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1. Einleitung

Die festen Edelgase haben einen groBen Abstand zwischen Valenz- und Leitungs—
band und sind deshalb gute Isolatoren. Ihre grofe Bandliicke ist eine Folge
der im Grundzustand abgeschlossenen Elektronenschalen der Atome. Fir die op-
tische Anregung werden Lichtquellen im Vakuumultraviolett (VUV) bendtigt.

Die Verwendung der kontinuierlichen Synchrotronstrahlung!, die im Vakuumultra-
violett intensiver ist als herkdmmliche Kontinuumlichtquellen, ermdglicht
ausgedehnte optische Untersuchungen.?s? Die Kristallbildung der Atome wird
durch die schwachen, kurzreichweitigen Van-der-Waals-Kridfte verursacht, die
auf der Wechselwirkung von induzierten Dipolmomenten beruhen.” Auf Grund
ihrer Bindung kénnen die festen Edelgase als die einfachsten Molekiilkristalle

angesehen werden.

Aus friiheren Messungen ist bekannt, daB die optischen Spektren der Edelgase
bei Anregungen unterhalb des Einsatzes der Interbandiibergdnge durch scharfe
Strukturen bestimmt sind, die als Exzitonen interpretiert werden. >~/ Es han-
delt sich um gebundene Elektron-Loch Paare, die entstehen, wenn ein Elektron
aus dem Valenzband angeregt wird, beim Argon aus dem 3p-Niveau, und mit dem
zuriickbleibenden Loch einen gebundenen Zustand bildet. Die Exzitonen konver-
gieren in zwei Serien, bedingt durch die Spinbahnaufspaltung des Valenzbandes,
gegen die Unterkante des Leitungsbandes. Ein Reflexionsspektrum von Argon fiir
Lichtenergie zwischen 10 und 15 eV (Abb. 1) zeigt die beiden Exzitonenserien
sowie weitere Feinstrukturen. Der aus der Konvergenzgrenze bestimmte Abstand
zwischen Valenzbandoberkante und Leitungsbandunterkante im I'-Punkt der Brillouin-
Zone ist 14,15 eV und die Spinbahnaufspaltung des Valenzbandes betrdgt 0,16 eV.
Um Messungen mit Modellen vergleichen zu kénnen und damit Aussagen lber die

Anregung, die Lebensdauer, Wechselwirkung und Beweglichkeit machen zu kdnnen,

Q
)

miissen Profil, Energielagen und Feinstruktur der Exzitonen bestimmt werden. >
Zuverldssige Aussagen erfordern die genaue Kenntnis der optischen Konstanten,
Brechungsindex und Extinktionskoeffizient, da aus diesen die Reflektivitit

und Transmission von Schichten berechnet werden kann.

Einige optische Verfahren zur Bestimmung des komplexen Brechungsindex (n+ik)
sind in Tabelle 1 zusammengefaBt und ihre Vor- und Nachteile bel der Verwen-

dung im VUV-Bereich angegeben.



Tabelle 1:

Verfahren

Ergebnis

Vorteil

Optische Verfahren zur Bestimmung des Brechungsindex

Nachteil

Messung der Reflexion
und Transmission von
diinnen Schichten!?»1!

Vielwinkelmethode!?

Kritische Winkel!?3

Ellipsometriel"

KKA von Reflexions-—
oder Transmissions—
daten!®

n,k

n,k

n,k

wird an gerechnete
Kurven angepaRt

{iber groBen Bereich
von n und k anwend-
bar, einfache Durch-
fiihrung

Unabhingig von Rauhig-
kelt

Unabhingig von Rauhig-
keit

Schneller Uberblick
iiber groRen Spektral-
bereich

Schichtdicke muB bekannt
sein, Rauhigkeit hat Ein-
fluB auf n und k, wenig
geeignete Unterlagen fiir
Transmissionsmessungen
im VUV

Reagiert empfindlich auf

Fehler bei der Bestimmung
der absoluten Reflektivi-
cat.

Nur fiir k<0,05 anwendbar,
genaue Winkelmessung notig

Polarisatoren fiir VUV Licht
notwendig, komplizierter
apparativer Aufbau

Reagiert empfindlich auf
Extrapolationen, Fehler
bei der Reflektivitdts-—
messung haben grofBen
EinfluB, die Absorption
zwischen den Exzitonen
reagiert empfindlich auf
die minimale Reflektivitédt
zwischen den Exzitonen.

Hiufig bestimmt die absolute Reflektivitit die GroRen der optischen Konstanten.

Daher sind diese Verfahren empfindlich gegeniiber der Rauhigkeit wvon Oberfldchen. !

6

Argon wurde fiir die Bestimmung der optischen Konstanten ausgewdhlt, weil es

Zus amme

n mit Neon die Exzitonenserien am deutlichsten erkennen 1dB8t, und auBerdem

bei Argon die Spinbahnpartner deutlich voneinander zu trennen sind. Bei Krypton

und Xenon ist die Spinbahnaufspaltung schon so groB, daB die zweite Exzitonenserie

den direkten Ubergingen aus dem oberen Valenzband in das Leitungsband iliberlagert

ist und daher nur schlecht zu erkennen ist. Auf Grund der experimentellen Méglich-

keiten, zur Verfiigung stand ein Heliumverdampferkryostat, mit dem 109 K auf der

Probenunterlage erreicht wurden, wurden

die Messungen an Argon und nicht auch an

Neon durchgefiihrt. Von Scharber und Webber!7»>18 stammt der Vorschlag, aus der
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Abb. 1: Argonreflektivitdt mit spinbahnaufgespaltener Serie der 3p-Wannier
Exzitonen. Die Energien der ersten erlaubten Gasanregungen sind

bezeichnet (GAS). Bei 13,26 eV (Au) scheint die Unterlage durch.



GroBe der Reflektivitdt der ersten Minima und Maxima, die beim Aufwachsen einer
Schicht beobachtet werden, die optischen Konstanten zu bestimmen. Die sonst
hiufig stérenden Interferenzen werden in diesem Fall iber die Berecﬁnung von
Isoreflexionskurven zur Bestimmung des komplexen Brechungsindex verwendet.

Die Genauigkeit der Methode hdngt davon ab, wie genau die absoluten Reflektivi-
titen bestimmt werden. Das Ziel der Messungen in dieser Arbeit ist die Be-
stimmung des komplexen Brechungsindex in schwach absorbierenden Bereichen

(k<0,4) durch Messung der Interferenzen wihrend des Aufdampfens einer Schicht.

Dabei wird der Brechungsindex aus dem Abstand der Maxima bzw. Minima und der
Extinktionskoeffizient aus der Ddmpfung der Interferenzen berechnet. Ein Vor-
teil dieser Methode ist es, daB Rauhigkeiten auf die Bestimmung des Brechungs-
index keinen EinfluB haben und nur bei der Berechnung der Absorptionskonstante
beriicksichtigt werden miissen.!? Ist der Brechungsindex bekannt, so kann mit
diesem Verfahren auch sehr genau die Schichtdicke von Aufdampfschichten be-

stimmt werden.

Der EinfluB der Interferenzen des von der Ober— und Unterseite der Schicht re-
flektierten Lichtes in transparenten Bereichen ist deutlich in Abbildung 2

su erkennen. Mit zunehmender Schichtdicke wird der Abstand zwischen den Inter-
ferenzen immer kleiner, damit sind die Interferenzstrukturen von den Festkdrper-—
anregungen zu unterscheiden. AuBerdem kann der EinfluB von Rauhigkeiten auf

die absolute Reflektivitit beobachtet werden. So nimmt die maximale Intensitdt
von 60 % bei diinnen Schichten auf 25 7 fiir eine 62.000 % dicke Schicht ab. Die
Abnahme der Reflektivitit bei zunehmender Schichtdicke ist wellenlidngenabhidngig.
Es ist deswegen ein weiteres Ziel, aus verbesserten Reflexionsmessungen und mit
Reflektivititen, die aus n und k berechnet wurden, verbesserte Eingangsdaten
fiir eine KKA zu gewinnen. Der EinfluB von Rauhigkeiten und Aufdampfbedingungen

auf Reflexionsspektren konnte untersucht werden.

Im zweiten Kapitel wird die Theorie der Reflexion an Grenzfldchen beschrieben
und die Kramers-Kronig Beziehungen fiir die Reflektivitdt und notwendige Extra-
polationen erldutert. Das dritte Kapitel enthdlt eine Beschreibung der Versuchs-
anordnung, der Durchfiihrung und der Auswertung der Experimente zur Bestimmung
der optischen Konstanten. Die Ergebnisse der Messungen werden im vierten Kapitel
behandelt. AuBerdem werden die aus der KKA gewonnenen optischen Konstanten mit
den aus der Interferenzmethode bestimmten Werten verglichen. Verbesserungs-—
méglichkeiten der KKA durch korrigierte Eingabedaten werden diskutiert. Weiter-—

hin werden mogliche Fehlerquellen und die Genauigkeit der MeBmethode dargestellt.
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Abb. 2: Argonreflektivitdt fiir verschiedene Schichtdicken (d) auf einer

Goldunterlage. Vor dem n=1 und n=2 Exziton sind bei diinneren

gchichten Interferenzen zu erkennen.



Mit Hilfe der Werte fiir €, die aus der Interferenzmethode erhalten werden,
ist es mbglich, die beiden ersten Exzitonen zu separieren und ihre Oszilla-
torstirke zu berechnen, sie werden mit Werten filir die Gasanregung verglichen.
Aus dem Anstieg in e, vor dem ersten Exziton kdnnen Aussagen iiber die Ver-
breiterung des Exzitons auf Grund von Streuung an Phononen gemacht werden.
Der EinfluB der Priparation auf die Rauhigkeit der Schichten und die Giite

der Kristallite wird im fiinften Kapitel untersucht.



2. Grundlagen

2.1 Reflexion an Grenzschichten?(=2%

Die Reflexion einer ebenen elektromagnetischen Welle an der Grenzfldche zweier
dielektrischer, nichtmagnetischer Medien ist durch die Randbedingung festgelegt,
daR die Tangentialkomponenten des elektrischen und magnetischen Feldes in der
Grenzfliche stetig sind. Aus den Maxwellgleichungen kann der Fresnelsche Re-
flexionskoeffizient L)y fir eine aus dem Medium | an 2 reflektierte Welle,

berechnet werden. Sein Betragsquadrat ist die Reflektivitdt R der Grenzschicht.

R=|r |* gy

Der komplexe Reflexionskoeffizient r(w) kann durch eine Amplitude p(w) und

einen Phasenwinkel &§(w) beschrieben werden.

r(w) = o(w)eié(w) = p(w) cosd(w) + ip(w) sind(w) (2)

Bei Reflexionsmessungen wird in der Regel nur die Amplitude gemessen, widhrend
bei interferometrischen MeBmethoden die Phase bzw. deren Anderung bestimmt

wird. Der Fresnelsche Reflexionskoeffizient wird aus den optischen Konstanten

der beiden Schichten gemdlB

o s (3)

berechnet. Fiir den Fall der s—Polarisation (der elektrische Vektor steht senk-
recht zur Einfallsebene) ist
., =mn, cos 0. i = 1,2 (4
ng j i J s )
n. ist der komplexe Brechungsindex im Medium j

fn )2

~ 1
cos O, = (l—l——
] In.

. J

sin291)1/2

4

wobel 61 der Einfallswinkel des Lichtes ist.

Fiir p-Polarisation (der elektrische Vektor liegt in der Einfallsebene) ist
cos(y,
= J
g = 7= (6)

Jp n.
J




Wird die Reflektivitit einer Schicht 2 mit der Dicke d auf einer Unterlage 3

untersucht, so erhdlt man aus der Theorie der Mehrfachreflexionen folgenden

Ausdruck:
| 2]_% )
: 1r12 T, \
R = i‘r‘g = Zi":‘\ (7)
1+ r e ”‘
12 23
mit
B = (2ﬂd/l)ﬁ2-c0562 (8)

Soll die Reflektivitit von mehr als einer Schicht auf einer Unterlage berech-
net werden, so ist die Formel 7 in iy rekursiv zu erweitern.?® Fiir zwei
und drei Schichten auf einer Unterlage sind die Reflexionskoeffizienten ex-—
plizit bei Wolter?? angegeben. Im Anhang wird die Formel 7 in Real- und
Imaginirteil separiert angegeben. Damit ist es mdglich, die Reflektivitit

ohne Verwendung komplexer Zahlen zu berechnen.

Die Reflektivitit einer Schicht auf einer Unterlage hidngt von der Phasen-
differenz ab, mit der sich das an der Vorder- und an der Riickseite der Schicht
reflektierte Licht iiberlagert. Bei zunehmender Dicke oszilliert die Reflek-
tivitit, da sich die Phase des an der Unterseite der Schicht reflektierten
Lichtes mit der Schichtdicke #ndert. Fiir den Fall, daB die Schicht nicht ab-
sorbiert und fiir senkrechten Einfall, ist die Anderung der Schichtdicke 4h

zwischen zwei aufeinander folgenden Minima bzw. Maxima

Ah = A/an (9)

Der Abstand ist nur durch den Brechungsindex in der Schicht n, und die Wellen-
linge des Lichtes A bestimmt. Er hdngt nicht von den optischen Konstanten

der Unterlage ab. Zwischen dem Abstand der Interferenzen bei zwei verschie-
denen Wellenlingen * und ' und den Brechungsindizes n und n' besteht fol-

gende Beziehung:
Ah' A i

S ™ L1}
die es gestattet, den Brechungsindex zu bestimmen, wenn gleichzeitig Inter-
ferenzen fiir zwei verschiedene Wellenldngen gemessen werden und der Brechungs-
index fiir eine der beiden Wellenlidngen bekannt ist. Auf diesem Zusammenhang
beruht die in dieser Arbeit durchgefiihrte Bestimmung des Brechungsindex im
Bereich der Valenzbandexzitonen, da der Brechungsindex im Sichtbaren filir Argon

sehr genau gemessen ise.20
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Abb. 3: Strahlverlauf und Bezeichnungen fiir die Reflektivitdt einer Schicht

(Index 2) auf einer Unterlage (Index 3).



Ist das Material, das untersucht wird, nicht vollig transparent, so wird
das eindringende und an der Riickseite der Schicht reflektierte Licht teil-
weise absorbiert, und dadurch werden die Oszillationen in der Gesamtreflek-
tivitdt geddmpft. Die Abnahme der Anzahl der Interferenzen, die beobachtet
werden, ist ein MaB fiir den Extinktionskoeffizienten k. Er kann aus dem
Vergleich von Messung der Reflektivitdt in Abhingigkeit von der Schicht-

dicke und der Berechnung fiir verschiedene Werte von k angepaBt werden.

2.2 Kramers-Kronig-Analyse?7729

Fiir die vollstindige Beschreibung der dielektrischen Eigenschaften miissen
zwei GroRen einer komplexen Funktion bekannt sein; etwa Brechungsindex und
Extinktionskoeffizient oder Amplitude und Phase der Reflektivitdt. Bei der
Messung der Reflektivitdt wird nur die Amplitude des reflektierten Lichtes
gemessen. Die Kramers-Kronig-Beziehungen geben den Zusammenhang zwischen
Real- und Imaginirteil einer komplexen Funktion an. Mit Hilfe von Integral-
gleichungen kdnnen sie ineinander umgerechnet werden, wenn eine der beiden
GroBen liber den gesamten Spektralbereich bekannt ist. Den Zusammenhang von

Amplitude ¢ (w) und Phase é(w) gibt der folgende Ausdruck an:

§(w) = (uw/m)+P J tnfp (")) (w?-0'2)"! du' (1)

o]

P ist der Cauchysche Hauptwert des Integrals.

Die Reflektivitit eines Materials ist nur iiber einen beschrédnkten Wellen-—
lingenbereich bekannt, daher ist es ndtig, physikalisch sinnvolle Extrapola-
tionen fiir kleine und groBe Energien anzugeben. Die Reflektivitdt eines
Materials kann bei sehr hohen Energien, wenn es keine gebundenen Elektronen

mehr gibt, durch das Drudeverhalten eines freien Elektronengases angenidhert

werden. Es gibt dann
R(w) ~ w ® (12)

Bei niedrigen Energien wird die Reflektivitdt an die statische Dielektrizi-

titskonstante angepaBt.

Der Zusammenhang von Brechungsindex und Extinktionskoeffizient mit Phase §

und Amplitude o bei der Reflexion an einer Grenzflidche ist bei senkrechtem



Lichteinfall

(1-p2)/(1+p?=2p cosé) (13)

(=]
1

20 sind/(1+0%-20 cosé) (14)

=
]

Entsprechende Beziehungen gelten auch fiir die Dielektrizitdtskonstante.
Damit ist es moglich, wenn die Phase gemdB (l1) berechnet ist, die op-

tischen Konstanten zu berechnen.



3, Experiment

3.1 Vorhandene Apparatur

3.1.1 Lichtquelle

Als Lichtquelle fiir Vakuum-Ultraviolett=Strahlung (VUV) diente das Deutsche
Elek tronen—-Synchrotron (DESY).1 Die Synchrotronstrahlung30 entsteht bei der
Beschleunigung der auf einer Kreisbahn umlaufenden Elektronen. Sie wird
tangential abgestrahlt und ist in Vorwidrtsrichtung stark gebiindelt. Das
kontinuierliche Spektrum des abgestrahlten Lichtes reicht vom Infrarot bis
in das Gebiet der weichen Rdntgenstrahlung und ist in der Ebene des Syn-
chrotrons polarisiert. Der geringe Druck im Synchrotron (~107% Torr) er-
moglicht einen fensterlosen AnschluB des Monochromators (1078 Torr). Die
Probenkammer (10710 Torr) ist liber den Austrittsspalt des Monochromators,

der auch als Druckstufe dient, mit Monochromator und Synchrotron verbunden.

3.1.2 Monochromator

Die Synchrotronstrahlung wird iiber einen Vorspiegel zu dem etwa vierzig
Meter vom Tangentialpunkt entfernten Monochromator mit einer modifizier-
ten Wadsworthmontierung3l»32 reflektiert (siehe Abb. 4). Die Aufldsung
fiir ein Goldgitter mit 1200 Strichen/mm betrdgt 2 2 im Bereich zwischen
300 und 1200 R. Die Absolutangabe der Wellenldnge ist auf 2 8 genau. Bei
typischen Arbeitsbedingungen (10 mA und 600 R) werden 108 - 102 Photonen/

Rsec hinter dem Austrittsspalt gemessen.33

3.1.3 UHV Probenkammer und Kryostat

Fiir Messungen, die einen hohen Reinheitsgrad der Probe und ihrer Oberflédche
auch bei tiefen Temperaturen erfordern, ist das Arbeiten unter Ultrahoch-
vakuumbedingungen (UHV) unerliBflich. Die hierfiir konstruierte Probenkammer
mit einem Innendurchmesser von 45 cm ermdglicht es, viele verschiedene MefR-
apparaturen gleichzeitig einzubauen3%5>3% (siehe Abb. 5). Der Enddruck in
der Probenkammer vor Beginn des Aufdampfens war iblicherweise im 107'0 Torr
Bereich. Dieser Druck ist flir Reflexionsmessungen ausreichend, da bei einem
Haftkoeffizienten von | mit einer monoatomaren Bedeckung in 10% Sekunden,

dies entspricht knapp drei Stunden, zu rechnen ist.
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Probenkammer.
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Abb. 5: UHV-Probenkammer mit Heliumkryostat (dreh- und kippbarer Proben-
halter) und schwenkbarem Reflektometer (Detektor).




Fiir Messungen an festem Argon unter UHV-Bedingungen werden Temperaturen
kleiner als 25° K 3® benttigt. Zum Auffrieren der Proben wurde daher ein
Heliumverdampferkryostat verwendet. Dieser ist mit einem dreh- und kipp-
baren Probenhalter versehen. Damit kann die Probe justiert, aber auch unter
Vakuum aus dem Strahl gedreht werden. Die niedrigste Temperatur der Unter-
lage, auf die aufgedampft wurde, wurde auf 10° K abgeschdtzt. Die Tempera-
turen der Probenunterlage werden mit einem nicht geeichten Gold-Konstantan
Thermoelement gemessen. Damit konnte bei verschiedenen Messungen kontrolliert
werden, wann die tiefste Temperatur des Probenhalters erreicht war. Um den
EinfluB der Unterlagentemperatur wihrend des Aufdampfens auf die Reflexion

zu untersuchen, konnten hthere Temperaturen des Probenhalters durch eine
Widerstandsheizung eingestellt werden, diese ermdglichte auBerdem ein schnel-

les Abdampfen der aufgefrorenen Schicht nach einer Messung.

3.2 Im Rahmen der Arbeit aufgebaute Versuchsanordnung

Eine direkte Bestimmung der absoluten Reflektivitdt, ohne Anpassung an einen
Standard, erfordert eine Messung des einfallenden und des reflektierten Lich-
tes mit demselben Detektor. Das verwendete Reflektometer und die Eigenschaften
des Photomultipliers werden unter 3.2.1 beschrieben. Fiir die Bestimmung des
Brechungsindex mit Interferenzen gemdf Formel (10) ist es notwendig, gleich-
zeitig die Reflektivitdt im VUV und im Sichtbaren wdhrend des Aufwachsens

der Schichten zu messen. Die notwendige Einspiegelung und der Nachweis des

sichtbaren Lichtes wird in 3.2.2 beschrieben.

3.2.1 Reflektometer

Zur Messung der Reflektivitdt von Aufdampfschichten wurde ein schwenkbares
Reflektometer gebaut (vergl. Abb.5+7). Befindet sich seine Drehachse in der
Verldngerung der Kryostatenachse, kann bei zentrisch montiertem Probentridger
die Winkelabhingigkeit der Reflexion in p-Polarisation untersucht werden.

Ist ein exzentrischer Probenhalter montiert, der aus dem einfallenden Strahl
gedreht werden kann, so kann die Drehachse des Reflektometers ebenfalls ex-
sentrisch montiert werden, damit sie in der Probenoberfliche liegt. Wird

die Probe aus dem Strahl gedreht, so kann der Detektor in den direkten Strahl
geschwenkt werden (siehe Abb. 6). Mit diesem Aufbau wird erreicht, daB der
Strahlquerschnitt im Photomultiplier gleich groB ist und die Messungen des-

wegen vergleichbar sind. Die Reflexion kann bei Anderungen des Einfalls=
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Abb. 6: Schematischer Aufbau zur Bestimmung der optischen Konstanten und

Messung der absoluten Reflektivitit.



winkels in Schritten von 7.5° gemessen werden.

Als Detektor fiir die Synchrotronstrahlung diente ein offener, zwanzigstufiger
elektrostatischer Photomultiplier (Johnston Inc. Modell MM-2). Soll die Re-
flektivitit gemessen werden, so wird an die 1. Dynode, an der das reflektierte
Licht Photoelektronen erzeugt,und an das abschirmende Gehduse eine negative
Hochspannung gelegt, um keine Elektronen aus dem System oder von der Probe
anzuziehen, wihrend die letzte Dynode auf Massenpotential ist. Das MeBsignal
wird iiber einen Widerstand von | MQ, der zwischen der Anode und der letzten
Dynode liegt, als Spannungsabfall abgegriffen. Dem analog gemessenen Signal,
das anschlieBend noch verstdrkt wird, sind StSrungen {iberlagert, die sich aus
dem 50 Hz Betrieb des Synchrotrons ergeben. Um das MeRsignal gezielt zu ver-
stirken und auch von Stdrungen mit der Netzfrequenz freizubekommen, wird mit
ciner rotierenden Scheibe nur jeder zweite Lichtpuls durchgelassen und im
Lock-in Verfahren mit 25 Hz phasenempfindlich verstdrkt. Intensitdtsschwankun-—
gen, die dadurch entstehen, daB die Elektronenzahl in den Beschleunigungs-—
zyklen unterschiedlich ist, werden durch eine Referenz, die den Photostrom

aus einem Kupferberylliumblech miBt, beriicksichtigt.

3.2.2 Lasereinspiegelung

Reflexionsmessungen werden iiblicherweise bei fast senkrechtem Lichteinfall
durchge fiihrt. Der aus Platzgriinden erreichbare kleinste Einfallswinkel be-
trigt 7.5°. Um gleichzeitig die Interferenzen bei zwei verschiedenen Wellen-
lingen aufzeichnen zu kdnnen, wurde ein kleiner Spiegel auBerhalb der Kiihl-
schilde in der Normalen der Probenoberfliche angebracht., Ein durch ein Glas-
fenster von auBen eingespiegelter Laserstrahl wird von diesem Spiegel auf die
Probe und von ihr aus, da er nahezu senkrecht auftrifft, iiber denselben Spie-
gel wieder nach auBen reflektiert. AuBerhalb wird er dann mit einer Photodiode
gemessen. Der Spiegel in der Probenkammer und seine Halterung sind dabei so
klein, daB weder das einfallende noch das von der Probe auf den offenen Photo-—

multiplier reflektierte Synchrotronlicht abgeschattet wird (vergl. Abb. 7).

Die Justierung des Aufbaues geschieht in folgender Weise:!

1. Zuerst wird der Probenhalter des Kryostaten mit der sichbaren Komponente
der Synchrotronstrahlung so eingestellt, daB der offene Photomultiplier

in der Reflexionsstellung optimal ausgeleuchtet wird. Dies ist auch bei
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beliiftetem UHV-System moglich, da der Ventilteller zwischen Probenkammer

und Monochromator ein Glasfenster besitzt.

9. AnschlieBend wird der innere Spiegel so einjustiert, daB das ﬁaser—Licht
fast senkrecht auf die Probe fdllt, zu erkennen daran, daBR der reflek-
tierte Strahl auf den inneren Spiegel trifft. Es ist darauf zu achten,
daB das Laserlicht die Probe an derselben Stelle beleuchtet wie die Syn-—

chrotronstrahlung.

3. Ist der Strahlengang fiir das Laserlicht fixiert und auch die Nachweis-
diode einjustiert, so kann der Kryostat anschlieBend wieder ausgebaut
werden, um noch Kiihlschilde anzubringen. Nach dem endgiiltigen Einbau
ist die Justierung leicht mit Hilfe des Laserstrahlenganges zu iberprifen.
Mit dieser Strahlfiihrung ist es moglich, Verspannungen des Kryostaten
wihrend des Kiihlens iiber die Dreh- und Kippvorrichtung auszugleichen
und nach einer Messung der Intensitdt des einfallenden Lichtes den Pro-

benhal ter wieder prizise in die Reflexionsstellung zu bringen.

Fiir die Untersuchungen wurde ein Helium-Neonlaser (Spectra Physics) mit einer
Wellenlinge von 6330 ® verwendet. Das von der Probe reflektierte Licht wurde
mit einer Photodiode nachgewiesen. Auf eine Abschirmung gegeniiber dem Tages-

licht konnte wegen ihrer starken Richtungscharakteristik verzichtet werden.

3.3 Durchfiihrung und Auswertung
3.3.1 Bestimmung von n

7Zur Bestimmung des Brechungsindex von transparenten Schichten mit Hilfe von
Interferenzen ist es notwendig, mdglichst glatte und gleichmdBig dicke Schich-
ten aufzufrieren, damit eine groBe Anzahl von Interferenzen beobachtet werden
kann. Aus Gleichung (9) ergibt sich, daB die mittlere Rauhigkeit der Ober-—
fliche oder der Schichtdickenunterschied iber die beleuchtete Fliche bei
einer glatten, keilférmigen Schicht kleiner als A/2-n2 sein muB, damit noch
Interferenzen beobachtet werden konnen. Experimentell ergab sich, daB diese
Bedingung bei méglichst tiefen Temperaturen und hohen Aufdampfraten (80 -

90 R/sec) erfiillt ist. Auf zwei synchron laufenden Schreibern wurden die
Reflektivititen fiir das Laserlicht und die Synchrotronstrahlung aufgezeich-
net (vergl. Abb. 8). Da parallel die Reflektivitdten von derselben Stelle

und mit gleicher zeitlicher Dehnung aufgezeichnet wurden, ergibt das Ver-

hdltnis der Abstinde der Interferenzen und der beiden Wellenldngen bei einem
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Abb. 8: Reflektivitdt widhrend des Auffrierens einer Schicht. Im Sichtbaren
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Abb. 9: Reflektivitdt in Abhingigkeit von der Schichtdicke. Vergleich von

Messung (links) und Rechnung (rechts) mit optischen Konstanten nz,kg.
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bekannten Brechungsindex fiir die Laserwellenlinge?® nach Gleichung (10)

den Brechungsindex fiir das Synchrotronlicht.

3.3.2 Bestimmung von k

Rei einer absorbierenden Schicht wird die eindringende Welle geddmpft und
die Anzahl der Interferenzen nimmt ab. Die Endreflektivitdten werden dann
bei Schichtdicken erreicht, die etwa der Eindringtiefe des Lichtes ent-
sprechen. Fiir bekannte optische Konstanten der Unterlage®’, bei den Messun-
gen wurde Argon auf eine Goldunterlage aufgedampft, kann, wenn der Brechungs-—
index n schon bestimmt ist, fiir verschiedene Extinktionskoeffizienten k als
Parameter die Reflektivitdt in Abhdngigkeit von der Schichtdicke berechnet
werden. Die Berechnung der Kurven erfolgte auf einem Kleinrechner mit ange-
schlossener Schreibeinheit (Hewlett-Packard 9820A Calculator). Durch Ver-—
gleich der gemessenen und der fiir verschiedene Absorption gerechneten Kurven
(vergl. Abb. 9) ist es méglich, eine Obergrenze fiir k zu bestimmen. Bei
stirkerer Absorption ist es ndtig, auch noch das Verhiltnis von Anfangs-

und Endreflektivitdt zu beriicksichtigen. Es kann nur eine obere Grenze von k
angegeben werden, da Rauhigkeiten oder eine ungleichmiBige Schichtdicke die
Interferenzen didmpfen und so eine Absorption vortduschen. Diese scheinbare
Absorption!?:29 wurde in Bereichen sehr geringer Absorption bei 1300 g zu

k = 0,005 und bei 935 R zu k = 0,01 abgeschitzt. Die in Tabelle 2 angege-

benen Werte sind entsprechend korrigiert.

3.3.3 Messung der absoluten Reflektivitidt

Um die absolute Reflektivitdt von Aufdampfschichten zu bestimmen, wurde
wihrend jeder MeRschicht ein Spektrum des eingestrahlten Lichtes aufge-
nommen (siehe 3.2.1). Auf diese Weise werden mogliche Anderungen, bedingt
durch eine verinderte Strahllage im Synchrotron sowie eine unterschiedliche
Charakteristik des Photomultipliers,beriicksichtigt. Die absolute Reflekti-

vitit erhilt man, indem das Reflexionsspektrum durch die einfallende Inten-—

sitdt geteilt wird.

3.3.4 Datenverarbeitung

Die analog aufgezeichneten Kurven werden mit Hilfe eines elektronischen
Rasters in X-Y Paare zerlegt. Diese stehen dann zur weiteren Verarbeitung

auf einem Kleinrechner (PDP 8e) mit AnschluB an einen GroBrechner (IBM 375)



zur Verfiigung.3® Fiir unsere Untersuchungen wurden zwei Programme erstellt,
die es ermbglichen, die Schichtdickenabhingigkeit der Reflexion auf einer

Unterlage genauer zu untersuchen.

Der EinfluB der Rauhigkeit auf die Interferenzen wdhrend des Aufwachsens
einer Schicht wird berlicksichtigt durch eine Uberlagerung des von verschie-
denen Schichtdicken reflektierten Lichtes flir zwei verschiedene Grenzfédlle.
Das Licht wird phasengerecht addiert, wenn der Abstand der Stufen in Rich-
tung der Oberfliche klein ist gegeniiber der Wellenldnge des Lichtes. Variiert
die Schichtdicke nur langsam iiber die beleuchtete Fldche, dann werden die
Betrdge des von verschiedenen Schichtdicken reflektierten Lichtes addiert.
Die Reflektivitdt wird in Abhingigkeit der Schichtdicke bei fester Wellen-
linge vorgegebener Rauhigkeit und Verhdltnis der phasengerechten Addition

berechnet.

Ist der spektrale Verlauf der optischen Konstanten der Unterlage und des
aufgedampften Argons bekannt (aus der Bestimmung iiber Interferenzen oder

aus einer KKA), dann kann entsprechend Gleichung (7) die Reflektivitdt fiir
eine vorgegebene Schichtdicke berechnet werden. Durch den Vergleich von MeB-
spektren mit bekannter Schichtdicke, die noch Interferenzen aufweisen, mit
gerechneten Spektren ist es mdglich, die Genauigkeit bei der Bestimmung von
n und k zu iiberpriifen. Um einen qualitativen Eindruck der Auswirkung von
Rauhigkeiten zu erzeugen, kdnnen fiir verschiedene Schichtdicken gerechnete
Kurven gemittelt werden. Die Absolutbetrdge der Reflektivitdt sind nur
bedingt zu vergleichen, da die Reflektivitdt durch Rauhigkeiten der Ober-

fldche im VUV stark beeinfluBt werden kann.



4. Ergebnisse

4.1 Brechungsindex n und Extinktionskoeffizient k

Die mit Hilfe der Interferenzmethode bestimmten Werte n und k sind in

Tabelle 2 angegeben und in der Abbildung 10 mit Kreuzen eingezeichnet. Im
rechten Teilbild von Abbildung 10 ist die daraus gemdB Gleichung (1) errech-
nete Reflektivitit ebenfalls mit Kreuzen angegeben. Zum Vergleich dazu ist
durchgezogen eine gemessene Reflektivitdt eingezeichnet. Die aus dieser

Kurve mit einer KKA berechneten optischen Konstanten n und k findet man als
durchgezogene Kurven im linken und mittleren Teilbild von Abbildung 10 einge-
tragen. Ein genauer Vergleich dieser auf verschiedene Weise erhaltenen Werte
erfolgt unter 4.3. Hier sollen zundchst die Ergebnisse und Zusammenhdnge
zwischen n, k und R dargestellt, danach die Genauigkeit der Messung und ihre

Fehlerquellen untersucht werden.

4,1.] EinfluB von Brechungsindex und Extinktionskoeffizient auf die Reflexion

In den Bereichen, in denen der Brechungsindex deutlich von eins verschieden
ist, wird die Reflektivitdt durch seinen Verlauf entscheidend bestimmt. So
verursacht der Anstieg von n vor dem ersten Exziton auch den Anstieg in der
Reflektivitdt. Auch dort, wo n viel kleiner als eins ist, z.B. bei 12,5 eV,
ist die Reflektivitidt sehr grof. In den Exzitonen ist auch der Extinktions-
koeffizient filir den Verlauf der Reflektivitdt ausschlaggebend, dem ersten
Maximum in der Absorption beim n=| Exziton entspricht auch ein Maximum in der
Reflexion. Ist der Brechungsindex eins, so trdgt nur der Extinktionskoeffi-
zient zur Reflektivitdt der Schicht bei. Ist die Absorption an einer solchen
Stelle gering, etwa bei 12.84 eV, so hat die Reflektivitdt dort ein Minimum.
Die Reflektivitdt kann dort besser durch eine Messung der Extinktion als eine
Reflexionsmessung bestimmt werden, weil Reflektivitdten unter | ©/oo nur
schwer genau zu messen sind und bei geringer Absorption Interferenzeffekte
mit der Unterlage mdglich sind. Die mit der Interferenzmethode bestimmten
Extinktionskoeffizienten lassen erkennen, daf die Absorption auBerhalb der
Exzitonen sehr gering ist. Oberhalb des Einsatzes der Interbandiiberginge bei
14.15 eV wird in zunehmendem MaBe die Reflektivitdt durch die Absorption
bestimmt, der Brechungsindex ist hier nur noch wenig von eins verschieden.
Die Aufspaltung des n=1' Exzitons bei 12.35 eV erscheint im Extinktions-
koeffizienten und im Verlauf des Brechungsindex als unbedeutende Struktur.

In der Reflexionsbande hinter einem starken Oszillator erzeugen kleine Oszil-



Tabelle 2:  Optische Konstanten aus Interlerensressungen

AR b eV a D) - Rz sR/R{7) !

680 18.22 0.98 0.4 3.0

894 13.87 1.42 0.2 3.7

897 - 13.82 1,271 0.4 St

898 13. €0 1.109 0.45 4.6

903 13.73 1.373 0.17 3.0 9.6

908 13.66 1,171 0.24 1.8 7.3

215 13.55 2,046 0.4 13.3

920 13.48 1,721 n.09 7.1

925 13.40 1.555 0.0} 57 1.6

930 13.33 1.507 0.00% 4.l 1.3

932.5 13,30 1,632 0.005 1

935 13.26 1.389 0.005 2.7 0.8

940 13.19 1.346 0.005 2.2 1.

950 13.05 ° 1.214 0.0l .9 2.5

965 12.85 1.03 0.0l .02

975 12.72 0.799 0.02 1.3 1.2

977.5 12.69 0.676 0.025 3.7 i

980 12.65 0.56 0.04 3.0

983 12.61 0.309 0.2 29.6

1035 11.98 2.994 0.3 25.3 2.6

1036.5 11.96 2.85 ) 0.2 23.3 1.7

1040 11.92 2.582 0.075 19.5 1.2

1045 11.86 2.330 0.035 16.0

1050 11.81 2.207 0.025 14.2 3

1060 11.70 2.035 0.0l 1.6

1075 11.53 1.852 0.008 8.9

1100 11.27 1.725 0.008 7.1

1114.5 11.12 1.636 0.005 5.8 4.6

1125 11.02 1.589 0.003 5.2 3

1138 10.90 1.597 0.004% 5.3

1150 10.78 1.588 0.002 5.2 3.2
1.515 4.2

1172 10.58 1.561 0.002 5.8

1190 10.42 1.496 0.002 4.0

1200 10.33 1.495 0.001 1.9 1.4

1225 10.12 1.522 0.002 4.3

1250 9.92 1.49 0.001 3.9

1300 9.54 1445 0.001 3.3

1350 9.13 1.466 0.001 3.0 #u5

1400 8.86 1.391 0.001 2.7

a) Die Absolutgenauigkeit der Wellenliingenarzaba berrigt 2 &

b) Die Werte sind auf den Eiafallswinkel von 7.3V korrigicit, s. auch 4.1.3.5

c¢) Die Werte sind aul Pauhigkelt der Schicht entsprechend 3.3.2 karrigiert

: i § 5 n-14]
d) R ist aus n und k bercchnet gemiifi R :'.TT
n

e) Abweichung von R wie sie sich aus dem Fehler “ei dir Lestirsoag won n
gemidfl 4.1.3.1 ergibt
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latoren, die die optischen Konstanten nur wenig verindern, deutliche Ande-
rungen in der Reflektivitdt. Die Messung der Reflektivitdt ist fiir solche

Effekte besonders empfindlich.

4.1.2 Genauigkeit der MeBmethode zur Bestimmung von n und k

Die interferometrischen MeBmethoden sind im Prinzip die genauesten Verfahren
zur Bestimmung des Brechungzsindex.>? Die Genauigkeit der von uns verwendeten
Anordnung hingt davon ab, wie gut die Abstdnde der Minima bzw. Maxima be-
stimmt werden. Meistens ist es moglich, iiber eine groBe Anzahl zu mitteln,
da bei geringer Absorption viele Interferenzen beobachtet werden kdnnen. Un-
terschiedliche Aufdampfraten, infolge eines schichtdickenabhdngigen Haft-
koeffizienten brauchen nicht beriicksichtigt zu werden, da es nur auf den rela-
tiven Abstand der Interferenzen im Sichtbaren und im VUV ankommt. Werden nur
die in demselben Zeitintervall aufgenommenen Interferenzen verglichen, ist
eine groftmdgliche MeBgenauigkeit zu erhalten. Oberflichenrauhigkeiten haben
auf den Abstand der Interferenzen keinen EinfluB, weil die Anderung der
Schichtdicke die entscheidende GréfRe ist. Sie kdénnen bei der Bestimmung des
Brechungsindex daher vernachlédssigt werden (vergl. Kap. 5). Aus der Phase
der Reflektivitidt bei Beginn der Aufdampfung und durch Vergleich mit Rech-
nungen ist es méglich, auch noch genauere Aussagen iiber die optischen Kon-

stanten der Unterlage zu machen.

Die Bestimmung der Extinktion durch Vergleich von gemessenen und gerechneten
Spektren ist ungenauer, da sie von Rauhigkeiten beeinflufit wird. Die Korrek-
tur von Rauhigkeiten, wie in 3.3.2 angegeben, beriicksichtigt pauschal die
auftretenden Fehler an zwei Stellen besonders geringer Absorption. Da die
Schichten unter gleichen Bedingungen hergestellt werden, sollte die GrdBe
der Korrektur in transparenten Bereichen auch auf absorbierende Schichten

anzuwenden sein.

Als mbgliche Fehlerquellen bei der Bestimmung des Brechungsindex kamen fol-

gende Punkte in Betracht:

I. Die Goldreflektivitit fiir das Laserlicht von 6230 R ist 96 Z, die
Reflektivitidt von festem Argon dagegen nur 1,7 Z. Die Amplituden der
miteinander interferierenden Wellen sind stark unterschiedlich, des-
halb ist die Modulation der Reflektivitdt in Abhdngigkeit von der

Schichtdicke gering im Vergleich zu der Gesamtreflektivitdt (vergl.



Abb. 8). Dieser Effekt und der grofe Abstand der Interferenzen im Sicht-
baren hat zur Folge, daB die hierbei auftretenden MeBfehler im wesent-
lichen die Ungenauigkeit der Messung verursachen. Der so entstehende
Fehler wurde fiir einige Mefpunkte bestimmt, in einen Fehler der resul-
tierenden Reflektivitdt umgerechnet und in der letzten Spalte der Ta-

belle 2 eingetragen. In der Regel betridgt er weniger als 5 7.

Werden vom Synchrotronlicht und vom Laserlicht durch Justierfehler nicht
die gleichen Stellen beleuchtet, so kann dadurch ein Fehler bei der
Brechungsindexbestimmung entstehen. Eine Abschitzung bel einer Schicht-

dicke von 15000 R ergibt, daB der mdgliche Fehler kleiner als | 7 ist.

Berechnungen der Reflektivitdt in Abhingigkeit von der Schichtdicke bei
konstanter Wellenldinge und der Absorption in der Schicht als Parameter
zeigen, daB der Abstand der Interferenzen erst bei einem k 2 0,1 meRbar
durch den Extinktionskoeffizienten beeinfluft wird. In diesem Fall wurde
dann sowohl der Brechungsindex als auch die Absorption aus dem Vergleich

von gerechneten und gemessenen Kurven angepaft.

Die Reproduzierbarkeit der absoluten Wellenldnge betridgt | R und die
Aufldsung des Monochromators ist 2 R. Der Abstand zwischen dem n=2' und
n=3 Exziton betrdgt 9 ®. Die Strukturen werden verbreitert, insbeson-
dere sollten sich fiir die minimale Absorption zwischen den Exzitonen zu
groBe Werte ergeben. Daher sind im Bereich der hSheren Exzitonen nur noch

qualitative Aussagen liber den Verlauf der optischen Konstanten méglich.

Bei der Bestimmung des Brechungsindex ist zu beobachten, daB nur das
Laserlicht senkrecht auf die Probe trifft, das Synchrotronlich hingegen
aus meBtechnischen Griinden unter einem Winkel von 7,59, Wird nur der
Einfallswinkel beriicksichtigt und nicht die Absorption in der Schicht,
so ist die Schichtdickendifferenz zwischen zwei aufeinander folgenden

Reflexi.onsman{ima”0

Ah = l/(an-cosOZ) (15)

Der Winkel O, hdngt auch vom Brechungsindex in der Schicht ab. Mit (15)

und einer Reihenentwicklung ergibt sich

Ah = A/(an - 0,017) (15a)
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Dabei ist der Fehler kleiner als 1 % fiir n > 0.2. Die in der Tabelle 2

angegebenen Werte sind entsprechend korrigiert.

6. Die im Sichtbaren bei verschiedenen Temperaturen bestimmten Werte fiir
den Brechungsindex?® sind auf 10° K interpoliert. Der dabei mdgliche

Fehler liegt unterhalb der MeBgenauigkeit.

Zusammenfassend kann gesagt werden, daB der Gesamtfehler fiir den Brechungs-
index bei einem k < 0,1 in dieser Arbeit nicht grdBer ist als 5 % und im
wesentlichen durch die Ungenauigkeit bei der Messung der Abstidnde bedingt

ist.

4.2 Absolute Reflektivitidt und Feinstruktur

4,2.1 Absolute Reflektivitit

Mit dem in 3.2.1 beschriebenen Reflektometer war es mdglich, absolute Re-
flektivitdten von Aufdampfschichten und Unterlagen zu messen. Die Abwei-
chungen der mehrmals nacheinander bestimmten Intensitidt der einfallenden
Strahlung, hervorgerufen durch eine nicht ganz stabile Lage des Elektronen-

strahls im Synchrotron, begrenzen die Genauigkeit der Messung auf ca. 5 Z.

Vergleicht man die gemessene Reflektivitdt im Anstieg des n=1 und n=2 Exzi-
tons mit der gemdB (1) aus n und k berechneten (vergl. Abb. 10 und Tab. 5)
so stellt man fest, daB die bei verschiedenen Schichtdicken gemessene Re-
flektivitdt deutlich unter der errechneten liegt. Dieser Vergleich ist an
den Stellen des Reflexionsspektrums mdglich, wo die Absorption in der
Schicht schon so groB ist, daB beli der gemessenen Schicht kein Licht mehr
zu der Unterlage gelangt. Der Unterschied wird auf die Rauhigkeit der
Schicht zuriickgefiihrt, die aus vielen kleinen Kristalliten besteht. Die Ab-
nahme der Reflektivitdt beil zunehmender Schichtdicke (vergl. Abb. 2 und
Abb. 17) zeigt den EinfluB von Rauhigkeiten auf die absolute Reflektivitit.
AuBerdem ist festzustellen, daB die Reflektivitdt der Argonschichten von
der Glite der Unterlage beeinfluBt wird. Bei gut reflektierenden Goldunter-
lagen ist auch die Reflektivitdt der Argonschichten grdBer. Eine ausfiihr-
liche Diskussion der Rauhigkeit von Aufdampfschichten und ihr EinfluB

auf Reflexionsspektren erfolgt in Kapitel 5.

Unterhalb von 11,5 eV kann man bei dicken Schichten, bei denen keine Inter-

ferenzen mehr zu beobachten sind, ein Ansteigen der Reflektivitdt mit ab-
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nehmender Energie beobachten. Die Absorption in der Schicht istso gering,
daB die Goldunterlage, die in diesem Bereich eine hdhere Reflektivitdt als

Argon besitzt, noch merklich zu der Gesamtreflektivitdt beitrdgt.

Die Bestimmung der absoluten Reflektivitdt von festem Argon durch Messung
an polykristallinen Aufdampfschichten ist problematisch, weil Oberfldchen-
rauhigkeiten die Reflektivitdten verringern und in transparenten Bereichen

die Reflektivitdt der Unterlage nicht vernachldssigt werden kann.

4.2.2 Feinstruktur

Die Reflexionsspektren von Argonschichten verschiedener Dicke auf einer Gold-
unterlage zeigen bei Schichtdicken um 1000 R eine Aufspaltung im n=1' Exzi-
ton, die bei Schichtdicken grdBer als 15.000 R nur noch als Schulter zu sehen
ist (vergl. Abb. 2). Diese Aufspaltung ist auch bei Schichten zu beobachten,
die auf eine kiinstlich rauhe Unterlage aufgedampft wurden. Durch Berechnun-
gen mit einem Oszillatormodell konnte die Aufspaltung simuliert werden, ent-
weder durch einen kleinen Oszillator in der Stoppbande dieses Exzitons oder
durch einen Oszillator, dessen Resonanzfrequenz vom Abstand von der Ober-
fliche abhingt“!»"“2. Die Abhidngigkeit der Aufspaltung von der Rauhigkeit der
Schicht legt die Vermutung nahe, daB es sich um eine Anregung an der Ober-
fliche handelt. Denkbar wire es, daB ein longitudinales Exziton angeregt
wird. Der Abstand der Nulldurchgdnge in & fiir das n=1' Exziton entspricht

dabei der theoretisch berechneten Aufspaltung von 0,39 ev."3

Die groBe Anzahl der Interferenzen, die im Bereich von 13,26 eV beobachtet
werden, deutet auf eine extrem geringe Absorption an dieser Stelle hin

(vergl. Abb. 2 und Abb. 20 R(d) bei 935 & und R(hw) bei T,). Selbst bei Auf-
dampfschichten mit einer Schichtdicke groBer als 20.000 R,bei der 1in diesem
Bereich keine einzelnen Interferenzen beobachtet werden, ist dort die Reflek-
tivitidt der auf Gold aufgedampften Argon-Schichten wesentlich hoher als aus
dem Brechungsindex der Schicht berechnet. Die Goldunterlage tridgt an dieser
Stelle nicht unwesentlich zur Gesamtreflektivitdt bei und tduscht eine zusdtz-—
liche Anregung im Argon vor. Da auch bei der Schicht mit der groBten Dicke

(62.000 R) noch die Unterlage durchscheint, kann von einem Fenster bei 13,26 eV

gesprochen werden.

Vor dem ersten Exziton befinden sich zwei kleine Maxima (11,69 und 11,80 eV)

im Reflexionsspektrum, sehr dicht bei den Gaslinien sp>4s,4s' (11.62 und
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11,83 eV). Eine Erklirung kann dafiir nicht ohne weiteres gegeben werden.

Gegen quasiatomare Anregungen, moglicherweise an der Oberfldche spricht der
geringe Dampfdruck von Argon wihrend des Experiments und die Stabilitdt der
Schichtdicke. Bei 13,01 und 13.09 eV befinden sich zweli weitere kleine Maxima,
die in Transmissionsmessungen absorbierend erscheinen. In diesem Energiebe-
reich gibt es zwar eine Anzahl verbotener Uberginge im Gas, eine Interpre-

tation oder Zuordnung ist im Augenblick aber nicht mdglich.

4.3 Vergleich optischer Konstanten aus Interferenzmethode und Kramers-
Kronig-Analyse

Die Interferenzmethode zur Bestimmung des Brechungsindex ist auf den semitrans-

parenten Bereich beschridnkt. Um Aussagen auch iiber den Verlauf der optischen

Konstanten in den stark absorbierenden Bereichen der Exzitonenanregungen machen

zu konnen, wurden Reflexionsspektren von Argon einer KKA unterzogen.

Der Vergleich der Ergebnisse (vergl. Abb. 10) zeigt fiir den spektralen Verlauf
des Brechungsindex eine weltgehende Ubereinstimmung, wenn auch im Anstieg vor
den Exzitonen die Interferenzwerte griBer sind als die aus der KKA und sich
daher auch héhere Werte fiir die berechnete Reflektivitdt ergeben. Der Verlauf
des Extinktionskoeffizienten stimmt hdchstens qualitativ lberein. Die Inter-
ferenzmethode ergibt zwischen den Exzitonen wesentlich geringere Werte als die
KKA. Die direkt mit der Interferenzmethode bestimmten optischen Konstanten

sind zuverlidssiger als die mit der KKA ausgerechneten Werte, weil der Brechungs-—
index stark von der absoluten Reflektivitdt beeinflufit wird und die Absorption
zwischen den Exzitonen empfindlich auf das Minimum der Reflektivitidt in diesem

Bereich reagiert.

Es ist daher das Ziel, die Eingabedaten und Anpassungen fiir eine KKA so zu
verbessern, daB in den iiberlappenden Bereichen eine weitgehende Ubereinstimmung
erzielt wird. Im folgenden wird zuerst beschrieben, wie die Eingangsdaten ge-
nommen wurden, die Ausgangspunkt fiir die Kramers-Kronig—Analyse waren und in
welchen Bereichen die KKA besonders empfindlich auf Anderungen der Reflektivi-
tdt reagiert. AnschlieBend wird die Anpassung der Eingangsdaten an Reflexions-—
werte wie sie sich aus der Interferenzmethode ergeben und die dadurch erreichte
bessere Ubereinstimmung zwischen den Ergebnissen behandelt. Durch den Vergleich
von Reflexionsmessungen, bei denen noch Interferenzen beobachtet werden, mit
Rechnungen fiir entsprechende Schichtdicken, konnen die optischen Konstanten

im spektralen Verlauf getestet werden.



4.3.1 Ausgangsdaten fir KKA

Unsere Reflexionsmessungen an Argonschichten haben gezeligt, daB es Bereiche
gibt, wo die Unterlage noch einen merklichen Einfluf auf die Refléktivitét
der Schicht besitzt. Dies 1st sowohl unterhalb des ersten Exzitons der Fall
als auch bei 13,26 eV. Solche Effekte werden bei der von uns verwendeten KKA
nicht in analytischer Weise beriicksichtigt, da in die Rechnungen nur die
Reflexion an einer Grenzflédche eingeht. Es ist ndtig, Eingabedaten zu verwen-
den, bei denen nicht die Unterlage durchscheint. Zu diesem Zweck wurde Argon
auf eine Unterlage aufgedampft, die durch eine CaFZ—Schicht von ca. 2000 ]
Dicke so rauh war, daB ihre Reflektivitit unterhalb | 0/oo lage. Die maxi-
male Reflektivitdt darauf aufgedampfter Argonschichten war kleiner als 30 %.
Um eine KKA durchfiihren zu kdnnen, wurde das Peflexionsspektrum sowelt ver-—
stirkt, daB die maximale Reflektivitit ebenso groR war wie von Schichten, die
auf eine glatte Unterlage aufgedampft wurden. Die niedrige Reflektivitdt der
auf CaF, aufgefrorenen Schichten ist auf ihre Rauhigkeit zuriickzufiihren. Es
war daher zu erwarten, daf der EinfluB der Streuung durch Rauhigkeit stark
wellenlingenabhingig sein sollte. Erstaunlicherweise war dies aber nicht der
Fall. Um dieses zu verdeutlichen, sind  in Abbildung 11 drei Reflexions—
spektren dargestellt, die auf das Maximum der Reflektivitit normiert wurden.
Die durchgezogene Kurve stammt von einer auf CaF2 aufgedampften rauhen Schicht,
die beiden anderen Schichten von 3500 & (gestrichelt) und 50.000 g(punktiert)
wurden auf Gold aufgedampft. Die auf CaF, aufgefrorene Schicht zeigt wie
erwartet keine Interferenzen VOT dem ersten Exziton, sondern einen langsamen
Anstieg der Reflektivitdt zum Exziton hin. Bei 13,26 eV ist wegen der geringen
Reflektivitdt der Unterlage keine Struktur zu erkennen. Es ist zu sehen, daB
die iibrigen Abweichungen in der Reflektivitit der auf CaF, aufgedampften
Schicht mit Ausnahme des Einschnittes im n=1' Exziton innerhalb des Bereiches
liegen, der durch die beiden auf Gold aufgedampften Schichten begrenzt wird,
so daf eine Verwendung dieses Spektrums in einer KKA gerechtfertigt erscheint.
Fiir eine KKA ist die Kenntnis der Reflektivitit iiber einen mdglichst grofRen
Bereich wiinschenswert, daher sind sowohl niederenergetische fiir hw kleiner

8 eV als auch hochenergetische fir huw groBer 30 eV Anschlufdaten wichtig.
Oberhalb von 30 eV werden wegen der geringen Reflektivitit der Schichten mei-
stens Absorptionsmessungen durchgefiihrt. Aus &lteren Absorptionsmessungen
zwischen 10 und 1000 eV2 wurden mit Hilfe einer KKA Reflexionswerte berechnet
und diese oberhalb von 25 eV an die gemessenen Werte angepaft. Flir Photonen=

energien unterhalb von 8 eV wurde der Verlauf zu dem Wert,der sich aus der
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statischen Dielektrizititskonstante ergibt, extrapoliert. Die Giite einer KKA
wurde danach beurteilt, ob es nicht zu negativen Werten fiir die Phase der

Reflektivitidt kommt und der Kurvenverlauf der optischen Konstanten keine

Spriinge aufweist.

4.3.2 EinfluB von Reflektivitdtsdnderungen auf Ergebnisse der KKA

Anderungen der Reflektivitdt an einer Stelle des Spektrums haben wegen der
Integralbeziehungen EinfluB auf den gesamten spektralen Verlauf der opti-

schen Konstanten.

Bei der KKA werden homogene dielektrische Eigenschaften vorausgesetzt. Ist der
komplexe Brechungsindex an der Oberfldche anders als im Festkdrper, dann gelten
die aus einer KKA fiir den FestkOrper bestimmten Werte nur mit Einschrédnkungen.
Die Aufspaltung in n=1' Exziton ist mdglicherweise auf eine Anregung an der
Oberfliche zuriickzufilhren (vergl. 4.2.2). Gliicklicherweise zeigt sich, daB
Anderungen der Aufspaltung in einer KKA merkliche Anderungen der optischen Kon-
stanten nur im Bereich der verinderten Reflektivitdt und nicht im iibrigen

Spektralverlauf bewirken.

Aus friiheren KKA von Reflexionsspektren ist bekannt, daB die errechnete Ab-
sorption zwischen dem n=1' und n=2 Exziton wesentlich durch das Minimum der
Reflektivitit in diesem Bereich bestimmt wird. Das Minimum ist dadurch gekenn-
zeichnet, daB der Brechungsindex eins ist und die Reflektivitdt daher nur durch

den Extinktionskoeffizienten bestimmt wird. Bei senkrechtem Lichteinfall ist

dann 12
= — k? << 4 (16)

Byin™ T 4
Mit dieser Beziehung kann die minimale Reflektivit#it nach dem n=1' Exziton
genau berechnet werden, auch wenn sie weniger als | ©/oo betrdgt., Die direkte
Messung ist fiir so kleine Absolutwerte der Reflektivitdt ungenau. AuBerdem
kann bei geringer Absorption die Unterlage noch einen wesentlichen Teil zur

Gesamtreflektivitit beitragen und eine zu hohe Argonreflektivitdt vortduschen.

Auf Anderungen der Reflektivitdt bei einer Anpassung im niederenergetischen
Bereich reagiert die KKA empfindlich. Wegen der groBen Transparenz von Argon
unterhalb der Exzitonen macht sich die Unterlage hdufig stdrend bemerkbar.
Die aus dem Brechungsindex bestimmte Reflektivitdt sollte bessere Ausgangs-

daten fiir eine solche Anpassung liefern.
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4.3.3 KKA von Reflexionsspektren, die entsprechend der Interferenzmethode
gedndert werden
Eine Anpassung der Reflektivitdt im Minimum zwischen dem n=1' und n=2 Exziton
von 12,6 bis 13,2 eV an die aus den optischen Konstanten gewonnenen Werte hat
in der KKA einen betridchtlichen EinfluB auf die Werte fiir den Brechungsindex
und den Extinktionskoeffizient im gesamten betrachteten Spektralbereich
(Abb. 12). Das Ausgangsspektrum und die daraus erhaltenen optischen Konstanten
sind mit einer durchgezogenen Linie eingezeichnet, wihrend punktiert die Ande-
rung im Reflexionsminimum und die sich daraus ergebenden Werte fiir n und k
eingetragen sind. Zwischen dem n=1' und n=2 Exziton ist die Absorption wesent-
lich geringer. Sie entspricht etwa den aus der Interferenzmethode bestimmten
Werten. Im Anstieg vor dem n=2 Exziton stimmen die Werte fiir den Brechungsin-
dex besser mit den aus der Interferenzmethode ermittelten iliberein. Diese Ande-
rung des Reflexionsspektrums ergibt oberhalb der beiden ersten Exzitonen eine
bessere Ubereinstimmung zwischen den aus der KKA und den mit der Interferenz-
me thode bestimmten optischen Konstanten. Vor den ersten Exzitonen ergibt sich
ein entgegengesetztes Verhalten. Die Absorption wird groBer und der Brechungs-
index etwas kleiner. Die Ergebnisse stimmen hier schlechter mit den Werten der

Interferenzmethode iiberein.

Um den EinfluB einer Anpassung der Reflexion vor dem ersten Exziton festzu-
stellen, wurde aus n und k die Reflektivitdt zwischen 8 und 12 eV berechnet
und die Kurve bis zum Wert filir die statische Dielektrizitdtskonstante erginzt.
Nun liegt diese Reflektivitit aber deutlich iiber der fiir verschiedene Schicht-
dicken gemessenen (siehe Tabelle 4), daher wurde das Spektrum einer Schicht
mit hoher Reflektivitdt (8000 R Schichtdicke) in den beiden ersten Exzitonen
entsprechend auf eine maximale Reflektivitit von 80 7% verstdrkt. In dem semi-
transparenten Bereich zwischen 12,6 und 13,5 eV, wo das gemessene Spektrum
zahlreiche Interferenzen aufweist, wurden Reflexionswerte eingefiigt, die aus
dem Brechungsindex und der Absorption errechnet wurden. Es war auch ndtig,

die Reflektivitit im n=2 Exziton anzuheben, um einen realistischen Anschluf} an
die Interferenzwerte zu erhalten. Die weitgehende Ubereinstimmung zwischen

dem so berechneten Brechungsindex (vergl. dazu die gestrichelten Kurven in
Abb. 12) und den mit der Interferenzmethode erzielten Werten ldRt dieses Ver-
fahren geeignet erscheinen, bessere Aussagen {iber den Verlauf des Brechungs-
index zu gewinnen. Der Verlauf des Brechungsindex vor dem ersten Exziton ent-
spricht weitgehend den mit Interferenzen bestimmten Werten, die fehlende Auf-

spaltung der Reflexion im n=1' Exziton bewirkt einen abweichenden Verlauf vor
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dem Minimum in n. Der Anstieg im Brechungsindex vor dem zweiten Exziton wird
auch wesentlich besser wiedergegeben, erst oberhalb von 13,3 eV weichen der
gemessene und der gerechnete Verlauf voneinander ab. Eine noch bessere Uber-
einstimmung in diesem Bereich widre dadurch zu erreichen, daB die Reflektivi-
tit dort noch stidrker angehoben wird, dabei ergeben sich aber Schwierigkeiten
der Anpassung an die hoheren Exzitonen. Auch beim n=3 Exziton entspricht der
gerechnete dem gemessenen Verlauf des Brechungsindex besser als bei der KKA
anderer Reflexionsspektren. Fiir den Extinktionskoeffizienten gilt entsprechen-—
des. Zwar sind die Werte im Anstieg vor dem ersten Exziton immer noch zu groB,
verglichen mit den interferometrisch bestimmten Werten, liegen aber deutlich
niedriger als bei vorhergehenden KKA. Im Bereich zwischen 12,6 und 13,2 eV
konnte eine weitere Verbesserung in der Anpassung an den gemessenen Verlauf
fiir k erzielt werden. Das Minimum in der Absorption ist breiter geworden und
bei Berechnungen der schichtdickenabhingigen Reflexion kommt es zu Interfe-

renzeffekten, wie sie bei 13,26 eV beobachtet werden.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, daB die Minima in der Reflektivitit
zwischen den Exzitonen die Absorptionsminima bestimmt und eine Korrektur der
Reflexionsspektren entsprechend den mit dem Interferenzverfahren erhaltenen
Werten sinnvoll ist. Wird die Reflektivitdt in den Exzitonen um 20 % erhd&ht,
so wird der Verlauf des Brechungsindex im Anstieg vor dem Exziton durch eine
KKA richtig wiedergegeben. Da aber der EinfluB von Rauhigkeiten auf die Re-
flexion noch nicht analytisch beschrieben werden kann und auch der Einfluf der
optischen Konstanten auf die Streuung nicht Lekannt ist, wird weiterhin in der

Regel fiir KKA ein gemessenes Reflexionsspektrum verwendet.

4.3.4 Berechnung von Reflexionsspektren in Abhingigkeit von der Schichtdicke

Ist der spektrale Verlauf von n und k fiir zwei Materialien bekannt, so kann
damit die Reflektivitit bei vorgegebener Schichtdicke gemdB (7) berechnet
werden. Die Werte filir Argon sind entweder mit der Interferenzmethode oder
einer KKA bestimmt worden. Die optischen Konstanten der Goldunterlage wurden
der Arbeit von Platzdder und Steinmann®’ entnommen. Durch den Vergleich von
gemessenen und fiir die gleiche Schichtdicke gerechneten Reflexionsspektren

ist es mdglich, die Giite der optischen Konstanten zu beurteilen.

Der EinfluR der Absorption auf die Interferenzen im semitransparenten Bereich

ist in der Abbildung 13 dargestellt. Die obere Kurve zeigt das gemessene
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Abb. 13: EinfluB der Absorption auf Reflexionsspektrum. Oben gemessene Re-
flektivitit, unten fiir gleiche Schichtdicke gerechnete Reflektivi-
tit mit n,k aus KKA (durchgezogen) und k im semitransparenten Be-

reich aus Interferenzwerten (gestrichelt).
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Spektrum einer Schicht von 9000 & Dicke. In der unteren Abbildung sind zweil
gerechnete Kurven dargestellt. Die durchgezogene Kurve wurde mit optischen
Kosntanten, die aus einer KKA gewonnen wurden, gerechnet. Bel der gestrichel-
ten Kurve wurde die Absorption in den transparenten Bereichen an die mit der
Interferenzmethode bestimmten Werte angepaBt. Zusdtzlich wurde bei 13,26 eV
die Absorption weiter erniedrigt, um eine bessere bereinstimmung mit dem
MeBspektrum zu erhalten. In den Bereichen A und C ist k aus der KKA so groB,
daB keine Interferenzen mehr beobachtet werden, dagegen erhdlt man mit den
Interferenzwerten ausgeprigte Oszillationen. Die unterschiedliche Amplitude
der gemessenen und gerechneten Interferenzen wird dabei durch die nicht ein=
heitliche Schichtdicke der beleuchteten Fldche verursacht. Der EinfluB von
Rauhigkeiten und Schichtdickenunterschieden auf Interferenzen wird in Kapitel 5
untersucht. Die Aufspaltung des n=1' Exzitons bei dem gerechneten Spektrum
ergibt sich aus der Aufspaltung des Reflexionsspektrums,mit dem die KKA durch-
gefiihrt wurde. Der Vergleich von MeBspektren und Rechnungen fiir die gleiche
Schichtdicke gestattet es, die Genauigkeit bei der Bestimmung des Brechungs-

index im spektralen Verlauf zu kontrollieren.

In der Abbildung 14 wird eine gemessene Reflektivitdt einer Schicht von 8000 &
Dicke (durchgezogene Linie) verglichen mit gerechneten Werten, die sich beil
einem Brechungsindex aus zwei verschiedenen KKA ergeben. Fiir den Extinktions-—
koeffizienten wurden bei beiden Rechnungen die mit der Interferenzmethode be-
stimmten Werte verwendet. Die gestrichelt gezeichnete Kurve wurde gerechnet

mit Kramers-Kronig Werten fiir n, die weitgehend den interferometrisch bestimm-
ten entsprechen (siehe Abb. 12 die gestrichelte Kurve). Fiir den Vergleich ist
der Abstand der Interferenzen die entscheidende GroBe. Die absolute Reflekti-
vitit, die durch Rauhigkeiten der Schicht beeinfluBt wird, ist fiir den Vergleich
nicht geeignet, daher werden die Kurven nur normiert auf ihr Maximum angegeben.
7wischen 10,6 und 11,5 eV besteht eine gute Ubereinstimmung zwischen beiden
Kurven. Dagegen kann aus der Abweichung bei 10,3 eV geschlossen werden, daB

der errechnete Brechungsindex dort 3 7 zu klein ist. Die Reflektivitdt der
strich-punktiert gezeichneten Kurve wurde mit Werten fiir den Brechungsindex
berechnet, die sich aus einer KKA ohne Beriicksichtigung der Interferenzmessun-
gen ergaben (siehe Abb. 13 durchgezogene Kurve). Aus dem insgesamt zu niedrigen
Brechungsindex ergibt sich ein zu groBer Abstand der Interferenzen gegeniiber
der gemessenen Reflektivitdt (vergl. auch Abb. 13). Der Unterschied in der Hohe
der Amplituden zwischen Messung und Rechnung in Abb. 14 wird wieder auf den

EinfluB von nicht ganz ebenen Schichten zuriickgefiihrt. Die Berechnung der
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schichtdickenabhidngigen Reflektivitidt gestattet es also, auch Aussagen iiber
die Genauigkeit des Brechungsindex in schwach absorbierenden Bereichen zu

machen.

4.4 Exzitonen
4.4.]1 Exzitonenmodell

Bei Isolatoren sind vor dem Einsatz der Interbandiibergidnge scharfe Anregungen
zu beobachten, die nicht im Rahmen eines Bidndermodells verstanden werden
konnen. Auf CGrund einer starken Elektron-Loch-Wechselwirkung kommt es zur
Bildung diskreter Zustdnde mit Energiewerten, die kleiner als die Bandliicke
sind. Bei einer Beschreibung im Wannier-Bild"“ werden dem Elektron und dem
Loch effektive Massen (me, mL) zugeordnet, die durch die Bandkriimmung be-
stimmt sind. Ist der Radius der Exzitonen groBer als der der Elementarzelle,
erhdlt man wasserstoffidhnliche Serien, die gegen die Unterkante des Leitungs-
bandes konvergieren. Die Abschirmung der Coulombkraft zwischen Loch und Elek-
tron wird durch die DK der Umgebung beriicksichtigt. Fiir die Energien EIl der

gebundenen Zustdnde mit der Hauptquantenzahl n erhdlt man

B, = By - B/n? (17)

Dabei ist EG der direkte Bandabstand und B die Bindungsenergie des n=|
Exzitons. Die Bindungsenergie ist iiber

B=- 28 (18)
m

mit der Bindungsenergie des Wasserstoffatoms B, verkniipft. Dabei ist = die

H
statische Dielektrizitidtskonstante und p die reduzierte Masse des Exzitons.

(w)71 = (me)"1 + (mL)_1 (19)

Der Radius der Exzitonen in Einheiten des Bohrschen Radius a = 0,53 2
ist

¥ o= Eig w2 (20)
Wegen der Spinbahnaufspaltung des Valenzbandes ergeben sich zwei Exzitonen-—
serien. Die Differenz der Konvergenzgrenzen fiir n+= ergibt die Spinbahn-
aufspaltung des Valenzbandes im I Punkt. In dieser Arbeit werden die Exzi-
tonen des unteren Valenzbandes (j=1/2) mit einem Strich bezeichnet, um sie

von den Exzitonen des oberen Valenzbandes zu unterscheiden.
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4.4.2 Exzitonenserien

Trigt man die Lage der n#heren Exzitonen n=2 bis n=4 und n=2' bis n=3' gegen
1/n” auf, so erhdlt man Geraden (vergl. Abb. 15). Mit den Beziehungen (17)

und (18) ergeben sich die Bindungsenergien und die reduzierte Masse fiir Wannier—
exzitonen. Die Ergebnisse sind in Tabelle 3 dargestellt. Der kleine Radius des
n=1 Exzitons hat zur Folge, daB die Abschirmung der Coulombkraft zwischen Elek-
tron und Loch nichtjdurch eine statische Dielektrizitdtskonstante beschrieben
werden kann.%9:%® Daher weicht die gemessene Lage des ersten Exzitons fiir beide
Serien von der errechneten ab. Die Werte sind als LEC (central-cell-corrections)
angegeben. Der Vergleich mit friiheren Messungen ergibt elne etwas groBere
Bindungsenergie der j=1/2 Exzitonen. Die Korrektur AE. fiir die Energielage des

ersten Exzitons ist 14 % kleiner geworden.

A

EIW
(eV) \
% Mg
14 P o\
0
~r
(LN 32
C ou
13 .
12 |-
| i | | |

0,2 0,4 0,6 08 1 1 /n'z

Abb. 15: Lage der Ar-3p Exzitonen gegen 1/n“ aufgetragen zur

graphischen Bestimmung von E., B und AE

G!
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Tabelle 3 Experimentelle Energielagen der Ar-3p Exzitonen in eV
und daraus abgeleitete Werte

Spin 3/2* Spin I/Z* Radius r (R)
n=| 12,07 2,05
n=1" 12,28 2,10
n=2 13,57 8,19
n=2" 13,74 8,38
n=3 13,89 18,43
n=3' 14,06 18,86
n=4 14,00 32,76

frihere Ergebnisse*¥

Seriengrenze 14,15 14,31 14,15 14,25
Bindungsenergie 2,32 2,30 2,3 2,03
reduzierte Masse 0,44 0,43 0,47 0,41
AEC 0,25 0,24

Spinbahnaufspaltung 0,16

Die Absolutgenauigkeit der Wellenldngenbestimmung = 2 ]

ey } . .
Dissertation Keitel Ref. 2

4.4.3 Oszillatorstirke

Die Bestimmung von n und k ermdglicht es, im Anstieg vor dem n=1 Exziton
€, auszurechnen und damit dort die aus einer KKA erhaltenen Werte zu ver-
bessern. Die mit der Interferenzmethode im Anstieg vor dem ersten Exziton
bestimmten Werte sind verldflicher als die aus der KKA. Unter der Annahme
eines zum Maximum symmetrischen Verlaufes wvon €, wurden die beiden Oszilla-
toren fiir die Spinbahnpartner des ersten Exzitons entfaltet. Der hochener-
getische Ausldufer desn'=l Exzitons wurde abgetrennt. Die Oszillatorstidrke
bei einer Anregung von Gasen ist gleichbedeutend der effektiven Elektronen-
zahl n bei Anregungen im Festkdrper,und es werden daher beide GrdBen di-

eff
rekt verglichen. Dazu werden die entfalteten Oszillatoren einzeln ilber die
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Abb. 16: €, fiir n=1 und n=1"' Exziton zur Berechnung der Oszillatorstdrke.

Durchgezogene Linie aus KKA, Kreuze aus Interferenzwerten berechnet,

gestrichelt Entfaltung entsprechend Interferenzwerten.
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Energie integriert

noge = C f E'EZ-dE (21)

Osz.

mit
2m* A
é Ul S

ez'hz-L'p

A = Atomgewicht, L = Loschmidt Zahl, p = Dichte

Im Festkdrper sind die beiden ersten exzitonischen Anregungen fiir j=3/2 und
j=1/2 etwa gleich stark, im Gas dagegen ergibt sich ein Verhdltnis von 6:22.
Im Falle der LS-Kopplung verschwindet die erste Komponente. Bei einer reinen
JJ-Kopplung ist ein Verhdltnis von 2:1 zu ervarten.”’ Im Festkdrper erscheint
demnach die Spinbahn Wechselwirkung stirker zu sein gegeniiber der Austausch-
wechselwirkung als im Gas und der jj-Charakter der Kopplung nimmt zu. Der
Absolutwert der Oszillatorstirke im Festkdrper entspricht der fiir die j=1/2

Anregung im Gas (vergl. Abb. 16).

4.4.4 Linienform

Aus der Linienform und Breite von €, kénnen nach Toyozawa” Aussagen liber die
Elektron-Gitter-Wechselwirkung gewonnen werden. Gitterschwingungen verdndern
die Potentiale im Kristall und damit die Anregungsenergie der Exzitonen."?

Im Fall starker Exziton-Phonon Kopplung ergibt sich eine GauBfunktion des

¢ -Spektrums. Im Falle schwacher Kopplung wird die Lebensdauer durch die Exzi-
ton-Phonon-Streuung bestimmt. Man erhdlt eine Lorentzform fiir das Exzitonen-
profil. Wie Abbildung 17 zeigt, wird der Anstieg im Ansatz des Exzitons

besser durch eine Lorentzfunktion als durch eine GauBverteilung angendhert.

Aus der Anpassung an den Kurvenverlauf erhilt man eine Halbwertsbreite

I' = 0,025. Daraus ergibt sich eine Streuzeit T, von Exzitonen an Phononen

_h -14
T =37 = 1,3x10 sec (22)

Die mittlere Frequenz der Gittervibration bei Argon ist w=6:10!? sec™!, die
Streuzeit kann daher als klein gegen die Periode einer Gitterschwingung
betrachtet werden,und die Verbreiterung durch die Streuung an Phononen iiber-—

wiegt. Weitere Aufschliisse wiren aus der Temperaturabhidngigkeit des €,=
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Spektrums zu erwarten, da die Verbreiterung durch Streuung an Phononen
proportional zu t, auf Grund der Gittervibration aber proportional zu i1

ist. Messungen hierzu sind filir Argon aber noch nicht durchgefiihrt.

4.4.5 Energieverschiebung

Uber die Energieverschiebung der Exzitonenlagen in Abhidngigkeit von der Tem-
peratur, wie sie von Steinberger bei Xenon gemessen wurde, kann der EinfluB

der Gitterkonstanten und der Exziton-Phonon-Wechselwirkung auf die Energie-
lagen untersucht werden.?? Unsere Messungen haben keine Verschiebung im Rah-
men unserer Aufldsung ergeben. In dem zur Verfiigung stehenden Temperaturbe-
reich ist die Anderung des Gitterabstandes vom Argon um einen Faktor zehn
geringer als bei den Messungen an Xe. Da die Anderung der Bindungsenergie
groRer ist als die des direkten Bandabstandes, sollten die Auswirkungen haupt-
sichlich beim n=1 Exziton zu beobachten sein. Dieses ist bei Argon stidrker
lokalisiert als bei Xenon, ein weiterer Grund dafiir, daR die Anderung der

Energielagen bei Argon mit der derzeitigen Aufldsung nicht zu beobachten ist.



5. Pridparation

5.1 Experimentelle Hinweise auf Rauhigkeiten der Aufdampfschichten

Die Messung der Reflektivitdt wird durch die Rauhigkeit der Schichten wesent-
lich beeinfluft. Zwei Effekte werden beobachtet. Die absolute Reflektivitdt
pimmt auf Grund von Rauhigkeiten ab und die Amplituden der Interferenzen im
schwach absorbierenden Bereich sind geringer als von Berechnungen der schicht-

dickenabhingigen Reflektivitdt zu erwarten ist.

Die zur Bestimmung des Brechungsindex im VUV aufgezeichneten Reflektivitdten
wihrend des Auffrierens von Argon zeigen hdufig eine Abnahme der Intensitdt
bei zunehmender Schichtdicke. Ein Beispiel dafiir ist die Messung im Anstieg
vor dem ersten Exziton bei X = 1040 R, die in Abbildung 18 zu sehen ist. Die
Messung der Goldreflektivitdt vor Beginn der Aufdampfung gibt einen Eindruck
von der Genauigkeit der MeBmethode. Der Beginn der Aufdampfung ist deutlich

zu erkennen. Die Interferenzen im ersten Abschnitt gestatten die Bestimmung
des Brechungsindex und aus der Ddmpfung kann der Extinktionskoeffizient be-
stimmt werden. Nach ca. 25 Oszillationen sind keine Interferenzen mehr zu
beobachten. Die Abnahme der Reflektivitdt im zweiten Abschnitt ist ein Zeichen
fiir die zunehmende Rauhigkeit der Schicht beim weiteren Auffrieren. Die Streu-
ung ist um so gréBer, je kiirzer die Wellenldnge des Lichtes ist, wie aus Ab-

bildung 2 und genauer aus Tabelle 4 zu sehen ist. Messungen der Reflektivitdt

Tabelle 4 Gemessene Reflektivitit in Abhidngigkeit von Schichtdicke und

Photonenenergie
T {ev) lel éggo R dzgléggo ] d§22£§% ] d§i5£§%0 2 ARzﬁizj AR3*(Z} ARA*(Z)
12,07 45,1 34,3 34,6 21,1 93,9 23,3  .53:2
12,98 56,1 49,9 Lt )5 25,8 11,0 20,7 54,0
12,51 68,6 57,7 54,3 32,7 15,9 20,8 52,3
13,57 17,0 14,2 13,3 7,2 16,5 21,8 57,6
13,74 7,0 6,0 5,5 2,9 14,3 21,4 58,6
13,89 5,8 5,0 4,8 2,3 13,8 17,2 60,3
16,03 9,0 7,4 6,9 3,3 17,8 23,3 63,3
16,90 8,4 6,8 6,3 2,9 19,0 25,0 65,5
19,27 4,0 3,3 2,7 i,2 17,5 32,5 70,0

* AR, = 100x (R -R ) /R
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im Anstieg vor den Exzitonen zeigen, daB selbst bei Schichten mit den grdften
gemessenen Reflektivitidten diese kleiner sind als die aus dem Brechungsindex
und der Absorption bestimmten Werte (siehe dazu Tabelle 5). Da die aus der
Interferenzmethode bestimmten Werte der absoluten Reflektivitdt einer glatten
Grenzfliche entsprechen, ist die Abweichung ein MaB fiir die Rauhigkeit der
Schicht. Messungen der Reflektivitédt wihrend des Auffrierens einer Schicht
zeigen einen EinfluB der Aufdampfrate auf die Rauhigkeit. Der Gasdruck wird
daher so gewdhlt, daB im transparenten Bereich viele Interferenzen beobachtet

werden, die Schichten also méglichst glatt sind.

Tabelle 5: Reflektivitit im Anstieg vor dem n=1 und n=2 Exziton.
Berechnet aus n und k von Interferenzmessung und Vergleich

mit gemessener Reflektivitdt fiir verschiedene Schichtdicken

¥R, (2) (H Ry (7) o
o A o "
ho {eV) R (2) a,28000 & oR, (1) slsp0 8 SRy (A
11,86 16,0 13,5 15,6 12,1 18,3
11,92 19,5 16,2 16,9 14,1 24,4
11,96 23,3 18,3 18,3 16,3 30,0
11,98 25,3 20,9 17,4 18,0 28,9
13,40 b7 3,4 27,7 3,1 34,0
13,48 7,1 4,8 32,4 4,2 40,8
13,55 13,3 11,0 17,3 6,9 48,1

# R aus n und k gemdB (1)

* ¥ AR],Z = IOOX(R-RI)Z)/R

5.2 Abschitzung der Rauhigkeit von Aufdampfschichten

Aus der Theorie fiir Streuung von Licht an rauhen Oberflédchen, wie sie von
Porteus und Bennett fiir den Fall der Einfachstreuung hergeleitet wird,10
kann die Rauhigkeit aus der Abnahme des reflektierten Lichtes durch Streuung
berechnet werden. Voraussetzung ist dabei, daB die Wellenlédnge des Lichtes
groR ist im Vergleich zum mittleren Hohenunterschied und daB die Hohendiffe-
renzen einer GauBverteilung unterliegen. Es gilt dann

R

s Z
ﬁi 5 o (4ma/X) (23)

Q
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RS ist die Reflektivitidt der rauhen Oberfliche in Richtung der geometrischen
Reflexion, R, die Reflektivitdt einer ideal glatten Oberfliche, ¢ die mitt-
lere Rauhigkeit (Hohendifferenz) und ) die Wellenldnge des Lichtes. Nach
dieser Beziehung errechnet man im Anstieg vor dem n=| Exziton eine mittlere
Rauhigkeit von 30 - 50 R und vor dem n=2 Exziton von 70 - 90 & fiir gut re-
flektierende, das bedeutet mdglichst glatte Schichten. Aus den Berechnungen
folgen zwei Ergebnisse. Auch bei den glattesten Schichten ist die Rauhigkeit
der Oberfldche nicht zu vernachldssigen. Die absoluten Reflektivitdten kdnnen
zum Teil mehr als 20 7 iiber den gemessenen Werten liegen. Die bei verschie-
denen Wellenldngen bestimmten unterschiedlichen Rauhigkeiten einer Schicht

bedeuten, daB eine einfache Streutheorie zur Beschreibung nicht ausreicht.

Um die GréBe der Rauhigkeit abzuschitzen, wurde Argon auf eine kiinstlich rauhe
Unterlage aufgedampft und die Reflektivitidten miteinander verglichen. Dabei
wurde davon ausgegangen, daf die Rauhigkeit der Unterlage in der Schicht re-
produziert wird. Diese Annahme erscheint dadurch gerechtfertigt, daB sich die
allgemeinen Formeln filir Kristallwachstum sehr gut auf Edelgase anwenden
lassen.°! Weiterhin zeigte sich, daB bei geringer Reflexion der Unterlage,
bedingt durch Verschmutzung, auch die Reflektivitdt der Aufdampfschichten
niedriger ist. Die Rauhigkeit einer Can-Schicht von etwa 2000 & Dicke wird

mit 20 - 30 & angegeben.”? Die Reflektivitdt dieser Unterlage betrigt weit
weniger als | %, das bedeutet, daR auch in diesem Fall die einfache Streutheo-
rie nicht angewendet werden kann, weil diese viel hohere Reflektivitidten er-
gidbe. Die maximale Reflektivitit von auf CaF2 aufgedampften Argonschichten
betridgt 30 %, so daB angenommen werden kann, daf die Rauhigkeit der auf Gold
aufgedampften Schichten geringer als 20 R sein muB. Die Ursache fiir die geringe
Ubereinstimmung zwischen Experiment und Streutheorie liegt wahrscheinlich darin,
daR die Rauhigkeiten durch kleine Kristallite verursacht werden und die Annah-—

me einer GauBverteilung der Hohenunterschiede nicht mehr gerechtfertigt ist,

auBerdem ist die Mehrfachstreuung nicht mehr zu vernachlissigen.

AuBer der Abnahme der absoluten Reflektivitdt bei zunehmender Schichtdicke
wird beobachtet, daR die Interferenzen im transparenten Bereich nicht so aus-
gepridgt sind,wie auf Grund der optischen Konstanten erwartet wird (vergl.
Abb. 13 und 14). Um den EinfluB von Rauhigkeiten auf die Interferenzen zu be-
stimmen, wurden zwei verschiedene Rechnungen durchgefiihrt. Entsprechend einer
vorgegebenen Rauhigkeit kann das von verschiedenen Schichtdicken reflektierte

Licht phasengerecht oder nur mit dem Betrag addiert werden. Dabei bedeutet
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eine phasengerechte Addition, daB die HShenunterschiede nicht welt voneinander
entfernt sind, so daB das von verschiedenen Schichtdicken reflektierte Lichte
noch interferiert. Werden dagegen die Betrige addiert, so bedeutet das, daB

die Hohendifferenzen weit voneinander entfernt sind, im Verhdltnis zur Wellen-
ldnge des Lichtes etwa durch eine keilfdrmige Schicht mit kleinem Winkel. Die
Abbildung 19 zeigt den EinfluBl einer Rauhigkeit von 50 R, wenn der Betrag des
von verschiedenen Hohen reflektierten Lichtes iiberlagert wird (gestrichelt)
oder wenn eine phasengerechte Uberlagerung stattfindet (strichpunktiert) im
Vergleich zu einer Schicht ohne Rauhigkeit (durchgezogen). Bei einer phasen-
gerechten Uberlagerung werden die Interferenzen stark nach unten gedriickt.

Dies widerspricht der tatsdchlich beobachteten Ddmpfung. Daraus ergibt sich,
daR die Rauhigkeit bedingt durch die KristallitgrdBe nach dieser Abschidtzung
kleiner als 50 R sein muB. Dagegen erzeugt die Uberlagerung der Betrdge des von
verschiedenen Schichtdicken reflektierten Lichtes eine Ddmpfung der Interferen-
zen, die mit den gemessenen wesentlich besser iibereinstimmt. Eine Hohendiffe-
renz von 100 8 entspricht bei der beleuchteten Fliche einem Winkel ¢ < 1072 Rad
swischen den beiden Grenzflidchen und kann leicht durch die Charakteristik des
Casstrahles auf die Probenunterlage erzeugt werden. Der spektrale EinfluB

einer solchen Rauhigkeit wird in Abbildung 20 gezeigt. In Bereichen groRer
Absorption ist kein Unterschied zu sehen, widhrend die Interferenzen durch eine
Rauhigkeit wvon 50 ] (gestrichelt) deutlich geddmpft erscheinen gegeniiber der

Reflektivitit einer planen Schicht (durchgezogen).

Zusammenfassend kann festgestellt werden, daB die Rauhigkeit der Schichten,
bedingt durch ihre polykristalline Struktur, die durch diffuse Streuung die
Reflektivitit erniedrigt, kleiner als 50 R sein muB. Eine einfache Streutheo-
rie reicht zur Beschreibung dieser Effekte nicht aus. Wihrend die auf eine
Goldunterlage aufgedampften Schichten eine stidrkere Wellenlingenabhingigkeit
der Reflexionsabnahme zeigen als erwartet wird, sind die Verhdltnisse fiir auf
CaF2 aufgedampfte Schichten gerade umgekehrt. Die Ddmpfung der Interferenzen

kann durch eine unterschiedliche Schichtdicke, bedingt durch die Charakteristik

des Gasstrahles, erkldrt werden.

5.3 Schichtbildung

Die Rauhigkeiten von Aufdampfschichten sind wesentlich durch die Art der

Schichtbildung bestimmt, daher werden kurz bekannte Ergebnisse der Kristallit-
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bildung fiir Edelgase dargestellt und eigene Messungen zur Abhdngigkeit der Re-

flektivitit von der Aufdampfrate und der Temperature der Unterlage diskutiert.

Mit der von Walton®? entwickelten Theorie der Kristallitbildung aus der Gasphase
kann die Dichte der Kristallisationskerne berechnet werden, wenn die Diffusions-
energie auf der Unterlage und die Bindungsenergie an ein Cluster bekannt ist.>%7°6
Die Messungen von Ball und Venables®! zeigen, daR die Ergebnisse mit der Theorie
fiir das System Graphit-Edelgase ilibereinstimmen. Es ergibt sich, daB bei Tempe-
raturen kleiner als 25° K schon drei Argonatome einen stabilen Kristallisations—
punkt bilden. Der Zusammenhang von Temperatur und Aufdampfrate mit der Dichte

der Kristallisationskerne und ihrer GroBe ist folgender. Bei konstanter Aufdampf-
rate und zunehmender Temperatur nimmt die Anzahl der Kristallisationskerne ab,
ihre GroBe hingegen zu. Wird bei konstanter Temperatur die Aufdampfrate erhdht,

so nimmt die Dichte der Kristallisationskerne zu, ihre GroBe aber ab. Um beson-
ders glatte Schichten zu erzeugen, wird man daher bei niedriger Temperatur schnell
aufdampfen. Experimentell betrug das Optimum der Aufdampfrate 80 - 90 R sec™!.
Bei noch grioBeren Werten reicht die Wirmeleitfihigkeit fiir festes Argon nicht
mehr,um die Sublimationswdrme abzufiihren,und die Schichten werden rauher. Die
wirmeleitfihigkeit fiir festes Argon hat bei 9° K ihr Maximum. >’ Dies erklirt
auch, daB es mdglich war, verhiltnismdBig dicke Schichten von immer noch hoher
Reflektivitit herzustellen. Um mdglichst groBe Kristallite mit wenig Fehlstellen

zu erzeugen, ist es dagegen notwendig, bel hohen Temperaturen langsam aufzu-

damp fen.

Um den EinfluB der Temperatur auf die Reflektivitdt zu untersuchen, wurden die
in Abbildung 21 gezeigten Messungen durchgefiihrt. Von T] bis T5 nimmt die Tempe-
ratur der Unterlage wihrend des Aufdampfens zu, gemessen wurde danach immer bei
T!, um ein Abdampfen der Schichten zu verhindern. Im Rahmen der MeBgenauigkeit
ist keine Anderung der Reflektivitdt beim Kiihlen der Schichten zu beobachten. In
der obersten Reihe ist die absolute Reflektivitit der Argonschichten angegeben
und zum Vergleich auch die Reflektivitdt der Goldunterlage (gestrichelt). Um den
spektralen Verlauf besser vergleichen zu kdnnen, sind in der zweiten Reihe die
Kurven auf das Maximum normiert. Ganz unten sind die jeweiligen Aufdampfproto-
kolle bei ) = 935 R aufgezeichnet. Bei dieser Wellenlidnge befindet sich im An-
stieg der Absorption vor dem n=2 Exziton ein Minimum. Im einzelnen 1#Rt sich

folgendes feststellen:
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Die Schichten werden bei zunehmender Aufdamp ftemperatur rauher, die

Gesamtreflektivitit nimmt daher stark ab.

Die Abnahme der Reflektivitdt erfolgt zu Beginn der Aufdampfung, wie

aus der unteren Reihe in Abbildung 21 zu sehen ist. Dies ist in Uberein-
stimmung damit, daRB die KristallitgréRe, die die Rauhigkeit bestimmt, beil
konstanter Aufdampfrate mit der Temperatur wdchst und daher die Rauhigkeit

zu Beginn entsteht.

Daraus ergibt sich, daB auch die bei tiefen Temperaturen aufgedampften
Schichten eine Anfangsrauhigkelt haben kbnnen, die die absolute Reflekti-

vitit erniedrigt. Sie kann aber nicht direkt bestimmt werden.

Die bei verschiedenen Temperaturen aufgedampften Schichten ergeben im
Rahmen der MeBgenauigkeit den selben Brechungsindex. Dies ist ein experi-
menteller Hinweis darauf, daB Rauhigkeiten bei der Bestimmung des Brechungs-

index nicht beriicksichtigt zu werden brauchen.

Durch die Abnahme der Reflektivitidt bei Erhdhung der Aufdampftemperatur
wird die Struktur bei 13,26 eV, die durch die noch durchscheinende Unter-
lage hervorgerufen wird, relativ stirker und dominiert in der 9000 ]

dicken Schicht sogar das Spektrum.

Zusitzlich tritt bei hohen Aufdampftemperaturen eine neue Struktur auf, die
bei der 5500 % dicken Schicht die griBte Reflektivitdt erzeugt. Handelte

es gich hierbei um eine Anregung im Argon, so miiRte diese wesentlich stidrker
sein als die der n=1 Exzitonen. Da andererseits eine geringe Absorption bei
rauhen Schichten eine erhdhte Reflektivitidt vortduscht, etwa bei 13,26 eV,
ist anzunehmen, daB die Absorption an dieser Stelle mit zunehmender Auf-
damp f temperatur abnimmt. Da die bei hohen Temperaturen aufgefrorenen
Schichten groBe Kristallite mit wenig Stdrstellen enthalten, ist es denk-
bar, daB die Kristallstruktur die Absorption bei 12,81 eV beeinfluBt. Ubli-
cherweise kristallisiert Argon im fce-Gitter, es werden aber auch zuwellen
hep-Phasen beobachtet.%8 65 Da ein verldBliches Verfahren noch nicht vor-
liegt, um die eine oder andere Gitterstruktur zu erzeugen, ist es notwen-
dig, direkte Strukturuntersuchungen an Aufdampfschichten durchzufiihren, um

diesen Zusammenhang nachzuweisen.
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6. Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein interferometrisches Verfahren entwickelt,
um den komplexen Brechungsindex in semitransparenten Bereichen von Aufdampf-
schichten zu bestimmen. Der Aufbau eines schwenkbaren Reflektometers gestattete

die Messung der absoluten Reflektivitdt mit einem Fehler von weniger als 5 7.

Das Verfahren der Brechungsindexbestimmung wurde auf festes Argon angewandt.
Die Messung der Interferenzen bei zwei verschiedenen Wellenldngen widhrend

des Auffrierens einer Schicht ermdglicht die genaue Bestimmung des Brechungs-
index fiir k < 0,4. Durch Anpassung an gerechnete Kurven ist es méglich, den
Extinktionskoeffizienten k zu bestimmen. Es konnte gezeigt werden, daB Argon

zwischen dem n=1' und n=2 Exziton transparent ist (k < 0,01).

Mit diesen optischen Konstanten wurde die Reflektivitdt fiir Schichten ver-
schiedener Dicke auf einer Goldunterlage berechnet und mit gemessenen Re-
flexionsspektren verglichen. Damit ist es m8glich, den spektralen Verlauf der
optischen Konstanten zu iiberpriifen. Der Vergleich zeigt weiterhin, daB Rauhig-
keiten die Reflektivitit im Bereich der Vakuum-Ultraviolett Strahlung stark
beeinflussen., Die Abnahme der Reflektivitidt durch Rauhigkeiten 148t sich

nicht durch eine einfache Streutheorie beschreiben.

Es wurde untersucht, wie der spektrale Verlauf der Reflektivitdt veridndert
werden muB, um eine bessere Ubereinstimmung der optischen Konstanten aus

einer KKA mit den aus dem Interferenzverfahren bestimmten Werten zu erhalten.
Beide Verfahren zusammen ergeben zuverlidssigere Werte fiir die Oszillator-
stdrke der beiden ersten Exzitonen. Die Oszillatorstdrken fiir beide Exzitonen
sind fast gleich f = 0,24 und 0,22 im Unterschied zu den entsprechenden Gas-
linien f = 0,06 und 0,23. Daraus ergibt sich, daB im Gegensatz zu der fast
reinen LS-Kopplung im Gas, im Festkorper eher eine JJ-Kopplung iiberwiegt.

Die Linienform des ersten Exzitons wird durch eine Lorentzfunktion beschrieben.
Aus ihrer Halbwertsbreite kann fiir die Exziton—Phonon Streuung eine Streuzeit

von T, = 1,3x1071" sec bestimmt werden.
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Anhang

Reflexion einer Schicht auf einer Unterlage, reell ausgewertet

Tt r23e2lB ’
R = ]r]2 = : (7)
1 + 218

e
Ti2%23

Dabei ist mit 1 das Medium bezeichnet, aus welchem der Strahl kommend auf
die Schicht 2 trifft und in dem keine Absorption stattfinden soll, die
Unterlage der Schicht ist mit dem Index 3 versehen. Der Einfallswinkel ist

mit Ol bezeichnet. Fiir den Fall der s-Polarisation gilt dann:

v 2 - 2 2 2. = 93
n, “cos Ol (n2 +k2 )cos“0, 21n1k2cos®1cos®2 '
r = = a +1b1 (24)

2 (nlcosO1 + nzcosez)2 + (kzcosez)z :

2 2 209 - 2z 2 2 : - 5 &
(n2 +k2 Ycos 62 (n3 +k3 )cos O3+21(n3k2 n2k3)cosozcosd3 _
= = a2+1b2 (25)
5 )2 2
[n2c0502+n cosO3] + [kzcos@2+k3c0993]

Ysa
3

Fiir den Fall der p-Polarisation ist entsprechend:
241 2 Bow o Lsn®B o G
(n2 k2 )cos O1 n, cos 92 21n1k2cos@1coso

r._ = = a_ +ib (24a)
12 5 5 101
[nzcos(f)1 + nlcosez] + [kzcosel)

2,0 2 B o Rale 2 2 : -
(n3 +k3 )cos @2 (n2 k2 Jcos 93 + 21(n2k3 n3k2)cos®2cose2

Lon = = a2+ib2 (25a)
2 2
[n3c0802+n2cos®3] + (k3c0502+k2c0563]
n, n,
Dabei ist cos®_ = (1-(=)?sin?0 y1/2 und cos0, = (1-(=—)?sin?0 y1/2 (26)
2 n, 1 3 n_ 1
R = 2n°d-(n2+1k2)cos®2/A = 81+1B2 (27)

Mit den folgenden Abkiirzungen
= 2 . = . = - 13 =
A=ce : B 281 ;S (3132 blbz) : T (a1b2+azbl)
kann dann die Reflektivitdt im allgemeinsten Fall folgendermaBen geschrieben

werden:
_ 2 2 - : 2 2 2 2
R = {[A(Ha1 +b1 )(azcosB b231nB)+A al(a2 +b2 )+al] + (28)

+[A(]—alz-b12)(bzcosB—azsinB)—Azbl(322+b22)+b1)2}-

{A2T2+ A%S2+ 2A(ScosB-TsinB) + i
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