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ABSTRACT

HOGREFE, HENNING:

SPECULAR AND DIFFUSE REFLECTION OF SOFT X-RAYS BY OPTICAL SURFACES

A computer-controlled ultrahigh vacuum-reflectometer has been designed and
built for quantitative investigations on optical properties of solids in

the vacuum-ultraviolet wavelength range (synchrotron radiation). This instru-
ment fulfils high precision requirements and allows in-situ preparation

of thin films, measurement with s- and p-polarized light in the plane of
incidence and outside the plane of incidence and has the capability of in-
dependent motion of sample and detector. For this purpose a new rotation-
translation feedthrough has been developed which transforms precise motions

directly via a rigid axis into the UHV.

With this reflectometer the specularly and diffusely reflected intensity
from moderately rough mirrors in the plane of incidence (s-polarized light)
for various angles of incidence and wavelengths were measured. In order

to investigate the influence of different roughnesses or film structures,
two types of samples were prepared: 1) various thicknesses of gold on a
smooth glass substrate were evaporated, and 2) the glass substrates were
roughened by polishing with different grains and then coated with thin films
of gold. The two types of roughnesses yielded totally different straylight
patterns; the first was rather broad, the second concentrated in a narrow

cone around the specular peak.

The measurements were compared with the scalar scattering theory of BECKMANN
and with the pertubational vector scattering theory of ELSON. The scattering
of light from the second type of roughness (polished surface) could be well
fitted by the scalar theory, using an exponential autocorrelation function.

The roughness was found to be too large to be explained by the vector theory.

Moreover, the influence of the reflectivity (optical constants) of the surface
on the angle resolved scattering could be observed. The latter effects are
in qualitative agreement with the optical factor of the vector theory of

scattering.
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1.0 EINLEITUNG

Oberflachenmikrorauhigkeit und die Rauhigkeit zwischen Schichten spielt
in vielen Bereichen von Wissenschaft und Technik eine bedeutende,
zumeist aber unerwiinschte Rolle.

In der Oberflachen- und Halbleiterphysik ist das Studium von Grenz-
schichtverhalten oder die Produktion elektronischer Bauelemente
meistens mit der Herstellung hochpolierter, kristalliner Flachen verbun-
den. Gelingt diese nicht, so muB man mit zusatzlichen, stérenden Effekten
rechnen. In der elektronischen Fertigung sind erhohte Anforderungen an
die Oberflachengiite fast tliberall anzutreffen, so z.B. bei Tonkopfen von
modernen Aufzeichnungsgerdten. Aber auch der Maschinenbau, z.B. die
Hydraulik, stellt gewisse Anforderungen an die Rauhigkeit von
Kolbenstangen und &hnlichen Elementen. Manchmal ist die Rauhigkeit
auch erwiinscht, so z.B. beim Studium von Oberflachenplasmonen in der
Physik oder bei der jlingst so lebhaft diskutierten Abgaskatalyse, wo man
fir den Katalysator moglichst groBe Oberflachen auf kleinem Raum
braucht.

Ein weiterer, uns hier besonders interessierender Bereich, in dem die
Mikrorauhigkeit von Bedeutung ist, ist die Giite von optischen Elementen
und die Bestimmung optischer Grunddaten aus den Reflexions- und
Transmissionseigenschaften fester Korper. Kurzwellige Rauhigkeit wirkt
sich negativ auf den Kontrast, langwelligere auf die Abbildungsleistungen
(Aufldsung) optischer Gerate aus. Die Kenntnis optischer Grunddaten, wie
z.B. der Konstanten n und k bzw. der Dielektrizitdatskonstanten &, ist not-
wendig fiir die Konstruktion von Mikroskopen, Monochromatoren,
Teleskopen etc. und liefert auch rein physikalische Erkenntnisse. Bei der
Bestimmung dieser GroBen geht man in der Regel von einer glatten Flache
aus und wendet dann im Falle der Reflexion die Fresnelschen Gleichungen
an, um & zu extrahieren. Durch die Mikrorauhigkeit und durch Dichtefluk-
tuationen an der realen Oberflache wird dieses Verfahren ungenau. Die
Fehler werden zu kiirzeren Wellenlangen hin immer drastischer.

In dem wuns durch die Synchrotronstrahlung (SR) des Speicherringes
DORIS II besonders gut zuganglichen Wellenlangenbereich (A = 10-2000 )9
des Vakuumultravioletts (VUV) sind daher (und aus anderen Griinden) die
optischen Eigenschaften fester Korper immer noch unzureichend bekannt.
Zur Verbesserung des Kenntnisstandes auf dem Gebiet der optischen
Grunddaten im VUV und der Einfliisse unperfekter Oberflachen wurde im
Rahmen dieser Arbeit ein hochauflosendes, ultrahochvakuumtaugliches
Reflektometer entwickelt [HGH83], an dem diese Problematik untersucht
werden soll.

Fiir den Begriff Oberflachenmikrorauhkeit gibt es sicher keine klar
abgrenzende Definition. Man kann sich Rauhigkeit von atomaren Dimen-
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sionen bis hin zur groBflachigen Konturenungenauigkeit vorstellen. Damit
ist schon gesagt, daB es bei der Betrachtung dieses Begriffs nicht nur auf
die Rauhtiefe ankommt, sondern auch auf die laterale Ausdehnung der
Oberflachenelemente und auf die GroBe der interessierenden Flache. Hin-
zu kommt, ob man die Rauhigkeit gut mit statistischen Begriffen erfassen
kann oder ob es sich um eher regelmaBige Strukturen handelt, die besser
exakt behandelt werden. Als mikrorauh sollen hier hier die Oberflachen
bezeichnet werden, deren Rauhtiefen nicht gréBer als etwa 100 b sind, mit
Ortswellenlangen (entspr. lateraler Ausdehnung) von hdchstens einigen
pu-Metern.

So vielfaltig die Arten der Rauhigkeit sind, so begrenzt ist die Anwend-
barkeit einer einzelnen Methode der Oberfldchencharakterisierung auf alle
diese Arten. Jedes der gdngigen, halbwegs direkten Verfahren, zu denen im
wesentlichen die Interferometrie, die (Elektronen-)Mikroskopie, die
mechanische Abtastung und die Streulichtanalyse gehéren [Yo71,Be76] hat
sein optimales Einsatzgebiet und natiirlich auch seine "Bandbreitenbe-
grenzungen' [CJZ79,SteB81]. Es zeigt sich daher auch der Trend [Be84], daB
ein Labor, das eine umfassende Oberflachencharakterisierung zur Aufgabe
hat, immer mehr verschiedene Verfahren aufgreift, um das Mosaik der
Einzelinformationen zu einem geschlossenen Bild zusammenzufiigen.

Im Rahmen dieser Arbeit setzten wir uns das Ziel, die Streuung von
VUV-Synchrotronstrahlung an rauhen Spiegeln in dieses Mosaik
einzufligen, denn bisher gab es nur wenige punktuelle Arbeiten auf diesem
Gebiet [ERB81,SSM80,WF73]. Ist das einmal geschehen, so kann dann spater
das Problem der optischen Konstanten weiter bearbeitet werden. Die
intensive, kontinuierliche Synchrotronstrahlung von DORIS II am
Hamburger  Synchrotronstrahlungslabor  HASYLAB und das neue
VUV-Reflektometer boten hierzu gute Voraussetzungen. Die Messungen
ergaben zugleich einen ersten Test dieses Gerates.

Im Kapitel 2 werden zunéchst zwei einfache Oberflachenstreutheorien dar-
gestellt, mit denen versucht werden soll, die Messungen zu interpretieren.
Kapitel 3 erlautert dann den wahrend dieser Arbeit entstandenen,
experimentellen Aufbau. Es wurden Messungen der spekular und diffus
reflektierten Strahlung an verschiedenartig rauhen, zumeist mit Gold
bedampften Spiegeln gemacht. Diese werden im Kapitel 4 vorgestellt und
diskutiert; im Kapitel 5 werden die Ergebnisse zusammengefaBt.
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2.0 THEORETISCHE GRUNDLAGEN

2.1 EINFACHE BETRACHTUNGEN

Fallt eine ebene elektromagnetische Welle El mit dem Wellenvektor K; auf
die perfekt glatte Grenzflache eines Materials mit der komplexen
Dielektrizitatkonstanten &, so induziert sie in der Grenzflache Strome die
sich so ausbilden miissen, daB die resultierenden Felder Eg, Da, Hz und Bz
an der Oberflache standig die aus den Maxwellgleichungen folgenden Rand-
bedingungen erfiillen [Ja75]:

Fir die Tangentialkomponenten:

i x (Ez-E,) =
i x (He-Hy) = (47r/c) Js
Fir die Normalkomponenten: (2.1)
a - (52-61) = 47 Tg
i - (Be-By) =0

wobei @i der Normalenvektor, o, die Oberflachenladungsdichte und j, die
Oberflachenstromdichte sind.

Das fiihrt zur "kohédrenten” Reflexion der Welle gem&dB den Fresnelschen
Formeln fiir den komplexen Reflexionskoeffizienten f:

cos®,-V&-sin?0,
fg = ————— flir s-Polarisation

cos®;+V &-sin?0,
8cos®,-V&-sin?0,

fp = fiir p-Polarisation

£cos®,+V &-sin”@,

(2.2)

Die Mikrorauhigkeit von realen Oberflachen fiihrt zur Verringerung des
koharenten Anteils, fiir den ©,=0, (Einfallswinkel=Ausfallswinkel) gilt, und
erzeugt einen "inkoh#rent" reflektierten Anteil ("Streuuntergrund”) fiir
beliebige @, (I1@;1< 90°). Die einfachste Methode, etwas liber den Einfluf der
Rauhigkeit auf die Reflexion zu erfahren stellt das "Rayleigh-Kriterium"
dar. Wie in Abbildung 2.1 gezeigt, wird dabei der Phasenunterschied
Ap=(4m/\)-h-cos®, zweier benachbarter Strahlen als MaB fiir die Storung
der kohédrenten Reflexion angenommen. Fiir eine bestimmte Wellenlange A
kann man dann eine Oberfldache als glatt betrachten, wenn

4m/X - h - cos@; « 1 gilt. (2.3)

2.0 Theoretische Grundlagen 3



=14
~

Abbildung 2.1: Phasenunterschied zweier benachbarter Strahlen (Einfalls-
winkel ®,) bei der Reflexion an einer rauhen Oberfliache

Als wichtigstes Ergebnis kann man hieraus entnehmen,daB es allein auf
das Verhaltnis h/A ankommt und daB der EinfluB der Rauhigkeit zu strei-
fenden Winkeln hin (®;—>90°) proportional cos®; geringer wird. Durch die-
se Winkelabh&angigkeit wird es z.B. moglich, sogar Rontgenstrahlen mit
h/)\zl bei sehr streifenden Einfall koharent, also ohne viel Streulicht, zu
reflektieren.

Durch die bisherige Betrachtung wurden nur Gangunterschiede
beriicksichtigt, die durch die vertikale Ausdehnung der Rauhigkeit
zustande kommen. Man kann sich die Rauhigkeit ¢(x,y) aber auch als
Uberlagerung von Sinusgittern mit verschiedenen Gitterkonstanten
denken, wobei man allerdings die statistische Natur der Mikrorauhigkeit
vernachléassigt:

¢(x,y) = ¥ ancos(Rmx/An+en) (2.4)
n An: Gitterkonstante
nur in x-Richtung

Fiir jedes einzelne dieser Gitter gilt dann die Gittergleichung:

sin@zm = sin® + m A/A, m=+1,+2... (2.5)

2.0 Theoretische Grundlagen 4



Diese Gittergleichung macht Aussagen lber den EinfluB der lateralen Aus-
dehnung der Rauhigkeit. Es geniigt dazu, die 1.0rdnung, d.h. m=+1 zu
betrachten [EBB79]. Die Streuung des Lichtes aus der spekularen Richtung
(®2=0,) heraus ist durch das Verhaltnis A/A, bestimmmt. Fiir \/Ay«l fallt
das gestreute Licht in einen kleinen Kegel um ©,=0, herum; andererseits
wird fir A\/Ap-->1 (bzw. -->2 bei streifendem Einfall) die 1.0rdnung soweit
vom spekularen Reflex weggestreut, daB sie in der Oberfldache
verschwindet.

Betrachtet man die Streuung als Analysemethode, um etwas iber die Art
der Rauhigkeit und den Streumechanismus zu erfahren, so sieht man hier
die Grenzen fiur eine bestimmte Wellenldnge: Handelt es sich um sehr
langwellige Rauhigkeit, so kann man das dadurch erzeugte diffus gestreute
Licht nicht mehr vom koharent reflektierten trennen; bei zu kurzwelligen
Strukturen gelangt man an die sogenannten "Rayleigh-Punkte”, bei denen
die erste Ordnung im Material verschwindet:

Isin®;l=1 ---> A/A=1%sin®, (2.6)

Mit einer Wellenldnge A kann man also bestenfalls eine Struktur von A=\/2
im Streulicht beobachten.

Abbildung 2.2 verdeutlicht noch einmal die Gesetzmaé&Bigkeiten der Gitter-
gleichung. Es ist der Zusammenhang zwischen Lichtwellenldnge A und der
Gitterkonstanten A (laterale Rauhigkeit) fiir verschiedene Streuwinkel
®:-0; und senkrechten Einfall dargestellt. Man kann also fir jede
Wellenlange ablesen, welche Gitterkonstanten prinzipiell als Streulicht
erfaBbar sind. Bei schragem Einfall ist dieser Bereich groBer, die
Nomogrammlinien werden jedoch nur parallel verschoben. Schrager Einfall
ist bei VUV-Strahlung und besonders bei Rontgenstrahlung notwendig,
damit die Strahlung lberhaupt reflektiert wird.

Fir Streulichtmessungen an mikrorauhen Oberflachen braucht man Quel-
len mit groBer Intensitat, denn das gestreute Licht ist um einige
GroBenordnungen schwacher als das koharent reflektierte. Daher wurden
Messungen dieser Art bisher iberwiegend mit sichtbarem Laserlicht
(meistens A=6328 &) oder mit Rontgenstrahlen (Ace=1.5 X, Aun=8.3
Ecu=133 K) durchgefiihrt. Die waagerechten Balken in Abbildung 2.2
geben fir A=6328 &, A=100 & und A=10 % den von der Gittergleichung theo-
retisch zuglassenen (gestrichelt) und den technisch zuganglichen
(durchgezogen) Bereich fiir A unter Beriicksichtigung der fiir die jeweilige
Wellenlange moglichen Einfallswinkel @, (0°/80°/89°) an.

2.0 Theoretische Grundlagen 5
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Abbildung 2.2: Zusammenhang zwischen Streuwinkel, Gitterkonstanten
und Wellenlange: Die schragen Nomogrammlinien geben fir
senkrechten Einfall an, unter welchem Streuwinkel (0;-03)
man das Streulicht eines Gitters mit der Ortswellenldnge A
bei der Lichtwellenldange A erwarten kann. Die waage-
rechten Balken zeigen die von den dblichen
Untersuchungswellenlangen und der  VUV-Strahlung
erfaBten Ortswellenldngenbereiche (allerdings nicht mehr
fir ©,=0, sondern fiir die bei diesen A iiblichen bzw. not-
wendigen Winkeln @)

Nimmt man an. daB selbst gut polierte Spiegel alle
Rauhigkeitswellenlangen von einigen 1008 (Struktur der Aufdampfschicht)
bis zu 100 pum und mehr (Welligkeit des Substrats) enthalten, kann man
sagen, daB jede Lichtwellenldnge ihren eigenen Ansprechbereich unter den
Rauhigkeitslangen hat. Man sieht, daB die in dieser Arbeit behandelte
Streuung von VUV-Synchrotronstrahlung auf Strukturen reagiert, die in
ihrer lateralen Ausdehnung kleiner sind als diejenigen, die ublicherweise
von Streuexperimenten im Sichtbaren und im Rontgenbereich erfabt wer-
den. Es handelt sich dabei um Gitterkonstanten von A~300 £ bis A~1 pum,
vorausgesetzt man kann Streulicht mit ©,;-0®,=1° noch gerade vom
spekular reflektierten Licht trennen. Gerade die Strukturen von Aufdampf-
schichten wie z.B. Inseln, Kristallite und Korngrenzen liegen in diesem
A-Bereich [AST74,EBB79].

2.0 Theoretische Grundlagen 6



Als Ergebnis dieser einfachen Betrachtungen, die im Folgenden durch
detailliertere Theorien und Experimente zu priifen sind, kann man also
festhalten:

a) Die Streuintensitat hangt von h/A und cos@, ab.

b) Die Streuverteilung ist primar durch A/X und @; bestimmt.

c) Bei VUV-Streuung erwartet man Informationen iiber Struk-
turen, deren laterale Ausdehnung A zwischen 300 R und 1 Mm
liegen.

2.0 Theoretische Grundlagen 7



2.2 BESCHREIBUNG EINER RAUHEN OBERFLACHE

Um eine genauere Streutheorie anwenden zu koénnen, braucht man eine
mathematische Beschreibung der Mikrorauhigkeit. Ein kartesisches
Koordinatensystem sei hierzu mit seiner x-y-Ebene parallel zur rauhen
Oberflache eingefiihrt. Die Oberflache ist dann durch die Koordinaten
(x,7,¢(x,y)=2z) gegeben. Eine exakte Kenntnis von ¢(x,y) ist im Falle der
Mikrorauhigkeit kaum mdglich. Die Oberflache hat zwar eine
deterministische mikroskopische Struktur, man kann sich aber die ausge-
leuchtete Flache in kleinere Fldachen unterteilt denken, die alle die
gleichen makroskopischen Rauhigkeitsparameter haben, mikroskopisch
gesehen jedoch verschiedene Realisierungen bzw. Elemente eines
"Ensembles" sind [CJZ77,CJZ79,EB79]. Man nimmt daher an, daB ¢(x,y) eine
Variable ist, die Zufallswerte z mit der Wahrscheinlichkeit p(z) annimmt.
Fir den Mittel- oder Erwartungswert von ¢ gilt dann:

~ 00

LES = sz(z)dz = 1/Aff((x,y)dxdy (.7)
56 A

Die Gleichheit dieser beiden Integrale beinhaltet die iibliche
Voraussetzung, daB der ZufallsprozeB "ergodisch" ist. Das bedeutet, daB
man die Ensemble-Mittelung von ¢ an der Stelle (x,y) mit der Verteilung
p(z) durch die Mittelung iiber die Flache ersetzen kann. Die x-y-Ebene sei
so gelegt, daB

<> =0 (2.8)
Fiir Funktionen f(¢) von ¢ gilt:

<f(&)> = ff(z)p(z)dz (2.9)

Die Varianz var(¢) von ¢ ist:
var(¢$) = <(¢-<&>)2> = <EB>-<E>R

<> =00 var(¢) = <&
Ist die Zufallsvariable eine komplexe Zahl, so gilt:

var(p) = <pp*>-<p><p>* (2.10)

2.0 Theoretische Grundlagen 8



Die Quadratwurzel aus der Varianz ist gleich der “Standardabweichung”
und wegen <¢>=0 auch gleichbedeutend mit dem mittleren quadratischen
Wert der Zufallsvariablen ¢:

rms-Rauhigkeit: T = V<> (R.11)

Bei der vorliegenden Anwendung nennt man p(z) auch die
"Hohenverteilung”. In der Theorie der Streulichtberechnung wird die
Hohenverteilung oft als GauBsche Normalverteilung mit der
rms-Rauhigkeit ¢ als Standardabweichung angenzhert [BS63]:

1 A

exp(-
oVanr 20%

p(z) = ) (2.12)

Durch diese Verteilung allein ist die Oberflache noch nicht vollstandig sta-
tistisch charakterisiert: es fehlt noch eine Aussage dariber, wie die
Zufallsvariablen ¢;(x,,y;) und ¢2(%z,y2) an zwei verschiedenen Punkten der
Oberflache (x;,y;) und (xz,y2) miteinander zusammenhé&ngen.

Dazu betrachtet man die zweidimensionale Verteilung p(z,zz), die die
Oberflache nun vollstandig beschreibt. p(z;,zz) gibt an, mit welcher Wahr-
scheinlichkeit ¢; den Wert z; und gleichzeitig ¢, den Wert z; annimmt. ¢,
und ¢z sind statistisch unabhé&ngig, wenn

p(z1,2z2) = p(z1) - p(zz2)

und folglich: <¢1&> = <E><&H> gilt.

Bei einer realen Oberfache werden ¢, und ¢ fiir nahe beieinanderliegende
Punkte sicher nicht statistisch unabhéngig sein. Als MaB fiur die stati-
stische Abhzngigkeit definiert man fiir die Erwartungswerte die sogenannte
Autokovarianzfunktion:

K= Jjﬁ(zp(zl,h)dzldza - <E><L>

= <{1$2>-<¢&><$z>

2.0 Theoretische Grundlagen 9



Normiert nennt man sie Autokorrelationsfunktion:

<&ide>-<y>< > <{182>
¢ = = mit <¢&;>=0 (2.13)
var(¢y) <éE>

Der ZufallsprozeB heiBt stationar, wenn die Erwartungswerte und C nicht
von der speziellen Wahl von (x;,y;), (Xz,y2) abhdngen, sondern nur vom
Abstand 7 der beiden Punkte:

<CE)(FT)>
@) = —— (2.14)
<EB>

Im Rahmen dieser Arbeit wird von stationdrer und isotroper, also
richtungsunabhangiger Rauhigkeit ausgegangen, d.h. man kann 7 durch 7
ersetzen. Wahrend fir 7=0 vollstandige Korrelation besteht, d.h. C(0)=1,
wird man fiir T—>e keinen Zusammenhang zwischen {;und ¢, mehr erwar-
ten, also C(«)=0. Bei rein statistischen Oberflachen wird C(7) monoton auf
C(x)=0 abfallen. Der Wert T=7, bei dem C(7) auf den Bruchteil 1/e abge-
fallen ist, wird Korrelationslange genannt. Man kann ihn als ein MaB fir die
mittlere laterale Ausdehnung der fiir die Streuung verantwortlichen Struk-
turen ansehen. Fiir den Fall der GauBschen Hohenverteilung kann man die
zweidimensionale Verteilung mit Hilfe'von C ausdriicken:

1 2,2-2C2,25+7,%
p(z4,22) = ——————— exp(- ———————— ) (2.15)

2ma?V/(1-C?) 20%(1-C?)
Wenn keine Moglichkeit besteht, die Autokorrelationsfunktion der
Oberflache zu messen, wird sie oft durch analytische Ausdricke
angendhert, wie z.B durch eine GauBkurve [BS63,B167,He72]:
Cgaus = exp(-72/T?) (2.16)
durch eine Exponentialfunktion [EB74,EB79,Le78,Ha80]:

Ceaxp = exp(-ITl/T) (2.17)

durch Linearkombinationen gauBscher- oder exponentieller Funkionen
[EB79] wie z.B.:

Cee = Aexp(-12/T,?) + Bexp(-ITl/T) (2.18)

oder manchmal durch noch kompliziertere Funktionen [NG82].

2.0 Theoretische Grundlagen 10



Die etwas abstrakte Autokorrelationsfunktion steht in einfacher Verbin-
dung zum Oberflachenprofil. Wenn man die Rauhigkeit wieder als Zusam-
mensetzung vieler Fourierkomponenten betrachtet, gilt:

(xy) = (1/4m?) J‘f{(f{')exp(if{'-i")dzf{'

bzw.

K = ff(‘(x,y)exp(—if{‘-?)dzi"

K: Oberfléchenwellenvektor

Fir die Berechnung des Poyntingvektors ist spater das Betragsquadrat von
¢(K) wichtig. AuBerdem muB man durch Bildung des Ensemble-Mittelwertes
der statistischen Natur der Oberfldache Rechnung tragen:

W(K) = 1/A <IEE)R> (2.19)

W(K) wird spektrale Leistungsdichte (PSD="power spectral density")
genannt. Sie bestimmt, wie spater gezeigt wird, im wesentlichen die
Streulichtverteilung fiir verschiedenen Richtungen ®,. Hat man es mit
regelmé&Bigen Oberfldchen zu tun, z.B. mit Gittern, so kann man auf die
Mittelung verzichten und W(f{) ist einfach das Betragsquadrat der
Fourierkomponenten. Der Zusammenhang zwischen W und der Korrela-
tionsfunktion C ist fiir stationdres und ergodisches Verhalten durch das
WIENER-KHINCHIN-Theorem [z.B. Gi67] gegeben:

wEK) = ff C(?) exp(-iK-#)d?r (2.20)
Die spektrale Leistungsdichte W ist also die Fouriertransformierte der

Autokorrelationsfunktion und umgekehrt.
Fir isotrope Rauhigkeit erhédlt man daraus:

W(K) = 2m Jon*r C(7) Jo(KT)dT (R.21)
0
wobei Jo die Besselfunktion 0.0rdnung ist

Fiir gauBsches bzw. exponentielles C erh&lt man:

Weaun(K) = 7 T exp-(T K/2)? (2.22)
2m T?

Wexp(K) = —— (2.23)
(1+K?T?)%/%
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2.3 KLASSISCHE STREUTHEORIE

In der klassischen Elektrodynamik 148t sich die Streuung ebener elektro-
magnetischer Wellen E=E,expi(Rf- wt) einer rauhen Oberfliche durch die
Maxwellgleichungen fiir den freien Raum (p=0,j=0) erfassen. Man erhilt aus
den gekoppelten Differentialgleichungen 1.0rdnung in diesem Fall eine
ungekoppelte DGL 2.0rdnung, die von den Feldern E und B und auch vom
Vektorpotential A erfiillt wird:

Helmholtz-Gleichung:
V2 A + (0?/c?)A = 0 (2.24)

wobei die Zeitabhéngigkeit schon separiert ist

Nicht alle Losungen der Wellengleichung sind physikalisch sinnvoll. Daher
muB das gestreute Feld E noch die Randwertbedingungen (2.1) erfiillen. Die
Energieerhaltung verlangt auBerdem noch, daB das gestreute Feld fir
groBe Abstande vom Streuzentrum sich wie

exp(ikr)
B e == -
r

verhalt [Ba70,Ja75BW75]. Nur in rechtwinkligen Koordinatensystemen
separiert die vektorielle Helmholtzgleichung in drei gleichartige skalare-
Gleichungen fiir die einzelnen Komponenten:

Ve + kp = 0

Jede der drei Vektorkomponenten muB diese Gleichung erfiillen. Lost man
dagegen das Problem nur fiir eine skalare Funktion ¢ und vernachléssigt
damit den Vektorcharakter des Feldes, so spricht man von "skalarer Theo-
rie". Die skalare Theorie vereinfacht die Losung erheblich und liefert in
vielen Fallen brauchbare Ergebnisse, obwohl sie eigentlich flir das
elektromagnetische Feld nicht korrekt ist [BW75]. Die exakte Losung des
Randwertproblems (2.24) ist bisher nur in sehr wenigen einfachen Fallen
gelungen, wie z.B. durch SOMMERFELD fiir den Fall einer Halbebene mit
unendlicher Leitfahigkeit. Daher muB man meistens vereinfachende
Annahmen machen und zu Néherungslosungen iibergehen.

Die einfachste Methode ware, die rauhe Oberflache als Ansammlung kleiner
geneigter Elementarspiegel mit statistisch verteilten Neigungswinkeln zu
betrachten und die geometrische Optik zu benutzen [TS67,TR75]. Dies funk-
tioniert jedoch nur, wenn die Wellenldnge A sehr klein im Verhéltnis zu den
Abmessungen der Elementarspiegelchen, also der lateralen Ausdehnung
der streuenden Strukturen, ist.
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Fir  spezielle Streuer, wie z.B. Kiigelchen, lohnt sich eine
Koordinatentransformation in ein anderes orthogonales
Koordinatensystem, das der streuenden Oberflache besonders angepabt ist.
Man erhdlt dann wieder drei einfachere Differientialgleichungen fir die
drei neuen Koordinaten. MIE [Mi08] hat dies z.B. fiir leitende Kugeln
durchgefiihrt.

Eine weitere Moglichkeit ist, daB man das Problem in eine Integralglei-
chung umwandelt. Aber auch diese sind meistens nur mit Storungstheorie,
Reihenentwicklungen oder &dhnlichen mathematischen Naherungsverfahren
l6sbar, wie z.B. bei der vektoriellen Kirchhoffmethode.

Im Folgenden wird zunachst die skalare Kirchhoffmethode, angewendet auf
den Fall einer statistisch rauhen Oberflache, naher betrachtet. Trotz
erheblicher Vereinfachung hat sie den fiir die Praxis wichtigen Vorteil, als
Ergebnis eine geschlossene Formel zu bieten. Spater wird der skalaren
Theorie das Ergebnis einer Stoérungstheorie 1.0rdnung gegeniibergestellt,
bei der der Vektorcharakter des elektrischen Feldes beriicksichtigt wird.

Skalare Theorie

Die Anwendung der skalaren Kirchhoffschen Methode auf die Reflexion von
ebenen elektromagnetischen Wellen von rauhen Oberflachen wurde
ausfiihrlich von BECKMANN und anderen [BS63,Da54,Po63] behandelt und
soll hier nur grob skizziert werden. Dabei folgen wir im wesentlichen
Beckmanns Theorie und Bezeichnungsweise (s. Abb.2.3).

Mit Hilfe der Greenschen Formel erhalt man aus der Helmholtz-Gleichung
(2.24) das Helmholtzintegral, welches das elektrische Feld Ez(P) im Beob-
achtungspunkt P zum Feld auf einer geschlossenen Oberfldache S um P in
Beziehung setzt. S wird so gewahlt, daB nur das Integral uber die
reflektierende Flache einen Beitrag liefert. Das Wesentliche an der
Kirchhoffmethode besteht nun darin, vereinfachte Randwertbedingungen
fiir E und dE/dn auf S anzunehmen. Beckmann setzt dazu die Existenz des
lokalen Fresnelschen Reflexionskoeffizienten voraus d.h. er benutzt die
Randwertbedingungen der zum Integrationspunkt (x,y,¢(x,y)) gehdrigen
Tangentialebene ("tangent plane approximation’). Dies ist nur realistisch,
wenn der Krimmungsradius der Oberfldchenstrukturen groB gegen die
Wellenlange A ist, oder o « T.

Die statistische Natur macht es auBerdem unmdglich in jedem Integra-
tionspunkt die lokale Fresnelsche Reflektivitdt £y bzw. £, zu kennen; sie
wird daher gleich eins gesetzt, d.h. die Theorie gilt exakt nur fiir Spiegel-
materialien mit unendlicher Leitfahigkeit ! Mit Einschrankungen kann man
bei nichtunendlicher Leitfahigkeit eine mittlere Reflektivitat definieren:
<P(@ 10xa1)>=F(®;)=F und diese vor das Integral ziehen [BS63].
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Setzt man schlieBlich noch voraus, daB der Abstand von P zur streuenden
Oberflache groB ist ("Fraunhofer-Beugung"'), so erhilt Beckmann fiir das
normierte Feld:

p = Eg/Ego = (F/A) fJ exp(ﬁ?) dxdy (226)

\7 = Rx - RE ) F = (X'yv((x'Y))

vx = (sin®;-sin®;cos®3)2m/A

vy = (-sin@.sin®sz)27m/\

vz = —(cos®;+cos®z)2m /A
(1+cos®;cos@,-sin®,sin®;cos@3)

F =

cos®,(cos®@;+cos®3)

wobei A die ausgeleuchtete Flache und Epy das von einer glatten Oberflache
reflektierte Feld sind.

Abbildung 2.3: Die von BECKMANN benutzte wund Thier von wuns
Ubernommene Streugeometrie
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Die folgende Aufstellung gibt nocheinmal alle Annahmen und Naherungen
an,die zum Integral (2.26) fiihren:

1) 0«T« VA bzw. A« Oberflachenkrimmungsradius

2) Unendliche Leitfahigkeit bzw. £(®; oxa)=const.=f

3) Fraunhofer-Beugung

4) Vernachldssigung von Abschattung und Mehrfachstreuung
5) Einfallende Welle ist eben und linear polarisiert

Gleichung (2.26) ist sowohl auf periodische Oberfldchen, wie z.B. Gitter,
als auch auf statistisch rauhe Flachen anwendbar. Im letzteren Falle bil-
den wir zundchst den Erwartungswert von p, da er spater fiir die Berech-
nung des Streulichtes bendtigt wird:

<p> = (F/A) <L[ exp(iv-¥) dxdy >
= <exp[iv2{(x,y)]>-F/Affexp[i(vxx+vyy)]dxdy

= f p(z)exp(iv,z )dz - F/Aff exp[i(vxx+vyy):|dxdy

Beckmann zeigt, daB fiir A » A® das Integral iiber die Flache A, dhnlich
einer J-Funktion, fiir Streuwinkel ©; ~ ©; gleich eins wird, fiir alle
anderen Streuwinkel aber verschwindet:

0 fir @ # 8,
<p> = %
<exp(iv,¢)> fiir @ = 0,

Das Integral <exp(iv,¢)> nennt man die "charakteristische Funktion” der
Verteilung  p(z). Fiir die {iblicherweise verwendete GauBsche
Hohenverteilung nimmt sie folgende Form an:

<p> = exp(-0?v,?/2) (R.27)
fir ®,=0; und sonst 0O ist.

Um den mittleren EnergiefluB der gestreuten Welle zu erhalten, muf man
den Poyntingvektor berechnen:

dI <EgEx*> |Ezol?
= = <pp*> (2.28)
IodQ IE,I? IE4I?
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Fiir <pp*> hat man zu berechnen:

<op®> = (F2/A%) f f f f explialzy-2e) y-va) Jinsdxadyidyy

x <exp(iv,(¢&i-¢z)>

Hier geht mit <exp(iv,(¢i-¢z)> die Statistik der lateralen Ausdehnung der
Rauhigkeit (Korrelation) in die Rechnung ein! Im Falle der isotropen
GauBschen Hohenverteilung, lautet die charakteristische Funktion der
zweidimensionalen Wahrscheinlichkeitsverteilung p(z,,2z):

<exp(ivy(¢1-¢a)> = ﬂp(m,za‘)exp[ivzm-@)]dzleZ - exp[—aavf(l-C)]

wobei E=C{T) die im vorigen Abschnitt beschriebene
Autokorrelationsfunktion ist.

Nach Einfithrung von Polarkoordinaten, Aufspaltung in I<p>[?und var(p)
entsprechend Gleichung (2.10) und Reihenentwicklung der
Exponentialfunktion in der charakteristischen Funktion erh&lt man:

<pp*>= exp(—crzvzz)g + (2mF?/A)exp(-g) E(gm/m!)f Jo(vyT) C™ T dT
®g=®1 m=1 0

g=v,20%=(cos®;+cos®;)%4n3g?/\?
SRR
Vay =V VP4V

Der gesamte Ausdruck enthaélt also einen Term <p><p>* der die kohdrente
Reflexion beschreibt und nur fiir ©;=0, einen Beitrag liefert, und einen
Term var(p), der die diffuse Streuung beschreibt. Der diffuse Anteil wird im
wesentlichen durch die Autokorrelationsfunktion bestimmt. Fir geringe
Rauhigkeiten o « A reicht der erste Term der Reihe:

(2.29)

var(p) = (RnF?/A) exp(-g) g f Jo(veyT) C T 4T

Der Vergleich mit (2.21) zeigt:

var(p) = (F2/A) exp(-g) g W(vxy) (2.30)
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Die Streuverteilung ist also zumindestens fiir geringe Rauhtiefen ¢ durch
die PSD-Funktion  gegeben. Fir gauBsche bzw. exponentielle
Autokorrelation ergeben sich die folgenden Endausdriicke:

dI/(IOdQ) = Ispec £ Isclttnr

GauBsche Korrelation:

(2.31)
dI nF2cos0, co
= lipec'* Rg ———— exp(-g) . (g™/m!m) T? exp(-vx>T?/4m)
Ion }\2 m=1

Exponentielle Korrelation:

dI 2mF?cos0, o (T/m)?  (2.32)
_— = Ispac * RD I exp(-g) Z (gm/m') -

I,dQ A2 m=1 (1 + (T/m)?vg?)¥/2
mit Ro=IfI?

und Iopec=Roexp-(4mocos®;/N)? fir 0,=0;; sonst I,pec=0 (2.33)

Zusdtzlich zu den schon oben angebenen Naherungen 1)-5) liegen diesem
Endergebnis also noch folgende Annahmen zugrunde:

6) isotrope, statistische Rauhigkeit
7) GauBsche Hohenverteilung
8) Spezielle Korrelationsfunktion C(7)

Der Ausdruck g=v,?0? bestimmt die Konvergenz der Summe in Iscatter. FUT
g«l reicht, wie schon oben festgestellt, das erste Summenglied. Die
Rauhigkeit o geht dann einfach als Faktor in Iscatter €in, d.h. sie wirkt sich
nur auf den Streulevel aus, nicht auf die Winkelverteilung des Streulichts.
Die Winkelverteilung ist durch die Wellenldnge A, den Einfallswinkel ®@; und
durch die Korrelationsldange T bestimmt. Dies waren aber gerade die
SchluBfolgerungen aus den einfachen Betrachtungen des Abschnitts 2.1 .
Fir g~1 kommen hohere Summenterme hinzu und ¢ geht auch in die Ver-
teilung ein. Diese Zusammenhdnge sind in den Abbildungen 2.4-2.7
dargestellt. Es wurde dazu die Winkelverteilung des Streulichtes Iscatter
nach Gleichung (2.32) fiir Parameterbereiche von A, o, T, @, ®,. . . berech-
net, die uns in dieser Arbeit interessieren.
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Die Abbildungen 2.4 und 2.5 zeigen die Verteilungen in der Einfallsebene
(®3=0) fiir verschiedene ¢ und T. Die Abbildungen 2.6 und 2.7 veranschauli-
chen das zweidimensionale Streulicht in Abh&ngigkeit von T.

Fir Ro=1 missen sich die beiden Terme aufgrund der Energieerhaltung
zu eins integrieren [CZ75,Sp83]:

dIscutter
Iopec + ,j —— a0 = 1 (2.34)
2 dQ

Fir geringe Rauhigkeit o«\ gilt dann:

dI,ClttCr
f ——— dQ =1 - (1 - exp-(4mocos®;/\)?)
dQ
= (4mocos®,;/A)? (2.35)

Es gibt Hinweise, daB dies auch fir beliebige Hohenverteilungen gilt
[ERB83,Sp83].

Fir Re#1 konnen zusatzliche Absorptionen.auftreten, so daB die obige
Erhaltungsformel nicht notwendig gelten mub [CZ75]. Wie die Vektortheorie
im nachsten Abschnitt zeigen wird, kommt schon ein Fehler dadurch
zustande, daB <P(0 joxa1)>=F nur fiir ©,=0, exakt gilt.

Das integrierte Streulicht der Gleichung (2.34) bzw. (2.35) wird in der Lite-
ratur oft TIS abgekiirzt (“total integrated scatter”), die Streuverteilung
dl/dQ selber nennt man ARS ("angle resolved scattering”). TIS wird haufig
zur Bestimmung der rms-Rauhigkeit nach (2.35) benutzt.

Der Faktor cos®;/A?® in den Formeln (2.31) und (2.32) entspricht nicht
ganz der Beckmannschen Darstellung, in der dieser Faktor den Wert
cos?®;/A\% hat. Diese Form wird auch von anderen angezweifelt
[He72,NG82,WW83,Ha80]. Anhand von Gleichung (2.35) kann man nach
numerischer Integration der Streuverteilung nachpriifen, welcher Faktor
falsch ist. Das in den Gleichungen (2.31) und (2.32) angegebene Iscatter
erfiillt die Gleichung (2.35), nicht jedoch das mit dem von Beckmann ange-
gebenem Faktor berechnete Iscatter-
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Vektorielle Streutheorie

Den EinfluB der optischen Konstanten und der Polarisation der einfal-
lenden Strahlung auf die Streuung kann man nur berechnen, wenn man
den Vektorcharakter des elektromagnetischen Feldes nicht vernachlassigt.
Ein Grobteil der hierzu vorgeschlagenen Theorien
[KK70,CMT75,CJZ79,E175,ER74] basiert darauf, daB man die Rauhigkeit als
kleine Stérung (o/A«1) betrachtet und eine Stérungsrechnung durchfihrt.
Zuerst wurden diese Methode von RAYLEIGH [Ra07] und FANO [Fa41]
benutzt. Einige andere Ansdtze gehen von der Vektorform des
Kirchhoff-Integrals, dem sogenannten Stratton-Chu-Silver-Integral, aus
[Le71]. Die meisten dieser teilweise auch quantenmechanisch
durchgefithrten Rechnungen, liefern dieselben oder zumindest ahnliche
Ergebnisse [EBB79,EBe79,CMT75]. Am vollstdndigsten (und in den letzten
Jahren am meisten benutzt) ist die Losung von ELSON [E175], die hier kurz
skizziert sei:

In Operatorform geschrieben lautet die Differentialgleichung (2.23) :
LA=20
Elson macht nun eine Koordinatentransformation:

Wy = X
u =y
us = z-¢(x.y)

so daB die rauhe Oberflache im neuen Koordinatensystem eine glatte
Ebene bildet. Fir den Operator L und das Vektorpotential A ergeben sich
dann bei Bertlicksichtigung der Glieder 1.0rdnung in ¢:

L = LO + 1
A = A©@ 4+ A

Die urspriingliche Helmholtzgleichung lautet dann:

LO A = -LO A
Durch die Koordinatentransformation erhéalt man also einen inhomogenen
Term hinzu, man fiihrt induzierte Strome ein. Die Gleichung kann iterativ

gelost werden:

Losung 0.0rdnung:
LO a0 —

|
o

Losung 1.0rdnung:
1O A = —L(1) A
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Unter Beriicksichtigung der Randwertbedingungen erhalt ELSON mit der
Methode der Greenschen Funktionen die Lésung 1.0rdnung A® in o/X :

Iscatter = (167%/A*) cos®;cos?@; 0% Q W(vyy) (2.36)

Fir Ispec gilt immer noch Gleichung (2.33). Die Ausdriicke fiir die hoheren
Ordnungen sind offenbar noch nicht verdffentlicht. Zur Herleitung dieser
Formel wurden lediglich folgende Annahmen gemacht:

1) o « A
2) Fraunhofer-Beugung

Insbesondere gilt (2.36) fiir beliebige Dielektrizitatskonstanten & und
macht auch keine speziellen Annahmen bzgl. der Hohenverteilung p(z).

¢ ist in dem "“optischen Faktor” Q enthalten, der im Gegensatz zur skalaren
Theorie nur fiir die spekulare Richtung (@;=0,, ©3=0) genau dem
Fresnelschen Reflexionskoeffizienten Ro=IfI* entspricht. Ist die einfal-
lende Strahlung s-polarisiert (wie bei den Messungen dieser Arbeit), so lau-
tet der Q-Faktor fir den s-polarisierten Anteil der gestreuten Intensitat
[E175,CJZ79]:

cos03
Qe = | |2 x |&-1]2 (2.37)
(cos®;+V&-sin?0,) (cos@z+V &-sin®0y)

In der Einfallsebene (03=0) gibt es keinen p-polarisierten Anteil d.h. Qsp=0.

Wie schon die skalare Theorie (Glg. 2.30) zeigt auch die vektorielle Theorie,
daB die Streuverteilung im wesentlichen durch die spektrale Leistungs-
dichte W, ausgewertet fiir den speziellen Wellenvektor vy, bestimmt wird.
Die beiden Theorien unterscheiden sich im Grenzfall o«\ nur durch den
von ©;,0; und ©®; abhédngigen Geometriefaktor und den optischen Faktor
Q=Q(&,9;). Betrachtet man das Streulicht nahe um den spekularen Reflex
herum, so liefern beide Theorien (Glgn. 2.30/31/32+2.36) sogar exakt das-
selbe Ergebnis:

dl/(1odQ) = (16m3/A*) 0® cos®®; R W(Vyy) (2.38)
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Die wesentlichen Unterschiede zwischen skalarer- und Vektortheorie sind
also folgende:

1) Unterschiedliche Geometriefaktoren

2) Beriicksichtigung der Reflektivitat und Polarisation fir
nichtspekulare  Richtungen  durch die Vektortheorie
(Q-Faktor)

3) 1.0rdnung Vektortheorie: o«\ notwendig

4) Skalare Theorie: auch fiir groBere Rauhigkeiten o giiltig,
solange A«T und (kocos®;)?<1

5) Skalare Theorie: GauBsche Hohenverteilung Voraussetzung

Um ein Gefiihl zu bekommen, wie sich BECKMANN's- und ELSON's Theorie
in dem fiir uns zuganglichen Parameterbereich zueinander verhalten, sind
in den Abbildungen 2.8 und 2.9 fiir ;=80° und ®,=70° die berechneten
Streulichtverteilungen Iscatter=Ilscatter(®2z) bei A=100 K, =30 & und T=1000 &
(®3=0) dargestellt. Bei der Berechnung des Q-Faktors wurde von den
optischen Konstanten fiir Gold ausgegangen. Es sind nicht nur die
vollstandigen Theorien nach den Gleichungen (2.32) und (2.36) mit
exponentieller Autokorrelationsfunktion gezeigt, sondern auch die
Vektortheorie mit Q=1 und das Ergebniss der skalaren Theorie, wenn man
nur den ersten Summenterm auswertet. Die Kurven sind bei ®; normiert.
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3.0 EXPERIMENTELLER AUFBAU

Ihre besonderen Eigenschaften [Ku79] machen die Synchrotronstrahlung
eines Speicherringes wie DORIS II zu einer gut geeigneten Strahlungsquelle
fir Festkorperuntersuchungen im VUV- und Rontgenbereich.

Fir die hier beschriebenen Messungen sind insbesondere folgende Eigen-
schaften der Synchrotronstrahlung (SR) wichtig: 1) hohe Intensitédt, R)
geringe Divergenz der SR und geringe GréBe der Quelle, 3) kontinuierliches
Strahlungsspektrum ohne Linien, 4) zeitliche Stabilitat und 5) horizontale
Polarisation in der Speicherringebene. Allerdings bedingt die Arbeit am
Speicherring und die Art der Experimente einen wesentlich hoheren
apparativen Aufwand als bei Laborquellen.

Die vorliegenden Messungen wurden am Strahl G1 des Hamburger
Synchrotronstrahlungslabors (HASYLAB) mit dem Speicherring DORIS II als
Strahlungsquelle durchgefiihrt. Im Rahmen dieser Arbeit entstand
zunachst ein Teil des Strahlfiihrungssystems ('beamline”) G1; ein schon
bestehender Monochromator [DK72] wurde vom Synchrotron DESY an G1
verlegt und es wurde ein neues Reflektometer fiir die schon in der Einlei-
tung skizzierten optischen Untersuchungen konzipiert und aufgebaut.
Dieses Reflektometer stellt das Kernstiick des Experimentes dar; es gentigt
Anforderungen (Prazision, Vakuum, Aufdampfmoglichkeit . . .), die bisher
von keinem Instrument dieser Art erreicht wurden. Im vorliegenden Kapi-
tel werden diese Gerate, insbesondere das VUV-Reflektometer, beschrieben.

3.1 STRAHLFUHRUNGSSYSTEM UND MONOCHROMATOR

Abbildung 3.1 a) zeigt das Strahlfiihrungssystem von G1, Monochromator
und Reflektometer eingeschlossen. Sein Aufbau ist im wesentlichen durch
die rdumlichen Verhdltnisse am Facher G, durch Strahlenschutzerforder-
nisse (Bleikollimatoren sind nicht eingezeichnet) und durch das fir
Synchrotronstrahlung notwendige liickenlose, ausheizbare Vakuumsystem
bestimmt. Ein sogenanntes Vakuum- und Strahlenschutzinterlock sorgt
dafiir, daB Ventilbetdtigungen und Strahleinla nur mdglich sind, wenn
bestimmte Sicherheitskriterien erfillt sind. Ein weiterer wichtiger
Gesichtspunkt ist die Strahlungsoptik (siehe Abb.3.1b ), d.h. zum einen die
Eigenschaften der Synchrotronstrahlung, zum anderen die Anforderungen
des Monochromators an das Strahlungsangebot.

Plangittermonochromatoren, zu denen der von uns benutzte "GLEISPIMO"
gehort, haben eine um so bessere Auflosung und geringere Abbildungsfeh-
ler (Astigmatismus), je geringer die Divergenz der einfallenden Strahlung
ist (die GroBe und Leuchtdichte der Quelle spielt allerdings auch eine wich-
tige Rolle). Geringe Divergenz 1aBt sich bei vorgegebener Quelle durch
groBe Entfernung zum Strahlungsquellpunkt und durch geringe Akzeptanz
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des Monochromators erreichen, was allerdings beides auf Kosten der
Intensitat geht. Beide Parameter waren in unserem Fall weitgehend vorge-
geben.

Der Monochromator hat bei einer Quellpunktsentfernung von 15-16 m eine
Offnung von ~10x20 mm (vert.xhor.) entsprechend 0,6x1,2 mrad Divergenz.
Die SR von DORIS hat bei iiblichen Parametern (3,7 GeV Elektronenenergie)
fiir Photonenenergieen von 200-20 eV eine vertikale Divergenz von ~1,56-3,0
mrad [Ku79,KK77].  Geeignete Blenden auf der Strecke zum
Monochromator sorgen fiir die Unterdriickung unerwinschter Strahlung,
wie wie z.B. Streulicht.

Da am Strahl Gl Experimente mit Vakuumultraviolett-(VUV-) Strahlung
vorgesehen sind, d.h. Photonenenergieen bis maximal 1,5 keV ( A~7 & )
genutzt werden sollen, ist es sinnvoll, die harten Rontgenstrahlen aus dem
Synchrotronstrahlungsspektrum herauszufiltern. Dies besorgt der Plan-
spiegel S (330mm lang, Material: Kanigen auf Kupfer) dessen Einfallswinkel
(88%) so gewahlt wurde, daB 1500eV-Photonen noch gut reflektiert werden,
Photonen hoherer Energie jedoch iiberwiegend transmittiert und absor-
biert werden. Die Vorteile dieser MaBnahme liegen zum einen darin, dab
die Strahlenbelastung der optischen Elemente des Monochromators
geringer ist, zum anderen liegt das Experiment dann nicht mehr im
Interlockbereich (d.h. im Bereich des Strahlenschutzes) und ist damit
auch bei gedffnetem Beamshutter BS, also wahrend des Messens, jederzeit
zuganglich. SchlieBlich schafft die Ablenkung des Strahls um 4° iiberhaupt
erst den notwendigen Abstand zum Nachbarstrahl G2. Ansonsten jedoch
ist wegen der geringen Reflektivitdt im VUV darauf zu achten, dab die
Beamline moglichst wenige optische Elemente enthalt.

Die Konstellation: Ablenkspiegel - "GLEISPIMO" - Reflektometer machten
eine besondere Beamlineauslegung ndétig. Wahrend der Ablenkspiegel S in
moglichst gutem Vakuum (UHV) betrieben werden soll, um Kkeine
Reflektivitatsverluste durch Kontamination (siehe weiter unten) zu erlei-
den, erlaubte der "GLEISPIMO" aufgrund seiner Bauweise lediglich ein
Hochvakuum von c.a. 5x10~"mbar. Im Reflektometer, wiederum, sollen fiir
Untersuchungen an sauberen Oberflachen etwa 107!mbar moglich sein.
Um dies zu erreichen wurde die Beamline zwischen den 3 Komponenten als
differentielles Pumpsystem DP, bestehend aus engen Rohren, Blenden und
Pumpen, gebaut , wodurch der vakuumtechnische Leitwert der
Strahlfiihrung verringert wird. Dieses Konzept erlaubt es auch, Experi-
mente mit Gasen bei hoheren Driicken (bis 107%® mbar mit zusitzlicher
Druckstufe) durchzufiihren, wie es z.B. bei der Eichung des
Monochromators mit Edelgasen notwendig ist.
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Besonders schwierig war der Einbau des etwa 2,30m langen und 35mm
dicken V2A-Rohres durch die ~2m starke Betonwand des Ringtunnels von
DORIS. Als einziges Strahlrohr bei HASYLAB ist es auch noch nach dem
Zubetonieren der Wand justierbar und ausheizbar. Insgesamt drei weitere
Blenden im differentiellen Pumpstiick sorgen auBerdem dafiir, daB bei dem
ungewohnlich kleinen Rohrdurchmesser keine streifend auf die Rohrwande
treffende Strahlung in den Monochromator fallt und zu Streulicht fiihrt.
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Der Monochromator

Abbildung 3.2 zeigt als Seitenansicht den Gesamtaufbau des Experimentes
d.h. Monochromator und VUV-Reflektometer. Bei dem Monochromator
"GLEISPIMO" [KHS68,DK72] handelt es sich um einen
Plangittermonochromator, der die SR im Wellenlangenbereich von c.a.
45-400 & (280-25 eV) monochromatisieren kann.

Um den nutzbaren Strahl rdumlich festzuhalten, besteht das Gerat aus
einer Vorspiegel-Plangitter-Anordnung bei der sich Vorspiegel V und Gitter
G wahrend des Wellenldngenscans immer um gleiche Winkelbetrage drehen.
Gleichzeitig wird beim Verfahren der Wellenldnge noch der Vorspiegel V
horizontal verschoben, wum bei verschiedenen Einfallswinkeln den
SR-Strahl immer auf das ortsfeste Gitter lenken zu koénnen. Gitter und
Vorspiegel sind parallel; das Gitter kann jedoch allein geringfiigig (1-2°)
gegen die Parallelstellung verdreht werden, womit verschiedene
Wellenlangenbereiche erreichbar sind wund {berlappende Bereiche
intensitatsmaBig verschieden betont sind (siehe Abbildung 3.3). Die Ein-
fallswinkel auf Vorspiegel und Gitter sind so gewahlt, daB die jeweils
benutzte Wellenldange gerade noch gut reflektiert wird, wéhrend ihre
héheren Ordnungen A/2, A/4. . . jenseits des Grenzwinkels fiir die
Totalreflexion liegen [DK72], wodurch falsche Wellenldngen gut unterdriickt
werden. Die vom Gitter dispergierte Strahlung wird vom Paraboloid P auf
den Austrittsspalt A (c.a.100um vertikal) fokussiert (siehe auch Abbildung
3.1b ). Die Auflésung A/AN des Monochromators betragt etwa 300-400. Die
Wellenlangeneichung wurde anhand der Absorptionskanten von Aluminium
(A=170,49 R [cMB8] ) und NaCl ( Ag=61,623 R, Aya=370,69 2 [Sa68] ), der
Photoemission von Gd (A=86,993 £ [F181] ) und Pr (A=111,043 X [F181] )
sowie der Ionisierungsschwellen von einigen Edelgasen
(Ar/Kr/Xe/He/Ne/Ar: A=50,71/1356,88,/190,41,/206,21/272,21/465,83 R
[cM64,CMEB7,NSS68] ) durchgefiihrt.

Die kombinierte Rotation und Translation von Vorspiegel und Gitter erfor-
dert eine aufwendige Mechanik im Vakuum [DK72], die nicht ganz ohne
Schmierung auskommt. Daher wurde der Monochromator von vornherein
in Hochvakuum-Technik gebaut; sein Vakuumbehalter erreicht deswegen
lediglich einen Enddruck von c.a. 5x1077mbar. Abgesehen davon, daB dies
die Notwendigkeit der schon oben beschriebenen differentiellen Pumpstufe
DP vor und hinter dem Monochromator mit sich bringt, beschleunigt der
relativ hohe Restgasdruck und seine Zusammensetzung die
Kohlenstoffkontamination der optischen Elemente (Vorspiegel V,Gitter G).
Im Rahmen zweier Diplomarbeiten [Bo82,BHH83,Gr83] wurde dieses
Phanomen am Strahl Gl n#&her untersucht. Beim Bestrahlen der
Spiegeloberflachen werden vermutlich die adsorbierten Restgasmolekiile
hoherer Massenzahl (Kohlenwasserstoffe) durch die aus den Oberflachen
austretenden Photoelektronen zerlegt und lagern sich als graphitartiger
Kohlenstoff auf den Spiegeln ab.
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Abbildung 3.3:

Vom Monochromator gelieferte Primarintensitat bei zwei

verschiedenen Gitterstellungen (gestrichelt: Gitter um 1°
verkippt). Oben: mit frisch bedampften bzw. neuen opt.
Elementen, Unten: nach c.a. zwei Wochen MeBbetrieb

Die geringere Reflektivitat der mit Kohlenstoff belegten Spiegel bei den
vom Monochromator benutzten Einfallswinkeln fiihrt schon nach 1-2
Wochen intensiver Benutzung zu IntensitatseinbuBen des "GLEISPIMO" von
mehr als einer GroBenordnung, wie sie fir zwei verschiedene Gitterstel-
lungen in Abbildung 3.3 dargestellt sind. Der dort gezeigte Output des
Monochromators wurde mit der in den Strahlengang schwenkbaren
Golddiode GD  (Abb.3.2) gemessen. Da das Signal bei den
Streulichtmessungen um bis zu 6 Dekaden geringer als beim direkt
reflektiertenLicht ist, spielt die Primarintensitat eine groBe Rolle fir die
Qualitat der Messungen. Abbildung 3.3 erklart somit auch, weshalb die
meisten Messungen bei einer Wellenldnge von 100 R durchgefiihrt wurden,
nur einige bei 200 & und 50 %.
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3.2 DAS VUV-REFLEKTOMETER

Reflektometer dienen dazu, das Verhaltnis von reflektierter, gestreuter
und transmittierter zu einfallender Intensitdt an einem Probespiegel
(Planspiegel) als Funktion der Wellenldnge A, des Einfallswinkels @,, der
Polarisation P oder in unserem Falle auch der Ausfallswinkel ®, und @3
(siehe Abb.2.3) zu bestimmen [z.B. Ha79,Hu67,Hu82]. Im Bereich des Sicht-
baren gibt es hierzu ausgekliigelte Instrumente, die teilweise mit vielen
Reflexionen an der Probe, an Referenzspiegeln und weiteren optischen
Elementen arbeiten [BK60,AB78,Wi83]. Damit erreicht man Genauigkeiten
von 1x10=* und besser. In dem uns zugénglichen Bereich ( A<400 § )
konnte man Reflektivitaten bisher bestenfalls auf 5-10% genau ermitteln.
Das liegt an den geringen Reflektivitaten, die nur eine Reflexion an der
Probe bei relativ streifendem Einfall (®, minimal ~50°) erlauben, an den
unzureichenden Eigenschaften der Detektoren und an mechanischen
Unzulédnglichkeiten der benutzten Reflektometer [HGK74,Sm60,EC076,R080].
Im VUV-Bereich spielt auch die Probenpraparation eine erhebliche Rolle.
Unser Reflektometer wird daher im wesentlichen nur die Probe und einen
Detektor enthalten, beide um dieselbe Achse drehbar.

HUNTER [Hu67] gab einen guten Uberblick iiber mogliche Fehler bei der
Messung von Reflektivitaten im VUV und bei der anschlieBenden Berech-
nung der optischen Konstanten [Hu64,Hu65,Hu82] mit der Vielwinkelmetho-
de.

Die folgende Aufstellung gibt die wesentlichen Fehlerquellen eines
Reflektometers an:

Einfallender Strahl

1) Divergenz,Dimensionen und Intensitatsverteilung des einfal-
lenden Strahls
2) Polarisation (méglichst 100%)
3) Spektrale Reinheit (hohere Ordnungen,Streulicht)
4) Zeitliche Stabilitat
Reflektometer
5) Winkelgenauigkeiten von Proben- und Detektordrehung
6) Konzentrizitat der " "
7) Fehljustierung des gesamten Reflektometers zum Strahl
8) Welligkeit der Probe u.a.

Detektor und Elektronik

9) R&aumliche Inhomogenitat des Detektors

10) Nichtlinearitat und zeitliche Stabilitat von Detektor und Elek-
tronik

11) Polarisationsabhangigkeit der Verstarkung
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Um das geplante wissenschaftliche Programm am neuen Reflektometer
unter Minimierung dieser Fehler durchfiihren zu konnen, wurden folgende
Forderungen an die Konstruktion gestellt:

1)

2)

3)

4)

Ultrahochvakuum-Bauweise (UHV), denn erst bei Driicken unter
5%1071% mbar kann man Untersuchungen an sauberen Oberflachen
durchfiihren

Keine aneinander reibende Teile (Zahnrdder, Kugellager etc.) im
Vakuum

Im UHV kann man keine Schmiermittel verwenden. Mechanik
neigt dann zu KaltverschweiBungen und ist nur funktionsfahig,
wenn man geniligend Spielfreiheit 1a8t. Das erlaubten aber unsere
Prazisionsanforderungen nicht:

Hohe Winkelgenauigkeit und Auflésung von Detektor- und Proben-
drehung (0.005%). Prazise, konzentrische Lagerung beider Drehach-
sen (Verkippung der beiden Achsen £0,01°, Versatz <0,01mm)

Die durch die Optik vorgegebenen Reflexbreiten (~0,1-0,2°) sollten
in mindestens 10 Schritten abfahrbar sein, um integrieren zu
konnen. Eine zu groBe Verkippung bzw. Versatz wirde z.B. bei der
Reflektivitdtsmessung gegen den Einfallswinkel zum Wandern des
Reflexes auf der Detektorflache und zu falschen Winkelangaben
fihren.

Unabhédngige Drehung und Verschiebung von Probe und Detektor
Uber jeweils 360° bzw. 70 mm

Dies ist einerseits nétig, um die einfallende Intensitat Iy zu
bestimmen, andererseits erdffnet es viele interessante
Messmoglichkeiten: Im vorigen Punkt wurde schon die Messung
von Ro=Rg¢(®,) erwahnt, die die simultane Drehung der Probe (um
A@;) und des Detektors (um 2xA®;) mit hoher Prazision erfordert.
Man kann die beiden Bewegungen aber auch nach einer anderen
Funktion koppeln, z.B. um die Ausbeute der 1.0rdnung eines Git-
ters gegen ©; zu messen oder, wie in dieser Arbeit vielfach
geschehen, vollig entkoppeln, um das Streulicht eines Spiegels bei
festem Einfallswinkel zu untersuchen.

Moglichkeit, mit s- und p-polarisiertem Licht zu messen
Messungen auch auBerhalb der Einfallsebene maglich

In situ-Prédparation von Aufdampfschichten. Schichtdickenkon-
trolle wihrend des Aufdampfens mit SR- Strahlung (Interferenzen)
moglich

Flexibilitdt bzgl. der Probenabmessungen (Planspiegel bis zu
100mm , Standard: 50mm, Dicke 10-20mm)
Experimentesteuerung und Messwertaufnahme mit Computer
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Abbildung 3.4: VUV-Reflektometer: Schnitt senkrecht zur Synchrotron-
strahlungsachse

Diese Punkte scheinen uns in der, in Abbildung 3.2 als Seitenansicht und in
Abbildung 3.4 senkrecht zur SR-Richtung, dargestellten Realisierung des
Reflektometers [HGHB83] ausreichend verwirklicht zu sein.

Das eigentliche Reflektometer besteht aus einem zur Drehachse und zur
dazu senkrechten optischen- bzw. SR-Achse nahezu symmetrischen
Vakuumbehilter (¢ 60cm, Breite ~40cm ). Er 188t sich, nach Loésen der Ver-
bindung zum Rezipienten und Brechen des Vakuums, 90° um die optische
Achse drehen, womit die einfallende Strahlung fiir die Probe p-polarisiert
ist (in Abb.3.4 Drehung in der Darstellungsebene um SR). Die Messungen im
Rahmen dieser Arbeit wurden jedoch nur in s-Polarisation durchgefiihrt.

Vor allem die Forderungen 1) - 4) fiihrten uns zu dem EntschluB, fiir die
Probe und den Detektor zwei gegeniiberliegende
Prazisionsdrehdurchfiihrungen zu benutzen. Damit werden die Antriebs-
mechanik und die Motoren auBerhalb des Vakuums installiert. Man kann
also auf die schon in anderen Gebieten wie z.B. der Rontgenphysik
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bewahrten Feinstantriebe zuriickgreifen. Die Aufnahmeflansche fiir die
Drehdurchfiihrungen an der Vakuumkammer miissen dann so genau gefer-
tigt werden, daB die oben angegebenen Anforderungen eingehalten werden
(Verkippung und Versatz der beiden Achsen).

Insgesamt sind vier Bewegungen wéahrend des Reflektometerbetriebes
moglich: jeweils Rotation und Translation von Probe und Detektor. Die
Translation der Probe langs der gemeinsamen Drehachse dient dem Messen
an verschiedenen Stellen der Testoberflache sowie dem Herausfahren des
Spiegels aus dem Strahlengang bei der Bestimmung der einfallenden
Intensitat. Die Translation des Detektors, ebenfalls entlang der
Rotationsachse, ist bei der seitlichen Justierung der Detektorapertur not-
wendig und erlaubt auBerdem Streulichtmessungen auBerhalb der
Einfallsebene; allerdings sind letztere wegen ‘der rdumlichen
Detektorinhomogenitat (siehe weiter unten) und wegen des horizontal
breiteren Strahlungsbiindels zur Zeit noch problematisch.

Konstruktionsbestimmend fiir die Gesamtkonfiguration waren auBerdem
noch die begrenzten raumlichen Verhéltnisse und die vom Monochromator
um 7,5° gegen die Horizontale verkippte, etwas divergente Strahlung
(10mrad, siehe Abb.3.2b).

Das Gerat besteht aus zwei Abschnitten: einem Rezipienten an dem die
Vakuumpumpen und ein Toroidspiegel angebracht sind und einer davon
mechanisch entkoppelten Kammer, die Probe und Detektor enthalt.

Der Toroidspiegel (Krimmungsradien: Ry=6228mm, Rg=34.2mm,
GroBe:50x20x10mm, Kanigen auf Aluminium) lenkt das monochromatisierte
Licht wieder in die Horizontale, was die Justierung und Handhabung des
schweren Reflektometers (~500kg) erleichtert. AuBerdem fokussiert er die
SR auf den Detektor.

Diese Fokussierung fiihrt zu einer Probenausleuchtung von etwa
0,7x1,4mm (vert.xhor.) und einer Divergenz kleiner als 0,2°. Ohne
Fokussierung waren Streulichtmessungen kaum modglich und man
brauchte eine wesentlich gréBere Detektorfliche mit all ihren
Homogenitatsproblemen (siehe Kap. "Detektor’”). Der Photoemissionsstrom
des isoliert aufgehéangten Toroids kann als Referenz zur Korrektur der zeit-
lichen Intensitatsveranderungen der SR benutzt werden.

All die oben beschriebenen Bewegungen erfordern hochprézise Dreh- bzw.
Schiebedurchfiihrungen von der Atmosphédre zum Ultrahochvakuum. Zu
diesemn Zweck wurden spezielle Drehschiebedurchfiihrungen entwickelt, da
uns kommerziell erhdltliche Gerdte dieser Gilite nicht bekannt sind. Sie
werden im folgenden Abschnitt erlautert.
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Die Drehschiebedurchfiihrung

Fiir die Bewegungsdurchfiihrungen wurde eine Technik gew&hlt, die schon
fir Probentransfers [PS75], Manipulatoren [UHG80,Si84] und in der
jingsten Zeit auch kommerziell fiir einfache Drehdurchfiihrungen [z.B. VG
INSTRUMENTS: DPRF 25] benutzt wurden. Dabei wird eine starre,polierte
Achse aus Edelstahl {iiber mehrere differentielle Pumpstufen vom
Atmospharendruck in das Ultrahochvakuum gefiihrt. Die Dichtung der ein-
zelnen Stufen geschieht mit simmerringdhnlichen Elastomerringen.

Fir UHV-Zwecke am besten geeignet scheint Teflon (PTFE) zu sein. Teflon
hat einen geringen Reibungskoeffizienten, ist temperaturbestandig und hat
geringe Ausgasraten [Pe80,PM80]. PTFE hat jedoch auch die Eigenschaft,
unter mechanischem Druck zu flieBen, so daB sich nach einiger Beanspru-
chung der Dichtungsandruck verringert. Um dies zu verhindern, verwendet
man reifendhnliche Teflonringe, die innen eine Spiralfeder enthalten
("spring-loaded seals”) [ABC78]. Es gibt auch Dichtringe, die aus modifi-
ziertem Teflon bestehen und dann mechanisch widerstandsfahiger sind.
IThre UHV-Tauglichkeit ist jedoch zu priifen.

Der Hauptteil der neu entwickelten Drehschiebedurchfiihrung (siehe Abbil-
dung 3.5) Dbesteht aus einem stabilen Edelstahlrohr mit dem
AnschluBflansch (CF200) und einem Aufnahmeflansch fiir das Goniometer.
Das Rohr enthalt herausnehmbare Distanzringe und drei Dichtungssysteme
fir die beiden Zwischenstufen des differentiellen Pumpsystems. Es enthalt
weiterhin zwei Lagerschalen in die mit Kohlenstoff verstarkte Teflonbander
fir die prazise Lagerung der Drehachse eingelegt sind. Dieses Prinzip
bringt zwar den Nachteil hoher Reibungskréfte mit sich, ist aber wesent-
lich einfacher und platzsparender als eine zusdtzliche Kugelbuchse
zwischen dem Dichtungsteil der Durchfiihrung und dem Goniometer.
Abbildung 3.6 zeigt, wie das eigentliche Dichtsystem aufgebaut ist. Der
vollstandig herausnehmbare Adapter nimmt nach innen zur dynamischen
Dichtung gegen die Welle den gefederten Dichtring (SHAMBAN SEALS) auf; er
bildet zum AuBenrohr hin eine Dreiecksnut. Als statische Dichtung gegen
das Rohr reicht dann ein Viton-O-Ring, der in diese Nut eingelegt wird. Man
kann so auf einfache Weise Dichtungen wechseln und testen. Das erwies
sich als besonders wichtig wahrend der Testphase, denn es stellte sich
heraus, daB nicht alle Dichtungstypen und Materialien einem Dauerbetrieb
standhalten.

Jedes Dichtungselement stellt c.a. vier Zehnerpotenzen an Druckunter-
schied her. Die erste Zwischenstufe wird, moglichst olfrei, von einer ein-
fachen Drehschieberpumpe evakuiert; die zweite hat zum Anpumpen eine
kleine Verbindungsleitung zum UHV-Teil, die bei c.a. 1073mbar mit einem
NW16-Ventil geschlossen wird. Das Vakuum in der zweiten Stufe kann dann
von einer 81/s - lonengetterpumpe bei etwa 10~®mbar gehalten werden.
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Abbildung 3.6: Dichtungssystem der Drehschiebedurchfiihrung

Mit einem Prototyp der Durchfiihrung erreichten wir ein Endvakuum auf
der UHV-Seite von 3x107'% mbar.

Fir die Drehachse selbst wurde ein hartverchromtes und geschliffenes
V2A-Rohr mit einem AuBendurchmesser von 50mm und einer Wandstdrke
von 5mm verwendet. Es darf keine Riefen oder andere Defekte aufweisen,
besonders wenn nicht nur gedreht, sondern auch verschoben werden soll.
Der Dichtungshersteller verlangt eine rms-Rauhigkeit der Welle von c.a.
0,4um. Der fiir eine Drehdurchfiihrung ungewohnlich grobe Durchmesser
der Welle ist bedingt durch die Stabilitdts-und Genauigkeitsanforderungen
( Durchbiegung und Torsion ) und er bietet auBerdem die Moglichkeit,
elektrische Signale, Kiihlleitungen etc. auf einfache Weise und gut abge-
schirmt mit Detektor und Probe zu verbinden.

Dem Dichtungsteil folgt zur Atmospharenseite hin ein
stepmotorgetriebenes Prézisionsgoniometer ( HUBER, Nr.410 ), das die Dre-
hung der Achse einkoppelt. Die Welle kann nicht fest am Drehteller des
Goniometers befestigt werden, weil sie sich wegen der
Translationsmoglichkeit auch senkrecht zum Teller noch verschieben las-
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sen mubB. Deswegen ist an der Welle ein genau zur Rotationachse
ausgerichteter Klotz befestigt, an den der Drehteller angedriickt wird. Je
nach Translationsstellung der Drehachse geschieht das an verschiedenen
Stellen des Klotzes.

Ein Schritt  des Stepmotors  bedeutet 1.8° Umdrehung des
Goniometerschneckenrades, einer Umdrehung der Schnecke entspricht ein
Grad Achsendrehung. Somit hat man eine Winkelauflésung von 0,005°. Sie
lieBe sich sogar noch durch ein Zwischengetriebe verbessern; allerdings
muB man dann mit den Ungenauigkeiten des Schneckenradantriebes rech-
nen (~ 0.002° [Ja83]). Bei einer Hochstgeschwindigkeit von c.a. 800
Steps/sec erreicht man eine 360°-Umdrehung in minimal 1,5 Minuten.

Auf dem Drehteller ist der gesamte Antrieb fiir die Translationsbewegung
befestigt. Dadurch erreicht man, daB Rotation und Verschiebung
entkoppelt sind. Uber ein Stirnradgetriebe wird, ebenfalls von einem
Stepmotor, eine Spindel angetrieben, die die Achse mit maximal
1,2mm/sec verschiebt. Fir die Messungen selbst sind zwar eher die
kleinen Geschwindigkeiten wichtig, doch sollten die Bewegungen zwischen
den Messungen (wie z.B. die Probe aus dem Strahlengang fahren) nicht zu
lange dauern.

Als Stellungsgeber fiir die Drehbewegungen reicht bei der von uns gefor-
derten Winkelgenauigkeit von 0,005° ein Winkelencoder am Antrieb des
Goniometers. Wenn man die Messungen nédmlich ohne Drehrichtungswech-
sel (Spiel !) vornimmt, kann man die Winkelstellung auch mit ausrei-
chender Genauigkeit an der Schneckenachse abnehmen. Wir benutzten
einen absoluten Drehgeber mit einer Auflosung von 512 Schritten pro
Umdrehung und 512 Umdrehungen (Fa.STEGMANN AG-65-M). Die
Translation wurde mit einem linearen (0,25%) Weggeberpotentiometer
gemessen.

Es sei schlieBlich noch auf die hohen Anforderungen an Herstellung und
Montierung der Durchfiihrung hingewiesen. Samliche Drehteile muBten bis
auf 0,01-0,03mm zueinander passen; die Montierung bzw. Zentrierung
geschah teilweise mit Hilfe von MikrometermeBuhren.
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Der Detektor

Es kommen in der VUV-Spektroskopie nur fensterlose Detekoren in Frage,
d.h. Detektoren, deren detektierende Flache ohne irgendein Fenster o.a.
vorweg direkt vom zu messenden Strahl getroffen werden. Die starke
Absorption im VUV verhindert jegliche Transmission, selbst durch
pum-diinne Schichten.

Die physikalischen Prozesse, die man benutzt, um Intensitédten zu messen,
sind die Photoemission, die Ionisation von Edelgasen und elektronische
Anregungen in Halbleiterschichten (Photodioden). In manchen Fallen
konvertiert man das VUV-Licht zun&dchst in sichtbares Licht.

Bei VUV-Reflektometern ist die Detektorwahl und -Ausfiihrung eines der
bedeutensten Probleme,denn es kommt nicht nur auf groBe Dynamik an
(10*-10®), sondern auch auf gute Linearitdt, Homogenitdt und zeitliche
Stabilitat ! Wir benutzten Photoemissiondetektoren, da hier am meisten
Erfahrungen vorlagen.

Das Prinzip dieser Instrumente ist sehr einfach: man benutzt als
MeBflache eine mit einem geeigneten Material beschichtete Kathode und
saugt die zur Intensitat proportionale Anzahl der Photoelektronen mit
einer Anode moglichst vollstandig ab. Hat man nur zwei Elektroden
(Kathode und Anode), so spricht man von einer Diode und es reicht eine
geringe, von der Geometrie abhéngige Saugspannung. Der
Verstarkungsfaktor erhdéht sich um mehrere Zehnerpotenzen, wenn man
zum hochspannungsbetriebenen, offenen Photomultiplier ibergeht.
SchlieBlich sind noch Channeltrons und Channelplates verwendbar, bei
denen es sich um ein oder mehrere parallele, innen mit Kathodenmaterial
beschichtete Glasrohrchen handelt. Eine langs des Rohrchens angelegte
Hochspannung sorgt auch hier wieder fir einen groBen
Verstarkungsfaktor.

Fir die Streulichtmessungen wurde ein offener Photomultiplier der
Fa.Johnston (Typ MM1) mit einer selbst gebauten Vorkathode benutzt (sie-
he Abbildung 3.7a ). Der groBe Verstarkungsfaktor von ~10® erlaubt Mes-
sungen mit hoher Dynamik. Die Vorkathode, ein bedampftes Blech,
verbessert die Homogenitdt und die Verstarkung des Detektors. Ohne
Vorkathode miiBte man direkt das Gitter der ersten Dynode des Multipliers
treffen. Je nachdem, ob man gerade liberwiegend Stege oder Locher trifft
oder gar schrage einstrahlt, wiirde sich die Verstarkung unkontrollierbar
andern. Die Vorkathode erlaubt auch den Wechsel des photoemittierenden
Materials, die Anderung des Einfallswinkels und der Detektorblende.

Gold und Al;0; eignen sich gut als Kathodenmaterialien. Sie haben zwar
nicht die groBte Ausbeute, sind jedoch recht stabil bzgl. ihrer
Oberflacheneigenschaften [Le75].Man kann sie auch benutzen, um absolute
Photonenfliisse zu bestimmen, denn LENTH [Le75] und HENKE [HKP81]
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gaben fir mehrere Wellenldngen den Yield pro Photon fiir Au und Al;0; an.
Die Alkalihalogenide, besonders KCl und CsJ, haben dagegen einen erheb-
lich groBere Ausbeute, allerdings auch den Nachteil reaktiver und somit
auch instabiler zu sein [Sa84].

Fir die Streulichtmessungen, bei denen es nicht so sehr auf die Stabilitat
Uber mehrere Belliftungen hinweg ankam, benutzten wir KCI, fir die
Outputdiode GD (Abb.3.2) Au.

Abbildung 3.7a zeigt den Aufbau und die Beschaltung des Multipliers. Um
keine vagabundierenden Ionen und Elektronen aufzusammeln, ist er in
eine Kapsel aus V2A eingebettet. Trotzdem verursachte eine der
lonengetterpumpen des Reflektometers in bestimmten Stellungen des
Detektors Storsignale. Auch das lonisationsmanometer muBte wahrend der
Messungen ausgeschaltet werden. Normalerweise betrug die Betriebsspan-
nung 3-3,5 kV, iiber 4kV gab es Spannungsiiberschldge im Multiplier. Uber
seine Anode sollen nicht mehr als 1uA Strom flieBen, denn bei zu groBem
Strom Uber langere Zeit altert der Detektor schneller, d.h. seine
Verstarkung verringert sich um bis zu 10° ! Er muB dann ausgebaut und
regeneriert werden.

Wenn man mit dem Multiplier spekulare Reflektivitaten absolut messen
will, d.h. reproduzierbar und linear auf 1% genau, stellt man fest, daB dies
kaum moglich ist. Er hat die Eigenschaft, zeitlich zu driften (bis zu maxi-
mal ~10% wahrend einer Messung von c.a. 10-15 Min.) und zeigt nach jeder
Beliiftung ein geandertes Verhalten. EinigermaBen vertretbare Ergebnisse
erhélt man noch, wenn man die Messungen sehr kurz hé&lt und sofort die
Primarintensitat mitmiBt. Allerdings wurden diese Erfahrungen bei Mes-
sungen in einem Vakuum von 5x10~7mbar und schlechter gemacht. Wenn
die Schwierigkeiten von Oberflachenbelegungen der Dynoden herrihren,
sollten sich die Eigenschaften bei Messungen im UHV bessern, doch auch
das ist zweifelhaft [Sa88]. Beim Multiplier ist der Effekt sicher auch des-
halb so groB, weil sich der Einfluf von 20 Dynoden potenziert.

Daher lag es nahe, die Messungen der spekularen Reflektivitat, bei denen
es mehr auf die Genauigkeit ankam, mit einer Diode zu machen (siehe
Abbildung 3.7b ). Wir benutzten als Kathodenmaterial Al;0; und eine Span-
nung von 30-40 Volt reicht aus, um alle Photoelektronen abzusaugen. Die
Messungen waren iiber Monate reproduzierbar innerhalb 1-2%. Die Dyna-
mik betrug in Verbindung mit der benutzten Elektronik jedoch nur ~102.
Damit konnten Stréme von 107!3-107!'% A gemessen werden, so daB man
Reflektivitaten nur zwischen ©,=87° und ©,=60° (bei A=100 K) messen
konnte. Ein Kriterium fir die Glite des Detektors ist das Signal, das sich
ergibt, wenn man den Detektor Uber den spekularen Reflex hinweg-
schwenkt. Wenn die Apertur um einiges groBer als der Reflex ist, sollte es
ein Plateau bzw. ein konstantes Signal geben solange der Reflex ganz in die
Apertur fallt. Mit der Diode konnten wir dieses innerhalb 1-3% erreichen,
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nicht jedoch mit dem Multiplier. Bei Messungen der spekularen
Reflektivitdt gegen den Einfallswinkel, bei denen sich Probe (um A®;) und
Detektor (um 2xA®;) simultan bewegen, kann sich trotz der prézisen Dre-
hungen der Reflex auf der Kathode bewegen, so daB die Diode auch aus
diesem Grunde der eindeutig genauere Reflektivitatsdetektor ist.

Um sicher zu gehen, daB der gesamte Reflex immer gut in der
Detektorapertur bleibt, wahlten wir eine Blende von 4x4mm. Die
Multipliermessungen wurden normalerweise mit einer Apertur von
1,1x2,3mm (vert.xhor.) gemacht. Das ergab einerseits die gute
Winkelauflosung der Streulichtmessungen, und lieB andererseits noch
geniigend Intensitdt einschlieBlich des ganzen spekularen Reflexes in den
Multiplier fallen.
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MeB-und Steuerelektronik

Aus dem im Sekundenbereich nahezu konstanten SR-Strahl (Zeitstruktur
im ns- bis us-Bereich und exponentieller Abfall innerhalb weniger Stunden
[Ku79] ) konnte mit Hilfe einer Chopperscheibe (Abb. 3.2) ein Wechselsignal
gemacht werden. Das Ausgangssignal des Detektors wird dann mit einem
Lock-in-Verstarker schmalbandig, d.h. rauschunterdriickend verstarkt und
gemessen. Im Gieichstrombetrieb ohne Chopper kann man ein
hochohmiges Elektrometer bzw. einen Strom-Spannungs-Wandler (I/U-W.)
benutzen. Wéhrend die Lock-in-Technik fiir die Streulichtmessungen
benutzt wurde, setzten wir flir die Diodenmessungen einen speziellen
I/U-Wandler ein (siehe Abbildung 3.7b ). Dieses Gerat wurde nach Planen
der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt PTB Berlin [Va83] gebaut.
Seine Besonderheit liegt darin, daB er nicht nur sehr empfindlich ist, son-
dern auch groBer Wert auf die Linearitat und geringe Toleranz der
Bauelemente gelegt wurde. AuBerdem sind seine MeBbereiche
(R=1MQ/10MQ/100MQ/ 1GQ/10GQ) per Computer einstellbar. Strome bis
hinunter zu 107'* Ampere sind problemlos zu messen. Fir beide
Detektoren ware eine weitere ‘Steigerung der Dynamik von grofer Bedeu-
tung: Mit dem Multiplier kénnten auch Streulichtverteilungen von sehr
glatten Proben (0=15 ) gemessen werden; bei den Diodenmessungen
kénnte man die Vielwinkelanpassung der Fresnelschen Formeln an die
experimentellen Reflektivitdten verbessern.

Bei der Menge an MeBdaten und Steueraufgaben, die wdhrend des Betriebes
des Reflektometers anfallen, ist die Verwendung eines ProzeBrechners
unerlaBlich. Abbildung 3.8 zeigt, wie der Computer (DIGITAL PDP 11/23)
liber CAMAC-Interfaces und -Module mit der restlichen Elektronik verbun-
den ist.

3.0 Experimenteller Aufbau 44



= _ Reflektometer Monochromator
m _ L Stepmotore| Stellungsgeber Stellungsgeber 2 Synchron-

— _ (Detektor | (Winkelencoder/|  Referenz: Detekiorsignal : (Potentiometer) fir| motore fir Strahl-
vy und Probe: | Potentiometer)| Photomultiplier, Diode Photomultiplier oder Haupt- und Gitter-| ~ Haupt- und Verschlufl
o _ Drehung und oder Strahlstrom Diode antrieb Gitterantrieb

wi k_, Verschiebu .

_
. | S

il _1_ S S
@ — fwie firbeteg T /0~ [ Lock-in
D _ p (lorsi nal, | jWandler | |Verstarker Motorsteuerung
-—c Versorgung (Strahlstrom direkt | (10-5-10774)
e o _ an Multiplexér) —T =

" Lx | N |r =3

23 _ L E
52 5 _ 7 £

@ & 5
' ] | s
= _ 5 5 | — Nach- £ S
m _ 5 m t _ Digital - verstarker = =
B g 5 g i
||+||1E|l ] IO i (IO -+t = | .
— T ———
_ | L

nAunu _ w@:sa? Input- Input/ Relay- Relays Digital - Interupt-
> Driver Gate E._E_ Multiplexer { Output - Analog- Register
s _ Regist Register) Converter
5 |
E

£ | POP11/23
[

a=

Experimentesteuerung und MeB-

Abbildung 3.8: Computerunterstiitzte

datenverarbeitung

45

3.0 Experimenteller Aufbau



4.0 MESSERGEBNISSE UND DISKUSSION

Bei dieser Arbeit kommt es zunédchst darauf an, Streulichtmessungen mit
VUV-Strahlung an mikrorauhen Spiegeln - also die rauhigkeitsbedingte
Reduktion der spekularen  Reflektivitdt und die Form  der
Streulichtverteilung dI/dQ - mit den einfachen Theorien des Kapitels 2 zu
verstehen, um dann spater routineméBig Aussagen iiber die Glite von
SR-Spiegeln machen zZu konnen und Erkenntnisse iber
Praparationsmethoden solcher Spiegel zu gewinnen.

Im VUV-Bereich gibt es bis jetzt keine systematischen Streumessungen.
Lediglich spezielle, technisch interessante Proben wurde von ELSON und
Mitarbeitern [ERB81] sowie SUGAWARA et al. [SSM80] mit unzureichenden
Apparaturen vermessen.

Als Spiegelmaterial verwendeten wir Goldaufdampfschichten auf
Maskentragerplatten (50x50mm) aus Glas. Au ist zum einen ein h&aufig
benutztes, gut reflektierendes Material, zum anderen ist es inert, so daB
man keine chemischen Veranderungen fiirchten muB. Da zum Zeitpunkt
der Messung in unserer Apparatur noch keine in situ-Aufdampfmoglichkeit
installiert war, kamen die Proben vor der Messung mit Luft in Berihrung.
Um das Auftreten von Interferenzen infolge der Uberlagerung der an den
Grenzflachen Vakuum-Gold und Gold-Glas reflektierten Wellen weitgehend
zu vermeiden, wurden keine diinneren Schichten als 500 Angstrom
verwendet. Bei den in dieser Arbeit benutzten streifenden Einfallswinkeln
kann man sich damit auf die Betrachtung einer Grenzflache beschrédnken
und die in Kapitel 2 dargestellten Theorien anwenden; eine
Berilicksichtigung von Mehrschichtinterferenzen kompliziert das Problem
erheblich [Ea78,Ca79,E179,BFR81] und erhoht vor allem die Zahl der freien
Parameter.

Als einigermaBen glatte Ausgangsschicht wurde eine 500 R dicke Gold-
schicht auf glattem Glassubstrat gewahlt. Wie spater gezeigt wird, betragt
bei ihr das Verhéltnis Iypec/Tscatter(®2=01) bei A=100 % mindestens 1000, fir
groBere Streuwinkel noch wesentlich mehr, so daB das Vermessen der
Streukurve Icatter(®z) erhebliche Anspriiche an die Dynamik der
MeBelektronik stellt. Nicht zuletzt wegen der experimentell begrenzten
Primarintensitdt I, konnte mit einer Dynamik von c.a. Ispec/Iscatter=10° und
die Streulichtverteilung dieser 'glatten” Probe daher nur iber einen
geringen Winkelbereich von (02-0;) ~ 5°-10° um ©; gemessen werden.

Alle weiteren Proben wurden absichtlich aufgerauht, so daB mehr
Intensitat in die nichtspekularen Richtungen ging und daher der
Streuuntergrund mit besserer Statistik vermessen werden konnte. Dies
eroffnet auch die Moglichkeit, gezielt verschiedenartige Rauhigkeiten her-
zustellen. Allerdings sollte weiterhin I,p,,c/l,cmer »1  bzw. o<\ sein, um
einigermaBen im Giiltigkeitsbereich der Theorien zu bleiben.
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Die Rauhigkeit wurde auf zwei verschiedene Arten erzeugt:

1) Durch Aufrauhen des Glassubstrats mit Diamantpolitur verschiedener
Koérnung und anschlieBender Bedampfung mit 500 £ Gold

a) Aufrauhung mit 1u-Kérnung: Probe 1uAu

b) " 15u-Kdrnung: Probe 15uAu

2) Durch Aufdampfen dickerer Goldschichten auf glattes Substrat [Bu73]
a) 500 & Gold: Probe 500Au
b) 1000 & Gold: Probe 1000Au
c) 2000 £ Gold: Probe 2000Au

In einigen Fallen wurde auch das glatte bzw. aufgerauhte Substrat ohne -
Goldschicht untersucht (Probe MTP bzw. 1uMTP oder 15uMTP).

,_
o
=]
H
>
>

INTENSITY

SCATTERING ANGLE

Abbildung 4.1: Aufteilung der einfallenden Intensitét Iy durch die Reflexion
an einer rauhen Oberflaiche in Iy und
(schematisch)

Iscatter

Wie kann man nun aus Messungen der reflektierten und gestreuten
Intensitat (siehe schematische Darstellung in Abb.4.1) Aussagen im Ver-
gleich mit der skalaren (Gl.2.31 und 2.32) und der Vektortheorie (Gl. 2.36)
gewinnen? Dazu gilt es zunachst einmal festzustellen, ob die Theorien
liberhaupt die Messungen reproduzieren koénnen und dann kann man
priifen, ob sich sinnvolle Werte fiir ¢ und T ergeben.
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Als Startpunkt eignet sich dazu zunichst das integrale Streulicht TIS
(Gl. 2.35) bzw. die dazu komplementédre EinbuBe an spekularer Reflektivitit
Isypec (Gl. 2.33), denn fiir A«T soll TIS nur von dem Parameter ¢ und den
optischen Konstanten & abhéngen, nicht jedoch von T. Da es experimentell
schwierig ist, einen Detektor fiir TIS-Streulicht im VUV-Bereich (also
UHV-tauglich) zu bauen, bestimmten wir die spekulare Reflektivitdt mit
dem Diodendetektor (siehe Kapitel 3) als Funktion des Einfallswinkels ©;.
Diese Messungen werden im nachsten Abschnitt erlautert.

Im darauf folgenden Schritt (Kap.4.2) geht es darum, die Form und die @,-
und A-Abhangigkeit der Streulichtverteilung Iscatter €rklaren zu konnen. Da
diese Verteilung um den spekularen Reflex nur in 2.0rdnung von ¢ abh&ngt
und ein echter Fit daher schwierig ist, benutzen wir die vorher aus Ispec
bestimmten Werte fiir ¢ und fitten nur T.

Einen groben “Crosscheck” fiir ¢ und T erhé&lt man schlieBlich aus der Ana-
lyse der Verhaltnisse Iypec/Iscatter- Die Probe 1uAu wird hierbei am inten-
sivsten behandelt werden, da an ihr die griindlichsten und
aussagekraftigsten Messungen gemacht wurden.

Es wurde fast ausschlieBlich in der Einfallsebene (®;=0) gemessen und
zwar bei Wellenlsngen A=50/100/200 % und Einfallswinkeln zwischen B7°
und 60°.

4.1 MESSUNGEN DER SPEKULAREN REFLEKTIVITAT

Die Abbildungen 4.2 bzw. 4.4 zeigen die Messungen R=R(®;) der spekularen
Reflektivitat bei A=100 & bzw. A=200 & und s-polarisiertem Licht. Wie schon
im Kapitel 3.2 ausgefiihrt, wurden sie mit einer Al;0s3-Diode gemacht. Die
recht groBe Detektorblende von 4x4 mm (Entfernung zur Probe: 150mm)
sorgte dafiir, daB der spekulare Reflex jederzeit ganz die Photokathode
traf. Der MeBfehler von Detektor und Elektronik betrug etwa 2%.

Die durchgezogenen Kurven mit der besten Reflektivitdt sind aus optischen
Konstanten von SLADECZEK und HAGEMANN et al.[Sla85HGK74] nach Glei-
chung 2.2 fiir s-Polarisation berechnet (A=1008: ,,,=0,9/0,025 , A=2004:
£1/2=0,714/0,269). Die experimentellen Kurven zeigen alle deutliche
ReflektivitatseinbubBen gegeniiber den theoretischen. Diese EinbuBen sol-
len hier allein aufgrund der Gleichung (2.33) interpretiert werden. Es gibt
durchaus Theorien, die die Struktureigenschaften der reflektierenden
Schicht auf andere Art beriicksichtigen, z.B. in dem sie das & der glatten
Schicht durch ein effektives & ersetzen (z.B. "Maxwell-Garnett-Theorie")
[Cho69,AKBB0]. Andere Ansitze [NCB0,SHE82] nehmen eine Ubergangszone
an, in der die optischen Konstanten von einem Oberflachenwert kontinuier-
lich zum Volumenwert iibergehen (graded index layer").
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All diese Theorien sind bei den wenigen zur Verfiigung stehenden Daten
noch nicht anwendbar, da sie zusédtzliche Parameter einfiihren, fir die wir
keine unabhéngigen Bestimmungsmodglichkeiten haben.

Die Abbildungen 4.3 und 4.5 zeigen die aus den Messungen der Abbildungen
4.2 und 4.4 mit Hilfe der (nach o aufgeldsten) Gleichung (2.33) aus dem
Verhialtnis (R/Rp) ermittelten Rauhigkeiten in Abhangigkeit vom Einfalls-
winkel ®,. Es sollte sich ein von ®; unabh&ngiges o ergeben, wenn die
Formel (2.33) anwendbar ist. Fiir A=100 { ist dies fiir ® <80° mit Ausnahme
der offenbar zu rauhen Probe 2000Au in etwa erfiillt. Zu noch streifende-
ren Winkeln hin ergibt sich bei allen Messungen ein starker Anstieg der so
bestimmten Rauhigkeit. AuBerdem scheint ¢ nicht unabhé&ngig von der
Wellenlange sein: bei A=200 R ist ¢ immer etwas gréBer als bei A=100 &. Bei
entsprechenden Messungen im Rontgenbereich fanden ASCHENBACH und
BRAUNINGER [ABr78] ahnliche Unstimmigkeiten.

Wenn man voraussetzt, dab die Gleichung (2.33) anwendbar ist, so kénnen
die eben skizzierten Abweichungen folgende Ursachen haben:

1. MeBfehler (z.B.Teil des Lichtes fallt nicht in Detektor...)
Falsche optische Konstanten fiir die theoretische Kurve

3. Keine 100% monochromatische Primaéarintensitat Iy : Anteile hoherer
Ordnungen und Streulicht vom Monochromator

4. Keine absolut saubere Goldoberflache, evtl. Deckschicht (keine in
situ-Aufdampfung)

5. Ein geringer, von ¢ und T abh&ngiger Anteil des Streuuntergrundes
Iscatter, der mnicht der Gl1.2.33 gehorcht,  fallt ebenfalls in die
Detektoroffnung

Im Rahmen einer Diplomarbeit [Sla85] wurde der EinfluB dieser Faktoren
auf die Bestimmung optischer Konstanten glatter Goldschichten unter-
sucht. Dabei stellte sich heraus, daB sowohl 3) als auch 4) geeignet sind die
Diskrepanzen zwischen Theorie und Experiment besonders bei Einfallswin-
keln ©;>80° zu erkldren. Die Verkleinerung dieser Diskrepanzen nach
Tempern der Probe spricht fiir das Vorhandensein einer Deckschicht bei
ungetemperter Probe als Hauptursache. Eine endgiiltige Aussage bedarf
jedoch weiterer sorgfaltiger Messungen, um alle Effekte klar voneinander
trennen zu konnen.

Der Fehler 5), der durch das Mitmessen des Streuuntergrundes entsteht,
kann aus den Streulichtverteilungen des ndachsten Kapitels abgeschéatzt
werden (Verhéltnis: Aperturfaktor X Ispec/Iscatter(®2=0;)) der insgesamt
gemessenen Intensitat. Sein Anteil bleibt mit Ausnahme der Probe 2000Au
unter 10% der gemessenen Intensitdt. Die Fehlerbalken in den Abbildungen
beziehen sich auf diesen Fehler.
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Die oben diskutierten Stdrfaktoren 3) und 4) sollten bei A=100 & und ®,<70°
den geringsten EinfluB haben [Sla85]. Dies bestatigen die Messungen auch
einigermaBen (s. Abh. #.3+ +5).

Daher betrachten wir die o-Werte bei A=100 X und ®,=70° als die
verlaBlichsten und legen die folgenden o-Werte fiir die weitere
Streulichtanalyse (ARS) zugrunde:

500Au 184
1000Au 29 &
2000Au (43 %) +3 R
1Au 27 R
15uAu 28 X

4.2 DIE WINKELVERTEILUNG DES STREULICHTES (ARS)

Die Abbildungen 4.6 bis 4.17 zeigen zun&chst alle mit dem Photomultiplier
gemessenen Streulichtverteilungen in der Einfallsebene (83=0) . Es ist die
logarithmierte, in das Raumwinkelelement dQ fallende Intensitdt log
(dI/IpdQ) als Funktion des Streuwinkels ©; mit dem Einfallswinkel ©; als
Parameter dargestellt. Die ersten beiden Abbildungen (4.6 + 4.7) zeigen fir
die Proben 500Au und 1uAu bei A=100 &, wie die Streukurven direkt bei der
Messung aussehen: Die spekulare Intensitdat wird durch die Fresnelsche
Reflektivitat Ry und die diffuse Reflexion aufgrund der Rauhigkeit
reduziert. Der Anteil exp-(4mocos®;/\)? dieser -Verringerung, der nur
durch die Rauhigkeit zustande kommt (Ro=1), wurde mit den im vorigen
Abschnitt bestimmten o-Werten als Funktion von ©,; berechnet und in
Abbildung 4.6 und 4.7 gestrichelt eingezeichnet. Bei allen anderen Darstel-
lungen wurde auf die gestrichelte Linie normiert, d.h. Re=1 gesetzt. Das
bedeutet jedoch nicht, daB die Streuverteilungen nicht trotzdem auBerhalb
von @,=@; in ihrer Form von der '"Reflektivitat” des jeweiligen Einfallswin-
kel-Streuwinkel- Paares abhéngen konnen.

Die MeBkurven sind natiirlich das Ergebnis einer Faltung der tatsachlichen
Intensitéatsverteilung mit der Detektorempfindlichkeit iiber die 1,1x2,3 mm
groBen Multiplierapertur. AuBerdem miiBte man korrekterweise noch die
Intensitéatsverteilung des Primérbindels in Rechnung ziehen.
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Die Faltung verédndert in der Form nur scharfe Strukturen, die sich iiber
die Detektorapertur stark &ndern; schwach verédnderliche Strukturen
behalten ihre Form. Da uns einerseits die Detektorempfindlichkeit nicht
genau Uber die ganze Aperturflache bekannt ist, andererseits aber die
genaue Form des scharfen, spekularen Reflexes nicht interessiert (solange
sein Maximum die Reflektivitat richtig wiedergibt), sondern nur das
breitere "Streuhalo”, ist eine Entfaltung weder moglich noch notig. Ledig-
lich der Wert von Iscatter(®2) im Verh&ltnis zu Iypec muB beim spéteren
Vergleich der absoluten Intensitdten mit der Theorie korrigiert werden,
denn die Theorie gibt die Streuintensitdt pro Raumwinkel an. Der
Raumwinkel ist in unserem Falle einfach
AQ=(Aperturflache)/Probenabstand? = 1x107*sr. Die Messungen miiBten
durch AQ geteilt bzw. die Theorie mit AQ multipliziert werden. Das ergébe
aber einen falschen Iypec—2ZU-Iscatter—Abstand, denn die Ausdehnung des
spekularen Reflexes ist ja noch kleiner als die Apertur: eine Verdopplung
der Aperturflache ergébe auch eine Verdopplung von Isaiter aber nahezu
keine Veranderung von Ispec. Abbildung 4.10 zeigt diesen Sachverhalt: die
gestrichelt dargestellte Messung wurde mit einer kleineren Apertur (0.3x2.3
mm) als alle anderen aufgenommen. Sie zeigt in der Tat, daB sich die Form
der Streukurve nicht verandert, wohl aber die Hohe. Ein korrekter, wenn
auch grob gendherter Wert fiir den Raumwinkel, der zum richtigen
Verhaltnis fiihrt, ist der Raumwinkel unter dem der spekulare Reflex seine
Halbwertsbreite erreicht: AQ,/z=0.6x1.3/150% = 3.5x1075sr. Um die Theorie
mit den normierten Messungen der Abbildungen 4.8-4.17 vergleichen zu
konnen, mub man also bilden:

dI’l‘hem‘ie/IOdQ = eXP‘(47"UC°S@1/>\)2 + AQI/Z Iucltter (41)

Da die Dimensionen des Primarstrahls klein im Verh&ltnis zur Entfernung
Probe-Detektor sind, die Messungen also im Fernfeld gemacht wurden,
kann auch die Form des Primaé&rbiindels unberiicksichtigt bleiben.

Der Vergleich der Streuverteilungen mit der Primaérintensitédt I, zeigt, daB
der als spekular erkennbare Anteil in seiner Breite durch die Reflexion und
Streuung nicht verdndert wird und eine recht klare Trennung von spekular
und diffus reflektiertem Anteil moglich ist.

Bei der Beurteilung der Streukurven interessiert die Form der Verteilung,
einschlieBlich reflektivitatsbedingter Asymmetrien, und das Verhaltnis
Tapec/Iscatter(01=02), sozusagen der Kontrast in die spekulare Richtung.

Man sieht, daB die aufgerauhten Proben 1pAu und 15uAu sowie die Probe
500Au  pyramidenformiges, spitz zulaufendes Streulicht in der
logarithmischen Darstellung aufweisen, wahrend die dicken Goldschichten
1000Au und 2000Au ein eher bauchiges weit ausladendes Aussehen haben.
Das deutet entsprechend Abbildung 2.4/2.5 daraufhin, daB bei den dicken
Schichten lateral kleinere Strukturen fiir die Streuung verantwortlich sind
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als bei den aufgerauhten. Drastische Konsequenzen haben diese Unter-
schiede flir den Kontrast: So haben die Proben 1uAu und 15uAu nur einen
Kontrast (Ispec/Iscatter(®2=9;)) von etwa 10? bei A=100 % und ©,=80°, wihrend
bei der Probe 1000Au dieser Wert c.a. 1035 betrégt, obwohl alle drei Proben
nahezu die gleiche Reflektivitat bzw. das gleiche ¢ haben (siehe Abb. 4.2).
Die Wellenlangen- und Einfallswinkelabhéngigkeit der Verteilungen scheint
bei allen Proben das gleiche charakteristische Verhalten zu haben, soweit
man das aus den nicht immer ganz vollstandig vorhandenen Messungen
beurteilen kann. Bei gréBerer Wellenldange (A=200 K) werden die Vertei-
lungen breiter, bei kleinerer (A=50 &) schmaler, genauso, wie es schon die
einfache Gitteranalogie des Kapitels 2.1 lehrt. Bei der Winkelabhéngigkeit
wirkt sich die Uberlagerung von Geometriefaktor, projizierter Gitterkon-
stanten (effektive Gitterkonstante fiir den jeweiligen Einfallswinkel) und
EinfluB der Reflektivitdt offenbar bei allen Proben so aus, daB bei
®,=80°/85° der linke "Ast” der Verteilung (®,<®,) stédrker ausgeprégt ist als
der rechte, bei @;=75° die Verteilung in etwa symmetrisch ist, wahrend bei
©,£70° der rechte Ast (0;>®,) mehr Streuintensitdt als der linke enthalt.

Es sei darauf hingewiesen, daB Messungen an denselben Proben recht gut
reproduzierbar waren. Messungen an verschiedenen, aber auf die gleiche
Art préparierten Proben, ergaben immer die gleiche charakteristische
Form der Streuverteilung, wenn auch die absoluten Werte mit Ausnahme
der "1u-Proben’ teilweise recht verschieden waren.

Vergleich mit skalarer Theorie

Es soll nun versucht werden, die MeBkurven auch quantitativ mit Hilfe der
skalaren Theorie (Gln. 2.31 + 2.32) zu verstehen. Dazu werden die vorher
bestimmten o-Werte benutzt. Bei allen Proben wurde zunéchst von der
Messung bei A=100 2 und e,=80° ausgegangen und bei ihr der
Raumwinkelfaktor AQ,/; und die Korrelationslange T gesucht, die zu opti-
maler Ubereinstimmung der Theorie mit der Streuverteilung fiihren.

Mit dem so bestimmten Parametersatz wurden dann auch die theore-
tischen Kurven fiir die anderen Einfallswinkel berechnet. In einigen Fallen
mubtejedoch der Parameter AQ;/; doch noch einmal gesondert angepaBt
werden, um zu einer besseren Ubereinstimmung zu kommen. Auf jeden
Fall wurden ¢ und T bei den Anpassungsversuchen immer fiir alle @, als
konstant betrachtet, d.h. der Fit wurde danach beurteilt, wie gut ein
o,T-Paar alle Messkurven einer Probe anpassen kann.

®,=80° wurde deshalb als Ausgangsmessung verwendet, weil das
Rayleigh-Kriterium bei streifendem Winkel noch besser erfiillt ist und in
der Tat bei diesem Einfallswinkel die besten Ubereinstimmungen zu erzie-
len waren. Versucht man hingegen die aus den Anpassungen erhaltenen
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o, T-Werte dahingehend zu verandern, daB man bei ®;=70° zuerst den Fit
optimiert, so ergibt sich fiir 70° eine unwesentliche Verbesserung, fiir 80°
aber eine erhebliche Verschlechterung.

Die Abbildungen 4.18,4.19 und 4.20 zeigen die mit exponentieller Korrela-
tionsfunktion (Gl.2.32) berechneten Fits fiir die Streukurven der Probe
1pAu, also den MeBkurven der Abbildungen 4.9, 4.13 und 4.16. Die
MeBkurven werden bei allen Wellenlangen sehr gut von der Theorie mit
o=27 & und T=2500 R angepaBt. Besonders befriedigend erscheint, daB bei
dieser Probe alle Streukurven (Ausnahme:A=50 &) mit einem AQ,,, (die
Werte sind am Ende dieses Kapitels tabelliert) berechnet werden konnten,
das dem auf Seite 59 abgeschédtzten sehr nahe kommt, und daher auch die
absolute Streuintensitdt in Abhangigkeit von ®; und X erklart werden kann.
Die einzige starke Abweichung von den theoretischen Kurven ist die auch
bei allen anderen Proben beobachtete Uberhshung der Streuintensitét des
rechten Astes der 70°-Verteilung (A=100 K). Es liegt die Vermutung nahe,
daB es sich hierbei um eine Folge der von eins verschiedenen Reflektivitat
des Goldes handelt, die in der skalaren Theorie ja nicht bericksichtigt ist.
Einen Beitrag zur Erklarung dieser Diskrepanz wird die Vektortheorie evtl.
spater liefern konnen.

Abbildung 4.21 zeigt den Versuch, dieselben Messungen mit einer
gauBschen Korrelationsfunktion zu fitten. Die nach Gleichung (2.31)
errechneten theoretischen Kurven zeigen jedoch eine véllig andere Form
als die mit exponentieller Korrelation bestimmten. Mit keinem o,T-Paar
14Bt sich eine auch nur anndhernd so gute Ubereinstimmung erzielen wie
vorher. Das gilt auch fir alle anderen Proben ! Auch EASTMAN und BAUM-
EISTER [EB74], BENNETT [Be76], LENZEN [Le78] und andere schlossen
gauBsche Korrelationsfunktionen zugunsten exponentieller aus !

Die Abbildungen 4.22 - 4.26 zeigen die Fit's, oder besser Fitversuche, fir die
Messungen an den anderen Proben. Bei der Probe 15uAu erhdlt man noch
eine recht gute Ubereinstimmung mit ¢=28 & und T=2000 &. Die Werte fiir
AQ, /. passen allerdings nicht mehr so gut.

Fir die Goldschichten auf glattem Substrat erh&lt man nur noch bei
®,=80° eine sinnvolle Anpassung, bei der Probe 2000Au jedoch in keinem
Falle. Schenkt man dem Fit der 1000 &-Probe (¢=29 & / T=700 %) Vertrau-
en, so bestdtigt sich die vorher qualitativ getroffene Feststellung, daB hier
wesentlich kleinere Strukturen fiir die Streuung verantwortlich sind als bei
den aufgerauhten Proben.
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Abbildung 4.18/4.19:  Fit mit skalarer Theorie (Glg.2.32)

Parameter: =27 & T=2500

0 o j I8 Q 'I
A=200 A L
€ I 1pAu 1
HO
=
= =2k -
(=]
=
g p _
= ;
- 8 L L ! L
50° 60° 70° 80° 90°
Scattering Angle 8,

4.0 Messergebnisse und Diskussion

62



o ! A
A = 50 A " Io
S 1pAu .
—
—
2 = 2 4
g
>
=
2 _ gl :
Es
(=
—
- 6 L i ! . 5
50° 6o° 70° 80° go°
Scattering Angle 8,
Abbildung 4.20: wie Abb.4.18
Abbildung 4.21: Fit mit skalarer Theorie (Glg. 2.31)
(Parameter: o=27 &, T=1500 1&)
D I 1 1 1
ye n
A= 100 A A
g t 1pAu i ;g ]
i s
= i
=l scalar Theory / \ 7
g (gaussian Autocorr.) \ ,-/ Y
=
‘n
c - 4 -
b
=
—
b
-8 ! |
50° 60° 70° 80° qo°
Scattering Angle 0,

4.0 Messergebnisse und Diskussion

63



-
(o]
o
o
=
~
-
o= 2
(=]
o
>
oy
n
c -4
@
-
c
—
‘6 L M

so° 60° 70° 80° 90°
Scattering Angle 8,

Abbildung 4.22/4.23: Fit mit skalarer Theorie (Glg.2.32), Probe 15uAu
Parameter: 0=28 &, T=2000 X
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Abbildung 4.24: wie Abb. 4.22, Probe 500Au
Parameter: 0=18 X T=1900 £

Abbildung 4.25: wie Abb. 4.22, Probe 1000Au
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Abbildung 4.26: wie Abb. 4.22, Probe 2000Au
(Parameter: 0=43 &, T=1450 R)

Dies stimmt in der Tat mit den Angaben aus der Literatur iiberein. Es hat
sich die Erkenntnis durchgesetzt, daB die lateralen Strukturen dickerer
Metallfilme ungefdhr eine der Dicke vergleichbare Ausdehnung besitzen
[AST74,EBB79,Wis75]. Die Details hangen natiirlich noch von den
Aufdampfbedingungen ab. Fir polierte Oberflachen werden meist groBere
Korrelationsldngen angegeben (> 1um) [Ha80,ERB81,NG82]. Bei diesen Pro-
ben wird sicher auch noch ein Streuanteil von der 500 A& dicken
Goldschicht vorhanden sein, jedoch wegen der geringen Rauhigkeit einer
500 A-Schicht nur einen sehr geringen Beitrag liefern. Der spatere Ver-
gleich mit den Streukurven des unbedampften Substrats wird dies
eventuell noch aufklaren.
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Folgende Tabelle faBt die Ergebnisse der Fits mit der skalaren Theorie

(exp.Korrelation) zusammen:

Probe o [R] T []] AQy/z [x10%sr]  AQ/2[x10%sr]
+ 3R + 300 R 0,=80° 8,=70°
[A=50/100/2008]  [100/200&]
1pAu 27 2500 1.0/3.1/3.1 3.1/3.1
15pAu 28 2000 8.0/9.0 3.0/9.0
500Au 18 1900 1.3 (3.0)
1000Au 29 700 1.9 (3.0)
2000Au (43) (1450) (6.0) (1.5)
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Vergleich mit der Vektortheorie

Wie schon im Theorie-Teil dargelegt wurde, unterscheiden sich die skalare
und die Vektortheorie besonders fir kleine Rauhigkeiten kaum, obwohl sie
aus verschiedenen theoretischen Ansatzen entwickelt wurden. in beiden
Fallen ist das winkelaufgeléste Streulicht im wesentlichen durch die
PSD-Funktion gegeben.

Die Vektortheorie beriicksichtigt im Gegensatz zur skalaren die optischen
Eigenschaften des streuenden Materials (Q-Faktor). und hat einen anderen
Geometriefaktor ("obliquity-factor”). Dafiir hat sie den Nachteil, daB sie
in der Dbisher verodffentlichten Form keine hoheren Ordnungen
beriicksichtigt, also nur fiir sehr kleine Rauhigkeiten gilt. Im Falle o « A,
Q=1 (Ro=1) kann man die skalare Theorie fast als Spezialfall der
vektoriellen auffassen, denn dann unterscheiden sich die
Geometriefaktoren nur noch in der Nahe von ©;=90°.

Daher untersuchen wir die Giiltigkeit der Vektortheorie anhand der Probe
1uAu, deren Streuverteilungen von der BECKMANN'schen Formel ja so gut
reproduziert werden konnten. Die Abbildungen 4.27 und 4.28 zeigen, wie
ELSON's Theorie die Messungen anpaBt, wenn man die fiir den skalaren Fit

(siehe Tabelle auf der vorigen Seite) benutzten Parameter ¢ und T wieder
benutzt. Bei A=100 & ergibt sich eine wesentlich schlechtere
Ubereinstimmung, bei 200 & kommt die Vektortheorie den
experimentellen Kurven wieder etwas ndher. Versucht man nun T so zu
verkleinern, daB bei A=100 R die Aste der theoretischen Verteilung sich
denen der experimentellen besser anpassen, so muB man T=800 R oder
noch kleiner wahlen und erhélt dann einen étwas besseren Fit bei dieser
Wellenlange. Dies fiihrt jedoch nun bei A=200 & zu wesentlich schlechterer
Ubereinstimmung!

Zusammenfassend kann man sagen, daB die skalare Theorie bei unseren
Proben klar bessere Ergebnisse liefert, als die vektorielle.

DaB die BECKMANN'sche Theorie mit ¢=27 & und T=2500 & die Messungen
gut trifft und die Vektortheorie mit den gleichen Parametern bei A=200 g,
wo (6/\) « 1 noch besser erfiillt ist, auch noch einigermaBen paBt weist
darauf hin, daB bei den hier wuntersuchten Rauhigkeiten die
Storungsrechnung 1.0rdnung nicht ausreicht, um diese Theorie anwenden
zu kénnen. Die Rauhigkeit unserer Proben ist schon zu groB !

Dies wird dadurch untermauert, daB die gréBten Abweichungen zwischen
Vektortheorie und und experimenteller Streukurve bei den linken Asten
auftritt (©.<@,), d.h. dort wo der Konvergenzfaktor g (siehe Glg. 2.29)
immer groBer wird und folglich die hoheren Terme der skalaren Theorie
groBere Beitrage liefern.
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Abbildung 4.29: Verlauf des optischen Faktors der Vektortheorie (Glg.2.37)
als Funktion von ©, normiert auf seinen Wert (die
Reflektivitat) bei @,=0,

Die ELSON'sche Theorie als Ganzes ist also bei den von uns untersuchten
Rauhigkeiten nicht mehr anwendbar; ihre Ahnlichkeit zur Theorie von
BECKMANN legt jedoch nahe, daB man wenigstens den Q-Faktor (Glg. 2.37)
benutzen  kann, um  abzuschaétzen, welche  Konsequenzen  die
Nichtberiicksichtigung der Reflektivitat Re#1 bei der skalaren Theorie
haben sollte.

Der Q-Faktor Q=Q(®;) hat einen &hnlichen Verlauf wie die Reflektivitat
Ro=Ro(®;) und geht ja auch fiir ®;=0, in die Fresnelsche Reflektivitdt Rg
Uber. Insbesondere findet man die Abschneidekante der Totalreflexion
beim gleichen Winkel wieder (@ztota1i=®j tota1) - Abbildung 4.29 zeigt den
normierten Q-Faktor Q = Q(03)/Ro(®;) im logarithmischen MaBstab fir
A=100 & und A=200 &. Er ist hier so normiert, daB er im Vergleich mit den
Streulichtfits der skalaren Theorie (Abb. 4.18-4.26) direkt im gleichen
MaBstab die Korrekturen angibt, die sich durch die Bericksichtigung der
optischen Konstanten ergeben miiBten. Das kann jedoch nur ein Hinweis
sein, denn der Q-Faktor nach Gleichung (2.37) gilt auch nur fiir die
Vektortheorie 1.0rdnung. Man sieht sofort, daB die rechten Aste der
Streulichtverteilungen angehoben werden sollten, die linken jedoch
abgesenkt. Diese Korrekturen sind fiir A=100 £ um einiges ausgepragter
als bei A=200 }.
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Die Streulichtkurven der Probe 1uAu lassen sich jedoch ohne diese Korrek-
turen an der skalaren Theorie besser erkldren. Lediglich die schon friiher
erwdhnte Diskrepanz am rechten Ast bei ®,=70° (A=100 K) lieBe sich mit
der Korrektur besser anpassen. Alle linken Aste der experimentellen Ver-
teilungen miiBten unterhalb der skalaren Fits liegen. Dies ist nicht der
Fall. Wiederum qualitativ richtig sagt der Q-Faktor aus, dab
reflektivitatsbedingte Diskrepanzen zu den skalaren Fits bei A=200 R
geringer in Erscheinung treten. So weisen fast alle gemessenen
Streukurven mit A=200 R}, ®,=70° , was die Lage der Aste relativ zum
spekularen Reflex betrifft, die gleiche Symmetrie auf, wie in der skalaren
Theorie, wdhrend sie bei A=100 & und ®,=70° alle am rechten Ast einen
"Buckel” haben. Dieser Buckel scheint also durch die Uberlagerung des an
der Abschneidekante stark ansteigenden Q-Faktors ("Reflektivitat”) mit
dem abfallenden Streulicht bei ®; < ®; < ~80° zu entstehen. Bei stark
ausgepragter Abschneidekante und glinstiger Winkelstellung kann dies
sogar zu einem Nebenmaximum fiihren. YONEDA [Yo63] hat dies offenbar
im Rontgenbereich beobachtet aber nicht deuten koénnen (ASR =
Anomalous Surface Reflection) .

Diese recht vagen Hinweise auf die Anwendbarkeit des ELSON'schen
Q-Faktors werden durch den Vergleich von Streulichtmessungen an aufge-
rauhten Glassubstraten mit und ohne Goldbedampfung etwas besser
unterstiitzt.

Die Abbildungen 4.30 und 4.31 zeigen Streulichtverteilungen der Proben
1uAu (Glas + Gold) und 1uMTP (Glas) sowie 15uAu und 15uMTP. Die Proben
wurden jeweils auf die gleiche Art hergestellt; es handelt sich jedoch um
vier verschiedene Maskentrédgerplatten, sodaB die Vergleichbarkeit nur
bedingt gegeben ist. Hierzu ist in Abbildung 4.29 gestrichelt der Q-Faktor
von Glas (&;/2=0.972/0.0217 nach SLADECZEK [Sla85] ) fiir ®,=80° und A=100
R eingezeichnet. Vergleicht man ihn mit dem optischen Faktor von Gold,
so ergeben sich in der Tendenz die Korrekturen, die zu den in den Abbil-
dungen 4.30 und 4.31 dargestellten Verschiebungen der Aste fiihren.
Absolut sind die Auswirkungen jedoch etwas geringer als der optische Fak-
tor vorhersagt.

Einen weiteren Hinweis geben Messungen an einer 500 & dicken Aluminium-
schicht (Abb. 4.32 und 4.33). Hier sind die Verhiltnisse genau umgekehrt
als bei Gold: Die Abschneidekante liegt bei A=200 &; bei A=100 & hat der
Q-Faktor dagegen einen glatten Verlauf. Entsprechend sieht man in den
Streulichtverteilungen (Abb. 4.33; da ¢ unbekannt war, sind sie auf eins
normiert), daB die Uberhohung des rechten Astes der ®,=70°-Verteilung
diesmal bei A=200 & auftritt.
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Zusammen mit der skalaren Theorie kann der optische Faktor Q offenbar
grobe Tendenzen erkldren, versagt jedoch im Detail.

Der Vergleich der Streulichtverteilungen von bedampftem und
unbedampftem Substrat zeigt, abgesehen von der gerade diskutierten Ver-
schiebung durch die optischen Konstanten, sehr schon, daB die Gold-
schicht in dem erfaBten Ortswellenldangenbereich die Kontur bzw.Statistik
der Substratoberflache reproduziert.
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Andere Interpretationsmdaglichkeiten

Die Details der Streulichverteilungen der Proben 500Au, 1000Au und 2000Au
konnten mit den hier benutzten Oberflachenstreutheorien von BECKMANN
und ELSON und den benutzten Autokorrelationsfunktionen nicht so befrie-
digend erklart werden wie die der aufgerauhten Proben 1uAu und 15uAu
(sowie 1uMTP + 15uMTP) .

Als Ursachen kommen folgende Punkte in Frage:

1) Die Voraussetzungen der Theorien sind nicht erfiillt:
o « A (Vektortheorie) oder T » A sowie unendliche Leitfahigkeit
(skalare Theorie)
2) Die benutzte Oberflachenstatistik stimmt nicht:
keine gauBsche Hohenverteilung
falsche Autokorrelationsfunktion
Vielleicht handelt es sich gar um nahezu regelmé&Bige Strukturen (In-
seln), die von der BECKMANNschen Theorie nur unzureichend erfaBt
werden
3) Es treten zusétzliche Effekte auf, wie Mehrfachstreuung, Abschattung
und Anregung von Oberflachenplasmonen.
4) Es handelt sich im wesentlichen nicht um Streuung an den

Oberflachenkonturen sondern um Streuung in einer
Ubergangsschicht, Deckschicht oder &#hnliches oder ganz um
Volumenstreuung!

Welches Gewicht die einzelnen Punkte in unserem Falle haben, ist schwer
abzuschétzen. Eine grofe Hilfe hierzu ware eine eindeutige Charakterisie-
rung der Oberflache ( Bestimmung der Hoéhenverteilung und der
Autokorrelationsfktn. bzw. ¢ und T ) mit anderen direkteren Methoden. Die
Moglichkeiten hierzu werden weiter unten untersucht.

Die Anregung von Oberflachenplasmonen [ z.B. BS76, BH70, ER74], die
Uberhaupt erst durch die Rauhigkeit ermoglicht wird, kann in einigen
Fallen zu starken zusdtzlichen Absorptionen wund anschlieBender
Streustrahlung flihren. Besonders ausgeprégt sollte dieser Effekt bei
kleinen Korrelationslangen sein. Das konnte auf unsere dicken Gold-
schichten zutreffen, im Gegensatz zu den aufgerauhten Spiegeln, wo wir
mit einiger Sicherheit ein groBeres T festgestellt haben. Die Streuung
durch Anregung von Oberflachenplasmonen kann jedoch nach den theore-
tischen Vorstellungen nur bei Frequenzen unterhalb der Plasmafrequenz
w < wp [BH70,EBe79], also bei A > ~4000 & ( 3eV ) auftreten und kommt
daher als Erklarung fiir uns nicht in Frage. Die Wellenldngenabh&angigkeit
unserer Streukurven deutet auch nicht auf eine Verstarkung eventueller
Plasmaeffekte bei A=200 ] hin.



Abschattung sollte bei den recht groBen Glanzwinkeln, die hier benutzt
wurden, keine Rolle spielen. Mehrfachstreuung ist zwar nicht géanzlich
auszuschlieBen, kann aber auch wegen der geringen Reflektivitat im VUV
und den groBen Glanzwinkeln nur einen unwesentlichen Beitrag liefern.

Es gibt eine Reihe von theoretischen Ansdtzen, um die unter Punkt 4)
erwahnten Vorgange zu erfassen.

CROCE und NEVOT und andere [NC80,SSA79] nehmen an, daB die optischen
Konstanten an der Oberflache nicht abrupt vom Vakuum- zum Volumen-
wert {lbergehen, sondern sie gehen in ihren Theorien von einer
Ubergangsschicht aus, in der, nach einer bestimmten mathematischen
Funktion, ein stetiger Ubergang von einem Oberflachen- zum Volumenwert
stattfindet.

Weiterhin gibt es einige Modelle zur Multilayerstreuung [z.B.E179], die unter
anderem das Problem der Deckschichten behandeln und meistens mit der
Vektortheorie ELSONs verwandt sind. SchlieBlich entwickelte ELSON
kiirzlich [E184] eine Vektortheorie, die nicht nur die Oberflachenrauhigkeit
behandelt, sondern auch laterale Fluktuationen der optischen Konstanten.
Wegen der erhohten Zahl der Fitparameter oder aufwendiger numerischer
Losungmoglichkeiten aller dieser Theorien ist es bei dem vorhandenen
Datenmaterial kaum moglich, sinnvolle Anpassungen vorzunehmen. Da
auch die meisten numerischen Rechnungen der Autoren fir sichtbare
Wellenlangen durchgefiihrt wurden, ist es nicht absehbar, welche der
Modelle fiir uns interessante Aussagen machen konnen.
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Erganzende Untersuchungsmethoden

Um die Stellung unserer Methode der Oberflachencharakterisierung im
Vergleich der anderen Moglichkeiten zu markieren und weitere Hilfsmittel
zur Interpretation des VUV-Streulichtes zu sondieren, seien im Folgenden
die géngigsten Alternativmethoden angesprochen.

R.D.YOUNG [Yo71] und J.M.BENNETT [Be76] geben hierzu gute, etwas veral-
tete Reviews.

Abgesehen von vielen indirekten Verfahren, wie 2z.B. elektrische
Leitfahigkeit diinner Schichten, gibt es im wesentlichen vier Methoden, die
Oberflache regelrecht abzutasten:

Hohen- Laterale
empfindlich-
keit [A]  Auflssung [R]
1) Interferometrische Methoden:
FECO-Interferometer [Be76] ~3 ~ 20000
Heterodyne-Interf. ~ 1 20000
Mireau-Interf. ~1 20000
2) Mechanische Abtastung mit
Diamantnadel [z.B. BD81] ~ 1 ~ 1000
3) Elektronenmikroskopische Verfahren
Stereomikroskopie [z.B. Bu73,RVR83] 10-20 ~ 10
4) Topografiner/Tunnelmikroskop
[Yo71,BR83] ~ 1 ~1

Mit all diesen Instrumenten kann man die Oberflache Punkt fiir Punkt
vermessen und die entsprechenden Verteilungsfunktionen p(zy,zz) und C(1)
ableiten. Wie schon im Kapitel 2.1 angedeutet hat jedes Verfahren seinen
eigenen Ansprechbereich; es ist bandbreitenbegrenzt, wie CHURCH et al.
[CJZ77,CIZ79] ausfiihrlicher darlegen.
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Die interferometrischen Methoden haben zwar eine sehr gute
Hohenauflosung, sind aber durch ihre Optik auf eine laterale Auflésung von
~2um beschrankt. Trotzdem machten wir bei der Firma ZEISS (Ober-
kochen) Vergleichsmessungen mit einem Mireau-Interferometer an
unseren Proben. Es wurden Rauhtiefen zwischen ¢=12 & und 25 £ und
Korrelationslangen T zwischen 30 um und 80 um gemessen. Dabei ergab
sich nicht der geringste Zusammenhang zwischen unseren
Streulichtuntersuchungen und den interferometrischen Messungen. So fiel
z.B. die fiir uns eindeutig rauheste Probe 2000Au bei den Mireaumessungen
iberhaupt nicht aus dem Rahmen! Das zeigt noch einmal die Bedeutung
der schon oben angesprochenen Bandbreitenbegrenzungen.

Die mechanischen Diamantnadelabtastinstrumente haben auch eine gute
Hohenauflosung und erreichen mit ihrer lateralen Auflosung gerade eben
den Bereich, der uns von der VUV-Streuung her interessiert. Diese Emp-
findlichkeitswerte werden aber nur von wenigen Laborgerdten erreicht;
kommerzielle "Stylus-Instrumente” erlauben nur erheblich schlechtere
Auflésungen (Omin > 5 R T > 1 pm) . Uns stand nur fir kurze Zeit ein
kommerzielles Gerat der Firma SLOAN (DEKTAK IIA mit Nadelradius 1 um)
zur Verfiigung. Es zeigte sich, daB dieses nicht ohne weiteres flr
Mikrorauhigkeitsmessungen geeignet ist und daf es erheblicher Anstren-
gungen bedarf, um selbst mit den besten Abtastgerdten dieser Art
verlaBliche Informationen zu erhalten. AubBerdem ist es zweifelhaft, ob die
Diamantspitze bei weichen Materialien wie Gold wirklich die Oberflache
reproduziert.

Die Stereo- und Tunnelmikroskopie sind aufwendige Techniken, die nur an
sehr wenigen Stellen verfiigbar sind und konnten daher von uns nicht
angewandt werden. Wahrscheinlich sind sie aber, abgesehen von der
moderaten Hohenauflosung der Stereomikroskopie und ihrer kompli-
zierten Dekorations-oder Abdrucktechnik, in unserem Sinne am besten
geeignet, um ein zuverldssiges Bild von der Oberflache zu machen.

Eines hat die VUV-Streulichtanalyse den oben angefiihrten Techniken
auBerdem noch voraus: Man kann Vorgénge in situ an reinen Oberflachen
beobachten und Veranderungen wahrend des Aufdampfens, Temperns etc.
ohne Fremdeinfliisse untersuchen !
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5.0 ZUSAMMENFASSUNG UND WEITERE PERSPEKTIVEN

Im Rahmen dieser Arbeit wurden zum ersten Male systematische Mes-
sungen zum Streulichtverhalten an mikrorauhen Spiegeln (Material: Gold
auf Glas und Glas) im VUV-Wellenldngenbereich mit Synchrotronstrahlung
(A=50/100/200 &) durchgefiihrt. Es wurden die Einfallswinkel- und
Wellenlangenabhangigkeit der spekular und diffus reflektierten Strahlung
fir s-Polarisation in der Einfallsebene untersucht.

Zu diesem Zweck und fiir weitere Untersuchungen der optischen Eigen-
schaften fester Korper  wurde ein ultrahochvakuumtaugliches
VUV-Reflektometer entwickelt [HGH83], daB Proben- und
Detektorbewegungen mit hoher Genauigkeit (A¢ ~ 0,005°) erlaubt.

Ziel der Messungen war einmal, die Tauglichkeit des neuen Reflektometers
fir diese Art von Oberflachencharakterisierungen zu prifen und die
standardmaé&Bige Inspektion von Spiegeln vorzubereiten. Dazu war es notig,
die Messungen anhand géngiger Oberflachenstreutheorien (skalare Theorie
nach BECKMANN [BS63] und Vektortheorie nach ELSON [EI75]; Rechnungen
anhand selbst erstellter FORTRAN-Programme) zu erkldren. Des weiteren
sollte auch die Niitzlichkeit solcher Untersuchungen fir die Aufklarung der
optischen Eigenschaften von Aufdampfschichten gezeigt werden.

Man kann die Ergebnisse in folgenden Punkten zusammenfassen:

1. Mit VUV-Streuung und -Reflexion laBt sich wie mit Laser- und
Rontgenstrahlen die Giite mikrorauher Spiegel kontrollieren. Man
verfiigt mit der Synchrotronstrahlung iliber hohe Intensitat und eine
kontinuierlich durchstimmbare Quelle. Es gelang sowohl den EinfluB
der Rauhigkeit auf die spekulare Reflektivitdt R=R(®;,\) zur Charak-
terisierung heranzuziehen, als auch gut aufgeloste
Streulichtverteilungskurven der diffus reflektierten Strahlung
Iecattor=Iscatter(®1,82,A) aufzunehmen. Die experimentell verfiigbare
Dynamik schrankte den beobachtbaren Bereich auf A®; ~ +15° um den
spekularen Reflex ein.

Man ist Dbesonders empfindlich auf Strukturen im lateralen
GréBenbereich von c.a. 300 bis 5000 £.

2. Es wurden zwei verschiedene Arten von Oberflachenrauhigkeit unter-

sucht: 1) die Rauhigkeit wurde durch Bedampfen des Glassubstrats mit
dicken Goldschichten erzeugt und 2) durch Polieren (Aufrauhen) des
Substrats mit Diamantpaste (und anschlieBender Bedampfung mit 500
& Gold).
Die Streustrahlung von den dicken Goldschichten unterscheidet sich in
der Form der Streulichtverteilungen grundsatzlich von der an
polierten Spiegeln. Die Streuung von den nach dem ersten Verfahren
hergestellten Proben laBt auf kurzwelligere Strukturen schlieBen als
die von den letzteren.
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3. Die Streukurven der aufgerauhten Proben sind-im Gegensatz zu den
Messungen an den dicken Schichten mit der skalaren Streutheorie von
BECKMANN unter Annahme einer exponentiellen
Autokorrelationsfunktion gut zu erkldaren. Eine gauBformige
Autokorrelationsfunktion kann mit Sicherheit ausgeschlossen werden.
In einem Falle gelang es sogar, nicht nur die Form der
Streulichtverteilung zu fitten, sondern mit dem gleichen Parametern
(0 und T) auch die Intensitdt des gestreuten Lichtes im Verhéltnis zur
spekular reflektierten Intensitat ( fiir alle Einfallswinkel und zwei
Wellenldngen) vorherzusagen! Diese sehr gute Ubereinstimmung 148t
auch die bekannte Formel flir die spekulare Reflektivitat
R=Rgexp-(4mocos®;/N\)? als einigermaBen verlaBlich erscheinen.

Fiur die dicken Goldschichten missen vermutlich andere, hier nicht
benutzte Modelle verwendet werden.

4. Die Vektortheorie 1.0rdnung ist bei den hier untersuchten
Rauhigkeiten (o/\ ~ 30/100) offenbar nicht mehr so gut anwendbar

wie die skalare.

5. Der EinfluB der optischen Konstanten (z.B. der Abschneidekante) auf

die Streulichtverteilungen bei sonst annahernd gleicher
Oberflachenstatistik konnte beobachtet, aber nur tendenziell erklart
werden.

Die in situ-Aufdampfmoglichkeit, die hier noch nicht einsatzfahig war,
bietet liberhaupt die Moglichkeit, den EinfluB der Substratrauhigkeit
bei Aufdampfschichten und viele andere interessante Probleme zu
untersuchen.

Diese Art von Untersuchungen dirfte auch in Zukunft von groBer Bedeu-
tung flir eine genauere Bestimmung der optischen Reflexionseigenschaften
im VUV sein. Eine parallel zu dieser Arbeit laufende Diplomarbeit [Sla85]
zeigte dies noch einmal deutlich. Man kann nicht Reflektivitdten und
Transmissivitaten bestimmen, ohne iber die Struktur, Zusammensetzung
und die Veranderungen der Schichten gleichzeitig (in situ) nahere Infor-
mationen zu besitzen.

Die umfangreichen technischen Eigenschaften des neuen Reflektometers
bieten auch weiterhin die Moglichkeit, diese Problemkreise zu bearbeiten.
Die vorliegende Arbeit lehrt uns, daB dazu folgende Erweiterungen und
Ideen aufgegriffen werden sollten:
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Apparative und meBtechnische Verbesserungen

o Erhohung der Dynamik: Hierzu muB man einerseits die
MeBwertverarbeitung (Detektor, Z&hltechnik etc.) verandern, anderer-
seits die Primarintensitdt steigern (Hoheren Speicherringstrom,
Wiggler etc.). Durch die Installation eines neuen Monochromators
[JHH83] nach Fertigstellung der hier présentierten Messungen fallt
schon einmal das Problem der Intensitatseinbuflen durch
Kontamination (Kap.2.1) weg.

. Verbesserungen des Detektors: Verbesserung der Linearitat,
Homogenit&t, Stabilitdt und Empfindlichkeit durch andere Detektoren
(Channeltron, Kombinationsdetektoren [Sla85], . . .) oder andere
Kathodenmaterialien.

o Verbesserung des Strahlprofils (ideal: 2-dim. GauBprofil oder Recht-
eckprofil) durch andere Abbildungsoptik oder durch Blenden.

° Bessere Strahlstabilitdat: Voraussetzung fiir quantitative Messungen ist
eine stabile Quelle (Strahllage und Intensitdt). Dies war bei der vorlie-
genden Arbeit leider selten gegeben.

. Beseitigung vagabundierenden Lichtes im Reflektometer und Ausschal-
tung des EinfluBes von Ilonenquellen (Getterpumpen, . . .) auf den

Detektor.

. Schaffung zusatzlicher Modglichkeiten: Ionensputtern, Augerelektro-
nenanalyse, Elektronenyieldmessungen (selektiv), . . .

Probenpraparation und MeBideen

. Verbesserung bzw. Verdnderung der Probenprédparation: gezielteres
Aufrauhen (geringere Kérnung, geringere Rauhigkeiten), in situ Auf-
dampfen

. gezieltes Aufdampfen von Deckschichten auf Substrate verschiedener
Rauhigkeit, EinfluB dieser Schichten auf das  Streulicht
(Zuschnei-Effekte bei Bedampfen mit C, . . .)

e Untersuchung des Streulichtes in Transmission

° Abhdngigkeit des Streulichtes von der Temperatur (bzw. von
Temperbehandlungen), von Sputterbehandlungen etc.

. Messung der Streulichtverteilung auBerhalb der Einfallsebene
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o Messungen in p-Polarisation (weitere Aufklarung des Q-Faktors)

o Streuung an regelmaéaBigen Strukturen wie z.B. Latexkiigelchen ohne
und mit Metallbedampfung (siehe Anhang) oder aufgerauchten Materi-
alien, Inselschichten etc.

Theorie

. Erweiterung der Software um die im  Kapitel "Andere
Interpretationsmoglichkeiten” erwdhnten Theorien

Vergleichsmessungen

. Benutzung anderer Techniken (Stylus-Instrumente, Elektronenmikros-
kopie, Rontgenstreuung) zur umfassenden Charakterisierung der Pro-
ben
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ANHANG
A) MESSUNGEN DER TOTALEN PHOTOELEKTRONENAUSBEUTE (TOTAL YIELD)

Da die totale Photoelektronenausbeute in gewissem Sinne komplementar
zum Reflexionsvermogen ist [Gu74,Ku79], liegt es nahe, einen EinfluB der
Rauhigkeit auf den absoluten Yield Y und den Verlauf Y=Y(®,) zu vermuten
[HSA77,Ku79b]. Um Messungen dieser Art an unseren aufgerauhten Proben
und den dicken Goldschichten machen zu konnen, isolierten wir unseren
Probenhalter von der allgemeinen Masse der Apparatur und versahen ihn
mit einer "Absaughaube”. Etwa 30-40 Volt reichten aus, um alle
Photoelektronen abzusaugen. Abbildung A.1 zeigt die so gemessenen Aus-
beutekurven Y=Y(@,) der Probe 500Au. Die Yieldmessungen an den
rauheren Proben unterscheiden sich nur wenig von den in A.1 darge-
stellten. Sie streuen mit dem in der Abbildung angegebenen Fehler um die
Ausbeuteverldufe der glatten Probe ohne irgendeinen Zusammenhang mit
der Rauhigkeit zu zeigen. :

Die Photoelektronenausbeute ist sehr oberflachenempfindlich. Die geringe
Aussagekraft der Messungen beziiglich der Rauhigkeit ist vielleicht auf die-
se Figenschaft der Ausbeute zuriickzufilhren, wenn man von einer
Verunreinigung der Oberfldache ausgeht. Da unsere Proben nicht in situ
hergestellt wurden, ist es sinnvoll, die Messungen noch einmal unter
UHV-Bedingungen mit groBter Sorgfalt zu wiederholen.

Man sollte mit dieser Methode dann auch wieder zwischen Rauhigkeit mit
kleiner und groBer Korrelationslange T unterscheiden koénnen. Nur
Rauhigkeit mit kleinem T wird einen EinfluB auf den Yield haben, denn nur
dann sind die lokalen Einfallswinkel stark von @, verschieden und auch die
effektive photoemittierende Fléache ist vergroBert.
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Photoelectron- Yield [rel.units]

Total

Abbildung

Anhang

A: A=50A4
B: A=1004 Gold A
C: A=2004

D . o 1 " N 1 N i J
a° 30° 60° 90°
Angle of Incidence 6,
Al Totale Photoelektronenausbeute (Yield) von Gold als

Funktion des Einfallswinkels ©; (normiert auf eins bei
0,=0°)

Dargestellt sind Ausbeutemessungen an einer 500 R
dicken Au-Schicht auf Glas (Probe 500Au). Es wurde
auch der Yield der rauheren Proben 1000Au,..., 15uAu
gemessen. Die entsprechenden MeBkurven liegen alle
(auch absolut) innerhalb der angedeuteten
Fehlerbalken um die 500Au-Messungen herum. Die Mes-
sungen zeigen keine sinnvolle Korrelation zwischen
Yield und Rauhigkeit.
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B) STREULICHT VON REGELMASSIGEN OBJEKTEN: BEISPIEL LATEX-KUGELN

Um im Gegensatz zu den im Hauptteil behandelten statistisch rauhen
Flachen auch einmal regelméaBige Oberflachenkonturen zu untersuchen,
benutzten wir die in der Elektronenmikroskopie als Eichteilchen verwen-
deten Latexkugeln mit einem Durchmesser von 3120 R (Fa.BALZERS).

In Transmission wurde dies mit Rontgenstrahlen schon einige Male
gemacht [z.B. BH66, HD55, WKS78 . . .]. Diese Untersuchungen an Kugeln
werden {iblicherweise mit den Theorien von RAYLEIGH [Ral4] und GANS
[Ga25], die von geringer Absorption ausgehen und einfach die Volumen-
streuung (Thomsonstreuung) iiber die Kugel aufintegrieren, interpretiert.
Inwieweit diese Modelle auch im VUV anwendbar sind, 1dBt sich mit
unserem Reflektometer gut studieren, und zwar sowohl in Reflexion als
auch in Transmission.

Abbildung A.2 zeigt Reflexionsmessungen an den 3120 ] dicken Latexkugeln,
Abbildung A.3 die entsprechenden Transmisionsmessungen. Durch
Bedampfen mit Gold (Abb. A2 B) kann man wieder den EinfluB der
optischen Konstanten untersuchen und die Oberflachenstreuung starker
betonen. Die sich zundchst in Losung befindlichen Latexteilchen wurden
von uns auf das jeweilige Substrat (Glas fiir die Reflexionsmessungen,
~1000 ! Kohlenstoff- oder Formvarfolie fiir die Transmissionsmessungen)
aufgetropft. Dabei lieB sich die Verteilung der Kiigelchen kaum beeinflus-
sen; meistens lagern sie sich beim Trocknen so ab, daB sie eine
geschlossene Monolage bilden.

Die senkrechten Pfeile geben die nach der RAYLEIGH-GANS-Theorie [HD55]
fiir senkrechte Transmission berechneten Positionen der ersten Maxima
an. Die theoretische Lage der Maxima stimmt recht gut mit der gemes-
senen iiberein. Sogar in Reflexion trifft dies noch einigermaBen zu. Um
noch bessere Ubereinstimmung zu erzielen miiBte die Theorie die
Absorption, die Mehrfachstreuung, die Interferenz ("interpartikel
interference’”) etc. berilicksichtigen. Das innere Maximum wird z.B. auf die
"interpartikel interference” zuriickgefiihrt [WKS78].
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