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Frequenz- und Temperaturabhéngigkeit der mm-Wellen-Absorption
in ionischen Einkristallen

Zusammenfassung

Das Verstindnis der intrinsischen dielektrischen Absorption ist von grofien Interesse fiir die
Auslegung von Transmissionskomponenten bei der Erzeugung und Ubertragung von
mm-Wellen sehr hoher Leistung, die zur Aufheizung des Plasmas in Fusionsreaktoren dienen
sollen  (Elektron-Zyklotron-Resonanz ~ (ECR)  Heizsystemen).  Insbesondere  fiir
Gyrotronfenster sind - neben der Warmeleitfahigkeit und dem Widerstand gegen thermische
Riflbildung - die Absorptionseigenschaften der Fenstermaterialien im Bereich der
ECR-Frequenzen (120 GHz bis 150 GHz) die bestimmenden Faktoren fiir die maximal
erreichbare Ausgangsleistung. Durch den kryogenen Betrieb dieser Fenster lassen sich die
dielektrischen Verluste erheblich reduzieren. Dieses Verhalten war zuvor nur mit einer
unzureichenden Datenbasis bestimmt und theoretisch schlecht verstanden.

Die Aufgabenstellung, die dielektrischen Verluste des Referenzmaterials fiir kryogen
gekiihlte Gyrotronfenster - Saphir - zuverldssig zu charakterisieren und zu modellieren,
wurde durch grundlegende Untersuchungen an weiteren ionischen Einkristallen angegangen.
Hierfiir wurden die Alkalihalogenide LiF, NaCl, KCl, KBr und die Erdalkalifluoride MgF,,
CaF,, BaF, gewihlt. Neben verschiedenen Saphirqualititen wurde auch Quarz, der als
Referenzmaterial fiir thermisch niedrig belastete aber absorptionsarme Systeme (z.B. in der
Plasmadiagnostik) gilt, im Frequenzbereich von 15 GHz und 145 GHz und zwischen 25 K
und 300 K untersucht. Die Einfilhrung eines neuen, vollstindig rechnergesteuerten
Mefverfahrens und die Optimierung der mechanischen und thermischen Stabilitdt des
Kryostatenaufbaus erlaubte die Umstellung von einer statischen in eine dynamische
Temperatureinstellung, womit erstmals auch die Bestimmung der relativen
Dielektrizititskonstanten bei tiefen Temperaturen gelang. Zusammen mit einer
Uberarbeitung des allgemein benutzten Auswertealgorithmus konnte die MeBgenauigkeit der
dielektrischen Verluste erheblich verbessert werden.

Fir den neu erfafiten Frequenz- und Temperaturbereich konnten die Verluste in den
Alkalihalogeniden durch das Sparks-King-Mills-Modell, das speziell fir diese Kristalle
entwickelt wurde, erklart werden. Dieses Modell erklart die mm-Wellen-Absorption mit
2-Phononen Differenzprozessen zwischen zwei energieunscharfen Phononenzweigen. Es
gelang, das Modell derart zu erweitern, dal auch die Absorptionseigenschaften der tibrigen
untersuchten Kristalle mit einer anderen, komplexeren Kristallstruktur beschrieben werden

konnten,




Frequency and Temperature Dependence of the MM-wave-absorption
in Ionic Crystals

Abstract

The knowledge of the intrinsic dielectric absorption is of special interest for the design of
transmission components in systems for generation and transmission of high power
mm-waves for plasma heating in fusion reactors (electron cyclotron resonance (ECR) heating
systems). Especially for the gyrotron windows, the absorption properties of the window
materials in the region of the ECR-frequencies (120 GHz - 150 GHz) are the determining
factors - apart from the thermal conductivity and the resistance against thermal crack
formation - for the attainable maximum output power. The dielectric losses can be reduced
remarkably by operation at cryogenic temperatures. So far there is only an insufficient
database proving this behaviour and it has been unsatisfactorily described by theory.

The task of characterising and modelling the dielectric losses of the reference materials for
the cryogenic gyrotron windows - sapphire - was tackled by preceding fundamental
investigations of other ionic single crystals. For that purpose, the alkali halides LiF, NaCl,
KCl, KBr and the alkaline earth fluorides MgF,, CaF,, BaF, were selected. Apart from
several grades of sapphire, also quartz has been investigated in the frequency range from 15
GHz to 145 GHz and between temperature from 25 K to 300 K, because it is considered as a
reference material for thermally moderately loaded low loss systems (for example for plasma
diagnostics). By the introduction of a new fully computer controlled measurement procedure
and the optimization of the mechanical and thermal stability of the cryostat, the step from
static into dynamic temperature control was achieved, allowing in addition the investigation
of the relative dielectric constant at low temperatures. With a parallel revision of the standard
algorithm the errors of the measured dielectric losses could be reduced substantially.

In the new frequency and temperature ranges covered, the losses in the alkali halides can be
explained by the Sparks-King-Mills-model in agreement with literature where the model was
proposed especially for this class of materials. The model explains the mm-wave-absorption
by 2-phonon difference processes between two lifetime broadened phonon branches. The
model was extended in this work to describe successfully the absorption properties in the
other investigated crystals, which have more complex crystal structures.
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1 Einleitung

1 Einleitung

Schon seit langem beschiftigt sich die Wissenschaft mit der Messung dielektrischer Eigen-
schaften und deren theoretischen Beschreibung. So hat Debye [1] 1913 erstmals die grundle-
gende Theorie der dielektrischen Eigenschaften in polaren Losungen formuliert, die auf der
Relaxation von Dipolen in Richtung eines angelegten elektrischen Wechselfeldes bei Fre-
quenzen im Radiofrequenz (RF)-Bereich basieren. Im Infrarot (IR)-Bereich beruhen die di-
elektrischen Eigenschaften auf einer Wechselwirkung der elektromagnetischen Felder mit
den Eigenschwingungen des Kristallgitters (Phononen). Die theoretische Beschreibung dieser
Wechselwirkung, die in ionischen Kristallen besonders stark ist, wurde in den letzten 30 Jah-
ren entwickelt und es existieren zahlreiche experimentelle Daten von Alkalihalogeniden aus
IR-Messungen, anhand derer diese Theorien tiberpriift wurden.

Fir den Mikrowellen- bzw. Millimeter (mm)-Wellen-Bereich, dem Grenzgebiet zwischen
IR- und RF-Bereich, gibt es bisher nur wenig experimentelle Daten. Mit der Entwicklung der
Mikrowellentechnik fanden auch die dielektrischen Eigenschaften der in diesem Frequenzbe-
reich eingesetzten Isolatormaterialien immer groBeres Interesse. Insbesondere fir die Ent-
wicklung von Mikrowellen- und mm-Wellen-Quellen mit immer héherer Ausgangsleistung,
wie den Gyrotrons, werden Isolatormaterialien mit moglichst geringem Absorptionsvermo-
gen bendtigt, aus denen sich Vakuumfenster realisieren lassen. '
Solche Hochleistungsquellen eignen sich zum Heizen bzw. Modulieren des Plasmas in Fu-
sionsreaktoren, wenn sie mm-Wellen im Bereich der Elektron-Zyklotron-Resonanz (ECR)
erzeugen [2]. Die Zielsetzung der aktuellen Entwicklung fiir ein bei 140 GHz arbeitendes
Gyrotron liegt bei 1 MW. Um extrem hohe Leistungen transmittieren zu kdnnen, benétigt
man Fenstermaterialien, die neben einem geringen dielektrischen Absorptionsvermdgen eine
hohe Wirmeleitfahigkeit zur Abfuhr der absorbierten Energie und eine moglichst geringe
Neigung zur thermischen RiBbildung besitzen. Mit dem Abkiihlen des Fensters auf tiefe
Temperaturen erreicht man eine deutliche Verbesserung der Betriebsbedingungen, denn zum
einen sinken die dielektrischen Verluste und zum anderen durchlduft die Warmeleitfahigkeit
bei tiefen Temperaturen ein Maximum [3]. Die letztendlich erreichbare Ausgangsleistung
héingt entscheidend von den Absorptionseigenschaften des Fenstermaterials ab.
Einkristallines Al,O,, das den technischen Namen Saphir trigt und sich heute in ausgezeich-
neter Reinheit herstellen 1dft, ist das Material, welches die gestellten Bedingungen an die
physikalischen Eigenschaften bisher am besten erfiillt und heute als Referenzmaterial fiir Gy-
rotronfenster gilt. Ein weiteres groBes technisches Anwendungsgebiet findet Saphir in der
Stripline-Technik, wo er nicht nur als verlustarmes Dielektrikum sondern auch als Substrat-
material fiir die keramischen Hoch T.-Supraleiter dient. Die Kenntnis der exakten
Temperatur- und Frequenzabhingigkeit der Absorption ist deshalb fiir dieses Material von
besonderem Interesse.

Zu den Raumtemperatureigenschaften des Saphirs sind im Bereich der ECR-Frequenz bisher
nur wenig konsistente Ergebnisse in der Literatur zu finden. Die Daten, die in den
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1 Einleitung

angrenzenden Frequenzbereichen existieren, zeichnen sich aulerdem durch starke Diskrepan-
zen untereinander aus, was sich entweder auf unterschiedliche Saphirqualititen zuriickfiihren
148t oder auf ein begrenztes Auflosungsvermdgen der benutzten Mefmethoden. Desweiteren
sind keine experimentellen Arbeiten bekannt, die Aufschlufl geben tiber das genaue Tieftem-
peraturverhalten im relevanten Frequenzbereich.

Die dielektrische Absorption 148t sich im mm-Wellen-Bereich, der weit unterhalb der opti-
schen Eigenfrequenzen des Kristallgitters liegt, mit klassischen Modellen nicht mehr verste-
hen. Dazu ist ein quantenmechanische Beschreibung notwendig, die anharmonische Terme
mitberiicksichtigt. Die stérungstheoretischen Losungen dieses Modelle konnten aufgrund ih-
rer Komplexitdt bisher nur fiir Kristalle einfacher Symmetrie, wie den Alkalihalogeniden, in
Einklang gebracht werden mit existierenden Absorptionsmessungen.

Diese Modelle beruhen alle auf einer anharmonischen Kopplung der elektromagnetischen
Feldquanten (Photonen) an das Phononensystem des Kristallgitters, die zu einer Absorption
liber n-Phononen-Streuprozesse fithren. 4-Phononen-Prozesse und Prozesse hoherer Ordnung
werden aufgrund geringerer Ubergangswahrscheinlichkeiten allgemein als vernachlissigbar
angesehen. In der Literatur herrscht keine Einigkeit dariiber, ob die Absorption im mm-
Wellen-Bereich mehr durch 2- oder 3-Phononen-Prozesse dominiert wird.

Stolen und Dransfeld [4] erwihnten die Mdglichkeit von 3-Phononen-Prozessen, die bei

Temperaturen oberhalb der Debye-Temperatur (T 2 ©) zu einer quadratischen Abhingigkeit
fihren (tand~T?) gegeniiber einem linearen Temperaturgesetz (tand~T) bei

2-Phononen-Prozessen. Nach Sparks et al [5] lassen sich diese unterschiedlichen Temperatu-
rabhingigkeiten alleine mit 2-Phononen-Differenzprozessen verstehen.

Gurevich [6] fiihrt die Absorptionseigenschaften verschiedener Kristalle auf Ubergange zwi-
schen entarteten akustischen Phononenzweigen zuriick, die empfindlich von der Kristallsym-
metrie abhéngen. In seinen theoretischen Arbeiten leitet er fiir eine grofle Zahl von Kristall-
klassen Temperatur- und Frequenzgesetze der dielektrischen Verluste fiir die Grenzfille tie-
fer (T«®) bzw. hoher Temperaturen (T>®) ab, die jedoch fiir komplexere Kristallsysteme
bisher nur begrenzt experimentell iiberpriift werden konnten.

Ein Ziel dieser Arbeit wird es sein, die Giiltigkeit der einfachen fiir Alkalikalogenidkristalle
entwickelten Modelle in neuen Frequenz- und Temperaturbereichen zu tiberpriifen und diese
Modelle schrittweise auf Kristalle komplexerer Struktur zu iibertragen, um letztendlich das
Absorptionsverhalten des Saphirs zu verstehen. Dazu wurden Messungen an den Alkalihalo-
geniden LiF, NaCl, KCI und KBr im Frequenzbereich von 15 bis 150 GHz und bei Tempera-
turen von 70 K bis 300 K durchgefiihrt, in Bereichen, in denen die dielektrischen Verluste
bisher nicht bzw. nur liickenhaft und mit geringerer Genauigkeit gemessen wurden. Messun-
gen an den Erdalkalifluoriden CaF, und BaF,, von denen im besagten Frequenz- und Tempe-
raturbereich bisher keine Messungen bekannt sind, sollen zeigen, ob sich diese Modelle auf
andere Kristallsysteme mit vergleichbaren Symmetrieeigenschaften iibertragen lassen. Inwie-
weit sich diese Modelle auf Kristalle komplexerer Struktur verallgemeinern lassen, sollen
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1 Einleitung

Messungen an MgF, mit einer tetragonalen Kristallstruktur bzw. an den trigonalen Kristallen'
Saphir und Quarz zeigen.

Die Messungen wurden mit hemispharischen offenen Resonatoren durchgefiihrt, die sich bei
héheren Frequenzen gegeniiber den Hohlraumresonatoren durch hohere Giiten und damit
bessere Mefgenauigkeiten auszeichnen. Der Frequenzbereich von 15 GHz bis 150 GHz
konnte durch drei unterschiedliche Resonatoren abgedeckt werden, wobei die Temperatur nur
in dem bei 145 GHz arbeitenden Resonator variierbar ist. Um die Auflosungsgrenze der
Verlusttangens-Messungen zu minimieren waren insbesondere bei dem temperaturvariablen
MefBsystem [7] umfangreiche systematischen Messungen durchzufiihren.

Die Arbeit gliedert‘ sich in den anschlieBenden Kapiteln folgendermafien:
e Kapitel 2 erldutert die wesentlichen Punkte der klassischen und quantenmechanischen

Theorien zu den intrinsischen IR-Eigenschaften, und deren Reduktion auf den
angrenzenden Mikrowellen-Bereich,

e Kapitel 3 gibt einen groben Uberblick iiber die Resonatortheorie und die MeBmethodik
zur Bestimmung der dielektrischen Funktion mit hemispharischen Resonatoren.

e Kapitel 4 beschreibt den experimentellen Aufbau, charakterisiert den untersuchten
Probensatz und erldutert einfiihrende Messungen, die Aufschlufl geben iiber die
Meflgenauigkeit.

* In Kapitel 5 sind die Messergebnisse dieser Arbeit zur Frequenz- und
Temperaturabhéngigkeit der dielektrischen Eigenschaften zusammengefafit

* Kapitel 6 vergleicht die MeBergebnisse mit Literaturwerten und mit theoretischen
Modellrechnungen.

° Abschliefend gibt Kapitel 7 eine Zusammenfassung der wesentlichen Ergebnisse dieser
Arbeit.




2.1 Kenngrdflen

2 Theorie zur Infrarot-Absorption in Ionenkristallen

2.1 Kenngrifien

Der Mikrowellenbereich liegt im Ubergangsgebiet zwischen dem IR-Bereich und dem RF-
Bereich. Zur Beschreibung der Mikrowelleneigenschaften von Festkorpern werden in der Li-
teratur deshalb sowohl die im Infraroten benutzten optischen Materialparameter als auch die
im RF-Bereich iiblichen dielektrischen Materialparameter herangezogen, wobei letztere fiir
die in diese Arbeit benutzten Frequenzen v (15 GHz bis 150 GHz) am géngigsten sind.

Das Eindringen einer elektromagnetischen Welle in ein Dielektrikum ist immer mit einer Po-
larisation P des Materials durch das elektrische Feld E der Welle verbunden. Die Stirke und
Richtung der Polarisation sind durch die dielektrische Suszeptibilitit x’,, bzw. die Dielektri-
zitdtskonstante €' 5 gegeben.

Po =€) opBp = eo(e;B - 1)EB (2.1

(g, entspricht der elektrischen Feldkonstanten.) Diese Gréflen sind komplexe Tensoren 2-ter
Stufe, was bedeutet, dafl die Ausbreitungseigenschaften elektromagnetischer Wellen in Mate-
rie im allgemeinen anisotrop sind.

Eqp =€ ap +i€"op (2.2)

Xop =X ap+iX"ap

Aufgrund der Symmetrieeigenschaften der untersuchten Kristalle 146t sich die Zahl der unab-
hingigen Tensorparameter reduzieren. Fiir Kristalle mit einer mindestens dreizahligen Sym-
metrieachse existieren im diagonalisierten Tensor mindestens 2 gleiche Elemente. Fiir eine
grofe Zahl von Kristallklassen ergeben sich so maximal zwei unabhéingige Tensorparameter,
die sich getrennt messen lassen, wenn man das elektrische Feld E senkrecht bzw. parallel zur
Symmetrieachse mit der hochsten Symmetrie polarisiert. Man spricht dann von Messungen
im ordentlichen bzw. auflerordentlichen Strahl. Die Symmetrieachse wird auch als optische
Achse bezeichnet. Diese Form der Anisotropie ist bei den trigonalen Kristallstrukturen des
Saphirs bzw. des Quarzkristalls und bei der tetragonalen Struktur des MgF,-Kristall zu fin-
den. Betrachtet man nur eine der beiden Orientierungen, so wirkt der dielektrische Tensor
(2.2) wie eine skalare GroBe. Die iibrigen untersuchten Kristalle besitzen eine kubische
Struktur und die diagonalisierten Tensorparameter sind aufgrund der hohen Symmetrie alle
gleich, d.h. ihre dielektrischen Eigenschaften sind isotrop und die Beziehung (2.1) 146t sich
als skalare Gleichung formulieren.

P=¢gy(e* - 1)E (2.3)

Zwischen der dielektrischen Funktion €* und dem komplexen Brechungsindex n* besteht fol-
gender Zusammenhang:
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2.2 Photon-Phonon-Wechselwirkung in der harmonischen Niherung

g'+e =(n +iK)2.
Das elektrische Feld einer sich in Materie in x-Richtung ausbreitenden ebenen Welle mit der
Kreisfrequenz w=2nv hat die Form:

E =Egexp [i(%(n +1iK)x — ot)] = Egexp [i(knx — ot)]exp (—kxx). (2.4)

Dabei entspricht ¢ der Vakuum-Lichtgeschwindigkeit und k der Wellenzahl der
elektromagnetischen Welle mit der Wellenlinge A (k=27/A). Durch den Imaginirteil x des
komplexen Brechungsindex ist eine Ddmpfung bzw. Absorption der Welle definiert, weshalb
er auch als Absorptionskoeffizient bezeichnet wird. Eine weitere Gréfle zur Beschreibung der
Absorptionseigenschaften, die auch spiter zur Diskussion der MeBergebnisse benutzt wird,
ist der dielektrische Verlusttangens tand, der sich aus dem Verhiltnis des Imaginirteils zum
Realteil der Dielektrizititskonstanten berechnet.

tan5=§—’:=% fiir k<<n (2.5)

Im folgenden werden die dielektrischen Eigenschaften mit Hilfe der dielektrischen Funktion
e*=g'+ie" diskutiert. Die optischen Gréfien Brechungsindex n und Absorptionskoeffizient x
werden im weiteren nicht mehr benutzt, um Verwechslungen mit spater eingefiihrten Grofien

auszuschlieflen.

2.2 Photon-Phonon-Wechselwirkung in der harmonischen Niherung

Viele physikalische Eigenschaften von Kristallen, wie z.B. elastische oder thermische Eigen-
schaften, sind eng mit dem Spektrum der moglichen Eigenschwingungen eines Kristallgitters
verkniipft. Auch die Ausbreitungseigenschaften elektromagnetischer Wellen im IR-Bereich
sind durch die Wechselwirkung mit den Gitterschwingungen, die in der quantenmechischen
Nomenklatur als Phononen bezeichnet werden, zu erkldren. Die Eigenschaften im mm-
Wellen-Bereich sind im wesentlichen ebenfalls durch diese Wechselwirkung bestimmt. Man
unterscheidet zwischen akustischen und optischen Gitterschwingungen. Wihrend bei den er-
steren die Atome der Einheitszelle in Phase schwingen, bewegen sie sich bei den optischen
Schwingungen gegenphasig und bewirken eine wechselnde Polarisation P des Gitters, falls
die Atome entgegengesetzt geladen bzw. polarisiert sind. Ausschlieflich bei einer Ausbrei-
tung in Richtung von Symmetrieachsen besitzen Phononen rein transversalen oder rein longi-
tudinalen Charakter. Die Gesamtheit aller moglichen Schwingungsformen ist durch die Git-
terbausteine und Symmetrieeigenschaften des Kristalls bestimmt. Sie 1aBt sich, wie in Abbil-
dung 2.1 fur LiF gezeigt, als Dispersionsrelation darstellen, die den Energie-Impuls-
Zusammenhang der einzelnen Phononen in verschiedene Kristallrichtungen zeigt. Solche
Darstellungen lassen sich mit Hilfe inelastischer Neutronenstreuung experimentell bestim-
men. Die Polarisation des Gitters bei transversal optischen (TO) Schwingungen ermdglicht
die Wechselwirkung mit elektromagnetischen  Wellen (Photonen), die sich im Gitter
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ausbreiten. Diese Polarisation und damit auch die Wechselwirkung sind bei Ionenkristallen
besonders stark.
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Abbildung 2.1 Dispersionsrelation fiir LiF [8] in drei Symmetrierichtungen (siehe Abbildung

A.3) mit den Bezeichnungen nach Koster [9]
Eine erste theoretische Beschreibung der IR-Eigenschaften wurde fiir den einfachen Fall iso-
troper kubischer Ionenkristalle von Born und Huang [10] gegeben. Fiir den Grenzfall lang-
welliger Gitterschwingungen hingt die Polarisation P (dick geschriebene Variablen bezeich-
nen im folgenden Vektoren) des Kristalls linear von einer normierten relativen Auslenkung w
der positiv und negativ geladenen Ionengitter und dem makroskopischen elektrischen Feld E
ab.

P=by;w+bpE » (2.6)

Der erste Term entspricht der durch die relative Verschiebung der Ionen induzierten Polarisa-

tion. Der zweite Term beschreibt die elektrische Polarisation aufgrund des makroskopischen
Feldes. Der durch das elektrische Feld bewirkten Auslenkung w der Ionen wirken die intera-
tomaren Krifte entgegen. Damit 14t sich die Bewegungsgleichung erzwungener Schwingun-
gen eines harmonischen Oszillators formulieren.

W=b11W+b12E , (2.7)
Aus diesen beiden Gleichungen (2.6) und (2.7) leiten Born und Huang mit der Definition der
dielektrischen Verschiebung D

D=¢giE+P=¢ge*E . (2.8)

und dem harmonischen Ansatz (E, P, w ~ exp[i(kr-wt)] ) einen Ausdruck fiir die dielektri-
sche Funktion € ab, indem sie aus den Gleichungen (2.6) und (2.7) die relative Auslenkung
w der Untergitter eliminieren.
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e = g + —2— (2.9)
1—(V/VT0)

mit V%—O =—b11

by
€oo = ?(')--F 1
bybyy
€3 — €0 = ———
s Epbyy

Dabei sind €, und €_ die statische bzw. optische Dielektrizititskonstante und v, die IR-
Eigenfrequenz des Kristallgitters, bei der €' eine Singularitit aufweist.

Das lokale Feld E und die Polarisation P miissen den Maxwellgleichungen geniigen, was zu
zwei moglichen Losungen fihrt. Diese Losungen entsprechen einem Mischzustand aus einer
elektromagnetischen Welle und einer Gitterschwingung, wobei die elektromagnetischen Felder
entweder in Ausbreitungsrichtung polarisiert sein miissen oder senkrecht dazu. Die Frequen-
zen, bei denen diese Zustinde aufireten, entsprechen der Frequenz v, der longitudinal opti-
schen bzw. der Frequenz v, der transversal optischen Gitterschwingung. Diese Mischzustén-
de lassen sich als neue Quantenzustinde auﬁ‘aséen, die als Polaritonen bezeichnet werden und
deren Energie-Impuls-Zusammenhang aus den Maxwellgleichungen resultiert (siehe Abbildung
2.2)

K2c2 (Es—€os) 0
o €eo + ———————( > (2.10)
1- v/vTo)

Die Frequenz v, der longitudinal optischen Gitterschwingung, die genau dann eintritt, wenn
die dielektrischen Funktion (2.9) gleich null wird, ist iiber die Lyddane-Sachs-Teller Bezie-
hung [11] mit der Frequenz v, der transversal optischen Gitterschwingung verkniipft:

Yio _ & (2.11)

Vo T '
Fiir die Polaritonen existieren zwei Dispersionszweige, die durch eine Liicke zwischen v, und
Vo Voneinander getrennt sind, in der es keine reelle Losung der Gleichung (2.10) gibt. Der
Verlauf der Dispersionszweige ist durch die starke Kopplung der elektromagnetischen Wel-
len (Photonen) mit den Gitterschwingungen (Phononen) bedingt. Die Polaritonen besitzen
bei kleinen k-Werten im oberen Zweig bzw. grofien k-Werten im unteren Zweig einen
phononen-, ahnlichen Charakter. In den anderen Bereichen ist deren Charakter eher
photonenghnlich und kann durch die Photonendispersionsrelation angendhert werden
(gestrichelte Linie). Die Ubergangsbereiche sind Stellen starker Wechselwirkung zwischen
Photon und Phonon, die sich bei Ionenkristallen in einer starken Verinderung der dielektri-

schen Eigenschaften im IR-Bereich dufert.
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Abbildung 2.2 Dispersionsrelation fiir Polaritonen

Eine typische MeBgrofle ist der Reflexionskoeffizient R, der folgendermaBen von der Dielek-
trizititskonstanten abhingt.

Je* -1
JeF +1
Aus Gleichung (2.9) und (2.11) ist ersichtlich, daf €' zwischen v, und v, negativ ist, was
zu einem Reflexionskoeffizienten von 1 fihrt. Die gemessenen Reflexionskoeffizienten sind
jedoch nie exakt 1 (siehe Abbildung 2.3), vielmehr dringt immer ein Teil der elektromagneti-
schen Welle in das Dielektrikum ein, wo sie dann stark absorbiert wird.

2

R= (2.12)

100%}
R Q)[ a)o
i i
sof
| —_—— ungedimpfter
g0k :‘ NaCl Oszillator
I % gedimpfter
ot b Oszillator
I " X
20t
Y .
40 60 80

A in um

Abbildung 2.3 Gemessener und berechneter Reflexionskoeffizient fiir NaCl [10]
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2.3 Der Einflufl von Anharmonizititen auf die
Photon-Phonon-Wechselwirkung

2.3.1 Klassische Beschreibung

Die bisher erlauterte Theorie enthilt keine dissipativen Elemente, die das Phinomen der Ab-
sorption erkliren konnten. Aufgrund der Linearitit der Gleichungen (2.6) und (2.7) ist eine
Wechselwirkung der Gitterschwingungen untereinander ausgeschlossen. In Wirklichkeit sind
sie jedoch iiber Terme héherer Ordnung, die hier vernachlissigt wurden, miteinander gekop-
pelt. Diese Kopplung ermdglicht den Zerfall der angeregten, transversal optischen Phononen
in weitere Phononen, was eine Energiedissipation ermdglicht. Die exakte Berechnung dieser
Energiedissipation ist sehr komplex, denn dazu miissen die erwiihnten nichtlinearen Terme in
den Gleichungen (2.6) und (2.7) eingefithrt werden und die Gesamtheit aller mdglichen
Phononen-Zerfallsprozesse muB bekannt sein, Zur phinomenologischen Beschreibung expe-
rimenteller Daten in der Umgebung der Frequenz v, hat sich jedoch das klassische Modell
des geddmpften harmonischen Oszillators bewihrt. Dieses erhilt man durch Einfiihren eines
einfachen Dampfungsterms —ow in Gleichung (2.7).

wW=bjyw—ow+b2E (2.13)
Mit dem harmonischen Ansatz ergibt sich als Losung dieser Bewegungsgleichungen eine
komplexe dielektrische Funktion €* der Form:

CrelVig | 2.14)

2

e¥ =g HE” = €u + .
vio—v2+iva

Mit dem Imaginérteil €" sind nun dielektrische Verluste definiert. Durch eine Anpassung der
dielektrischen Funktion (2.14) an experimentelle Daten 14t sich eine Dimpfungskonstante
bestimmen, mit der die errechneten Reflexionsspektren deutlich besser mit den gemessenen
libereinstimmen (siehe Abbildung 2.3). Um die in IR-Spektren beobachtete Feinstruktur zu
erfassen, bedient man sich der Superposition mehrerer Dispersionsoszillatoren der Form von
Gleichung (2.14).

(Es—Ew)'V-Z
g+ Y — 23 2.15
Z vZ-v2iivos, ( )
i i i
2.3.2 Quantenmechanische Beschreibung
2.3.2.1 Mehr-Phononen-Prozesse

Die in Kapitel 2.3.1 beschriebene klassische Theorie, die auf der harmonischen Naherung der
Gitterschwingungen basiert, eignet sich zur phinomenologischen Beschreibung experimen-
teller Daten. Dies fiihrt aber nur in unmittelbarer Nihe der IR-Resonanz v, zu zufriedenstel-
lenden Ergebnissen [12]). AuBerdem gibt diese Theorie keine Informationen iiber die
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Ursachen der beobachteten Feinstrukturen und deren Temperaturabhingigkeit, d.h. sie trigt
nichts zum genaueren physikalischen Verstindnis bei. Wie bereits erwédhnt treten die einzel-
nen Phononen aufgrund anharmonischer Terme im Gitterpotential miteinander in Wechsel-
wirkung. Die Stirke und die Form solcher Wechselwirkungsprozesse héngt in entscheidender
Weise von der Form des Gitterpotentials bzw. der interatomaren Krifte und aulerdem von
den moglichen Eigenschwingungen des Kristalls ab.

Um solche Phononen-Wechselwirkungsprozesse und die daraus resultierende Dampfungs-
konstante theoretisch beschreiben zu kénnen, miissen die interatomaren Krifte im Kristallgit-
ter ausreichend bekannt sein. Das verbreitetste Modell zur Beschreibung der Gitterpotentiale
in Ionenkristallen ist ein Modell von Born und Huang, welches die Ionen als starre Kugeln
betrachtet. Das Wechselwirkungspotential der Ionen setzt sich zusammen aus dem anziehen-
den Coulombpotential grofier Reichweite und aus einem abstolenden Potential kurzer Reich-
weite, welches aus dem Uberlapp der Kugelschalen resultiert. Ein durch Ergebnisse quanten-
mechanischer Rechnungen favorisiertes Uberlapp-Potential ist das Born-Mayer-Potential. Es
gilt:

’ 2
o) = —-LZ° | MAexp (%) . (2.16)

47!80

Die Konstante o' im Coulombpotential entspricht der Madelungkdnstante und Z der kleinsten
‘Ladungszahl der enthaltenen Ionen. Die Grofle r steht fiir den Abstand néchster Nachbarn
und M fiir die Koordinationszahl. Die Wirkungslinge p und die Gréfle A ergeben sich aus
der Gleichgewichtsbedingung d¢/dr(r,)=0, wobei r, Abstand ndchster Nachbarn im Gleichge-
wicht entspricht, und aus dem funktionalen Zusammenhang zwischen der Kompressibilitit 3
und der Potentialfunktion ( 1/f=—V dp/dV mit p=-d¢/dV). Es gilt:

roBor (Ze)?
2Bor(Ze) 2+72me g1y

(2.17)

1 a(Ze)?p 1o
= g ? exp|p ) -

Aus der Temperaturabhangigkeit von  und r, folgt unmittelbar die Temperaturabhingigkeit
des Gitterpotentiales und aller damit zusammenhéngenden physikalischen Eigenschaften.
Viele Anstrengungen wurden unternommen, den EinfluB von Anharmonizititen auf das dy-
namische Verhalten von Kristallgittern storungstheoretisch zu berechnen. Die erste detaillier-
te Beschreibung dieses Problems, die von spéteren Autoren [13-17] wieder aufgegriffen und
verfeinert wurde, verdffentlichten Born und Huang. Cowley [18,19] erweiterte die Anwen-
dung thermodynamischer Greens'scher Funktionen, die urspriinglich zur Beschreibung von
Vielkérperproblemen benutzt wurde, auf das Problem der Gitterdynamik. Er kommt damit zu
Ergebnissen, die mit denen der klassischen Stérungstheorie vergleichbar sind.

-10-




2.3 Der Einfluf von Anharmonizititen auf die Photon-Phonon-Wechselwirkung

Ausgangspunkt aller stérungstheoretischen Rechnungen sind die anharmonischen Terme im
Hamiltonoperator H,, die sich in eine Potenzreihe der Normalkoordinaten A(kj) fiir die har-
monischen Losungen entwickeln lassen.

Ha=2) 2, 2 V(K kij, ko) AGAK 1)AK2)2) + . (2.18)
kj kyjy kaig
Da der Einflufl anharmonischer Terme auf die Gitterdynamik mit zunehmender Ordnung ver-
nachlédssigbar ist [20], beschréinkt sich Gleichung (2.18) auf Terme 3-ter Ordnung. Die Nor-
malkoordinaten ergeben sich aus der Summe der Erzeugungs- und Vernichtungsoperatoren:

Akj) = a*(kj) +a(kj) . ' (2.19)

Die Grofien k und j, ber die summiert wird, entsprechen der Wellenzahl der Eigenschwin-
gung des j-ten Phononenzweiges. Die Entwicklungskoeffizienten V(kj,kj,.k;j,) im
Hamiltonoperator, welche die Stirke der Wechselwirkungsprozesse dreier Phononen der Fre-
quenzen V(kj), v(k,j,) und v(k,j,) charakterisieren, lassen sich als die Fouriertransformierten
der kubischen Koeffizienten des Gitterpotentials auffassen [21].

Diese Phonon-Phonon-Wechselwirkung fiihrt zu quasiharmonischen Eigenfrequenzen v'(kj),
die gegentiber den harmonischen Frequenzen v(kj) leicht verschoben und geddmpft sind.

v (ki)? = v(kj)? + 2v(kj)[AKj, v, T) — iT(Kj, v, T)] (2.20)

Der Realteil dieser komplexen Frequenzen v'(kj) ist identisch mit den Frequenzen, die in Re-
sonanzexperimenten zu messen sind, wihrend der Imaginérteil gerade der Dampfung der ge-
messenen Resonanzen entspricht. Die Stérungsrechnung fiihrt zu folgenden Beziehungen
[19]: | |

MGGV, TY == 3 2 IV, kiji,kajo)l” (2.21)
kiji kaip

ny+ny+1 nj+n,+1 ny-n ny-n,
172 + 172 + 1772 +
Vitvaty), - (vitvey), (ViTVatY),  (VitVeY),

. . . . . ]2
Tl,v, 1) =5 3 3 [V(kj,kujikaio)| (2.22)
kijt kaip

{ (ny+ny+ DBV +Vvy+V)=8(Vi+Vy—V)]

+(n1 —ny) [8(vi—=Ve+V)=8(vi-v2-V)] }

(Die Variablen kj, und k,j, wurden wegen der Ubersichtlichkeit durch die Indizes 1 und 2
ersetzt). Die Frequenzverschiebung A(kj,v,T) und die Dédmpfung I'(kj,v,T) hingen demnach
von drei Faktoren ab: Zum einen von dem Koeffizienten |V(kj,k,j,k,i,)/%, der die Zerfalls-
wahrscheinlichkeit des Phonons der Frequenz v iiber einen 2-Phononen-Prozef mit den
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Phononen der Frequenzen v, und v, wiedergibt, zu zweiten von den Besetzungszahlen n,, die
sich im thermischen Gleichgewicht nach der Bosestatistik berechnen lassen,

n; = (exp (f—;i]:) - 1)—1 | (2.23)

und schlieflich von den Funktionen 1/(x), und 8(x), welche die Energieerhaltung fiir solche
Zerfallsprozesse fordern. |

Diese anharmonischen Beitrdge zur Gitterdynamik sind dann grof3, wenn Zerfallsprozesse
existieren, die den Energiesatz erfiillen - d.h. wenn die Argumente der §-Funktionen bzw. die
Frequenzterme im Nenner von A(kj,v,T) verschwinden - und gleichzeitig die Besetzungszah-
len n;—n, bzw. n;+n,+1 grof sind oder anders ausgedriickt, wenn eine starke Wechselwir-
kung des Phonons der Frequenz v mit zwei anderen Phononen (2-Phononen-Prozesse) be-
steht. Dabei gibt es vier unterschiedliche 2-Phononen-Prozesse, die durch die Terme in den
geschweiften Klammern beschrieben werden.

Die beiden ersten Terme stehen fiir Summationsprozesse, bei denen das Phonon der Frequenz
v in zwei andere zerfillt oder umgekehrt durch den Zerfall zweier Phononen erzeugt wird.
Die beiden letzten Terme beschreiben Differenzprozesse, in denen das Phonon der Frequenz
V zusammen mit einem zweiten zerfdllt, um ein drittes zu erzeugen bzw. umgekehrt durch
den Zerfall eines Phonons zusammen mit einem anderen erzeugt wird. Diese Prozesse lassen
sich wie in Abbildung 2.4 mit Hilfe von Feynmandiagrammen veranschaulichen.

Differenz-Prozesse Summations-Prozesse

VK, VK,

"vkl v=y +v,

v,k

2K

Abbildung 2.4 Feynmandiagramme der moglichen 2-Phononen-Prozesse

Nach der Heisenbergschen Unschirferelation 146t sich diese Dampfung I'(kj,v,T) auch als
eine Energieunschirfe verstehen, die aus der - durch die Zerfallsprozesse bedingte - endli-
chen Lebensdauer resultiert.
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2.3.2.2 Die quantenmechanische dielektrische Funktion

Mit der in Kapitel 2.3.2.1 erlduterten Energieunschirfe ist es nun mdglich, kurzfristig IR-
aktive Phononen mit Photonen anzuregen, deren Energie deutlich grofier (vwv(0j)) oder klei-
ner (V«v(0j)) ist, als die der optischen Phononen, falls diese gleich wieder iiber die beschrie-
benen 2-Phononen-Prozesse zerfallen. D.h. der Energiesatz kann kurzfristig verletzt sein,
weshalb bei den kurzzeitig angeregten optischen Phononen oft von virtuellen Phononen die
Rede ist. Man erhilt zwar nach wie vor eine starke Absorption in der Nahe der IR-aktiven
optischen Phononen, durch die anharmonischen Effekte ergibt sich jedoch eine zusitzliche
Feinstruktur in den angrenzenden Frequenzbereichen.

Aufgrund des Energieerhaltungssatzes (2.24) dominieren bei Frequenzen unterhalb der Fre-
quenz der langwelligen optischen Phononen (v«v(0j)) die 2-Phononen-Differenzprozesse und
oberhalb dieser Frequenz (v»v(0j)) die 2-Phononen-Summationsprozesse. Da zwei Phononen
an diesen Streuprozessen beteiligt sind, bleibt die Absorption nicht, wie in harmonischer Na-
herung, auf langwellige Phononen (k=0) beschrinkt, d.h. zum genauen Verstindnis der Ab-
sorptionsmechanismen ist die Information aus dem gesamten Phononenspektrum zu

beriicksichtigen.
Energiesatz Impulssatz
2-Phononen-Differenzprozef: V=V -V, k,=k, (2.24)
2-Phononen-Summationsprozefl:  v=v,+v, k,=k,

Erlaubt man im Gitterpotential bzw. im Hamiltonoperator anharmonische Terme hoéherer
Ordnung, 148t sich damit eine zusitzliche Absorption iiber Mehr-Phononen-Prozesse erkla-
ren. So sind durch Terme m-ter Ordnung (m-1)-Phononen-Prozesse erlaubt. Existieren Kom-
binationsschwingungen des Kristallgitters mit elektrischen Quadrupolmomenten oder Mo-
menten hoherer Ordnung, so konnen Photonen auch direkt, ohne den Umweg iber ein vir-
tuelles Phonon, an diese Kombinationsschwingungen ankoppeln (siche Abbildung 2.5).

Die storungstheoretische Beschreibung solcher hoheren anharmonischen Effekte wird mit
zunehmender Ordnung komplexer und die Ergebnisse ungenauer, da die entsprechenden Ter-
me im Gitterpotential und die elektrischen Momente der Kombinationsschwingungen im all-
gemeinen nicht genau bekannt sind. Mit zunehmender Ordnung nimmt jedoch der Einflufl
solcher Prozesse auf die dielektrische Funktion stark ab.

Die meisten Arbeiten, die sich mit der theoretischen Beschreibung der IR-Eigenschaften von
Kristallen beschiftigen, beschrinken sich deshalb in ihren Rechnungen auf Terme, die aus-
schlieSlich Dipolmomente bis zur 1-ten Ordnung bzw. Terme im Hamiltonian bis zur 3-ten
und vereinzelt bis zur 4-ten Ordnung benétigen. Dies gilt auch fiir die Arbeiten von Eldrige
et al [22-24] und Bell et al [25,26]. Die gute Ubereinstimmung ihrer theoretischen Vorhersa-
gen mit gemessenen IR-Spektren an Alkalihalogeniden zeigen deutlich, dafl der Einflufl ho-
herer anharmonischer Terme keine groBe Rolle spielt. Die Ubereinstimmung ist im Bereich
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des Reststrahlenpeaks deutlich besser als in den angrenzenden Bereichen, insbesondere zu
tieferen Frequenzen, wo die Abweichungen teilweise eine GroBenordnung iibersteigen. Dies
liegt zum einen daran, dafl die Theorien den IR-Eigenschaften angepaft sind und zum ande-
ren daran, dafl im Mikrowellenbereich nur wenige Daten zur Verfiigung stehen, anhand derer
die Theorien getestet werden konnten. Die folgenden theoretischen Uberlegungen beschrén-
ken sich aufgrund dessen auf Beitrdge, die durch die kubischen Terme im Gitterpotential de-

finiert sind.

vk, vk, ViK; VoK,

V3Ky V3K,
v,k=0 v 5,k=0
VKo * VoK
Abbildung 2.5a m-Phononen-Prozef Abbildung 2.5b m-Phononen-Prozef3
aufgrund des Gitterpotentials (m+1)-ter aufgrund des elektrischen Moments m-ter
Ordnung Ordnung

Aus Gleichung (2.22) ist ersichtlich, daB die Dampfung des virtuellen, optischen Phonons
keinesfalls, wie im klassischen Modell (2.15) angenommen, frequenz- und temperaturunab-
hingig ist. Die dielektrische Funktion, die aus den quantenmechanischen Rechnungen resul-
tiert, 1aBt sich auf folgende halbquantenmechanische Funktion reduzieren [27]:

(s—€=);v2(0j)

L I S J

€ =€+HE —-8«.+E PN - - .
i v (0j)-ve+H2v(0)HT(0j,v,T)

(2.25)

Dabei entspricht I'(0j,v,T) der Dampfung der langwelligen, IR-aktiven optischen Phononen
(k=0), die sich nach Gleichung (2.22) berechnet. Mit den Identititen

2v(0)T(04, v, T) = vay; (2.26)

V(Oj) =V;j

148t sich Gleichung (2.25) in den klassischen Algorithmus (2.15) iiberfithren, der zwar in ge-
wissem Mafe einer Frequenzabhingigkeit, nicht aber der Temperaturabhingigkeit des
Dimpfungstermes im Nenner Rechnung trdgt. Da sich diese Arbeit nicht nur mit der
Frequenz- sondern auch mit der Temperaturabhingigkeit der dielektrische Eigenschaften be-
schiftigt, wird im folgenden die halbquantenmechanische Theorie (2.25) benutzt
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2.4 Einfache Theorie zur mm-Wellen-Absorption in Alkalihalogeniden

Aufgrund der hohen Symmetrie der kubischen Alkalihalogenide 148t sich die dielektrische
Funktion (2.25) deutlich vereinfachen. Da in diesen Kristallen nur ein einzelner IR-aktiver
Phononenzweig (V=Vo) existiert, fallt die Summation in Gleichung (2.25) weg. Mit Glei-
chung (2.5) 148t sich daraus eine Beziehung fiir den dielektrischen Verlusttangens tand ablei-
ten, fiir den gilt: |

N 2v3,T(0,TO,V,T)

€
® (v?ro—ewv2/as)(v?m—v2)Mv%OFZ(o,To,v,T)aw/es

tand = (2.27)

Im mm-Wellen-Bereich, der weit unterhalb der optischen Frequenzen liegt (v«v.,), kann
man Gleichung (2.27) durch folgende einfache Beziehung annihern [S]:

£5—Ew 21(0,TO,V,T)
Tl (2.28)

tand =

(Die Dampfung I'(0,TO,v,T) entspricht hier dem doppelten Wert der entsprechenden Dimp-
fung in der Arbeit von Sparks et al [5].) Da, wie bereits erwihnt, die Absorption in diesem
Frequenzbereich alleine durch Differenzprozesse bestimmt wird, reduziert sich die quanten-
mechanische Dampfungsfunktion (2.22) auf den Ausdruck:

TO,T0,v, )=~ 3 3} [V(0,TO,kj1,kj2)|*(n1 ~n2)8(vi ~v2-v)  (2.29)
kyjy koip

Die Dampfung und damit nach Gleichung (2.28) auch die Verluste, sind dann grof3, wenn die
kombinierte Besetzungszahl n,-n, der am DifferenzprozeB beteiligten Phononen bzw. die
2-Phononen-Zustandsdichte groB ist und gleichzeitig das Argument in der 3-Funktion ver-
schwindet. Hohe 2-Phononen-Zustandsdichten treten in der Dispersionsrelation an Stellen
auf, wo die Phononenzweige parallel verlaufen. Solche Stellen liegen bevorzugt in den Sym-
metriepunkten im Zentrum bzw. auf dem Rand der 1. Brillouin-Zone in Richtungen hoher
Symmetrie. In diesen Symmetriepunkten nehmen die Phononenzweige in der Regel Extrem-
werte an, d.h. der Gradient des Energie-Impuls-Zusammenhangs wird null (grad, v(k)=0).
Dabei ist bekannt, daB die Ubergangskoeffizienten zwischen den Phononenzweigen hoch
sind, die gleiche Symmetrieeigenschaften besitzen und wie die Photonen transversal polari-
siert sind. Angewendet auf LiF (siche Abbildung 2.1) bedeutet dies Uberginge in den Sym-
metrierichtungen [111], [110] und [001] zwischen den transversal akustischen und transver-
sal optischen Phononenzweigen, die in der Darstellung nach Koster [9] mit A,, X, und A, be-
zeichnet werden. Fiir kleine Frequenzen sind diese Prozesse an den Stellen mit den gering-
sten Frequenzabstanden am stirksten, die iiberwiegend am Brillouinzonenrand liegen. Diese
Uberginge sind in allen Richtungen sehr dhnlich, was aus der hohen Symmetrie der Alkali-
halogenide resultiert. Zur Berechnung der Dimpfung nach Gleichung (2.29) erscheint es des-
halb legitim, sich auf eine Symmetrierichtung zu beschranken, fiir die Sparks et al die
[111]-Richtung, d.h. die Richtung hichster Symmetrie wéhlen [5].
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2.4 Einfache Theorie zur mm-Wellen-Absorption in Alkalihalogeniden

Bei Frequenzen, die dem Abstand dieser beiden Phononenzweige entsprechen, muf3 deshalb
eine merkliche Absorption zu messen sein. Die Frequenzen im mm-Wellen-Bereich, bei de-
nen in dieser Arbeit Messungen durchgefiihrt wurden, liegen in der Regel unterhalb einer kri-
tischen Frequenz v,, die dem kleinsten Abstand entspricht. Eine Absorption 148t sich aus
Griinden der Energieerhaltung mit Gleichung (2.29) nicht mehr durch
2-Phononen-Differenzprozesse erklart. Eine dennoch beobachtet Absorption in diesem Fre-
quenzbereich wird deshalb gerne Phononen-Prozessen hoéherer Ordnung - und zwar
3-Phononen-Prozessen - zugeschrieben [4].

Subbaswamy und Mills [28] machen die berechtigte Annahme, daB auch die an den Dif-
ferenzprozessen beteiligten Phononen geddmpft sind, denn nach Gleichung (2.22) beschrankt
sich der Einflul der Anharmonizititen nicht nur auf die langwelligen, transversal optischen
Phononen. Diese Dampfung 148t sich ausdriicken, indem man die 6-Funktion in Gleichung
(2.29) durch eine Lorentzfunktion ersetzt.

d(vi—-vy=vVv) = L(vl—vz—v)=$-——1—2——q (2.30)
(Vi—V2=V) HY*

Die Grofe vy entspricht dabei einer kombinierten Dampfung bzw. Energieunschérfe der bei-
den beteiligten Phononen (y=y,+y,). Dadurch sind auch fiir Frequenzen unterhalb der kriti-
schen Frequenz v, die dem kleinsten Abstand der Phononenzweige entspricht, Differenzpro-
zesse erlaubt.

Mit diesem theoretischen Ansatz erreichen Subbaswamy und Mills, unter Einbeziehung der
Information aus der Phononendispersionsrelation fiir Alkalihalogenide, eine gute Uberein-

stimmung mit experimentellen Ergebnissen.

-
k,, k

Abbildung 2.6 Schematische Darstellung der Verbreiterung der TA und TO Phononen und
Anndherung der Phononenzweige durch Geraden.
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2.4 Einfache Theorie zur mm-Wellen-Absorption in Alkalihalogeniden

Sparks et al [5] betrachten die relevanten Phononenzweige wie in Abbildung 2.6 niherungs-
weise als Geraden, die sich durch die charakteristischen Frequenzen v, des langwelligen
(k=0) transversal optischen Phonons, v des transversal akustischen Phonons am Rand der 1.
Brillouinzone und die kritische Frequenz v,, die dem kleinsten Frequenzabstand der beiden
Phononenzweige entspricht, definiert sind. Damit sind sie in der Lage, die numerisch zu be-
rechnende Doppelsumme in Gleichung (2.29) durch eine einfache Integration zu ersetzen.
Der Phononenimpuls k, (k,=k,=k,) bei einem energieerhaltenden Differenzprozel héingt in
dieser Niherung fiir Ubergangsfrequenzen, die groBer als die kritische Frequenz sind
(v=v,~v, >V, ), linear von der Frequenz ab.

VtoV .
kBZ V— fiir v>v¢

ko =

kgpz flir v < ve

Damit 146t sich in Gleichung (2.29) die Integration iiber den Impulsraum in eine Integration
tiber den Frequenzraum transformieren:
VTO .
k
10, TO,v,T) = j d(V1 ~V2)yag (0, VIL(V; ~ V2 = V) 2.31)

V¢

. 18NgV . .
mit  g(k,v) = —2—2k2[V(0,TO,kj1,kj2)|*(ny —ny) .

Dabei entspricht Ny der Anzahl der Phononenzweig-Paare in denen Differenzprozesse ablau-
fen und V4 dem Probenvolumen.

Fiir Frequenzen im Mikro- und mm-Wellen-Bereich (v<v,) ersetzen Sparks et al die Funktion
g(k,v) durch einen Mittelwert, wodurch sie sich vor das Integral ziehen 148t. Mit dieser N&-
herung geben die Autoren eine explizite Gleichung fiir die Dampfungskonstante I'(0,TO,v,T)
an, deren Funktionswerte selbst fiir die angrenzenden Frequenzen oberhalb von v_ von der

exakten Losung maximal um einen Faktor 1.5 abweichen. Sie lautet:

vVT1o
I'(0,TO, \/)—15g(k0,v)\,TO_\,c I d(vi=v3)L(vi=Vvy-V) (2.32)

Vg

~2 Yo~V VeV
= RFo[arctan ( ¥ ) — arctan ( 5 )]

2 3 K
mit Ty =Tew(n; —ny) Vim sinz( all )
sz V1V2(VTOVe) 2kpz

©Npho?

Foo-:

12mm 27V 10y 2V m)
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2.4 Einfache Theorie zur mm-Wellen-Absorption in Alkalihalogeniden

Dabei sind m,, m_ die Massen der Kationen bzw. Anionen und m, deren reduzierte Masse
(m,=m,m_/(m,+m_)). ¢, entspricht dem kubischen Koeffizienten des Wechselwirkungspoten-
tials nachster Nachbarn.

Sparks et al gelingt es in liberzeugender Weise, mit dieser einfachen, geschlossenen Formel
die Frequenz- und Temperaturabhingigkeit der an LiF, NaCl, KBr und KJ gemessenen Ab-
sorptionskoeffizienten zu beschreiben, die vereinzelte Bereiche der betrachteten Frequenz-
bzw. Temperaturintervalle von 30 GHz bis 3000 GHz bzw. 30 K bis 1000 K abdecken, ohne
einen der in der Theorie enthaltenen Parameter anzupassen.

Der Parameter, der sich am schwierigsten ermitteln 140t, ist die Verbreiterung der Phononen-
zustinde 7. Fir diese Grofle existiert nur eine geringe Zahl experimenteller Daten, da sie
selbst durch Neutronenstreuexperimente schwer zugéinglich ist. Unter der Annahme, daf} die
Giiten der Phononenzustiande, die sich als Quotient aus Phononenfrequenz und 7y definieren
lassen, fiir dhnliche Materialien vergleichbar sind, kann man die Energieverbreiterung vy aus
der Giite eines bekannten Materials grob abschétzen. Entsprechend wenig ist bekannt tber
die Temperaturabhingigkeit dieser Grofie. Die beste Ubereinstimmung der theoretischen
Werte mit den experimentellen Daten finden Sparks et al fiir eine von der Temperatur unab-
hingige Energieverbreiterung .
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3.1 Theorie offener Resonatoren

3 Messung dielektrischer Eigenschaften mit offenen
Resonatoren

3.1 Theorie offener Resonatoren

3.1.1 Einfiihrende Bemerkungen

Fiir die Messung dielekirischer Materialeigenschaften im Mikrowellen-Bereich werden so-
wohl Hohlraumresonatoren als auch offene Resonatoren eingesetzt. Wihrend im unteren Fre-
quenzbereich Hohlraumresonatoren bevorzugt werden, sind im Millimeter- bzw.
Submillimeter-Wellen-Bereich offene Resonatoren geeigneter, was im folgenden erldutert
wird.

Durch Messungen mit Hilfe eines bei 15 GHz arbeitenden Hohlraumresonators [29], die
J. Molla vom CIEMAT (Centro de Investigaciones Energeticas Medioambientales y Techno-
logicas, Madrid) freundlicherweise an Proben gleicher Qualitédt durchfiihrte, konnte die Rich-
tigkeit der in dieser Arbeit ausschlieBlich mit offenen Resonatoren gewonnenen MeBergeb-
nissen iiberpriift werden. Die Mefigenauigkeit beider Proben sollte bei diesen Frequenzen
vergleichbar sein [30]

Durch die scharfen Randbedingungen des Hohlraumresonators, die durch die elektrisch lei-
tenden Winde vorgegeben sind, 148t sich die Wellengleichung exakt formulieren und die
Feldverteilungen bzw. Frequenzen v, der Resonanzmoden berechnen.

XA

Abbildung 3.1 Schematische Darstellung eines quaderformigen Hohlraumresonators

Fiir einen quaderformigen Hohlraumresonator entsprechend Abbildung 3.1 gilt folgende Re-

sonanzbedingung [31]:

2 2
Vinng = 2= q2+(—‘3‘;—L) +(%,L—) . (3.1)
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3.1 Theorie offener Resonatoren

Die Indizes q, m und n charakterisieren die Feldverteilung der Moden in z-, y- und x-
Richtung. Die Modendichte und damit die Modenselektivitit hingt von dem Verhdltnis der
charakteristischen Resonatorldnge L zur Wellenlidnge ab und 146t sich in einem konstanten
Frequenzbereich durch die Abmessung L regulieren. Da die Modendichte mit der 3. Potenz
in L zunimmt [32] sind Abmessung idealer Hohlraumresonatoren immer von der Grofenord-
nung der Wellenldnge. Hohlraumresonatoren im Millimeter- bzw. Submillimeter-Wellen-
Bereich wiren deshalb extrem klein. Dies hdtte eine sehr kleine Giite Q zur Folge, die pro-
portional ist zum Verhiltnis der gespeicherten Feldenergie W zur Verlustleistung P in den
Resonatorwénden.

Q=2mv¥ | (3.2)

Die Messung dielektrischer Eigenschaften mit sehr hoher Genauigkeit erfordert jedoch hohe
Giiten.

Eine gute Alternative fiir hdhere Frequenzen sind deshalb offene Resonatoren, die sich durch
eine gute Modenselektivitit bei gleichzeitig hohen Giiten auszeichnen. Anhand einer geome-
trischen Ellipse (sieche Abbildung 3.2) 148t sich veranschaulichen, daB sich damit elektroma-
gnetische Felder speichern lassen, obwohl dieser Resonatortyp nicht allseitig geschlossen ist.

Abbildung 3.2 Reflexion eines Lichtstrahls an einer innen verspiegelten Ellipse (Ausbildung

einer hyperbolischen Kaustik) [33].
Ein Lichtstrahl L, der die zur Ellipse E konfokale Hyperbel H in einem Punkt A berthrt,
bleibt bei fortgesetzten Reflexionen an der Ellipse immer Tangente der Hyperbel und erfiillt
nach vielen Reflexionen das in Abbildung 3.2 punktierte Gebiet innerhalb der hyperbolischen
Kaustik [34]. Entfernt man die auBerhalb der Kaustik liegenden Bogen der Ellipse, so hitte
man im Fall einer uneingeschrankten Giiltigkeit der geometrischen Optik einen idealen ver-
lustfreien "Lichtkondensator".
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3.1 Theorie offener Resonatoren

Das Wellenbild ergénzt die Uberlegungen dahin, daB das Feld auch in das Gebiet des geome-
trischen Schattens vordringt. Somit entstehen an den Spiegelrindern Beugungsverluste, die
aber klein gehalten werden konnen, wenn man die Spiegel etwas iliber das Gebiet der geome-
trischen Kaustik hinaus vergrofiert. Damit wird verstindlich, daBl offene Resonatoren hoher
Giite mit sphérischen Spiegeln moglich sind.

Die Aufgabe der Resonatortheorie ist es, die Resonanzfrequenzen der einzelnen Moden, die
zugehdorige Feldverteilung und die Beugungsverluste an den Spiegelrdndern bei vorgegebener
Geometrie zu ermitteln. Geht man von einem quaderformigen Hohlraumresonator entspre-
chend Abbildung 3.1 aus und entfernt die zur z-Achse parallelen Winde, dann erhilt man
einen offenen Resonator mit quadratischen Spiegeln. Die exakte Theorie dieses offenen Re-
sonators ist aufgrund der nun auftretenden Abstrahlverluste komplizierter. Wéhlt man jedoch
die Seitenldnge a deutlich groBer als den Spiegelabstand L (a»L) und betrachtet Moden mit
g»m,n, so sind die Beugungsverluste aufgrund kleiner Felder an den Spiegelrindern vernach-
lassigbar und die Resonanzbedingung (3.1) gilt in guter Naherung auch fiir offenen Resona-
toren. Sie 140t sich entwickeln zu:

2 2
anﬁﬁq[n%(%) +%(%‘;) ] fiir g»m,n und anL . (3.3)

Mit zunehmendem Spiegelabstand L bzw. Modennummern m und n werden die Beugungs-
verluste jedoch grofer und die Beziehung (3.3) verliert ihre Giiltigkeit,

Die Modendichte offener Resonatoren ist im Vergleich zu Hohlraumresonatoren deutlich
kleiner und wichst nur linear mit der Linge L, da sich die hdheren Moden aufgrund der stir-
keren Abstrahlverluste nur duBerst schwach bzw. gar nicht anregen lassen. Dies ermdglicht
den Bau offener Resonatoren, deren Abmessungen grof} sind gegen die Wellenlidnge, ohne an
der Modenselektivitit einzubiiien. Das so erreichbare grofle Speichervolumen bewirkt hohe
Giiten und eine damit verbundene hohe Mefigenauigkeit.

3.1.2 Der konfokale Resonator

Nach den Uberlegungen des vorangegangenen Kapitels ist es moglich offene Resonatoren
hoher Giite aus sphérischen Spiegeln zu bauen, vorausgesetzt die Geometrie ist mit der in
Abbildung 3.2 dargestellten elliptischen Geometrie vergleichbar. Grenzfille offener Resona-
toren [35] aus sphérischen Spiegeln sind der Fabry-Pérot-Resonator mit planparallelen Spie-
geln (Kriimmungsradius R;=e) und der konzentrische Resonator, bei dem der Fokus beider
Spiegel zusammenfallt (2R;=L). Ein weiterer Grenzfall ist der konfokale Resonator mit Spie-
geln gleicher Kriimmung im Abstand des Kriimmungsradius (R,=L), dessen skalarfeldtheore-
tische Beschreibung im folgenden grob skizziert wird.

Eine skalare Formulierung optischer Probleme ist dann gerechtfertigt, wenn alle Abmessun-
gen grof} gegen die Wellenldnge sind und die Felder nahezu transversal elektromagnetisch
(TEM) und linear polarisiert sind. Geht man von einem Resonator aus, der diese
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3.1 Theorie offener Resonatoren

Bedingungen erfiillt, so 148t sich das Feld in einem Punkt P, auf dem Spiegel S, aus der Feld-
verteilung v, auf dem Spiegel S, mit Hilfe des Huygenschen Prinzips wie folgt berechnen
[36]:

vy = & [, 22EXD (14 cosB)dS (3.4)

Dabei bezeichnet k die Wellenzahl (k=27/A), s den Abstand vom Quellpunkt zum Aufpunkt,
und 6 den Winkel zwischen s und der Flachennormalen im Quellpunkt.

Ein Resonatormode ist dadurch definiert, da8 sich die so errechnete Feldverteilung v, nur
durch einen komplexen Faktor ¢ von der Feldverteilung v, unterscheidet.

V) = OV} (3.5)

Hierbei ist |o| und argo ein Maf fiir die Beugungsverluste bzw. die Phasenverschiebung
beim einmaligen Durchlaufen der Lange L (es wird angenommen, daf die Reflexionsverluste
am Spiegel null sind). Die Integralgleichung (3.4) ist fir Resonatoren mit beliebiger Spiegel-
geometrie nur numerisch und mit hohem Rechenaufwand zu 16sen. Fox und Li [37,38] ha-
ben diese Rechnungen an mehreren Beispielen durchgefiihrt.

kx’y SZ

~Y

Abbildung 3.3 Schematische Zeichnung eines konfokalen Resonators

Der konfokale Resonator hingegen 148t sich analytisch berechnen [39]. Fiir rechteckige bzw.
quadratische Spiegel ist die Integralgleichung (3.4) nach x- und y-Koordinate separierbar,
woraus zwei voneinander unabhingige Grdfen 6, und o, resultieren. Die Resonanzfrequenz
Vinq der transversal elektromagnetischen Moden (TEM,,, ) erhélt man aus der Bedingung,
daf bei Resonanz die Phasenverschiebung von einem Spiegel zum anderen einem ganzzah-
ligen Vielfachen von & entspricht:

arg(6mGn)=qr  q=1,2... . (3.6)

Daraus folgt die Resonanzbedingung fiir konfokale Resonatoren:
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3.1 Theorie offener Resonatoren

vmnq=5§;[q+%(m+n+1)] . (3.7)
Mit Hilfe der Bezichung
8pmn=1-|0mon|? (3.8)

berechnen sich die Beugungsverluste des TEM, -Modes, die in Abbildung 3.4 in Abhéngig-
keit von den GréBe F, welche die Geometrie der Spiegel charakterisiert und als Fresnelzahl
bezeichnet wird, dargestellt sind. Bei Spiegeln mit Fresnelzahlen F > 1 ist das Feld am Spie-
gelrand sehr klein und dessen Verteilung damit uninteressant im Vergleich zur Feldverteilung
in der Spiegelmitte. Die Feldverteilung der Moden mit den Indizes m=n=0 (TEM,_,, ), die im
Folgenden als Grundmoden bezeichnet werden, ist fiir Resonatoren aus spharischen Spiegeln
unterschiedlicher Form (z.B. rechteckig oder kreisformig) deshalb identisch [33].

2
r“k
Voog exp( 2R0) (3.9
160 T
o S T
NN S TEM,, -
~\\ \ \-r\t
S NN N
S
10 r '\1
T
© NN
£ N\ |\
<=
@
: AL
@
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B | A
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r:‘ SN ISR N 0 W I S
TEM,,
0.1 \\ \‘
\
—__kreisiormige ebene Spiegel |
=== "konfokale sphirische Spiegel
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0.2 0.6 1.0 14
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Abbildung 3.4 Beugungsverluste konfokaler Resonatoren im Vergleich mit den
Beugungsverlusten offener Resonatoren aus ebenen Spiegeln [37].

Mit Hilfe des Huygenschen Prinzips 148t sich aus der Feldverteilung auf den Spiegeln die
rdumliche Feldverteilung berechnen. Fiir die Grundmoden ergibt sich daraus eine Feldvertei-
lung, die sich in Zylinderkoordinaten wie folgt schreiben 14ft:

2 S T
Vooq(T, §,2) = ;/% exp (—w:z)z )exp (—1kz - 15%1'(7) - 1<D(z)) . (3.10)
mit ®(z) = arctan (ﬁ-z-)
0
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3.1 Theorie offener Resonatoren

Aus dem zweiten Faktor erkennt man, dal die Feldstirke mit dem radialen Abstand r von der
optischen Achse exponentiell abnimmt. w(z) entspricht dem Strahlradius an der Stelle z. Er
ist definiert als der Abstand von der Achse, bei dem die Feldstirke auf 1/e abgefallen ist. Es

gilt:
2z 2 . Ro
w(z) =wy 1+(R—0) mit wp= - (3.11)

Dabei entspricht w, dem Strahldurchmesser der Strahltaille an der Stelle z=0.

Die Fliachen konstanter Phase sind niherungsweise Kugelflichen. Dies ergibt sich aus dem
Phasenfaktor in Gleichung (3.10) unter Vernachldssigung das letzten Termes. Die Phasenfla-
chen, welche die Achse in z schneiden, besitzen einen Krimmungsradius R(z), mit

R(z)=z[1+(%-g—)2:l . (3.12)

In der Strahltaille ist der Kriimmungsradius unendlich, was einer ebenen Welle gleichkommt.
Auf den sphirischen Spiegelflachen, die hier im Gegensatz zum Fabry-Pérot-Resonator Fla-
chen konstanter Phase sind, wird der Radius der Phasenfliche minimal.

R(_}fzﬂ) =Ry (3.13)

3.1.3 Der hemisphirische Resonator

Die Integralgleichung (3.4) 148t sich fiir allgemeine Resonatoren, die aus sphéirischen Spie-
geln unterschiedlicher Kriimmungsradien bestehen, nicht mehr analytisch 16sen. Es gibt aber
die Moglichkeit einen allgemeinen Resonator auf einen konfokalen zu reduzieren [33]. Ist ein
Resonator aus 2 sphirischen Spiegeln mit den Krimmungsradien R, und R, gegeben, die im
Abstand L angeordnet sind, und 148t sich ein konfokaler Resonator finden, in dem Phasenfla-
chen mit gleichen Kriimmungsradien existieren, so kann der gegebene Resonator in einen
konfokalen "eingebettet" werden. Da die Feldverteilung des konfokalen Resonators bekannt
ist, kennt man auch die Feldverteilung des gegebenen Resonators. Mit Hilfe der Beziehung
(3.12) kann R des gesuchten konfokalen Resonators aus den Parametern R,, R, und L des
gegebenen Resonators abgeleitet werden, Fithrt man die Spiegelparameter g, und g, ein, mit

gi=l-z (=12, (3.14)

so ergibt sich:

2 _ 1 248182(1-8182) 5
Ro=L 8118228182 (3.15)
Die Resonanzfrequenz der TEM,, -Moden allgemeiner Resonatoren aus sphérischen Spiegeln
berechnet sich aus Gleichung 3.10, indem man die Phasenverschiebung beim einmaligen
Durchlaufen der Resonatorlidnge L einem ganzzahligen Vielfachen von = gleichsetzt.
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3.1 Theorie offener Resonatoren

Vooq = %[q+;lfarccos 8182 ] (3.16)

Ein Sonderfall offener Resonatoren aus sphirischen Spiegeln ist der naherungsweise hemi-
sphérische Resonator, bei dem einer der beiden Spiegel plan ist (R,=<=) . Diese Resonator-
form eignet sich besonders fiir Messungen dielektrischer Eigenschaften, da die dielektrischen

Proben leicht am ebenen Spiegel zu fixieren sind. Desweiteren befindet sich am Ort des ebe-
nen Spiegels die Strahltaille, was bedeutet, daB das Dielektrikum niherungsweise von einer
ebenen, transversal elektromagnetischen Welle durchdrungen wird, deren Feldstirke radial
exponentiell abnimmt. Ein Resonator dieser Geometrie besitzt die Spiegelparameter

g =1 (3.17)

g2= 1 _II{_ >
wobei R dem Kriimmungsradius des sphérischen Spiegels entspricht. Setzt man diese Spie-

gelparameter mit Gleichung (3.15) in Gleichung (3.11) ein, so lassen sich die Strahlradien w,

und w, am ebenen und sphérischen Spiegel berechnen.

wo=wy = [Z[LR-L)]" (3.18)

wo o [ETLR2 1/4
2 k| R-L

Es gilt die Resonanzbedingung:

V00q =i[q+%arccos( /1 —% )] . (3.19)

Man erkennt, daB bei exakt hemisphérischen Resonatoren (L=R) w, gegen unendlich geht,
was unendliche Abstrahlverluste bedeutet, d.h. exakt hemisphédrische Resonatoren sind insta-
bil. Deshalb muf der Spiegelabstand L immer etwas kleiner sein als der Krimmungsradius
des spharischen Spiegels (0<(L-R)«R), damit der Resonator stabil ist. Wenn im folgenden
von hemispharischen Resonatoren die Rede ist, dann sind damit immer annahernd hemispha-
rische Resonatoren gemeint, die dieses Stabilititskriterium erfiillen.

3.2 Bestimmung der Dielektrizititskonstanten mit hemisphirischen
Resonatoren
3.2.1 Skalarfeldtheorie des beladenen hemisphérischen Resonators

Von einem beladenen Resonator spricht man, wenn ein Dielektrikum in den felderfiillten
Raum des Resonators eingebracht wird. Um die dielektrischen Materialgréfien aus dem Reso-
nanzverhalten exakt berechnen zu kénnen, miissen die Feldverteilung im Dielektrikum bzw.
im ibrigen Resonatorvolumen und die riumlichen Abmessungen des Resonators bekannt

sein.
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3.2 Bestimmung der Dielektrizititskonstanten mit hemisphdrischen Resonatoren

Fixiert man eine zylinderformige Probe mit ausreichendem Durchmesser am ebenen Spiegel
des hemisphirischen Resonators entsprechend Abbildung 3.5, so bleibt die radialsymmetri-
sche Feldverteilung nach Gleichung (3.10) erhalten und zusétzliche Streuverluste am Proben-
rand sind vernachlissigbar.

Aus Kapitel 3.1 wird klar, dafl die vollstdndige theoretische Beschreibung offener Resonato-
ren, die Beugungsverluste mitberiicksichtigt, deutlich komplizierter ist als die fiir geschlosse-
ne Resonatoren. Selbst wenn die Beugungsverluste verschwindend gering sind, miissen Ni-
herungen gemacht werden, um einigermaflen handhabbare Losungen der Wellengleichung zu
bekommen. Solche Losungen sind gaufiférmige Feldverteilungen der Form von Gleichung
(3.10), die z.B. als Reprisentant des in x-Richtung linear polarisierten elektrischen Feldes
dienen kann,

Ex EOw(z) exp( (2)exp(—1(kz O(z)) - 2R(2z)) (3.20)

Nimmt man an, daB die Groflen w(z), ®(z) und R(z) wesentlich weniger mit z variieren als
kz, dann folgt aus der 3. Maxwellgleichung fiir die magnetische Feldstérke:

Hy = ﬁ—‘;Ex : (3.21)

So erhélt man in guter Niherung eine Formel fiir das transversal elektromagnetische Feld ei-
nes gaufl'schen Strahls, der sich in positive z-Richtung ausbreitet. Addiert man dazu das kon-
jugiert komplexe Feld, was einem gauf3'schen Strahl mit negativer Ausbreitungsrichtung ent-
spricht, so resultiert das Feld einer stehenden Welle, die sich im Resonator bei Resonanz
einstellt,

SR
v><
!

Abbildung 3.5 Skizze des beladenen hemisphdrischen Resonators
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3.2 Bestimmung der Dielektrizitdtskonstanten mit hemisphdrischen Resonatoren

Durch die Geometrie des beladenen Resonators wird an eine stehende Welle zum einen die
Forderung gestellt, dafl unter der Annahme ideal reflektierender Spiegel die tangentialen
elektrischen Felder auf den Spiegeloberflichen verschwinden und zum anderen, daf die tan-
gentialen elektromagnetischen Feldkomponenten an der Grenzfliche Luft-Dielektrikum kei-
ne Diskontinuitdten aufweisen.

Da die Spiegelfldchen in guter Ndherung Flichen konstanter Phasen sind, ist die Bedingung
E,=0 in der Spiegelmitte hinreichend fiir die Erfiillung der ersten Forderung. Nimmt man an,
daf} die Grenzflache Luft-Dielektrikum sphérisch ist, mit dem selben Kriimmungsradius R(t),
den die Phasenfliche des Gauf'schen Strahls an dieser Stelle besitzt, dann reicht es aus, die
Stetigkeit der tangentialen Felder im Schnittpunkt der Symmetrieachse mit der Probenober-
fliche (=0, z=t) zu zeigen, um die zweite Forderung zu erfiillen. Der Einfachheit halber ver-
folgt man zunichst diese paraxiale Niherung zur Losung des Problems, um anschlieBend
durch Stoérungsrechnung der Tatsache Rechnung zu tragen, daB die Probenoberfliche plan
und nicht wie angenommen sphirisch ist.

Cullen und Yu [40] kommen mit dieser paraxialen Niherung der skalaren Feldtheorie zu fol-
gendem Ergebnis fiir das elektrische Feld im Dielektrikum:

2 . - k2
Ex1(2) =E0wwl‘zlz) exp( W;(Z))sm(ﬁ:—kz-d)l(z)— ﬁ;(z) ) (3.22)
1

2
mit wi(z) =wg 1+( z )
g Zg

S 2
Ri(z) =z[1+(k—zz°) J

®,(z) =arctan(~/§zo)

1 2
Zy = EkWOI .

Die tangentiale elektrische Feldkomponente im luftgefiillten Raum muf} auf dem sphérischen
Spiegel, d.h. bei z=t+b=L, verschwinden. Mit der Bedingung, daB die Kriimmungsradien der
Phasenflichen und die Strahlradien auf beiden Seiten der Grenzfliche Luft-Dielektrikum
gleich sind (wg=wg;=wy;), folgt, da} die Strahltaille fiir das Feld im luftgefiillten Raum an
der Stelle z,=t—t/e' liegt. Fiir das elektrische Feld im Bereich t<z<b gilt demnach:

Y 12
E,(z) = B2 exp[ wrzz(z))sin(k(z—t—b)—<D2(z)+(D2(t+b)——2‘/§:21((—;)—) (3.23)
2

Wz(Z)

Die Parameter w,, R, und @, gehen aus den entsprechenden Parametern in Gleichung (3.22)
hervor, wenn man €'=1 setzt und beriicksichtigt, dafl die Lage der Strahltaille im Punkt z,
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3.2 Bestimmung der Dielektrizititskonstanten mit hemisphdrischen Resonatoren

liegt. Die magnetischen Feldkomponenten ergeben sich entsprechend Gleichung (3.21) aus
der 3. Maxwellgleichung.

3.2.2 Die Dielektrizititskonstante

Eine Beziehung, aus der sich letztlich die relative Dielektrizititskonstante berechnen 14ft,
erhélt man durch die Stetigkeitsbedingung der transversalen Felder an der Probenoberfliche
z=t. Mit den Feldern aus den Gleichungen (3.22) und (3.23) ergibt die Rechnung folgendes:

—l—tan(./e_’ kt—(Dt) = —tan (kb — @) (3.24)
Je
.t - t

mi ®¢ = arctan ( o )

d b | {

b = arctan (Z——) arctan (—70-)
20= /B (Ro—b"
b’=b + = .

Phasenfront

7,
Spiegel /
/ Probe

e e "%, a

Abbildung 3.6 Verlauf der Phasenﬁont an der Probenoberfldche

Der bisher noch nicht beriicksichtigte Teil der Probe zwischen der angenommenen sphéri-
schen Grenzfliche und der tatsichlichen (siehe Abbildung 3.6) bewirkt eine zusétzliche Ver-
schiebung der Resonanzfrequenz. Eine von Cullen und Yu durchgefiihrte Stérungsrechnung
ergibt eine relative Frequenzdnderung der Form;

o _ 8k tAsm (./— kt—d )

== 3.25
Vook '2 K2w2(tA+b) (3:23)
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3.2 Bestimmung der Dielektrizitdtskonstanten mit hemisphdrischen Resonatoren

mit A= £ .
e COSZ(JE’_ kt—d)t)+sin2( Jer kt—d)t)

Entspricht die Probendicke einem ganzzahligen Vielfachen der halben Wellenldnge in der
Probe A2 /e’ , dann verschwindet das Feld an der Probenoberfliche und man wiirde erwar-
ten, dafl dann auch die Korrektur wegfillt. Vernachldssigt man ®; gegeniiber ./e—’ kt, was In
guter Niherung zuldssig ist, dann erkennt man, dafl die Korrekturfunktion (3.25) diese Er-
wartung erfiillt. Entspricht die Probendicke einem ungeradzahligen Vielfachen von M e,
dann wird die Korrektur maximal.

Cook et al [41] gehen einen anderen Weg, dem bisher unberiicksichtigten Volumen des Di-
elektrikum Rechnung zu tragen. Sie schlagen vor, die Probendicke um einen effektiven Wert
dt zu korrigieren

_wi()
5t=30 (3.26)

wobel w(t) bzw. R(t) dern Strahlradius bzw. dem Kriimmungsradius der Phasenfliche am Ort

z=t entsprechen.
Die beiden Grenzflachenkorrekturen sind innerhalb der Genauigkeit, mit der sie abgeleitet

wurden, analytisch gleich.

3.2.3 ‘ Vektorfeldtheorie

In einer vektorfeldtheoretischen Behandlung des Resonatorproblems finden Cullen und Yu
[42,43], daB die Felder der Resonatormoden nicht exakt linear polarisiert sind, wie bisher an-
genommen wurde. Es existieren ebenso Felder in y- bzw. z-Richtung, die jedoch fiir kwy«1
vernachldssigbar sind (sieche Abbildung 3.7).

1.0 T
a
a= IEx|
b = (kwg)?|Ey|
b
0.5F c=kwy|Ez|
c
)
0 1.0 2.0
/W,

Abbildung 3.7 Normierte Feldkomponenten der Grundmoden [43]
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3.2 Bestimmung der Dielektrizitdtskonstanten mit hemisphdrischen Resonatoren

Die Stetigkeitsbedingung der transversalen Felder an der Probenoberfliche - im Schnittpunkt

mit der Achse (r=0) - fiihrt zu einer transzendenten Gleichung, welche sich von Gleichung
(3.24) nur durch die Phasenterme ®@; und ®@; unterscheidet.

—‘/L:’tan(ﬁ:—’ kt—CI)T)=—tan (kb—Dp) (3.27)

mit & = arctan L - arctan 1
T (JFZO) (Je_‘lem

- b/ e t 1 1
®p =arctan (—Z—O—) —arctan (—J—;_:—Z;) —arctan (kRO ) + arctan ( TR0 )
Auch in diesem Fall fiihrt - wie im vorherigen Kapitel - die Tatsache, dafl Probenoberflichen
und Phasenflichen nicht deckungsgleich sind (siche Abbildung 3.6), zu einer Verschiebung
der gemessenen Resonanzfrequenz gegeniiber der theoretisch vorhergesagten gemifl dem er-
sten Term folgender Gleichung:
dv t(Je_’—A)

2

3
- . 3.28
ek2wl(ta+b)  4k3(tA+b)Rg (3.28)

Eine zusitzliche Frequenzverschiebung, die durch den 2. Term in Gleichung (3.28) gegeben
ist, resultiert aus der Abweichung der spharischen Spiegeloberflache von der Form der Pha-
senfront am Ort der Oberfliche. '

33 Bestimmung der dielektrischen Verluste mit hemisphéirischen
Resonatoren
3.3.1 Die Giite des leeren Resonators

Die Giite des leeren Resonators, von der letztendlich die MeBgenauigkeit abhingt, berechnet
sich nach Gleichung (3.2) aus der gespeicherten Energie W, der Kreisfrequenz und der

Verlustleistung P, die sich aus dem Verlustfaktor o wie folgt ergibt:

P=als (3.29)

Der Verlustfaktor eines offenen Resonators setzt sich zusammen aus Reflexionsverlusten o ,
Beugungsverlusten o, an den Spiegelrindern, Streuverlusten o.g und Koppelverlusten ot

an den Koppelléchern, sowie aus Absorptionsverlusten o, in dem Medium, das den
Resonator ausfiillt. Fiir die Giite des Resonators folgt damit:

- _C

% 2nvL(°‘R +0op+os+0g+04) (3.30)

1 1 1 1 1
=Ly L L Lyl
QR Q@ Qs Qk Qa

d.h. die mefbare Giite ergibt sich nach obiger Gleichung aus den Teilgiiten Qg, Qp, Qs, Qg
und Q,, die im folgenden aus der Geometrie der eingesetzten hemisphirischen Resonatoren
abgeschitzt werden.
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3.3 Bestimmung der dielektrischen Verluste mit hemisphdrischen Resonatoren

Die Abmessungen der drei benutzten Resonatoren sind dem jeweiligen Frequenzbereich, in
dem sie eingesetzt werden, angepaBt. So nehmen die Spiegeldurchmesser D bzw. d des
sphirischen bzw. planen Spiegels und der Spiegelabstand L mit zunehmender Frequenz, d.h.
zu kleineren Wellenldngen, ab (siehe Tabelle 3.1).

Die Bezeichnung der Resonatoren und der jeweilige Frequenzbereich, in dem sie eingesetzt
werden, sind in Tabelle 3.1 zu finden, einschliefflich der Zuordnung der Frequenzbereiche zu
Frequenzbinder, die in der Nachrichtentechnik gebrauchlich sind.

Tabelle 3.1 Charakterisierung der eingesetzten Resonatoren

Resonator Frequenzbereich D d R L
GHz mm mm mm mm
Ku-Band-Resonator 15-20 270 80 150 146
Ka-Band-Resonator 30 -40 160 80 120 114
D-Band-Resonator 144 - 146 100 50 120 114
33.1.1 Reflexionsverluste

Die endliche Leitfahigkeit der metallischen Spiegeloberflichen fiihrt zu Reflexionsverlusten.
Die Verlustleistung 148t sich aus dem Produkt des Oberflichenwiderstandes R und dem
Oberflachenintegral iiber das Betragsquadrat der tangentialen magnetischen Feldstirke H,
berechnen. Dabei wird ein iiber die ganze Spiegeloberfliche konstanter Oberflachenwider-
stand angenommen. Die im Resonator gespeicherte Energie ergibt sich aus dem Volumenin-
tegral iiber das Betragsquadrat der elektrischen oder magnetischen Feldstiarke. Nach Glei-
chung (3.2) findet man damit eine Beziehung fiir die Giite Q, eines Resonators, dessen Ver-
luste ausschlieBlich durch die Reflexion an den metallischen Spiegeloberflichen bestimmt
sind [31].
2mve, | 1E|2dV
v (3.31)

PR RSJ. 'Htanlsz
A

2R

Durch Gleichung (3.31) wird ein Geometriefaktor G definiert, fiir den die Ausfithrung der
Integration bei offenen Resonatoren niherungsweise folgendes ergibt [44]:

G=nvpel . (3.32)

Der Oberflachenwiderstand ist umgekehrt proportional zur Leitfdhigkeit ¢ und der Eindring-
tiefe s (Skintiefe) des elektromagnetischen Feldes in das Spiegelmaterial.

Rg=a = [Dh0 (3.33)

s=1/ [mviyC

-3]-




3.3 Bestimmung der dielektrischen Verluste mit hemisphdrischen Resonatoren

Die Skintiefe berechnet sich nach den Formeln fiir den klassischen Skineffekt. Beitrdge eines
anormalen Skineffektes zur Leitfahigkeit bei 140 GHz sind vernachlassigbar [45]. Die Skin-
tiefe nimmt mit wachsender Frequenz v ab und betrdgt in Kupfer bei 145 GHz nur noch
0.18 um. Bei Eindringtiefen dieser Gréfenordnung wirkt sich die defektreiche Oberflache
des Spiegelmaterials zunehmend negativ auf den Oberflichenwiderstand aus. Deshalb muf}
bei héheren Frequenzen fiir eine moglichst defektfreie Oberfliche gesorgt werden, um den
Oberflaichenwiderstand nicht zu verschlechtern.

Besteht ein hemispharischer Resonator aus zwei Spiegeln unterschiedlicher Materialien, mit
den Oberflichenwiderstanden R, und R, des planen bzw. sphérischen Spiegels, so erhilt
man fiir die Reflexionsgiite Q, folgendes:

Qr=

RsotRey (3.34)

Die mit den Gleichungen (3.32) und (3.34) bestimmten theoretischen Giiten der drei einge-
setzten Resonatoren sind nachfolgend zusammen mit den jeweiligen Geometriefaktoren und
Oberflachenwiderstidnden tabelliert.

Tabelle 3.2 Theoretische Reflexionsgiiten und Widerstdnde der eingesetzten Resonatoren

Resonator Gin Q |R;, in mQ Ry inmQ Qr
Ku-Band-Resonator 8645 38.7 (Al) 32.2 (Cu) 122000
Ka-Band-Resonator 15800 47.8 (Cu) 165000
D-Band-Resonator 65258 98.8 (Cu) 330000

3.3.1.2 Verluste durch die Koppellocher

Zur Messung der Giiten bzw. Resonanzfrequenzen werden die Resonatoren in Transmission
betrieben, wozu Vorrichtungen zum Ein- bzw. Auskoppeln der Mikrowellen notwendig sind.
Lochblenden im Zentrum der sphirischen Spiegel, die auf der Spiegelriickseite fest mit
Rechteckhohlleitern verbunden sind, erfiillen diesen Zweck (siehe Abbildung 3.8). Der
Durchmesser d und die Lange 1 der Koppell6cher sind dabei so zu wihlen, dall moglichst we-
nig Leistung durch Streuung an den Léchern bzw. Einstrahlen in die Koppell6cher verloren
geht und die Feldverteilung im Resonator nicht beeinflufit wird. Diese Kriterien sprechen fiir
kleine Koppellocher. Die Lécher miissen allerdings auch ausreichend grof sein, um eine
mef3bare Leistung transmittieren zu kénnen.

Das Koppelloch entspricht einem Dipolstrahler, dessen magnetisches Dipolmoment durch
das Magnetfeld am Ort des Koppelloches induziert wird. Dieser Dipol strahlt einen Teil
(etwa 50%) seiner Leistung P_, in den Hohlleiter ab. Dabei muB im Koppelloch die
TE,,-Hohlleiterwelle und anschlieend die TE,,-Hohlleiterwelle des Rechteckhohlleiters an-
geregt werden. Da das Koppelloch ein weit unterhalb der Grenzfrequenz betriebenes Hohllei-
terstiick darstellt, wird die TE,-Welle mit der Dampfungskonstanten o, stark geddmpft.
Damit 148t sich eine Koppelgiite wie folgt definieren [46]:
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Pl’ﬂ
O = T %P (“2007En 1) (339)

27¢4L2exp [Z(rk/wo)z]

Qk = ==exp 2orpnl) -
L (L
gn2v4do /ZE‘(K)
7

Abbildung 3.8 Querschnitt eines Koppelloches

d,

Die Diampfungskonstante o, der TE, ,-Hohlleiterwelle betrigt fiir ein zylindrisches Kop-
pelloch mit dem Durchmesser d

aTEu==J(i%2)2—(%§)2 : (3.36)

Fiir konische Koppellocher mit dem kleineren, der Resonatorseite zugewandten Durchmesser

d, bzw. dem gréBeren Durchmesser d, gilt:

d=dygp=—"%2 (3.37)

Aufgrund der starken Dampfung wird ein grofler Teil der Leistung in den Resonator zurtick-
gestreut und trigt somit zu den Streuverlusten bei. Die Streugiite Qg des Koppelloches hingt
demnach direkt mit der Koppelgiite zusammen,; es gilt:

_ Qk
Qs = 2exporgy -1 (3.38)

Die Koppelgiite bestimmt unter anderem den Koppelfaktor B, mit
Qo
- . 33
B=g (339)

Q, enthilt alle Verluste gemafl Gleichung (3.30) bis auf die Verluste, die durch Abstrahlung
in den Hohlleiter entstehen und damit die Koppelgiite Q, bewirken.
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Tabelle 3.3 Koppellochgeometrieen und berechnete Koppelgiiten der eingesetzten

Resonatoren.
Resonator I, 1 [ d, | 4, dg Oy Qg Qg
mm | mm |mm | mm| mm 1/mm 10¢ 10¢
Ku-Band-Resonator 0.0 {10 {2035 2.68 1.33 156.0 5.60
Ka-Band-Resonator 0005 ]25|35( 236 1.38 8.4 1.40
D-Band-Resonator 00]03]07|18] 1.16 0.88 1.2 0.85
2.6 2.6 1.90

Die Geometrieen der Koppellocher sind fiir die benutzten Resonatoren nur ungenau zu ermit-
teln, da sie ihre endgiiltige konische Form durch manuelles Nachbehandeln mit einem Hand-
bohrer erhalten. Die Gréfe 1 ist direkt aus den Konstruktionszeichnungen entnommen, wéh-
rend die Durchmesser d, und d, mit Hilfe der Form des entsprechend verwendeten Bohrers
abgeschitzt wurden. Der Fehler der angegebenen Daten liegt demnach bei Werten von £0.1
mm, weshalb die errechneten Giliten nur einem groben Vergleich mit den gemessenen Giiten
dienen kénnen.

Aus Tabelle 3.2 ist ersichtlich, daf die Koppel- bzw. Streugiiten der Koppellécher mit zuneh-
mender Frequenz abnehmen, wodurch sich die meflbaren Giiten der Resonatoren verschlech-
tern. Der D-Band-Resonator besitzt im Gegensatz zu den beiden anderen Resonatoren zwei
Koppellocher im sphirischen Spiegel, von denen das eine auf der optischen Achse liegt
(r,=0) und das zweite r,=2.6 mm von der Achse entfernt. Die berechneten Streugiiten dieser
Koppellocher ist vergleichbar mit der Reflexionsgiite; sie unterscheiden sich in etwa um ei-
nen Faktor 3 bis 6. Auch im Ka-Band sind Streugiite und Reflexionsgiite von der gleichen
GroBenordnung, wihrend im Ku-Band der Einflufl des Koppelloches am geringsten ist.

3.3.13 Beugungsverluste

Die Beugungsverluste eines offenen Resonators sind durch die Stirke der Felder an den Spie-
gelrandern bestimmt. Exakte Werte fiir die Verlustleistung lassen sich durch Losen der Inte-
gralgleichung (3.4) finden, wozu in der Regel aufwendige numerische Berechnungen nétig
sind [37,38]. Nach Slepian [47] 1aBt sich in guter Ndherung der Verlustfaktor o, als der in-
tegrale Anteil des Quadrates der Feldstirke berechnen, der iiber die Spiegelrdnder hinausragt.

2 oo
[ do [ rarE?
op = 5 (3.40)
| do [ rarE?
0 0

Unter Beriicksichtigung der Feldverformung - aufgrund der Beugung an den Spiegelrdndern -
erhélt Slepian folgendes, mit den numerischen Rechnungen von Fox und Li iibereinstimmen-
des Resultat fiir die TEM,, -Moden:

op = 16n2F exp (—47F) . (3.41)
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Mit den Fresnelzahlen F, bzw. F_ des spharischen bzw. planen Spiegels, fir die gilt [48]

a2 o (L)?
Fy=2t 2E—(E) (3.42)
2
_&® [T
FP‘H R-L°®

ergeben sich nachfolgend tabellierte Verlustfaktoren. Es zeigt sich deutlich, daB die
Beugungsverluste keinen meBbaren Einflul auf die Resonatorgiite haben, denn die berechne-
ten Beugungsgiiten tibersteigen die Reflexionsgiiten bzw. Koppelgiiten um mehrere Grofen-
ordnungen.

Tabelle 3.4 Durch Streuung an den Spiegelrindern verursachte Verlustfaktoren und Giiten

Resonator F, F, Ot o Qp
Ku-Band-Resonator 6.2 3.3 88 10%| 45 10| >10V
Ka-Band-Resonator 5.6 6.1 22 10%1 39 10} >10%
D-Band-Resonator 10.6 11.5 28 10%®] 1.7 10| >10"

33.14 Absorptionsverluste

Die bei Raumtemperatur betriebenen Resonatoren sind luftgefiillt. Je nach Zusammensetzung
der Luft und der Betriebsfrequenz wird die Mikrowelle dadurch unterschiedlich stark ge-
ddmpft. Im Absorptionsspektrum der Luft findet man bei 22 GHz und 188 GHz Maxima auf-
grund des Wasserdampfes. Bei 60 GHz bzw. 120 GHz liegen Absorptionslinien des moleku-
laren Sauerstoffs. Fiir die durch atmosphérische Absorption reduzierte Giite Q, gilt

(3.43)

_ 2nv
Qa=%5;

Mit den durchschnittlichen Absorptionskonstanten o, der Luft, die in Tabelle 3.5 angegeben
sind, berechnen sich folgende Absorptionsgiiten Q, fiir die drei zu Verfiigung stehenden
Resonatoren.

Tabelle 3.5 Absorptionsgiiten

Resonator o, in dB/km [49] Q.
Ku-Band-Resonator 0.04 >10500000
Ka-Band-Resonator 0.07 >12000000
D-Band-Resonator 0.60 >5000000

3.3.2 Die Giite des beladenen Resonators

Da der dielektrische Verlusttangens tand aus dem Vergleich der gemessenen Giiten des bela-
denen und des unbeladenen Resonators gewonnen wird, ist es notwendig, die gespeicherte
Energie bzw. die Verlustleistung des beladenen Resonators genau zu kennen. Erst dann ist es
moglich, eine Beziehung fiir den Verlusttangens des Dielektrikum abzuleiten.
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Die gespeicherte Energie W berechnet sich gemiB Gleichung (3.31) aus dem Volumeninte-
gral der elektrischen Feldstirke im Quadrat, wobei iiber den mit dem Dielektrikum erfiillen
Raum V| und das Restvolumen V, separat zu integrieren ist.

W =1e'e [ E}dV +3eo [ E3dV (3.44)
Vi Va

Die Integration iber die Felder gemdB Gleichung (3.44) fithrt zu folgendem Ergebnis [50]:

W= legE2Ek(tA+b) mit A= £ . (3.45)
40718 g cosz(,/e_' kt—-(bt)+sin2(,/e_‘ kt—d)t)

Die Verlustleistung des Resonators setzt sich zusammen aus Reflexionsverlusten P, und Ab-
sorptionsverlusten P,. Die iibrigen Verlustmechanismen werden hier zunichst aufler acht ge-
lassen. Fiir die Reflexionsverluste erhilt man:

A s
Pp=1 [ E%(E’Rg,p+ %RS,S) . (3.46)

Dabei bezeichnen Rg, und R, die Oberflichenwiderstinde des planen bzw. sphirischen
Spiegels. Die Absorptionsverluste im Dielektrikum berechnen sich nach

Pp=32nve’tand | BIdV . (3.47)
\4

Daraus ergibt sich

Py= %‘/%-Ef%[km + % sin [2(kb — d)b)]]tanﬁ : (3.48)

Mit der Definition (3.2) erhilt man die theoretische Giite Q. des beladenen Resonators, die
gemessen werden sollte, wenn keine weiteren Verluste - z.B. durch die Koppellcher oder
durch Beugung - auftreten.

2rvW tA+b
Qoe = o= (3.49)
’ Pp+P 2 .
RTTA E /sO/po (Rs,pA+Rs,s)+[‘A+2—lk'5m [2(kb—cbb)]]tan5

3.33 Algorithmus zur Berechnung des dielektrischen Verlusttangens

Um aus der Giite Q;, des beladenen Resonators den Verlusttangens des Dielektrikums be-
stimmen zu konnen, muf dem reziproken Wert diese Giite das Reziproke der Giite Q, spbge-
zogen werden, die man erhalten wiirde, wenn der Resonator mit einer verlustfreien Probe
(tand=0) der gleichen Dicke t und Dielektrizititskonstanten € gefiillt wire. Mit Gleichung

(3.49) erhilt man dann einen Ausdruck der Form:

tan8=FF[Q‘ —Q1 ] mit ~ FF=—1—t42 . (3.50)
3¢’ 0,¢’ tAto - sin [2(kb-Dy))

Die Giite Q, des mit einer verlustfreien Probe beladenen Resonators ist der Messung nicht

zuginglich. Man kann sie jedoch aus der mefbaren Giite Q, des leeren Resonators durch eine
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Korrektur mit dem Ladefaktor (LF) berechnen, der sich aus Gleichung (3.49) ableitet. Es
gilt:

RgpA+R
L =L1F mit LF=-l-—>f >

= . 3.51
Qoe Qo tA+b Rg +Rg ( )

Mit dieser Korrektur ergibt sich schlieflich folgender Ausdruck fiir den dielektrischen
Verlusttangens:

1 1
= - L 3.52
tand FF[QM QOLF]. (3.52)

Geht man davon aus, daB die Oberflichenwiderstinde beider Spiegel gleich sind (Rs=Rs ),
dann kiirzen sich im Ladefaktor die Oberflachenwiderstande heraus und man erhilt eine Be-

ziehung, die iiberwiegend in der Literatur zu finden ist [41,51-53]:

_ L(A+D)
F=mg (3.53)

Berticksichtigt man bei der Berechnung der Giite aufier den Reflexionsverlusten P, und den
Absorptionsverlusten P, auch die Verluste P, durch das Koppelloch im spharischen Spiegel,
was nach den Ergebnissen aus Kapitel 3.2.1.2 durchaus sinnvoll erscheint, so gilt:

_ oW
QS,E’ - PR+PA+PK . (3.54)

Die Verlustleistung P, beinhaltet die Koppelverluste und Streuverluste des Koppelloches.
Behandelt man diese Verluste, als seien sie durch einen zusitzlichen Widerstand Ry entspre-
chend der Oberflichenwiderstinde der metallischen Spiegel verursacht, so andert sich der
Ladefaktor (3.53) wie folgt:

- L MAH1 . _ Rsp
LF = M mit M‘Rs,s+Rs,K . (3.55)

M beschreibt das Verhiltnis der Widerstinde und damit auch der Verlustleistungen vom pla-
nen Spiegel zum sphérischen Spiegel. Entsprechen die Probendicken einem ganzzahligen
Vielfachen von A/2/e’, dann wird A=1 und Qo= Qp, d.h. die Koppelldcher bzw. Unter-
schiede im Oberflichenwiderstand der Spiegel haben keinen Einfluf} auf die Auswertung des
dielektrischen Verlusttangens. Bei Probendicken, die einem ungeradzahligen Vielfachen von
M4Je entsprechen, wird A=¢' und Q,.#Q,. Das bedeutet, da die Koppellcher bzw. die
Oberflachenwiderstinde zu beriicksichtigen sind.

Mit verlustreichen Proben ist die Giite des beladenen Resonators deutlich kleiner als die des
leeren Resonators. Dadurch ist in Gleichung (3.52) der Ausdruck in eckigen Klammern nihe-
rungsweise durch das Reziproke der beladenen Giite 1/Q;, ersetzbar, was heifit, daf} auch in
diesem Fall der EinfluB der Koppelldcher und der Oberflichenwiderstinde vernachléssigbar
ist. Bei Proben mit geringen dielektrischen Verlusten macht sich dieser Einflufl jedoch deut-
lich bemerkbar, wie in den folgenden Kapiteln gezeigt wird.
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4 Experimentelle Details
4.1 Experimenteller Aufbau
4.1.1 Charakterisierung der Resonatoren

Die Resonatoren, die zur Bestimmung der dielektrischen Eigenschaften benutzt wurden, sind
ausschlieflich hemisphirische offene Resonatoren. Sie bestehen aus einem planen und einem
sphérischen Spiegel, die im Abstand L voneinander fest und vibrationsgeddmpft fixiert sind.
Dabei ist der Spiegelabstand etwas kleiner gewihlt als der Kriimmungsradius R des sphiri-
schen Spiegels. Dies ist notwendig, da nach Kapitel 3.1.3 exakt hemisphérische Resonatoren
(R=L) instabil sind.

Die drei eingesetzten Resonatoren, deren Geometrie durch Tabelle 3.1 ausreichend charakte-
risiert ist, erlauben Messungen im Ku-Band bei Frequenzen zwischen 15 und 20 GHz, im
Ka-Band bei Frequenzen zwischen 30 und 40 GHz und im D-Band im Frequenzbereich von
144 bis 146 GHz. Wihrend die beiden erstgenannten Resonatoren bis zu sieben Grundmoden
fir die Messung bereitstellen, sind im D-Band, aufgrund der Schmalbandigkeit der mm-
Wellen-Quelle, maximal 2 Grundmoden nutzbar, Insgesamt sind demnach Messungen bei 16
verschiedenen Frequenzen innerhalb der angegebenen Frequenzbereiche moglich.

Nach Gleichung (3.11) nehmen die Strahlradien der sich ausbildenden GauBstrahlen mit der
Waurzel der Wellenlidnge zu. Entsprechend sollten sich SpiegelgroBe bzw. die Mindestdurch-
messer der Proben mit der Wellenlidnge verdndern, um Beugungsverluste an den Spiegel-
bzw. Probenréndern vernachlissigen zu kénnen. Die Radien der Spiegel sollten deshalb min-
destens doppelt so groB sein, wie die Strahlradien am Ort derselben. Die entsprechenden
Strahlradien am ebenen und spharischen Spiegel sind in Tabelle 4.1 aufgefiihrt. Durch das
Einbringen einer scheibenformigen Probe verschiebt sich die Strahltaille (siehe Kapitel 3.2.1)
in die Ndhe der Grenzfliche Luft-Dielektrikum, wodurch die Strahlradien in der Probe ab-
hingig von deren Dicke t etwas groBer werden als in Tabelle 4.1 angegeben. Es zeigt sich,
dafl im Ku-Band-Resonator Mindestdurchmesser der Proben von 70 mm erforderlich sind,
wahrend im Ka- bzw. D-Band-Resonator Proben mit Durchmessern von mindestens 40 mm
bzw. 20 mm geniigen.

Bis auf den sphérischen Ku-Band-Spiegel, der aus Aluminium hergestellt wurde, sind alle
Spiegel aus massivem Elektrolytkupfer gedreht. Die Oberflichen wurden sorgfiltig poliert,
um eine moglichst gute Oberflichenleitfahigkeit bzw. Reflektivitit zu erreichen.

Um bevorzugt Grundmoden im Resonator anzuregen, wird die Energie auf der Achse des
sphérischen Spiegels mit Hilfe einer irisformigen Offnung eingekoppelt. Da die Kopplungs-
eigenschaften empfindlich von Gréfe und Form des Koppelloches bzw. von der Wellenldnge
des eingekoppelten Mikrowellen-Signals abhingen (siehe Kap. 3.3.1.2), werden die Koppel-
16cher sorgfiltig dem benutzten Frequenzbereich angepalt. Dies wird erreicht durch sukzes-
sives Aufbohren mit Hilfe eines Handbohrers. Die letztendlich gemessenen Giiten der drei
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Resonatoren, die in Tabelle 4.1 zu finden sind, stimmen in Anbetracht der durchgefiihrten
Niéherungen erstaunlich gut mit den theoretisch abgeschétzten Werten iiberein.
Tabelle 4.1 Strahltaillien und Giiten der eingesetzten Resonatoren

Resonator W, W, (wok)! Q, Q,
mm mm exp. theor.
Ku-Band-Resonator | 12.4 76.0 0.25 85000 120000
Ka-Band-Resonator 9.1 40.8 0.17 110000 130000
D-Band-Resonator 4.1 18.6 0.08 200000 170000

Der D-Band-Resonator ist fest auf dem kupfernen Wiarmetauscher eines Verdampferkryosta-
ten montiert (siche Abbildung 4.1). Die Temperatur des Wiarmetauschers wird kontrolliert
durch eine auf der Unterseite spiralférmig verlotete Gasleitung, durch die fliissiger Stickstoff
gepumpt wird, und durch einen um die Auflenseite der Wirmetauscherplatte eingelassenen
Heizdraht. Der Strahlenschutzschild, welcher die Wirmeeinstrahlung von aufien auffangen
soll, darf nicht, wie von der Entwicklerfirma vorgesehen, direkt auf dem Wirmetauscher
festgeschraubt werden, da ansonsten der Resonator nicht reproduzierbar mechanisch ver-
stimmt wiirde. Dies hitte eine um GroBenordnungen schlechtere MeBgenauigkeit der Dielek-
trizitdtskonstanten zur Folge. Der fiir tiefe Temperaturen notwendige Warmekontakt zwi-
schen Wiarmetauscher und Schutzschild lieB sich durch flexible Kupferbinder herstellen.

Spiegelsystem Probe
, |
Strahlenschirm Thermowiderstdnde
mm-Wellen .
Ein- und Ausgang Spiegelbalterung
Kupferband Wirmetauscher
Basiszylinder | . Heizung
AN
ot

Gaskiihlung

Vacuumpumpe
pump LN,
Abbildung 4.1 Skizze des Verdampferkryostaten

Dieser ganze Aufbau ist in einem Vakuumrezipienten von der Umgebung thermisch isoliert.
Es ist damit mdglich, die Temperatur zwischen 70 und 300K zu variieren. Durch den Einsatz
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von fliissigem Helium als KiihImittel sind Temperaturen bis 25K erreichbar. Die Tempera-
turbestimmung  erfolgt tiber eine  4-Punkt-Widerstandsmessung an  Platin-
Thermowiderstinden (PT100), wobei ein Widerstand die Temperatur im Wéirmetauscher
mifit und ein zweiter die Temperatur des planen Spiegels, an dem sich die Probe fixieren
1aBt. '

Mit abnehmenden Temperaturen verkleinert sich aufgrund der thermischen Ausdehnung des
Resonators der Spiegelabstand und somit nach Gleichung (3.19) auch die Resonanzfrequenz.
Die Resonanzfrequenz hingt empfindlich vom Spiegelabstand ab und kann sogar zur Bestim-
mung des Spiegelabstandes L mit einer Genauigkeit im Mikrometer-Bereich dienen. Abbil-
dung 4.2 zeigt, daBl der thermische Ausdehnungskoeffizient des Resonators gut mit dem li-
nearen thermischen Ausdehnungskoeffizienten von Kupfer iibereinstimmt. Daraus 148t sich
schlielen, daB keine groBeren mechanischen Verformungen im Resonator auftreten, die das
Resonanzverhalten zusitzlich beeinflussen kénnten.,

Ausdehnungskoeffizient in 109K
20

Literatur 0 080"
) -

@
10 ! Experiment «®®°

T
@

ot

0.5 I ® | L A T !
20 30 50 100 200 300

Temperatur T in K

Abbildung 4.2 Gemessener thermischer Ausdehnungskoeffizient des Resonators im Vergleich
mit Literaturwerten [54] des linearen thermischen Ausdehnungskoeffizienten von Kupfer
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4.1.2 Elektronik

Abbildung 4.3 zeigt schematisch den experimentellen Aufbau fiir Messungen im Ku- bzw.
Ka-Band. In beiden Fillen dient ein HP8430-Snythesizer als Quelle, der Frequenzen bis zu
20 GHz liefert. Dieses Signal wird verstirkt und im Ku-Band direkt in den Resonator einge-
koppelt, wihrend fiir die Messung im Ka-Band die ndtigen Frequenzen von 30 bis 40 GHz
zundchst mit Hilfe eines breitbandigen Verdopplers zu erzeugen sind. Um den Einfluf} der
am Koppelloch reflektierten Leistung auf die Signalerzeugung auszuschliefien, ist dem Reso-

nator ein Isolator vorgeschaltet.

Verstirker Isolator
<] X - Resonator
Antenne
Detekior

Ka-Band: X = Verdoppler
Ku-Band: X = Adapter SMA-P173

++

Sweep

Skalarer
Synthesizer Pulsmodulation Netzwerkanalysator
o ——— | EQ () gagg
| SEk A g SS==t
T =S R e Lo
— (8 O O © O © moa oo (O 1 [ONOR® o e

IEEE-488-Bus ||| Computer

L I
A\

{ 3

Abbildung 4.3 Schematische Darstellung des Ku- bzw. Ka-Band-Aufbaus

Ausgekoppelt wird das Signal mit Hilfe einer Antenne, die aus einem einfachen starren
Koaxialkabel besteht. Dieses so ausgekoppelte Signal wird detektiert und mittels eines Skala-
ren Netzwerkanalysators (HP 8757A) gemessen. Die Antenne ist dabei - unter Beobachtung
der Resonanzform auf dem Monitor des skalaren Netzwerkanalysators - so im Resonator zu
plazieren, dafl die Feldverteilung im Resonator so wenig wie moglich gestért wird, um die
maximale Mefigenauigkeit zu erhalten.

Die MeBgerite und ein Computer sind iiber einen HPIB-488 Datenbus miteinander verbun-
den, was eine Automatisierung des MeRvorganges mit anschliefender Auswertung und Da-
tensicherung mittels selbstgeschriebenen Computerroutinen erméglicht.
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Der experimentelle Aufbau fiir Messungen im Frequenzbereich von 144 bis 146 GHz gestal-
tet sich etwas komplexer [55] (sieche Abbildung 4.4). Der in Zusammenarbeit mit dem Insti-
tut fiir Hochfrequenztechnik der Universitit Karlsruhe von F. Koniger entwickelte Aufbau
[7] wurde so verbessert, dafl auch hier eine vollstindig rechnergesteuerte Messung méglich
ist,

Guno-Quelle Isolator Resona
A R e e B g
1> 1O
7 7 ¢ 9 o
muwtoﬂubiu IF 10 MI'IZ 11-9'12.3 GHZ
Synthesizer Modulator D,effktor
O | X N
Kontr.Einh. mit PLI,
? ? - 27.8 kHz
PLL-Signal Skalarer
, Netzwerkanalysator
dc-Spannungsquelle | Multimeter

= —

olocicee | | aasss
Im] = =

Shaddn @O
odoomooo®@

L

IEEE-488-Bus

Compute

l T
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Abbildung 4.4 Schematische Darstellung des D-Band-Aufbaus

Ein wesentlicher Unterschied zum oben beschriebenen Aufbau im Ka- bzw. Ku-Band besteht
in der Art der Frequenzerzeugung. Als Quelle dient hier ein iiber einen Varaktor abstimmba-
rer GUNN-Oszillator. Dies ist eine spezielle Halbleiterdiode, die durch Anlegen einer ausrei-
chenden Spannung Millimeterwellen bei etwa 48 GHz abstrahlt. Zur Frequenzstabilisierung
wird mittels eines Richtkopplers 1% der Leistung des GUNN-Signals ausgekoppelt und mit
der vierten Harmonischen des als Lokaloszillator (LO) fungierenden Synthesizers harmo-
nisch gemischt. Die dabei entstehende niederfrequente Zwischenfrequenz (IF) wird in einer
Phasenstabilisierenden Schleife zur Erzeugung eines Regelsignals benutzt, welches wiederum
der Varaktorspannung iberlagert wird. Mit dieser Art der Stabilisierung erreicht man eine
Frequenzstabilitit des GUNN-Signals kleiner als 107, Ein Tripler erzeugt aus diesem Signal
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die gewiinschten Frequenzen von 144 bis 146 GHz mit einer Leistung von 5 dBm. Eine Mo-
dulation des Mikrowellen-Signals mit einer Frequenz von 27.8 kHz erhdht die Sensitivitit
aller Systeme um 10 dB. Wihrend im D-Band-Aufbau die Modulation mit Hilfe einer PIN-
Diode erreicht wird, erlaubt der Synthesizer eine interne Modulation fiir die Messungen im
Ku- bzw. Ka-Band

4.2 Mefiablauf

4.2.1 Messungen bei Raumtemperatur

Zur Bestimmung der dielektrischen Materialparameter werden die in Kapitel 3 beschriebenen
Grundmoden der Resonatoren benutzt. Die MeBgrofien, die letztendlich zur Auswertung die-
nen, sind die Resonanzfrequenzen bzw. Giiten dieser Grundmoden im leeren und beladenen
Zustand. Es gibt zwei prinzipiell unterschiedliche Methoden zur Gewinnung dieser Grofien.
Zum einen kdnnen die Resonanzen bei konstantgehaltener Frequenz durch Variation der Re-
sonatorlinge L, oder bei konstanter Resonatorldnge durch Variation der Frequenz des einge-
koppelten Signals vermessen werden.

Der Bau einer festfrequenten Quelle mit ausreichender Frequenzstabilitit ist deutlich einfa-
cher und kostengiinstiger als der Bau einer breitbandigen Quelle vergleichbarer Stabilitit,
was die erste Methode beglinstigt. Sie hat jedoch den entscheidenden Nachteil, bei nur einer
Frequenz messen zu konnen. AuBerdem ist die Langenmessung der ersten Methode in ihrer
Genauigkeit der Frequenzmessung der zweiten Methode deutlich unterlegen [7].

-50
TEMg 111
TEM g9 110

tn
oy
:

Leistung in dBm
2
.

-65 -
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Abbildung 4.5 Transmissionsspektrum des D-Band-Resonators
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Aus den genannten Griinden wird bei allen drei Resonatoren die Frequenzmethode ange-
wandt. Der breitbandige, sweepfahige Synthesizer, der im Ka- und Ku-Band als Quelle ein-
gesetzt wird, erleichtert in hohem Mafle die Unterscheidung der Grundmoden von den Mo-
den héherer Ordnung. Er 146t sich iiber einen Computer steuern, was eine Automatisierung
des eigentlichen Meflprozesses erméglicht. Abbildung 4.5 zeigt ein typisches Transmissions-
spektrum des D-Band-Resonators.

g - m
2 friher =
2 B
3 T, Kj
3
-
Ty/ 2
Messwerte
[ ]
symmetr. Fit
Ay A\ asymmetr. Fit
Vo Frequenz Frequenz

Abbildung 4.6 Urspriingliche und verbesserte Mefimethodemethode

Das urspriinglich benutzte Verfahren, bei dem die Resonanzfrequenz v,, direkt und die Giite
Q der Resonanz (Q=v,/Av) iiber die 3dB-Punkte gemessen wurde, konnte durch ein verbes-
sertes Verfahren ersetzt werden (siche Abbildung 4.6). Dieses mifit die transmittierte Lei-
stung T(Vv) einer Resonanz in 100 dquidistanten Frequenzschritten. Anschlielend lassen sich
Resonanzfrequenz und Giite durch Anpassen einer theoretischen Resonanzfunktion, die lo-
rentzformig ist [31], nach dem Prinzip der kleinsten Fehlerquadrate bestimmen. Diese Me-
thode zeichnet sich durch eine héhere Genauigkeit aufgrund der verbesserten Statistik aus,
was sich vor allem bei schwach ausgeprigten, stark vom Systemrauschen iiberlagerten Reso-
nanzen bemerkbar macht. Auflerdem lassen sich systembedingte Storeffekte wie Moden-
tiberlagerung oder Uberkopplungserscheinungen, die zu asymmetrischen Resonanzformen
fithren, durch einen komplexen Zusatzterm t,+it, in der Anpassungsfunktion reduzieren. Auf-
grund der skalaren Mefimethode lassen sich nur die Betrige des transmittierten Signals erfas-
sen, was zu einer Anpassungsfunktion folgender Form fiihrt:

2

- ‘o :
T(v) = TH2QV—vg)vg +t; +1tp (4.1)
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Nach dieser Methode werden rechnergesteuert nacheinander zunichst die Grundmoden des
leeren Resonators gemessen und anschlieBend die des beladenen Resonators. Bei der an-
schlieBenden Auswertung (siehe Kapitel 4.3) ist darauf zu achten, daB die Resonanzen des
leeren bzw. beladenen Resonators mdglichst nahe beieinander liegen, um systematische Feh-
ler zu vermeiden, die durch frequenzabhingiges Koppelverhalten oder unterschiedliche Feld-

verteilungen im Resonator hervorgerufen werden kdnnen.

4.2.2 Temperaturabhingige Messungen

Der Kryostat reguliert die Temperatur des gesamten auf den Wirmetauscher montierten Re-
sonators, was dazu fiihrt, dal dessen Linge sich aufgrund der thermischen Ausdehnung mit
der Temperatur dndert (siehe Abbildung 4.4). Wihrend die Resonanzfrequenz Vooq Dach Glei-
chung (3.19) sehr empfindlich auf kleine Anderungen des Spiegelabstandes reagiert, dndert
sich die Giite dadurch nur unwesentlich. Deshalb ist zur Bestimmung der Dielektrizititskon-
stanten besonders auf die Reproduzierbarkeit des Spiegelabstandes zu achten. Zum Beladen
des Resonators muB der Kryostat vollstindig gedffnet und wieder geschlossen werden, was
leicht zu einer mechanischen Verstimmung fithren kann. Um dies zu verhindern, wird, wie in
Kapitel 4.1 erldutert, der nétige Wirmekontakt zwischen Wirmetauscher und Strahlenschutz-
schild mit Hilfe flexibler Kupferbinder erzeugt.
Um Messungen bei stationdren Temperaturen auszufiihren, miissen Heizung und der Durch-
fluB an fliissigem Stickstoff so eingeregelt sein, daB der Wirmeaustausch des Resonators mit
der Umgebung sich in einem dynamischen Gleichgewicht befindet. Solch ein Zustand ist je-
doch im vorliegenden Verdampferkryostat nur mit viel experimentellem Geschick zu reali-
sieren und noch viel schwieriger zu reproduzieren, womit sich eine genaue Bestimmung der
Dielektrizititskonstanten nicht verwirklichen lieB. Auflerdem erforderte diese urspriinglich
benutzte Methode einen enormen zeitlichen Aufwand des Experimentators.
Durch eine Neukonstruktion der Spiegelhalterungen verbesserte sich der Warmekontakt zwi-
schen Resonator und Wirmetauscher, wodurch urspriinglich auftretende Temperaturgradien-
ten von bis zu 20 K auf maximal 1K reduziert werden konnten,
Das in Kapitel 4.1 beschriebene neue MeBverfahren, welches in einer relativ kurzen Zeit von
ca. 60 Sekunden Resonanzfrequenz und Giite zu bestimmen vermag, ermdglicht Messungen
bei sich langsam verdndernder Temperatur, wodurch das aufwendige Einstellen eines statio-
niren Zustandes entfallt. Andert sich die Temperatur nur langsam und in dem kurzen Zeitin-
tervall von 60 Sekunden nahezu linear, so kann der Einflufl der Temperaturdrift wihrend der
Datenaufnahme dadurch eliminiert werden, daB die Resonanz einmal mit steigender und ein
zweites Mal mit fallender Frequenz durchgemessen wird. Das arithmetische Mittel der er-
rechneten Resonanzfrequenzen und Giiten sind dann von der Temperaturdrift unabhéngig.
Um Resonanzfrequenz und Giite iiber den gesamten Temperaturbereich zu messen, wird der
Kryostat zunéchst auf die kleinste erreichbare Temperatur (ca. 70K bei fliissigem Stickstoff
bzw. 25K bei ﬂﬁssigem Helium) abgekiihlt. Anschliefend wird die Kiihlung ausgeschaltet,
wodurch sich der Kryostat bis auf Raumtemperatur frei erwdrmt. Die hohe Warmekapazitit
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der massiven Kupferspiegel und deren Halterung verhindert dabei ein zu schnelles Erwir-
men. Ab 190K wird nach und nach die Leistung der elektrischen Heizung auf 25 Watt hoch-
geregelt, um den Aufwirmprozef im oberen Temperaturbereich etwas zu beschleunigen.
Wihrend der Aufwirmphase wird vollstdndig rechnergesteuert das oben beschriebene Mef-
verfahren wiederholt, wodurch in einer Zeit von etwa 17 Stunden quasikontinuierlich {iber
den gesamten Temperaturbereich von 70K bis 300K etwa 800 Datenpunkte gemessen und
abgespeichert werden konnen. Mit Messungen bei stationdren Temperaturen waren im glei-
chen Zeitraum hdchsten 3 bis 4 Mefipunkte zu gewinnen bei gleichzeitig groBerer Streubreite
wie in Abbildung 4.7 zu sehen ist.
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Abbildung 4.7 Erreichbare Datendichte friiher [56] und heute
4.3 Auswertemethoden und Fehlerbetrachtung
4.3.1 Dielektrizititskonstante

Die Werte fiir die Dielektrizititskonstante werden ausschlieflich durch Losen der aus der Re-
sonatortheorie resultierenden transzendenten Gleichung (3.24) bzw. (3.27) mit Hilfe des
Newtonschen Iterationsverfahren gewonnen. Da immer mehrere Losungen moglich sind, ist
es notwendig, einen Startwert in der Ndhe des zu erwartenden Wertes vorzugeben. Im fol-
genden sollen die in Kapitel 3.2 erliuterten Ansitze, denen eine skalarfeldtheoretische (SFT)
bzw. vektorfeldtheoretische (VFT) Betrachtung des Resonatorproblems zugrunde liegt, ge-
geniibergestellt werden. Dabei werden alle vorgeschlagenen Korrekturen (Gleichungen
(3.25), (3.26) und (3.28)) benutzt, die aus der Fehlanpassung der planen Probenoberfiche an
die sphérischen Phasenflichen der Resonatormoden folgen.
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Abbildung 4.8 zeigt Messungen mit dem Ka-Band-Resonator an einer Saphirprobe im or-
dentlichen Strahl, die mit den unterschiedlichen Verfahren ausgewertet wurden. Die Ergeb-
nisse sind aufgetragen iiber N, ,, der Anzahl der halben Wellenldngen, die in die Probe pas-
sen. Die Messungen wurden mit einer einzigen Probe bei unterschiedlichen Grundmoden
TEM,,, durchgefiihrt, wodurch sich N,, entsprechend der Frequenz bzw. der Wellenlinge
der Grundmoden #4ndert.

»

e
9.425
VFT SFT-CuAllen/Yu SFT-Cook
942 SFT_—tEmp_i{i_sch max.theor.Fehler
9.415
9.41
9.405
94
9.395 i , ] : L . 1 . !
3.6 3.8 4 4.2 4.4
Nz

Abbildung 4.8 Vergleich der verschiedenen Auswertemethoden zur Bestimmung der
Dielektrizitdtskonstanten

Man erkennt, dafl die von Cook fiir die SFT angeboten Dickenkorrektur (3.26) bzw. die von
Cullen und Yu vorgeschlagene Korrektur der Wellenzahl k (3.25) dquivalent sind, wie in Ka-
pitel 3.2 behauptet wurde. Die VFT, welche die Resonanzfrequenzen des leeren Resonators
mit einer Genauigkeit von (kw,)® zu bestimmen vermag - gegeniiber der Genauigkeit von
(kw,)* der SFT - [42], bringt, wie Abbildung 4.8 zeigt, keine deutliche Verbesserung. Die
beste Ubereinstimmung der errechneten Dielektrizititskonstanten fiir alle Frequenzen, ist
durch eine empirische Anpassung der Probendicke t zu erreichen [57]

Diese empirische Methode wird im folgenden zusammen mit der Dickenkorrektur von Cook
et al [41] verwendet. Sie ist jedoch nur praktikabel, wenn, wie bei den Messungen im Ku-
und Ka-Band, mehrere Grundmoden zur Verfiigung stehen. Beim D-Band-Aufbau, der auf-
grund der schmalbandigen Quelle nur Messungen bei maximal 2 Frequenzen erlaubt, wird
die im Ka-Band empirisch ermittelte Probendicke fiir die Auswertung benutzt.

Die in Abbildung 4.8 bei den ersten drei Auswertemethoden zu beobachtende Variation in
der Dielektrizititskonstanten 148t sich nach Jones [58] durch einen Fehler in der Probendicke
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t erklaren. Cullen und Yu haben gezeigt [42], daB der EinfluB} solch eines Fehlers periodisch
in N, , variiert und bei Probendicken, die einem ungeradzahligen Vielfachen von M4Je ent-
sprechen, maximal wird. Bei resonanten Proben ist der EinfluB} kleiner Fehler in der Dicke t
hingegen nahezu vernachlédssigbar. Der durch einen fehlerhaften Wert der Probendicke verur-

sachten Fehler in der Dielektrizitdtskonstanten 148t sich wie folgt abschétzen:
= 2sin (Fkt —CDt)(e e . (4.2)

Fehler im Krimmungsradius R des sphidrischen Spiegels wirken sich ebenfalls auf die be-
rechnete Dielektrizititskonstante aus. Deren EinfluB3 ist jedoch geringer und weitgehend aus-
zuschlielen, wenn man die Kriimmungsradien mit Hilfe der Gleichung (3.19) aus den gemes-
senen Resonanzfrequenzen des leeren Resonators berechnet.

4.3.2 Dielektrischer Verlusttangens

Der dielektrische Verlusttangens wird fiir alle Materialien und Resonatoren nach der skalar-
feldtheoretischen Gleichung (3.52) und (3.55) aus den Giiten Q4 und Q, des beladenen bzw.
leeren Resonators berechnet. Das durch die Theorie nicht beriicksichtigte Volumen zwischen
der Grenzfliche Dielektrikum-Luft und der Phasenfliche an dieser Stelle, wird auch hier
durch eine Dickenkorrektur entsprechend Gleichung (3.25) erfaBt.

Neben einer statistischen Streuung der Giitewerte, die aus einer Anpassung der theoretischen
Transmissionsfunktion 4.1 an die gemessene resultiert, entstehen Fehler bei der Berechnung
des Ladefaktors (3.55), mit dem die Giite des leeren Resonators Q, zu korrigieren ist, um die
fiktive Giite Q, 4 zu erhalten. Eine exakte Berechnung dieses Faktors setzt voraus, dafl die
Oberflichenwiderstinde Rg, und Ry, des sphirischen bzw. planen Spiegels und auBierdem die
durch Ry charakterisierten Koppelverluste bekannt sind.

Die Summe all dieser Widerstinde erhilt man mit der Giite Q, des leeren Resonators und
dem Geometriefaktor (3.32) wie folgt:

Rgs+ Rgp+Rsk = 6G‘; . (4.3)

Die Oberfldchenwiderstidnde Ry, und Ry, sollten sich nach Gleichung (3.33) aus der Leitfa-
higkeit und der Skintiefe des Spiegelmaterials berechnen lassen. Durch die geringe Eindring-
tiefe des elektromagnetischen Feldes wirkt sich jedoch die Oberflachenstruktur der Spiegel
auf deren Oberflachenleitfahigkeit aus. Die durch die mechanische Bearbeitung entstehenden
mikroskopischen Riefen und Defekte der metallischen Struktur in der Oberfldche wirken als
Streuzentren fiir d1e elektrischen Abschirmstréme, woraus eine Erhdhung der Oberflichenwi-
derstinde resultiert [59,60]. Eine im Lauf der Zeit auftretende Oxidation der Spiegeloberfla-
chen wirkt sich ebenfalls nachteilig auf deren Reflexionseigenschaften aus.

Um den Einflul der Oberflichenbeschaffenheit der eingesetzten Spiegel quantifizieren zu
kénnen, wurden die ebenen Kupferspiegel der Resonatoren gegen Kupferspiegel ausge-
tauscht, deren Oberflichen zunichst mit Diamantwerkzeug gedreht und anschliefend
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elektropoliert wurden. Auf diese Weise bearbeitete Spiegel zeichneten sich deutlich durch die
besten Reflexionseigenschaften aus.

Vergleicht man die Giiten Q, der zur Messung benutzten Resonatoren mit den Giiten Q.
die man mit den elektropolierten Spiegeln mifit, dann 148t sich der zusatzliche Oberflichen-
widerstand Ry, durch die Oberflachendefekte abschétzen, wenn man annimmt, dafl der Ober-
flichenwiderstand der elektropolierten Spiegel aufgrund ihrer hohen Qualitéit gegeniiber den
Literaturwerten nicht erhéht ist. Da der Geometriefaktor G und die Widerstinde Ry, und Ry
durch den Umbau unverindert bleiben, gilt:

Rsp =G| =+ -1 ) .
8D G(QO QO,ep (4 4)

Geht man davon aus, daB die Oberflichenwiderstinde der ebenen bzw. sphérischen Spiegel
aufgrund gleicher Bearbeitung gleichermaflen erhoht sind, so 1dBt sich auch der durch die
Koppellécher bedingte Verlustwiderstand Ry x abschitzen:

Rgg = Q—OG; - (Rs,p +Rg + 2RS,D) . (4.5)

Die Ergebnisse fiir R, p und Rg;, welche die Messungen an den drei eingesetzten Resonato-
ren liefern, sind in Tabelle 4.2 aufgelistet. Insofern die drei Resonatoren vergleichbar sind,
erkennt man, dafl der Oberflichendefekt-Widerstand R, mit der Frequenz ansteigt. Dies
wirde man auch erwarten, da die Skintiefe mit hoherwerdender Frequenz abnimmt (3.33)
und somit der EinfluB der defektbehafteten bzw. oxydierten Schicht wéchst [60].

Tabelle 4.2 Verlustwiderstinde der Resonatorspiegel

Ku-Band 15GHz Ka-Band 35GHz D-Band 145GHz
pl. Spiegel  sph. Spiegel | pl./sph. Spiegel pl./sph. Spiegel

Material Cu Al Cu Cu
Rgp mQ 32.2 38.7 47.8 98.8
Ry mQ 21+1.1 18.3+3.2 6.6:4.2 123 +£6.5
Ry  mQ 74+34 22.8+49 94 + 14

Z  mQ 99.7+7.7 131.6 £ 133 316.2 +£20.5

M 0.548 £0.073 0.705 £ 0.137 0.458 £ 0.086

Mit der Kenntnis von R, Rgy und den theoretischen Oberflichenwiderstinden Ry, 148t sich
der Ladefaktor (3.55) bzw. der darin enthaltene M-Faktor abschétzen (siche Tabelle 4.2). Der
Fehler beim Berechnen dieses Parameters ist relativ groB und betrdgt beim Ka-Band-
Resonator nahezu 20%. Solche Fehler wirken sich wie folgt auf die ermittelten
Verlusttangens-Werte aus:

= -FpLl__L_ _A1
dtand = ~FFg —pep =M (4.6)
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Wie in Kapitel 4.2 erldutert, macht sich der EinfluB des M-Faktors und somit dessen Unge-
nauigkeit auf die berechneten tand-Werte ausschlieBlich bei nichtresonanten, verlustarmen
Proben (A#1) bemerkbar, d.h. bei Proben, deren Dicken nicht exakt einem ganzzahligen
Vielfachen von /2’ entsprechen. Aus diesem Grund empfiehlt es sich moglichst resonan-
te Scheiben aus dem zu untersuchenden Material zu benutzen. Dies empfiehlt sich vor allem
im D-Band-Resonator, mit dem im Gegensatz zu den anderen Resonatoren nur bei maximal 2
Frequenzen gemessen werden kann,

Sowohl systematische als auch statistische Fehler in den gemessenen Giiten wirken sich auf
die Genauigkeit der tand-Werte aus. Die Streubreite der Giitemessung liegt im Mittel bei et-
wa 2%. Sie hidngt jedoch davon ab, wie stark die Resonanz vom Systemrauschen iiberlagert
bzw. wie sehr ihre Form durch Uberkopplungseffekte gestdrt ist und kann zwischen 1% und
5% variieren. Es gilt:

2

dtans.—.FF[LF-;—on,l +—5—dQse | - (4.7)
0,1 S ;

0.7

0.6

T
L4

05|
04}

03+

tand in 104

02F

OJE

0.15

dtand in 104

Abbildung 4.9 Berechnete tand-Werte fiir Ka-Band-Messungen an Saphir im ordentlichen
Strahl nach der konventionelle (M=1) und korrigierten Methode (M>1) mit den berechneten
Fehlern
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Abbildung 4.9 zeigt eine Raumtemperaturmessung mit dem Ka-Band-Resonator an einer Sa-
phirprobe im ordentlichen Strahl, Die Quadrate sind mit dem konventionellen Ladefaktor
(3.53) berechnet, wihrend die Dreiecke aus dem korrigierten Ladefaktor (3.55) resultieren.
Gleichzeitig sind die nach Gleichung (4.6) und (4.7) berechneten absoluten Fehler darge-
stellt. Man erkennt, dal die Werte der konventionellen Theorie alle niedriger liegen, insbe-
sondere bei halbzahligen Werten in N, ,.

Bei den Tieftemperaturmessungen mit dem D-Band-Resonator ist der Ladefaktor fir jede
Temperatur gesondert zu bestimmen. Da der spezifische Widerstand des Spiegelmaterials
und damit die Skintiefe mit fallender Temperatur stark abnehmen, macht sich der Einfluf}
einer schlechtleitenden Oberfliche stirker bemerkbar. Geht man davon aus, dafl die Koppel-
verluste Ry sich nicht mit der Temperatur dndern, weil eine thermische Expansion der Kop-
pelldcher und eine damit verbundene Anderung im Koppelverhalten vernachlissigbar ist, so
1aBt sich fiir den gesamten Temperaturbereich der Raumtemperaturwert von Ry, zur Berech-
nung des Ladefaktors benutzen.

Der temperaturabhingige Anteil Rg,(T) an den Gesamtverlusten, der durch die defekte Ober-
fliche entsteht, berechnet sich demnach wie folgt aus der gemessenen leeren Giite Q,(T):

G(T
Rsp(T) = %(G(f(—T)) ~2Rg (T) - RS,K) : (4.8)

Abbildung 4.10 zeigt die Temperaturabhingigkeit der einzelnen Anteile am gesamten Ver-
lustwiderstand und des M-Faktors, der sich daraus ergibt.
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Abbildung 4.10 Temperaturabhdngigkeit der Verlustwiderstande im D-Band-Resonator
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Um zu verdeutlichen, welchen EinfluB das Einfiihren des M-Faktors auf die Auswertung hat,
sind in der folgenden Abbildung 4.11 MefBergebnisse von Saphirproben unterschiedlicher
Dicke im ordentlichen Strahl dargestellt, die zum einen konventionell (M=1) und zum ande-
ren mit dem korrigierten Algorithmus (M=M(T)<1) gewonnen wurden. Man erkennt, daB ein
fehlerhafter M-Faktor bei nichtresonanten Proben zu einer deutlichen Erniedrigung der Er-
gebnisse fiihrt. Teilweise treten sogar physikalisch sinnlose negative Verlusttangens-Werte
auf. Bei korrekten M-Faktoren sind die Ergebnisse fiir alle Probendicken konsistent.

ta?B in 10
| £=3.940 mm M=1 | M(T)

2 L| Ny,=11.67

t=5.015 mm
Ny, =14.84

0.05

0.02

- 1 _ | 1

| L | |
170 220 270 120 170 220 270
Temperatur in K

0.01 : '
70 120

Abbildung 4.11 Temperaturabhdngigkeit von tand fiir Saphirproben unterschiedlicher Dicke.
Ausgewertet nach der konventionellen Methode (M=1) und der korrigierten Methode (M(T)).
Die diinnen Linien markieren die mit Gleichung (4.6) berechneten oberen bzw. unteren
Fehlergrenzen

4.4 Charakterisierung des Probensatzes

Unterschiedliche Alkalihalogenide mit ihrer einfachen kubisch flichenzentrierten NaCl-
Struktur bilden die Grundlage dafiir, die bestehenden Literaturdaten, die teilweise iiber 25
Jahre alt sind, zu iiberpriifen und fiir neue Temperatur- und Frequenzbereiche zu vervollstin-
digen. Sie eignen sich besonders, theoretische Modelle, die iiberwiegend fiir diese einfachen
Kristalle entwickelt wurden, zu iiberpriifen. Die untersuchten Kristalle sind LiF, NaCl, KCI
und KBr, die als optisch polierte Scheiben in den notwendigen Dicken und Durchmessern

-52-




4.4 Charakterisierung des Probensatzes

von der Firma Steeg & Reuter (Giefien) bezogen wurden. NaCl, KCl und KBr sind stark
hygroskopisch, weshalb sie zusammen mit Trockenmittel luftdicht aufzubewahren sind.

Um iiberpriifen zu kénnen, inwieweit sich solche an Alkalihalogeniden gétestctc Modelle zur
mm-Wellen-Absorption auf andere Kristallklassen iibertragen lassen, wurden von der glei-
chen Firma CaF, und BaF,-Kristalle bezogen, die mit ihrer kubisch flichenzentrierten
CaF,-Struktur dhnliche Symmetrieeigenschaften aufweisen.

Messungen an MgF, (Steeg & Reuter) sollen Aufschlufl dariiber geben, wie gut sich solche
einfachen Modelle auf Kristalle komplexerer Struktur iibertragen lassen.

Eine chemische Analyse mittels Atomemissions-Spektroskopie zeigt nur schwache metalli-
sche Verunreinigungen im ppm-Bereich, die teilweise unterhalb der durch die Reinheit der
Eichsubstanzen vorgegeben Nachweisgrenze liegen (siehe Tabelle 4.4 - die in Klammer an-
gegebenen Werte entsprechen der Standardabweichung in der letzte Ziffer). Die analytische
Gruppe ist damit beschéftigt, eine neue Analyse-Methode zur empfindlichen Halogenbestim-
mung zu entwickeln. Entsprechende Ergebnisse liegen deshalb bisher noch keine vor.

Um die von der Firma Steeg & Reuter gekaufien Proben eindeutig zuordnen zu kénnen, wur-
den mit Hilfe von Rontgenbeugungsanalysen die Gitterparameter der einzelnen Kristalle
bestimmt.

Da Saphir als Referenzmaterial fiir die kryogen gekiihlten mm-Wellen-Fenster gilt, wurden
in dieser Arbeit unterschiedliche Qualititen untersucht. Fiir die Untersuchungen dieser Arbeit
wurden Proben aus einkristallinem Al,O, benutzt, die mit dem Czochralski Verfahren (CZ)
bzw. mit der Warmeaustausch-Methode (Heat Exchange Method (HEM)) hergestellt wurden.
Wihrend bei der ersten Methode der Kristall aus der Oberfliche der Schmelze gezogen wird
findet bei der zweiten Methode die Kristallbildung auf dem Boden der Schmelze statt. Der
CZ-Saphir, wie er von Union Carbide (San Diego, USA) hergestellt wird, 148t sich tiber die
Firma Roditi GmbH (Hamburg, D) beziehen und der von Crystal Systems (Salem ,USA) pro-
duzierte HEMEX-Saphir wurde von der Firma Déhrer (Karlsbad, D) geliefert. Die dielektri-
schen Eigenschaften des HEMEX-Saphir sind von besonderem Interesse, da diese Qualitit
derzeit fir die Fensterentwicklung im Kernforschungszentrum Karlsruhe eingesetzt wird.

Der Einflufl gezielter Verunreinigungen 148t sich an einem Ti-dotierten Saphir studieren, der
fir den Einsatz in Festkorper-Lasern entwickelt wurde. Er 146t sich am ehesten mit dem
HEMEX-Saphir vergleichen, da er nach dem gleichen Verfahren hergestellt ist, mit dem Un-
terschied, dafl etwa 0.03 Gew.% TiO, der Schmelze beigegeben wurden. Die Ergebnisse che-
mischer Analysen, die aufgrund der geringen Verunreinigungen und der Gefahr der Konta-
mination beim Losungsprozef schwierig durchzufiihren sind, zeigt Tabelle 4.4.

Als ein moglicher Alternativwerkstoff zum Bau von kryogen gekiihlten Fenstern gilt Quarz
(einkristallines §i0,)), da seine dielektrischen Verluste bei Zimmertemperatur deutlich klei-
ner sind als im Saphir. Diese Vorziige als Fenstermaterial werden durch die schlechtere Wér-
meleitfahigkeit wieder aufgehoben. Zwei unterschiedliche Qualititen, die von der Firma
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Steeg & Reuter als konventioneller Quarz und Naturquarz erhdltlich sind wurden auf ihre di-
elektrischen Eigenschaften untersucht.

Alle ausgewihlten Einkristalle sind optisch transparent. Optische Transmissionsspektren vom
IR-Bereich bis zum nahen UV-Bereich (1100 nm bis 200 nm) von einem Prismenspektrome-
ter von Perkin Elmer (lambda 2) wurden dazu benutzt, Verunreinigungen bzw. Punktdefekte
nachzuweisen, die sich in diesem Spektralbereich teilweise als Absorptionsbanden (F-
Zentren) bemerkbar machen.

Das einzige Material, das F-Zentren im sichtbaren Bereich zeigt, ist der Ti-dotierte Saphir
mit einer breiten Absorptionsbande zwischen 400 nm und 600 nm (siche Abbildung 4.12),
die fiir die Laseranwendung benutzt wird. Von den Alkali- und Erdalkalihalogeniden sind
nur im CaF, F-Zentren nachzuweisen, die bei ca. 305 nm zu einer starken Absorption fiihren.
Im HEMEX-Saphir zeigt sich bei 220 nm eine Absorptionsbande, die nachweislich auf Sau-
erstoffliicken zurlickzufithren ist [61]. Wahrend diese F-Zentren im CZ-Saphir nicht auftre-
ten, ist dieser Wellenlangenbereich im Ti-dotierten Saphir von einer starken, durch das Titan
verursachte Absorptionsbande verdeckt (siehe auch Abbildung 4.12) [62]. Mit den optischen
Spektren kann man deshalb keine Aussage iiber die Existenz von Sauerstoffliicken in Ti-
.Saphir gewinnen. Ein direkter Vergleich der Absorptionsstirken ist in dem Bereich unterhalb
300 nm schwierig, da dieser nahe an der spektralen Grenze des Spektrometers liegt und zu-
sitzlich durch eine starke Absorptionslinie des atmospharischen Sauerstoff iiberlagert ist.

Da sich, wie in Kapitel 4.3 erldutert wurde, der Einflul systematischer Fehler bei resonanten
Proben - das sind Proben mit einer Dicke von einem Vielfachen der halben Wellenlangen -
erheblich reduzieren 146t, wurden fiir die Messungen im D-Band-Resonator Proben entspre-
chender Dicke besorgt. Diese Dicken sind zusammen mit der entsprechenden Anzahl N, , der
halben Wellenlangen, die bei 145 GHz in die Probe passen, in Tabelle 4.3 zu finden.
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Absorption in willk. Einh.

HEMEX-Saphir  CZ-Saphir
Ti-Saphir CaF,
I L | L i 1t | | | i L L ] L
200 300 400 500 600 700 800

Wellenldnge in nm

900

Abbildung 4.12 Optische Transmissionsspektren der drei Saphirqualititen und des CaF,

Tabelle 4.3 Dicken, der im D-Band-Resonator eingesetzten Proben und die durch
Rontgenbeugung gemessenen Gitterparameter der einzelnen Kristalle

Material Probendicke Probendicke Gitterebenenabstand
mm N,, ain A

LiF 1.714 4.93 4.0267(2)

NaCl 1.855 4.99 5.6407(3)

KCl 1.900 3.98 6.2925(7)

KBr 1.892 3.99 6.5980(5)

CaF, 1.590 3.97 5.4621(3)

BaF, 1.156 3.01 6.1983(3)

MgF, ord. Str. 2.632 5.94 a=4.6226(5)

MgF, auflero. Str. 2.829 5.94 ¢=3.0512(5)
Cz-Saphir ord. Str. 4.71 13.91
HEMEX ord. Str. 5.015 14.84
Ti-Saphir ord. Str. 5.023 15.01
CZ-Saphir auflero. Str. 4.488 14.78
Quarz ord. Str. 4.868 9.92
Quarz auflero. Str. 4.868 10.14
Naturquarz 4,888 9.97
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Tabelle 4.4 Ergebnisse Chemischer Analysen der Alkalihalogeniden und des CZ- bzw.
HEMEX-Saphirs. Angaben in ppm

LiF NaCl KCl KBr CaF, Cz- HEMEX
Saphir

B <1
Ba <0.3 <0.3 <0.3 <03
Ca 6 <3 <3 <3 2
Co <2 <30 <(0.1
Cr <8 <200 <1
Cs 2.3(5) 2.2(5) <1 1.5(2)
Cu <1 <50 <1
Fe 4(2) <100 5
K 1 22(4) 10.7(1) <4
Li <1 <1 <1
Mg 28 <0.4 <04 <04 10.0(6) <1
Mn 0.6(1) <10 <1
Na 34 46(1) 62(2) 63.9(75) <1
Ni 5 <1
Rb <1 <1 9.7(3) 5.6(5)
Sr <0.3 <0.3 <0.3 <03 118(27)
Ti <1 3
A% <2 0.2
Zn <2 <1
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5 Mefergebnisse

51 Dielektrischer Verlusttangens

Alkalihalogenide werden wegen ihrer einfachen kubischen Kristallstruktur oft gewahlt, um
theoretische Modelle zur Beschreibung grundlegender physikalischer Eigenschaften zu ve-
rifizieren. Aufgrund ihrer hohen Symmetrie lassen sich Modelle meist deutlich vereinfachen.
So gibt es eine ganze Reihe von Arbeiten, die sich mit den dielektrischen Eigenschaften die-
ser Kristalle im RF- bzw. IR-Bereich beschiftigen. Arbeiten zu den mm-Wellen-
Eigenschaften gibt es jedoch nur wenige. Durch diese Arbeit konnte die experimentelle Da-
tenbasis fiir die Alkalihalogenide LiF, NaCl, KCl und KBr erheblich erweitert werden.

Die bei Raumtemperatur und mit den drei hemisphérischen Resonatoren bei unterschiedli-
chen Frequenzen gemessenen tand-Werte sind in den Tabellen 5.1 und 5.2 zusammen mit
den nach Gleichungen (4.6) und (4.7) berechneten Gesamtfehlern zu finden. Die gemessene
Temperaturabhingigkeit der dielektrischen Verluste in den Alkalihalogeniden zeigt Abbil-
dung 5.1. Aufgrund der starken Verluste in der Probe und einer damit verbundenen geringen
Signalhéhe der transmittierten mm-Wellen waren in NaCl und KCl temperaturabhingige
Messungen nur bis etwa 200 K méglich. Man erkennt, da die Verluste in allen vier Alkali-
halogeniden einem dhnlichen Temperaturgesetz gehorchen, das mit Ausnahme von LiF iber
den gesamten Temperaturbereich gilt. Bei LiF ist bei tiefen Temperaturen ein Ubergang zu
einer stirkeren Temperaturabhingigkeit zu beobachten.

tand
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L
: 145 GHz
|| LiF ~T152
0.002 |-| NaCl
O
. KCl
0001 |
r KBr
L fay
i
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Abbildung 5.2 Bei 145 GHz gemessene Temperaturabhdngigkeit von tand in den
Alkalihalogeniden LiF, NaCl, KCI und KBr
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5.1 Dielektrischer Verlusttangens

Tabelle 5.1 Mef3ergebnisse bei Raumtemperatur an LiF und NaCl mit systematischen
Fehlern nach Gleichungen (4.6) und (4.7)

LiF NaCl
Frequenz  tand Atand Frequenz  tand Atand
GHz 10 104 GHz 107 104
12.32 0.58 0.20 12.42 157 0.19
13.32 0.71 0.18 13.47 131 0.19
Ku- 1425 086 0.17 14.52 175 0.19
Band- | 15.08 0.84 0.16 15.55 1.68 0.19
Resonator| 1595 0.88 0.14 16.56 1.96 0.18
16.93 1.02 0.13 17.52 2.02 0.18
17.95 1.02 0.13 18.43 2.16 0.17
19.00 0.89 0.13 19.34 2.08 0.16
29.44 128 0.12 29.10 3.29 0.20
30.75 1.45 0.12 30.25 3.49 0.20
Ka- 32.04 1.73 0.14 3134 3.59 0.19
Band- | 33.27 1.82 0.15 32.49 3.76 0.18
Resonater| 3433 1.91 0.15 33.73 398 . 0.17
35.33 2.03 0.15 35.02 4.15 0.16
36.50 2.01 0.13 36.33 4.20 0.16
D-Band. | 14440 949 031 14493 19.93 0.50
Resonator | 145.73 8.16 0.31 146.25 21.55 0.55

Tabelle 5.2 MefSergebnisse bei Raumtemperatur an KCI und KBr mit systematischen Fehlern
nach Gleichungen (4.6) und (4.7)

KCl KBr
Frequenz tand Atand Frequenz tand Atand
GHz 107 10 GHz 104 10
12.47 2.10 0.19
- 13.52 1.90 0.18 13.52 1.04 0.17
14.57 2.26 0.18 14.57 121 0.16
Band- 15.62 2.61 0.19 15.62 1.36 0.17
Resonator| 1666 2.86 0.20 16.65 1.47 0.17
17.68 2.94 0.20 17.68 1.51 0.17
18.67 3.00 0.19 18.67 1.51 0.16
26.32 4775 0.20 29.32 2.14 0.15
30.61 5.04 0.21 30.61 2.36 0.16
Ka- | 3187 526 0.22 3188 259 0.17
Band- | 33.07 5.50 0.22 33.09 2.68 0.17
Resonator| 342! 577 0.23 3425 2.90 0.17
35.36 6.05 0.22 35.40 3.00 0.16
36.57 6.18 0.22 36.59 3.04 0.16
D-Band- | 14594  30.63 0.73 14460  15.02 0.41
Resonator | 14594  30.13 0.73 14593  14.25 0.42
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5.1 Dielektrischer Verlusttangens

In Abbildung 5.2 und Tabelle 5.3 ist zu erkennen, daBl CaF, und BaF,, von denen im unter-
suchten Temperatur- und Frequenzbereich bisher keine Literaturdaten bekannt sind, nahezu
gleiche Absorptionseigenschaften besitzen. Die an diesen Kristallen gewonnenen Mefidaten
sollen zeigen, inwieweit die fiir Alkalihalogenide entwickelten und experimentell iiberpriiften
Modelle zur mm-Wellen-Absorption sich auf Kristalle vergleichbarer Symmetrieeigenschaf-
ten iibertragen lassen.

MgF,, von dem im besagten Frequenz- und Temperaturbereich ebenfalls keine Literaturwerte
zur Absorption vorliegen, besitzt eine tetragonale Kristallstruktur von Rutil-Typ mit einer
ausgezeichneten 4-zihligen Drehachse, die mit der optischen Achse iibereinstimmt. Die darin
begriindete optischen Anisotropie dufiert sich in zwei voneinander unabhingigen Koeffizien-
ten €] =ex =€yy und el*l =¢,, Im dielektrischen Tensor. Es ist moglich, diese mit dem
hemisphérischen Resonator getrennt zu bestimmen, wenn man den Kristall im Resonator so
orientiert, daB das elektrische Feld senkrecht (ordentlicher Strahl) bzw. parallel
(auflerordentlicher Strahl) zur optischen Achse polarisiert ist. So betrigt die relative Dielek-
trizititskonstante im ordentlichen Strahl €’ | =5.517 gegeniiber €’|| = 4.784 im auflerordent-
lichen Strahl. Das Absorptionsverhalten im untersuchten Frequenz- und Temperaturbereich
ist im Rahmen der MeBgenauigkeit fiir beide Orientierungen gleich (sieche Abbildung 5.2).
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Abbildung 5.2 Bei 145 GHz gemessene Temperaturabhdngigkeit von tand in den
Erdalkalifluoriden CaF, BaF, und MgF,

-59.




5.1 Dielektrischer Verlusttangens

Tabelle 5.3 MefSergebnisse bei Raumtemperatur an CaF, und BaF, mit systematischen

Fehlern nach Gleichungen (4.6) und (4.7)

CaF, BaF,
Frequenz  tan$ Atand Frequenz  tand Atand
GHz 10 107 GHz 104 107
12.39 1.07 0.19 12.37 1.71 0.21
13.44 1.15 0.19 13.41 1.69 0.20
Ku- 14.48 1.64 0.19 14.43 1.72 0.19
Band- 15.49 1.88 0.19
Resonator| 1645 1.92 0.18 16.28 2.03 0.18
17.35 2.05 0.17 17.15 1.95 0.16
18.23 2.31 0.17 18.09 2.35 0.16
19.18 2.54 0.17 19.10 2.25 0.15
29.86 322 0.19 29.64 3.46 0.18
31.03 3.29 0.18 30.91 3.62 0.16
Ka- 3229 351 0.16 32.21 3.66 0.15
Band- 33.59 3.57 0.15 33.52 3.95 0.16
Resonator| 3490 3.87 0.15 34.83 4.16 0.17
36.21 4.06 0.16 36.11 4.45 0.19
37.51 4.17 0.18 37.32 4.63 0.20
D-Band- | 144.23 14.94 0.43 14499  19.19 057
Resonator | 145.56 16.79 0.49 146.32 18.61 0.59

Tabelle 5.4 Meflergebnisse bei Raumtemperatur an MgF, im ordentlichen und
auflerordentlichen Strahl mit systematischen Fehlern nach Gleichungen (4.6) und (4.7)

MgF, ord. Strahl MgF, auBlerord. Strahl

Frequenz tand Atand Frequenz tand Atand

GHz 1074 104 GHz 1074 1074

12.47 0.43 0.16

13.49 0.25 0.16 13.52 0.06 0.14

Ku- 1454 028 0.16 1562 030 0.15
Band- | 16.59 0.30 0.15 16.66 0.30 0.15
Resonator| 1758 0.34 0.14 17.68 0.37 0.15
18.51 0.26 0.13 18.68 0.38 0.14

29.22 0.36 0.13 | 2933 0.30 0.11

30.46 0.53 0.14 30.63 0.46 0.12

Ka- | 3162 062 0.13 31.90  0.62 0.13
Band- | 32.73 0.75 0.13 33.12 0.67 0.13
Resonator| 3388 0.68 0.12 34.27 0.70 0.13
35.11 0.69 0.10 35.41 0.76 0.12

36.39 0.88 0.10 36.60 0.73 0.11

D-Band- | 144.26 317 0.14 14451 3.15 0.14
Resonator | 145.58 2.76 0.15 145.83 3.09 0.15
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5.1 Dielektrischer Verlusttangens

Wie das tetragonale Gitter des MgF, ist auch der Saphir - das technisch interessanteste Mate-
rial - anisotrop mit zwei voneinander unabhingigen dielektrischen Funktionen senkrecht und

parallel zur optischen Achse. Verglichen mit MgF, ist die Anisotropie in Saphir jedoch deut-
lich stirker. So betrdgt die relative Dielektrizititskonstante im ordentlichen Strahl €’ | =9.406
gegeniiber €’)=11.599 im auflerordentlichen Strahl. Die tand-Werte sind bei 145 GHz in der

ersten Orientierung etwa doppelt so grofl wie in der zweiten (siehe Tabelle 5.5).

Es wurden drei unterschiedliche Saphirqualititen auf ihre dielektrischen Eigenschaften hin
untersucht, die sich in ihrem Herstellungsverfahren voneinander unterscheiden (siehe Kapitel
4.4). Sowohl Frequenz- als auch Temperaturabhingigkeit wurden im ordentlichen Strahl fiir
alle drei Qualititen gemessen, wihrend im auflerordentlichen Strahl die Temperaturmessun-
gen auf CZ-Saphir beschrinkt blieben. Bei Raumtemperatur sind im Rahmen der Mefige-
nauigkeit keine Unterschiede zwischen den einzelnen Qualitdten festzustellen, weshalb die
Ergebnisse zur Frequenzabhingigkeit in Tabelle 5.5 iber alle Qualititen gemittelt sind. Ku-
Band-Messungen im auflerordentlichen Strahl waren nicht durchfiihrbar, da keine Probe mit
entsprechender Orientierung (Z-Schnitt) und ausreichendem Durchmesser zur Verfiigung
stand.

Die Messungen mit dem Ku- und Ka-Band-Resonator streuen deutlich stirker als bei den
Alkali- bzw. Erdalkalihalogeniden, da die gemessenen Werte niher an der Auflosungsgrenze
dieser Resonatoren liegen.
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Abbildung 5.3 Bei 145 GHz gemessene Temperaturabhdngigkeit von tand in
unterschiedlichen Saphirqualititen im ordentlichen und aufSerordentlichen Strahl
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5.1 Dielektrischer Verlusttangens

Bei den temperaturabhingigen Messungen zeigen die einzelnen Qualititen bis zu Temperatu-
ren von ca. 80 K ebenfalls gleiches Absorptionsverhalten (siche Abbildung 5.3). Unterhalb
dieser Temperatur deuteten sich jedoch Unterschiede an. Um diese Unterschiede genauer un-
tersuchen zu konnen, wurde der Verdampferkryostat mit fliissigem Helium bis auf Tempera-
turen von 25 K abgekiihlt. Dabei hat sich gezeigt, da die tand-Werte des HEMEX-Saphirs
unterhalb 80 K bei tand=107° in Sittigung gehen, wihrend die Verluste des CZ-Saphirs und
des Ti-dotierten Saphirs mit einem T**-Gesetz weiter bis zur Auflésungsgrenze der MeBap-
paratur von ca. tand=10° abfallen. Die Verluste des CZ-Saphirs liegen dabei leicht unter de-
nen des Ti-dotierten Saphirs. Bei tiefen Temperaturen machen sich demnach die unterschied-
lichen Qualititen im Absorptionsverhalten bemerkbar. Im auflerordentlichen Strahl zeigt der
CZ-Saphir eine schwichere Temperaturabhéangigkeit als im ordentlichen Strahl und die Tem-
peraturkurven scheinen sich bei etwa 90 K zu schneiden.

Tabelle 5.5 MefSergebnisse bei Raumtemperatur an Saphir im ordentlichen und
auflerordentlichen Strahl mit systematischen Fehlern nach Gleichungen (4.6) und (4.7)

Saphir ord. Strahi Saphir aulerord. Strahl
Frequenz tand Atand Frequenz tand Atand
GHz 107 107 GHz 107 107
12.60 0.17 0.05
Ku- 14.02 0.17 0.04
Band- 15.04 0.15 0.04
16.47 0.15 0.04
Resonator | 17 49 0.17 0.04
18.23 0.21 0.04
30.73 0.17 0.10 30.33 0.25 0.13
32.01 0.28 0.11 32.36 0.25 0.11
33.21 0.34 0.13 33.62 0.33 0.09
Ka- 34.74 0.38 0.12 3493 0.29 0.08
Band- 35.85 0.40 0.11
36.46 0.37 0.10 36.24 0.34 0.09
Resonator| 37.75 0.47 0.09
39.06 0.36 0.08
40.37 0.35 0.09
41.66 0.49 0.11
42.86 0.72 0.13
43.89 0.52 0.12
44,91 0.53 0.12
D-Band- | 144.70 2.07 0.08 145.38 0.95 0.07
Resonator | 146.02 1.90 0.09 145.38 1.19 0.07
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5.1 Dielektrischer Verlusttangens

Quarz ist der einzige der ausgewdhlten Kristalle mit nicht ionischem sondern kovalentem
Bindungscharakter. Quarzkristalle finden aufgrund ihrer piezoelektrischen Eigenschaften
verbreitet Anwendung in der Elektrotechnik. Mit einer dreizdhligen Symmetrieachse ist auch
Quarz optisch aktiv. Die Anisotropie ist jedoch sowohl im dielektrischen Verlusttangens als
auch in der Dielektrizitdtskonstanten mit &’ =4.44 und €’|| = 4.641deutlich schwécher als
in Saphir. Wegen der geringen dielektrischen Verluste, die bei 145 GHz und Raumtempera-
tur im ordentlichen Strahl mit tand=5 10" um etwa einen Faktor 5 kleiner sind als im Saphir
(vergleiche Tabelle 5.5 mit 5.6), wird Quarz als ein moglicher Alternativwerkstoff fiir ther-
misch nicht hoch belastete Fenster (z.B. Fenster zur Plasmadiagnostik) diskutiert.

Proben mit ausreichendem Durchmesser fiir Messungen mit dem Ku-Band-Resonator waren
nicht verfiigbar. Wegen des geringen Absorptionsvermogens des Quarzes wiren solche Mes-
sungen auch nur mit unbefriedigender Genauigkeit durchfithrbar. Die MeBergebnisse im Ka-
und D-Band weisen eine relativ starke Streuung auf, da die MeBwerte nahe an den Fehler-
grenzen liegen (siche Tabelle 5.6). Insgesamt ist eine deutlich schwéchere Frequenzabhin-
gigkeit der Verluste zu beobachten als in den anderen untersuchten Kristallen.

Die von der Firma Steeg & Reuter als Naturquarz erhiltliche Qualitit unterscheidet sich von
der konventionellen Qualitit durch tand-Werte, die sowohl bei Raumtemperatur als auch zu
tieferen Temperaturen um etwa 25% héher liegen. Unterhalb 100 K zeigt sich in beiden Qua-
litdten eine Sittigung der Verluste bei tand=7 107 (siche Abbildung 5.4).
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Abbildung 5.4 Bei 145 GHz gemessene Temperaturabhdngigkeit von tand in konventionellem
Quarz und Naturquarz im ordentlichen und auferordentlichen Strahl
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’5 .2 Dielektrizitdtskonstante

Tabelle 5.6 Mef3ergebnisse bei Raumtemperatur an Quarz im ordentlichen und
aufSerordentlichen Strahl mit systematischen Fehlern nach Gleichungen (4.6) und (4

Quarz ord. Strahl Quarz aulerord. Strahl

Frequenz  tand Atand Frequenz  tand Atand

GHz 10 10 GHz 10™ 107

29.38 0.02 0.09 29.35 0.02 0.10

30.69 0.15 0.10 30.65 0.19 0.10

Ka- 33.25 0.27 0.12 33.18 0.30 0.12
Band- 34.47 0.32 0.12 34.37 0.34 0.12
Resonator 35.64 0.34 0.12 35.51 0.40 0.11
36.79 0.35 0.11 36.67 0.37 0.11

D-Band- 144.50 0.49 0.05 144.36 0.39 0.06
Resonator | 145,81 0.43 0.06 145.68 0.29 0.05

5.2 Dielektrizititskonstante

Mit der Verbesserung der thermischen und mechanischen Stabilitit des Verdampferkryosta-
ten und der Umstellung vom statischen in den dynamischen Temperaturbetrieb war es erst-
mals moglich, neben der Temperaturabhingigkeit der dielektrischen Verluste auch die Tem-
peraturabhingigkeit der Dielektrizitdtskonstante zu messen, Da diese Grdfle, durch die im
wesentlichen die Reflexionseigenschaften der mm-Wellen-Fenster bestimmt sind, ebenfalls
in die Konstruktion dieser Fenster miteinflieBt [63], werden die Ergebnisse dieser Messungen
im folgenden dargestellt.

Die Dielektrizititskonstante der einzelnen Kristalle wurde bei Raumtemperatur im gesamten,
zur Verfiigung stehenden Frequenzbereich bestimmt, wobei im Rahmen der Mef3genauigkeit
keine Dispersion festzustellen ist. Die in Tabelle 5.7 angegebenen Werte sind deshalb iiber
alle Frequenzen gemittelt, wobei A€', jeweils der statistischen Streuung entspricht.

Tabelle 5.7 Uber alle Frequenzen gemittelte Dielektrizititskonstante bei Raumtemperatur

Material € Ag',
LiF 9.028 0.018
NaCl 5.897 0.009
KCl ‘ 4816 0.009
KBr 4.879 0.007
CaF, 6.807 0.007
BaF, 7.357 0.013
MgF, ord. Strahl 5.517 0.009
MgF, auflerord. Strahl 4.784 0.007
Saphir ord. Strahl 9.406 0.005
Saphir aufBlerord. Strahl 11.599 0.009
Quarz ord. Strahl 4.440 0.004
‘Quarz  aufleror. Strahl 4.641 0.004

Die Dielektrizititskonstante ist iiber die makroskopische Claussius-Mossotti-Relation mit der
Polarisierbarkeit des Kristalls verkniipft
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5.2 Dielektrizitditskonstante

£=1 _ 4n0m
e42 " 3V (5'1)

Dabei entspricht o, der Polarisierbarkeit eines makroskopischen, kugelformigen Volumens
V. Diese Polarisierbarkeit setzt sich zusammen aus der optischen Polarisierbarkeit, die aus
der Verschiebung der Elektronenhiille gegeniiber den Atomkernen resultiert, und der Polari-
sierbarkeit des Kristallgitters aufgrund der Auslenkung der Ionen. Nach Bosman und Havin-
ga sind fiir die Temperaturabhingigkeit drei unterschiedliche Effekte verantwortlich [64]:
zum einen die Abnahme der Dichte polarisierbarer Teilchen aufgrund der thermischen Aus-
dehnung, zum zweiten die stirkere Polarisierbarkeit der einzelnen Teilchen mit zunehmender
Temperatur aufgrund des grofieren zur Verfiigung stehenden Volumens und zum dritten die
Temperatur- abhéngigkeit von o bei konstantem Volumen.

Geht man davon aus, daf die beiden ersten Beitrige dominieren, dann ist der lineare Tempe-
raturkoeffizient der Dielektrizitdtskonstanten direkt proportional zum thermischen Ausdeh-
nungskoeffizient f=1/r, dr,/dT und dem Faktor (e'-1)(e'+2) [64]:

L ~E@-1)E+2)B . (5.2)

Diese GroBe wurde fiir die untersuchen Alkalihalogenide, die iiber den gesamten Tempera-
turbereich eine nahezu lineare Temperaturabhingigkeit von €' zeigen (siehe Abbildung 5.5)

e(M=ag+a; T, (5.3)

mit den entsprechenden Werten aus Tabelle 6.2 bestimmt. Vergleicht man die Ergebnisse mit
den gemessenen linearen Temperaturkoeffizienten de'/dT (siche Tabelle 5.8), so erkennt
man, daf} LiF, mit dem grofiten Wert, die stiarkste und KCl, mit dem kleinsten Wert, die
schwichste Temperaturabhingigkeit der Dielektrizitdtskonstanten zeigt. D.h. dieser Ver-
gleich fiihrt zu einem qualitativen Verstindnis der in den Alkalihalogeniden beobachteten
Unterschiede in den linearen Temperaturkoeffizienten a,. Zum genaueren quantitativen Ver-
stindnis mufl man jedoch neben dem thermischen Ausdehnungskoeffizienten auflerdem die
Volumen- und Temperaturabhingigkeit der Polarisierbarkeit kennen.

Tabelle 5.8 Berechnete normierte Temperaturkoeffizienten von entsprechend der Beziehung
(5.2) im Vergleich mit den gemessenen Temperaturkoeffizienten a,

©-1)(€+2) B a, = de/dT a, = €(0 K)
in 107 K in 102 K™
LiF 2.85 2.43 8.37
NaCl 1.5 2.35 5.26
KCl 0.94 1.15 4.49
KBr 1.0 1.29 4.51
CaF, 1.53 6.40
BaF, 1.48 6.94
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5.2 Dielektrizititskonstante

Oberhalb 130 K findet man fiir die Dielektrizitdtskonstante der Erdalkalifluoride CaF, und
BaF, ebenfalls ein anndhernd lineares Temperaturgesetz (siche Abbildung 5.6). Bei tieferen
Temperaturen findet jedoch ein Ubergang zu einem nahezu temperaturunabhingigen Verhal-
ten statt. Dies 1403t sich nach Gleichung 5.2 verstehen, da der thermische Ausdehnungskoeffi-
zient zu tiefen Temperaturen gegen null geht. Die anisotropen Einkristalle MgF,, Saphir und
Quarz zeigen sowohl im ordentlichen als auch im auferordentlichen Strahl ein anndhernd
quadratisches Temperaturgesetz (siche Abbildungen 5.7, 5.8 und 5.9), welches in einer frii-
heren Arbeit bereits in Saphir gefunden wurde [65]:

e(T)=ag + a;T + a,TZ | (5.4)

Die Koeffizienten a,, a, und a, wurden den Meflkurven nach dem Prinzip der kleinsten Feh-
lerquadrate angepalt. Es zeigt sich, daB8 bei allen drei Kristallen der quadratische Term ge-
geniiber dem linearen stark dominiert (siehe Tabelle 5.9)

Tabelle 5.9 Anpassungsparameter des quadratischen Temperaturgesetzes (5.8) an die
gemessene Dielekirizitdtskonstanten in den anisotropen Kristallen MgF,, Saphir und Quarz.

a,= (0 K) a, in 10* K™ a, in 10° K™
MgF, ord. Str. 5.36 2.89 1.17
MgF, auflerord. Str. 4.61 1.73 1.55
Saphir ord. Str. 9.29 -0.33 1.74
Saphir auBlerord. Str. 11.33 2.47 2.46
Quarz ord. Str. 4.45 -0.38 0.134
Quarz auflerord. Str. 4.65 -0.08 0.119

Die Anderung der Dielektrizititskonstanten €' mit der Temperatur ist in Quarz, im Vergleich
zu den anderen untersuchten Kristallen duBerst klein. So liegen die Anderungen iiber den ge-
samten Temperaturbereich unter 0.2%. Im ordentlichen Strahl nimmt die Dielektrizititskon-
stante bei tiefen Temperaturen sogar ab und durchlduft bei etwa 150 K ein Minimum. Shelby
et al [66], die dieses auBlergewohnliche Temperaturverhalten bei einer Meflfrequenz von
1 kHz ebenfalls beobachteten, erkliren dies durch die piezoelektrischen Eigenschaften des
Quarzes.
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Abbildung 5.5 Temperaturabhdngigkeit von €' in den Alkalihalogeniden LiF, NaCl, KCI und
KBr

€'(T)-¢’(0 K)
0.6

0 L=” 1 1 | 1 | |
0 50 100 150 200 250 300 350

Temperatur T in K

Abbildung 5.6 Temperaturabhdngigkeit von €' in den Erdalkalifluoriden CaF,, und BaF,
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5.2 Dielektrizitdtskonstante
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Abbildung 5.8 Temperaturabhdingigkeit von €' in Saphir im ordentlichen und
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Abbildung 5.9 Temperaturabhdngigkeit von €' in Quarz im ordentlichen und
auferordentlichen Strahl

350

- 69 -




6.1 Modellfunktionen zur Beschreibung der gemessenen mm-Wellen-Verluste

6 Diskussion

6.1 Modellfunktionen zur Beschreibung der gemessenen
mm-Wellen-Verluste

Die Diskussion der gefundenen Mefergebnisse schliefit sich der Betrachtungsweise von
Sparks et al an, die nachwiesen, da8 die Temperaturabhingigkeit dielektrischer Verlust auch
dann durch ein 2-Phononen-Modell beschrieben wird, wenn deren Steilheit tiber eine lineare
Funktion hinausgeht [S]. Damit sind frihere Argumente zur Verwendung eines
3-Phononen-Modells stark entkriftet worden. Bei der Anwendung ihres Modells auf weniger
spezielle Substanzen als die dort diskutierten Alkalihalogenide LiF, NaCl, KBr und KJ, er-
gibt sich vorrangig die Schwierigkeit, die Frequenzverbreiterung 7y der beteiligten Phononen
zu bestimmen, die den 2-Phononen-Differenzproze im mm-Wellen-Bereich energetisch erst
erlaubt.

Da experimentelle Daten in der Regel nicht vorliegen, wird der Ansatz von Sparks et al iiber-
nommen, der die experimentell verfestigten Werte fiir NaCl gemédfl einem Ansatz konstanter
Giite der Phononenzustidnden auf andere Materialien extrapoliert, wie z. B. fir KBr.

YNaCl

— L _
Smiveg = [Vm +Vm +Velgpg = 370 GHz .(6.1)

YKBr = [Vm +Vm +VC]KBr[vm+

Diese Grofle wird als temperaturunabhingig angenommen.

Ein weiterer, schwer verfiigbarer Parameter ist der kubische Koeffizient im Wechselwir-
kungspotential nachster Nachbarn ¢,, der quadratisch in die Berechnung der Dampfungskon-
stante I'(0,TO,v,T) eingeht (siehe Gleichung (2.32)), fiir den in der Literatur unterschiedliche
Formeln zu finden [5,23,67]. Wihrend das Born-Mayer-Potential bei allen gleichermafen in
die Wechselwirkung eingeht, herrscht bei dem Anteil des Coulomb-Potentials keine Uberein-
stimmung. Dies liegt an der groflen Reichweite der Coulombkrifte, die unterschiedlich stark
berticksichtigt wird, wodurch in den einzelnen Arbeiten Abweichungen bis zu 35% entste-
hen. Daraus resultieren aufgrund der quadratischen Abhéngigkeit Unterschiede in
I'(0,TO,v,T) bis zu einem Faktor 2. Das von Sparks et al [5] vorgeschlagene Potential liefert
niedrigere Werte als das von Eldridge und Howard [23] bzw. Karo und Hardy [67]. Zur Be-
rechnung des kubischen Koeffizienten ¢, wurde als Kompromiff das Modell von Karo und
Hardy gewihlt, dessen Werte zwischen denen der anderen Modelle liegen.

2 I
02= g - Aoxp (-2 (62)
0

Die Parameter A und p sind nach Gleichung (2.17) durch den Abstand nichster Nachbarn r,
und die Kompressibilitit B gegeben.

Mit diesen Festlegungen und weiteren Parametern aus der Literatur, die in Tabelle 5.2 zu-
sammengestellt sind, wurden die theoretisch zu erwartenden Verlusttangens-Werte im unter-
suchten Frequenz- und Temperaturbereich nach Gleichung (2.32) fiir KBr berechnet. Die bei
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Sparks et al vorgegebenen charakteristischen Frequenzen wurden anhand der Arbeit von
Schroder [68] korrigiert. Bei der Berechnung der Temperaturabhidngigkeit wurden die linea-
ren Temperaturkoeffizienten der Parameter v, v, 1, und B beriicksichtigt. Da nur fiir die
langwelligen transversal optischen Phononen der Frequenz v, Literaturwerte zur Tempera-
turabhingigkeit existieren, wird fiir v, die gleiche Temperaturabhéngigkeit angenommen.

In Abbildung 6.3 sind die Mefergebnisse zusammen mit den Ergebnissen der Rechnung dar-
gestellt, die als durchgezogene Linie zu sehen ist. Dieser Modellierung der MeBergebnisse
wird im folgenden mit Theorie I bezeichnet. In Anbetracht der vielen Ndherungen, die in die
Theorie eingehen, insbesondere durch die Reduktion der Dispersionsrelation auf die Rich-
tung hdchster Symmetrie (siche Kapitel 2.4), herrscht eine gute Ubereinstimmung der theore-
tischen Vorhersagen mit den experimentellen Ergebnissen. Ohne auch nur einen Parameter
anzupassen, ist die maximale Abweichung nie grofier als ein Faktor 2. Die Aussagekraft zeigt
sich insbesondere beim Vergleich der hier berechneten Dampfung T'(0,TO,v,T), die auch bei
Frequenzen v weit oberhalb von v, in guter Naherung mit Werten iibereinstimmt, die von
Karo und Hardy [67] aus der gesamten Dispersionsrelation fiir KCl numerisch berechnet
wurden (siehe Abbildung 6.1).

I['(0,TOw)/c inl/cm

berechnet 1
4l nach Gl (2.32)
Karo/Hardy
3 b
2 -
1k
0x
0 4

2mv in 107" 1/sec

Abbildung 6.1 Vergleich der mit Theorie I berechneten Dampfung I'(0,TO,v) mit
Ergebnissen Numerischer Analysen der Dispersionsrelation fiir KCI [67]
Zur Modellierung von Materialien mit komplexerer Kristallstruktur wurden weitere Verein-
fachungen herangezogen. Bei dem mit Theorie IT bezeichneten Modell wurde der etwas unsi-
chere kubische Koeffizient des Gitterpotentials ¢, nicht berechnet. Er wurde so skaliert, daf
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die berechneten Kurven bei Raumtemperatur und 145 GHz mit den gemessenen tand-Werten
zusammenfallen. Da dieser Koeffizient keine frequenzabhéngigen Parameter enthilt, wird die
Frequenzkurve nur um einen konstanten Faktor nach oben oder unten verschoben. Fiir den
Fall, daB die fiir ¢, berechneten Werte fehlerbehaftet sind, erreicht man mit Theorie II eine
bessere Beschreibung der Messung. Das Festhalten von ¢, bewirkt wegen der Vernachlissi-
gung der impliziten Temperaturabhéngigkeit {iber die Variablen r, und B eine Abschwichung
der Steilheit im Temperaturverlauf (sieche Abbildung 6.3)

Das mit Theorie III bezeichnete Modell betrachtet ausschlielich die Differenz der Beset-
zungszahlen (n,—n,). Die anderen Faktoren wurden zur korrekten Wiedergabe der tand-Werte
bei Raumtemperatur und 145 GHz normiert und festgehalten. Insbesondere die Temperatu-
rabhingigkeit der charakteristischen Frequenz v, wird dabei vernachlissigt, was dem Ansatz
entspricht, mit dem Stolen und Dransfeld [4] und Bosomworth [69] den Beitrag von
2-Phononen-Differenzprozessen zur dielektrischen Absorption diskutieren. Man erkennt
(siche Abbildung 6.3), daB die theoretische Temperaturabhingigkeit deutlich schwicher ist,
wenn man temperaturunabhingige Parameter annimmt.

Fiir Frequenzen unterhalb der kritische Frequenz v, 148t sich auch mit diesem einfachen Mo-
dell eine recht gute Ubereinstimmung mit der gemessenen linearen Frequenzabhingigkeit
erzielen.

Die Theorie III hat den Vorteil, experimentelle Ergebnisse iibersichtlich diskutieren zu kén-
nen, denn der einzige materialspezifische Parameter, der in die Rechnung eingeht, ist die Fre-
quenz v_ des transversal akustischen Phonons am Rand der Brillouinzone. Anhand einer nor-
mierten Darstellung der Besetzungszahldifferenz (n,-n,) iber der reduzierten Temperatur
Tky/hv,  (sieche Abbildung 6.2) lassen sich einige GesetzmédBigkeiten der
Absorptionseigenschaften diskutieren. Man erkennt, daB bei hohen Temperaturen T bzw.
kleinen Frequenzen v,, d.h. fiir k;T/hv_»1, die Verluste nach diesem Modell linear von Tem-
peratur und Frequenz abhidngen sollten, denn die Differenz der Besetzungszahlen 146t sich

dann annidhern zu;

k
np—-nj= ;I—B?VT . (6.3)

Vm

Allgemein kann man sagen, daB die Konvergenz zu einem linearen Temperaturgesetz bei um
so hoheren Temperaturen einsetzt, desto hoher die Frequenz v, liegt. Oder anders ausge-
driickt zeigt sich bei héheren Werten von v im gleichen Temperaturbereich eine stirkere
Temperaturabhingigkeit der Verluste. Gleichzeitig sind fur grofiere v im gleichen
Temperatur- und Frequenzbereich geringere tand-Werte zu erwarten, da die Besetzungszahl
n(v,) aufgrund der benétigten hdheren thermischen Aktivierungsenergie kleiner ist.

-72 -




6.1 Modellfunktionen zur Beschreibung der gemessenen mm-Wellen-Verluste

10 3
1 g“\ -
C
8 0.1 E — —
= |
t, -
<001 L i - o R ]
= F
~ r
;\a 2 .
\d/ - ""—‘5
0.001 SSSREU SR B ~ SO IS R
C .............. 1
00001 R I | 1
0.1 0.2 0.3 0.5 1 2 3 5
ks T/hv,

10

Exponent der T-Abhéingigkeit
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6.2 Alkalihalogenide

Durch die in dieser Arbeit gewonnenen experimentellen Ergebnisse 1d8t sich die Giiltigkeit
bestehender Theorien zur mm-Wellen-Absorption zu niedrigeren Frequenzen und tieferen
Temperaturen hin untersuchen. Die von J. Molla (CIEMAT) durchgefiihrten
Hohlraumresonator-Messungen bei 15 GHz [70] bestitigen im Rahmen der Mefigenauigkeit
die Ku-Band-Messungen dieser Arbeit. Mit seinen temperaturabhingigen Messungen im Be-
reich von 70 K bis 300 K, in dem auch die in dieser Arbeit beschriebenen D-Band-
Messungen liegen, lassen sich die theoretischen Modelle zur Temperaturabhingigkeit auch
bei 15 GHz iiberpriifen.

Es ist zu erkennen (siehe Abbildungen 6.3 bis 6.6), daB3 die bei Raumtemperatur gemessenen
tand-Werte zu niedrigeren Frequenzen hin konsistent an die Literaturdaten anschlieBen. Da-
bei ist die Streuung in den MeBergebnissen dieser Arbeit merklich geringer als in den bisher
veroffentlichten Daten,

Owens [71] findet bei vergleichbaren Frequenzen an LiF, NaCl und KBr deutlich hohere
Verluste, was entweder auf ein schlechteres experimentelles Aufldsungsvermdgen oder auf
durch Verunreinigung verursachte extrinsische Verluste zuriickzufithren sein konnte. Trans-
missionsspektren im UV- und sichtbaren Frequenzbereich (250 nm bis 1100 nm) zeigen fiir
die untersuchten Alkalihalogenid-Kristalle keinerlei Absorptionsbanden, die auf eventuelle
stirkere Verunreinigungen oder hohe Punktdefektkonzentrationenen hinweisen. Auch durch
eine chemische Analyse lieflen sich keine wesentlichen Verunreinigungen nachweisen. Es
wird deshalb davon ausgegangen, daB die extrinsischen Verluste der fiir diese Arbeit gewihl-
ten Kristalle gegeniiber den intrinsischen vernachlissigbar sind.

Die theoretischen Kurven in den Abbildung 6.4 und 6.5 wurden mit Hilfe der Modellfunk-
tion von Theorie I berechnet (siche Kapitel 6.1). Dabei wurden bis auf ein paar Ausnahmen
alle von Sparks et al. vorgegebenen Parameter iibernommen. Fiir die statische Dielektrizitéts-
konstante €', und den Néchst-Nachbar-Abstand r, wurden die Ergebnisse eigener Messungen
benutzt (siehe Tabelle 5.7 und 4.3), die sich nicht oder nur unwesentlich von den Literatur-
werten unterscheiden. Die von Sparks et al vorgeschlagenen linearen Temperaturkoeffizien-
ten der charakteristischen Frequenzen, die als wesentlich zu klein erachtet werden, wurden
durch Werte aus den Arbeiten von Lowndes ersetzt [72].

Fiir die theoretische Beschreibung der KCl-Messungen war zunichst ein entsprechender Pa-
rametersatz zu beschaffen. Die charakteristischen Frequenzen vy, v, und v, wurden der Pho-
nonendispersionsrelation [75] in [111]-Richtung entnommen (siche Abbildung A.1) und die
Energieunschirfe entsprechend Gleichung (6.1) abgeschitzt. Die librigen Parameter, wie Ab-
stand nachster Nachbarn r,, Kompressibilitit B, statische und optische Dielektrizitdtskonstan-
te und Atommassen, sind bestens bekannt und in Tabellenwerken wie Landolt Bérnstein [76]
nachzuschlagen.

Die mit diesen Parametern (siche Tabelle 6.2) berechneten theoretischen Kurven decken sich
nicht nur gut mit der gemessenen Frequenzabhéngigkeit von tand sondern auch mit der bei
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145 GHz gefundenen Temperaturabhingigkeit, ohne auch nur einen der in dem Modell ent-
haltenen Parameter an die Mefdaten anzupassen. Auch die von J. Molla (CIEMAT) [70]
durchgefiihrten temperaturabhingigen Messungen lassen sich weitgehend mit diesem Modell
beschreiben (siche Abbildung 6.3 und 6.6).

Vergleicht man die bei den Alkalihalogeniden gemessenen tand-Werte bei Raumtemperatur
und 145 GHz mit den entsprechenden Frequenzen v_, so findet man die in Kapitel 6.1 an-
hand Theorie III diskutierten GesetzméafBigkeiten mit Ausnahme des KBr erfiillt (siche Tabel-
le 6.1). Wie erwartet zeigt LiF mit dem grofiten v_ die kleinsten Verluste. Das abweichende
Verhalten von KBr, dessen Verluste trotz des kleinsten v_ nicht die groBten sind, liegt in der
Tatsache begriindet, dal diese Regel von den Unterschieden im Gitterpotential ¢, und den
Ionenmassen iiberlagert ist. So fiihrt die grole Masse des Br-lons, die reziprok in Gleichung
(2.32) eingeht, trotz des kleinen v_ zu geringeren Verlusten als in KCl und NaCl.

Tabelle 6.1 Vergleich der charakteristischen Frequenzen v, mit den tand-Werten bei

145 GHz und Raumtemperatur und deren mittleren Exponenten n in der
Temperaturabhdngigkeit (tand~ T") im Temperaturbereich zwischen 100 K und 275 K

v inTHz _ tandin 10~ n,.
LiF 6.3 8.8 1.61
NaCl 3.45 20.7 1.59
KCl 3.12 304 1.52
KBr 2.13 14.6 1.77

Die gemessene Temperaturabhangigkeit 148t sich anhand Theorie III nur schwer diskutieren,
da zum einen die Temperaturabhéngigkeit von v_ nicht in die Rechnung miteingeht und zum
anderen der Koeffizient ¢, und dessen Temperaturabhingigkeit nicht in der Theorie enthalten
sind. Sowohl die gefundene als auch die berechnete Temperaturabhingigkeit ist jedoch fiir
alle Alkalihalogenide bei Raumtemperatur stirker als linear (sieche Tabelle 5.1). Stolen und
Dransfeld, die ihre Meflergebnisse anhand des gleichen Modells unter der Niherung hoher
Temperaturen diskutieren, fiihren dies auf zusitzliche Verluste zuriick, die durch
3-Phononen-Prozesse verursacht sind und die bei héheren Temperaturen ein quadratisches
Temperaturgesetz (tand~T?) zeigen sollten. Die gut Ubereinstimmung mit Theorie I zeigt
jedoch, dafl die Annahmen von Stolen und Dransfeld fiir ein lineares Temperaturgesetz zu
grob sind und die Temperaturabhéngigkeit der Parameter die Temperaturabhingigkeit der
Verluste, insbesondere bei kleinen v, -Werten, zusitzlich verstéarkt.
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Tabelle 6.2 Parameter zur Berechnung der dielektrischen Verluste in den Alkalihalogeniden
LiF, NaCl, KCI und KBr nach Gleichungen (2.27), (2.28) und (2.32). (* aus Referenz [5])

LiF NaCl KCl KBr
€, 1.92 * 233 % 2.13 [74] 233
1, in 10m 2.013 2.82035 3.146 3.299
dr,/dT  in 10™m/K 0.649 * 1.09 * 1.139 [76] 123 %
B in 10"""/Pa - - 5.53 [76] 6.49  *
dp/dT  in 10%/PaK - - 39.26 [76] 18.55  *
o, in 10"J/m* -132 ¢ -5.93 * - -
do,/dT  in 108 J/m’K 6.0 * 2.4 * - -
m, in 102g 1.15  * 382 % 6.492 * 6.49  *
m_ in 10%g 315 * 5.887 * 5887 * 13.3 *
m, in 10%g 0.842 * 232 % 3.087 * 436  *
V1o in THz 921 * 492 * 4.26 [75] 3.57 [68]
v, in THz 6.3 * 3.45 * 2.86 [75] 2.13 [68]
v, in THz 27 % 0.6 % 0.36 [75] 0.93 [68]
dv/dT  in GHz/K -1.65 [74] -1.98 [74] -1.2 [74) -1.2 74
Y in THz 0.6  * 0.54 % 0.48 037 *
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6.3 Erdalkalihalogenide

6.3.1 CaF, und BaF,

Wihrend bei den untersuchten Alkalihalogeniden vereinzelt Literaturwerte existieren, die
sich mit den Ergebnissen dieser Arbeit vergleichen lassen, lagen fir CaF, und BaF, im rele-
vanten Frequenzbereich keine Vergleichswerte in der Literatur vor. Die in CIEMAT durch-
gefithrten Messungen bestitigen auch hier die im Ku-Band-Resonator gemessenen Raumtem-
peraturwerte des dielektrischen Verlusttangens. Fiir Frequenzen oberhalb 300 GHz gibt es
neuere Daten zu CaF,, die im National Physical Laboratory (NPL) in London mittels Fou-
rierspektrometrie bestimmt wurden [77]. Sie zeigen das gleiche lineare Frequenzgesetz, wie
die Daten dieser Arbeit.

Unter Beachtung der an den Alkalihalogeniden gefundenen Auswahlregeln fiir die
2-Phononen-Differenzprozesse [5] 148t sich die Modellfunktion von Theorie I auf Kristalle
mit CaF,-Struktur wie CaF, und BaF, verallgemeinern. Die CaF,-Struktur, deren Symme-
trieeigenschaften vergleichbar sind zu denen der NaCl-Struktur der Alkalihalogenide, besteht
aus einem kubisch flichenzentrierten Metallionengitter in dem die Anionen die Mitte eines
jeden 1/8-Wiirfels ausfiillen. Mit 3 Atomen besitzt die Einheitszelle des CaF, bzw. BaF, ein
Atom mehr als die der Alkalihalogenide, was zu einer um drei grofleren Zahl an Phononen-
zweigen in der Phononen-Dispersionsrelation fithrt, Neben 3 akustischen gibt es 6 optische
Phononenzweige, von denen nur 3 IR-aktiv sind. Die tbrigen 3 sind ausschliefilich in
Raman-Streuexperimenten anzuregen und sollten deshalb auch fir die mm-Wellen-
Absorption nicht verantwortlich sein.

Wihlt man aus den verbleibenden Phononenzweigen die charakteristischen Frequenzen an
Punkten mit geringem Frequenzabstand v, zwischen Zweigen gleicher Polarisation und mit
moglichst niedriger Frequenz v_ des transversal akustischen Phonons, so lassen sich entspre-
chen den Alkalihalogeniden Modellfunktionen berechnen, welche die experimentellen Ergeb-
nisse sehr gut wiedergeben.

Bei CaF, liegen diese Punkte demnach in [110]-Richtung, am Rand der 1. Brillouinzone, wo
der Abstand zwischen den Phononenzweigen, die nach Koster mit X, bezeichnet werden, am
kleinsten ist (siche Abbildung A.4) [80]. Die entsprechenden Dispersionskurven in
[001]-Richtung sind denen in [110]-Richtung sehr dhnlich, liegen aber bei etwas héheren
Frequenzen. Auch Zernik [81] macht in seiner Arbeit diese Differenzprozesse fir die Ab-
sorption im fernen IR-Bereich verantwortlich. Er findet ein Maximum bei 1.35 THz, was in
etwa dieser Energieliicke entspricht.

Bosomworth [69] findet fir CaF, bei 1.5 THz eine Temperaturabhingigkeit der dielektri-
schen Verluste, die sich durch einen 2-Phononen-Differenzprozefl beschreiben 1afit. Sein Mo-
dell unterscheidet sich von Theorie III dadurch, dal er die Frequenz des optischen Phonons
als Parameter wihlt und nicht die des akustischen. Die Anpassung dieses Modells fiihrt ihn
zu einer charakteristischen Frequenz v_=10.5 THz, die deutlich hoher liegt als die zu
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erwartende Frequenz des IR-aktiven Phonons. Er schliefit deshalb einen Beitrag der Raman-
aktiven Phononen nicht aus. Die Ursache fiir diese hohe Frequenz konnte jedoch nach der
Diskussion in Kapitel 6.1 auch darin begriindet sein, daf3 er wie Stolen und Dransfeld die
Temperaturabhdngigkeit der charakteristischen Frequenzen nicht mitberiicksichtigt.

Fiir BaF, liegen die stirksten Uberginge am Rand der 1. Brillouinzone zwischen den Phono-
nenzweigen, die nach Koster mit A, bezeichnet werden (siche Abbildung A.S) [82]. Die
Uberginge Z,-%, bzw. As-A; haben zwar kleinere Energieliicken, die Energie der transversal
akustischen Phononen ist jedoch in diese Symmetrierichtungen deutlich hoher als in die
[111]-Richtung. Bei Raumtemperatur und tieferen Temperaturen ist von diesen Ubergingen
ein wesentlich kleinerer Beitrag zur Absorption zu erwarten. Die Argumente werden dadurch
bekriftigt, daB die Differenzprozesse zwischen transversal akustischen und IR-aktiven trans-
versal optischen Phononen in [111]-Richtung (A,-A,) die beste Ubereinstimmung mit den
experimentellen Ergebnissen liefern.

Die Frequenzunschirfe y der Phononenzustinde wurde mit Gleichung (6.1) unter der Annah-
me abgeschitzt, dafl der fiir die Alkalihalogenide angenommene einheitliche Giitewert (14)
auf die Erdalkalihalogenide tibertragbar ist. Der kubische Koeffizient ¢, in dem Wechselwir-
kungspotential ndchster Nachbarn, 148t sich nach Gleichung (2.17) und (6.2) aus der Volu-
menkompressibilitdt B und dem Abstand nichster Nachbarn r, berechnen, wenn man die dop-
pelte Ladung des Ca-Ions (Z=2) beriicksichtigt. Da bei den langwelligen optischen Eigen-
schwingungen das gesamte Kationengitter gegen das Anionengitter schwingt, ist fiir die Mas-
se m_ die doppelte Atommasse des Fluoratoms einzusetzen [81]. Die reduzierte Masse m_ &n-
dert sich entsprechend.

Alle Parameter, die zur Berechnung der theoretischen Kurven dienen, sind in Tabelle 6.3 auf-
gelistet. Die Temperaturkoeffizienten der transversal optischen Frequenzen v, sind der Ar-
beit von Bosomworth entnommen. Fiir die akustischen Phononen wird, wie bei den Alkaliha-
logeniden, die gleiche Temperaturabhéingigkeit vorausgesetzt. So konnten auch fiir diese Kri-
stalle Vorhersagen fir die intrinsischen Verluste gewonnen werden, die in iberzeugender
Weise mit den experimentellen Werten ibereinstimmen, ohne auch nur einen Parameter an-
zupassen (siehe Abbildungen 6.7 und 6.8). Die maximalen Abweichungen sind wie bei den
Alkalihalogeniden in keinem Bereich grofier als ein Faktor 2.

Das durch die Theorie geforderte stirkere Ansteigen der Verluste in der Nhe von v, wird bei
CaF, durch die Fourierspektrometer-Messungen [77] nicht bestitigt, was darauf hindeuten
kénnte, das die Energieliicke bei hoheren Frequenzen liegt. Die in dieser Arbeit gefundenen
Mikrowellendaten sind hingegen nahezu deckungsgleich mit der theoretisch vorhergesagten
Frequenzabhingigkeit. Das gleiche gilt auch fiir die Temperaturabhingigkeit. Das beobachte-
te Abknicken der tand-Werte unterhalb von 100 K in ein nahezu temperaturunabhingiges
Verhalten konnte auf extrinsische Verluste hindeuten, die durch Gitterdefekte oder Verunrei-
nigungen verursacht sein konnen. Die gefundenen starken F-Zentren im UV-Bereich (siehe
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Kapitel 4.5) erhirten diesen Verdacht. Bei BaF,, das ebenfalls eine Sattigung unterhalb 100

K andeutet, waren solche F-Zentren nicht zu finden.

Tabelle 6.3 Parameter zur Berechnung der dielektrischen Verluste in CaF, und BaF, nach

Gleichungen (2.27), (2.28) und (2.32). (# aus Referenz [76])

CaF, BaF,

£, 2.04  [69] 2.16 [69]
I, in 10™°m 2.356 2.6838
dr/dT  in 10™m/K 0.65 # 1.09 #
B in 10""/Pa 1.167  # 1.737  #
dB/dT  in 10/Pak 2711 # 4734  #
m, in 10%g 6.655  # 22.8 #
m_ in 10%g 6.31 # 6.31 #
m, in 10%g 3239 # 4.94 #
Vo in THz 7.68  [80] 558 [82]
v, in THz 426 [80] 2.04 [82]
v, in THz 1.26  [80] 4,056 [82]
dv/dT  in GHzK -1.38  [69] -0.681 [69]
Y in THz 0.72 0.57
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6.3.2 MgF,

Literaturwerte zur dielektrischen Absorption bei vergleichbaren Frequenzen sind auch bei
MgF, keine bekannt. Die Hohlraumresonator-Messungen von J. Molla [70] geben die Ergeb-
nisse dieser Arbeit im ordentlichen Strahl im Rahmen der MeBgenauigkeit wieder (siehe Ab-
bildung 6.9). Messungen im auBlerordentlichen Strahl sind mit Hohlraumresonatoren keine
moglich, da die elektrischen Feldkomponenten der TE-Moden nicht, wie im hemisphéarischen
Resonator linear polarisiert sind. Deshalb sind ausschlieflich dielektrische Messungen para-
metrisierbar, fiir den Fall, daB die Schnittfliche der scheibenformigen Probe senkrecht zur
optischen Achse liegt (Z-Schnitt). Fiir alle anderen Schnitte erhélt man immer gemischte Bei-
tréige von &) und gj}.

Die Anisotropie macht die theoretischen Berechnungen der Verluste mit der Modellfunktion
von Theorie I ungleich schwieriger als bei den Erdalkalihalogeniden, denn sie geht nicht nur
im das Gitterpotential ein, sondern auch in das Phononenspektrum. Die Struktur des Gitter-
potentials ist in Wirklichkeit wesentlich komplexer, als es durch Gleichung (6.2) ausgedriickt
wird, da in der Rutil-Struktur des MgF, unterschiedliche Néachst-Nachbar-Abstinde und so-
mit verschiedene Uberlapp-Potentiale existieren. [83,84].

In Anbetracht der Tatsache, daf selbst fiir die wesentlich besser bekannten Alkalihalogenide
die kubischen Koeffizienten ¢, in der Literatur stark voneinander abweichen, scheint eine
genauere Berechnung nur schwer moglich. Deshalb beschrianken sich die folgenden theoreti-
schen Rechnungen auf das Modell von Theorie II, in der dieser Koeffizient an die Mef3kur-
ven angepalit wird.

Die Dispersionsrelation des MgF, besteht aufgrund der 6-atomigen Einheitszelle aus 18 Pho-
nonenzweigen. Die Wahl der richtigen charakteristischen Frequenzen wird dadurch erheblich
erschwert. So gibt es in Kristallen mit der Rutil-Struktur 3 IR-aktive Phononenzweige, die
senkrecht zur optischen Achse polarisiert und somit fiir die Verluste im ordentlichen Strahl
verantwortlich sind [85] (Phononen dieser Polarisation werden in ihrer irreduzieblen Darstel-
lung E -Moden bezeichnet). Das optische Phonon mit der geringsten Anregungsenergie
(v1o=7.41 THz) zeigt die grofite Coulombaufspaltung zwischen dem transversalen und longi-
tudinalen Phononenzweig [83]. Nach der Lyddane-Sachs-Teller Beziehung (2.11) besitzt die-
se Gitterschwingung die groBte Oszillatorstirke €s— €. und sollte deshalb im wesentlichen
fiir die Absorption im mm-Wellen-Bereich verantwortlich sein.

Dieses Phonon transformiert in [100]-, [110]- und [001]-Richtung in Phononen der Darstel-
lung A,, %, und A,, von denen nur die ersten beiden eine reine Polarisation senkrecht zur op-
tischen Achse besitzen [83]. Geht man davon aus, daB auch hier Uberginge zwischen Phono-
nen gleicher Polarisation am stirksten sind, bedeutet dies eine Absorption tiber die
2-Phononen-Differenzprozesse X,-X, und A,-A,. Der A-Zweig in [001]-Richtung hat zwar
keine reine Polarisationsrichtung senkrecht zur optischen Achse, die Energieliicke zum trans-
versal akustischen Phononenzweig entsprechender Symmetrie ist jedoch deutlich geringer,
als zwischen den erwihnten Phononenzweig-Paaren. Desweiteren sind die Phononen der
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6.3 Erdalkalihalogenide

Symmetrie A,, wie bei den bisher betrachteten Kristallen, zweifach entartet, weshalb 4 Kom-
binationsmoglichkeiten (Ny=4) fiir 2-Phononen-Prozesse existieren, gegeniiber nur einer
moglichen Kombination (Ny=1) zwischen den X,- und A,-Zweigen, die nicht entartet sind.
Ein weiterer moglicher Ubergang wire Z,—X, bei einem reduzierten Wellenzahlvektor von
ca. [0.3,0.3,0], der eine vergleichbar kleine Energieliicke aufweist.

Die mit diesen 2-Phononen-Differenzprozessen nach Theorie II zu erwartenden Verluste
wurden berechnet und mit den Ergebnissen verglichen (siehe Abbildung 6.9). Wiahrend die
gefundene lineare Frequenzabhingigkeit sich mit allen Ubergingen beschreiben 148t, ist die
gemessene starke Temperaturabhingigkeit (tand~T>") nur mit dem A,~A,-Ubergang zu er-
kldren, der die grofte charakteristische Frequenz v, besitzt. Dies 146t sich nach der Diskus-
sion in Kapitel 6.1 verstehen, nach der die Steilheit der Temperaturabhingigkeit mit v_
zunimmt.

In Kristallen der Rutil-Struktur existiert nur ein IR-aktiver Phononenzweig mit einer Polari-
sation entlang der optischen Achse (solche Phononen werden in ihrer irreduzieblen Darstel-
lung mit A, bezeichnet) [85]. Dieser ist fiir die Absorption im auBerordentlichen Strahl ver-
antwortlich und liegt in MgF, und bei Raumtemperatur bei einer Frequenz von v ,=11.97
THz [83]. Dieses Phonon transformiert in die einzelnen Symmetrierichtungen in die Darstel-
lungen Z,, A, und A,, wobei auch hier die Phononen in [001]-Richtung keine reine Polarisa-
tion in Richtung der Achse besitzen. Der Abstand zu den akustischen Phononen gleicher Dar-
stellung ist in [100]- und [110]-Richtung mit mehr als 8 THz viel zu groB, als daB Differenz-
prozesse zwischen diesen Zweigen zu einer merklichen Absorption im mm-Wellen-Bereich
beitragen konnten. Die Tatsache, dal MgF, im auBlerordentlichen Strahl nahezu identisches
Absorptionsverhalten zeigt wie im ordentlichen Strahl, konnte ein Hinweis darauf sein, daf
diese A, -Moden iiber die gleichen Differenzprozesse zerfallen, wie die E -Moden.

Die niedrigen Verlusttangens-Werte des MgF, im Vergleich zu den Alkali- und Erdalkaliha-
logeniden lassen sich zum einen durch die héhere Frequenz v, der transversal akustischen
Phononen am Zonenrand erkliren und zum anderen durch die gréfere Zahl der Atome pro
Einheitszelle, wodurch sich die Massen m_, m, und m, entsprechend erhdhen. Dies fiihrt nach
Gleichung (2.32) zu niedrigeren Verlusten, da diese sich umgekehrt proportional zum Pro-
dukt dieser Massen verhalten.

Tabelle 6.4 Parameter zur Berechnung der dielektrischen Verluste in MgF, nach
Gleichungen (2.27), (2.28) und (2.32). (® aus Referenz [83] ausgewdhlt)

ord. Str. auflerord. Str.
€, 1,926 [76] 1.893 [76]
Vo in THz 7.41 e 11.97 e
\ in THz 6.15 @
v, in THz .11 @
dv/dT  in GHz/K [86] 07 @
Y in THz 0.96
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6.4 Saphir (ALO,)

Da Saphir ein technisch interessantes Material darstellt, sind auch in der Literatur vereinzelt
tan3-Werte im Mikrowellenbereich zu finden. Die Streubreit in den Literaturwerten liegt je-
doch deutlich hdher als in den Mefergebnissen dieser Arbeit [87]

Die von Braginsky et al [88] mit dielektrischen Resonatoren gefundenen Verluste liegen et-
was niedriger als der Durchschnitt der {ibrigen Literaturwerte. Dies hingt damit zusammen,
daB} die benutzte Mefimethode iiber alle Polarisationsrichtungen mittelt [89]. Aufgrund der
geringeren Verluste im aufBlerordentlichen Strahl fiihrt dies insgesamt zu Ergebnissen, die
zwischen den Werten der beiden ausgezeichneten Orientierungen liegen. Ein eindeutiges In-
diz dafiir ist die gemessene relative Dielektrizititskonstante €' von 10, die dem iiber alle
Raumrichtungen gemittelten Wert (€', +¢', +€',,)/3 entspricht.

Der beobachtete starke Abfall der Verluste zu tiefen Temperaturen (siche Abbildung 6.11)
wurde bei diesen Frequenzen bisher noch nicht gemessen. Braginsky et al [88,90] finden in
ihrer Arbeit bei niedrigeren Frequenzen ein vergleichbares Temperaturverhalten (tan8~T*7),
welches jedoch schon bei héheren Temperaturen einsetzt. Dabei verschiebt sich der Uber-
gang zu dieser starken Temperaturabhingigkeit mit abnehmender Frequenz zu héheren
Temperaturen.

Auch die von Braginsky et al untersuchten Saphire zeigen bei tiefen Temperaturen unter-
schiedliches Verhalten [88]. Dies scheint im Zusammenhang zu stehen mit der Sauerstoffliik-
kenkonzentration, denn diese Sauerstoffliicken, die sich im UV-Bereich bei 220 nm als F-
Zentren beobachten lassen [61], sind mit Sicherheit nur im HEMEX-Saphir zu finden. Im
Ti-dotierten Saphir, der sich vom HEMEX-Saphir in der Herstellung nur durch die Zugabe
von etwa 0.03 Gewichtsprozent TiO, in die Schmelz unterscheidet, lassen sich diese Sauer-
stoffliicken nicht durch optische Spektroskopie nachweisen, da deren F-Zentren durch starke
F-Zentren der Ti**-lonen iiberlagert sind [62]. Man kdnnte jedoch vermuten, daB die herstel-
lungsbedingte Sauerstofflickenkonzentration durch die Zugabe von TiO, in die Schmelze
unterdriickt wird, da das Titan mehr Sauerstoff bindet als das Aluminium

Aufgrund der Komplexitit der Kristallstruktur und der Phononen-Dispersionsrelation be-
schrinken sich die theoretischen Berechnungen fiir Saphir auf das Modell von Theorie II,
womit sich keine Aussagen mehr iiber Absolutwerte des Verlusttangens treffen lassen. Deren
Abhingigkeit von der Frequenz bzw. Temperatur kann dennoch damit diskutiert werden,
wenn man die genauen Phononen-Zerfallsprozesse der angeregten IR-aktiven Phononen
kennt. Billard et al [91] finden anhand von Fern-IR-Messungen oberhalb 600 GHz, daf die
Absorption im wesentlichen durch 2-Phononen-Differenzprozesse bestimmt ist. Erst bei Fre-
quenzen v>1.5 THz und oberhalb Raumtemperatur machen sich 3-Phononen-Prozesse
bemerkbar.

Die Kristallstruktur des Saphirs hat trigonalen Charakter und besitzt die Symmetrieeigen-
schaften der C,,-Gruppe. Die Sauerstoffatome sind entsprechend der hexagonal dichtesten
Kugelpackung angeordnet, wobei die Aluminiumatome 2/3 der Oktaederliicken ausfiillen.
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Mit 10 Atomen pro Einheitszelle gibt es 30 Phononenzweige in der Dispersionsrelation, die
durch Neutronenstreuexperimente nur schwer vollstindig zu messen und ihrer irreduzieblen
Darstellung zuzuordnen sind [92,93].

Die Dispersionsrelation der Phononen in Saphir zeichnet sich durch eine Besonderheit aus.
Die Phononen verhalten sich so, als ob der Kristall in I'-Z- und I'-A-Richtung nur eine halb
so grofle primitive Zelle und damit eine doppelt so grofle Brillouinzone besitzen wiirde [94].
Dies fithrt dazu, daB die Phononen der Z,- und X,- bzw. A,- und A,-Darstellung am Zonen-
rand ineinander ibergehen. Die Phononen der Darstellung A, sind an dieser Stelle vierfach
entartet. Dies erlaubt es, die Brillouinzone zu entfalten, so daBl man effektiv nur noch 10
bzw. 15 Phononenzweige hat.

Von diesen Zweigen sind fiir die Absorption im ordentlichen Strahl ausschlieflich Phononen
der Charaktere E, [27] und fiir die Absorption im auflerordentlichen Strahl Phononen der
Charaktere A,, verantwortlich [95]. Wiahrend vier unterschiedliche IR-aktive Phononen mit
der Polarisation der E -Moden existieren, gibt es nur zwei IR-aktive Phononen mit einer Po-
larisation der A, -Moden. Die Aufspaltung in transversale und longitudinale Phononenzweige
und damit die Oszillatorstirken (g —ew)j dieser einzelnen IR-aktiven Phononen sind sehr
verschieden. Deshalb tragen diese unterschiedlich stark zur mm-Wellen-Absorption bei. Die-
se Parameter lassen sich durch Anpassen der klassischen Theorie des Dispersionsoszillators
(2.15) an IR-Spektren bestimmen [27,95]. Eine Extrapolation dieser Funktion (2.15) zu nie-
drigen Frequenzen (in den Abbildungen 6.11 und 6.12 als punktierte Linien dargestellt)
stimmt iiberraschend gut mit der experimentell gefundenen Frequenzabhingigkeit iberein.
Aussagen liber die Temperaturabhéngigkeit lassen sich mit diesem klassischen Modell jedoch
nicht gewinnen, denn dazu ist die quantenmechanische =~ Dampfungsfunktion (2.32)
einzufiihren,

Im mm-Wellen-Bereich ist die stirkste Dampfung der IR-aktiven Phononen - entsprechend
der bisher behandelten Kristallsysteme - durch 2-Phononen-Differenzprozesse zwischen
transversal akustischen und optischen Phononen gleicher Darstellung an Punkten kleinster
Energieliicken zu erwarten. Kennt man diese Uberginge, so lassen sich auch fiir solche kom-
plexen Kristalle Aussagen iiber die zu erwartende Temperaturabhangigkeit gewinnen.

Fir die mm-Wellen-Absorption im ordentlichen Strahl sind demnach in I'-Z-Richtung starke
Uberginge zwischen Phononen der Darstellung A, zu erwarten. Deren kleinster Abstand in
der erweiterten Brillouinzone entspricht in etwa einer Frequenz v, =1.95 THz bei einer Fre-
quenz v, =11.01 THz des akustischen Phonons.

Die mit diesen Frequenzen berechneten theoretischen Kurven (Theorie II) geben die gemes-
sene Frequenz- und Temperaturabhingigkeit sehr gut wieder (sieche Abbildung 6.11). Auch
sie zeigen den beobachteten steten Ubergang von einer nahezu quadratischen Temperaturab-
hingigkeit bei Raumtemperatur zu einer starken Temperaturabhéngigkeit bei tiefen Tempera-
turen. Zur Beschreibung der in CIEMAT gemessenen Verluste [96] war diese Funktion noch-
mals fiir 15 GHz MeBfrequenz zu berechnen. Sie wurde dabei, um konsistent zu bleiben mit
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dem gleichen Faktor skaliert, wie die Kurve fiir 145 GHz. Wie schon bei den Raumtempera-
turwerten liegen die Temperaturdaten etwas unterhalb der theoretischen Kurve. Im Tempera-
turverlauf stimmen jedoch beide néherungsweise tliberein.

Wegen der relativ hohen charakteristischen Frequenzen beinfluflt deren Temperaturabhéngig-
keit die Steilheit der nach Theorie II berechneten Temperaturfunktion nicht besonders stark.
Deshalb lassen sich die gemessenen Daten auch recht gut durch das Modell von Theorie III
beschreiben, in dem diese Temperaturabhingigkeit der Parameter vernachldssigt wird (siche
Abbildung 6.11). Dies fiihrt fiir die Verluste im ordentlichen Strahl zu folgender einfachen

Funktion

tan & = 5= 2 302GHz [n(vm, T) —n(vm + v, T)] , (6.4)

€s V1O

wobei der Skalierungsfaktor 302 GHz aus dem Raumtemperaturwert bei 145 GHz berechnet
wurde.

Wiren die dielektrischen Verluste nicht durch extrinsische Verluste tiberlagert, so miifiten
nach den Voraussagen der Theorie die Temperaturabhiangigkeit zu tiefen Temperaturen zu-
nehmen. Das mittlere Temperaturgesetz hingt somit nach diesem Modell stark von dem be-
trachteten Temperaturintervall ab und sollte nicht, wie in den theoretischen Arbeiten von Gu-
revich et al [6], gegen ein konstantes Temperaturgesetz konvergieren. Die Diskrepanz zwi-

schen dem von Braginsky gefundenen Tieftemperaturverhalten (tand~T*") und dem von Gu-
revich fiir Kristalle der Symmetrie-Gruppe C,, geforderten (tand~T*) kénnte auf diese Sach-

verhalt zuriickzufithren sein.

In Abbildung 6.10 wurden die theoretischen Kurven auf die Mefifrequenzen von Braginsky
et a] ilibertragen. Die Kurven sind alle mit dem gleichen Faktor skaliert, der so gewihlt wur-
de, daB} der gemessene Raumtemperaturwert bei 72 GHz mit dem berechneten zusammen-
fallt. Wenn man davon absieht, daB der starke Abfall bei den gemessenen Verlusten bei et-
was hoheren Temperaturen einsetzt, als durch die Theorie gefordert, erkennt man auch da
eine recht gute Ubereinstimmung,

Nach den Arbeiten von Gurevich et al sollten Kristalle mit den Symmetrieeigenschaften des
Saphirs im auBerordentlichen Strahl und bei tiefen Temperaturen eine starke Frequenzabhén-
gigkeit und ein quadratisches Temperaturgesetz der Verluste zeigen (tand~v*T?). Es sind bis-
her keine Messungen bekannt, anhand derer dieses Gesetz iiberpriift wurde. Die Ergebnisse
dieser Arbeit zeigen zwar eine schwichere Temperaturabhingigkeit als im ordentliche Strahl,
sie ist jedoch mit tand~T?* zwischen 90 K und 130 K deutlich stirker als ein T?>-Gesetz.

Die langwelligen Gitterschwingungen mit einer Polarisation in Richtung der optische Achse
(A,,-Moden), welche fiir die Absorption im fernen IR- und mm-Wellen-Bereich verantwort-
lich sind, liegen bei v;,=12 THz [93]. Diese transformierten in I'-Z-Richtung in die
A,-Darstellung und in I'-A-Richtung in Phononen der Darstellung Z,. In I'-Z-Richtung soll-
ten demnach die stirksten Uberginge in der Nihe des Zonenrandes zu erwarten sein, an der
Stelle, wo die Energieliicke zwischen den A,-Zweigen (durchgezogene Linien in Abbildung
A.8) mit ca. v=2.07 THz am kleinsten ist. In I'-A-Richtung gibt es zwischen den
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entsprechenden IR-aktiven X,-Zweigen eine vergleichbare Energieliicke. Die mit diesen Fre-
quenzen berechneten und skalierten tand-Werte stehen auch hier im Einklang mit den experi-
mentellen Befunden (siehe Abbildung 6.12)
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Abbildung 6.10 Vergleich der von Braginsky et al [88] gemessenen Temperaturabhdngigkeit
in tand mit Theorie II

Tabelle 6.5 Parameter zur Berechnung der dielektrischen Verluste in Saphir nach
Gleichungen (2.27), (2.28) und (2.32). (* aus Referenz [94] ausgewdhlt)

ord. Str. auflerord. Str.
€, 3.06 [27] 32 [95]
V1o in THz 11.55 * 12.0 *
V. in THz 11.01 * 9.3 *
Vv, in THz 1.95 * 2.07 *
dv/dT in GHz/K -0.22 [27] -0.6 [95]
Y in THz 1.74 1.56
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Abbildung 6.11 Gemessene Frequenz- und Temperaturabhdngigkeit von tand in Saphir im
ordentlichen Strahl im Vergleich mit Literaturwerten und theoretischen Modellen
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Abbildung 6.12 Gemessene Frequenz- und Temperaturabhdngigkeit von tand in Saphir im
auferordentlichen Strahl im Vergleich mit Literaturwerten und theoretischen Modellen
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6.5 Quarz

Eine von Birch (NPL, London) initiierte Vergleichsmessung im nahen mm-Wellen-Bereich
an Quarzproben gleicher Qualititen [102] zeigt, dafl die niedrigen Verluste des Quarzes ex-
perimentell nur schwer aufzuldsen sind. Die MeBergebnisse der beteiligten Laboratorien sind
teilweise sehr verschieden. Auch die in dieser Arbeit mit den hemisphirischen offenen Reso-
natoren gemessenen tand-Werte wiesen eine relativ starke Streuung auf, da die Meflwerte na-
he an den Fehlergrenzen liegen (siehe Tabelle 5.6).

Insgesamt ist eine deutlich schwichere Frequenzabhéngigkeit der Verluste zu beobachten als
in den anderen untersuchten Kristallen. Die gleichfalls mit einem offenen Resonator durchge-
fiihrten Messungen von R.N. Clark [102] zeigen sogar eine Abnahme der Verluste mit der
Frequenz, was den iibrigen experimentellen Ergebnissen widerspricht. Es wird vermutet, daf
dies mit einem systematischen Fehler des Ladefaktors im Auswertealgorithmus zusammen-
héngt, der bei nichtresonanten Proben zu kleine tand-Werte liefert (siche Abbildung 4.9).
Tatsdchlich wurde in den Messungen bei 72 GHz bzw. 144 GHz eine nichtresonante Probe
eingesetzt, was die vergleichsweise niedrigeren Werte erkldren konnte.

Der Quarzkristall, dessen Struktur sich aus spiralférmig angeordneten SiO,-Tetraedern zu-
sammensetzt, besitzt 9 Atome pro Einheitszelle und damit 27 Phononenzweige in der
Phononen-Dispersionsrelation. Aus IR- und Raman-Messungen ist bekannt, dah fir die Ab-
sorption im ordentlichen Strahl ausschlieBlich Phononen der irreduzieblen Darstellung E und
im auBerordentlichen Strahl Phononen mit dem Charakter der A,-Moden verantwortlich sind
[103,104]. Dabei existieren acht unterschiedliche E-Moden, die senkrecht zur Achse polari-
siert sind, gegeniiber vier A,-Moden mit einer Polarisation in Richtung der Symmetrieachse.
Wie bei Saphir, 148t sich auch fir Quarz die zur Beschreibung von IR-Messungen benutzte
klassische Theorie in den Mikrowellen-Bereich extrapolieren. Die so berechnete Frequenzab-
hingigkeit ist in den Abbildungen 6.13 und 6.14 als gepunktete Linien zu sehen. Wahrend
die Ubereinstimmung mit den experimentellen Daten im ordentlichen Strahl durchaus zufrie-
denstellend ist, sind die so berechneten Werte fiir den auBerordentlichen Strahl deutlich zu
grof}. |

Die E-Moden transformieren in I'-A-Richtung in Phononen der Darstellung A, und A,. Die
kleinste Energieliicke zu Phononenzweigen gleicher Darstellung mit gleichzeitig hohen Be-
setzungszahlen ist in I'-A-Richtung bei einer reduzierten Wellenzahl von etwa 0.35 zwischen
den A,-Phononenzweigen zu finden, mit v,=0.45 THz (siche Abbildung A.10). In I-K-M-
Richtung existiert am Zonenrand und bei einem Wellenzahlvektor von 0.4 eine vergleichbare
Liicke zwischen den entsprechenden Phononenzweigen der Darstellung T,. Sich in der Be-
trachtung auf eine Symmetrierichtung zu beschrinken, wird deshalb auch in diesem Fall als
legitim erachtet. Die Temperaturabhingigkeit, die sich mit den in I'-A-Richtung gewonnenen
charakteristischen Frequenzen (siche Tabelle 6.6) nach dem fiir Theorie II benutzten Algo-
rithmus berechnen 148t, stimmt oberhalb 100 K mit der gemessenen iberein (siehe
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Abbildung 6.13). Die berechnete Frequenzabhingigkeit ist jedoch stérker, als im Experiment
beobachtet wird.

Das gleiche Bild gibt sich auch fiir die Absorption im auflerordentlichen Strahl. Die entlang
der optischen Achse polarisierten transversal akustischen und optischen Phononen
(A,-Moden) mit dem kleinsten Frequenzabstand, liegen in I'-A-Richtung am Zonenrand bei
1.56 THz und 5.85 THz [105]. Aufgrund der groferen Energieliicke (v,=4.29 THz) wiirde
man wesentlich geringere Verluste als im ordentlichen Strahl erwarten. Dies wird jedoch
durch die héhere Besetzungszahl der niederenergetischeren transversal akustischen Phononen
teilweise kompensiert, so daf3 die Verluste im auBlerordentlichen Strahl bei 145 GHz um etwa
20% niedriger liegen als im ordentlichen Strahl.

Tabelle 6.6 Parameter zur Berechnung der dielektrischen Verluste in Quarz nach
Gleichungen (2.27), (2.28) und (2.32). (# aus Referenz [103] ausgewdhlit)

ord. Str. auflerord. Str.
€_ 2.354[106] 2.383[106]
Vio in THz 384 # 1092 #
Vi in THz 357 # 1.56 #
Vv, in THz 045 # 429 #
dv/dT in GHz/K -1.2 # -1.2 #
Y in THz 0.540 0.72
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Abbildung 6.13 Gemessene Frequenz- und Temperaturabhdngigkeit von tand in Quarz im
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Abbildung 6.14 Gemessene Frequenz- und Temperaturabhdngigkeit von tand in Quarz im
auperordentlichen Strahl im Vergleich mit Literaturwerten und theoretischen Modellen
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7 Zusammenfassung

Mit Hilfe hemisphdrischer offener Resonatoren wurden dielektrische Messungen, an ioni-
schen Einkristallen und an Quarzeinkristallen in einem Frequenzbereich von 13 GHz bis 145
GHz und Temperaturbereich von 25 K bis 300 K durchgefiihrt. Dazu wurde ein neuer Reso-
nator konstruiert, der Messungen im Ku-Band zwischen 13 GHz und 20 GHz erlaubt.

Ein urspriinglich eingesetztes Meflverfahren, welches die Giite einer Resonanz aus der ge-
messenen Resonanzfrequenz und der Halbwertsbreite bestimmte, wurde durch ein neues Ver-
fahren abgelost, aus dem die Giite und Resonanzfrequenz aus der Anpassung einer theoreti-
schen Lorentzfunktion an die gemessene Resonanzkurve hervorgehen. Dieses Verfahren ver-
fiigt vor allem bei schwach ausgeprigten, vom Systemrauschen iiberlagerten Resonanzen
uber einen deutlich geringeren statistischen Fehler. Auflerdem erlaubt diese Methode, stdren-
de Einflisse, die zu asymmetrischen Resonanzen und somit zu systematischen Fehlern fiih-
ren, in der Anpassungsfunktion zu berticksichtigen.

Dank einiger durchgefiihrten Anderungen am Kryostatenaufbau konnte dessen thermische
und mechanische Stabilitdt erheblich verbessert werden, wodurch es erstmals moglich wurde,
neben den dielektrischen Verlusten auch die Dielektrizititskonstante mit Fehlern kleiner als
0.5% sehr genau zu bestimmen. Weiterhin ist es gelungen, zusammen mit dem eingefiihrten
MefBverfahren den Mefivorgang zu automatisieren und die temperaturabhéngigen Messungen
vom stationdren in einen dynamischen Temperaturbetrieb des Kryostaten umzustellen. Mit-
tels selbstgeschriebener Komputerprogramme ist es so heute méglich, die Temperaturabhén-
gigkeit der komplexen dielektrischen Funktion mit einer Datendichte und Genauigkeit zu be-
stimmen, die den alten Stand der Technik weit libertrifft.

Systematische Untersuchungen zur Abhingigkeit der bestimmten tand-Werte von der ge-
wihlten Probendicke fiihrten zu einer Korrektur des allgemein fiir hemispharische Resonato-
ren benutzten Auswertealgorithmus, Diese Korrektur beruht auf der Tatsache, daf} die Verlu-
ste am ebenen und sphérischen Spiegel nicht gleich sind, wie bisher angenommen wurde,
sondern durch unterschiedliche Oberflachenbeschaffenheiten bzw. durch die Koppelldcher
im sphirischen Spiegel wesentlich voneinander abweichen kénnen.

Nach all diesen Vorarbeiten konnten die intrinsischen dielektrischen Eigenschaften im besag-
ten Frequenz- und Temperaturbereich an den Alkalihalogeniden LiF, NaCl, KCl und KBr,
den Erdalkalifluoriden CaF,, BaF, und MgF, und schlieflich an Saphir und einkristallinem
Quarz untersucht werden. Dabei standen von Saphir, dem technisch interessantesten Mate-
rial, drei und von Quarz zwei unterschiedliche Qualititen zur Verfigung. Durch parallele
Messungen in CIEMAT (Madrid) bei 15 GHz [70] mit Hilfe eines Hohlraumresonators konn-
ten die im Ku-Band-Resonator gefundenen Ergebnisse bestétigt werden.

Die experimentellen Ergebnisse dieser Arbeit wurden mit Hilfe theoretischer Modelle be-
schrieben, die bisher im wesentlichen an den einfachen Alkalihalogenidkristallen auf ihre
Giiltigkeit gepriift wurden, Diese Modelle zur Beschreibung der Absorptionseigenschaften im
Mikro- und mm-Wellen-Bereich, der weit unterhalb der Frequenz der IR-aktiven optischen
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Phononen liegt, basieren alle auf einer anharmonischen Kopplung der elektromagnetischen
Wellen an das Phononensystem des Kristalls. Die Anharmonizititen fithren zu Mehr-
Phononen-Streuprozessen, wobei ausschlieBlich 2- und 3-Phononen-Prozesse in der Literatur
diskutiert werden. Dabei herrscht keine Einigkeit dariiber, welcher dieser Prozesse im we-
sentlichen fur die Absorption in diesem Frequenzbereich verantwortlich ist.

Anhand der Meflergebnisse an den Alkalihalogeniden, die eine erhebliche Erweiterung der in
der Literatur zu findenden Daten darstellen, konnten der Geltungsbereich der bestehenden
Modelle zu neuen Frequenz- und Temperaturbereichen hin gepriift werden. Die gute Uber-
einstimmung der experimentellen Ergebnisse mit der von Sparks et al [5] fiir Alkalihalogeni-
de entwickelt Theorie deutet darauf hin, daB3 sich die Absorption im untersuchten Frequenz-
bereich, entgegen den Aussagen der vielzitierten Arbeit von Stolen und Dransfeld [4], alleine
durch 2-Phononen-Differenzprozesse ausreichend beschreiben 148t. Diese gute Ubereinstim-
mung wurde ohne Anpassung der in der Theorie enthaltenen Parameter erreicht. Mit Hilfe
eines entsprechenden Parametersatzes lieBen sich erstmals auch fiir KCl die dielektrischen
Verluste vorhersagen.

Mit den an den Alkalihalogeniden gewonnenen Erkenntnissen war es moglich, das Modell
auf die Erdalkalifluorid-Kristalle CaF, und BaF, zu iibertragen, von denen bisher keine Mes-
sungen im untersuchten Frequenzbereich bekannt sind. So wurden erstmals auch fiir diese
Materialien ohne Parameteranpassung die Frequenz- und Temperaturabhéngigkeit des dielek-
trischen Verlusttangens berechnet, die den gemessen Datensatz erstaunlich gut wiedergeben.
Die iibrigen, optisch anisotropen Kristalle wie MgF, und die technisch interessanteren Kri-
stalle Saphir und Quarz wurden sowohl im ordentlichen als auch im aufierordentlichen Strahl
auf ihre dielektrischen Eigenschaften untersucht. Vergleichbare Modellrechnungen lieen
sich fiir diese Einkristalle nur bedingt anstellen, denn die Annahmen, die Sparks et al zu ih-
rem einfachen Algorithmus fir die dielektrischen Verluste fithren, sind zu grob, um der
Komplexitdt dieser Kristallstrukturen Rechnung zu tragen. Kennt man jedoch einen einzelnen
MefBpunkt, z.B. den Raumtemperaturwert von tand beil45 GHz, dann kann man einen Ska-
lierungsfaktor fiir das gleiche Modell bestimmen, mit dem sich die dielekirischen Verluste
ohne weitere Parameteranpassung in den angrenzenden Frequenz- und Temperaturbereichen
berechnen lassen. Die so fiir die anisotropen Kristalle durchgefiihrten Rechnungen stimmen
erstaunlich gut mit der gemessenen Frequenz- und Temperaturabhingigkeit iiberein. Dabei
hat sich gezeigt, daB die in den Alkali- und Erdalkalihalogeniden gefundenen Auswahlregeln
fiir die relevanten 2-Phononen-Differenzprozesse auch in diesen komplexeren Kristallstruk-
turen ihre Giiltigkeit bewahren, wenn man zusitzlich die Polarisationsrichtungen der Gitter-
schwingungen berticksichtigt.

Die Diskussion der MeBergebnisse zeigt, daB die dielektrischen Verluste im untersuchten
Frequenz- und Temperaturbereich im wesentlichen durch die Differenz der Besetzungszahlen
der Phononen bestimmt ist, die an den 2-Phononen-Differenzprozessen beteiligt sind. Bei
Frequenzen im Mikro- und mm-Wellen-Bereich 148t sich dieser Faktor zu einem linearen
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Frequenzgesetz entwickeln, welches bis auf Quarz auch in allen Kristallen gemessen wird.
Die Stirke der Temperaturabhiingigkeit ist eng mit der Frequenz v_ des thermischen Pho-
nons verkniipft, welches im Differenzprozefl zusammen mit dem IR-aktiven Phonon vernich-
tet wird. Diese Frequenz ist in den transversal akustischen Phononenzweigen zu suchen und
zwar bevorzugt am Rand der 1. Brillouinzone, wo der Abstand zu dem optischen Phononen-
zweig gleicher Symmetrie im allgemeinen am geringsten ist.

Als grobe Regel gilt, daB Kristalle mit groBeren v_-Werten in gleichen Temperaturbereichen
geringere Verluste zeigen, da diese Phononen aufgrund der bendtigten héheren thermischen
Energie schwicher besetzt und 2-Phononen-Differenzprozesse damit unwahrscheinlicher
sind. Gleichzeitig nimmt die Stirke der Temperaturabhingigkeit mit v_ zu. Fiir hohe Tempe-
raturen nahe der Debye-Temperatur fithrt die Besetzungszahlen-Differenz zu einem linearen
Temperaturgesetz. Eine gemessene stirkere Temperaturabhéngigkeit wird vielfach durch
3-Phononen-Prozesse erklirt, die in gleicher Niherung zu einer quadratischen Temperaturab-
hingigkeit fiihren. Beriicksichtigt man jedoch die Temperaturabhingigkeit der charakteristi-
schen Frequenzen und des anharmonischen Termes im Gitterpotential, so resultiert ein deut-
lich stirkeres Temperaturgesetz, mit dem sich die gemessenen Verlustdaten im Rahmen der
Genauigkeit, mit der die entsprechenden Koeffizienten bekannt sind auch ohne
3-Phononen-Prozesse beschreiben lassen.

Saphir zeigt aufgrund der hohen Frequenzen v, der akustischen Phononen am Brillouinzo-
nenrand die stirkste Temperaturabhingigkeit, die im ordentlichen Strahl von einem nahezu
quadratischen Temperaturgesetz bei Raumtemperatur stetig zu einem T**-Gesetz zwischen
70 K und 100 K iibergeht. Das entspricht in etwa den experimentellen Befunden bei niedrige-
ren Frequenzen [87]. Diese Temperaturabhingigkeit 148t sich gleich der Frequenzabhingig-
keit im Mikrowellen-Bereich in guter Ndherung mit der Differenz der Besetzungszahlen der
an den 2-Phononen-Differenzprozessen beteiligten Phononen beschreiben

tan8 = 00353 [H(Vm,T) —n(Vm +V, T)] )

mit v =11.01 THz. Dabei wurde der Vorfaktor empirisch aus dem Raumtemperaturwert bei
145 GHz berechnet. Das gemessene Temperaturgesetz, das sich, wie bei den Kristallen einfa-
cher Symmetrie, durch 2-Phononen-Differrenzprozesse erkliren 148t, hingt stark von dem
betrachteten Temperaturintervall ab und sollte nicht, wie in den theoretischen Arbeiten von
Gurevich et al [6] gefordert, bei tiefen Temperaturen gegen ein T*-Gesetz konvergieren.

Bei tiefen Temperaturen unterhalb 80 K zeigen sich zwischen den drei untersuchten Saphir-
qualititen deutliche Unterschiede im Absorptionsverhalten. Wihrend die Verluste des CZ-
Saphirs und des Ti-dotierten Saphirs zu tieferen Temperaturen weiter stark abfallen, gehen
die Verluste des HEMEX-Saphirs bei tand=10" in Sittigung. Es wird vermutet, daB} dieses
unterschiedliche Verhalten mit der Sauerstoffliickenkonzentration korreliert ist, die sich im
HEMEX-Saphir im Gegensatz zum CZ-Saphir mittels optischer Spektroskopie als F-Zentren
bei 220 nm nachweisen lassen. Moglicherweise kénnen in der Zukunft Gliihversuche an Luft,
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von denen man sich eine Reduktion der Sauerstoffliicken erhofft, einen genaueren Aufschlufl
dariiber geben.

Das von Gurevich et al vorhergesagte T>-Gesetz fiir die Tieftemperaturverluste im auBeror-
dentlichen Strahl, was bisher experimentell noch nicht iiberpriift wurde, konnte durch die
Messungen dieser Arbeit nicht bestatigt werden.

Die dielektrischen Verluste in Quarz, dem einzigen untersuchten Kristall mit nicht ionischer
sondern kovalenter Bindung, zeichnen sich im Mikrowellenbereich durch eine deutlich
schwichere Frequenzabhingigkeit aus, die mit den bestehenden Theorien nicht zu verstehen
ist. Auch in Quarz unterscheiden sich die Absorptionseigenschaften zwischen den einzelnen
Qualititen. Im Gegensatz zu Saphir machen sich diese Unterschiede im Quarz jedoch schon
bei Raumtemperatur bemerkbar.
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