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DI E ANW ENDUN G DE S GRENZWINKEL S DER TOTA LREFLEXION UM BRECH UNG SINDIZE S 
VON KRI STALLEN IM  INFRAROTEN Z U  BE STIMMEN 

Zusa �n fassung 

von 
M .  Behmer + )  

(e i ngel angt am 9 .  Deze mber 1985 ) 

In den letzten 20 Jahren hat s i ch di e Ve rwendung der ATR ( attenuated tota l re -
fl ecti on ) -Methode zur Untersuchung der Di spers i on des Brec nungs i ndex von Kr Tsta 1-
1 en i m  infraroten Spektra l be rei ch immer stärker durchgesetzt , sodaß es gerecht ­
fertigt e rsch eint, d ie  Grundzüge di eser spektroskopi s chen Methode kurz z u  refe­
rieren. Dies geschieht sowoh l theoreti sch an Hand der D i s kussion des Snel l i us '  
sehen Brechungsgesetzes a l s  auch experimente l l  am Beispiel  e iner untersuchten 
Zinkblende aus Span i en .  
Die Abb i l dung 1 stel l t  d i e  grundsätzl i che Anordnung ei nes Refl exi onsexperimen­
tes dar. Das drei dimens ional e ,  orthogonale Laborkoordinatensystem ist  dabei in  
zwei Halbräume getei l t .  übl i che rweise  g ibt  man s i ch den unteren Hal braum durch 
den zu untersuchenden Kri s ta l l vor und den oberen durch e in  frei wähl bares ATR­
Medium ( Luft , KRS-5 ,  Si , Ge , etc .) .  
Eine unter dem Wi nkel a. ei nfa l l ende el ektromagneti sche Wel l e ,  deren e lektrischer 
Feldvektor entweder paral l e l  (TM-Geometrie )  oder senkrecht (TE- Geometrie )  zur 
Ei nfal l sebene ( = xz -Ebene ) pol ari s iert sein kann ,  wi rd im al l gemeinen an der 
Grenzfläche ( = xy-Ebene ) der bei den Medien sowohl refl ektiert a ls  auch in  den 
Kristall h i ne i n  gebrochen .  Mi t Hi l f e des Fe rmat 'schen Pri nzi ps läßt s i ch das 
Snellius'sche Brechungsgesetz 

sincx_n,_ srn-- -� ( 1 )  

elegant in weni gen Schri tten durch L ösung ei ner Extre nwertaufgabe herl ei ten . 
Faßt man Gl . (1) a l s  Bestimmungsg lei chung von s i n !X auf, so i st z � frage �, ob 
e in  Wi n kel f3 exi sti ert bei dem der s i n °'einen extremen Wert annimmt. Di e e le­
mentare Lösung di eses Problems ergi bt, daß für ß = 900 e i n  Maximum des s i n C(  
exi stiert und Gl . ( 1 )  i n  den Spezia l fa l l  

lsino:: � 1 (2 ) 

übergeht .  Das Ergebni s  stel l t  di e G l ei chung 'für jenen Winkel dar, ab dem mi t 
größer werdendem Ei nfa l l swi nkel Licht ni cht mehr i n  den Kri stal l h i ne in  gebro­
chen werden kann sondern an der Grenzfläche vol l ständ i g  reflektiert wi rd . An­
derersei ts hei ßt

0
di es a ber auch , daß der Brechungs i ndex des unteren Hal braumes 
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geg=ll:!n is t .  Wäh l t man ni durch ei n Medi um mi t über mögl i chst  große Spektra l be­
rei che prakti sch kons tantem Brechungs i n dex und gibt  den E infal l swi nke l �  vor, 
so stel l t  s i c h  d ie  grundl egende Frage , bei we l che r Freq uenz Gl . ( 3 )  erfül l t  i s t .  
D i e  Antwort darauf kann mi t Hi l fe ei nes IR-Spektrographen und ei ner ATR-Zusatz­
ei nri chtun g ,  i n  dem man die sog .  Ruben'schen Res tstrahlenbanden aufs ucht , gege­
ben werden . S ie  entstehen durch die im  I nfraroten l i egenden Ei genfrequenzen von 
Gi tters chwi n gungen ( Phononen ) .  Di ese ve rurs achen i hre rsei ts i m  Zusammenhang  mi t 
den d ie lektri schen und gi tte rdynami schen Ei genschaften ei nes Kri stal l es i n  d ie­
sem Spektral bere i ch die D i spers i on der pol aren Gittel'"tlel len  ( Phononpo l a ri tonen , 
Vol umenpol ari tonen ) mi t de r die  des Brechungs i ndex ursäch l i ch verbunden isi. Aus 
der bei Wahl verschi edener oberer Hal bräume und E i nfal l swi nkel zu beoba ch tende n  
Frequenzverschi ebung der oberen Fl anken der Res tstrahl enbanden l assen s i ch durch 
Bes timmen der Wendepunkte j ene Frequenzen , bei der die  Refl exion vo l l s tändig ( d .  
h .  total ) wi rd, ermi ttel n .  Dadurch i st m i t  Ausnützung von Gl . ( 3 )  di e Di s pers i on 
des Brechungs i ndex i m  I nfraroten l e i cht ausmeßbar. 

oberer 
Halbraum n, 

---x unterer 
Halbraum nx.v.z 

Abb . 1. ��i n�iÄi�l l e Meßanordnung ei nes Refl exi onsexperimentes i n  TM-Geometrie . �\ d c 
h
se

v
steht senkrecht auf di e Papi erebene . Die TE-Geometrie  ergi bt 

s 1 c  urc ertauschung der Fel dvektoren E u nd H .  
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Abb. 2. In TM-Geometrie , mi t KR S- 5  a l s  ATR-Medium unter verschi edenen E infa l l s ­

win ke l n  registrierte IR-Refl e xionsspektren einer Zi nkb lende aus Spani en . 
Die auf den Fl anken der Refl e xionsspektren ei ngetragenen Punkte marki e­
ren jene Fre quenzen bei denen ,  unter den gewähl ten Meßbedi ngungen , di e 
Refl exion vol l ständi g ( total ) wi rd .  

I � Abbi l dung 2 s i nd unter Verwendung von KR S- 5 ( n 1 = 2 ,38) bei verschi edenen 
E infa llswinkel n i n  TM -Geometri e  regi strierte I R-Reflexi onsspektren ei ner Zink­
blende a us Spanien dargeste l l t .  Wi e ersi chtl i ch bes i tzt das kub . Zn S nur e ine 
einzi ge Reststrahl enbande und damit auch nur eine e i nz i ge i nfrarotaktive Gi tter­
schwi ngung . Die in den Spekt ren auf den obe ren Fl anken ei ngetragenen Punkte mar­
kieren jene Fre quenzen , bei der d ie  Refl exion bezügl i ch des gewäh l ten n i  und a 
t?tal wi rd . Di e aufgrund der Messung e r hal tene Di spers i on des Brechungs i ndex der 
Zi nk ble nde in di esem Spektra l berei ch zei gt die Abbi l dung 3. Bemerkenswert i s t, 
daß der Ver lauf der D ispe rs ions kurve l ange rel ati v fl ach i st und erst knapp vor 
dem F re quenzbere i ch der Reststrahl enbande sehr ste i l  wi rd . Es i st dies e i n  Ver­
hal ten , wi e es Hel mho l tz bereits vori ges Jahrhundert durch Ei n f'ührung von Oszi l ­
l atoren annahm , um die i n  der Ma xwe l l 'schen Theori e ni cht enthal tene Di spers i on 
des Brechungs i ndex zu erkl ären . D i e  Grundi dee dabei i st die Vorstel l ung ei nes 
bewegungsfähi gen gebundenen Systems ( d . h .  ei nes Oszi l l ators , a l so z .B .  e ines 
Kri sta llgi tters ) ,  daß durch e ine  einfa l l ende el ektromagneti s c he Wel l e  i n  ei nen 
Resonanzzustand versetzt wi rd . Die zu l ösende Aufgabe besteht nun darin , anzu­
ge ben wi e s ich d ie  Phasengeschwi ndi gkeit  der s i ch i m  System ( Kri stal l gi tter) 
aus brei tenden pol a ren Gi tte rwel l en bei Annähe rung an di e bzw . bei Entfernung 
von den Ei genfre quenzen des Kri stal l gi tte rs verhäl t .  Di es errei cht man durch 

17 



Ei nführung s og .  Resonanzte nne .  Im Fa ll e .der Exi st�nz _ e in�r ei nzi gen �eststr�h­
l enbande erhäl t man , in  Ei nhei ten der Li chtges chwi nd �gke i t _ c ausgedruckt , f ur 
di e Phasenges chw indi gkei t der pol aren Gi tte rwe l l en di e Gl ei chung 

( 4) . 

I n  Gl . ( 4 )  bedeuten : 
Eao = die hochfre quente Diel e ktri z i täts konstante , 

Ct.>Lo = d ie  l ongi tudinal opti sche Eigenfrequenz des Kri stal l gi tters , 
C&>-ro die transversal opti sche Ei genfre quenz des Kri sta l l gi tters und 

(..) di e Kr eis fre quenz der einfa l l enden e lektromagneti s chen We l l e .  

Al l e  angeführten Parameter ( d . s .  ECD ,w,_o,c.J.ro) können mi t Hi l '.e der ATR-Methode 
auf experimente l l em Weg bestimmt werden . Für die unte rsuchte Z i nk bl ende ergaben 
s i ch fo lgende Werte: 

€"° = 4 , 00 
c.>L.o = 350 � 5 [cm-1] 
C.UTO = 3 11 ± 5 ftn-f]• 

Ni lllTit man jetzt di e Defin it ion des Brechungsi ndex 

n = -Phasthgeschwindiskeit cies Lichtes im �k1..1um ( 5 ) 
°PnQset"I esdiwindigkeit ole� lichte!. im Mecliutn 

zu Hi l fe, so erhäl t man aus Gl . ( 5 ) durch Umfo nnen und geei gnetes Ei nsetzen von 
Gl . (4) i n  Gl . ( 5 ) einen Ausdruck für d ie  Di spers ion des Brechungsi ndex 

nccw> „ Ve(J) ��: � �� ( 6 ) . 

Mi t Gl . ( 6) i st man i n  der Lage , das Ve rhal ten des Brechungsindex be i Annähe­
rung an die bzw .  bei Entfernung von den Ei genfre quenzen des Kri stal l gi tters zu 
beschrei ben .  Die in Abbi l dung 3 dargestel l ten gemessenen Brechungs i ndizes l i egen 
im Rahmen der Meßgenaui gkei t der ATR- Methode stets auf der nach Gl . ( 6 )  berech­
neten Di spersi onskurve des Brechungsi ndex der Zi nkbl ende aus Spani en .  
Abs chl i eßend l äßt s i ch a l so feststel l en ,  daß mi t Hi l fe der ATR-Methode dur ch 
Ausnützung des Grenzwi nke l s  der Total refl exion die Dispers ion des Brechungs i ndex 
im  Infraroten sehr einfach gemessen werden kann . Darübe rhinaus i s t  es ni:igl i ch ,  
bei entsprechender Zugrundel egung theoretischer Vorste l l ungen über das Di s per­
si onsverhal ten pol arer Gi tte rwel l en ,  di e Di spers ion des Brechungs i ndex aus ex­
peri mentel l bestimmten Parametern zu berechnen und mi t dem ATR-Experi ment quan­
ti tati v zu vergl ei chen . 
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Abb . 3. Gemessene (Meßpunkte mit Fehlerbalken) und gerechnete (durchgezeichnete 

Kurve) Dispersion des Brechungsindex einer Zinkblende aus Spanien im 
Frequenzbereich der longitudinal optischen Eigenfrequenz des Kristall­
gitters. 
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