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3.3 Infrarot-Reflexionsspektrometrie

3.3.1 Grundlagen

Unter Reflexionsspektrometrie werden in dieser Arbeit spektrale duBeré Reflexionsmes-
sungenan Oberflachen verstanden, die im Vergleich zur Wellenlange des unter einem defi-
nierten Winkel @erichtete Reflexion) einfallenden Lichts ,glatt” sind (spiegelnde, d.h. keine
diffuse Reflexion.) Hierbei kann mit unpolarisierter oder polarisierter Strahlung gearbeitet
werden. Bei konventionellen reflexionsspektrometrischen Messbimgaden nur die Ampli-
tuden des elektrischen Feldvektors (Intensitaten) beriicksichtigt. In die ellipsometrische Mes-
sung und Auswertung geht im Gegensatz hierzu zusatzlich die Phase ein. Allgemein kann
man die Ellipsometrie als eine erweiterte reflexionsspektrometrische Methode betrachten, so
dal3 die hier beschriebenen Grundlagen der Reflexionspektrometrie auch die Ellipsometrie
betreffen. Darliber hinausgehende spezielle Aspekte der Ellipsometrie werden in einem sepa-
raten Abschnitt (siehe 3.4) behandelt.

Polarisiertes Licht

Licht kann als eine transversale elektromagnetische Welle betrachtet werden, die sich durch
die Amplitude und die Orientierung des elektrischen Feldvektors senkrecht zur Ausbreitungs-
richtung beschreiben laRt. Natlrliches Licht enthdlt Komponenten, deren elektrische Feld-
vektoren in alle mdglichen Richtungen senkrecht zur Ausbreitungsrichtung orientiert sind.
Man nennt solches Licht aucimpolarisiert’. Betrachtet man Licht bei dem die Orientierung
des elektrischen Feldes konstant ist, wobei sich der Betrag und das Vorzeichen der Amplitude
zeitlich andern (Abb. 3-11), so wird solches Licht als polarisiertes bzw. genauéamneafs
polarisiertes Licht bezeichnet. Licht, dessen Amplitude konstant ist, dessen Richtung sich
aber mit der Zeit andert, bezeichnet manzalsular polarisiert® (Abb. 3-12). Sowohl linear
als auch zirkular polarisiertes Licht stellen einen Speziadfhilbtisch polarisierten Lichtes
dar, bei dem sich der elektrische Feldvektor mit der Zeit dreht und die Amplitude sich veran-
dert [43].

Zur naheren Beschreibung des Reflexionsvorgangs wird, wie in Abbildung 3-13 dargestellt,
von den folgenden Konventionen ausgegangen. Es gibt eine einfallende ebene elektromagne-
tische Welle in der eingezeichneten Ausbreitungsrichtung, die an einer Oberflache reflektiert
wird. Die Einfallsebene wird als die Ebene definiert, die vom einfallenden (und reflektierten)
Strahl und der Oberflachennormalen aufgespannt wird. Der resultierende elektrische Feld-
vektor der Welle laf3t sich in zwei Komponenten aufspalten. Die Komponente, deren elektri-
scher Feldvektor parallel zur Einfallsebene liegt, wirdpapelarisiert und die Komponente
mit dem elektrischen Feldvektor senkrecht zur Einfallseberepalarisiert bezeichnet. Eine
weitere wichtige Grol3e zur Beschreibung der p- und s-Komponenten ist, neben der Amplitude
und der Polarisationsrichtung, die Phase.

® Bei der auReren Reflexiomird Licht vom optisch diinneren Medium (gewdhnlich der Umgebungsluft) auf
das optisch dichtere Medium (Probe) eingestrahlt. Umgekigimer € Reflexion) ist die Situation bei deATR-
Technik, bei der die Probe mit einem Kristall in Kontakt gebracht wird, der einen deutlich h6heren Brechungsin-
dex als diese besitzt. Es wird unter einem Winkel groer als der kritische WinRetalegflexion eingestrahlt.

® Im weiteren Verlauf dieser Arbeit wird diese Methodegatschtete Reflexion bezeichnet.

" Diese Bezeichnung ist etwas irrefiihrend, da sich das Licht in Wirklichkeit aus einer schnell veranderlichen
Folge von verschiedenen Polarisationszustanden zusammensetzt und diese Verénderungen so rasch erfolgen, dalR
sie jeden einzelnen resultierenden Polarisationszustand unerkennbar machen [43].

8 Wobei man zwischen rechts und links zirkular polarisiertem Licht unterscheidet.
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Abbildung 3-11: Linear polarisiertes Licht [43].

Abbildung 3-12: Zirkular polarisiertes Licht [43].
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Wird ein polarisierter Lichtstrahl an einer spiegelnden Oberflache reflektiert, so &ndert sich
sowohl die Amplitude als auch die Phase der parallelen und senkrechten Vektorkomponenten.

Surface
p Plane of | Normal
incidence

AN

Es

Reflecting
surf*m)‘(—— /

Abbildung 3-13: Reflexion eines Lichtstrahls an einer Oberflache [44B=Elektrischer Feldvektor
mit unterschiedlichen Polarisationsrichtungen (p=parallel, s=senkrecht).

Brechungsgesetz, Reflexion und Transmission

Trifft eine ebene elektromagnetische Welle auf die Grenzflache zwischen zwei Medien, so
erfolgt nicht nur Reflexion an der Oberflache, sondern ein Teil der elektromagnetischen
Strahlung dringt in das Medium ein. Die Richtung des gebrochenen Strahls wird durch das
Shelliussche Brechungsgesetz beschrieben:

NySing, = sing,, (3-1)

np = Brechungsindex des Mediums O,
n; = Brechungsindix des Mediums 1,
¢o = Einfallswinkel,

¢1 = Winkel des gebrochenen Strahls.

=<V

S.
b4 | '

Abbildung 3-14: Das Snelliussche Brechungsgesetz fur die Medien O uncibfallender Strahl,;s
reflektierter Strahl, ;stransmittierter Strahlp, Einfallswinkel, ¢; Winkel des gebrochenen Strahls
zum Lot, X, z Koordinaten [45].
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Fur ein nichtabsorbierendes Medium wird dieser Vorgang durch die folgende Form der
Fresnelschen Gleichungen [46, 47] beschrieben:

ES
EO

E, _ N,cosg, -nyCosp, _ s,
r role

E® " ncosp, +n,cosg,
{ = 2n,cosg,
N, CoSg,, +n, COSP,
¢ = 2n,cosy, _
" n,cosg, +n,cosp,

¢ = MCOSP, -n,CoSP, _
°  n,cosg, +n,cosg,

|rs|ei<)'S ,
(3-2)

=[tale”.
(3-3)

_ i,
It

Dabei gilt:

n, cosg, = \/ nZ-n;sin’ @, . (3-4)

Die Fresnelschen Koeffizienten ry, s bzw. t, s beschreiben eine elektromagnetische Welle,
die durch die Amplitude der reflektierten) Und der durchgelassena) $trahlung und die
Phased charakterisiert wird. In komplexer Schreibweise habemdt die Form:

r=|rle?,

. 3-5
t =|tje”. &9

Die Amplituden vonrp, s bzw. t, s sind die Komponenten eines elektrischen Vektors, der
mit der Zeit im allgemeinen Fall eine Ellipse beschreibt.

Optische Konstanten eines Mediums
Die optischen Eigenschaften eines Mediums kénnen durch den reellen Brechungsindex
und den Absorptionskoeffizientdn charakterisiert werden. In Kombination bilden sie den
komplexen Brechungsindei:
A=n+ik. (3-6)

Der komplexe Brechungsindex ist mit der komplexen dielektrischen Funktieniiber die
folgende Beziehung verknupft:

£=n%, (3-7)
Mit &= ¢ +ig" folgt aus GI. 3-6 und 3-7:
&= (n?-Kk?)+i2nk,

g =n"-Kk?, (3-8)
g"=2nk.
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Reflexion an einer Schicht

Betrachtet man eine absorbierende Schicht auf einem Substrat (z.B. Metall), so wird en
Modell angenommen, das analog Abbildung 3-15 aus drei Schichten besteht:

o Luft (no, ¢o)
 Beschichtung (f;, ¢1)

 Substrat (A, §2)

Aufgrund der unterschiedlichen Brechungsindizes kommt es an den Grenzflachen zu
Mehrfachreflexionen in der Schicht, deren Einzelbetrage aufaddiert werden mitssen. Die
Amplitude der reflektierten Strahlung ergibt sich dann nachidgFormel zu:

L (3-9)
Ey 1+ryr,e?
E,, Eo = reflektierte bzw. eingestrahlte Feldstarke,
loy = Fresnelkoeffizient an der Grenzflache Luft/Schicht,
ro = Fresnelkoeffizient an der Grenzflache Schicht/Substrat,
o = zusatzliche Phase durch die Schicht.

Dabei ergibt sicld aus:

5= 4% d* v+ (Jnf —risn’g,) (3-10)

d = Schichtdicke / cm
v = Wellenzahl / cnit

f12

Abbildung 3-15: Mehrfachreflexionen in einer Schicht [45]. E,, E;, E; Feldstarke der einfallenden,
reflektierten und transmittierten Strahlungy, Einfallswinkel, d; Schichtdicke, n,, fy, A, Bre-

chungsindizedy, to; Transmissionsamplitudeny, ri, Reflexionsamplituden.
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Sark absorbierende Medien und nichtspiegelnde Reflexion

Die bisher aufgefiihrten Beziehungen gelten alle fiir die Reflexion an nichtabsorbierenden
Medien. Sie lassen sich jedoch auf absorbierende Medien Ubertragen, wenn an Stelle der
reellen () die komplexen Brechungsindizesi £ n+ik) in die Gleichungen eingesetzt
werden.

Materialien, die im Infraroten absorbieren weisen im allgemeinen eine Reihe von
Absorptionsbanden auf, innerhalb derer sichind k stark andernapomale Dispersion)®.

Diese lassen sich auf Eigenschwingungen (und Rotationen) der durch die IR-Strahlung ange-
regten Molekule zurtckfuhren. Der Verlauf der dielektrischen Funktion innerhalb einer
Absorptionsbande la3t sich durch ein Oszillationsmodell beschreiben. Ein entsprechender
Oszillator a3t sich durch die Oszillatorstarke, die Dampfungskonstante und die Oszillator-
frequenz charakterisieren. Dabei gilt die nachfolgende Beziehung [48, S. 12 ff.]:

eZ
47N — f

m
E=g, + - , 3-11
T W +Hiyw (3-11)

& = Dielektrizitatskonstante (komplex im Fall absorbierender
Medien),

£, = Realteil der Dielektrizitatskonstante bei sehr grof3en
Wellenzahlen,

N = Zahl der Oszillatoren pro Einheitsvolumen,

m = reduzierte Masse des Oszillators,

f = Oszillatorstarke,

w = Frequenz,

w, = Resonanzfrequenz,

y = Dampfungskonstante.

Spaltet man diese Formel in den Real- und Imaginarteil auf und bringt das Ganze in eine
wellenzahlabhangige Form, so ergibt sich:

S/ i .

E e G-y () (3-12)

gz v (3-13)
TZ-02)2 +(F D)

mit: T = 2_7’;C und F = (&, — £, )72 (3-14)

¢ = Lichtgeschwindigkeit,
€0 = Dielektrische Konstante fir — O.

® Unter anomaler Dispersion versteht man die Erscheinung, daR innerhalb der Absorptionsbande der
Brechungsindex fiir kurzwelliges Licht kleiner als fiir langwelliges Licht ist.
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Der Brechungsindex und der Absorptionskoeffizient lassen sich dann mit Gl. 3-6 - 3-7 nach

[N

n= %(\/5’2+£”2)+£’§ (3-15)

und

k:%@EEZEﬂ-gg (3-16)

=

berechnen.

Abbildung 3-16 (links) zeigt die Verhaltnisse im Bereich einer starken Absorptionsbande.
Fur das Modell destarken Oszllators [48] wurde beispielhaft folgender Parametersatz
gewahlt: F = 2*18cm? I =15 cm, &, = 2,1, V, = 1000 cni. Charakteristisch sind hohe
Werte fiir &' undk, eine starke Anderung voa undn im Absorptionsbereiclfanomale
Dispersion) und ein Bereich mit n <. Das Maximum vork ist in Bezug auf die Resonanz-
frequenz zu héheren Wellenzahlen verschoben und die Kurvenform ist asymmetrisch.

Abbildung 3-16 (rechts) zeigt ein Beispiel fur eingmhwachen Oszillator mit folgendem
Parametersatz: F = 800 éml" = 10 cmt, &, = 1,8, V, = 1000 crit. Ein schwacher Oszilla-

tor besitzt ein annahernd konstames/obei stets gilh > 1. Das Maximum voR weist keine
Verschiebung bezuglick” auf, so daf¥, allein mit Hilfe vong’ ermittelt werden kann.

10 -15 44 19+01 0,05'|" 1,4
T :T n I\ € 1 f t f t f
w w  Starker Oszillator €| ' x - w W  Schwacher Oszillator | x | €
1/ \\ 3 e
5410 I ~ [
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TITHERN o~
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Lo T T =
— I ~< I T
-~ - n \
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n=1 U | \ \
\ TO \
a =\ I “ b
0 | J |70 0 0
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Abbildung 3-16: Typischer Verlauf der Spektren eines starken und schwachen Oszillators [45]. Die
Oszillatorfrequenz ist als TO(Transversal Optical)-Mode und die Position &fur= 0 als
LO(Longitudinal Optical)-Mode gekennzeichnet.

% biese Besonderheit des starken Oszillators verursacht die optischen Phanomene des Berreman-Effekts und
der Oberflachenwellenanregung, die im Rahmen dieser Arbeit aber keine Rolle spielen und infolgedessen nicht
weiter ausgefiihrt werden sollen.
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3.3.2 Interferenzer scheinungen

Interferenz tritt auf, wenn sich mehrere Lichtwellen mit demselben Ursprung (Kohéarenz)
aber unterschiedlichen zurtickgelegten Weglangen uberlagern. Solche Interferenzphanomene
konnen bei der Reflexion eines Lichtstrahles an einer transparenten Schicht auf einem
Metallsubstrat beobachtet werden, wenn die Schichtdicke die gleiche Grdl3enordnung wie die
Wellenlange des eingestrahlten Lichtes besitzt.

Bei der Reflexion eines Lichtstrahls an einer homogenen Schicht auf einem Metallsubstrat,
wie in Abbildung 3-17 dargestellt, wird der Abstand zwischen zwei Interferenzbanden
bestimmt durch:

_ m
AV = , (3-17)
2d* /n? - (n? *sin? ¢,)

AV = Interferenzabstand,

m = Interferenz-Ordnung,

d = Schichtdicke,

n; = Brechungsindex der Schicht,

Ny = Brechungsindex der Umgebungsluft,
¢o = Einfallswinkel.

Beriicksichtigt man nur Interferenzen erster Ordnung, so lal3t sich der Brechungsindex der
Schicht bei bekannter Schichtdicke und Interferenzabstand mit

1 .
nlz\/2C|A|7+n§*sm2 b, (3-18)

bestimmen. Umgekehrt ergibt sich die Schichtdicke bei bekanntem Brechungsindex der
Schicht zu

1
d=—o _ .
ZAV\/nl2 —(n2 *sin® ¢,)

(3-19)

Damit lassen sich Interferenzerscheinungen zur Bestimmung des Brechungsindex bzw. der
Schichtdicke nutzen.

Metall Schicht

Luft

Abbildung 3-17: Interferenz durch Reflexion an eéinem Metall.
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3.3.3 Geréatetechnik

Alle in dieser Arbeit gezeigten IR-Reflexionsspektren und ellipsometrischen Spektren
wurden mit einem FT-IR-Spektrometer aufgenommen. Das FT-IR-Prinzip (Abb. 3-18) hat als
moderne Methode der Registrierung von IR-Spektren die klassischen Gittergerate weitgehend
abgelost. Bei einem FT-IR-Spektrometer werden alle Wellenlangen durchilietel son-
Interferometer frequenzabhéngig moduliert. Im Interferometer wird die einfallende Strahlung
an einem halbdurchlassigen Strahlteiler je zur Halfte zu einem feststehenden Spiegel reflek-
tiert bzw. zu einem beweglichen Spiegel durchgelassen. Die aus beiden Interferometerarmen
reflektierten Teilstrahlen tberlagern sich zwischen Strahlteiler und Detektor und interferieren.
Das primare Mel3ergebnis ist eine Funktion der Signalintensitat in Abhangigkeit von der
Position des beweglichen Spiegels, ein sogenanntes Interferogramm. Durch rechnerische Fou-
rier-Transformation desselben erhalt man das eigentliche IR-Spektrum.

Die Position des beweglichen Spiegels wird anhand der Interferenzen eines HeNe-Lasers
bestimmt, woraus eine hohe Wellenzahlgenauigkeit des Spektrom€mmses\Vorteil)
resultiert. Wahrend der Messung tragt stets der gesamte Spektralbereich zum Signal bei,
wodurch sich das Rauschen des Detektors auf samtliche Spektralinkremente verteilt und das
Signal/Rauschverhaltnis erheblich verbessert wiMdltjplex- oderFellgett-Vortell). Gegen-

Uber dispersiven Geraten besitzen FT-IR-Gerate bei gleichem Auflosungsvermbgen einen
hoheren optischen Leitwert, da anstelle schmaler rechteckiger Spalte grofiere kreisrunde
Blenden verwendet werdedatquinot- oderDurchsatz-Vorteil) [49]. Moderne FT-IR-Geréate
arbeiten mit hoher Registriergeschwindigkeit (Fast Scan), und das gewinschte Signal/
Rauschverhaltnis wird durch rechnerisches Aufaddieren und Mitteln einer ausreichenden Zahl
von Interferogrammen erreicht (Signal Averaging).

Aufgrund dieser apparativen Vorteile gegenuber den Gittergeraten wurde die FT-IR Spek-
troskopie friher bevorzugt dort eingesetzt, wo schnelle Messungen bei ungtinstigen Energie-
verhaltnissen gefordert waren oder niedrige Konzentrationen vorlagen. Heute werden im MIR
auch fur Routineaufgaben ausschliel3lich FT-IR Spektrometer eingesetzt.

\iiiiiiiiiiiiii\\\\\\\ — SPIEGEL

P STRAHLTEILER
77 é
®' ‘ W/ &—>  SPIEGELWEG
I\
LICHTQUELLE PROBE SPIEGEL
DETEKTOR
N
T T 3353 26bs 2000 1666 1353 1000 6bs
WAVENUMBERS
INTERFEROGRAMM SPEKTRUM

Abbildung 3-18: Entstehung eines FT-IR-Spektrums [50].
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Bel den verwendeten Lichtquellen handelt es sich im allgemeinen um einen Nernst-Stift
oder einen Globar. Als Detektoren konnen in der IR-Spektroskopie Halbleiterdetektoren wie
der MCT (HgCdTe) Detektor oder pyroelektrische Detektoren wie der FR-DTGS (Fast
Recovery-Deuterated Tri Glycine Sulfate) Detektor verwendet werden.

Als Zubehor werden in der Reflexionsspektroskopie Reflexionseinheiten mit einem festein-
gestellten oder variablen Winkel verwendet. Mit Hilfe einer Spiegeloptik wird der Mel3strahl
auf die Probenoberflache gelenkt, an dieser reflektiert und durch einen weiteren Spiegel in
Richtung Detektor geleitet.
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3.4 Ellipsometrie

Die Ellipsometrie ist eine sehr alte MeRmethode zur Untersuchung von Oberflachen und
dinnen Filmen. Die fundamentalen Gleichungen der Ellipsometrie wurden bereits zu Beginn
dieses Jahrhunderts vorrRIDE [6, 7] aufgestellt. Bei der Ellipsometrie handelt es sich um
eine spezielle Form der Reflexionsspektrometrie; sie befat sich mit der Anderung des Polari-
sationszustands bei der Reflexion von polarisiertem Licht an einer spiegelnden Oberflache.

Ihre Vorteile liegen in der zerstorungsfreien Mel3technik und ihrer hohen Sensitivitat, durch
die Messungen bis in den Submonolagenbereich von Atomen und Molekilen méglich sind.
Weiterhin handelt es sich bei der Ellipsometrie um ein absolutes Verfahren, d.h. es werden
keine Kalibrations-Standards bendétigt. Die ellipsometrische Analyse liefert die optischen
Konstanten, namlich den Brechungsinaexnd den Absorptionskoeffizientén Bei Schicht-
systemen ist zusatzlich die Bestimmung der Schichtdickéglich.

Im UV/VIS Bereich ist die Ellipsometrie als Einwellenlangenmessung eine weit verbreitete
Technik zur Charakterisierung von Schichten in der Halbleitertechnik oder dem Korrosions-
schutz. Im Gegensatz dazu gelang der spektralen IR-Ellipsometrie erst zu Beginn der 80er
Jahre der Durchbruch als Routinemef3technik.

Im folgenden werden nun zunachst die theoretischen Aspekte der Ellipsometrie auf der
Grundlage der physikalischen Gesetzte der Reflexionsspektrometrie (siehe auch 3.3.1) erklart.
Im Anschlul3 daran wird auf den Gerateaufbau, die damit verbundene Mel3technik und die
Besonderheiten der Infrarot-Ellipsometrie eingegangen.

3.4.1 Diefundamentale Grundgleichung der Ellipsometrie

Trifft polarisiertes Licht auf eine ebene Oberflache, so andern sich sowohl die Amplitude
als auch die Phase der parallelen und senkrechten Vektorkomponente des elektrischen Feldes.
Der resultierende Polarisationszustand ist im allgemeinen elliptisch. Die Mel3methode der
Ellipsometrie erlaubt es, diese Ellipse auszumeé$send die Phasendifferent, - &; sowie

das Verhaltnis der Amplitude‘q)‘/ r| zu bestimmen:
A=0,-9,,
I, (3-20)
tany = 2,

I

d

In komplexer Schreibweise |43t sich GI. 3-20 schreiben als:

I )
p=-—"=tanWe". (3-21)

rS

Dies ist diefundamentale Grundgleichung der Ellipsometrie. Die so erhaltenen Gréf3en
tan¥ undA werden alsllipsometrische Parameter bezeichnet. Bei bekanntem Einfallswinkel
lassen sich aus ihnen die optischen Konstanten der reflektierenden Oberflache bestimmen.
Nur im einfachsten Fall einer isotropen kompakten Probe ist die direkte Bestimmung von
undk aus tal’ undA mdglich. Dann kann Gleichung 3-21 mit Hilfe der Fresnelschen Glei-
chungen umgeformt werden zu:

" Daher der Name , Ellipsometrie®.
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(nO sing, tan¢0)— é—(nO sin¢0)2

J
(n0 sing, tan¢o)+\/£— (n0 sin(bo)2 .

(3-22)

Auflosen naché ergibt:

cos’ 2¥ —sin?2¥Wsin’ A
(1+sin2W¥ cosA)? EL

) 20
g =n*-k*= (nosmqbo) g,+tan2 P,
(3-23)
sn4¥snA
(1+sin2WcosA)®

RE——,

Damit ergeben sich undk nach Gl. 3-15 und 3-16:

D]jg\l—\

n:%( g!2+gl'2)+g!

und

k: %( ¢g,2+€,,2)_g,

; (3-15)

(3-16)

D]?g\la

Bei der Untersuchung von Mehrschichtsystemen muf in aller Regel ein adaquates Modell
zugrunde gelegt werden, auf dessen Basis in einem iterativen Verfahren [45] die optischen
Eigenschaften ermittelt werden.

Bei der Entwicklung eines solchen Modells mul3 zunéchst die Frage nach dem Aufbau des
vorliegenden Schichtsystems geklart werden, d.h. es mul3 bestimmt werden, ob es sich um ein
1-Schichtsystem, ein 2-Schichtensystem oder sogar um ein Mehrschichtsystem handelt.
AnschlieRend sind Uberlegungen beziiglich des zugrunde liegenden Substrats und seiner opti-
schen Konstanten notig. Fur die optischen Konstanten des Substrats konnen dabei einerseits
Literaturwerte zu Grunde gelegt werden. Vorzuziehen ist es allerdings, diese in einer separa-
ten Messung des reinen Substrats experimentell zu ermittelt.

Nachdem so die Basis des Modells gelegt worden ist, missen nun die optischen Konstanten
der Schicht bzw. des Schichtsystems bestimmt werden. Hierbei missen fir jede Schicht drei
Variablen berilicksichtigt werden, die Schichtdickeder Brechungsindex und der Absorp-
tionskoeffizientk. Die Schichtdicke und der Brechungsindex sind dabei nicht unabhangig
voneinander, sondern Uber die folgende Gleichung miteinander verknupft (siehe auch 3.3.2):

1 .
”1=\/2dm7+“§*5'”2¢° : (3-18)

In der vorliegenden Arbeit wird deshalb so vorgegangen, daf3 die mittels Wirbelstromme-
thode bestimmte Schichtdickevorgegeben wird und die simulierten $&nund A-Spektren
durch Variation des Interferenzabstanflg mdglichst optimal beziiglich der Interferenz-
phase an die experimentellen Spektren angepaldt werden. Anschliel3end kann der Brechungs-
index n Uber die Gleichung 3-18 berechnet werden. Die Amplitudenanpassung wird durch
eine Variation des Absorptionskoeffizienterrreicht.
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Im Bereich von Absorptionsbanden muf3 den simulierten Spektren ein Oszillatormodell
zugrunde gelegt werden mit dessen Hilfe der Verlaufrvandk approximiert werden kann.
Hierbei mussen die Resonanzwellenzghl die Oszillatorstark&, die Dampfungsonstante
und der Brechungsindex, vorgegeben und iterativ angepaldt werden (siehe auch 3.3.1,
S. 21).

Die Modellanpassung erfolgt rein nach Augenmal3, wobei zur Bewertung der Anpassungs-

gute der Modelle ein Anpassungsfehler zwischen experimentellen und simulierten Spektren
berechnet wird.
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3.4.2 Apparative Aspekte der Ellipsometrie
Die optischen Elemente eines Ellipsometers

Ein Ellipsometer enthalt die folgenden optischen Elemente:
» Lichtquelle

* Polarisator

* Retarder (Quarter-Wave Plate, QWP)

* Reflexionseinheit

* Analysator

» Detektor

Zunachst werden die einzelnen Elemente im Allgemeinen beschrieben, um dann im folgen-
den Kapitel auf die Besonderheiten der Infrarot Ellipsometrie einzugehen.

Die verwendete Lichtquelle sendet in der Regel unpolarisiertes Licht aus. Verwendet wer-
den im Bereich der UV/VIS Ellipsometrie als monochromatische Lichtquellen Laser und
Bogenlampen oder auch polychromatische Lichtquellen mit einem Filtersystem. Ublich ist
heute der Gebrauch von Lasern.

Polarisatoren konnen auf zwei Arten genutzt werden. Zum einen dienen sie dazu, unpolari-
sierte Strahlung in polarisierte umzuwandeln und zum anderen haben sie den Zweck den Pola-
risationsstatus polarisierter Strahlung zu bestimmen. In diesem Fall werdanakisator
genannt. Es gibt verschiedene Arten von Polarisatoren, z.B. Drahtgitterpolarisatoren, dichroi-
tische Kristalle, Polaroidfilter etc. Sie basieren aber alle auf einem von vier verschiedenen
physikalischen Mechanismemichroismus oder selektive AbsorptiorRReflexion, Streuung
und Doppelbrechung. Allen gemeinsam ist das Vorliegen einer gewissen Art von Asymme-
trie, da der Polarisator einen bestimmten Polarisationszustand bevorzugen mufd und alle ande-
ren ausblendet [43].

Ecosf |\

natirliches
Polarisator Licht

Analysator

Detektor

Abbildung 3-19: Polarisator und Analysator - Malussches Gesetz [43].

Angenommen wir haben, wie in Abbildung 3-19 gezeigt, natirliches Licht, das auf einen
Polarisator mit einer Polarisationsachse (oder Durchla3achse) in einem Winkel von 45° zur
Vertikalen fallt. Dann werden nur die Komponenten durchgelassen, deren elektrische Feld-
vektoren parallel zur Polarisationsachse orientiert sind. Trifft dieses Licht nun auf einen
zweiten Polarisator, dem Analysator, mit einer vertikalen Durchlaf3achse, so wird nur die
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Komponente E,cosf, die parallel zur DurchlaBachse des Analysators ist, durchgelassen.
Dabei ist E, die Amplitude des elektrischen Feldes, die vom Polarisator durchgelassen wird

und 6 der Winkel zwischen den Polarisationsachsen des Polarisators und Analysators. Diesen
Zusammenhang kann man in dbtalusschem Gesetzausdricken:

1(6) = 1(0)cos’ 6. (3-24)

[(0) ist hierbei die maximale Betrahlungsstarke U@ die Bestrahlungsstarke beim Win-
kel 0. Das heil3t, die maximale Betrahlungsstéarke tritt auf, wenn der Winkel zwischen der
DurchlaBachse von Polarisator und Analysator O ist. Andererseits wird bei einem Winkel von
90°, gekreuzte Polarisatoren, das Licht vollkommen ausgeldscht.

Abbildung 3-20: Ein Quarter Wave Plate. Die schnelle Achse ist durch die dunkle Linie und die
langsame Achse durch die hellere Linie beschrieben. Die Komponente parallel zur schnellen Achse
tritt um A/4 schneller aus als die Komponente parallel zur langsamen Achse [44].

Ein weiteres optisches Element ist deetarder auch Kompensator oder Quarter Wave
Plate (QWP) genannt. Dabei handelt es sich um einen Phasenverschieber, ein anisotropes
optisches Element, das dazu dient, den Polarisationszustand einer einfallenden Welle zu ver-
andern. Die Funktionsweise eines Retarders beruht auf dem Vorhandensein von zwei opti-
schen Achsen, einer schnellen und einer langsamen, die senkrecht zueinander und zur Aus-
breitungsrichtung stehen. Das bedeutet die Geschwindigkeit der einfallenden elektromagneti-
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schen Welle ist abhangig von ihrer Orientierung. Die Folge ist, dal3 die Komponente parallel
zur schnellen Achse schneller ist als die Komponente parallel zur langsamen Achse. Waren
die beiden Komponenten der Welle vor dem Durchgang durch den Retarder in Phase, lineare
Polarisation, so sind sie nach dem Durchgang aul3er Phase, was elliptische Polarisation
bedeutet. Die Dicke des Plattchens kann so gewahlt werden, dal? die Phasenverschiebung
exakt 90°, 180° oder 360° betragt. Dementsprechend werden sie Quarter Wava/®late (
Plattchen), Half Wave Plat@/@-Plattchen) und Full Wave Platk-Plattchen) genannt. Die
schematische Funktionsweise eines QWP ist in Abbildung 3-20 dargestellt.

Die verschiedenen Geratetypen

Der prinzipielle Aufbau eines Null Ellipsometersist in Abbildung 3-21 dargestellt. Bel
diesem Ellipsometertyp wird naturliches Licht durch einen Polarisator linear polarisiert. Der
nachfolgende Kompensator mit einer Phasenverschiebung von 90° wird so eingestellt, dal3 die
Anderung des Polarisationszustandes durch die Reflexion an der Probenoberflache kompen-
siert wird. Es entsteht wieder linear polarisiertes Licht. Durch Drehung des Analysators wird
auf ein Strahlungsminimum hin justiert. Aus den Winkeleinstellungen des Kompensators und
des Analysators kénnen Informationen uber die Phasendifferenz und das Amplitudenverhalt-
nis gewonnen werden uddund tat¥ bestimmt werden.

Dieses Mel3verfahren ist sehr akkurat und liefert genauere Ergebnisse als das im folgenden
beschriebene photometrische Verfahren. Es hat aber den grol3en Nachteil, dal3 es quasi-sta-
tisch an einer einzelnen Wellenlange mif3t und fur spektroskopische Untersuchungen zu
umstandlich ist [48, 51].

Photomultiplier

Null

Polarizer

Quarter Analyzer

Wave Plate

Abbildung 3-21: Schematischer Aufbau eines Null-Ellipsometer [44].

Infolgedessen hat sich in der Praxis gamtometrische Mel3prinzigurchgesetzt. Es
kommt sowohl bei Einwellenlangen-Messungen als auch bei spektroskopischen Untersuchun-
gen zum Einsatz. Das photometrische Ellipsometer (Abb. 3-22) arbeitet mit einem festeinge-
stellten Polarisator; normalerweise betragt der Winkel 45°. Ein Kompensator kann im Strah-
lengang positioniert oder entfernt werden. Das einzige rotierende Element ist der Analysator.
Der Detektor mif3t die Intensitat in Abhangigkeit von der Winkeleinstellung des Analysators
0. Aus dieser gemessenen Intensitatsverteil(ong,

1(a,) = %(so +50S2a, + 5, 8in24,), (3-25)
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lassen sich die Stokes Parameter sp, s1 und s, berechnen. Sie sind mit A und W Uber die fol-
genden Beziehungen verknipft:

= —cos2W¥,

(3-26)
= sin2W¥ cosA.

& | |»n

Photomuniilier

Rotating
Analyzer

Polarizer
Quarter
Wave Plate

Abbildung 3-22: Schematischer Aufbau eines photometrischen Ellipsometers [44].

Das photometrische Ellipsometer bendtigt im Prinzip keinen Kompensator. Da aber nach
Gleichung 3-23 und 3-24 nicl&t direkt, sondern cds gemessen wird und daduré¢him
Bereich von|cosA| =1 durch das unumgangliche Rauschen nicht exakt bestimmt werden
kann und aul3erderh nur im Bereich Q€A<180° eindeutig ist, ist es sinnvoll eine zweite
Messung mit Kompensator durchzuftihren. Dann laRtsidgber die Beziehung

_ cosAcosd - cogA +9)
sind

sinA

(3-27)

eindeutig bestimmen. Dabei Stie Phasendifferenz des Kompensators.
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3.4.3 FT-IR-Ellipsometrie

BEATTIE [52] berichtete 1955 erstmals von der spektroskopischen Infrarot-Ellipsometrie
durch die Kopplung mit einem Gittermonochromator. Aufgrund der begrenzten Strahlungs-
energie im Infraroten konnte sich dieses Verfahren nicht durchsetzten.

Erst die Kopplung eines photometrischen Ellipsometers mit einem leistungsfahigeren kon-
ventionellen FT-IR-Spektrometer durcld$ELER [53] ermdglichte den Einsatz bei Routine-
messungen. Bei diesem Verfahren kommen die Vorteile des schon in Kapitel 3.3.3 beschrie-
benenMichelson-Interferometers zum tragen.

Durch die Kopplung des photometrischen Ellipsometers mit einem Fourier-Transform-
Spektrometer (FTS) ergibt sich das Problem, dafl3 das Mel3prinzip des FTS ein zeitlich kon-
stantes Intensitatsspektrum benétigt. Aus diesem Grund kann ein rotierender Analysator nicht
verwendet werden. Statt dessen werden vier Messungen bei den Polarisatoreinstellengen
0°, 45°, 90° und 135° durchgefiihrt (Abb. 3-23). Dann ergeber\sicid W nach [45, 48]:

1(90°)-1(0°
cos2W¥ = W (3-28)

| (45°) - 1(135°)

sn2Y¥ cosA = |(450)+ | (1350) .

(3-29)

AulRerdem mussen die Polarisationseigenschaften des verwendeten Michelson Interfero-
meters berlcksichtigt werden, wenn ein rotierender Polarisator verwandt wird. Bei einem
rotierenden Analysator muld die polarisationsabhangige Empfindlichkeit des Detektors
beachtet werden. Wéahrend der Empfanger im Allgemeinen einen bandenartigen Empfindlich-
keitsverlauf besitzt, weist das Interferometer eine breite, monotone Struktur auf, die flr eine
Korrektur besser geeignet ist [45]. Im folgenden wird von einem rotierenden Polagisator
und einem feststehenden Analysatpe 45° ausgegangen.

Die Polarisationseigenschaften des Interferometers missen in einem Eichschritt vor der
eigentlichen Probenmessung bestimmt werden. Dazu werden vier Messungen bei den gleichen
Winkeleinstellungena; = 0°, 45°, 90° und 135° durchgefuhrt, um dafsrund W durch
Erweiterung der Gleichungen 3-28 und 3-29 zu bestimmen:

1(90°)/ E(90°) - 1 (0°)/ E(0°
cose = |§90°§/ EE90°;+ |E %/ Ego%’ (3-30)
Sn2WoosA = ! (45°)/ E(45°) - 1(135°)/ E(135°g | (3-31)

| (45°)/ E(45°) + 1(135°) / E(135°

Die Messungen fur die Polarisatoreinstellungen von 45° und 135° muissen bei einer Win-
keleinstellung des Analysators von 0° oder 90° erfolgen, da bei einer Einstellung von 45°
gekreuzte Polarisatoren vorliegen wurden.

Als Polarisatoren werden in der Infrarot-EllipsomeDieahtgitter polarisatoren oderPola-
risatoren vom Brewster Typ eingesetzt. Drahtgitterpolarisatoren bestehen aus einem Gitter aus
leitenden Dréhten auf einem IR-durchlassigem Substrat. Trifft nattrliches Licht auf dieses
Gitter (Abb. 3-24), so induziert die Komponente des elektrischen Feldes parallel zu den
Drahten einen Strom. Die Elektronen geben ihre Energie an die Gitteratome ab und die Dréhte
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Abbildung 3-23: MelRprinzip eines spektroskopischen Infrarot-Ellipsometers [45].

werden dadurch erwarmt (Joulsche Warme). Die Elektronen entlang der y-Achse strahlen
aulBerdem sowohl in Vorwarts- als auch in Rickwartsrichtung, was letztendlich zur Aus-
l6schung flhrt. Da die Elektronen aber nicht in der Lage sind sich weit in die x-Richtung zu
bewegen, kann die senkrecht zu den Drahten stehende Feldkomponente nahezu ungehindert
durch das Gitter treten [43].

Polarisatoren vom Brewster Typ nutzen das Reflexionsminimum gd&ofRponente der
Strahlung in Transmission oder Reflexion aus, wobei erst mehrere Elemente in Reihe einen
akzeptablen Polarisationsgrad ergeben. Solche Polarisatoren weisen einen praktisch konstan-
ten Polarisationsgrad Uber den gesamten Wellenzahlbereich auf, haben aber durch die Kombi-
nation von mehreren Elementen den Nachteil einer gréf3eren Baulédnge.

Die verwendeten Lichtquellen, der Aufbau des Michelson Interferometers und die einge-
setzten Detektoren entsprechen den schon in Kapitel 3.3.3 beschriebenen.

Abbildung 3-24: Drahtgitterpolarisator [43].



