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Vor kurzer Zeit wurde iiber Messungen der Dichte
ebener diinner Aufdampfschichten berichtet!. Es zeigt
sich, dal diese Dichte, abhéngig von den Aufdampf-
bedingungen, um einige Prozente (5—10%) geringer
als die des kompakten Materials ist. Als Ursache fiir
den Dichtedefekt kommen Fehlordnungen, Gasein-
schliisse, Gitterstorungen und die Tropfchenkondensa-
tion in Frage. Diese Aussage ist auf Grund rontgeno-
graphischer Linienbreitenuntersuchungen 2, sowie elek-
tronenmikroskopischer Aufnahmen 3 gesichert. Hier soll
nun die Abhidngigkeit der Dichte von der Schichtdicke
behandelt werden. Die Variation der Schichtdicke emp-
fiehlt sich deshalb, da die Schicht besonders in der
Nihe des Trigers fehlerhaft ist und somit ein Dichte-
gradient in Richtung der Flichennormale zu erwarten
ist.

Theorie

Die Dichte g, des Schichtelements dz im Abstand z
vom Trager der Schicht ist bei einer Flache A4 der
Schicht durch

_1dm
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gegeben (dm ist die Masse des Schichtelements).
Héangt o, von z ab, dann betrdgt die mittlere Dichte
ot einer Schicht der Dicke D
D D
m
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Allgemein wird g, ungleich gf sein, und zwar ist o
nahe dem Trdger kleiner und an der Schichtoberfliche
groBer als of . Umgekehrt ist — wie bereits erwdhnt —
ot kleiner als die Dichte o, des kompakten Materials.

Der Messung entziehen sich nun die Massen dm der
Schichtelemente dz. Das bedeutet, dafl nur die Gesamt-
masse m in Abhidngigkeit von der Schichtdicke D ex-
perimentell erfalbar ist. 0, errechnet sich aus m (D) zu

1
or=Tp

1. d
0z= 4 qpm(D).

Experiment

1. Bestimmung von m

Von den moglichen Methoden zur Ermittlung der
Gesamtmasse m der Schicht wurden die beiden folgen-
den ausgewihlt:
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NOTIZEN

a) Gravimetrie

Wird eine Schichtfliche von 10 cm? angenommen und
Kupfer als Schichtmaterial verwendet, so betrigt die
Masse einer Schicht von 1000 A Dicke etwa 0,90 mg.
Eine Analysenwaage mit einer Genauigkeit von 0,01 mg
gestattet es, diese Masse mit einem Fehler von 1% zu
bestimmen.
b) Lésungs-RFA

Die untere Grenze der Rontgen-Fluoreszenzanalyse
wilriger Losungen wird durch den statistischen Fehler
der Messungen bestimmt und ist anndhernd gleich je-
ner des gravimetrischen Verfahrens.

2. Bestimmung von A

Die Schichtflichen wurden im MeBmikroskop vermes-
sen. Die Genauigkeit der Fldchenbestimmung war
durchwegs besser als 1%.

3. Bestimmung von D

Die Schichtdicken wurden interferometrisch nach
TOLANSKY ¢ vermessen. Dazu war in die Schicht eine
Furche bis zum Triger zu ritzen und anschliefend mit
Antimon zu iiberdampfen, um so den unterschiedlichen
Phasensprung am Glastrdger und der Kupferschicht
auszuschalten. Die Auswertung des Interferenzbildes
erfolgte am Mikrophotometer mit automatischer Regi-
strierung des Schwirzungsverlaufes. Die erzielbare Ge-
nauigkeit ist bei einer Schichtdicke von 400 A besser
als 2%.

4. Herstellung der Schichten

Das Bedampfen der Glastrager erfolgte unter einem
Vakuum von 1075 mm Hg mit einer Aufdampfgeschwin-
digkeit von 100 A/min. Zu Kontrollzwecken wurden je-
weils mehrere Glaspléttchen gleichzeitig bedampft. Als
Schichtmaterial wurde Kupfer gewéhlt.

Versuchsergebnisse

Die Ergebnisse der Versuche sind in Abb. 1 und 2
dargestellt. Der Zusammenhang zwischen Masse und
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Abb. 1. Abb. 2.

Abb. 1. Gemessene Abhingigkeit der Schichtmasse m von der
Schichtdicke D.
Abb. 2. Aus Abb. 1 abgeleitete Abhéngigkeit der Schichtdichte
of von der Schichtdicke D.
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NOTIZEN

Dicke ist bis zum letzten MeBpunkt (bei etwa 250 A)
linear. Wird die Gerade m (D) iiber diesen Punkt hin-
aus verldngert, so schneidet sie die D-Achse bei einem
Wert D, .

Diskussion

Fiir kompaktes Material gilt p;=p.=const. Mit
m (D)
0a=0c="p4
ergibt sich fiir
m (D)
tgpe= "1 =A p.=const

und damit der im m(D)-Diagram gefundene lineare
Verlauf. Bei diinnen Aufdampfschichten ist

m(D) _ m(D) _m(z))'(1 DO>—1
8P1="p “p+p, D \\t D
D, \—1 D,\—1
—=tg @, (1+ D")) =A0c(1+ f)%) == const
mit
D=D +D,.
Daraus folgt
m (D) _ gy,

_mD_ D, )—1
Of="DiDyA4 4 =0°(1+ p—p,) -

Es gilt schlieBlich noch

Dlolilogf Oc Dl_Lﬂ:on Oc -
Fiir das in Abb. 1 dargestellte Versuchsergebnis sind
0c=38,93 gcm™3 und Dy=110 A. Bei obiger Ableitung
wurde die aus dem Experiment folgende Tatsache be-
nutzt

mD)| m(D)i

D ¢+ D

o
Man erkennt dies im m-D-Diagramm daraus, daf} beide

Gerade dieselbe Steigung haben, also nur um D, par-
allel verschoben sind.

Kompaktes und aufgedampftes Material unterschei-
den sich in der Dichtefunktion durch das Auftreten der
GroBe D, . Es ist somit eine Interpretation dieser Grofle
erforderlich. Die folgenden Erkldarungen stehen zur

Wahl.

a) Bei der Massenbestimmung wurde ein systemati-
scher Fehler begangen. Dieser Fall ist, wie die nach-
folgenden Ausfiihrungen zeigen, auszuscheiden.

1. Die gravimetrische Massenbestimmung wurde als
Relativmessung zwischen dem unbedampften und
dem bedampften Probentriger durchgefiihrt, wo-
durch ein systematischer Fehler der genannten Art
unwahrscheinlich ist.

2. Die Massenbestimmung mittels der rontgenographi-
schen Losungsanalyse konnte von einem systemati-
schen Fehler dieser Art behaftet sein, doch ist es
nahezu unmoglich, bei beiden Methoden einen gleich
groflen systematischen Fehler zu begehen. Dies miifte
jedoch der Fall sein, da beide Methoden identische
Resultate liefern.
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b) Bei der Dickenbestimmung entstand ein systema-
tischer Fehler. Da zur Dickenbestimmung nur das opti-
sche Interferenzverfahren verwendet wurde, kann nicht
so wie in Fall a) durch Vergleich zweier Verfahren
die Unwahrscheinlichkeit eines solchen Fehler belegt
werden.

Der Probentriger aus Glas wurde mit der zu unter-
suchenden Kupferschicht bedampft und in diese Schicht
eine Furche der Breite von 0,5 mm quer iiber den gan-
zen Probentrdger geritzt. So konnten lings der gesam-
ten Furche Dickenmessungen erfolgen und durch Mit-
telung der Ergebnisse die Genauigkeit erheblich gestei-
gert werden. Da an Glas und Kupfer nicht derselbe
Phasensprung auftritt, war die Probe mit Antimon zu
iiberdampfen. Das erwiinschte Schichtprofil zeigt Abb. 3.
Durch das Ritzen konnte aber auch ein Profil entspre-
chend Abb. 4 entstehen. Um diese Moglichkeit auszu-
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Abb. 3. Abb. 4.

Abb. 3. Referenzstufe mit unbeschddigter Trageroberflache.
Abb. 4. Referenzstufe mit beschadigter Trageroberfliche.

schalten, muflte ein Verfahren gesucht werden, bei dem
die als Bezugspunkt dienende Oberfliche des Proben-
triagers sicher keine Beschddigung erlitt. Es liegt nahe,
wéhrend des Aufdampfens der Schicht die Bedampfung
lings der fiir die Dickenmessung vorgesehenen Stellen
durch Abdecken zu verhindern. Dies kann mit Hilfe
eines scharfkantigen Plattchens erfolgen. Der nach die-
ser Methode gefundene Wert von Dy=60 A liegt tat-
sichlich unter dem vorerst genannten von 110 A. Dem-
nach kann es als erwiesen gelten, daB3 das Ritzen eine
oberflachliche Beschddigung des Glastrigers zur Folge
hat.

Somit steht noch die Begriindung fiir den verbleiben-
den Dy-Wert aus. Elektronenmikroskopische Untersu-
chungen an Antimonschichten mit Dicken kleiner als
200 A ergaben, dafl der Begriff ,,Schichtdicke“ bei so

Abb. 5. Elektronenmikroskopische Aufnahme einer diinnen
Antimonschicht.
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diinnen Schichten nicht mehr gerechtfertigt ist. Die fol-
gende Abb. 5 moge diese Aussage illustrieren. Mit zu-
nehmender Schichtdicke kommt es dann zur Briicken-
bildung zwischen den Inseln. Bei weitergehender Be-
schichtung bilden sich immer mehr Briicken, bis schlief}-
lich die gesamte Oberfliche mit einem System aus den
urspriinglichen Inseln und den sie verbindenden Briicken
iiberzogen ist. Es gibt also an der Oberfliche des Pro-
bentrdgers Stellen bevorzugter Kondensation. Die In-
seln lagern sich aber nicht véllig aneinander an, son-
dern bei einem gewissen Abstand verbinden sich die an
den einzelnen Inseln gebildeten Uberhinge briicken-
formig und verhindern dadurch die Bedampfung der
restlichen freien Stellen. So entsteht eine erste defekte
Schicht mit vielen, wenn auch nicht sehr groen Hohl-
rdiumen. Mifit man die Dicke und die Masse dieser
Schicht und bestimmt daraus die Dichte, so wird ein
Wert gefunden, der nicht fiir das aufgedampfte Mate-
rial, sondern fiir ein Mittel aus dem Material und den
Hohlrdumen représentativ ist. Uber dieser Grund-
schicht wichst die Schicht fehlerfrei weiter, da — be-
dingt durch die am eigenen Material anders geartete
Kondensation — keine Inselbildung mehr auftritt.
Es ist also die hier behandelte Dichte p¢ als Funk-
tion von der Dicke D eine gewichtete Zusammensetzung
aus der Dichte fehlerfreier Schichten mit o = o, und der

5 M. S. Brois jr. u. L. M. RIESER JRr., J. Appl. Phys. 25, 338
[1954].
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GiLrFRICH und BIRkS! verdffentlichten kiirzlich die

Ergebnisse von Messungen der spektralen Intensitdts-
verteilung des Bremskontinuums von Rontgen-Rohren

mit verschiedenem Anodenmaterial. Sie fanden — im
log Int.
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Abb. 1. WeiBles Spektrum einer W-Rohre (45 kV) nach 1.
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NOTIZEN

Dichte der fehlerhaften Grundschicht, wobei deren An-
teil mit zunehmender Schichtdicke abnimmt. Fiir Dicken
kleiner als die erste zusammenhéngende Schicht nimmt
mit abnehmender ,,Schichtdicke“ die GroBe der freien
Flachen mit =0 im Vergleich zur GréBe der Inseln
mit 9=, immer mehr zu. Damit ist das Versuchs-
ergebnis so zu verstehen, als befinde sich eine ideale
Schicht der Dicke D" und Dichte o =, auf einem fikti-
ven Schichtelement der Dicke Dy und der Dichte p=0.

Aus den Versuchsergebnissen kann iiber die Dichte
ot im Gebiete kleinster Schichtdicken keine Aussage
erfolgen. Es ist aber ein Wert grofler als Null anzu-
nehmen und ebenso wird dieser Wert unterhalb des
kleinsten gemessenen liegen.

Herrn Dr. Weiss vom Atominstitut der Osterreichischen
Hochschulen danken wir fiir den Hinweis auf Arbeiten 5,
die sich mit diesem Thema ebenfalls beschéftigen. Aus Ront-
gen-Totalreflexionsmessungen wird gleichfalls auf einen
Dichtedefekt der Schichten, allerdings an der Oberflache, ge-
schlossen. Dies scheidet jedoch bei unseren Schichten aus, da
elektronenmikroskopische Untersuchungen an Oberflichen-
abdriicken dicker Schichten keine Topographie erkennen lie-
Ben. Trotzdem ist anzunehmen, dafl abhéangig vom Schicht-
material und den Aufdampfbedingungen sowohl an der Trenn-
flache Schicht-Tréger als auch der Schichtoberfliche Storungen
auftreten konnen.

6 N. WaINFAN, NANCY J. ScotT u. L. G. PARRATT, J. Appl.
Phys. 30, 1604 [1959].

Gegensatz zur bisherigen Auffassung iiber die Spektral-
verteilung — ein zweites Maximum von allerdings ver-
gleichsweise geringerer Intensitit. Dieses liegt beispiels-
weise fiir Wolfram bei 1,5 A (siehe Abb. 1).

Es hat nun die quantitative Rontgen-Fluoreszenz-
analyse mit Computerauswertung des Anregungsinte-
grals Eingang in die Literatur gefunden 2. Eine mog-
lichst genaue Kenntnis von z;, der spektralen Haufig-
keitsverteilung der Quanten des Primirstrahls, zusam-
men mit einer analytischen Darstellung des Kurven-
verlaufes ist, da z; die Fluoreszenzintensitit mitbe-
stimmt, von Bedeutung. Die bisher verwendeten, auf
quantenmechanischen %berlegungen aufbauende ana-
lytische Naherung fiir das Kontinuum wurde von KrA-
MERS 3 angegeben. Sie lautet

21 06 (A—Ag) [Ao 22 .

Um diesen Ausdruck besser an die jeweils verwen-
dete Versuchsanordnung anpassen zu konnen, erscheint
es uns sinnvoll, die Exponenten von 2, und 4 im Nen-
ner durch m und n zu ersetzen und diese Exponenten
experimentell zu bestimmen. Aus der Kramersschen
Niherung folgt dann der empirische Ausdruck

2 % (A—12o) [Ag™ A .
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