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Kapitel 1
Einleitung und Motivation

Schwingungen und Wellen begleiten die Entwicklung des Menschen seit Anfang an.
Besonders beeindruckend waren und sind dabei wohl die zerstorerischen Kréifte, die
von Erdbeben- und Wasserwellen ausgehen. Als besonders stark erweisen sich bei einem
Erdbeben dabei die sogenannten Oberflichenwellen (OFW), deren erste theoretische
Beschreibung 1885 von Lord Rayleigh [Rayleigh85| erfolgte. Es zeigt sich, dass bei
der Ausbreitung dieser Wellen an der Grenzfliche eines festen Korpers zu Gas oder
Fliissigkeiten durch die geringen riicktreibenden Kréfte grofe Amplituden moglich sind.
Eine Methode zur einfachen Erzeugung und Detektion von Oberflichenwellen auf piezo-
elektrischen Einkristallen bzw. Einkristallschichten wurde 1965 von White und Voltmer
[White65]| vorgestellt. Die von ihnen beschriebenen Interdigital Tranducer (IDT') ermog-
lichen es, auf piezoelektrischen Substraten elektrische Hochfrequenzsignale in Oberfla-
chenwellen umzuwandeln und umgekehrt. Damit ist eine einfache Mo6glichkeit gegeben,
Oberflichenwellen auch in praktischen Anwendungen zu benutzen.

Das erste Anwendungsgebiet von Oberflichenwellen-Bauteilen war die Verwendung als
Hochfrequenzfilter. Der Einsatz z.B. in Handys oder Fernsehgeréten ist bis heute auch
weiterhin eines der wichtigsten Gebiete. Die hohe Nachfrage in diesem Bereich brachte
grofe Fortschritte in den Fertigungstechniken und immer bessere theoretische Beschrei-
bungen mit sich. Es zeigte sich, dass kleinste Anderungen an der Substratoberfliche
zum Teil grofen Einfluss auf die Oberflaichenwellen ausiiben kénnen. Durch das theo-
retische Verstéindnis der dabei ablaufenden Prozesse waren diese Bauteile auch prades-
tiniert fiir eine Anwendung als verschiedenste Arten von Sensoren.

Oberflachenwellen auf piezoelektrischen Substraten kénnen durch Verdnderungen der
elektrischen und mechanischen Eigenschaften an der Substratoberfliche beeinflusst
werden. Zur Detektion wird der Einfluss auf die Geschwindigkeit und die Amplitude der
Welle genutzt. Die Anwendungen erstrecken sich von Gassensoren (z.B. [Wagner02])
oder Drucksensoren (z.B. [Scheer96|) tiber Messmethoden zur Untersuchung leitfahi-
ger Schichten (z.B. [Wixforth87]) hin zu optischen Detektoren (z.B. [Streibl00]). Die
Méglichkeit funkabfragbarer Sensoren (z.B. [Reindl93|) rundet dieses Gebiet ab.
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2 KAPITEL 1. EINLEITUNG UND MOTIVATION

Auch der umgekehrte Fall, die Beeinflussung der elektrischen und mechanischen Eigen-
schaften einer Schicht an der Substratoberfliche durch Oberflichenwellen auf piezo-
elektrischen Substraten, ist moglich. Genannt sei hier der Transport von Fliissigkeiten
(z.B. [Strobl05]), der Ladungstransport in leitfdhigen Schichten (z.B. [Rotter99|) und
der Einfluss auf die Lumineszenz optisch-aktiver Halbleiter (z.B. [Kutschera03]).

Die im Bereich der Sensorik erworbenen Kenntnisse iiber Oberflaichenwellen, welche
die Auflésung kleinster Effekte ermoglichen, und die Moglichkeit zur Beeinflussung von
Diinnschichtsystemen auf dem Substrat kdnnen erfolgsversprechende Anwendungen im
Bereich der Materialforschung erméglichen. Gerade an strukturellen und elektrischen
Phaseniibergéngen ist die Deutung der auftretenden Phidnomene mit den Ergebnissen
herkdmmlicher Messmethoden oft nicht vollstdndig moglich. Eine Ergénzung durch
Untersuchungen mit Oberflachenwellen und die gezielte Beeinflussung der Materialien
iiber die Eigenschaften von Oberflaichenwellen kénnen hier Erkenntnisse fiir ein besseres

Verstandnis bringen.

Ein wesentlicher Schritt zur Oberflichensensorik ist iiblicherweise die Herstellung ent-
sprechender Sensorschichten auf dem Substrat, welche eine Umwandlung des zu messen-
den Effekts in die von der Oberflichenwelle detektierbaren elektrischen oder mechani-
schen Signale iibernehmen. Uber vergleichende Messungen mit anderen Methoden kann
die Praktikabilitit verschiedener Schichten getestet und eine Auswahl getroffen werden.
Auch Funktionstests und Kalibierungsmessungen kénnen so vorgenommen werden. Sol-
len die Eigenschaften der Diinnschichtsysteme selbst das Ziel der Untersuchung sein, ist
zunachst die Herstellung der Schichten zu optimieren. Untersuchungen mit bekannten
Messmethoden dienen dem Nachweis, dass das System die gewiinschten Eigenschaf-
ten besitzt. Als Beispielsysteme wurden in der vorliegenden Arbeit LaCaMnO3 und
V505 gewihlt. Beide zeigen einen Metall-Isolator-Ubergang (MIT - metall-insulator-
transition) bei Temperaturdnderungen, zudem kann durch mechanische Beeinflussung

{iber den #uferen Druck die Ubergangstemperatur beeinflusst werden.

Das System LaCaMnQOs wird bereits seit mehr als 50 Jahren wissenschaftlich unter-
sucht, es besitzt ebenso wie das piezoelektrische Li/NbO3 Perowskitstruktur. Neben den
elektrischen Eigenschaften dndern sich mit der Temperatur auch die magnetischen Ei-
genschaften, iiber dukeren Druck kann die Ubergangstemperatur erhéht werden. Grofes
wissenschaftliches Interesse an LaCaMnQOs entstand durch die Entdeckung des kolos-
salen Magnetowiderstands (CMR - Colossal Magneto Resistance), der Abnahme des
Widerstands bei gleichzeitiger Erhohung der Ubergangstemperatur in hohen Magnet-
feldern. Bereits 2001 wurden erste Messungen von Ilisavskii et. al. [IlisavskiiOl]| an
LaCaMnQOs-Diinnschichtsystemen mit Oberflichenwellen vorgestellt, dabei konnten

Anomalien im Ladungstransport festgestellt werden.

Am Ubergangsmetalloxid V505 wurde bereits vor iiber 50 Jahren der Metall-Isolator-
Ubergang entdeckt. Auch hier dndern sich bei der Ubergangstemperatur die elektri-



schen und magnetischen Eigenschaften, gleichzeitig kommt es zu strukturellen Ande-
rungen. Auferer Druck erniedrigt die Ubergangstemperatur und kann sogar zur voll-
stdndigen Unterdriickung des isolierenden Bereichs fithren. Erste Untersuchungen mit
Oberflachenwellen an V20s5-Einkristallen wurden von Boborykina [Boborykina95| vor-
gestellt, die Proben wurden dabei auf das Substrat aufgepresst. Eine neue Methode zur
Abscheidung diinner V5,03-Filme, die anders als V5,03-Einkristalle durch die strukturel-
len Anderungen am Phaseniibergang beim Abkiihlen nicht zerstort werden, ermdoglicht
nun erste Untersuchungen der Materialkonstanten iiber einen weiten Temperaturbe-

reich.

Die Arbeit gliedert sich in folgende Bereiche:

e Die theoretischen Grundlagen von Oberflichenwellen, sowie Wechselwirkungsme-
chanismen von Oberflichenwellen mit Diinnschichtsystemen auf piezoelektrischen
Substraten werden in Kapitel 2 vorgestellt. Es folgt ein kurzer Abriss iiber die

Eigenschaften der verwendeten Schichtsysteme.

e Die Probenpréparation und der experimentelle Aufbau wird in Kapitel 3 beschrie-

ben.

e Auf die Anderungen der Eigenschaften des Substratmaterials durch den Einfluss

der Messparameter wird in Kapitel 4 eingegangen.

e Die Ergebnisse an Diinnschichtsystemen aus LaCaMnOs3; werden in Kapitel 5
behandelt.

e Die Messungen an Filmen aus V503 werden in Kapitel 6 vorgestellt.

e In Kapitel 7 werden die Ergebnisse der Arbeit zusammengefasst und es wird ein

kurzer Ausblick gegeben.
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Kapitel 2
Theoretische Beschreibung

Zunachst sollen einige wesentliche Eigenschaften von Oberflichenwellen und den unter-
suchten Diinnschichtsystemen aufgezeigt werden. Fiir zusétzliche Informationen wird

im Text jeweils auf weiterfithrende Literatur verwiesen.

2.1 Oberflachenwellen

Neben den grundlegenden Eigenschaften von Wellen im Substrat und an dessen Ober-
flachen sollen hier vor allem die Wechselwirkungen von Wellen mit Diinnschichtsyste-

men an der Substratoberflache betrachtet werden.

Beim Vergleich von Oberflichenwellen (OFW) mit Volumenwellen zeigt sich, dass an
den Grenzflichen des Materials die riicktreibenden Kréfte wesentlich geringer sind.
Wellen an der Oberfliche werden damit weniger gedampft und die Amplituden sind
stéirker als die von Wellen im Kérper. Dementsprechend beeinflussen Anderungen an
der Grenzflache, z.B. eine zusétzlich aufgebrachte Schicht, das Verhalten der Oberfla-
chenwelle sehr stark. Bei den in der Praxis verwendeten Bauteilen zur Erzeugung von
Oberflichenwellen mit Hilfe des piezoelektrischen Effekts dringen das elektrische und
das mechanische Feld in den zusétzlich aufgebrachten Film ein. Damit werden dessen
elektrische und mechanische Eigenschaften beeinflusst. Umgekehrt gibt es auch durch

die Eigenschaften des aufgebrachten Systems Einfliisse auf die Oberflichenwelle selbst.

Betrachtet man Oberflichenwellen mit den hier untersuchten Frequenzen im Bereich
von 50 MHz bis zu 1 GHz, so ergeben sich typische Wellenldngen im Bereich von einigen
Mikrometern. Da die Gitterkonstanten von LiNbO; nur wenige Angstrom betragen,
kann das Zusammenspiel des Kristalls mit der Oberflichenwelle vereinfacht werden; es

geniigt eine makroskopische Betrachtung.
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2.1.1 Wellen im Festkorper und an Oberflaichen

Die genaue Beschreibung der Theorie von Wellen im Festkorper, auch unter besonderer
Beachtung eines Piezoelektrikums, ist in vielen Arbeiten nachzulesen (z.B. [Datta86],
[Oliner73]). Im folgenden soll deshalb ein Uberblick iiber die fiir die Experimente wich-

tigen Formeln und Eigenschaften dargestellt werden.

Wellen im Volumen

Die Beschreibung der Kréfte im Material erfolgt durch infinitesimale Volumenelemente,
die auf ihre benachbarten Elemente Kréfte ausiiben, welche iiber den Spannungstensor
T;; ausgedriickt werden. Ein Index des Tensors beschreibt dabei die Richtung der Kraft
im Kristall, der andere Index beschreibt die Flachennormale des Volumenelements,
auf welches die Kraft wirkt. Die Eintrage T;;,—; entsprechen Zug- und Druckkraften,
die Eintriige Tjj,z; stehen fiir Scherkrifte. Uber eine Taylorentwickung kénnen die

mechanischen Bewegungsgleichungen hergeleitet werden:
aZUi . 8sz
p 8752 N 8xj

Dabei ist p die Dichte des Materials, z; definiert die Richtung im Koordinatensystem

(2.1)

und u; die Auslenkungen der Volumenelemente. Die Verdnderungen am Volumenele-

ment werden durch den Deformationstensor S;; beschrieben:

. 1 8uk 8ul
Su =75 (8—331 + a—:c,) (2.2)

Die elastischen Konstanten, zusammengefasst im Elastizitdtsmodul c;;y;, verbinden die

beiden Tensoren iiber das Hook’sche Gesetz:

Tij = Cijki - Skl (2.3)

Im piezoelektrischen Material kommt es zur Kopplung von mechanischen und elektri-
schen Kréften, so dass man in Gleichung 2.3 noch einen weiteren Term einfiigen muss.

Es ergeben sich die Konstitutivgleichungen:

Tij = CijriSk — Prij Pk und D; = pijiSik + € E; (2.4)
Hier stellt E; die elektrische Feldstarke, D; die dielektrische Verschiebung, py;; den

piezoelektrischen Tensor und ¢;; den dielektrischen Tensor dar. Durch Symmetriebe-
trachtungen der Kristallstruktur konnen die einzelnen Beitrage bereits stark vereinfacht
werden.

Uber die Verkniipfung der Konstitutivgleichungen (2.4), des Deformationstensors (2.2),
der Bewegungsgleichungen (2.1) und der Maxwell-Gleichung erhélt man drei Wellen-

gleichungen fiir die mechanische Auslenkung und eine fiir das elektrische Potential ¢:
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?u; 0Py, e
= i — P ———— = 9.
Poz — “Moror ~ PMior.or, (2:5)
2 2
il Te _y (2.6)

Pikt ox;01; ik or;0x,
Beschrénkt man sich auf eine ebene longitudinale Welle und eliminert das elektrische

Potential, so erhélt man eine eindimensionale Wellengleichung:

2 2 2
ps.\ O°u.  O%u,
(CZZ+T> 02~ o 27)

Im Kopplungskoefizienten K? werden die Abweichungen der Gleichung vom Fall eines

Materials ohne piezoelektrische Eigenschaften zusammengefasst:

0%u 0*u p?
2 z z 2 22
(14 K S5 = p K= (2.8)

Uber die Losung dieser Wellengleichung ergibt sich die Schallgeschwindigkeit im Kérper

v — /M (2.9)

Die zusatzliche riicktreibende Kraft durch die Piezoelektrizitat fihrt zu einer Erho-

aus den Materialparametern:

hung der Schallgeschwindigkeit bzw. zu einer ,Versteifung“ des Materials. Ndhert man
Gleichung 2.9 fiir kleine Werte von K2, so erhiilt man iiber die Annahme einer ,un-
gestorten Geschwindigkeit v, fiir ein Material mit identischen Eigenschaften jedoch

ohne Piezoelektrizitit eine Definition von K? iiber die Geschwindigkeitsdifferenz:

UV — Uyn

K*=2 (2.10)

v
In Tabelle 2.1 sind die wichtigsten Kristalleigenschaften von Li:NbO3 dargestellt.

Wellen an Oberflachen

Im Vergleich zum Volumenkorper unterscheidet sich eine Oberflache bei rein geometri-
scher Betrachtung durch eine ausgezeichnete Richtung senkrecht zu dieser Oberfléche.
In Abbildung 2.1 ist die Achsendefinition fiir alle weiteren theoretischen Betrachtungen
zu sehen. Die y-Achse steht senkrecht zur Substratoberfliche (xz-Ebene), die z-Achse
ist die Ausbreitungsrichtung der Welle, die x-Achse liegt in Richtung der Wellenfron-
ten. Diese Definition wurde iibernommen von YZ-cut LiNbO3-Substraten, soll jedoch,
soweit nicht anders vermerkt, fiir alle Substrate unabhéngig von den Kristallachsen
gelten. Die eingezeichneten Strukturen dienen zunéchst nur zur Unterscheidung der
beiden Richtungen in der Ebene der Oberflache.
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Eigenschaften von LiNbO3

Kristallstruktur Trigonal, 3m
Dichte 4,648(5) g/cm?

_ a = 5,15052 A
Gitterkonstanten b — 13.86496 A

20,3 53 7,5 0,9
53 20,3 7,5 —0,9

7,5 7,5 24,5
Elastische Konstanten ¢;; [101° Nm™!] 7 7 7

0,9 —0,9 . 60 . .
6.0 0,9
0,9 7.5
. . 3,7 —2,5
Piezoelektrische Konstanten p;; [Cm™?] -2,5 2,5 3,7
0,2 0,2 1,3
84,0 .
Dielektrische Konstanten €;; [€o] . 84,0 .
84,0

Tabelle 2.1: Material- und Kristallparameter von LiNbO3 (|[Rotter99| und [Wong89|)
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Abbildung 2.1: Definition der Koordinaten auf dem OFW-Chip entsprechend der Rich-
tungen bei YZ-cut-LiNbOs, y-Achse senkrecht zur Oberflache, z-Achse als Ausbrei-
tungsrichtung der Welle.

Um von Volumenwellen zu Oberflichenwellen zu gelangen, miissen an der freien Ober-
fliche Randbedingungen erfiillt werden. Alle Kraftkomponenten senkrecht zur Ober-
fliche miissen verschwinden, ebenso das elektrische Feld senkrecht zur Oberflache fiir
y — *£oo. Die Wellengleichungen sind mit diesen Randbedingungen nur noch nume-
risch zu 16sen, die elektromechanische Kopplungskonstante K2 kann nicht mehr auf
Materialparameter zuriickgefiihrt werden. K? wird nun, analog zu dem bei Volumen-
wellen berechneten Ergebnis in Gleichung 2.10, iiber den Geschwindigkeitsunterschied
von Oberflichenwellen auf freien (v,. - open circuit) und kurzgeschlossenen (vg,. - short

circuit) Substratoberflachen definiert:

(2.11)

Die beiden wichtigsten Vertreter von Oberflichenwellen sind Rayleigh- und Love-Wellen.
Rayleighwellen zeichnen sich durch eine elliptische Teilchenbewegung in der yz-Ebene
aus, bei Love-Wellen ist dazu noch eine zusétzliche Scherbewegung tiberlagert. Auf
den in den Experimenten verwendeten Substraten breiten sich die Oberflachenwellen
als Rayleighwellen aus. In Abbildung 2.2 ist die Verzerrung des Kristallgitters durch
eine Rayleighwelle dargestellt, die Amplituden sind stark vergréfsert um die Auslen-

kungen zu verdeutlichen.

2.1.2 Anregung und Detektion von Oberflachenwellen

Die bereits beschriebene Kopplung von mechanischen und elektrischen Kraften im Pie-
zoelektrikum kann in der Praxis als sehr einfache und effektive Methode zur Erzeugung

von Oberflaichenwellen genutzt werden und wurde erstmals 1965 von White und Volt-
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Phasengeschwindigkeit

z

Abbildung 2.2: Gitterverzerrungen durch eine Rayleighwelle mit stark vergroferten
Auslenkungen (nach [Matthews77]).

mer [White65| vorgestellt. Auf das piezoelektrische Substrat wird dazu eine periodische
Struktur metallisierter Finger aufgebracht, die wechselweise mit zwei unterschiedlichen
Kontaktflachen verbunden sind (siche Abbildung 2.3). Diese Struktur wird als Interdi-
gital Transducer (IDT) bezeichnet.

a) b)

c)

| el il et Vel | — U= U =1UL= L

Abbildung 2.3: Prinzipieller Aufbau a) eines Normalfinger (Split-1) IDTs, b) eines Split-
2 IDTs und c) eines getaperten IDTs.

Wird an die beiden Kontaktflichen eine Spannung angelegt, so kommt es durch den
umgekehrten piezoelektrischen Effekt zur Deformation des Substrats. Bei hochfrequen-
ten Wechselfeldern ergibt sich damit eine periodische Deformation, die sich auf dem
Substrat als Welle senkrecht zu den Fingern und mit der Schallgeschwindigkeit v aus-
breitet. Durch passende Wahl der Anregungsfrequenz f konnen die Ausgangssignale

der unterschiedlichen Finger konstruktiv iiberlagert werden:

(%

m:p n=0,1,... (2.12)
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Dabei ist p die Periode der Fingeranordnung, im einfachsten Fall also die 4-fache Finger-
breite b. Bei n = 0 entspricht die Wellenldnge A der Periode p. Neben der Grundfrequenz
(n = 0) ist auch die Anregung hoher harmonischer Frequenzen moglich. Dies sind hier
die ungeradzahligen Vielfachen der Grundfrequenz. Die Detektion von Oberflichenwel-
len erfolgt analog zur Erzeugung iiber den piezoelektrischen Effekt, die mechanischen
Deformationen durch die Oberflichenwelle werden in einem zweiten IDT wieder in
elektrische Hochfrequenzsignale zuriickverwandelt. Dieser Aufbau aus zwei IDTs wird
im Allgemeinen als Delay-Line bezeichnet.

Da durch die Geometrie der IDTs keine Richtung ausgezeichnet ist, erfolgt die Ab-
strahlung der Oberflaichenwellen in beide Richtungen. Damit kommt es neben den bei
Hochfrequenzexperimenten iiblichen Problemen wie elektrischem Ubersprechen auch zu
weiteren Storsignalen, wie Signale von den an den Kanten des Substrats reflektierten
Wellen. An den Kanten der IDT-Finger selbst kommt es ebenfalls zu Reflexionen die,
bedingt durch den Fingerabstand A/2, in Hin-und Riickrichtung eine Phasenverschie-
bung von 27 erfahren und damit konstruktiv interferieren. Dies kann zu erheblichen
Verlusten in der Transmission fithren. Besonders zeitlich kurze Pulse werden somit stark
verbreitert. Zur Verbesserung dieser Eigenschaften dient der Split-2- oder Split-4-IDT,
bei dem jeweils zwei oder vier Finger mit gleichem Potential aufeinander folgen (siehe
Abbildung 2.3 b). Damit ergibt sich fiir den Fingerabstand ein Wert von A\/4 oder /8,
so dass Reflexionen an den Fingerkanten destruktiv ausgeloscht werden. Als weiterer
Effekt zeigt sich, dass die 3-, 5- und 7-fachen Frequenzen der Grundfrequenz ebenfalls
noch mit sehr geringen Dampfungswerten betrieben werden kénnen.

Eine weitere interessante Geometrie stellt der sogenannte ,getaperte IDT“ dar, bei
dem die Finger facherformig angeordnet sind (siehe Abbildung 2.3 ¢)). Durch die in x-
Richtung variierenden Fingerabstéinde ergibt sich ein breites Frequenzspektrum, wobei
Gleichung 2.12 fiir die verschiedenen Frequenzen jeweils nur an einem Ort in x-Richtung
des IDTs erfiillt ist. Jeder Anregungsfrequenz kann somit eine bestimmte Bahn auf der

Laufstrecke zugewiesen werden, es gilt:

f(l’) - fmm + (fmaz - fmm) . % (213)

Dabei ist w die Breite des Transducers, f.: bzw. f.in, sind die Resonanzfrequenzen
an der schmalsten bzw. breitesten Stelle des IDT. Getaperte IDTs stellen damit ein
hervorragendes Werkzeug fiir ortsaufgeloste Messungen dar. Dabei ist zu beachten,
dass mit Erhohung des Verjiingungsfaktors neben der Einschrankung des Schallpfades
auch die Intensitét der Oberflichenwellen stark abnimmt (siche z.B. [Miiller04]).

Die Ausbreitung von Oberflichenwellen erfolgt mit Schallgeschwindigkeit. Fiir LiNbO3
ergeben sich, wie in Tabelle 2.2 dargestellt, Werte zwischen v = 3000 m/s bis 4000 m/s.
Mit typischen Probenabmessungen in der Grofenordnung von einigen Millimetern er-

hélt man damit Laufzeiten der Welle von einigen Mikrosekunden. Wie in Kapitel 3.2
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Eigenschaften der Kristallschnitte
zur Erzeugung von Rayleighwellen auf LiNbO;

YZ-cut 128°-rot
128° beziiglich der
Flachennormale y-Achse y-Achse, gedreht
um die x-Achse
Ausbreitungsrichtung z-Achse x-Achse
Schallgeschwindigkeit v 3488 m/s 3980 m/s
Kopplungskoeffizient K> 0,046 0,056

Tabelle 2.2: Eigenschaften der beiden fiir die Erzeugung von Rayleighwellen geeigneten
Kristallschnitte [Rotter99)

beschrieben wird, ergibt sich damit eine gute Moglichkeit Messsignale von weiteren

parasitiaren Effekten zu trennen.

2.1.3 Einfluss eines Diinnschichtsystems auf Oberflichenwellen

Wird auf die Oberfliche, an der sich eine Oberflaichenwelle bewegt, eine weitere Schicht
aufgebracht, so kommt es in Abhéngigkeit von deren Eigenschaften zu einigen weite-
ren Effekten. Dabei soll die Dicke d der aufgebrachten Schicht geringer sein als deren
Wellenldnge A (siche Abildung 2.4).

y Ax»d
/\/\/\/_) Diinnschichtsystem
V4

T
o

i
)

Substrat

Abbildung 2.4: Geometrie der Wellenausbreitung auf einem Substrat mit aufgebrach-

tem Diinnschichtsystem.

Beeinflussung des elektrischen Feldes

Wird durch das zusétzliche System die Leitfdhigkeit an der Substratoberfliche geén-
dert, so werden die piezoelektrischen Felder im Li/NbO3 beeinflusst und die Ausbreitung

der Oberflaichenwelle wird gestort. Die Modulation der Ladungstréagerdichte fithrt zu
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Drift- und Diffussionsstromen, welche unter Beachtung von Poisson-, Kontinuitéts- und
Konstitutivgleichungen zu verénderten elastischen Konstanten fiihren. Daraus kénnen
im diffusionsfreien Fall ohne ein dufseres elektrisches Feld Gleichungen fiir die Damp-
fung der Welle und deren Geschwindigkeit abgeleitet werden. Eine erste Beschreibung
dieses Phdnomens erfolgte 1970 von Ingebrigtsen [Ingebrigtsen70|. Auf eine detaillierte
Herleitung wird hier bewusst verzichtet, eine ausfiihrliche Formulierung ist z.B. bei
[Rotter99] zu finden. Es ergibt sich:

K2
oK oafom (2.14)
2 14 (oo/om)?
Av v—uv,. K2 1
_ K 1 915
Voo Vpe 2 14 (oa/om)? ( )

Dabei ist k = 27/A der Wellenvektor, on die Flachenleitfihigkeit an der Oberflache,
om = V(€ + €5) stellt die kritische Leitfahigkeit dar, definiert als Feldimpedanz mit
der Schallgeschwindigkeit des Substrats und einer angepassten Dielekrizitétskonstanten
(€0 + €5), bei der die Dampfung ihren Maximalwert erreicht. Die Dampfung I ist iiber
die Abnahme der Intensitét in Schallausbreitungsrichtung z definiert: I(z) = Iye™'*. In
Abbildung 2.5 werden Dampfung und Geschwindigkeit der Welle in Abhéngigkeit von
der Flachenleitfahigkeit o, normiert auf die kritische Leitfdhigkeit o,,, in normierten
Einheiten dargestellt.

o o T T o hE | o
1E-3 0,01 0,1 1 10 100 1000

GD /Gm

Abbildung 2.5: Dampfung und Geschwindigkeit einer Oberflachenwelle in Abhéngigkeit
von der Leitfdhigkeit an der Grenzschicht nach den Gleichungen 2.14 und 2.15.
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Betrachtet man Dampfung und Schallgeschwindigkeit in Abbildung 2.5, so erkennt man

drei wesentliche Bereiche:

e 05 < 0, Die Beweglichkeit der Ladungstrager im Diinnschichtsystem ist sehr
klein, eine Beeinflussung durch das elektrische Feld der Welle findet nicht statt.
Die Welle wird nicht gedampft und die Schallgeschwindigkeit entspricht der einer

freien piezoelektrischen Oberflache.

e 0n ~ 0,,: Liegt die Oberflachenleitfahigkeit in der Gréfenordnung von o,,, so ist
der Energieiibertrag der Oberflichenwelle an das Schichtsystem maximal, ent-
sprechend zeigt sich in der Dampfung ein Maximum. Die Geschwindigkeit der
Oberflachenwelle nimmt in diesem Bereich stark ab, da durch die zunehmende
Leitfahigkeit an der Oberfliche die riicktreibenden piezoelektrischen Kréfte des

Substrats geringer werden.

e 0g > 0,,: Die Beweglichkeit der Ladungstrager ist sehr grof, eine Umordnung
mit dem elektrischen Feld der Oberflachenwelle ist moglich. Auf die Ladungs-
trager wird keine Energie iibertragen, es erfolgt keine Dampfung der Welle. Das
elektrische Feld an der Oberfliche wird kurzgeschlossen und es gibt dort keine
piezoelektrischen riicktreibenden Kréfte mehr. Die Schallgeschwindigkeit ist da-
mit erniedrigt und nimmt den Wert fiir ein Material mit gleichen Eigenschaften,

jedoch ohne Pizoelektrizitiat an.

Beeinflussung der mechanischen Welle

Neben den elektrischen Eigenschaften an der Oberfliche haben auch mechanische An-
derungen im Diinnschichtsystem Auswirkungen auf die Oberflichenwellen. Anderun-
gen der elastischen Konstanten im Schichtsystem fithren zu geénderten riicktreibenden
Kriften an der Oberflache, die bisherige Annahme einer mechanisch freien Oberflache
ist damit hinfillig. Eine Beschreibung des geénderten mechanischen Systems ist z.B.
bei [Matthews77| oder [Oliner73] zu finden.

Allgemein soll das Diinnschichtsystem in engen Kontakt mit der Substratoberfliche
y = 0 sein, das heift sowohl der Spannungstensor 7;; als auch die Auslenkungen an
der Grenzflache sind kontinuierlich. Weiterhin ist auch die Kontinuitét der elektrischen
Randbedingungen an der Grenzfliche gefordert. Da beim Diinnschichtsystem neben
der Grenzflache zum Substrat auch die offene Grenzfliche weniger als eine Wellenldnge
entfernt ist, miissen auch dort die mechanischen und elektrischen Randbedingungen
erfiilllt sein, so dass sich insgesamt 12 Wellengleichungen mit 12 Randbedingungen
ergeben.

Die Beschrankung auf den einfachen Fall einer gleichméfigen Storung durch ein nicht-

piezoelektrisches und homogenes Material mit einer einheitlichen Dicke d fithrt wieder-
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um zu Love- und Rayleighwellen. Die Betrachtung wird nochmals eingeschréankt auf
Rayleighwellen, deren Anregung in den benutzten Substraten moglich ist. Hier konnen
zwei wesentliche Fille unterschieden werden: die Scherwellengeschwindigkeit im Diinn-
schichtsystem ®v; ist wesentlich kleiner bzw. wesentlicher grofer als die im Substrat
v;. Im ersten Fall kann der Einfluss der Schicht als ,aufweichen, im zweiten Fall als
,versteifen des Substrats betrachtet werden. Problemfélle im Bereich &hnlicher Ge-
schwindigkeiten werden hier aufser Acht gelassen.

Durch die Einfithrung der Schichtdicke d ergibt sich eine weitere charakteristische Lén-
ge im System, so dass bei weiteren Betrachtungen das Verhéltnis zwischen Wellenlédnge
und Schichtdicke d/\ eine wichtige Rolle spielt. Bei einer versteifenden Schicht nimmt
die Geschwindigkeit der Welle mit d/\ zu und strebt gegen den Wert des Diinnschicht-
systems. Als oberen Grenzwert erhélt man die Scherwellengeschwindigkeit im Substrat,
hohere Geschwindigkeiten sind aufgrund der Kopplung zwischen der erzeugten Ray-
leighwelle und von Volumenwellen nicht méglich. Im Fall einer jaufweichenden Schicht
nihert sich die Geschwindigkeit mit steigenden Werten von d/\ an die Scherwellenge-
schwindigkeit im Film an, wodurch man eine Rayleigh-Welle an der Oberfliche des
Diinnschichtsystems erhélt. Zudem sind hier auch hohere Moden von Rayleighwellen
moglich. Der Grenzfall d/\ — 0 ergibt jeweils die Geschwindigkeit der freien Substrat-
oberfliche. Die Geschwindigkeit einer Oberflichenwelle in Abhéngigkeit von d/\ fiir
saufweichende und ,yversteifende” Filme ist in Abbildung 2.6 dargestellt.

Zur Berechnung der Geschwindigkeitsédnderung durch ein Diinnschichtsystem kann man
zunachst fir die Auslenkung v durch die Oberflachenwelle die Abhéngigkeit von Ort
und Zeit definieren. Dabei kénnen Anderungen senkrecht zur Ausbreitungsrichtung als
unabhéngig von der z-Richtung angenommen werden, man fasst diesen Teil im Wert

uo(z,y) zusammen:

u(@,y, z,t) = uo(w, y) - e *=72I0 (2.16)
Storungen bei der Ausbreitung der Welle kommen durch einen gednderten Wellenvek-
tor k zustande. Nach [Matthews77] kénnen die Anderungen des Wellenvektors durch
einen verdnderten Verspannungstensor T;;;—. und die ungestorte Auslenkung an der

Substratoberfliche ausgedriickt werden:

k’l — k= FT/UO (217)

P ist hier der Energiefluss der Welle. Uber eine Potenzreihenentwicklung der Auslen-
kung kann mit der Wellengleichung 2.5 und Gleichung 2.3 der durch die Schicht beein-
flusste Verspannungstensor 7" bestimmt werden [Matthews77|. Neben der Frequenz der
Welle gehen hier nur die Dichte p und die Elastizitatskonstanten c;; des Diinnschicht-
systems, sowie dessen Dicke d ein. Man erhélt fiir die Geschwindigkeitsénderung Awv

durch ein diinnes isotropes Material:
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Scherwellen
Substrat

Rayleighwellen

0,9 - Substrat
0,8 S
3 074
>
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Scherwellen
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- 098
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Abbildung 2.6: Dispersionskurven fiir Rayleighwellen: a) 10 pm-ZnO-Diinnschicht-
system auf Silizium-Substrat, das Substrat wird durch die Schicht ,aufgeweicht®;
b) Silizium-Diinnschichtsystem auf ZnO-Substrat, das Substrat wird durch die Schicht
versteift”; vyca, ist die Geschwindigkeit relativ zur Scherwellengeschwindigkeit im
Substrat (nach [Oliner73]).
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v v k
onf2rnd [ (2 — 2

= 2PN ) (0) + (eas — o)L (O — o0, 0| (218)
4P A\ C11

Bei einer ebenen Rayleighwelle wie auf YZ-cut LiNbOj ist keine Auslenkung in x-
Richtung vorhanden und es kénnen die Literaturwerte 27 f|u,|*/P = 3,16-107'2 m?/J,
2m flu,|?/P = 6,86-107'? m®/J und v = 3488 m/s eingesetzt werden. Damit kann man
Gleichung 2.18 vereinfachen zu:

Ao d L’ & 2 2

C — C m
=—14.96-10" AL 12 191107t — - 2.19

Durch die Beziehungen c¢;; = v?/p und cyy = v?/p und die im isotropen Festkorper
geltende Gleichung 2c¢44 = ¢11 — ¢12 k6nnen die elastischen Konstanten und die longitu-
dinalen und transversalen Geschwindigkeiten v; bzw. v; von Volumenwellen verkniipft

werden. Damit kann Gleichung 2.19 auch geschrieben werden als:

Av  dp m? 02 m*
— =-119,84-107"% — -7 (1 -+ ] —1,91-107" — 2.20

v A ’ N Yt ( Ulz ’ NS2 ( )
In Gleichung 2.20 erkennt man zunéchst die lineare Abhéngigkeit der Geschwindig-
keitsdnderung vom Massenbelag pro Flacheneinheit pd, bei gleichzeitiger Abhéngigkeit
von 1/\. Die anfangs betrachteten Grenzfille, resultierend aus dem Vergleich der Gro-
Ken fiir die Schallgeschwindigkeit in Substrat und Diinnschichtsystem, kénnen bestétigt

werden.

2.1.4 Einfluss von Oberflachenwellen auf Diinnschichtsysteme

Neben der Beeinflussung der Oberflachenwelle durch das Diinnschichtsystem gibt es in
umgekehrter Richtung ebenso einen Einfluss der Oberflachenwelle auf das Diinnschicht-
system. Zu nennen wiren hier z.B. die Auslenkung der Schicht, damit verbunden auch
die Erzeugung von dynamischem Druck und Verspannungen in der Schicht, die Ande-
rung der Energie der Bandliicke sowie die Erzeugung eines elektrischen Feldes in der
Schicht. Dieser letzte Punkt, die elektrische Wechselwirkung mit dem Schichtsystem,
wird auch als akustoelektrischer Effekt bezeichnet. Die dynamische Modulation der
Bandliicken wirkt sich gerade bei optisch aktiven Halbleitern stark aus und kann dort
u.a. zur Modulation von Lumineszenzeigenschaften fiihren [Rocke97].

In Abbildung 2.7 sind numerisch berechnete Werte der Amplitude der Oberflachenaus-
lenkung, des piezoelektrischen Feldes, des hydrostatischen Drucks, der Gitterverzer-

rungen sowie der Bandliickenmodulation durch eine Oberflichenwelle auf (100)-GaAs
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dargestellt. Bei engem Kontakt des Diinnschichtsystems mit der Oberfliche des Sub-

strats werden diese Auslenkungen und Verzerrungen direkt auf die Schicht iibertragen.

Auslenkung des Diinnschichtsystems

Wie auch im umgekehrten Fall des Einflusses der Schicht auf die Welle soll fiir das
Diinnschichtsystem zunéchst der einfache Fall eines nicht-piezoelektrischen, isotropen
Materials angenommen werden. Die Auslenkung der Volumenelemente in Abhéngigkeit

vom Abstand y zur Substratoberfliche kann bei Rayleighwellen beschrieben werden
durch ([Mason70]):

1 )
uy = kaC (ek“y — =M ) gkl (2.21)
Vab
1 )
u, = C (ekay o _ekby ezk(z—vt) (222)
Vab

Dabei werden die Werte a = /1 — (%)2 und b = /1 — (1%)2 iiber die Geschwindigkeit

v der Rayleighwelle, sowie den transversalen und longitudinalen Geschwindigkeiten v,
und v; der Volumenwellen im isotropen Substrat ausgedriickt. ¢ und b sind immer po-
sitive Grofen, k = 27/ ist der Wellenvektor, die Variable C' gibt die Auslenkung des
Systems an. In Abbildung 2.8 a) ist die Auslenkung der Volumenelemente in Abhén-
gigkeit von der Tiefe im Substrat nach den Gleichungen 2.21 und 2.22 dargestellt. Es
zeigt sich eine starke Abnahme der Auslenkung mit der Eindringtiefe in das Substrat.
Wird auf das Substrat eine weitere Schicht der Dicke d aufgebracht, so kommt es zu ge-
anderten Werten der Auslenkung, deren Grofe wiederum abhéngig ist vom Verhéltnis
d/\ zwischen Schichtdicke und Wellenlénge. Fiir diinne Schichten d/\ < 1 erhélt man
Werte fiir die Auslenkung der Volumenelemente, die charakteristisch fiir das Substrat-
material sind. Wird d/\ grofer, ergeben sich Werte, die fiir eine Oberflachenwelle auf
dem Schichtmaterial charakteristisch sind. In diesem Fall wird die Energie der Welle
fast ausschlieflich im Diinnschichtsystem transportiert [Oliner73|. Die Eindringtiefe in
das Schichtsystem fiir veschiedene Schichtdicken bzw. Wellenlédngen ist in Abbildung
2.8 b) dargestellt.

Bei den experimentell verwendeten Diinnschichtsystemen gilt immer, dass die Schicht-
dicke d viel kleiner als die Wellenldnge A ist. Als typisches Verhéltnis ergibt sich in
den Experimenten ungefahr A\/d ~ 200. Damit ist die Variation der Auslenkung der
Volumenelemente iiber die Schichtdicke annéhernd Null zu setzen. Es geniigt also die
Auslenkung an der Oberfliche des Piezoelektrikums zu betrachten. Eine Methode zur
Berechnung der Auslenkung findet sich bei [Datta86]. Dazu wird die Gesamtenergie

der Welle iiber Spannung bzw. Potential und Strom ausgedriickt:
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Abbildung 2.7: Oberflichenauslenkung, piezoelektrische Felder, hydrostatischer Druck,
Gitterverzerrungen und Bandliickenmodulation durch eine Oberflichenwelle auf (100)-
GaAs. Fiir die Rechnungen wurde fsay = 840 MHz und Pgaw = 13 dBm gesetzt
(nach |[Rocke97]).



20 KAPITEL 2. THEORETISCHE BESCHREIBUNG

Auslenkung

-1,0 2,0

b) |

1,0 4

=
[}
1

Auslenkung
(=}
@)}
1

0,4
0,2
Diinnschicht-
Substrat
system
00....\....,....I
1,0 0,0 -1,0 -2,0

y/d

Abbildung 2.8: a) Auslenkung von y- und z-Komponente einer Rayleighwelle auf isotro-
pen, nichtpiezoelektrischen Substrat in Abhéngigkeit von der Tiefe im Substrat (nach
[Mason70]); b) Auslenkung der z-Komponente einer Rayleighwelle mit zusétzlichem
Diinnschichtsystem auf dem Substrat fiir verschiedene Werte von kd = 27/ - d (nach

[Oliner73]);
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128°-rot |  YZ
e [A/V] 0,0 0,1
¢, [A/V] 1.8 2.0
c. [A/V]| 12 1.8
Yo [mS] 0,21 0,21

Tabelle 2.3: Konstanten zur Berechnung von Potential und Auslenkung an LiNbOs-
Oberflachen durch eine Oberflichenwelle [Datta86].

1 1

P= §V[ = §<I>I (2.23)
Da der Strom mit den Grofsen der Oberflachenwelle physikalisch nicht verkniipft werden
kann, erfolgt die Einfiihrung einer Admittanz:

Yy = é _ é% (2.24)
Zur Verkniipfung mit der Energie der Welle muss zudem die Definition einer relativen
Admittanz y, erfolgen, bei der die Breite des Schallpfads w und die Wellenldnge A\
eingehen. Dabei gibt die lineare Abhéangigkeit von w die Verteilung der Energie auf die
Breite des Schallpfads wieder, die Abhéngigkeit von 1/\ die Abnahme der Eindringtiefe
der Welle mit steigender Frequenz und damit die Konzentration der Energie an der

Oberflache:

w
Yo =05 (2.25)

Mit tabellierten Werten von yj fiir verschiedene Substrate kann das elektrische Potential
einer Welle bestimmt werden. Uber die in der Literatur zu findenden Konstanten Cy
und ¢, mit u, = ¢,® und u, = ¢, P (siche Tabelle 2.3) kann der Zusammenhang zur

maximalen Auslenkung der Volumenelemente an der Oberfliche hergestellt werden:

A
b= ,/2P— (2.26)
WYo
In Abbildung 2.9 sind Auslenkung und Potenzial in Abhéngigkeit von der Leistung fiir

128°-rot LiNbOs3 bei einer typischen Wellenldnge von A = 48 pum dargestellt.

Akustoelektrischer Effekt

Betrachtet man den bisher beschriebenen Einfluss der elektrischen Eigenschaften eines
Diinnschichtsystems auf die Oberflichenwelle, so ist die grofe Dampfung im Bereich

der kritischen Leitfahigkeit besonders auffallend. Dieses Démpfungsmaximum ist mit
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Abbildung 2.9: Auslenkung der Volumenelemente und elektrisches Potential an der
Substratoberfliche, erzeugt durch eine Oberflichenwelle, in Abhéngigkeit von deren
Gesamtenergie fiir 128°-rot LiNbO3 bei einer Breite des Schallpfads von w = 1 mm

und einer Wellenldnge von A = 48 pm.

einem groften Energieverlust der Welle verbunden. So ergibt sich mit Gleichung 2.14
bei der kritischen Leitfdhigkeit o, und einer Wellenldnge von A = 30 um auf 128°-rot
LiNbO3 eine Démpfung von I',,, = 3 dB/mm. Dieser Energieiibertrag in Hohe der
halben eingestrahlten Leistung pro Millimeter auf das Diinnschichtsystem erfolgt u.a.
auch an das Elektronensystem und ist damit auch mit einem Impulsiibertrag auf das
Elektronensystem verbunden. Dieser als ,akustoelektrische Effekt” bezeichnete Vorgang
wurde bereits 1953 von Parmenter [Parmenter53| theoretisch vorhergesagt und erstmals
1957 von Weinreich bei Volumenwellen nachgewiesen [Weinreich57].

Der akustoelektrische Strom j,. setzt sich aus verschiedenen Komponenten zusammen.
Dies ist zum einen ein durch das elektrische Feld Esay der Oberflachenwelle hervorge-
rufener Anteil und andererseits einen Teil der durch das longitudinale akustoelektrische
Feld E; beschrieben werden kann. Weitere Beitriage konnen durch den Probenaufbau,
insbesondere durch aufgebrachte Schichtsysteme verursacht werden. Diese zuséatzlichen

Felder werden zunéchst als Eg.picn: zusammengefasst. Es ergibt sich dann:

Jae = ep{n(Esaw + Ei + Eschicht)) (2.27)

Hier ist e die Elektronenladung, 1 die Beweglichkeit der Ladungstrager und n ist La-

dungstragerzahl. Entsprechend der Messgeometrie kann die Gleichung noch weiter ver-
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einfacht werden. Im Fall einer offenen Geometrie zur Messung der akustoelektrischen
Spannung gilt j,. = 0. Bei der Messung des akustoelektrischen Stroms j,. im Fall einer
kurzgeschlossenen Geometrie gilt E; = 0. Man kann den akustoelektrischen Strom auch

als das Integral iiber die Stromdichte .J; beschreiben:

© ra © ra

oo = %/0 /0 J; dy dt = é/o /0 0ij(y, 2, 1) Ej(y, 2,t) dy dt (2.28)
Hier ist © = 1/f und o;; die richtungsabhéngige Leitfdhgikeit. Der Beitrag des longi-
tudinalen akustoelektrischen Feldes kann als eu(nE;) = oFE; geschrieben werden. Da
der Mittelwert des elektrischen Feldes der Oberflaichenwelle verschwindet, kann man
die Schallabsorption IT' = (jEgaw) (mit der eingestrahlten Leistung I) vereinfacht
schreiben als IT' = —ev(nEgaw). Damit ergibt sich fiir den akustoelektrischen Strom
die Gleichung:

‘ T
Jae = _MT + 0By + ep(nEscicht) (2.29)

Fiir den Anteil am Strom der durch das Diinnschichtsystem hervorgerufen wird, sind
dessen Materialeigenschaften ausschlaggebend. So wird z.B. bei [Rotter99] der Fall ei-
nes auf das Substrat aufgebrachten zweidimensionalen Elektronensystems beschrieben.
Hierbei kann aufgrund der Energieerhaltung der zusétzliche Term ep(nFEgchichi) = 0
gesetzt werden.

Fiir den Fall einer druckabhéngigen Leitfahigkeit im Diinnschichtsystem kann dieser
zusétzliche Term von Null verschiedene Werte annehmen. Die erste Beobachtung dieses
zuséatzlichen Effekts und eine theoretische Deutung gelang Ilisavskii [IlisavskiiOl]. Dabei
wird die Leitfdhigkeit des Films durch modulierte Verspannungen verdndert, wobei man
I = 0ln0;;/0Sk als Tensor definiert. Es ergibt sich dann:

0ij(2,y, 2,t) = oollijl S (2.30)

Mit Hinblick auf den spéteren Messautbau sollen nur Stréme in z-Richtung betrach-
tet werden, weswegen man sich in Gleichung 2.30 auf o,, beschréinken kann. Durch
die Annahme ebener Wellenfronten werden Verspannungen in x-Richtung ausgeschlos-
sen. Durch Symmetriebetrachtungen kann zudem die Anderung der Leitfahigkeit durch

Scherkrafte gleich Null gesetzt werden. Damit reduziert sich Gleichung 2.30 auf:

Ozz = Ul)(szzzSzz + szyysyy) (231)

Bei einer Filmdicke d die wesentlich geringer als die Wellenlinge ist, kénnen Anderun-
gen der Verspannung in y-Richtung im Diinnschichtsystem vernachléssigt werden. An
der Substratoberfliche kann man die Komponente der Verspannung in z-Richtung in
den Konstitutivgleichungen (2.4) mit dem elektrischen Feld und der dielektrischen Ver-
schiebung verkniipfen. Auch hier wird die Kopplung von y- und z-Richtung aufgrund
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des vernachlassigbar kleinen Einflusses aufser Acht gelassen. Das Verhéltnis 7 = ¢19/¢11,
mit ¢1; und c¢19 als Komponenten des elastischen Tensors des Schichtsystems, wird als
grobe Abschétzung zur Bestimmung der Verspannung in y-Richtung verwendet, so
dass Syy(z,t) ~ —75,.(2,t) gelten soll. Setzt man diese Annahmen zusammen mit
Gleichung 2.31 in Gleichung 2.28 ein, so ergibt sich fiir den druckabhéngigen Teil des

akustoelektrischen Stroms:

dO'o

S
jp == —6<szzz - Tszyy) /0 (Dz - EzzEz)Ezdt (232)

Vernachléssigt man die Modulation von D, mit der Zeit, wie es im Frequenzbereich ty-
pischer Oberflichenwellen moglich ist, und ersetzt die elektrische Feldstarke mit Damp-
fung und Intensitiat der Oberflichenwelle, so erhélt man fiir den vom Diinnschichtsys-

tem abhéngigen Teil des akustoelektrischen Stroms:

Jp = _Fleﬁ<nzzzz — 7lLyy) (2.33)
Pz

In Gleichung 2.33 erkennt man, wie auch beim normalen akustoelektrischen Effekt,
eine lineare Abhéangigkeit von Dampfung und Intensitdt der Welle. Alle weiteren ein-
gehenden Parameter hiangen nur von Kristallkonstanten ab, die Richtung des akusto-
elektrischen Stroms ist unabhéngig von der Richtung der Oberflichenwelle. Um einen
messbaren Strom zu erzielen, muss in der Schicht eine fiir diesen Effekt ausgezeichnete

Richtung vorhanden sein.

2.2 Das System LaCaMnQOs

Das undotierte LaMnQOj ist ein orthorombischer, antiferromagnetischer Isolator
[Walter04]. Das wissenschaftliche Interesse an diesem Material begann 1950 mit der
Entdeckung des Ferromagnetismus in gemischten Kristallen wie LaMnO3 — CaMnQOs
und dem Ubergang zu metallischem Verhalten [Jonker50|. Einige weitere wichtige
Schritte wie Strukturinformationen durch Neutronenstreuung [Wollan55]) und theo-
retische Erklarungen des Ferromagnetismus durch einen Effekt der ,double exchange*
genannt wurde folgten.

Erneutes Interesse an diesem Materialsystem enstand nachdem 1970 entdeckt wur-
de, dass bei manchen Einkristallen mit ferromagnetischen und metallischen Eigen-
schaften in der Nahe der Curie-Temperatur T durch das Anlegen eines &ufseren
magnetischen Feldes der elektrische Widerstand stark abnimmt. In Hinblick auf den
bei ferromagnetisch-metallischen Multilayern auftretenden grofen Magnetowiderstand
(GMR - Giant Magneto Resistance), wurde der Effekt hier kolossaler Magnetowider-
stand (CMR - Colossal Magneto Resistance) genannt.
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2.2.1 Strukturelle Eigenschaften

Der antiferromagnetische Isolator LaMnO3 gehort zu der nach dem Mineral C'aTiO5
benannten Gruppe der Perowskite mit der allgemeinen Summenformel ABQOs;. Wie
in Abbildung 2.10 dargestellt, befinden sich die A-Atome dabei auf den Ecken eines
Wiirfels, die B-Atome in der Mitte des Wiirfels. Die Sauerstoffatome (O-Atome) liegen

mittig auf den Flachen dieses Wiirfels.

Abbildung 2.10: Anordnung der Atome in der Perowskitstruktur von LaMnQOs (nach
[Walter04]).

Aus den geometrischen Bedingungen an diese Struktur findet man als Beziehung zwi-

schen den Radien:

Ra+ Ro = tV2(Rg + Ro) (2.34)

Dabei ist mit ¢ bereits der Toleranzfaktor eingefiihrt, der in der kubischen Struktur
den Wert 1 besitzt. Auch bei Werten von 0,8 < ¢ < 1,1 ist das Auftreten der Perow-
skitstruktur noch moglich [Goldschmidt26].

Durch Zudotieren des zweiwertigen Kalziums, das sich mit dem Lanthan die A-
Plitze auf den Ecken des Wiirfels teilt, ergibt sich im entstandenen Mischkristall
Lay_,Ca,MnOs3 eine gemischte Valenz des Mangans, so dass die genauere Schreib-

weise lautet:

3+ (v 2+ A 13+ 4+ )2—
Lai" Ca;" MnyT Mn,"O;

Betrachtet man die Anordnung der Mangan-Sauerstoff-Oktaeder, so ergibt sich eine
vierzéhlige Symmetrie, der Grundzustand ist entartet. Eine Verzerrung dieser Oktaeder
durch Streckung einer der Oktaederachsen fiithrt zu einer zweizdhligen Symmetrie, der

Grundzustand spaltet sich auf. Da beim La,_,Ca,MnO3 die Zustinde nur teilweise
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besetzt sind, kommt es durch die Bildung eines tieferliegenden Zustands im Rahmen
dieser Aufspaltung zu einer Energieabsenkung des gesamten Kristalls, die Verzerrung
bedeutet eine stabilere Kristallkonfiguration. Diese Aufspaltung wird als Jahn-Teller-
Effekt bezeichnet.

2.2.2 Elektrische Eigenschaften

Die Eigenschaften des Mischkristalls La;_,Ca, MnOj sind stark abhéngig von der Kon-
zentration des eingebrachten Kalziums. Oberhalb der Curie-Temperatur Ty liegt der
Kristall fiir alle Werte von z als paramagnetischer Isolator vor, T selbst dndert sich je-
doch ebenfalls mit der Konzentration x. Unterhalb der Ubergangstemperatur sind auch

die magnetischen und elektrischen Eigenschaften von der Konzentration abhéngig:

e z > (,5: Das zweiwertige Kalzium dominiert gegeniiber dem dreiwertigen Lan-

than, der Mischkristall liegt als antiferromagnetischer Isolator vor.

e 0,2 < x < 0,5: Unterhalb von T erhdlt man ferromagnetisch-metallisches Ver-
halten, die Kristalle zeigen den CMR-Effekt.

e 1 < 0,2: Die Tieftemperaturphase ist ebenfalls isolierend, iiber die magnetischen
Eigenschaften gibt es jedoch in der Literatur widerspriichliche Aussagen. Bei
[Jonker50] und [Wollanb5| findet man Messungen, die auf antiferromagnetisches
Verhalten hinweisen, [Schiffer95| jedoch berichtet von ferromagnetischem Verhal-
ten. Diese Unterschiede werden durch eine starke Abhéngigkeit der Eigenschaften

im Bereich x < 0,1 von der Konzentration des Sauerstoffs gedeutet.

Ein Phasendiagramm von Ubergangstemperatur und magnetischem sowie elektrischem
Verhalten in Abhéngigkeit von der Kalzium-Konzentration ist in Abbildung 2.11 zu se-
hen. Die Bezeichnungen Isolator bzw. Metall beziehen sich bei LaCaMnQOj stets auf die
entsprechende Definition des Verhaltens vom elektrischen Widerstand gegeniiber Tem-
peraturdnderungen, also dp/0T < 0 im isolierenden bzw. dp/dT > 0 im metallischen
Bereich.

Um die Grofe der Widerstandsédnderung durch den CMR-Effekt beschreiben zu kénnen,
wird der sogenannte Magnetowiderstand (MR - Magneto Resistance) eingefiihrt. In
der Literatur finden sich dabei die Gleichungen 2.35, welche den MR entweder relativ
zum Widerstand ohne magnetisches Feld (M Ry) oder relativ zum Widerstand mit

magnetischem Feld (M Rp) definieren:
RB — Ro RB - RO

MRy=—"—-—  MRp=-—"-— 2.35
0 o B 7 (2.35)



2.2. DAS SYSTEM LCMO 27

300 ~
280 ] PM isolierend
260 —
240 4
220 —

200

T [K]

180

M FM AFM
lisolierend metallisch isolierend

100 —T - 1 - 1 T - 1 1T - 1 T T
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100

% Ca

Abbildung 2.11: Phasendiagramm fiir La;_,Ca,MnOs (nach [Schiffer95]).

In den Experimenten dieser Arbeit wird der Mischkristall Lag7Cap3sMnOs unter-
sucht. Wie im Phasendiagramm zu sehen ist, ergibt sich hier ein ferromagnetisch-
metallischer Tieftemperaturbereich und ein paramagnetisch-isolierender Hochtempe-
raturbereich, getrennt durch eine Curie-Temperatur von Ty = 240 K. Im Magnetfeld
findet sich ein stark ausgepragter CMR-Effekt.

2.2.3 Theoretisches Konzept des Phaseniibergangs

Wird zum reinen LaMnQOs; Kalzium hinzu dotiert, die 3-wertigen La®*-Atome durch
2-wertige Ca?T-Atome ersetzt, so ergibt sich fiir das Mangan eine Mischvalenz
Mn3t /Mn**. Bei dieser gemischten Valenz gibt es im Tieftemperaturbereich sowohl
metallische Leitfahigkeit als auch ferromagnetisches Verhalten, zudem werden zum Teil
sehr hohe Ubergangstemperaturen gemessen und der CMR tritt auf. Daraus wurde
schon frith auf eine starke Wechselwirkung zwischen Mn3*t und Mn** geschlossen
[Jonker50].

Von Zener |Zener51| wurde zur Deutung dieser Beobachtungen der sogenannte ,,Doppel-
Austausch” (double exchange) vorgeschlagen. Nach einigen Verbesserungen und mit
weiteren Korrekturtermen, die jedoch in Rechnungen zum Teil noch immer unberiick-
sichtigt sind, bietet dieser Mechanismus bis heute die beste Deutung der experimentel-
len Erkenntnisse.

Eine direkte Austauschwechselwirkung zwischen zwei Mangan-Ionen ist aufgrund der
grofsen Gitterabstdnde nicht mehr moglich. Um eine Wechselwirkung zu ermdoglichen,

wird der Sauerstoff als Mittler hinzugenommen. Der Sauerstoff gibt ein Elektron an das
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Mn** ab, dessen Spin dabei beriicksichtigt wird. Das bisherige Mn3* gibt seinerseits
ein Elektron an den Sauerstoff ab. Mdglich ist dieser Prozess nur, falls der Elektro-
nenspin mit dem des zuvor abgegebenen Elektrons im Sauerstoff iibereinstimmt. Vor-
aussetzung fiir den Doppelaustausch ist damit die Spinausrichtung der Mangan-Ionen
(siche Abbildung 2.12).

OO OO O0®®
Mn}* 02— —Mn4+ Mn}* O?— —Mn3+ Mn4+ OZ— —Mn3+

Abbildung 2.12: Schematische Darstellung des Doppelaustauschs (nach |[Dagotto01]).

Das Sauerstoff-Anion wurde urspriinglich in diesem Prozess als notwendig erachtet und
brachte auch den Namen ,Doppel-Austausch® mit sich. Seine Beteiligung am Prozess
wird heute jedoch zumeist vernachléassigt. Vor einem polarisierten Hintergrund scheinen
auch Prozesse ohne Sauerstoff moglich zu sein [Dagotto01].

Zusammenfassend kann das magnetfeld- und temperaturabhéngige elektrische Verhal-
ten qualitativ durch den Doppel-Austausch sehr gut beschrieben werden. Bei tiefen
Temperaturen sind die Spins im ferromagnetischen Zustand ausgerichtet, die Elektro-
nen sind im Kristall anndhernd frei beweglich und die Leitfahigkeit ist hoch. Eine Er-
warmung des Kristalls fiihrt zur Disorientierung der Spins womit der Doppel-Austausch
erschwert wird, der Widerstand nimmt damit zu. Oberhalb der Curie-Temperatur sind
die Spins ungeordnet, der Kristall ist paramagnetisch, Leitfahigkeit {iber den Doppel-
Austausch ist nicht mehr moglich. Eine weitere Temperaturerhohung fiihrt zur ther-
mischen Aktivierung von Ladungstragern und damit zu einer Widerstandsabnahme im
isolierenden Bereich. Wird der Kristall in ein dufteres Magnetfeld gebracht, so wird die
parallele Ausrichtung der Spins unterstiitzt, der ferromagnetische Zustand wird sta-
bilisiert. Der Widerstand nimmt dadurch ab und die Curie-Temperatur T wird zu

hoheren Temperaturen verschoben.

2.3 Das System 15,03

Ebenso wie beim zuvor beschriebenen LaCaMnQOs wird auch V5,03 schon lange wis-
senschaftlich untersucht. Bereits 1946 wurde von Féex [F6ex46] ein Phaseniibergang
von V503 bei Ty rr = 170 K mit einem Leitfahigkeitssprung iiber einige Zehnerpo-
tenzen gefunden. Als weitere Besonderheit ergibt sich zudem eine sehr ausgeprigte
Hysterese zwischen Aufwirm- und Abkiihlvorgang, mit einer Grofenordnung von etwa
ATy = 10 K. Die Arbeiten zu V5,03 finden sich mittlerweile in einigen hundert Ver-

offentlichungen wieder, im folgenden sollen deshalb nur einige wichtige fiir die durch-
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gefiihrten Experimente wesentlichen Eigenschaften dargestellt werden. Detaillierte Be-
schreibungen finden sich unter anderem bei [Briickner83|, [Klimm97] oder [Mertinat03].
Beim Aufwarmen von tiefen Temperaturen verdndert sich das Material vom antifer-
romagnetischen Halbleiter oder Isolator (AFI) unterhalb von Ty r zum paramagneti-
schen Metall (PM) oberhalb von Ty r. Dabei erfolgen sowohl der elektrische Metall-
Isolator-Ubergang, der magnetische Phaseniibergang und ein struktureller Ubergang
bei einer Temperatur, eine Eigenschaft die V503 als einziges unter den Vanadiumoxi-

den aufweist [Briickner83].

2.3.1 Strukturelle Eigenschaften

Im Bereich oberhalb des Phaseniibergangs liegt V503 mit trigonaler Korundstruktur
als thomboedrisches Kristallgitter vor. Das Grundgeriist der Struktur sind verzerrte
Og-Oktaeder, die zu zwei Drittel mit Vanadium-Atomen gefiillt sind. Beim Abkiihlen
unter Ty verkippen die paarweise vorliegenden Vanadium-Atome um einen Winkel
von etwa 1, 8°. Der Abstand benachbarter Vanadium-Atome dndert sich dabei unstetig,
die Absténde auf der c-Achse nehmen ab, die der a-Achse nehmen zu. Der mittlere
Abstand bleibt jedoch erhalten [Dernier70]. Das Volumen nimmt um etwa 1,4 % zu
[McWhan70], der Kristall liegt nun in einer monoklinen Struktur vor (siche Abbildung
2.13). Das Verhéltnis der Gitterparameter ¢/a = 2,8232 ist sehr grofs, verglichen mit
anderen Oxiden in Korundstruktur, und wird damit auch als Grund fiir die besonderen

Eigenschaften des Materials angesehen [Goodenough70)].

2.3.2 Elektrische Eigenschaften

In der metallischen Hochtemperaturphase findet man den fiir Metalle typischen Anstieg

des Widerstandes mit der Temperatur:

~aT 2.36
p (

Als typische Grofsen fiir den spezifischen Widerstand im metallischen Bereich bei Raum-
temperatur findet man Werte zwischen p = 300 pQcm und 600 pQcm [Feinleib67]. Im
halbleitenden oder isolierenden Tieftemperaturbereich unterhalb von Ty ;7 ist die Leit-
fahigkeit thermisch aktiviert, es gilt:

1 —Ea

o= —¢eFpt (2.37)
C

Betrachtet man die elektronische Struktur, so erhédlt man im Vanadium zwei unge-
bundene 3d-Elektronen. Eine Aufspaltung in zwei Zustdnde findet durch das kubi-
sche Kristallfeld statt, eine weitere durch die trigonale Aufspaltung zum rhomboe-

drischen Kristallfeld. Durch die Bildung des Molekiilzustands ergibt sich eine weitere
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Abbildung 2.13: a) Position der Vanadium-Atome in der hexagonalen Einheitszelle
(offene Kreise) und der trigonalen primitiven Zelle (gefiillte Kreise); b) Hexagona-
le Einheitszelle der Korund-Struktur und primitive Zelle der monoklinen Struktur,
schraffierte und offene Kreise bezeichnen Ionen mit entgegengesetzten Spinrichtungen
[Mertinat03|
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Abbildung 2.14: Phasendiagramm fiir den Metall-Isolator-Ubergang in V03 als Funk-
tion der Dotierung oder des Drucks (nach [McWhan73]).

Aufspaltung, so dass man schlieklich sechs Zustdnde erhélt [Castellani78|. Unterhalb
von Ty konnte im isolierenden Bereich mit optischen Messungen eine Bandliicke von
Eyqp = 0,66+0,05 eV gefunden werden [Thomas94|. Die Vorgénge im Kristall, die zum
Metall-Isolator-Ubergang fiihren, sind bis heute noch immer weitgehend unverstanden.
Es ist bisher noch nicht gelungen alle experimentellen Befunde in einem einheitlichen
Bild zu erkliren. Ein ausfiihrlicher Uberblick zu den verschiedenen theoretischen Er-
klarungsansétzen findet sich z.B. bei [Mertinat03|.

2.3.3 Phasendiagramm

Untersuchungen zeigen, dass die metallische Phase sowohl durch hydrostatischen Druck
als auch durch eine Dotierung (z.B. mit Titan) stabilisiert werden kann und T);;7 damit
erniedrigt wird. So kann bei einer Substitution von ungefihr 5 % der Vanadiumato-
me durch Titan oder einem Druck von p = 25 kbar die metallische Phase auch noch
bei tiefsten Temperaturen erhalten bleiben. Zugkrifte oder eine Dotierung mit Chrom
kénnen Ty zu hoheren Temperaturen verschieben. Ein Phasendiagramm zur Tem-
peraturabhéngigkeit des Ubergangs bei Zug und Druck sowie unter Dotierung wurde
von [McWhanT73| vorgestellt (siche Abbildung 2.14).

Uber die Definition eines kritischen Wertes der Lénge der c-Achse kann diese in Zu-

sammenhang mit der Temperatur des Metall-Isolator-Ubergangs gebracht werden. So-
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wohl fiir hydrostatische Druckéinderungen als auch fiir Anderungen der Dotierung
kann die resultierende Anderung der Ubergangstemperatur in einen konsistenten Zu-
sammenhang mit den jeweiligen Anderungen der c-Achsenparameter gebracht werden
|[Klimm97].



Kapitel 3

Praparation und Messaufbau

3.1 Probenpraparation

Die Untersuchung von kristallinen Diinnschichtsystemen mit akustoelektrischen Me-
thoden erfordert neben den in beiden wissenschaftlichen Disziplinen gebrauchlichen
Praparationsmechanismen einige weitere spezielle Techniken. Anders als bei der iibli-
chen Préparation von Diinnschichtsystemen ist hier immer ein piezoelektrisches Sub-
strat notig, idealerweise LiNbO3, das die Erzeugung von Oberflaichenwellen mit grofien
Amplituden erlaubt und damit sowohl starke mechanische Verspannungen im Film, als

auch hohe Messgenauigkeiten fiir Frequenz- und Dampfungsmessungen ermoglicht.

Die Reihenfolge der zwei wesentlichen Prozessschritte, das Aufbringen der Schicht und
die Prozessierung der IDTs, héngt von verschiedenen Parametern ab. Die Herstellung
der feinen Fingerstrukturen kann nur auf sehr sauberem Material erfolgen, im Ideal-
fall auf dem unbeschichteten Ursprungssubstrat. Dann ist jedoch eine sorgfiltige Ab-
deckung der IDTs wihrend der Schichtaufbringung nétig. Diese kann zudem nur bei
Temperaturen erfolgen, bei denen noch keine Verdnderung an den metallischen IDT-
Fingern entstehen. Bei der umgekehrten Prozessreihenfolge ist nach der Aufbringung
ein Atzschritt nétig, der eine vollstindige Entfernung der Schicht an den Stellen fiir
die anschliefsende IDT-Strukturierung garantiert, das darunterliegende Substrat jedoch
nicht beeinflusst. Unterstiitzend kann man bereits bei der Aufbringung eine entspre-
chende Schattenmaske verwenden. Das verwendete LiNbQOj3 ist zudem gegeniiber den

meisten Atzlosungen vollig stabil.

Die Préparation der Proben gliedert sich im wesentlichen in zwei grofe Bereiche, zum
einen die Herstellung diinner Schichten auf piezoelektrischen Substraten, zum anderen
die Strukturierung dieser Schichten und die Vorbereitung fiir akustoelektrische Messun-
gen. Es kamen beide fiir die Ausbreitung von Rayleighwellen geeigneten Kristallschnit-
te von LiNbO5 (128°-rot und YZ-cut) zum Einsatz. Gerade in Verbindung mit dem

Aufwachsen von Kristallschichten kann damit durch unterschiedliche Gitterkonstanten

33
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Einfluft auf die Qualitét der Schichten genommen werden.
Vorbereitender Prozess fiir die eigentliche Probenstrukturierung ist die Herstellung
von Masken. Diese werden zur Strukturierung der Diinnschichtsysteme, zur Definition

elektrischer Kontakte und zur Herstellung der IDTs auf dem Substrat verwendet.

3.1.1 Maskenherstellung

Die in den Experimenten benétigten Strukturgréfsen variieren von einigen Mikrome-
tern bis hin zu einigen Millimetern. Entsprechend kamen unterschiedliche Prozesse der

Maskenherstellung zur Anwendung.

Optische Maskenherstellung

Strukturen in der Grofenordnung bis hinab zu 100 pm werden mit Hilfe eines op-
tischen Belichtungsplatzes hergestellt. Dazu werden Offsetfolien oder Kartonschatten-
masken im Durchlichtbetrieb mit einer UV-Lampe belichtet. Dieses ,,Lichtmuster” wird
mit einer Spiegelreflexkamera auf hochauflésenden Schwarz-Weifl-Film abfotografiert.
Durch die Wahl des Abstands der Originalstruktur vom Fotoapparat kann der Verklei-
nerungsfaktor zwischen Original und Filmmaske gewéhlt werden, im allgemein liegt er
hier bei 1 : 30. Nach der Entwicklung erhélt man eine Negativmaske der urspriinglichen
Struktur (sieche Abbildung 3.1 a)), die nun direkt im Maskaligner verwendet wird oder,
bei haufigem Gebrauch und zur einfacheren Handhabung, im Maskaligner zunéchst auf

eine Chrommaske tibertragen werden kann.

Maskenherstellung mit Elektronenstrahllithografie

Strukturen der Grofenordnung von weniger als 100 pm, werden z.B. fiir sehr feine
Atzstrukturen und Stromkontakte oder bei IDTs bendtigt. Dazu werden die am Com-
puter entworfenen Strukturen mit Hilfe des Elektronenstrahls eines Raster-Elektronen-
Mikroskops (REM) direkt auf die Maske tibertragen.

Auf chrombedampfte Glaspléttchen (Chromblanks) wird zuerst ein elektronensensiti-
ver Lack aufgeschleudert, zumeist PMMA-Lack (Polymethylmethacrylat), die Lack-
schicht wird bei 160 °C' im Ofen getrocknet. Im REM werden durch die auftreffenden
Elektronen die Bindungen der langkettigen PMMA-Molekiile zerschlagen. Im Entwick-
lerbad (Isopropanol (IPA) : Methyl-Isobutylketon (MIBK) = 3 : 1) werden dann die
Molekiile an den vom Elektronenstrahl belichteten Stellen entfernt, der Entwicklungs-
prozess wird in Isopropanol gestoppt. In Chrométze wird die Metallschicht an den
belichteten Stellen entfernt und man erhélt ein direktes Abbild (Positivbild) der vom
Elektronenstrahl abgerasterten Struktur (sieche Abbildung 3.1 b)). Zur Erzeugung von

Negativmasken, bei denen nur ein geringer Teil der Flache metallisiert ist, der grofere
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Teil jedoch lichtdurchléssig sein soll, konnen entsprechende Negativlacke oder unbe-
schichtete Glasplattchen verwendet werden. Diese werden anschlieffend mit Hilfe eines

Bedampfungs- und Lift-Off-Prozesses strukturiert.

Herstellung von Schattenmasken

Fiir Beschichtungsmaterialien die bei der Aufbringung das Substrat (z.B. durch Ein-
diffundieren) veréndern, werden spezielle Schattenmasken hergestellt. Da sich bei der
Verwendung von Metallmasken bei den geforderten Temperaturen von einigen hundert
Grad ebenfalls eine Verunreinigung der Substrate ergeben hat, wurden dazu LiNbO3-
Substrate in einem speziellen wassergefiillten Halter in einer CNC-Frase eingespannt
und mit Hilfe eines Diamantfrasers bearbeitet. Durch die geeignete Wahl des Fraskop-
fes konnen gefraste Kanéle mit Flanken von bis zu 45° hergestellt werden, so dass trotz
der Dicke des Substrats von ca. 500 pum beim Aufbringen der Schicht dennoch scharfe
Kanten entstehen (siche Abbildung 3.1 c)).

3.1.2 Schichtwachstum

Vor dem Aufbringen der unterschiedlichen Schichten erfolgte zunéchst die Reinigung
des LiNbOs-Substrats mit Aceton, Isopropanol und Reinstwasser. Die Herstellung der

Schichten erfolgte dann in verschiedenen Prozessen.

Herstellung von LaCaMnO3-Schichten

Die Herstellung der LaCaMnQOs-Schichten erfolgte mit Hilfe von Laser-Ablation. Das
Substrat befindet sich dazu in einer Vakuum-Kammer mit einem Hintergrunddruck
von 1 mBar Sauerstoff. Ein Heizhalter erwérmt das zu beschichtende Substrat auf
eine Temperatur von 800 °C, so dass das Kristallwachstum erleichtert wird. In der
Kammer befindet sich ein rotierendes Target, das bereits die stochiometrische Zusam-
mensetzung der gewiinschten Schicht besitzt, in diesem Fall Lag7Cag33MnOs. Man
verwendet einen gepulsten KrF Excimer-Laser mit einer Wellenlénge von 248 um, einer
Pulsdauer von 30 ns bei einer Wiederholrate von 10 Hz und einer Energiedichte von
ungefihr 4 J/cm?. Die Austrittsblende des Lasers wird iiber eine Linse und durch ein
geeignetes Fenster in der Vakuumkammer auf das Targetmaterial abgebildet. Durch die
hohen Energiedichten verdampft die Oberfliche des Targetmaterials und es entsteht ei-
ne Plasmakeule. Sauerstoffdruck, Laserleistung und geometrische Gegebenheiten sind
so aufeinander abgestimmt, dass die Plasmakeule gerade das Substrat erreicht, wodurch
ein optimaler stochiometrischer Ubertrag erreicht werden kann. Mit 10000 Laserpulsen
ergeben sich dann Filmdicken von etwa 400 nm [Heinrich05]. Der Aufbau zur Laserab-
lation ist in Abbildung 3.2 schematisch dargestellt.
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Abbildung 3.1: Masken zur Strukturierung von Diinnschichtsystemen und IDTs: a) op-
tisch hergestellte Chrommaske als Atzmaske fiir einen Hallbar, b) mit Elektronen-
strahllithografie hergestellte Chrommaske fiir IDTS, ¢) Schattenmaske aus LiNbOj fiir

Ablationsprozesse
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Abbildung 3.2: Schematische Darstellung des Ablationsprozesses zur Herstellung von
LaCaMnOs3-Schichten (nach [Worz03])

Herstellung von 15,03-Schichten

Als Ausgangsstoff des Prozesses dient V503 in Pulverform. Dieses wird als Stab gepresst
und bei 800 °C fiir etwa 8 Stunden gesintert. Bei anschliefsenden Roéntgenuntersuchun-
gen zeigte sich, dass der Stab bereits polykristallines V503 enthélt. Die Stochiometrie
des Materials zeigt, dass keine weiteren Vanadiumoxide vorliegen.

Der Aufdampfprozess findet in einer Vakuumkammer bei einem Druck von etwa
1078 mbar statt. Um Reste von Wasser zu entfernen wird die Probe zunichst bei 100 °C
bis 130 °C ausgeheizt. Anschlieffend ldsst man die Probe wieder auf Raumtemperatur
abkiihlen. Der Ubertrag des Materials vom Target auf das Substrat erfolgt mit Hilfe
von Elektronenstrahlverdampfung. Bei sehr niedrigen Aufdampfraten von weniger als
0,2 A /s erhélt man dabei einen stéchiometrischen Ubertrag vom Target. In einem ab-
schliefenden Temperschritt bei 400 °C in reduzierender Argon-Wasserstoff-Atmosphére
fiir etwa 80 Stunden erfolgt die Kristallisierung des Diinnschichtsystems [Nateprov05].

3.1.3 Strukturierung der Proben

Vor der weiteren Strukturierung der Proben erfolgt zunéchst eine Untersuchung durch
tibliche Methoden der Materialcharakterisierung, wie REM, EDX (Energy-Dispersive
X-Ray) und Réntgen, sowie die Bestimmung der Temperatur des Metall-Isolator-Uber-
gangs mit Hilfe einer 4-Punkt-Messung. Die weitere Strukturierung der Proben er-
folgte dann unter Verwendung von Methoden, die fiir die Halbleiterherstellung und
Mikrostrukturierung typisch sind.

Die gereinigten Proben werden zunéchst mit einem UV-empfindlichen Negativpho-
tolack (Shipley 1813), bestehend aus einem fiir die Schichtbildung verantwortlichen

Harz, der photoaktiven Verbindung Diazonaphtochinon und einem L&sungsmittel, be-
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schichtet. Zur Erreichung einer homogenen Schicht mit gleichméafsiger Dicke wird der
Lack aufgeschleudert (spin coating). Beim anschliefenden Trocknen und Aushérten im
Ofen verfliichtigt sich das enthaltene Losungsmittel. Danach wird das Waferstiick durch
Kontaktlithographie belichtet, wozu die Probe gegen eine Chrommaske gedriickt und
durch die Maske mit UV-Licht beleuchtet wird. Die im Lack enthaltenen Diazonaph-
tochinonmolekiile werden an den belichteten Stellen durch die Energie des UV-Lichts
in Carboxylsdure umgewandelt. In einem Entwicklerbad (Microposit Developer) kon-
nen die Carboxylmolekiile dann entfernt werden, nicht jedoch das Diazonaphtochinon.
Man erhélt damit eine genaue Abbildung der Maskenstruktur auf der Probe, wobei alle
unbelichteten Stellen als Lackreste auf der Probe verbleiben. Die freigelegten Bereiche
des Diinnschichtsystems kénnen nun in fliissiger Atzlosung entfernt werden (siehe Ab-
bildung 3.3). Fiir LaCaMnO3 wird dazu 37 % Salzsdure, fiir 503 wird Konigswasser

verwendet.

Diinnschichtsystem

Abbildung 3.3: Geétzter Hallbar auf dem vormals vollstdndig beschichteten Substrat.

In einem zweiten Schritt werden nach der erneuten Belackung und Belichtung, wie-
derum iiber Kontaktlithografie am Maskaligner, die Kontaktflichen sowie die IDTs
strukturiert. Nach der Entwicklung des Lacks und einem Veraschungsschritt zur Entfer-
nung etwaiger Lackreste wird durch Elektronenstrahlverdampfung eine diinne Schicht
Titan als Haftvermittler und eine Schicht Gold aufgebracht. Dabei lagert sich das Ma-
terial gleichméfig auf der gesamten Probe ab. Beim so genannten Lift-Off wird der
Lack mit dem darauf befindlichen Metall von der Probe abgelost. Zuriick bleibt eine
Metallschicht auf den vorher belichteten Stellen, welche die Kontaktflichen und die
IDT-Finger bildet (siche Abbildung 3.4).

3.1.4 Abschlielsende Behandlung der Proben

Nach der Strukturierung erfolgte die weitere Charakterisierung der Proben: im Licht-

mikroskop werden die geometrischen Gréfsen der erzeugten Strukturen vermessen und



3.1. PROBENPRAPARATION 39

Kontakte fiir DC-Messungen

Hallbar

Abbildung 3.4: Schematisches Bild der Probe nach der gesamten Prozessierung.

mit Hilfe eines Dektak Profilometers wird die Schichtdicke bestimmt. Die Proben wer-
den mit Silberleitlack auf einen Tréger mit Steckkontakten (Chipcarrier) aufgeklebt,
die Kontaktierung erfolgte mit Hilfe eines Draht-Bonders mit 25 pym-Aluminiumbond-
dréahten. Darauf folgt ein Test der grundsétzlichen Funktion sowie die Bestimmung der
exakten Resonanzfrequenz und Dampfung der IDTs bei Raumtemperatur mit einem
Netzwerkanalysator. Eine fertig kontaktierte Probe ist in Abbildung 3.5 dargestellt.

Bonddrihte

Probe mit IDTs und Hallbar

Steckkontakte zur

L/elektrischen Kontaktierung

Kupferschraube zur
thermischen Kontaktierung

Abbildung 3.5: Chipcarrier mit aufgeklebter Probe, kontaktiert mit 25 pm-

Aluminiumdrahten und Kupfer-Schraube zur Wéarmeankopplung
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3.2 Experimenteller Aufbau

Mit typischen Anregungsfrequenzen in der Grofsenordnung von 50 MHz bis hin zu
1 GHz liegen die in den Experimenten verwendeten Oberflachenwellenbauteile bereits
in einem Frequenzbereich, in dem grofe Anforderungen an den elektrischen Aufbau ge-
stellt werden. Neben den entsprechenden Geréaten, Bauteilen und Zubehor ist hier auch
ein besonderes Augenmerk auf die Einkopplung der hohen Frequenzen auf die Probe zu
legen. Weitere wichtige Punkte sind die Moglichkeit einer verdnderbaren Temperatur,
die den Bereich des Phaseniibergangs vollstandig abdecken muss, sowie der Einsatz von

hohen Magnetfeldern zur Untersuchung der entsprechenden Abhéngigkeiten.

3.2.1 Kryostat und Probenstabe

Die Messungen wurden in einem Kryostat des Herstellers American Magnetics Inc.
(AMI) durchgefiihrt. Das maximale Magnetfeld betrdgt B,,.. = 9 T, ein variabler
Temperatureinsatz (variable temperature insert - VTT) erméglicht Probentemperatu-
ren von T = 1,5 K bis ca. 270 K. Zwei speziell angefertigte Probenstdbe mit zwei
bzw. vier Hochfrequenzleitungen ermoglichen Messungen bei Frequenzen von DC bis
zu 1 GHz. Weitere acht bzw. sechs DC-Leitung kénnen z.B. fiir Vergleichsmessungen
verwendet werden. Ein Cernox-Temperatursensor ermoglicht die genaue Bestimmung
der Probentemperatur.

Die Spitze des Probenstabs befindet sich in einer aufschraubbaren Kapsel (Uberkanne)
die iiber ein Verbindungsrohr zum Kopf des Probenstabs abgepumpt und mit Heli-
um als Koppelgas gefiillt wird. Die Probe ist damit nicht dem direkten Heliumstrom
des VTI ausgesetzt. HF- und DC-Leitungen werden ebenfalls durch dieses Rohr vom
Probenstabkopf zur Spitze gefithrt und enden dort in Steckkontakten. Neben einem
Cernox-Temperatursensor am Heliumeinlass des VTI, der zur Temperatursteuerung des
VTI-Innenraums dient, befindet sich ein zweiter Sensor in der Spitze des Probenstabs
zwischen den Steckkontakten fiir die Chipcarrier. Er ist dort in in einen beweglichen
Kupferstab mit Gewindebohrung eingeklebt (siche Abbildung 3.6).

Der bereits in fritheren Arbeiten verwendete Chipcarrier besteht aus einer runden Pla-
tine mit zwolf kreisformig angeordneten Bohrungen in denen Pins als Steckkontakte
eingelotet sind. Dieser wurde zur besseren Temperaturankopplung an den Cernox-
Sensor modifiziert, indem in der Mitte des Chipcarriers eine flach abgefriaste Zylin-
derkopfschraube aus Kupfer eingeklebt wird. Auf diese Schraube werden die Proben
mit Silberleitlack aufgeklebt, die Kontaktpads auf der Probe werden mit Hilfe eines
Drahtbonders mit den Kontakten auf dem Chipcarrier verbunden.

Beim Probeneinbau wird die Kupferschraube in die entsprechende Gewindebohrung am
Halter des Temperatursensors eingeschraubt. Dessen bewegliche Lagerung ermdglicht

dann das Aufstecken des Carriers auf den Stecksockel im Probenhalter. Mit diesem
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Abbildung 3.6: Foto des Hochfrequenzprobenstabs mit zwei HF-Leitungen und acht
DC-Leitungen und schematisches Bild des Probenstabs mit Uberkanne im VTI-Einsatz

des Kryostaten im Querschnitt
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Aufbau konnte die Temperaturhysterese zwischen Aufwarm- und Abkiihlvorgang, her-
vorgerufen durch den groften Temperaturgradienten und die schlechte Warmekopplung

zwischen Sensor und Probe, von mehr als 20 K auf ca. 4 K verringert werden.

3.2.2 Hochfrequenzmessplatz

Eine erste Charakterisierung der Hochfrequenzeigenschaften der Proben erfolgt mit ei-
nem Netzwerkanalysator (NWA), mit dem Resonanzfrequenz, Ddmpfung und im Zeit-
bereich auch die Laufzeit der Oberflichenwellen bestimmt werden kénnen. Im Ver-
gleich von Reflexions- und Transmissionmessungen kénnen Riickschliisse auf Differen-
zen im Verhalten der beiden IDTs gezogen werden. Auch eine grobe Unterscheidung
zwischen den Dampfungsmechanismen im Kristall bzw. dem aufgebrachten Film und
den IDTs kann vorgenommen werden. Die grundlegende Charakterisierung der Proben-
stabe wird ebenfalls mit dem Netzwerkanalysator vorgenommen, so dass Probleme im
Transmissions- und Reflexionsverhalten der Steck- und Lotkontakte, sowie der Kabel
selbst ausgeschlossen werden kdnnen.

Der Netzwerkanalysator ermoglicht die Vereinfachung vieler Messprobleme. Laufzeitéan-
derungen und Frequenzédnderungen kénnen z.B. mit automatischem Tracking verfolgt
werden und auch die gleichzeitige Messung iiber grofse Frequenzbereiche ist moglich.
Der Zeitbereich des Netzwerkanalysators wird durch eine Fourier-Transformation er-
reicht, so dass komplexe zeitaufgeloste Messaufbauten jedoch kaum méglich sind.
Typische Probengeometrien mit einem IDT-Abstand von etwa 5 mm ergeben bei der
Schallgeschwindigkeit von LiNbOj eine Laufzeit von 1 us bis 2 ps. Verglichen mit
typischen Kabellaufzeiten die im Bereich von maximal 100 ns liegen, erhélt man fiir
alle Signale die auf Oberflichenwellen basieren eine sehr grofe Verzogerung. Damit
konnen parasitdre Einfliisse in zeitaufgelosten Messungen sehr gut vom eigentlichen
Messsignal getrennt werden.

Bei allen zeitaufgelosten Messungen erfolgt die Anregung der Oberflichenwelle mit Hil-
fe eines puls-, frequenz- und amplitudemodulierbaren Frequenzgenerators. Das Signal
wird zur zeitlichen Eingrenzung mit einem Oszilloskop detektiert, das auch den Ver-
gleich mit weiteren, von den Oberflaichenwellen abhéngigen, Signalen ermoglicht. Zur
Bestimmung von transmittierten und zeitaufgelosten Amplituden wurde die Welle mit
einem Spektrumanalysator, betrieben bei diskreten Frequenzen im Zeitbereich, vermes-
sen (Abbildung 3.7). Uber den Videoausgang kann der Spektrumanalysator auch als
sensitive Detektordiode (hochfrequenter Gleichrichter) verwendet werden, so dass auch
die Weiterverarbeitung des transmittierten Hochfrequenzsignals mit anderen Messge-
riaten moglich ist. Die Pulsldnge wird bei den zeitaufgelosten Messungen kiirzer als die
Laufzeit des Pulses gewéhlt. Damit kann ausgeschlossen werde, dass am Empfangs-IDT

neben dem Oberflachenwellensignal noch weitere parasitire Signale detektiert werden.
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Abbildung 3.7: Messauftbau fiir zeitaufgeloste Transmissionmessungen: Die Anregung
von Oberflachenwellen erfolgt mit einem pulsbaren Hochfrequenzgenerator, die Detek-

tion mit einem im Zeitbereich betriebenen Spektrumanalysator.

Die Laufzeit elektro-magnetischer Signale ist wesentlich kiirzer, Signale durch Reflexio-
nen an den Kanten des Substrats zeichnen sich durch lingere Laufzeiten aus, als die

gewiinschten Messsignale.

Laufzeitmessungen

Die Bestimmung von Anderungen der Pulslaufzeiten von Oberflichenwellen und da-
mit indirekt auch die Bestimmung von Geschwindigkeitsdnderungen der Welle kann
sehr genau iiber die Frequenzénderungen des aus Sende- und Empfangs-IDTs beste-
henden Resonators erfolgen. Dies ist z.B. in Mischexperimenten iiber den Vergleich mit
einem Referenzsignal (siche z.B. [Rotter99]) oder mit Hilfe eines aus der Probe und ei-
nem Verstiirker gebildeten Oszillators (siehe z.B. [Wagner02]) méglich. Grofe Anderun-
gen bei den Dampfungsraten und die mit den Temperaturdnderungen einhergehenden
Frequenzénderungen (siehe auch Kapitel 4) verhindern jedoch die Anwendung dieser
Messmethoden bei den hier verwendeten Diinnschichtsystemen.

Neben den Messungen mit dem Netzwerkanalysator kann die Laufzeit {iber die Form
des transmittierten Signals eines kurzen Pulses bestimmt werden. Die Mitte der an-
steigenden Flanke des gleichgerichteten Hochfrequenzsignals am Empfangs-IDT wird in

einem kurzen Zeitfenster betrachtet. Anderungen des Signals kénnen iiber den linearen
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Anstieg in diesem Bereich direkt in Zeitinderungen umgerechnet werden. Anderungen
in der Grofe des transmittierten Signals durch Dampfungseffekte werden iiber eine

Normierung auf dessen Maximum berticksichtigt.

DC-Messungen

Die DC-Messungen werden in 4-Punkt-Technik mit einer Mikroampere-Stromquelle
und einem oder mehreren hochauflésenden Multimetern durchgefiihrt. Bei hochohmi-
gen Schichten wird eine Spannungsquelle mit integriertem Femtoampere-Messgerét fiir
2-Punkt-Messungen verwendet.

Fiir zeitaufgeloste Messungen wird ein integrierender BoxCar-Verstéarker beniitzt. Die-
ser setzt, abhingig von einem Triggersignal, Zeitfenster in denen das Messsignal ver-
starkt, aufintegriert und gemittelt wird. Bei zeitaufgelosten Strommessungen wird zu-
sétzlich ein schneller Strom-Spannungswandler verwendet, dessen Anstiegs- und Fallzei-
ten wesentlich kleiner als typische Pulsldngen sind (siehe Abbildung 3.8). Die Kontrolle
der Zeitfenster relativ zu den gesendeten und empfangenen Signalen erfolgt mit einem

Ostzilloskop.

HF—Signalgenerator Strom-

Freq: 81,22345 Mhz Lev: 10,00 dBm EEE
vt | EEE @ Spannungswandler
Widh: 1.0 s oEE
Delay 0.04 us mmm © Current In Voltage Out @

RF-Out Trigger ‘ l
) ©

BoxCar
@ Trigger
@ Delay
@ widih
@ Ssignal
@ Average
—© Signal In
© Trigger
© Gate
© Avg Out

Multimeter

© Signal In

1,5-260K,0-9T

Abbildung 3.8: Messaufbau fiir zeitaufgeloste Messungen des akustoelektrischen
Stroms: Die Anregung von Oberflichenwellen erfolgt mit einem pulsbaren Hochfre-
quenzgenerator, der akustoelektrische Strom wird {iber einen Strom-Spannungswandler

und einen BoxCar-Integrator gemessen und zeitlich eingegrenzt.
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3.3 Messwerterfassung und Datenaufzeichnung

Die Aufzeichnung aller Messsignale erfolgt mit Hilfe eines Auswerteprogramms, das die
gleichzeitige Messung an beliebig vielen Gerédten ermdglicht. Neben einzelnen Messwer-
ten ist auch die Aufzeichnung von Spektren moglich (z.B. bei Messungen mit einem Os-
zilloskop). Auch die Regelung und Auswertung der Probentemperatur und die Kontrolle
des Magnetfeldes wird vom Programm iibernommen. Die Nachregelung der Anregungs-
und Detektionsfrequenzen in Abhéngigkeit von den temperaturabhédngigen Verschie-
bungen der Resonanzfrequenz der Proben (siche Kapitel 4) ist ebenfalls im Auswer-
teprogramm integriert. Uber die Einflussnahme auf weitere Messparamter wie Am-
plituden oder Pulsbreiten kénnen komplette Messzyklen vom Computer selbsténdig

durchgefiihrt werden.
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Kapitel 4

LiNbOs-Charakterisierung

Anders als bei vielen anderen Sensorikanwendung von Oberflachenwellenbauteilen steht
bei den hier zu untersuchenden Materialien immer die Temperaturabhéangigkeit be-
stimmter Groéfen im Vordergrund. Der Bereich der Messtemperaturen erstreckt sich
von T' = 4,2 K bis hinauf zu 300 K. Im Gegensatz dazu liegen typische Werte fiir Gas-
oder Drucksensoren in der Groéfenordnung der Raumtemperatur, optische Sensoren
werden oft bei 4,2 K, also konstanter Temperatur, betrieben. Das Auftreten tempe-
raturabhéngiger Effekte kann im Normalfall also vernachléssigt werden. Bei den hier
auftretenden groften Temperaturdifferenzen spielen diese jedoch eine nicht zu vernach-
lassigende Rolle (siehe z.B. [Smith71]).

4.1 Temperaturabhangige Schallgeschwindigkeit

In Rahmen der industriellen Anwendung von Oberflichenwellen stehen hauptséchlich
die zwei Materialsysteme a—Quarz und LiNbO3 im Vordergrund. Temperaturdanderun-
gen beeinflussen die Eigenschaften von Quarz kaum. Der geringe elektromechanische
Kopplungskoeffizient von K? = 0,11 % und die damit verbundene geringe Leistung
von Oberflachenwellen fithren jedoch dazu, dass Anwendungen auf Quarz-Substraten
schwer zu realisieren sind. Beim LiNbOj3 ermoglicht ein hoher Kopplungskoeffizient
einen grofsen Leistungsiibertrag bei geringen Verlusten. Die Stabilitdt der Schallge-
schwindigkeit gegeniiber Temperaturinderungen ist jedoch sehr gering, der Tempera-
turkoefffizient von YZ-cut Li NbO3 wird z.B. bei [Hinkov01| mit Av/AT = 94-107% K~*
angegeben.

Die im Experiment beobachtete temperaturabhingige Mefigrofse ist die Resonanzfre-
quenz einer gegebenen Delay-Line. Diese wird, wie in Kapitel 2 beschrieben, von Schall-
geschwindigkeit und Fingerabstand der IDTs bestimmt. Die Grundlage fiir die An-
derung der Schallgeschwindigkeit stellt unter anderem die Versteifung des LiNbO3

mit sinkender Temperatur dar. Fiir den Temperaturkoeffizienten der Elastizitiat o =

47
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(dc/dT')c ergeben sich in Abhéngigkeit von der betrachteten Kristallachse Werte von
a=—1,43-10"1 K~! bis —2,52-107* K~! [Tomeno01]. Auch fiir die Ausdehnungsko-
effizienten und damit den Fingerabstand ergibt sich bei LiNbOj3 eine starke Tempera-
turabhéngigkeit. Man findet in der Literatur Langendnderungen der Gitterparamter,
berechnet zwischen Raumtemperatur und 7" = 60 K, von Aa = 0,022 nm (0,4 %
relative Lingenénderung) auf der a-Achse und Ac = 9 - 1072 nm (0,06 % relative
Langendnderung) auf der c-Achse |Taylor01].

Da in den angestrebten Experimenten die Frequenzabhéngigkeit {iber eine temperatur-
abhéngige Nachregelung der Anregungsfrequenz ausgeglichen werden kann, wurde trotz
der Temperatureffekte LiNbOs als Substratmaterial verwendet. Die Frequenzédnderung
wurde bei einer Kalibriermessung zunéchst aufgezeichnet und die Frequenz in eine zu-
grunde liegende temperaturabhingige relative Schallgeschwindigkeit umgerechnet ohne

die thermische Ausdehnung zu berticksichtigen (siehe Abbildung 4.1).
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Abbildung 4.1: Temperaturabhéngige Schallgeschwindigkeit auf 128°-rot und YZ-cut

LiNbOs, bestimmt aus der Anderung der Resonanzfrequenz eines IDTs.

Es ergibt sich eine maximale Anderung der Schallgeschwindigkeit iiber den gesamten
Temperaturbereich (von 7' = 4,2 K bis 300 K) von Av/v = 1,5 % bzw. 2,0 % auf 128°-
rot bzw. YZ-cut LiNbOs. Durch einen polynominellen Fit 2. Ordnung konnten zwei
einfache Gleichungen (4.1 und 4.2) zur temperaturabhidngigen Schallgeschwindigkeit

bestimmt werden:

Vinse—por = 3958, 96706— — 0, 04—— - T = 5,26755 - 10~ —
S S - S

-T2 (4.1)
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Uy g eur = 3492, 35893? —0, 02446% T —7,39024 - 10~ T2 (4.2)

s - K2
Durch die Umrechnung von gemessenen Raumtemperatur-Resonanzfrequenzen auf ent-
sprechende Werte bei anderen Temperaturen und dem Vergleich mit Messungen an
weiteren Proben konnte die Konsistenz der aufgestellten Gleichungen bestétigt wer-
den. Die Nachregelung von Anregungs- und Detektionsfrequenz erfolgte in den weiteren

Experimenten iiber diesen Fit.

4.2 Temperaturanderungen durch Oberflachenwellen

Die Untersuchung druckabhéngiger Effekte durch das Anlegen einer Oberflachenwelle
erfordert oft sehr hohe Leistungen an den IDT. Gerade im Bereich grofser Dampfung
ergibt sich damit auch eine entsprechend hohe Leistungsabgabe an das Kristall- oder
Diinnschichtsystem. Typische Leistungen von P;pr = 30 dBm (entsprechend 1,0 W)
und einer maximalen Dampfung von bis zu I',,,, = 40 dB iiber Filme von [ = 4 mm
Lange ergeben damit eine Verlustleistung von P, = 0,9999 W, die fast vollstandig in
Wirme umgewandelt wird. Durch den Aufbau des verwendeten Probenhalters (siche
Kapitel 3) wurde bereits ein guter thermischer Kontakt der Probe zum Temperatursen-
sor hergestellt. Gerade im Bereich kurzer Pulse mit Léngen von wenigen Mikrosekunden
konnen sich hier jedoch deutliche Differenzen zwischen Proben- und Sensortemperatur
ergeben. Sogar Temperaturdifferenzen auf der Probe selbst kénnen auftreten.

Fiir eine erste grobe Abschitzung der Grofenordnung die fiir eine Erwdrmung eines
LiNbOs-Chips anzunehmen ist, wurde auf einen OFW-Chip senkrecht zur Ausbrei-
tungsrichtung ein Platin-Streifen mit Abgriffen fiir eine 4-Punkt-Messung aufgebracht.
Eine Kalibriermessung fiir Aufwérm- und Abkiihlvorgang im Kryostaten erbrachte im
Bereich von T' = 40 K bis 160 K in guter Ndherung eine lineare Abhéngigkeit des Wi-
derstands von der Temperatur. Durch einen linearen Fit an die Messkurven in diesem
Bereich konnte somit bei weiteren Messungen die Temperatur des Platin-Sensors aus

den Widerstandswerten bestimmt werden:

Toufwirmen = —595,07 K+ R - 1749, 81 K/ (4.3)

Tobkiihien = —563, MK+ R- 1680, 12 K/Q (4.4)

Weitere Widerstandsmesskurven beim Aufwérmen und Abkiihlen der Probe wurden
mit angelegtem Hochfrequenzsignal bei verschiedenen Leistungen aufgenommen, der
gemessene Widerstand wurde in entsprechende Temperaturwerte umgewandelt. Fiir

eine Leistung von P;pr = 30 dBm ergibt sich im linearen Bereich des Widerstandsfits
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von T' = 40 K bis 160 K eine Erwdrmung von ca. AT = 15 K durch die Oberflichen-
welle. In Abbildung 4.2 ist die zusétzliche Erwdrmung des Chips durch die Oberfla-
chenwelle in Abhéngigkeit von der eingebrachten Leistung bei einer Grundtemperatur
von 1o = 100 K zu sehen.

<z /
g ¢ /
4 4 =
/
||
2] /
| —m n l/.
0 T T T T T T T T T T T T T T T T T
-10 -5 0 5 10 15 20 25 30
P [dB]

Abbildung 4.2: Temperaturdifferenz zwischen VTI-Sensor und Pt-Sensor auf dem Chip

bei verschiedenen Leistungen bei einer VTI-Sensortemperatur von 7y = 100 K

Um das zeitliche Verhalten der Temperaturdnderungen kennen zu lernen, wurde im
néchsten Schritt der Ein- und Ausschaltvorgang des Hochfrequenzsignals (Prpr =
30 dBm) zeitaufgelost betrachtet. In Abbildung 4.3 a) erkennt man, dass neben der
Erh6éhung der Probentemperatur durch das HF-Signal, die bereits nach At = 30 s um
AT = 12 K angestiegen ist, auch eine Erhéhung der Temperatur am Probenstab-Sensor
messbar ist. Diese ist eindeutig mit dem Oberflichenwellensignal korrelliert.

Da die Messungen ohne Gasfluss im VTI durchgefiihrt wurden und damit Zufuhr und
Abfuhr von Warme kaum moglich waren, fiihrte die eingestrahlte Leistung zu einer
langsamen aber dennoch merklichen Erwérmung des gesamten Probenstabs. Zur Ab-
schitzung der Zeitkonstanten wurde hier wiederum ein Fit aufgestellt, fiir den als
Ansatz eine exponentielle Zunahme bzw. Abnahme der Temperatur der Probe und des
Probenstabs angenommen wurde. Fiir die Probe tragt neben dem Oberflaichenwellen-
signal auch die erhchte Probenstabtemperatur zur Erwarmung bei und wurde im Fit

ebenfalls berticksichtigt:

A7—1VTI—aufwiirmen = _57 5- e_4t_0 K ATVTI—abkﬁhlen = +17 8- e_f_g K (45)
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Abbildung 4.3: a) An- und Abschalten eines konstanten Hochfrequenzsignals, das ne-
ben der Anderung der Probentemperatur selbst auch Einfluss auf die Temperatur des
Probenstabs zeigt (Symbole entsprechen Messwerten, Linien sind Fitdaten). b) Zeitauf-
geloste Messung der Erwérmung einer Probe bei Pulslangen von p = 0,25 s (Linie mit

Symbolen) und p = 0,05 s (durchgezogene Linie)
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AT‘Probe—aufvvuiirmen =-8- 6_% K + ATwVTI—aufwiirmen (46)

AT probe—abihien = +8 - €77 K + ATy rr—abkiihlen (4.7)

Weitere zeitaufgeloste Messungen wurden mit einem Digitalmultimeter mit internem
Speicher durchgefiihrt. Bei Pulsldngen von p = 0,25 s (Prpr = 30 dBm) waren noch
Temperaturdifferenzen von etwa AT = 1 K zu erkennen. Bei p = 0,05 s ist die Tem-
peraturanderung bereits kleiner als AT = 0,1 K (Abbildung 4.3 b)). Nahert man die
Temperaturzunahme wieder iiber eine Exponentialfunktion an, so ergeben sich hier
Zeitkonstanten von etwa 7 = 0,04 s.

Zusammenfassend zeigen diese Messungen, dass gerade bei der Anregung von Oberflé-
chenwellen mit hohen Leistungen eine starke Erwarmung der Probe zu erwarten ist.
Entsprechend muss bereits bei den Messungen eine besonderes Augenmerk auf die Pro-
bentemperatur gelegt werden. Bei der Auswertung der Daten muss bei allen Effekten

die Moglichkeit eines grofien Temperatureinflusses in Betracht gezogen werden.



Kapitel 5

Messungen an LaCaMnQO;

5.1 Strukturelle Untersuchungen

Zur Untersuchung von LaCaMnO3-Diinnschichtsystemen verwendet man als Substrat
iiblicherweise SrTi0s. Die Fehlanpassungen auf der c-Achse mit unter 1 % ermogli-
chen hierbei sehr homogene Schichten. Das fiir Anwendungen mit Oberflachenwellen
bendtigte Substrat sollte deshalb neben einem grofsen Kopplungskoeffizienten zwischen
mechanischer und elektrischer Welle eine moglichst geringe Gitterfehlanpassung auf-
weisen. Sowohl LaC'aMnQOs als auch SrT10s und LiNbO5 besitzen Perowskitstruktur,
die Gitterparameter von LiNbO3 zeigen jedoch eine grofsere Abweichung, in Tabelle
5.1 sind die entsprechenden Werte zusammengefasst. Zur Anwendung kamen die bei-
den Kristallschnitte 128°-rot und YZ-cut von LiNbOj auf denen die Ausbreitung von
Rayleighwellen moglich ist.

Material a [A] b [A] c| A] ax by o

aALcMO brLomo CLCMO

(100) SrTiO; 3,91 | 391 | 3,91 | 0,72 0,51 0,71

LiNbO; 515 | 5,15 | 13,86 | 0,94 | 0,67 | 0,94
YZ-LiNbO; 515 | 13,86 | - 004 | 1,8 | 2,53
128°-LiNbO; 515 | 621 | - 094 | 081 | 1,14

La07670a0733Mn03 5,45 7,70 5,47 - - -

Tabelle 5.1: Vergleich der Strukturdaten der verwendeten Substrate zur Herstellung
von LaCaMnQOs-Diinnschichtsystemen und der Daten von kristallinem LaCaMnOs3
[Heinrich05]

Bei der Bestimmung der Oberflachenstruktur im Rasterelektronenmikroskop zeigte
sich, dass die auf Sr7Ti0O3 abgeschiedenen Schichten eine sehr gleichméssige Oberfliche
besitzen. Die Schichten auf LiNbOs5 weisen eine eher rauhe Oberfliache auf. Diese ist bei

den auf 128°-rot Substrat hergestellten Filmen zudem wesentlich unregelméssiger als

33
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Abbildung 5.1: Rasterelektronen- und Roéntgenuntersuchungen von LaCaMnQOs auf
a) SrT103, b) 128°-rot LiNbO3 und c¢) YZ-cut LiNbO;
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auf YZ-cut Substrat, die Korngrofsen unterscheiden sich sehr deutlich. Bei der Réntgen-
untersuchung konnte auf Sr7Ti0O3; das erwartete epitaktische Wachstum nachgewiesen
werden. Im ©/20-Scan sieht man neben den charakteristischen Linien des Substrats
nur zwei weitere Linien, die als (020)- und (040)-Reflexionen des LaCaMnQOs identifi-
ziert werden konnen. Da bei den auf Li NbO3 abgeschiedenen Schichten keine eindeutige
Struktur festgestellt werden konnte, erfolgte die Darstellung mit Polfiguren. Bei Proben
auf 128°-rot Substrat ist eine klare Ordnung zu sehen (wenig Punkte im Poldiagramm),
beim YZ-cut Substrat ist kaum mehr eine Ordnung in der Struktur zu erkennen (viele
Punkte im Poldiagramm, siehe Abbildung 5.1).

Widerstandsmessung an Filmen auf Sr7T703

Zur Charakterisierung der hergestellten LaCaMnQOs-Diinnschichtsysteme wurde zu-
néchst ein Diinnschichtsystem auf Sr7iO3-Substrat vermessen (sieche Abbildung 5.2).
Der Metall-Isolator-Ubergang der Probe lag bei etwa Te = 235 K, die Werte des
spezifischen Widerstands von p = 50 m{2cm bei tiefen Temperaturen und anndhernd
600 mQcm am Ubergang stimmen gut mit Werten aus der Literatur (z.B. [Neumeier95))
iiberein. Auch die geringe Breite des Ubergangs bestitigt die in den strukturellen Un-
tersuchungen festgestellte hohe Qualitédt der Filme. Sowohl stéchiometrische Kompo-
sition als auch die gemessenen Widerstandswerte zeigen, dass der Ablationsprozess zu

Diinnschichtsystemen hoher Giite fiihrt.

600
500
400

300
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200

100

T T T T T T T T T
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Abbildung 5.2: Spezifischer Widerstand von LaCaMnQOs auf einem Substrat aus
SrT10s3 in Abhéangigkeit von der Temperatur.
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5.2 Widerstands- und Dampfungsmessungen

Die Messungen zu temperaturabhingigen Widerstandséinderungen von Filmen auf
LiNbO3 wurden an zwei Proben (128°-rot bzw. YZ-cut LiNbO3) durchgefiihrt. Auf
dem Substrat befindet sich bei beiden ein langer und schmaler LaCaMnQOs-Streifen
senkrecht zur Ausbreitungsrichtung der Oberflichenwelle. Dieser ist mit Goldkontakten
fir eine 4-Punkt-Messung versehen (sieche Abbildung 5.3). Mit dieser Geometrie kon-
nen Einfliisse der Oberflachenwelle auf den Stromfluss der DC-Messung weitestgehend

verhindert werden.

IDT

LaCaMnO,

Kontaktpads

Abbildung 5.3: Probengeometrie mit Hallbar senkrecht zur Ausbreitungsrichtung der
Oberflachenwelle, Einfliisse der Welle auf den Stromfluss der DC-Messung kénnen so

weitgehend verhindert werden.

Bei der DC-Charakterisierung der Probe auf 128°-rot LiNbOj; konnte der Metall-
Isolator-Ubergang bei Te = 210 K festgestellt werden, die Ubergangstemperatur liegt
damit nur ca. 30 K unter den Literaturwerten fiir Einkristalle. Die Leitfahigkeit im
Bereich tiefer Temperaturen erreicht ebenfalls Werte, die typisch fiir Einkristalle sind.
Der Ubergang selbst ist jedoch wesentlich breiter, das Widerstandsmaximum ist stark
erniedrigt. Beim Anlegen eines Magnetfeldes nimmt der Widerstand wie erwartet ab,
der Ubergang wird zu héheren Temperaturen verschoben. Mit Gleichung 2.35 ergibt
sich ein Magnetowiderstand von MR, = 68% (siche Abbildung 5.4 a)).

Die Probe auf YZ-cut LiNbOj3 zeigt ein stérker beeintrichtigtes Verhalten im Wider-
stand. Die Ubergangstemperatur liegt bei nur Tp = 150 K. Der Widerstand ist im
Vergleich zur Probe auf 128°-rot Substrat um etwa einen Faktor 20 hoher. Der Ma-
gnetowiderstand ist mit M Rq = 80 % grofker und die Widerstandsabnahme durch das
angelegte Magnetfeld ist auch bei tiefen Temperaturen schon sehr ausgeprigt vorhan-
den (siche Abbildung 5.4 b)). Dieses Verhalten lasst sich durch eine starke kristalline

Unordnung bei ebenfalls hoher Dissorientierung der Spins erkléren, die erst im starken
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Magnetfeld aufgehoben wird.

Gleichzeitig erfolgte eine temperatur- und magnetfeldabhéngige Transmissionsmessung
mit einer gepulsten Oberflichenwelle, so dass ein Vergleich zu den durch Korngrenzen
und andere Filminhomogenitdten beeinflussten 4-Punkt-Messungen moglich ist. Be-
rechnet man aus dem DC-Widerstand der Probe mit den geometrischen Abmessungen
des Films die Fldchenleitfahigkeit o, so kann mit Gleichung 2.14 die Dampfung der
Welle pro Langeneinheit berechnet werden. Zum Vergleich bestimmt man aus dem

Transmissionsverhalten die Dampfung:

_ So1[dB]
[-10-loge
Dabei ist [ die Lange des Films im Schallpfad und S3; die Grofe des transmittierten

(5.1)

Signals. Die Werte der Dampfung aus den beiden Messmethoden sind in Abbildung 5.5

fiir beide Proben gegen die Temperatur angetragen.

In Gleichung 2.14 sind neben dem Wellenvektor k = A;:W, der die frequenzabhéngige
Déampfung des Substrats beschreibt, der Kopplungskoeffizient und die kritische Leitfa-
higkeit enthalten. Beide Werte kénnen zur Anpassung der Kurven verwendet werden.
Das Auftreten einer Doppelpeakstruktur bei der Probe auf 128°-rot LiNbOs kann mit
einer Leitfahigkeitsinderung tiber den kritischen Wert o, hinaus erklart werden (sie-
he z.B. [Wixforth87]). Als charakteristischer Wert in den Messkurven kann die Lage
dieser beiden Dampfungsmaxima im Temperaturdiagramm herangezogen werden. Die
kritische Leitfdhigkeit o, wird iiber die Leitfahigkeit der DC-Messung an den Stellen
der Maxima bestimmt.

Durch das Anpassen der berechneten Dampfungskurve an die gemessene ergeben sich
die Werte o, = 0,00025 Q5! und K? = 3,8. Zusitzlich musste eine weitere parasi-
tire Parallelleitfahigkeit o,,,. = 0,0006 Q' hinzugenommen werden. Die berechneten
Werte konnen nicht nur Lage, Form und Groéfse des Doppelpeaks und der gesamten
Déampfungsfunktion wiedergeben, auch die Dampfungsabnahme im Magnetfeld wird
korrekt wiedergegeben. Fiir die Probe auf YZ-cut LiNbOj3 ergeben sich Werte von
om = 0,00009 Q5! und K2 =0, 4.

Im Vergleich zu Literaturwerten (z.B. [Rotter99]) sind sowohl die Ergebnisse fiir K?
als auch die fiir o, zu grofs. Die um einen Faktor von 100 (128°-rot LiNbOs3) bzw. 10
(YZ-cut LiNbO3) erhdhten Werte von K? geben damit konsistent die groke Dampfung
iiber den gesamten Film wieder. Statt einer erwarteten Dampfung von I' = 0,2 dB
liegt diese tatséchlich bei etwa I' = 40 dB.

Erklart werden konnen diese Abweichungen von den theoretischen Werten mit einer
diinnen, leitfihigen Schicht auf der gesamten Probe, die withrend des Atzvorgangs nicht
entfernt wurde. Durch die hohen Kontaktwiderstdnde und aufgrund unzusammenhén-
gender leitfahiger Restkorner kann die Schicht {iber den DC-Widerstand nicht mehr

nachgewiesen werden. Der Wechselwirkungsbereich der Oberflichenwelle erstreckt sich
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Abbildung 5.4: Spezifischer Widerstand von LaCaMnOj; auf a) 128°-rot und b) YZ-
cut-LiNbO3 bei B =0 T und B =9 T (kleines Bild: Magnetowiderstand M Ry nach
Gleichung 2.35)
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Abbildung 5.5: Dampfung der akustoelektrischen Welle auf a) 128°-rot und b) YZ-
cut-Substrat bei B = 0 T und B = 9 T, berechnet aus dem temperaturabhéngigen
Widerstandsverlauf nach Gleichung 2.14 (durchgezogene Linien) und den Transmis-

sionmessungen (Linien mit Symbolen).
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damit auf einen weit grofseren Bereich als den in den Rechnungen angenommenen,
maximal also die gesamte urspriinglich bedeckte Substratoberfliche, die Dampfung
ist kleiner. Wird ein zusétzlicher Beitrag dieses Bereichs zur DC-Leitfahigkeit der 4-
Punkt-Messstrecke angenommen, so ist die angenommene Geometrie nicht korrekt.
Die erhohte kritische Leitfahigkeit kann dann mit einer ebenfalls zu hoch angesetzten

Flachenleitfahigkeit erklart werden.

5.3 Akustoelektrischer Effekt

Zur Messung des akustoelektrischen Effekts wurde eine Probe mit einem langen und
diinnen Hallbar, ausgerichtet in Richtung der Wellenausbreitung, verwendet. An dessen
Enden wird die akustoelektrische Spannung bzw. der akustoelektrische Strom abgegrif-
fen. Um Anderungen im Dampfungsverhalten des Films vermessen zu kénnen sollte der
Wechselwirkungsbereich moglichst grof sein, dazu werden neben dem Hallbar weitere
LCMO-Streifen auf dem Substrat belassen. Diese stehen nicht in elektrischem Kontakt
mit dem Hallbar, beeinflussen aber dennoch die Oberflachenwelle (sieche Abbildung
5.6).

Abbildung 5.6: Langer, diinner Hallbar zur Messung des akustoelektrischen Effekts, die
seitlichen Balken parallel zum Hallbar erh6hen den Wechselwirkungsbereich der Ober-
flichenwelle mit dem Diinnschichtsystem und ermdglichen die gleichzeitige Messung

der Transmission.

Bei Messungen der Magnetfeldabhéngigkeit des spezifischen Widerstandes ergibt sich
fiir diese Probe eine Ubergangstemperatur bei 7T c(B=0 T) = 233 K. Fiir ein Magnetfeld
von B = 8 T erhélt man einen Magnetowiderstand von bis zu MRy = 83 % (siehe
Abbildung 5.7).

Der akustoelektrische Effekt an dieser Probe wurde in offener Geometrie vermessen,

die Messungen wurden mit einem DC-Multimeter vorgenommen. In diesem Aufbau ist
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Abbildung 5.7: Spezifischer Widerstand der Probe zur Messung des akustoelektrischen
Stroms in Abhéngigkeit von der Temperatur. Im kleinen Diagramm ist der Magneto-
widerstand bei 8 T dargestellt.

der akustoelektrische Strom j,. = 0. Damit kann Gleichung 2.29 nach E; aufgelost
werden. Man erhélt die akustoelektrische Spannung V. als Integral des longitudinalen
elektrischen Feldes iiber die Lénge [ der Schicht:

! ! I
.ae ]' ]F zz
Vie = /Ez dz = /L dz = ——/L + F[E—(Hmz —71l,.,,) dz (5.2)
o o) w D
0 0 0
Mit der Intensitét als einziger iiber den Ort z variierenden Grofe I(z) = —1y/T - e 17

erhélt man nach der Integration fiir die akustoelektrische Spannung:

V. — [% 4 ;ﬁ(nzzzz — Tszyy)] Io(1— e (5.3)

Vergleichsmessungen mit dem akustoelektrischen Strom in kurzgeschlossener Geome-
trie zeigen qualitativ identische Ergebnisse, die Messsignale waren aber durch die hoch-
ohmige 2-Punkt-Messstrecke wesentlich kleiner. Der bereits bei [IlisavskiiOl] beschrie-
bene Effekt eines anomalen akustoelektrischen Effekts konnte auch auf dieser Probe
gefunden worden.

Wird an den IDT 1 der Probe eine Hochfrequenzspannung zur Anregung einer Ober-
flachenwelle in Richtung 1 angelegt, so ergibt sich ein akustoelektrischer Effekt wie er
mit den Ergebnissen anderer Arbeiten vergleichbar ist (z.B. [Rotter99]). Das Maximum

der Spannung wird im Bereich von Ty erreicht. Dies kann durch eine erhohte Damp-
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fung und damit einem erhohten Energieiibertrag an das Elektronensystem in diesem
Bereich erklirt werden (Abbildung 5.8 a)). Uber das Ohmsche Gesetz kommt es durch
das Widerstandsmaximum bei T zu einer weiteren Anhebung der Spannung beim
Phaseniibergang. Das negative Vorzeichen der akustoelektrischen Spannung zeigt, dass
Lécherleitung vorliegt.

Durch Anlegen eines Hochfrequenzsignals an IDT 2 und der Anregung einer Oberfla-
chenwelle in Richtung 2 findet man nicht wie erwartet eine Umkehr des Vorzeichens in
der gemessenen Spannung. Im Bereich von Ty ergibt sich hier zwar wie erwartet eine
positive Spannung, unterhalb der Ubergangstemperatur nimmt die akustoelektrische
Spannung jedoch auch negative Werte an (Abbildung 5.8 a)).

Wie im theoretischen Teil beschrieben kénnen bei Materialien in denen Druck zu einer
Anderung der Leitfiahigkeit fiithrt zusitzliche Beitrige zum akustoelektrischen Effekt
entstehen. Nach Gleichung 2.33 sind diese unabhéngig von der Richtung der Oberfla-
chenwelle. Neben Dampfung und Intensitdt der Welle gehen nur Materialkonstanten
ein. Die Stromrichtung wird nur durch die Vorzeichen der piezoelektrischen Konstante
ps3 und der Druckabhéngigkeit in der Leitfahigkeit II.... und II..,, bestimmt.

Nimmt man fiir die akustoelektrische Spannung nur die beiden bisher behandelten
Komponenten an, einen durch das elektrische Feld der Welle hervorgerufenen Anteil
Vi und einen durch den mechanischen Druck der Welle induzierten Anteil V,,, so kann

man die Spannung entsprechend aufteilen:

Ve = Ve + VZD (54)

Die Umkehr der Laufrichtung der Oberflichenwellen ergibt fiir die beiden Teile der

akustoelektrischen Spannung folgende Gleichungen:

VE(Richtung 1) — _VE(Richtung 2) und VZD(Richtung 1) — ‘/p(Richtung 2) (55)

Elektrischer und druckabhéngiger Anteil des akustoelektrischen Effekts kénnen mit den
Gleichungen 5.4 und 5.5 aus dem fiir beide Richtungen bestimmten akustoelektrischen
Effekt bestimmt werden:

1

‘/;) = 5 (‘/;Le (Richtung 1) + Ve (Richtung 2)) (56)
1

Ve = 5 (V;ze (Richtung 1) — Vae (Richtung 2)) (57)

In Abbildung 5.8 b) sind die aus der akustoelektrischen Spannung fiir beide Ausbrei-
tungsrichtungen berechneten Werte fiir die vom elektrischen Feld und vom Druck ab-

héngigen Anteile zu sehen. Der vom elektrischen Feld der Welle abhéngige Anteil zeigt
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Abbildung 5.8: Akustoelektrische Spannung in Abhéngigkeit von der Temperatur in

den beiden Ausbreitungsrichtungen der Oberflichenwelle (a), sowie die Aufteilung in

normalen und anomalen akustoelektrischen Effekt (b)
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wie erwartet im Temperaturverhalten ein Maximum bei 7. Beim druckabhéngigen An-
teil liegt das Maximum unterhalb von Ty, die maximale Spannung ist anndhernd dop-
pelt so grof wie die des normalen Anteils. Da die beiden IDTs Unterschiede im Abstrah-
lungsverhalten zeigen, wurden bei der Berechnung von V,, und V, die beiden Richtungen
der Oberflédchenwelle unterschiedlich gewichtet (Vae (richtung 1) @ Vae (Richtung 2) = 1 1 2).
Der Gewichtungsfaktor wurde so gewéhlt, dass beide Anteile des akustoelektrischen Ef-
fekts keinen Nulldurchgang zeigen. Beide Kurven sollen zudem eine moglichst geringe
Substruktur aufweisen.

Héngt der akustoelektrische Effekt von der Richtung der Oberflachenwelle ab, so kann
durch die gleichzeitige Anregung von Oberflachenwellen in beiden Richtungen mit iden-
tischer Leistung der akustoelektrische Effekt unterdriickt werden. Das Verhéltnis der
Anregungsleistung zwischen den dazu benotigten Oberflichenwellen gibt dann die Ge-
wichtungsfaktoren an. Bei dem hier auftretenden druckinduzierten anomalen akusto-
elektrischen Effekts kommt es auf Grund der Unabhéngigkeit von der Ausbreitungs-
richtung auch bei Stehwellen zu einem akustoelektrischen Signal.

Um j, theoretisch zu bestimmen benétigt man nach Gleichung 2.33 eine Abschitzung
fir die Druckabhéngigkeit der Leitfahigkeit II,.,. und II,,,,. Nach [Ilisavskii0l| kann
diese mit der Kompressibilitiat x des Diinnschichsystems aus der Druckabhéngigkeit

der Leitfahigkeit des gesamten Systems bestimmt werden:

§81n00
k OP

Untersuchungen zur Druckabhéngigkeit der Leitfahigkeit von LaCaMnQO3 werden z.B.

2szyy + szzz = - (58)

bei [Neumeier95| vorgestellt. Dabei wurde das Widerstandsverhalten eines LaCaMnOs-
Einkristalls in einer Druckzelle mit 4-Punkt-Messungen elektrisch untersucht. Es zeigt
sich, dass T wie beim Anlegen eines Magnetfeldes hin zu hoéheren Temperaturen
verschoben wird. Der maximale Widerstand nimmt mit steigendem Druck ab. Die
druckabhéngige Leitfdhigkeit nimmt also zu (siehe Abbildung 5.9). Damit sind 11,
und II..,, nach Gleichung 5.8 negativ, mit einem Maximum in der Temperaturab-
héngigkeit knapp unterhalb von Ty. Als Maximalwert dafiir erhdlt man ungeféhr
dlnoy/OP = 3,5 GPa!. Mit einem Wert von x~' = 85 GPa aus [Zhu00| und der
Abschétzung, dass I1,,,, ~ I,,,, ist, findet man fiir den Tensor II Maximalwerte von
ungefahr I1;; 0, = —300.

Eine genaue Grofsenabschéatzung des druckabhéngigen Anteils beim akustoelektrischen
Effekt ist kaum moglich. Wichtigste Voraussetzung fiir das Auftreten dieses anoma-
len Effekts ist das Vorhandensein einer ausgezeichneten Richtung im Kristall, welche
das Vorzeichen der Spannung definiert. Der maximale Effekt ist nur bei einer Ori-
entierung dieser Richtung parallel zur elektrischen Messgeometrie zu finden. Da bei
den vorliegenden Proben kein einkristallines Schichtsystem vorliegt, kénnen die einzel-

nen Korner unterschiedliche Orientierungen besitzen. Bei Korngrofen im Bereich von
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Abbildung 5.9: Spezifischer Widerstand in Abhéngigkeit von der Temperatur bei un-
terschiedlichem hydrostatischem Druck in Lag;Cag 33 MnO; (nach [Neumeier95]).

diorn = 50 nm bis 100 nm besteht die Messgeometrie aus etwa 107 Einkristalle. Das
Zustandekommen eines messbaren anomalen akustoelektrischen Effekts ist daher kaum
vorherzusagen. Der tatséchliche Wert liegt zwischen dem aus Gleichung 2.33 bestimm-
baren Maximalwert fiir eine einheitliche, parallele Kristallausrichtung und V,, = 0 bei

einer willkiirlichen Anordnung der Kérner mit beliebiger Ausrichtung.

Akustoelektrischer Effekt unter Magnetfeldeinfluss

Die Messkurven zur Untersuchung der Abhéngigkeit des akustoelektrischen Effekts vom
Magnetfeld sind in Abbildung 5.10 zu sehen. Analog zu den Widerstandsmessungen
kommt es auch hier zu einer Verschiebung von 7 hin zu hoheren Temperaturen, die
maximale akustoelektrische Spannung nimmt gleichzeitig ab. In beiden Richtungen
konnen jedoch einige Aufféalligkeiten festgestellt werden.

In Richtung 1 sind normaler und anomaler akustoelektrischer Effekt gleichgerichtet,
entsprechend {iiberlagern sich beide Signale zu einem maximalen Wert unterhalb von
Te. Das Magnetfeld fiihrt auch hier zu einer Verschiebung von T hin zu hoheren Tem-
peraturen, zugleich bilden sich charakteristische Strukturen aus, die bei bestimmten
Temperaturen auftreten und sich bei Anderungen des Magnetfelds nicht verschieben.
In Richtung 2 sind normaler und anomaler akustoelektrischer Effekt entgegengesetzt
gerichtet. Da beide Maxima bei unterschiedlichen Temperaturen auftreten, ergibt sich

ein Nulldurchgang des akustoelektrischen Effekts. Der negative Anteil der Spannung
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Abbildung 5.10: Akustoelektrische Spannung in Abhéngigkeit von der Temperatur bei
verschiedenen Magnetfeldern von B = 0 T bis 8 T in den beiden Ausbreitungsrichtun-
gen der Oberflachenwellen (Richtung 1 (a) und Richung 2 (b))
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Abbildung 5.11: Anomaler (a) und normaler akustoelektrischer Effekt (b) in Abhén-
gigkeit von der Temperatur bei verschiedenen Magnetfeldern von B = 0 T bis 8 T
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ist jedoch bereits ab einem Magnetfeld von B = 4 T nicht mehr vorhanden, im Gegen-
zug erscheint mit wachsendem Magnetfeld im Temperaturbereich des Minimums der
Messkurve mit B = 0 T ein positives Spannungsmaximum ab Magnetfeldern B > 5 T.
Dieses geht mit weiter wachsendem Magnetfeld wieder zuriick. Sowohl das Maximum
des feldabhéngigen Anteils als auch das des druckabhéngigen Anteils beim akustoelek-
trischen Effekt verschieben sich im Magnetfeld hin zu hoheren Temperaturen. Die Ver-
schiebung ist beim normalen Anteil aber grofer und entspricht den erwarteten Werten
aus der Verschiebung im Widerstandsverhalten.

Auch in diesem Fall wurde zwischen den beiden Laufrichtungen wieder eine Gewich-
tung von 1 : 2 gewdhlt. Die Auswertung zeigt, dass die Verschiebung des elektrischen
Anteils am akustoelektrischen Effekt nicht in der gleichen Weise vor sich geht wie die
Verschiebung des Widerstandsmaximums unter Magnetfeldeinfluss (siehe Abbildung
5.11).

Durch das polykristalline Diinnschichtsystem koénnen beim druckabhéngigen akusto-
elektrischen Effekt unterschiedlich gerichtete Spannungen erzeugt werden. Der breite
Ubergangsbereich im Phaseniibergang weist auf unterschiedliche Ubergangstemperatu-
ren und Eigenschaften der einzelnen Kérner hin. Damit muss bei der Temperaturabhéan-
gigkeit V,, ein uneinheitliches Verhalten angenommen werden, selbst ein Nulldurchgang

der Spannung bei Temperaturanderungen ist moglich.

Akustoelektrischer Effekt in Abhingigkeit von der Anregungsleistung

Neben den Untersuchungen des akustoelektrischen Effekts im Magnetfeld wurde auch
die Abhéngigkeit von der Anregungsleistung und damit vom Druck auf das Diinn-
schichtsystem betrachtet. Fiir beide Laufrichtungen der Oberflaichenwelle, sowie fiir
den daraus berechneten normalen und anomalen akustoelektrischen Effekt skaliert die
akustoelektrische Spannung mit der Leistung, die Position des Maximums bleibt kon-
stant. Der Einfluss von Verspannungen der Oberfliche auf die druckabhéngige Leitfa-
higkeitsdnderung ist identisch mit der iiber das elektrische Feld induzierten Spannung.
Da sich die Verspannungen in der Schicht im zeitlichen Mittel aufheben, kommt es
nicht zu Verinderungen der Ubergangstemperatur, wie dies beim Anlegen eines hydro-
statischen Drucks der Fall ist.

5.4 Ortsaufgeloste Messungen

Die Form der Widerstandsmesskurve am Metall-Isolator-Ubergang in LaCaMnO; kann
erklart werden durch die Koexistenz von metallischen und isolierenden Doménen im
Bereich des Phaseniibergangs. Auch die festgestellte Aufweitung des Ubergangs bei

einer Gitterfehlanpasung des Substrats, wie hier beim LiNbOj3, kann diese Vermutung
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stlitzen. Theoretische Modelle mit diesen Annahmen wie z.B. bei [Burgy01| kénnen
unter anderem auch das Auftreten des CMR erkléren.

Wie bereits angesprochen bieten sich getaperte IDTs bei der Sensorik mit Oberfla-
chenwellen als hervorragend geeignetes Instrument zur ortsaufgelosten Detektion an.
Betrachtet man die im LaCaMnQOs-Diinnschichtsystem auf LiNbOj festgestellte fein-
kornige Struktur mit Korngrofsen von weniger als dg,, = 100 nm, so ist eine direkte
Auflésung einzelner Korner nicht moglich. Liegt zwischen den Doménen jedoch eine
Nahordnung vor, so wére eine Detektion mit Oberflachenwellen denkbar. Auch ma-
kroskopische Anderungen iiber das Diinnschichtsystem, hervorgerufen z.B. durch eine
Inhomogenitét im Ablationsprozess der Schicht, kdnnen auf diese Weise vermessen wer-

den.

getaperter
IDT

LaCaMnO,

Kontaktpads

Abbildung 5.12: Probengeomerie mit Hallbar senkrecht zur Ausbreitungsrichtung der
Oberflichenwelle und getaperten IDTs zu Bestimmung von Inhomogenitaten auf der
Probe

Da sich bei vorhergehenden Messungen bereits Probleme mit der vollstdndigen Ent-
fernung des LaCaMnQO3 im Nassétzschritt ergeben haben, wurde hier bereits bei der
Aufbringung des Diinnschichtsystems eine Schattenmaske aus LiNbO3 verwendet. Mit
Hilfe des Netzwerkanalysators erfolgte die Aufnahme von Transmission und Phase iiber
den gesamten Frequenzbereich der verwendeten IDTs. Temperaturabhéingige Anderun-
gen der Resonanzfrequenz(en) wurden hier erst in der Auswertung berticksichtigt. Nach
dieser Bereinigung der Messdaten kann der Ort auf der Probe nach Gleichung 2.13 be-
stimmt werden. In Abbildung 5.12 ist die verwendete Probenstruktur dargestellt.

Abbildung 5.13 zeigt Phase bzw. Dampfung der Oberflichenwelle in Abhéngigkeit von
Temperatur und Ort an zwei Proben. Bei der Phasenmessung an der eine Probe erkennt
man, dass die temperaturabhéngige Phasenverschiebung nicht einheitlich vor sich geht.
Es ist eine lineare Abhéngigkeit vom Ort zu erkennen. Mit anderen Methoden konnten

jedoch keine Inhomogenitéten in der Probe gefunden werden. In der Dampfungsmes-
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Abbildung 5.13: Temperaturabhéngige, ortsaufgeloste Messungen mit getaperten IDTs
an zwei Proben: a) Messung der Phase des transmittierten Signals, b) Dadmpfung des

transmittierten Signals
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sung an der zweiten Probe sind neben der frequenzabhéngigen Substruktur des IDTs
keine ortsabhéngigen Effekte der Probe zu erkennen.

Mit Hilfe von Scanning Tunneling Spectroscopy wird bei [Becker02| gezeigt, dass am
Metall-Isolator-Ubergang Doméinen mit metallischen und isolierenden Verhalten gleich-
zeitig existieren. Bei Erhohung der Temperaturen konnte die Zunahme isolierender
Bereiche bei gleichzeitiger Abnahme der metallischen Bereiche sichtbar gemacht wer-
den. Die Untersuchung der Topografie der Proben ergab eine mittlere Korngréfe von
diorn = 57 nm, fiir die elektronischen Doménen unterschiedlicher Leitfahigkeit ergibt
sich eine mittlere Grofe von dpominen = 21 nm. Eine Verkniipfung zwischen topografi-
schen und elektronischen Strukturen konnte hier nicht gefunden werden.

Die direkte Abbildung von Inhomogentititen der erwarteten und mit anderen Metho-
den nachgewiesenen Grofe in einem Diinnschichtsystem ist iiber eine ortsaufgeloste
Sensorik mit Oberflichenwellen nicht moglich. Durch die Bestimmung der gemittelten
Flachenleitfahigkeit im Vergleich mit der Leitfdhigkeit aus DC-Widerstandsmessungen
sind dennoch Einblicke in die Substrukturen der Probe moglich. Als Beispiel seien hier
metallische Inseln in einer isolierenden Umgebung genannt, die nur iiber die Detektion
mit Oberflachenwellen erkennbar sind.

Um temperaturabhéngige Phasendnderungen auf der Probe und das frequenzabhén-
gige Abstrahlungsverhalten der IDTs ausschliefen zu kénnen wéren hier Messungen
mit einer Vergleichsstrecke auf dem Chip selbst notig, wie sie z.B. bei [Miiller04| vor-
gestellt werden. Messungen an entsprechenden Strukturen zeigten bisher jedoch keine

wesentlichen Verbesserungen der Ergebnisse.
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Kapitel 6

Messungen an 1503

6.1 Strukturelle Untersuchungen

Die Herstellung von einkristallinem V503 ist in sehr hoher Qualitdt mdglich. Die in
Kapitel 2.3 beschriebenen strukturellen Anderungen am Phaseniibergang fiihren je-
doch beim Abkiihlen solcher Proben oft zur Rissbildung. Der Phaseniibergang konnte
deshalb an einkristallinen Proben noch nicht reversibel untersucht werden. Um die
Zerstorung des Kristalls zu verhindern werden oft nur Messungen unter Druck durch-
gefithrt (siche z.B. [Klimm97]).

Diinne V503-Schichten sind bislang immer polykristallin, die einzelnen Koérner sind
nicht mehr einheitlich ausgerichtet. Die physikalischen Eigenschaften der einzelnen Kri-
stalle konnen sich deutlich unterscheiden. An diesen Schichten ist beim Abkiihlen jedoch
keine Rissbildung festzustellen, zudem sind auch optische Messungen moglich. Gera-
de zur Untersuchung von V503 mit Hilfe von Oberflaichenwellen sind diinne Schichten
pradestiniert. Allerdings muss hier ein piezoelektrisches Material als Substrat dienen.
LiNbOs ist aufgrund der guten Kopplung zwischen elektrischer und mechanischer Welle

dazu besonders geeignet.

Bei der Herstellung von V,03-Schichten mit tiblichen Aufdampftechniken (siche z.B.
[Weissmann96|) ist trotz der Verwendung von speziell ausgewéhlten Substraten,
z.B. mit Saphir bei einer Gitterfehlanpassung von unter 5 % oder mit Chromoxid-
Pufferschichten bei einer Gitterfehlanpassung von weniger als 1 %, keine einheitliche
Qualitat der Schichten erreichbar. Im Gegensatz dazu konnen mit dem in Kapitel 3
beschriebenen Verfahren Schichten einheitlicher Qualitdt auf nahezu allen Substraten
hergestellt werden [Nateprov05]. In Tabelle 6.1 ist ein Vergleich der Strukturdaten der
verwendeten LiNbOs-Substrate mit der metallischen und isolierenden Phase von V504

zu sehen.

Die Proben wurden im Rasterelektronenmikroskop jeweils vor und nach dem Temper-

schritt (siche Kapitel 3) untersucht. Bei YZ-cut Substraten erkennt man Korner mit

73
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Material | a [A] | ¢[A] | PM-Bereich | AFI-Bereich

Ay Cx Ay Cx
aVQO% CVQOg aVQOg CVQOg

LiNbO; 515 | 13,86 | 1,04 | 0,99 | 1,03 | 0,99
YZ-LiNbO; | 5,15 | 13,86 | 1,04 | 0,99 | 1,03 | 0,99
128°-LiNbOs | 5,15 | 6,21 | 1,04 | 0,44 | 1,03 | 0,44

V,05 PM | 4,954 | 14,003 | - _ _ ]

V,05 AFI | 5,000 | 13,990 | - _ _ _

Tabelle 6.1: Vergleich der Strukturdaten der verwendeten LiNbO3-Substrate sowie der
paramegnetisch metallischen und der antiferromagnetisch isolierenden Phasen von V503
[Heinrich05], [Weissmann96|

einer Grofe von etwa 200 nm (siche Abbildung 6.1 a)). Durch das Tempern der Pro-
be heben sich diese Korner deutlicher voneinander ab, es kommt zum Teil auch zur
Rissbildung zwischen den Kérnern. Auf 128°-rot LiNbOj3 zeigen sich dabei sehr glatte
Schichten, deren Aussehen durch die Temperung kaum verdndert wird (sieche Abbil-
dung 6.1 b), jeweils linke Bildhélfte). Auch mit einem Zwischenlayer aus 5 nm Titan
und 50 nm Gold kénnen noch sehr gute Schichten abgeschieden werden, die Schich-
ten neigen jedoch nach dem Tempern zur Rissbildung (siehe Abbildung 6.1 b), jeweils
rechte Bildhélfte und c)).

Mechanische Eigenschaften am Phaseniibergang

Betrachtet man den strukturellen Phaseniibergang von V503, so findet man dort ei-
ne sprunghafte Anderung der Gitterparameter (siehe Abbildung 6.2 und Tabelle 6.1,
sowie Kapitel 2.3)). Bei makroskopischer Betrachtung ist eine Volumenénderung von
ca. AV/V = 1,4 % besonders aufféllig. Zur genaueren Beschreibung werden zunéchst
einige grundlegende Gleichungen aus der Mechanik deformierbarer Kérper verwendet
(siche z.B. [Stocker94)).

Man definiert die Kompressibilitidt x bzw. das Kompressionsmodul K als dessen Kehr-

wert iiber:

1 10V

T=const.

Das Elastizitdtsmodul F ist mit dem Kompressionsmodul iiber die sogenannte Quer-

dehnungszahl v verbunden:

K= 3(1—2v) (6.2)
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2) vor dem Tempern nach dem Tempern

Abbildung 6.1: Rasterelektronenmikroskopische Aufnahmen von V203 (links jeweils
vor dem Tempern, rechts nach dem Tempern): a) auf YZ-cut LiNbO3, b) auf 128°-rot
LiNbO;5 (linke Bildhélfte) und auf mit Gold beschichtetem 128°-rot LiNbO3 (rechte
Bildhélfte) und c¢) auf mit Gold beschichtetem 128°-rot LiNbO3
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Abbildung 6.2: Gitterparameter von V203 in Abhéngigkeit von der Temperatur (nach
[Klimm97])

Mit typischen Werten fiir v im Bereich von etwa v = 0,3 bis v = 0,4, kann man
in erster Naherung K = FE setzen. Die Schallgeschwindigkeit eines Festkorpers wird

bestimmt vom Elasitzitdtsmodul und der Dichte p des Materials:

E
CFestkorper — \/; (63)

Bei 15,05 findet ein Phaseniibergang 1. Ordnung statt, das Volumen &dndert sich unste-
tig, damit folgt aus Gleichung 6.1, dass die Kompressibilitat divergiert. Das Kompres-
sionsmodul geht gegen Null. Uber die Gleichungen 6.2 und 6.3 ergibt sich dann, dass
auch die Schallgeschwindigkeit am Phaseniibergang gegen Null geht. Man erwartet also,
dass der Korper am Phaseniibergang seine Elastizitat verliert und pseudo-plastisches

Verhalten annimmt.

Diese einfache makroskopische Betrachtung geht nicht auf die Vorgédnge im Kristall
selbst ein, entsprechend sind hier wohl einige Korrekturen anzubringen. Im Zusam-
menhang mit den betrachteten Diinnschichtsystemen miissen sicher auch weitere Terme
betrachtet werden, welche durch die Oberflichen des Systems hervorgerufen werden.
Dennoch kann bereits aus diesen einfachen Annahmen auf Anomalien am Phaseniiber-

gang geschlossen werden.
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6.2 DC-Widerstand und Oberflachenwellen

Betrachtet man Messungen an einkristallinem V503 (siche Abbildung 6.3), so zei-
gen sich auferst scharfe Metall-Isolatoriibergénge im Bereich von Ty, = 130 K bis
145 K (fiir den Abkiihlvorgang) mit einer Hysterese von ATy = 10 K bis 15 K und
Raumtemperatur-Widerstdnden von Rr—z00 xk = 300 pf2em bis 500 pQcem [Klimm97).
Ein Einfluss von Magnetfeldern auf die Ubergangstemperatur konnte bisher nicht fest-

gestellt werden.

* Abkithlmessung
o Aufwirmmessung

p[CXxm]

o]
10'3 [essassassroisisisesvecsasssliivaloNelelalaleReXe eloRelel
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T [K]

Abbildung 6.3: Widerstand beim Abkiihlen und anschliefenden Aufwérmen einer ein-
kristallinen V503-Probe, durch die strukturellen Anderungen am Phaseniibergang die
von Anderungen der Gitterkonstanten im Bereich von bis zu 1 % begleitet werden,
treten am Ubergang oft Risse in den Proben auf. Dies erklirt auch den Widerstandun-
terschied von etwa einer Grofenordnung zwischen den Messungen beim Abkiihlen und
Aufwirmen (nach [Klimm97]).

Zur Vermessung von Widerstand und Démpfung der V503-Schichten wurde zunéchst
eine Geometrie mit einem Hallbar gewéahlt, der sich iiber die volle Breite der Lauf-
strecke der Oberflichenwellen erstreckt. Damit ist die Wechselwirkungsflache zwischen
Welle und Schicht sehr groff und die erwarteten hohen Widerstdnde der Schicht im
isolierenden Bereich konnen gut bestimmt werden. Die verwendete Probengeometrie
ist in Abbildung 6.4 dargestellt.
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Abbildung 6.4: Probengeomerie mit breitem Hallbar lings zur Ausbreitungsrichtung
der Oberflichenwelle, der Wechselwirkungsbereich von Oberflichenwellen und Diinn-

schichtsystem ist sehr grof.

6.2.1 DC-Widerstandsmessungen

Die ersten Messungen zum Widerstands- und Dampfungsverhalten wurden an drei
Proben durchgefiihrt, die sich hinsichtlich Schichtdicke und verwendetem Substrat un-
terscheiden. Erwartet werden Unterschiede im Verhalten am Phaseniibergang, hervor-
gerufen durch unterschiedlich starke Verspannungen auf den Proben bzw. durch Gitter-
relaxationen iiber die Schichtdicke. Auch Unterschiede im Wechselwirkungsverhalten

von Oberflichenwelle und Schicht kénnen méglich sein.

Gegeniiber Messungen an FEinkristallen wurden bei V50s3-Diinnschichtsystemen auf
LiNbO5 stark herabgesetzte Ubergangstemperaturen von etwa Ty = 75 K bis 90 K
(beim Abkiihlen) gefunden, die Hysterese ist mit etwa ATy = 20 K bis 30 K stark
verbreitert. Der Ubergang selbst findet nicht mehr sprunghaft bei einer diskreten Tem-
peratur statt, sondern erstreckt sich iiber einen Bereich von bis zu ATy = 20 K.
Erklaren kann man dies zum einen durch starke Storungen im Film, hervorgerufen
von Verspannungen die durch das Substrat induziert werden. Zum anderen liegt V203
im Diinnschichtsystem in polykristalliner Form vor, es kann zu Unterschieden bei den
Ubergangstemperaturen der einzelnen Korner kommen. Auch die Korngrenzen selbst

konnen weitere Effekte hervorrufen.

In den Abbildungen 6.5 a) bzw. 6.5 b) sind DC-Widerstandsmessungen auf einer Probe
mit 128°-rot LiNbO3, Schichtdicke d = 80 nm bzw. auf einer Probe mit YZ-cut Lt NbO3,
Schichtdicke d = 250 nm in Abhéngigkeit von der Temperatur zu sehen. Die Messung
des Widerstands erfolgte zunéchst mit Hilfe einer 4-Punkt-Messung und zur Auflésung
sehr hoher Widersténde bei tiefen Temperaturen mit einer 2-Punkt-Messung. Nach dem

Abzug eines konstant angenommenen Kontaktwiderstands stimmen beide Kurven sehr
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Abbildung 6.5: Messung des Widerstands mit 2-Punkt-Messungen (durchgezogene Li-

nien) und 4-Punkt-Messungen (Linien mit Symbolen) beim Aufwirmen und Abkiihlen:
a) 128°-rot LiNbOs-Substrat mit 80 nm V503, b) YZ°-rot LiNbOs-Substrat mit 250 nm

V203
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gut iiberein, alle weiteren Messungen wurden deshalb nur noch als 2-Punkt-Messungen
ausgefiihrt. Damit kann der Widerstand vom metallischen bis zum isolierenden Bereich
mit einer Messmethode bestimmt werden.

Bei den Proben auf 128°-rot LiNbOj3 zeigt sich beim Abkiihlen von der metallischen
Phase zunéchst ein langsamer Anstieg des Widerstand. Dann folgt der Bereich des
eigentlichen Ubergangs mit einer Widerstandséinderung von etwa 4 Grokenordnungen
iiber eine Temperatur von ungefahr ATy = 10 K. Im Anschluf daran steigt der
Widerstand weiter exponentiell an. Die Messkurve beim Aufwérmen zeigt, verschoben
um die Hysterese von etwa ATy = 30 K, ein sehr &hnliches Verhalten. Unterschiede
zwischen Abkiihl- und Aufwarmmessungen bestehen in einem Bereich zwischen T =
60 K und 130 K.

Die Probe auf YZ-cut LiNbO3 zeigt, ausgehend vom metallischen Bereich, beim Ab-
kiihlen ein ganz dhnliches Verhalten, die maximale Steigung im Ubergangsbereich ist
jedoch wesentlich geringer. Beim weiteren Abkiihlen kommt es bei T" = 80 K zu einer
sprunghaften Anderung in der Steigung. Auch beim Aufwirmen ist diese Anderung
wieder zu sehen. Die Kurven des Abkiihl- und Aufwirmvorgangs unterscheiden sich
bei dieser Probe bis hinab zu 7' = 20 K.

Im direkten Vergleich der Proben auf den beiden unterschiedlichen Substraten ist die
Form der Widerstandsmesskurven des Phaseniibergangs im oberen Temperaturbereich
anniahernd identisch. Auch die eigentliche Ubergangstemperatur, wenn man als cha-
rakteristischen Wert die Temperatur mit der groftten Widerstandssteigung annimmt,
ist bei den Proben annéhernd gleich. Unterschiede gibt es im Bereich tiefer Tempera-
turen, besonders auffallend ist hier der Unterschied von etwa zwei Grofsenordnungen
im maximalen Widerstand. Eine mogliche Erklarung dieser Differenzen zwischen den
Substraten sind Verspannungen des Films auf YZ-cut LiNbOs3. Analog zu den Messun-
gen an einkristallinem V203 unter Druck (sieche Phasendiagramm in Abbildung 2.14)
bleibt auch bei tiefen Temperaturen eine Restleitfahigkeit erhalten. Die Relaxation der
Verspannungen iiber die Schichtdicke fithrt in den weiter vom Substrat entferneten
Bereichen des Films zu den Ubergangstemperaturen, die aus Messungen an anderen
Substraten bekannt sind. Uber die Schichtdicke gemittelt ergibt sich dann ein ernied-

rigter Widerstand im isolierenden Bereich.

6.2.2 Dampfungsmessungen

Parallel zu den DC-Widerstandsmessungen wurde jeweils die Transmission Ss; von
Oberflachenwellen {iber die Probe vermessen und daraus die Dampfung mit Gleichung
5.1 bestimmt. Aus dem DC-Widerstand wurde iiber die Flachenleitfahigkeit mit Glei-
chung 2.14 ebenfalls die Ddmpfung bestimmt (siehe Abbildung 6.6). Die kritische Leit-

fahigkeit o,, wurde aus der Widerstandsmessung bestimmt, {iber die Temperatur bei
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aufwiarmen | abkiihlen
Substrat LiNbO3; | Schichtdicke Om r,./0, Iy /T
128°-rot 80 nm 1,7-1075 Q5! 1,27 0,88
128°-rot, 250 nm 1,7-107% Qg! 1,36 1,27
YZ-cut 250 nm 5,2-107¢ Q5! 1,18 0,98

Tabelle 6.2: Kritische Leitfahigkeit o, und Abweichungen der berechneten (I';) und ge-
messenen (I';) maximalen Démpfung aus dem Vergleich von Widerstands- und Trans-

missionmessungen an VoO3-Diinnschichtsystemen auf LiNbOs3.

der die Dédmpfung ihr Maximum annimmt. Als Kopplungskonstante wurde der Litera-
turwert von K2 = 5,6 % bzw. K? = 4,6 % auf 128°-rot bzw. YZ-cut LiNbO5 gewihlt.
Die erhaltenen Werte fiir 0,,, sowie die Abweichungen der berechneten (I',) und gemes-
senen (I'y) maximalen Déampfung sind in Tabelle 6.2 zusammengefasst.

Vergleicht man o, mit Werten fiir Halbleiterschichtsysteme aus der Literatur z.B. bei
[Rotter99], so ergibt sich eine sehr gute Ubereinstimmung. Da die kritische Leitfihigkeit
von den Materialparametern abhéngt, kann dies jedoch nur als Anhaltspunkt fiir die
Groéfsenordnung dienen.

Betrachtet man die Halbwertsbreite der gemessenen und der berechneten Dampfungs-
maxima, so zeigen sich gerade an der Probe auf YZ-cut LiNbOj sehr deutliche Un-
terschiede. Bei den Abkiihlmessungen ist die Breite der berechneten Kurve anné-
hernd dreimal so grofs wie die der Gemessenen. Die grofte Abweichung liegt hier bei
der Tieftemperaturflanke des Dampfungspeaks. Die mittlere Fliachenleitfahigkeit an
der Substratoberfliche, die von der Oberflaichenwelle detektiert wird, und der DC-
Widerstand zeigen auf dieser Probe also deutliche Unterschiede. Bei Temperaturen
unterhalb des Dampfungsmaximums kann damit auf eine inhomogene Leitfahigkeits-
verteilung geschlossen werden. Mogliche Erklarungen kénnen z.B. einzelne Pfade mit
hoher Leitfdhigkeit in einer ansonsten isolierenden Umgebung oder, wie schon bei den
DC-Messungen beschrieben, Leitfahigkeitsgradienten iiber die Dicke der Schicht in y-
Richtung sein, verursacht durch Effekte am Substrat oder der freien Oberflache.

Fiir die Ddmpfungsmaxima erhdlt man sehr grofe Abweichungen zwischen Rechnung
und Experiment von bis zu 36 %. Auch die Hohe der gemessenen Dampfungsmaxima
beim Abkiihlen und Aufwérmen unterscheidet sich zum Teil sehr deutlich, in Abbildung
6.6 a) ist ein Unterschied von annéhernd 25 % zu sehen. Eine &dhnliche Beobachtung
wurde schon bei [Wixforth87] im Rahmen der Wechselwirkung von Oberflachenwellen
mit einem zweidimensionalen Elektronensystem beschrieben. Als Erklarung wird dort

eine rdumliche Inhomogenitédt der Leitfdhigkeit im Film angenommen.

Da fiir die berechneten Dampfungskurven, wie sie in der Abbildung 6.6 zu sehen sind,
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eine homogene Leitfahigkeitsverteilung iiber die gesamte Probe hinweg angenommen
wurde, berechnet sich bei einem Wert von ¢ = o, also fiir die gesamte Schichtflache
der maximale Dampfungswert aus Gleichung 2.14 von I' = K?k/4. Bei einer Leit-
fahigkeitsinhomogenitéit auf der Probe wird der Wert o, der Leitfdhigkeit nicht an
allen Stellen der Probe gleichzeitig erreicht. Die geringere maximale Dampfung beim
Abkiihlen wiirde somit auf grofsere Inhomogenitéaten als beim Aufwérmen hinweisen.
Das iiber den Widerstand berechnete Dampfungsmaximum mit I' = K2k /4 stellt also
nur eine obere Grengze fiir die tatséchliche Dampfung der Welle durch die elektrischen
Eigenschaften an der Substratoberfliche dar. Im Falle von Leitfdhigkeitsinhomogeni-
taten wird dieser Wert unterschritten. Die gemessenen Dampfungsmaxima zeigen je-
doch sogar noch eine hohere Dampfung. Eine Erkldrung dieses Ergebnisses ist iiber die
Annahme eines erh6hten Kopplungskoeffizienten im Temperaturbereich des Phasen-
iibergangs moglich. Mit der in Gleichung 2.8 angegebenen Herleitung des Kopplungs-
koeffizienten aus den Materialeigenschaften erhélt man eine indirekte Proportionalitét
zwischen K? und den elastischen Konstanten ¢;;. Ein Anstieg des Kopplungskoeffizien-
ten am Phaseniibergang kann damit durch eine Abnahme der Elastizitit im V503, die
durch den engen Kontakt des Films mit dem Substrat auch noch an der Substratober-
fliche Auswirkungen zeigt, erklart werden.

Eine weitere moglich Deutung ist die Annahme zusétzlicher Dampfungsmechanismen.
Verwendet man in Gleichung 2.16 statt eines reellen Wellenvektors &k einen komplexen
Ausbreitungsfaktor v = k + iav [Wagner02|, so ergibt sich fiir die Oberflichenwelle
ein zusétzlicher Dampfungsterm mit der Dampfungskonstanten «. Verdnderungen des
Ausbreitungsfaktors kénnen dann in normierter Form geschrieben werden als:

Ay  Aa Av
K ke w

Dabei stellen kg bzw. vy die ungestérten Werte des Wellenvektors bzw. der Geschwindig-

(6.4)

keit dar. Ersetzt man in Gleichung 2.18 den Wellenvektor mit dem Ausbreitungsfaktor
/

und verwendet statt der reellen Elastizitdtskonstanten komplexe Werte ¢f; = ¢;; + icj,

so erhalt man:

Ao Av 2rf2rd [ ()] — ()i 2\ |- 2
= . =7 _ — »(0
22 B2 [( - po? | [a.(0)2+

+(chy — pv?)|aa(0)]* = po?[a, (0)]?]  (6.5)

Nimmt man nun fiir die Schicht einen isotropen Festkorper an, so gilt 2¢44 = ¢11 — 1.
Fiir sehr weiche (,gummiartige”) Kérper, in denen grofse Werte bei der Dampfungskon-
stanten « auftreten, konnen die Scherkréfte und damit ¢;5 vernachléssigt werden. Nach
den makroskopischen Betrachtungen der strukturellen Eigenschaften am Phaseniiber-

gang gilt diese Annahme fiir 1,05 am Ubergang. Damit kann Gleichung 6.5 vereinfacht
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Abbildung 6.6: Déampfung der Oberflachenwelle iiber die Probe beim Aufwirmen und
Abkiihlen bestimmt aus der Transmission (durchgezogene Linien) und dem Widerstand
der Schicht mit Gleichung 2.14 (Linien mit Symbolen): a) 128°-rot LiNbO3-Substrat
mit 80 nm V503, K? = 5,6 %, 0, = 1,7- 1075 Qz', b) YZ°-rot LiNbOs-Substrat mit

250 nm V503, K2 = 4,6 %, 0,, = 5,2 - 1076 Q5!
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und in Real- und Imaginérteil aufgespalten werden:

A_ _ g%d Re(ch)) (|20 + %|az(0)|2> = 0 (| + [y (0) + [2:(0) )
(6.6)
22 = LB () (ja)F + la.0)7?) (6.7)

Gleichung 6.6 stellt damit einen vereinfachten Spezialfall von Gleichung 2.18 dar, Glei-
chung 6.7 steht fiir eine Dampfung an der Oberfliche fiir den Fall einer komplexen
Elastizitdatskonstante. Zum einfacheren Verstiandnis kann man den Realteil der Elasti-
zitétskonstanten c;; als Beitrag zur Speicherung der Energie bei einer Verformung, den
Imaginérteil icj; als Verlustanteil der bei der Verformung in Wérme umgewandelten
Energie betrachten. Beide Anteile sind iiber die Energieerhaltung verkniipft.

Die aus den mechanischen Vorgédngen am Phaseniibergang 1. Ordnung bestimmte Ab-
nahme der Elastizitédt sagt in diesem Bereich pseudo-plastisches Verhalten voraus. Ent-
sprechend muss hier aufgrund von Gleichung 6.7 ein zuséatzlicher Dampfungsterm einge-
fiigt werden. Durch Unterschiede bei den Anomalien der elastischen Konstanten beim
Abkiihlen und Aufwéirmen kénnen nun auch damit die grofen Differenzen zwischen
den beiden Dampfungsmaxima von Aufwiarm- und Abkiihlkurve erklédrt werden. Un-
terschiede bei den elastischen Konstanten am Phaseniibergang konnen z.B. iiber die
Grofse der Energieaufnahme fiir die Volumenzu- bzw. abnahme an diesem Punkt ge-
deutet werden.

Beschrinkt man sich auf Rayleighwellen, so kann in Gleichung 6.7 |u,(0)|? = 0 gesetzt
werden. Verwendet man den Literaturwert von 27 f/P|u,(0)|> = 3,16 - 10712 m?/J
[Matthews77] fiir YZ-cut LiNbOs3, so kann tiber die Differenz zwischen der gemessenen
und der berechneten Dampfung eine untere Grenze fiir die Anderungen der elastischen
Konstanten Im(cj;) angegeben werden. Fiir den Aufwérmvorgang der Proben auf 128°-
rot LiNbOs ergibt sich ein Wert ¢j; = 1,5 - 10 N/m? bzw. ¢j; = 2,5 10! N/m? bei
einer Schichtdicke von d = 80 nm bzw. d = 250 nm. Bei YZ-cut LiNbO3 mit einer
Schichtdicke von d = 250 nm erhilt man ¢;; = 1,3 - 10! N/m?.

6.2.3 Laufzeit von Oberflachenwellen

Mit Hilfe von Gleichung 2.15 kann die Schallgeschwindigkeit aus der Flachenleitfdhig-
keit an der Substratoberfliche bestimmt werden. Nach Gleichung 2.20 wird die Schall-
geschwindigkeit zudem von den elastischen Konstanten eines Diinnschichtsystems be-
einflusst. Damit koénnen {iber die Laufzeit der Welle auf der Probe wichtige Aussagen
zur elektrischen und mechanischen Struktur eines diinnen Films an der Substratober-

fliche gemacht werden.
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Verschiedene Messmethoden, bekannt aus Sensorikanwendungen die diese Technik nut-
zen, bieten sich dazu an. Fiir die Messung der Geschwindigkeitsdnderung durch die
Oberflichenleitfahigkeit ergibt sich stets das Problem, dass diese Anderungen zusam-
men mit dem Dédmpfungsmaximum auftreten (siche Abbildung 2.5). Das Amplituden-
signal der Oberflaichenwelle ist an dieser Stelle stark unterdriickt, die Messung wird

dadurch erschwert.

Zur Bestimmung der Schallgeschwindigkeit wurde im Zeitbereich des Netzwerkanaly-
sators (NWA) die Laufzeit der Oberflichenwelle bestimmt. Die Umrechnung in die
Geschwindigkeit wird ohne die Berticksichtigung einer moglichen Lingenédnderung des
Substrats beim Abkiihlen iiber die zuvor bestimmte Probengeometrie vorgenommen.
Das Zeitbereichssignal wird im NWA iiber eine inverse Fourier-Transformation der Da-
ten aus dem Frequenzbereich bestimmt. Der NWA zeigt eine Darstellung, die dem zeit-
lich aufgelosten Anwortsignal eines kurzen Impulses entsprechen wiirde [RohdeZVC]|.
Als Laufzeit des Pulses wird das Maximum dieses Signals aufgezeichnet, vor der Auf-
nahme der Messwerte erfolgt jeweils eine erneute Maximumssuche. Die temperaturab-
héngige Laufzeit der Oberflichenwelle ist in Abbildung 6.7 a) dargestellt.

Um Messfehler auszuschliefsen, die durch Probleme bei der Fourier-Transformation im
NWA auftreten kénnten, erfolgte eine Kontrollmessung mit einem Oszilloskop. Das am
Empfangs-IDT detektierte Signal, hervorgerufen durch einen kurzen Hochfrequenzpuls
am Sende-IDT, wurde mit dem Oszilloskop zeitaufgelost aufgenommen. Es konnen also
Laufzeiten der Transmission relativ zum ausgesendeten Signal vermessen werden. Um
trotz der grofen Dampfungseffekte am Phaseniibergang auswertbare Daten zu erhalten,
wurde bei jeder Messkurve das Transmissionsmaximum auf 1 normiert. Die Zeitdaten

bei verschiedenen Temperaturen sind in Abbildung 6.7 b) zu sehen.

Fiir das isolierende Verhalten des Films bei tiefen Temperaturen ergibt sich eine Ge-
schwindigkeit, die gegeniiber den fiir 128°-rot LiNbO3 angegebenen Literaturwerten
um etwa 0,7 % zu hoch ist. Die iiber Gleichung 2.11 definierte Grofe der Geschwin-
digkeitsdifferenz zum metallischen Verhalten des Diinnschichtsystems stimmt bei Ver-
wendung der Literaturwerte fiir die Kopplungskonstante K? mit den Messwerten sehr

gut lberein.

Betrachtet man den Bereich des Phaseniibergangs, so stellt man grofse Abweichungen
von der iiber die Leitfahigkeitsinderung der Schicht vorhergesagten Geschwindigkeit
voraus. Da hierbei die Geschwindigkeitsgrenzen, gebildet von v, und v,., iberschrit-
ten werden, kann diese Differenz nicht tiber das elektrische Verhalten des Films er-
klart werden. Voraussagen iiber eine zusétzliche Geschwindigkeitséanderung durch ein
Diinnschichtsystem an der Substratoberfliche wurden in Gleichung 2.18 iiber den me-
chanischen Einfluss der Schicht getroffen. Die Grofienordnung dieses Effekts wird ganz
wesentlich iiber das Verhélnis von Wellenldnge und Schichtdicke bestimmt, das bei

den vorliegenden Schichten sehr kleine Werte annimmt. Damit muss auf sehr grofse
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Abbildung 6.7: a) Laufzeit einer Oberflichenwelle, bestimmt am NWA; b) Transmissi-
onsmessung in Abhéngigkeit von der Laufzeit (normiert auf die maximale Transmissi-
on) fiir verschiedene Temperaturen; am Phasentibergang bei Ty, = 113 K besitzt das
Signal eine stark verldngerte Laufzeit (128°-rot LiNbO3 mit d = 250 nm V203). Beide

Messungen wurden beim Aufwirmen der Probe aufgezeichnet.
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Anderungen bei den elastischen Konstanten geschlossen werden.

Die elastischen Konstanten werden so bestimmt, dass mit der iiber Gleichung 2.18 be-
rechneten Geschwindigkeitsinderung die gemessene und die berechnete Geschwindig-
keit bei hohen und tiefen Temperaturen iibereinstimmen. Die iiber eine makroskopische
Betrachtung des Phaseniibergangs bestimmte Abnahme der elastischen Konstanten

fiihrt dann zu einer Abnahme dieser Geschwindigkeitsinderung am Ubergang.

In Abbildung 6.8 ist neben der gemessenen Schallgeschwindigkeit auch die iiber die
Leitfahigkeit und die mechanischen Konstanten berechnete Geschwindigkeit zu sehen.
Die Anderung der elastischen Konstanten am Phaseniibergang wurde dabei als Gaufk-
Funktion angenommen. Fiir die elastische Konstante wurde am Phaseniibergang der
theoretische Extremfall ¢;; — 0 verwendet, fiir die elastische Konstante ober- und
unterhalb des Phaseniibergangs mussten jedoch stark erhohte Werte gegeniiber den fiir
V503 vorliegenden Literaturangaben [Nichols81] eingesetzt werden. Da es sich hierbei
jedoch um Messwerte bei Raumtemperatur an Volumenmaterial handelt, sind diese
Abweichungen, bedingt durch die Temperaturdnderung und durch Verspannungen des
Films, durchaus erklarbar.
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Abbildung 6.8: Geschwindigkeit bestimmt aus der gemessenen Laufzeit am NWA
(durchgezogene Linie) und theoretisch iiber die Leitfahigkeit bestimmte Geschwindig-
keit modifiziert mit einer Geschwindigkeitsinderung durch die elastischen Konstanten
(Linie mit Symbolen). Im kleinen Bild sind die Abweichungen der gemessenen Ge-
schwindigkeit von der iiber den Widerstand des Films nach Gleichung 2.15 berechneten
Geschwindigkeit dargestellt, deren Auftreten iiber die elastischen Konstanten erkléart

wird (Messkurve beim Aufwéirmen der Probe).
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Mit diesen Annahmen kénnen beide Kurven zu einer sehr guten Ubereinstimmung ge-
bracht werden. Abweichungen zeigen sich vor allem im Temperaturbereich unterhalb
des Phaseniibergangs. Auch hier kénnen wieder Inhomogenitéten bei der Leitfahigkeit
angenommen werden, aber auch die Eigenschaften der elastischen Konstanten kénnten
ein weiterer Grund sein. Die stark iiberhohten Werte der elastischen Konstanten aufser-
halb des Phaseniibergangs konnten, wie bereits beschrieben, eventuell iiber Verspan-
nungen im Film erklért werden, induziert durch die Gitterfehlanpassung von LiNbOs
und 150s3.

Vergleicht man das Verhalten der elastischen Konstanten von V503 am Phaseniiber-
gang mit anderen Materialien, die einen strukturellen Phaseniibergang zeigen, so erhélt
man auch dort grofe Anomalien. Bei [Kaack02] finden sich Untersuchungen am mar-
tensitischen Phaseniibergang von NiTi-Legierungen, die eine Abnahme der elastischen

Konstanten von etwa 65 % zeigen.

Auch an Materialien, die wie V503 einen Mott-Ubergang zeigen, konnten Anomalien in
der Schallgeschwindigkeit gefunden werden. Bei |Frikach00| wird gezeigt, dass organi-
sche Supraleiter aus der Familie geschichteter molekularer Kristalle k-(BEDT-TTF), X
Anomalien im Verhalten der Schallgeschwindigkeit in Abhéngigkeit von der Tempera-
tur zeigen. Eine theoretische Deutung dieses Phédnomens gelang 2005 [Hassan05]. Dazu
werden Berechnungen aus der Dynamical Mean Field Theory (DMFT) benutzt, nach
denen die elektrische Suszeptibilitit x. ein Maximum annimmt. Damit wird zunéchst
eine Gleichung fiir die freie Energie F' in Abhéngikeit vom Volumen V' der Einheitszelle
aufgestellt. Daraus konnen dann der Druck P als Anderung der freien Energie mit dem
Volumen (P = —9F/dV), und die Kompressibilitit K iiber die Anderung des Drucks
mit dem Volumen (K—!' = —(VAP/dV)) bestimmt werden.

Mit der Temperaturabhéngigkeit von x.; kann dann die Schallgeschwindigkeit bestimmt
werden. Man erhélt eine Abnahme der Schallgeschwindigkeit und damit auch der ela-
stischen Konstanten am Phaseniibergang, deren Grofe vom Druck abhéngig ist (siehe
Abbildung 6.9).

Eine weit verbreitete Methode zur Untersuchung von Dissipation und Absorption ist
deren Auftragung gegeneinander im sogenannten Cole-Cole-Plot [Cole41]. Triagt man
fiir die hier vorliegenden Messungen entsprechend die Dampfung gegen die Geschwin-
digkeit der Welle an, so erhélt man {iber die reelle Leitfdhigkeit in den Gleichungen
2.14 und 2.15 einen Halbreis. Zusétzliche imagindre Terme, die zu Démpfungs- und
Geschwindigkeitsinderungen fithren, ergeben in Abhéngigkeit von deren Vorzeichen
Abweichungen von dieser Kurve in Richtung zum Mittelpunkt oder weg vom Mittel-
punkt des Kreises. Untersuchungen mit Oberflichenwellen an diinnen Polymerfilmen,
die am Phaseniibergang eine starke Abnahme der elastischen Konstanten zeigen, fiihren
im Cole-Cole-Plot zu ,schleifenférmigen Kurven. Auch die Daten aus den Messungen

an V503 zeigen mit dieser Darstellungsmethode sehr dhnliche Bilder, die Annahme ei-
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Abbildung 6.9: Temperaturabhéngige Schallgeschwindigkeit bei unterschiedlichem
Druck (nach [Hassan05])

nes pseudo-plastischen Verhaltens kann also auch {iber den Cole-Cole-Plot bestétigt
werden (siche Abbildung 6.10). Abweichungen sind wohl vor allem auf zusétzliche Ein-
fliisse durch Verspannungen im System zuriickzufiihren, die auch weitere Einfliisse auf

die elastischen Konstanten mit sich bringen.

6.2.4 Hysteresemessungen

Um den Zusammenhang von DC-Widerstand und Dampfung der Oberflichenwelle am
Punkt des Phaseniibergangs genauer zu untersuchen, wird nun versucht die Hysterese
weiter zu charakterisieren. Ausgehend von einer Temperatur von etwa T},,, = 160 K,
bei der die gesamte Probe im metallischen Zustand vorliegt, erfolgte zunéchst ein Ab-
kiihlvorgang bis zu einer Temperatur 7y im Bereich des Ubergangs, anschliefend wurde
die Probe wieder bis in die metallische Phase aufgewérmt. Ty, wurde bei mehreren Mes-

sungen in kleinen Schritten {iber den Bereich der Hysterese variiert.

DC-Widerstandsmessungen

Betrachtet man zunéchst die Messkurven fiir Abkiihl- und Aufwarmvorgang tiber den
gesamten Temperaturbereich, so grenzen sowohl die Widerstandskurven, als auch die
Dampfungskurven die Hysteresemessungen mit unvollstdndigem Temperaturdurchlauf
ein. Betrachtet man bei dieser Aufwarmkurve den DC-Widerstand, so lasst sich dieser

grob in vier grofe Bereiche einteilen (siche Abbildung 6.11 a)):

1. den isolierenden Tieftemperturbereich bis T"= 110 K
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Abbildung 6.10: a) Cole-Cole-Plot aus der Antragung der Dampfung gegen die Schall-
geschwindigkeit (Linie mit Symbolen) beim Aufwérmen, der Halbkreis (durchgezogene
Linie) stellt den Fall ohne imagindre Terme dar; b) Dampfung und Schallgeschwindig-

keit beim aufweichen eines Polymer-Films (nach [Martin94])
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2. einen Bereich mit grofier Steigung im Widerstand zwischen 7= 110 K und 120 K
3. einen Bereich mit kleinerer Steigung im Widerstand von 7" = 120 K bis 135 K

4. den metallischen Bereich mit nahezu konstantem Widerstand ab T'= 135 K.

In der Abkiihlkurve findet sich fiir den Tief- und Hochtemperaturbereich identisches
Verhalten. Beide gehen stetig in den Bereich des Phaseniibergangs iiber, der sich durch
einen an eine Unstetigkeit erinernden Knick bei etwa T = 90 K ebenfalls in zwei Berei-
che teilen lédsst. Bei der Betrachtung der ,unvollstdndigen Hysteresekurven stellt man

fest, dass auch hier eine Einteilung in zwei Klassen moglich scheint (siehe Abbildung
6.11 b)):

o Ty > 90 K: Ty liegt oberhalb von etwa 90 K, der ,Knick® im Widerstand wurde
beim Abkiihlen noch nicht erreicht. Fiir die Aufwarmkurve ergibt sich zunéchst
ein Bereich geringer Widerstandsédnderung, der stetig in die Steigung des Bereichs
mit kleiner Steigung (3) iibergeht. Die zunéchst geringe Widerstandsénderung
nimmt mit fallendem 7y zu und nimmt bei Ty &~ 90 K anndhernd iiber den
gesamten Bereich die Steigung des Bereichs (3) an. Alle Kurven miinden etwa am
Ubergangspunkt der Bereiche (1) und (2) bei 7' = 120 K in die Aufwirmkurve

des gesamten Temperaturbereichs ein.

o Ty < 90 K: Ty liegt unterhalb von 90 K, der , Knick® in der Abwéarmkurve wur-
de bereits durchlaufen. Mit abnehmenden T, folgt widerum eine Aufspaltung in
zwei Bereiche: In einen zunéchst flacher werdendem Bereich bei tieferen Tempe-
raturen der schlieflich auf die Steigung des Bereichs (1) relaxiert und einen Teil
héherer Temperaturen, in dem die Steigung zunimmt und auf Werte des Bereichs
(2) relaxiert. Auch hier miinden die Kurven wiederum in der Nihe des Uber-
gangspunkts der Bereiche (1) und (2), zum Teil verschoben zu etwas erniedrigten

Temperaturen.

Die beiden Bereiche in den Aufwéirm- und Abkiihlkurven iiber den gesamten Tempera-
turbereich kénnen iiber die Annahme zweier Phasen erklart werden, deren Unterschie-
de sich hier vor allem in Differenzen hinsichtlich der Widerstandsdnderung mit der
Temperatur zeigen. Auch die Betrachtung der Messkurven bei unvollstdndigen Hys-
teresedurchlaufen kann diese Vermutung erhéarten. Fiir Werte Ty > 90 K finden nur
Anderungen im Bereich der ersten Phase statt, die Riickkehr zum metallischen Zu-
stand erfolgt demnach mit einem fiir diese Phase typischen Widerstandsverhalten. Bei
Werten von Ty < 90 K erfolgt neben der Umwandlung der ersten Phase bereits der
Eintritt in die zweite Phase, dementsprechend ergeben sich auch beim Aufwirmen die

fiir beide Phasen charakteristischen Bereiche.
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Abbildung 6.11: a) Widerstandsmessung an der Probe mit d = 250 nm V205 auf 128°-
rot LiNbOs3, gekennzeichnet sind die vier beim Aufwiarmen charakteristischen Bereiche,
der kleine Ausschnitt zeigt die Anderung im Widerstandsverhalten bei etwa 7' = 90 K.
b) Vermessung der Hysterese durch unvollstdndige Temperaturdurchliaufe, Ty ist der
Umkehrpunkt einer Kurve die den Knick bei 7" = 90 K noch nicht durchlaufen hat, die

Kurve mit Umkehrpunkt 775 hat diese Temperatur bereits iiberschritten
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Vergleich von Dampfungs- und DC-Widerstandsmessungen

Betrachtet man die Dampfung der Oberflichenwelle in Abhéngigkeit von der Tem-
peratur, so ergeben sich durch die Hysterese beim Aufwidrmen und Abkiihlen zwei
Dampfungsmaxima, deren Temperatur mit 7}, und 7}, bezeichnet werden soll. Im

Déampfungsverhalten lassen sich zwei Fille unterscheiden (sieche Abbildung 6.12):

o Ty > Ty Die kritische Leitfahigkeit wird beim Abkiihlen nicht erreicht, das
Dampfungsmaximum wird nicht iiberschritten. Beim Wiederaufwérmen der Pro-
be kommt es zu einer linearen Dampfungsabnahme, deren Steigung mit fallendem
Ty zunimmt (siehe Abbildung 6.12, Ty = 89 K und 7y = 90 K)

e Ty < T, Die kritische Leitfahigkeit und damit auch das Dampfungsmaximum
werden beim Abkiihlen tiberschritten. Beim Aufwérmen der Probe tritt dement-
sprechend ebenfalls ein Dampfungsmaximum auf. Dessen Temperatur nahert sich
mit abnehmendem 77, wieder dem Wert 17, der Kurve bei einem vollen Tempe-

raturdurchlauf an.

Aus den temperaturabhédngigen Widerstandswerten wurde auch hier iiber Gleichung
2.14 die Dampfung bestimmt. Fir Ty > T, sind gemessene und berechnete Dampfung
sehr dhnlich, mit abnehmendem 7Ty, wird jedoch die Steigung der berechneten Kurve
im Vergleich zur gemessenen Kurve zunehmend grofer.

Bei Werten von Ty < T, dem Bereich in dem Dampfungsmaxima auftreten, kommt
es zu groken Abweichungen. Die Breite des Dampfungspeaks der berechneten Damp-
fungskurven steigt an, die Abweichung von der gemessenen Kurve liegt jedoch fast
ausschliefslich auf der Tieftemperaturflanke des Peaks, die Hochtemperaturflanke zeigt
bei allen Werten von 7y eine sehr gute Ubereinstimmung. Erst fiir Werte von Ty
weit unterhalb der Hysterese kann wieder die annihernd exakte Ubereinstimmung von
berechneter und gemessener Kurve wie beim vollen Temperaturdurchlauf beobachtet
werden.

Verwendet man hier zur Interpretation ebenfalls ein Modell mit zwei Phasen im tem-
peraturabhéngigen Widerstand, so kann man die Grenztemperatur auch hier bei etwa
T = 90 K wie in den reinen Widerstandsmessungen ansetzen. Widerstandsdnderungen,
die sich beim Abkiihlen bis zu diesem Grenzwert ergeben, konnen von der Oberflachen-
welle in vollem Umfang detektiert werden, die gemittelte Flachenleitfahigkeit an der
Substratoberfliche stimmt gut mit der iiber den DC-Widerstand bestimmten Leitfé-
higkeit iiberein. Wird die Probe bis unter diese Grenztemperatur abgekiihlt, so treten
beim anschlieffenden Aufwiarmen Widerstandsénderungen auf, die von der Oberflichen-
welle nicht detektiert werden konnen. Erst der nahezu vollstdndige Durchgang durch
den Phaseniibergang fithrt dazu, dass der von der Oberflichenwelle wahrgenommene

Widerstand mit dem aus den DC-Messungen wieder iibereinstimmt.
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Abbildung 6.12: Charakterisierung der Hysterese durch einen Vergleich von gemessener

Déampfung (durchgezogene Linien) und der iiber die Leitfahigkeit berechneten Damp-

fung (Linien mit Symbolen) bei einem vollen Temperaturdurchlauf (Diagramm oben

links) sowie bei verschiedenen Werten von Ty
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Zur Deutung dieser Beobachtungen muss auf der Schicht, beim Aufwirmen aus einem
unvollstdndigen Temperaturdurchlauf der Probe, eine inhomogene Leitfahigkeitsvetei-
lung angnommen werden. Diese Inhomogenitéiten treten nur im Bereich des Phasen-
iibergangs unterhalb der Grenztemperatur von 7" = 90 K auf. Oberhalb dieser Tem-
peratur stimmen die Messkurven fiir alle Werte von Ty, iiberein. Als Erklarung kénnte
zum einen eine Variation der Leitfdhigkeit iiber die Schichtdicke angenommen werden.
Die Oberflichenwelle ist zundchst nur auf die Eigenschaften an der Substratoberflache
sensitiv, im DC-Widerstand ist dagegen die Leitfahigkeit der gesamten Schichtdicke
enthalten. Als zweiter moglicher Effekt konnte die Existenz hochleitfahiger Pfade in
einer ansonsten wenig leitfihigen Schicht das gesamte Schichtsystem iiber den DC-
Widerstand bereits als leitfdhig erscheinen lassen. Die Oberflichenwelle wiirde in der
gemittelten Flachenleitfahigkeit weiterhin isolierendes Verhalten detektieren.

Welcher Effekt tatséchlich fiir die vorliegenden Differenzen ausschlaggebend ist, kann
im Rahmen von Experimenten mit Oberflachenwellen nicht geklédrt werden. Hier wéren
z.B. ortsaufgeloste Messungen der Leitfahigkeit mit Scanning Tunneling Mikroskopie
notig, um weitere Ergebnisse einfliefen zu lassen. Beim Vergleich mit den in Abbildung
6.6 b) dargestellten Messungen, zeigt sich jedoch eine auffallende Ubereinstimmung. Da
in dieser Probe eine sehr grofse Hysterese auftritt, scheint dieses Phénomen vor allem

mit Besonderheiten im Bereich der Hysterese verkniipft zu sein.

6.3 Einfluss von Oberflachenwellen auf V,0;

Durch die Abhingigkeit der V303-Ubergangstemperatur vom hydrostatischen Druck
und die damit verbundenen druckabhéngigen Leitfahigkeitsénderungen ist ein starker
Einfluss der Oberflichenwelle auf die Eigenschaften des Diinnschichtsystems am Pha-

seniibergang zu erwarten.

6.3.1 Elektrischer Einfluss - Akustoelektrischer Effekt

Um den Einfluss der Oberflichenwelle auf das Elektronensystem des Diinnschichtsy-
stems zu bestimmen, wurden auch an V503 Messungen zum akustoelektrischen Ef-
fekt durchgefiihrt. Die Messungen wurden hier in kurzgeschlossener Messgeometrie im
zeitaufgelosten Betrieb (sieche Kapitel 2 und 3) durchgefiihrt. In Abbildung 6.13 a) ist
der akustoelektrische Strom in Abhéngigkeit von der Temperatur fiir beide Laufrich-
tungen der Welle beim Aufwarmen und Abkiihlen dargestellt.

Wie erwartet kann im isolierenden Bereich bei tiefen Temperaturen kein akustoelek-
trischer Strom festgestellt werden. Bei Temperaturen an denen die Dampfung der
Oberflichenwelle maximal wird, erfolgt der grofste Energieiibertrag an das Elektro-

nensystem des V50s3-Films. Der akustoelektrische Strom wird bei dieser Temperatur
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Abbildung 6.13: a) Zeitaufgeloster akustoelektrischer Strom in Abhéngigkeit von der
Temperatur fiir beide Laufrichtungen der Oberflichenwelle; b) Akustoelektrischer
Strom in Abhéngigkeit von Temperatur und Laufzeit der Oberflichenwelle beim Auf-

warmen der Probe
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maximal. Auch oberhalb des Dampfungsmaximums im metallischen Bereich ist weiter-
hin ein akustoelektrischer Strom vorhanden, der hin zu héheren Temperaturen leicht
abnimmt. Die Umkehr der Ausbreitungsrichtung der Welle fithrt zur Umkehr des Vor-
zeichens beim Strom. Verwendet man fiir einen IDT eine um etwa AP = 1 dBm
geringere Anregungsleistung, so sind beide Kurven annahernd identisch.

Durch die Methode der zeitaufgelosten Messung kann ein direkter Ubertrag des elektri-
schen Hochfrequenzsignals auf die Messstruktur ausgeschlossen werden. In Abbildung
6.13 b) ist bei dem in Abhéngigkeit von Temperatur und Laufzeit der Oberflichen-
welle aufgezeichneten Strom iiber den gesamten Temperaturbereich eine Verzégerung
zwischen dem elektrischen Hochfrequenzsignal (¢t = 0) und dem Auftreten des akusto-
elektrischen Stroms zu erkennen.

Ein druckabhéngiger anomaler Anteil beim akustoelektrischen Effekt, wie er bei den
Messungen an LaCaMnQOs festgestellt wurde, konnte auch hier iiber die im V503 auf-
tretenden druckabhéngigen Leitfahigkeitsanderungen induziert werden. Wie in Kapi-
tel 5 beschrieben ist dazu jedoch eine ausgezeichnete Richtung der Schicht nétig. Das

Auftreten dieses Effekts konnte bisher an keiner Probe nachgewiesen werden.

6.3.2 Mechanische und thermische Einfliisse

Wie bereits theoretisch beschrieben, konnen Oberflichenwellen iiber die induzierten
mechanischen Verspannungen die V5,03-Schicht beeinflussen. Andert man bei zeitaufge-
16sten Messungen mit dem iiblichen Verhéltnis von Periode zu Pulsbreite von 100 us :
1 ps die Leistung, so zeigt sich jedoch kein merklicher Einfluss auf die elektrischen
Eigenschaften der Schicht. Um diesen Effekt zu verstirken werden die Oberfléchen-
wellen deshalb im kontinuierlichen Betrieb (cw - continous wave) bei unterschiedlichen
Leistungen oder im gepulsten Betrieb bei einer Leistung von P = 30 dBm aber unter-
schiedlichen Verhéltnissen von Periode zu Pulsbreite bis hin zum cw-Betrieb angeregt.
Im zeitlichen Mittel erhdlt man auch dabei eine lineare Zunahme der eingebrachten
Leistung.

Um Verfilschungen des Transmissionssignals durch eine Uberlagerung des Signals der
Oberflichenwellen und des elektrischen Ubersprechens auszuschliefen, wurde beim ge-
pulsten Betrieb, auch die Mo6glichkeit einer ,quasi-Zeitauflosung” genutzt. Die Mes-
sung des transmittierten Signals erfolgt dabei innerhalb der letzten Mikrosekunde des
ankommenden Signals, also dem zeitlichen Bereich, in dem kein elektrisches Hochfre-
quenzsignal mehr an der Probe anliegt. Eine Beeinflussung des detektierten Signals,
z.B. iiber Reflexionen an den Kanten des Chips die zu grofseren Laufzeitverzogerungen
fithren, kann jedoch nicht ausgeschlossen werden.

In Abbildung 6.14 ist der Einfluss einer Oberflichenwelle auf den elektrischen Wider-

stand und das Transmissionssignal der Welle bei verschiedenen Pulsléngen in Abhén-
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Abbildung 6.14: Widerstand und Transmission bei einer Leistung von P = 30 dBm

und einer Periode von tpe ioqe = D0 us, die Pulsbreite wurde von tp,s = 5 s bis 45 us

in Schritten von 10 us variiert: a) aufwédrmen, b) abkiihlen. Die Einteilung der vier
Bereiche des Widerstandsverhaltens erfolgt nach der Definiton aus Kapitel 6.2.4.
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gigkeit von der Temperatur dargestellt. Im Widerstand erkennt man zunéchst eine
annihernd lineare Verschiebung des Ubergangs zu niedrigeren Temperaturen, mit ei-
ner maximalen Grofse von etwa AT = 25 K. Die bereits bei den Hysteresemessungen
angewandte Einteilung der Kurven beim Aufwéirmen und Abkiihlen in vier Bereiche
soll auch hier verwendet werden.

Uber alle Pulslingen zeigen sich nahezu identische Widerstandswerte an den Grenzen
der einzelnen Bereiche. Deutliche Unterschiede gibt es dagegen bei der Breite der bei-
den Temperaturbereiche und damit Unterschiede bei den Steigungen des Widerstands
in den beiden Bereichen 2) und 3) (nach den Definitionen aus Kapitel 6.2.4, siche auch
Abbildung 6.14). Im Bereich 2) nimmt die Steigung stark zu, wihrend sie im Bereich
3) abnimmt, der Ubergangspunkt zwischen den beiden tritt zunechmend deutlicher her-
vor. Im Bereich 2 erhélt man beim Aufwidrmen der Probe bei hohen Leistungen der
Oberflachenwelle zusétzlich eine ausgeprigte Substruktur. In der Substruktur finden
sich wiederum Abschnitte grofter und kleiner Steigung.

Bei Betrachtung der Transmissionskurven zeigt sich eine ebenfalls anndhernd linea-
re Verschiebung des Dampfungsmaximus, die maximale Dampfung der Probe nimmt
gleichzeitig ab. Mit steigender Leistung kommt es jedoch zu einer deutlichen Aufwei-
tung des Maximums und auf der Tieftemperaturflanke des Dampfungspeaks ebenfalls
zur Ausbildung einer Substruktur. Besonders auffallend ist hier das Auftreten eines
Sprungs in der Dampfung, der mit zunehmender Leistung grofer wird.

Zur Erklarung der Verschiebung von 7 zu niedrigeren Temperaturen kénnen zunéchst
zwei Mechanismen dienen. Zum einen ist dies eine Erwdrmung der Probe durch die
im Dampfungsmaximum dissipierte Leistung. Diese wird jedoch nicht vom Tempera-
tursensor im Probenstab wahrgenommen, die Ubergangstemperatur verschiebt sich zu
scheinbar tieferen Temperaturen. Als zweite Moglichkeit kann eine tatsdchliche Ernied-
rigung der Ubergangstemperatur durch Druck auf das Diinnschichtsystem hervorgeru-
fen werden, entsprechend dem fiir 503 bestimmten Phasendiagramm siehe (Abbildung
2.14). Beide Effekte wiirden zunéchst nur eine Verschiebung bewirken. Beriicksichtigt
man jedoch die Dampfung der Oberflachenwelle iiber die Schichtlénge, so ergibt sich
eine Abnahme der Leistung und der mechanischen Auslenkung tiber die Laufstrecke
der Welle. Die Ubergangstemperatur ist damit vom Ort z auf der Probe abhingig. Man
erhélt fiir die Dampfung durch das Diinnschichtsystem:

K?2m o(T(2))/om

D(T) = Z/F(z,T) dz = T TTeaey e dz (6.8)

Am Ort z = 0 soll die Verschiebung der Ubergangstemperatur AT betragen. Mit
der gemessenen Temperatur Toermor am Temperatursensor und der Bestimmung der
ortsabhéngigen Probentemperatur mit einer exponentiellen Leistungsabnahme iiber

die Lénge der Schicht kann man dann die ortsabhiingige Ubergangstemperatur auf der
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Probe berechnen:

T(2) = Toernos + AT(1 — e~ */T) (6.9)
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Abbildung 6.15: Dampfung eines Schichtsystems in Abhéngigkeit von der Temperatur,
bestimmt aus Transmissionsmessungen bei einer Leistung von P = 30 dBm und einer
Periode von tpepioge = 50 us, die Pulsbreite wurde von tpys = 5 us bis tpys = 45 ps
in Schritten von 10 us variiert (ungefiillte Kreise); zum Vergleich dazu die berechnete
Démpfung mit einer iiber die Schichtlinge abnehmenden Oberflichenwellenleistung
nach Gleichungen 6.8 und 6.9 (gefiillte Quadrate), fiir AT wurde eine lineare Zunahme
zugrunde gelegt

Bestimmt man aus einer Leitfdhigkeitskurve, berechnet aus den gemessenen DC-
Widerstandskurven ohne Oberflichenwelle, nun eine Gleichung fiir o(7"), so kann die
ortsabhingige Dampfung bestimmen werden. Integriert iiber die Probenlénge ergibt
sich dann die gesamte Dampfung tiber die Probe. In Abbildung 6.15 ist ein Vergleich
der gemessenen Dampfung und der mit Gleichung 6.9 berechneten Dampfung zu se-
hen. Die Verschiebung des Maximums, dessen Abnahme mit der Verschiebung und die
Aufweitung auf der Seite der Tieftemperaturflanke des Démpfungspeaks kann durch
diese theoretische Naherung sehr gut beschrieben werden. Fiir die Hochtemperaturflan-
ke liefert die Naherung nur bei geringen Leistungen gute Werte, bei hoherer Leistung
kommt es dort zu Abweichungen. Auch die Substruktur und der Sprung der Tieftem-

peraturseite konnen damit nicht erklart werden.
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On-Chip Temperatursensor

Bei den Untersuchungen zur Beeinflussung des Substrats durch Oberflichenwellen
konnte, wie in Kapitel 4.2 beschrieben, eine maximale Erwdrmung von AT = 14 K
bei einer Leistung von P = 30 dBm festgestellt werden. Die erhohte Dampfung durch
das Schichtsystem im Bereich der kritischen Leitfahigkeit kann zu einer zusétzlichen
Erwarmung der Probe fiihren. Zur Detektion dieses Effekts sowie zur Vermessung von
Temperaturgradienten auf der Probe wurde eine Probengeometrie mit zusétzlichen

Temperatursensoren entworfen (siche Abbildung 6.16).

IDT
Temperatursensor 1

V,0;
Kontaktpads

Temperatursensor 2

Abbildung 6.16: Chip mit integrierten Temperatursensoren in der Laufstrecke der Ober-
flachenwelle nahe am Diinnschichtsystem (Lénge [ = 1 mm, Breite b = 10 pum, beste-
hend aus 5 nm Titan und 50 nm Gold)

Auf beiden Seiten des Diinnschichtsystems ist in gréfstmoglicher réumlicher Nahe dazu
iiber die gesamte Breite der Laufstrecke der Oberflichenwelle ein Temperatursensor
aufgebracht. Die Sensoren haben eine Lange von [ = 1 mm, eine Breite von b = 10 pym
und bestehen aus einem Doppellagensystem 5 nm Titan und 50 nm Gold. Im Tempe-
raturbereich von 30 bis 300 K kann deren Widerstandsverhalten in Abhéngigkeit von
der Temperatur linear genéhert werden (siche Abbildung 6.17). Zur exakten Charakte-
risierung wurde zunnéchst eine temperaturabhéngige Kalibriermessung aufgezeichnet.
Unter der idealisierten Annahme, dass ohne Oberflachenwellen keine Temperaturdiffe-
renz zwischen den On-Chip-Sensoren und dem Sensor des Probenstabs besteht, wurden
daraus fiir beide Sensoren die Umrechnungsfaktoren zwischen Temperatur und Wider-
stand bestimmt. Zur Unterscheidung wird der Sensor auf der Seite des anregenden
IDTs als Sensor 1, der andere als Sensor 2 bezeichnet.

Bei einer konstanten Anregungsleistung von Pypr = 30 dBm und einer konstanten
Periode von tperioge = 50 ps wurden wiederum Transmissionsmessungen bei unter-

schiedlichen Pulsldngen durchgefiihrt. Vergleicht man die Temperatur der beiden On-
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Abbildung 6.17: Kalibrierkurve von Temperatursensor 1 beim Aufwérmen der Probe,

ab T'= 30 K erhalt man in sehr guter Naherung lineares Verhalten

Chip-Sensoren mit dem Sensor am Probenstab, so ergibt sich bei der Zunahme der
gemittelten Leistung eine anndhernd lineare Temperaturzunahme des gesamten Chips
iiber einen sehr grofen Temperaturbereich. Diese Zunahme ist unabhéngig vom Damp-
fungsverhalten des Diinnschichtsystems und betrégt bis zu AT = 10 K. Im Bereich des
Déampfungsmaximums der Schicht bildet sich auf der Probe ein Temperaturgradient
aus. Hier kann man eine deutliche Erwarmung von Sensor 1 erkennen, der Einfluss auf

Sensor 2 kann vernachlissigt werden (siche Abbildung 6.18).

Die Temperaturverschiebung des Phaseniibergangs muss also zum groften Teil auf eine
durch Oberflichenwellen induzierte Erwarmung der Probe zuriickgefiihrt werden. Auch
die theoretische Annahme einer ortsabhéngigen Temperatur auf der Probe, wie sie in
den Gleichungen 6.8 und 6.9 zugrunde gelegt wird, kann bestétigt werden. Wie durch
die theoretisch bestimmten Daten gezeigt wurde, muss das Maximum der Dampfung
bzw. die Hochtemperaturflanke des Dampfungspeaks dem Teil der Probe zugeordnet
werden, der dem anregenden IDT abgewandt ist. Die Position der Tieftemperaturflanke
des Peaks wird durch die Temperatur der Seite bestimmt, die dem anregenden IDT

zugewandt ist.

Vergleicht man die Temperaturverschiebung des Dampfungsmaximums mit der Tem-
peraturdifferenz am Sensor 2 so erhélt man einen um fast 50 % erhohten Wert. Ein
dghnliches Ergebnis erhélt man fiir die Temperaturverschiebung der Tieftemperatur-
flanke des Dampfungspeaks. Besonders auffallig werden diese Differenzen erst fiir hohe

Leistungen der Oberflichenwelle. Die Verschiebung der Ubergangstemperatur kann also



6.3. EINFLUSS VON OBERFLACHENWELLEN AUF V5,03 103

20+

Pulsbreite

T — T T T T T 1
60 70 80 90 100 110 120 130 140

T [K] - Probenstab

Abbildung 6.18: Temperaturerh6hung des On-Chip-Sensors (Sensor 1) gegeniiber dem
Cernoxsensor des Probenstabs, angetragen gegen die Temperatur des Probenstabs. Im

kleinen Diagramm ist die entsprechende Temperaturdnderung von Sensor 2 dargestellt.

nicht allein einer Erwdrmung der Probe zugeschrieben werden.

Mechanische Beeinflussung

Die Messungen mit den On-chip-Temperatursensoren deuten darauf hin, dass neben
einer Erhohung der Probentemperatur durch die Oberflichenwelle auch der dynami-
sche Druck der Welle zur Anderung der Ubergangstemperatur von V,Oj5 fithren kann.
Betrachtet man in Abbildung 2.14 die Druckabhéngigkeit von T so ergibt sich im Be-
reich von p = 0 zunéchst eine lineare Abhéngigkeit. Im Bereich eines Maximaldrucks
VON |Pmaz| < 4 kbar ist die Verschiebung von T, induziert von Druck- oder Zugkréfte
durch die dynamischen Verspannungen der Welle, jeweils identisch. Im Mittel sollte
es damit keine Verinderungen geben, eine Verbreiterung des Ubergangsbereichs kann
jedoch erwartet werden. Bei Zugkriften mit p,.. < —4 kbar gibt es keine weitere
Zunahme von T¢. Bei grofen dynamischen Verspannungen ergibt sich dann im Mittel
eine Absenkung der Ubergangstemperatur. Die dynamische Modulation der Verspan-
nungen im Kristall kann also eine zusitzliche Verschiebung der Ubergangstemperatur
im Bereich hoher Leistungen der Oberflichenwellen erkléren, die allein mit dem Modell
der Temperaturerh6hung nicht zu deuten wére. Auch die zusétzliche Aufweitung des
Maximums kann durch mechanische Spannungen erklart werden.

Wie bereits beschrieben ist sowohl bei den Aufwérm- als auch bei den Abkiihlkurven

auf der Tieftemperaturseite des Dampfungsmaximums ein Sprung zu beobachten, des-
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sen Hohe mit steigender Leistung zunimmt. Die Schicht besitzt beim Auftreten des
Sprungs bereits einen sehr hohen DC-Widerstand, in der Leitfahigkeit ist an dieser
Stelle ebenfalls ein kleiner Sprung festzustellen. Eine Erklarung durch die Erwdrmung
der Probe ist hier nicht moglich, entsprechend muss dieser Effekt auf eine rein mecha-
nische Anderung der Leitfihigkeit oder Elastizitéit der Schicht bei grofien dynamischen
Verspannungen zuriickgefiihrt werden (siehe Abbildung 6.19).
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Abbildung 6.19: Sprunghafte Anderung der Dimpfung beim Aufwirmen der Probe
(128°-rot LiNbO3 mit 250 nm V503) und DC-Widerstand bei einer Anregungsleistung
von 30 dBm (Periode 50 us, Pulsliange 45 us)

Auch in der DC-Leitfahigkeit treten beim Abkiihlen der Probe mit zunehmender Lei-
stung der Oberflachenwelle Anomalien in Form von Substrukturen auf. Hierbei wech-
seln sich Bereiche grofer und kleiner Widerstandsinderungen ab. Ahnliche Ergebnisse
bei Messungen des DC-Widerstands unter groffem hydrostatischem Druck sind auch bei
|Grganovic03] zu finden. Beim Abkiihlen der Probe werden dort ebenfalls abgestufte
Anderungen im Widerstand festgestellt, bei den Aufwidrmmessungen treten diese Stu-
fen auch dort nicht auf (siche Abbildung 6.20). Eine Erklarung dieser Substrukturen

ist auf Grund der bisherigen Ergebnisse noch nicht méoglich.

6.4 Zusammenfassung

Vergleicht man die Ergebnisse der unterschiedlichen Messungen so erhédlt man zusam-
menfassend ein in sich geschlossenes Bild. Auch der Vergleich mit Messungen an V5,03
aus weiteren Verdffentlichungen sowie Erkenntnisse an Systemen die ein dhnliches Uber-

gangsverhalten zeigen kann die Ergebnisse dieser Arbeit erhérten.



6.4. ZUSAMMENFASSUNG 105

10°

CHesiIEEEIING Druck-
\ zunahme

& :
107 \
::.:?-f"'\ﬂ_
10'3 ‘ ';:l' J[ \..,Ew f .“ R Tt
10" | V
1075|'"'|'"'|'"'|'"'|""|""|""|""|
20 25 30 35 40 45 50 55 60

Abbildung 6.20: Widerstandsverlauf von V503 in Abhéngigkeit von der Temperatur

unter hohem Druck, gezeigt werden Abkiihlmessungen (nach |Grganovic03])

Zwei-Phasen-Modell des Ubergangs

Bei den DC-Widerstandsmessungen kann bei einigen Proben das Verhalten der Wi-
derstandsénderung am Phaseniibergang in zwei Bereiche eingeteilt werden. Genaue-
re Unterschungen zum Hystereseverhalten zeigen hier deutliche Unterschiede, die von
der Starttemperatur des Aufwirmvorgangs abhéngen. Auch der Vergleich der DC-
Messungen mit den Démpfungsmessungen an Oberflichenwellen zeigt in beiden Tem-
peraturbereichen unterschiedlich grofse Differenz zwischen den Ergebnissen. Damit kon-
nen als Unterschiede vor allem Inhomogenitéaten in der Leitfdhigkeit bestimmt werden,
die in beiden Phasen unterschiedlich stark ausgeprégt sind. Durch die verschiedenarti-
gen Detektionsmechanismen der Messmethoden ist deren Einfluss in den Ergebnissen
wiederzuerkennen. Uber den Einfluss hoher mechanischen Verspannungen auf den Film
zeigen sich unterschiedlich stark ausgeprigte Anderungen in den beiden vorhergesagten
Phasen.

Bei EXAFS-Messungen (extended X-ray absorption fine structures) an V5Os-Einkristal-
len bei verschiedenen Temperaturen |Pfalzer05| zeigt sich, dass sich die strukturellen
Anderungen in der Basalebene iiber einen weitaus grokeren Temperaturbereich er-
strecken als der iiber das magnetische Verhalten festgelegte Phaseniibergang. Bei Unter-
suchungen des magnetischen und elektrischen Verhaltens an V,0s-Einkristallen unter
Druck [Carter94] zeigen sich oberhalb des Phaseniibergangs bereits erste Anderungen
im Widerstandsverhalten. Die magnetische Suszeptibilitat &ndert sich mit zunehmen-

dem Druck tiber einen stark verbreiterten Temperaturbereich hinweg. Auch bei ersten
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Messungen an V503 Diinnschichtsystemen auf LiNbO; [Miiller05| konnten Differenzen
zwischen der gemessenen und der durch Leitfdhigkeitsmessungen bestimmten Schall-
geschwindigkeit festgestellt werden, die ebenfalls als Indiz fiir ein Zwei-Phasen-Modell

des Metall-Isolator-Ubergangs gedeutet werden.

Anomalien der elastischen Konstanten

Sowohl die erhohte Dampfung der Oberflichenwellen im Bereich des Phaseniibergangs,
als auch die Differenzen zwischen der gemessenen und berechneten Geschwindigkeit
der Welle deuten auf grofe Anderungen der elastischen Konstanten hin. Wie iiber die
Energieerhaltung vorausgesagt, nehmen die reellen elastischen Konstanten, zustdndig
fiir die Energiespeicherung, beim Phaseniibergang ab, die imaginaren elastischen Kon-
stanten, als Grofe der in Warme umgewandelten Energie, nehmen zu.

Auch Messungen an anderen Materialien mit strukturellem Phaseniibergang zeigen
dhnliche Ergebnisse. Verwiesen sei hier auf Messungen am martensitischem Ubergang
bei NiT'i-Legierungen |[Kaack02| oder die Untersuchung geschichteter molekularer Kri-
stalle k-(BEDT-TTF),X [Frikach00]. Die theoretische Vorhersage von Anomalien bei
der Schallgeschwindigkeit am Mott-Ubergang [Hassan05] stimmt ebenfalls mit den ge-
fundenen Ergebnissen iiberein. Ein weiteres Indiz fiir anomales Verhalten am Phasen-
iibergang stellt die Zunahme des aus EXAFS-Messungen an V503 berechneten Debye-
Waller Faktors dar, der eine Delokalisierung der Sauerstoffatome im Gitter beschreibt.
Selbst bei Phaseniibergéingen in biologischen Systemen wird in der Litertur von Ande-
rungen der elastischen Konstanten berichtet. Bei [Schneider99] werden dazu z.B. tem-
peraturabhéngige Messungen an Phospholipiden vorgestellt die eine grofse Zunahme
der Viskositit im Bereich des Ubergangs zeigen (siche Abbildung 6.21).
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Abbildung 6.21: Wiarmekapazitit, Viskositdt und strukturelle Anderungen am tempe-
raturinduzierten Phaseniibergang des Lipids DMPG (nach [Schneider99])
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Kapitel 7
Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen dieser Arbeit wurden Messungen am Metall-Isolator-Ubergang von
LaCaMnQOs- und V503- Diinnschichtsystemen auf piezoelektrischem LiNbO3 durch-
gefithrt. Der Vergleich von DC-Widerstandsmessungen und Transmissionmessungen
mit Oberldchenwellen kann durch die unterschiedlichen Detektionsmechanismen neue
Erkenntnisse iiber den Bereich des Phaseniibergangs bringen. Neben der Verwendung
der Oberflachenwellen als Sensor wird auch der Einfluss der Welle auf die Filme demon-
striert. Die verwendeten Diinnschichtsysteme zeigen einige wesentliche Differenzen, in

denn sich die Unterschieden der Materialsysteme wiederfinden.

Messungen an Diinnschichtsystemen

An LaCaMnQOs-Filmen kann mit Oberflichenwellen der Phaseniibergang beobachtet
werden, die genauere Untersuchung gestaltet sich jedoch sehr schwierig. Die Leitfahig-
keit der Schichten zeigt zum Teil sehr grofse Abweichungen zur kritischen Leitfahigkeit
und liegt damit in einem Widerstandsbereich, fiir den Oberflichenwellen kaum sensitiv
sind. Auch die Sensitivitat ortsaufgeloster Messungen liegt weit oberhalb der tatsach-
lichen Korngréfsen, so dass keine Inhomogenitéiten beobachtet werden konnten. Durch
den anomalen akustoelektrischen Effekt kann jedoch sehr gut ein Einblick in druckab-
héngige Leitfdhigkeitsdnderungen genommen werden. Auch erste Messungen zu deren
Magnetfeld- und Leistungsabhéingigkeit konnten hier vorgestellt werden. Eine Ubertra-
gung dieser Ergebnisse auf LaCaMnQOs-Volumenmaterial oder LaCaMnQOs-Filme auf
anderen Substraten ist mit Schwierigkeiten verbunden, da im Schichtwachstum und
beim Phaseniibergang doch einige Abweichungen festzustellen waren.

Bei der Vermessung von V503-Filmen kann dagegen, durch die Leitfahigkeitsénderun-
gen der Schicht um einige Grofenordungen, iiber die Messung mit Oberflachenwellen
messungen am Phaseniibergang, zusammen mit dessen speziellen Eigenschaften, konnte

neben der Bestéatigung der DC-Widerstandsdaten einen ersten Einblick in das Verhalten

109



110 KAPITEL 7. ZUSAMMENFASSUNG UND AUSBLICK

der elastischen Konstanten am Ubergang geben. Auch erste Untersuchung der Eigen-
schaften von V5,03-Filmen im Bereich der Hysterese an Diinnschichtsystemen konnten
durchgefiihrt werden. Die Beeinflussung des Diinnschichtsystems durch die Oberfla-
chenwelle iiber elektrische, thermische und mechanische Wechselwirkungen ist eben-
falls moglich, womit sich einige Anwendungen im Bereich dynamischer Verspannungen
eroffnen. Es zeigt sich, dass sich LiNbO3 sehr gut als Substrat fiir das Wachstum von
V503-Filmen eignet. Damit ergibt sich eine kostengiinstige Alternative zu den sonst

verwendeten Substraten aus Diamant- oder Saphir-Pléttchen.

Ausblick

Da das Verhéltnis d/A von Filmdicke und Wellenlénge linear in die Geschwindigkeitsén-
derungen durch die mechanischen Eigenschaften des Diinnschichtsystem eingeht, sind
{iber Anderungen dieses Verhiltnisses weitere Erkenntnisse zu erwarten. Bisherige Un-
tersuchungen an Filmen mit unterschiedlichen Dicken zeigten jedoch kein einheitliches
Bild, die Anderung von Verspannungen im Film selbst scheint hier weit grokeren Ein-
fluss zu zeigen. Durch entsprechende Messungen an einem Film mit mehreren IDTs
bei unterschiedlichen Resonanzfrequenzen, die zusétzlich auch fiir die Anregung von
harmonischen Vielfachen ausgelegt sind, sollten auch quantitative Aussagen zu den
elastischen Konstanten und deren Anderungen méglich sein.

Bei der Messung der elastischen Parametern des Films zeigt sich, dass die von der elek-
trischen Leitfahigkeit hervorgerufenen Effekte auf Dampfung und Geschwindigkeit die
Ergebnisse sehr stark dominieren und deren Deutung zum Teil fast unmoglich machen.
Die Anwendung hochpréziser Geschwindigkeitsmessmethoden, wie die Bestimmung der
Resonanzfrequenz des aus den beiden IDTs gebildeten Oszillators, ist nicht mehr mog-
lich. Eine Moglichkeit diesen Einfluss aufzuheben ist die Prozessierung einer metal-
lischen Pufferschicht zwischen Substrat und Film. Auf ersten Proben konnte bereits
die Abscheidung von V5,03-Filmen auf Metallen demonstriert werden. Um den Einfluss
der elastischen Konstanten des Diinnschichtsystems nicht zu stark abzuschwéchen sind
hier jedoch noch Verbesserungen nétig, unter anderem die Optimierung der Dicke der
Metallschicht und deren Materialzusammensetzung.

Gerade fiir V5,03 konnen durch die optische Transparenz von LiNbOj fiir Wellenldngen
im Bereich von 0,4 bis 5,0 pum, zusammen mit den optischen Eigenschaften von V505
am Phaseniibergang, einige weitere interessante Ergebnisse mit optischen Messungen
erwartet werden. Besonders dynamische Modulationen an V503 oder die Anwendung
von Stehwellen kénnen die Erzeugung von Bereichen mit unterschiedlichen optischen
Eigenschaften auf den Filmen ermdoglichen.

Eine weitere zukiinftige Methode zur Untersuchung der elastischen Materialeigenschaf-
ten kann die Herstellung freitragender Filme im Mikro- und Nanometerbereich sein
(siche z.B. [Horner01]). Dies sollte durch die substratungebundene Methode zur Ab-
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scheidung der V50s3-Filme sehr gut realisierbar sein. Die Anregung der Eigenschwin-
gungen dieses Systems, entweder durch Hochfrequenzsignale im hohen Magnetfeld oder
auch hier mit Oberflachenwellen [Beil04], ermoglicht dann direkte Riickschliisse auf die
Materialeigenschaften.

Der Vergleich der beiden verschiedenen Materialsysteme konnte bereits einige Anforde-
rungen an zukiinftig zu untersuchende Filme definieren. Zur Detektion der elektrischen
Eigenschaften ist die kritische Leitfahigkeit des Systems zu beachten, da nur in derem
Bereich eine entsprechend hohe Auflésungen moglich ist. Messungen an Systemen mit
einer Leitfahigkeit weit ober- oder unterhalb der kritischen Leitfdhigkeit ermdglichen
die Bestimmung der elastischen Eigenschaften.

Neben der grofen Sensibilitdt auf kleinste Anderungen, erhilt man mit getaperten
IDTs eine Moglichkeit die Flachenleitfahigkeit oder Elastizitédt einzelner Probenteile
zu vermessen. Zusatzlich zu der Moglichkeit mit Oberflachenwellen Leitfahigkeitsmes-
sungen ohne elektische Kontakte durchzufiihren, sind so auch funkabfragbare Sensoren
realisierbar.

Die bisherigen Ergebnisse an Diinnschichtsystemen zeigen sehr schén die mégliche Zu-
sammenarbeit von Materialforschung und Oberflachenwellentechnik auf. Gerade Metall-
Isolator-Uberginge und strukturelle Phaseniibergéinge bieten auch in der Zukunft ein

weites Feld fiir Untersuchungen mit dieser Methode an.
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