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AFSTRACT 
# , 

A t r a h s m i s s i o n  i n t e r f e r o a e t r i c  t e c h n i q u e  h a s  b e e n  d e v e l o p e d  f o r  t h e  " 

, m e a s u r e m e n t  o f  t h e  o p t i c a l  c o r . s t a n t s  of  t h i n  s o l i d  f i lms.  A l a s e r  i s  
u s e d  a s  t h e  l i g h t  s o u r c e ,  a n d  t h e  p h a s e  s h i f t  a n d  a t t e n u a t i o n  o f  l i q h t  

t r a n s m i t t e d  t h r o u g h  a  s e t  o f  s a n p l e s  o f  d i f f e r e n t  t h i c k n e s s  are  
d 

m e a s u r e d .  V a l u e s  o f  t h e  r e f r a c t i v e  i n d e x  n  a n d  e x t i n c t i o n  c o e f f i c i e n t  k 
.- 

a r e  d e t e r m i n e d  by fit tin^ e x p r e s s i o n s  f o r  t h e  p h a s e  s h i f t  a g d  o p t i c a l  

d e n s i t y  a s  f u n c t i o n s  o f  t h i c k n e s s  t c  t h e  d a t a .  .By u s i n n  s a m p l e s  t h i c k  

e n o u g h  t h a t  t h e  e f f e c t s  o f  m u l t i p l e  i ~ t e r n a l  r e f l e c t i o n s  c a n  be 

n e a l e c t e d  and  f i t t i n g  a s  a  f u n c t i o n  o f  t h i c k n e s s ,  s u r f a c e  e f f e c t s  c a n  b e  

e l i m i n a t e d ,  a n d  t h e  r e s u l t s  a r e  r e p r e s e n t a t i v e  o f  t h e  b u l k  m a t e r i a l .  

The t e c h n i q u e  h a s  b e e n  e v a l u a t e d  by  n e a s u r i n p  t h e  o p t i c a l  c o n s t a n t s  

o f - = o l d  i n  t h e  s p e c t r a l  r a n n e  4 5 9 . 7  t o  6 3 2 . 8  nm, u s i n g  s e v e r a l  l i n e s  

f r o m  a n S A r  i o n  l a s e r  and a  HeNe l a s e r .  E v a ? o r a t e d  f i lms  o f  t h i c k n e s s  4 1  

t o  241 nm were u s e d .  The m e a s u r e m e n t s  w e r e  i n  e o o d  a q r e e m e n t  w i t h  
1 

p r e v i o u s  results, a n d  t h e  t e c h n i q " e  i s  shown t.0 be s u f f i c i e n t l y  a c c u r a t e  

t h a t  i t  c o u l d  be u s e d  t o  i n v e s t i q a t e  t h e  e f f e c t s  o f  s u r f a c e  l a y e r s .  

1nterferometer.measurements w e r e  a l s o  made o n  t h i n  c r y s t a l s  of 

C a s e ,  a w e a k l y  a b s o r b i n g  l a y e r  s t r u c t u r e  m a t e r i a l  w h i c h  i s  o ~ t i c a l l y  .. 

u n i a x i a l ,  w i t h  t h e  o p t i c  a x i s  ~ e r p e n d i c u l a r  to t h e  s u r f a c e s .  G a S e b h a s  a n  

a b s o r p t i o n  e d ~ e  a t  620 nm, a n d  a t u n e a b l e  d y e  l a s e r  was  u s e d  f o r  a  

d e t a i l e d  s t u d y  o f  t h e  o p t i c a l  c o n s t a n t s  i n  t h e  v i c i n i t y  o f  t h i s  e d p e .  

B o t h  t h e  o r d i n a r y  a n d  e x t r a o r d i n a r y  c o n s t a n t s  w e r e  d e t e r m i n e d .  T h e  
b ,  

r e s u l t s  w e r e  i n  e x c e l l e n t  a q r e e m e n t  w i t h  p r e v i o u s  w o r k .  Ti le  

d i s p e r s i o n  c u r v e s  o f  GaSe w e r e  a l s o  de te rmcined .  by  t h e  B u t l e r  f r i n g e  

t e c h n i q u e  o v e r  a  w i d e  w a v e l e n g t h  r a n u e .    he' r e f r a c t i v e  i n d i c e s  a r e  

o b t a i n e d  f rom t h e  w a v e l e n q t h s  o f  t h e  maxima o f  f r i n ~ e s  d u e  t o  m u l t i p l e  

i n t e r n a l  r e f l e c t i o n s  s e e n  i n  t r a n s m i s s i o n  a s  t h e  w a v e l e n g t h  o f  t h e  

i n c i d e n t  l i s g h t  i s  s c a n n e d .  T h e s e  m e a s u r e m e n t s  w e r e  made t o  c o r r o b o r a t e  

p r e v i o u s  work a n d  p r o v i d e  a  b a s i s  f o r  . c o m p a r i s o n  f o r  t h e  i n t e r f e r o m e t e l .  

m e a s u r e m e n t s .  
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CHAPTER 1 d 

, . 
INTRODUCTION 

T h e  i n t e r a c t  

c h a r a c t e r i z e d  b y  

i n d e x  a n d  e x t i n c t  

. b 

;,. - C 

i o n  b e t w e e n  e l e c t r o m a n n e t i c  r a d i a t i o n  a n d  m$tfer 5s 

t h e  d t i c a i  c o n s t a n t & &  t h e  m a t e r i a l ,  t h e  r e f r a c t i v e  

i o n  c o e f l i ; i e n t ;  o r  e q u i v a l e n t l y  t h e  r e a l  a$ i m a g i n a r y  
I 

p a r t s  o f . t h e  d i e l e c t r i c  c o n s t a n t .  A d e t a i l e d  m e a s u r e m e n t  o f  t h e  v a l u e s  

a n d  v a : l a t i o n  o f  t h e  o p t i c a 1  c o n s t a n t s  o v e r  some r a n g e  o f  e n e r g y  

p r o v i d e s  i n f o a r m a t i o n  o n  s u e h  f u n d a m e n t a l  p r o p e r t i e s  as  t h e  b a n d  

s t r u c t u r e  o f  a m a t e r i a l  or t h e  e f f ec t s  o f  i m p u r i t i e s  i n  c r y s t a l s .  

D e t a i l e d  and  a c c u r a t e  k n o w l e d g e  o f  t h e  o p t i c a l  c o n s t a n t s  - i s  a l s o  

r e q u i r e d  i n  s u c h  p r a c t i c a l  a p p l ' i c a t i o n s  a s  t h e  d e s i g n  o f  l e n s  s y s t e m s ,  

f i b e r  o p t i c s ,  a n d  s e c o n d  h a r m o n i c  g e n e r a t  i o n .  

M e a s u r e m e n t  o f  t h e  o p t i c a l  p r o p e r t i e s  c a n  b e  d i f f i c u l t  , 
p a r t i c u l a r l y  f o r  h i g h l y  a b s o r b i n a  m a t e r i a l s  s u c h  a s  metals a n d  

s e m i c o n d L l c t o r s  f o r  e n e r ~ i e s  a b o v e  t h e  f u n d a m e n t a l  a b s o r p t i o n  e d q e 4 a n y  

t e c h n g j u e s  f o r  t h e i r  m e a s u r e m e n t  h a v e  e v o l v e d :  see f o r  e x a m p l e  

~ b e l e ' s r  '-1 o r  H e a v e n s  r 2 1 .  R e f l e c t i o n  t e c h n i q u e s  a r e  commonly u s e d  &n 

a l l  s p e c t r a l  r a n a e s .  A m e a s u r e m e n t  o f  r e f l e c t i v i t y  a s  a  f u n c t i o n  o f  

e n e r g y  a t  n e a r  n o r m a l  i n c i d e n c e  c a n  y i e l d  b o t h  t h e  r ea l  a n d  , i m a g i n a r y  - 
i 

p a r t s  t h r o u g h  t h e  K r a m e r s - K r o n i g  r e l a t i o n s [ 3 1 ,  b u t  t h i s  r e q u i r e s  ' 
- m e a s u r e m e n t s  t o  b e  t a k e n  o v e r  a  v e r y  u I d e  ( i n  p r i n c i p l e  i n f i n i t e )  

s p e c t r a l  r a n u e .  If  t h e  s a m p l e  t h i c k n e s s  i s  k n o w n ,  t h i s  r e q u i r e m e n t  c a h  
1 

b e  a v o i d e d  by m a k i n g  s i m u l t a n e o u s  m e a s u r e m e n t  o f  r e f l e c t i v i t y  a n d  - r . Z -- 
t r a n s m i s s i v i t y  a t  o b l i q u e  i n c 1 d e n c e [ ~ - 5 1  b u t  t h e  a n a l y s i s  i s  

c o n s i d e r a b l y  m o r e  i n v b l v e d .  E l l i p s q e t r i c  t e c h n i q u e s [ 2  , 3 y 6 - 9 1  i n v o l v e  

i r r a d i a t i o n  o f  t h e  s a m p l e  u i t h  p l a n e  p o l a r i z e d  l i g h t  a t  a  known a n g l e  of 

i n c i d e n c e  a n d  p o l a r i z i n g  a . n g l e ,  a n d  m e a s u r m e n t  o f  tbe e l l i p t i c a l  

p o l a r i z a t i o n  o f  t h e  r e f l e c t e d  l i g h t  w h i c h  r e s u l t s  from t h e  d i f f e r e n t  

r e f l e c t i v i t i e s  o f  t h e  l i g h t  c o m p o n e n t s .  - p a r a 1  l e l  a n d - p e r p e n d i c u l a r  t o  t h e  
-; p l a n e  o f  i n c i d e n c e .  

The  main  d i f f i c u ~ t ~  u i t h  r e f l e c t i o n  t e c h n i q u e s  . i s  t h e i r  e x t r e m e  
\ 

s e n s i t i v i t y  t o  t h e  S u r f a c e  c o n d i t i o n s  o f  t h e  s a m p l e .  S m a l l  a m o u n t s  o f  
0 



r 

3xida t ior .  o r  very  t h i n  adsorbed l a y e r s  can produce ' spu r ious  r e s u l t s ,  and 

_ Trea t  2ar'e m u s t  be taker.  i n  t he  p r e p a r a t i o n ,  hand l inp ,  and s t o r a g e  o f  
I 

s m p l e s .  In c o n t r a s t ,  t r a n s m i s s i o n  measurements a r e  very  much.4ess 

s e n s i t i v e  t o  s u r f a c e  c o n d i t i o n s .  The e x t i n c t i o n  c o e f f i c i e n t  i s  e a s i l y  

?Sta ined  f r m  a measurement of t h e  t r a n s m i s s i v i t y  o f  l i g h t  throunh a  

sample s f  known t h i c k n e s s [ l O ,  ' ' 1 .  The r e f r a c t i v e  index can a l s o  be 

s k t a i n e d  e a s i l y  froto the  wavelefinth. and i n t e r f e r e n c e  o r d e r  of t h e  

z3::iple i n t e r n a l  r e f l e c t i o n  f r i n g e s  ( E u t l e r  f r i n g e s )  which r e s u l t  when 

x h i t e  l i g h t  is  i n c i d e r t  3n a  t h i n  p a r a l l e l - s i d e d  sample[ ' l ] .  U n t i l  

:?e advent  of t h e  l a s e r ,  such neasurements  were r e s t r i c t e d  t o  

' r anspa ren t  o r  very weakly absorb inu  m a t e r i a l s ,  o r  t o  very  t h i n  metal  

fi:ssr ' 2 -1  5 3  

5ne o f  t& most a c c c r a t e  t echn iques  d e v e l o p d  t o  d a t e  i s  t h a t  of  
4 

:r, which v a l u e s  -of t r a n s m i s s i v i t y  a t  d i f f e r e n t  

used i n  con junc t ion  w i t h  r e f l e c t i v i t y  * 
h 

@ r b a s c r e a e n t r  t o  d e t e r n i n e  the  o p t i c a l  c o n s t a n t s .  I t  does no t  t ake  

p.;rfa/)e e f f e c t s  i n t r  a c c c u n t ,  b u t .  because of t h e  use of  t r ansmis s ion  

r e a s 3 r e a e n t s  t h i s  i s  n c t  c r i t i c a l .  This  technique  has been used by 
r .  

. - F ? Q ~ -  and Chr i s ty i16 !  t o  Teasure t h e  o p t i c a l  c o n s t a n t s  o f  t h e  noble i . , _ . . + - d . .  

z e ' a l s .  Very t h i r  f i l m s  evaporated on q u a r t z  s u b s t r a t e s  were used,  and 

- ... r is c c r r e c t i p n s  f o r  t h e  s u b s t r a t e s  were r e q u i r e d .  
T~ , , . ,s ; t h e s i s  e e s c r i b e s  t h e  development of a  t r ansmis s ion  

- -. . . . , r - r = . s ,  :cr ,s tants  c f  f a i r l y  t h i c k  f i l n s  ( u p  t o  250 nm) o f  h i g h l y  

f ? c s - , r t i n u  ~ a t e r i a l s .  A t uneab le  dye l a s e r  i s  used a s  t h e  l i g h t  sou rce ,  

3- t  : r ~ s  t e t a i l e d  infor?na:ion can be obta ined  i n  t h e  spectra-qe 
. . < e : e r z i x t  5jr t he  ava:,atle ? y e .  The ampl i tude  r educ t ion  and the  change 

- xd 51 t r a n s m i s s i c r  through the  sample a r e  measured s imu l t aneous ly ,  

27' c::r t he  refra- : ive index and e x t i n c t i o n  c o e f f i c i e n t  a r e  de te rmined .  

13:3 13 : s i ; ec t e t  f s r  a s e t  3f samples of  d i f f e r e n t  t h i c k n e s s ,  and by 
.-: -. . . - - . : - a  t?.e da t a  a s  a  f : r z t i ~ n  of  t k i c k n e s s ,  s u r f a c e  e f f e c t s  can be 

. .  . 
9 - r z r r a t e t  p r s v i t e t  ::a: :kese e f f e c t s  a r e  c o n s i s t a n t  from sample t o  

2 .  Sa ta  is hs l ; en t e i  and processed on l i n e  by a PDP-11 computer. 



M e a s u r e m e n t s  w i t h  a c c u r a c y  b e t t e r  t h a n ,  1% f o r .  t h e  r e f r a c t i v e  i n d e x  

v a l u e s  a n d  a  f e w  p e r c e n t  f o r  tihe e x t i n c t i o n  c o e f f i c i e n t s  a r e  a c h i e v e d .  
- .  

The  o p e r a t i o n  o f  t h e  i n t e r f e r o m e t e r .  h a s  bee; v e r i f i e c f  by  c o m p a r i s o n  o f  
. . 

m e a s u r e m e n t s  o n  g o l d  films with n e a s u k e m e n t s  r e p o r t e d  i n  t h e  % 

l i t e r a t u r e [  1 6 , 2 0 - 2 2 ] .  

M e a s u r e m e n t s  w e r e  a l s o  made o n  f i lms  o f  G a S e ,  a  w e a k l y  a b s o r b i n n  

* i s o t r o p y .  The-  o p t i c a l  c o n s t a n t s  f o r  l a y e r  s t r u c t u r e  w i t h  u n i a x i  
', 

b o t h  t h e  o r d i n a r y  a n d  e x t r a o r d i n a t y r  r a y s  w e r e  o b t a i n e d  a s  a  f u n c t i o n ' o f  

L i a v e l e n n t h  t h r o u g h  t h e  f u n d a m e n t a l  a b s o r p t , i o n  e d g e ,  a s ' a  tea$ o f  the 
i . 

/ t e c h n i q u e  i n  a  s p e c t r a l  r a n n e  w h e r e  t h e  c o n s t a n t s  v a r y  r a p i d l y  w i t h  

w a v e l e n g t h .  The r e f r a c t i v e  i n d i c e s  o f  GaSe were a l s o  m e a s u r e d  o e e r  a  - 
w i d 6  s p e c t r a l  r a n e e  u s i n g  t h e  B u t l e r  f r i n a e '  t e c h n i a u e [ 2 3  9 24 I. Th.ese 

n e a s u r e q e n t s  w e r e  made t o  p r o v i d e  r e f e r e n c e  v a l u e s  for a s s e s s i n a  t h e  . . 
. . 

i n t e r f e r o m e t e r  p e r f o r r a n c e  u n d e r  t h e s e  c o n d i t i o n s  a n d  t o  c o n f i r m  and  !'- 

I 
e x t e n d  t h e  r a n n e  o f  m e a s u r e m e n t s  r e p o r t e d  i n  t h e  l i t e r a t u r e 1  25L28 1.. 

A l t h o u g h  t h e  B u t l e r  f r i n g e  t e c h n i q u e  i s  much . s i m p l e r  i n  t h e o r y  a n d  

p r a c t i c e  t h a n  t h e  i n t e r f e r o m e t r i c  t e c h n i q u e ,  i t  c a n  o n l y  b e  u s e d  w i t h  

w e a k l y  a b s o r b i n g  m a t e r i a l s ,  a n d  i t  c a n n o t  p r o v i d e  d e t a i l e d  i n f o r m a t i o n  

i n  s p e c t r a l  r e g i o n s  w h e r e  t h % \ o p t i c a l  p r o p e r t i e s ' v a r y  x i p i d l y .  

I n  C h a p t e r  1 1 ,  t h e o r e t i c a l  e x p r e s s i o n s  a r e  d e v e l o p e d  f o r  t h e  

: r a n s m i s s i v i t y ,  r e f l e c t i v i t y ,  a n d  p h a s e  c h a n g e s  o n  r e f l e c t i o n  a n d  

' r a n s m i s s i o n  when l i g h t  i s  n o r m a l l y  i n c i d e n t  o n  a  t h i n  o a r a l l e l - s i d e d  

i s o t r o p i c  f i l m .  P r o p a a d t i o n  i n  a n i s o t r o p i c  m e d i a  i s  c o n s i d e r e d ,  a n d  t h e  

e x p r e s s i o n s  a r e  e x t e n d e d  f o r  t h e  s p e c i a l  c a s e  o f  o b l i q u e  i n c i d e n c e  w i t h  

p o l a r i z a t i o n  i n  t h e  p l a n e  o f  i n c i d e n c e  o n  a  u n i a x i a l  f i l m  w i t h  t h e  o p t i c  

a x i z  p e r p e n d i c u l a r  t o  t h e  s u r f a c e s .  I t  i s  shown t h a t  t h e s e  e x p r e s s i o n s  

6 l e a d  t o  t h e  much s i m p l e r  e q u a t i o n s  u s e d  i n  a n a l y s i n a  t h e  B u t l e r  friwes. 

IF  C h a p t e r  I11 tfie t e c h  i q u e s  f o r  t h e   repf frat ion a n d  m e a s u r e m e n t  o f  t h e  b 
s a m p l e s  a r e  d i s c u s s e d .  T h e  p r i n c i p l e s  a n d  d e s i g n  o f  t h e  i n t e r f e r o m e t e r  

a n d  i t s  o p e r a t i n g  p r o c e d u r e  a re  d e s c r i b e d  i n  d e t a i l .  T h e  h a n d l i n n  o f  
1 

B u t l e r  f r i n g e  d a t a  i s  a l s o  d i s c u s s e d .  
\ 

M e t h o d s  o f  a n a l y s i n g  t h e  d a t a  a r e  d i s c u s s e d  i n  C h a p t e r  I V ,  a n d  t h e  

r e s u l t s  a r e  c o m p a r e d  -;it., . . - a l u e s  r e p o r t e d  i n  t i l e  l i t e r a t u r e .  I t  i s  shown 
, 



" 
t h a t  s u r f a c e  e f f e c t s  a r e , n o t  n e g l i g i b , l e  f o r ' s t r o n g l y  a b s o r b i n g  f i l m s ,  

and  t n i s  i s  t a k e n  i n t o  a c c o u n t  i n  t h e  a n a l y s i s  on t h e  a s s u m p t i o n  t h a t  

t h e  e f f e c t s  a r e  c o n s i s t e n t  f r o m  s a m p l e  t o  s a m p l e .  The method i s  shown 

t o  b e . s u f f i c i e n t l y  a c c u r a t e  t h a t  a  d e t a i l e d  s t u d y  of  s u r f a c e  e f f e c t s  
* 

- c o u l d  b e  . b n d e r t a k e n  on t h i s  b a s i s .  The t e c h n i q u e s  a r e , . a s s e s s e d  i n  
d:, 

C h a p t e r  V .  



C H A P T E R  2 

T R A N S M I S S I O N  OF L I G H T  T H R O U G H  A T H I N  FILM 

2-1 P r o p a g a t i o n  o f  E l e c t r o m a g n e t i c  R a d i a t i o n  i n  a n  I s o t r o p i c  Medium 

When e l e c t r o m a n n e t i c  r a d i a t i o n  p r o p a a a t e s  i n  a n  u n b o u n d e d  medium,  
\I 

t h e  e l e c t r i c  a n d  m a g n e t i c  f i e l d s  a r e  r e l a t e d  by  M a x w e l l ' s  e q u a t i o n s :  

i n  G a u s s i a n  u n i t s .  

d 

d i v  B = 0 

A 

c u r l  E  = - 1 Z F  
c  G t  

2 

c u r l  H = l ZD + *J 
c T €  c  

T h e  s p b o l s  h a v e  t h e i r  u s u a l  m e a n i n a s t 2  1 291 3O1. I n  a n  i s o t r o p i c  

m e d i u m ,  t h e  p e r m e a b i l i t y ,  s u s c e p t i b i l i t y ,  a n d  c o n d u c t i v i t y  a r e  s c a l a r s ,  
A 2 -  2 

a n d  t h u s  E = p H ,  D = E E l  a n d  7 = r?. I n  a  m e t a l  o r  a  s e m i c o n d u c t o r  

w i t h  r e a s o n a b l y  h i g h  c a r r i e r  c o n c e n t r a t i o n  we c a n  a l s o  se t  t h e  
> 

d i v e r ~ e n c e  o f  D e q u a l  t o  z e r o ,  s i n c e  c h a r g e  d e n s i t y  v a r i a t i o n s  i n d u c e d  

by  t h e  f i e l d s  w i l l  b e  n e u t r a l i z e d  w i t h  a  r e l a x a t i o n  time s h o r t e r  t h a n  

t h e  p e r i o d  o f  o s d i l l a t i o n  a t  o p t i c a l  f r e q u e n c i e s [ 3 n ] .  
2 

After s u b s t i t u t i n g  f o r  %, 5 ,  a n d  3, H can be  eli~inated 

b e t w e e n  e q u a t i o n s  ( 3 )  a n d  ( 4 )  by  t a k i n g  t h e  c u r l  o f  ( 3 )  and t h e n  

s u b s t i t u t i n g  f r o m  (4) : 

Ey e l i m i n a t i n g  F a n  i d e n t i c a l  e q u a t i o n  i n  $ r e s u l t s .  

I n  a n o n - c o n d u c t i n g  medium (c= 0 )  t h i s  r e d u c e s  t o  t h e  wave 
C e q u a t i o n .  T h e  q u a n t i t y  - i s  a  c o n s t a n t  w h i c h  i s  c h a r a c t e r i s t i c  o f  P- 

o f  t h e  m e d i u m ,  w i t h  d i m e n s i o n s  o f  v e l o c i t y :  i s  t h e  r e f r a c t i v e  

i n d e x  n ,  t h e  r a t i o  o f  t h e  v e l o c i t y  o f  t h e  wave  i n  vacuum t o  i t s  v e l o c i t y  
, 

i n  t h e  medium.  T h e  wave e q u a t i o n  h a s  t h e  we l l -known p l a n e  wave 

k o l u t i o n s  o f  t h e  f o r m  



w h e r e  t h e  m a g n i t u d e  o f  t h e  p r o p a g a t i o n -  v e c t o r  a n d  t h e  f r e q u e n c y  

a r e  r e l a t e d  by  

Ye a s s u m e  t h a t  f o  a  c o n d u c t i n g  medium e q u a t i o n  ( 5 )  s t i l l  h a s  L 
p l a n e  wave s o l u t i o n s  o f l h e  f o r m  o f  ( 6 ) .  S u b s t i t u t i n a  ( 6 )  i n  ( 5 )  a n d  

c a n c e l l i n g  t h e  common t e r m s ,  we g e t  

T h u s  i t  i s  s e e n  t h a t  p l a n e  wave s o l u t i o n s  f o r  e q u a t i o n  ( 5 )  s k i l l  
. . 

r e s u l t  p r o v i d e d  t h a t  a  c o m p l e x  p r o p a g a t i o n  v e c t o r  i s  u s e d .  We c a n  

e x p r e s s  t h i s  i n  t e r m s  o f  a  c o m p l e x  d i e l e c t r i c  c o n s t a n t :  

Ey a n a l o g y  t h e  c o m p l e x  r e f r a c t i v e  i n d e x  i s  d e f i n e d  as 
A f r;;7 
n =  n - i k  

w h e r e  n  and  k a r e  rea l  a n d  n o n - n e q a t i v e .  I t  i s  a  g o o d  
A -2  a p p r o x i m a t i o n  t o  se t  p = 1 a t  o p t i c a l  f r e q u e n c i e s ,  a n d  t h u s  6 = n o r  

i 

A wave p r o p a g a t i n g  i n  t h e  p o s i t i v e  z - d i r e c t i o n  c a n  now b e  

d e s c r i b e d  by  

" 277 
s i n c e  Iq = Q-n = - ( n  

h 
- i k )  

C 

w h e r e  A is t h e  w a v e l e n g t h  o f  t h e  r a d i a t i o n  i n  v a c u u m .  



TPlus i t  i s  s e e n  t h a t  t h e  p r o p a g a t i o n  o f  electromaanetisjradiation 
d m ?  

i n  a m a t e r i a l  c a n  b e  d e s c r i b e d  i n  t e r m s  o f  a - c o m p l e x  refracti-g&& 

t h e  m a t e r i a l .  ~ l t h o u g h  n  and  k  a r e  c a l l e d  t h e  o p t i c a l  c o n s t a n t s  of  2 b 

t h e  m a t e r i a l ,  i n  g e n e r a l  t h e i r  v a l u e s  a re  d e p e n d e n t  o n  t h e  w a v e l e n g t h  I -  J 
o f  t h e  r a d i a t i o n .  The. r ~ a l  p a r t  n  o f  t h e  comple l s  r e f r a c t i v e  i n d e x  

( o f t e n  j u s t  c a l l e d  t h e  r e f r a c t i v e  i n d e x )  i s  t h e  r a t i o  o f  t h e  . 
w a v e l e n a t h  o f  t h e  r a d i a t i o n  i n  vacuum t o  i t s  w a v e l e n ~ t h  i n  t h e  

m a t e r i a l ,  t h e  same r e l a t i o n s h i p  s a t i s f i e d  by  t h e  r e a l  r e f r a c t i v e  i n d e x  

f o r  a  t r a n s p a r e n t  m a t e r i a l .  T h e  i m a g i n a r y  p a r t  k  i s  c a l l e d  t h e  

e r t i n c t i o n  c o e f f i c i e n t  a n d  d e s c r i b e s  t h e  d a m p i n n *  o f  t h e  wave :  t h e  a m p l i t u d e  

i s  a t t e n u a t e d  by a  f a c t o r  o f  e x p ( 2 ~ k )  a f t e r  t r a v e r s i n p  a  d i s t a n c e  o f  

o n e  vacuum w a v e l e n g t h  i n  t h e  medium.  T h e  r e d u c t i o n  o f  i n t e n s i t y  o n  

p a s s i n g  t h r o u g h  a t h i c k n e s s  d i s  o f t e n  d e s c r i b e d  b y  t h e  a b s o r p t i o n  

c o e f f i c i e n t  .x : 

Ey c o q p a r i s o n  w i t h  ( 1 1 )  i t  i s  s e e n  t h a t  K a n d  k  a r e  r e l a t e d  by  

S o  f a r  t h e  p r e s e n c e  o f  b o u n d a r i e s  b e t w e e n  m e d i a  h a s  b e e n  i g n o r e d .  

When a  wave e n c o u n t e r s  a  b o u n d a r y ,  p a r t  i s  r e f l e c t e d  a n d  p a r t  i s  
1 

r e f r a c t e d .  I f  b o t h  m e d i a  a r e  t r a n s p a r e n t ,  t h e  d i r e c t i o n s  o f  t h e  

r e f l e c t e d  and  r e f r a c t e d  w a v e s  a r e  g i v e n  b y  t h e  l a w  o f  r e f l e c t i o n  

(6, = S i )  a n d  S n e l l ' s  l a w  ( n l s i n e l  = n 2 s i n Q 2 ) .  However  i f  o n e  o f  

t h e  m e d i a  i s  a b s o r b i n g ,  t h e  s i t u a t i o n  i s  m o r e  c o m p l i c a t e d .  The  

a t t e n u a t i o n  o f  t h e  wave i s  d e t e r m i n e d  by  t h e  d i s t a n c e  t r a v e l l e d  i n  t h e  

medium,  a n d  t h u s  p l a n e s  o f  c o n s t a n t  a m p l i t u d e  a r e  p a r a l l e l  t o  t h e  

i n t e r f a c e .  p l a n e s  o f  c o n s t a n t  p h a s e  a r e  p e r p e n d i c u l a r  t o  t h e  d i r e c t i o n  
rq 

o f  p r o p a g a t i o n .  I n  g e n e r a l  t h e  t w o  s e t s  o f  p l a n e s  a r e  n o t  p a r a l l e l ,  a n d  

t h e  wave i s  i n h o m o ~ e n e o u s .  The  a n g l e  o f  r e f r a c t i o n  i s  n o t  g i v e n  s i m p l y  

b y  u s i n g  S n e l l ' s  l a w  w i t h  t h e  r e a l  p a r t  o f  t h e  c o m p l e x  r e f r a c t i v e  

1 n d e x [ ~ , 3 ~ ] .  ~ y o m p l e x  a n g l e  o f  r e f r a c t i o n  i s  sometimes d e f i n e d  by  

, ~ s i n q  $ e l l ' s  l a w  w i t h  t h e  c o m p l e x  r e f r a c t i v e  i n d e x ,  w h i c h  i s  e a u i v a l e n t  
L 

A A 

t c  s a y i n g  t h a t  ( 9 . r )  i s  c o n s e r v e d  a t  t h e  i n t e r f a c e .  T h i s  a p p r o a c h ' i s  

~ s e f u l  f o r  c a $ c u l a t i n p  t h e  f i e l d  a u a n t i t i e s ,  and  i s  u s e d  b e l o w .  A l s o  i n  



Q e n e r  t h e  ' r e l a t i o n s h i p  b e t w e e n  a a n d  k i s  much m o r e  c o m p l i c a t e d  t h a h  
J - .  

t h a t  g i v e n  by ( 1 4 ) .  F o r  t h e  s p e c i a l  case of n o r m a l  i n c i d e n c e  t h e  p l a n e s  

o f  c o n s t a n - t  a m p l i t u d e  a r e  p a r a l l e l  t o  t h e  p l a n i s  o f  c o n s t a n t  p h a s e ,  a n d  

t h e  s i m p l i c i t y  i s  r e s t o r e d .  

2-2 L i g h t  N o r m a l l y  I n c i d e n t  o n  a  T h i n  I s o t r o p i c  F i l m  

We a r e  p r i m a r i l y  i n t e r e s t e d  i n  c a l c u l a t i n g  t w o  q u a n t i t i e s ,  t h e  

t r a n s m i s s i v i t y  ( f r a c t i o n  o f  i n c i d e n t  i n t e n s i t y  t r a n s m i t t e d )  a n d  t h e  

p h a s e  c h a n g e  o n  t r a n s m i s s i o n  f o r  m o n o c h r o m a t i c  l i g h t  o f  w a v e l e n g t h  

n o r m a l l y  i n c i d e n t  o n  a t h i n  ~ a r a l l e l - s i d e d  f i l m  o f  t h i c k n e s s  d w h i c h  

i s  s u s p e n d e d  i n  a i r .  We a s s u m e  t h a t  t h e  f i l m  i s  i s o t r o p i c  a n d  i s  

c h a r a c t e r i z e d  by a  c o m p l e x  r e f r a c t i v e  i n d e x  G ,  a n d  t h a t  t h e  i n t e r f a c e s  

b e t w e e n  t h e  f i l m  and  a i r  a r e  m a t h e m a t i c a l  p l a n e s .  

F i g .  1 .  The  e l e c t r i c  f i e l d s  f o r  l i a h t  n o r m a l l y  i n c i d e n t  o n  a  

p a r a l l e l - s i d e d  f i l m  o f  t h i c . k n e s s  d .  

The  n o t a t i o n  a n d  a p p r o a c h  o f  ~ e a v e n s [ Z l  i s  f o l l o w e d ,  w i t h  some 

a t t e n t i o n  t o  H a d l e y  a n d  ~ e n n i s o n [ ? * 1 .  The  s y s t e m  i s  s h o r n  

s c h e m a t i c a l l y  i n  F i n .  1 .  T h e  s u r f a c e s  d i v i d e  t h e  s y s t e m  i n t o  t h r e e  

r e ~ i o n s ,  a n d  t h e  p r o p e r t i e s  o f  p a r t i c u l a r  r e g i o n s  a r e  i d e n t i f i e d  b y  

t h e  s u b s c r i p t s  1 t o  3 .  The c o o r d i n a t e ' s y s t e m  i s  c h o s e n  s u c h  t h a t  t h e  

s u r f a c e s  a r e  p e r p e n d i c u l a r  t o  t h e  z - d i r e c t i o n ,  w i t h  o n e  s u r f a c e  a t  



z  = 0 a n d  t h e  o t h e r  a t  z  = d  . The  i n c i d e n t  l i u h t  -is' t r a v e l l i n g  i n  t h e  . . 

p o s i t i v e  z - d i r e c t i o n .  Waves t r a v e l l i n g  t o  t h e  r i g ~ t  or  l e f t  a re  

i n d i c a t e d  by + o r  - s u p e r s c r i p t s  r e s p e c t i v e l y .  A l t h o u g h  the r e f r a c t i v e  

i n d e x  o f  a i r  i s  c l o s e  t o  1 ,  i t  i s  l e f t  i n  e x p l i c i t l y  f o r  g e n e r a l i t y .  

T h e  r e f r a c t i v e  i n d e x  i n  r e g i o n  2  i s  r e f e r r e d  t o  a s  6 w i t h o u t  a 

s u b s c r i p t .  

f i e l d s  a n d  i n  t h e  t h r e e  r e g i o n s  c a n  b e  w r i t t e n  a s  

T h e  c o n d i t i o n s  t h a t  t h e  t a n g e n t i a l  c o m p o n e n t s  o f ?  a n d  m u s t  b e  

c o n t i n u o u s  a c r o s s  t h e  b o u n d a r i e s  a r e  now a p p l i e d :  

a t z = O  
+ - + - 

E l  = E 2  = = >  E l  + E l  E2 + E 2  ( 2 3 )  

- + + 
H~ = H 2  = = >  n l ( E 1  - E l  ) = ; ( E ~  - E ~ - )  ( 2 4 )  

a t z = d  
+ - iG2d - +iq^2d + E2 = E3 = = >  E2 e + E2 e = E3 ( 2 5 )  

4 + - iG2d 
E2-e+iq2d) = n l E 3  + H 2  = H 3  = z ( E ~ ~  - ( 2 6  

T h e  p h a s e  i n  r e g i o n  3  i s  d e t e r m i n e d  by  t h e  sum o f  w a v e s  i n  r e g i o n  2 a t  
C. r * 

t h e  s e c o n d  i n t e r f a c e .  T h u s  n o  e x p l i c i t  p h a s e  term i s  i n c l u d e d  i n  t h e  

f i e l d  i n  r e g i o n  3 ;  t h i s  i s  j u s t  a  c h o i c e  o f  o r i g i n .  



. T h e  a m p i i t u d e  r e f l k c t i o n  c o e f f i c i e n t  r a n d  a m p l i t u d e  t r a n s m i s s i o n  

c o e f f i c i e n t  t c a n  now b e  o b t a i n e d  b y  s o l v i n g  t h e  d e t e r m i n a n t s  o f  

c o e f f i c i e n t s :  

us in^ ( 1 6 )  t h e  e x p o n e n t i a l  term c a n  b e  w r i t t e n  as  

I t  i s  s e e n  t h a t  e-K i s  t h e  a t t e n u a t i o n  and  N t h e  p h a s e  c h a n n e  

f o r  a  r a y  t r a v e r s i n g  t h e  s a m p l e ,  n o t  i n c l u d i n g  a n y  i n t e r n a l  r e f l e c t i o n s  

o r  a n y  p h a s e  c h a n g e  w h i c h  may o c c u r  a t  a  s u r f a c e .  

I t  i s  c o n v e n i e n t  t o  e x p r e s s  r and  t a s  c o m p l e x  n u m b e r s  i n  the f o r m  

From t h e s e  e q u a t i o n s ,  t h e  p h a s e  c h a n g e s  o n  r e f l e c t i o n  a n d  t r a n s m i s s i o n  

a r e  

' 0, = a r c t a n  [f: ; 

The  s i g n s  a r e  l e f t  a s  t h e y  a r e  t o  make t h e  p a r t  o f  t h e  c o m p u t e r  

p r o g r a m  w h i c h  tes ts  f o r  t4e q u a d r a n t  o f  t h e  p h a s e  a n g l e  m o r e  o b v i o u s  



S o l v i n g  f o r  A ,  E ,  C ,  a n d  D ,  we o b t a i n  

= { [ ( n  + n l 1 2  - k 2 ] s i n N  - 2 ( n  + n l ) k  c o s N ) e K  

+ { [ ( n  - n l 1 2  - k 2 ] s i n N  + 2 ( n  - n l ) k c o s ~ )  e-K 
* 

( 3  7 

T h e  r e f l e c t i v i t y  a n d  t r a n s m i s s i v i t y  a r e  

w h e r e  t h e  F  c o e f f i c i e n t s  a r e  d e f i n e d  i n  t e r m s  o f  n  a n d  k :  

F 1  = ( n  + n 1 ) 2  + k 2  ( 4 0 )  t8 

F2 = ( n  - n 1 ) 2  + k 2  ( 4 1 )  

F3 = n 2  - n 1 2  + k 2  ( 4 2 )  

F4 = z ( F ~ ~  - u n 1 2 k 2 )  ( 4 3 )  

F5 = n 2  - n 1 2  - k 2  ( 4 4 )  

T h e s e  e x p r e s s i o n s  f o r  R a n d  T  a r e  e q u i v a l e n t  t o  t h o s e  worked  o u t  

by  H a d l e y  a n d  ~ e n n i s o n [ 3 ~ 1 .  T h e y  s h o w ,  p a r t i c u l a r l y  f o r  T ,  t h e  

e x p o n e n t i a l  d e p e n d e n c e  o n  k ,  d ,  a n d  1  , a n d  t h e  s i n u s o i d a l  v a r i a t i o n  

w i t h  n ,  d ,  a n d  1/A . T h e  p h a s e  s h i f t s  can a l s o  b e  e x p r e s s e d  i n  t e r m s  



o f  t h e  F ' s  t o  f a c i l i t a t e  c o m p u t e r  p r o g r a m m i n g :  
r 7 

4 
We h a v e  now e s t a b l i s h e d  t h e  d e s i r e d  f o r m u l a s  f o r  R ,  T ,  Q r r  a n d  

g t  f o r  l i g h t  n o r m a l l y  i n c i d e n t  o n  a  s u s p e n d e d  f i l m  i n  terms o f  t h e  

f i l m  t h i c k n e s s  d  a n d  r e f r a c t i v e  i n d e x  = n  - i k ,  a n d  t h e  i n c i d e n t  

w a v e l e n g t h  h . The o p t i c a l  c o n s t a n t s  n  a n d  k  c a n  b e  d e t e r m i n e d  f r o m  

m e a s u r e m e n t s  o f  t h e s e  q u a n t i t i e s .  T h e  a p p r o a c h  h a s  d i f f e r e d  s l i ~ h t l y  

frod t h a t  o f  ~ e a v e n s r ~ ]  and  B o r n  a n d  ~ o l d 3 ~ 1 ,  i n  t h a t  we h a v e  
, 

d e t e r m i n e d  r a n d  t d i r e c t l y  f r o m  t h e  r a t i o  o f  f i e l d s  w i t h o u t  i n t r o d u c i n a  

t h e  F r e s n e l  c o e f f i c i e n t s  f o r  r e f l e c t i o n  a n d  t r a n s m i s s i o n  a t  a  s i n g l e  

i n t e r f a c e .  T h a t  a p p r o a c h  p e r m i t s  e a s i e r  e x t e n s i o n  o f  t h e  c a l c u l a t i o n s  

t o  m u l t i p l e  l a y e r  s y s t e m s ;  h o w e v e r ,  i n  b o t h  o f  t h e s e  r e f e r e n c e s  t h e  

f i n a l  e x p r e s s i o n s  a r e  f o r  f i e l d s  w i t h i n  a  t r a n s p a r e n t  s u b s t r a t e ,  1 . e .  

t h e y  h a v e  n o t  b e e n  e x t e n d e d  t o  i n c l u d e  t h e  e m e r g e n c e  o f  t h e  l i g h t  

i n t o  t h e  a m b i e n t .  T h e  p r e s e n t  e x p r e s s i o n  i s  t h e  f u l l  s o l u t i o n  f o r  a  

s i n a l e  s u s p e n d e d  f i l m .  

2-3 T r a n s m i s s i o n  i n  t h e  T h i c k  F i l m  L i m i t  

T h e  e x p r e s s i o n s  d e v e l o p e d  a b o v e  a r e  c o d s i d e r a b l y  s i m p l i f i e d  i f  t h e  

a b s o r p t i o n  i n  t h e  f i l m  i s  s u f f i c i e n t l y  s t r o n g  t h a t  t h e  e f f ec t s  o f  

m u l t i p l e  i n t e r n a l  r e f l e c t i o n s  c a n  b e  n e g l e c t e d .  T h i s  w i l l  b e  t r u e  i f  

t h e  p o r t i o n  o f  t h e  beam w h i c h  i s  r e f l e c t e d  from t h e  b a c k  s u r f a c e  i s  

v e r y  much w e a k e r  o n  r e t u r n i n g  t o  t h e  b a c k  s u r f a c e  ( i . e .  a f t e r  two  

a d d i t i o n a l  t r a v e r s a l s  o f  t h e  f i l m )  t h a n  t h e  t r a n s m i t t e d  p o r t i o n  o f  

t h e  o r i g i n a l  beam.  M a t h e m a t i c a l l y  t h e  c o n d i t i o n  i s  t h a t  t h e  p r o d u c t  

kd i s  s u f f i c i e n t l y  l a r ~ e  t h a t  e x p ( - 4 ' ~ r k d / A  ) <<  1 .  A t  t h e  f r o n t  
- + 

s u r f a c e  t h e  f i e l d  c o m p q n e n t  E2 is  now much s m a l l e r  t h a n  E2 



s o  e q u a t i o n s  ( 2 3 )  a n d  ( 2 4 )  r e d u c e  t o  

S o l v i n g  t h e  d e t e r m i n a n t s  o f  c o e f f i c i e n t s  now g i v e s  

Now i f  t i s  r e w r i t t e n  a s  

t h e n  t h e  p h a s e  s h i f t  c a n  b e  w r i t t e n  a s  

We a l s o  d e f i n e  t h e  o p t i c a l  d e n s i t y  o f  a  f i l m  a s  

4 r k d  
( 5 2 )  o.D. = l o g l 0 ( + - )  = l o e l O ( c o n s t . )  - - l o ~ l o e  1 

From ( 5 1 )  a n d  ( 5 2 )  i t  i s  s e e n  t h a t  t h e  v a r i a t i o n s  w i t h  s a m p l e  
2v-d t h i c k n e s s  o f  p h a s e  s h i f t  a n d  o p t i c a l  d e n s i t y  a r e  - - 4 r d  
A and - XloglOe  

r e s p e c t i v e l y .  T h u s  b y  m e a s u r i n g  t h e  p h a s e  s h i f t  a n d  o p t i c a l  d e n s i t y  

o n  t r a n s m i s s i o n  f o r  a se t  o f  s a m p l e s  w h i c h  a r e  s u f f i c i e n t l y  t h i c k  t h a t  

a u l t i p l e  i n t e r n a l  r e f l e c t i o n s  a r e  n e g l i g i b l e ,  t h e  o p t i c a l  c o n s t a n t s  n  

a n d  k  a r e  e a s i l y  o b t a i n e d .  

* 2-4 P r o p a g a t i o n  i n  a n  A n i s o t r o p i c  Medium 

The p r o p a g a t i o n  o f  e l e c t r o m a g n e t i c  r a d i a t i o n  i n  a n i s o t r o p i c  m e d i a  

i s  c o n s i d e r a b l y  m o r e  c o m p l i c a t e d .  M a x w e l l 1  s e q u a t i o n s  ( 1  ) t o  ( 4  s t i l l  

a p p l y ,  b u t  s i n c e  t h e  p r o p e r t i e s  o f  t h e  medium d e p e n d  o n  t h e  d i r e c t i o n  o f  

p r o p a e a t i o n  t h e  p e r m e a b i l i t y  a n d  c o n d u c t i v i t y  m u s t  b e  w r i t t e n  i n  t e n s o r  

n o t a t i o n  ( .  a n d  c, ( w e  e a s u n e  t h a t  r = 1  a t  o p t i c a l  f r e q u e n c i e s ) .  T h e  
'J 

t e n s o r s  a r e  s y m m e t r i c  e v e n  f o r  a n i s o t r o p i c  m a t e r i a l S [ 3 3 1 ;  t h u s  t h e y  

can b e  p u t  i n  d i a g o n a l  f o r m ,  a n d  t h e  m a t e r i a l  is  c h a r a c t e r i z e d  by  t h r e e  



. p r i n c i p a l  v a l u e s .  The p r i n c i p a l  q e s  o f  t h p  conduc t iv i t !y  and 
, . 

p e r m e a b i l i t y  t e n s o r s  a r e  n o t  g e n e r a l l y  t h e  s ame ,  b u t  t h e y  c o i n c i d e  . f o r  

m a t e r i a l s  w i t h  o r t h o r h o m b i c  o r  h i g h e r  symmet ry [30 ]  : We t h u s  w r i t e  

( 5  3) D = t, Ep , and 
4 

Jl = (ri E P  

_ o r  b y  i n c l u d i n g  t h e  c o n d u c t i v i t y  t e r m s  i n  a complex  d i e l e c t r i c  c o n s t a n t  

a s  a b o v e .  
h 8 

D = E E  
1 1 1  -. 

I t  is c o n v e n i e n t  t o  u s e  ?I as  a m o d i f i e d  p r o ~ a g a t i o n  v e c t o r  
A 7? 

( r e c a l l  6 = W+). Assuming p l a n e  wave s o l u t i o n s  o f  t h e  form ( 6 )  , 

.- 

s t i l l  h o l d  f o r  M a x w e l l ' s  e q u a t i o n s ,  i n  t h i s  n o t a t i o n  e q u a t i o n s  ( ) P 
and ( 4 )  c a n  b e  e x p r e s s e d  ( f o r  p r o p a g a t i o n  i n  t h e  +z 

A a s  = -5 ( 5 5 )  

f 
T h e s e  e q u a t i o n s  show t h a t  , a, and D a r e  m u t u a l d p e r p e n d i c u l a r ,  and  

t h a t  a n d  a r e  p e r p e n d i c u l a r ,  b u t  X is  p e r p e n d i c u l a r  
-L 

A 

t o  F. Also  6, E, and 6 a r e  c o p l a n a r  p e r p e n d i c u l a r  

t o  2 .  To d e t e r m i n e  t h e  r e l a t i o n s h i p  be tween  $ '* f i r s t  e l i m i n a t e  
a 

H f rom ( 5 5 )  a n d  ( 5 6 )  t o  g e t  \ - 
\ 

2 2-. A A -  

. -  D = ?l E  - ( f i .E) i l  
\ 

( 5 7 )  

\ "\f ;\ 
'\ By writ in^ ( 5 7 )  i n  component  form u s i n g  ( 5 4 ) ,  a n d  e l i m i n a t i n g  t h e  \ 

\ 

f i e l d  componen t s  zj t h e  complex  F r e s n e l  e q u a t i o n  is o b t a i n e d :  \ 

4 

where  ?iX, Ry,  and  fiz a r e  complex  componen t s  o f  t h e  wave v e c t o r  8 .  
T h i s  e q u a t i o n  d e f i n e s  t h e  complex  wave v e c t o r  s u r f a c e ,  and  c o n t a i n s  

4 

t h e  d i s p e r s i o n  s i n c e  t h e  componen t s  a r e  f u n c t i o n s  o f  f r e a u e n c y .  
4 

~2 
I t  i s  q u a d r a t i c  i n  n  , and  t h u s  t h e r e  a re  two d i f f e r e n t  complex  

4 2 v a l u e s  o f  n  f o r  e a c h  d i r e c t i o n  o f  p r o p a g a t i o n  ( - s o l u t i o n s  

c o r r e s p o n d i n g  t o  +n  a n d  -n  r e p r e s e n t  i d e n t i c a l  waves  p r o p a g a t i n n  i n  

o p p o s i t e  d i r e c t i o n s ) .  A q u a d r a n t  c r o s s - s e c t i o n  o f  a g e n e r a l  wave s u r f a c e  

f o r  a  t r a n s p a r e n t  m a t e r i a l  i s  shown i n  F i g .  2 a .  The d i s t a n c e s  from t h e  

s r i g i n  t o  t h e  two p a r t s  o f  t h e  s u r f a c e  g i v e  t h e  two v a l u e s  of n .  The 

s u r f a c e  i s  symmet r i c  a b o a  p l a n e s  d e f i n e d  by any two p r i n c i p a l  axes.  



F i g .  2 .  Q u a d r a n t  c r o s s - s e c t i o n s  of ( a )  a  g e n e r a l  wave s u r f a c e ,  

( b )  t h e  wave s u r f a c e s  f o r  a  u n i a x i a l  c r y s t a l .  These  

s u r f a c e s  a r e  i s r  t r a n s p a r e n t  m t e r i a l s ,  a n d ' a r e  s h o r n  . 



2 

I t  i s  a l s o  c o n v e n i e n t  t o  i n t r o d u c e  t h e  c o m p l e x  r a y  v e c t o r  s. w h o s e  *, a 

? i r e c t i o n  imt o f  t h e  P o y n t i n a  v e c t o r  ( c o p l a n a r  w i t h  E ,  D ,  a n d  5) a n d  
a a 

whgse  ~ a g n i t u d e  i s  g i v e n  b y  6.; = 1 .  T h e  l e n g t h  o f  i s  p r o p o r t i o n a l  t o  
L 

t h e  p h a s e  o f  t h e  w a v e ,  a n d  i f  a l l  v e c t o r s  6 a r e  c o n s i d e r e d ,  t h e i r  t i p s  

q e n e r a t e  a  s u r f a c e  s f  c o n s t a n t  ~ h a s e .  T h e  u t i l i t y  o f  t h i s  s u r f a c e  c o m e s  

f r m  t h e  f a c t  t h a t  t h e  d i r e c t i o n  o f  t h e  wave n o r m a l  i s  t h e  d i r e c t i o n  o f  / 
4 I 

t n e  zaximurc r a t e  o f  c h a n q e  o f  p h a s e ,  i . e .  fi i s  p a r a l l e l  t o  t h e  n o r m a l  to. 
d 

' t h e  r a y  s u r f a c e  a t  t h e  p o i n t  u h e r e  t h e  a s s o c i a t e d  r a y  v e c t o r  s" 
a 

i n t e r s e c t s  t h e  s u r f a c e .  T h e  c o n v e r s e  i s  a l s o  t r u e :  t h e  r a y  v e c t o r  i s  
a 

s a r a l l e l  t o  t h e  n s m a l  t o  t h e  wave s u r f a c e  a t  t h e  p o i n t  w h e r e  6 
_ Lrtersects  i t .  TFAs c a n  b e  s e e n  f rm t h e  d e r i v a t i v e  o f  t b e  c o n ' d i t i o n  
a d - - A -. A A 

r . s  = :, w h i c h  i s  c . ? s  + 5 . ~ 3 2  = ? .  S i n c e  t h e  r a y  v e c t o r  i n c r e m e n t  d s  
A 

~ c s :  l i e  i n  t h e  ' anger :  ? l a n e  t o  t h e  r a y  s u r f a c e  a t  s,  a n d  
A 

:-is i s  p e r p e n d i c s l a r  t c  3 ,  5 0 t h  terms m u s t  b e  z e r o .  I t  c a n  a l s o  b e '  -. - .  A 6 ,  

sks;ir. : h a t  i f  w e  i r . : e r c h a n ~ e  E w i t h  D ,  fi w i t h  8 ,  a n d  f w i t h  I / :  t h e n  

3.7:~ e z t i a t i s c  v a l i f  ir s-e se t  o f  q u a n t i t i e s  i s  a l s o  v a l i d  i n ' t h e  o t h e r  
- 2 7  2 2 ;  se:. _ , > _  . T h i s  ~ r s p e r t y  i s  u s e d  ti d e f i n e  t h e  c o m p l e x  r a y  s u r f a c e  

* 2 
s s  :Re a n a i ~ p u e  ~ f  e q 3 J a ? i 9 c  '58) . I t  i s  q u a d r a t i c  i n  s , i m p l y i n n  

A 

:-a: :us c o m p l e x  r o c t s  z c r r e s p o n d  t c  e a c h  d i r e c t i o n  o f  s .  T h u s  i n  

? e ? e r a l  ?ws r a y s  w i t k  t i f f e r e n t  wave v e c t o r s  p r o p a p a t e  i n  a n y  d i r e c t i o n  

_ . t r . r s : ~ r .  :he c r y s t a l .  The  c r r i e n t a t i o n  o f  t h e  v e c t o r s  a n d  t h e  r e l a t i o n  

:?:veer 3 s e c t i s c  s f  t t e  wave s u r f a c e  a n d  t h e  r a y  s u r f a c e  i n  c o o r d i n a t e s  
. .  - - -  - - > + , - = - - -  . , . . . . - _ A _- - . .  : r z r ~ ; t  : a r e r i a l  a re  shown i n  F i g .  3 .  

. . 
F s ?  a n y  c!irqC:icr i z  a t r a n s p a r e n t  medium t h e s e  t w o  w a v e s  a r e  

I 

1 7 a ~ l e ' O : y  l i n e a r : y  ? 0 l a r i Z e d [ 3 ~ ~  3 3 1 ,  a n d  t h e  d i r e c t i o n s  o f  

- , - ' s r i z a t i o n  w - a r e  p e r p e n d i c u l a ?  t o  e a c h  o t h e r .  T h i s  i n  n o t  s t r i c t l y  t r u e  

iz 3' s b s c r b i n u  a e d i m ,  b u t  i s  a v e r y  r o o d  a p p r o x i m a t i o n  i f  t h e  
- - a 

2 C S - m p ' ; ;  -.. --.. -* i s  ~ e a k - ? ~ - .  I f  t h e  wave p r o p a n a t e s  w i t h  ? i n  a p r i n c i p a l  
L 

2:ar.e t e f i n e t  5 y  a n y  twc 3 f  t h e  p r i n c i p a l  a x e s  5 ,  t h e n  t h e  D v e c t o r s  df # 

:.-.e :us s a v e s  w i l l  b e  i n  o r  p e r p e n d i c u l a r  t o  t h e  p r i n c i p a l  p l a n e ;  
4 

s b i : a r : y  i f  'he r a y  v e c t o r  i s  i n  3 p r i n c i p a l  p l a n e  t h e n  o n e  wave  w i l l  
A - a 

r a v e  : i; t h e  p r i n e i ; a l  ; l a n e  a n d  ? h e  o t h e r  wave  w i l r h a v e  E s 

? e r p e n f i c u : a r  t c  i t .  





2-4-1 V_nnLaxial C r y s t a l s  

The  o p t i c a l  p r o p e r t i e s  o f  a c r y s t a l  depend  on t h e  symmetry  o f  t h e  

d i e l e c t r i c  t e n s o r ,  w h i c c  mus t  r e m a i n .  unchanged by t h o s e  symmetry  

o p e r a t i o n s .  which  l e a v e  t h e  c r y s t a l  s t r u c t u r e  u n c h a n g e d .  C r y s t a l s  

w i t h  two o r  more  c r y s t a l l o g r a p h i c a l ~ y  e q u i v a l k n t  d i r e c t i o n s  i n  o n e  

p l a n e  ( o t h e r  t h a n  c u b i c  c r y s t a l s )  a r e  o p t i c a l l y  u n i a x i a l ;  t h e y  h a v e  

a  p r e f e r r e d  d i r e c t i o n ,  t h e  o p t i c  a x i s ,  w h i c h  i s  p a r a l l e l  t o  t h e  

a x i s  o f  3-, 4-, o r  6 - f o l d  s y m m e t r ~ [ 3 ~ , 3 3 1 .  ~ h u s  t r i g o n a l ,  t e t r a g o n a l ,  

and  h e x a g o n a l  c r y s t a l s  a r e  o p t i c a l l y  u n i a x i a l .  

If t h e  z - a x i s  i s  t a k e n  a l o n g  t h e  o p t i c  a x i s ,  and  t h e  x - a x i s  i n  
A 

t h e  r i n c i p a l  p l a n e  d e f i n e d  by fi and t h e  o p t i c  a x i s ,  t h e n  we c a n  4 - 
set  (, = Cy = CL and Z z  = ? . Now F r e s n e l l s  e q u a t i o n  ( 5 8 )  

0 .  

becomes  

From t h i s '  e q u a t i o n  i t  i s  s e e n  t h a t  t h e  two complex  v a l u e s  f o r  are 

g i v e n  by t h e  e q u a t i o n s  

T h u s  f o r  a u n i a x i a l  c r y s t a l  t h e  f o u r t h - o r d e r  wave s u r f a c e  becomes two 

s e p a r a t e  s u r f a c e s ,  a  complex  s p h e r e  and  a  complex  e l l i p s o i d ,  a s  shown i n  

F i g .  2 b .  The two s u r f a c e s  i n t e r s e c t  o n  t h e  z - a x i s  a t  t h e  same v a l u e  o f  
6 

n,. Two t y p e s  o f  wave p r o p a g a t e :  

-- The o r d i n a r y  wave ,  c o r r e s p o n d i n g  t o  e q u a t i o n  ( 6 0 1 ,  i s  i n d e p e n d e n t  

o f  d i r e c t i o n .  The o r d i n a r y  r a y  v e c t o r  i s  g i v e n  by t h e  a n a l o q o u s  

- 2  1 rr A 
6 - 
e .. e q u a t i o n  t o  ( 6 0 ) ;  so = /;L , and  noso = 1 = n o + S o -  

A a 

% u s  6 and ŝ  a r e  c o l l i n e a r  f o r  t h e  o r d i n a r y  wave ,  w h i c h  i m p l i e s  p a t  - > 

E a n d  D a r e  a l s o  c o l l i n e a r ;  t h e  wave b e h a v e s  l i k e  a wave p r o p a g a t i n g  

i n  a n  i s o t r o p i c  medium. F o r  a n y  d i r e c t i o n  o f  p r o p a g a t i o n  t h i s  wave 

i s  p o l a r i z e d  p e r p e n d i c u l a r  t o  t h e  p r i n c i p a l  p l a n e  d e f i n e d  by n  and  

t h e  o p t i c  ax i s ,  s i n c e  i t  d e p e n d s  o n l y  on (,. 



-- T h e  e x t r a o r d i n a r y  w a v e ,  c o r r e s p o n d i n g  t o  e q u a t i o n  ( 6 1 ) ,  d e p e n d s  - 
o n  b o t h  ZL a n d  , a n d  o n  t h e  a n g l e  B t  t h a t  Be m a k e s  w i t h  t h e  o p t i c  

2 a x i s .  D i v i d i n g  ( 6 1 )  by 6e we g e t  

.A 
F o r  t h e  e x t r a o r d i n a r y  wave D m u s t  b e  p o l a r i z e d  i n  t h e  p r i n c i p a l  p l a n e ,  

A 

a n d  t h e r e f o r e  2, a n d  m u s t  a l so  b e  i n  t h i s  p l a n e  s i n c e  t h e y  a r k  
\ 

c o p l a n a r  w i t h  d a n d  p e r p e n d i c u l a r  t o  Ti. A l s o  xe a n d  $ d o  n o t  
A A 

c o i n c i d e  w i t h  3 a n d  De e x c e p t  f o r  t h e  s p e c i a l  c a s e  o f  p r o p a q a t i o n  i? 
a l o n g  t h e  o p t i c  axis, i n  w h i c h  c a s e  t h e  o r d i n a r y  a n d  e x t r a o r d , i n a r y  

w a v e s  a r e  i n d i s t i n g u i s h a b l e  . 

2-5 L i q h t  O b l i q u e l y  I n c i d e n t  o n  a  ~ n . i h x i a l  FJlm 
\ 

We w i s h  t o  o b t a i n  t h e  o r d i n a r y  a n d  e x t r a o r & n a r y  r e f r a c t i v e  i n d i c e s  

a n d  e x t i n c t i o n  c o e f f i c i e n t s  f o r  a  u n i a x i a l  . c r y s t a l .  We w i l l  c o n s i d e r  

o n l y  t h e  c a s e  o f  a  t h i n  p a r a l l e l - s i d e d  c r y s t a l  w i t h  t h e  o p t i c  axis 

p e r p e n d i c u l a r  t o  t h e  s u r f a c e s ,  t h u s  t h e  p l a n e  o f  i n c i d e n c e  c o i n c i d e 4  

w i t h  t h e  p r i n c i p a l  p l a n e  d e f i n e d  by  t h e  d i r e c t i o n  o f  p r o p a u a t i o n  a n d  t h e  

o p t i c  a x i s .  I t  was s h o w  a b o v e  t h a t  a wave  p r o p a g a t i n p  w i t h  ? - 

p e r p e n d i c u l a r  t o  t h e  p r i n c i p a l  p l a n e  i s  t h e  o r d i n a r y  w a v e .  T h i s  p v e  - 

d e p e n d s  o n l y  o n  t h e  o r d i n a r y  p a r a m e t e r s  no a n d  k o .  S i n c e  t h e  o p t i c  

a x i s  i s  p e r p e n d i c u l a r  t o  t h e  s u r f a c e ,  m e a s u r e m e n t s  made a t  n o r m a l  

i n c i d e n c e  a l w a y s  c o r r e s p o n d  t o  t h e  o r d i n a r y  w a v e ,  a n d  n o  f u r t h e r  

i n f o r m a t i o n  c a n  b e  g a i n e d  by  m a k i n g  m e a s u r e m e n t s  a t  o b l i q u e  i n c i d k n c e  

w i t h  t h e  r a d i a t i o n  p o l a r i z e d  p e r p e n d i c u l a r  t o  t h e  p l a n e ? o f  i n c i d e n c e .  

We t h u s  r e s t r i c t  o u r  a t t e n t i o n  t o  r a d i a t i o n  p o l a r i z e d  i n  t h e  p l a n e  o f  

i n c i d e n c e ,  c o r r e s p o n d i n q  t o  t h e  e x t r a o r d i n a r y  w a v e .  To s i m p l i f y  t h e  . 

n o t a t i o n ,  we o m i t  t h e  e S u b S C r i ~ t .  We w i l l  a l s o  a s s u m e  t h a t  t h e  medium 

i n  w h i c h  t h e  f i l m  i s  s u s p e n d e d  h a s  a  r e f r a c t i v e  i n d e x  o f  1  r a t h e r  t h a n  

l e a v i n g  i t  g e n e r a l .  

We d e f i n e  r e f r a c t i v e  i n d i c e s  6, a n d  sh b y  - ?I? = EL and n,, 2 = E ,  A 

N o t e  t h a t  t h e s e  r e f r a c t i v e  i n d i c e s  refer  t o  spec i f i c  d i r e c t i o n s  i n  t h e  



a 

c r y s t a l ,  i . e .  w i t h  t h e  D - v e c t o r  p e r p e n d i c u l a r  or  p a r a l l e l  t o  t h e  o p t i c  
LI A 

a x i s .  I n  c o n t r a s t ,  n x ,  n  a n d  6, a r e  c o m p l e x  c o m p o n e n t s  o f  t h e  
C 

Y '  
\ p r g p a p a t i o n  v e c t o r  3 = q and  t h e y  t h e r e f o r e  d e p e n d  o n  t h e  d i r e c t i o n  

o f  p r o p a g a t i o n  i n  t h e  c r y s t a l .  T h e  o r d i n a r y  i n d e x  so is  o f t e n  u s e d  

i n t e r c h a n g e a p l y  w i t h  n̂ ,, a n d  t h e  e x t r a o r d i n a r y  i n d e x  Se w i t h  fi,, . T h i s  

i s  p e r m i s s a b l e  f o r  t h e  o r d i n a r y  i n d e x ,  b u t  i s  m i s l e a d i n g  f o r  t h e  e x t r a -  

o r d i n a r y  i n d e x ,  w h o s e  v a l u e  c h a n g e s  w i t h  t h e  d i r e c t i o n  o f  p r o p a p a t i o n .  

T h e  i n d e x  A,, r e f e r s  t o  t h e  s p e c i f i c  c a s e  o f  p r o p a g a t i o n  

i n  a  d i r e c t i o n  p e r p e n d i c u l a r  t o  t h e  o p t i c  a x i s  w i t h  t h e  % v e c t o r  p a r a l l e l  

t o  t h e  a x i s ,  a n d  i s  t h e  limit in^ c a s e  o f  t h e  e y t r a o r d i n a r y  i n d e x  6,. 

I n c o r r e c t  t e r m i n o l o q y  i s  u s u a l l y  o b v i o u s  from t h e  c o n h x t .  

2-5-1 R e f r a c t i o n  a t  a n  I n t e r f a c e  

- - A  

It was shown a b o v e  t h a t  A ,  5 ,  E ,  a n d  5 are c o p l a n a r  f o r  t h e  

e x t r a o r d i n a r y  w a v e .  By b o n s i d e r i n p  H u y a e q ' s  c o n s t r u c t i o n  ( F i e .  4 )  a n d  

t h e  s y m m e t r y  o f  t h e  r a y  s u r f a c e  a s  v i e w e d  .a long t h e  p l a n e  o f  i n c i d e n c e ,  

i t  i s ' s e e n  t h a t  i f  a n y  t w o  p r i n c i p a l  a x e s  dC t h e  d i e l e c t r i c  t e n s o r  a re  

i n  t h e  p l a n e  o f  i n c i d e n c e  t h e n  b o t h  ? a n d  w i l l  a l s o  b e  i n  t h i s  p l a n e .  

T h u s  f o r  a  u n i a x i a l  c r y s t a l  w i t h  t h e  o o t i c  a x i s  p e r p e n d i c u l a r  t o  t h e  

s u r f a c e ,  i f  t h e  i n c i d e n t  r a d i a t i o n  is p o l a r i z e d  i n  t h e  p l a n e  o f  

i n c i d e n c e  t h e  r e f r a c t e d  wave  w i l l  a l s o  b e  p o l a r i z e d  ' in t h i s  p l a n e ;  t h i s ,  

i s  n o t  t r u e  i n  g e n e r a l .  The  r e f l e c t e d  wave i s  a l s o  p o l a r i z e d  i n  t h i s  

p l a n e .  S i n c e  (6.;) m u s t  b e  c o n t i n u o u s ,  t h e  a r p u m e n t s  o f  t h e  e x p o n e n t i a l  

f a c t o r s  i n  t h e  i n c i d e n t ,  r e f l e c t e d ,  a n d  r e f r a c t e d  w a v e s  m u s t  b e  t h e  same 

a t  t h e  i n t e r f a c e .  T h i s  l e a d s  t o  t h e  l a w s  o f  r e f l e c t i o n  a n d  r e f r a c t i o n :  

F o r  a n  a b s o r b i n g  medium,  S n e l l ' s  l a w  i n c l u d e s  a  c o m p l e x  r e f r a c t i v e  

r n d e x  and  a n g l e  o f  r e f r a c t i o n .  

We a l s o  n e e d  t o  know t h e  a n g l e  t h a t  t h e  r a y  v e c t o r  m a k e s  w i t h  
;t t t h e  o p t i c  a x i s ,  s i n c e  2 i s  p e r p e n d i c u l a r  t o  s r a t h e r  t h a n  t o  n .  

T h i s  a n u l e  w i l l  b e  d e n o t e d  es . To f i n d  i t  we make u s e  o f  t h e  f a c t  

t h a t  t h e  r a y  d i r e c t i o n  i s  p a r a l l e l  t o  t h e  n o r m a l  o f  t h e  wave v e l o c i t y  



Fig. 4.' Huygens' construction, showing the extraordinary wave 

and ray directions'for a uniaxial crystal with the . 

optic axis perpendicular to the surface. 



2'' 
s u r f a c e  a t  t h e  p o i n t  - w h e r e  t h e  wave  n o r m a l  v e c t o r  n  i n t e r s e c t s  i t .  

T h e  wave v e l o c i t y  s u r f a c e  i s  g i v e n  b y  e q u a t i o n  ( 6 1 1 ,  a n d  i ts  n o r m a l  by 

t h e  q r a d i e n t  o f  ( 6 1  1: 

-! 2fix - 2ii - 2 g Z  - a - .. - n 

+ + k  // i s x + j s y + k s z  ( 6 5 )  c 2, EL \ 
T h u s  i f  t h e  p l a n e  o f  i n c i d e n c e  i s  t h e  x-z  p l a n e ,  

- 3 A A I 
x  €1 "x tm8, = , = - = €A t a n  8 

32 q,% €1, 

T h e  a n g l e  8, c a n  b e  e x p r e s s e d  i n  terms o f  t h e  a n g l e  o f  i n c i d e n c e :  

u s i n g  ( 6 1 )  a n d  ( 6 4 )  

t h u s  

From t h i s  we a l s o  o b t a i n  

2-5-2 T r a n s m i s s - i o n  o f  t h e  E x t r a o r d i n a r y  Wave 

We w i s h  t o  c a l c u l a t e  t h e  t r a n s m i s s i v i t y  a n d  p h a s e  c h a n p e  o n  

t r a n s m i s s i o n  o f  a  wave  i n c i d e n t  o n  a t h i n  u n i a x i a l  f i l m  ( w k y e  o p t i c  

a x i s  i s  p e r p e n d i c u l a r  t o  t h e  s u r f a c e s )  a t  a n  o b l i q u e  a n g l e ,  when t h e  

wave i s  p o l a r i z e d  i n  t h e  p l a n e  o f  i n c i d e n c e .  T h e  t r a n s m i t t e d  p o r t i o n  

o f  t h e  wave w i l l  p r o p a g a t e  i n  t h e  c r y s t a l  a s  t h e  e x t r a o r d i n a r y  w a v e .  

The s y s t e m  i s  shown s c h e m a t i c a l l y  i n  F i g .  5 .  T h e  c o o r d i n a t e s  a r e  

c h o s e n  w i t h  t h e  z - a x i s  p e r p e n d i c u l a r  t o  t h e  s u r f a c e  ( p a r a l l e l  t o  t h e  

o p t i c  a x i s )  a n d  t h e  x - a x i s  i n  t h e  p l a n e  o f  i n c i d e n c e .  



F i g .  5 .  The c o n f i g u r a t i o n  o f  e l e c t r i c  f i e l d s  f o r  l i e h t  o b l i q u e l y  

i n c i d e n t  o n  a p a r a l l e l - s i d e d  f i l m  o f  t h i c k n e s s  d ,  p o l a r i z e d  

i n  t h e  p l a n e  o f  i n c i d e n c e .  

We a s s u m e  p l a n e  wave  s o l u t i o n s  o f  t h e  f o r m  ( 6 ) .  T h e  z - d e p e n d e n t  p a r t s  

o f  t h e  x- a n d  z - c o m p o n e n t s  o f  t h e  r e s u l t a n t  f i e l d s  i n  e a c h  o f  t h e  t h r e e  / 

r e g i o n s  a r e  g i v e n  b y  

A 

S o u  a p p l y i n g  t h e  b o u n d a r y  c o n d i t i o n s  t h a t  % t a n g e n t i a l  and  D n o r m a l  are  



c o n t i n u o u s  a c r o s s  t h e  i n t e r f a c e s ,  

As a b o v e  t h e  p h a s e  i n  r e a i o n  3 i s  d e t e r m i n e d  by t h e  c o n d i t i o n s  i n  r e g i o n  
+ 

2 a n d  no e x p l i c i t  p h a s e  t e r m  h a s  b e e n  i n c l u d e d  w i t h  E 3  . A g a i n  s o l v i n g  

t h e  d e t e r m i n a n t  o f  c o e f f i c i e n t s  u s i n q  C r a m e r ' s  r u l e  t h e  a m p l i t u d e  

r e f l e c t i o n  a n d  t r a n s m i s s i o n  c o e f f i c i e n t s .  f o r  p o l a r i z a t i o n  i n  t h e  p l a n e  I o f  i n c i ' d e n c e  a r e  o b t a i n e d  : 1 

i 
I f  we s u b s t i t u t e  f o r  s i n e ,  a n d  cosGS u s i n g  e q u a t i o n s  (68) a n d  (69)- 

',hen a l l  a n g l e s  a r e  e x p r e s s $ d  i n  t e r m s  o f  t h e  i n c i d e n t  a n g l e  Q i .  To 

s i a p l i f y  t h e  n o t a t i o n  t h e ' s u b s c r i p t  i w i l l  b e  d r o p p e d .  We now o b t a i n  

f o r  t h e  a m p l i t u d e  r e f l e c t i o n  a n d  t r a n s m i s s i o n  c o e f f i c i e n t s  



-L 

From t h e  d e f i n i t i o n  of,G t h e  e x p o n e n t  c a n  b e  e x p r e s s e d  

A t  t h i s  p o i n t  t o  s i m p l i f y  f u r t h e r  c a l c u l a t i o n s  i t  i s  c o n v e n i e n t  t o  

d e f i n e  some c o m p l e x  n u m b e r s  : 
-, 

T h e  e x p o n e n t i a l  t e r m  now b e c o m e s  

2 T  d w h e r e  N,, = 2 and  2 n d  d  
A K" '7 

S u b s t i t u t i n ~  = nL - i k L  a n d  ;,/ = n ,  - i k ,  a n d  s o l v i n g  f o r  t h e ,  

r e a l  and  i m a g i n a r y  p a r t s  o f  t h e  c o m p l e x  n u m b e r s ;  we o b t a i n  
-* 

2n, k,, s i n 2 8  
= 2n,kLcos26 



a  2 
(nf - k2  - s i n 2 @ )  + 4n1;k:' { 1) (n; - kll w i t h  b }=;[/ 

J 

The terms r ,  ( 3 ,  f ,  6 ,  1 ,  3 ,  a ,  and b a r e  a l l  r e a l ,  and a r e  defined i n  

terms of the ( r e a l )  r e f r a c t i v e  ind ices  and ex t inc t ion  c o e f f i c i e n t s  

and the angle of incidence.  As above we can express  rll and t,, a s  

complex numbers i n  the  form 

The phase changes on r e f l e c t i o n  and transmission a r e  

Pr/, = arc tan  

S o l v i w  fo r  A , ,  B,, C, , and D, we ~ e t  
I 

A,  = - [ fcoSN, + 5  sin^,] eK1' + [l c o s ~ , ,  - i  sin^,] e-K" 

B, = [ g c o s ~ ~  - y s i n ~ , ]  eK" - [ p c o s ~ ,  + 6$in)l,] e-K" 

C, = [(2 7 C O S ~  + d )cosNI1 + ( 2  3 & 099 + 0  sin^,,] eK" 
' -K,, 

+ [ ( 2 ?  cos6 - 2  )cosN. - (2LIcosB - p  ) s i n ~ , ] e  

= [- ( 2  ~ 0 s  6 + 0 ) cosNI1 + (2  1 C O S ~  + (L ) ~ i n N ~ ~ ]  eKll 

- [ ( 2  i, cos 6 -0 )cosN, + (2 7 CosB - 4   sin^,] e-K* 



1 
The r e f l e c t i v i t y  and  t r a n s r n i s s i v i t y  c a n  now b e  w r i t t e n  

= 4 ~  l c o s 2 6  - 4 ~ ~ ~ 0 3 8  + J2 

G3 = 8 ~ 0 ~ 8  ( p ?  - x i  ) , 

= 8 ~ ~ ~ 0 3 6  

2  G4 = 8 c o s 2 6  ( q 2  + 0 2 )  - 2 ( ~  + p 2 )  

= 8 ~ ~ ~ 0 ~ ~ 6  - 2 J 2  

w i t h  J1 = q 2  + Q  2' 

J2  = q 2  + 0 2  

J3  = * ) T  +,93 

J4 = 6 7 - q " '  

A l s o  d e f i n i n u  J5 = ,q y + pg 

J6 = ( 3 ~ -  Y S  

J7 = & 7 + 6 ~  

J8 = s 7 - & 6  

we c a n  w r i t e  t h e  p h a s e  c h a n g e s  a s  



We h a v e  now e s t a b l i s h e d  t h e  d e s i r e d  e x p r e s s i o n s  f o r  R , ,  T,! , g r ,  , and . 

f o r  l i g h t  o f  w a v e l e n g t h  1 i n c i d e n t  a t  a n g l e  e p o l a r i z e d  i n  t h e  

p l a n e  o f  i n c i d e n c e  o n  a u n i a x i a l  c r y s t a l  o f  t h i c k n e s s  d  w l t h  t h e  o p t i c  

a x i s  p e r p e n d i c u l a r  t o  t h e  s u r f a c e ,  i n  t e r m s  o f  t h e  complex  r e f r a c t i v e  
A 

i n d i c e s  n, = n, - ik ,  and  6, = n,, - ik,,. The e x p r e s s i o n s  a re  c o m p l e t e  

s o l u t i o n s  f o r  p a r a l l e l - s i d e d  c r y s t a l s  s u s p e n d e d  i n  a  n o n - a b s o r b i n g  

medium whose r e f r a c t i v e  i n d e x  is 1 .  6 

A s  t h e  a n g l e  o f  i n c i d e n c e  i s  r e d u c e d  t o  z e r o ,  and  3 a o  t o  n, and k, 

r e s p e c t i v e l y ;  a l l  t h e  n ,  and k,, terms d r o p  o u t  o f  t h e  d ,  @ , y ,  and g 

e x p r e s s i o n s ,  and  t h e  e q u a t i o n s  f o r  R ,  and  T,, r e v e r t  t o  t h e  f o r m s  o b t a i n e d  

a t  n o r m a l  i n c i d e n c e .  

A more g e n e r a l  m a t r i x  a p p r o a c h  t o  t h e  problem o f  r e f l e c t i v i t y  and  

t r a n s m i s s i v i t y  i s  p r e s e n t e d  i n  Ref. [ 3 4 ] .  The s o l u t i o n s  p r e s e n t e d  t h e r e  

a r e  n o t  e x p r e s s e d  e x p l i c i t l y  i n  terms o f  t h e  o ~ t i c a l  c o n s t a n t s ,  s o  no  

d i r e c t  c o m p a r i s o n s  w i t h  t h e  p r e s e n t  s o l u t i o n s  c a n  b e  made .  

2-6 T r a n s m i s s i o n  Maxima a s  Wave leng th  Is V a r i e d  ( B u t l e r  F r i n g e s )  
\ 

I f  w h i t e  l i g h t  i s  i n c i d e n t  o n  t h e  s a m p l e  and e i t h e r  r e f l e c t i v i t y  

o r  t r a n s m i s s i v i t y  i s  measu red  a s  a f u n c t i o n  o f  w a v e l e n g t h ,  t h e  o b s e r v e d  

i n t e n s i t y  shows a f r i n g e  p a t t e r n  b e c a u s e  o f  t h e  s u p e r p o s i t i o n  o f  m u l t i p l e  

i n t e r n a l l y  r e f l e c t e d  r a y s  i n  t h e  s a m p l e .  T h i s  o s c i l l a t i o n  is  a p p a r e n t  

( 1 0 3 ) .  The f r i n g e  maxima o r  minima c a n  b e  l o c a t e d  by s e t t i n g  t h e  

d e r i v a t i v e  o f  j\ o r  R w i t h  r e s p e c t  t o  e q u a l  t o  z e r o .  
\ 

\ 4 



F o r  a t r a n s p a r e n t  f i l m ,  k = 01  and t h e  s i n e  t e r m  i n  t h e  d e n o m i n a t o r  

d i s a p p e ' a r s .  The t r a n s m i s s i v i t y  a t  n o r m a l  i n c i d e n c e  t h e n  becomes 

T a k i n g  t h e  d e r i v a t i v e  w i t h  r e s p e m  

F o r  t h e  d e r i v a t i v e  t o  b e  z e r o ,  e i t h e r  t h e A t v o  t e r m s  mus t  c a n c e l  o r  b o t h  
L 

mus t  b e  e q u a l  t o  z e r o .  I f  cos2N = 1 t h e n  s i n 2 N  = 0 and  b o t h  terms are  

z e r o  ( t h i s  c o r r e s p o n d s  t o  a  maximum i n  TI. T h i s  g i v e s  t h e  c o n d i t i o n  t h a t  

where  q is t h e  o r d e r  o f  i n t e r f e r e n c e .  T h i s  1s t h e  same c o n d i t i o n  t h a t  

is d e r i v e d  from t h e  s i m p l e  g e o m e t r i c  c o n b i d e r a t i o n  t h a t  f o r  a maximum 

i n  t h e  i n t e r f e r e n c e  p a t t e r n  t h e  p a t h  l e n g t h  d i f f e r e n c e  be tween  s u c c e s s i v e  

r e f l e c t e d  r a y s  must  b e  a n  i n t e g r a l  number o f  w a v e l e n g t h s .  However i f  

cos2N = - 1 - t h e n  s in2N = 0 b u t  t h e  f i rs t  t e r m  i n  ( 1 1 9 )  i s  n o t  z e r o  
/ 

u n l e s s  n' = 0 .  Thus t h e  s i m p l e  p a t h  l e r q t h  c o n d i t i o n  f o r  t h e  minima i n  

t h e  f r i n g e  p a t t e r n  i s  n o t  r i g o r o u s l y  v a l i d  u n l e s s  t h e  material i s  

d i s p e r s i o n l e s s ,  a l t h o u g h  n u m e r i c a l  c a l c u l a t i o n s  show t h a t  i t  i s  s t i l l  

a r e a s o n a b l e  a p p r o x l m a t i o n .  S i m i l a r  r e s u l t s  a re  o b t a i n e d  f o r  R 1  = 0 :  

e q u a t i o n  1120) i s  o b t a i n e d  as t h e  c o n d i t i o n  f o r  reflected fringe minima,  . 
b u t  t h e  s i m p l e  p a t h  l e n g t h  c o n d i t i o n  i s  n o t  s t r i c t l y  t r u e  f o r  maxima i n  R .  

S i m i l a r  c o n c l u s i o n s  are r e a c h e d  f o r  l i g h t  o b l i q u e l y  i n c i d e n t  6; t h e  

s a m p l e .  The c o n d i t i o n  f o r  maxima i n  T o r  minima i n  R  i s  t h a t  cos2N = 1 ,  

v h e r e  n. i s  e i t h e r  n o  o r  nL d e p e n d i n g  on w h e t h e r  t h e  i n c i d e n t  l i g h t  

i s  p o l a r i z e d  i n  o r  p e r p e n d i c u l a r  t o  t h e  p l a n e  o f  i n c i d e n c e .  Again  t h e  

c o n d i t i o n  is t h e  same a s  would b e  o b t a i n e d  by  p a t h  l e n g t h  c o n s i d e r a t i o n s ,  

and a g a i n  t h e  p a t h  l e n g t h  c o n d i t i o n  f o r  minima i n  T o r  maxima i n  R i s  

n o t  r i g o r o u s l y  t r u e  u n l e s s  t h e  material i s  d i s p e ' r s i o n l e s s .  

Using e q u a t i o n s  i 1 2 %  -r ( 1 2  1) t h e  r e f r a c t i v e  i n d i c e s  c a n  b e  

o b t a i n e d  by m e a s u r i n g  t h e  w a v e l e n g t h s  c o r r e s p o n d i n g  to  maxima i n  T o r  



a i n i m a  i n  R i f  t h e  s a m p l e  t h i c k n e s s  a n d  o r d e r  o f  i n t e r f e r e n c e  are, known.  

F o r  o b l i q u e  i n c i d e n c e  t h e  a n g l e  o f  i n c i d e n c e  m u s t  a l so  be known,  a n d  

t h e  o r d i n a r y  r e f r a c t i v e  i n d e x  m u s t  b e  known t o  o b t a i n  t h e  e x t r a o r d i n a r y  

r e f r a c t i v e  i n d e x .  

F o r  an a b s o r b i n g  f i l m  t h e  e x t i n c t i o n  c o e f f i c i e n t  is  n o n z e r o ,  a n d  

t h e  s i n  t e r m  d o e s  n o t  d r o p  o u t  of  t h e  d e n o m i n a t o r  o f  t h e  e x p r e s s i o n s  

f o r  R o r  T .  A s i n  a n d  c o s  term o f  b h e  same a r g u m e n t  c a n  b e  c o m b i n e d  

i n t o  a  c o s  term w i t h  t h e  same a r u u m e n t  p l u s  a  p h a s e  s h i f t  w h i c h  d e p e n d s  

o n  t h e  a m p l i t u d e s  o f  t h e  s i n  a n d  c o s  t e r m s .  As k i s  i n c r e a s e d  t h e  s k e  

o f  t h e  p h a s e  s h i f t  i n c r e a s e s ,  b u t  a t  t h e  same time t h e  f r i n q e  c o n t r a s t  
q ;; 

. i s  r e d u c e d  a s  t h e  a m p l i t u d e  o f  t h e  i n t e r n a l l y  r e f l e c t e d  d i v e  i s  

a t t e n u a t e d  : C a l c u l a t i n g  t h e  s i z e  o f  t h e  p h a s e  s h i f t  u s i n p  r e a s o n a b l e  

e s t i m a t e s  o f  t h e  v a l u e ?  o f  n a n d  k f o r  t h e  m a t e r i a l s  s t u d i e d  l e d  t o  

t h e  f e e l i n a  t h a t  i f  t h e  f r i n g e s  c o u l d  b e  o b s e r v e d  t h e  c o k d i t d o n s  (120)  

and  J l 2  1 )  w e r e  a c c u r a t e  t o  a g o o d  a p p r o x i m a t i o n .  
7 



CHAPTER 3 

EXPERIMENTAL TECHNIQUE 

3-1 I n t r o d u c t i o n  

Two t e c h n i a u e s  h a v e  b e e n  used  f o r  t h e  m e a s u r e m e n t  o f  t h e  o p t i c a l  

c o n s t a n t s  n  and  k o f  m a t e r i a l s  by s t u d y i n g  t h e  l i g h t  t r a n s m i t t e d  t h r o w h  

t h i n  p a r a l l e l - s i d e d  f i l m s .  A Mach-Zehnder.interferometer i s  u s e d  t o  

m e a s u r e  t h e  p h a s e  s h i f t  o f  k r a n s m i t t e d  l i g h t  f o r  a se t  o f  s a m p l e s  o f  

d i f f e r e n t  t h i c k n e s s ,  u s i n g  a  l a s e r  a s  a l b h t  s o u r c e .  T r a n s m i s s i v i t y  i s  
4- 

m e a s u r e d  s i m u l t a n e o m ,  anG n  and  k  a r e  d e t e r m i n e d  f rom t h e  v a r i a t i o n  

o f  t h e  measu red  q v a n t i t i e s  w i t h  s a m p l e  t h i c k n e s s  a t  t h e  w a v e l e n g t h  o f  

t h e  l a s e r .  I n  t h e  s e c o n d  t e c h n i q u e ,  t r a n s m i s s i o n  i s  measu red  u s i n n  a  

w h i t e  l i g h t  s o u r c e ,  and  t h e  d i s p e r s i o n  c u r v e s  a r e  o b t a i n e d  from t h e  

f r i n g e s  c a u s e d  by m u l t i p l e  i n t e r n a l  r e f l e c t i o n s  i n  t h e  s a m p l e .  

The d e v e l o p m e n t  o f  i n t e r f e r o m e t r i c  t e c h n i q u e  was o f  p r i m e  i n t e r e s t .  

E x p e r i m e n t s  t o  t e s t  t h e  t e c h n i q u e  were p e r f o r m e d  o n  two m a t e r i a l s  w i t h  

q u i t e  d i f f e r e n t  o p t d c a l  p r o p e r t i e s .  Gold is a  h i g h l y  a b s o r b i n g ,  

i s o t r o p i c  m a t e r i a l ,  and  and  i s  r e l a t i v e l y  s t a b l e  a g a i n s t  o x i d a t i o n .  
C I 

S e v e r a l  m e a s u r e m e n t s  o f  t h e  o p t i c a l  c o n s t a n t s  h a v e  b e e n  

r e p o r t e d [  6 , 2 0 - 2 2 ] ,  a n d  t h e r e  i s  g e n e r a l  a g r e e m e n t  o n  t h e  s h a p e  o f  t h e  

d i s p e r s i o n  and a b s o r p t i o n  c u r v e s  b u t  less  a g r e e m e n t  o n  t h e  a c t u a l  

v a l u e s .  Gold f i l m s  were a l s o  u sed  i n  t h e  p r e l i m i n a r y  s t u d i e s  o n  t h e  

i n t e r f e r o m e t r i c  t e c h n i q u e [  l79 1 8 ] .  The p h a s e  s h i f t  and  t r a n s m i s s i v i t y  

were  measu red  a t  n o r m a l  i n c i d e n c e  f o r  a se t  o f  t h i n  f i lms i n  t h e  

w a v e l e n g t h  r a n g e  f rom 459 .7  t o  6 3 2 . 8  nm u s i n g  t h e  l i n e s  f rom a n  a r e o n  

i o n  l a s e r  and a he l ium-neon  l a se r .  The  r e s u l t s  we re  compared t o  

m e a s u r e m e n t s  i n  t h e  l i t e r a t u r e ,  t o  c o n f i r m  b o t h  t h e  t e c h n i q u e  and  t h e  

measu red  v a l u e s .  

I n t e r f e r m e t r i c  m e a s u r e m e n t s  w e r e  a l s o  made o n  t h i n  s i n g l e  c r y s t a l s  

o f  GaSe .  C a s e  i s  a  l a y e r  s t r u c t u r e  m a t e r i a l ;  i t  is u n i a x i a l p  w i t h  t h e  

o p t i c  ax is  p e r p e n d i c u l a r  t o  t h e  l a y e r  s u r f a c e .  T h i s  m a t e r i a l  i s  

r e l a t i v e l y  w e a k l y  a b s o r b i n g ,  and  h a s  i t s  f u n d a m e n t a l  a b s o r p t i o n  e d g e  a t  



6 2 0  nm. T h e r e  was a g r e e m e n t  i n  t h e  l i t e r a t u r e [ l O ,  l l ,26-281 o n  t h e  

g e n e r a l  s h a p e  o f  t h e  o r d i n a r y  d i s p e r s i o n  c u r v e ,  b u t  o n l y  p o o r  a g r e e m e n t  

o n  t h e  e x t r a o r d i n a r y  d i s p e r s i o n  c u r v e  and  on  t h e  s t r u c t u r e  o n  e i t h e r  

c u r v e  n e a r  t h e  b b d  e d g e .  M e a s u r e m e n t s  wer made u s i n g  a t u n e a b l e  d y e  t 
laser  t o  s t u d y  i n  d e t a i l  t h e  r e g i o n  n e a r  t h e  a b s o r p t i o n  e d g e .  The d y e s  

Rhodamine 6 G  ( r a n g e  555 t o  620  nm) and  Rhodamine B ( r a n g e  6 0 0  t o  6 5 0  nm) 

were u s e d .  M e a s u r e m e n t s  were  made b o t h  a t  n o r m a l  i n c i d e n c e  and  a t  

o b l i q u e  i n c i d e n c e ,  a n d  b o t h  t h e  o r d i n a r y  and  e x t r a o r d i n a r y  r e f r a c t i v e  

i n d i c e s  and  e x t i n c t i o n  c o e f f i c i e n t s  were d e t e r m i n e d .  

GaSe was a l s o  s t u d i e d  u s i n g  t h e  B u t l e r  f r i n g e  t e c h n i q u e ,  t o  c o n f i r m  

and  e x t e n d  t h e  r a n g e  o f  m e a s u r e m e n t s  a v a i l a b l e ,  and  t o  p r o v i d e  a  

r e f e r e n c e  f o r  t h e  i n t e r f e r o m e t e r  m e a s u r e m e n t s .  I n  t h i s  t e c h n i q u e ,  

t r a n s m i s s i v i t y  i s  m e a s u r e d  a s  a  f u n c t i o n  o f  w a v e l e n ~ t h  o v e r  a  w i d e  r a n g e  

( l i m i t e d  by t h e  s y s t e m  r e s p o n s e :  p h o t o m u l t i p l i e r  t u b e ,  l i g h t  s o u r c e ,  

and  s p e c t r o m e t e r ) .  I n  p r i n c i p l e ,  t h e  f u l l  e x p r e s s i o n s  ( 3 9 )  o r  ( 1 0 3 )  c a n  

b e  u s e d  t o  e x t r a c t  n  and  k  a t  a n y  w a v e l e n g t h .  The  d i s p e r s i o n  c u r v e s  c a n  

b e  o b t a i n e d  v e r y  s i m p l y  by m e a s u r i n g  t h e  w a v e l e n g t h s  correspond in^ t o  

t h e  t r a n s m i s s i o n  p e a k s  and  u s i n g  e q u a t i o n  ( 1 2 0 )  o r  ( 1 2 1 ) .  T h i s  g i v e s  

v a l u e s  o f  n  a t  d i s c r e t e  w a v e l e n g t h s ,  d e t e r m i n e d  by t h e  t h i c k n e s s  o f  t h e  
1 

s a m p l e s ,  and from t h e s e  t h e  d i s p e r s i o n  c u r v e  c a n  b e  d r a w n .  T h i s  

t e c h n i q u e  b r e a k s  down i n  a r e g i o n  where  t h e  o p t i c a l  c o n s t a n t s  c h a n g e  

r a p i d l y ,  s u c h  a s  a t  a n  a b s o r p t i o n  e d g e .  If t h e  material  becomes 

a b s o r b i n g ,  t h i n  f i l m s  a r e  r e q u i r e d ,  b u t  t h i s  r e s u l t s  i n  w i d e l y  s p a c e d  

f r i n g e s .  Thus t h e  method g i v e s  t h e  l e a s t  d e t a i l  whe re  i t  i s  m o s t  

n e e d e d .  



3-2 S a m p l e s  

3-2-1 Gold films 

The g o l d  f i l m s  used  i n  t h i s  s t u d y  were p r e p a r e d  by D r .  Onkar S i n n h  
-<. u s i n g  a s t a n d a r d  vacuum e v a p o r a t o r  e q u i p p e d  w i t h  a l i q u i d  n i t r o a e n  t r a p .  

A v e r y  t h i n  l a y e r  of NaCl was first  e v a p o r a t e d  o n t o  a m i c r o c s o p e  s l i d e ,  

t h e n  t h e  s l i d e  was weighed o n  a Cahn G2 E l e c t r o b a l a n c e  (maximum 

s e n s i t i v i t y  5 x 1 0 - ~  gm).  A l a y e r  o f  g o l d  was t h e n  e v a p o r a t e d  on  t o p  o f  

t h e  NaCl a t  a  r a t e  o f  a b u t  4  nm/sec ,  k e e p i n g  t h e  p r e s s u r e  be low 

lo-* t o m ,  t h e n  t h e  s a m p l e  was weighed a g a i n .  The s t a r t i n g  material 

was b e t t e r  t h a n  9 9 . 9 9 %  p u m i  'Ihe f i l m  was c r i b e d ,  d i v i d i r w  i t  i n t o  

s e v e r a l  s e g m e n t s ,  t h e n  t h e  s l i d e  was s l o w l y  owered  i n t o  water. The 3 
NaCl d i s s o l v e d ,  l e a v i n g  t h e  g o l d  f i l m  s e g m e n t s  f l o a t i n g  on  t h e  s u r f a c e ,  

s u p p o r t e d  by s u r f a c e  t e n s i o n .  A c l e a n  g l a s s  s l i d e  i n  which  a  h o l e  1 t o  

1 . 5  mm d i a m e t e r  had been  d r i l l e d  u l t r a s o n i c a l l y  was s l o w l y  b r o u g h t  up  

u n d e r  e a c h  s e g m e n t ,  and t h e  g o l d  a d h e r e d  t o  t h e  g l a s s  s l i d e  by s u r f a c e  

t e n s i o n ,  l e a v i n g  t h e  f i l m  s u s p e n d e d  o v e r  t h e  h o l e .  As much a s  p o s s i b l e  

o f  t h e  w a t e r  was d r a i n e d  o f f  a s  t h e  s l i d e  was r e n p v e d .  Most o f  t h e  

r e m a i n i n g  water was b l o t t e d  away,  and t h e  rest e v a p o r a t e d .  Removal o f  

4 t h e  w a t e r  from t h e  h o l e  was p a r t i c u l a r l y  i m p o r t a n t ,  a i t s  w e i g h t  would 

c a u s e  t h e  f i l m  t o  s a g .  The f i l m s  were examined u n d e r  a m i c r o s c o p e ,  and . 
a n y  w i t h  d e f e c t s  s u c h  a s  p i n h o l e s  o r  w r i n k l e s  were r e j e c t e d .  A l l  

m e a s u r e m e n t s  were  made on t h e  s u s p e n d e d  p a r t s  o f  t h e  f i l m s .  

F i l m s  w i t h  t h i c k n e s s e s  o f  41 t o  240 nm w e r e  p r e p a r e d .  Two me thods  

were used  t o  d e t e r m i n e  t h e  f i l m  t h i c k n e s s .  D u r i n g  e v a p o r a t i o n ,  t h e  

q u a r t z  c r y s t a l  head  o f  a  S l o a n  DTM-4 t h i c k n e s s  m o n i t o r  s p l a c e d  i n  t h e  

e v a p o r a t o r  b e s i d e  t h e  s u b s t r a t e ,  a t  t h e  same d i s t a n c e  f om t h e  f i l a m e n t .  ;" 
The mass o f  g o l d  d e p o s i t e d  on t h e  c r y s t a l  c a u s e s  i t s  r e ' 4 f ; e q u e n c y  

t o  c h a n g e .  The v a r i a t i o n  w i t h  mass i s  l i n e a r ,  and t h u s  t h i c k n e s s  c a n  b e  

d e t e r m i n e d  by m o n i t o r i n 8  t h e  r e s o n a n t  f r e q u e n c y  d u r i n p  t h e  e v a p o r a t i o n .  

T h i c k n e s s  was a l s o  d e t e r m i n e d  from t h e  d i f f e r e n c e  i n  w e i p h t  o f  t h e  

s u b s t r a t e  b e f o r e  and  a f t e r  e v a p o r a t i o n ,  u s i n g  t h e  v a l u e  o f  t h e  b u l k  

d e n s i t y  o f  g o l d [ 3 5 1  1 9 . 3  g/cm3. The a s s u m p t i o n  o f  b u l k  v a l u e s  h a s  

been  shown t o  b e  v a l i d  f o r  films o f  t h i c k n e s s  greater t h a n  -20 



The two v a l u e s  o f  t h i c k n e s s  were i n  good a g r e e m e n t ,  a n d  t h e  u n c e r t a i n t y  

o n  t h e  t h i c k n e s s  v a l u e s  o f  t h e  g o l d  f i l m s  was e s t i m a t e d  t o  b e  2%. 

S i m i l a r  f i lms were p r e p a r e d  by t h e  same t e c h n i o u e  f o r  t h e  

p r e l i m i n a r y  tests o f  t h e  i n t e r f e r o m e t e r [ l 7 *  1 8 ] .  T r a n s m i s s i o n  

e l e c t r o n  d i f f r a c t i o n  m e a s u r e m e n t s  a t  o b l i q u e  i n c i d e n c e  were made a t  t h a t  

t i m e ,  and  showed t h a t  t h e  f i lms were p o l j c r y s t a l l i n e ,  w i t h  

c r y s t a l l i t e  s i z e s  f rom 10 t o  100 nm. No a n i s o t r o p y  was d e t e d t e d .  T h e s e  

m e a s u r e m e n t s  were  n o t  r e p e a t e d ,  b u t  w e r e  assumed t o  b e  v a l i d  f o r  t h e  

p r e s e n t  f i lms. 

3-2-2 GaSe S a m p l e s  

GaSe c r y s t a l l i z e s  i n  a l d y e r  s t r u c t u r e ,  w i t h  b o n d i n g  be tween  l a y e r s  

much w e a k e r  t h a n  t h e  b o n d i n g  be tween  a t o m s  o f  t h e  same l a y e r .  The u n i t  
I c r y s t a l  l a y e r  i s  c o m p r i s e d  o f  f o u r  a t o m i c  l a y e r s  ( S e ,  Ga, Ga, S e ) ,  a s  

s h o r n  i n  F i g .  6 .  W i t h i n  t h e  u n i t  l a y e r ,  e a c h  Ga atom is  bonded 

t e t r a q o n a l l y  t o  o n e  Ga a tom i n  t h e  n e i g h b o u r i n n  l a y e r ,  and  t o  t h r e e  Se  

a t o m s  i n  t h e  n e i g h b o u r i n g  o u t e r  l a y e r .  Each S e  a tom i s  bonded t,o t h r e e  

Ga a t o m s  f rom t h e  a d j a c e n t  a t o m i c  l a y e r .  T h e r e  i s  no  d i r e c t  b o n d i n g  

be tween  t h e  u n i t  l a y e r s .  W i t h i n  t h e  u n i t  l a y e r ,  t h e  Ga a t o m s  and  t h e  S e  

a t o m s  f rom t h e  d i f f e r e n t  a t o m i c  l a y e r s '  a r e  a r r a n q e d  i n  co lumns  p a r a l l e l  

t o  t h e  s u r f a c e  n o r m a l .  I f  t h e  l a y e r  i s  viewed a l o n g  t h e  n o r m a l ,  t h e  

a t o m s  a r e  s e e n  i n  a  h e x a g o n a l  a r r a y .  The s p a c e  g r o u p  symmetry  o f  t h e  

u n i t  l a y e r  i s  ~i~ ( ~ & 2 ) [ 3 6 ] .  

S e v e r a l  d i f f e r e n t  c r y s t a l  p o l y t y p e s  d i f f e r i n g  o n l y  i n  t h e  s t a c k i n g  

s e q u e n c e  o f  i d e n t i c a l  l a y e r s  h a v e  b e e n  i d e n t i f i e d [ 3 7 1 .  A l l  o f  t h e  

s a m p l e s  s t u d i e d  are  o f  t h e  6 ~ o l y t y p e [ 3 ~ ] ,  i n  wh ich  a l t e r n a t e  l a y e r s  

a r e  a l i g n e d  w i t h  e a c h  o t h e r ,  f o r m i n g  a  two l a y e r  u n i t  c e l l .  I f  t h e  two 

se t s  o f  l a y e r s  a r e  l a b e l l e d  A a n d  B, t h e  B l a y e r s  a re  t r a n s l a t e d  w i t h  

r e s p e c t  t o  t h e  A l a y e r s ,  s o  t h a t  t h e  0-Ga a toms  a re  i n  l i n e  w i t h  t h e  

A-Se a t o m s .  The B-Se a t o m s  a re  t h e n  o v e r  t h e  c e n t e r s  o f  t h e  A h e x a g o n a l  

o p e n i n g s ,  and  t h e  A-Ga a t o m s  a r e  s i m i l a r l y  i n  l i n e  w i t h  t h e  B h e x a g o n a l  

o p e n i n g s .  A t o p  v i e w  o f  a s i n g l e  l a y e r  and  a s i d e  v i e w  w i t h  two l a y e r s  

i n  t h e  6 s t a c k i n g  s e q u e n c e  a re  shown i n  F i q .  7 .  The c r y s t a l  symmetry  i s  



F i g .  6 .  The a r r a n g e m e n t  o f  a t o m s  i n  a  u n i t  l a y e r  o f  GaSe .  

The o p e n  c i r c l e s  r e p r e s e n t  t h e  Se  a t o m s ,  t h e  f i l l e d  

c i r c l e s  t h e  Ga a t o m s .  > 



F i g .  7 .  A t o p  vl?w o f  o n e  u n i t  l a y e r  o f  GaSe,  a n d  a  s i d e  v i e w  

s h o w i n g  t w o  l a y e r s  i n  t h e  6 s t a c k i n g  s e q u e n c e .  



t h e  same a s  t h a t  o f  t h e  u n i t  l a y e r ,  a l t h o u g h  t h e  u n i t  c e l l  e x t e n d s  o v e r  

t w o  u n i t  l a y e r s .  A s  d i s c u s s e d  a b o v e ,  w i t h  t h i s  c r y s t a l  s t r u c t u r e  t h e  

material i s  o p t i c a l l y  u n i a x i a l ,  w i t h  t h e  o p t i c  a x i s  p e r p e n d i c u l a r  t o  t h e  

l a y e r s .  

T h e  c r y s t a l s  c l e a v e  e a s i l y  b e t w e e n  t h e  l a y e r s ,  a n d  t h u s  

p a r a l l e l - s i d e d  s a m p l e s  a r e  e a s i l y  o b t a i n e d .  The  t h i c k e s t  s a m p l e s  w e r e  

c l e a v e d  from Br idgeman-grown s i n g l e  c r y s t a l s ,  a n d  t h e  t h i n n e s t  o n e s  w e r e  

u rown b y  v a p o u r  t r a n s p o r t  i n  t h e  f o r m  o f  v e r y  t h i n  p a r a l l e l - s i d e d  f l a g s .  

Some o f  t h e  c r y s t a l s  w e r e  p r o v i d e d  by  Dr. J . L .  B r e b n e r  o f  t h e  ~ n i v e r s i t 6  

d e  M o n t r G a l  and o t h e r s  w e r e  q r o w n  b y  Mr. G .  J a c k l e  i n  o u r  l a b o r a t o r i e s  

f a t  S i m o n  F r a s e r  U n i v e r s i t y .  

GaSe c r y s t a l s  a r e  t r a n s p a r e n t  i n  t h e  r e d .  P o t e n t i a l  s a m p l e s  w e r e  

e x a m i n e d  u n d e r  a m i c r o s c o p e ,  u s i n g  o b l i q u e  l i q h t i n g .  When a n  a r e a  o f  

a b o u t  lmm2 w i t h  n o  v i s i b l e  d e f e c t s  s u c h  a s  a c r a c k ,  s c r a t c h ,  o r  

s u r f a c e  s t e p  was  f o u n d ,  t h e  s a m p l e  was  t a p e d  o n t o  a  b r a s s  f o i l  o v e r  o n e  

o f  t w o  s m a l l  h o l e s ,  s o  t h a t  a l l  b u t  t h e  c h o i c e  a r e a  w a s  masked  o u t .  

T h i s  p e m i t e d  e a s y  h a n d l i n q  o f  t h e  s a m p l e s .  S a m p l e s  w i t h  t h i c k n e s s  f r o m  

9 . 5  t o  320 prn w e r e  p r e p a r e d .  

T h r e e  t e c h n i a u e s  w e r e  u s e d  t o  d e t e r m i n e  s a m p l e  t h i c k n e s s .  7%; 

f i rs t  ( t h i c k )  s a m p l e s  w e r e  w e i g h e d  o n  t h e  Cahn E l e c t r o b a l a n c e ,  a n d  t h e  

l e n q t h s  o f  t h e  s i d e s  a n d  a l l  d i a g o n a l s  w e r e  m e a s u r e d  o n  a t r a v e l l i n g  

m i c r o s c o p e .  The  a r e a  w a s  t h e n  d e t e r m i n e d  u s i n n  t h e  f o r m u l a  f o r  t h e  a r e a ,  

o f  a  t r i a n g l e  

w h e r e  a ,  b ,  and  c  a r e  t h e  l e n ~ t h s  o f  t h e  s i d e s  and s i s  t h e  

s e m i p e r i m e t e r .  A v a l u e  o f  5 . 0 3  p/cm3 f o r  t h e  m a s s  d e n ~ i t ~ L 3 ~ 1  was  

u s e d  i n  c a l c u l a t i n g  t h e  t h i c k n e s s .  S e v e r a l  f a c t o r s  r e d u c e d  t h e  a c c u r a c y  

o f  t h i s  m e t h o d :  t h e  e d g e s  w e r e  n o t  a l w a y s  s t r a i g h t ,  t h e  c o r n e r s  t e n d e d  

t o  S e  r o u n d e d ,  a n d  t h e r e  w e r e  o f t e n  s t e p s  o n  t h e  s a m p l e s  s o  t h a t  t h e  

. t h i c k n e s s  was  n o t  u n i f o r m .  A c c u r a c y  w a s  e s t i m a t e d  t o  b e  a  f e w  p e r c e n t .  



Two v a r i a t i o n s  o f  t h e  B u t l e r  f r i n g e  i e c h n i q u e  p r o v i d e d  a  more 

s a t i s f a c t o r y  d , e t e r m i n a t i o n  o f  t h i c k n e s s ,  a n d  a l s o  p r o v i d e d  a m e a n s  o f  

f i n d i n a  t h e  o r d e r  o f  i n t e r f e r e n c e  o f  a  g i v e n  f r i n g e .  E q u a t i o n  ( 1 2 1  ) 

d e s c r i b e s  t h e  c o n d i t i o n  f o r  t r a n s m i s s i o n  f r i n p e  maxima:  
Q 

F o r  a  g i v e n  s a m p l e ,  a n  i n t e r f e r e n c e  f r i n a e  p a t t e r n  c a n  b e  o b t a i n e d  

by v a r y i n g  e i t h e r  t h e  w a v e l e n g t h  o f  t h e  i n c i d e n t  l i a h t  o r  t h e  a n a l e  o f  

i n c i d e n c e .  The l o c i  o f  f r i n g e  maxima o n  a  h , e  p l a n e  i s  p l o t t e d  i n  F i e .  8 .  

T h e  t r a n s m i s s i o n  p a t t e r n  f o r  l i g h t  a t  a  f i x e d  w a v e l e n g t h  w a s  

r e c o r d e d  a s  a  f u n c t i o n  o f  t h e  a n g l e  o f  i n c i d e n c e ,  u s i n g  p o l a r i z a t i o n  

p e r p e n d i c u l a r  t o  t h e  p l a n e  o f  i n c i d e n c e  s o  t h a t  o n l y  t h e  o r d i n a r y  

r e f r a c t i v e  i n d e x  w a s  i n v o l v e d ,  a n d  t h e  a n g l e s  c o r r e s p o n d i n g  t o  f r i n a e  

maxima w e r e  d e t e r m i n e d .  E q u a t i o n  ( 1 2 1 )  c a n  b e  w r i t t e n  a s  

w h e r e  M i s  t h e  i n t e r f e r e n c e  o r d e r  o f  t h e  n e a r e s t  f r i n g e  a t  n o r m a l  

i n c i d e n c e  a n d  t h e  r e l a t i v e  o r d e r  x i  i s  known s i m p l y  b y  c o u n t i n g  t h e  

f r i n g e s  f r o m  n o r m a l  i n c i d e n c e .  T h e  r e f r a c t i v e  i n d e x  i s  c o n s t a n t ,  a n d  c a n  

b e  e l i m i n a t e d  f r o m  E q u a t i o n  ( 1 2 3 )  u s i n g  a n y  t w o  d a t a  p o i n t s :  r e a r r a n a i n a ,  

t h i s  g i v e s  

U s i n g  a l l  p a i r s  of d a t a  a t  t h e  f i x e d  w a v e l e n g t h ,  t h i s  e q u a t i o n  c a n  

b e  l e a s t  s q u a r e s  f i t t e d  t o  p r o v i d e  v a l u e s  o f  M a n d  t h e  s a m p l e  t h i c k n e s s  

d .  A s a t i s f a c t o r y  r e s u l t  c a n n o t  b e  o b t a i n e d  from a  s i n q l e  r u n  a t  f i x e d  

w a v e l e n g t h ,  s i n c e  a  m a l l  c h a n g e  i n  M c a n  a l m o s t  e x a c t l y  b e  c o m p e n s a t e d  

f o r  b y  a  c h a n g e  i n  d .  Runs  a t  t w o  f i x e d  w a v e l e n g t h s  m u s t  b e  u s e d .  T h e  





r e l a t i v e  s h i ' f t  i n  i n t e r f e r e n c e  o r d e r  be tween  t h e  d a t a  sets is o b t a i n e d  

f rom a s c a n  o f  t r a n s m i s s i o n  as  a f u n c t i o n  o f  w a v e l e n g t h  a t  n o r m a l  

i n c i d e n c e ,  and o f  c o u r s e  n  c a n  o n l y  b e  e l i m i n a t e d  be tween  d a t a  p o i n t s  

t a k e n  a t  t h e  same w a v e l e n g t h .  The s t a n d a r d  d e v i a t i o n s  o f  t h e  means  o f  

t h e  r e s u l t i n g  v a l u e s  o f  i n t e r f e r e n c e  o r d e r  a re  0 . 5  t o  2  f r i n g e s  f o r  F = 

f r i n g e s ,  a n d  o f  t h i c k n e s s  a r e  0 . 0 2  t o  . 2  rm f o r  d  = 20 t o  

3 2 0 y m .  .\- 
T h i s  t e c h n i q u e  d o e s  n o t  work well f o r  GaSe s a m p l e s  w i t h  t h i c k n e s s  

iess t h a n  a b o u t  1 0 y m ,  as  v e r y  few f r i n g e s  a re  o b t a i n e d  when t h e  s a m p l e  

i s  r b t a t e d .  The t h i c k n e s s e s  o f  t h e  t h i n n e s t  f i l m s  were d e t e r m i n e d  by 

c o m p a r i s o n  w i t h  t h i c k  f i l m  m e a s u r e m e n t s .  The o r d i n a r y  d i s p e r s i o n  c u r v e  

was d e t e r m i n e d  from n o r m a l  i n c i d e n c e  s c a n s  o f  t r a n s m i s s i o n  a s  a  f u n c t i o n ,  

o f  w a v e l e n g t h ,  u s i n g  t h e  t h i c k e r  s a m p l e s .  S i m i l a r  r u n s  were done  o n  t h e  

t h i n  f i l m s ,  and  t h e  d a t a  were f i t t e d  t o  t h e  e s t a b l i s h e d  d i s p e r s i o n  c u r v e  

t o  o b t a i n  d .  F i l m s  o f  t h i c k n e s s  0 . 5  t o  2 . 6  m were measu red  i n  t h i s  r 
way,  w i t h  a n  a c c u r a c y  o f  a b o u t  1 %  

3-3-1 P r i n c i p l e  o f  O p e r a t i o n  

The t r a n s m i s s i v i t y  and  p h a s e  c h a n g e  o f  l i g h t  o n  t r a n s m i s s i o n  

t h r o u g h  a s a m p l e  c a n  b e  measu red  by o b s e r v i n g  t h e  c h a n n e  i n  i n t e n s i t y  

.. __ a n d  p h a s e  o f  t h e  r e c o m b i n e d  beam as  t h e  s a m p l e  i s  moved a l t e r n a t e l y  i n  

and  o u t  o f  o n e  arm o f  a  Mach-Zehnder i n t e r f e r o m e t e r .  The 
.J 

i n t e r f e r o m e t e r  i s  shown s c h e m a t i c a l l y  i n  F i g .  9 .  L i g h t  f rom a laser  

s o u r c e  is d i v i d e d  a t  beam s p l i t t e r  BS1. The two componen t s  t r a v e l  

s e p a r a t e  p a t h s  t h r o u g h  t h e  i n t e r f e r o m e t e r ,  and are  r e c o m b i n e d  a t  BS2, 

and  t h e  r ecombined  b e a n  is o b s e r v e d  w i t h  t h e  p h o t o m u l t i p l i e r  t u b e  PM. A 

f r i n g e  p a t t e r n  i s  g e n e r a l l y  s e e n  o n  t h e  o u t p u t  beam b e c a u s e  o f  beam 

d i v e r g e n c e .  T h i s  p a t t e r n  i s  e n l a r g e d  by t h e  beam-expandinu  t e l e s c o p e ,  

and  a  p i n h o l e  y i t h  d i a m e t e r  much less t h a n  t h e  f r i n g e  w i d t h  i s  p l a c e d  i n  

f r o n t  o f  t h e  p h o t o m u l t i p l i e r  s o  t h a t  i t  sees a s m a l l  p a r t  o f  t h e  f r i n n e  

p a t t e r n .  



M - front surface mirror 
PZT - piezo-electric translator 

PM - photomultiplier tube 

A - - 

Fig'. 9. A schematic diagram of the interferometer. 
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M i r r o r  MI i s  f i x e d .  M i r r o r  M2 i s  mounted o n  a F u r l e i a h  PZ-81 . 

p i e z o - e l e c t r i c  t r a n s l a t i o n  u n i t ,  wh ich  i s  d r i v e n  by  a ramp g e n e r a t o r .  

A s  M2 c h a n g e s  p o s ' i t i o n  t h e  p a t h  l e n g t h  o f  t h e  r e f e r e n c e  beam is  v a r i e d :  

t h u s  t h e  p h a s e  o f  t h e  r e f e r e n c e  e beam i s  changed  w i t h  r e s p e c t  t o  t h e  

s a m p l e  beam, w i t h  t h e  r e s u l t  t h a t  t h e  f r i n g e  p a t t e r n  on  t h e  r ecombined  

beam i s  s c a n n e d  p a s t  t h e  p i n h o l e .  If t h e  p o s i t i o n  o f  M2 c h a n g e s  

l i n e a r l y  w i t h  time, t h e  s i g n a l  from t h e  p h o t o m u l t i p l i e r  w i l l  v a r y  

s i n u s o i d a l l y  . T h i s  s i g n a l  is v iewed  on  a n  o s c i l l o s c o p e ,  t r i ~ n e r e d  from 

t h e  s t a r t  o f  t h e  ramp g e n e r a t o r  s ignal .  

A s  t h e  s a m p l e  i s  i n s e r t e d  o r  w i t h d r a w n ,  t h e  p h a s e  o f  t h e  s a m p l e  

beam i s  changed  by a f i x e d  amount  r e l a t i v e ' t o  t h e  r e f e r e n c e  beam. T h i s  

r e s u l t s  i n  a  s h i f t  i n  p h a s e  o f  t h e  s i n e  wave s i g n a l  f rom t h e  PM t u b e  

r e l a t i v e '  t o  t h e  ramp q e n e r a t o r  t r i g g e r  pu se: i t  is t h i s  p h a s e  s h i f t  J which  i s  m e a s u r e d .  
I 

To d e s c r i b e  t h e  o p e r a t i o n  m a t h e m a t i c a l l y ,  we as sume  p l a n e  waves o f  

t h e  form e x p  i(ot - q z ) .  If M2 moves a t  v e l o c i t y  v ,  t h e n  t h e  c h a n g e  i n  

p a t h  l e n g t h  i s  p r o p o r t * i o n a l  t o  v t ,  and t h e  r e f e r e n c e  beam c a n  b e  

d e s c r i b e d  a t  t h e  p o i n t  o f  r e c o m b i n a t i o n  by t h e  e x p r e s s i o n  

where  LJ, i s  t h e  f r e q u e n c y  a t  which  t h e  f r i n g e  p a t t e r n  s c a n s  p a s t  t h e  

p i n h o l e  and  R i s  t h e  a m p l i t u d e  o f  t h e  r e f e r e n c e  beam. S i m i l a r l y  t h e  

s a m p l e  beam is d e s c r i b e d  by 

where  S ,  A, 6 s ,  and  6 ,  a re  t h e  a m p l i t u d e s  and  ( c o n s t a n t )  p h a s e  s h i f t s  

r e l a t i v e  t o  t h e  r e f e r e n c e  beam w i t h  t h e  s a m p l e  i n s e r t e d  o r  w i thd rawn  

r e s p e c t i v e l y .  The i n t e n s i t i e s  o f  t h e  r ecombined  beam w i t h  t h e  s a m p l e  



i n s e r t e d  o r  w i thd rawn  a r e  

Now i f  we m e a s u r e  o n l y  t h e  AC componen t  o f  t h e  s i g n a l ,  t h e  r a t i o  o f  

5 i n t e n s i t i e s  o b s e r v e d  w i t h  t h e  s a m p l e  i n s e r t e d  o r  w i t h d r a w n  g i v e s  t h e  r a t i o  

of  a m p l i t u d e s  o f  t h e  l i g h t  b e f o r e  a n d  a f t e r  p a s s i n g  t h r o u g h  t h e  s a m p l e .  

The d i f f e r e n c e  i n  p h a s e  f 

i s  t h e  d i f f e r e n c e  i n  c h a n q s s  o f  p h a s e  o f  l i g h t  o n  p a s s i n n  t h r o u g h  

t h e  s a m p l e  o r  t h r o w h  a n  e q u i v a l e n t  t h i c k n e s s  o f  a i r ,  w h e r e  Pt i s  - 
g i v e n  by  E q u a t i o n  ( 4 6 )  o r  ( 1 1 7 ) .  S i t i c e  o n l y  t h e  z - d e p e n d a n t  p a r t  o f  t h e  

6 
u a v e  was c o n s i d e r e d  i n  d e v e l o p i n g  t h e  e x p r e s s i o n s  f o r  t h e  t r a n s m i s s i v i t y  

* w 
and p h a s e  c h a n g e ,  Ot i s  f o r  a  wave e m e r g i n g  from a p o i n t  d i r e c t l y  

% o p p o s i t e  t h e  p d i n t  o f  e n t r y  i n  t h e  s a m p l e ,  r a t h e r  t h a n  a l o n n  t h e  p a t h  o f  '. t h e  r a y  o r  a l o n g  q .  Thus  t h e  e q u i v a l e n t  a i r  p a t h  i s  t h e  p r o j e c t i o n  o f  

t h e  s a m p l e  t h i c k n e s s  o n t o  t h e  d i r e c t i o n  o f  t h e  i o c i d e n t  wave .  

The  p h a s e  d i f f e r e n c e  c a n  o n l y  b e  measu red  modu lo  2 l T .  The  
2 r d  e x p r e s s i o n  - g i v e s  t h e  f u l l  p h a s e  s h i f t  t h r o u g h  a n  e q u i v a l e n t  

t h i c k n e s s  o f  a i r .  The e x p r e s s i o n  f o r  fit i n v o l v e s  a n  a r c t a n n e n t ,  wh ich  

C r e p e a t s  e v e r y  II r a d i a n s .  The q u a d r a n t  f o r  t h e  p h a s e  s h i f t  Pt m u s t  b e  

d e t e r m i n e d  from t h e  s i g n s  o f  t h e  n u m e r a t o r  and d e n o m i n a t o r ,  and  r i g h t  

hand  s i d e  o f  e q u a t i o n  ( 1 3 0 )  mus t  b e  p u t  modulo  2 n  s o  t h a t  it can '  b e  

compared  w i t h  t h e  e x p e r i m e n t a l  v a l u e .  

Two p a t h s  a r e  shown f o r  t h e  r ecombined  beam i n  F i n .  9 .  The  b e s t  

s i g n a l  t o  n o i s e  r a t i o  i s  o b t a i n e d  i f  t h e  s a m p l e  a n d  r e f e r e n c e  beams h a v e  

a p p r o x i m a t e l y  e q u a l  a m p l i t u d e s .  The beam s p l i t t e r s  a r e  u n c o a t e d  q u a r t z ,  

s o  a b o u t  7 1  o f  t h e  beam i s  r e f l e c t e d  a t  t h e  f i r s t  s u r f a c e  and  875 

t r a n s m i t t e d .  If  t h e  s a m p l e s  t o  b e  t e s t e d  are w e a k l y  a b s o r b i n q ,  t h e  

d a s h e d  p a t h  and m i r r o r  H 3  a r e  u s e d ,  s o  t h a t  b o t h  beams u n d e r q o  o n e  



r e f l e c t i o n  and one t r ansmis s ion  i n  t h e  beam s p l i t t e r s .  If t h e  m a t e r i a l  
. - 

is 51jzi:; c ~ a q u e ,  t:ie b e s t  b a l a n c e  is  achieved by u s ing  t h e  s o l i d  

l i n e  p a t h ,  so  the  sample beam undergoes two t r a n s m i s s i o n s  and t h e  
M 

r e f e r e n c e  beam two r e f l e c t i o n s .  

& 

3-3-2 PhysJcal Desc r ip t ion  of  t h e  I n t e r f e r o m e t e r  

The measurements o f  phase and o p t i c a l  d e n s i t y  a r e  c a r r i e d  out  

s i a u l t a n e o u s l y  on the  i n t e r f e r o m e t e r ,  but  t h e  requi rements  f o r  t h e  phase 

z e a s u r e ~ e n t s  a r e  m u c h  more s e v e r e .  The path d i f f e r e n c e  wi th in  the  

:n t e r f e rome te r  must Se kept c o n s t a n t  t o  wi th in  a  smal l  f r a c t i o n  of  a  

i nve lenu th  f o r  a t i a e  i n t e r v a l  long enomh f o r  t h e  measurement t o  be 

-a:?. The i n t e r f e r o m e t e r  ~ s s t  be wel l  i s o l a t e d  from v i b r a t i o n  

' r a n m i t t e d  from the  f l m r  throuph t h e  s t and  o r  from i n t e r n a l  s o u r c e s ,  

f r m  a i r b o r n  a c o u s t i c  v i 3 r a t i o n ,  a i r  c u r r e n t s ,  thermal  d r i f t s  and s t r a y  

: 1zk.t. 

Tte i c t e r f e r o ~ e t e r  .".-, ; l Z : e <  2: a :.assive j r a n i t e  s:aS xhich  sat 

- ,.. - . , i5~z i t ior :  i 3 0 1 a t i ~ Z  s;?%.P.? aoun t s [ ?9 !  on a s t e e l  frame t a b l e .  The 

9 ; r i - z  !tsnmir.ts were c k s s e r  ' 2  provide c r i t i c a l  damping with t h e  loading  

-7 ' re- ,  and  damp s > ~ t  f r e q ~ e n c i e s  e r e a t e r  than - 3 . 5  Hz very  q u i c k l y .  
- - .r.e :a51e l e e s  r e s t  or. a  s tacr :  o f  a l t e r n a t i n g  l a y e r s  of  t h i n  olyuocd and 

C - . e - t / rS ;L3er  shock ~ n 3 r . t  3ae3,  and these  i n  t u r n  s i t  In sand boxes.  As a 

3 ~ 3 9 , x e  = f  Eke sucoess  2: ?h.is approach ,  a  person could walk near  t h e  

3 . ~ 3 . ? 3 ' - , ~ 3  ai'k EC zipparer: e f f e c t  on i t s  o p e r a t i o n .  T r a n s i e n t s  penerated 

::f 3 s rar :  S;gw wo~lc !  t i e  s s t  i n  a  smal l  f r a c t i o n  of  a second.  

A 5 5 x  s f  t v c  inch fgan rubbe r  placed over t h e  g r a n i t e  s l a b  provided 

- -..e1.23; F 3 taC . i l i t y  ah t  < l o c k e t  a i r  c u r r e n t s .  I t  was sp ray  pa in ted  b lack  

- ?  ,.. - .r.e :? .s i te  tc, re<.;ce s t r a y  : i a h t .  Two panels  c u t  i n  t he  box could be 

-0--.,e1 f r p  ea3y T C . . ' -  . -- - ,,,,.. -1r.q cf '-,he samples and t o  f a c i l i t a t e  a l i ~ n m e n t .  

L:zr.c, er.:crec! thr:,qF. 3 sail hole  xt i n  one s i d e  o f  t h e  box. The 

+x:c?rr.al ,fi",atic,r.' ;re?a.;:::r.~ and s p n r t e  box a r e  shown i n  F i n .  1 0 .  
- .  -7.e A s y g , ~ t  ~f :re L r t e r f e r m e t e r  component3 i s  shown i n  F i g .  9 .  

- ..-.e : i c  5 e x n s ~ l i " c r ~  3z t  = i ? r ~ r  !!' a r e  mounted on a  common heavy b r a s s  

: l a : ? .  ?.e z i r r = r  i s  r i t i d l v  a c a c k e ?  59 i t ,  and the  b e a m s p l i t t e r s  a r e  ' 
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F i g .  10. The p r e c a u t i o n s  t a k e n  t o  i s o l a t e  t h e  i n t e r f e r o m e t e r  

f r o m  e x t e r n a l  v i b r a t i o n ,  t h e r m a l  g r a d i e n t s ,  and  

s t r a y  l i g h t .  



o n  t h r e e - s c r e w  m o u n t s  f o r  a l i g n i n g .  T h e  b r a s s  b a s e  s i ts  o n  r u b b e r  p a d s  

o n  a c o n c r e t e  b l o c k ,  w h i c h  rests o n  m o r e  r u b b e r  paUs  o n  t h e  g r a n i t e  

s l a b .  M i r r o r  M2 is  r i g i d l y  a t t a c h e d  t o  t h e  p i e z o e l e c t r i c  t r a n s l a t i o n  

u n i t ,  w h i c h  i s  c l a m p e d  t o  a h e a v y  metal s t a n d  w h i c h  rests' o n  t h r e e  

p o i n t s  o n  t h e  g r a n i t e  s l a b .  T h i s  i s o l a t i o n  o f  t h e  PZT m i r r o r  from t h e  

r e s t  o f  t h e  i n t e r f e r o m e t e r  w a s  f o u n d  t o  b e  n e c e s h a r v  t o  r e d u c e  t h e  

e f f e c t s  o f  v i b r a t i o n  c a u s e d  b y . t h e  movement  o f  t h e  mirror .  

A l o n g  f o c a l  l e n g t h  lens p l a c e d  a h e a d  o f  t h e  fir'st beam s p l i t t e r  

f o c u s s e s  t h e  l a s e r  beam t o  r o u g h l y  a  1 0 y m  d i a m e t e r  s p o t  a t  t h e  s a m p l e  

l o c a t i o n .  If u s e d ,  mirror M3 i s  m o u n t e d  o n  a  t h r e e - s c r e w  a l i g n m e n t  ' 

s t a n d  o n  t h e  g r a n i t e  s l a b .  T h e  beam e x p a n d i n g  t e l e s c o p e  a n d  t h e  

p h o t o m u l t i p l i e r  t u b e  a r e  m o u n t e d  o n  a n  o p t i c a l  r a i l  w h i c h  i s  f a s t e n e d  t o  

t h e  ~ r a n i t e  s l a b  w i t h  d o u b l e - s i d e d  t a p e .  The t e l e s c o p e  s t a n d  h a s  

v e r t i c a l  and l a t e r a l  h o r i z o n t a l  m o v e m e n t s  f o r  a l i g n m e n t .  N e u t r a l  

d e n s i t y  f i l t e r s  w e r e  o f t e n  p l a c e d  j u s t  a h e a d  of t h e  p h o t o m u l t i p l i e r  

As d e s c r i b e d  a b o v e ,  t h e  s a m p l e s  w e r e  p e r m a n e n t l y  m o u n t e d  o n  b r a s s  

f o i l s  o r  u l a s s  s l i d e s  f o r  e a s y  h a n d l i n g .  The  b r a s s  f o i l s  a r e  c l a m p e d  

o n t o  a  s a m p l e  h o l d e r  w i t h  t w o  h o l e s  m a t c h i n g  t h o s e  o n  t h e  f o i l s ,  a s  

s h o r n  i n  F i g .  1 1 .  T h e  g o l d  f i l m s  o n  q l a s s  s l i d e s  a r e  c l a m p e d  i n  s l o t s  o n  

a  similar h o l d e r .  The  h o l d e r  s l i d e s  i n  a  p r o o v e  i n  a t r a y  w h i c h  i s  

n o u n t e d  o n  a  p e d e s t a l  o n  t h e  g r a n i t e  s l a b ,  and  e x t e n d s  i n t o  o n e  arm o f  

t h e  i n t e r f e r o m e t e r .  The  t r a y  p o s i t i o n  c a n  b e  a d j u s t e d  v e r t i c a l l y ,  a n d  

l i m i t i n q  s c r e w s  o n  e a c h  e n d  o f  t h e  t r a y  a r e  a d j u s t e d  s o  t h a t  t h e  
- I -  

f o c u s s e d  Team p a s s e s  c l e a n l y  t h r o u g h  o n e  o r  o t h e r  , o f  t h e  h o l e s  when t h e  

h o l d e r  i s  s l i d  t o  e i t h e r  e n d  o f  t h e  t r a y .  The  t r a y  c a n  a l s o  b e  t i l t e d  

a b o u t  h o r i z o n t a l  a n d  v e r t i c a l  a x e s  t o  e n s u r e  t h a t  t h e  mount  i s  

? e r p e n d i c u l a r  t o  t h e  beam.  T h e  h o l d e r  i s  moved by  a  h a n d l e  w h i c h  

e x t e n d s  t h r o u g h  a  s m a l l  h o l e  i n  t h e  s p o n g e  b o x .  

S e v e r a l  s a m p l e  h o l d e r s  w e r e  m a d e ,  f o r  m e a s u r e m e n t s  a t  n o r m a l  

i n c i d e n c e  o r  a t  39 o r  45 d e g r e e s .  me o b l i q u e  i n c i d e n c e  h o l d e r s  a r e  

' i l t e d  a t  f i x e d  a n g l e s  f r o m  v e r t i c a l .  F o r  o b l i q u e  i n c i d e n c e  

z e a s u r e m e n t s ,  a  Glan-Thomson p o l a r i z e r  i s  p l a c e d  a h e a d  o f  t h e  f i rst  beam 

s p l i t e r  and a l i g n e d  t o  k e e p  t h e  i n c i d e n t  p o l a r i z a t i o n  v e r t i c a l ,  i . e .  i n  t h e  

;lam? 9 f  i n c i d e n c e .  \ 



Limiting Screws 

Light 

Fig. 1 1 .  The sample holder, showing the directions of motion and 

alignment. 



L i g h t  f rom t h e  l a s e r  s o u r c e  was d i r e c t e d  i n t o  t h e  i n t e r f e r o m e t e r  

t h r o u g h  tw, i n t e r n a l  r e f l e c t i o n  p r i s m s  i n  a  p e r i s c o p e  a r r a n g e m e n t  

c l amped  t o  t h e  g r a n i t e  s l a h  o u t s i d e  t h e  s p o n g e  b o x .  Both  o r i s m s  were  o n  

t h r e e  s c r e w  m o u n t s  s o  t h e  i n p u t  beam c o u l d  b e  e a s i l y  a l i g n e d  w i t h  t h e  

i n t e r f e r o m e t e r .  

3-3-3 F l e c t r o n i c s  

Dur ing  o p e r a t i o n  t h e  d a t a  was r e c o r d e d  and p a r t i a l l y  a n a l y s e d  o n  a  

PDP 1 1 / 1 0  compu te r  u s i n g  an  i n t e r f a c e  b u i l t  b y  o r .  F.A." .  uewko. The 

e l e c t r o n i c s  a r e  shown s c h e m a t i c a l l y  i n  F i g .  1 2 .  

A 0-10 V ramp i s  g e n e r a t e d  b y  p a s s i n g  p u l s e s  f rom a  6 . 5 5  MHz c l o c k  

t h r o u g h  a  1 2 - b i t  d i g i t a l  t o  a n a l o g  c o n v e r t e r .  The ramp s i g n a l  i s  

a m p l i f i e d  and f e d  t o  t h e  B u r l e i g h  PZ-R1 t r a n s l a t o r ,  t h u s  p r o v i d i n ~  a  

l i n e a r  s h i f t  i n  t h e  p a t h  l e n g t h  o f  t h e  r e f e r e n c e  arm o f  t h e  

i n t e r f e r o m e t e r .  The r e s u l t i n g  s i n u s o i d a l  s i g n a l  f rom t h e  1P2P 

p h o t o m u l t i p l i e r  p a s s e s  t h r o u g h  a  f i l t e r  a m p l i f i e r  ( u s i n g  t h e  AC i n p u t )  

and i s  d i s p l a y e d  o n  a n  o s c i l l o s c o p e .  Ry v a r y i n g  t h e  b i a s  and  g a i n  o n  

t h e  PZT a m p l i f i e r  t h e  i n i t i a l  p h a s e  and l e n g t h  o f  t h e  p h a s e  sweep c a n  b e  

c o n t r o l l e d .  The ramp g e n e r a t o r  a l s o  p r o v i d e s  a  s l o w  r a t h e r  t h a n  r a p i d  

r e t u r n  t o  r e d u c e  t h e  v i b r a t i o n  c a u s e d  by  t h e  movement o f  m i r r o r  M 2 .  

The a m p l i t u d e  o f  t h e  f i l t e r e d  s i n e  wave i s  m o n i t o r e d  o n  a  d i g i t a l  

v o l t m e t e r ,  and i s  p e r i o d i c a l l y  r e c o r d e d  and s t o r e d  i n  t h e  c o m p u t e r  

t h r o u g h  I n t e r f a c e  B .  I n  I n t e r f a c e  A t h e  f i l t e r e d  s i n e  wave is  a m p l i f i e d  

and c l i p p e d  by a  h i g h  g a i n  a m p l i f i e r ,  p r o d u c i n g  a  s a u a r e  wave whose 

e d g e s  c o r r e s p o n d  t o  t h e  z e r o  c r o s s i n g s  o f  t h e  s i n e  wave.  T h i s  s a u a r e  

wave i s  a l s o  d i s p l a y e d  o n  t h e  o s c i l l o s c o p e .  A s e c o n d  s a u a r e  wave i s  

p roduced  by  m o n i t o r i n g  t h e  most  s i g n i f i c a n t  b i t  o n  t h e  d i e i t a l  t o  a n a l o g  

c o n v e r t e r  i n  t h e  ramp g e n e r a t o r ;  i t s  e d g e s  c o r r e s p o n d  t o  t h e  p o i n t s  h a l f  

way down t h e  ramp and  h a l f  way u p  o n  t h e  r e t u r n .  T h i s  wave.  i s  used  t o  

t r i g g e r  t h e  o s c i l l o s c o p e  sweep and  t o  g a t e  I n t e r f a c e  A .  h o  c o u n t e r s  i n  
. - 

I n t e r f a c e  A c o n t i n u o u s l y  c o u n t  p u l s e s  f rom a  lMHz c l o c k ,  and  t h e s e  

c o u n t e r s  a r e  r e s e t  t o  z e r o  b y  t h e  g a t e  p u l s e .  The f i r s t  two 

p o s i t i v e - g o i n g  e d g e s  from t h e  s q u a r e d  s i n e  wave c a u s e  l a t c h e s  t o  b e  s e t  





F i g .  1 3 .  S i g n a l s  s e e n  a t  v a r i o u s  p o i n t s  i n  t h e  e l e c t r o n i c  c i r c u i t .  

( A )  i s  t h e  ramp, ( B )  t h e  t r i g g e r  p u l s e ,  ( C )  t h e  s i g n a l  a s  

s e e n  on t h e  o s c i l l o s c o p e ,  and (D) t h e  s q u a r e d  s i g n a l  i n  

I n t e r f a c e  A .  The two t i m e  i n t e r v a l s  measured  a r e  a l s o  

shown. 



o n  t h e  t w o  c o u n t e r s .  The c o u n t e r  r e a d i n g s  a r e  r e c o r d e d  by t h e  c o m p u t e r ,  

a n d  c o r r e s p o n d  t o  t h e  time i n t e r v a l s  b e t w e e n  t h e  t r i g q e r  p u l s e  a n d  t h e  

n e x t  two z e r o  c r o s s i n g s  o f  t h e  s i n e  w a v e .  The  d i f f e r e n c e  b e t w e e n  t h e  

r e a d i n g s  t h u s  c o r r e s p o n d s  t o  t h e  time i n t e r v a l  f o r  a  2f p h a s e  s h i f t  i n  

t h e  i n t e r f e r o m e t e r  s i q n a l ,  a n d  t h e  i n d i v i d u a l  r e a d i n g s  p i v e  p h a s e  

m e a s u r e m e n t s  w i t h  r e s p e c t  t o  a f i x e d  ~ o i n t  o n  t h e  r a m p .  If t h e  s a m p l e  

i s  a l t e r n a t e l y  i n s e r t e d  a n d  w i t h d r a w n  from t h e  s a m p l e  beam,  t h e  2rr D h a s e  

i n t e r v a l  d o e s  n o t  c h a n g e ,  b u t  t h e  p h a s e  w i t h  r e s p e c t  t o  t h e  t r i g g e r  

p u l s e  d o e s .  The  d i f f e r e n c e  b e t w e e n  t h e  i n d i v i d u a l  r e a d i n g s  w i t h  t h e  

s a m p l e  i n  and  o u t  o f  t h e  beam g i v e s  t h e  p h a s e  d i f f e r e n c e  ( m o d u l o  27r ) 

f o r  l i g h t  p a s s i n g  t h r o u n h  t h e  s a m p l e  a n d  t h r o u ~ h  a n  e q u i v a l e n t  t h i c k n e s s  

o f  a i r .  

The  r a m p ,  s i n e  wave s i e n a l ,  a n d  t h e  s q u a r e  w a v e s  a r e  shown i n  F l u .  13  

a l o n g  w i t h  t h e  p h a s e  i n t e r v a l s  m e a s u r e d .  

- 3  O p e r a t i n g  P r o c e d u r e  

To a l i g n  t h e  i n t e r f e r o m e t e r ,  t h e  i n c i d e n t  beam i s  d i r e c t e d  o n t o  t h e  

p e r i s c o p e ,  a n d  t h e  o r i s m s  a d j u s t e d  u n t i l  t h e  beam e n t e r s  t h e  s y s t e m  

n l e a n l y .  T h e  f i r s t  beam s p l i t t e r  i s  a d j u s t e d  t o  b r i n n  t h e  s a m p l e  a n d  

r e f e r e n c e  beams  i n t o  c o i n c i d e n c e  a t  t h e  s u r f a c e  o f  t h e  s e c o n d  beam 

s p l i t t e r ,  w h i c h  i s  t h e n  a d j u s t e d  t o  b r i n g  t h e  t w o  beams  i n t o  a l i g n m e n t  

a t  t h e  e n t r a n c e  t o  t h e  Seam e x p a n d i n e  t e l e s c o p e . ,  The a l i n n m e n t  i s  f i n e  

t l ~ n e d  b y  a d j u s t i n g  t h e  beam s p l i t t e r s  a n d  t h e  t e l e s c o p e  p o s i t i o n  t o  

m a x i m i z e  t h e  s i g n a l  s e e n  o n  t h e  o s c i l l o s c o p e .  

The s a m p l e  i s  t h e n  i n s e r t e d  " n t o  t h e  i n t e r f e r o m e t e r  and  t h e  h o l d e r  

' r a y  a n g l e s  a r e  a d j u s t e d  t o  a l i g n  L e r e f l e c t e d  beam w i t h  t h e  i n c i d e n t  

S e a n ,  t h u s  e n s u r i n u  n o r m a l  i n c i d e n c e .  F o r  o b l i q u e  i n c i d e n c e  

r e a s u r e m e n t s  t h i s  i s  c h e n k e d  p e r i o d i c a l l y  u s i n n  a  n o r m a l  i n c i d e n c e  

. ? c l ? e r .  The t r a y  v e r t i c a i  p o s i t i o n  a n d  t h e  l i m i t i n g  s c r e w s  a re  t h e n  

a 5 : u s t e d  t c l  e n s u r e  t h a t  :he beam p a s s e s  c l e a n l y  t h r o u n h  e s c h  o f  t h e  

? . c l e s  i n  t h e  s a m p l e  ho:?cr. 



D a t a  c o l l e c t i o n  a n d  a n a l y s i s  a r e  c o n t r o l l e d  b y  t h e  BASIC p r o e r a m  6 

FILMS5. The  w a v e l e n g t h ,  a n g l e  o f  i n c i d e n c e ,  a n d  s a m p l e  i d e n t i f i c a t i o n  

a r e  s t o r e d  i n  t h e  p r o g r a m ,  a n d  t h e  v e r t i c a l  g a i n  scales  f o r  t h e  

o s c i l l o s c o p e  f i l t e r  a m p l i f i e r  w i t h  t h e  s a m p l e  i n  a n d  o u t  o f  t h e  beam a r e  

t h e n  s e l e c t e d  a n d  s t o r e d .  T h e s e  s ca l e s  a re  u s e d  i n  t h e  d e t e r m i n a t i o n  o f  

t h e  o p t i c a l  d e n s i t y .  T h e  p r o g r a m  is t h e n  b e g u n  w i t h  t h e  s a m p l e  h o l d e r  

o n  t h e  " a i rn  s i d e ,  i . e .  w i t h  t h e  beam p a s s i n g  t h r o u n h  t h e  o p e n  h o l e .  

T h e  p e r i o d  of t h e  p h a s e  s h i f t  s c a n  i s  d e t e r m i n e d  f r o m  t h e  d i f f e r e n c e  

b e t w e e n  t h e  two  z e r o  c r o s s i n g  p h a s e s ,  a v e r a g e d  o v e r  1000 r a m p  s w e e p s .  

T h e  p h a s e  a n d  o p t i c a l  d e n s i t y  m e a s u r e m e n t s  b e g i n  i m m e d i a t e l y .  T h e  time 

i n t e r v a l s  f r o m  t h e  t r i g q e r  p u l s e  t o  t h e  n e x t  t w o  p o s i t i v e - a o i n g  z e r o  

c r o s s i n g s  ( c o r r e s p o n d i n g  t o  s a n d  g +  2K ) a r e  a v e r a g e d  f o r  60  ramp s w e e D s  

a n d  c o n v e r t e d  t o  p h a s e ,  t h e n  t h e  p r o g r a m  s t o p s .  A t  t h e  b e e i n n i n ! ?  o f  

t h i s  c y c l e  a n d  a f t e r  e v e r y  10 ramp s w e e p s  t h e  A C  i n t e n s i t y  i s  r e a d  a n d  

r e c o r d e d .  T h e  s a m p l e  h o l d e r  i s  t h e n  m a n u a l l y  moved t o  t h e  " s a m p l e "  

p o s i t i o n ,  a n d  t h e  o s c f l l o s c o p e  u a i n  reset  i f  n e c e s s a r y ,  a n d  t h e  p r o u r a m  

i s  r e s t a r t e d .  T h i s  c y c l e  i s  r e p e a t e d  t w e n t y  times, w i t h  t h e  s a m p l e  

a l t e r n a t e l y  i n s e r t e d  and  w i t h d r a w n ,  f i n i s h i n g  u p  o n  t h e  " a i r n  s i d e  

a a a i n .  I m m e d i a t e l y  a f t e r  t h e  l a s t  c y c l e  t h e  p e r i o d  o f  t h e  p h a s e  s h i f t  

s c a n  i s  r e m e a s u r e d ,  and t h e  m e a s u r e d  p h a s e  s h i f t s  c o r r e c t e d  o n  t h e  

a s s u m p t i o n  t h a t  a n y  c h a n g e  i n  t h e  p e r i o d  o c c u r r e d  l i n e a r l y  w i t h  time. 

After e a c h  c y c l e ,  t h e  a v e r a g e d  p h a s e ,  d i f f e r e n c e  f r o m  t h e  l a s t  

a v e r a q e d  p h a s e ,  a v e r a g e d  i n t e n s i t y ,  a n d  o p t i c a l  d e n s i t y  ( r a t i o  t o  t h e  

l a s t  a v e r a g e d  i n t e n s i t y )  a r e  p r i n t e d .  The  f i n a l  p h a s e  s h i f t  a n d  o p t i c a l  

d e n s i t y  v a l u e s  a r e  o b t a i n e d  by  a v e r a g i n g  t h e  v a l u e s  o b t a i n e d  b e t w e e n  

s u c c e s s i v e  c y c l e s .  T h e s e  v a l u e s  a r e  p r i n t e d  o u t  a l o n p  w i t h  t h e  s t a n d a r d  

i e v i a t i o n s  o f  t h e i r  m e a n s .  The  n e x t  s a m p l e  i s  m o u n t e d  a n d  t h e  p r o c e s s  

r e p e a t e d  . 

T h e  s e q u e n c e  i s  b e g u n  o n  t h e  " a i r n  s i d e  s o  t h a t  t h e  d e t e r m i n a t i o n  

3f t h e  p e r i o d  o f  t h e  p h a s e  s w e e p  i s  a l w a y s  made o n  t h e  c l e a n e s t  s i a n a l  

? o s s i b l e ,  s i n c e  t h e  s i g n a l s  f o r  t r a n s m i s s i o n  t h r o u g h  s t r o n g l y  

a ' t e n u a t i n a  s a m p l e s  were much n o i s i e r .  T h i s  i s  a l s o  t h e  r e a s o n  f o r  

z e a s u r i n ~  t h e  p e r i o d  S e f o r e  a n d  a f t e r  t h e  p h a s e  m e a s u r e m e n t s  a n d  u s i n a  



t h e  s e c o n d  z e r o  c r o s s i n g  t o * d o u b l e  t h e  number o f  p h a s e  m e a s u r e m e n t s  made 

i n  a g i v e n  t i m e ,  r a t h e r  t h a n  m e a s u r i n g  t h e  p h a s e  and  p e r i o d  

s i m u l t a n e o u s l y .  

The m e a s u r e d  p h a s e  w i t h  t h e  s a m p l e  e i t h e r  i n  o r  o u t  was f o u n d  t o  

d r i f t  s l o w l y  w i t h  t i m e ,  w i t h  a p e r i o d  o f  h o u r s  o r  d a y s  b e f o r e  t h e  

d i r e c t i o n  o f  d r i f t  r e v e r s e d .  By r e p e a t i n g  t h e  s a m p l e  i n / o u t  s e q u e n c e  

a n y  l i n e a r  d r i f t  w i t h  time i s  a u t o m a t i c a l l y  c o r r e c t e d  f o r  when t h e  

m e a s u r e m e n t s  a r e  a v e r a g e d .  U s u a l l y  t h e  d r i f t  was small and  p r e s e n t e d  no 

p r o b l e m .  The program c o n t a i n e d  a  t e s t  wh ich  r e j e c t e d  a n y  p h a s e  v a l u e  

more  t h a n  9 0  d e g r e e s  d i f f e r e n t  from t h e  r u n n i n g  a v e r a g e  v a l u e .  B e c a u s e  

o f  t h i s ,  s i g n a l s  were n o t  a l l o w e d  t o  d r i f t  w i t h i n  20  d e ~ r e e s  o f  0  o r  3 6 0  

d e g r e e s .  I f  t h i s  d i d  o c c u r ,  t h e  r u n  was t e r m i n a t e d  and r e p e a t e d .  

I t  was f o u n d  t h a t  t h e  r e s u l t s  were m o s t  c o n s i s t a n t  i f  a l l  o f  t h e  

s a m p l e s  were measu red  a t  o n e  w a v e l e n g t h  i n  a s  s h o r t  a  time p e r i o d  a s  

p o s s i b l e .  T h i s  was p a r t i c u l a r l y  t r u e  f o r  t h e  d y e  l a s e r  as  r e t u n i n q  i t  

t o  e x a c t l y  t h e  same w a v e l e n g t h  i s  n o t  e a s y .  When t h e  d y e  l a s e r  s o u r c e  

was  u s e d ,  w a v e l e n g t h  was measu red  on  a  Spex  1401 d o u b l e  g r a t i n u  

s p e c t r o m e t e r  a t  t h e  b e g i n n i n g  o f  t h e  r u n  a n d  a f t e r  e v e r y  two s a m p l e s  t o  

c h e c k  f o r  a n y  d r i f t  i n  w a v e l e n p t h .  A l l o w i n g  f o r  time fp mount s a m p l e s ,  

m e a s u r e  w a v e l e n g t h ,  t o u c h  up  t h e  a l i g n m e n t  e t c .  a  s e t  o f  8 s a m p l e s  c o u l d  

be  measu red  i n  2 t o  2 . 5  h o u r s .  T h i s  g i v e s  t h e  i n f o r m a t i o n  n e c e s s a r y  t o  

c a l c u l a t e  n  and k a t  o n e  w a v e l e n g t h .  

3-3-5 A s s o c i a t e d  P r o c e d u r e s ,  C a l i b r a t i o n s ,  and  A c c u r a c y  

R e s u l t s  were found t o  be  more c o n s i s t a n t  i f  t h e  p h a s e  sweep l e n g t h  

was  a d j u s t e d  t o  a n  i n t e g r a l  number o f  c y c l e s .  T h i s  i s  a d j u s t e d  by 

v a r y i n g  t h e  g a i n  o f  t h e  PZT a m p l i f i e r .  We a d o p t e d  t h e  p r a c t i c e  o f  

a l w a y s  s e t t i n g  t h e  q a i n  s o  t h a t  t h e  p h a s e  s w e p t  t h r o u g h  4 c o m p l e t e  

c y c l e s .  The same ramp g e n e r a t o r  s e t t i n g s  were  a l w a y s  u s e d ,  and  t h e  

r e s u l t i n g  s i n e  wave s i g n a l  d i s p l a y e d  had a  f r e q u e n c y  o f  a b o u t  1 0 0  Hz as  

s e e n  on  t h e  o s c i l l o s c o p e .  The 3-db s e t t i n g s  o n  t h e  f i l t e r  a m p l i f i e r  

we re  a l s o  k e p t  c o n s t a n t  a t  10 and  1000 Hz. One p o s s i b l e  r e a s o n  f o r  a n y  

s e n s i t i v i t y  t o  t h e  p h a s e  sweep l e n g t h  i s  t h a t  t h e  ramp r e t u r n  was much 



fas ter  (-800 Hz) t h a n  t h e  sweep ,  and  a l o n g e r  sweep  would  p r o d u c e  

h i g h e r  f r e q u e n c i e s  i n  t h e  r e t u r n  p a r t  o f  t h e  c y c l e ,  w h i c h  would  b e  

d i f f e r e n t l y  e f f e c t e d  by  t h e  f i l t e r  a m p l i f i e r .  I n  p a r t i c u l a r ,  t h e  

d i g i t a l  v o l t m e t e r  a v e r a g e s  o v e r  a l l  i n p u t  f r e q u e n c i e s ,  and  s o  t h e  

i n t e n s i t y  m e a s u r e m e n t s  would b e  a f f e c t e d  by i n c r e a s e d  a t t e n u a t i o n  o f  t h e  

h i g h e r  f r e q u e n c i e s .  V a r y i n g  t h e  i n i t i a l  p h a s e  s e t t i n g  h a s  n o  e f fec t  o n  

t h e  p h a s e  measuemen t s ,  b u t  c a n  a l t e r  t h e  DVM r e a d i n g s  by a b o u t  1 % .  

However a s  t h e  o p t i c a l  d e n s i t y  i s  t h e  l o g a r i t h m  o f  t h e  r a t i o  o f  t h e s e  

r e a d i n g s  t h i s  v a r i a t i o n  is n o t  s i g n i f i c a n t .  

The  e r r o r s  c ' a l c u l a t e d  by FILMS5 were t h e  s t a n d a r d  d e v i a t i o n s  o f  t h e  

means  o f  t h e  v a l u e s  d e t e r m i n e d .  The a c c u r a c y  was l a r p e l y  d e t e r m i n e d  by 

t h e  l a s e r  s o u r c e .  With t h e  HeNe l i n e  o r  t h e  s t r o n g e r  Ar laser  l i n e s  

p h a s e  s h i f t s  c o u l d  b e  m e a s u r e d  a c c u r a t e l y  a n d  r e p r o d u c e a b l y  t o  w i t h i n  1  

d e g r e e .  With t h e  d y e  l a s e r  s o u r c e  t h e  p h a s e  e r r o r  was  a  few d e g r e e s ,  

and  t h e  o p t i c a l  d e n s i t y  e r r o r  a b o u t  .02.  S u p e r i m p o s e d  s i n n a l  traces 

w i t h  t h e  s a m p l e  i n  and  o u t  are shown i n  F i q .  1 4 ,  w i t h  a  HeNe s o u r c e  and  

t h e  RhB d y e  l a s e r  s o u r c e .  T h e s e  t r a c e s  a r e  t y p i c a l  o f  t h e  b e s t  and  

w o r s t  s i g n a l s  hand l e d .  

The l i n e  w i d t h  o f  t h e  RhB d y e  laser  was a b o u t  2 cm-l ,  

c o r r e s p o n d i n g  t o  a  c o h e r e n c e  l e n g t h  o f  a b o u t  0 . 5  cm. L i n e  w i d t h  was 

improved  t o  b e t t e r  t h a n  1 c a r 1  w i t h  t h e  R6G d y e  by  u s i n g  a F a b r y - P e r o t  

- e t a l o n  i n  t h e  l a se r  c a v i t y .  The e t a l o n  r e d u c e d  i n t e n s i t y  t o o  much t o  b e  

u s e d  w i t h  t h e  l e s s  e f f i c i e n t  RhB d y e .  With a l l  o f  t h e  l aser  s o u r c e s  

e x a c t  r e t r o r e f l e c t i o n  f rom t h e  s a m p l e  had t o  b e  a v o i d e d  as  i t  p roduced  

i n t e r f e r e n c e  i n  t h e  l a s e r  c a v i t y ,  r e s u l t i n p  i n  a v e r y  n o i s y  s i g n a l .  

O p t i c a l  d e n s i t y  m e a s u r e m e n t s  were c a l i b r a t e d  u s i n g  a h i g h  q u a l i t y  

s e t  o f  n e u t r a l  d e n s i t y  f i l t e r s .  The i n t e n s i t y  o f  t h e  s i n e  wave s i g n a l  

was measu red  w i t h  t h e  f i l t e r s  p l a c e d  i n  t u r n  a t  t h e  s a m p l e  l o c a t i o n :  t h e  

t e s t  was r e p e a t e d  w i t h  t h e  f i l t e r s  p l a c e d  a f t e r  t h e  beam e x p a n d i n g  

t e l e s c o p e .  Both  tests g a v e  t h e  same r e s u l t .  A p l o t  o f  o b s e r v e d  v s .  

e x p e c t e d  O . D .  was  a p p r o x i m a t e l y  l i n e a r  f o r  t h e  less o p a q u e  f i l t e r s ,  b u t  

t h e  o b s e r v e d  O . D .  was s l i g h t l y  l o w e r  t h a n  e x p e c t e d  w i t h  t h e  h i a h l y  

o p a q u e  f i l t e r s  (0.D.)-4). T h i s  uas t e d  t o  t h e  c h a r a c t e r i s t i c s  

of t h e  p h o t o m u l t i p l i e r  t u b e .  7- \ 



S o u r c e  HeNe l a s e r  ( 6 3 2 . 8  nin) 
Sample  GaSe 23 P h a s e  S h i f t  5 8 . 7  + . 5  d e g r e e s  

O p t i c a l  D e n s i t y  0.264-+. 005 - 

S o u r c e  RhB d y e  l a s e r  ( 645  nm) 
Sample  GaSe 22 P h a s e  S h i f t  - 4 9 . 5  + 4 . 6  d e g r e e s  

O p t i c a l  D e n s i t y  0 . 2 1 9  T . 0 1 2  - 

r). Fig. l i .  T y p i c a l  p h o t o m u l t i p l i e r  s i g n a l s ,  showing  s u p e r i m p o s e d  t r a c e s  

w i t h  t h e  s a m p l e  nd o u t  o f  t h e  l a s e r  beam. 

. 



SPECTROMETER 

PROJECTOR 

Fig. 15. X schematic d i a g r a m  of t h e  a p p a r a t u s  u s e d  f o r  the B u t l e r  

f r i n g e  z e a s u , r e m e n t s .  - 



3-4 B u t l e r  F r i n g e  Mea ' surements  

T h e  i n t e n s i t y  o f  l i g h t  t r a n s m i t t e d  t h r o u g h  t h e  s a m p l e s  w a ~ ~ m e a s u r e d  

w i t h  t h e  a p p a r a t u s  shown i n  F i g .  1 5 .  W h i t e  l i g h t  f r o m  a p r o j e c t o r  l a m p  

was f o c u s s e d  w i t h  a l o n g  f o c a l  l e n g t h  l e n s  o n  t h e  s a m p l e ,  a n d  t h e  

t r a n s m i t t e d  l i g h t  was  r e f o c u s s e d  o n  t h e  e n t r a n c e  Qi t  of a  S p e x  1 4 0 0  

d o u b l e  g r a t i n q  s p e c t r o m e t e r .  T h e  s i q n a l  from a FW-130 p h o t o m u l t i p l i e r  

p l a c e d  a t  t h e  o u t p u t  s l i t  o f  t h e  s p e c t r o m e t e r  w a s  a m p l i f i e d ,  t h e n  

r e c o r d e d  o n  a s t r i p  c h a r t  r e c o r d e r .  As d e s c r i b e d  a b o v e ,  f r i n g e 3  a re  

o b t a i n e d  i f  e i t h e r  t h e  w a v e l e n g t h  o r  a n ~ l e  o f  i n c i d e n c e  i s  v a r i e d .  -. 

S p e c t r a l  l i n e s  f r o m  a  Ne o r  Hg l a m p  s u p e r i m p o s e d  o n  t h e  i n p u t  w e r e  u s e d  
b" 

t o  c a l i b r a t e  t h e  w a v e l e n g t h  s c a n s .  C o l o u r e d  g l a s s  f i l t e r s  w e r e  u s 4  t o  

p r e v e n t  l i g h t  from d i f f e r e n t  g r a t i n g  o r d e r s  from i n t e r f e r i n g  w i t h  t h e  

d e s i r e d  s i g n a l  i n  c e r t a i n  w a v e l e n g t h  P a n g e s .  

T h e  s a m p l e s  w e r e  m o u n t e d  o n  t h e  n o r m a l  i n c i d e n c e  s a m p l e  h o l d e r  f r o m  

t h e  i n t e r f e r o m e t e r .  F o r  o b l i q u e  i n c i d e n c e  m e a s u r e m e n t s  t h e  s a m p l e  

h o l d e r  t a b l e  w a s  r o t a t e d  a b o u t  a  v e r t i c a l  a x i s .  S i n c e  c o n v e r a i n q  l i g h t  

r e s u l t s  i n  d i f f e r e n t  p a t h  l e n g t h s  t h r o u g h  t h e  s a m p l e ,  t h u s  c h a n g i n g  t h e  

f r i n g e  c o n d i t i o n ,  t h e  maximum r a n g e  o f  i n c i d e n t  a n q l e s  w a s  r e s t r i c t e d  t o  

+20  m r a d .  f o r  n o r m a l  i n c i d e n c e  m e a s u r e m e n t s .  F o r  o b l i a u e  a n q l e  - 
m e a s u r e m e n t s  c o l l i m a t i n g  s l i t s  w e r e  p l a c e d  a t  t h e  l e n s  t o  f u r t h e r  

r es t r ic t  t h e  r a n g e  o f  a n g l e s  t o  2 1  m r a d .  A N i c o l  p r i s m  p o l a r i z e r  w a s  

u s e d  f o r  o b l i q u e  i n c i d e n c e  m e a s u r e m e n t s .  \ 

To m e a s u r e  t r a n s m i s s i o n  a s  a  f u n c t i o n  o f  t h e  a n g l e  o f ' i n c i d e n c e ,  

t h e  w a v e l e n g t h  v a s  c h o s e n  a n d  f i x e d  o n  t h e  s p e c t r o m e t e r .  T h e  s a m p l e  

h o l d e r  t a b l e  w a s  s l o w l y  r o t a t e d  by  m e a n s  o f  a  c l o c k  m o t o r ,  a n d  the - .  
s i g n a l  r e c o r d e d  a s  a b o v e .  S l i t s  were c u t  e v e r y  10 d e q r e e s  a r o u n d  t h e  

e d u e  o f  t h e  t a b l e ,  a n d  a  l a m p / p h o t o d i o d e  p a i r  o n  o ~ p o s i t e  s i d e s  o f  t h e  

t a b l e  e d q e  p r o d u c e d  m a r k e r  p u l s e s  f o r  a n g l e  m e a s u r e m e n t s .  

The  f o l l o w i n a  m e a s u r e m e n t s  w e r e  made w i t h  e a c h  s a m p l e .  F i r s t  

i r a v e l e n q t h  s c a n s  w e r e  made o v e r  a s  w i d e  a  r a n g e  a s  p b s s i b l e  a t  n o r m a l  

i n c i d e n c e ;  t h i s  c o n f i r m e d  t h e  s a m p l e  q u a l i t y  a s  w e l l  as p r o v i d i n g  d a t a  
r 

f3r t h e  o r d i n a r y  d i s p e r s i o n  c u r v e s .  N e x t  r o t a t i o n a l  s c a n s  a t  t w o  



? ; f f e r e n t  v a v e l e n g t h s  w e r e  m a d e ,  w i t h  p o l a r i z a t i o n  p e r p e n d i c u l a r  t o  t h e  

c l a n e  sf i n c i d e n c e  t o  m a i n t a i n  t h e  o r d i n a r y  r e f r a c t i v e  i n d e x .  T h e s e  

r7ms w e r e  u s e d  w i t h  t h e  n o r m a l  i n c i d e n c e  w a v e l e n g t h  s c a n  t o  d e t e r m i n e  

'ne s a n p l e  t h i c k n e s s  a n d  o r d e r  of i n t e r f e r e n c e ,  a n d  t o  d e t e r m i n e  t h e  

2 r d i n a r y  4 i s p e r s i o n  c u r v e .  A r o t a t i o n a l  s c a n  w i t h  p o l a r i z a t i o n  

; l a n e  sf i n c i d e n c e  w a s  sate t c  c o r r e l a t e  t h e  i n t e r f e r e n c e  o r d e r  

9 t l i q u e  i n c i d e n c e  w a v e l e n g t h .  s c a n s  w i t h  t h e  n o r m a l  i n c i d e n c e  s c a n ,  a n  

f i n a l l y  w a v e l e n q t h  s c a n s  a t  3 n e  o r  m o r e  a n u l e s  o f  i n c i d e n c e  w e r e  m a d e  

T 5 e  o r d i n a r y  i i s p e r s i 3 n  c u r v e s  f r o m  t h e  d i f f e r e n t  s a m p l e s  w e r e  

a 7 f e r a u e d  t o  g i v e  a  f i r a l  ~ r d i n a r y  d i s p e r s i o n  c u r v e .  This c u r v e  w a s  t h e n  

~ s e d  y i t h  t h e  s a m p l e  ' k t c k n e s s ,  i n t e r f e r e n c e  o r d e r ,  a n d  o b l i q u e  

r r c i 4 e n c e  s c a n  d a t a  :s ; r c d x c e  e x t r a o r d i n a r y  d i s p e r s i o n  c u r v e s ,  w h i c h  

*ere t h e n  a v e r a g e d  :? ~ i v e  'he  f i n a l  e x t r a o r d i n a r y  d i s o e r s i o n  c u r v e .  



CHAPTER 4 

RESULTS A N D  DISCUSSION 

- 1  S o l d  A n a l y s i s  - T h i c k  F i l m  L i m i t  

P h a s e  a n d  o p t i c a l  d e n s i t y  m e a s u r e m e n t s  w e r e  m%de o n  t h e  t h i n  a o l d  

f i l m s ,  u s i n g  t h e  i n t e r f e r o m e t e r  a s  o u t l i n e d  i n  S e c t i o n  3-3-4. A l l  t h e  

a e a s u r e m e n t s  w e r e  a a d e  a t  n o r m a l .  i n c i d e n c e  a n d  a t  room t e m p e r a t u r e ,  

and  c o v e r e d  t h e  s p e c t r a l  r a n u e  f r o m  4 5 9 . 7  t o  6 3 2 . 8  nm. T h e  v a l u e s  o f  t h e  

- r e f r a c t i v e  i n d e x  a n e  e x t i n c t i o n  c o e f f i c i e n t  c a n  b.e e a s i l y  o b t a i n e d  f r o m  
2 

t h e s e  a e a s u r e m e n t s  i f  t h e  f i lms a r e  i n  t h e  t h i c k  f i l m  r e a l m e ,  i . e .  t h e y  

a r e  t h i c k  e n o u g h  t h a t  a b s o r p t i o n  n a k e s  t h e  e f f e c t s  o f  m u l t i p l e  i n t e r n a l  

r e f l e c t i o n  n e ~ l i n i b l e .  U n d e r  t h e s e  c i r c u m s t a n c e s ,  t h e  o b s e r v e d  p h a s e  

s h i f t  ! f r o m  E q u a t i g n  ' 5 ' ) )  and  o p t i c a l  d e n s i t y  c a n  b e  e x p r e s s e d  

I f  t n e  p h a s e  s h i ?  a n d  o ~ t i c a l  d e n s i t v  d a t a  a r e  p l o t t e d  a s  f u n c t i o n s  o f  

sazcpLe t h i c k n e s s  a t  c c r . s t a n t  w a v e l e n g t h ,  t h e  v a l u e s  o f  n  a n d  k  a r e  d e r i v e d  

? r o c  t h e  s l o p e s  cf t h e  c u r v e s .  T a k i n n  t h e  d e r i v a t i v e s  o f  E a u a t i o n s  ( 1 3 1 )  

32t  '52) a n d  r e a r r a n n i x ,  

S i n c e  o n l y  t h e  s l o p e s  o f  t h e  c u r v e s  a re  u s e d ,  a n y  e f f e c t s  d u e  t o  , 
:re s i r f a c e s  c a n c e l  o u t  o f  t h e  e x p r e s s i o n s .  T h e  t h i c k n e s s  a t  w h i c h  t h e  

.-.' - . . , : A  f i l z  l i m i t  i s  r e a c h e d  c a n  b e  s p e c i f i e d  by  t h e  c r i t e r i o n [ 3 0 ]  

e x ; / - -  - 24 ' .  ) < . 3 1  f t h i s  - g i v e s  a  . l i m i t  t h i c k n e s s  o f  70 nm a t  6 3 2 . 8  nm 
- P  . . P i  d i  rm a t  488 .m:, o r  c a n  b e  d e t e r m i n e d  q u a l i t a t i v e l y  f r o m  t h e  

" - ~ a r i t - y  s f  t h e  d a t a  wi',: d .  A f a m i l y  o f  c u r v e s  o f  o b s e r v e d  p h a s e  - *..- 
sr :?  v e r s u s  t h i c k n e s s  a t  kE8 nm i s  shown i n  Fip. 16:  i n  t h e s e  c u r v e s ,  k  

:s re:! w n s t a n t  a n d  n v a r i e d .  A s i m i l a r  f a m i l y  o f  c u r v e s  o f  o p t i c a l  

A~~ --..-,-;I Q ;  v e r s u s  .? I?. vi.,ick r? i s  h e l d  c o n s t a n t  a n d  k  v a r i e d  i s  s h o r n  i n  
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7 r i g .  17. C a l z 1 2 1 a t e d  cur7:es of optical density as a function of 

sample thickness. 



r 

F i g .  1 7 .  B o t h  s e t s  o f  c u r v e s  become l i n e a r  f o r  t h i c k n e s s  p r e a t e r  t h a n  
\ 

a b o u t  5 0  &, c o r r e s p o n d i n g  t o  a n  a t t e n u a t i o n  f a c t o r  e x p ( - 4 ~ d / X )  o f  -05. - 
T h e s e  a n d  s i m i l a r  sets o f  c u r v e s  a t  o t h e r  w a v e l e n g t h s  suggest t h a t  .05 

i s  a  m o r e  r e a s o n a b l e  c r i t e r i o n  t h a n  .O1 f o r  t h e  t h i c k  f i l m  l i m i t .  

T h e  p h a s e  a n d  o p t i c a l  d e n s i t y  d a t a  o b t a i n e d  a t  488 nm are s u p e r -  

i m p o s e d  o n  t h e  c u r v e s  o f  F i g s .  1 6  a n d  1 7 .  T h e  p h a s e  d a t a  w e r e  a c c u r a t e  

a n d  r e p r o d u c e a b l e  t o  a b o u t  1  d e a r e e ,  a n d  s h o w s  t h e  p r e d i c t e d  l i n e a r i t y  

w i t h  t h i c k n e s s .  T h e  o p t i c a l  d e n s i t y  d a t a  w a s  r e p r o d u c e a b l e  t o  w i t h i n  a  

f e w  p e r c e n t .  A t  t h a t  s t a q e  o f  t h e  r e s e a r c h  t h e  o p t i c a l  d e n s i t y  d a t a  w a s  

o b t a i n e d  b y  r e a d i n g  t h e  DVM b y  e y e  w i t h  t h e  s a m p l e  i n  a n d  o u t  o f  t h e  
d 

b e a m .  The DVM we h a d  a t  t h a t  t i m e  was  c o n s i d e r a b l e  less s t a b l e  t h a n  t h e  

o n e  we l a t e r  a c q u i r e d ,  a n d  t h e  i n s t a b 4 l i t y  w a s  compounded  b y  t h e  

d e t e r i o r a t i o n  A l s o  t h e  Argon  l a s e r  w a s  i n  s e r i o u s  n e e d  o f  r e p a i r  a t  t h a t  

t ime, w i t h  t h e  r e s u l t  t h a t  t h e  w e a k e s t  l i n e s  ( 4 5 9 . 7 ,  4 7 6 . 5 ,  a n d  5 0 1 . 7  

nm) w e r e  v e r y  n o i s y .  T h u s  t h e  d e r i v e d  v a l u e s  o f  k d o  n o t  show t h e  

a c c u r a c y  w h i c h  t h e  p r o c e d u r e  i s  c a p a b l e  o f  a c h i e v i n g .  

T h e  v a l u e s  o f  n  a n d  k w e r e  o b t a i n e d  by l i n e a r  r e a r e s s i o n  f i t s  o f  

t h e  p h a s e  a n d  o p t i c a l  d e n s i t y  d a t a .  The  r e s u l t s  a r e  l i s t e d  i n  T a b l e  I 

a n d  shown a l o n g  w i t h  t h e  r e s u l t s  o f  a m o r e  d e t a i l e d  a n a l y s i s  a n d  r e s u l t s  

f r o m  t h e  l i t e r a t u r e  i n  F i g s .  18 a n d  19 .  T h e  r e s u l t s  w i l l  b e  d i s c u s s e d  

a f t e r  t h e  n e x t  s e c t i o n .  



T a b l e  I -- The  o p t i c a l  c o n s t a n t s  o f  g o l d ,  a s  d e t e r m i n e d  from 

a n a l y s i s  i n  t h e  t h i c k  f i l m  limit and by c o m p u t e r  p r o p r a m s  

KNSEO a n d  KNCSEO ( p p  66-68) .  The e r r o r s  shown a r e  t h e  

s t a t i s t i c a l  f i t t i n g  e r r o r s .  V a l u e s  marked w i t h  a n  a s t e r i s k  
b 

a r e  c o n s i d e r e d  l e s s  r e l i a b l e  b e c a u s e  o f  weak and n o i s y  l a s e r  

l i n e s .  V a l u e s  o f  &e r e a l  and i m a g i n a r y  p a r t s  o f  t h e  d i e l e c t r i c  

c o n s t a n t  c a l c u l a t e d  from t h e  KYCSEO r e s u l t s  a r e  a l s o  shown. 

F e f r a c  t i v e  I n d e x  

w a v e l e n g t h  t h i c k f i l m  K N S E Q  KYC SFQ 
(nm) 

E x t i n c t i o n  C o e f f i c i e n t  

495.7 * 1 . 5 7  +.2 1 .59  - +.? - 2.01 +.2 - 
476.5  * 

1 . 6 3  5 . 2  1 .81  - +.2 1 .57  - +.? 

4 ~ 8 .  n 1 . 8 7  5 . 0 3  2 .01  - +.04 1 . 8 8  - +.03 

496 .5  1 . 7 9  - +.04  2.02 - +.Oh 1 .82  - +. 05 

501 .7  * 
1 . 6 3  5 . 2  1 . 8 0  - +.2 1 .59  - + . 2  

514.5 2 .02  - +.03 2 . 1 8  - +.04  1 .98  - +.02 

672.8  3 .40  - +.04 3 .72  - +.08 3 .27  - +.03  

D i e l e c t r i c  C o n s t a n t  

c 1  € 2  







4-2 G o l d  A n a l y s i s  - F u l l  E x p r e s s i o n s  

T h e  g o l d  d a t a  were a l s o  f i t t e d  u s i n g  t h e  f u l l  e x p r e s s i o n s  fo r  t h e  

p h a s e  s h i f t  a n d  o p t i c a l  d e n s i t y ,  i . e .  E q u a t i o n s  ( 4 6 )  a n d  ( 5 2 )  u s i n g  ( 3 9 ) .  

S i n c e  t h e r e  was  n o  p r o u r a m  a v a i l a b l e  t h a t  c o u l d  d o  a l e a s t  s q u a r e s  f i t  t o  

a n  e q u a t i o n  o f  t h i s  c o m p l e x i t y ,  t h e  f i t t i n g  w a s  d o n e  b y  w o r k i n g  o u t  t h e  

l e a s t  s q u a r e s  c o n d i t i o n  e x p l i c i t l y  a n d  s o l v i n g  t h e  r e s u l t i n q  e x p r e s s i o n  

n u m e r i c a l l y .  

I f  xd  r e p r e s e n t s  a  s e t  o f  d a t a  f o r  s a m p l e s  o f  d i f f e r e n t  t h i c k n e s s  

a n d  X d ( z )  is  a  t h e o r e t i c a l  e x p r e s s i o n  t o  b e  f i t t e d  a s  a f u n c t i o n  o f  z 

t o  t h e  d a t a ,  t h e n  t h e  l e a s t  s q u a r e s  c o n d i t i o n  f o r  t h e  b e s t  f i t  i s  t h a t  

t h e  sum o f  s q u a r e s  o f  t h e  d e v i a t i o n s  b e  a  minimum, o r  e q u i v a l e n t l y  t h a t  

t h e  d e r i v a t i v e  o f  t h e  sum b e  z e r o :  

E q u a t i o n s  ! U € ;  a n d  f52) were f i t t e d  t o  t h e  p h a s e  a n d  o o t i c a l  

d e n s i t y  d a t a  i n  t h i s  way .  B o t h  o f  E q u a t i o n s  ( 4 6 )  a n d  (39) d e p e n d  o n  

:?:k n  a n d  k a n d  t h u s  i n  p r i n c i p l e  b o t h  p a r a m e t e r s  c o u l d  b e  o b t a i n e d  by 

f i t t i n p  e i t h e r  e x p r e s s i o n .  H o w e v e r ,  t h e  o p t i c a l  d e n s i t y  e x p r e s s i o n  i s  

z x c k  a o r e  s e n s i t i v e  t c  k t h a n  t o  n ,  a n d  t h e  p h a s e  e x p r e s s i o n  t o  n  t h a n  

k .  ? i s  c a r  b e  s e e n  3 n  F i u s .  16 a n d  1 7 ,  w h e r e  a u x i l l i a r y  c u r v e s  

' ? a s h e d l  show t h e  e f f e c t s  o f  v a r y i n q  t h e  less s e n s i t i v e  p a r a m e t e r .  

' i a r y i n n  k s h i f t s  t h e  p h a s e  c u r v e s  u p .  o r  down s l i q h t l y ,  b u t  f o r  m o s t  o f  

:Re r a n q e  t h e  c u r v e s  a r e  p a r a l l e l  t o  t h e  o r i g i n a l .  V a r y i r w  n  h a s  a 

3 L 3 i : a r  s l i ~ h t  e f f e c t  gn t h e  o p t i c a l  d e n s i t y  c u r v e s .  T h i s  i s  n o t  .- 
- q , , r s r i s i n u ,  A. s i r . c e  n o s t  ? f  t h e  r a n p e  shown is i n  t h e  t h i c k  f i l m  repime 

:Ye e x t i n c t i o n  3 c e f f i c i e z t  i s  a s s o c i a t e d  w i t h  a b s o r p t i o n ,  a n d  t h u s  

l a r z e ' y  < e t e r n i z e s  t r e  ? ? t i c a l  d e n s i t y ,  w h e r e a s  t h e  r e f r a c t i v e  i n d e x  i s  

a s s o ? i a t e d  w i t k  tke  w a v e l e r g t h  o f  t h e  l i a h t  i n  t h e  m a t e r i a l ,  a n d  t h u s  

' e t e r m i n e s  t h e  ;r .ase 



B e c a u s e  o f  t h e s e  c o n s i d e r a t i o n s ,  t h e  p h a s e  s h i f t  e x p r e s s i o n  w a s  

f i t t e d  by v a r y i n p  n  o n l y ,  a n d  t h e  o p t i c a l  d e n s i t y  e x p r e s s i o n  b y  v a r y i n g  k 

o n l y .  The  e x p r e s s i o n s  w e r e  f i t t e d  a l t e r n a t e l y  a n d  i t e r a t i v e l y ,  u s i n g  t h e  

u p d a t e d  v a l u e s  of  n  and  k .  The  f i t t i n g  was  d o n e  b y  t h e  FORTRAN p r o g r a m  

KNSEQ. The t h i c k  f i l m  l i m i t  v a l u e s  o f  n  and  k w e r e  u s e d  a s  i n i t i a l  

v a l u e s ,  a n d  s i n c e  t h e  n  v a l u e s  w e r e  c o n s i d e r e d  t o  b e  more r e l i a b l e  t h e  

o p t i c a l  d e n s i t y  e x p r e s s i o n  was  f i t t e d  first t o  o b t a i n  k .  F o r  e a c h  f i t  

t h e  v a l u e  o f  p h a s e  s h i f t  o r  o p t i c a l  d e n s i t y  a n d  t h e  a ~ p r o p r i a t e  

d e r i v a t i v e  i s  c a l c u l a t e d  f o r  e a c h  s a m p l e  t h i c k n e s s  a n d  s u b t r a c t e d  from 

t h e  d a t a ,  a n d  t h e  p r o d u c t s  o f  t h e  d e v i a t i o n  a n d  d e r i v a t i v e  a r e  summed, as  

i n  E q u a t i o n  ( 1 3 4 ) .  The sum i s  t h e n  s o l v e d  n u m e r i c a l l y  f o r  t h e  v a l u e  o f  n  

o r  k  by  t h e  I M S L [ ~ ~ ]  s u b r o u t i n e  ZSYSTM. T h i s  s u b r o u t i n e  s o l v e s  a  s e t  

o f  s i m u l t a n e o u s  n o n - l i n e a r  e q u a t i o n s  b y  i t e r a t i n t ?  u n t i l  t h e  r o o t s  

c o n v e r g e  t o  w i t h i n  a  s p e c i f i e d  n u m b e r  o f  s i ~ n i f i c a n t . f i n u r e s  o r  u n t i l  a 

p r e s e t  n u m b e r  o f  i t e r a t i o n s  i s  r e a c h e d .  

F o r  a n  i s o t r o p i c  medium and  n o r m a l  i n c i d e n c e ,  t h e  o b s e r v e d  p h a s e  

s h i f t  a n d  o p t i c a l  d e n s i t y  a r e  n i v e n  by  ( f r o m  ( 4 6 )  a n d  ( 5 2 )  w i t h  ( 3 9 a ) )  

2 7 r d  1 lq = -- 
A 

- a r c t a n  
'p2 

/ 

T h e  f i n a l  e x p r e s s i o n s  f o r  t h e  d e r i - o a t i v e s  w i t h  r e s p e c t  t o  n  and  k a re  



\ 

T h e  phise a n d  o p t i c a l  d e n s i t y  e x p r e s s i o n s  were e a c h  f i t t e d  t h r e e  

t i m e s  f o r  e a c h  d a t a  s e t .  ' T h e  r e s u l t s  w e r e  u s u a l l y  v e r y  c l o s e  t o  t h e  

f i n a l  v a l u e s  a f t e r  t h e  s e c o n d  f i t .  E a c h  f i t  r e q u i r e d  t y p i c a l l y  4 o r  5 

i t e r a t i o n s  t o  c o n v e r g e  t o  4 s i g n i f i c a n t  f i g u r e s .  T h e  f i t t i n g  p r o c e s s  

was  v e r y  i n s e n s i t i v e  t o  t h e  i n p u t  v a l u e s  o f  n  a n d  k ,  w h i c h  c o u l d  b e  

c h a n g e d  by k . 2  a n d  s t i l l  g i v e  t h e  same a n s w e r  a t  t h e  f i r s t  f i t .  I t  was 

n e c e s s a r y  t o  u s e  d o u b l e  p r e c i s i o n  t o  o b t a i n  r e l i a b l e  r e s u l t s .  T h e  KNSEO 

r e s u l t s  a r e  l i s t e d  i n  T a b l e  I a n d  shown i n  F i g s .  18 a n d  1 9 .  

U n M k e  t h e  t h i c k  f i l m  a p p r o a c h ,  t h e  KNSEO f i t  d o e s  n o t  e l i m i n a t e  

s u r f a c e  e f f e c t s ,  n o r  d o e s  i t  a c c o u n t  f o r  them s i n c e  the t h e o r y  a s s u m e s  

a b r u p t  i n t e r f a c e s .  O x i d e  l a y e r s  o r  a d s o r b e d  l a y e r s  o f  c o n t a m i n a n t s  s u c h  

a s  w a t e r  c o u l d  c a u s e  o p t i c a l  b e h a v i o u r  w h i c h  i s  n o t  c h a r a c t e r i s t i c  o f  

C 
t h e  b u l k  m a t e r i a l .  The  d i f f e r e n c e s  b e t w e e n  t h e  t h i c k  f i l m  limit a n d  

.KNSEQ r e s u l t s  s u g g e s t s  t h a t  s u c h  e f f e c t s  may b e  p r e s e n t .  As a  m e a n s  o f  

c o m p e n s a t i n g  f o r  p o s s i b l e  s u r f a c e  e f f e c t s ,  i t  was  a s s u m e d  t h a t  a n y  s u c h  

e f f e c t  w o u l d  b e  c o n s i s t e n t  f r o m  s a m p l e  t o  s a m p l e ,  a n d  t h e  f i t s  w e r e  

r e p e a t e d  w i t h '  a  f i x e d  p h a s e  o r  o p t i c a l  d e n s i t y  term w h i c h  was 

i n d e p e n d e n t  o f  s a m p l e  t h i c k n e s s  b u t  c o u l d  v a r y  w i t h  w a v e l e n g t h  a d d e d  t o  

e a c h  d a t u m .  F o r  b o t h  p h a s e  s h i f t  a n d  o p t i c a l  d e n s i t y  t h e  p r o g r a m  f i t t e d  

- t w o  e q u a t i o n s  o f  t h e  f o r m  - 

w h e r e  t h e  d e r i v a t i v e  o f  t h e  d e v i a t i o n  w i t h  r e s p e c t  t o  t h e  c o n s t a n t  c is 1 .  

An i n p u t  v a l u e  o f  c = 3 was  u s e d .  T h e  f i t s  w e r e  j u s t  a s  i n s e n s i t i v e  t o  t h e  

i n p u t  v a l u e s  o f  n a n d  k a s  w e r e  t h e  KNSEQ f i t s ,  b u t  t h e  s t a t i s t i c a l  errors  

were a b o u t  h a l f  a s  l a r q e .  The r e s u l t s ,  l a b e l l e d  KNCSEQ, a r e  l i s t e d  i n  

T a b l e  I a n d  s h o w .  i n  F i q s .  18 a n d  1 9 .  



C 
As a n  a l t e r n a t i v e  a p p r ~ a c h , ~ t h e  f i t s  w e r e  r e p e a t e d  a s s u m i n g  a n .  

e f f e c t i v e  t h i c k n e s s  d e f f  = dm,,, + (5, w i t h  t h e  term d o  b e i n n  

i n d e p e n d e n t  of  s a m p l e  t h i c k n e s s .  The  p r o g r a m  t h e n  f i t t e d  t w o  e q u a t i o n s  

. 
T h e  d e r i v a t i v e s  o f  p h a s e  a n d  o p t i c a l  d e n s i t y  w i t h  r e s p e c t  t o  d o  w e r e  

o f  s imilar  c o m p l e x i t y  t o  e q u a t i o n s  ( 1 3 7 )  a n d  ( 1 3 8 ) .  T h e  r e s u l t s  f o r  

n  a n d  k  w e r e  s i m i l a r  t o  t h o s e  f r o m  KNSEQ a n d  KNCSEO b u t  t h e  f i t s  w e r e  

l e s s  s a t i s f a c t o r y ;  more i t e r a t i o n s  were r e q u i r e d ,  a n d  sometimes t h e  

f i t  d i d  n o t  c o n v e r g e  t o  t h e  r e q u i r e d  n u m b e r  o f  s i g n i f i c a n t  f i g u r e s  

w i t h i n  t h e  s p e c i f i e d  number  o f  i t e r a t i o n s .  F u r t h e r m o r e  t h e  f i t t e d  

v a l u e s  o f  d o ,  w h i c h  r a n g e d  from 0  t o  1 0 0  nm, w e r e  n o t  a t  a l l  s y s t e m a t i c .  

T h i s  a p p r o a c h  was n o t  p u r s u e d .  

4-3 G o l d  R e s u l t s  

As s e e n  i n  F i g s .  18  a n d  1 9 ,  t h e  t h r e e  a n a l y s e s  o f  t h e  d a t a  g i v e  a t  

l e a s t  g o o d  q u a l i t a t i v e  a g r e e m e n t  w i t h  e a c h  o t h e r  a n d  w i t h  m e a s u r e m e n t s  

r e p o r t e d  i n  t h e  l i t e r a t u r e ,  w i t h  t h e  p o s s i b l e  e x c e p t i o n  o f  t h e  k v a l u e s  

o b t a i n e d  w i t h  t h e  t h r e e  w e a k e s t  l aser  l i n e s .  T h e  t h i c k  f i l m  l i m i t  

v a l u e s  a r e  i n  p a r t i c u l a r l y  g o o d  a g r e e m e n t  w i t h  J o h n s o n  a n d  

c h r i s t y r  1 6 ] .  T h e  v a l u e s  o b t a i n e d  w i t h  KNSEO t e n d  t o  b e  s l i ~ h t l y  l o w e r  

f o r  n  a n d  h i g h e r  f o r  k .  T h e  KNCSEQ v a l u e s  a r e  i n  much b e t t e r  a g r e e m e n t  ' 

w i t h  t h e  t h i c k  f i l m  l i m i t  v a l u e s .  T h i s  a p p r o a c h e s  i s  c o n s i d e m d  t o  b e  

t h e  ' m o s t  r e l i a b l e .  The  r e d u c t i o n  o f  t h e  s t a t i s t i c a l  e r r o r s  ' i n d i c a t e s  , 

t h a t  some a d d i t i o n  t o  t h e  t h e o r y  t o  a c c o u n t  f o r  s u r f a c e  e f f ec t s  i s  

r e a l i s t i c .  T h e  KNCSEO r e s u l t s  a t  t h e  s h o r t e r  w a v e l e n q t h s  are  c l o s e r  t o  

t h o s e  o f  P e l l s  a n d  ~ h i g a [ ~ ~ ] .  The r e s u l t s  a r e  a l s o  i n  good a g r e e m e n t  

w i t h  t h e  m e a s u r e n e n t s  o f  J o e n s e n  e t  a 1  
1 7 , 1 8  

The f i t t e d  7;alues ~f t h e  c o n s t a n t s  a r e  shown i n  F i g .  20 a s  a ' 

f9in:tizn sf w a v e l e n g t h .  T h e r e  i s  a , s u g g e s t i o n  o f  a  s y s t e m a t i c  

;-ariation, ~-7ith t h e  L z n a t a n t  p h a s e  t e r m  b e i n g  l a r g e s t  and  t h e  c o n s t a n t  

o p t i c a l  d e n s i t y  t e r m  s m a l l e s t  i n  t h e  r a n g e  where  t h e  d i s p e r s i o n  c u r v e  i s  
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Fig. 20. The values of the fitted constants as a function of 

wavelength. 
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s t e e p e s t .  The  t r e a t m e n t  h e r e  is  p u r e l y  p h e n o m e n o l o g i c a l .  B e t t e r  d a t a ,  

p a r t i c u l a r l y  f o r  t h e  o p t i c a l  d e n s i t y ,  would  b e  r e q u i r e d  f o r  a i n g f u l  

a n a l y s i s  o f  t h e s e  e f f e c t s .  The  f i n a l  s y s t e m  w i t h  t h e  D W  i n t  r f a c e d  t o  

t h e  c o m p u t e r  would p r o b a b l y  b e  qood e n o w h  f o r  t h i s  p u r p o s e .  A much 

more  q u a n t i t a t i v e  a s s e s s m e n t  o f  s a m p l e  q u a l i t y  would b e  r e q u i r e d ,  and  a  

d e t a i l e d  s t u d y  o f  t h e  e f f e c t s  o f  c o n t a m i n a n t  l a y e r s  would p r o b a b l y  a l s o  

b e  n e c e s s a r y .  T h i s  i s  beyond t h e  s c o p e  o f  t h i s  w o r k .  

The  e r r o r s  q u o t e d  f o r  n  and k i n  T a b l e  I a re  t h e  s t a n d a r d  

d e v i a t i o n s  o f  t h e  means  o f  t h e  f i n a l  f i t t e d  v a l u e s .  When p o s s i b l e  

s y s t e m a t i c  e r r o r s  i n  t h e  d e t e r m i n a t i o n  o f  s a m p l e  t h i c k n e s s  are t a k e n  

i n t o  a c c o u n t ,  t h e  v a l u e s  o f  n  a r e  f e l t  t o  b e  a c c u r a t e  t o  + .01% and  t h e  

v a l u e s  o f  k  t o  w i t h i n  a  few p e r c e n t .  The v a l u e s  f o r  t h e  t h r e e  w e  yest 
l i n e s  a r e  somewhat less r e l i a b l e .  

4-4 GaSe - B u t l e r  F r i n g e  R e s u l t s  

-- 
T r a n s m i s s i o n  was r e c o r d e d  a s  a  f u n c t i o n  o f  w a v e l e n q t h  f o r  a se t  o f  

C a s e  s a m p l e s ,  and  d i s p e r s i o n  c u r v e s  f o r  e a c h  s a m p l e  were o b t a i n e d  f rom 

t h e  f r i n g e  d a t a  by t h e  method o u t l i n e d  i n  s e c t i o n  3-4 .  The  r e s u l t s  f o r  

t h e  o r d i n a r y  index '  f o r  t h e  f i v e  t h i c k e s t  s a m p l e s  (18  t o  320  ~ m )  were 

a v e r a g e d  bv c m b i n i n g , a l l  t h e  d a t a  p o i n t s ,  w e i p h t i n g  e a c h  p o i n t  

a c c o r d i n g  t o  t h e  t o t a l  number of  p o i n t s  f o r  t h a t  s a m p l e ,  and  f i t t i n g  a  

t h i r d  o r d e r  p o l y n o m i a l  i n  I / ) , ~ .  To c h e c k  f o r  a n y  small s y s t e m a t i c  

f e a t u r e s  on t h e  c u r v e ,  t h e  v a l u e s  o f  t h i c k n e s s  and  i n t e r f e r e n c e  o r d e r  

f o r  e a c h  s a m p l e  were t h e n  a d j u s t e d  f o r  b e s t  f i t  t o  t h e  a v e r a g e  c u r v e  and  

t h e  i n d i v i d u a l  c u r v e s  r e c a l c u l a t e d  and s u p e r i m p o s e d .  No f e a t u r e s  were 

s e e n  o t h e r  t h a n  a  s l i g h t  d e v i a t i o n  f rom t h e  g e n e r a l  s h a p e  o f  t h e  c u r v e  

o n  e i t h e r  s i d e  o f  t h e  s m a l l  g a p  i n  t h e  d a t a  wh ich  a p p e a r e d  a t  t h e  band 

e d u e .  T h i s  g a p  i n  t h e  d a t a  was t h e  r e s u l t  o f  t h e  r a p i d  c h a n g e  i n  

a b s o r p t i o n  a t  t h e  e x c i t o n  l i n e ,  wh ich  made i t  v e r y  d i f f i c u l t  t o  r e s o l v e  

t h e  f r i n g e s  o v e r  a  n a r r o w  w a v e l e n g t h  i n t e r v a l .  

F o r  s a m p l e s  t h i c k e r  t h a n  a b o u t  50 pm, n o  f r i n a e s  c o u l d  b e  s e e n  f o r  

e n e r a i e s  g r e a t e r  t h a n  t h e  band q a p  e n e r q y  ( - 2  eV,  o r  A = 620 nm). f . 



T h r e e  t h i n n e r  s a m p l e s  ( 1 . 5  t o  6 p m )  w e r e  u s e d  t o  e x t e n d  t h e  c u r v e  w e l l  

. - i n t o  t h e  a b s o r b i n g  r e g i o n .  T h e  n o r m a l  i n c i d e n c e  f r i n g e  p a t t e r n s  f o r  0 
t h e s e  s a m p l e s  w e r e  o b t a i n e d ,  a n d  t h e i r  t h i c k n e s s  a n d  i n t e r f e r e n c e  o r d e r s  

were d e t e r m i n e d  by c o l n p a r i n q  t h e  d a t a  i n  t h e  t r a n s p a r e n t  r e ~ i o n  w i t h  t h e  

i n i t i a l / a v e r a g e  c u r v e .  Usins .  t h e s e  v a l u e s ,  t h e  d i s p e r s i o n  c u r v e s  w e r e  

c a l c u l a t e d ,  a n d  c o m b i n e d  w i t h  the  p r e v i o u s  d a t a  tg g i v e  t h e  f i n a l  
e 

a v e r a g e d  o r d i n a r y  d i s p e r s i o n  c u r v e .  

T h e  f i t t e d  p o l y n m i a l s  p r o v i d e  a c o n  e n i e n t  a n d  a c c u r a t e  m e a n s  o f  

---' 

1 
r e p r o d u c i n q  t h e  d a t a .  S e p a r a t e  p o l y n o m i a l s  w e r e  f i t t e d  t o  t h e  d a t a  i n  

t h e  r e g i o n s  a b o v e  a n d  b e l o w  t h e  band  g a p .  S i n c e  t h e  p o l y n o m i a l s  c o u l d  

nDt  r e p r o d u c e  t h e  s m a l l  h o o k s  n e a r  t h e b n d  e d n e ,  o n l y  d a t a  f o r  

w a v e l e n ~ t h s  m o r e  t h a r ,  1C) nm from t h e  e d n e  w e r e  f i t t e d .  T h e  c o e f f i c i e n t s  

~ b t a i n e d  a r e  l i s t e d  i n  T a b l e  XI. 

P s i m i l a r  a p p r o a c h  was u s e d  t o  o b t a i n  t h e  e x t r a o r d i n a r y  d i s p e r s i o n  e 
? l r 7 / e .  M e a s u r e m e n t s  were made a t  30 a n d  45 d e ~ r e e s  i n c i d e n c e  w i t h  t h e  

1 1 ~ k ' .  p o l a r i z e d  i n  ' t h e  plan.e o f  i n c i d e n c e .  The e x t r a o r d i n a r y  i n d e x  f o r  
.' 

e a c h  p o i n t  was c a l c l ~ l a t e d  l ~ s i n q  E q u a t i o n  ( 1 2 1 ) ,  t a k i n g  t h e  v a l u e  o f  t h e  

-,.A: -. > - . . a r y  n i n d e x  a t  t h a t  w a v e l e w t h  from t h e  a v e r a n e d  o r d i n a r y  p o l y n o m i a l  

T?.e r e s u l t s  were f i t t e d  t c  p o l y n o m i a l s  a s  f o r  t h e  o r d i n a r y  i n d e x :  t h e  

. ~ a l u e s  ~f t h e  c o e f f i c i e n t s  a r e  l i s t e d  i n  T a b l e  11. 

- 
T a s l e  I 1  -- C o e f f i c i e n t s  o f  t h e  f i t t e d  p o l y n o m i a l  d i s p e r s i o n  

c u r v e s  f o r  S a S e .  U i t k  w a v e l e n g t h  i n  m ,  
C 

r 
5 = A + E / A ~  + + 2 / 1 2  



f 

,/ T h e  r e s u l t i n g  o r d i n a r y  a n d  e x t r a o r d i n a r y  d i s p e r s i o n  c u r v e s  a re  

shown i n  F i g .  2 1 ,  i n  w h i c h  t h e  d a t a  from s e v e r a l  s a m p l e s  i s  shown 

s u p e r i m p o s e d .  T h e  r e l a t i v e  a c c u r a c y  i s  i n d i c a t e d  b y  t h e  s ca t t e r  i n  t h e  

p o i n t s .  T h e  a b s o l u t e  a c c u r a c y  i s  a b o u t  5 .01  t o  .015 for  t h e  o r d i n a r y  

i n d e x ,  2 . 0 2 5  f o r  t h e  e x t r a o r d i n a r y  i n d e x  i n  t h e  t r a n s p a r e n t  r e p i o n ,  a n d  

a b o u t  2 . 0 7  f o r  t h e  e x t r a o r d i n a r y  i n d e x  i n  t h e  a b s o r b i n g  r e q i o n .  The  

r e s u l t s  f o r  n l  i n  t h e  a b s o r b i n g  r e g i o n  showed m o r e  s a m p l e  v a r i a t i o n  t h a n  

i n  t h e  o t h e r  r e g i o n s .  Some s a m p l e s  g a v e  s m o o t h  d a t a ,  o t h e r s  n o i s y  d a t a ,  

b u t  a l l  d a t a  s e t s  showed t h e  s a m e  w a v e l e n g t h  d e p e n d e n c e .  T h e  f i t t e d  

p o l y n o m i a l  i n  t h i s  r e g i o n  i s  a l s o  s h o w n .  
0 

T h e s e  r e s u l t s  a r e  i n  e x c e l l e n t  a g r e e m e n t  w i t h  t h o s e  o f  W a s s c h e r  a n d  

~ i e l e m a n r  ' 1  I. T h e  p r e s e n t  r e s u l t s  e x t e n d  t h e  r a n g e  o f  m e a s u r e m e n t  

c o n s i d e r a b l y ,  a n d  e s t a b l i s h  t h e  p r o p e r  s h a p e  o f  t h e  nl c u r v e  i n  t h e  

absorb in^ r e e i o n .  Much l e s s  s t r u c t u r e  i s  s e e n  o n  t h e  c u r v e s  n e a r  t h e  

band  e d g e  t h a n  was  r e p o r t e d  by  B r e b n e r  a n d  ~ e v e r i n r ~ 5 1  o r  Akhundov e t  

a 1 [ 2 6 ] ,  a n d  t h e  e x t r a o r d i n a r y  d i s p e r s i o n  c u r v e  i s  s u b s t a n t i a l l y  h i a b e r  

t h a n  t h a t  r e p o r t e d  by  Akhundov e t  a 1 [ 2 6 ] .  

4-5 GaSe - I n t e r f e r o m e t e r  R e s u l t s  
- - 

The  i n t e r f e r o m e t e r  was u s e d  t o  m e a s u r e  a  s e t  o f  S a S e  f i lms  o f  

t h i c k n e s s  Cl. 5 t o  2 . 5  ym o v e r  a  w a v e l e n g t h  r a n g e  5 1'1.5 t o  6 5 0  nm. T h i s  

uas d o n e  t o  t eg t  t h e  p e r f o r m a n c e  o f  t h e  i n t e r f e r o m e t e r  w i t h  w e a k l y  

a b s o r b i n g  f i l m s  by  c m p a r i n ~  t h e  r e s u l t s  w i t h  t h e  E u t l e r  f r i n g e  r e s u l t s ,  

and a l s o  t o  e x a m i n e  t h e  r e n i o n  n e a r  t h e  band  e d g e  i n  d e t a i l .  The 

n e a s u r e m e n t s  were m a d e  a t  o b l i q u e  a s  w e l l  a s  n o r m a l  i n c i d e n c e  t o  o b t a i n  

t h e  e x t r a o r d i n a r y  p a r a m e t e r s .  F o r  t h e  m e a s u r e m e n t s  n e a r  t h e  band  e d g e  

'he G1@ was i n t e r f a c e d  to t h e  c o m p u t e r .  F o r  t h e  o t h e r  m e a s u r e m e n t s  i t  

iras r e a ?  by e y e  a 3  b e f o r e .  

The  a n a l y s i s  a l s o  f 3 l l o w e d  t h e  same p a t t e r n  a s  b e f o r e ,  w i t h  t h e  

2;:ical d e n s i t y  a n d  ~,hase d a t a  b e i n q  f i t t e d  a l t e r n a t e l y ,  a d j u s t i n g  k 

s r l y  f o r  t h e  o p t i C a l  d e n s i t y  f i t  a n d  n o n l y  f o r  t h e  p h a s e  f i t .  T h e  

f : s t i f i c a t i o n  f w  t h i s  p r x e d u r e  i s  somewhat  d i f f e r e n t  h e r e .  C u r v e s  



Ga Se 

B u t l e r  f r i n g e  

x I n t e r f e r o m e t e r  

. 2 1 .  The ref rac t i - :e  i n d i c e s  o f  GaSe.  







s h o w i n g  t h e  e x p e c t e d  v a r i a t i o n  o f  t h e  o b s e r v e d  p h a s e  s h i f t  a n d  o p t i c a l  

d e n s i t y  w i t h  s a m p l e  t h i c k n e s s  c a l c u l a t e d  u s i n g  p a r a m e t e r s  r e p r e s e n t a t i v e  

o f  C a s e  a re  shown i n  F i g s .  22 a n d  23.  As b e f o r e ,  t h e  c u r v e s  o f  p h a s e  

s h i f t  w i t h  t h i c k n e s s  a re  d e t e r m i n e d  p r i m a r i l y  b y  t h e  r e f r a c t i v e  i n d e x ;  k  

d e t e r m i n e s  t h e  a m p l i t u d e  o f  t h e  o s c i l l a t i o n ,  w h i c h  i s  r e d u c e d  a s  k  
I 

C i n c r e a s e s .  T h e  mean s l o p e  a n d  a m p l i t u d e  o f  t h e  o s c i l l a t i o n  i n  t h e  

o p t i c a l  d e n s i t y  c u r v e  is d e t e r m i n e d  b y  t h e  v a l u e  o f  k  a n d  t h e  

p e r i o d i c i t y  o f  t h e  o s c i l l a t i o n  b y  n .  However  i n  t h e  t h i c k n e s s  r a n g e  o f  

t h e  p r e s e n t  m e a s u r e m e n t s  t h e  o s c i l l a t i o n s  a re  much m o r e  i m p o r t a n t  t h a n  

i s  t h e  mean s l o p e ,  a n d  t h u s  i f  t h e  o p t i c a l  d e n s i t y  d a t a  i s  f i t t e d  by  

v a r y i n g  b o t h  n  a n d  k  t h e  v a r i a t i o n  o f  n  would  d o m i n a t e .  T h u s  i t  was  f e l t  

t h a t  m o r e  r e l i a b l e  v a l u e s  o f  k  w o u l d  b e  o b t a i n e d  if  t h e  n  v a l u e s  w e r e  

o b t a i n e d  f r o m  a  f i t  o f  t h e  p h a s e  d a t a  a n d  u s e d  as  a  f i x e d  i n p u t  

p a r a m e t e r  f o r  t h e  o p t i c a l  d e n s i t y  f i t s .  

No a t t e m p t  was  made t o  i n c o r p o r a t e  c o n s t a n t  v a u l e s  o f  p h a s e  o r  

o p t i c a l  d e n s i t y  t o  a c c o u n t  f o r  s u r f a c e  e f f e c t s  a s  w i t h  t h e  g o l d  d a t a .  

T h e s e  e f f e c t s  s h o u l d  b e  v e r y  s m a l l ,  s i n c e  t h e  p h a s e  s h i f t  i n v l o v e s  many 

f u l l  c y c l e s  ( t h o u g h  i t  i s  m e a s u r e d  m o d u l o  27T) a n d  b e c a u s e  o f  t h e  weak 

d e p e n d e n c e  o f  t h e  o p t i c a l  d e n s i t y  o n  k .  

T h e  n o r m a l  i n c i d e n c e  m e  r e m e n t s  w e r e  f i t t e d  u s i n g  KNSEO i n  

e x a c t l y  t h e  same m a n n e r  a s  % t h e  g o l d  f i l m s .  T h e  i n i t i a l  v a l u e s  o f  n  

u e r e  t a k e n  f r o m  t h e  B u t l e r  f  e r e s u l t s ,  i n t e r p o l a t i n g  a c r o s s  t h e  

s m a l l  g a p  i n  t h e  d a t a  a t  t h e  b a n d  e d g e ,  a n d  t h e  i n i t i a l  k  v a l u e s  w e r e  

t a k e n  f r o m  W a s s c h e r  a n d  ~ i e l e m a n [ l l ] .  T h e  o b l i q u e  i n c i d e n c e  d a t a  was 

f i t t e d  b y  t h e  p r o g r a m  EKNSEO, w h i c h  f u n c t i o n s  i n  e x a c t l y  t h e  s a m e  m a n n e r  

a 3  KNSEQ. T h i s  p r o g r a m  f i t s  t h e  m o r e  c o m p l i c a t e d  o b l i q u e  i n c i d e n c e  

e x p r e s s i o n s ,  a s  g i v e n  b y  E q u a t i o n s  ( 1 0 3 )  a n d  ( 1 1 7 ) .  I n i t i a l  v a l u e s  o f  n  . 
were t a k e n  f r o m  t h e  E u t l e r  f r i n u e  r e s u l t s ,  a n d  k  a g a i n  frm W a s s c h e r  and  

:ie:eman[ " 1 .  V a l u e s  o f  n, and  kL p r o v i d e d  a s  f i x e d  i n p u t  d a t a  

v e r e  t a k e n  f r o m  t h e  RNSEO r e s u l t s .  

The d e r i v a t i v e s  o f  t h e  p h a s e  s h i f t  a n d  o p t i c a l  d e n s i t y  e x p r e s s i o n s  

c t  t o  n, a n d  k, a r e  a g a i n  o b t a i n e d  by  s t r a i q h t f o r w a r d ,  t e d i o u s  

z a l c u l u s :  t h e  f i n a l  e x p r e s s i o n s  a r e  
r 

I 



7 u 0 . D .  ------ = l o a  l 0 e  
3 k" J 1 

w h e r e  t h e  d e r i v a t i v e s  

I? t h e s e  e x p r e 3 s i ~ n s .  t h e  s u b s c r i p t s  n  a n d  k d e n o t e  d e r i v a t i v e s  w i t h  

r e s p e c t  t o  n , ,  an t  k!, r e s p e c t i v e l y .  T h e  G ,  J ,  a n d  P e x p r e s s i o n s  a r e  

i e f i n e d  i n  E q u a t i o n s  ' 1 C j i  t o  ( 1 1 7 )  i n  s e c t i o n  2 -5-2 .  Also d e f i n i n g  

r( - - - n, + A ,  2 ( 1 4 8 )  Cl 

!- = k7 + ,,-zkz7 ' I  I ( 1 4 9 )  

we h a v e  

G N  2 r z 1 J c  - 2 = j; ,T[::d+a2)(nLnM+klk,i + N,? - 3 ?., n b  - 

- ' nf - r f )  (an,-bk, j - 2n, k, ( akL+bn,  ) 
1 
i r 150)  



- '2:-kf) ( a n L  -bkL - 2n ,  k, ( ak ,+bn , )  ( 1 5 3 )  

' J s i n ~  t h e s e  e x p r e s s i o n s ,  

2 e  v a l u e s  3 f  t h e  r e f r a c t i v e  i n d i c e s  o b t a i n e d  from t h e  

i n t e r f e r m e t e r  m e a s u r e m e n t s  a r e  s h o w n  i n  F i g .  2 1 ,  a n d  i n  g rea te r  d e t a i l  

r e a r  t h e  S a n d  e d g e  i~ F i q s .  2 4  a n d  2 5 .  The v a l u e s  o f  t h e  e x t i n c t i o n  

: 3 e f f i c i e n t s  a r e  shown  Ln F l u .  2 6 ,  compared t o  t h e  v a l u e s  o b t a i n e d  b y  

3 3 3 % h e r  a n d  ~~~~~a:: ''I. T h e s e  v a l u e s  a r e  l i s t e d  i n  T a b l e  111. 
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Extinction Coefficients of GaSe 

- - -  Wasscher and Dieleman 

1 . 9  2 .0  2 . 1  2 . 2  2 . 3  2.4 

Energy (eV) 

Fig. 2 6 .  The extinction coefficients of GaSe. 



Table I11 -- The o p t i c a l  cons tan t s  of  Case a s  determined from 
the  in te r fe romete r  measurements. Values marked with an 
a s t e r i s k  d i d  not converge t o  within four s i g n i f i c a n t  f i gu re s  
i n  30 i t e r a t i o n s .  The e r r o r s  shown a r e  the s t a t i s t i c a l  
f i t t i n g  e r r o r s .  

Wavelength Energy Ordinary 
n k  

ext raordinary  



The o r d i n a r y  r e f r a c t i v e  i n d e x  v a l u e s  a re  i n  v e r y  uood a q r e e m e n t  

w i t h  t h e  B u t l e r  f r i n g e  v a l u e s ,  and  c o n f i r m  t h a t  t h e  s t r u c t u r e  o n  t h e  

o r d i n a r y  d i s p e r s i o n  c u r v e  n e a r  t h e  band e d g e  i s  small. The  o r d i n a r y  

e x t i n c t i o n  c o e f f i c i e n t  v a l u e s  a r e  i n  good a g r e e m e n t  w i t h  W a s s c h q - a n d  

Dielemaql s r e s u l t s [  l l ] ,  b u t  t h e  r e s u l t s  a r e  r a t h e r  n o i s y ,  a n d  d o  n o t  

show much d e t a i l  o f  t h e  band e d g e  o r  e x c i t o n  l i n e .  T h i s  is d u e  t o  t h e  

v e r y  l o w  l e v e l  o f  a b s o r p t i o n  i n  t h e  t h i n  s a m p l e s  us.ed, and t o  t h e  amount  

o f  n o i s e  on t h e  d y e  l a s e r  l i n e s .  The d a t a  n e a r  t h e  band e d g e ,  o b t a i n e d  

w i t h  t h e  DVM i n t e r f a c e d  t o  t h e  c o m p u t e r ,  a re  n o t i c e a b l y  s m o o t h e r  t h a n  

t h e  d a t a  f o r  which  t h e  DVM was r e a d  by e y e .  

The e x t r a o r d i n a r y  r e f r a c t i v e  i n d e x  v a l u e s  o b t a i n e d  from t h e  

i n t e r f e r o m e t e r  m e a s u r e m e n t s  c l e a r l y  show t h e  peak  i n  t h e  d i s p e r s i o n  

c u r v e  a t  t h e  band e d g e .  The r e s u l t s  a re  i n  good a q r e e m e n t  w i t h  t h e  

B u t l e r  f r i n g e  v a l u e s  on t h e  l o n g  w a v e l e n g t h  s i d e  o f  t h e  p e a k ,  b u t  a r e  

s y s t e m a t i c a l l y  l o w e r  by a b o u t  .05 on t h e  s h o r t  w a v e l e n g t h  s i d e .  The 

i n t e r f e r o m e t e r  r e s u l t s  a l s o  show a  s l i g h t l y  n a r r o w e r  p e a k ,  w i t h  t h e  

s h o r t  w a v e l e n g t h  s i d e  b e i n g  s h i f t e d  t o  l o n u e r  w a v e l e n g t h s  w h i l e  t h e  l o n n  

w a v e l e n g t h  s i d e  i s  u n e f f e c t e d .  The d a t a  p o i n t s  marked w i t h  a  s l a s h  d i d  

n o t  c o n v e r g e  t o  f o u r  s i e n i f i c a n t  f i g u r e s  w i t h i n  t h i r t y  i t e r a t i o n s ,  s o  

t h e i r  a c c u r a c y  i s  less c e r t a i n .  The n l  and k,, v a l u e s  a r e  l i s t e d  i n  

T a b l e  111. 

The e x t i n c t i o n  c o e f f i c i e n t  v a l u e s  are  i nood a g r e e m e n t  w i t h  P - 
Wassche r  and ~ i e l e m a n [  l l I ,  a n d  show more  d e t a i l  a t  t h e  b  nd e d g e .  The 

Sand e d g e  a p p e a r s  t o  be r e s o l v e d  from t h e  e x c i t o n  l i n e  A c c o r d i n g  t o  
i B 

S c h l u t e r l ' s  1 f o r  t h e  e l e c t r o n i c  band s t r u c t u r e  o f  GaSe t h e  

same t r a n s i t i o n  ( t o  r3+) is r e s p o n s i b l e  f o r  band e d g e  

a b s o r p t i o n  i n  b o t h  p o l w i z a t i o n s  T h i s  t r a n s i t i o n  i s  a l l o w e d  f o r  E8c 4 
and f o r b i d d e n  f o r  G c ,  b u t  becomes weak ly  a l l o w e d  f o r  E l c  i f  s p i n  o r b i t  

c o u p l i n g  i s  t a k e n  i n t o  a c c o u n t .  F u r t h e r m o r e ,  t h e  b a n d s  a r e  t h r e e  

:izensicnal a t  t h e  p e i n t ,  s o  no s p u r i o u s  e f f e c t s  s u c n  as two d i m e n s i o n a l  
e x c i t o n s  a r e  e x p e c t e d .  Thus t h e  p r e s e n t  r e s u l t s  o b t a i n e d  w i t h  t h e  

e x t r a o r d i n a r y  p o l a r i z a t i o n  c a n  b e  c a n p a r e d  t o  m e a s u r e m e n t s  made a t  
J- 

@ .  

n o r m a l  i n c i d e n c e ,  1 . e .  w i t h  o r d i n a r y  p o l a r i z a t i o n .  An i n d i r e c t  - 



t r a n s i t i o n  a t  s l i g h t l y  l o w e r  e n e r g y  t h a n  t h e  d i r e c t  t r a n s i t i o n  h a s  a l s o  

b e e n  ~ b s e r v e d [ ~ ~ , ~ ~ ] ,  b u t  t h e  a b s o r p t i o n  is  v e r y  much w e a k e r  and was 

n o t  o b s e r v e d  h e r e .  

G r a n d o l f o  e t  a1[441 o b t a i n e d  good a g r e e m e n t  b e t w e e n  e x p e r i m e n t a l  

a b s o r p t i o n  d a t a  o b t a i n e b l t  n o r m a l  i n c i d e n c e  a n d  a t h e o r e t i c a l  mode l  

u s i n g  v a l u e s  f o r  ER = 2 . 0 2 5  eV, a n  e x c i t o n  b i n d i n g  e n e r g y  o f  1 4 . 3  m e V ,  

and t h e  L o r e n t z i a n  p a r a m e t e r  r ( t h e  h a l f  w i d t h  a t  h a l f  maximm h e i ~ h t  o f  

t h e  e x c i t o n  p e a k )  o f  9 . 1  m e V  a t  2 8 0 . 5  K .  T h e s e  numbers  were o b t a i n e d  by 

f i t t i n g  a c u r v e  o f  a  series o f  s h = r p  e x c i t o n  l i n e s  and  a n  a b r u p t  band 

e d g e  c o n v o l u t e d  w i t h  a  L o r e n t z i a n  l i fe t ime b r o a d e n i n g  f u n c t i o n  t o  

e x p e r i m e n t a l  a b s o r p t i o n  d a t a  o b t a i n e d  a t  n o r m a l  i n c i d e n c e .  The 

t h e o r e t i c a l  c u r v e . c a l c u l a t e d  on t h e  b a s i s  o f  t h i s  model i s  shown i n  F ~ R .  27 

compared t o  t h e  p r e s e n t  k,, d a t a .  The c u r v e  h a s  been  c o r r e c t e d  f o r  

a 1 3  d e g r e e  t e m p e r a t u r e  d i f f e r e n c e  u s i n g  t h e i r  v a l u e  o f  . 414  meV/degree ,  

t h e n  s c a l e d  upward by a  f a c t o r  o f  31 t o  match  t h e  d a t a  a t  t h e  a b s o r p t i o n  

p e a k .  ( T h e  u n s e a l e d  c u r v e  is s l i g h t l y  h i g h e r  t h a n  o u r  k, d a t a .  A 

r a t i o  o f  35 f o r  a b s o r p t i o n  i n  t h e  two p o l a r i z a t i o n s  i s  e x p e c t e d [ l  l , \ 5 1 . )  

The a g r e e m e n t  be tween  t h e  d a t a  and c u r v e  g i v e  s t r o n g  s u p p o r t  t o  

t h e  m d e l  and v a l u e s  used  i n  t h e  c a l c u l a t i o n s  i n  Ref. [ 4 1 ] .  

S e v e r a l  a ~ t h o r s [ ~ ~ , ~ 7 1  h a v e  r e p o r t e d  a v a r i a t i o n  o f  t h e  

a b s o r p t i o n  o f  t h e  e x c i t o n  peak  w i t h  s a m p l e  t h i c k n e s s  when s t u d y i n g  t h i n  

GaSe c r y s t a l s  a t  low t e m p e r a t u r e .  The e f f ec t  was a t t r i b u t e d  t o  s u r f a c e  

p o l a r i t 0 n s [ ~ 7 ] .  S i n c e  i n  t h e  ' p r e s e n t  method t h e  v a r i a t i o n  o f  ' d a t a  . . 
I . . w i t h  s a m p l e  t h i c k n e s s  i s  f i t t e d ,  a n y  s u c h  e f f e c t  c o u l d  h a v e  s e r i o u s  , Y 

- I .  ' -  c o n s e q u e n c e s ;  h o w e v e r ,  c u r v e s  g i v e n  by  B o s a c c h i  e t  a1L471 i n d i c a $ e  a 
.. 

. , . . t  

t h a t  no  e f f e c t  is e x p e c t e d  a t  room t e m p e r a t u r e .  - .. , , - 0 ' .  , 

4 .' 
The e r r o r  b a r s  i n  F i g .  24  show t h e  s t a n d a r d  d e v i a t i o n s  o f  the m e a n  * X .  . . 

! f i t t e d )  v a l u e s  o f  n, . When t h e  u n c e r t a i n t y  i n  s a m p l e  t h i c k n e s s  .is' + 

t a k e n  i n t o  a c c o u n t ,  t h e  n, v a l u e s  a r e  a c c u r a t e  t o  a b o u t  2 . 0 0 5 .  - T h e  

3 b s e r v e d  p h a s e  s h i f t  i s  a l m o s t  e n t i r e l y  d e p e n d e n t  o n  n, a t  n o r m a l  

i n c i d e n c e .  I n  c o n t r a s t ,  t h e  o p t i c a l  d e n s i t y  e x p r e s s i o n ,  is v e r y  s t r o n p l y  

d e p e n d e n t  o n  n, a l t h o u g h  o n l y  k-, was a d j u s t e d  i n  t h e  f i t .  Under t h e a e  

n i r c u n s t a n c e s  i t  is d i f f i c u l t  t o  e x t r a c t  a m e a n i n g f u l  v a l u e  f o r  t h e  
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Fig. 27. The extraordinary extinction coefficient kN compared t o  , 

[4 41 the theory of Grandolfo et a1 . \ 



u n c e r t a i n t y  o f  k,. I f  o n l y  t h e  n o n - o s c i l l a t i n g  p a r t  of t h e  o p t i c a l  

d e n s i t y  e q u a t i o n  i s  c o n s i d e r e d ,  f i t s  t o  t h e  d a t a  of  2 . 0 0 3  t o  , 0 0 7  a r e  

o b t a i n e d .  However  t h e  s ca t t e r  o n  t h e  d a t a  p o i n t s  i n d i c a t e s  t h a t  t h e s e  

v a l u e s  a r e  v e r y  p e s s i a i s t i c .  Some i d e a  o f  t h e  a c c u r a c y  o f  t h e  f i t  c a n  

b e  o b t a i n e d  f rom t h e  s t a n d a r d  d e v i a t i o n  o f  t h e  o p t i c a l  d e n s i t y  d a t a  fr& 

t h e ' f i t t e d  c u r v e .  F o r  t h e s e  m e a s u r e m e n t s ,  t h e  s t a n d a r d  d e v i a t i o n  was  
s 

t y p i c a l l y  . 0 4  on a n  a v e r a g e  v a l u e  o f  a b o u t  .25.  T h e  a c c u r a c y  o f  t h e  

f i t t e d .  k, v a l u e s  i s  e s t i m a t e d  t o  b e  a b o u t  1 0 5 .  ( T h e  c o r r e s p o n d i n g  r m s  

d e v i a t i o n  f o r  t h e  p h a s e  s h i f t  d a t a  i s  a b o u t  6 d e q r e e s  i n  2  t o  8 c y c l e s . )  

T h e  f i t s  a r e  q u i t e  s e n s i t i v e  t o  t h e  i n i t i a l  v a l u e  o f  n,, w h i c h  m u s t  b e  

w i t h i n  a b o u t  5 5  o f  t h e  f i n a l  v a l u e  t o  e n s u r e  c o n v e r a e n c e .  W i t h i n  t h e s e  

l i m i t s  . t h e  same v a l u e s  o f  n, a n d  k, w e r e  a l w a y s  o b t a i n e d .  T h e  f i t s  w e r e  

v e r p i n s e n s i t i v e  t o  t h e  i n i t i a l  v c r l u e s  o f  k,. A l l  o f  t h e  f i t t e d  v a l u e s  

3f n, a n d  k, c o n v e r g e d  p r o p e r l y .  

T h e  & c e r t a i n t y  o f  t h e  e x t r a o r d i n a r y  p a r a m e t e r s  i s  m o r e  d i f f i c u l t .  

t o  e s t i m a t e .  The rms d e v i a t i o n s  o f  t h e  p h a s e  s h i f t  d a t a  &re a b o u t  ' t h e  

same a s  f o r  t h e  n o r m a l  i n c i d e n c e  d a t a ,  a n d  t h e  d e v i a t i o n s  o f  t h e  o p t i c a l  

d e n s i t y  were s l i g h t l y  b e t t e r  ( . 0 2 5  i n  a n  a v e r a g e  v a l u e  o f  a b o u t  . 3 ) .  

T h e  s t a n d a r d  d e v i a t i o n  o f  t h e  mean n, v a l u e s  w a s  a l s o  abou ' t  t h e  s a n e  a s  ' 

f o r  t h e  n, v a l u e s ,  i n d i c a t i n g  t h a t  t h e  c u r v e s  w e r e  e q u a l l y  w e l l  f i t t e d  

t o  t h e  d a t a .  H o w e v e r ,  t h e  f i t t e d  v a l u e s  o f  n, w e r e  v e r y  s e n s i t i v e  t o  

. t h e  i n p u t  v a l u e s  o f  n,; a  s h i f t  i n  n, w o u l d  p r o d u c e  a n  o p p o s i t e  s h i f t  i n  

n, a b o u t  t e n  times a s  l a r g e .  When t h e  u n c e r t a i n t y  i n  s a m p l e  t h i c k n e s s  

i s  i n c l u d e d ,  & h e  a b s o l u t e  e r r o r  o n  t h e  f i t t e d  n, & u e s  i s  e s t i m a t e d  t o  

b e - k . 1 1  a l t h o u g h  t h e  r e l a t i v e  e r r o r  i s  less t h a n  k . 0 1 .  T h e  i n i t i a l  

v a l u e  o f  n, a l s o  had  a  s m a l l  e f f e c t  o n  t h e  f i t t e d  v a l u e  b k , .  - l'he 

f i t t e d  v a l u e s  w e r e  s e n s i t i v e  t o  t h e  i n i t i a l  v a l u e s  o f  n,, w h i c h  for  t h i s  

r a n g e  o f  p a r a m e t e r s  m u s t  b e  w i t h i n  a b o u t  10% of t h e  f i n a l  v a l u e  t o  

e n s u r e  c o  v e r g e n c e .  T h e  f i t t e d  v a l u e s  w e r e  n o t  s e n s i t i v e  t o  t h e  i n i t i a l  1 
v a l u e  o f  k,,, b u t  a n  i n c r e a s e  i n  t h e  i n i t i a l  k, p r o d u c e s  a s l i g h t  * 
d e c r e a s e  i n  t h e  f i t t e d  v a l u e  o f  k,,. T h e  a c c u r a c y  o f  t h e  f i n a l  v a l u e s  of 

k,, i s  e s t i m a t e d  t o  b e ' a  f e w  p e r c e n t .  Any v a l u e s  o f  k b e l o w  a b o u t  .001  

a r e  c o n s i d e r e d  t o  b e  u n r e l i a b l e .  



' CHAPTER 5 

CONCLUSIONS 

5-1 Asses smen t  o f  t h e  t e c h n i q u e s  

A t r a n s m i s s i o n  i n t e r f e r o m e t r i c  t e c h n i q u e  u s i n g  a  laser' as a X l i u h t  

s o u r c e  h a s  been  d e v e l o p e d  f o r  s t u d y i n g  t h e  o p t i c a l  p r o p e r t i e s  o f  t h i n  

s o l i d  f i lms. The o p t i c a l  d e n s i t i e s  and  p h a s e  c h a n g e s  on  t r a n s m i s s i o n  

t h r o u g h  a set  o f  films a r e  m e a s u r e d ,  and t h e  measu red  v a l u e s  a r e  f i t t e d  

a s  a  f u n c t i o n  o f  s a m p l e  t h i c k n e s s .  I f  t h e  s a m p l e s  are t h i c k  enough t h a t  

m u l t i p l e  i n t e r n a l  r e f l e c t i o n s  c a n  b e  n e k l e c t e d  , t h i s  p r o c e d u r e  

e l i m i n a t e 3  t h e  e f f e c t s  d u e  t o  t h e  s a m p l e  s u r f a c e s ,  and  t h e  r e s u l t i n g  

v a l u e ?  o f  t h e  o p t i c a l  c o n s t a n t s  a re  c h a r a c t e r i s t i c  o f  t h e  b u l k  material .  

The method h a s  been  e v a l u a t e d  by making  m e a s u r e m e n t s  o n  g o l d  f i lms, 

which  h a v e  h i g h  a b s o r p t i o n  b u t  a  low r e f r a c t i v e  i n d e x ,  and  on t h i n  GaSe 

s i n g l e  c r y s t a l s ,  wh ich  a r e  w e a k l y  a b s o r b i n g  b u t  h a v e  a h i g h  r e f r a c t i v e  
1 

' i n d e x ,  and c o m p a r i n g  t h e  r e s u l t s  w i t h  v a l u e s  r e p o r t e d  i n  t h e  

The r e f r a c t i v e  i n d e x  v a l u e s  o b t a i n e d  were f i t t e d  t o  t h e  d a t a  witp a 

s t a t i s t i c a l  a c c u r a c y  o f  t y p i c a l l y  2 .01  f o r  t h e  g o l d  f i lms and  k . 0 0 3  . I 

f o r  t h e  GaSe f i l m s .  G r e a t e r  a c c u r a c y  was p o s s i b l e  w i t h  t h e  w e a k l y , -  ' 
a b s o r b i n g  GaSe b e c a u s e  much t h i c k e r  s a m p l e s  were  used  and t h e  measu red  

p h a s e s  c o v e r e d  a r a n q e  o f  s e v e r a l  c y c l e s ,  w h e r e a s  w i t h  t h e  s t r o n a l y  
\ 

a b s o r b i n g  g o l d  f i lms  t h e  p h a s e  s h i f t s  were less t h a n  o n e  c y c l e .  Tak ing  

i n t o  a c c o u n t  p o s s i b l e  s y s t e m a t i c  e r r o r s  i n  t h e  v a l u e s  o f  f d r '  example  t h e  
f 

s a m p l e  t h i c k n e s s e s ,  t h e  a b s o l u t ~  a c c u r a c y  o f  t h e  r e f r a c t i v e  i n d e x  \ 

m e a s u r e m e n t s  i s  b e t t e r  t h a n  2 . 0 1 5  f o r  g o l d  and 2 . 0 0 5  f o r  t h e  o r d i n a r y  

r e f r a c t i v e  i n d e x  of  GaSe.  The e x t r a o r d i n a r y  r e f r a c t i v e  i n d e x  o f  GaSe was 

a l s o  d e t e r m i n e d ,  b u t  b e c a u s e  t h e  v a l u e s  o b t a i n e d  are v e r y  s e n s i t i v e  t o ,  
IC t h e  v a l u e s  o f  t h e  o r d i n a r y  r e f r a c t i v e  i n d e x  ' t h e  a b s o l u t e  a c c u r a c y  o f  t h e  

n,, r e s u l t s  i s  a b o u t  +. 1 1 ,  w i t h  a  r e l a t i v e  e r r o r  o f  less t h a n  + . d l .  

F o r  c o m p a r i s o n ,  J o h n s o n  and c h r i s t y [  l61  estimate t h e  a c c u r a c y  o f  t h e i r  - 
d e t e r m i n a t i o n s  o f  b o t h  n  and k f o r  t h e  n o b l e  m e t a l s  t*o b e  k .02 .  B u t l e r  

--s 



f r i n g e  m e a s u r e m e n t s  o f  t h e  r e f r a c t i v e  i n d i c e s  o f  GaSe are a c c u r a t e  t o  

+ . 0 1  t o  5 . 0 1 5  f o r  t h e  o r d i n a r y  i n d e x  ( t h i s  work  and  Ref. [ I l l ) ,  a n d  - 
* 

+ . 0 7  f o r  t h e  e x t r a o r d i n a r y  i n d e x .  - D 

The  a c c u r a c y  o f  t h e  d e t d i r m i n a t i o n  o f  t h e  e x t i n c t i o n  c o e f f i c i e n t  i s  

more  d i f f i c u l t  t o  e s , t a b l i s h .  Wi th  t h e  s t r o n g l y  a b s o r b i n g  g o l d '  fil- . 

t h e  e x t i n c t i o n  c o e f f i c i e n t  v a l u e s  were e s t i M e d  t o  b e  a c c u r a t e  t o  

w i t h i n  a few p e r c e n t  f o r  t h e  s t r o n g  l a s e r ' l i n e s ,  a n d  t o  5 . 2  w i t h  t h e  

weak n o i s y  l i n e s .  T h e s e  v a l u e s  were a l l  o b t a i n e d  b e f o r e  t h e  d i g i t a l  

v o l t m e t e r  was i n t e r f a c e d  t o  t h e  c o m p u t e r ,  and  i t  i s  f e l t  t h a t  with' t h e '  

s t a t i s t i c a l  a v e r a g i n g  o f  a  l a r g e  number ' o f  r e a d i n g s  t h e  s y s t e m  s h o u l d  b e  

c a p a b l e  o f - m e a s u r i n g  t h e  e x t i n c t i o n  c o e f f i c i e n t  t o  b e t t e r  t h a n  1 % .  The  

DVM was i n t e r f a c e d  t o  t h e  c o m p u t e r  f o r  some o f  t h e  m e a s u r e m e n t s  o n  t h e  

t h i n  GaSe c r y s t a l s .  The r e s u l t s  shown i n  F i g s .  25 and 26  i n d i c a t e  t h a t  

t h e  r e l a t i v e  a c c u r a c y  i s  v e r y . g o o d ,  b u t  s i n c e  t h e  e x p r e s s i o n  wh ich  i s  

f i t t e d  t o  t h e  d a t a  i s  much more  s e n s i t i v e  t o  t h e  r e f r a c t i v e  i n d e x  t h a n  

t o  t h e  e x t i n c t i o n  c o e f f i c i e n t  t h e  a b s o l u t e  a c c u r a c y  c a n n o t  b e  o b t a i n e d  

e a s i l y .  A b s o l u t e  a c c u r a c y  i s  f e l t  t o  b e  i n  t h e  5-105 r a n p e . .  The  v a l u e s  

o f  k  which  w e r e  l e s s  t h a n  . 001  a re  n o t  c o n s i d e r e d  t o  b e  r e l i a b l e .  

Measurement  w i t h  t h e  i n t e r f e r o m e t r i c  t e c h n i q u e  i s  m o s t  d i f f i c u l t  

when e i t h e r  n  o r  k  i s  l a r g e  and  t h e  o t h e r  small .  S t r o n g  a b s o r p t i o n  

p r o h i b i t s  t h e  u s e  o f  t h i c k  f i l m d ,  and  t h u s  t h e  v a r i a t i o n -  p h a s e  and  

o p t i c a l  d e n s i t y  m u s t  b e  d e t e r m i n e d  o v e r  a  n a r r o w e r  r a n e e  o f  s a m p l e  

t h i c k n e s s .  A l t h o u g h . t h e  u n c e r t a i n t i e s  o f  o u r  m e a s u r e m e n t s  o n  g o l d  d o  

n o t  seem t o  v a r y  w i t h  t h e  a c t u a l  v a l u e s  o b t a i n e d ,  t h i s  means  t h a t  t h e '  

f r a c t i o n a l  e r r o r  becomes v e r y  larpre f o r  s m a l l  n .  S i l v e r ,  w i t h  n  = . 0 5  

and  k = 4 . 2  a t  6 3 2 . 8  nm, h a s  b e e n  s u g g e s t e d [  18 ]  as '  t h e  n w o r s t  c a s e n  - 
t e s t .  The c l o s e s t  t h e  p r e s e n t  m e a s u r e m e n t s  came t o  t h e s e  v a l u e s  was 

w i t h  g o l d  a t  6 3 2 . 8  .m, W e r e  v a l u e s  o f  n  = . 2 6  k . 0 1 5  and  k = 3 . 3  2 . 1  

were o b t a i n e d .  F o r  s i l v e r ,  t hC  t e c h n i q u e  a h o u l d  Be c a p a b l e  o f  s i m i l a r  

a c c u r a c y . f o r  n  and  much b e t t e r  a c c u r a c y  f o r  k b e c a u s e  o f  t h e  

i m p r o v e m e n t s  made i n  t h e  measu remen t  o f  o p t i c a l  d e n s i t y .  A t  t k - o t h e r  

e x t r e m e ,  w i t h  v e r y  weak ly  a b g o r b i n u  m a t e r i a l s  s u c h  a s  GaSe i n  t h e  

t r a n s p a r e n t  r e q i o n ,  t h e  l a c k  o f  s e n s i t i v i t y  of t h e  o p t i c a l  d e n s i t y  d a t a  



t o  k  r e s u l t s  i n  p o o r  f i t t e d  v a l u e s -  o f  k ,  a l t h o u g h  t h e  v a l u e s  o f  n  are  

a c c u r a t e l y  d e t e m i n e d .  T h i c k e r  s a m p l e s  c o u l d  be  u s e d  t o  increase the 
a b s o r p t i o n  b u t  ' s i n c e  t h e  p h a s e  d a t a  i s  measu red  modul , ! t 'must  b e  

f i t t e d  by a  p i e c e w i s e  c o n t i n & s  c u r v e ,  and'  d a t a  would  h a v e  t o  be t a k e n  

a t  enough  t h i c k n e s s  v a l u e s  o v e r  t h e ,  f u l l  r a n g e  o f  t h i c k n e s s e b  t o  &"re 

a n  unambiguous  f i t  . 
The o p t i c a l  p r o ~ e r t i e s  o f  h i g h l y  opaque  mater ia ls  h a v e  g e n e r a l l y  

been  d e t e r m i n e d  u s i n g  r e f l e c t i v i t y  t e c h n i q u e s .  Compared t o  t h e s e .  

t e c h n i q u e s ,  t h e  t r a n s m i s s i o n  t e c h n i q u e  h a s  t h e  a d v a n t a g e  o f  b e i n u  v e r y  

much less s e n s i t i v e  t o  s u r f a c e  e f f e c t s :  t h u s  t h e  p r e p a r a t ' i o n  and 

hanckling o f  s a m p l e s  i s  much less  c r i t i c a l ,  and  t h e  r e s u l t s  are  more  

l i k e l y  t o  b e  r e p r e s e n t a t i v e . o f  t h e  b u l k  p r o p e l - t i e s  o f  t h e  m a t e r i a l - .  The 

p r i m e  d i s a d v a n t a g e  o f  t h e  t r a n s m i s s i o n  i n t e r f e r o m e t r i c  t e c h n i q u e  i s  t h e  

need  f o r  an  i n t e n s e  c o h e r e n t  s o u r c e .  L a s e r s  mus t  b e  u s e d ,  and t h u s  t h e  

m e a s u r e m e n t s  a re  r e s t r i c t e d  t o  t h e  l a s e r  l i n e s  o r  t h e  r a n n e  o f  t h e  d y e s  

a v a i l a b l e .  A much g r e a t e r  r a n g e  o f  w a v e l e n g t h s  i s  a v a i l a b l e  f o r  t h e  

r e f l e c t i v i t y  m e a s u r e m e n t s .  The p r e s e n t  method is a l s o  v e r y  time 

c o n s u m i n g .  Measu remen t s  mus t  b e  made a t  e a c h  w a v e l e n g t h  o n ' a  s e t  o f  s i x  

o r  more s a m p l e s  o f  d i f f e r e n t  t h i c k n e s s ,  which  p r o b a b l y  h a v e  t o  b e  h 

p r e p a r e d  s e p a r a t e l y .  T y p i c a l l y  f o u r  d a t a  p o i n t s - c a n  b e  o b t a i n e d  i n  o n e  . # 

d a y .  

F o r  s o r b i n g  m a t e r i a l s ,  o t h e r  t e c h n i q u e s  

a r e  p r o b a b l y  more s u i t a b l e  m o s t  p u r p o s e s .  The B u t l e r  f r i n g e  method 

d i s p e r s i o n  c u r v e s  o v e r  a  w ide  

w a v e l e n g t h  r a n g e .  V a l u e s  o f  t h e . . r e f r a c t i v e  i n d i c e s  a re  o b t a i n e d  a t  . 
1 

d i s c r e t e  w a v e l e n g t h s  c o r r e s p o q d i n g -  t o  t h e  maxima o f  t h e  f r i n g e  p a t t e r n  - 
o b t a i n e d  w i t h  e a c h  s a m p l e .  T h i n n e r  s a m p l e s ,  and  h e n c e  more  w i d e l y  

s p r e a q  d a t a  p o i n t s ,  are  r e q u i r e d  t o  s t u d y  t h e  a b s o r p t i o n  r e g i o n ,  and 6 ,  

t h e r e  may b e  a  s m a l l  g a p  d t  a n  a b r u p t  a b s o r p t i o n  e d g e  where  d a t a . c a n n o t  

b e  o b t a i n e d  r e l i a b l y .  A r e a s o n a b l e  i n t e r p o l a t i o n  c a n  p r o b a b l y  b e  made 

t h r o u g h  t h i s  r e g i o n .  If t h e  r e s p o n s e  o f  t h e  s y s t e m  on which  t h e  

t r a n s m i s s i o n  v s .  w a v e l e n g t h  c u r v e s  were o b t a i n e d  i s  well known t h e  same 

c u r v e s  c a n  b e  used  t o  o b t a i n  t h e  o p t i c a l  d e n s i t i e s  a t  a n y  w a v e l e n g t h .  
/ 



R e  programs used 4 a n a l y d e  t h e  i n t e r f e r o m e t e r  d a t a  c o u l d  e a s i l y  b e  

mOdif ied  t o  p r o v i d e  t h e  k v a l u e s ,  w i t h  r e f r a c t i v e  i n d e x  v a l u e s  from t h e  

B u t l e r  f r i n g e  d i s p e r s i o n  c u r v e s  a s  i n p u t  d a t a .  The r e g i o n  o f  g r e a t e s t  

.\ . , i n t e r e s t  f o r  t h e  a b s o r p t i o n  measurements '  i s  t h e  r e g i o n  n e a r  t h e  band 
. '+. . --*- 

b e  edge  where t h e  g a p  i n  t h e  r e f r a c t i v e  index  da ' ta  o c c u r s ,  s o  t h e r e  is sbme 

r e l i a n c e  o n  t h e  i n t e r p o l a t e d ' p a r t  o f  t h e  d i s p e r s i o n . c u r v e .  r h i s  

a p p r o a c h  would p r o b d b l y  b e  more a c c a u r a t e  than '  p r e s e n t  t e c h n i q u e s  i n  - 
which r e f l e c t i v i t y  c o r r e c t i o n s  a r e  made t o  a  simp1 i f i e d  t r a n s m i s s i o n  

e x p r e s s i o n .  The o n l y  a d v a n t a g e  t h a t  t h e  i n t e r f e r o m e t e r  h a s  t o  o f f e r  is 

t h e  a b i l i t y  t o  s t e p  t h r o u g h  t h e  band edge r e g i o n  i n  v e r y  s m a l l  s t e p s ,  

and t h u s  Q t s  u t i l i t y  would come i f  t h e  d e t a i l s  o f  t h e  c u r v e s  i n  t h i s  

r e g i o n  a r e  d e s i r e d .  

The use  o f  a n  i n t e r f e r o m e t e r  f o r  t h e  measuranen t  o f  o p t i c a l  d e n s i t v  

h a s  t h e  g r e a t  p o t e n t i a l  a d v a n t a g e  t h a t  t h e  o u t p u t  g i g n a l  is p r o p o r t i o n a l  

t o  t h e  a m p l i t u d e  r a t h e r  t h a n  t h e  i n t e n s i t y  o f  t h e  - t r a n s m i t t e $  beam, and 

t h u s  measurements  c a n  b e  made o p m u c h  t h i c k e r  f i l m s  t h a n  would b e  

p o s s i b l e  w i t h  n o n c o h e r e n t  t e c h n i q u e s .  T h i s  a d v a n t a g e  i s  n o t  f u l l y  

r e a l i z e d  w i t h  a  n o i s y  l i g h t  s o u r c e ,  b u t  t h e  t e c h n i q u e  s t i l l  p r o v i d e s  * 

a c c u r a t e  r e s u l t s .  V o r e o v e t ,  t h e  s i m u l t a n e o u s  measurement o f  phase  s h i f t  
f' 

-and o p t i c a l  d e n s i t y  e n s u r e s  t h a t  t h e s e , v a l u e s  a r e  o b t a i n e d  under  
& 

i d e n t i c a l  c o n d i t i o n s  from t h e  same s p o t  o n  t h e  sample .  

The g r e a t e s t  p o t e n t i a l  of  t h e  i n t e r f e r o m e t r i c  t e c h n i q u e  i s  i t s  

a b i l i t y  t o  p r o v i d e  a c c u r a t e  v a l u e s  o f  t h e  o p t i c a l  p r & p e r t i e s  o f  t h i n  

f i l m s  o f  h i g h l y  a b s o r b i n g  m a t e r i a l s .  These  measurements  a r e  n o t  h i g h l y  _ . 
s e n s i t i v e  td t h e  c o n d i t i o n  o f  t h e  s u r f a c e s  o f  t h e  i i l m s ,  and c o u l d  t h u s  

b e  used a s  r e f e r e n c e  p o i n t s  f o r ,  o r  i n d e p e n d e n t  c o n f i r r p a t i b n  o f ,  

r e f l e c t i v i t y  measurements  o v e r  p a r t  o f  t h e i r  measurement r a n g e .  T h i s  

m u l d  b e  p a r t i c u l a r l y  u s e f u l  i f  i t  c o u l d  b e  assumed t&t s u r f a c e  
9. c o n d i t i o n s  e f f e c t  t h e  a b s o l u t e  v a l u e s  o f  t h e  o p t i c a l  c o n s t a n t s  t o  a  much 

g r e a t e r  d e g r e e  t h a n  t h e  f e a t u r e s  o f  t h e i r  v a r i a t i o n  w i t h  wave leng th .  

The t e c h n i q u e  i s  s u f f k i e n t l y  a c c u r a t e  t h a t  i t  c o u l d  a l s o  b e  used f o r  a  

d e t a i l e d  s t u d y  o f  s u r f a c e  e f f e c t s .  



5-2 I m ~ r o v e m e n t s .  ~ x t e n s i o n s .  and  S u a n e s t i o n s  f o r  F u r t h e r  Work 

T h e r e  a r e  s e v e r a l  s i m p l e  i m p r o v e m e n t s  w h i c h  c o u l d  .be  made t o  t h e  

a p p a r a t - u s  o r  t e c h n i q u e  t o  i m p r o v e  i t s  p ? r f o r m a n c e .  The  i n t e r f e r o m e t e r  

was d e s i g n e d  t o  i n c l u d e  a n  e l e c t r o - o p t i c e l i g h t  m o d u l a t o r  i n  t h e  s a m p l e  

a r m ,  b u t  t h i g  was f o u n d  t o  b e  u n n e c e s s a r y .    he path-ngths o f  t h e  

i n t e r f e r o m e t e r  a r m s  c o u l d  b e  s u b s t a n t i a J l y  r e d u c e d ,  -and t h e  beam 

s p l i t t e r s  and f i x e d  m i r r o r  c o u l d  b e  mounted much c l o s e r  t o  t h e i r  common 
' 

b a s e .  ' B o t h . o f  t h e s e  s t e p s  would p r o b a b l y  r e d u c e  t h e  s l o w  p h a s e  d r i f t  

w i t h  time w h i c h ,  a l t h o u g h  n o t  a s e r i o u s  p rob lem,  was a n n o y i n g .  
, 

With a  r e d e s i ~ n  o f  t h e  s a m p l e  h o l d e r ,  e i t h e r  a c r y o s t a t  o r  a h o t  

f i n g e r  i n  an  e v a c u a t e d  chamber  c o u l d  b e  i n c o r p o r a t e d  I n t o  t h e  s y s t e m  f o r  

m e d s u r e m e n t s  - i n d i f f e r e n t  t e m p e r a t u r e  r a n g e s .  I f  o n l y  t h e  s a m p l e  h o l d e r  

were  moved a s  i n  t h e  p r e s e n t  s y s t e m , '  t h e  p r e s e n c e  o f  windows would be  

* c o m p e n s a t e d  f o r  by. t h e  s a m p l e  i n / o u t  t e c h n i q u e .  A c r y o s p a t  c o u l d  l e a d  

t o  i n s t a b i l i t i e s  d u e  t o  t h e r m a l  g r a d i e n t s ,  a n @  t h e  i n t e r f e r o m e t e r  l o o p  

m i g h t  h a v e  t o  b e  q l ? c e d  i n  a n  e v a c u a t e d  chamber  t o  a v o i d  t h i s .  If . 
s e m i c o n d u c t o r s  were t o  be  s t u d i e d   at low t e m p e r a t u r e s ,  t h e  p o s s i b i l i t y  
i 

( o f  a  d e p e c d e n c e  o f  t h e  e x c i t o n  a b s o r d t i o n  o n  t h e  s a m p l e  t h i c k n e s s  w u l d  

hhve  t o  b e  t a k e n  i n t o  a c c o u n t .  h e  t e c h n i q u e  co" ld  a l s o  b e ' m o d i f i e d  t o  . 
o b s e r v e  t h e  v a r i a t i o n  o f  t h e  o p t i c a l  c o n s t a n t s  a s  e l e c t r o s t a t i c  o r  , 

m a g n e t i c  f i e l d  were a p p l i e d  a c r o s s  t h e  s a m p l e .  F o r  s t u d y i n g  f i l m s  o f  a n  

e a s i l y  o x i d i z e d  m a t e r i a l  i t  would b e  b e n e f i c i a l  t o  f i l l  t h e  - 
i n t e r f e r o m e t e r  chamber  w i t h  a n  i n e r t  g a s .  Even t h e  p r e s e n t  s p o n g e  box 

a i g h t  b e  s u i t a b l e  f o r  t h i s  p u r p o s e .  

The i n t e r f e r m e t r i c  t e c h n i q u e  i s  s u f f i c i e n t l y  a c c u r a t e  t o  make 

- p o s s i b l e  a n  e x t e n s i v e  s t u d y  - o f  s u r f a c e  e f f e c t s .  The m e a s u r e m e n t s  

r e p o r t e d  i n  t h e  t e x t  showed t h a t  b e t t e r  a g r e e m e n t  be tween  t h e  

e x p e r i m e n t &  d a t a  and  t h e  t h e o r y  was o b t a i n e d  i f  s u r f a c e  e f f e c t s  were  

t a k e n  i n t o  a c c o u n t ,  by a s s u m i n g  t h a t  s u r f a c e , c o n d i t i o n s  were t h e  same o n  

a l l  s a m p l e s  and  a t t a c h i n g  a  c o n s t a n t  term t o  e a c h  d a t a  p o i n t .  I t  was 

shown t h a t  by f i t t i n g  t h e  v a r i a t i o n  o f  t h e  p h a s e  s h i f t  and  o p t i c a l  

d e n s i t y  d a t a  a s  a  f u n c t i o n  o f  s a m p l e  t h i c k n e s s ,  s u r f a c e  e f f e c t s  c o u l d  b e  1- 
1 



e1im;nated in. t h e  t h i c k  f i l m  l i m i t ,  i . e .  w i t h  j a m p l e s  t h i c k  enopgh  t h a t  

t h e  e f fec t s  o f  m u l t i p l e  i n t e r n a l  r e f l e c t i o n s  are . n e g l i g i b l e .  S u r f a c e  
* 

e f f e c t 5  c a n  s i m i l a r l y  b e  e l i m i n a t e d  i n  t h e  t h i n  f i l m  l i m i t :  w i t h  v e r y  

w e a k l y . a b s o r b i n g  f i l m s ,  t h e  r e l a t i v e  . . s t r e n g t h s  o f  t h e  s u c c e s s i v e  

i n t e r n a l l y  r e f l e c t e d  c o m V n e n t s  o f  t h e  l i g h t  are  a l m o s t  i n d e p e n d e n t  o f  

s a m p l e  t h i c k n e s s ,  and  a n y  s u r f a c e  e f f e c t s  o n  t h e s e  c o m p o n e n t s  w i l l  a l s o  ' 

r e m a i n  c o n s t a n t . ,  The  p h a s e  and  i n t e n s i t y  o f  t h e  e m e r g i n g  beam t h u s  

d e p e n d s  o n l y  on  t h e  r e l a t i v e  p h a s e s  o f  t h e  c o m p o n e n t s ,  w h i c h  a r e  

d e t e r m i n e d  by t h e  s a m p l e  t h i c k n e s s .  Weak a b s a r p t i o n  i s  a  p e r t u r b a t i o n  . 
on t h i s  i d e a l i z e d  s y s t e m ,  b u t  a s  s u c h  i t  c a n  a l s o  b e  m e a s u r e d .  I f  

m e a s u r e m e n t s  a r e  made o n  s a m p l e s  i n  t h e  i n t e r m e d i a t e  range, i n  which  t h e ,  

r e l a t ' i v e  s t r e n g t h s  o f  t h e  i n t e r n a l l y  r e f l e c t e d  com'ponents  d e p e n d  on  t h e  
\ 

s a m p l e  t h i c k n e s s ,  t h e n  t h e  e f f e c t s  d u e  t o  s u r f a c e  l a y e r s  would v a r y ,  and 

g r e a t e r  c a r e  would b e  r e q u i r e d  i n  t h e  i n t e r p r e l a t i o n  o f  t h e  r e s u l t s .  

A l t h o u g h  t h e  t r a n s m i s s i o n  m e k u r e m e n t s  c a n  p r o v i d e  i n f o r m a t i o n  on 

s u r f a c e  e f f e c t s ,  more  a c c u r a t e  i n f o r m a t i o n  c o u l d  b e  u a i n e d  by modify in^ 

t h e  s y s t e m  t o  m e a s u r e ' + e f l e c t i v i t y  a s  w e l l  as  t r a n s m i s s i v i t y .  I f  m i d &  

F1 w e r e  r e p l a c e d  by a  beam s p l i t t e r  ( p r o b a b l y  a  f a i r l y  h i g h l y  r e f l e c t i n a  

o n e )  t h e  ' i n t e n s i t y  o f  t h e  b a c k  r e f l e c t e d  beam f rom t h e  s a m p l e  c o u l d  b e  

measu red  d b e c t l y ,  o r  i t  c o u l d  b e  u sed  w i t h  t h e  p a r t  o f  t h e  r e f e r e n c e  

beam t r a n s m i t t e d  by beam s p l i t t e r  BS2 t o  se t  up  a s e c o n d  i n t e r f e r o m e t e r  

l o o p .  A good q u a l i t y  a n d  well  c h a r a c t e r i z e d  m i r r o r  mounted  o n  t h e  

s a m p l e  h o l d e r  b e t w e e n  t h e  s a m p l e  and  A a i r n  p o s i t i o n s  would  b e  u s e d  f o r  

c o m p a r i s o n  i n  t h e  r e f l e c t i v i t y  m e a s u r e m e n t s .  The same PZT would  c r e a t e  

t h e  p h a s e  sweep i n  b o t h  l o o p s ,  b u t  t h e  res t -of  t h e  e q u i p m e n t  a n d  p a r t  o f  

c o m p u t e r  i n t e r f a c i n g  would  h a v e  t o  b e  d o u b l e d ,  and '  t h e  p r o g r a m s  and  

p r o c e d u r e s  c h a n g e d .  A t h i r d  a l t e r n a t i v e ,  wh ich  would p e r m i t  t h e  u s e  o f  

t h e  p r e s e n t  e q u i p m e n t  and  p r o c e d u r e s  a t  t h e  c o s t  o f  s i m u l t a n e o u s  

a e a s u r e m e n t s ,  would  be  t o  r o t a t e  t h e  new beam s ~ l i t t e r  ( a t  MI) by 90 

d e g r e e s  and mount  t h e  s a m p l e s  b e h i n d  i t ,  o u t s i d e  t h e  p r e s e n t  

i n t e r f e r o m e t e r  l o o p ,  and  d o  s e p a r a t e  r e f l e c t i v i t y  r u n s .  The p a t h  

l e n g t h s  o f  t h e  s a m p l e  and  r e f e r e n c e  beams i n  t h e  r e f l e c t i v i t y  l o o p  would 

h a v e  to . . be  e q u a l i z e d ,  p a r t i c u l a r l y  i f  t h e  d y e  l a s e r  were t o  b e  u s e d .  



S a m p l e s  i n  t h e  t h i c k  f i l m  r e g i m e  would . be  m e a s u r e d .  The t r u e  
C 

v a l u e s  o f  t h e  o p t i c a l  c o n s t a n t s  would  b e  o b t a i d e d  f rom t h e  t r a n s m i s s i o n  

m e a s u r e m e n t s ,  and  t h e  d i f f e r e n c e s  b e t w e e n  m e a s u r e d  r e f l e c t i v i t y  v a l u e s  

a n d  t h o s e  c a l c u l a t e d  u s i n g  t h e  " t r l i e W ' o p t i c a l  c o n s t a n t s  would b e  
0 

. a t t r i b u t a b l e .  t o  t h e  s u r f a c e  e f f e c t s .  I p  t h e  t h i c k  f i l m  l i m i t  a l l  

s ampl ' e s  s h o u l d  h a v e  t h e  same r e f l e c t i v i t y .  The v a l u e s  o b t a i n e d  w i t h  a - 
two- loop  s y s t e m  would p r o v i d e  a  c h e c k  'on r e p r o d u c e a b - i l i t y , . a n d  % p i n  

t h i s  p r o c e d u r e  would  e n s u r e  t h a t  a l l  m e a s u r e m e n t s  w e r e  o b t a i n e d  u n d e r  

i d e n t i c a l  c o n d i t i o n s .   has; m e a s u r e m e n t s  f o r  t h e  r e f l e c t d  beae would 

. p r o b a b l y  n o t  b e  p o W l e , . s i n c e  i t  would be  e x t r e m e l y  d i f f i c u l t  t o  
\ 

r e p r o d u c e  t h e  s a m p l e  p o s i t i ~ n  t o  w i t h i n  a small f r a c t i o n  o f  a 

w a v e l e n g t h .  However ,  p h a s e  m e a s u r e m e n t s  m i g h t  b e  u s e f u l  f o r  s t u d y i n g  ' 

t h e  c h a n g e s  w i t h  t i m e  o f  t h e  s u r f a c e  c o n d i t i o n s  o f  a  s i n g l e  s a m p l e  o,f  a 

h i g h l y  r e a c t i v e  m a t e r i a l  

I n i t i a l l y  s u r f a c e  e f f e c t s  i n  r e f l e c t i v i t y  c o u l d  p r o b a b l y  b e  t r e a t e d  

p h e n o m e n o l o g i c a l l y ,  by a t t a c h i n g  c o n s t a n t  t e r m s  t o  t h e  d a t a  a s  was d o n e  

w i t h  t h e  t r a n m i s s i d n  me u r e m e n t s .  U l t i m a t e l y  t h e  p r o p e r  e q k a t r p n s  Y * 

would h a v e  t o  b e  d e v e l o p e d p t r e a t i n g  t h e  s u r f a c e s  a s  l a y e r s  o f  unknown 

bu.t s a m p l e  i n d e p e n d e n t  t h i c k n e s s  and  a p t i c a l  c o n s t a n t s  
b- 

.\ 



B u t l e r  F r i n g e  D e t e r m i n a t i o n  o f  R e f r a c t i v e  I n d e x  

c i r c m s t a n c e s : *  t h e  e q u a t i o n  m i  = 2nd ( 1 2 0 ) -  l e a d s  t o  a 
e. 

-'I 
L 

j .  

o f  d e t e r m i n i n g  t - h e  r e f r a c t i v ' e  i n d e x  f rom t h e  m u l t i p l e  

i n t e r n f l e f l e c t i o n  f r - i n g e  p a t t e r n  o b s e r v e d  a t  n o r m a l  i n c i d e n c e .  The 
\ 

\ y n g f h s  and  A +  A A  o f  two a d j a c e n t  f r i n g e s ,  w i t h  . i n t e r f e r e n c e  o r d e r s  
I 

m and m- 1- r e s p e c t i v e l y ,  are  m e a s u r e d .  #f t h e  w a v e l e n g t h  d t l f f e r e n c e  

v 
f 

be tween  t h e  f r i n g e s  i s  smal l ,  and  i f ' i i  c a n  b e  assumed t h a t  t h e  I 

v a r i a t i o n  o f  n  o v e r  t h i t  small i n t e r v a l  :is n e g l i g i b l e ,  t h e n  a p p l y i n q  

Equat i0 .n  ( 1 2 0 )  t o  t h e  two f r i n g e s  and e l i m i n a t i n g  m be tween them l e a d s  

t o  t h e  e x p r e s s i o n  f o r  t h e  r e f r a c t i v e  i n d e x :  

Here  o n l y  t h e 3  two w a v e l e n g t h s  and  t h e  s a m p l e  t h i c k n e s s  mus t  b e  known; 

However,  t h e ' a s s u m p t i o n  t h a t  t h e  v a r i a t i o n  o f  n  o v e r  t h e  w a v e l e n g t h  

i n t e f v ~ s  n e g l i g i b l e  must  b e  t r e a t e d  v e r y  c a r e f u l l y [ 4 8 ] ,  a faft t h a t  

i s  n o t  a l w a y s  r e c o g n i z e d [ 2 7 1 .  If t h e  same a p p r o a c h d i s  f o l l o w e d  b u t  t' 
d i f f e r e n t  v a l u e s  n  and n + an f o r  t h e  r e f r a c t i v e  i n d e x  a t  t h e  two 

.. 

w a v e l e n g t h s  a r e  u s e d ,  t h e  e x p r e s s i o n  f o r  n  becomes  

T h i s  shows t h a t  E q u a t i o n  

m a t e r i a l .  , 

( 1 6 6 )  i s  o n l y  s t r i c t l y  v a l i d  f o r  a d i s p e r s i o n l e s s  

A r e a s o n a b l e  d p p r o x i m a t i o n  t o  t h e  d i s p e r s i o n  c u r v e  f o r  which  , 

knowledge  o f  t h e  i n t e r f e r e n c e  o r d e r  i s  s t i l l  u n n e c e s s a r y  m i g h t  b e  
8 

o b t a i n e d  a s  f o l l o w s .  E q u a t i o n  ( 1 6 6 )  would first b e  u s e d  i n  a r e p i o n  d f  
low d i s p e r s i o n  t o  q e n e r a t e  a n  i n i t i a l  val,ue o f  n .  T h i s  v a l u e  would b e  

used  w i t h  ( 1 2 0 )  t o  f i n d  t h e  i n t e r f e r e n c e  o r d e r ,  t h e n  a d i s p e r s i o n  c u r v e  

would be g e n e r a t e d  i n  t h e  r e g i o n  a r o u n d  t h e  i n i t i a l  r e a d i n g s .  The s l o p e  



o f  t h i s  c u r v e  would b e  used w i t h  ( 1 6 7 )  t o  o b t a i n  a  c o r r e c t e d  v a l u e  o f  n ,  

t h e n  t h e  c o r r e c t  v a l u e  o f  and t h e  f i n a l  d i s p e r s i o n  c u r v e  would b e  

g e n e r a t e d  u s i n g  ( 1 2 0 ) .  e c o r r e c t i o n  would no,t b e  e x a c t  s i n c e  t h e  

i n i t i a l  d i s p e r s i o n  n o t  b e  c o r r e c t ,  b u t  i f  t h e  p r o c e d u r e  were 

c a r r i e d  o u t  i n  a  d i s p e r s i o n  t h e  f i n a l  d i s p e r s i o n  c u r v e  

s h o u l d  b e  a  t o  t h e  t r u e  c u r v e .  



-- 
Appendix  B 

P rograms  f o r  t h e  A q a l y s i s  o f  B u t l e r  F f f n ~ e  Data 
. . 

The f o l l o w i n g  se t  o f  p r o g r a m s  h a s  been  d e v e l o p 4  f o r  t h e  

d e t e r m i n a t i o n  o f  t h e  d i s p e r s i o n  c u r v e s  o f  w e a k l y  a i s o r b i n g  mater ia ls  , C  

f rom t h e , i i n t e r f e r g n c e  / .  f r i n g e s  c a u i e d  by m u l t i p l e ! d n t e r n a l  reflectich i n  
b i. 

t h i n  p + a l l e l - s i d e d  s a m p l e s ,  a s  s e e n  i n  t r a n s m i s s i o n .  They w e r e  , 

d e v e l o  e d  f o r  t h e  s p e c i f i c  c a s e  o f  u n i a x i a l  c r y s t a l s  w i t h  t h e  o p t i c  a x i s  
\- P 

p e r p e n h i c u l a r  t o  t h e  spr.faces. The l o c a t i o n s  o f '  t r a n s m i s s i o n  f r i n g e  , . 
8 .  

maxima a r e  d e t e r m i n e d ,  e i t h e r  as w a v e l e n g t h  i s  s c a n n e d  a t  c o h s t a n t  a n g l e b  

- o f  i n c q i d e q c e  ( n o r m a l  i n c i d e n c e  o r  o b l i q u e  i n c i d e n c e  w i t h  p o l a r i z a t ~ i o n  i n  '. 
o r  p e r p e n . d i c u l a r  t o  t h e  p l m ' e  o f  i n c i d e n c e ) ,  o r  a s  the a n p l e  o f  

i n c i d e n c e  i s  v a r i e d  w i t h  t h e  w a v e l e n g t h  c o n ' s t a n t ,  and w i t h  t h e  

a p p r o p r i a t e  p o l a r i z a t i o n .  - 
The p rograms  / o u t l i n e d  h e r e  a r e -  w r i t t e n  i n  EASIC f o r  u s e  w i t h  a PDP 

, . 

11 /10  compute r  e q u i p p e d  w i t h  a  TU60 Cassette u n i t  and a  D e c w r i t e r  f o p  

i n p u t .  The p rog rams  c o n t a i n  o p t i o n s  t o  i n p u t  and  e d i t  new d a t a ,  r e a d  

o l d  d a t a ,  a n a l y s e ,  and s t o r e  d a t a  o r  r e s u l t s  on casse t te .  T h e 4 p r o m p t  

t h e  u s e r  f o r  t h e  a p p r o p p r i a t e  i n p u t  i n f o r m a t i o n ,  i n c l u d i n g  some 

i n f ~ r m a t i o n  which i s  n o  l o n g e r  r e l e v a n t . b u t  which  h a s  b e e n  r e t a i n e d  s o  

t h a t  o l d  d a t a  c a n  s t i l l  be ' u s e d  w i t h o u t  c h a n g i n g  i t s  f o r m a t .  E n t e r i n g  a  

set o f  z e r o e s  t e r m i n a t e s  data i n p u t .  A l l  w a v e l e n g t h s  me i n  A n p s t r a n s .  

The p rog rams  a r e  s t o r e d  on c a s s e t t e .  

NENOLI is  now u s e d  o n l y  f o r  e n t e r i n g ' ,  e d i t i n g ,  and  $ t o r i n g  new d a t a  f o r  

w a v e l e n g t h  s c a n s  a t  c o n s t a n t  a n g l e  o f  i n c i d e n c e .  A l l  d a t a  sets 

c o n t a i n  o n e  l i n e  f o r  s a m p l e  i d e n t i f i c a t i o n  comments ,  t h e  number o f  

da ta  p o i n t s  ( c o u n t e d  and e n t e r e d  a u t o m a t i c a l l y ) ,  a n d  a s e t ' o f  e i q h t  

p a r a m e t e r s :  1 )  o r d i n a r y ( 0 )  o r ' e x t r a o r d i n a r y ( 1 )  i n d e x  d a t a ,  2 )  s a m p l e  
,. 

t h q k n e s s  (PI, 3)  a n g l e  o f  i n c i d e n F e  ( d e g r e e s ) ,  a n d  t h e  
I 

f 

u n c e r t a i n t i e s  i n  4 t h i c k n e s s ,  5 )  a n g l e  o f  i n c i d ' e n c e ,  6 ) -  i n t e r f e y e n c e  

o r d e r ,  and 7 )  w a v e l e n g t h .  The f i n a l  p a r a m e t e r  was o r i g i n a l l y  u s e d  t o  

i d e n t i f y  t h e  m a t e r i a l  b'ei b u t  I s  now u s e d  t.q s t o r e  t h e  
C 

' c o r r e c t i o n  t o  t h e  o r d e r  which  i s  i n i t i a l l y  



n 
, o r d e r  and  w a v e l e n g t h ,  f o r  t h e  s u c c e s s i v e  f r i n g e s .  b 

* 
4 

MDROT c a l c u i a t e s  t h e  d i m p l e  t h i c k n e s s  and  i n t e r f e r e n c e  o r d e r  from t h e  .+' 
a n g l e s  c o r r e s p o n d i n g  t o  f r i n g e  maxima o b t a i n e d  when t h e  s a m p l e  i s  

r o t a t e d  as  w a v e l e n g t h ,  i s  h e l d  c o n s t a n t  ,* w i  t h  p o l a r i z a t i o n  

p e r p e n d i c u l a r  t o  t h e  p l a n e  o f  i n c i d e n c e  s o  t h a t  o n l y  t h e  o r d i n a P y  
I 

i n d e x  of r e f r a c t i o n  i s  i n v o l v e d .  Runs a r e  r e q u i r e d  a t  a t  l eas t  two ,. 
w a v e l e n g t h s ,  and  t h e  d i f f e r e n c e  1n .m f& t h e  two w a v e l e h t h s  must  

a lso be known ( t h i s  i s . o b t a i n e d  f rom t h e  w a v e l e n g t h  s c a n  a t  no rma l  

i n c i d e n c e ) .  The i n p u t '  i n f o ~ a t i o n  i s  t h e  i d e n t i f i c a t i o n  comment, and - 

f o r  e a c h  r u n ,  t h e  w a v e l e n g t h ,  d i f f e r e n c e  i n  f rom t h e  f i r s t  r u n ,  and 

p a i r s  o f  t h e  i n t e r f e r e n c e  o r d e r  r e l a t i v e  t o  no rma l  i n c i d e n c e  and t h e  
4 

a n g l e  o f  t h e  f r i n g e .  The 'program f i t s  E q u a t i o n  ( 1 2 1 )  t o  a l l  p o s s i b l e  

p a i r s  o f  d a t a  a t  e a c h  wavelength ' ,  a s  o u t l i n e d  i n  S e c t i o p  3-2-2, and 

p r i n t s  o u t  t h i c k n e s s  w i t h  i t s  f i  t t i n n  e r r o r ,  i n t e r f e r e n c e A ' o r d e r  w i t h  1 
i t s  e r r o r ,  and t h e  ~ r d i n a r y  i n d e x  wi-th e r r o r  a t  t h e  w a v e l e n g t h s  o f  

e a c h  r u n  The i n t e r f e r e n c e  o r d e r  p r i n t e d  o u t  i s  f o r  t h e  f ir3t norma l  
2- 

i n c i d e n c e  F r i n g e  a t  w a v e l e n g t h  s h o r t e r  t h a n  t h a t  o f  t h e  f i r s t  r u n .  
. . 

NORT c a l c u l a t e s  t h e  o r d i n a r y  i n d e x  f rom n o r q a l  i n c i d e n c e  w a v e l e n g t h  s c a n  - 
* 

d a t a  s e t s  s t o r e d  by NENOLI, '  i s i n g  ~ q u ~ t i o n ~ ( ~ l 2 0 ) .  The d a t a  1s r e a d  

from c a s p e t t e ,  b u t  p a r & e t e r s  s u c U a s  t h e  r e l a t i v e  i n t e r f e r e n c e  o r d e r .  

can b e  c o r r e c t e d  i f  d e s i r e d .  I t  p r i n t s  o u t  t h e  s a m p l e  i d e n t i f i c a t i o n  

and p a r a m e t e r s ,  t he r !  c a l w h s - a n d  p r i n t s  o u t  a  t a b l e  o f  . - r 
\ 

i n t ' e r f e r e n c e  d r d e r ,  w a v e l e n g t h  and e n e r g y  i n  eV, and  o r d i n a r y  i n d e x  

w i t h  u n c e d t a i n t y  f o r  e a c h  o f  t h e  s t o r e d  d a t a  p o l n t s .  . The r e s u l t s  c a n  

b e  s t o r e d  on  c a s s e t t e .  

HAV2L a v e r a g e s  t h e  r e s u l t s  from s e v e r a l  NORT o r  NERT r u n s ,  and  f i t s  a 

t h i r d  o r d e r  p o l y n o m i a ~ l  i n  l / h 2  t o  t h e  d a t a .  The w a v e l e n g t h  r a n g e  

o f  t h e  f i t  c a n  b e  s p e c i f i e d ,  and  t h e  i n p u t  r e s u l t  se ts  c a n  b e  

- w e i g h t e d .  S e p a r a t e  f i t s  a b o v e  and be low a s p e c i f i e d  w a v e l e n g t h  can 

h e  o b t a i n e d .  A d a t a  p r o x i m i t y  limit c'an b e  s p e c i f i e d ,  wh ich  p r e v e n t s  

a n y  r e g i o n  from &coming t o o  h e a v i l y  w e i g h t e d  ( f o r  e x a m p l e  I f  many 

f r i n g e s  were r e c o r d e d  n e a r  a band e d g e  t o  c h e c k  f o r  d e t a i l s  o f  t h e  

d i s p e r s i o n  c u r v e . .  With o u r  t h i c k e s t  s a m p l e s ,  e v e r y  5 0 t h  o r  1 0 0 t h  



. . .  
f r i n g e  was n o r m a l l y  r e c o r d e d .  1 Up -to b i g h t  result sets can b e  

. . 
a y e r a g e d :  i f  t h e r e  a re  leks t h a n  e i g h k  e n t e r  00 t o  p r o c e e d .  T h e  

p r o q p b  p r i n t  h u t  t h e  r e s u l t  sets u s e d h h e  p o l y n c m i a l  p a r a m e t e r s ,  

a n d  a  t h b l e  o f  n  a t  i n t e r v a l s  o f  100 6( o v  r t h e d r a n q e  o f  t h e  d a t a .  P . - R e  r e s u l t  s e t s  3 n d  p o l y n m i a l  d a r a n e t e r s  a r e  s t o r e d  o n  casset te .  
C ' . 

NERT n a l c i i l a t e s  t h e  e x t r a o r d i n a r y  d i s p e r s i o n  c u r v e  f r o m  o b l i q u e  

i n c i d e n c e  w a v e l e n g t h  s c a n  d a t a ,  u s i n g  a  m o d i f i c a t i o n  o f  E q u a t i o n  ( 121 ) : 

s i n  6 

2n, d  

I t  r e a d s  a N E N O L I  d a t a  s e t  s t o r e d  o n  c a s s e t t e ,  t h e n  p e r m i t s  a  c h a n g e  o f  

t h e  i n p u t  p a r a m e t e r s .  I t  a l s o  r e a d s  a  N A V ~ L  a v e r a g e d  r e s u l t  set f o r  

n o r m a l  i n c i d e n c e  r e z u l t s ,  w h i c h  i t  u s e s  t o  c a l c u l a t e  t h e  o r d i n a r y  

i n d e x  a t  e a c h  w a v e l e n g t h  r e q u i r e d .  I t  p r i n t s  o u t  t h e  i d e n t i f i c a t i o n ,  

: a r a m e t e r s ,  a n d  a t a b l e  o f  i n t e r f e r e n c e  o r d e r ,  w a v e l ~ r q 7 t h  a n d  e n e r g y ,  
t - *  

o r d i n a r y  i n d e x ,  a n d  e x t r a o r d i n a r y  i n d e x  w i t h  u n c e r t a i n t y ,  a n d  s t o r e s  
\ 

the  r e s u l t s  on c a s s e t t e .  

E T H Y Z Y  aand PTHN2F c a l c u l a t e  s a m p l e ' - t h i c k n  s a n d  t h e  c o r r e c t e n  t o  t h e  d= 
r e l a t i v e  i n t e r f e r e n c e  o r d e r  b y  a d j u s t i n g  them f o r  b e s t  f i t  of a  

UENOLI d a t a  s e t  t~ a  s p e c i f i e d  NAV2L a v e r a d e l '  s e t ,  o v e r  a  s d c i f i e d  

u a v e l e n q t h  r a n g e .  BTHK2M f i t s  d a t a  f o r  w a v e l e w t h s  l o n g e r  t h a t  t h e  
a r 

a b s o r p t W e d u e  i f  t h e  NAV2L a v e r a g e d  r e s u l t s  w e r e  s p l i t  a t  a b a n d  '4 

e d ~ e .  BTHNZE f i t s  d a t a  a t  m v e l e n g t h s  s h o r t e r  t h a n  t h e  e d g e ,  a n d  i s  

2 ~ s e d  f o r  t h e  t h i n n e g t  s a m p l e s .  

* 
N2PLb2T 719:s NOR? 2r NEFT F e s u l t p  a s  p o i n t s ,  o r  NAV2L h v e r a g e d  r e s u l t s  

a s  ? o n t i n u o u s  c u r v e s ,  o n  a n  X Y  p l o t t e r  i n t e r f a c e d  t o  t h e  c c q p u t e r .  
C 

The  w a v e l e n g t h  a n d  r e f r a c t i v e  i n d e x  r a n g e s  can b e  s p e c i f i e d .  ' 
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