iibereinstimmt. Im
Folgenden wird daher mit P; die Ausgansgleistung Pi, bezeichnet. Dort wo die
Eingangsleistung verwandt wird, wird explizit P;;, aufgefiihrt. Ein Beispiel filir diese Art der
Auftragung ist in Abb. 58 (b) dargestellt.

(a) (b)

Referenzstreifenleiter

Referenzkapazitét

_ Elektrods

Tiiz 3

(c) SrTi0s-Streifenleiter (d) SrTi05-Kapazitét

Abb. 59 IMD-Testgeometrien: (a) planarer Streifenleiter auf CeO,-gepuffertem Saphir, (b)
Kapazitditsspalt auf CeO,-gepuffertem Saphir, (c) planarer Streifenleiter auf SrTiOs-Film
und (d) Kapazititsspalt auf SrTiOsz-Film. Typische Parameter fiir Streifenleiter und
Kapazitdten sind d = 500um, s = 2um und hgierrode = 300nm.

Um die Quellen der IMD-Stérungen zu identifizieren, wurden zunédchst vergleichende IMD-
Messungen an verschiedenen Testgeometrien durchgefiihrt. Dazu gehdrten

(a) planare Au-Streifenleiter auf CeO,-gepuffertem Saphir,

(b) planare Au-Kapazitdtsspalte auf CeO,-gepuffertem Saphir,

(¢) planare Au-Streifenleiter auf SrTiOs-Filmen auf CeO,/Saphir und
(d) planare Au-Kapazititsspalte auf SrTiOs-Filmen auf CeO,/Saphir.

Die einzelnen Testgeometrien sind in Abb. 59 schematisch dargestellt. Um die
Vergleichbarkeit aller Messungen zu gewdhrleisten, wurden identische Parameter verwandt:
Schichtdicken der Elektroden hgjekiroge = 300nm, der CeO,-Pufferschicht hceo = 30nm, der
SrTi0s3-Schicht hgro = 450nm, die Breite der Streifenleiter d = 500um, die Léinge der
Streifenleiter 1 = Smm sowie die Spaltbreite s = 2um im Falle der planaren Kapazitéts-
strukturen.
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In Abb. 60 sind IMD-Messungen bei Raumtemperatur an den Testgeometrien gezeigt. Die
Auflésung der Messungen betrug —60dBm. Im Falle der planaren Streifenleiter auf CeO;-
gepuffertem Saphir sowie auf SrTiO;-Filmen sind die IMD-Signale P.; zu vernachléssigen.
Der leichte Anstieg oberhalb von Fundamentalleistungen P; > 15dBm wird auf einsetzende
Intermodulationsstérungen zuriickgefiihrt, die im Signalanalysator selbst entstehen. Dies
konnte durch Testmessungen an Kurzschliissen nachgewiesen werden.

Kapazititen auf
SFTiO3/C€Oz/A1203

Kapazitit auf
CeOz/A1203

P, [dBm]

Streifenleiter auf
SrTiO3/CeOZ/A1203
und C€O2/A1203

Abb. 60 IMD-Signale P; verschiedener Teststrukturen (siehe Abb. 59) als Funktion der
ausgehenden Fundamentalleistung P;. Diese Messungen wurden zur Bestimmung der
Intermodulationsbeitrdge bei Raumtemperatur durchgefiihrt.

Im Falle der planaren Kapazitit auf CeO,/Saphir ist oberhalb von P; = 15dBm ein Anstieg der
IMD-Signale zu beobachten. Er ist jedoch wesentlich kleiner (AP = -15dB) als die IMD-
Signale, die im Falle der zwei SrTiOs;-Kapazititen gemessen werden. Letztere konnen ab
einer Fundamentalleistung von P; > 8dBm detektiert werden, d.h. fiir P; > 8dBm sind IMD-
Signale P43 > -60dBm messbar. Somit ergibt sich fiir diese Leistungen ein Signalabstand von
AP > -68dB, der allerdings mit zunehmender Leistung stark abnimmt, da das IMD-Signal in
Ubereinstimmung mit der Theorie (Gl. 39) mit der dritten Potenz ansteigt, d.h. Pi3 o P, Wie
im folgenden Abschnitt gezeigt wird, nimmt das IMD-Signal mit zunehmendem ¢, d.h. mit
abnehmender Temperatur, zu. Aufgrund dieser ersten Tests und der Temperaturabhdngigkeit
von € und damit den IMD-Signalen ist davon auszugehen, dass die im weiteren Verlauf der
Arbeit an diesen Kapazititen gemessenen IMD-Signale im Kapazititsspalt selbst entstehen
und nicht im Material der Mikrostreifenzuleitungen (Gold), in dem unter den
Mikrostreifenleitungen befindlichen SrTiO;- bzw. CeO,-Film oder dem Saphirsubstrat.

4.2.2 Temperaturabhingigkeit der IMD-Signale

Typische Beispiele fiir die Temperaturabhiangigkeit der Leistung der IMD-Signale P3 sind in
Abb. 61 wiedergegeben, Hierbei ist das IMD-Signal P; fiir eine konstante eingestrahlte
Fundamentalleistung P; i, = SOmW fiir drei planare Kapazititen auf den SrTiO;-Proben #2, #9



73

und #11 aufgetragen. Die Fundamentalleistung Pjo: wurde so gewdhlt, dass die
Intermodulationssignale Ps iliber den gesamten Temperaturbereich im linearen Bereich
gemessen werden. Es zeigt sich bei allen drei untersuchen SrTiOs-Proben, dass das IMD-
Signal zu tiefen Temperaturen stetig zunimmt. Die Hohe der Intermodulationssignale variiert
fiir die einzelnen Proben jedoch stark. Darin unterscheiden sich die Intermodulationssignale
von den dielektrischen Materialeigenschaften wie €sto, tandsto sowie ngro.

T
013 P =50mW |-
s =2um
g 0,10 i
=
L
o

oy

0,05 4

0,00 S . sinnie

50 100 150 200 250 300

Temperatur [K]

Abb. 61 Temperaturabhdngigkeit der Leistung der Intermodulationssignale P3, von drei
SrTiOsz-Kapazititen bei einer konstanten eingestrahlten Fundamentalleistung Pj;, =
50mw.

Dennoch ist es interessant, mogliche Zusammenhinge der unterschiedlichen Eigenschaften zu
untersuchen. Abb. 62 zeigt eine Zusammenstellung der mdglichen Korrelationen des IMD-
Signals P; mit der Gitterverspannung (Aa/a)sto, der Dielektrizitdtskonstante €gro, den
Verlusten tandsto und der Abstimmbarkeit ngro(Ug=100V). Da die Messungen relativ
umfangreich sind, wurden lediglich drei Proben untersucht. Auch wenn sich sicherlich keine
eindeutigen Aussagen aus den drei Punkten abgeleitet werden konnen, ist doch eine Tendenz
festzustellen. Wahrend das IMD-Signal mit zunehmender Verspannung abnimmt, steigt es mit
zunehmender Dielektrizitdtskonstante, Verlusten und Abstimmbarkeit an.

Zusammen mit der Beobachtung der Analogie in der Temperaturabhingigkeit zwischen P;
und € kann konstatiert werden, dass das IMD-Signal P; mit der Dielektrizititskonstante
zunimmt. Lediglich fiir Temperaturen T < 50K, unterhalb des Maximums in der esro(T)-
Kurve, scheint diese Korrelation nicht mehr zu gelten, und P; nimmt trotz abnehmender
Dielektrizitidtskonstante weiter zu. Letzteres Phinomen konnte in dieser Arbeit nicht erklart

werden. Wir werden uns im weiteren Verlauf dieser Arbeit auf den Temperaturbereich T >
50K beschréinken.
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Abb. 62 Abhdngigkeit der Leistung des Intermodulationssignals P3(P;;, = 50mW) von (a) der
Gitterverspannung des SrTiOs-Films (Aa/a)sro, (b)der Dielektrizititskonstante €sro, (c)

der Verluste tandsro und (d) der Abstimmbarkeit nsro(Uz=100V). Alle Messungen
wurden bei einer Probentemperatur von T = 77K durchgefiihrt.

4.2.3 hf-Leistungs- und dc-Spannungsabhingigkeit der IMD-Signale

Interessant ist nun zum einen die Abhéngigkeit des IMD-Signals von der eingestrahlten hf-
Leistung P, zum anderen die Beeinflussung der IMD-Signale mittels einer dc-Biasspannung,
die, wie in Kapitel 4.1 gezeigt, die Nichtlinearitit der Dielektrizitétskonstante unterdriicken
und damit das IMD-Signal beeinflussen kdnnen sollte.

Abb. 63 zeigt Messungen der Leistung des Intermodulationssignals P; der SrTiOs;-Probe #9
als Funktion der ausgehenden Fundamentalleistung P; bei verschiedenen Probentemperaturen,
von Raumtemperatur bis zu T = 4K. Die Kurven der Intermodulationssignale lassen sich in
zwei Bereiche unterschiedlicher Steigung einteilen:

(1) Es gibt zunidchst einen flacheren ersten Anstieg, der einer Sittigung
entgegenstrebt. Das IMD-Signal ist in diesem im Bereich stark temperatur-
abhingig, fiir T = 4K erreicht es seine maximalen Werte, bei Temperaturen von T
> 150K kann es im Rahmen der Messauflésung nicht mehr detektiert werden. Die
Steigung im Bereich (1) kann bei tiefen Temperaturen und kleinen Leistungen
durch n; = 2 gut beschrieben werden.
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(11) Es folgt ein schmaler Ubergangsbereich, in dem die Steigung sogar ein negatives
Vorzeichen bekommen kann.

(111))  Daran anschliefend folgt ein zweiter, steilerer Anstieg des IMD-Signals. Dieser
Bereich des IMD-Signals zeigt im Gegensatz zum ersten Anstieg sowie zum
Beispiel der Dielektrizititskonstante €sto oder den Verlusten tandsro keine starke
Temperaturrabhingigkeit. In diesem Bereich der Leistungsabhingigkeit der IMD-
Signale ldsst sich jeweils eine Steigung n, = 3 an die Messdaten anfitten.

Abb. 63 Messung der Leistung des Intermodulationssignals P; als Funktion der ausgehenden
Fundamentalleistung P; bei verschiedenen Probentemperaturen.

Um die physikalischen Ursachen dieser beiden unterschiedlichen IMD-Bereiche (im
folgenden Bereich (1) und (2) genannt) zu analysieren, wurden zwei unterschiedliche
Experimente durchgefiihrt. Zum einen wurde die Nichtlinearitit der dielektrischen
Eigenschaften durch Anlegen einer dc-Biasspannung unterdriickt, zum anderen wurde die dc-
Leitfahigkeit der Kapazititen bei hohen hf-Leistungen vermessen. Diese Messungen gaben
eindeutige Hinweise auf die den IMD-Signalen zugrunde liegenden Mechanismen. Sie sollen
im folgenden kurz beschrieben werden.

dc-Spannungsabhiingigkeit des IMD-Signals: In Abb. 64 (a) und (b) ist die Leistung der
IMD-Signale dritter Ordnung P; als Funktion der ausgehenden Fundamentalleistung P, fiir

verschiedene, iiber zwei bias-T-Stiicke (siehe Kapitel 3.3.5) angelegte Gleichspannungen Uy,
fiir T = 60K bzw. T = 4K aufgetragen. Es zeigt sich, das die IMD-Signale in Bereich (1)
durch die angelegte Gleichspannung stark unterdriickt werden. So wird die IMD-Leistung P
bei einer Fundamentalleistung von P; = 5dBm durch eine angelegte Gleichspannung von Uy,
=75V um etwa AP3 = -15dB verringert. Das entspricht einer Reduktion der Leistung in den
Intermodulationssignalen um einen Faktor 32. Dieses Verhalten dhnelt sehr der
Unterdriickung der Nichtlinearitét in €70 durch eine angelegte Gleichspannung (siehe Kapitel
4.1.2). Die Absolutwerte fiir die IMD-Leistungen im Falle der tiefen Temperatur T = 4K
liegen bei vergleichbarer Fundamentalleistung P; hoher, die Unterdriickung der
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Intermodulationssignale durch die angelegte Gleichspannung dhnelt der Unterdriickung bei
den zuvor gezeigten Messungen bei T = 60K. So betrdgt die Unterdriickung der
Intermodulationsleistung P; bei einer Fundamentalleistung von P; = 5dBm durch eine
angelegte Gleichspannung von Uy, = 75V wiederum etwa AP; = -15dB. Dieses Verhalten soll
in der Diskussion in Kapitel 4.2.5 eingehend untersucht werden.

P, [dBm]
P, [dBm]

Abb. 64 IMD-Signal P; als Funktion der ausgehenden Fundamentalleistung P; bei
verschiedenen angelegten Gleichspannungen U,.. Die Probentemperatur betrdgt (a) T =
60K bzw. (b) T = 4K.

hf-Leistungsabhingigkeit der Leitfihigkeit: In Abb. 65 ist die Messung des Leitwerts G
der SrTiOs-Kapazitit als Funktion der Fundamentalleistung P; aufgetragen. Die Aufldsung
dieser Messung betrigt ~107"S. Wihrend im Bereich (1) kein Anstieg des Leitwerts detektiert
wird, steigt Gsto im Bereich (2) nichtlinear mit steigender Leistung an.
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Abb. 65 Messung des IMD-Signals P; sowie des dc-Leitwerts G der Kapazitit in
Abhdngigkeit der Fundamentalleistung P; fiir (a) T = 60K und (b) T = 4K. Die angelegte
Gleichspannung zur indirekten Messung des Leitwerts iiber einen in Serie zur Kapazitdt
geschalteten Widerstand (R = IM£2) betrug jeweils Ug. = 25V.

Die Ursache fiir den zweiten, steileren Anstieg der IMD-Signale scheint also mit einer
nichtlinear ansteigenden Anzahl freier Ladungstridger korreliert zu sein. Die genaue Ursache
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fir die Erzeugung neuer freier Ladungstrdger bei hohen Fundamentalleistung P; konnte im
Rahmen dieser Arbeit jedoch nicht abschliefend geklért werden.

Die Spannungsabhingigkeit der Leistung der Intermodulationssignale in den SrTiOs-
Kapazititen in Bereich (1) sowie der starke Anstieg des dc-Leitwerts G im Bereich (2) der
IMD-Signale sind entscheidende Hinweise auf dem Weg zu einem Verstindnis der Ursachen
der IMD-Signale in diesen Strukturen. Daher wird in der Diskussion der Ergebnisse in Kapitel
4.2.5 nochmals auf diese beiden Mechanismen eingegangen.

4.2.4 Intermodulationen hoherer Ordnung

Bei vielen Messungen von Intermodulationssignalen in Hochfrequenzbauelementen wird
davon ausgegangen, dass lediglich die IMD-Signale dritter Ordnung eine Rolle spielen. Dies
ist sicherlich auch meistens gerechtfertigt, da diese IMD-Signale zum einen am dichtesten an
den Frequenzen der urspriinglichen Signale liegen, zum anderen iiblicherweise die hdchsten
Intensitdten zeigen. Letzteres muss jedoch nicht unbedingt gelten, schon der ungewdhnliche
Verlauf der IMD-Signale P.; weist auf die Prdsenz zusitzlicher Mechanismen hin. Des
weiteren bieten IMD-Signale héherer Ordnung gegebenenfalls weitere Aufschliisse auf den
Mechanismus, der fiir das nichtlineare Verhalten verantwortlich ist.

" [7oaK i1 i1 !

=20 +

[dBm]
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Abb. 66 Frequenzspektrum der SrTiOs-Kapazitit #10 bei zwei Fundamentalsignalen f; =
1.94GHz sowie f; = 1.96GHz und einer Probentemperatur von T = 4K. Der Wert i
bezeichnet die Ordnung des entstehenden Intermodulationssignals bei der Entwicklung
einer Potenzreihe (siehe Kapitel 2.6.3). Das kleine zentrale Signal zwischen den
fundamentalen Signalen ist ein Artefakt der Messung.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden daher auch die IMD-Signale hoherer Ordnung in Betracht
gezogen. Abb. 66 zeigt nun einen erweiterten Ausschnitt des Frequenzspektrums, das an
einer SrTi0;-Kapazitit bei Einspeisung zweier Fundamentalsignale (f; = 1.94GHz sowie f, =
1.96Ghz) gemessen wurde. Der Wert i bezeichnet dabei jeweils die Ordnung des entstehenden
IMD-Signals der Potenzreihenentwicklung.
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In Abb. 67 sind die Leistungen der in Probe #9 entstehenden IMD-Signale der Ordnungen i =
3, 5, 7und 9 als Funktion der ausgehenden Fundamentalleistung P; aufgetragen. Es ist fiir alle
IMD-Signale eine frappierend dhnliche hf-Leistungsabhingigkeit zu beobachten. Scheinbar
ist der Verlauf der IMD-Signale der jeweils hoheren Ordnung lediglich zu hoheren
Fundamentalleistungen Py hin verschoben.

P [dBm]

1

' #10 _
| T=77K /(,f_

1

P [dBm]

Abb. 67 Messungen der Intermodulationssignale P; der Ordnungen i = 3, 5, 7 und 9 der
Proben #9 und #10 als Funktion der ausgehenden Fundamentalleistung P; Die
Probentemperatur betrdgt fiir beide Proben T = 77K.

Dabei erreichen die Leistungen der IMD-Signale héherer Ordnung P; die Leistung des
Intermodulationssignals dritter Ordnung P; teilweise. Zum Beispiel ist im Bereich 14.5dBm <
P, < 17.8dBm die Leistung des IMD-Signals flinfter Ordnung Ps fiir Probe #9 grofer als die
Leistung des IMD-Signals dritter Ordnung Ps;. Des weiteren ist die Steigung aller IMD-
Signale fiir kleine Leistungen kleiner als theoretisch erwartet und insbesondere mit n; = 2 sehr
dhnlich. Theoretisch ist eine Steigung n; = i fiir das i-te IMD-Signal vorausgesagt.

Im Falle der in SrTiOs-Kapazititen entstehenden Intermodulationssignale kann also
keinesfalls von einer generellen Dominanz des Intermodulationssignals dritter Ordnung
ausgegangen werden, so dass die Intermodulationssignale hoherer Ordnung nicht generell
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vernachldssigt werden konnen. Bei der Bewertung und Erkldrung der in SrTiOs-Filmen
entstehenden Intermodulationen miissen diese hoheren Ordnungen daher auf jeden Fall
beachtet und in die Messungen und Kalkulationen dieser Signale miteinbezogen werden.

Betrachten wir zum Beispiel die messbare Gesamtintermodulationsleistung Py aller
gemessenen Intermodulationssignale P; (i= 3, 5, 7, 9):

4

(GL. 73) Pp=> P
i=1

so finden wir eine hf-Leistungsvertrdglichkeit, die der Leistungsvertréglichkeit der einzelnen
Intermodulationssignale (z. B. P; in Abb. 68) dhnelt und genauso in zwei Bereiche
unterschiedlicher Steigung eingeteilt werden kann. Ein Unterschied ldsst sich insofern
feststellen, als dass der Zwischenbereich negativer Steigung zwischen Bereich (1) und (2)
durch einen Bereich mit konstanter IMD-Leistung ersetzt wird. Dieses ist insofern zu
erwarten, da die Maxima der Leistung der nidchsthéheren fiir die unterschiedlichen
Intermodulationsordnungen jeweils mit dem Zwischenbereich der vorhergehenden Ordnung
zusammenfallen. In Abb. 68 (b) sind die Verldufe der Gesamt-IMD-Leistung Pges sowie der
IMD-Leistung P53 der Probe #10 fiir T = 60K und Uy, = 0V sowie Uy, = 75V aufgetragen. Es
zeigt sich, dass die Verldufe von P; und P in den Bereichen (1) und (2) nahezu identisch
sind (hier dominiert P3) und nur im Zwischenbereich voneinander abweichen. Insbesondere
sind die Steigungen n; = 2 (im Bereich (1)) sowie n, = 3 (im Bereich (2) sowie im Falle einer
angelegten Spannung von Uy = 75V) gut sichtbar. Im Zwischenbereich scheint die IMD-
Leistung insgesamt konstant zu bleiben, es findet hier die Umverteilung der Energiebeitriage
zwischen den IMD-Signalen unterschiedlicher Ordnung statt. Der hierfiir verantwortliche
Mechanismus ist nicht bekannt. Allerdings ist hiermit die unerkldrliche Abnahme des
einzelnen IMD-Signals mit zunehmender hf-Leistung im Zwischenbereich relativiert.

P, (U,=0V)
P (U,=0V)
P, (U,=75V)
P..(U,=T5V)
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Abb. 68 (a) Summierte Gesamtleistung der IMD-Signale Pg.s der Probe #10 als Funktion der
ausgehenden Fundamentalleistung P; bei unterschiedlichen Probentemperaturen und (b)
Leistung des Einzelsignals P; sowie der summierten Leistung Pg.s der Probe #10 als
Funktion der ausgehenden Fundamentalleistung P, fiir die dc-Biasspannungen Uy, = OV
und 75V. Es sind jeweils die Steigungen n; = 2 bzw. n, = 3 angefittet.
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4.2.5 Diskussion

In den vorangegangenen Teilkapiteln fanden Untersuchungen der strukturellen, dielektrischen
sowie der nichtlinearen Mikrowelleneigenschaften der SrTiOs-Filme statt. Zwischen den
strukturellen und dielektrischen Eigenschaften wurden interpretierbare Zusammenhédnge
gefunden. Der Zugang zum Verstindnis der nichtlinearen Mikrowelleneigenschaften sollte
allgemeinen Uberlegungen zufolge iiber die nichtlinearen Anteile der dielektrischen
Eigenschaften erfolgen, die grundsétzlich als Ursache fiir die nichtlinearen Intermodulations-
storungen gelten. Um diese nichtlinearen Anteile einzeln untersuchen zu konnen, separieren
wir die Kapazitit Csto(T,Uq.) in einen linearen Beitrag Csro(T) und einen temperatur- sowie
spannungsabhingigen nichtlinearen Anteil ACsto:

(Gl. 74) Csro (T,U ) = Cypp(T) = AC 5, (T,U ) -

e4o(U,=75V)

i . .
. " o 5 0 50 100 150 200 250 300
U, VI T K]

100F &

Abb. 69 (a) Aufteilung der Dielektrizititskonstante &€sro in einen linearen und einen
nichtlinearen Anteil. Die Probentemperatur bei dieser Messung betrdgt T = 77K. (b)
Darstellung  des linearen, rein temperaturabhdngigen Anteils  &sro(1) der
Dielektrizititskonstante sowie die Definition der effektiven Dielektrizititskonstante

AEs70,¢ft

Dieser Ansatz ist direkt iibertragbar auf die Dielektrizititskonstante €sro (siche Abb. 69 (a)):
(Gl. 75) Eqo(TU )= €570 (T)— A4y (T,U ).

Zur besseren Vergleichbarkeit der nichtlinearen Anteile der Dielektrizititskonstante mit den
Ergebnissen der Messungen der IMD-Signale werden im Folgenden die auf das asymptotisch
angendherte Maximum A€sto max Normierte Dielektrizititskonstante:

A r,u
(Gl 76) A‘gSTO,rel (T9 Udc) = M

gSTO,max

und die normierte, abstimmbare Leistung der Intermodulationssignale P;:

_ ‘Pz (Ua'c)

Gl 77 P (U, )= , [ =3,5,7, ...
( ) 1,/e1( c[c) B(OV) l
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verwandt. Die normierte effektive Dielektrizitdtskonstante (siche Abb. 69), die in der Probe
vorhanden ist, ist dann gegeben durch:

) — AgSTO,max - AgSTO (Udc) —

AE STO,max

(GL. 78) A€ g0 (U e 1= AEgg -

Des weiteren muss zur Auswertung der IMD-Signale darauf geachtet werden, dass lediglich
Werte im ersten Anstieg bei dieser Betrachtung einflieBen, da dieser, wie in Kapitel 4.2.3
gezeigt, durch die nichtlinearen dielektrischen Eigenschaften und nicht durch die einsetzende
Leitfahigkeit verursacht zu sein scheint. Der Leistungsbereich P, fiir die Auswertung wurde
daher so gewahlt (siehe Abb. 70), dass die relativen Leistungen Pi, (i = 3, 5, 7) im Bereich
(1), also der ersten Steigung des Intermodulationssignals gemessen wurden. So wurde im
vorliegenden Falle (Probe #9) eine hf-Leistung von P; = 5, 10, 15dBm fiir die Bestimmung

der Werte P; o flir 1 = 3, 5 bzw. 7 gewahlt.

-]0-

P, [dBm]

P, [dBm]

P, [dBm]
P, [dBm]

P, [dBm]

Abb. 70 Abstimmbarkeit der Leistung des Intermodulationssignals dritter Ordnung P;, fiinfter
Ordnung Ps sowie siebter Ordnung P;. Es wurde der lineare Bereich des ersten Anstiegs
der Intermodulationen fiir die Bestimmung von P; (Uy), Ps (Ug) und P; (Ui) im
Korrelationsplot Abb. 71 gewdhlt.

Abb. 71 zeigt nun den aufschlussreichen Vergleich zwischen der Abstimmbarkeit der
normierten effektiven Dielektrizitdtskonstante A€sroerr der Abstimmbarkeit der normierten
IMD-Signale P; . der Ordnungen i = 3, 5 und 7 fiir zwei Proben. Interessanterweise zeigen
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alle Messungen den theoretisch erwarteten Zusammenhang, allerdings fiir den effektiven
nichtlinearen Anteil:

(Gl. 79) P :

el < DEsro o i=3357.

T T T T
1,0 ~41,0
. P3(Pl=5dBm)
W = P,(P,=10dBm)
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Abb. 71 Vergleich der Spannungsabhdngigkeiten der relativen Leistungen der IMD-Signale

P e und n-ten Potenzen der normierten effektiven Dielektrizititskonstante Agsro e filr
zwei planare SrTiO;-Kapazitditen (#9 und #10) bei T = 77K.

Dieses Ergebnis demonstriert:

(1) Der nichtlineare Beitrag Aesto ist fiir die erste Entstehung der IMD-Signale P; (d.h. im
Bereich (1) der IMD-Leistungsabhdngigkeit) verantwortlich. Eine Reduktion der effektiv
wirksamen Nichtlinearitit flihrt direkt zu einer Reduktion der IMD-Signale aller messbaren
Ordnungen und umgekehrt.

(11) Im Gegensatz zu den Steigungen der IMD-Signale in den Leistungsabhdngigen IMD-
Messungen (Abb. 63, Abb. 64) zeigen diese Analysen, dass die entstehenden IMD-Signale
durchaus durch eine Taylorentwicklung auf der Basis der nichtlinearen Beitrige der
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Dielektrizitétskonstante Aesto beschrieben werden kann. Gehen wir aus von den allgemeinen
Gleichungen (siehe Kapitel 2.6.3):

(GI. 80) Eso(TU )= Yk, (1)U,
i=1

mit den filmspezifischen temperaturabhdngigen Faktoren k. i(T). Aufgrund der Symmetrie:
(Gl. 81) Ago (U ) = Ao (U )

wurden lediglich die Terme gerader Ordnung beriicksichtigt. Beschranken wir uns auf die

Entwicklung der ersten drei nichtlinearen Terme, gilt allgemein fiir ein elektrisches Feld E,
das auf die SrTiOs-Kapazitit einwirkt:

(GL.82)  Ego(T,E)=k, ,(T)+k, (T)-E* +k, (T)-E*+k, ,(T)-E°

Dabei koénnen die Dielektrizititskonstante £, und damit die Vektoren l;e’i auch im Falle

eines kubischen Kristallgitters durchaus unterschiedliche Eintrdge fiir die verschiedenen
Kristallrichtungen (a-, b- und c-Achse) enthalten (siche Kapitel 4.1.5). Mit den beiden
eingestrahlten Fundamentalsignalen:

(Gl. 83) E(t)=E, - (cosm,t +cosm,t),
ergibt sich dann eine Verschiebungsfeldstirke im SrTiOs:
(GL.84) D(I,E)=Eg,(E)-E=k,, - E+k , E'+k s E’+k - E’

In Analogie zu der Entwicklung von IMD-Signalen z. B. in Hochtemperatursupraleitern
[Hein99] lasst sich hieraus die Leistungsabhiéngigkeit ableiten:

(Gl 85) P, =P, i=357 ..

Als mogliche Ursache des zweiten Anstieg der IMD-Signale in Bereich (2) der
leistungsabhingigen IMD-Messungen wurde in Kapitel 4.2.3 eine erhdhte dc-Leitfahigkeit
der SrTiOs-Schichten gefunden. Eine genaue physikalische Ursache konnte nicht bestimmt
werden.

Eine experimentelle Bestimmung der Leitfihigkeit bei hohen Frequenzen (z. B. f = 2GHz) mit
entsprechenden Auflosungen (Gsto < 1pS) ist leider nicht mdglich. Daher kann der im
Rahmen dieser Arbeit gemessene dc-Leitwert Gy, lediglich als Indikator fiir die Erzeugung
freier Ladungstrager bei hohen hf-Leistungen dienen. Es ist aber nicht davon ausgehen, dass
er den Leitwert bei hohen Frequenzen exakt beschreibt (G4 # Grciz). Es ldsst sich aber auf
jeden Fall feststellen, dass die Steigung von Pg3 in allen im Rahmen dieser Arbeit
durchgefiihrten Messungen etwa den Wert n, = 3 erreicht. Messungen dieses
Steigungsverhaltens fiir IMD-Signale hoherer Ordnung waren ebenfalls aufgrund der
Leistungsbegrenzung nicht moglich. Somit entspricht die gemessene Steigung in diesem
Bereich der theoretischen Erwartung.
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Insgesamt ldsst sich feststellen, dass im Rahmen dieser theoretischen Uberlegungen und
Berechnungen die Mechanismen der beiden unterschiedlichen Bereiche (1) und (2) der
Leistungsvertraglichkeitsmessungen fiir alle IMD-Signale P; (i=3,5,7,...) an den untersuchten
SrTiO;-Schichten erkldrt werden konnten. Dies geschah unter der Beriicksichtigung einer
Nichtlinearitdt der Dielektrizitétskonstante €,,, (Bereich (1)) bzw. der Leitfdhigkeit &,

(Bereich (2)). Der kleine Zwischenbereich negativer Steigung kann auf einen Umverteilungs-
mechanismus der Leistung innerhalb der IMD-Signale verschiedener Ordnungen
zuriickgefiihrt werden. Eine genaue Bestimmung der physikalischen Ursachen fiir diese
Umverteilung konnte im Rahmen dieser Arbeit allerdings nicht erreicht werden.

4.3 Optimierte SrTiO;-Kapazititen fiir die Anwendung

Nach der Untersuchung der linearen (Kapitel 4.1) und nichtlinearen (Kapitel 4.2) dielektrischen
Materialeigenschaften der gesputterten SrTiO;-Schichten wird in diesem Kapitel auf den
Einfluss des Kapazititsdesigns auf die Abstimmbarkeit, die Mikrowellenverluste und den
resultierenden Qualitatsfaktor diskutiert. Ziel ist die Optimierung von Varaktoren fiir
potentielle Mikrowellenanwendungen.

(a) (b)

anare

Standardkapazitdt wSandwichkapazitit ™

(d)

Vier-Elektroden-

Kapazitdit Vertikale Kapazitdt

Abb. 72 Skizzen alternativer Kapazitditsdesigns: (a) planare Standardkapazitdit, (b)
. Sandwich-Kapazitit“, (c) Vier-Elektroden-Kapazitit [Prud98] und (d) im Rahmen
dieser Arbeit entwickelte vertikale Kapazitdt [Ott02].
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Folgende generelle Anforderungen an optimierte Kapazititsgeometrien haben sich bei dieser
Studie ergeben:

(1) Das SrTiOj; sollte auf die ,,aktiven* Bereiche des Bauelements beschrinkt sein, in
denen die abstimmbaren Eigenschaften des Materials genutzt werden. Dadurch
konnen Verluste, die in anderen Strukturbereichen in Folge der hohen
dielektrischen Verluste tandsto unnotigerweise entstehen, reduziert werden.

(ii))  Die Kapazititsspaltbreite sollte im Rahmen der Strukturierungsmoglichkeiten so
klein wie moglich gehalten werden, um hohe Feldstirken und damit hohe
Abstimmbarkeiten n bei kleinen angelegten Gleichspannungen Uy, zu erreichen.

(i11)  Fiir den Fall der Kombination von SrTiOs; mit Hochtemperatursupraleitern sollte
eine SrTiOs-Beschichtung im Bereich der Supraleiterschicht unterbleiben. Es
wurde gezeigt [Ott00], dass Doppelschichten aus YBa,Cu3;07.5 und SrTiO; sich in
ithren Eigenschaften negativ beeinflussen.

In Abb. 72 sind einige alternative Kapazititsdesigns gezeigt, die fiir die Integration in
moglichen Anwendungen abstimmbarer Kapazititen in Frage kommen und zum Teil im
Rahmen dieser Arbeit getestet wurden:

(a) Die meistgenutzte Struktur ist die planare Standardkapazitit. Diese relativ
einfache Struktur wurde von uns fir die meisten Messungen in den
vorhergehenden Kapiteln benutzt. Hier befindet sich jedoch entweder das
SrTiO; unter der gesamten Bauelementstruktur und verursacht unndtige
Verluste, oder die Kapazitit muss mittels der sogenannten ,,Flip-Chip*-
Methode auf das Bauelement aufgedriickt werden, was Unsicherheiten in der
Kontaktierung und Ungenauigkeit in der Positionierung mit sich bringt.
Wichtiger ist jedoch hier, dass die minimalen Abmessung fiir diese Struktur
bei ausreichenden Schichtdicken im um-Bereich liegen. Ausgedehnte
Kapazititen mit Spaltbreiten von s = lum zeigten liblicherweise schnell
Kurzschliisse bzw. Uberschlige bei hohen dc-Biasspannungen. Des weiteren
haben wir in dieser Arbeit gesehen, dass die effektive Spaltbreite in dieser
Konfiguration mit ser = s+As und As = 0.8um (siehe Kapitel 4.1.4) effektiv
breiter und somit das resultierende effektive elektrische Feld kleiner ist.

(b) Eine andere Geometrie bietet eine Art ,,Sandwichkapazitdit “. Hier befindet sich
das SrTiO; zwischen den beiden Elektroden. Vorteile dieser Struktur liegen in
der einfachen Herstellung und der sehr gro3en Kapazitit, Nachteile bieten die
schlechte Kontaktierbarkeit der unteren Elektrode und das {iblicherweise nicht-
epitaktische Wachstum des SrTiO; auf der Elektrode (eine Ausnahme bilden
supraleitende Elektroden wie das YBa,CuzO; hierbei ergeben sich jedoch
groe Probleme an den Grenzschichten zwischen Supraleiter und
Ferroelektrikum beziiglich der Einstellung der Sauerstoffstochiometrie und
gegebenenfalls durch Kurzschliisse z. B. durch ,,Pinholes* [Ott00]).
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(c) Eine sehr geschickte Losung bietet die Vier-Elektroden-Kapazitdt [Prud98].
Sie stellt eine Weiterentwicklung der ,,Sandwichkapazitit* dar. Hier wird
zundchst eine Elektrode z. B. aus Platin deponiert, ein Spalt strukturiert und
anschliefend das Ferroelektrikum iiber die gesamte Struktur abgeschieden.
Auf das Ferroelektrikum wird eine zweite Elektrode mit gréBerem Spalt
abgeschieden und strukturiert. Man erhélt so gegeniiber der Sandwichstruktur
erhohte Chancen auf epitaktisches Wachstum im Elektrodenspalt und eine
einfachere Kontaktierung. Nachteil dieser Methode ist die schlechte
Integrierbarkeit in Hochfrequenzbauelemente, es muss wieder auf die ,,Flip-
Chip“-Methode zuriickgegriffen werden, die schlechte Kontaktierung und
relativ ungenaue Positionierung zur Folge hat. Des weiteren geschieht die
Kontaktierung der entscheidenden unteren Elektroden kapazitiv iiber die
Topelektroden. Somit sind in diesem Fall im Prinzip drei Kapazitéten in Reihe
geschaltet. Dies erhoht die Verluste unnétig, insbesondere ergeben sich fiir die
Kontaktkapazititen &hnliche Probleme wie sie fiir die Sandwichstruktur
vorliegen.

(d) Eine konsequente Weiterentwicklung dieses Designs bildet die vertikale
Kapazitdt, die im Rahmen dieser Arbeit entwickelt wurde [Ott02]. Hier ist das
SrTiO; auf den Spalt der Kapazitit beschrankt. Die beiden seitlichen
Elektroden bilden zusammen mit einer Topelektrode, die vorteilhaft zur
Abstimmung genutzt werden kann, die Gesamtkapazitit. Vorteile sind eine
schmale Spaltbreite des Kapazititsspalts, der im Gegensatz zur planaren
Geometrie vollstindig mit SrTiO; gefiillt ist, und daraus resultierende hohe
Abstimmbarkeiten bei kleinen elektrischen Feldern, die Moglichkeit der
Elektrodenabscheidung in Standardprozessen direkt auf das Substrat (wichtig
unter anderem bei der Kombination mit Hochtemperatursupraleitern) sowie die
Beschrinkung des mit relativ hohen Verlusten behafteten SrTiO; auf den Spalt
der Kapazitit.

Da die Geometrie der vertikalen Kapazitit die oben gestellten Anforderungen aus der
Anwendung scheinbar am besten erfiillt, sollen im folgenden die Realisierung einer solchen
Struktur tiberpriift und ihre Eigenschaften mit denen planarer Standardkapazititen verglichen
werden. Dazu wird in Kapitel 4.3.1 zunidchst auf die Besonderheiten in der Herstellung
vertikaler Kapazititen eingegangen. In Kapitel 4.3.2 werden die dielektrischen sowie
abstimmbaren Eigenschaften der Kapazitit untersucht. Kapitel 4.3.3 bietet eine Diskussion
der prisentierten Ergebnisse sowie die Entwicklung eines Modells zur Beschreibung ihrer
dielektrischen Eigenschaften.

4.3.1 Herstellung vertikaler Kapazititen

Abb. 73 zeigt zusammenfassend die wichtigsten Depositions- sowie Strukturierungsschritte
sowohl der planaren als auch der vertikalen Kapazitdt ausgehend von der auf das CeO,-
gepufferte Substrat (Al,O3) gesputterten SrTiO3-Schicht (siche Kapitel 3.1.2).
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SrTiOs3-Deposition

SrTiOs-Atzen

Elektroden-Deposition l

$ Elektroden-Atzen

_ Elektrode

1Ti0,
602

Planare Kapazitit Vertikale Kapazitdt

Abb. 73 Diagramm der wichtigsten Schritte der Strukturierungsabliufe planarer
Standardkapazititen und der neu entwickelten vertikalen Kapazitdten. Im Vergleich zum
Standarddesign ist mit der im ersten Schritt nétigen Strukturierung des STO-Films ein
weiterer Arbeitssschritt erforderlich. Das Freidtzen der Flektroden im Falle der
vertikalen Kapazitdt (letzter Schritt) erfolgt mittels IBE-Atzen unter flachem Winkel.

Fiir die Herstellung der vertikalen SrTiO;-Kapazitdt wird in einem ersten Schritt das auf das
CeO,-gepufferte Saphirsubstrat abgeschiedene SrTiO; direkt nach der Deposition strukturiert.
Hierbei wird beinahe das gesamte Substrat wieder freigeétzt, lediglich ein schmaler SrTiOs-
Streifen der vorgegebenen Spaltbreite s = 2um ... 10um und einer Lange d > 500um bleibt
erhalten. Auf das mit derartigen SrTiOs;-Streifen versehene Substrat wird nun das
Elektrodenmaterial abgeschieden. AnschlieBend wird das Elektrodenmaterial in einem
Streifen von 1 = 10mm Linge und einer Breite von d = 500um senkrecht zum SrTiO;-Streifen
strukturiert. Dabei formt es automatisch einen Kapazititsspalt, der mit dem SrTiO; gefiillt ist.

Abb. 74 zeigt zwei Rasterelektronenmikroskopaufnahmen eines Kupferstreifens, der
senkrecht zu dem zuvor praparierten SrTiOs-Streifen strukturiert wurde.
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Abb. 74 Rasterelektronenmikroskopaufnahmen einer vertikalen Kapazitit vor der Freidtzung
der Kapazitdtsflanken.

In Abb. 74 ist zu sehen, dass der Elektrodenstreifen am Ubergang zwischen Substrat und
SrTiOs-Streifen nicht abreilit, obwohl die Flanken des SrTiOs-Streifens nach der Optimierung
des Strukturierungsverfahrens eine Steilheit von mehr als 85° aufweisen. Fiir die Bildung
einer Kapazititsgeometrie ist es daher nétig, die Flanken des SrTiO;-Streifens separat
freizudtzen, um elektrische Kurzschliisse in der Kapazitit zu verhindern. Das geschieht
mittels Ionenstrahlitzen (IBE) unter einem Winkel von 87°, wobei die Probe langsam um die
eigene Achse rotiert wird, um ein gleichméBiges und vollstindiges Freidtzen zu
gewihrleisten. In Abb. 75 sind zwei Rasterelektronenmikroskopaufnahmen einer solchen
freigedtzten vertikalen Kapazitit zu sehen. Die beiden Elektroden sowie die Topelektrode, die
sich auf dem SrTiO;-Streifen befindet, formen jetzt wie beabsichtigt den mit SrTiO; gefiillten
Kapazititsspalt.

Abb. 75 Rasterelektronenmikroskopaufnahmen einer vertikalen Kapazitit nach der
Freidtzung der Kapazitdtsflanken. Die beiden seitlichen FElektroden sowie die
Topelektrode auf dem SrTiO;s-Streifen formen die Kapazitditsgeometrie.

Um den Einfluss der zusitzlich auf dem SrTiOs;-Streifen entstandenen Topelektrode zu
bestimmen, wurde diese bei einigen Proben mittels eines Lift-off-Verfahrens wieder entfernt.
Dabei wird der fiir die SrTiOs-Strukturierung bendtigte Fotolack (AZ5210) nach dem
Ionenstrahlidtzen des SrTiOs-Streifens nicht entfernt, sondern fiir die Deposition des kalt
gesputterten Elektrodenmaterials (in diesem Falle Kupfer oder Gold) auf dem SrTiOs-Streifen
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belassen. Erst nach der Deposition der Metallisierungsschicht und der Strukturierung der
Elektroden werden die Proben in einem Ultraschallbad mittels Aceton gereinigt, wobei sich
die Topelektroden mitsamt des darunter befindlichen Photolacks vom SrTiO; abldsen. Eine
Rastelektronenmikroskopaufnahme einer solchen vertikalen Kapazitit nach dem Lift-off der
Topelektrode ist in Abb. 76 (b) zu sehen. Die verbleibende Struktur dhnelt jetzt wieder der
bekannten planaren Kapazititsstruktur (siche Kapitel 3.3.6), das SrTiO; befindet sich jedoch
im Kapazititsspalt und nicht unter den Elektroden.

Abb. 76 Rasterelektronenmikroskopaufnahmen einer vertikalen Kapazitit in der Ubersicht
(links) und einer vertikalen Kapazitdt nach dem Lift-off der Topelektrode (rechts).

4.3.2 Charakterisierung vertikaler Kapazititen

Temperaturabhidngige Messungen der Kapazitit C sowie des Verlustes tand einer planaren,
einer vertikalen sowie einer vertikalen Lift-off-Kapazitit, die auf demselben SrTiOs-Film
(Probe #8) basieren und dieselbe nominelle Spaltbreite von s = 2um besitzen, zeigen
gravierende Unterschiede (siche Abb. 77). Die Kapazitit der vertikalen Kapazitit ist
gegeniiber der planaren Standardkapazitdt im gesamten Temperaturbereich um etwa 20% bis
30% erhoht. Die Verluste tand sind bei Raumtemperatur nahezu gleich, steigen jedoch im
Falle der planaren Kapazitit viel stirker an als im Falle der vertikalen Kapazitit. So besitzt z.
B. die vertikale Kapazitit bei einer anwendungsrelevanten Temperatur von T = 77K einen
Verlust von tand(T = 77K) = 0.005, wéhrend die planare Kapazitit bei derselben Temperatur
einen Verlust von tand(T = 77K) = 0.009 aufweist.

Die Kapazitit von vertikaler Kapazitit mit bzw. ohne Topelektrode unterscheidet sich
konstant um etwa Cyp, = 0.11pF. Dies ist ein deutlicher Hinweis darauf, das durch die
Topelektrode ein nicht unerheblicher zusitzlicher Kapazititsbeitrag geileistet wird. Dieser
Beitrag entspricht den Kapazititen zwischen Topelektrode und den beiden seitlichen
Elektroden. Die Verluste der vertikalen Kapazitit nach dem Lift-off liegen bei
Raumtemperatur zunichst deutlich unter denen der vertikalen Kapazitit, steigen dann jedoch
dhnlich wie die Verluste der planaren Kapazitit mit abnehmender Temperatur an. Die
vergleichsweise hoheren Verluste der vertikalen Kapazitit mit Topelektrode resultieren
wahrscheinlich aus den Verlusten der zwei zusitzlichen Kapazitdten zwischen Top- und
Seitenelektroden. Diese zusitzlichen Verluste zeigen jedoch scheinbar eine geringere
Temperaturabhdngigkeit, so dass die Verluste bei niedrigen Temperaturen vergleichbar sind.
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Es ist jedoch insgesamt augenfillig, dass die Verluste beider Arten von vertikalen Kapazititen
niedriger ausfallen als die der planaren Struktur. Es scheint somit glinstiger zu sein, das
Ferroelektrikum lediglich im Kapazititsspalt anzuordnen. Dies kann sowohl ein Hinweis auf
eventuell vorhandene Probleme am Interface zwischen Elektroden und Ferroelektrikum als
auch durch die ungiinstigere Feldverteilung im Falle der planaren Standardstruktur sein.
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Abb. 77 (a) Kapazitit C sowie (b) Verlust tand einer vertikalen Kapazitit (VC) sowie einer
vertikalen Lift-off-Kapazitdit (VLC) als Funktion der Temperatur im Vergleich zu einer
planaren Standardkapazitit (PC). Die nominelle Spaltbreite betrdgt jeweils s = 2um.

Messungen der Abstimmbarkeit demonstrieren ebenfalls die verbesserten Eigenschaften der
neu entwickelten Kapazititsgeometrie. Die Abstimmbarkeit n als Funktion der an die
Kapazitit angelegten Gleichspannung Uy, (siche Abb. 78 (a)) zeigt im Falle der vertikalen
Kapazitdt (i) ein fiir Applikationen wiinschenswertes, im Gegensatz zur Abstimmbarkeit der
planaren Kapazitdt annidherend lineares Verhalten und (ii) eine im Messbereich gegeniiber der
planaren Struktur um mehr als 300% erhdhte Abstimmbarkeit bei gleichen Spaltabmessungen
von s = 2um. So betrdgt die Abstimmbarkeit fiir eine angelegte Gleichspannung Ug, = 30V im
Falle der vertikalen Kapazitit n(Ug=30V) = 1.52 im Vergleich zu n(U4=30V) = 1.17 fiir die
planare Standardkapazitit. Die Abstimmbarkeit der vertikalen Kapazitit ohne Topelektrode
liegen noch leicht unter denen der planaren Kapazitit. Es ist also davon auszugehen, dass ein
Grofiteil der erhohten Abstimmbarkeit der vertikalen Kapazitit durch die zusdtzliche
Topelektrode erzeugt wird.

Die spannungsabhidngigen Verluste tand(Uy:) in Abb. 78 (b) zeigen fiir die vertikale Kapazitat
durchgehend niedrigere Verluste als fiir die planare Kapazitit. Zu héheren Gleichspannungen
Uy, erhoht sich der Abstand zwischen beiden Werten sogar noch. So betrdagt der Unterschied
zwischen dem Verlust der vertikalen und der planaren Kapazitit bei einer angelegten
Gleichspannung von Uy, = 30V mehr als einen Faktor 2.

Die Verluste der vertikalen Kapazitit ohne Topelektrode liegen bei einer Spannung von Uy =
0V zunichst unter dem durch die vertikale Kapazitét hervorgerufenen Verlust. Aufgrund des
grofleren Abstimmungseffektes in der vertikalen Kapazitidt unterschreitet der Verlust der
vertikalen Kapazitit oberhalb einer Spannung von Ug. = 14V die Verlustwerte der vertikalen
Lift-off-Kapazitit. Generell liegen jedoch die Verluste beider vertikalen Kapazititen (mit
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bzw. ohne Topelektrode) fiir alle Spannungen unter den Werten der planaren Kapazitit, d. h.

auch hier zeigt sich, dass die Beschrinkung des SrTiO; auf den Spalt von Vorteil ist.
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Abb. 78 (a) Abstimmbarkeit n und (b) Verlust tand einer vertikalen Kapazitit mit (VC) und
ohne (VLC) Topelektrode und einer planaren Kapazitit (PC) bei einer Temperatur von T
= 77K. Die nominelle Spaltbreite betrdgt jeweils s = 2um.

Abb. 79 zeigt nun einen Vergleich der Abstimmbarkeiten n planarer Kapazititen und
vertikaler Kapazititen (mit bzw. ohne Topelektrode) jeweils unterschiedlicher Spaltbreite. Die
Probentemperatur betrégt jeweils T = 77K. Zur besseren Vergleichbarkeit wurden alle in Abb.
79 dargestellten Kapazititen aus derselben SrTiO;-Schicht hergestellt. Es ist daher davon
auszugehen, dass die Unterschiede in ihrer Abstimmbarkeit zum grofiten Teil auf den
Unterschieden in der Kapazititsgeometrie beruhen.

1.8 T T T T T T
O/o
Apum™_ Ve o
o
-~ / o 2um
= /o
a vbum o/o
% /o/ PC
> L P _ o
o o —0
=~ o/ B o 6um
U Vv /D/D
I o
= /B/D _
o 2um 10um
{gfg 4um A/A/A i ]
e
. 1 , :
80 100

60
U V]

Abb. 79 Vergleich der Abstimmbarkeiten n planarer Kapazititen (PC) und vertikaler
Kaparzititen mit (VC) bzw. ohne Topelektrode (VLC) fiir unterschiedliche Spaltbreiten s
= 2,4, 6 und 10um bei T = 77K als Funktion der angelegten Gleichspannung Uye.
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Die vertikalen Kapazititen zeigen generell die grofiten Werte der Abstimmbarkeit n bei
gleichen angelegten Gleichspannungen, wihrend die Abstimmbarkeiten der vertikalen
Kapazititen ohne Topelektrode gegeniiber den Werten der planaren Kapazititen reduziert
sind.

Zusammenfassend ldsst sich sagen, dass sich ein Grofiteil der verbesserten Eigenschaften der
vertikalen Kapazititsgeometrie gegeniiber der planaren der Konzentration des SrTiO; in den
Kapazitatsspalt zuzuschreiben ist. Dadurch wurden Probleme am Interface zwischen
Topelektrode und SrTiO; vermieden und gegebenenfalls eine verbesserte Verteilung des
elektrischen Feldes erzielt (siche Reduktion der Verluste). Die Topelektrode andererseits ist
wichtig fiir die Erhhung der Kapazitit und damit auch der Abstimmbarkeit.

4.3.3 Diskussion

Um die experimentell bestimmten Kapazitidtswerte zu analysieren, kann man die theoretisch
erwarteten Kapazititswerte unterschiedlichen Geometrien gemif eines hierzu angepassten
Modells paralleler Kapazititen (siehe (Gl. 46) in Kapitel 3.3.6) berechnen [Ott02]. Ausgehend
von den Grundformeln:

(Gl.46) Cre = Cresro + Copnir +Crips
( Gl 86) CVC = C’VC,STO + Ctop + CSaphi/' + CLt{ﬂ ’
(G1. 87) Cpe = CVC,STO + CSaphiz' + CLL;/Z

wurden die einzelnen Beitrdge entsprechend [ Vend97] sowie Kapitel 3.3.6 angenommen:

16-h, ..
(GL.47) Csapnir = €0 * E supir 'l.ln[ﬂ} 4,
T T-s
2 . (41
(GL48) Crop = €060 2 m(_]. d,
‘ 2 s
T
GL49 Co o =g.£. - 4 und
o T 4 (In2 4 (s /gy, )
R porirode * @
(Gl 88) Coroye = Eq - Egp - —eirode =
s

mit den Dielektrizititskonstanten der jeweiligen Materialien €sto, E€saphir Uund €run, der
Spaltbreite s der Kapazitit, den Schichtdicken h und H des SrTiO3 und des Saphirs, der Breite
d der Elektroden sowie der Lénge | der Kontaktelektroden. Fiir die Abschitzung des SrTiOs-
Beitrags im Falle der vertikalen Kapazititsgeometrien ist dabei auf das Modell des
Parallelplattenkondensators zuriickgegriffen worden. Der Beitrag der Kapazititen zwischen
der Top- und den Seitenelektroden im Falle der vertikalen Kapazititen wurde als konstant
angenommen und hingt von den Abmessungen und der genauen Strukturierung ab, d. h. in
erster Naherung Ciop = const.
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Abb. 80 zeigt eine Ubersicht der verschiedenen Kapazititsanordnungen (planare Kapazitit
und vertikale Kapazititen mit bzw. ohne Topelektrode) mit den entsprechenden
Ersatzschaltbildern zur Berechnung des Wertes der Kapazitit.

11 11
| | | | | |
Csto,pctCruCosaphir CstovetCruCsaphir Csto,vetCruaTCosaphir

_ Elektrode

Planare Kapazitit  Vertikale Kapazitit Vertikale Kapazitdt

nach Lift-off

Abb. 80 Skizzen und Ersatzschaltbilder der unterschiedlichen Kapazititsgeometrien: planare
Kapazitit (PC), vertikale Kapazitit (VC) sowie vertikale Kapazitit nach Lift-off der
Topelektrode (VLC).

Abb. 81 zeigt nun den Vergleich der gemal der Gleichungen (Gl. 40) , (Gl. 86) sowie (Gl. 87)
theoretisch berechneten und den experimentell gefundenen Werten fiir planare und vertikale
Kapazititen mit bzw. ohne Topelektrode fiir die unterschiedlichen Spaltbreiten s = 2, 4, 6 und
10um. Alle gemessenen Kapazititen basieren wiederum auf derselben gesputterten SrTiOs-
Schicht. Zusétzlich wurden planare Kapazititen auf CeO,-gepuffertem Saphir hergestellt, um
die Beitrige Crup und Cgapnir separat zu iberpriifen. Zur Berechnung wurden Werte der
Dielektrizititskonstanten €run = 1, €saphir = 9.6 und €s1o0 = 300 verwandt. Der Beitrag der
Topelektrode im Falle der vertikalen Kapazitit ist durch Cro, = 0.14pF abgeschitzt. Generell
besteht eine sehr gute Ubereinstimmung zwischen den experimentellen und den theoretisch
berechneten Werten. Lediglich im Falle der kleinen Spaltabmessung (s=2uum) zeigt sich fiir
die planare Geometrie eine Abweichung. Dies ist wiederum ein Hinweis auf die in diesem
Fall vorhandene Feldverzerrung, die bereits in Kapitel 4.1.2 diskutiert wurde und auf die nicht
mehr erfiillte Bedingung s >> hsro zuriickgefiihrt wird. Zur weiteren Uberpriifung der
Ergebnisse wurden Sonnet-Simulationen durchgefiihrt. Da diese numerischen Berechnungen
lediglich fiir einfachere Strukturen und insbesondere groflere Abmessungen moglich sind,
konnten lediglich die Voraussagen fiir die Referenzkapazititen ohne SrTiO; iiberpriift
werden. Die Ergebnisse dieser Simulationen sind in Abb. 81 mit aufgefiihrt, sie stimmen sehr
gut mit den theoretischen Vorhersagen des Modells paralleler Kapazititen und somit auch mit
den experimentellen Werten iiberein.

Die hervorragende Ubereinstimmung zwischen theoretischer Vorhersage und experimentellen
Ergebnissen bestitigt insgesamt sowohl die Anwendbarkeit des Modells paralleler
Kapazititen auf die im Rahmen dieser Arbeit benutzten SrTiOs-Diinnschichtkapazititen als
auch die sinnvolle Abschitzung der Geometrie des Parallelplattenkondensators fiir den
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Beitrag von Cgsroye im Falle der vertikalen Kapazititen sowie der vertikalen Lift-off-
Kapazititen. Dieses relativ einfache Modell 1dsst sich somit ideal fiir die Optimierung dieser
Bauelemente benutzen. Im Gegensatz zu Simulationen ist es des weiteren in der Lage, relativ
komplexe und kleine Strukturen zu bewerten.
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Abb. 81 Theoretisch berechnete (Linien) sowie experimentell gemessene (Probe #8) (Punkte)
des Kapazititswerts unterschiedlicher Varaktorgeometrien (planare Kapazititen (PC),
vertikale Kapazitdten mit (VC) bzw. ohne Topelektrode (VLC)) als Funktion der inversen
Spaltbreite 1/s. Zur separaten Uberpriifung der Beitrige Cr,y und Csgpnr sind zusétzlich
die experimentellen, berechneten sowie mit Hilfe von Sonnet simulierten Werte
(geschlossene Dreieicke) der auf CeOsr-gepufftertem Saphir strukturierte planare
Kapazititen (C,) verschiedener Spaltbreite im Diagramm enthalten.

Eine abschlieende Bewertung der unterschiedlichen Varaktorgeometrien geschieht wiederum
mittels des Qualitatsfaktors K:

K(Udc):\/n(U

Abb. 82 zeigt den Vergleich der Qualititsfaktoren K der unterschiedlichen Designs als

(n(Udc) - 1)2
)-tand(0V)-tand(U )

(G1.29)

de

Funktion der angelegten Gleichspannung Ug.. Zum besseren Vergleich sind neben den Werten
fiir die im Rahmen dieser Arbeit hergestellten planaren und vertikalen Kapazititen auch
mehrere Werte fiir planare Kapazititen aus der Literatur in den Graphen aufgenommen
[Bouz02] [Vend99] [Kozy98]. Dabei zeigt sich:

- Die im Rahmen dieser Arbeit hergestellten SrTiOs-Filme weisen im Hinblick auf die
Anwendbarkeit in Hochfrequenz-Bauelementen hinreichend gute Eigenschaften auf (die beste
planare Kapazitit erfiillt das Kriterium K(Ug) > 50 bei einer angelegten Gleichspannung von
U4 = 44V). Berticksichtigen wir, dass Probe #8 mit einem &sro(T=77K) = 300 noch eine
vergleichbar kleine dielektrische Konstante hat (e-Werte von bis zu 570 wurden fiir unsere
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Proben bei 77K gemessen) und damit eine kleine Abstimmbarkeit aufweist, erscheinen sogar
wesentlich héhere K-Werte moglich.

- Die neu entwickelte vertikale Kapazitdtsgeometrie bietet eine deutliche Verbesserung der fiir
die Applikation entscheidenden Parameter (die beste vertikale Kapazitit erfiillt das Kriterium
K(Uge) > 50V bereits bei einer angelegten Gleichspannung von Uy, = 18V).

- Die Moglichkeit der Kombination mit dem Hochtemperatursupraleiter YBa,CuszO7.5 ist
durch die Begrenzung des SrTiO; auf den Kapazititsspalt deutlich verbessert.

100

K(U,)

50

0%

U, V]

Abb. 82 Qualitdtsfaktor K der unterschiedlichen Kapazititsgeometrien: (i) planare Kapazitdt
(PC, geschlossene Dreiecke), (ii) vertikale Kapazitit (VC, geschlossene Kreise) sowie
(iii) verschiedene Werte fiir planare Kapazititen aus der Literatur (offene Symbole)
[Bouz02] [Vend99] [Kozy98].

Es konnte in diesem Kapitel also gezeigt werden,

(1) dass die verlustbehafteten sowie abstimmbaren Eigenschaften von Kapazitits-
strukturen fiir den Einsatz in Hochfrequenzbauelementen durch intelligente neue
Designs wie das der vertikalen Kapazitéit entscheidend verbessert werden kénnen,

(i1) dass die neu entwickelte Geometrie der vertikalen Kapazitit durch geschickte
Strukturierung realisiert werden kann

(iii)) und dass die Eigenschaften sowohl planarer wie auch vertikaler Kapazitéts-
geometrien mit Modellen paralleler Kapazititen berechnet werden kénnen.
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5 Zusammenfassung

Im Fokus dieser Arbeit standen die Untersuchung und das Verstindnis der linearen und
nichtlinearen dielektrischen Hochfrequenzeigenschaften diinner ferroelektrischer SrTiOs-

Schichten auf Saphir. Dieses System eignet sich aufgrund seiner ausgepriagten Abhédngigkeit

der Dielektrizititskonstante vom angelegten elektrischen dc-Feld als ein ideales

Abstimmelement flir die Anwendung in frequenzagilen Hochfrequenzbauelementen. Im

einzelnen konzentrierten sich die Arbeiten auf folgende Schwerpunkte:

@

(i)

(iii)

Herstellung und systematische Untersuchung der Zusammenhdnge zwischen den
unterschiedlichen Materialeigenschaften, insbesondere den strukturellen und
dielektrischen Eigenschaften, mit dem Ziel eines grundlegenden Verstindnisses
der diesen Eigenschaften zugrunde liegenden Mechanismen.

Untersuchung der nichtlinearen Mikrowelleneigenschaften der SrTiO;-Schichten.
Die in diesem Bereich interessanten Eigenschaften, wie z. B. die Intermodulations-
storungen, sind bisher weitestgehend nicht untersucht worden, spielen aber
besonders in der Beurteilung der SrTiOs-Schichten hinsichtlich ihrer
Integrierbarkeit in Bauelementen fiir hohe hf-Ieistungen eine wichtige Rolle.

Integration der SrTiO-Schichten in hf-Teststrukturen. Dabei sollten besonders die
moglichen Probleme einer Integration aufgezeigt werden und am Beispiel
abstimmbarer Kapazititen fiir abstimmbare hf-Filter demonstriert werden, dass (a)
kleinste SrTiOs-Strukturen erstellt und integriert werden kénnen und (b) das
Design der Teststruktur einen entscheidenden Einfluss auf die Eigenschaften und
Qualitit des Bauelementes hat. Hierbei soll insbesondere auch die langfristige
Perspektive einer Integration in hochtemperatursupraleitende Bauelemente
beachtet werden, die sich durch extrem niedrige Mikrowellenverluste auszeichnen.

Zu diesen Aufgabenstellungen wurden im Einzelnen folgende Ergebnisse erzielt:

®

Sowohl die strukturellen als auch die dielektrischen Eigenschaften der mittels
Magnetronsputtertechnik  bei  unterschiedlichen Bedingungen auf CeO;-
gepuffertem Saphir abgeschiedenen SrTiOs-Schichten zeigen eine starke
Abhingigkeit von den Depositionsparametern. Insbesondere die Heizertemperatur
Ty wahrend des SrTiO-Depositionsprozesses besitzt einen groflen Einflufl auf die
strukturellen und dielektrischen Eigenschaften der Filme. Es lassen sich zwei
unterschiedliche Temperaturbereiche definieren:

(a) Im Temperaturbereich 650°C < Ty < 830°C wéchst der epitaktische Anteil der
SrTiO5-Filme (110)-orientiert auf. Die relative Gitterverspannung ist nahezu
konstant und mit einem Wert von (Aa/a) = 1.7% relativ groB. Die
Dielektrizititskonstante (120 < gy, < 250), hf-Verluste (0.005 < tandmqx < 0.01)
und die Abstimmbarkeit (1.15 <ngro,u=100v,r=77x < 1.3) sind sehr gering.

(b) Im Temperaturbereich von 830°C < Ty < 880°C hingegen bildet sich in den
SrTiOs-Schichten neben der (110)-Phase noch zusétzlich ein (111)-Phasenanteil.



98

(i)

(iii)

Dieser fiihrt zu einer deutlichen Relaxation der Schichten. Die relative Gitter-
verspannung in diesem Bereich betrigt konstant (Aa/a) = 0.6% und ist damit
gegeniiber den rein (110)-orientiert aufgewachsenen Schichten um mehr als 60%
reduziert. Die Spannungsreduktion wirkt positiv auf die dielektrischen
Eigenschaften, die Dielektrizitdtskonstante (350 < €, < 550), die Abstimmbarkeit
(1.85 < ngro,u-100v.1=77K < 2.05), allerdings auch die hf-Verluste (0.014 < tandyax <
0.018) steigen stark an.

Insgesamt ergibt sich eine deutliche Korrelation aller dielektrischen Eigenschaften
mit der Gitterverspannung. Diese Korrelation kann konsistent durch ein
theoretisches Modell auf der Basis der freien Energie des Ferroelektrikums unter
Beriicksichtigung der Gitterverspannung [Pert98] beschrieben werden. Es zeigt
sich, dass die grofiten Werte fiir den Qualitdtsfaktor Kgro fiir SrTiOs-Schichten
geringer Gitterverspannungen gefunden werden. FEine moglichst geringe
Verspannung der Schichten ist daher fiir Anwendungen vorteilhaft. Dies kann
durch geeignete Wahl des Substrates oder der Pufferschicht oder durch
Optimierung der Priparationsparameter erreicht werden.

Die Messungen der Intermodulationssignale in den SrTiOs-Schichten weisen auf
eine vorziigliche Leistungsvertriaglichkeit der Filme hin. Auftretende Inter-
modulationen werden typischerweise erst ab einer eingestrahlten Mikrowellen-
leistung von P; > 0dBm detektiert. Allerdings zeigen die IMD-Signale (a) eine
sehr ungewohnliche Leistungsabhingigkeit und (b) treten IMD-Signale P; mit
1=23,5,7,9, dh. auch hoéherer Ordnung auf. Alle IMD-Signale zeigen bei
leistungsabhdngigen Messungen zuerst einen stark temperatur- und dc-
spannungsabhingigen Anstieg mit Steigung n; = 2, gefolgt von einer Abnahme des
IMD-Signals und schlieBlich einen zweiten, nahezu temperatur- und dc-
spannungsunabhingigen Anstieg mit Steigung n, = 3. Experimentell konnte
nachgewiesen werden, dass der erste Anstieg durch die nichtlineare
Dielektrizititskonstante verursacht wird, wihrend der zweite Anstieg auf einer bei
sehr hohen hf-Leistungen einsetzenden Leitfdhigkeit beruht. Die ungewdhnliche
erste Steigung n; = 2 scheint hierbei ein Artefakt der Messung zu sein und beruht
wahrscheinlich auf der nicht ausreichenden Messauflosung von —60dBm.
Detaillierte Untersuchungen der Korrelation zwischen den Spannungs-
abhingigkeiten des IMD-Signals und des nichtlinearen Anteils der
Dielektrizitiatskonstante hingegen bestéitigen die zu erwartende theoretische
Abhingigkeit P; o € experimentell.

Schlieflich wurde der Einfluss der geometrischen Anordnung des
Ferroelektrikums in einem Hochfrequenzbauelement untersucht. Unterschiedliche
Varaktordesigns wurden theoretisch und experimentell analysiert. Es zeigte sich,
dass mittels eines in dieser Arbeit weiterentwickelten Modells fiir die
Beschreibung von komplexen Kapazititen die kapazitiven Eigenschaften von
planaren Varaktoren bis ca. 4um gut beschrieben werden konnen. Anhand dieser
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Analysen wurde im Rahmen dieser Arbeit eine verbesserte Varaktorgeometrie fiir
die Integration in abstimmbare Hochfrequenzbauelemente entwickelt. Diese zeigt
gegeniiber dem planaren Standarddesign eine um ca. 300% verbesserte
Abstimmbarkeit und um ca. 50% reduzierte Verluste. Schon fiir extrem kleine
Steuerspannungen von Uy, < 20V bietet der Qualititsfaktor dieser Geometrie fiir
die Anwendung ausreichend hohe Werte. Die Erhohung der Abstimmbarkeit wird
dabei auf die Verwendung einer Topelektrode zuriickgefiihrt, die Verringerung der
Verluste (a) auf eine Restriktion des verlustbehafteten Ferroelektrikums auf den
Kapazititsspalt und (b) auf eine auf die optimierte Geometrie zuriickzufithrende
giinstigere Feldverteilung.

Zusammenfassend kann gesagt werden, dass im Rahmen dieser Arbeit deutliche
Zusammenhinge zwischen strukturellen und dielektrischen (lineare und nichtlinear)
Mikrowelleneigenschaften nachgewiesen werden konnten. Dabei scheint die Verspannung
des SrTiO;-Kristallgitters ein entscheidender Basisparameter zu sein. Interessant fiir
kiinftige Arbeiten wére hier sicher die Herstellung von diinnen SrTiO;-Schichten auf
anderen Substratmaterialien, Pufferschichten oder Pufferschichtsystemen, die eine
geringere Gitterfehlanpassung bei gleichbleibend geringen Verlustbeitrigen ermoglichen
konnten. Hierzu wurden erste erfolgversprechende Tests mit CeO,-Zusatzschichten
durchgefiihrt, die eine Entspannung der Schicht und eine Reduktion der Verluste
bewirkten. Die Messungen der Intermodulationsstorungen zeigten -einerseits eine
wahrscheinlich fiir die meisten potentiellen Anwendungen ausreichend gute
Leistungsvertriglichkeit der hergestellten SrTiO;-Schichten. Ausserdem kénnten die
IMD-Messungen andererseits ein ideales Werkzeug zum besseren Verstindnis der
mikroskopischen Mechanismen der Ferroelektrizitdt im SrTiO; bieten. So zeigten die hier
vorgestellten Messungen u.a., dass ab bestimmten hf-Leistungen Ladungstriger erzeugt
werden, die zu Leitfdhigkeit und damit zu Verlusten fithren. Die im Rahmen der Arbeit
verwandten und zum Teil hier entwickelten Kapazititsdesigns und das hierzu
weiterentwickelte Modell zur Beschreibung der komplexen Kapazititen bieten eine
Moglichkeit, neben den priparativen Bedingungen auch die geometrischen Aspekte dieser
hf-Bauelemente besser zu verstehen und zu optimieren. Die Verbesserungen, die durch
das hier vorgestellte Design der vertikalen Kapazitit erfolgten, sind hierfiir ein Beispiel.
Eine erfolgreiche Integration der hier untersuchten Materialien in abstimmbaren
Mikrowellenbauelementen kann gegebenfalls auf einige der hier erarbeiteten Erkenntnisse
zuriickgreifen; insbesondere die notwendige Minimierung der Schichtverspannung und
die Optimierung der Bauelementanordnung. Diese Erkenntnisse lassen sich
wahrscheinlich auch auf andere perowskitische Ferroelektrika {ibertragen.
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