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Die dielektrischen Eigenschaften von ultradiinnen Metallfilmen auf ionischen
Kristallen wurden mit einem auf das Fe/MgO System optimierten Effektivme-
dienmodel untersucht. Es wurden mehrere Effektivmedienmodelle betrachtet
und auf ihre Verwendbarkeit fiir die im Arbeitskreis Pucci untersuchten Ei-
senfilme auf MgO(001) gepriift. Dabei hat sich ein Gitterverfahren ergeben,
das Vorteile von bereits bekannten Effektivmedienmodellen in einem vereint.
Eine weitere Aufgabe war es, durch Auffinden geeigneter Parameter zu einer
Anpassung von gerechneten und gemessen IR-Transmissionsspektren von Fe
auf MgO(001) zu gelangen, wobei das theoretische Verfahren fiir die im Expe-
riment zuginglichen Temperaturen getestet worden ist. Das Ergebnis dieser
Anstrengung sind sowohl durch Fiten bestimmte Parametrisierung der Spek-
tren als auch dielektrische Funktionen von diinnen Fe-Filmen auf MgO(001) fiir
den gesamten, im Experiment zugéinglichen Dickenbereich von Inselwachstum
iiber Perkolation bis zu geschlossenen Metallfilmen.

The dielectric characteristics of ultra thinn metall films on ionic crystals were
examined with one for the Fe/MgO system optimized effective medium mo-
del. Several models were regarded and checked for their usefulness for the iron
films on magnesium oxyde(001) investigated in the research group of A. Pucci.
New lattice procedure resulted, which combines the advantages from already
well-known effective medium models. A further task was also to adapt the
developed theory for Fe-films at MgO(001) to match the experimental found
values of infrared transmission by finding suitable fit parameters. The theore-
tical procedure was tested for the temperatures accessible in the experiment.
The result of this effort are both by subspace fitting determined parameteri-
zing of the spectra and dielectric functions of thinn Fe-films on MgO(001) for
the whole film thickness range from initial island growth over percolation to
already closed metall films.
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Einfuhrung

In den letzten Jahren ist durch die standige Weiterentwicklung der Miniaturisierung
ein grosses Interesse an der Untersuchung von immer kleineren Strukturen entstan-
den, zu denen insbesondere auch diinne Schichten und Oberflichenstrukturen zéih-
len. Man denke z.B. an die in der Mikroelektronik benotigte Herstellung von immer
kleineren elektronischen Bauelementen, fiir die natiirlich eine Préparation von sehr
diinnen Oberflachenschichten oder Schichtfolgen notwendig ist.

Weitere Einsatzgebiete der Oberflichenphysik in Verbindung mit diinnen Schichten
sind beispielsweise optische Systeme, in denen speziell entwickelte Schichtsysteme
zu Vermeidung von Reflexionen an Grenzflichen benétigt werden, wie das z.B. bei
der Vergiitung von Brillenglésern oder Linsen astronomischer Instrumente der Fall
ist.

Ein anderes Beispiel fiir den vielfaltigen Einsatz der Diinnschichtphysik ist die Ent-
wicklung neuartiger Katalysatoren, wobei jedoch nicht die Herstellung von besonders
bestindigen und homogenen Flichen, sondern viel mehr eine chemisch aktive, mog-
lichst rauhe Oberfliche benétigt wird. Auf diese Weise stellen auch aufgerissene,
strukturierte Inselfilme einen Interessenschwerpunkt fiir die moderne Oberflichen-
forschung dar.

Diinne Schichten konnen mit unterschiedlichen experimentellen Verfahren erhalten
werden, die wohl herausragendste ist das Aufdampfen eines bestimmten Materials
auf eine Substratunterlage im Ultrahochvakuum ist.

Selbstverstandlich stellt sich nicht nur die Frage nach der Priaparation von bestimm-
ten Oberflichenstrukturen mit geforderten Eigenschaften, sondern auch die Frage,
inwieweit sich eine einmal hergestellte Oberflichenstruktur kiinftig reproduzieren
ldsst. Dazu kann direkt eine optische Untersuchungsmethode wie IR-Spektroskopie
eingesetzt werden, doch stellt sich auch hier natiirlich die Frage, ob sich eine durch
Aufdampfen von immer mehr Material hergestellte Schichtenfolge nicht durch einen
einfachen Parametersatz beschreiben ldsst, an dem sich die Eigenschaften der Schicht
erkennen und bei kiinftiger Reproduktion iiberpriifen lassen konnen.

Wir gehen in dieser Arbeit zuerst auf die experimentellen Grundlagen, um dann
in Kapitel 2 zu einer einfachen Beschreibung von Metallfilmen zu gelangen, auf die
eine Diskussion von Effektivmedienmodellen folgt, die wir spéter in Kapitel 5 fiir
eine kompliziertere Beschreibung von Oberflichen auf einem diskreten Gitter be-



niitzen werden. Es schliesst sich eine Diskussion der erhaltenen Ergebnisse und ein
Ausdruck des fiir das Gitterverfahren beniitzen Programms an.



Kapitel 1

Das Experiment

1.1 Die UHV-Apparatur

In der AG Pucci wird eine Ultrahochvakuum-Bedampfungspparatur betrieben, die
eine in-situ Beobachtung von Wachstum und spektroskopische Untersuchung von
optischen Eigenschaften diinner Metallfilme auf unterschiedlichen Substraten ermog-
licht.

Der UHV-Bereich besteht im Wesentlichen aus einer Edelstahlkammer, die mit Flan-
schen zur Ankopplung von weiteren Komponenten zur Manipulation und Analyse
von Proben versehen ist. Zur Verfiigung stehen unter anderem Fe, Cu und ein
Cr Ofen, die ein Bedampfen von Proben mit dem jeweiligen Metall ermoglichen.
Aufgedampft wird unter anderen auf Magnesium-Oxid (MgO), Kalium-Bromid und
auf Silizium, wobei die ionischen Kristalle direkt im UHV mit Hilfe einer Klinge
(cleaver) gespalten werden konnen, was eine von in der Luft befindlichen Verunrei-
nigungen freie Aufdampfoberfliche garantiert. Die Edelstahlkammer wird mit Hilfe
eines mehrstufigen Pumpensystems (siehe [Kra99|) auf einem Druck von wenigstens
10~ %mbar gehalten.

Die Eichung der Aufdampfrate gelingt mit Hilfe einer Quarzwaage. Zu diesem Zweck
befindet sich in der UHV-Apparatur ein Schwingquarz, der in den Dampfstrahl ge-
schwenkt werden kann. Ausgenutzt wird die Massenabhingigkeit der Eigenfrequenz
des Quarzkristalls, wobei bei bekanntem Auftreffwinkel des Dampfstrahls auf die
Probe und auf den Schwingquarz auf die aufgedampfte Materialmenge geschlossen
werden kann. Die Eichung der Aufdampfrate kann jedoch nur vor und nach der
Messung durchgefiihrt werden, da die Probe und der Quarzkristall nicht gleichzeitig
in den Dampfstrahl gebracht werden kénnen.

Fiir die Untersuchung der Proben im Infraroten steht ein Fourier-Transform-Spek-
trometer der Firma Bruker zur Verfiigung, mit dem sich ein Transmissionsspektrum
einer bedampften probe im Infraroten (IR) aufnehmen lésst. Zusétzlich kann ein
LEED-System (low energy electron difraction) zur Untersuchung der Probenoberflé-
che eingesetzt werden. Einzelheiten iiber die Moglichkeiten der Probenpraparation
und die damit verbundenen Schwierigkeiten findet man in [Mag99|, [Bar98|. Ein
schematischer Aufbau der FTIR-Apparatur ist auf dem Bild 1.1 zu sehen.
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FTIR-Spectromeler
LHY-Chamber
Elsctronl Flaraidr
™ Dietector-Chamber

Abbildung 1.1: Der FTIR-Aufbau in der AG Pucci

1.2 FTIR-—Spektroskopie

Wie im vorigen Abschnitt erwidhnt werden die im UHV préparierten Filme mit einem
FTIR-Spektrometer untersucht. Wir wollen hier ganz kurz auf das recht interessante
Messprinzip eingehen.

Der Kernstiick des FTIR-Spektrometers ist ein zweiarmiger Michelson Interferome-
ter. Ein einlaufender Lichtstrahl wird mit einem fiir IR geeignetem Strahlteiler in
zwei Teilstrahlen zerlegt, die in die beiden Arme gelenkt werden und nach Reflexion
auf dem festen bzw. beweglichen Spiegel zusammengefiihrt werden und interferie-
ren.

Fiir eine monochromatische Lichtwelle gilt fiir die Feldstéirke am Detektor nach dem
Zusammenfiihren der beiden Teilstrahlen, wenn wir fiir die beiden Teilstrahlen setzen
El = E()eth, E2 = Eoeiwt€i¢

E = Ey(1 + eeit) (1.1)

wobei wir mit ¢ = ‘%d den Gangunterschied bei einem Wegunterschied d zwischen
den beiden Strahlen bezeichnet haben. Da die Intensitdt am Detektor proportional
zum Betragsquadrat der Feldstirke ist, erhalten wir fiir die Lichtintensitdt I am
Detektor:

wd

I(d) = In(1 + cos(—) (1.2)

c
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woraus wir beim Ubergang zu einer thermischen Strahlungsquelle (sog. Globar) mit
weitgehend Planckscher Intensitédtsverteilung wie in dem UHV-Aufbau verwendet
durch Aufintegrieren iiber die spektrale Verteilung die Beziehung bekommen:

d
I(d) ~ /(1 + cos(w—) dw (1.3)
c
Am Detektor wird ein Intensitétsspektrum I(d) aufgenommen, also im Wesentli-
chen die Fourier-Transformierte der einfallenden Strahlintensitdt nach der Wellen-
lange, aus der durch Umkehrung (iiblicherweise mit inverser FFT innerhalb der
Spektrometer-Software OPUS) die eigentlich interessierende Intensitit I(w) gewon-

nen werden kann. Die experimentellen Details findet man gut beschrieben in [Mag99|,
[Bar98g].

1.3 Uberblick iiber die Fe-Transmissionsspektren

Wir wenden uns nun den in dieser Arbeit ausgewerteten Fe/MgO Spektren. Das
Eisen ist jeweils auf einen im UHV gespaltenen Kristall aufgedampft worden. In
den Abbildungen 1.2, 1.3 sowie 1.4 sind die relativen Transmissionsspektren (senk-
rechter Einfall) fiir die drei betrachteten Substrattemperaturen von 313K, 430K und
500K zu sehen. Normiert wurde jeweils auf ein vor dem Aufdampfen aufgenomme-
nes MgO-Spektrum, was iiblicherweise innerhalb der FTIR-Software automatisch
durchgefiihrt wird. Die jewiligen Prozessparameter wie Aufdampfrate, Strahlblen-
de, usw. sind in [Mag99| dokumentiert.

Auffallend ist bei allen drei Messreihen die verhéltnismaéssige Strukturlosigkeit der
IR-Spektren, es treten keinerlei charakteristische Linien, wie man es z.B. aus der
Molekiilphysik gewohnt ist, noch sonstige Strukturen auf. Verantwortlich fiir diesen
Transmissionsverlauf sind Intraband-Uberginge des weitgehend freien Elektronenga-
ses im Metall, wie wir auch noch spiater im Abschnitt iiber Drude-Theorie annehmen
werden.

Abhéngig von der Substratstruktur ergibt sich jedoch ein charakteristischer Verlauf
der Transmission mit der aufgedampften Schichtdicke. So fillt im Anfangsbereich
ein Absinken der Transmission mit wachsender Wellenzahl auf, der von der Insel-
bildung im Anfangsstadium des Filmwachstums herriihrt. Die Kurven laufen aus
einem gemeinsamen Anfangspunkt heraus. Es schliesst sich ein Ubergangsbereich
sinkender Transmission mit einem teilweise konstanten Transmissionsniveau in ei-
nem von der Temperatur abhingigen Dickenintervall an, auf den zunehmend ein
bulk-dhnliches Verhalten mit einem fiir Metalle charakteristischen starken Abfall
fiir kleine Wellenzahlen folgt. Bei Temperaturen um die Zimmertemperatur herum
und darunter findet nur eine eingeschriankte Inselbildung statt. Fiir tiefe Tempera-
turen entstehen bereits fiir kleine Aufdampfdicken mikroskopisch glatte Fe-Filme,
man stelle sich vor, dass die augedampften Fe-Atome am Ort ihres Auftreffen haften
bleiben. Man konnte diese Wachstumsmode mit dem Entstehen einer Schneedecke
im Winter vergleichen.
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Abbildung 1.2: Experimentell bestimmtes IR-Transmissionsvermogen von Fe auf MgO bei 313K
(messr05r)
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Abbildung 1.3: Experimentell bestimmtes Transmissionsvermogen von Eisenfilm auf MgO bei 430K
(messrllg)
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Abbildung 1.4: IR-Transmissionsvermogen von Eisenfilm auf MgO bei 500K (messr14)

Im Rahmen dieser Diplomarbeit ist anfinglich eine Referenzmessung des MgO-
Substrats durchgefiihrt worden, fiir die noch mal das in [Bar98| vorgestellte Brendel-
Ostzilator-Modell angepasst worden ist, welches wir spater fiir das Mehrschichtsystem
von SCOUT verwendeten. Abbildung 1.3 zeigt ein in senkrechter Transmission ge-
messenes Spektrum eines dicken (9.5 mm) MgO-Kristalls. In den fritheren Arbeiten
[Mag99],|[Bar98] ist das MgO-Substrat eingehend untersucht worden, auch die Tem-
peraturabhingikeit der Lage der Absorptionskante sowie Auftreten einer ’Schulter’
im Wellenzahlbereich um 2000cm ™" ist dort behandelt worden. Die mit SCOUT
berechneten (gefiteten) Werte fiir die Parameter des Brendel-Modells sind in Abbil-
dung 1.5 zu sehen. Die Ubereinstimmung des mit dem von A. Bartel entwickelten
Modell berechneten und des gemessenen MgO-Spektrums ist sehr gut.

Der Substrateinfluss wird durch die Verwendung von Relativspektren weitgehend
unterdriickt. Im weiteren Verlauf betrachten wir die Transmissionsspektren in ei-
nem etwas eingeengten Wellenzahlbereich von 2000cm ™! ...6000cm ™!, da zum einen
unterhalb von 2000cm ! die erwihnte Absorptionskante von MgO liegt und zum
anderen dort auch die Empfindlichkeit der Detektoren abnimmt, was die Transis-
sionsmessung unterhalb von 2000cm~! noch mal erschwert. Die Empfindlichkeit
des Detektors lisst auch allméhlich oberhalb von 5500cm =" nach, allerdings ist der
Intensitatsabfall der am Detektor ankommenden Strahlung nicht so rapide wie im
Bereich der Absorptionskante von MgO, so dass wir die Spektren unbesorgt bis
6000cm ! auswerten kénnen.
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Abbildung 1.5: Eingaben fiir das in SCOUT implementierte Brendel-Modell
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Abbildung 1.6: Absolutransmission eines 9.5 mm dicken MgO-Kristalls bei Zimmertemperatur



Kapitel 2

Dielektrische Eigenschaften von
Metallfilmen

2.1 Klassische Drude-Theorie

Die klassische Beschreibung eines Metalls geht auf Drude und Riecke 1900 zuriick.
Diese sogenannte Drude-Theorie geht von der Vorstellung eines freien Elektronen-
gases aus, auf den die kinetische Gastheorie anwendbar ist. Die Elektronen bewegen
sich statistisch mit einer mittleren thermischen Geschwindigkeit u; und stossen dabei
untereinander sowie mit den Ionenriimpfen, wobei im Mittel eine Zeit 7 (Relaxa-
tionszeit) zwischen zwei solchen Stossen vergeht. Als weitere Streuzentren kon-
nen neutrale Storstellen, Versetzungen, Leerstellen oder Zwischengitterbesetzungen
sowie Korngrenzen dienen. Der Mittelwert der thermischen Geschwindigkeit ver-
schwindet, weil der Schwerpunkt des Elektronengases ruht, da die Elektronen den
Festkorper nicht verlassen.

Legt man ein elektrisches Feld an, so bildet sich im klassischen Bild nach Drude eine
Driftbewegung der Elektronen mit der mittleren Driftgeschwindigkeit vy aus. Wir
konnen einen Ausdruck fiir die Grosse vy herleiten, indem wir nach dem Kraftgesetz
F = m*d = qF setzen und @ = [ @(t) dt unter der Annahme ausrechnen, dass nach
dem Stoss die Geschwindigkeiten der Elektronen wieder statistisch verteilt sind.

Um die Drude-Formeln herzuleiten, gehen wir von der klassischen Bewegungsglei-
chung eines geladenen Teilchens im elektrischen Feld aus und nehmen an:

- wir legen eine elektrisches Wechselfeld in x-Richtung an, E:L = E} = ﬁgei"’t,

- die von ihrer Ruhelage ausgelenkten Teilchen (spéter Elektronen) erfahren eine
harmonische Riickstellkraft F' = —C'(# — #p) (harmonische Niaherung),

- wir beriicksichtigen zugleich noch Reibungsverluste durch eine zu Z proportio-
nale Reibungskraft.

Am Ort unseres Bezugsteilchens wirkt das lokale, durch die Nachbaratome des Kri-
stallgitters modifizierte elektrische Wechselfeld Ej,., so dass wir mit der Newtonschen
Bewegungsgleichung schreiben kénnen

qEp. = m* i + am*E + b, (2.1)

13
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mit einer effektiven Masse m*, die (wie aus der Grundvorlesung iiber Festkorperphy-
sik bekannt) nicht unbedingt mit der schweren Masse des Teilchens iibereinstimmen
muss. Vielmehr ist bekanntlich die Kriimmung der Energiefliche, d.h. die Dispersi-

-

onsrelation €(k) relevant, aus der wir die effektive Masse durch zweifaches Ableiten

2 2 .
nach Z = % erhalten konnen.

Die Gleichung 2.1 kann in eine Gleichung fiir die Polarisation umgewandelt werden,
indem wir beriicksichtigen, dass P= ENgZ ist, wobei & ein von der Gittergeometrie
abhingiger Faktor und N Teilchendichte pro Volumen ist. Wir bekommen nun nach
Einsetzen des Ausdrucks fiir die Polarisation:

Ee. (2.2)

. ) 2

P+—P+ i*ﬁ - ’SNf

m m m

Wir miissen uns Gedanken iiber den Zusammenhang zwischen dem angelegten und
dem lokalen elektrischen Feld machen. In erster Ndherung konnen wir analog wie
bei der Herleitung der Clausius-Mosotti Gleichung vorgehen und mit der Dielektri-
zitatskonstanten € des Mediums, ¢, der des im Unendlichen liegenden Aussenraums
schreiben

Eloc = E:; + El
P e (2.3
El = _f— = _Z?af6 ‘
€0 €a,

wobei f der Depolarisationsfaktor des zur Konstruktion von E, (sog. Entelektrisie-
rungsfeld) verwendeten Hohlraums ist. In einem Kristallgitter miissen wir aber noch
den periodischen Aufbau beriicksichtigen und die Gleichung 2.3 um zwei weitere An-
teile erweitern

E;)c = Z?a, + Zi\l + E; + ES: (24)

wobei E, durch Integration in Dipolndherung die Fernordnung beriicksichtigt und
53 durch Summation iiber die unmittelbare Nachbarschaft die Nahordnung in Rech-
nung stellt. Von Lorenz stammt der Vorschlag, den Mittelpunkt des Hohlraums in
einen Gitterpunkt zu legen und einen hinreichend grossen Hohlraum (mehrere 1000
Elementarzellen) zu betrachten, so dass das Dielektrikum ausserhalb des Hohlraums
als homogen betrachtet werden kann. Tut man dies, so ergibt sich fiir das Feld Ey:

—

- P
2= 5
Fiir viele kubische Gitter folgt mit €, = € aufgrund von Symmetriebetrachtungen
(siehe z.B. [Hun97] ), dass E5 = E; = 0 und wir konnen schreiben:
1

Ejpe = E, + —P. (2.6)
360

(2.5)

Wir konnen dieses Ergebnis in die Differentialgleichung fiir die Polarisation 2.2 ein-
setzen und erhalten:

(Goo + 2) quZ 5
5k (2.7)

P> = (é0o — 1)eoE (2.8)

P1+—*P1+WSP1:
m
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wobei wir einfachheitshalber P = P(w) = Plzw) + Pg(w) in einen triagen, von der
Anregung unbeeinflussten Anteil P, ~ const und einen resonanten P aufgespalten
haben und gesetzt haben wg = % — :S::;* , wobei €4, die Dielektrizitdtskonstante fern
von wy bezeichnet.

Die allgemeine Losung dieser Differenzialgleichung 2.7 lautet, wie man in einer ma-
thematischen Formelsammlung finden kann

P(w) = CEye™

1 €xo + 2
. (2.9)

wi —w?+iaw 3
wo die Grosse C = % die Besonderheiten des Ionengitters enthélt. Wir kénnen
nun direkt auf den Verlauf der resonanten Polarisation P;(w) schliessen:

€xo + 2 C

Py (w) = Eoe™ (ep(eco — 1) + 3wt

(2.10)

Jetzt interessieren wir uns natiirlich fiir Dielektrizitdtskonstante des betrachteten

Mediums, wozu wir die Maxwellschen Gleichungen zu Hilfe nehmen. Es gilt:
P=D—eFE =eE(e—1). (2.11)

Setzen die Dielektrizitdtskonstante wie in der Elektrodynamik iiblich als komplexe
Grosse an € = € + €3, so fithrt das Einsetzen des Polarisationsausdrucks in die obige
Maxwell-Gleichung auf die verallgemeinerten Drude-Formeln:

2 2
B Wy — w €oo + 2
€1 = €0 + C(wg ST e (2.12)
2
€& =C ol Coo T (2.13)

(wi — w?)?2 + a’w? 3¢

Speziell fiir das freie, an Gitterpliatze ungebundene Elektronengas entfillt die harmo-
nische, zur Auslenkung proportionale Riickstellkraft (d.h. b = 0) und es kann sich
auch kein inneres Polarisationsfeld aufbauen, d.h. wy = 0, so dass wir letztendlich
die als Drude-Formel bekannte Beziehung erhalten:

ne’ 1
a=1- €m* w? + a?
0
2.14
" ne? (2.14)
€y —

C w(w?+a?) em*

Ublicherweise wird die Grosse w, = egfn als die Plasmafrequenz und a = w, als die

Relaxationsfrequenz des Drudeschen Elektronengases bezeichnet. Wir konnen aus
den Gleichungen 2.14 entnehmen, dass weit unterhalb von w = w; fiir ein Metall die
dielektrische Leitfahigkeit 04, = eswey gross ist und ein Absorptionsgebiet vorliegt.
Bei Frequenzen w > w, wird o4 & 0 und weiterhin ¢; < 0 d.h. es liegt Reflexion vor
(wohl die Eigenschaft, die man bei Metallen als erste wahrnimmt). Erst fiir hohe
Frequenzen w =~ 10's™! (ungefihr im Ultravioletten) und dariiber wird ¢; > 0 und
das Metall wird durchsichtig.
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Abbildung 2.1: Ordal-Werte fiir €; und €5 fiir bulk-Fe

2.2 Anwendung fiir diilnne Fe-Filme

Die mit Hilfe der klassischen Kraftgleichung abgeleiteten Drude-Formeln behalten
ihre Giiltigkeit natiirlich in erster Linie fiir eine makroskopische Probe (bulk Ma-
terial), da wir ein freies Elektronengas angenommen haben, das sich erst in einem
hinreichend grossen Kristallgitter ausbilden kann. Die Beziehungen 2.14 lassen sich
auch nach den physikalisch handlicheren Grossen w(ey, €2),wy(€1, €2) auflosen, so
dass wir, falls es uns gelingen sollte den Frequenzverlauf von €y, €, zu bestimmen, in
der Lage sind, auf den Verlauf der Plasma- w, und Relaxationsfrequenz w, zuriick
zu rechnen.

Ordal et al. bestimmten (siehe [BA85]) fiir 14 unterschiedliche Metalle den Verlauf
der komplexen dielektrischen Funktion €(w). Dabei wurden mit ellipsometrischen
Methoden allerdings nicht die recht schwer zuginglichen Gréssen €;, €, gemessen,
sondern der Brechungsindex n und der Extinktionskoeffizient « des Materials, die
mit der dielektrischen Funktion durch Einfiihrung eines komplexen Brechungsindex
(siehe [Jac83|) verkniipft werden kénnen

n* =n+ik = Ve + ies. (2.15)

Aus den so gewonnen Daten iiber den Verlauf der dielektrischen Funktion eines Me-
talls, lasst sich mit Hilfe der Drude-Formeln 2.14 auch die Frequenzabhéngigkeit der
beiden Drudeschen Parameter wy, w; bestimmen, in dem man die Drude-Gleichungen
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Abbildung 2.2: Verlauf von w, und w), fiir bulk-Fe nach Ordal. Fiir unsere Rechnungen ist nur
ein kleiner Anfangsbereich bis 6000 Wellenzahlen relevant, der sich sehr gut mit dem ~y-Modell
beschreiben lésst.

2.14 nach wy, w; als Funktion von €;, €, auflost, und zwar gilt dann:

oy = 22 (2.16)
wp = /(1 — €1)(W? + w2(w)). (2.17)

Abbildung 2.1 zeigt den Verlauf der fiir bulk Eisen von Ordal et. all bestimmten An-
teile der Dielektrizitétskonstanten €; (w), €2(w). Auffallend ist der charakteristisch fiir
Metalle negative Realteil von €. Die klassische Elektrodynamik ordnet einem idealen
Metall die Dielektrizitdtskonstante ¢ — —oo, was notwendig aus der Bedingung an
die Metalloberfliiche als Aquipotentialfléiiche im statischen E-Feld folgt.

Aus den Ordal-Daten fiir Eisen haben wir den Verlauf von w;, w, nach 2.16 bestimmt,
welcher in Bild 2.2 zu sehen ist. Die von Ordal urspriinglich fiir den Wellenzahl-
bereich von 180cm="...19200cm ™" und Zimmertemperatur bestimmten Werte von
(wr,wp) wurden fiir die Rechnungen bei 313 K mit einem kubischen Spline auf dem
fiir spitere Rechnungen benoétigten Wellenzahlinterval von 2000cm ™t ...6000cm ™t
interpoliert. In den beiden Vorgéingerarbeiten [Mag99|, [Bar98| ist gezeigt worden,
dass der Verlauf von w; im Anfangsbereich durch einen quadratischen Zusammen-
hang beschrieben werden kann (sogenanntes y-Modell)

Wl = (T 4 y(T)w?, (2.18)

T
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wobei N. Magg in seiner Arbeit fiir die Zimmertemperatur und dariiber fiir w? =
343cm ! und v = 1.73210* gefunden hat. Dieser Verlauf von w, ist dann auch von
uns fiir Temperaturen oberhalb der Zimmertemperatur iibernommen worden, fiir
313 K wurden weiterhin die Ordal-Daten verwendet. Eine Temperaturabhingigkeit
der Plasmafrequenz w, wird hier nicht betrachtet.

Hierbei handelt es sich aber immer noch um bulk - Werte, d.h. den Verlauf fiir einen
hinreichend grossen (makroskopischen) Eisenkristall. Was passiert nun, wenn wir zu
immer diinneren Eisenfilmen {ibergehen? Die Randflachen eines Kristalls stellen den
grossten Defekt unter den fiir die Streuung der Elektronen in Frage kommenden Kri-
stalldefekten dar. Wir erwarten also fiir einen immer diinner werdenden Metallfilm,
dass die Grenzflichenstreuung immer mehr an Bedeutung gewinnt, bis schliesslich
die Oberflichenstreurate die Bulkstreurate iibersteigt. Dieser Effekt wird iiblicher-
weise als klassischer Size-Effekt bezeichnet.

Man findet in der Literatur Werte von ca. 100 A fiir die freie Weglénge eines Elek-
trons in bulk Fe, woraus wir (schon im Voraus) sehen kénnen, dass bei den in dieser
Arbeit untersuchten Filmen, deren Dicke in der gleichen Grossenordnung oder gar
unterhalb der freien Weglinge liegt, ein zusdtzlicher Oberflichenstreumechanismus
beriicksichtigt werden muss.

Nach der Matthiesen’schen Regel ergibt sich fiir die Gesamtstreurate, falls die bei-
tragenden Streuprozesse voneinander unabhéngig sind:

Wil =3 "Wl (2.19)
J

Die Annahme, dass eine Oberfliche die im Bulkmaterial vorhandenen Streuzentren
nicht beeinflusst, ist aber nicht ganz korrekt. Die Festkorperoberfliche ist eine Quelle
'neuartiger’ Defekte, sie weist in der Praxis stufen- oder spiralférmige Absétze mit
Ecken- und Kantenatomen sowie Erhebungen auf. Die gegeniiber dem Volumen
abweichende Oberflichenstruktur ldsst sich als Reaktion des Festkorpers auf den
Abbruch der Gitterperiodizitit auffassen. Der Kristall optimiert seine freie Enthal-
pie entsprechend den eigetretenen Verhéltnissen. Quantenmechanisch gesehen wird
durch das Vorhandensein der Oberfliiche die Verteilung der Phononen p(Z, k) und die
der Elektronen f(Z, E) modifiziert. Von Bedeutung ist natiirlich nicht die absolute
Grosse der Oberfldche sondern vielmehr die sogenannte spezifische Oberfliche

A
sp:V7

mit dem durch die Flidche A eingeschlossenen Volumen V.

A (2.20)

Wir nehmen nun an, dass sich das in einem diinnen Metallfilm eingesperrte Elektron
in der zur Oberfliche parallelen Richtung wie in einem grossen, makroskopischen
Kristall bewegen kann, dafiir aber in der dazu senkrechten Richtung einer zusitzli-
chen Streuung an der Oberfliche unterliegt. Fiir den Streubeitrag zu w®/ kénnen
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wir die mittlere Stosszeit zwischen den beiden Filmoberflichen einsetzen, wobei fiir
die mittlere Elektronengeschwindigkeit senkrecht zu Oberfliche iiber die Geschwin-
digkeitsverteilung (Fermiverteilung) im k-Raum zu mitteln ist. Beriicksichtigt man
noch, dass bei den im Infraroten auftretenden Energieiibertrigen von ~ leV’ oder
darunter die Fermienergie von ca. 11 eV (fiir Eisen) gleich der kinetischen Ener-
gie der Elektronen gesetzt werden darf, konnen wir den folgenden Ansatz fiir die
oberflichenbedingte Streurate beniitzen

s vl Vfermi
==a— =a—— 2.21
e T Y g (221)

da die erwidhnte Mittelung iiber im k-Raum iiber die Fermi - Verteilung zu @ =
v, fiihrt.

Wir fiihren an dieser Stelle einen Korrekturparameter « ein, der die Wahrschein-
lichkeit fiir eine nicht-spiegelnde und damit die Absorption bzw. die Leitfahigkeit
beeinflussende Reflexion an der Grenzfliche beschreibt. Wie wir sehen werden, kann
a auch Werte iiber 1 annehmen, so dass hier eigentlich mehr die Rede von einem
Korrekturfaktor als von einer Wahrscheinlichkeit (im Gegensatz zu fritheren Arbei-
ten, siehe [Bar98|,[Mag99|) sein sollte. Fiir eine 100% spiegelnde Oberfliche ist
a = 0, hat man es jedoch mit einer rauhen Oberfliche zu tun, so erhéht sich die
Wahrscheinlichkeit fiir diffuse Streuung an der Oberfliche, und damit auch «, was
die Bezeichnung als Rauhigkeitskoeffizient gerechtfertigt.

Abbildung 2.3 zeigt den Einfluss der klassischen Size-Korrektur auf den Verlauf der
dielektrischen Funktion eines 10 A dicken Eisenfilms. Offensichtlich kann die Korrek-
tur durch Oberflichenstreuung bei so diinnen Proben nicht mehr unberiicksichtigt
gelassen werden.

Noch komplizierter stellt sich der Fall von isolierten Eiseninsel dar, denn hier sind
die Metallelektronen nicht nur in einer Richtung eingeschriankt sondern i.a. in allen
drei, so dass der Ansatz 2.21 nicht mehr mit anschaulichen Argumenten begriindet
werden kann. Je nach Grosse der Inseln kann selbst in der zum Substrat parallelen
Richtung keine Rede mehr von einem bulk-Material sein. Konsequenterweise miisste
man diesen Fall auf ein N-Teilchen (N ’klein’ von der Grossenordnung 10%) System
der Quantenmechanik zuriickfithren, und mit Hilfe eines Mehrteilchenformalismus
die dielektrischen Eigenschaften (wie z.b. das atomare Dipolmoment ¢ < ¢|Z|¢ >
unter Einwirkung des angelegten elektrischen Wechselfeldes) ausrechnen. Wir ver-
weisen den interessierten Leser an dieser Stelle auf [ZTMS86|.

Die nachfolgend beschriebenen Effektivmedienmodelle fiir Eisenfilme bauen trotz
dieser Schwierigkeiten auf der klassischen Beschreibung von Metallclustern auf, wo-
bei wir eine auf Cluster optimierte, die Streuung bestimmende charakteristische
Dicke d verwenden. Fiir den Fall einer wiirfelférmigen Insel konnte man z.B. das
geometrischen Mittel der x, y, z - Abmessungen beniitzen, beziehungsweise fiir den
Fall von ellipsoidalen Insel einen aus den drei Hauptachsen abgeleiteten Mittelwert.
Darauf werden wir unten noch bei Bedarf genauer eingehen.
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Abbildung 2.3: Einfluss einer klassischen Size-Korrektur auf €1, €5 fiir einen 10 A dicken Fe-Film

Wir miissen uns noch Gedanken iiber die in den Drude-Formeln 2.14 auftretende
Plasmafrequenz w, machen. In der Literatur finden sich keine konkreten Vorschléige

einer Korrekturformel fiir die Drudesche Plasmafrequenz beim Ubergang von bulk-
Material zu einem Nanometerfilm.

Aus fritheren Arbeiten [Mag99]|, [Bar98]| ist bekannt, dass Diinnschichtspektren auf
der Basis der bulk-Plasmafrequenz nur ungeniigend beschrieben werden konnen. Es
zeigt sich zwar eine Ubereinstimmung im spektralen Verlauf fiir verhiiltnismissig
dicke Fe-Filme, aber es treten doch enorme Abweichungen in den Absolutwerten
der Transmission auf. Die Spektren kénnten so nur durch eine im Bereich kleiner
Dicken erniedrigte Schichtdicke und bei den dickeren Filmen durch eine im Ver-
gleich zu der tatsichlich aufgedampften Menge erhohte Schichtdicke erklirt werden.
Abhilfe bringt die Einfiihrung eines weiteren Parameters 3 fiir die Skalierung der
Bulk-Plasmafrequenz ein, und zwar setzen wir:

ff _ p bulk
wy!l = Bup"”. (2.22)

Aus der Gleichung 2.14 geht hervor, dass die Plasmafrequenz proportional zur Elek-
tronendichte und zur inversen effektiven Masse der quasi freien Elektronen ist. In
einem Mischsystem wie Fe auf MgO ist jedoch die Wechselwirkung der beiden Ma-
terialien z.B. im Vergleich zu dem in der Arbeitsgruppe untersuchten System Fe/Si
relativ gering, so dass wir keine nennenswerte Effekte durch das Vorhandensein einer
heterogenen Grenzfliche erwarten wiirden.

Wir miissen jedoch beriicksichtigen, dass die bulk-Plasmafrequenz von einer perfekt
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planparallelen Kristalloberfliche ausgeht und eine eventuell vorhandene Oberfli-
chenmorphologie unberiicksichtigt lisst. Wie wir noch erldutern werden, bildet aber
Fe auf dem MgO-Substrat insbesondere bei hheren Temperaturen vorzugsweise In-
seln, so dass wir es selbst nach Schliessen des Fe-Inselfilmes mit einer unebenen,
zerfurchten Oberfliche zu tun haben.

Es ist zu erwarten, dass zumindest in der Ndhe der Oberfliche eine Verdnderung
des auf die Elektronen wirkenden lokalen Feldes auftritt, da wir nicht mehr von dem
fiir eine idealisierte planparallele Scheibe giiltigen Depolarisationsfaktor ausgehen
kénnen.

Ist der Metallfilm sehr diinn, so weicht auf der gesamten Filmdicke das elektrische
Feld von dem Wert ab, der sich bei einer perfekt planparallelen Oberfliche ausbil-
den wiirde und der Effekt wird essenziell fiir die Beschreibung der dielektrischen
Eigenschaften des Metallfilms, was die Einfiihrung des Skalierungsfaktors  begriin-
det. Wir erwarten aus diesem Grunde auch, dass fiir einen immer dicker werdenden
Fe-Film [ gegen den fiir bulk-Eisen korrekten Wert von 1 streben muss.
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Kapitel 3

Eisen-Inselfilme auf
MgO(001)-Substrat

3.1 Entstehung und Wachstum von Inselfilmen

Der besondere Vorteil von MgO als Substrat fiir einen Eisenfilm ist die geringe
Gitterfehlanpassung zwischen einer <110> Fe (Gitterkonstante 4.06 A) und <100
MgO (Gitterkonstante 4.20 A) Oberfléiche von nur 0.14 A bei Raumtemperatur. Dies
ermoglicht ein weitgehend epitaktisches Aufwachsen von Fe auf dem MgO-Substrat,
wobei die Fe-Atome iiber den Sauerstoffatomen zu liegen kommen. Bei der Anpas-
sung der spéter gerechneten Transmissionsspektren an die experimentellen Fe/MgO
Daten ist ein angemessenes Wachstumsmodell sowohl fiir den Insel als auch den
Schliessbereich des Films notwendig.

Die héhere Oberflichenergie von reinem Fe (2.9./m?) begiinstigt dreidimensionale
Inselbildung, wodurch die Fe-Oberfliche im Vergleich zu einer planparallelen Schicht
verringert wird. Je nach der Substrattemperatur besitzen die auftreffenden Fe-
Atome unterschiedliche Beweglichkeit auf der Substratoberfliche und kénnen in einer
Umgebung des Auftreffpunktes mit einer fiir die Aufdampftemperatur charakteristi-
schen Geschwindigkeit diffundieren, bis sie an eine geeignete Haftstelle treffen. Dies
kann entweder ein Oberfldchendefekt (Inselkeimstelle) oder eine bereits gebildete Fe-
Insel sein.

In dem Artikel [PF99] ist mit Hilfe von He-Atomstrahlexperimenten eingehend der
Einfluss der Substrattemperatur auf die Dichte der fiir die Inselbildung verantwort-
lichen Kondensationskeime untersucht worden. Im folgenden {ibernehmen wir auch
den dort vorgeschlagenen exponentiellen Ansatz fiir die Entwicklung der Inselgrund-
fliche und nehmen an, dass wir fiir die in senkrechter Aufsicht sichtbare Inselfliche
A(d) in Abhéngigkeit von der aufgedampften Dicke d schreiben kénnen

—krd

A(d) = Ap(1 — e ), (3.1)

wobei Ay fiir die einer Insel maximal zur Verfiigung stehende Fliche steht und d
die Dicke einer Fe-Monolage ist. Betrachten wir nun eine ausgedehnte Kristallober-

fliche, so hat die Grosse ¢ =1 — e die Bedeutung eines Fléichenfiillfaktors, sprich

23
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Abbildung 3.1: Verlauf des Wachstumsparameters x mit der Temperatur [PF99]

des Anteils der Probenfliche, die von Metall bedeckt ist. Umgekehrt kann man auch
im ’Locherbild’ einen Fiillfaktor ¢, fiir die unbedeckte Substratoberfliche definieren

—rd .
und wir kénnen fiir ¢ = e % schreiben.

Fiir den so eingefiihrten Wachstumsparameter x liegen Messwerte aus den HAS-
Experimenten vor, die man dem Bild 3.1 entnehmen kann. Leider ist die Absolut-
grosse von k mit verhiltnisméssig grossem Fehler von ~ 50% behaftet, so dass wir
uns in den folgenden Abschnitten mit einem geschétzen Wert begniigen miissen. Er-
schwerend kommt hinzu noch, dass gerade fiir die hier betrachtete 500K-Messreihe,
die HAS-Daten nur mit Miihe interpretiert werden konnen, da die gemessene spe-
kulare He-Strahlintensitit kein deutliches Minimum mehr zeigt.

Eine besondere Bedeutung kommt noch der Grosse Aj zu, denn sie legt schliesslich
die einer Insel maximal zur Verfiigung stehende Fliache fest. In den He-Streuexperi-
menten wurde auch diese Grosse abgeschitzt. Streng genommen handelt sich dabei
jedoch nur um die Dichte der fiir die Inselbildung verantwortlichen Kondensations-
keime Ny. Die Abbildung 3.1 zeigt die so gewonnen Werte fiir N;. Wir lesen nach
linearer Interpolation der Daten die folgenden Werte ab, wobei der bei 500 K vom
Trend abweichende Wert nicht beriicksichtigt wurde:

NBE = 7.0010%em™"
NPK =5.6210%em™! (3.2)
NOK — 5 .8110"2em !
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Abbildung 3.2: Mit He-Atomstrahlstreuung bestimmter Verlauf der Inselkeimdichte N, [PF99]

Inwiefern kann aber aus N, auf A, geschlossen werden ? Im einfachsten Falle kénnen
wir setzen

Ag= —. (3.3)

Dies garantiert Flachenbedeckung fiir d — oo lésst jedoch unberiicksichtigt, dass be-
reits fiir viel kleinere Dicken eine Inselberiihrung und damit Vernetzung stattfindet,
das heisst, die maximal erreichbare reale Flache ist kleiner. Es kann also fiir bereits
viel kleinere Aufdampfdicken keine Rede mehr von einem Inselfilm sein, vielmehr
handelt es sich um einen vernetzen Film mit 'Lochern’. Der Ansatz 3.1 beschreibt
genau genommen eine regelmaissige, symmetrische und flichenerfiillende Anordnung
von Inseln.

Trotz dieser Bedenken nehmen wir fiir die nachfolgend diskutierten Effektivmedien-
modelle auch das Wachstumsgesetz 3.1 an, wobei wir im Kapitel mit den Ergebnis-
sen sehen werden, dass dieser Ansatz geeignet ist, um die Spektrenentwicklung zu
beschreiben.

3.2 Ein einfaches Wachstumsmodell

Wir wollen hier eine kurze theoretische Motivation fiir das Wachstumsgesetz 3.1
liefern, damit die Gleichung 3.1 nicht so in der Luft stehen bleibt, wobei wir einfach-
heitshalber das Aufwachsen eines Materials auf aus gleichem Materiall bestehenden
Substrat betrachten. Die zuvor erwiahnten Eigenschaften des Mischsystems Fe/MgO



26 KAPITEL 3. EISEN-INSELFILME AUF MGO(001)-SUBSTRAT

lassen vermuten, dass sich die Ergebnisse grosstenteils auch auf das Aufwachsen von
Eisen auf Magnesiumoxid iibertragen lassen.

Betrachten wir eine idealisierte Insel, die aus mehreren, gleich dicken Atomlagen
besteht. Zwischen den einzelnen Atomlagen soll kein Materialtransfer stattfinden
(Annahme einer Transportbarierre am Lagenrand), so dass zum Wachstum der i-

ten Lage nur die unbedeckte Fliche der (i-1)-ten Lage beitrigt. Bezeichnen wir die
A(d)

Bedeckung der i-ten Lage mit & = 4, S0 ergibt sich fiir unseren modellhaften
Wachstumsprozess folgendes gekoppeltes Differenzialgleichungssystem
d§;
i— i 3.4
Y61 -) (34)

mit einer von der Aufdampfrate abhingigen Konstanten c.

Wie wir gleich zeigen werden, kann die Losung der Gleichung 3.4 durch Induktion
nach ¢ erhalten werden, wobei mit der Randbedingung & = 1,&; = 0,7 > 0, dass das
Substrat eine vollkommen bedeckte Lage beschrieben werden kann, sich als Losung
von Gleichung 3.4 ergibt

(3.5)

Fiir die Bedeckung der ersten Lage &; ergibt sich trivialerweise der Induktionsanfang,
denn setzen wir ¢ = 1 und differenzieren Gleichung 3.5 nach ¢ so ist

dé—l d —ct\ __ —ct __ —ct
Bl et et m - (e =ele - &) (36)

Machen wir nun den Induktionsschritt n — n+1, setzen die Induktionsvorausetzung
ein, und beachten, dass wir die Gleichung 3.5 fiir die i-te Lage auch schreiben kénnen
als

§ipm=6&—e (Clt,) (3.7)

und erhalten damit nun durch Einsetzen in die urspriingliche Differentialgleichung
3.4:

d€iy1 _ d, _q(ct)

i = el6 = 6) = )

. —ct (Ct)l —ct

= C(é-i,1 - fz) + ce T + ce m

t

(61 L — fz) +oce (CZ)

Ce—ct (Ct)l
7!
= c(& — &iv1),
das heisst gerade den oben behauptetetn Zusammenhang 3.5. Wir finden so das
bereits in den HAS-Experimenten gefundene Wachstumsgesetz 3.4, denn fiir die
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erste Insellage, d.h. die Inselgrundfliche mit i = 1 ergibt sich der einfache Ausdruck
L) =1—e . (3.9)

Problemtisch ist natiirlich die zur Herleitung benutzte Anfangsbedingung & = 0,
denn streng genommen handelt es sich bei & um die MgO-Substratlage. Dies ist
aber gerechtfertigt, falls alle auf das MgO-Substrat aufprallenden Eisentome zur In-
selbildung beitragen.

Es sind an dieser Stelle noch andere Wachstumsmodelle fiir isolierte Inseln auf ei-
ner Substratoberfliche vorstellbar, wir konnten zum Beispiel unseren urspriinglichen
Ansatz 3.4 um einen Transportterm 1 zwischen den einzelnen Lagen erweitern. In
der Literatur findet man eine Reihe von anderen Wachstumsmodellen, wie z.B. das
Wachstumsmodell von Zinsmeister fiir Inselwachstum an einem einatomaren Kon-
densationskeim (siehe [WH95]), wobei wir diesmal im Gegensatz zu 3.4 mit pj nicht
die Lagenbedeckung, sondern die Dichte k-atomerer Keime meinen

dpo Po
—=(——=-=2 — E 3.10
i Ts €0Po 2 Ck Pk, ( )

wo po die Dichte der an der Oberfliche sorbierten Atome bezeichnet. Der Parameter
¢ hat die Bedeutung einer Sorptionsrate neuer Teilchen an der Kristalloberfliche, der
Term ’;—S beschreibt hingegen die Desorption von bereits an der Oberfliche befindli-
chen Teilchen mit einer mittleren Desorptionsrate 7,. Der dritte Term beschreibt die
Bildung von Atompaaren, fiir die jeweils zwei Atome verbraucht wurden. Analog
beschreibt die Summe die Raten, mit der die Einzelatome verschwinden, indem sie
sich an bereits gebildete Keime mit k Atomen anlagern. In den Gleichungen fiir
pj,J > 0 treten nun grossenabhéngige Konstanten ¢ auf. Wir wollen dieses schwer
losbare (bei Kenntnis von ¢, numerisch integrierbare) System hier nicht betrachten,
beschrinken uns also im Folgenden nur noch auf den vereinfachten Ansatz 3.4 und
dessen Losung 3.9.

Betrachten wir eine makroskopische Oberfliche mit vielen Inseln, so kann man zwar
nicht mehr davon sprechen, dass jedes auf das Substrat auftreffende Atom zur Fl&-
chenvergrosserung der ersten Insellage beitrigt, da die einzelnen Inseln miteinander
konkurieren (was sich spéter dadurch bemerkbar macht, dass grossere Inseln auf
Kosten kleinerer weiter wachsen und die kleineren ’verschlingen’ kénnen), trotzdem
kénnen wir uns einen Einzugbereich der betrachteten Insel denken, der mit einem ef-
fektiven, von der Grosse der gesamten Insel weitgehend unabhéngigen Teilchenstrom
versorgt wird, so dass 3.4 fiir 1 = 1 ihre Giiltigkeit doch noch behélt.
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Kapitel 4

Effektivimmedientheorie fur dunne
Metallfilme

In vielen praxisrelevanten Fillen haben wir es nicht mit einem homogenen Material
zu tun, sondern mit einer Mischung von mehreren Substanzen, die z.B. auf einer
Oberflache adsorbiert sind. In der Regel kann eine solche Mischschicht nicht einfach
mit den summarischen Eigenschaften ihrer Bestandteile erklért werden, man denke
z.B. an die Oberflache einer Seifenblase, die aus orientierten Seifen- und Wassermo-
lekiilen besteht und keine Ahnlichkeit mehr mit einem Seifenstiick hat. Die Existenz
einer effektiven Dielektrizitdtskonstanten ist nach wie vor ein intensiver Forschungs-
schwerpunkt.

Oft interessiert man sich speziell fiir dielektrische Eigenschaften eines solchen Sy-
stems, wie z.B. Transmissions- oder Adsorptionsverhalten in einem bestimmten Fre-
quenzbreich oder eben die Dielektrizitdtskonstante. Die Hauptaufgabe eines Effek-
tivmedienmodells besteht darin, durch Herleitung einer effektiven Dielektrizitats-
konstanten einen Weg zur Berechnung der eigentlich interessierenden Grossen wie
T(w), A(w) usw. iiber bekannte Zusammenhénge aus der Mehrschichtoptik (siehe
[Bar98|) zu eroffnen.

Im einfachsten Fall einer von unter den ins Dielektrikum eingebeteten metallischen
Partikeln herrschenden Wechselwirkung freien Schicht, kann man sich mit Hilfe der
Maxwellschen Gleichungen iiberlegen, dass zumindest solange die einzelnen Partikel
ihre bulk-artigen Eigenschaften beibehalten, eine summarische Dielektrizitédstkon-
stante bestimmt werden kann, solange sich die von den einzelnen Materialien her-
vorgerufenen Polarisationen addieren. Die relative Dielektrizitdtskonstante wird in
der Regel aus den makroskopischen Maxwellgleichungen hergeleitet und zwar kénnen
wir fiir die dielektrische Verschiebung schreiben

D = ¢eE = P+ ¢E. (4.1)

Falls sich nun ein tensiorieller Zusammenhang zwischen dem angelegten dusseren
Feld F und der in dem Materiall hervorgerufenen Polarisation P der Art

B = Xi; B (4.2)

29
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finden lasst, konnen wir fiir die effektive Dielektrizitdtskonstante des Mediums schrei-
ben

X + €
Coff = e (4.3)

Diese Gleichung bildet die Grundlage fiir hier die hier betrachteten Effektivmedien-
modelle. Bei dieser Art der Herleitung sollte man allerdings nicht vergessen, dass die
hierfiir als Ausgangspunkt benutzte makroskopische Maxwellgleichung 4.1 eigentlich
nur sog. Dipolndherung darstellt, wobei nur Dipolbeitrige bei dem Ubergang zu dem
makroskopischen Feld D beriicksichtigt wurden. Betrachten wir eine diinne Schicht,
in der sich aus Symmetriegriinden die von den Dipolen herriihrenden Beitrige zum
lokalen Feld E?OC kompensieren, so ist die Gleichung 4.1 zwar in der Dipolndherung
korrekt, doch zur Bestimmung einer effektiven Dielektrizitdtskonstanten ungeeignet.

Die Kenntnis der komplexen Grosse €(w) geniigt, um bei bekannter Schichtfolge die
optischen Eigenschaften berechnen zu kdnnen, was in der Regel mit dem z.B. in
[Bar98| Mehrschichtformalismus erfolgen kann. Die AG Pucci verwendet hierfiir die
Spezialsoftware SCOUT (siehe [Sci]), auf die wir noch im Anhang eingehen.

Wir gehen nun auf die zur Anpassung der Fe/MgO Spektren benotigten Effektivme-
diemmodelle ein, wobei wir im weiteren Verlauf ein etwas komplizierteres Verfahren
kennenlernen werden, mit dem es moglich ist, weitgehend auch eine globale Film-
morphologie zu beriicksichtigen.

4.1 Yamaguchi-Modell fiir isolierende Fe-Inselfilme

Das sogennante Yamaguchi-Modell ist im Laufe der Jahre von seinem Erfinder zu
einer recht brauchbaren Effektivmedientheorie entwickelt worden. Es existiert hierzu
eine ganze Fiille von Publikationen, wobei wir uns nur auf die Ergebnisse konzen-
trieren, die fiir die spéter betrachtete Gitterrenormierung benotigt werden. Ur-
spriinglich ist dieses Modell zur Beschreibung von diinnen Silberfilmen auf einer
Kunststofffolie entwickelt worden.

Wir geben hier ein kurze Herleitung der Yamaguchi-Formel an, wobei wir eine Rei-
he von Vereinfachugen verwenden. [Dav39| gibt fiir die Polarisierbarkeit eines im
Vergleich mit der Wellenlénge des einfallendes Lichts kleines ellipsoidalen Partikels
pro Volumen an

€ — €e

o=t 4.4
Lt feos (44)

wobei ¢; die relative Dielektrizitdtskonstante der ellipsoidalen Insel, ¢, analog die
Dielektrizitdtskonstante des die Insel umgebenden Mediums (environment) ist. Die
Gestalt der Inseln wird durch den Depolarisationsfaktor f des Partikels in der durch
das E-Feld des einfallenden Lichtes ausgezeichneten Raumrichtung beriicksichtigt.

Fiir einen Inselfilm auf einer weitgehend ebenen Oberfliche liegt es nahe, ¢, = 1
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zu setzen, da der von den Inseln unbesetzer Zwischenraum durchaus mit Vakuum
indentifiziert werden darf. Dies beriicksichtigt jedoch nicht den sogenannten Durch-
griff des Feldes in das Substrat hinein, so dass wir fiir den Fall einer metallischen
Insel auf dielektrischer Unterlage von €, > 1 ausgehen diirfen.

Fiir die durch eine solche Partikelschicht erzeugte dielektrische Polarisation kénnen
wir schreiben

P = aqFE, (4.5)

mit einem Volumenfiillfaktor der Schicht ¢ und kénnen nun Gebrauch von 4.3 ma-
chen, wobei wir einfachheithalber ¢y = 1 setzen und erhalten

€; — €

_f % 4.6
q1+f% (4.6)

Geff: 1—|—

Dies ist eine zu der von Yamaguchi et al. (siehe [SYK70]) vorgestellten analoge
Formel fiir die effektive Dielektrizitdtskonstante einer aus ellipsoidalen Inseln beste-
henden diinnen Oberflichenschicht.

Im weiteren Verlauf werden wir uns noch Gedanken machen miissen, wie der geo-
metrische Depolarisationsfaktor f in der Formel 4.6 durch die Wechselwirkung des
Dipols mit seinem Spiegelbild im Substrat zu modifizieren ist. Eine streng theoreti-
sche Herleitung muss noch Retardierungseffekte beriicksichtigen, wir wollen diesen
Weg im Folgenden kurz skizzieren.

Wir mochten das lokale elektrische Feld El am Ort des Bezugspartikels, den wir in
den Ursprung legen, ausrechnen. Das Feld setzt sich aus dem angelegten Feld o
und den Beitrdgen aller anderen umgebenden Partikel E; zusammen, so dass wir
fir El schreiben konnen

Ey=E.+) E. (4.7)
k

Wir kénnen nun annehmen, dass die Wellenldnge des einfallendes Lichts gross ge-
geniiber der Ausdehnung der einzelnen Partikel ist, was auch eine Voraussetzung
fiir die Giiltigkeit der Gleichung 4.4 ist. Da im Allgemeinen die Filmausdehnung
grosser als die Wellenldnge A\ der Lichtstrahlung ist, miissen wir noch die Phasen-
verschiebung der von den entfernten Partikel kommenden Beitréige beriicksichtigen.
Fiir den Beitrag der k-ten Insel mit dem Dipolmoment p; am Koordinatenursprung
zum lokalen Feld E| gilt

7 (1 — 3cos? )

—

b T dmes
(1= 3cosQo)Vian By | i2n (4.8)
= 4,/T€e7[jlgz kCk lexp(T(rk sin Hk sin ¢0 + rk)),

wobei wir (7, 0)) die Polarkoordinaten des k-ten Partikels, 6, der Winkel zwischen
dem Dipolmoment p; und dem Ortsvektor 7; und ¢y der Einfallswinkel der Licht-
strahlung ist. Die Gleichung 4.8 stellt nichts anderes dar, als das mit einem durch
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Retardierungseffekte bedingten Phasenfaktor multiplizierte Dipolfeld, wie z.B. in
[Jac83| nachzulesen ist, wobei wir angenommen haben, dass das lokale Feld iiberall
die gleiche harmonische Zeitabhingigkeit besitzt, die nicht betrachtet werden muss.

Fiir den praxisrelevanten Fall des senkrechten Einfalls ¢y = 0 nimmt die Gleichung
4.8 die vereinfachte Form an:
- (1—3cos? ) Ve E, i2m

E, = —7). 4.9
k 471'667“2 exp! A k) (4.9)

Wir konnen nun die beiden Gleichungen 4.8 und 4.7 nach dem lokalen Feld El
auflésen und erhalten auf diese Weise

—

B E
B = ‘

1 —3cos? O) Vi By 2 |
o= i )

Wir kdonnen nun einen Ansatz fiir die effektive Dielektrizitdtskonstante einer dj
dicken Inselschicht wie in [TYK73a] machen:

Ee Zk Viay,
1-— Zk Ak‘/lcak ’

do(ecsr — €a)Ee =Y Pk =Y VioyEy = (4.11)
k k

Fiir die effektive Dielektrizitdtskonstante finden wir so die einfache Beziehung

_ Ee Zk Vieou,
1 — Zk Akaak’

da sich das lokale Feld E, wegkiirzt. Wie in [SYK70] gezeigt, kann diese Gleichung
fiir eine Schicht aus ellipoidalen Inseln mit gleichem Volumen und Achsverhéltnis in
eine zu der schon vorhin hergeleiteten Gleichung analoge 4.6 umgeformt werden

do(Eeff — Ga) (412)

€, — €q
€eff — €a = €i—€a 17
A

(4.13)

wobei ¢ = dy,/d, mit d, = Aufdampfdicke wieder fiir den Fiillfaktor steht. Der so
eingefiihrte Korrekturfaktor 0 hat seinen Ursprung in der Dipol-Dipol-Wechselwir-
kung zwischen dem in jeder Insel induzierten Dipolmoment p und dem im Substrat
influenzierten, urspriinglichen Dipolmoment p entgegengesetzten Spiegeldipol P, die
wir durch eine Modifikation am geometrischen Depolarisationsfaktor f beriicksich-
tigen werden. Wir wenden uns nun der Berechnung dieses Korrekturfaktors ¢.

Betrachten wir eine zweidimensionale Substratoberfliche mit der Dielektrizitétskon-
stanten €,, auf der metallische Partikel angeordnet sind. Wir nehmen im Folgenden
wie schon bei der Herleitung der Yamaguchi-Formel ein parallel zum Substrat an-
liegendes elektrisches Feld E” an.
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Ein metallisches Partikel auf der Oberfliche erfahrt unter dem Einfluss von QI ein
Dipolmoment p, welches im Substrat ein p’ entgegengerichtetes Bilddipolmoment P
hervorruft. Falls das Substrat ans Vakuum grenzt (e = 1), besteht zwischen den
beiden Dipolmomenten der Zusammenhang (siehe [TYK73b]):
W €s — 1 o
V= r
Wir interessieren uns nun fiir das lokale elektrische Feld am Ort des Dipols p. Fiir

den Beitrag E des Spiegeldipols p zum lokalen Feld am Ort des Bezugdipols p'
kénnen wir schrelben

(4.14)

- 1 - 1 -1
Ei = = D, 4.15
I 47T€0d3p dreqdd €5 + 1 ( )
wobei fiir d der Abstand zwischen dem Dipol p' und seinem Spiegelbild einzusetzen
ist.

Wir méchten nun auch noch die Wechselwirkung mit benachbarten Dipolmomenten
beriicksichtigen und berechnen zu diesem Zweck den Beitrag zum lokalen Feld am
Ort des Dipols p, der vom j-ten Teilchen mit dem Dipolmoment p; an der Stelle
75(r;,0;) kommt. Nehmen wir noch den praxisnahen Fall an, dass r; > d und der
Winkel ¢; ~ 0 unter dem das Dipolpaar (pj, pz) vom Aufdipol erscheint, so konnen
wir das Dipol-Spiegeldipolpaar durch eine effektives Dipolmoment an der Stelle r;
ersetzen und zwar konnen wir schreiben, wenn wir die Gleichung 4.15 verwenden:

2

4.16
6+1p||,3 (4.16)

.

Py =pli— P, =

Um die Anderung des lokalen Feldes am Ort des Aufdipols 7 aufgrund der Dipol-

Dipol-Wechselwirkung auszurechnen, ist iiber alle Nachbarn d.h. den ganzen Film
Zu summieren:

" 1 2 1 —3cos?(0;)
Er = - > ) i (4.17)

I drmeg e, + 1 r3

J

Nehmen wir noch den einfachen friither schon verwendeten Ansatz fiir die Polarisa-
tion der Partikel an, wobei wieder die Lichtwellenléinge gross im Vergleich zu der
Ausdehnung der Inseln sein muss, so gilt:

i = aV Epe. (4.18)

Das lokale Feld am Ort des Bezugdlpols Eloc setzt sich zusammen aus dem von
aussen angelegten Feld EO, dem Beitrag E des Spiegeldipols p’ und der benachbarten

effektiven Dipole p” Eloc = EO + EH + EII und wir kénnen schreiben
Epe = ——, 4.19
: 1+ a||5|| ( )

wobei wir zur Abkiirzung einen Korrekturfaktor 9 eingefiihrt haben:

V e —1 2

Cy. 4.20
Amend? €5 + 1 * €o(es + 1) I (4:20)

o) = —
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Die Grosse () ist die Summe iiber alle anderen Nachbarn des Aufdipols p fiir die
wir nun schreiben:

— 20.
|4 Z M_ (4.21)

1= 4r £ r3

j j
Diese Summe kann numerisch ausgewertet werden, z.B. mit Maple, wobei wir fiir
den Fall einer reguléren quadratischen Anordung der Partikel mit der Gitterweite a
den gendherten Wert bekommen:

dy
= —0.716— 4.22
C” 0.7 62&’ ( )

mit der oben schon definierten Aufdampfdicke (weight thickness) d,. Setzen wir
noch ellipsoidale Inseln (Rotationsellipsoide) mit dem Achsverhdltnis v = ¢ (¢ =
Rotationshalbachse senkrecht zur Substratoberfliche), so ist das Volumen V' der

Partikel (Inseln) gegeben durch:

4
V= %7203. (4.23)

Fiir den Korrekturfaktor d erhalten wir nun den folgenden Ausdruck:

2 ¢ -1 2 d
S N
243 e, + 1 €+ 12a

mit n = 2%. Wir kénnen noch von der in [BDK89| angegebenen Formel profitieren

d, 3
b _ 5T (4.25)
a Ty

so wird d; unabhéngig von der Gitterweite a und héngt nur noch von der Dielektizi-
tatskonstanten des Substrats, der des Mediums, dem Achsverhiltnis der Ellipsoide
und dem Fiillfaktor ab. Wir kdnnen nun zur Gleichung 4.13 zuriick gehen, den Kor-
rekturfaktor 6 anbringen und erhalten mit der zuvor erwihnten Annahme ¢, ~ 1
die von Yamaguchi et al. hergeleitete Formel:

q
eff =1
€eff +FH+G
1
“=a (4.26)
2 3
vies — 1 1 6q
Fy=f—— —0.716 —
=i 24 e, + 1 €s + 1\ my2’

wobei wieder mit f; der geometrische Depolarisationsfaktor in Richtung des ange-
legten elektrischen Feldes gemeint ist. Fiir ein Rotationsellipsoid ldsst sich f als
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Funktion des Achsverhéltnisses v geschlossen angeben und zwar ist

f= %7 y=1
P EES(S —3arctan(et)), a1

) ¢ (4.27)
o L=OMm@+9

2C3((1-¢) —2¢)’
C=+I1—7%.

Die Grosse f(7) ist entgegen der Vermutung eine stetige, differenzierbare Funktion
des Achsverhéltnises v. Wir konnten nun im Prinzip das so entwickelte Yamaguchi-
Modell zur Beschreibung einer aus ellipsoidalen Inseln bestehenden Inselschicht be-
niitzen.

Werfen wir noch einen Blick auf die Gleichung 4.26, so stellen wir fest, dass dieses
Modell die unschone Eigenschaft hat, eine 'Resonanz’ im Verlauf der Dielektrizi-
tatskonstanten e.rr aufgetragen gegen das Achsverhéltnis v zu besitzen. Setzen wir
namlich f — ¢ = 0, so wird an der so bestimmten Nullstelle der Nenner in 4.26
minimal und damit auch €.¢; maximal.

Natiirlich hdngt das nun vom angenommenen Wachstumsmodell ab, inwiefern sich
diese Resonanz bei der Beschreibung der Transmission bemerkbar macht, jeden-
falls wird sich bei einer als fest vorausgesetzten Inseldichte das Achsverhiltnis ~y
mit zunehmender Aufdampfdicke &ndern und damit auch der Korrekturfaktor 6.
Als Beispiel sehen wir in Abbildung 4.1 den Verlauf von f — § fiir eine 30 A dicke
Inselschicht, wobei wir fiir die Keimdichte der Inseln den Zimmertemperaturwert
N, = 710'?/cm? beniitzt haben. Wie wir sehen konnen, besitzt der Faktor f — §
zwei Nullstellen bei zwei fiir eine Anwendung relevanten Werten von ~y, was eine An-
wendung des Yamaguchi-Modells auf eine Messreihe mit verdnderlichem Fiillfaktor
und Achsverhéltnis erschwert.

Was ist aber nun fiir den Fiillfaktor ¢ und das Achsverhéltnis einzusetzen, wenn wir
eine Fe/MgO Aufdampfreihe bei einer gegebenen Temperatur 7, beschreiben méoch-
ten? Nun, der Fiillfaktor ist nichts anderes als das Verhiltnis von aufgedampfter
Massenbelegung d,, zu der optischen Schichtdicke d,, die auch in SCOUT zur Trans-
misionsberechnung iibergeben werden muss. Die Massenbelegung ist fiir die mit der
OPUS-Software aufgenommenen Spektren aus der Aufdampfrateneichung mit der
Quarzwaage bekannt, bzw. kann aus der bekannten Aufdampfrate und der Auf-
dampfzeit pro Spektrum ausgerechnet werden (wie fiir die messr14-Aufdampfreihe
geschehen).

Wir miissen uns demnach nur noch Gedanken iiber den Verlauf von d,(d,,) machen.
Aus dem vorhin abgeleiteten Wachstumsgesetz ohne Teilchentransport zwischen den
Wachstumslagen einer Insel, ergibt sich wenn man das Aussehen der Insel nach Glei-
chung 3.5 betrachtet, dass die Insel die Form einer Gaussglocke, besser gesagt einer
Zipfelmiitze hat. Die Gestalt ist nun eher kubusférmig als ellipsoid, was sich fiir unse-
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Abbildung 4.1: Verlauf des Korrekturfaktors f — d fiir eine 30 A dicke Inselschicht bei T=313 K

re spiateren Rechnungen auf einem quadratischen Gitter noch als vorteilhaft erweisen
wird, aber wieder mal mehr gegen die Verwendung eines reinen Yamaguchi-Modells
spricht.

Trotz all dieser Schwierigkeiten ist es notwendig, eine Annahme {iber das Ausse-
hen von d,(dy,) zu machen, falls wir das hier vorgestellte Yamaguchi-Modell auf
einer Messreihe anwenden wollen. Es liegt nahe von Volumengleicheit einer aus
Rotationsellipsoiden gebildeten Schicht und einer als eben angenomenen d,, dicken
Aufdampfschicht auszugehen. Wir kénnen nun den Ansatz fiir ¥ machen:

4
gm%%\f = Ad, (4.28)

mit v = ¢ wie oben, N Anzahl der Inseln pro Fliche A und erhalten so

4 N1 4 1
= —7ma® = —ma*n,— (4.29)

wobei wir noch die aus den He-Streudaten bekannte normierte Inseldichte ng einge-
setzt haben und aus Bequemlichkeitsgriinden auf die kleine Halbachse a der Ellipsoi-
de umgeformt haben. Setzen wir noch fiir die Entwicklung des Querschnitts unseres
Modellellipsoids das Wachstumsgesetz 3.9 ein, so lasst sich auch a bestimmen und
wir bekommen fiir die kleine Halbachse
Kdw
1—ed

a(dy) = {| ———. (4.30)

T,
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Fiir die ’optische’ Schichtdicke setzen wir nun die Héhe der Inselellispoide ein, d.h.
d, = 2¢ = 27“ Damit sind alle wesentlichen Modellparameter bestimmt und wir
konnen eine effektive Dielektrizitdtskonstante einer aus Rotationsellipsoiden beste-
henden Schicht ausrechnen. Als experimenteller 'Input’ verbleiben die Keimdichte
ns(T), der Wachstumsparameter £ und die aus den Ordaldaten zu bestimmende

dielektrische Funktion der metallischen Inseln ¢;.

Wo liegen nun die Grenzen des Yamaguchi-Modells 7 Nun wir haben eine Reihe von
Vereinfachungen gemacht, wie:

- die Wellenlénge der Lichtstrahlung muss wesentlich grosser sein als die Ausdeh-
nung der Ellispoide,

- die Ellipsoide sind gross genug, um die makroskopischen Maxwellgleichungen
anwenden zu konnen,

- wir haben nur ein durch das Licht induziertes Dipolmoment beriicksichtigt,
hohere Multipole werden vernachlassigt

- wir nehmen weiterhin fiir den Querschnitt der Ellipsoide das Wachstumsgesetz
3.9 an, welches streng genommen fiir die erste Lage des transportlosen Wachs-
tums zwischen den Atomlagen hergeleitet wurde,

- wir haben angenommen, dass die Inselabstinde gross genug fiir die Naherung
mit einem effektiven Dipolmoment wie in 4.16 sind, was mit einschliesst, dass
der Fiillfaktor ¢ nicht zu gross gewihlt werden darf.

Wenden wir uns noch dem letzten Aspekt zu. Wichst der Inselquerschnitt geméss
3.9 an, gibt es einen kritischen Fiillfaktor ¢..;;, ab dem sich die Seitenflichen der
Ellipsoide beriihren wiirden, da wir fiir die maximal erreichbare Querschnittsfliche
ja ni angenommen haben, d.h. von einer vierzéhligen Geometrie ausgegangen sind.
Es existiert demnach eine bereits vor Zusammenbrechen der Effektivdipolndherung
aufkommende Grenze fiir den Filmfillfaktor ¢q. Fiir ¢ > ¢.; hitten wir es nicht
mehr mit einem isolierenden Inselfilm zu tun, der Film wiirde bereits vernetzen.

Wir mochten nun mit den aus den HAS-Experimenten gewonnen Daten eine Ab-
schédtzung fiir die Anwendbarkeit des Yamaguchi-Modells vornehmen. Der kritische
Fiillfaktor ¢..;; wird erreicht, wenn die a-Achse des Ellipsoids halb so gross wird wie
die Wurzel aus der maximal zur Verfiigung stehenden Inselfliche nis, d.h.

Kdyw
I [1—e
J— =20 =2y ——. (4.31)
N TN

Aufgelost nach der kritischen Aufdampfdicke d..;; ergibt sich

doln(l — T
dcrit - - . n( 4)7 (432)

K

also ein Wert, der nicht mehr von der Inseldichte ng abhéngt. Natiirlich verbleibt
noch die Geschwindigkeit des Wachstums beeinflussende Grosse x und damit ei-
ne potentielle Temperaturabhéingigkeit von d..;. Nehmen wir wie aus den HAS-
Experimenten bekannt fiir x &~ 0.1 und dy = 1.33 A an, so erhalten wir damit fiir
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die kritische Dicke d..;; ~ 20.47 A, also ein Wert der sehr am Anfang des experi-
mentell verfiigbaren Dickenbereichs ist! Erschwerend kommt noch hinzu, dass wir
auch noch an die Effektivdipolndherung denken miissen, so dass der tatsichlich mit
Yamaguchi nutzbare Dickenbereich bei noch kleineren Dicken endet. Realistisch ist
in etwa dg.; ~ 10 A. Wir werden uns Gedanken iiber ein besseres Modell machen
miissen.

Wenden wir uns noch einem anderen, fiir das spéter betrachtete Berthier-Modell
benétigten Effektivmedienmodell zu.

4.2 Cohen-Modell

Cohen et al. [CAT3| entwickelten ein zur Beschreibung von durch Sputtern mit
Argongas erhaltenen Metallfilmen auf SiOs geeignetes Effektivmedienmodell. Die
Beschreibung basiert in ihrem Ursprung auf der Maxwell-Garnet-Theorie und setzt
wie schon beim Yamaguchi-Modell hinreichend kleine im Vergleich zur Wellenlén-
ge der einfallenden Strahlung Inselpartikel voraus, die in ein dielektrisches Medium
eingebettet sind. Natiirlich darf wie auch schon zuvor die Inselgrose nicht zu klein
gewahlt werden, da wir die makroskopischen Maxwell-Gleichungen anwenden moch-
ten.

Fiir eine aus sphéarischen Metallpartikeln bestehende Schicht, kénnen wir mit der
Clausius-Mosotti Beziehung (siehe [Jac83]) fiir die effektive Dielektrizitdtskonstante
€ schreiben
ew)—1 4
— == 4.33
(@) 12 e (w), (4.33)
wobei a wieder die Polarisierbarkeit der Partikel und 7 die Volumendichte bezeich-
net. Betrachten wir Inseln, die in ein Medium mit einer von Vakuum unterschied-
lichen Dielektrizitdtskonstanten e, eingebettete sind, so muss die Beziehung 4.33
modifiziert werden, da wir bei der Herleitung der Clausius-Mosotti Gleichung nun
nicht mehr von einem fiir die Berechnung des lokalen elektrischen Feldes konstruier-
ten evakuierten Hohlraum ausgehen konnen. Stattdessen setzen wir fiir die dielek-
trische Konstante des Hohlraums nun ¢, ein und bekommen:
€(w) —es(w) 4
—_—— < == . 4.34
(@) T o0 (@) 37w (4:34)
Jackson (siehe [Jac83|) gibt fiir die Polarisierbarkeit einer von einem Medium mit
der effektiven Dielektrizitatskonstanten ¢; umgebenen Metallsphire an:

_ 3 em(w) — €(w)
AT € (W) — 2¢€;(w)

mit €, Dielktrizititskonstante der Metallpartikel. Durch Einsetzen in die obige
Gleichung, erhalten wir das Ergebnis von Maxwell-Garnet:

(4.35)

€w) —&Ww) _ _xﬁﬂw—@W)
@) 70 LY o) S 9aw) (4.36)
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wo = der Volumenanteil des umgebenden Mediums ist. Leider beriicksichtigt dieser
im Rahmen der Maxwell-Garnett-Theorie abgeleiteter Ausdruck nicht eine von der
sphérischen Geometrie abweichende Gestalt der Metallpartikel. Wir mdéchten nun
analog wie beim Yamaguchi-Modell den Einfluss der Partikelgestalt durch einen wei-
teren Parameter, den Depolarisationsfaktor f beriicksichtigen.

Galeener hat in [Gal71] eine einfache Behandlung des Depolarisationsfaktors f vorge-
schlagen, fiir den Fall, dass die Richtung der Polarisation mit einer der Hauptachsen
des Ellipsoids zusammenfillt. Es wird ein konstantes Achsverhéltnis der Ellipsoide
angenommen, es werden jedoch keine Bedingungen an die Grosse der Partikel ge-
stellt, so dass die hier vorgestellte Formel auch fiir eine Verteilung der Inselgréssen
mit festem Achsverhéltnis anwendbar ist. Setzen wir fiir die Polarisierbarkeit der
Inseln a Galeeners Ergebnis ein, so folgt:

€(w) —es(w) 1 (1- 1) em(w) — €(w)

- = — — T .

€(w) + 2€65(w) 3 fem(w) + (1 — f)ei(w)
Wie man sich an zwei einfachen Beispielen iiberlegen kann, ist die Gleichung 4.37
nicht ganz richtig, ferner wurde dieses Ergebnis von Galeener fiir den Fall x ~ 1
abgeleitet.

(4.37)

Betrachten wir zum Beispiel flache metallische Platten, wobei das elektrische Feld
parallel zu den Platten anliegt d.h. f ~ 0, wissen wir, dass ausserhalb der platten-
formigen Partikel kein induziertes Depolarisationsfeld existiert und das lokale Feld
gleich dem angelegten sein muss. Die effektive Dielektrizitdtskonstante eines solchen
Mediums sollte dann einfach ein mit dem Volumenanteil gewichteter Mittelwert der
beiden Materialkonstanten sein. Leider ergibt sich dieser Grenzfall nicht aus 4.37,
ausser fiir den Grenzfall sehr kleiner Metallkonzentration.

Analog konnen wir auch den Fall eines zu den Metallplatten senkrechten Feldes
betrachten (f a 1), welcher dquivalent zu einer unendlichen Reihenschaltung von
Kondensatoren ist. Auch hier versagt die Formel 4.37.

Die Gleichung 4.37 muss nun modifiziert werden, um die soeben diskutierten Inkosi-
stenzen zu vermeiden. Wir erhalten die beiden Grenzfille erst dann korrekt heraus,
wenn wir von einer modifizierten Clausius-Mosotti-Beziehung ausgehen, und zwar
verwenden wir zur Konstruktion des lokalen elektrischen Feldes keinen sphérischen
Hohlraum, sondern eins, dessen Gestalt kongruent zu der im Hohlraum eingeschlos-
senen metallischen Inklusion und dem gleichen Depolarisationsfaktor f ist. Cohen
gibt an dieser Stelle die Beziehung an:

€w) — &(w) em(w) — €:(w)

fe(w) + (1 = flei(w) fem(w) + (1 = fle(w)

Wie man sich durch Einsetzen von f = 0 respektive f =1 und den Grenziibergang
x — 1 iiberzeugen kann, werden die beiden kritischen Grenzfille durch die neue
Formel 4.38 reproduziert. Wir erhalten natiirlich fiir sphérische Partikel mit f = %
wieder die Beziehung von Maxwel-Garnet.

=(l—ux)

(4.38)
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Wir mochten im Folgenden die Gleichung 4.38 zur Beschreibung eines vernetzen aber
mit Lochern versehenen Metallfilmes anwenden. Wir interessieren uns nun fiir den
noch nicht betrachteten Fall x — 0. Wie auch schon beim Yamaguchi-Modell stos-
sen wir hier wieder auf das Problem von sich beriihrenden Partikel, sobald sich der
Volumenfiillfaktor x dem Wert null ndhert. Um dem Rechnung zu tragen, vertau-
schen wir die Rollen von Dielektrikum und Metall, nehmen also die Transformation
vor:

€Em —> €
€ —> €m (4.39)
(1—2) > =,
wobei von nun an fiir den Depolrisationsfaktor f derjenige der dielektrischen Inseln
einzusetzen ist. Wir konnen hiermit fiir die dielektrische Konstante eines solchen
Mediums schreiben:
€(w) — € (w) B €:(w) — €m(w)
fe@) + (1= Pen@) —* Feil@) + (1= fen(w)’
Wir werden diese Gleichung von jetzt an als ’Cohen-Modell’ bezeichnen und sie

zur Beschreibung von metallreichen Konfigurationen bei der noch zu besprechenden
Gitterrenormierung beniitzen.

(4.40)



Kapitel 5

Renormierung auf dem Gitter

Wir méchten nun zu einem Effektivmedienmodell iibergehen, der eine Variation der
Filmmorphologie iiber das gesamte Substrat beriicksichtigt. Natiirlich werden wir
auch diesmal eine Reihe von Vereinfachungen und Annahmen machen miissen, wie
z.B. iiber die Form der elementaren Oberflichenstrukturen und ihre Beschreibung
mit einem der vorhin entwickelten ’globalen’ Effektivimedienmodelle. Das im folgen-
den vorgestellte Berthier-Modell geht auf die von L. Kadanoff entwickelte Renormie-
rungstheorie im Ortsraum zuriick (siehe [Kad66]). Wir mdchten zuerst allgemein auf
das Verfahren eingehen, uns dann einer programmtechnischen Realisierung wenden
und danach die Eigenschaften dieses Modells diskutieren, wobei wir einige Modifi-
kationen des Modells insbesondere auf das System Fe/MgO besprechen werden. Im
nachsten Kapitel wollen wir dann die Anwendung auf die in der AG Pucci gemesse-
nen Transmissionsspektren erldutern.

5.1 Das Berthier-Modell

In der Originalarbeit [BDK89] hat Berthier eine Moglichkeit beschrieben, wie die
dielektrische Funktion eines auf MgO aufgedampften Goldfilmes mit einem rekur-
siven Verfahren bestimmt werden kann. Dazu wendete Berthier sein Verfahren auf
mit Rastertunnelmikroskopie erhaltene Scans einer Au/MgO Probe und konnte so
fiir die noch zu besprechende Renormierung eine Ausgangsstruktur beniitzen, die
weitgehend mit der Oberflichenstruktur der Probe iibereinstimmte. Bei dieser Her-
angehensweise bleibt das Modell weitgehend parameterfrei, obgleich Berthier weit-
gehend nur den Trend in der Spektrenentwicklung reproduzieren und weniger die
genaue Ubereinstimmung erreichen konnte.

Der Anspruch des Berthier-Modells besteht darin, den gesamten Dickenbereich ei-
ner Messreihe beschreiben zu konnen, im Gegensatz zum reinen Drude-Modell (wie
in den Vorgéngerarbeiten erlautert, (sieche [Mag99])) oder einem reinen Yamaguchi-
Modell, das wie wir gesehen haben, bei bereits kleinen Aufdampfdicken d,, zusam-
menbricht. Das Modell von Berthier funktioniert gleichermassen fiir einen 2d bezie-
hungsweise einen 3d Film, wobei je nach Dimensionalitit ein anderes elementares
Effektivmedienmodell zugrunde gelegt werden muss. Der Fall eines vernetzendes
Inselfilmes stellt einen Grenzfall dar und wir werden spéter sowohl ein 2d als auch
ein 3d Modell zugrunde legen.

41
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Um eine Einbeziehung der Filmmorphologie zu ermdglichen betrachten wir ein qua-
dratisches, zweidimensionales Gitter der Grosse n = 2P im kartesischen Koordinaten-
system (7, ) mit (0,0) in der oberen linken Ecke, wobei wir p als die Gitterordnung
bezeichnen. Wir teilen nun das Gitter in kleinere Untereinheiten, im Folgenden ge-
hen wir immer von einer Unterteilung in 4 gleich grosse Untergitter aus, so dass wir
am Ende zu einer effektiven Elementarzelle mit der Grosse von 4 ’Gittermaschen’
gelangen. Die Wahl von n als Zweierpotenz garantiert ein ’Aufgehen’ dieser Unter-
teilung. Wir konnen uns den Vorgang natiirlich auch anders herum vorstellen, und
zwar betrachten wir zuerst alle 4er Zellen ausgehend von der linken oberen Ecke,
fassen dann die 4er Zellen (sprich 4 Gittermaschen) zu je vier Stiick zusammen usw.,
bis wir schliesslich bei einer Zelle der urspriinglichen Gittergrdsse gelangen.

Die Gittermaschen kénnen anfinglich nun entweder mit dem aufgedampften Mate-
rial oder mit dem Substrat 'belegt’ (markiert) werden, so dass eine Elementarzelle
wie in Bild 5.1 zu sehen in 16 unterschiedlichen Konfigurationen vorliegen kann
(Metall schwarz). Natiirlich miissen wir uns spéter auch noch Gedanken iiber ei-
ne entsprechende Verteilung der beiden Materialien auf unserem Gitter und dem
damit verbundenem Gitterfiillfaktor y = AnzehtMelalimaschen y,chen. Wir haben ein-
fachheitshalber die 16 Moglichkeiten mit ihrem Binédrcode b; numeriert, wobei die
'Dezimalen’ bei der ersten Konfiguration angedeutet sind (links oben 2°, dann rechts

2! usw.) und wir konnen fiir den Binércode (’Adresse’) einer gegebenen Konfigura-
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tion Ci,j = {dg, dl, d2, dg} schreiben
b= d2' (5.1)

wenn wir d; € {0 = MgO,1 = Metall} = 2 setzen. Im allgemeinen konnen
wir einem Gitterpunkt (Masche) (i,7) eine entsprechende dielektrische Funktion
€;,; zuordnen oder besser gesagt, an der Position ¢, speichern. Wir sind an der
dielektrischen Funktion der gesamten simulierten Oberfliche interessiert, brauchen
natiirlich jetzt eine Vorschrift wie

- wir bei gegebener Struktur (Konfiguration) der betrachteten Zelle eine effektive
dielektrische Zellenfunktion ausrechnen kénnen (Definition einer Ersatzzelle)

- von einer Elementarzelle auf ibergeordnete Zellen néichst hoherer Grosse schlies-
sen, sprich die Elementarzellen zu grésseren Einheiten zusammenfassen konnen

Berthier gibt in seinem Artikel folgende Vorgehensweise zur Bestimmung einer eff.
dielektrischen Funktion an: wir reduzieren zuerst die 4 Komponenten €;;, €11 j,
€ij+1, €i41,4+1 der Zelle (4, j) auf 2 gemittelte Bestandteile und zwar ein gemitteltes
Dielektrikum €}, und ein gemitteltes Metall €},. Dies ist wichtig, da wir es nur auf
dem Niveau von Gittermaschen mit entweder Substrat oder Metall zu tun haben
und daraus eine effektive Dielektrizitdtskonstante ausrechnen kénnen, aber bereits
auf nichst hoherer Ebene Zellen auftreten, die 4 effektive, bereits renormierte und
sonst wie geartete dielektrische Funktionen enthalten. Wir setzen also

h =D ke
k
=D ks
k
wobei g, den jeweiligen Fiillfaktor der Komponente ¢* bezeichnet (bei Viererzellen-

geometrie i) und jeweils iiber metallische respektive dielektrische Komponenten zu
summieren ist.

(5.2)

Mit diesen beiden Zellkomponenten kénnen wir nun nach den noch zu besprechen-
den Regeln eine effektive Dielektrizitdtskonstante einer 4er Zelle ausrechnen. Zu
diesem Zweck wird eine 4er Zelle durch eine effektive Zelle mit einer ellipsoidalen
Inklusion ersetzt, was wir im Bild 5.1 jeweils in der rechten Spalte angedeutet haben,
wobei jeweils die effektiven Fiillfaktoren ¢* der gemittelten Bestandteile durch Auf-
summieren der Teilfiillfaktoren ¢; erhalten werden, d.h. die Materialmenge bleibt
konstant. Fiir die Depolarisationsfaktoren der ellipsoidalen Inklusion gilt fiir die
gezeigte Richtung des E-Feldes:

Jo=fis=0
fi=fi=fi=fi=fr=
fo=fo=fu=tfi=fu=3 (5.3

f3 = fiz = 0.4278
f5 = fio = 0.2364
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Wir miissen natiirlich auch noch eine Bedingung dafiir finden, ob die aus einer Er-
satzzelle berechnete effektive dielektrische Funktion als eine metallische oder dielek-
trische Komponente in die nédchst hohere Zelle eingehen soll. Berthier macht dies
davon abhéngig, ob wir bei der gezeigten Richtung des angelegten Feldes von der
unteren Kante der Zelle zu der oberen Kante iiber einen metallischen Kontakt ge-
langen konnen. Ist dies der Fall, trigt die so berechnete effektive Zellenfunktion das
Attribut 'metallisch’ und wir haben eine dielektrische Insel auf einem metallischen
Substrat, sonst ’dielektrisch’ und unsere Ersatzzelle besteht aus einer metallischen
Inklusion auf einem dielektrischen Substrat.

Wir sehen natiirlich sofort, dass sich im Fall der beiden Zellkonfigurationen 6 und
9 nicht ohne weiteres eine Bedingung dafiir finden ldsst, denn je nach Betrach-
tungsweise der metallischen Ecke in der Zellenmitte, konnen wir 2 Ersatzzellen kon-
struieren. Berthier nennt diese beiden Félle einmal conducting case (die Ecke ist
leitend) bzw. non-conducting case (die Ecke ist isolierend), das heisst wir konnen im
Prinzip zwei unterschiedliche Modelle konstruieren, die eventuell je nach unserem
Metall /Substrat System unterschiedlich gut geeignet sind. Diese beiden Fille verhal-
ten sich natiirlich auch unterschiedlich in bezug auf den kritischen Gitterfiillfaktor
[tc, bei dem die effektive Gitterfunktion €y von ’dielektrisch’ nach 'metallisch” um-
schldagt, d.h. die 'mathematische’ Perkolationsschwelle des Modells. Wie man sich
iiberlegen kann, hingt diese im Limes p — oo nur von zur Renormierung beniitzten
Abbildung R(c; j) — 2 der Zellkonfiguration ¢; ; = {do, d1, ds, d3} auf die Menge 2.
Berthier gibt fiir die beiden Fille die kritischen Fiillfaktoren

peondueting o (0.378 4 0.005

5.4
pren=eond ~ 0,575 £ 0.005 (5.4)

an, was fiir ein quadratisches vierzahliges Gitter nicht dem erwarteten Wert von
qe ~ 0.5 entspricht. Wir werden sehen, dass das Berthier-Modell so modifiziert wer-
den kann, dass der kritische Fiillfaktor eben diesen Wert annimmt.

Auf die so erhaltene effektive Zelle wenden wir nun lokal ein geeignetes Effektivme-
dienmodell an und berechnen die Dielektrizitdtskonstante der Zelle €; ;, wenn (3, j)
die Gitterkoordinaten der linken oberen Zellenkomponente sind. Dieser Prozess von
Mittelung und Beschreibung durch eine effektive Zelle wird mit immer grosseren,
durch Verdopplung erhaltenen ’Schrittweiten’ so lange fortgesetzt, bis wir schlies-
slich zu einer Zelle der Grosse n gelangen. Die effektive dielektrische Funktion €
der Zelle 0,0 beschreibt nun die gesamte, durch die anfingliche Verteilung der bei-
den Ausgangsmaterialien beschriebene Probenoberfliche.

Berthier schligt in seinem Originalartikel [BDK89| vor, alle 16 Zellkonfigurationen
mit dem vorhin vorgestellten Yamaguchi-Modell zu beschreiben. Wir mochten im
folgenden einen anderen Weg einschlagen und die 'metallischen’ Zellkonfigurationen
mit dem vorgestellten 'metall rich limit’ der Cohen-Formel beschreiben. Man be-
achte an dieser Stelle noch, dass die Dielektrizitatskonstante der Zellentypen 0 und
15 alleine durch Mittelung iiber alle 4 Komponenten zustande kommt, es findet kei-
nerlei Wechselwirkung zwischen den einzelnen Bestandteilen statt (wobei man nicht
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vergessen sollte, dass sich 4 'schwarze’ Maschen in ihren Dielektrizitdtskonstanten
unterscheiden konnen). Im Grenzfall eines voll mit metallischen Zellen (MgO) be-
legten Gitters, muss natiirlich die in die Prozedur herein gesteckte urspriingliche
dielektrische Funktion des Metalls (bzw. MgO) herauskommen, was sich z.B. zu
einer anfianglichen Uberpriifung des Programms auf grobe Fehler ausniitzen lisst
(boundary check).

5.2 Umsetzung des Berthier-Modells in C++

Wir mdéchten nun eine kurze Diskussion des zur Berechnung der relativen Trans-
missionsspektren geschriebenen Programms anschliessen. In die Routinen sind eini-
ge Optimierungen und Verbesserungen gegeniiber dem Originalmodell eingegangen,
die wir nun diskutieren werden. Wir haben in der Kernroutine einige Elemente der
objektorientierten Programmierung (OOP) verwendet, obgleich ein strikter OOP-
Aufbau nicht angestrebt wurde. Es ist natiirlich noch eine kompliziertere Abstrak-
tionsebene als die hier vorgestellte denkbar, obwohl selbst so das Programm eine
potentiellen Anderungen gegeniiber flexible Struktur hat.

Als Eingangsdaten des Modells verwenden wir die schon frither erwdhnten Ordal-
Daten fiir Bulk-Fe bzw. das y-Modell, die wir durch Interpolation mit einem ku-
bischen Spline an diskreten, zur Berechnung der effektiven dielektrischen Funktion
benotigten Stiitzstellen w;, 2 = 0... N — 1 bestimmen. Was den Programmaufbau
betrifft, spricht auch nichts gegen unregelmissig verteilte Stiitzstellen, doch wegen
einer Einschriankung in den Ubergabeformaten von SCOUT verwenden wir dquidi-
stant verteilte Stiitzpunkte

.Whigh — Wiow
W; = Wiow + 27]\[ .

Die Werte fiir die Drudeschen Parameter w;,w, sowie die Stiitzstellen selber werden
in den globalen Arrays ordalwt]], ordalwp|] und ordalw[] gespeichert. Der gesamte
‘experimentelle’ Input befindet sich in der Projektdatei ordaldata.cpp und kann bei
Bedarf durch z.B. Daten eines anderen Materials wie Kupfer auf Silizium o.4. aus-
getauscht werden.

(5.5)

Definieren wir nun einen autonomen Datentyp (Klasse) Lentry (lattice entry) als
Platzhalter fiir eine dielektrische Funktion, der 4 Zustinde

z; € {iron, constant, metallic, dielectric} = etype (5.6)

annehmen kann, welche bei der Konstruktion des Objekts durch die Argumente des
Konstruktors festgelegt werden. Ubergibt man einen Complex-Pointer, so wird ein
Objekt des Typs iron konstruiert, dagegen erzeugt ein einfaches Complex-Argument
ein Objekt des Typs constant. Die beiden anderen Varianten konnen durch direkte
Angabe des Typs als erstes Argument konstruiert werden, wobei als zweites Argu-
ment ein Pointer auf ein Complex-Array iibergeben werden kann.

Diese Klimmziige dienen zur Optimierung des Speicherplatzbedarfs, denn es wiirde
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wenig Sinn machen, das Gitter anfénglich mit vielen Kopien der metallischen dielek-
trischen Funktion zu belegen. Statt dessen wird der Fall ¢ron gesondert behandelt
und es wird geschickt nur eine einzige Kopie der dielektrischen Funktion bei allen
Rechenoperationen verwaltet, die ausserhalb unseres Platzhalterdatentyps erzeugt
und dann wieder freigegeben werden muss. Das Substrat wird mit einem konstan-
ten €; = 3.014 beschrieben, natiirlich steht nichts im Wege, auch hier eine Funktion
(Array) zu verwenden. Da wir uns bei den Rechnungen auf den Bereich ab 2000
Wellenzahlen beschréinken, ist dies eine akzeptable Naherung, da MgO erst unter-
halb dieser Schwelle eine Absorptionskante zeigt. Der Speicherplatz fiir die anderen
Lentry-Typen wird innerhalb der Lentry-Klasse selbststédndig verwaltet.

Auf der Menge £ der Lentry’s sind folgende Abbildungen definiert:

a,b,ce L,velC
c=a
5.7
c=a®b (5:7)
c=aQuv

das heisst die Lentry’s konnen einander zugeordnet (dabei wird natiirlich geachtet,
dass bei Bedarf Speicherplatz belegt oder freigegeben werden muss, z.B. bei der
Zuordnung Lentry(constant)=Lentry(metallic)), addiert und durch eine komplexe
Zahl dividiert werden. Dies sind genau die Rechenoperationen, die wir beim ersten
Schritt des Berthier-Verfahrens brauchen (Mittelung). Dariiber hinaus stehen Funk-
tionen zur Verfiigung, um die in einem Lentry gespeicherte dielektrische Funktion in
einem von der gingigen Software lesbaren Format auszugeben. Die Auflosung der
in unserem Lentry gespeicherten Funktion wird einfachheitshalber durch die globa-
le Variable numw festgelegt, da wir im ganzen Programm mit einer festen Anzahl
der Punkt/Stiitzstellen arbeiten. Auf die Werte der dielektrischen Funktion kann
iiber die public-Variable Complex* data zugegriffen werden. Wir verwenden direkt
den standard Complex Datentyp, da das Programm so eine halbwegs iiberschaubare
Struktur beibehilt.

Auf unserem Platzhalter aufbauend definieren wir nun einen weiteren Datentyp
lattice, das heisst ein aus Lentry’s bestehendes zweidimensionales quadratisches Git-
ter. Bei der Konstruktion einer Gittervariablen muss die Grosse size (nicht notwen-
digerweise Zweierpotenz, fiirs Berthier-Verfahren aber nicht sinnvoll) im Konstruk-
tionsaufruf ibergeben werden, wobei ein size x size grosses Netz aus 'angehefteten’
dielektrischen Funktionen erzeugt wird.

Mit der so definierten Gittervariablen kénnen wiederum unterschiedliche Opera-
tionen ausgefithrt werden und zwar kann durch den Aufruf der Member-Funktion
lattice.randmaterial (Complex x material, floaty) das durch material représentier-
te Metall (wobei die frither erwihnte Sonderbehandlung des Typs iron zum Tragen
kommt) auf die Gittermaschen zufillig mit einem Fiillfaktor p verteilt werden, wobei
bei jedem Gitterpunkt jeweils eine Zufallszahl p; ; € [0, 1] ziehen und falls p; ; < p
den Gitterpunkt (i,j) mit Metall 'markieren’. Die verbleibenden Gitterpunkte wer-
den mit konstanten Lentry’s vom Typ constant belegt.
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Man beachte, dass bei diesem Prozess sehr wenig Speicherplatz verbraucht wird,
da wir entweder nur eine komplexe Zahl benotigen, falls der Gitterpunkt mit MgO
markiert werden soll, bzw. nur mit einem Verweis auf die dielektrische Funktion des
Metalls arbeiten. Nur so lassen sich verhéltnismaéssig grosse Strukturen von 512x512
oder dariiber erzeugen. Wiirden wir mit einem trivialen Ansatz herangehen und je-
weils eine Kopie der urspriinglichen dielektrischen Funktion speichern, hitten wir
selbst bei der relativ geringen Auflésung von 100 Punkten bereits einen Speicher-
platzverbrauch von ca. 5125128« 100+ 512%512x4 = 210763776bytes = 201M B
(8 bytes= Grosse einer komplexen Zahl auf einer i386 Architektur, 4 bytes = Grosse
eines 32bit Pointers), was im allgemeinen die Moglichkeiten einer einfachen Work-
station sprengen wiirde. Durch die effiziente Speicherung werden nur noch max. ca.
512*512*8 + 512*512*4 = 3 MB verbraucht. Dieses Problem wird uns weiter unten
noch mal beschéftigen.

Es taucht hier noch die Frage auf, wie die Zufallszahlenfolge p; j,i =0...N —1,j =
0...N — 1 generiert wurde und wie gut der verwendete Generator ist. Géngi-
ge Zufallszahlengeneratoren bendtigen immer einen Start(Samen)wert (seed), den
wir aus der Systemzeit errechnen. In den ersten Testlaufen wurde natiirlich auch
die Zuverlassigkeit des Zufallszahlengenerators unter die Lupe genommen, wobei
der Standard-Generator von C verwendet wurde. Gegeben einen Gitterfiillfak-
tor 4 konnen wir fiir den Erwartungswert des Berthierkéstchens (Konfiguration)
cr = {do, dy,dy,d3}, k =0...15 auf einem N = 2P Zellen grossen Gitter

Ni = Npt - (1 — )=
1 (5.8)
k
dh =7 d

schreiben, wobei ¢¥, den Zellenfiillfaktor des Metalls angibt. Die Erwartungswer-
te folgen einer simplen Bernoulli-Verteilung. Durch Abzdhlen der Haufigkeiten der
16 Elementarzelltypen kann man sich einen ersten Uberblick iiber die Giite des Zu-
fallszahlengenerators verschaffen, obgleich natiirlich kompliziertere statistische Tests
von noten wiren. Eine signifikante Abweichung der durch Abzihlen errechneten Er-
wartungswerte von der theoretischen Erwartung ist nicht aufgetreten, doch darf eine
Software mit wissenschaftlichen Anspruch nicht in einem essentiellen Bestandteil von
einer externen Routine abhéngen, die sehr plattform(implementations-)abhéngig ist.
Um diesem Problem aus dem Weg zu gehen, haben wir den standardméssigen Zu-
fallszahlengenerator durch ein speziell fiir Monte-Carlo-Simulationen entwickeltes
"Modell” ersetzt (siehe [AL]). Die schone Eigenschaft des neuen Generators ist, dass
er gleich Zufallszahlenblocke (Folgen) beliebiger Grosse liefern kann und nicht fiir
jede Zufallszahl neu 'anlaufen’ muss.

Wir nutzten diese Eigenschaft und schalteten der Originalroutine einen schnellen
Zwischenspeicher (Cache) nach, so dass wir formal genauso wie mit dem alten Ge-
nerator mit einem Aufruf von doubledrand() arbeiten konnen. Beim ersten Aufruf
von doubledrand() wird gleich ein Array von Zufallszahlen der Grosse preload er-
stellt, die im Modul drand.cpp eingestellt werden kann, in dem sich auch die iibrigen
Cache-Routinen befinden. Die folgenden Aufrufe von drand() lesen nur noch suk-
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32x32 64x64 128x128

Abbildung 5.2: Renormierung eines 128x128 Gitters bei einem Fiillfaktor p = 0.528, es ist jeweils
die Grosse der beim Ubergang zur néchst grosserer Schrittweite berechneten Zellen angegeben.
Man sieht in den letzen Stadien des Verfahrens sehr deutlich, wie die Berthier-Regeln angewendet
werden.

zessive einen Array-Wert heraus, bis entweder preload iiberschritten oder ein neuer
Samenwert gesetzt wurde, wobei wieder ein neuer Zahlenblock berechnet wird. Die
Prozedur arbeitet so vollig transparent. Insbesondere im Hinblick auf die noch zu
besprechenden Fits ist darauf zu achten, dass preload korrekt fiir die benutzte Git-
tergrosse gesetzt wird, sinngeméss verwendet man preload = 2P 41, denn sonst niitzt
der Zahlencache recht wenig. Der Geschwindigkeitsvorteil durch einen geschickt ein-
gesetzten Cache beim Fiten von Spektren (bei einer ’one shot’ Rechnung profitiert
man kaum davon) betriagt zirca nochmal 20%.

Als weitere Operation auf einer Gittervariablen kann noch lattice.xy(x, y) aufgerufen
werden, wobei eine Referenz auf den Platzhalter am Gitterpunkt (x,y) geliefert wird.
Dariiber hinaus kann noch die snapshot-Funktion lattice.snapshot() aufgerufen wer-
den, die wir noch im Zusammenhang mit einer verbesserung des Berthier-Modells
diskutieren werden. Durch einen snapshot-Aufruf wird eine zweite Attributmatrix
erzeugt, die eine Momentaufnahme des Netzes aufnimmt. Es werden nur die Attri-
bute z; ; € etype gespeichert. Wir konnen so den Zustand des Netzes in irgendeinem
Stadium einfrieren. Zum Auslesen der gespeicherten Attribute dient eine weitere
Member-Funktion lattice.szy(z,y).

Betrachten wir nun den folgenden Algorithmus (A) zur Berechnung der effektiven
Gitterfunktion € :
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man berechne sich zwei Ausgangsfunktionen einer metallischen respektive di-
elektrischen Gittermasche €, €p sowie den Gitterfiillfaktor p

das Gitternetz wird nach dem Zufallsprinzip mit den beiden Bestandteilen ge-
méss dem Fiillfaktor ;4 markiert

setze Schrittweite step =1

die Maschen (0,0), (0, step), (0,2 * step), ..., (N — 1, N — 1) werden mit der
Schrittweite step zu 4er Zellen zusammengefasst, die Mittelungsregel 5.2 wird
auf die 4 Bestandteile angewendet

mit den gemittelten Zellkomponenten wird ein entsprechend einer der 16 Kon-
figurationen ein Effektivmedienmodell EF angewendet und eine lokale dielek-
trische Funktion ejf;cf = EF (€, €jtstepk)s € k+steps Ej+step.krstep) ausgerechnet,
wobei sie in der linken oberen Zellkomponente gespeichert wird

@ die Schrittweite wird verdoppelt, step = 2 x step, falls step == N ENDE, sonst
gehe zu Punkt 4

In Bild 5.2 ist das Verfahren fiir ein Gitter der Ordnung 7 mit der jeweils betrachteten
Zellengrosse angedeutet (Metall schwarz). Dies wiire die 'naive’ Variante des Verfah-
rens, denn wie man sich iiberlegen kann, handeln wir uns an dieser Stelle wieder ein
Speicherplatzproblem ein. Auf dem Level von Gittermaschen wird zwar eine recht
effiziente Verwaltung der beiden Ausgangskomponenten M /D bewerkstelligt, doch
bereits bei der Schrittgrosse step = 2 héitten wir es mit einer explosionsartigen Ver-
mehrung von ’selbststindig gewordenen’ dielektrischen Funktionen zu tun, denn es
miissten N/4 diskretisierte Funktionen gespeichert werden, was unsere Bemiihung
um eine Speicherplatzreduktion zunichte machen wiirde (die Speicherkomplexitét
des Problems wire wieder von der Ordnung o(n) nur mit einer verkleinerten Pro-
portionalititskonstanten).

Viel effizienter, wenngleich auch wenig undurchschaubarer ist das folgende rekursive
Verfahren (Algorithmus B):

man berechne sich zwei Ausgangsfunktionen einer metallischen respektive di-
elektrischen Gittermasche €,;, €p sowie den Gitterfiillfaktor p

das Gitternetz wird nach dem Zufallsprinzip mit den beiden Bestandteilen ge-
méss dem Fiillfaktor ;4 markiert

setze Schrittweite step = N/2 und z =0,y =0

man berechne die effektive Dielektrizitdtskonstante des Netzes an der Stelle

(x,y) egfyf = EF (€4, €xtstepy: €x,y-+steps Extstepy+step), dazu ist natiirlich Kennt-

nis von eg,y, €x-tstepy> Exytstep UNA €xpgiep yystep erforderlich, falls noch nicht

bekannt( step zé 1), berechne man also €y, €x4stepy, €xy+step WA €xpstep y-tsteps
step

d.h. step = P und gehe zu 4 mit den Startkoordinaten (x,y), (x+step,y),
(x,y-+step), (x+step,y+step), sonst speichere epsiloni{yf an der Gitterstelle
(x,y) und gib die drei nicht mehr beno6tigten Zellkomponenten frei (programm-
technisch ordnen wir an dieser Stelle den Gittermaschen einen ’dummy’ Lentry

vom Typ ’constant’ zu, womit der Speicherplatz freigegeben wird)
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Durch diese Massnahme wird der Speicherplatzbedarf auf ein Minimum reduziert,
denn wir betrachten einen vollstidndigen 'Tertidirbaum’, an dem wir voll berechnete
'Aste’ abschneiden. Der ungiinstigste Fall tritt ein, wenn wir die drei oberen linken
Teilaste berechnet haben und immer weiter nach rechts verzweigen, wobei auf je-
der Ebene jeweils immer 3 linke Teildste berechnet bleiben und wir bis zur 'Krone’
gelangen. Der Speicherplatzbedarf ldsst sich damit auf 3 = h « 100 x 8 = 19.2kB
(h=Baumbhohe) fiir ein 512x512 Gitter abschétzen, ist also verschwindend gering.

Als weitere Optimierung kann man sich die "low-level’ Funktionen der Schrittwei-
te step = 1 gesondert abspeichern, d.h. wir spendieren der Routine einen low-level
Cache, in dem sich das Programm merkt, ob eine der ja nur 16 moglichen Elementar-
funktionen berechnet worden ist. Falls das der Fall ist, kann man sich eine erneute
Berechnung sparen und die Zellfunktion einfach iibernehmen. Es hat sich gezeigt,
dass die Programmstruktur noch ein wenig mehr optimiert werden kann, wenn die
16 Elementarfunktionen im Voraus berechnet und gespeichert werden. So muss man
nicht mehr wihrend der Laufzeit iiberpriifen, ob eine Elementarkonfiguration bereits
berechnet worden ist.

Weitere Optimierungspunkte kénnten die numerischen Routinen selber sein, doch
fithrt eine Auflosung der Cohenformel 4.40 bzw. der Yamaguchiformel 4.26 nach
den Real- bzw. Imaginédrteilen zu recht unhandlichen Ausdriicken, so dass wir bei
einer direkten komplexen Rechnung geblieben sind. Zuletzt ist noch anzumerken,
dass ein Kompilat mit Debugger-Informationen um ca. 50% langsamer lauft als ein
debug-freier Pendant. Eine optimierte Renormierungsroutine nach Algorithmus B
um ca. einen Faktor 5 schneller und verbraucht so gut wie keinen Speicherplatz im
Vergleich zu der naiven Variante.

Das Modul berthier.cpp enthélt alle zur Berechnung der Gitterfunktion bendtigten
Routinen. Dazu konstruiere man eine Variable gitter des Typs lattice, rufe die
erwihnte Member-Funktion gitter.randmaterial(...) mit einer die metallischen Git-
terstellen beschreibenden Funktion auf und iibergebe das Gitterobjekt an die Rou-
tine renormrec(Lattice&gitter, intz, inty, intstep) mit x = 0, y = 0, step = N/2,
wenn N die Gittergrosse (Zweierpotenz) ist. Die berechnete Dielektrizitdtskonstante
kann dann mit gitter.zy(0,0) ausgelesen werden, beziehungsweise iiber den Aufruf
der Member-Funktionen lattice.zy(0,0).export(), lattice.xy(0,0).exportscout() im
Origin-Format oder SCOUT-Format gespeichert werden.

5.3 Berthier-Modell fiir das System Fe/MgO(001)

Nach der recht allgemeinen Beschreibung des Verfahrens im vorigen Abschnitt moch-
ten wir nun zu einer Anwendung des Berthier-Verfahrens auf das in der Ag Pucci
untersuchte Mischsystem Fe auf MgO(001) gelangen. Es sind noch ein paar De-
tails beziiglich Eingangsdaten und freier Parameter vonnoten, da das urspriingliche
Berthier-Verfahren ein sehr geschlossenes Modell bildet. Wir mdchten nicht nur
einen Trend reproduzieren, sondern auch durch Anfiten von Parametern die dielek-
trische Funktion der Fe/MgO Proben ausrechnen. Wir werden hier bei Gelegenheit
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eine Erweiterung des Berthier-Verfahrens prisentieren.

Wir verfiigen nun iiber eine Routine, die gegeben eine Eingangsfunktion der metalli-
schen Stellen des Gitters und die Dielektrizitatskonstante des Substrats, die effektive
Gitterfunktion €y berechnet. Was ist aber nun fiir die primitive Gittermasche und
deren dielektrische Funktion einzusetzen ? Wir stellen uns nun vor, unser Maschen-
netz besteht entweder aus unbelegten Substratflichen oder aus Fe-Quadern (wie
in Abschnitt 3 erldutert beschreibt das Wachstumsmodell 3.4 ’zipfelmiitzenformige’
Inseln, die nicht weit von einer Quaderform entfernt sind) und wir kénnen ana-
log wie beim Yamaguchi-Modell vorgehen, das heisst wir beniitzen size-korrigierte
Ordal-Daten von Fe, mit den beiden Korrektur(Fit-)parametern «, 3, wobei wir eine
auf die Grosse des Fe-Wiirfels gemittelte Dimension d, verwenden, indem das Wiir-
felvolumen gleich einer Kugel gesetzt und der Kugelradius als Korrekturdimension
beniitzt wird

width?height = éﬂ'di’

° . (5.9)

d, = (Ewidth%eight)s

wenn wir mit height die Hohe und width die Breite (Lénge) der metallischen Insel
bezeichnen. Wie sind diese beiden Grossen jedoch zu wahlen? Nun, das Wachstums-
gesetz 3.9 gibt uns die Entwicklung der Inselgrundfliche an, wobei sich A, aus der
Inseldichtekurve ermitteln liasst. Es liegt nun auf der Hand (Fall A), fiir die Grosse
der Gittermaschen je nach Materialmenge die Fliche A(d) anzunehmen, was natiir-
lich den Nachteil hat, dass je nach Aufdampfmenge ein physikalisch unterschiedlich
grosser Ausschnitt der Oberfliche beschrieben wird. Es wire vielleicht anschauli-
cher (Fall B), ein Gitter einer festen Ausdehnung zu betrachten, auf dem je nach
Aufdampfmenge unterschiedlich Grosse Wiirfel plaziert werden, welche im Limes
d, — oo die Ausdehnung einer Gittermasche erreichen.

Die beiden Sichtweisen werden #dquivalent, falls wir im zweiten Fall eine mit einer
auch so kleinen Insel belegte Masche als schwarz markieren und von einem Zellen-
fiillfaktor 0.25 ausgehen. Im Prinzip liesse sich der Fall B durch Beriicksichtigung
der einzelnen Fiillfaktoren innerhalb einer Gittermasche behandeln, doch stellt sich
hier je nach Maschenfiillfaktor wieder die Frage nach der korrekten Entscheidung
fiir entweder eine 'weisse’ oder ’schwarze’ Masche. Berthier hat den ersten Weg ein-
geschlagen, den wir hier auch verfolgen werden, wobei die Unzuldnglichkeiten des
Modells mit einem weiteren, noch zu besprechenden Parameter s beriicksichtigt wer-
den.

Betrachten wir eine ausgedehnte Probenoberfliche A, so entspricht der flichenhafte
Anteil der mit Metall bedeckten Probe dem Exponentialfaktor in 3.9, denn wir kon-
nen fiir A, = AgN mit der Anzahl der Inseln IV schreiben, so dass fiir die bedeckte
Probenfliche (Gitterfiillfaktor) folgt

—rd
Ainseln NA()(l - QW) —rd
- = =l—e. 5.10
A, AN € (5.10)
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Abbildung 5.3: Adaptives Berthier-Modell am Beispiel der 6ten Zellkonfiguration
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Wie schon im Kapitel 3 iiber Filmwachstum erwihnt, wére es unter Umstédnden von
Vorteil, ab einem bestimmten Fiillfaktor ;* die Probe im Locherbild zu betrachten,
denn unser Ansatz 5.10 fiihrt dazu, dass wir fiir hohe Fiillfaktoren ~ 1 mit einer
Oberfliche mit wenigen aber dafiir grossen Lochern enden. Ein moglicher Ausweg
wére, ab u = 0.5 einen Locher-Fiillfaktor py zu betrachten und die Ausdehnung
des Gitters wieder zu verkleinern, so dass die Gitterabmessung eine stetige Funktion
der Massenbelegung d,, ist. Zu bestimmen ist nur noch die Héhe der Wiirfel, was
einfach aus der Volumengleichheit aufgedampfte Materialmenge — Volumen aller
Metallmaschen errechnet werden kann, wobei sich ergibt:

height = d—w (5.11)
q

Wir verfiigen nun iiber die dielektrische Funktion einer primitiven Metallmasche
sowie iiber die Kenntnis iiber den Gitterfiillfaktor . Als Modellparameter verblei-
ben uns «, 8 (lokal) und k, N; (global). Es stellt sich natiirlich noch die Frage,
inwiefern die Beschreibung mit einem Effektivmedienmodell bei kleinen Schrittwei-
ten (beispielsweise auf dem Niveau von Gittermaschen) gerechtfertigt ist. Natiirlich
konnten wir hergehen und eine Gittermasche als ein makroskopischer Ausschnitt der
Probenoberfliche ’definieren’; auf dem eine bestimmte Metallmenge aufgedampft ist.
Bereiche mit mehr als 50% Metall konnten als 'metallisch’ (schwarz) und welche mit
weniger als 50% als ’dielektrisch’ bezeichnet werden. Dann wire eine selbst so gese-
hen lokale Beschreibung mit Hilfe eines Effektivmedienmodells vollig berechtigt und
weitgehend unproblematisch. Man kann sich aber iiberlegen, dass fiir zu grosse Ma-
schen dieses Verfahren keinen Sinn macht, da wir am Ende je nach Grosse von p mit
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Abbildung 5.4: Rechts der Vergleich des conducting mit dem non-conducting case fiir ein 256x256
Gitter des Fiillfaktors p = 0.3 und links die durch Schwankungen der Anfangsverteilung bedingte
Variation der Gitterfunktion €g

entweder nur weissen oder nur schwarzen Gitterstellen enden wiirden. Daraus folgt,
dass eine Gittermasche von der Grossenordnung der Oberflichenstrukturen wie eben
z.B. Inseln sein muss, womit wir uns aber potentiell das Problem einhandeln, dass
wir ein fiir eine ausgedehnte Probe unter Einbeziehung von Nachbardipolen ent-
wickeltes Modell wie z.B. das von Yamaguchi auf einen sehr kleinen Ausschnitt der
Probe anwenden. Es spréiche natiirlich nichts dagegen, anstatt von Metallquadern
und MgO-Fliachen von 16 (je eine pro Konfiguration) auf das System optimierten
Funktionen auszugehen, doch ist das eine sehr undankbare Optimierungsaufgabe,
die wir hier nicht angehen wollen.

Berthier iibergeht diese Fragestellung vollig. Wir mochten statt dessen einen wei-
teren Parameter einfiihren, eine lokale Korrektur s des Fiillfaktors, der wie sich in
den ersten Testlaufen gezeigt hat, notwendig fiir eine Anpassung an die experimen-
tellen Spektren ist, da ohne diese Korrektur gerechneten Spektren am Anfang des
Aufdampfbereichs (bis ca. a 10A) einen zu metallischen Charakter zeigen. Der
Parameter s soll also erstens den durch den variablen Ausschnitt gemachten Fehler
"absorbieren’, sowie lokal fiir eine Reduktion der Wechselwirkung der Zellen unter-
einander sorgen. Wir schreiben nun

q, = S Qzelle (512)

so dass ¢’ einen um den Faktor s reduzierten Metallfiillfaktor einer Zelle beschreibt.
Bei der programmiertechnischen Umsetzung ist darauf zu achten, dass wirklich die



54 KAPITEL 5. RENORMIERUNG AUF DEM GITTER

099_ T T T | T T T T L T T T
0984
0.97 o o e
096 T
o5y ‘

0.93 I
0914 T —
0.90 I
0.89

0.88
0.87
0.86
0.85
0.84
0.83
0.82
0.81
0.80 T T T T T T T T T T T T
1000 2000 3000 4000 5000 6000 7000

-1
wavenumber cm

rel. transmittance

Abbildung 5.5: Verlauf des berechneten Transmissionsvermogen fiir £ = 0.1 bei Renormierung mit
vereinfachter Maxwell-Garnet Formel (no particle shape), wobei wir jedoch keinen Fit durchgefiihrt
sondern a = 0.5, 8 = 1 gesetzt haben.

Metallmenge ’erniedrigt’ wird und nicht etwa die des Substrats, da die Fiillfaktoren
bei der Yamaguchiformel 4.26 respektive Cohenformel 4.40 unterschiedliche Bedeu-
tung haben.

Es fehlt nur noch eine Uberlegung zu den beiden moglichen Fillen des conducting
bzw. non-conducting case. Durch eine physikalisch recht plausible Uberlegung kann
man sowohl die beiden Félle miteinander vereinen als auch 'mathematische’ Perkola-
tionsschwelle von p,. ~ 0.5 erreichen, die ja auch unserer Erwartung fiir ein quadra-
tisches zweidimensionales Gitter entspricht. Wir erweitern nun das Berthier-Modell
um folgende Uberlegung: die problematischen Zellkonfiguration 6 und 9 werden
wiahrend der Renormierungsprozedur adaptiv mit Hilfe der direkt nach Aufbrin-
gen der beiden Materialien eingefrorener Inselverteilung ausgewahlt. Das motiviert
nun auch die Einfithrung der Member-Funktion lattice.snapshot(), die wir genau
fiir das adaptive Berthier-Modell benétigen. Die Grundidee illustriert das Bild 5.3.
Betrachten wir eine Gitterzelle der Grosse m = 2°,s < p und es tritt einer der pro-
blematischen Félle 6 oder 9, so entscheidet die Anfangsverteilung der Inseln, ob der
Kontakt als leitend oder als isolierend angenommen wird. Auf dem Niveau von Git-
termaschen haben wir uns jedoch fiir den non-conducting case entschlossen, da eine
so kleine atomare Struktur wie ein Inselberithrpunkt klassich als nicht leitend be-
trachtet werden kann. Mit dem so modifizierten adaptiven Berthier-Modell erreicht
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die mathematische Perkolationsschwelle genau den Wert
pldertive — 0 500 4 0.005 (5.13)

was wir durch Intervallschachtelung auf einem 512x512 Gitter errechnet haben. Das
Programmmodul berthier.cpp enthélt zu diesem Zweck zwei Konfigurationssitze,
einmal fiir den conducting (cfgtablec) und einmal fiir den non-conducting case (cfgta-
blen), die nach unserem adaptiven Verfahren fiir jede betrachtete Zelle ausgewihlt
werden konnen.

Dariiber hinaus enthalten diese Konfigurationstabellen noch Verweise auf das fiir
eine bestimmte Zellenkonfiguration anzuwendende Effektivmedienmodell. Es wé-
re auch nicht schwer, jede der 16 Moglichkeiten mit einem eigenen Modell zu be-
schreiben, wozu lediglich die Modellfunktion programmiert werden und die Routine
applymodell() um die zusitzlichen Modelle erweitert werden miisste. Natiirlich muss
noch gezeigt werden, ob das so modifizierte Verfahren unser Fe/MgO System besser
beschreibt als einer der beiden von Berthier eingefiihrten Fille. Dies werden wir
noch in im néchsten Kapitel diskutieren. Wie in Bild 5.4 erkennbar, kann die Frage
des 'richtigen’ case nicht ignoriert werden, denn offensichtlich beschreiben beide Fél-
le ein durchaus unterschiedliches dielektrisches Verhalten einer mit Inseln besetzten
Probenoberfliche. Wir haben die dielektrische Funktion in einem erweiterten Wel-
lenzahlbereich von 300ecm ™! ...8000cm ™t errechnet.

Wenden wir uns noch kurz einigen charakteristischen Eigenschaften dieses Modells
und dem Einfluss der oben eingefiihrten Parameter zu, bevor wir zum Kapitel iiber
Fitergebnisse und Bezug zum Experiment iibergehen. Es stellt sich hier die Frage,
ob das Fe/MgO System nicht doch mit einem vereinfachten Effektivmedienmodell
wie das von Maxwell-Garnet (siche Kapitel 4.2, 4.36) beschrieben werden kénnte?
Wir ignorieren den Einfluss des Partikel-Shape und erhalten fiir die Parameterwerte
(Inseldichte) bei 430 K den Spektrenverlauf wie er in Bild 5.5 zu sehen ist.

Offensichtlich wird selbst nach Renormierung der spektrale Verlauf des Transmissi-
onsvermogens von Fe auf MgO fiir die einfache Maxwell-Garnet-Formel nicht korrekt
wiedergegeben. Es existiert weder ein reiner Inselbereich, noch wird ein optischer
Crossover fast konstanter Transmission vorausgesagt. Wir miissen also auf jeden
Fall trotz der Schwierigkeiten mit der Nichtlokalitdt der Yamaguchi-Formel (bzw.
der Cohenformel) den Einfluss der Partikelform (Achsverhéltnis) beriicksichtigen,
was im Rahmen des Berthier-Modells wie die Ersatzbilder in 5.1 zeigen, geschieht.

Die wohl schonste Eigenschaft des Berthier-Verfahrens ist die Skaleninvarianz, was
bedeutet, das Verfahren ist weitgehend unempfindlich gegeniiber Fluktuationen der
anfénglichen Metallverteilung auf dem Gitternetz. Durch das 'zuféllige’ Verstreuen
der Metallquadrate wére es prinzipiell moglich, dass die renormierte Gitterfunktion
€00 von dem Startwert (seed) des Zufallszahlengenerators abhéngt. Selbstversténd-
lich existiert durchaus eine gewisse Abhingigkeit des e-Verlaufs von der genauen
Lage der schwarzen 'Késtchen’, doch strebt diese Schwankung sehr schnell mit zu-
nehmender Gittergrosse gegen Null. Bereits ab ca. 512x512 Punkten ist in einem
Graph der dielektrischen Funktion 'mit blossem Auge’ kaum noch eine Schwankung
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Abbildung 5.6: Skaleninvarianz des Berthier-Modells am Beispiel von u = 0.45, A = 0.995, 256x256
Gitter, Realteil unten fiir w > 1000cm !

erkennbar.

Um jedoch die Unabhingigkeit des Verfahrens gegeniiber der Anfangsverteilung
zu demonstrieren, betrachten wir ein modifiziertes "Wachstumsmodell’ mit einem
Verklumpungsparameter A , wobei es primar um die Herstellung einer von zufalli-
ger Geometrie abweichender Struktur und nicht um eine Nachbildung eines realen
Wachstumsvorgangs geht. Wir gehen nun nicht mehr alle Gitterpunkte Zeilenweise
durch, sondern méchten Ny, = Nu = 2Ppu schwarze Késtchen auf unserem Netz
verteilen nach dem einfachen Algorithmus:

esseiNM:2p-u
solange Nj; > 0 ziehe ein Koordinatenpaar (z,y) z =0...N—1,y=0...N—1

setze n = chschwam 1 wobei die Summe iiber die vier nidchsten Nachbarn geht
und berechne p =1 — in)\

ziehe p € [0,1]
falls p < p markiere (z,y) mit ’schwarz’ und setze Nyy = Ny — 1

@ gehe zu 2

Ein A = 0 entspricht iibrigens unserem urspriinglichen Verteilungsalgorithmus, es
wird wieder eine Art Schneedeckenstruktur erzeugt. Bei einem A\ = 1 wiirde der
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Abbildung 5.7: Einfluss von s auf den Verlauf der Gitterfunktion eines 5 A dicken Fe-Filmes

Algorithmus niemals abbrechen, so dass A € [0, 1) sein muss. Ein ’sichtbarer’ Effekt
ist erst ab einem A > 0.8 zu bemerken. Wir sehen im Bild 5.3, wie wenig empfindlich
das Berthier-Verfahren auf die Anfangsschwankungen ist. Die Real- bzw. Imaginéar-
teile der beiden Strukturen fallen fast zusammen. Selbst mit einem A = 0.995 und
einer offensichtlich sehr unterschiedlicher Ausgangsverteilung erhalten wir so gut wie
die gleiche dielektrische Gitterfunktion, natiirlich nur solange die Verteilung einen
zufilligen Charakter hat. Wiirden wir z.B. die eine Gitterhilfte schwarz, die andere
weiss machen, so wiirde kein Effektivmedienmodell mehr angewendet werden und
wir bekdmen eine aus den beiden Bestandteilen gemittelte effektive Funktion.

Wir haben vorhin ad hoc einen neuen Parameter s eingefiihrt, es ist nun notwendig,
das so modifizierte Berthier-Verfahren gegeniiber einer Anderung von s zu untersu-
chen. Es besteht die Hoffnung, dass sich ein Wert von s finden lisst, der fiir eine
gesamte Messreihe einer bestimmten Temperatur konstant bleibt. Damit wiirde die
Anzahl der Fitparameter reduziert und wir kénnten uns nur noch auf die Betrach-
tung der physikalisch anschaulichen Grossen «, 5 beschrinken. Wir sehen in 5.3,
dass der Parameter s eine gutartige Variable ist, durch eine kleine Variation von s
um einen Wert sq lésst sich die dielektrische Funktion weitgehend stetig verschieben.
Der Wertebereich von s darf das Intervall (0, 1] nicht verlassen, wobei s = 0 keinen
Sinn macht, da so kein Metall in den Berthierzellen beriicksichtigt wiirde. Der Wert
s = 1 entspricht dem ’vollen’ Berthier-Modell.
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Kapitel 6

Ergebnisse und Diskussion

6.1 Gitterrenormierung nach Berthier

In diversen Vorgingerarbeiten (|[Mag99|, [Bar98]) sind bereits Fe Filme auf MgO-
Substrat untersucht worden, wobei die fiir relative dicke Filme entwickelte Drude-
Theorie fiir die Berechnung der Dielektrizititskonstanten zum Einsatz kam. Wir
prasentieren in dieser Arbeit ein Modell, was zumindest den Anspruch erhebt, den
gesamten Dickenbereich respektive alle Wachstumsphasen von der Inselbildung, iiber
Perkolation bis hin zu einem homogenen, glatten Eisenfilm zu beschreiben.

Unser Modell enthilt die bereits in allen fritheren Arbeiten diskutierten Parameter
a, [ sowie einen weiteren, neuen Parameter s, dessen Aufkommen wir im vorigen
Kapitel diskutiert haben. Als Ziel des neuen Modells sollte in erster Linie die An-
zahl der freien Parameter so weit wie moglich reduziert werden, um aus dem Verlauf
der {ibrig gebliebenen Variablen mdoglichst eindeutige Schliisse auf die physikalische
Entwicklung des untersuchten Systems ziehen zu kénnen.

Es wire eindeutig falsch, anzunehmen, unser Parametersatz «a, 3, s wire bis auf die
dritte Variable von ihrer Bedeutung her identisch mit den in einer einfachen Drude-
Theorie auftretenden Grossen apruge, Bprude, S0 dass die hier vorgelegten Resultate
nicht unbedingt direkt mit denen aus den fritheren Arbeiten verglichen werden kon-
nen. Man fiihre sich vor die Augen, dass erst fiir verhiltnismaéssig dicke Filme von
einer Gleichheit zwischen ap,yge, Borude Und v, 5 die Rede sein kann, denn fiir hohe
Gitterfiillfaktoren g fithrt unser Algorithmus fast nur noch Mittelung iiber ’schwarze’
Gittermaschen durch, was bei geniigend hohem p zu der als Input herein gesteckten
"Késtchenfunktion” und damit direkt auf Drude-Theorie fiihrt.

Problematisch ist schon alleine die Grosse a;, denn wir beschreiben unabhéngig vom
Fiillfaktor alle Gitterbereiche mit ein und demselben Parameter, wo eigentlich richti-
ger die Annahme von zwei Grossen o, und o, wire, da unser Korrekturansatz
2.21 streng genommen fiir einen in wenigstens 2 Dimensionen ausgedehnten Film
gedacht ist. Inwiefern das Modell die aufgedampften Filme beschreibt, werden wir
an dem Vergleich zwischen den gerechneten und gemessenen Transmissionskurven
sehen.

39
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Eine Sonderbedeutung kommt noch dem neuen Parameter s zu, denn er geht nicht
gleichermassen in alle Konfigurationen des Berthier-Modells ein. Im Anfangsdicken-
bereich muss ja eine grosse Menge an unbedeckten Stellen der Probe (Konfigurati-
onstyp 0) verarbeitet werden (bzw. fiir hohe Bedeckungen eine grosse Anzahl von
Konfigurationen des Typs 15), an denen keine s-Korrektur durchgefiihrt wird. So
gesehen verliert s fiir hinreichend hohe Gitterfiillfaktoren seine Bedeutung als Fitpa-
rameter. Der Bereich kleiner Fiillfaktoren ist jedoch nicht so kritisch, da selbst fiir
eine fast unbedeckte Oberfléache die dielektrische Funktion durch die wenigen Inseln
recht empfindlich modifiziert wird.

Gehen wir nun zu den gefiteten Spektren iiber, so ist wichtig zu wissen, dass fiir
die 313 K die originalen Ordal-Daten verwendet wurden, die ja von Ordal fiir den
Zimmertemperaturbereich bestimmt worden sind. Fiir die hheren Temperaturen
von 430 K beziehungsweise 500 K verwendeten wir dagegen das v — Modell (siehe
[Mag99|), welches sich besser fiir den Hochtempertaurbereich eignet. Die Simula-
tionen entstanden auf einem 256x256 Gitter (Ordnung 8), eine Grosse, bei der die
statistische Schwankung bereits akzeptabel ist.

Da ein Fitalgorithmus wie das in Anhang B vorgestellte Subplex-Verfahren mehrere
Funktionsauswertungen (sprich Berechnung der Gitterfunktion, Einlesen in SCOUT
inkl. Parameteriibergabe) benétigt und wir ja fiir jede Funktionsauswertung eine
Anfangsverteilung brauchen, stellt sich die Frage, ob fiir jeden Schritt der Fitroutine
ein konstanter oder verdnderlicher Samenwert genommen werden soll. Die Wahl ist
auf einen fiir je ein Spektrum konstanten Seed gefallen, da wir so eine zusétzliche
Schwankung (Rauschen) in den Fitparametern eliminieren. Der Nachteil ist, dass
insbesondere fiir sehr kleine Gitterfiillfaktoren die Anfangsverteilung doch sehr von
Fall zu Fall schwanken kann, da wir bei N Counts bekanntlich mit einer Schwankung
von der Gréssenordnung v/ N rechnen miissen. Mit der Wahl eines konstanten Seed
verzichten wir somit auf eine womoglich vorteilhafte Mittelung fiir extreme und aus
den oben erwihnten Griinden problematische Gitterfiillfaktoren.

Die Auflosung der gerechneten Gitterfunktionen ist auf 50 Punkte festgelegt wor-
den, was ungefihr halb so gross wie die experimentelle Auflésung ist, die bei der
Messung der Spektren in der Spektrometersoftware gewihlt wurde. Dies ist jedoch
keine wesentliche Einschrinkung, denn die Spektren sind wie eingangs erwihnt ver-
héltnisméssig strukturlos. Diese Massnahme ist notwendig, denn selbst die schon
erwahnten Optimierungsaufnahmen reichen nicht, um den Zeitverbrauch auf ein ak-
zeptables Niveau zu driicken und die Reduktion der Punktzahl die am beste geeignete
Methode ist, da der Algorithmus niherungsweise (zumindest fiir hohe Punktzahlen,
wenn der Overhead nicht mehr ins Gewicht fillt) linear mit der Auflsung der Git-
terfunktion €g o skaliert. Wir haben 50 dquidistante Punkte w; = 2000cm * 4 80i als
Stiitzstellen gewdhlt.

Es spriche nichts dagegen, eine adaptive Verteilung der Stiitzstellen zu verwenden,
so dass im Bereich stiarkerer Kriitmmung mehr Punkte zu liegen kommen, doch schei-
tert dieser Gedanke vorerst an der Einschrinkung der SCOUT-Software, die nur das
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Abbildung 6.1: Durch Abtasten des Fitraumes gewonnener Verlauf der mittleren quadratischen
Abweichung fiir 6.8 A (links) beziehungsweise 44.9 A (rechts) jeweils fiir 313 K Substrattemperatur.

so gennante std-Format als Ubergabeformat fiir dielektrische Funktionen akzeptiert,
welches eine dquidistante Punkteverteilung voraussetzt. Es wére durchaus moglich,
mit einer adaptiven Stiitzstellenverteilung zu rechnen und dann auf eine dquidi-
stante Verteilung zu Ubergabezwecken zu interpolieren, doch irgendeine wesentliche
Verbesserung der Rechnungen ist wegen der Strukturlosigkeit der Spektren nicht zu
erwarten. Das konnte sich fiir andere Material/Substrat Kombinationen &ndern.

Mit diesen Massnahmen liegen die Fitzeiten leider immer noch abhéngig von den
Startwerten der Fitroutine und des Dickenbereichs (man beachte, dass je nach Gitter-
fiillfaktor unterschiedlich viele Rechenoperationen gebraucht werden, da wir mehrere
Effektivimedienmodelle unterschiedlicher Rechenkomplexitét verwenden) zwischen 5
und 30 Minuten pro Spektrum, was bei einer Messreihe von 200 Spektren selbst
nach einer Reduktion der Spektrenzahl eine Fitzeit im Tagebereich ergibt.

Zu diskutieren wire zuerst der Fehler, der beim Anfiten der Modellparameter aufge-
treten ist. Nun wie im Anhang iiber Optimierung erldutert, verlangt unser Fitalgo-
rithmus die Angabe einer relativen Fehlertoleranz rtol, die wir bei den Rechnungen
auf 0.01 d.h. 1 % gesetzt haben. Dies ist natiirlich nicht mit dem Fehler der Fit-
parameter gleich zu setzen, denn rtol gibt nur die untere Fehlerschranke an, obwohl
der vom Fitalgorithmus gemachte reale Fehler durchaus grosser ist. Dies liegt daran,
dass rtol eigentlich nur ein internes Haltekriterium von subplex darstellt, 1auft das
Verfahren in ein flaches Tal in der ’Parameterlandschaft’ herein, so ist ein Abbre-
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Abbildung 6.2: Verlauf der mittleren quadratischen Abweichung o,..; bezogen auf die Schichtdicke
fiir 313 K. Adaptives Modell unten.

chen an einem verhéltnisméssig vom absoluten Minimum der optimierten Funktion
entfernten Punkt mdglich. Wie gross der Fehler tatséchlich ist, kann man nur durch
Abtasten des Fitraumes auf einem Netz von Stiitzstellen feststellen. Dieser Vor-
gang dauert jedoch wegen der benotigten Rechenzeit sehr lange, so dass wir uns nur
exemplarisch iiber den Fitraum einen Uberblick verschaffen werden. Es stellt sich
tatsichlich heraus, dass die Fitminima in einem relativ langen, flachen Tal liegen.

Abbildung 6.1 zeigt eine Abtastung des Fitraumes entsprechend einer Wachstum-
stemperatur von 430 K fiir 6.8 und 44.9 Schichtdicke. Wir man sehen kann, reagiert
unser Modell nicht sehr empfindlich auf die Grosse von «, der Fehler von  hingegen
ist jedoch kleiner. Der Fehler in den Fitwerten fiir @ lisst sich so auf ~ 50% ab-
schitzen, wird aber zunehmend kleiner fiir dickere Filme. Das ist ein Wert, der sogar
gut unter dem von in [Mag99] fiir reine Drude-Theorie abgeschitzten (22 > 100%)
liegt, was nicht zuletzt auf einen verbesserten und komplizierteren Fitalgorithmus
zuriickzufiihren ist. Aus der Abtastung der Fitlandschaft lesen wir fiir 5 bei kleinen
Schichtdicken einen Fehler von ~ 17% ab, der am Ende der Messreihe auf ~ 5.7%
fallt. Auch hier konnen wir die in [Mag99| vorgestellten Ergebnisse (% ~ 53% re-
spektive 6%) einer reinen Drude-Theorie iibertreffen, wobei wir experimentelle Feh-
ler (wie Bestimmungsfehler in der Schichtdicke, siehe entsprechend [Mag99|) nicht
beriicksichtigt haben. Wir werfen diese Frage noch mal bei dem Problem der Stabi-
litdt der Fitparameter auf.
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Gehen wir nun zu der noch ausgebliebenen Diskussion der in Kapitel 5 vorgestell-
ten Varianten des Berthier-Verfahrens, die wir exemplarisch am Beispiel der 313
K Messreihe (messr05r) durchfiihren méchten. Gesucht ist ein Kriterium fiir die
Giite der Anpassung der Theoriekurven an die experimentellen Daten. Die einzige
verwertbare Grosse, die von der Fitsoftware direkt geliefert wird, ist die mittlere
quadratische Abweichung o.psou, mit der wir natiirlich bereits einen Vergleich der
unterschiedlichen Modellvarianten anstellen kénnen. Zur Beurteilung der Fitgiite
beziiglich Schichtdicke d,, ist Oupsorut(dw) natiirlich nicht so gut geeignet, denn je
nach absoluter Lage der Transmissionskurve kann ein bestimmter Wert der quadra-
tischen Abweichung eine andere Bedeutung haben, sprich, wir miissen ¢ auf die Lage
der Grundlinie (Transmissionsvermogen fiir grosse Wellenzahlen w) der Transmis-
sionskurve beziehen. Niaherungsweise konnen wir die absolute Abweichung durch
die Schichtdicke Teilen, da die Lage der Grundlinie recht gut zu der Schichtdicke
proportional ist, d.h.

Oabs

o (6.1)

Orel =

In Abbildung 6.3 ist eine Ubersicht der angepassten Grossen zu sehen, Abbildung
6.2 zeigt dagegen den Verlauf der relativen quadratischen Abweichung fiir den non-
conducting case beziehungsweise fiir das von uns gewéhlte adaptive Modell. Fiir den
Wert des Parameters x haben wir aus den HAS-Daten mit der bekannten Perkola-
tionsschwelle von ~ 9 — 10 A den Wert

do

¢,313K

K313k = p . ln(2) ~ 0.1 (62)
gewahlt, fiir die Inseldichte die Werte wie in Gleichung 3.2. In Bild 6.3 fillt so-
fort auf, dass sowohl conducting als auch non-conducting case den gleichen Verlauf
der Abweichung o, ergeben, wogegen das adaptive Modell entscheidend darunter
liegt, zumindest ab einer Schichtdicke von ca 10 A. Auch fiir kleine Filmdicken ist
die Uberlegenheit des adaptiven Verfahrens nicht zu unterschitzen. Hier wird der
Vorsprung zwar langsam immer kleiner, doch liegt conducting/non-conducting case
durchgehend oberhalb des kombinierten Verfahrens, was ja bei so kleinen Filmdicken
durchaus entscheidend sein kann. Wenn man die relative Abweichung aller drei
moglichen Modelle betrachtet, so sieht man, dass sich der Fehler des von Berthier
vorgeschlagenen conducting/non-conducting case fiir dicke Filme dem des unseren
nédhert, was nicht verwunderlich ist, schliesslich laufen alle drei Varianten bei hohen
Gitterfiillfaktoren auf klassische Drude-Theorie hinaus. Die Messreihe bei 313 K
reicht leider nicht so weit, dass sich die mittleren Fehler einander angleichen kénn-
ten, doch trotz des Eindrucks, den man aus dem Bild 6.3 gewinnen koénnte, dass
das adaptive Verfahren weit besser auch fiir dicke Eisenfilme wére, lehrt uns der
Verlauf von o,;, dass der tatsichliche Fehler beim ¢/nc case in der Tat bei ca. nach
unten knickt. Das adaptive Modell ist in der Tat den urspriinglich von Berthier
vorgeschlagenen Fillen nicht nur wegen der besseren spektralen Ubereinstimmung,
sondern auch wegen der anschaulichen Perkolationsschwelle von 0.5 iiberlegen.

Betrachten wir nun den Verlauf des Fitparameters s mit zunehmender Filmdicke.
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Abbildung 6.3: Ubersicht des Parameterverlaufs fiir die 313 K Messreihe

Die Erwartung, es liesse sich ein mittlerer Wert s fiir eine ganze Messreihe bestim-
men, konnte sich leider nicht erfiillen, denn der Verlauf von s entspricht eher einem
linearen Anstieg, denn einem weitgehend konstantem Wert. Die starken Schwan-
kungen nach der Perkolationsschwelle sind darauf zuriickzufiihren, dass, wie bereits
erklart, s mit wachsender Filmdicke die Bedeutung als Fitparameter verliert. Es han-
delt sich mehr um ein Artefakt des Fitprogramms und der verwendeten Startwerte,
und zwar verliert s um so schneller seine Bedeutung, je grosser auch x ist. Es hat
sich gezeigt, dass eine 'manuelle’ Anderung von s bei festgehaltenen «, 5 oberhalb
von ca. 15...20 A keine signifikante Anderung des Transmissionsverlaufs ergibt,
wenngleich Schwankungen von o auftreten. Streng genommen haben wir aber mit
s keinen weiteren Fitparameter, der zuséitzlich zu den beiden anderen hinzukommt,
denn wie wir sehen, muss s nicht unbedingt angefitet werden, sondern kann mit ei-
nem linearen Modell bis zu d,. sehr gut beschrieben und danach auf den Wert s =1
gesetzt werden. Die Vorstellung ist die, dass s den Fehler durch Anwendung des
Yamaguchi-Modells auf vereinzelte Inseln und die Variation der Maschenweite auf-
fangt.

Interessant ist selbstverstidndlich noch der Verlauf der beiden anderen Fitparameter
mit der Schichtdicke des Eisenfilms. Wir konnten fiir dicke Filme weit oberhalb
des optischen Crossover den in Vorgiangerarbeiten gefundenen Verlauf von «, 8 nur
teilweise reproduzieren. Je nach verwendetem Modell (sieche [Mag99|) ergibt sich ein
Endwert fiir den Rauhigkeitskoeffizienten a von 0.2 bis 0.6, wir finden hier einen
Wert von 0.17, was im Rahmen der Fittolleranz ist. Mit zunehmender Grésse sollte
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Abbildung 6.4: Verlauf von « fiir 313 K (Bezier-interpoliert)

sich a langsam dem Wert 0 nidhern, denn unser Korrekturansatz 2.21 beschreibt ja
die Streuung an der Filmoberfliche, die mit wachsender Filmdicke immer weniger zu
der gesamten Streurate w, beitrdgt. Dieser Trend ist zumindest deutlich erkennbar.

Wie ist aber die Variation von a mit Anndherung an die Perkolationsschwelle zu
verstehen? Nun die Vorstellung iiber das Wachstums von Fe auf MgO(001) ist die,
dass sich zuerst Inseln an Keimen (Oberflichendefekten) ausbilden, die ab ungefihr
der kritischen Dicke d. anfangen zu vernetzen, bis sich ein zunéchst rauher, dann
immer glatter werdender Eisenfilm ausbildet. So kdnnen wir den Anstieg von gros-
sen Dicken herkommend bis an die Perkolationsschwelle als immer grosser werdende
Filmrauhigkeit interpretieren. Im Bereich der kritischen Filmdicke zeigt sich ei-
ne starke Schwankung der Parameterwerte, einerseits durch Ungenauigkeiten in den
gemessenen Spektren, da die Messreihen ohne Shutter aufgenommen worden sind (es
wird gemessen, wihrend der Film auf das MgO-Substrat aufwéchst, was vor allem
im Bereich von starker morphologischer Anderung wie an der Perkolationsschwelle
zu einem Transmissionsverlauf fiihrt, der nicht mehr genau einem 'metallischen’ oder
einem Inselfilm zugeordnet werden kann), andererseits durch die Unzulénglichkeiten
unseres a-Modells, da wir die erwidhnte Mittelung iiber a;j,s; und apy,, durchfiih-
ren.

Von kleinen Dicken herkommend lésst sich auch ein Anstieg von o von einem Wert
nahe Null erkennen, der zu einer Divergenz an der kritischen Dicke d, fiihrt, denn
der strukturelle Ubergang von einem Inselfilm zu einem geschlossenem Film ist ein
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Abbildung 6.5: Verlauf von § fiir 313 K (Bezier-interpoliert)

Phaseniibergang zweiter Ordnung, der durch Divergenzen in den Ordnungsparame-
tern gekennzeichnet ist (wobei die Frage nach den richtigen Ordnungsparametern
sehr schwierig ist). Wir konnen davon ausgehen, dass wir unterhalb d, mit aj,se
zu tun haben, wobei ein Wert nahe Null eine fast vollstédndig fehlende Streuung an
der Oberfliche der Insel bedeuten wiirde. In diesem Dickenbereich ist aber leider
auch unser Ansatz 2.21 zumindest fraglich, da eine solch kleine Insel einen Elektro-
nenresonator bildet, in dem quantenmechanische Effekte nicht mehr vernachlissigt
werden konnen. So gesehen kann « &~ 0 auch auf ein Versagen unseres kollektiven
Streumodells, sprich der Herleitung der dielektrischen Inselfunktion aus den Bulk-
Daten hindeuten.

Der Verlauf von 3 folgt ndherungsweise dem von « mit der typischen Divergenz
an der kritischen Dicke d.. Eine physikalische Interpretation ist schwierig, da wir
kein konkretes Modell wie das bei « als Korrekturfaktor fiir die Streuung an der
Oberfliche der Fall war, besitzen. Wir haben 3 aus der Uberlegung iiber den De-
polarisationsfaktor der Filmoberfliche eingefiihrt, so dass fiir einen geschlossenen
Film eine Abnahme von § mit zunehmender Schichtdicke einer Abnahme des Depo-
larisationsfaktor entspricht, was mit dem Glatterwerden des Films iibereinstimmt.
Interessant ist auch noch, dass wir auch die unerwartete Abweichung wie auch schon
in [Mag99] (5% ~ 1.4) beobachtet fiir d, — oo von der Erwartung 3 — 1 feststel-
len, wobei sich  dem Wert 1.25 nidhert. Der Interpretation als ein Fehler in der
Dickeneichung wie in [Mag99| andiskutiert, konnen wir hier auch nicht zustimmen,
denn der Film ist bei 313 K selbst noch bei 4.5 nm viel zu diinn, um bulk-artige
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Abbildung 6.6: Vergleich der gerechneten und gemessenen Transmissionskurven fiir 313 K (Expe-
riment durchgezogen)

Eigenschaften zu besitzen. Diese Vermutung iiber einen systematischen Fehler in
der Dickeneichung der Messreihen griinden darauf, dass  nur in der Kombination
$? - d in die Strahlungsabsorption eingeht, d.h. wir haben es hier mit einer effek-
tiven Dicke zu tun, so dass sich ein Faktor ¢ in der Filmdicke als Lc im [-Verlauf
bemerkbar machen wiirde. Es ist zu vermuten, dass fiir noch hohere Schichtdicken
S tatsichlich den Wert 1 erreichen wird, zumal die Steigung der (d,,)-Kurve selbst
fiir dicke Fe-Filme immer noch negativ ist.

Fiir das Verstdndnis der «(d), 3(d)-Kurven ist noch wichtig anzumerken, dass sich
qualitativ der gleiche Parameterverlauf bei festgehaltenem s-Parameter ergibt, mit
der typischen Divergenz an der Stelle d., wobei natiirlich quantitative Abweichungen
auftreten. Insbesondere stimmen die Kurven fiir einen 2 und einen 3-parametrigen
Fit nach der Divergenzstelle fast vollstindig iiberein. Es fillt an manchen Stellen
auf, dass Punkte aus der Reihe tanzen, was zum einen ein Artefakt des Fitalgorith-
mus ist und zum anderen darauf zuriickzufiihren ist, dass bei manchen Spektren
in einer Messreihe anscheinend eine etwas ungenaue Grundlinienkorrektur durchge-
fithrt worden ist, so dass sie den Trend betrachtet entweder ein wenig zu hoch oder
zu tief liegen, was insbesondere bei kleinen Schichtdicken zu sehr grossen Spriingen
in den Fitparametern fithrt. Man sollte auch nicht vergessen, dass speziell die Trans-
missionsspektren weit unterhalb der Sprungstelle einen fast linearen, horizontalen
Verlauf haben, der schon fast an der Rechengenauigkeit von SCOUT liegt (beim
Hereinzoomen an die von SCOUT berechnete Transmissionskurve T'(w) entdeckt
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Abbildung 6.7: Ubersicht iiber die Fitparameter der 430 K Messreihe.

man in den gerechneten Transmissionskurven Stufen der Grésse 5 - 1075, die von
Rundungsfehlern im Mehrschichtformalismus herriihren, auf dieses Problem ist der
Hersteller hingewiesen worden), was zusétzlich eine Anpassung an das Experiment
erschwert.

Interessanterweise finden wir mit unserem modifizierten Berthier-Model sowohl bei
« als auch bei g eine Tendenz, vor Erreichen der Perkolationsschwelle von grossen
Dicken herkommend wieder abzufallen, um dann in die Divergenz herein zu lau-
fen. [Mag99] beobachtet diesen Effekt nur im [(d)-Verlauf. Frappierenderweise ist
dieser Effekt bei den durchgefiihrten Fits fiir die 430 K Aufdampftemperatur nicht
im Verlauf von  zu sehen! Eine physikalische Erklarung ist bis heute ausgeblie-
ben. In Frage kiime natiirlich auch wieder eine Unzulénglichkeit des Fitalgorithmus
bzw. ein Einfluss der fiir den Fit beniitzten Startwerte «q, 3y, doch der Verlauf
der quadratischen Abweichung schliesst in diesem Dickenbereich eine Fehlanpassung
an die experimentellen Transmissionskurven weitgehend aus, zumal die gerechneten
T'(w)-Kurven den beobachteten Verlauf des Transmissionsvermdogens doch recht gut
beschreibt.

Das qualitativ andere Verhalten von a im Vergleich zu [Mag99| kénnte evntl. auch
auf die unterschiedliche Bedeutung unseres a-Parameters wie oben schon erklart zu-
riickzufiihren sein. Die Grosse dieses Effektes im a(d)-Verlauf entspricht mehr einem
Abflachen der Kurve als einem plotzlichen Abfall, wir finden mehr einen Dickenbe-
reich mit o & const, der dann in den Divergenzbereich miindet. Auch in der 5-Kurve
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Abbildung 6.8: Fiir die Aufdampftemperatur von 430 K finden wir keinen deutlichen Abflacheffekt
nach der Perkolationsschwelle im Verlauf des Korrekturparameters (3

zeigt sich eher ein Bereich mit einem 3, das um einen Mittelwert schwankt, als ein
rapider Abfall wie in [Mag99] beobachtet. Nehmen wir die Bedeutung unserer Para-
meter «, § an dieser Stelle ernst, so wiirde ein Bereich mit weitgehend Konstanten
Werten von «, 5 auf eine Wachstumsphase des Films mit einer sich nicht &ndernder
Morphologie hindeuten. Betrachten wir noch das Bild 6.6 mit dem Vergleich der
gerechneten und gemessenen Kurven genauer, so féllt auf, dass der Bereich der im
Mittel konstanten Parameter sehr gut mit dem Bereich von konstanter Transmissi-
on iibereinstimmt, in dem sich nicht mehr die Form der Transmissionskurve sondern
fast nur noch das Transmissionsniveau (Grundlinie) verdndert. Es handelt sich um
den Bereich kurz nach der Perkolation von d ~ 10...20 A.

Inwieweit ist aber eine Annahme einer Wachstumsmode mit unverdnderter Morpho-
logie (sprich mit nur zunehmender Schichtdicke ohne Strukturinderung) plausibel?
Besonders in dem Dickenbereich kurz nach dem Ende eines reinen Inselfilmes er-
warten wir im Gegensatz zu einer Wachstumsmode mit weitgehend unverdnderter
Morphologie starke Verdnderungen an der Filmoberfliche, vor allem einen Abfall
der Filmrauhigkeit, den wir jedoch erst spéter registrieren. Erkldrbar wire dieser
Verlauf vielleicht damit, dass kurz nach der Perkolationsschwelle zwar die vorhande-
nen unbedeckten Substratstellen mit Eisenatomen zugedeckt werden, doch wachsen
wihrend dessen die bereits vorhandenen Erhebungen (ehemalige Inseln) selbst in die
Hohe, so dass sich die mittelere Tiefe der 'Locher” im weitgehend vernetzten Film in
einem Dickenbereich nicht dndert. Dagegen spricht jedoch ein Fehlen dieses Effektes
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Abbildung 6.9: Auch fiir 430 K erreichen wir eine rel. gute spektrale Ubereinstimmung. Der
Knick um 3500cm ™! herum ist auf die in [Bar98| erwiihnte 'MgO-Schulter’ zuriickzufithren und
von messtechnischer Natur (Rechnung gestrichelt).

bei 430 K im [-Verlauf, zumindest ist keine signifikante Abflachung weder bei 2
parametrigen noch bei 3 parametrigen Fits erkennbar. Eine solche Wachstumsmode
ist auch erst gar nicht in unserem Modell mit einer zufilligen Anfangsverteilung ent-
halten, so dass die Vermutung mehr auf ein Versagen des Fitalgorithmus gekoppelt
mit unserem stochastischen Modell liegt.

Eine weitere Schwierigkeit, die mehr von prinzipieller Natur ist, kénnen wir bereits
aus dem Bild 6.10 erahnen. Wie man sehen kann, verhélt sich nur der Imaginérteil
von € gutartig beim Uberqueren der kritischen Dicke d,. Das verwundert insofern
nicht, weil wir unsere gerechneten dielektrischen Funktionen nur an den Transmissi-
onsverlauf anpassen, wobei niherungsweise T,; ~ 1—1Im(e) gilt. Es wére notwendig,
gleichzeitig sowohl das Tranmissionsvermogen und z.B. die Reflektivitit des Films
anzupassen, um beide ’Freiheitsgrade’ der dielektrischen Funktion vollstindig erfas-
sen zu konnen, doch dazu fehlen entsprechende Messdaten. Wire unser Verfahren
liickenlos, so miissten wir auch dem Realteil die gleiche Bedeutung zustehen, wie
dem Imaginérteil, selbst wenn wir nur de facto nur eine der beiden Grossen anfiten.
Hier zeigt sich also wieder eine Schwiche des einfachen stochastischen Ansatzes.

Das gleiche Verhalten zeigen auch die fiir die beiden anderen Temperaturen ge-
rechneten Re(e(w,d))-Kurven, so dass es sich hier um ein grundlegendes Problem
des nur auf Transmissionsanpassung basierten Verfahrens handelt. Der Imaginéarteil
zeigt dagegen auch hier dem Transmissionsverlauf folgend ein gutartiges Verhalten.
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Abbildung 6.10: Verlauf der gerechneten dielektrischen Funktion am Beispiel der 430 K Messreihe.
Der kritische Bereich wurde noch mal mit 100pt Auflésung in einem erweiterten Wellenzahlbereich
errechnet.

Eine denkbare Verbesserung unseres einfachen Modells wire ein Ubergang zu mikro-
skopisch geordneten Strukturen, bzw. zu einer nach bestimmten Regeln gleichmés-
sig mit Inseln iibersiten Oberfliche, da wir nur bei Zimmertemperatur oder gar erst
darunter von dem schon erwéihnten ’Ausbilden einer Schneedecke’ ausgehen kénnen.
Dies stoft jedoch wieder an ressourcenbedingte Grenzen, denn es wire notwendig,
nicht mehr eine Gittermasche mit einer einzelnen Insel zu identifizieren, sondern
um eine Aufrechterhaltung der Symmetrie {iber einen weiten Filmdickenbereich zu
gewahrleisten, eine Insel mit mehreren Gitterpunkten ’anzunihern’, was fiir ein re-
prisentatives Ergebnis ein entsprechend grosseres Gitter als der Ordnung 8 erfordern
wiirde.

Die 430 K Messreihe zeigt bis auf das Fehlen des erwéhnten Abflacheffektes bei 5(d)
qualitativ ein dhnliches Verhalten wie die Zimmertemperaturmessung. Auffillig ist
jedoch noch ein Knick im Anfangsbereich von s, der Verlauf ist erst dann ansteigend
linear wie schon bei 313 K beobachtet. Aus diesem Verhalten lisst sich mehr ein Mit-
telwert ausrechnen, den wir zu § & 0.34 4+ 0.05 bestimmt haben. Die Abbildung 6.1
zeigt den Vergleich zwischen einem 2 und 3 parametrigen Fit der 430 K Messreihe.
Der qualitative Verlauf von «, 8 des 3 parametrigen Fits wird bei einer Einschrin-
kung auf nur 2 Fitparameter immer noch recht gut reproduziert, der hier nicht ge-
zeigte mittlere quadratische Fehler liegt in der gleichen Gréssenordnung bei beiden
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Abbildung 6.11: Ubersicht iiber die Dielektrizitsitskonstanten fiir sowohl 313 K
K (rechts) Substrattemperatur. Man erkennt eine Unstetigkeit in Re(e)
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Abbildung 6.12: Vergleich zwischen 2 und 3 parametrigen Fits fiir 430 K Substrattemperatur. In
der unteren Hilfte eine erneute Anpassung mit Fitwerten als Startwerte (2 parametrig).
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Abbildung 6.13: Paramteranpassung fiir 500 K Aufdampftemperatur. Die sehr starke Schwankung
ist teilweise auf den kleinen Wert des k-Parameters von ~ 0.025 zuriickzufiihren. Zu sehen ist auch
der Zeitverbrauch pro gefitetes Transmissionsspektrum.

g2

Fitprozeduren, wenngleich der Quotient o

iiber 1 liegt, d.h. die Einschrinkung auf

nunmehr 2 Parameter verschlechtert die spektrale Ubereinstimmung zwischen dem
gerechneten und gemessenen Transmissionsverlauf, insbesondere im Bereich starker
Schwankungen in «, 3.

Kehren wir an dieser Stelle noch mal zu der Frage zuriick: wie gut lassen sich ei-
gentlich die gefiteten Parameterverliaufe reproduzieren? Wir haben nicht nur einen
Durchlauf der Fitroutine (Stapelverarbeitungsdatei) durch die Messdaten herange-
zogen, insgesamt wurde die 313 K Reihe 3 mal 3 parametrig und 2 mal 2 para-
metrig mit dem adaptiven Verfahren angefitet (es gingen mehrere Fits mit con-
ducting/nonconducting case, Maxwell-Garnett, reinem Cohen-Modell usw. voraus),
wobei sich bei gleichen Startwerten «y, 5y jeweils kein Unterschied im Parameterver-
lauf ergeben hat. So gesehen sind die Fitwerte von «, S als stabil anzusehen, was
aber nicht selbstverstandlich ist, da wir bei jedem Fitdurchlauf auf einer anderen Zu-
fallszahlenfolge aufbauen. Dieses potentielle Problem ist in den Vorgédngerarbeiten
[Mag99], [Bar98| nicht aufgetaucht, weil die reine Drude-Theorie keine stochastische
Komponente enthélt.

Zu untersuchen bleibt vielleicht noch die Stabilitdt der Parameterverlaufe gegeniiber
einer Variation der Startwerte, ein Problem was besonders in vorherigen Arbeiten
im Zusammenhang mit dem Vorgéngeralgorithmus simplex aufgetaucht ist. Schau-
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Abbildung 6.14: Gerechneter Transmissionsverlauf im Vergleich zu Messung bei 500 K, Messung

durchgezogen.

en wir uns zu diesem Zweck die Abbildung 6.1 an, aus der hervorgeht, dass wir
erstens qualitativ den gleichen Parameterverlauf sowohl mit einem 3 («, /3, s) wie
auch 2-parametrigen Fit (o, ) reproduzieren konnen und zweitens bei Verwendung
der bereits gerechneten Fitwerte als neue Startwerte fiir einen erneuten Fitdurchlauf
auch qualitativ den gleichen Verlauf bekommen. So gesehen sind 2 und 3 dimen-
sionale Fits als gleichwertig beziiglich der Giite bei der Parameteranpassung zu be-
trachten, wenngleich wir bei Verzicht auf s insbesondere fiir kleine Dicken ein wenig
an spektraler Ubereinstimmung einbiien. Alle gesammelten Fitergebnisse wie auch
die gesamte Software ist iibers Web [PS| zu beziehen.

Schauen wir uns noch die Fitergebnisse fiir die 500 K Aufdampftemperatur an. Es
fallt eine noch stirke Streuung bei den Fitwerten von a auf, was nicht zuletzt auf die
hohere Aufdampftemperatur und so einen sehr grossen Bereich von Inselwachstum
mit sehr flachen Spektren zuriickzufiihren ist. Die Werte des Parameters « sind
leider nicht schliissig, nur der Anfangsbereich mit o &~ 0 und der Abflachbereich
nach dem turbulenten Perkolationsbereich mit anschliessendem ’Ast’ liessen sich ob
durch erneutes Anfiten oder Refiten reproduzieren.

Es ist auch deutlich erkennbar, dass der Anfangsbereich unterhalb d, =~ 8 viel
schlechter beschrieben wird als bei den vorausgegangenen Messreihen, was aber nicht
auf das verhéltnisméssig kleine Simulationsgitter von 2562256 zuriickzufiihren ist,
wie man vielleicht wegen des kleinen Gitterfiillfaktors p; 5 ~ 0.025 denken konnte.
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Abbildung 6.15: Parameteranpassung fiir 313 K Substrattemperatur mit einfachem Yamaguchi-
Modell

Selbst fiir diesen kleinen Wert ist eine Gitterordnung von p = 8 ausreichend, man
iiberlege sich, dass wir immer viele ’schwarze’ Késtchen haben, denn der Erwartungs-
wert ist immer noch Ny.ppaer, = 1200 und die Absolutschwankung AN pwar, = 35.
Vielmehr ist dieser Effekt auf ob wegen ungenauer Grundlinienkorrektur verschobe-
ne Fe/MgO Spektren zuriickzufiihren, denn bei einer genaueren Betrachtung der 500
K Messreihe, stellen wir fest, dass die Relativtransmission bis ca. 10 A grosser als 1
ist, was zwar physikalisch nicht unsinnig ist (man denke z.B. an die Vergiitung von
Brillenglésern), doch verdndert sich die Grundlinie bei 10 A sprunghaft, was auch
deutlich im Verlauf von a zu sehen ist. Die Rohdaten der 500 K Messreihe sind so
erst ab ca. 10 A brauchbar.

Wir finden auch hier sowohl im « als auch g-Verlauf einen Abflacheffekt nach der
Perkolationsschwelle. Die Grosse dieses Effektes scheint insbesondere beim Korrek-
turparameter 3 signifikant zu sein. Beziiglich spektraler Ubereinstimmung mit dem
Experiment konnen wir auch bei 500 K auf jeden Fall den Trend reproduzieren, es
war sehr schwer geeignete Startwerte fiir die Fitprozedur zu finden, so dass anfangli-
che Fits so gut wie gar keine Ubereinstimmung in einem Dickenbereich von 20 A bis
50 A ergeben haben. Durch langes Probieren hat sich der Verlauf wie in 6.1 ergeben,
wobei der mittlere Perkolationsbereich nach wie vor nur bedingt beschrieben wird.

Werfen wir noch zum Vergleich einen kurzen Blick auf die Parametrisierung von «;, 3
bei Anpassung an das vereinfachte (homogene Inselverteilung auf der Oberflidche)
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Abbildung 6.16: Parameterverlauf fiir 430 K (links) und 500 K (rechts) nach Anpassung mit
einfachem Yamaguchi-Modell

Yamaguchi-Modell, wie in Bild 6.15 und 6.16 zu sehen ist. Es fillt auf, dass analog
wie bei der Gitterrenormierung bei allen 3 Messtemperaturen im Anfangsbereich
jeder Messreihe nach wie vor starke Schwankungen der Fitparameter auftreten. So
konnen wir weitgehend ausschliessen, dass diese Streuung auf prinzipielle Unzuldng-
lichkeiten unseres Gitterverfahrens zuriickzufiihren ist. Viel mehr handelt es sich
hierbei tatsichlich um inhérente Schwankungen, die mit den sehr flachen Spektren
fiir Filme bei sehr kleinen Schichtdicken zu tun haben.

Wir haben auch hier mit sehr grossen Fehlern in den Parameterwerten zu kiimpfen,
eine Abtastung des Fitraumes hat sogar gezeigt, dass die beiden Parameter «, # noch
viel stiarker korrelieren als das beim Gitterverfahren der Fall ist, so dass den Wer-
ten des reinen Yamaguchi-Modells nicht getraut werden kann. Es wire vermutlich
vorteilhafter, nicht «, 8 sondern eins von beiden und noch die optische (effektive)
Schichtdicke anzupassen.

Interessanterweise finden wir mit vereinfachten Yamaguchi-Modell auch ein Ab-
sinken von « kurz vor Zusammenbrechen des Modells, so dass der Verdacht von
Qinsel = 0 wie wir beim Berthier-Verfahren gefunden haben, erhértet werden kann.
Sehr deutlich ist auch am Beispiel der 313 K Messreihe zu sehen, wie die mittlere
quadratische Abweichung bereits ab ca. 10 A zu explodieren beginnt, so dass wir
unsere Vermutung aus Kapitel 4 iiber die schlechte Eignung desYamaguchi-Modells
bereits ab 10 A vollends bestitigen kénnen. Das einfache Yamaguchi-Modell ist
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sogar nicht bis zu der kritischen Dicke anwendbar, sondern viel mehr erst ab einer
minimalen Dicke d,,;,, was einerseits auf die sehr flachen Spektren fiir ganz diinne
Filme und andererseits auf die zugleich sehr kleinen (wenige Atome) Inseln zuriick-
zufiihren ist, die nicht klassisch beschrieben werden kénnen. Allerdings erreicht man
in dem Dickenbereich von d,,;, ...d.;; durchaus auch spektrale Ubereinstimmung
mit den gemessenen Transmissionsverldufen.

Zum Abschluss dieses Kapitels konnen wir noch einen Korrelationskoeflizienten zwi-
schen den berechneten und gemessenen Daten in Betracht ziehen. Gegeben seien
zwei Datensétze {x;}, {y;}, i = 1... N, so ist der relative, normierte, lineare Korre-
lationskoeffizient o, , (normierte Kovarianz) definiert durch:

Oy = Zf\;l(a“l - "i.) (yl - g) : (63)
\/Ei\;(% — 1) Zé\;l(yi —7)?

was sich durch Auflésen auf eine fiir programmiertechnische Auswertung besser ge-
eignete Form bringen lasst:

U:vy = 2
, (Sm2 — Sﬁ)(syz — Wy)

N N
Sg = g Ty Sy = E Yi
i=1 =1
N N
Sg2 = E T s = E y?
i=1 i=1
N
Sgy = E Z;y;.
i=1

Die Grosse o,, macht eine Aussage {iber die zwischen den Parametern {z;} und
{yi} bestehende Abhéngigkeit und zwar nennt man x, y maximal linear korreliert,
falls 0,, = 1, maximal gegenkorreliert fiir o, , = —1 und unkorreliert fiir o,, = 0.
Ein Lauf der Korrelationsroutine durch die 3 parametrigen Fitwerte von «, f hat
folgendes Bild ergeben:

(6.4)

ol'5% = 0.1967699925

o, 8% = 0.7632557885 (6.5)

oo™ = 0.9907387450,
das heisst, mit zunehmender Temperatur verstirkt sich die bereits aus der Abtastung
des Fitraumes vermutete (flaches Minimaltal) Abhéngigkeit der beiden Korrektur-
parameter a und (3. Die Korrelation ist insofern nicht verwunderlich, da in den

Ausdruck fiir die Absorption eines diinnen Films zumindest fiir dickere Filme wie in
[Mag99| gezeigt:

w; dy

Tral-Axl- (6.6)

Wr
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Abbildung 6.17: Der nach der Formel 6.4 berechnete Korrelationskoeffizient zwischen den gemes-
senen und gerechneten Transmissionsverldufen fiir alle 3 Substrattemperaturen

der Quotient 5‘—2 eingeht. So reicht zumindest an der Sprungstelle, dass durch Un-
zulénglichkeiten des Modells (von kleinen Dicken herkommend) oder zunehmende
Filmrauhigkeit, wenn man sich von dem Drudebereich ndhert, bereits a zu divergie-
ren beginnt und [ folgen muss. Eben aus diesem Grunde miissen grundsétzlich beide
Grossen o und S gleichzeitig angefitet werden, wenn auch der Eindruck entstehen
konnte, es handle sich nicht um unabhéngige Parameter. Ein wenig anders sieht die
Lage aus, wenn wir die Korrelationskoeffizienten nur fiir den Anfangsbereich (bis
zu der Sprungstelle) ausrechnen, dort fillt 0,5 im Vergleich zu den Werten in 6.5
1

ungeféhr um Faktor 3 ab, eine genaue Angabe ist wegen der Willkiir der Wahl der

Punktezahl nicht so ohne weiteres moglich.

Wir kénnen auch einen Korrelationskoeffizienten o r zwischen den gemessenen und
gerechneten Transmissionsverldufen berechnen, das Ergebnis ist in Bild 6.17 zu se-
hen. Zusammen mit dem Verlauf der mittleren quadratischen Abweichung erlaubt
uns das noch mal abschliessend die Giite der Simulationen zu beurteilen. Wie man
sehen kann, sind insbesondere die 430 K Rechnungen fiir so gut wie alle Filmdicken
hervorragend, wenngleich am Ende der Spektrenreihe stérkere Abweichungen auf-
treten. Hier wire moglicherweise noch eine leichte Variation der Schichtdicke wie in
fritheren Arbeiten erwihnt eine Abhilfe, doch konnen wir das Ergebnis bis ca. 45 A
auf jeden Fall akzeptieren.

Fiir die 500 K Messreihe ist auch der bereits im Bild 6.1 zu gewinnende Eindruck
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auffallend, unser Verfahren hétte Probleme in dem Dickenbereich von ca. 60 bis
80 A, da dort auch der rein 'visuelle’ Vergleich Differenzen zwischen Rechnung und
Experiment offenbart. Moglicherweise lassen sich hier noch bessere Startwerte fiir
das Fitverfahren finden, die auf eine kleinere quadratische Abweichung fiithren. Mit
hoher Wahrscheinlichkeit liegen in diesem Dickenbereich zwei konkurrierende Mini-
ma in der Fitlandschaft vor, was aber nur durch ein sehr zeitaufwendiges Abtasten
des Fitraumes (Rechenzeit mit vorhandener Hardware fiir die in Frage kommenden
ca. 30-40 Spektren ungefihr 2 Monate!) gekldrt werden kénnte.

Dem Korrelationskoeffizienten nach zu urteilen, wiren die Ergebnisse fiir 313 K weni-
ger erfreulich, doch bestétigt sich dieser Eindruck nicht beim Betrachten der beiden
Transmissionsverldufe in Bild 6.6. Man sollte nicht vergessen, dass o,, ein sehr
schwaches Mass fiir die Ubereinstimmung zwischen zwei Kurven darstellt, so fiihrt
z.B. y1 = a+ bx und y, = a + 100bzx auf ein oy, ,, = 1, obwohl beide Kurven iiber-
haupt nicht {ibereinstimmen. Analog ergeben y3 = a + 0.001x und 3y, = a — 0.001x
einen Korrelationskoeffizienten von o,,,, = —1, wogegen wir diesmal von perfek-
ter Ubereinstimmung reden kénnten. Der Verlauf von op,r offenbart hier lediglich
Schwierigkeiten fiir sehr diinne Fe-Filme, wo wir auch schon mit Abweichungen in
a(d,) und B(d,) zu tun hatten. Die Ubereinstimmung fiir dickere Filme lisst sich
vermutlich durch Verwendung des y-Modells verbessern, da wir fiir die 313 K von
original Ordal-Daten ausgegangen sind.

6.2 Zusammenfassung und Ausblick

In den Kapiteln 2 bis 6 haben wir ausgehend von einfacher Drude-Theorie, iiber
einfache Effektivmedienmodell kombiniert mit Gesetzmassigkeiten iiber das Wachs-
tum von Inselfilmen auf einem Substrat wie das MgO ein Gitterverfahren vorstellen,
mit dem sich im Gegensatz zu schon frither benutzten Modellen wie das Yamaguchi-
Modell fiir Inselfilme oder die Drude-Theorie fiir geschlossene Filme, mit dem sich
weitgehend die gesamte morphologische Entwicklung von Fe-Filmen auf MgO(001)
beschreiben lésst.

Wir finden eine Parametrisierung der zur Anpassung der noch recht rohen Theorie
verwendeten Parameter o (Rauhigkeitskoeffizient) und § (Korrektur der Plasmaf-
requenz), die uns erlaubt, Aussagen iiber die Wachstumsmode des Metallfilmes zu
machen und auf die kritische Dicke, ab der der Film weitgehend als bereits vernetzt
betrachtet werden kann zu schliessen.

Wir finden beziiglich der Perkolationsschwelle auch eine gute Ubereinstimmung mit
den Daten aus der He-Atomstrahlstreuung, wobei noch angemerkt werden muss,
dass die Lage der Perkolationsschwelle relativ unempfindlich gegeniiber Anderungen
des Inselwachstumsparameters x ist. Der Verlauf von « entspricht von kleinen Film-
dicken her kommend einem Ansteigen von 0 bis zu einer Divergenz an der kritischen
Stelle, nach der sich wieder ein Abfall anschliesst mit einem kleinen Bereich mit
konstantem « bzw. einem Abfall unter den Drude-Ast, der sich dann fiir dickere
Filme anschliesst und sich o dem erwarteten Wert von 0 ndhert. Der Verlauf von
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entspricht weitgehend dem von «, wobei wir auch in dieser Arbeit eine geringfiigige
Abweichung von dem erwarteten Wert 3 = 1 fiir dicke Filme finden.

Es ist uns dariiber hinaus gelungen, den Transmissionsverlauf der gemessenen Spek-
tren in Simulationsrechnungen zu reproduzieren, wobei wir mit 2 Parametrigen Fits
im Vergleich zu 3 parametrigen ein wenig an spektraler Ubereinstimmung einbiien.
Auch der Versuch, den Verlauf von Imaginérteil der dielektrischen Funktion mit zu-
nehmender Filmdicke zu bestimmen, ist von Erfolg gekront worden. Dies war bisher
nur in sehr aufwendigen Ellipsometrieexperimenten moglich. Der Realteil von €(w)
wird von dem optimierten Gitterverfahren hingegen nur niherungsweise reprodu-
ziert.

Die kiinftige Weiterentwicklung kénnte dahin gehen, dass man das hier vorgestellte
Verfahren auf noch andere Materialkombinationen wie das z.B. auch in der Ag Pucci
untersuchte Si/Fe System anwendet und sich von der allgemeinen Verwendbarkeit
iiberzeugt. Ein weiterer interessanter Aspekt wire eine Konzentration auf die Her-
stellung einer geeigneten, geordneten Ausgangsstruktur bzw. eine Kopplung der
Simulation mit RTM-Aufnahmen von Probenoberflichen fiir die Gitterrechnungen,
wobei die Hoffnung besteht, eine noch bessere Ubereinstimmung in der Transmission
und vielleicht auch bessere Parametrisierung der Aufdampfreihen zu erhalten.



Anhang A

Hinweise zum Umgang mit SCOUT

Zur Simulation der Transmissionsspektren setzt die AG Pucci die Spezialsoftware
SCOUT ein. Fiir den uneingeweihten Leser merken wir an, dass die Software den
z.B. in [Bar98| vorgestellten Mehrschichtformalismus implementiert. Es lassen sich
selbst komplizierte Schichtsysteme (layer stacks) definieren und deren optische Ei-
genschaften wie Reflexions-, Transmissionsvermdgen und vieles mehr entweder mit
den bereits in Software vorhandenen Modellen oder benutzerdefinierten Dielektrizi-
tatskonstanten simulieren.

A.1 OLE-Automation Library

Wihrend der Diplomarbeit ist eine spezialisierte C+-+-Klasse zur Ansteuerung von
SCOUT entstanden. Um mit dem auf Windows basierten Programm SCOUT in-
nerhalb eines C+-+-Programms arbeiten zu konnen, bindet man die Headerdatei
<scoutole.hpp> in das Projekt ein und linkt das Projekt mit der bereits vorcompi-
lierten Bibliothek scout.lib. Das Aufrufen von SCOUT geschiet durch Allokierung
einer neuen Variablen des Typs SCOUT, wobei beliebig viele Instanzen (SCOUT-
Fenster) erzeugt werden konnen. Ublicherweise definiert man:

Scout* myscoutptr = new Scout;
bzw.
Scout myscout;

wobei im zweiten Falle das Cleanup durch verlassen des Variablenscopes automa-
tisch sichergestellt ist. Bei beiden Aufrufen wird der Standardkonstruktor der Klas-
se SCOUT aufgerufen, wobei die sog. CLSID (Class ID) aus der in der Win-
dows-Registry eingetragenen Programm ID generiert wird. Damit dies funktioniert,
muss SCOUT als Application registriert sein, was man durch Doppelklicken auf ein
SCOUT-Projekt und Auswihlen von SCOUT als Standardapplikation fiir diesen
Datentyp gewéhrleistet wird.

Mit dem So erstellten Pointer bzw. Variablen konnen nun OLE-Funktionen von

SCOUT aufgerufen werden, die einzelnen Funktionen der OLE-Schnittstelle findet
man recht gut dokumentiert in der Hilfedatei von SCOUT [Sci|, z.B.:
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// parameterless method
myscoutptr->invoke ("Show") ;

// string valued property
myscoutptr->set("configuration_file", scoutfile);

// more than one arguments:
myscoutptr->set ("fit_parameter_value", 1, height*le-4);

// get function return VARIANTS
float dev = myscoutptr->get("fit_deviation").fltVal,;

Nicht zu vergessen ist in diesem Falle noch ein Cleanup, was man mit
delete myscoutptr;

bewerksteligt. Man beachte dabei, dass die ’get’-Funktionen jeweils eine Variable
vom typ VARIANT zuriickgeben (siehe <scoutole.hpp>. Ferner entspricht der in
SCOUT verwendete REAL-Datentyp einem float in C/C++.

A.2 Tips

In diesem Abschnitt sollen die wihrend der Diplomarbeit gesammelten Erfahrungen
mit dem Programm SCOUT Ver. 98 weitergegeben werden.

Ein grosses Problem beim Umgang mit SCOUT iiber OLE ist die Absturzgefahr,
falls man ein experimentelles Spektrum oder eine dielektrische Funktion zu laden
versucht und dabei das falsche Dateiformat ausgew#hlt hat. In der Praxis kom-
men hauptsichlich die Filetypen 2 (xy-Format) und 7 (Opus) vor. Versucht man
das falsche Dateiformat in SCOUT zu laden, resultiert das unweigerlich mit einem
kompletten Absturz des Betriebsystems (VORSICHT!) und aller anderen laufenden
Programme.

Bei ndherer Untersuchung der OLE-Schnittstelle von SCOUT ist mir ein Fehler
in der Funktion ’load experiment’ aufgefallen, der in einem Briefwechsel mit W.
Theiss zu folgender Ubergangslosung fiihrte: anstatt den Befehl "load _experiment’
zu verwenden, ist stattdessen folgende Kombination von undokumnetierten Befehlen
einzusetzen:

// load experiment file 2=xy, 7=opus
myscoutptr->set("file_format", EXPFORMAT);
myscoutptr->set("measurement", 1, FILENAME);

Dariiber hinaus ist noch zu beachten, dass um ein Absorptionsspektrum zu erhalten
nicht die Wahl Absorbance getroffen werden darf, da dies nur ein -log(Transmittance)
Spektrum ergibt, vielmehr muss man die SCOUT-Einstellung 1-R-T wihlen.

Die vielfaltigen von SCOUT unterstiitzen Dateiformate lassen sich auch zu Spek-
trenkonvertierung von z.B. dem unhndlichen OPUS-Format, der von der Spektrome-
tersoftware geschreiebn wird, in das Origin-lesbare xy-Format iibertragen. Dazu ladt
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man wie oben angegeben das Experiment mit Hilfe von OLE-Aufrufen in SCOUT
ein, liest dabei die Transmission mittels 'experimental spectrum value’ aus und
schreibt sie im geeignetem Format in eine neue Datei. Die gleiche Methode kann
auch verwendet werden, um z.B. Schnitte durch Messspektren zu erstellen.

Zuletzt ist noch festzuhalten, dass es keine direkte Mo6glichkeit gibt, Schichtdicken
des Layer-Stacks iiber OLE zu setzen. Um dieses Manko zu umgehen, nimmt man
die zu varierende Schichtdicke in die Fitprameterliste auf und kann sie von hier an
iiber das Setzen von ’fit parameter value’ verdndern.
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Anhang B

Globale Optimierung

Es kommt in der Praxis recht haufig vor, dass ein theoretisches Modell an gemesse-
ne Daten angepasst werden muss. Es kann dabei darum gehen, zu entscheiden, ob
Modell A besser zum Experiment passt als Modell B, oder auch darum, wie Modell-
parameter eingestellt werden miissen, um eine Ubereinstimmung mit der Messung
zu erreichen. Der Parameterverlauf liefert uns dann Informationen iiber die physi-
kalischen Vorgénge, die zu den gemessen Daten fiihrten.

Dies ist ein Beispiel fiir eine typische Optimerungsaufgabe, fiir die eine vielzhl von Al-
gorithmen existiert. Wir betrachten hier kurz 3 gradientenfreie Algorithmen fiir die
sogenannte 'unconstrained optimization of general multivariate functions’, die wih-
rend der Diplomarbeit zum Anpassen der IR-Spektren getestet worden sind. Die
vorcompilierten Programme befinden sich in der Bibliothek linear.lib mit dem
zugehorigen Headerfile optimise.hpp. Die urspriinglich als FORTRAN-Quelltexte
vorliegenden Routinen wurden mit f2c in C-Code umgewandelt. Die Lauffahigkeit ist
anschlisesend anhand von einfachen Testfunktionen (22 + 2, sin(x xy), exp(z*+y?))
iiberpriift worden.

Aus diesem Grunde sind immer zusétzlich noch die Bibliotheken 1ibi77.1ib und
1ibf77.1ib mitzulinken. Eine Zusammenstellung befindet sich in [MS| und [Pro],
die Algorithmen sind detailiert in [Bre76] beschrieben.

Gesucht ist ein Optimum (29,...,2%), so dass f(zy,...,7,) minimal wird. Die
triviale Vorgehensweise wie in [Mag99] vorgestellt, baut auf einem Abtasten des Pa-
rameterraumes auf. Dabei werden die relevanten Parameter z;q,..., z;, in einem
geeigneten Bereich in bestimmten Schritten variert und aus den berechneten Funk-
tionswerten wird der minimale herausgepickt.

Dies ist das sogenannte direct search Verfahren. Es zeichnet sich durch eine gute
Konvergenz aus, solange der abgetastete bereich das Optimum enthélt, ist jedoch
i.a. sehr langsam.

Eine Modifikation erhilt man durch die Einfiihrung einer temperaturartigen Grosse

p € (0,1), die die Verkleinerung der Suchschrittweite steuert. Der Aufruf des Algo-
rithmus hooke hat folgende Gestalt:
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int hooke(nvars, startpt, endpt, rho, epsilon, itermax)

wobei int nvars die Anzahl der zu varierenden Parameter ist, doublex startpnt
der Ausgangsparametervektor, double* endpnt der Fitparametrvektor nach halten
des Algorithums, epsilon die Fehlertolleranz und int itermax max. Anzahl von
Funktionsauswertungen ist.

Die Fitparametersuche bricht ab, wenn entweder itermax iiberschritten wurde, oder
die Variation der Fitparameter zu einer kleineren relativen Anderung des Funktions-
wertes fiihrt als epsilon. Der Benutzer muss dabei eine Funktion f (double* x, n)
zur Verfiigung stellen, die aus den Parametrwerten in x[0], ... ,x[n] einen Funk-
tionswert ausrechnet und als double an das Programm zuriickgibt. Ublicherweise
wird £(...) eine Art mittlere quadratische Abweichung zwischen einer Modellkurve
und Messkurve berechnen.

Eine verbesserte Methode bietet der Algorithmus praxis an, der u.a. auch am
CERN fiir die Anpassung von Daten aus den Messungen am Teilchenbeschleuniger
eingesetzt wird. Die Aufrufparameterliste hat folgende Gestalt:

double praxis(tO, machep, hO, n, prin, x, f, fmin)

wobei doublex tO die Tolleranz, double* macheps die Maschinengenauigkeit,
double* hO die Startschrittweite, long* n die Parameterzahl, double* x der Start-
vektor bzw. nach Halten des Algorithmus das gefundene Minimum, double (*f)
(doublex, int) die zu optimierende Funktion und double fmin der berechnete
Minimalwert der Funktion f(xi,...,z,) nach Beendigung des Fits ist. Die Bedeu-
tung des Tolleranzparameters ist: praxis versucht das Optimum x so zu bestimmen,
dass gilt:

|2° — x| < t0 + /macheps * || (B.1)

wenn z° das wahre Optimum der Funktion f(zy,...,z,) ist.

Eine weiterer Algorithmus baut auf dem in [Mag99| vorgestelltem Simplexverfahren
auf. Es handelt sich um einen verbesserten Unteraumfiter, der besonders gut fiir
'verrauschte’ Funktionen optimiert worden ist. Wir zitieren an dieser Stelle [Xu]:

subplex is a subspace-searching simplex method for the unconstrained opti-
mazation of general multivariate functions. Like the Nelder-Mead simplex
method it generalizes, the subplex method is well suited for optimizing noi-
sy objective functions. The number of function evaluations required for
convergence typically increases only linearly with the problem size, so for
most applications the subplex method is much more efficient than the sim-
plex method.

Die Aufrufparameterliste sieht folgendermassen aus:

subplx_(f, n, t0, maxnfe, mode, scale, x, fx, nfe, work, iwork, iflag)
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Die zusidtzlich zu den oben erklirten Parametern miissen noch long* maxnfe die
max. Anzahl von Funktionsauswertungen, double* scale die Anfangsschrittweiten
zu den in double* x abgelegten Startwerten, double* work der Fliesskommabhilfs-
speicher sowie long* iwork der Ganzzahlhilfsspeicher {ibergeben werden.

Die Grosse der Tabellen work und iwork lédsst sich fiir ein Fitproblem mit n Para-
metern bequem mit folgenden Faustformeln berechnen:

sizeof (work)=2*n+50
sizeofiwork=n+n/2+1

Gesteuert wird der Fitvorgang durch den Flag mode, der gesetzt auf 0 einen Neuan-
lauf von subplex veranlasst, eine 1 dagegen eine fortgesetzte Suche um ein friiher
bestimmtes Optimum bewirkt (ldsst sich nutzen, um beispielsweise eine Serie von
sich wenig verindernden Daten anzupassen, wobei als Startwerte die Fitwerte des
vorausgehenden Fits genommen werden). Die Routine liefet nach erreichen eines
Haltkriteriums die berechneten optimalen Parameter in dem Array double*x x, wo-
bei gleichzeitig in £x der Wert von f im bestimmten Optimum und nfe die Anzahl
der benétigten Funktionsauswertungen enthélt.

Besonders wichtig ist der Wert der Variablen iflag, denn er zeigt den Grund fiir
den Stop des Fitvorgangs an, und zwar bedeutet im einzelnen:

iflag == 0 geforderte Tolleranz erreicht

iflag ==-1 max. Fkt.auswertungen erreicht, Ergebnis unzuverlé&ssig
iflag ==-2 ungiiltige Eingabe (z.b. zu viele Fitparameter)

iflag == 1 Maschinengenauigkeit ausgeschopft, Ergebnis unzuverlissig
iflag == 2 Ergebnis unzuverldssig

Die Fitresultate konnen nur unter der Bedingung iflag==0 akzeptiert werden !

Der grosse Vorteil des subplex-Algorithums besteht im Vergleich zu simplex in der
Vorgabe von nur einem Startvektor anstatt drei, wie das beim alten [Mag99] Al-
gorithmus der Fall war. subplex fiihrt eine eigene lokale Suche eines geigneten
Fitraumes durch. Dabei setzt man iibicherweise die scale-Argumente auf einen
Bruchteil RAT des geratenen Eingangsoptimums z.b. mit:

scale[0] = x[0]#*RAT

Im Verlauf des Fitforgangs passt subplex die lokale Schrittweite adaptiv an, so dass
auch bei ungiinstigen Eingabevektoren x meistens eine Konvergenz in ein Optimum
vorliegt und die so bestimmten Werte nicht auf die Intervalle

I; = (z[i] — scale[i], z[i] + scale[i]) (B.2)
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beschréinkt bleiben. Trotzdem ist i.a. bei allen 3 Algorithmen eine Konvergenz gegen
das globale Optimum nicht gesichert! Entscheidend bleibt natiirlich immer noch der
'visuelle’ Vergleich zwischen einer angepassten und gemessenen Kurve.

Besondere Beachtung muss man noch dem Problem von Einschriankung der Fitpa-
ramater auf einen zuldssigen Bereich schenken. Es kommt doch recht héufig vor,
dass eine Grosse z; auf ein Intervall I; = (% min, Timaz) beschrinkt werden soll, z.B.
es sollen negative Schichtdicken vermieden werden, oder unser Modell setzt eine obe-
re Schranke fiir den zuldssigen Parameterwert.

Im Prinzip kann so eine Einschrinkung dadurch realisiert werden, dass man in der
zu optimierenden Funktion eine Parameterabfrage einbaut, die beim Verlassen des
zulissigen Parameterbereiches eine grosse Abweichung zurtickliefert. Eine Mogliche
Umsetzung besteht darin, sich das jeweils gefundene Optimum zu merken, mit einer
Konstanten ¢ > 1 zu multipliziren und diesen Wert als Funktionswert zu iiberge-
ben. Alternativ dazu iibergibt man einfach eine Konstante Abweichung f,,., an die
Fitroutine. Dadurch entsteht natiirlich eine Unstetigkeit in dem durch z,...,z,
aufgespannten Fitraum und es steht zu befiirchten, dass u.U. eine Beeintrichtigung
der Konvergenz des Verfahrens herbeigefiihrt werden kann, falls das Optimum zu na-
he an der so erzegten Unstetigkeitsstelle liegt. Eine etwas sanftere Vorgehensweise
besteht im folgenden Ansatz:

f(xla s axn) = ¢ fmin H el(mi=2j.0/d5) falls L ¢ [j (B3)

J
damit werden zumindest ndherungsweise Spriinge an den Réndern vermieden und
die Funktion nimmt exponentiell an den Rindern zu. In der Praxis hat sich zumin-

dest fiir die in dieser Arbeit untersuchten Probleme breits die einfache Variante als
ausreichend erwiesen.

Witere Optimierungsprogramme kénnen von [Xu| und [GD] bezogen werden.



Anhang C

Berthier-Modell in C/C++

C.1 Programmaufbau

Im Rahmen dieser Diplomarbeit sind mehrere Rechenprogramme zur Berechnung
des IR-Transmissionsvermogens diinner Filme auf MgO(001) entstanden. Die kom-
plette Softwaresammlung befindet sich auf dem beigelegten Datentréger.

Erwédhnenswert ist zuerst ein einfaches Excel-Rechenprogramm fiir das Yamaguchi-
Model, mit dem man manuell die Eingabegrossen varieren kann und iiber die OLE-
Schnittstelle von SCOUT zugleich eine Berechnung der Infrarottransmission oder
anderer optischer Grossen durchgefiihrt werden kann. Bild C.1 zeigt ein Screenshot
des Excelprogramms. Auf eine Ausfiihrlichere Beschreibung wird hier bewusst ver-
zichtet, da sowohl das Programm als auch die darin enthltenen Routinen weitgehend
selbsterklarend sind.

Im folgenden soll noch kurz die Struktur der Berthier-Routinen beschrieben wer-
den, so wie sie zur Beschreibung der IR-Transmission benutzt worden sind. Das
Programm fitnew besteht im wesentlichen aus folgenden Komponenten:

- einem Hauptprogramm main.cpp, der die Komanndozeile verarbeitet und eine
Umrechnung der dort iibergebenen Werte vornimmt.

- Datentypdeklarationen fiir die Gitterrenornierung error.hpp, berthier.hpp sowie
zugehoriger Rechenroutine berthier.cpp

- Steuerungsmodul fiir die OLE-Automation scoutole.hpp, scoutole.cpp, wahlwei-
se kann man an dieser Stelle auch mit der vorgefertigten Bibliothek scout.lib
linken

- Eingangsdaten zur Beschreibung des fiir die Inselbildung involvierten Materials
ordaldata.cpp, ordaldata.hpp. Hier wird die Anzahl sowie die Lage der ge-
rechneten Stiitzstellen der dielektrischen Funktion festgelegt, in dem die Felder
ordalw||, ordalwt[|, ordalwp|] mit geeigneten Daten versorgt werden.

- Optimierungsprozeduren, wie sie im Appendix B erldutert werden. Wahlweise
kann man auch mit linear.lib und den zugehorigen f2c-Bibliotheken linken.
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TEE e e e
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Abbildung C.1: EXCEL-Oberflache zur Berechnung der Transmission nach Yamaguchi

- und einem wissenschaftlichen Zufallszahlengenerator r250 (file myrandom.c),
wie er von [AL| zu beziehen ist.

Aus Geschwindigkeitsgriinden ist bewusst auf ein Allround-Programm verzichtet
worden, statdessen wird die Programmfunktionalitdt durch Vordefinieren von Pre-
compiler-Makros gesteuert, so dass unterschiedliche Varianten durch Neucopilieren
generiert werden konnen. Dies soll im Folgenden fiir die zuletzt entstandene Pro-
gramversion fiir die ’Nachfolgegenration’ kurz dokumentiert werden.

Im Programmteil main.cpp stehen folgende Schalter zur Verfiigung und kénnen mit
#define Schalter beniitzt werden. Die Funktionsweise der Schalter ist im einzelnen:

- PRAXIS, HOOKE, SUBPLEX wihlen den eingesetzten Optimierungsal-
gorithmus aus

- _FIT wihlt das Anfiten aus, sonst wird nur ein einzelnes Spektrum mit den
Eingangswerten der iibergebenen Parameter gerechnet

- _FITSOFT veranlasst einen 3-parametrigen Fit fiir a, 3, s, sonst werden nur
a, 3 angepasst

- _BATCH bewirkt einen umittelbaren Abbruch nach des Programms, nachdem
die Fitroutine gehalten hat, sonst muss man noch mit Tastendruck bestatigen.
Mo6chte man eine Messreihe Anfiten, so definiert man _BATCH und schreibt
die Aufrufe an fitnew.exe in eine Stapelverarbeitungsdatei.
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- _PROGRESSWORK hat zur Folge, dass bei jedem Schritt des Fitalgorith-
mus (Auswertung der quadrtischen Abweichung) die Zwischenwerte ausgegeben
werden. Niitzlich, falls man wihrend des Fits die Anderungen der Fitgrossen
beobachten mochte.

- UPDATEPLOT bewirkt eien Aktualisierung des SCOUT-Fensters bei jedem
Schritt , so dass man die Mdoglichkeit einer visuellen Kontrolle {iber das gefitete
Spektrum bekommt.

- CHECK veranlasst eine Ausgabe der Haufigkeit von Elementrakonfiguratio-
nen fiir die gewiirfelte Anfangsverteilung und kann zur Begutachtung des Zu-
fallszahlengenerators einegesetzt werden.

Dariiber hinaus befinden sich in berthier.hpp zwei weitere Schalter und zwar:

- _SCIRAND wihlt den 'wissenschaftlichen’ Zufallszahlengenerator (siehe [AL|)
aus, sonst wird der compilerinterne Generator aus stdlib.lib beniitzt.

-  MAKEBITMAPS veranlasst, dass eine Folge von Bitmap-Bildern mit dem
Zustand der Renormiermatrix fiir die Blockgrossen 2,4,6, ... erzeugt und auf
den Datentriger geschrieben wird.

Das compilierte Programm erzeugt eine Ergebnisdatei names fitresult.txzt, in die
nach jedem beendeten Aufruf die angefiteten Werte der Parameter «, (3, s sowie die
mittlere quadratische Abweichung und die Fitzeit geschrieben werden, wobei die
Datei ’fail safe’ nur kurz fiir den Schreibvorgang geoffnet wird (so werden Daten-
verluste aufgrund von Stromausfillen oder Rechnerabstiirzen vermieden). Es wird
jeweils auch eine Ergebnisdatei pro Spektrum geschrieben, indem an den Namen
der Spektrendatei fit.txt angehdngt wird. Zugleich wird auch im gleichen Ord-
ner die dielektrische Funktion (Erweiterung df.dat) sowie der Transmissionsverlauf
(spectrum.dat) gespeichert.

C.2 Programmlisting

/****************************************************************

* *
* Berthier Model *
* *

****************************************************************/

#include "berthier.hpp"
#include "Myrandom.hpp"

// Setup

const char* ctype = "Adaptive";
double soft = 1;

double ssoft = 1;

// depolarisation factors
const double f1 = 0.2364;
const double f2 = 0.4278;
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const double f3 = 1.0/3.0;

// conducting configuration setup:
Config cfgtablec[16] = {{dielectric, 0, 1, 0, NULL, meandil,
{dielectric, 0.25, 1, £3, NULL, yamaguchi},
{dielectric, 0.25, 1, £3, NULL, yamaguchi},
{dielectric, 0.5, 2, £2, NULL, yamaguchi},
{dielectric, 0.25, 1, £3, NULL, yamaguchi},
{metallic, 0.5, 2, f1, NULL, metalll},
{metallic, 0.5, 1, £3, NULL, metalll},
{metallic, 0.25, 1, £3, NULL, metalll},
{dielectric, 0.25, 1, £3, NULL, yamaguchi},
{metallic, 0.5, 1, £3, NULL, metalll},
{metallic, 0.5, 2, f1, NULL, metalll},
{metallic, 0.25, 1, £3, NULL, metalll},
{dielectric, 0.5, 2, 2, NULL, yamaguchi},
{metallic, 0.25, 1, £3, NULL, metalll},
{metallic, 0.25, 1, £3, NULL, metallll},
{metallic, 0, 1, 0, NULL, meanmet}
};
// NON-conducting configuration setup:
Config cfgtablen[16] = {{dielectric, 0, 1, 0, NULL, meandil,
{dielectric, 0.25, 1, £3, NULL, yamaguchi},
{dielectric, 0.25, 1, £3, NULL, yamaguchi},
{dielectric, 0.5, 2, £2, NULL, yamaguchi},
{dielectric, 0.25, 1, £3, NULL, yamaguchi},
{metallic, 0.5, 2, f1, NULL, metalll},
{dielectric, 0.5, 1, £3, NULL, yamaguchi},
{metallic, 0.25, 1, £3, NULL, metalll},
{dielectric, 0.25, 1, £3, NULL, yamaguchi},
{dielectric, 0.5, 1, £3, NULL, yamaguchi},
{metallic, 0.5, 2, f1, NULL, metalll},
{metallic, 0.25, 1, £3, NULL, metalll},
{dielectric, 0.5, 2, 2, NULL, yamaguchi},
{metallic, 0.25, 1, £3, NULL, metalll},
{metallic, 0.25, 1, £3, NULL, metalll},
{metallic, 0, 1, 0, NULL, meanmet}
};
// creates a constant lentry
Lentry: :Lentry(const Complex val)
{
if (! (data = new Complex(val)))
throw error("Lentry:new");
type = constant;
*data = val;
}
// for startup purposes, creates a iron-lentry, do not delete data !
Lentry: :Lentry(Complex* val)
{
data = val;
type = iron;
}
// creates a copy of metallic/dielectric lentry
Lentry: :Lentry(const Lentry% lent)
{
if (lent.type == constant || lent.type == iron)

throw error ("Lentry:Lentry(const Lentry&)");
if (!(data = new Complex[numw]))



C.2. PROGRAMMLISTING

1/
Lentry::

//
Lentry::
{

1/
Lentry::
{

1/
Lentry::
{

1/

//

throw error ("Lentry:new[]1");
type = lent.type;
for(int i=0; i<numw; i++)
data[i] = lent.datal[il;

creates a met/di lentry from array
Lentry(etype tp, Complex* val)

if(tp == iron || tp == constant)
throw error("Lentry:type");
if(!(data = new Complex[numw]))
throw error ("Lentry:new[]");
type = tp;
if(val)
for(int i=0; i<numw; i++)
datal[i] = vallil;

creates a met/di const lentry from a complex value
Lentry(etype tp, const Complex val)

if(tp == iron || tp == constant)
throw error("Lentry:type");
if (! (data = new Complex[numw]))
throw error("Lentry:new[]1");
type = tp;

for(int i=0; i<numw; i++)
datal[i] = val;

cleanup
“Lentry()

if (type == constant) {
delete data;

}

else if (type != iron) {
delete[] data;

}

assign rules
operator =(const Lentry& lent)

assign iron
if(lent.type == iron) {

if (type == constant) {
delete data;
data = lent.data;

} else if(type == ironm)
data = lent.data;

else {
delete[] data;
data = lent.data;

}

type = iron;

assign constant:
else if (lent.type == constant) {
if (type == constant)
*data = *lent.data;
else if(type == iron) {
if (! (data = new Complex(*lent.data)))
throw error("Lentry:=");

}
else {
delete[] data;
if (! (data = new Complex(*lent.data)))
throw error("Lentry:=");
}

type = constant;
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// assign metallic/dielectric:
else {
if (type == constant) {
delete data;
if (! (data = new Complex[numw]))
throw error("Lentry:=[1");
for(int i=0; i<numw; i++)
data[i] = lent.datali];
}
else if (type == iromn) {
if (! (data = new Complex[numw]))
throw error("Lentry:=[1");
for(int i=0; i<numw; i++)
data[i] = lent.datali];

}
else {
for(int i=0; i<numw; i++)
datal[il = lent.datalil;
}
type = lent.type;
}
}
// change metallic<->dielectric
void Lentry::chgtype(etype tp)
{
if (tp == iron || tp == constant)
throw error ("Lentry:chgtype");
if (type == iron || type == constant)
throw error ("Lentry:chgtype");
type = tp;
}
// overwrite with constant value
void Lentry::set(Complex val)
{
if (type == iron) {
if (! (data = new Complex(val)))
throw error("Lentry::set");
type = constant;
}
else if(type == constant)
*data = val;
else
for(int i=0; i<numw; i++)
datal[i] = val;
}
// adds values from another lentry

Lentry% Lentry::operator += (const Lentry& lent)
{
if (type == iron || type == constant)
throw error ("Lentry:+=");

for(int i=0; i<numw; i++)
datal[i] += lent.datal[i];

return *this;

// divides a Lentry by a constant Complex
Lentry& Lentry::operator /= (const Complex& val)
{
if (type == iron)
throw error("Lentry:/=");
if (type == constant)
*data /= val;
else
for(int i=0; i<numw; i++)
datal[i] /= val;

return *this;

ANHANG C. BERTHIER-MODELL IN C/C++
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void Lentry: :print()

{

printf("\n");

if (type==iron)

printf ("\nTYPE=IRON") ;
else if (type==dielectric)

printf ("\nTYPE=DIELECTRIC");
else if (type==constant)

printf ("\nTYPE=CONSTANT") ;
else if (type==metallic)

printf ("\nTYPE=METALLIC") ;
else

throw error ("Lentry:print");

printf("\n");

for(int i=0; i<numw; i++)
printf ("\nFRQ=/1f\tR=)1f\tI=}1f", ordalw[il, datalil.real(), datal[il.imag());

void Lentry::printtype()

{

1/

printf("\n");

if (type==iron)

printf ("\nTYPE=IRON");
else if (type==dielectric)

printf ("\nTYPE=DIELECTRIC");
else if (type==constant)

printf ("\nTYPE=CONSTANT") ;
else if (type==metallic)

printf ("\nTYPE=METALLIC");
else

throw error ("Lentry:print");

printf("\n");

exports Origin readable

void Lentry::export(const char* outname)

{

//

ofstream out(outname) ;

for(int i=0; i<numw; i++)
out << "\n" << ordalw[i] << "\t" << data[i].real() << "\t" << datal[il.imag();

out << "\n";

exports Scout readable

void Lentry::exportscout(const char* outname)

{

//

ofstream out(outname) ;
out << ordalw[0] << "\n";
out << ordalw[numw-1] << "\n";

out << numw-1 << " " << "2";

for(int i=0; i<numw; i++)
out << "\n" << datal[i].real() << "\t" << datal[il.imag();

out << "\n";

our lattice

int Lattice::ofm (int v)

{
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//
Lattice
{

//

//
Lattice
{

//
Lentryk
{

//

void La
{

//
#ifdef
#endif
#ifdef
//

//
#else

#endif

#ifdef
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if (v<0)

return (lsize-1)-((-v)%lsize);
if (v>=1size)

return vilsize;

return v;

they can only be quadratic
::Lattice(int size) : lsize(size)

generate via std. constructor (sets to constant, val=0)
if (! (lent = new Lentry[sizexsize]))
throw("Lattice:new[]");
sdata = NULL;

cleanup
::~Lattice()

delete[] lent;
if (sdata)
delete[] sdata;

get Lentry at x,y
Lattice::xy(int x, int y)

if (x<0 || y<O || x>=1size || y>=lsize)
throw error("Lattice:xy");
return lent[x+y*lsizel;

construct a random lattice filled with material
ttice::randmaterial(Complex* material, float fillfactor, float)

uses Lentry(Complex*) -> iron type
Lentry ment(material);

_YMSUPRESS
if (fillfactor <= YMSUPRESS) {

for(int i=0; i<lsizexlsize; i++) {
_SCIRAND
float p = irand();
p /= MYRANDMAX;
printf ("\t%f", p);
getchar();

float p = rand();
p /= RAND_MAX;

if(p <= fillfactor)
lent[i] = ment;
else
lent[i].set(Complex (mgoreal, mgoimag));

_YMSUPRESS
}
else {
for(int i=0; i<lsize; i+=2)
for(int j=0; j<lsize; j+=2) {
int cfg = 0;
while(cfg < 5 || cfg == 8 || cfg == 12) {
for(int x=0; x<2; x++)
for(int y=0; y<2; y++) {
float p = rand();
p /= RAND_MAX;

if(p <= fillfactor)
lent[(i+x) + lsize*(j+y)] = ment;
else

lent[(i+x) + lsize*(j+y)].set(Complex(mgoreal, mgoimag));
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cfg = getadr(xthis, i, j, 1);

}
}
}
#endif
}
/*
// hmm anealed growth mode. ..

void randmaterial(Complex* material, float fillfactor, float str)
{
// uses Lentry(Complex*) -> iron type

Lentry ment (material);

for(int i=0; i<lsizexlsize; i++)
lent[i].set(Complex(mgoreal, mgoimag));

int maxp = lsize*lsizexfillfactor;
// str = anealing strength (0=no 1=clusters wouldn’t growth)

while(maxp > 0) {
int x = rand() % lsize;
int y = rand() % lsize;

if (xy(x,y) .type == ment.type)
continue;

int n =0;

if (xy(ofm(x+1),y) .type != ment.type)
nt++;

if (xy(ofm(x-1),y) .type != ment.type)
nt++;

if (xy(x,0fm(y+1)) .type != ment.type)
n++;

if (xy(x,0fm(y-1)) .type != ment.type)
n++;

float p = 1.0-0.25*n*str;

float z = rand();
z /= RAND_MAX;

if(z < p) {
lent [x+y*lsize] = ment;
maxp--;
}
else
lent[x+y*1size] .set(Complex(mgoreal, mgoimag));

}
}
*/
// ’print’ lattice
Lattice::print()
{

printf("\n");

for(int i=0; i<lsize; i++) {
for(int j=0; j<lsize; j++) {
int n = i*lsize+j;

if (lent[n].type == constant)
printf("x");

else if(lent[n].type == iron)
printf ("F");

else if (lent[n].type == dielectric)
printf("D");
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else if(lent[n].type == metallic)
printf ("M");

else
printf("?");

printf(" ");
}
printf ("\n");

printf ("\n");

get current x,y-size

int Lattice::getsize()

{

//

return lsize;

make snapshot

void Lattice::snapshot()

{

1/

1/

if (!sdata)
if (! (sdata=new etypel[lsizexlsizel))
throw error("Lattice:snapshot");

save state:

for(int i=0; i<lsizexlsize; i++)
sdatal[i]l = lent[il.type;

get snapshot

etype Lattice::sxy(int x, int y)

{

1/

if (!sdata)
throw error("Lattice:No snapshot");
if (x<0 || y<O || x>=1size || y>=lsize)

throw error("Lattice:sxy");
return sdatalx+y*lsizel;

initial dielectric function of iron cluster

Complex* makeironeps(double clustx, double clusty, double r, double b)

{

1/

//

1/

//

//

1/

Complex* feps;

if (! (feps = new Complex[numw]))
throw error("makeironeps");

fermi velocity [cm/s]
const double vferm = 1.98e8;

size correction value: [cm]
double siz = le-8*pow(3*clustx*clustx*clusty/(4*M_PI), 1.0/3.0);
double siz = le-8 * (clusty);

Complex I(0,1);

factor 2*M_PI*3el0 777
double scal = r * vferm / (2 * siz)/(2%xM_PI*3el0);

printf("\n FE-eps using a = }1f b = %1f", r, b);

for(int i=0; i<numw; i++) {
double wpeff = ordalwp[i]*b;
double wteff = scal + ordalwt[i];
double w = ordalw[il;
feps[i] = 1.0-wpeff*wpeff/(wx (w+Ixwteff));
feps[i] = Complex(l-wpeff*upeff/(wxwtwteff*wteff), wpeff*upeffruteff/(wk(wkwtwteff*uteff)));
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return feps;

}
// print a dielectrc function
void printeps(Complex* eps)
{
for(int i=0; i<numw; i++)
printf ("\nFRQ=%1f\tR=}1f\tI=%1f", ordalwl[il, eps[il.real(), eps[il.imag());
}
// returns configuration due to lattice entries at x,y,stp
Configh getconfig(Lattice& lat, int x, int y, int stp)
{
int adr = 0;
adr |= (lat.xy(x,y).type == iron || lat.xy(x,y).type == metallic) ? 0x0001 : 0x0;
adr |= (lat.xy(x+stp,y).type == iron || lat.xy(x+stp,y).type == metallic) ? 0x0002 : 0x0;
adr |= (lat.xy(x,y+stp).type == iron || lat.xy(x,y+stp).type == metallic) ? 0x0004 : 0x0;
adr |= (lat.xy(x+stp,y+stp).type == iron || lat.xy(x+stp,y+stp).type == metallic) ? 0x0008 :
// decide which config table to use:
// on lowest level use always nonconducting
if (stp==1)
return cfgtablen[adr];
// on higher levels look at the initial island configuration
if(adr == 6)
if (lat.sxy(x+stp,y+stp) == metallic || lat.sxy(x+stp,y+stp) == iron |
lat.sxy(x+stp-1,y+stp-1) == metallic || lat.sxy(x+stp-1,y+stp-1) == iron)
return cfgtablec[adr];
if(adr == 9)
if (lat.sxy(x+stp-1,y+stp) == metallic || lat.sxy(x+stp-1,y+stp) == iron ||
lat.sxy(x+stp,y+stp-1) == metallic || lat.sxy(x+stp,y+stp-1) == iron)
return cfgtablec[adr];
return cfgtablen([adr];
}

int getadr(Lattice& lat, int x, int y, int stp)

{
int adr = 0;
adr |= (lat.xy(x,y).type == iron || lat.xy(x,y).type == metallic) ? 0x0001 : 0xO;
adr |= (lat.xy(x+stp,y).type == iron || lat.xy(x+stp,y).type == metallic) 7 0x0002 : 0xO0;
adr |= (lat.xy(x,y+stp).type == iron || lat.xy(x,y+stp).type == metallic) ? 0x0004 : 0x0;
adr |= (lat.xy(x+stp,y+stp).type == iron || lat.xy(x+stp,y+stp).type == metallic) ? 0x0008
return adr;

}

// gathers statistics about lattice

void check(Lattice& lat, float ffact)

{

int counts[16];
int q[16] = {0, 1, 1, 2, 1, 2, 2, 3, 1, 2, 2, 3, 2, 3, 3, 4};
float p[5] = {1, 0.25, 1.0/6.0, 0.25, 1};

int lsize = lat.getsize();
float numadr = lsizexlsize/4;

for(int n=0; n<16; n++)
counts[n] = 0;

for(int i=0; i<lsize; i+=2)
for(int j=0; j<lsize; j+=2)

counts[getadr(lat, i, j)I++;

// print statistics

0x0;

: 0x0;
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int sum = 0;

for(n=0; n<16; n++) {
float tpos = pow(ffact, float(q[n]))*pow((1-ffact), 4.0-q[nl);
float pos = float(counts[n])/numadr;
int nset = 0;
nset += (n & 0x01) ==
nset += (n & 0x02) ==
nset += (n & 0x04) ==
nset += (n & 0x08) == 8;
printf ("\n#SET %d\tCNT %5d\tP0S %1.5f\tTHR %1.5f\tP/T %1.5f", nset, counts[n], pos, tpos, pos/tpos);
sum += counts[n];

0 BN -

}

printf ("\n\nSUM = %d/%d\n", sum, (int)numadr);
}
// finds first entry of given type at x,y,stp
Lentry% findtype(etype type, Lattice& lat, int x, int y, int stp)
{

for(int i=0; i<=stp; i+=stp)

for(int j=0; j<=stp; j+=stp)
if (lat.xy(x+j,y+i) .type == type)
return lat.xy(x+j,y+i);

throw error("findtype:notfound");
}
// calculate Yamaguchi function from substrate(lsub), inclusion(linc), due to fillfactor, depol, axratio

void yamaguchidf(Lentry& eff, const Lentry& lsub, const Lentry& linc, double q, double depol, double y)
{

static Complex emgo(mgoreal, mgoimag);

q = g*soft;

for(int i=0; i<numw; i++) {
Complex es(lsub.datal[il);
Complex ei(linc.datal[il);
// Complex f(depol - (y*y/24) * (es - ei) / (es + ei) - (ei/(es + ei)) * 0.716 * sqrt(6.0%q*q*q/M_PI)/y);
Complex f(depol - (y*y/24) * (emgo - es) / (emgo + es) - (es/(emgo + es)) * 0.716 * sqrt(6.0*qxq*q/M_PI)/y);
eff.data[i] = es + qxes/(f+es/(ei-es));

// Cohen Modell
void cohendf(Lentry& eff, const Lentry& lsub, const Lentry& linc, double q, double depol, double y)
{
q = (1-g*soft); //consequent
// q = (1-9);
for(int i=0; i<numw; i++) {
Complex em(lsub.data[il);
Complex ei(linc.datal[il);
Complex a( gqx(ei-em) / (depolxei+(1-depol)*em) );
eff.data[i] = (emt+a*(1-depol)+*em)/(1-a*depol);

// applies df-modell to a two component matrix due to cfg:
const Lentry& applymodell(const Lentry& 1lm, const Lentry& 1d, const Config& cfg, int stp=0)
{

static Lentry out(dielectric);

// for Cohen at stepsize = 1
// static Lentry vac(dielectric, Complex(1,0));
// depolarisation factor:

double depol = cfg.depol;
double y = cfg.axratio;

out.chgtype(cfg.type);

// only dielectric, return mean dielectric:
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//

1/

//

1/

1/
1/

1/

//

if (cfg.modell == meandi)
return 1d;

return mean metall
if (cfg.modell == meanmet)
return 1m;

Yamaguchi
if(cfg.modell == yamaguchi)
yamaguchidf (out, 1d, 1m, cfg.fillfactor, depol, y);

Cohen
if (cfg.modell == metalll)
if (stp == 1)
cohendf (out, 1m, 1d, cfg.fillfactor, depol, y);
else

yamaguchidf (out, 1m, 1d, cfg.fillfactor, depol, y);

return locally effective df
return out;

setup cached df for config cfg:

setup_cfg(Configh cfg, Lentry& lm, Lentry& 1d)

{

//

if (! (cfg.cached = new Lentry))
throw error("setup_cfg:cache");

*cfg.cached = applymodell(lm, 1d, cfg, 1);

optimisation, it is smart to setup caches before renormalisation

void setup_cache(Complex* material)

{

//

Lentry ment(metallic, material);
Lentry dent(dielectric, Complex(mgoreal, mgoimag));

for(int i=0; i<16; i++)
setup_cfg(cfgtablen[i], ment, dent);

for(i=0; i<16; i++)
setup_cfg(cfgtablec[i], ment, dent);

renormalisation at given x,y,stp

void renorm(Lattice& lat, int x, int y, int stp)

{

1/

//

//

//

//

//

local configuration at x,y:
Configk cfg = getconfig(lat, x, y, stp);

holds the averaged dielectric component
static Lentry ld(dielectric);

holds the averaged metallic component
static Lentry Ilm(metallic);

dummy :
static const Lentry dummy(O);

some copy optimisation:
int 1d_not_set = 1;
int lm_not_set = 1;

on steps > 1 there are only metallic & dielectric components

if(stp > 1) {

first calc mean dielectric & metallic df’s:
for(int i=0; i<=stp; i+=stp)
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for(int j=0; j<=stp; j+=stp)
if (lat.xy(x+j,y+i) .type == metallic)
if (lm_not_set) {
Im = lat.xy(x+j,y+i);
1m_not_set = 0;
}
else
Im += lat.xy(x+j,y+i);
else
if (1d_not_set) {
1d = lat.xy(x+j,y+i);
1ld_not_set = 0;
}
else
1d += lat.xy(x+j,y+i);

if (cfg.fillfactor == 0 && cfg.type == metallic) {

Im /= 4;
}
else if(cfg.fillfactor == 0 && cfg.type == dielectric) {
1d /= 4;
}
else {
if(cfg.type == dielectric) {
Im /= 4xcfg.fillfactor;
1d /= (4-4xcfg.fillfactor);
}
else {
1d /= 4xcfg.fillfactor;
Im /= (4-4xcfg.fillfactor);
}
}
// some sanity check ;-)

if (lm_not_set && 1ld_not_set)
throw error ("CABBAGES: lm_not_set && ld_not_set");

// so now 1m holds the averaged metallic, 1d the averaged dielectric on every step size stp:

if (Im_not_set)

lat.xy(x,y) = applymodell(ld, 1d, cfg, stp);
else if(1ld_not_set)

lat.xy(x,y) = applymodell(lm, 1lm, cfg, stp);
else

lat.xy(x,y) = applymodell(lm, 1d, cfg, stp);

// free unused memory:
lat.xy(x+stp,y) = dummy;
lat.xy(x,y+stp) = dummy;
lat.xy(x+stp,y+stp) = dummy;

}
// here we are on the stp-level ==
else {
// read it from cache:
lat.xy(x,y) = *cfg.cached;
}

void startrenorm(Lattice& lat, int x, int y, int stp, Complex* material)
{
// clear caches ... otherwise nice things happens
for(int i=0; i<16; i++) {
if (cfgtablec[i].cached) {
delete cfgtablec[i].cached;
cfgtablec[il.cached = NULL;
}
if (cfgtablen[i].cached) {
delete cfgtablen[i].cached;
cfgtablen[i].cached = NULL;
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// now setup caches:
setup_cache (material) ;

renormrec(lat, x, y, stp);

}

// recursion removes memory wasting ;-)
void renormrec(Lattice& lat, int x, int y, int stp)
{

static char 1fname[256];
static char wrmark[16] = {0,0,0,0,0,0,0,0,0,0,0,0,0,0,0,0};

if (stp!=1) {
renormrec(lat, x, y, stp/2);
renormrec(lat, x+stp, y, stp/2);
renormrec(lat, x, y+stp, stp/2);
renormrec(lat, x+stp, y+stp, stp/2);
}

renorm(lat, x, y, stp);

#ifdef _MAKEBITMAPS
int widx = log2(stp);
if (Ywrmark [widx]) {
sprintf (1fname, "lattice)d.bmp", stp);
writebitmap(lat, lfname, stp);
wrmark[widx] = 1;

#endif
}

// naive algorithm

void renormnaive(Lattice& lat, Complex* material)
{

static char 1fname[256];

// clear caches ... otherwise nice things happens
for(int i=0; i<16; i++) {

if (cfgtablec[i].cached) {
delete cfgtablec[i].cached;
cfgtablec[il.cached = NULL;

}

if (cfgtablen[i].cached) {
delete cfgtablen[il.cached;
cfgtablen[i].cached = NULL;

// now setup caches:
setup_cache (material);

int size = lat.getsize();

#ifdef _MAKEBITMAPS
sprintf (1fname, "latticeld.bmp", 1);
writebitmap(lat, lfname, 1);

#endif

for(int step=2; step<size; step*=2) {

for(int i=0; i<size; i+=step)
for(int j=0; j<size; j+=step)
renorm(lat, i, j, step/2);

#ifdef _MAKEBITMAPS
sprintf (1fname, "lattice)d.bmp", step);
writebitmap(lat, lfname, step);

#endif
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