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REFLEXIA INTERNA A LUMINII MONOCROMATICE PE
FILME SUPERFICIALE DEPUSE PE
SUBSTRATURI SOLIDE

Simion JITIAN

THE INTERNAL REFLECTION OF MONOCHROMATIC LIGHT
ON SUPERFICIAL FILMS ON SOLID SUBSTRATES

Internal partial or total reflection present similitude and differences with
external reflection depending on the incidence angle of the light. Total reflection
has a major theoretical importance because complex aspects concerning the
interaction between light and superficial film. Both the analysis of the
parameters that decide upon the type of reflection and the manner of
interaction of the light with superficial films allow correct interpretation of
experimental measurements. Internal attenuated total reflection is one method
of investigation “in situ” of superficial films illustrated in this paper.
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1. Introducere

Reflexia internad se produce atunci cand nr < no . In functie de
unghiul de incidenta al radiatiei luminoase, aceasta reflexie interna
poate sa fie insotita de fenomenul de refractie si de reflexie partiala
(ca in figura 1, a), atunci cand unghiul de incidentd o este mai mic
decat unghiul limita @o<o,
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@¢ = arcsin(ny) @)

sau reflexie totala atunci cand o > ¢y, (ca in figura 1, b). In acest ultim
caz intreaga energie a radiatiei luminoase incidente revine dupa
reflexie in mediul de incidenta.

Zn

dp ﬁ1m§/

a) b)
Fig. 1 Modelul reflexiei interne: a) partiala; b) totala

Reflexia radiatiei luminoase plan polarizate pe un sistem:
mediu de incidenta-flm superficial optic neabsorbant-substrat,
prezentat in figura 1 este caracterizata de coeficientii de reflexie
complecsi Fresnel corespunzatori celor doua interfete [1].

L=r,-exp(i-8,); T =r-exp(i-) (2)

Marimile elipsometrice A si ¥ depind de coeficientii de reflexie
Fresnel prin ecuatia fundamentala a elipsometriei [2].

tan¥ -exp(i-A) = p/ ctan® =rplrs; A= 8p-8s (3)

2. Reflexia interna partiala

in cazul reflexiei interne partiale, coeficientii de reflexie
complecsi Fresnel corespunzatori celor doua componente ale radiatiei
incidente plan polarizate, paralela respectiv perpendiculara pe planul

de incidenta au valori diferite, dar T, <. Valorile lor pot fi egale doar

pentru incidentd normala (go = 0), sau pentru @o = ¢, atunci cand
modulele coeficientilor de reflexie rp=rs=1.

Asa cum se observa si din figura 2, pentru @o<@; exista un
unghi @p<@¢ , numit unghi principal, pentru care radiatia reflectata este
plan polarizata, cu vectorul intensitate camp electric ce oscileaza
perpendicular pe planul de incidenta (rp = 0).

@p = arctg(nr) 4)
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Asa cum se observa si in tabelul 1 diferenta dintre ¢p si @, este
cu atat mai mare cu cat ns este mai mare si mai apropiat de valoarea

sin(o).

Fig. 2 Dependenta de unghiul de incidenta @o a modulelor (rp, rs) a defazajelor
(dp, Os) corespunzétoare coeficientilor de reflexie Fresnel si a marimii
elipsometrice A= 3p-9s.

Tabelul 1
Po A nf Tip i Pp dp
(grade) | (nm) - reflexie  (grade) (grade) (nm)
0.5 30 26.56505 | 126.61
0.6 36.8699 | 30.96376 | 143.35
0.7 44,4270 | 34.99202 | 175.57
0.8 53.1301 | 38.65981 | 269.93
0.82 totala 55.08479 | 39.35175 | 321.37
60 562.5 0.84 57.14012 | 40.03026 | 424.87
0.85 58.21167 | 40.36454 | 539.85
0.86 59.31658 | 40.69553 | 877.86
0.86602 =sin(¢o) 60 | 40.89339 | —<
0.9 .. 64.15807 | 41.98721
partiala -
0.95 71.80513 | 43.5312

Pentru reflexia partiala, curbele A=f(df) si W=f(dr) isi pastreaza
periodicitatea, la fel ca si in cazul reflexiei externe pe filme superficiale
optic neabsorbante, atata timp cat unghiul de incidenta este mai mic
decat unghiul limita, @o<e.=arcsin(ns), sau atata timp cat ne>ne>singo |,
asa cum se observa din figura 3.

Grosimea minima de la care valorile lui A si ¥ se repeta este dmin
[3].

A = r (5)

min
2 2.2
2\/nf —ng sin® @q
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Pentru un film superficial a carui grosime creste incepand de la
zero spre valori de ordinul nanometrilor sau zecilor de nanometri, odata
cu cresterea grosimii filmului creste defazajul A si scade atenuarea Y.

Fig. 3 Curbele A =f(dr) si ¥ =f(dr) pentru filme superficiale depuse pe un
substrat metalic: ns = 2.67(1-1.18i); ¢=60°; A=562.5 nm; no=1

Spre deosebire de reflexia interna, in cazul reflexiei externe
(cand nno) odata cu cresterea grosimii filmului scade defazajul A si
creste atenuarea V.

Tin&nd cont de aceste observatii, tendinta de crestere sau de
scadere a lui A sau ¥ in timpul masuratorii cineticii de crestere a
grosimii filmului, poate furniza informatii despre natura filmului ( ne>no
sau n<no ).

3. Reflexia interna totala

In cazul reflexiei interne cand nr < no, si o > ¢, se produce
reflexia interna totala (TIR) prezentata in figura 1, b. Radiatia luminoasa
se reflecta total pe suprafata reflectatoare.

Daca filmul superficial este optic neabsorbant, intreaga energie
a radiatiei incidente este reflectata. Cu toate acestea, radiatia patrunde
in cel de-al doilea mediu (suprafata reflectatoare sau filmul superficial)
pe o anumita grosime dp , numitd adancime de patrundere, exprimata
de relatia:

d,= A (6)

! 2m\(n; sin® @, —n;
Radiatia luminoasa patrunde Tn cel de al doilea mediu sub
forma unei unde evanescente [4]. Adancimea de patrundere este o
masura a cat de departe patrunde radiatia in proba. La o distanta de
suprafata reflectatoare egala cu grosimea de patrundere intensitatea
campului electric scade de e ori (sau la 37 % din valoarea sa initiala).
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Existd doua moduri distincte de interactiune a undei
evanescente cu mediul pe care se reflectd radiatia incidenta. Tntr-unul
din mecanisme o parte sau chiar toata energia poate fi redistribuita
intre unda reflectata si unda transmisa si nu se produce nici o pierdere
de energie. Se produce o reflexie interna frustrata (FTR). Alt mecanism
de interactiune cu unda evanescenta consta in absorbtia energiei undei
incidente de mediul cu indice de refractie mai mic atunci cand el este
optic absorbant. Se produce in acest caz o reflexie totala atenuata
(ATR) [5, 6].

Asa cum se observa, in relatia (6), adancimea de patrundere
depinde de lungimea de unda A a radiatiei incidente pe suprafata
reflectatoare, de unghiul de incidenta @o si de indicele de refractie nr al
suprafetei reflectatoare.

Adancimea de patrundere dp, a radiatiei ce sufera o reflexie
totald este direct proportionala cu lungimea de unda a radiatie
incidente. Filmele superficiale cu grosimi de ordinul micronilor sunt
frecvent studiate prin spectroscopie IR, utilizand dispozitive ATR.
Domeniul spectral IR corespunde unui interval spectral cuprins intre 0,4
pum si 250 pm.

3.1. Dependenfa de unghiul de incidentd ¢0 a adancimii de
patrundere relativa dp/A

Pentru un anumit film superficial si o anumita lungime de unda,
adancimea de patrundere relativa dpo/A creste odata cu scaderea
unghiului de incidenta, ca in figura 4, putadnd avea valori mai mici sau
mai mari decat lungimea de unda a luminii incidente. Pentru studiul
filmelor superficiale se utilizeaza frecvent dispozitive de reflexie totala
atenuata (ATR) la unghiuri de incidenta cu putin mai mari decat unghiul
limita. Astfel, adancimea de patrundere a radiatiei in proba analizata
este suficient de mare pentru a obtine o buna interactiune a radiatiei cu
materialul analizat.

Fig. 4 Dependenta adancimii de patrundere relativa a radiatiei in filmul
superficial de unghiul de incidenta si de indicele de refractie a filmului
superficial; no= 1
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3.2. Dependenfa de indicele de refractie nt al suprafefei
reflectatoare a adancimii de patrundere relativa dp/A

De asemenea adancimea de patrundere relativa dp/A creste
odata cu cresterea raportului ni/no spre valoarea sin(o), ca in figura 4.

Analiza curbei de dependenta a adancimii de patrundere de
indicele de refractie a probei analizate arata ca pentru a obtine o
interactiune semnificativa a undei evanescente cu proba este necesara
alegerea unui unghi de incidenta a radiatiei pe proba astfel incat sin(@o)
sa fie cu putin mai mare decat indicele de refractie relativ al filmului fata
de mediul de incidenta (n#/no).

3.3. Analiza curbelor de dependenta a marimilor elipsometrice

4=1()

In cazul reflexiei totale curbele A = f(dr) si ¥ = f(df) nu mai sunt
periodice, asa cum se observa in figura 3. Odata cu cresterea grosimii

filmului superficial r, = |T;',| -1, g =|?;| — 1. Marimea elipsometricad ¥

= tan™(rp/rs) tinde spre valoarea ¥ = 45° iar marimea elipsometrica A
tinde spre valoarea A = 6p-3s [7].

Curbele A = f(¥) nu mai sunt curbe inchise si au aspectul celor
prezentate in figura 5. Doar pentru reflexia interna partiala, pentru valori
ale lui ne>sin @o, curbele sunt inchise.
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Fig. 5 Curbele A=f(¥) pentru filme superficiale transparente pe care se
produce reflexia interna partiala (ns= 0,866+1) sau totala (n=0,8+0.866),
in comparatie cu reflexia externa (n>1); no=1
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n cazul reflexiei interne A creste si ¥ scade odat& cu cresterea
grosimii filmului (grosimi mici) spre deosebire de cazul reflexiei externe.
Pentru reflexia externa sensul de variatie a lui A si ¥ odata cu
cresterea grosimii filmului se inverseaza, asa cum se observa si in
figura 6.

Fig. 6 Variatia
marimilor elipsometrice A si ¥
in timpul cresterii grosimii
filmului superficial

Observarea
curbelor A = f(dr) corelata
cu relatia (6) arata ca
pentru filme cu grosimea

egald cu dp , valoarea marimii elipsometrice A nu se anuleaza. De
asemenea raportul modulelor coeficientilor de reflexie complecsi
Fresnel nu este 1 (respectiv W#45°). Acest lucru se datoreaza faptului
ca se produc reflexii atat la interfata mediu de incidenta-film superficial
cat si la interfata film-substrat.

4. Dispozitive de reflexie interna totala

Elementele de reflexie internd (IRE) sau cristalele ATR sunt
elemente optice confectionate din materiale transparente intr-un anumit
domeniu spectral, care au indice de refractie mai mare decat proba
analizata (no>n).

Pentru a realiza reflexie interna pe proba analizata trebuie ca
unghiul de incidenta sa fie mai mare decat unghiul limita, exprimat de
relatia (1). O larga varietate de IRE-uri au fost dezvoltate, conform lui
Harrick [4].

in figura 7 sunt prezentate cristale ATR KRS-5 confectionate
din bromura si iodura de taliu (TIBr-TlJ). Acest material are, pe un
domeniu spectral destul de larg (0,5+35 um), un indicele de refractie no
= 2,37 cu mult mai mare decét indicele de refractie al probei analizate.
Este indeplinita astfel conditia necesara reflexiei interne totale.

Pentru a obtine spectre de buna calitate se utilizeaza cristale
ATR ce permit reflexii multiple pe proba analizata.

Alte materiale utilizate pentru confectionarea dispozitivelor de
reflexie interna pe un domeniu spectral destul de larg in domeniul IR
sunt: seleniura de zinc (ZnSe) cu no=2,4 (in domeniul spectral 1+18
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um) si germaniu (Ge) care are un indice de refractie mare no = 4 (in
domeniul spectral 2+11,5 um) [8].

n PROBA
= | OGLINDA METALICA ]
A Tde | FILM SLIFERFICIAL\/\|>/
LCRISTAI
ng T
I FILM SUPEREICIAL |
CRISTAL ATR % |

Fig. 7 Cristale ATR utilizate la Tnregistrarea spectrelor de reflexie interna

5. Aplicatii ale reflexiei interne totale

Spectroscopia de reflexie interna este utilizata in studiul
suprafetelor materialelor conductoare, semiconductoare sau dielectrice
in volum. Cu ajutorul spectroscopiei de reflexie interna se pot analiza
materiale solide moi sau dure, paste, pulberi sau lichide.

Un domeniu important de utilizare a spectroscopiei de reflexie
interna consta Tn studierea filmelor superficiale subtiri. Pot fi
determinate grosimile filmelor superficiale si proprietatile optice ale
acestora (care pot sa difere de proprietafile optice ale materialului in
volum). Atunci cand grosimea unui film superficial depus pe o oglinda
metalica este mai mica decat adancimea de patrundere (di<dy), radiatia
incidenta patrunde prin filmul superficial sub forma unei unde
evanescente, se reflecta la interfata film/metal si strabate din nou filmul
superficial. Figura 8 prezinta modelul reflexiei interne pe filme subijri
(cand  grosimea  di<dp)
depuse pe oglinzi metalice.

I.=0
A Fig. 8 Reflexia interna totald
P> e g atenuata pe un film depus pe o
ATR erystal i suprafatd metalica
FILM n_ <n,' | I PR PR Spectrele ATR ale
METAL R A— — filmelor subtiri nregistrate

ng

seamana foarte mult cu
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spectrele in transmisie si sunt destul de diferite de cele ale filmelor cu
grosimi mai mari decat adancimea de patrundere d, [5]. In cazul unui
film subtire, benzile de absorbtie nu sunt deplasate sau distorsionate
daca unghiul de incidenta este apropiat de unghiul limita. Spectrul
inregistrat este influentat de natura substratului [9].

Prin spectroscopie de reflexie interna pot fi analizate fenomene
fizice de adsorbtie-desorbtie, reactii superficiale catalizate, procese de
coroziune sau procese de electrod [10]. Aplicati de o importanta
majora o au studiile prin reflexie interna totala atenuatd a filmelor
mono-moleculare, cu aplicatii in biologie si medicina [11].

Pentru studierea filmelor subfiiri se inregistreaza in mod
frecvent spectrele in domeniul IR. Filmele subtiri sunt analizate “in situ”
daca sunt depuse pe oglinzi solide puternic reflectatoare.

Spectrele ATR din domeniul IR pot furniza informatii cu privire
la natura unor substante adsorbite pe oglinzi puternic reflectatoare
precum si cu privire la orientarea moleculelor adsorbite.

6. Concluzii

m Reflexia interna prezinta asemanari si deosebiri fata de
reflexia externa, in funciie de unghiul de incidenta al radiatiei
luminoase. Ea poate fi partiala sau totala. Reflexia totala prezinta un
interes deosebit datorita complexitati aspectelor privitoare la
interactiunea dintre radiatia luminoasa si filmul superficial.

m Analiza parametrilor care influenteaza tipul reflexiei interne si
modul de interactiune a Iluminii cu filmul superficial, permite
interpretarea corectd a masuratorilor experimentale. Reflexia interna
totala atenuata este una dintre metodele de studiu a filmelor
superficiale. Ea prezinta avantajul studierii “in situ” a filmelor
superficiale formate pe diverse substraturi.

m Modul de variatie al coeficientilor de reflexie Fresnel rp si rs
precum si a marimilor elipsometrice A si W in timpul cresterii grosimii
filmului superficial este diferit Tn cazul reflexiei interne fata de reflexia
externa.

m Reflexia interna este utilizata cu succes in studierea orientéarii
filmelor superficiale mono-moleculare foarte subfiri pe suprafete solide.
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