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1. Uvod

1. UVOD:

Pod terminom amorfno podrazumeva se specificno, agregatno stanje tela, okarakterisano
odstupanjima od uredenosti strukture svojstvene klasicnom, cvrstom stanju. Mikroskopski se amorfno
stanje karakterise kratkodometnim uredenjem strukture, odsustvom njene trodimenzionalne periodicnosti
i velikim brojem nezasicenih hemijskih veza. Za razliku od kristala, elementarne celije amorfnog stanja
su dezorijentisane i medusobno haoticno rasporedene. Duzina atomskih veza i uglovi medu njima
odstupaju od konstantnih vrednosti. Sudeci po ovome, amorfno stanje bi se u prvoj aproksimaciji moglo
identifikovati sa tecnoscu. S druge strane, mehanicka svojstva neuredenih sistema, najpre viskoznost,
dozvoljavaju da se oni tretiraju kao cvrsta tela, all za razliku od kristala, amorfne supstance su izotropne
u odnosu na opticke, elektricne, mehanicke i druge karakteristike. Stoga se amorfno stanje defmise kao
svojevrstan prelaz izmedu tecnog i kristalnog stanja materije.

Postoji vise podela amorfnih materijala. Jedna od njih je da se, polazeci od forme u kojoj se
nekristalni sistem priprema, amorfni materijali dele na stakla (koristi se i termin balk) i amorfne filmove.

U ovom radu su ispitivani opticki parametri tri tanka, halkogenidna filma: As2S3, Se6oTe40, koji
pripadaju grupaciji jednoslojnih sistema, i As2S3/Se6oTe40, koji spada u grupaciju dvoslojnih sistema.
Tematika koja ce ovde biti izneta, odnosi se na kristalne filmove, ali isto tako moze biti primenjena i na
amorfne filmove.

1.1. KARAKTERISTIKE FAZNIH DIJAGRAMA SISTEMA As-S i Se-Te

• Sistem As-S

Prvi podaci koje imamo o staklima iz ovog sistema poticu od Frerichs-a /!/. On je sintetizovao
stakla iz sistema As-S u intervalu koncentracija od 20-80 atomskih jedinica sumpora. Sintezu je radio u
ampulama od stakla "pirex", u vakuumu, sa kaljenjem u hladnoj vodi ili ledu. Pokazalo se, da je staklo sa
sastavom od 20-60 atomskih jedinica arsena stabilnije na kristalizaciju, a staklo sa 80 atomskih jedinica
sumpora je plasticnije i lako kristalise. Za dobijanje halkogenidnih stakala AHO i KokopHHa 121 su prvi
primenili metod vakuumske sinteze. Pritom su zapazili da su stakla u sistemu As-S, pri sintezi, ista kao i
stakla u steheometrijskom sastavu. Oblast obrazovanja stakla u sistemu As-S prostire se od 5.4-45
atomskih jedinica mase As. Sintezu su radili u zatvorenim teglama u inertnoj atmosferi. Od maksimalne
temperature sinteze, legura se lagano hladila u iskljucenoj peci. U intervalu koncentracije 5-15 atomskih
procenata As, kao rezultat sinteze As i S pri 900° C dobija se staklo slojevite strukture. Zbog toga je
predlozena sinteza As2S3 i S, sto je dozvoljavalo znacajno snizenje temperature (do 500°C), a da bi se pri
torn dobilo staklo iste vrste.

Tanaka /3/je dobio staklo u sistemu As-S metodom isparavanja rastopa u struji azota. Smesu,
sastavljenu od As2S3 zagrevaoje do 530-560°C, a para se talozila na temperaturi 310-380 °C.
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Slika 1.1. Dijagram sastava sistema As-S. I-staklo, II-kristal

Hruby /4/je ukazao na postojanje druge oblasti obrazovanja stakla u sistemu As-S u intervalima
koncentracije 51-66 atomskih procenata As (slika 1.1.). Staklo je dobijeno metodom vakuumske sinteze
elemenata, a maksimalna temperatura sinteze je za 300-400°C veca od temperature likvidusa
odgovarajucih legura. Stabilnost stakla pri toj temperaturi je nekoliko sati od poslednjeg kaljenja i
potapanja u hladnoj vodi. Autor istice da bez duzeg izlaganja na temperaturi 300-400°C iznad
temperature likvidusa, dobijanje stakla u toj oblasti koncentracije nije moguce. Zakljuceno je da primena
visokog pritiska i temperature dozvoljava sirenje oblasti obrazovanja stakla sistema As-S. Stakla su
dobijena pri visokom pritisku na temperaturama iznad 200°C. Na taj nacin dobijena su stakla u sastavu
As od 45-70 atomskih procenata.

U sistemu As-S poznata su cetiri jedinjenja:As2S3, As4S4, As2S5, As4S3, a od njih As2S3 i As4S4

postoje u prirodi u obliku minerala. As2S5 dobija se delovanjem H2S na soli As kiseline u jako kiseloj
sredini, ili kristalizacijom stakla steheometrijskog sastava pod uticajem visokog pritiska i temperature.

Stakla u sistemu As-S postojana su na delovanje kiseonika i vlage iz vazduha. Temperature
razmeksavanja Tg stakla sistema As-S odredivane su viskozimetrima, metodama DTA i dilatometrijom.
Mimoilazenja u vrednosti Tg, pronadena u prve dve metode, najveca su za stakla bogata sumporom, a
gube se dodavanjem As2S3 sastavu staklu (slika 1.2).

:f // 25 Jf

Slika 1.2. Zavisnost Tg od sastava sistema As-S. 1-dobijena DTA-metodom,
2-viskozimetrom, 3-dilatometrijski
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Pri povecanju sadrzaja As u staklu, povecava se otpornost na kristalizaciju. Staklo, koje sadrzi 6
atomskih procenata As kristalise pri sobnoj temperaturi u toku 24 casa, uz izdvajanje S rombicne
strukture. Staklo u sastavu As2S5 ne moze kristalisati metodom termickog zagrevanja. Staklo u intervalu
od 5-16 atomskih procenata As delimicno kristalise, kao rezultat dugog zagrevanja pri 60°C i uz
izdvajanje S rombicne strukture.

As2S3 kristalise u potpunosti kao rezultat zagrevanja na 280°C u toku 30 dana.
Staklo u svim intervalima koncentracije moze kristalisati pod uticajem visokog pritiska i

temperature (30-70 kbar). Kao rezultat su dobijene nove modifikacije poznatih jedinjenja. Stakla sa
velikom kolicinom S kristalisu pod uticajem svetlosti, a to daje mogucnost koriscenja u holografiji.

Stakla iz druge oblasti (51-66 atomskih procenata As) razlikuju se po sposobnosti kristalizacije
(slika 1.1.). Njihova sklonost ka kristalizaciji raste pri povecanju sadrzaja As i pocinje od 56 atomskih
procenata As. Oni ne kristalisu na sobnoj temperaturi.

Staklo koje sadrzi 51-56 atomskih procenata As kristalise na sobnoj temperaturi u toku nekoliko
sati (pozeljan sastav 56 atomskih procenata As). Ta stakla su plasticna na sobnoj temperaturi, Tg je niza
od sobne temperature.
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Slika 1.3. Dijagrami sastava sistema As-S

Prvi dijagram sistema As-S napravio je Jonker /5/ (slika 1.3. a). Na dijagramu je predstavljena
ravnoteza para-tecnost. Nivo likvidusa je na podeoku od 40-55 atomskih procenata As. Na slici 1.3.b. dat
je dijagram sastava sistema As-S u intervalu od 40-100 atomskih procenata As. U sistemu se vidi oblast
raslojavanja od strane As, a takode i dva dvojna jedinjenja As2S3 i As4S4 koja se polimorfno pretvaraju
pri 175°C i 265°C. As4S3 se ne pojavljuje na dijagramu sastava.

Hruby je predlozio drugu varijantu dijagrama sastava sistema As-S u oblasti koncentracije od 40-
80 atomskih procenata As (slika 1.1.). Po njegovom misljenju, kako As2S3 tako i As4S4,, tope se
inkongruentno. As4S4 uzajamno deluje sa As po eutektickom tipu. Sastav eutektika je 56 atomskih
procenata As i temperatura topljenja 190°C. Pri temperaturi od 130°C na krivama DTA javlja se
endotermni efekat koji se, po misljenju autora, javlja kao efekat topljenja. Ovaj dijagram prikazan je na
slici 1.4. Staklo u intervalu od 21-30 atomskih procenata As ne moze kristalisati, sto je uslovljeno
postojanjem eutektika u toj oblasti sastava, kao i disocijacijom As2S5 na As2S3 i S pri topljenju, cime se
povecava broj strukturnih jedinica i oblast obrazovanja stakla. Blago nagnuta kriva likvidusa u oblasti
povecanja S govori o prisutnosti mikrokapljica u torn staklu. To potvrctuje i mikroskopsko proucavanje
stakla sa vecim sadrzajem S.
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Slika 1.4. Dijagram sastava sistema As-S
Sposobnost kristalizacije stakla: termicka kristalizacija

Na slici 1.5. dat je dijagram sastava sistema As-S. Dijagram sastava je dat na osnovu podataka sa
DTA i RFA krivih, koje su snimljene pri atmosferskom pritisku.

so -

Slika 1.5. Dijagram sastava sistema As-S
Sposobnost kristalizacije stakla: kristalizacija pod pritiskom

Sumpor u datim uslovima kristalise pri visokom pritisku u vidu tzv. faze "4,04 A". Rentgenografskom i
metodom mikrostrukture dokazana je egzistencija jedinjenja As2S5. Rezultati pokazuju da se struktura
As2S5 odnosi na romboedarsku singoniju sa parametrom elementarne celije, a=10.37 A , b=9.90 A i
c=8.66 A. Istrazivanje strukture As2S5 kristalisane pri visokom pritisku, sprovodeno je metodom NKR.
Dokazano je da je u torn jedinjenju prisutan samo trovalentni As. Karakteristika jedinjenja As2S3 je u
tome sto se atomi As spajaju kao lanac sumpora S-S. Postojanje takvih lanaca potvrduje istrazivanje IK-
spektra stakla As2S5.

Postoje dokazi o novoj, p modifikaciji As4S4. Osim poznatih stabilnih modifikacija, pod uticajem
visokog pritiska i temperature stvara se nekoliko metastabilnih modifikacija As2S3 i As4S4. Na
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temperaturi iznad 400°C i pri pritisku 40-70 kbar stvara se niskotemperaturna faza P- As2S3- Na
termogramima ove faze, uocava se endotermni efekat topljenja na 210 °C.

U intervalu temperature 700-1000°C i pritiska 40-70 kbar, stvara se visokotemperaturna faza y-
As2S3. Na termogramu te faze javljaju se dva efekta: egzo efekat na 190°C koji odgovara prelazu y —»P i
endo efekat na 210°C, koji odgovara topljenju P- As2S3.

Za As4S4 takode je ustanovljeno da mimo stabilne a modifikacije, poseduje jos dve faze:
niskotemperaturnu P fazu (temperatura 400-700°C i pritisak 40-70 kbar) i visokotemperaturnu y fazu
(temperatura 800-1000°C i pritisak 40-70 kbar).

• Sistem Se-Te

Oblast obrazovanja stakla u sistemu Se-Te istrazivana je od strane raznih autora. Stakla su
dobijali metodom vakuumske sinteze elemenata, sa maksimalnom temperaturom sinteze od 500°C i
kaljenjem u hladnoj vodi. Pri takvim uslovima oblast obrazovanja stakla je u rasponu od cistog Se, do 10
atomskih procenata Te. Kaljenje uskih ampula u ohladenoj masi pri temperaturi -20°C omogucava
dobijanje stakla u obliku legure koja sadrzi do 35 atomskih jedinica Te. Slicnim metodama pokazano je
da se iz stakla moze izdvojiti do 25 atomskih procenata Te.

Metodom Spray-Cooling 161 moze se dobiti materijal u amorfnom stanju sa 40-70 atomskih
procenata Te. Metoda se sastoji u tome da se topljenjem kroz otvor na dnu ampule materijal rasplinjava u
ohladenu sredinu pod pritiskom inertnog gasa. Ovom metodom je utvrdeno da temperatura
razmeksavanja Tg raste od 45°C za cist Se, do 75°C za staklo sastava Se6oTe40.

i/C
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Slika 1.6. Dijagram sastava sistema Se-Te

Istrazivanje sistema Se-Te termickom i rentgentskom metodom pokazalo je da se u sistemu
stvara neprekidan niz cvrstog rastvora (slika 1.6.).
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1.2. METOD TERMICKOG NAPARAVANJA TANKIH FILMOVA

Osobine tankih filmova su posledica njihove specificne strukture, koja je uglavnom
karakteristika procesa do kojih dolazi prilikom njihovog formiranja. Tipicne debljine tankih filmova su
0.5-10.0 um. Sastav im je identican po celoj debljini filma, a struktura skoro homogena i izotropna.

Metodi koji se koriste za preparaciju tankih filmova cvrstih materijala su:
-katodno rasprsenje
-talozenje iz gasovite faze elektricnim tinjavim praznjenjem
-hemijsko talozenje iz gasovite faze
-elektroliticko (galvansko) talozenje pri visokim gustinama struje
-termicko ili lasersko isparavanje i kondezovanje u vakuumu.

Za dobijanje tankih filmova halkogenidnih poluprovodnickih stakala najcesce se koristi metod
termickog ili laserskog naparavanja u vakuumu. Sam proces isparavanja se moze objasniti u okviru
kineticke teorije gasova.

Vakuumsko talozenje tankih filmova sastoji se iz sledecih procesa: 1) prelaz amorfnog uzorka iz
kondezovane faze (cvrste ili tecne) u gasovitu, 2) prenosenje para uzorka u prostoru od isparivaca do
podloge, pri smanjenom pritisku gasa, 3) kondenzovanje para uzorka na podlogu.

Kod tehnike laserskog isparavanja materijala u vakuumu, svi uredaji za zagrevanje se nalaze
spolja, a sam tigl sa uzorkom se uopste ne zagreva, sto je velika prednost ove metode. Sema aparature
prikazana je na slici 1.7.

Slika 1.7. Laserski vakuum isparivac

Na slici 1.8.a sematski je prikazana konstrukcija aparature koriscene pri proucavanju procesa
isparavanja amorfnog 662863 i polikristalnih smesa GeSe i GeSe2.Na rotacionom disku (slika l.S.b)
rasporedene su razlicite mete-podloge. Obrtanjem diska istovremeno se dobija nekoliko amorfnih
uzoraka pri jednom radnom ciklusu.

Maseno-spektrometrijskom analizom sastava para i hemijskom analizom natalozenih filmova
razlicite debljine, utvrdeno je da se samo pri tacno definisanim uslovima moze ostvariti vremenska
nezavisnost sastava filmova. Frakciono razdvajanje jedinjenja moze se znatno smanjiti odgovarajucim
izborom mase materijala u isparivacu.
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Isparavanje pod dejstvom laserskog zracenja omogucava da se supstanca ispari iz tacno
defmisane male kolicine uzorka, uz postizanje visoke lokalne temperature isparavanja.

Fizicke osobine, fazni sastav i struktura tankih filmova zavise od tehnologije njihovog dobijanja,
a narocito od temperature podloge na koju se supstanca talozi.

Slika 1.8. Opsta sema aparature za talozenje amorfnih filmova metodom termickog isparavanja u
vakuumu (a), i sema rotacionog drzaca podloga (nosaca) i mete (b)

1-posuda od tantala, 2-polazni materijal, 3-prethodno zagrejan bakarni blok u koji se postavlja Ta-posuda
sa polaznim materijalom, 4-detektor temperature, 5-rotaciona pregrada za regulaciju protoka para, 6-

kvarcni piezodetektor, 7-fiksirani blok sa izmenjivim drzacem podloga, 8,9-obrtni disk sa tankim metama
za donji kontakt, 10-sloj halkogenidnog stakla, 11-gornji kontakt, 12,13-sistem zatermicku regulaciju

podloga, 14-drzac podloga, 15-uzorci tankih filmova za hemijsku analizu, 16-kocnica za disk sa metama

Pri visokim temperaturama i razlicitim brzinama naparavanja, mogu se dobiti tanki filmovi bliski
po stehiometrijskom sastavu visekomponentnom uzorku koji se isparava. Ako se radi sa unapred zadatim
parametrima, npr. sa parametrima kao sto su debljina ili povrsinska otpornost, dovoljno je odrediti
trenutak kada ta velicina dostize zadatu vrednost i prekinuti proces isparavanja. Ako se radi sa
parametrima koji zavise od brzine talozenja na podlogu, npr. sa gustinom ili specificnom otpornoscu,
tada se, pored debljine natalozenog filma, mora kontrolisati i brzina isparavanja.

Kako molekulski sastav para bitno utice na strukturu kondenzata, to se masenom
spektroskopijom kontrolise relativan sastav para u samom procesu naparavanja.

Dobijanje tankih filmova homogenog sastava, pogodnih za opticki zapis, od stakala
visekomponentnih sistema je slozen zadatak, jer pri obicnom termickom isparavanju, dolazi do
frakcionog razdvajanja tih materijala, usled znatne razlike parcijalnih pritisaka komponenti. Posledica
toga je nehomogen sastav filma po njegovoj debljini. Nehomogenost se otklanja neprekidnim
dovodenjem supstance u isparivac, kao i pracenjem brzine isparavanja.

Pri naparavanju filmova metodom diskretnog termickog postupka, pri relativno visokoj
temperaturi isparavanja, dolazi do akumulacije "tesko letecih" cestica halkogenida materijala u
isparivacu. Pri povecanju temperature materijal se, usled sublimacije komponenti, rasprskava i izbacuje
iz otvorenih tiglova (slika 1.9.)



1. Uvod

Slikal.9. Otvorenitigl

To znatno snizava opticki kvalitet filma, pa ga je nemoguce koristiti za opticki zapis.
Za dobijanje homogenih tankih filmova visokog optickog kvaliteta, istrazivacki tim iz Rusije je

predlozio specijalan isparivac 111 (slika 1.10.), koji omogucava diskretno isparavanje pri optimalno
visokim temperaturama (600-800 K).

Slika 1.10. Kvarcna celija-isparivac; 1-Ni-Cr kosuljica za zagrevanje,
2-grlo za dovodenje uzorka, 3-otvori za izlaz para, 4-kvarcna zastita, 5-poklopac od Mo

Za ispitivanje uticaja brzine kondenzacije i temperature isparavanja na stepen homogenosti
filma, konstruisan je cevasti, kvazizatvoreni isparivac (slika 1.11.), koji omogucuje brzo izvodenje
postupka isparavanja u sirokom temperaturskom intervalu (600-1000 K). Birajuci presek dovoda para,
moze se upravljati brzinom naparavanja, koja kod ovog isparivaca slabo zavisi od temperature.

Slika 1.11. Cevasti kvazizatvoreni isparivac: 1-tanki Ti lim (grejac), 2-termicki izolator (kvarc),
3-stezaljka, 4-konus za zaptivanje

Medutim, pri dobijanju filma nekom od ovih metoda, cak i kad se obezbedi da njegov sastav
odgovara polaznom staklu, struktura ne mora biti ista. Konacan efekat zavisi od niza faktora:brzine
zagrevanja isparivaca, temperature podloge, brzine kondenzacije i drugih eksperimentalnih uslova. Tek
odgrevanjem filma, dolazi do potpunog uredivanja njegove strukture, koja tada postaje bliza strukturi
polaznog stakla.
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2. OPTICKE OSOBINE TANKIH FILMOVA

Verovatno najranija naucna primena osobina tankih filmova bila je upotreba filmova sa srebrom
za ogledala i instrumente kakav je Fabry-Perot-ov interferometar. Interesovanje za filmove sa srebrom u
ranim eksperimentima bilo je ograniceno njihovim optickim osobinama: visinom refleksije i malom
apsorpcijom-za interferometre. Opticka merenja, na filmovima uopste, ukljucuju reflektancu i
transmitancu, bilo da svetlost pada normalno ili pod nekim uglom razlicitim od 90 ° na podlogu, a stepen
polarizacije reflektovane svetlosti moze se meriti u sirokom rasponu talasnih duzina. Refleksione i
transparentne osobine filmova su vec izracunate u elektromagnetnoj teoriji, u zavisnosti od indeksa
refrakcije i debljine materijala filma. I reflektanca i stepen polarizacije reflektovanog zraka mogu biti
izracunati u zavisnosti od optickih parametara filma, dok obrnuto nije moguce.

2.1. JEDNOSLOJNI FILMOVI

2.1.1. Reflektanca i transmitanca jednoslojnih filmova

Za analizu reflektance i transmitance jednoslojnih filmova, uobicajeno je da se razmatranje svodi
na sledece:

Slika2.1.

Neka svetlost pada pod uglom 00 na film indeksa prelamanja n\ debljine d} , koji je naparen na ravnoj
podlozi indeksa prelamanja «2(slika 2.1.). Reflektanca i transmitanca mogu biti odredene preko
Frenelovih koeficijenata refleksije i transmisije na spojevima nQl n\\ n2. Najpogodnije je raditi sa
komponentama svetlosnog zraka od kojih je jedna u ravni, a druga normalna na ravan upadanja. Ako
elektricni vektor upadnog zraka lezi u ravni upadanja, Frenelovi koeficijenti (amplituda refleksije i
transmisije) su dati kao:
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cos - w cos

«, cos fa + n0 cos fa
2/7j COS

H, cos fa + H0 cos fa
(2.1.)

Ako je elektricni vektor upadnog zraka normalan na ravan upadanja, odgovarajuce relacije su:

cos fa - n0 cos <

cos $ + n0 cos *

2n} cos fa

cos $ + n0 cos i
(2.2.)

Reflektanca i transmitanca su odredene proizvodom reflektovanog i transmitovanog zraka,
uzimajuci u obzir faznu razliku t), = 2^vn}d} cos (j\u susednih zraka (v je talasni broj). U opstem

slucaju /70, «j i «2 mogu biti funkcije od v. U slucaju da se film nalazi u vazduhu, zavisnost n0 od v

se moze zanemariti. S obzirom da je film okarakterisan samo parametrom «,, ovi rezultati se mogu
primeniti samo na izotropni film. Za anizotropne filmove treba uzeti u obzir zavisnost indeksa prelamanja
(refrakcije) od pravca zraka.

Rezultat sumiranja za izotropni film je dat kao:

R =
r,2 +2r}r2 cos 2^ +r2 t2t2M '2

2r,r2 cos 2r,r2 cos r, 2r2
(2.3.)

pri cemu su u formulu uvrsteni Frenelovi koeficijenti iz jednacina (2.1.i 2.2.)

Promena R sa <5j za film sa razlicitim indeksima prelamanja, na podlozi indeksa prelamanja

n2 =1.5 i u vazduhu (n0 = 1) je prikazana na slici 2.2., u slucaju kada zrak pada normalno na film.

020

Slika 2.2. Zavisnost reflektance od fazne debljine

posto je 2H,^, = NjvN —(N — \)/vN_}, i N i «1M mogu odrediti. Reflektance maksimuma Rmm ili

minimuma Rmin su date kao:

"2- (2.4.)

za slucaj n0>n}< n2, dok ce u slucaju n0<n}> n2 odgovarajuci izrazi biti:



2. Opticke osobine tankih filmova 11

Zavisnost na slici 2.2. se moze smatrati kao promena R sa debljinom za dati talasni brqj. Ako
zanemarimo disperziju, to se takode moze tumaciti kao promena R sa talasnim brojem za datu debljinu.
Efekti disperzije za mnoge materijale u vidljivom delu spektra nisu veliki.

Ako je film dovoljno tanak, tako da se mogu dobiti dva ili vise maksimuma u
spektrofotometrijskoj krivoj kada svetlost pada normalno na film, tada se lako moze dobiti opticka
debljina «,/, (zanemarujuci disperziju). Ako se sukcesivni maksimumi pojavljuju na vn, vn_}, tada se,

posto je 2n{t} =N/vN =(N-\)/vN_}, i N i n^ mogu odrediti. Reflektance maksimuma /?max ili

minimuma R- su date kao:

D _
max

"2 - -nQn2
(2.4.)

za slucaj n0 > n\ n2, dok ce u slucaju n0 < n} > n2 odgovarajuci izrazi biti:

(2.5.)

Na taj nacin odredivanje reflektance moze dati vrednosti za n\, a ponekad se moze i proceniti
disperzija. Ovaj metod, medutim, treba uzeti kao posredan, s obzirom da razni faktori mogu u realnim
filmovima proizvesti greske. Razliciti gubici koji se pojavljuju na kracim talasnim duzinama, mogu dati
male maksimume i nekorektno izvodenje indeksa prelamanja.

U nekim slucajevima, rezultati dobijeni eksperimentalno, veoma se dobro slazu sa onim
odredenim formulama (2.4. i 2.5.). Ako je film dat u obliku homogene ploce sa paralelnim stranama, na
podlozi nizeg indeksa prelamanja, tada ce se indeks n\t iz Rm slagati sa grafikom za balk koji po
sastavu odgovara datom filmu, i reflektanca maksimuma ce odgovarati reflektanci nepokrivene podloge.
Ovo ponasanje je ilustrovano na slici 2.3. za MgF2 naparenog na staklu. Suprotno tome je ponasanje
CaF2 dobijenog vakuumskim isparavanjem (ne posebno visokog stepena), koje je demonstrirano krivom
na slici 2.4.. U ovom slucaju, dobijeno ponasanje moze biti izracunato uzimanjem gradijenta indeksa
refrakcije normalno na ravan filma.

005:

003

COS

004

X [urn]
06 Q-5

NEPREKWVENA POiHOQA

TALASNI BROJ iy> TALASNI BROJ i>i » 1O' \

Slika 2.3. Reflektanca filma MgF2 Slika 2.4. Reflektanca filma CaF2
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2.1.2. Apsorpcija

Ako materijal filma apsorbuje, potrebne su neke modifikacije izraza (2.1., 2.2., 2.3., 2.4., 2.5.). U
transparentnoj sredini, forma prostiranja svetlosti je takva da ravan konstantne faze lezi paralelno sa
ravni konstantne amplitude. Za izotropne sredine, ove ravni su normalne na pravac prostiranja svetlosti.
U apsorbujucim sredinama, svetlost koja pada na film pod izvesnim uglom se prostire sa ravnima
konstantne amplitude nagnutim ravnima sa konstantnom fazom, sto je opisano kao nehomogeni talas.
Matematicki opis je komplikovan, pa je generalno, dovoljno proucavati apsorpciju filmova ili
transmisijom ili u refleksiji, u slucaju kada svetlost pada normalno na film. U predasnjem slucaju opis je
jednostavan, s obzirom da su u ovom specijalnom slucaju ravni konstantne faze paralelne onima sa
konstantnom amplitudom. U poslednjem slucaju je ispitano homogeno reflektovano zracenje.

Za talas koji pada normalno na apsorbujucu podlogu, prostiranje talasa moze biti opisano

kompleksnim indeksom («, - /&,). Oblik talasa za prostiranje u z pravcu, dakle, moze biti zapisan kao:

exp Ini vr - («,-/*,)--
A,

| -Ink, | _ f n,z
= exp L exp2;r/v t——

A, \ .
(2.6.)

gde je Av talasna duzina zracenja u vakuumu. Fizicko znacenje velicine &, je sledece: za odredenu

duzinu puta koja je jednaka jednoj talasnoj duzini u vakuumu, atenuacija je e~2ldl1. Izrazi za reflektancu i
transmitancu apsorbujucih filmova se dobijaju zamenom n\ ik{ umesto ^ u izrazu za Frenelove
koeficijente, izvodeci sumiranje i procenjujuci kvadrat modula rezultujucih amplituda. Razlika izmedu
spektrofotometrijskih krivih za transparentne i apsorbujuce filmove je ilustrovana za Sb2S3 na slici 2.5..
Na visokim frekvencijama film apsorbuje i kriva je slicna krivoj sa slike 2.2.. U regionu apsorpcione
granice, film postaje apsorbujuci i kriva transmitance pocinje da opada.

10 08 0-6 O5

08

06

1 04
flc

0-2

1 2

TALASNI 8ROJ (v

Slika 2.5. Transmitanca filma Sb2

Jasno je da ce, ako je apsorpcioni koeficijent materijala filma dovoljno velik, efekti visestruke
refleksije biti zanemarljivi i kriva transmisije ce monotono opadati sa porastom debljine. Ovo ponasanje
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je ispoljeno kod metalnih filmova u vidljivoj oblasti: vrednost &, je toliko visoka da je transmitanca

filma debljine 100 nm generalno manja od 1%. (U dalekoj UV oblasti, medutim, na frekvencijama koje
prevazilaze frekvencije elektrona u plazmi, metalni filmovi mogu ispoljiti skoro transparentno
ponasanje).

2.1.3. Opticke konstante filmova

• Transparentni filmovi

Indeksi refrakcije filmova mogu biti odredeni sa spektro-fotometrijskih krivih. mace, moze biti
upotrebljen jednostavan metod, koji je uveo Abeles /8/. Ako elektricni vektor upadnog zraka paralelan sa
ravni upadanja, pada na delimicno prekrivenu povrsinu pod upadnim uglom </)B = arctgnF, tada su

reflektance filma i podloge na koju nije nanet film medusobno jednake. Dodatna sociva u teleskopu na
obicnom spektrometru omogucavaju da linija razgranicenja na ivici filma moze biti jasno videna i da
poklapanje intenziteta moze biti ostvareno. Reflektanca jednakih polozaja je nezavisna od indeksa
refrakcije podloge. Polozaj je takode nezavisan od debljine filma, s tim da je za odredene debljine,
razgranicenje malo (slika 2.6.).

0-026

oo^

PODLOGA

64"

UPADNI UGAO

Slika 2.6. Zavisnost reflektance podloge od upadnog ugla

U nekim slucajevima, kompaktne filmske forme imaju indekse refrakcije jednake sa indeksima
refrakcije balk materijala. Magnezijum florid je dobar primer takvih materijala, iako pokazuje nesto visi
rast od onog koji daje mineral MgF2, verovatno zbog sadrzaja CaF2. U drugim slucajevima, indeksi
refrakcije su znatno nizi od onih za balk, usled forme nagomilane strukture koja sadrzi supljine. Merenja
indeksa refrakcije na ovakvim filmovima, omogucavaju da bude odredena velicina supljina. Nadeno je da
poroznost filmova, kakav je litijum fluorid, cesto zavisi od debljine filma, usled rasta razlicito
orijentisanih kristalica u tankim filmovima.

Precizna merenja reflektujucih i transparentnih osobina filmova, ciji su indeksi refrakcije manji
od vrednosti za balk, generalno pokazuju da oni ne mogu biti reprezentovani kao makroskopski jednaki
slojevi. S obzirom daje razvoj jako preciznih metoda donekle komplikovan, osnovne karakteristike, kao
sto je gradijent indeksa refrakcije, mogu biti izvedene. Tako CaF2 film moze biti napravljen da daje

dovoljno nizak indeks refrakcije, koji bi zadovoljavao uslov nP = n^ (gde je ng indeks stakla), cime se

obezbeduje potpuna antirefleksija za, recimo, zelenu oblast spektra. Ovo je ostvareno isparavanjem u
slabom vakuumu.
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Transparentni dielektricni filmovi imaju vazan udeo u ostvarivanju viseslojnih optickih sistema
zbog niza bitnih osobina. Oblast talasnih duzina u kojoj oni mogu biti korisceni je ogranicena
apsorpcijom u filmovima. Ultraljubicasta granica za ovakve sisteme je oko 250 nm. U infracrvenoj
oblasti, granica je generalno odredena cinjenicom da stabilni slqjevi velikih debljina ne mogu biti
napravljeni.

• Apsorbujuci filmovi

Odredivanje dveju optickih konstanti apsorbujucih izotropnih filmova je ponekad mnogo
komplikovanije nego li odredivanje indeksa refrakcije transparentnih filmova.

Ako imamo nekoliko filmova razlicite debljine i ako su te debljine odredene nezavisno, tada
njihova upotreba moze biti zasnovana na cinjenici da je za debljine, dovoljno velike da bi se zanemarila
visestruka refleksija, transmitanca filma data kao:

T =

Grafik zavisnosti InT od debljine daje ravnu liniju nagiba iz koga se moze odrediti vrednost k.
Merenje koeficijenta refleksije za debele filmove ( T«0) omogucava da se odredi indeks

prelamanja preko merene reflektance i vrednosti za k, s obzirom da je za slucaj kada svetlost pada
normalno na film:

(2-8-)

Ako ispitivani film lezi na transparentnoj podlozi, tako da reflektanca R' podloge moze biti
izmerena, ovo zajedno sa transmitancom T i reflektancom R na strani koja se granici sa vazduhom,
omogucava da opticke konstante i debljina budu odredene (potrebno je napomenuti da iako transmitanca
ne zavisi od pravca upadnog zraka, reflektanca zavisi od indeksa refrakcije sredine sa kojom se granici).

Jedna od najosetljivijih metoda za opticka merenja je upotreba polarimetra. Amplituda
koeficijenta refleksije za zrak koji upada pod datim uglom na povrsinu (ili film) zavisi od stepena
polarizacije. Razmatrajuci upadni zrak preko p- i s- komponenti (jednacine 2.1. i 2.2.), vrednosti za Rp i
Rs ce se razlikovati. Kako promena faze sa refleksijom takode zavisi od stepena polarizacije, to u opstem
znaci daje zrak, koji je polarisan elektricnim vektorom normalnim na ravan upadanja, reflektovan u
stanju elipticke polarizacije. Analiza elipticnosti reflektovanog zraka moze dovesti do procene optickih
konstanti povrsine ili filma. Ako se prvo razmatra povrsina, nalazi se daje uslov koji opticke konstante
moraju zadovoljavati: n2+k2»l. Ovaj uslov zadovoljava vecina metala u vidljivoj oblasti. U opsegu
gornje aproksimacije opticke konstante su dovedene u vezu sa upadnim uglom 6 (upadni ugao za koji
reflektujuca elipsa ima veliku i malu osu, od kojih je jedna paralelna, a druga normalna na ravan
upadanja) i azimutalnim uglom if/ (ugao izmedu ravni upadanja i pravca rezultujuceg zraka). Pod ovim

uslovima, n i k su date kao:

n = tg0sin0cos2u/
(2.9.)

Ova metoda moze biti primenjena na veoma debeo film. Za tanak film, stanje polarizacije
reflektovane svetlosti moze biti odredeno iz jednacine (2.2.), ali iz jednacina (2.1. i 2.2.) (za s- i p-
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komponente) ne mogu se eksplicitno izraziti n i k preko merenih 6 i i// . Izracunavanje vrednosti 6 i t//
za dati niz vrednosti n, k i debljine je donekle komplikovano. Inace, moze se koristiti komparator tako da
se meri diferencijalna fazna razlika pri refleksiji na povrsini, sto sa azimutom konstituise dva merena
parametra. Debljina se meri nezavisno.

*, STEPENI

Slika 2.7. Zavisnost diferencijalne fazne razlike od azimutalnog ugla za Si-filmove
Indeksi prelamanja filma su podvuceni, a fazna debljina 8 u stepenima je oznacena na svakoj krivoj.

Debljina filma je 1.517 5/(n2-0.883)1/2 nm.

Slika 2.7. pokazuje tipicnu krivu za Si filmove.Krive za razlicite debljine se ne ukrstaju, tako da
se merenjem i// , A i debljine mogu odrediti n i k.

Medutim, dobijeni rezultati znacajno su zavisili od metode pripreme povrsine uzorka, jer je
vrednost za k kod metala takva da je prodiranje upadnog zraka ograniceno do na prvih 100 nm. Metod
isparavanja u vakuumu je otklonio ovaj problem.Naime, ovom metodom, povrsine stakla mogu biti
napravljene sa visokim stepenom uglacanosti, te mogu posluziti kao podloge, a filmovi mogu biti
natalozeni u vakuumu tako da dobijamo uglacane, tanke slojeve cistog metala, sto je idealno za ovaj tip
merenja. Sa pojavom elektronske mikroskopije otkriveno je da su filmovi skupina mikrokristala precnika
reda nm ili desetina nm. Primena elektromagnetne teorije na ovakve sisteme je pokazala da opticko
ponasanje jako zavisi od velicine i oblika kristala. Ovo je ocigledno ako pretpostavimo da cestice iz kojih
se sastoji film imaju jednake opticke konstante sa onim koje odgovaraju balku. Za kristale cije su
dimenzije manje od duzine slobodnog puta elektrona, opticko ponasanje bice drugacije od onog za balk.
Usled rasejanja elektrona na cesticama filma, provodljivost, pa time i koeficijent ekstincije, bice
modifikovani u odnosu na balk vrednosti.

2.1.3. Nehomogeni filmovi

Sedamdesetih godina 20-tog veka porastao je interes za filmovima koji su okarakterisani
varijacijom indeksa prelamanja (refrakcije) u pravcu normalnom na ravan filma. Ovakvi filmovi
biti napravljeni simultanim isparavanjem iz dva izvora, kontrolisanim na razlicitim brzinama.

'%,.
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stepen talozenja komponente A (indeksa nA) linearno menja sa vremenom od 0 do RA, dok se za to isto
vreme stepen talozenja komponente B (indeksa nB) menja od RB do 0, indeks refrakcije ce se menjati sa
pravcem z u filmu prema relaciji:

\-a -a\\ (a2-\}zld]
(2.10.)

gde je a = RB/RA , d-debljina filma.
Opticko ponasanje nehomogenih filmova se moze proceniti tretirajuci ga kao veliki broj sub-

slojeva i primenjujuci teoriju multislojeva. Za proizvoljan slucaj, ovo je gotovo jedini lak metod.
Za odredene specificne slucajeve, medutim, talasna jednacina moze biti eksplicitno resena. Za

slucaj gde je RA/RB = 1, izraz za elektricno i magnetno polje u sloju je:

E = A?/2Jl/3(2kd?'2 1 a) +

H = - —
z

a] -
I

>2-"A2

Zo =

I a

a

(2.11.)

A,B-poznate konstante, ukljucujuci brzine RA i RB.

Slika 2.8. Krive konstantne reflektance za razlicite RA/RB i ns
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Reflektanca jednoslojnog nehomogenog filma, ostvarena pod gornjim uslovima, je funkcija
odnosa RA/RBi indeksa refrakcije podloge. Slika 2.8. prikazuje krivu konstantne reflektance za
parametre RA/RB i indeks podloge ns. Za ovaj dijagram, indeksi refrakcije konstituenata su uzeti kao
nA =1.35,nB =2.35. Interesantno je da postoji znacajna oblast dijagrama RA/RB,ns za koji je
vrednost reflektance ispod 0.5%. Ovo inicira da je za odgovarajuci raspon indeksa podloge i odnos brzina
isparavanja, dostizna niska reflektanca. Ova cinjenica je od interesa, posebno sto ukazuje da veoma tacna
kontrola brzine isparavanja nije bitna.

2.2. VISESLOJNI SISTEMI

2.2.1. Teorijske postavke

U drugoj polovini 20-tog veka, razvoj viseslojnih sistema filmova je zauzeo znacajno mesto, tako
sto je imao veliki uticaj na mnoge oblasti optike. Velika paznja pridavana je sistemima sa plan-
paralelnim stranama, transparentnim, homogenim slojevima i sa debljinom reda velicine talasne duzine
upotrebljenog zracenja. (filmovi dobijeni isparavanjem se koriste za opticku oblast, ploce od plastike za
mikrotalasnu oblast).

Izvodenje izraza za reflektancu i transmitancu slojevitih sistema je jednostavno. Uobicajeni
elektromagnetni granicni uslovi su primenjeni na svaki sloj tako da amplituda talasa (u oba smera) u
svakom sloju moze biti zapisana preko amplituda okolnih slojeva. Prema tome, sukcesivnim operacijama,
amplituda talasa koji se javljaju sa bilo koje strane sistema moze biti izrazena preko svojstvenog talasa.
Konacni rezultati su odmah izrazeni u obliku proizvoda matrica 2 x 2 . Postoje dve moguce metode
resavanja problema. U jednom slucaju, svaka matrica je funkcija Frenelovih koeficijenata na granici
izmedu slojeva i debljine susednog filma. U drugom slucaju, svaka matrica je funkcija debljine filma i
indeksa prelamanja.

U prvom slucaju radi se o sistemu prikazanom na slici 2.9..

SLOJ j 2 J

"0

3>

n\ "s
A/-1 N

£&*

£•*+,« 0

Slika 2.9. Viseslojni sistem

V (2.12.)

gde je tv Frenelov transmisioni koeficijent za spoj izmedu v-tog i (v +1) -tog sloja. Matrica M je data

kao:
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expi

8V je fazna debljina v-tog sloja, a rv je Frenelov refleksioni koeficijent na v I v +1 granici.

Ako svetlost upada sa n0 strane, imamo da je EN+l~ = 0 i amplitude reflektance E0~ /EQ+ i

transmitance EN+/E0+ se lako nalaze:

ff'r

gde su mn i W2] elementi proizvoda matrica:

Koeficijenti refleksije i transmisije su dati kao:

Alternativni metod izvodenja je takav da treba raditi sa ukupnim komponentama polja

Ev = Ev+ + Ev~ , Hv - Hv+ + H~ u slojevima, pa tada razmatrane relacije postaju:

cosS )\HVv V

Iz granicnih uslova na spoju «0 / «, sledi Ev+l = Ev+}+ i Hv+l =nv+\Ev+^ . Sukcesivnom

primenom jednacine (2.17.) dobija se neophodna veza izmedu Ev+l* i E0+ ,E0~ , tako da reflektanca i

transmitanca mogu biti odredene.

2.2.2. Tipicni viseslojni sistemi

Jedan od najznacajnijih viseslojnih sistema je onaj sa visokoreflektujucim slojevima, jednake
opticke debljine i sa naizmenicnim indeksom prelamanja. Za talasnu duzinu A$ za koju je debljina sloja

neparni umnozak /^ / 4 , svi visestruko reflektovani zraci su u fazi. Sistem ima visoku refleksiju na 4, i>
za veliki broj slojeva, ima gladak vrh. Sirina trake reflektance je data kao:
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a reflektanca na V0 je data kao:

(2.19.)

za svaki paran broj slojeva, i

(2.20.)

za svaki neparan broj slojeva, gde je n0 indeks refrakcije upadne sredine, ns je indeks podloge, a

0-8
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Slika 2.10. Traka reflektance za debljinu sloja &=%

Za relativno mali broj slojeva tipicnog dielektricnog materijala filma, trebalo bi da se dostigne
veoma visoka reflektanca. Prema tome, uzimajuci nH = 2.42 i nL = 1.38, nadeno je da se za 15 slojeva
dobija R= 0.9996. U praksi, tendencija refleksije ne prevazilazi teoretske vrednosti, s obzirom da se
javljaju razni gubici u nehomogenim i natalozenim slojevima. Bez obzira na to, reflektanca u ovim
sistemima iznosi obicno 99%.

Dostupnost visokouspesne refleksije automatski dovodi do mogucnosti pravljenja uskotrakastih
transmisionih flltera Fabry-Perot tipa, gde je polutalasni sloj usendvicen izmedu visokoreflektujucih
komora. Ovakvi filteri su obostrano pravljeni sa srebrom kao reflektorom. Medutim, visoki apsorpcioni
gubici u srebrnim slojevima dovode do toga da ovi filteri imaju nizak vrh transparencye.

Transmitanca sistema koji se sastoji od sloja ukljestenog izmedu dva reflektujuca sloja, cija
reflektanca zavisi od talasne duzine je poznata kao Ajri kriva 191. S obzirom da reflektanca dielektricnih
komora pada na nize vrednosti na ivici trake refleksije, dobija se nesto drugacija kriva transmisije-slika
2.11.

Slika 2.11. Transmitanca dielektricnog flltera Fabry-Perot tipa
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Slobodna spektralna oblast je, bez obzira na to, u praksi dovoljno velika za ove filtere da bi bila
od znacaja. Sirina trake manje od 1 nm se moze dobiti, sa pikom transmitance iznad 80% ili slicno.

5 0
5
Vt

07 08 09

Slika 2.12. Dvostruki polutalasni sistem

08 09 SO M

Slika 2.13. Trostruki polutalasni sistem

U nekim slucajevima, Fabry-Perot sistem nije najbolji za izvodenje uskotrakastih filtera.
Upotreba visestrukih polutalasnih slojeva kao sto su oni na slici 2.12. i 2.13., dovodi do vise pravilnih
pikova traka. Tacna forma krive transmitance je manje osetljiva na rasturanje gresaka u debljini slojeva
nego kod filtera Fabry-Perot tipa. Jos jedna bitna cinjenica svih dielektricnih sistema je ogranicavanje

reflektance na spoju dielektrik-vazduh. Jednostruki sloj opticke debljine /^ / 4 i indeksa refrakcije y ns

ce redukovati na nulu reflektancu na povrsini indeksa ns i talasne duzine AQ . Medutim, za talasne duzine

u okolini x^/2, reflektanca povrsine je prakticno ista kao i reflektanca same podloge. Alternativa je
uzeti odgovarajuci broj komora dielektricnih filmova, napravljenih da daju seriju nula i nizak prosek
refleksije duz sirokog podrucja talasnih duzina. Slika 2.14. pokazuje sta moze biti postignuto sa
cetveroslojnim sistemom. Reflektanca duz celog vidljivog spektra je ispod 0.5%.

TALASNi BROJ 1 i.-i 3 K>" *, ;nv"'

Slika 2.14. Cetvoroslojni antireflektujuci sistem
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3. DISPERZIJA INDEKSA PRELAMANJA

3.1. ZAKON REFRAKCIJE

Opticka stakla se koriste za transmisiju vidljive svetlosti, ukljucujuci i okolne spektralne oblasti.
Opticki sistemi koriste opticka stakla za skretanje zraka svetlosti, emitovanih iz tackastog izvora, na
ravan posmatranog objekta.

Ako svetlost pada na neapsorbujuci materijal, na granicnoj povrsini imamo pojavu refleksije i
refrakcije. Indeks prelamanja (refrakcije) je dat kao odnos brzine svetlosti u vakuumu i brzine u datoj
sredini:

« = - (3.1.)
v

Odnos indeksa u sredinama 1 i 2 se naziva relativni indeks refrakcije. Bitan specijalan slucaj je
indeks refrakcije nrel , defmisan izrazom:

nrel = ^- (3.2.)
vaiduha

Pojava refrakcije upadnog zraka svetlosti na granicnoj povrsini, opisana je Snelovim zakonom
/10/, cija je vektorska forma:

s x o = s' x o (3.3.)

s i s' su vektori kosinusa pravca upadnog i refraktovanog zraka i duzinama korespodentnim sa
indeksom refrakcije u sredinama 1 i 2 (slika 3.1.).

Slika 3.1. Refrakcija na povrsini izmedu dve opticke sredine

Vektor o je jedinicni vektor u pravcu normalnom na povrsinu. Formulacija izrazena preko
vektorskog proizvoda vektora, automatski uzima u obzir da su upadni zrak, reflektovani zrak i vektor
normale komplanarni.

Dalje ce se razmatrati opticka stakla kao homogeni i izotropni opticki materijali sa visokom
svetlosnom transparentnoscu za oblast talasnih duzina koja se posmatra.
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3.2. OSNOVNA TEORIJA DISPERZIJE

Uopste, indeks refrakcije, pa prema tome, i brzina faze u sredini, zavise od talasne duzine. Ova
pojava se naziva disperzija.

Disperzija se naziva normalnom ako indeks refrakcije raste sa kracim talasnim duzinama. U
suprotnom, imamo anomalnu disperziju. Za staklo, normalna disperzija je prisutna daleko od apsorpcione
granice, dok je anomalna prisutna u blizini apsorpcione granice (slika 3.2.).

0.0
'•res

Slika 3.2. Apsorpcija i disperzija svetlosti u dielektricnoj sredini
na rezonantnoj talasnoj duzini Areti

U principu, kvantno-mehanicka teorija disperzije bi trebala biti uzeta u obzir, ali je i klasicna
elektromagnetna teorija dovoljno uspesna. Promena indeksa refrakcije sa talasnom duzinom 1 ili
frekvencijom v moze biti objasnjena primenom elektromagnetne teorije na molekulsku strukturu
materije. Odgovarajuce disperzione krive koje se u torn slucaju mogu pojaviti, predstavljene su na slici
3.3. Ako elektromagnetni talas pada na atom ili molekul, tada elektroni iz poslednje Ijuske vibriraju na
frekvenciji upadnog talasa i imaju rezonancu na talasnoj duzini /ly. Za jednog od njih moze se napisati

sledeca disperziona relacija, koja se odnosi na sredinu niske opticke gustine:

u2 -1 = (n - ik)2 =
Ne2

(3.4.)

u — kompleksni indeks refrakcije u vakuumu
n — realni deo
k - imaginarni deo
./V -broj molekula u jedinici zapremine
/ - jacina oscilatora na rezonantnoj talasnoj duzini

y - konstanta prigusenja
m i e — masa i naelektrisanje elektrona
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Konstanta /, odreduje jacinu apsorpcije, a konstanta YJ se moze tumaciti kao konstanta

prigusenja sile na rezonantnoj talasnoj duzini. n i k se nazivaju optickim konstantama. U oblastima
zanemarljive apsorpcije, daleko od rezonance, k = 0, pa imamo redukovanje formule:

n2-\
Ne2

(3.5.)

Slika 3.3. Disperzione krive sa razlicitim vrednostima apsorpcije i trenja (k=n/c)
(a) jaka apsorpcija, jako trenje, (b) jaka apsorpcija, slabo trenje, (c) slaba apsorpcija, jako trenje, (d)

slaba apsorpcija, slabo trenje

U opticki gustim sredinama, gde interakcija atoma sa efektivnim elektricnim poljem ne moze biti

zanemarena, izraz n2 -1 moze biti zamenjen sa ——- prema Lorentz-u i Lorentz-u /I I/:

n2-\)

Kramers i Kronig 1121 su pokazali, da pod veoma opstim uslovima, veza izmedu realnog dela Re i

imaginarnog dela Im, kompleksne funkcije F(V) = Re(v) - Hm(v) moze biti izvedena na sledeci nacin:

(3.7.)

_ CO 7.TC , , , .
gde je v - — = talasm broj

c A
Funkcije koje odreduju ovu vezu su:
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F(v) = N(v) - 1 = n(v) - 1 - ik(v] (3.8.)

F(v) = s-\ N2(v] - 1 = n2(v) - k2(v] - 1 - i2n(v)k(v) (3.9.)

£ oznacava kompleksnu dielektricnu funkciju, aNje kompleksni indeks refrakcije.
U literaturi je zastupljena forma jednacine (3.9.). Medutim, i jednacina (3.8.) je isto toliko

primenjiva kao i jednacina (3.9.), za razna analiticka razmatranja. Prema tome, moze se pisati:

2 , 2A /?
' (3.10.)

3.3. REALNE DISPERZIONE KRIVE ZA STAKLA

Disperzione krive na slikama 3.2. i 3.3. pokazuju promenu n i k za slucaj jednorezonantnog
modela. U realnosti, pojava rezonance je mnogo kompleksnija. Ovo je demonstrirano na slici 3.4., na
kojoj su prikazane merene vrednosti optickih konstanti za SiO2 staklo. Cak i ovaj jednostavan sastav ima
tri glavne apsorpcione trake (jednu u UV oblasti na 0.1 jum i dve u 1C oblasti na 9 i 21 jum) sa finom

strukturom. Da bi se definisala promena n sa X u obliku disperzione formule, potrebno je odrediti
efektivnu rezonantnu talasnu duzinu.

Krive disperzije optickih stakala su odredene brojem, pozicijom i jacinom apsorpcione granice
komponenti stakla i njegove strukture. U okviru granica koje namece izrada optickih stakala, mogu se
menjati ove osobine da bi se dobile zeljene krive disperzije.
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Slika 3.4. Opticke konstante za SiO2 staklo
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Vrlo cesto je potrebno znati indeks refrakcije na neizmerenim talasnim duzinama. Analiticka
reprezentacija promene je takode potrebna za proracune tokom izradivackog procesa optickog sistema.
Mnogi naucnici su pokusali da izvedu disperzionu formulu na taj nacin sto bi racunali indeks refrakcije
sa par konstanti izvedenih iz merenja. Formula bi trebala pokriti celo upotrebljivo podrucje stakla (od
UV apsorpcione ivice do 1C) i biti precizna koliko je to potrebno (cetiri decimalna mesta za opticke
potrebe tokom dizajna, 5 ili 6 decimalnih mesta za preciznu interpolaciju merenih tacaka) kao i
jednostavna koliko je to moguce. Iz analitickih razloga, bilo bi pozeljno ako bi n bilo izrazeno u formi

Postoji dosta disperzionih formula koje zadovoljavaju ove potrebe sa razlicitom preciznoscu. Ali,
one su primenljive samo u optickom podrucju gde je apsorpcija zanemarljiva.

Pritom treba istaci da ekstrapolacija podataka za n van merenih talasnih duzina, koriscenjem
disperzione formule, dovodi do ozbiljnih gresaka.

3.4. NEKI TEORIJSKI MODELI DISPERZIJE INDEKSA PRELAMANJA

3.4.1. Cauchy-eva disperziona formula

Cauchy /13/ je prvi bio uspesan u opisivanju normalne disperzije u algebarskom obliku.
Jednacina je oblika:

« = a + ̂  + ̂  (3.11.)

-4

Njena tacnost u vidljivom delu spektra je reda 10 .

3.4.2. Hartmann-ova disperziona formula

Disperziona formula Hartmann-a je primenjiva u vidljivoj oblasti, a data je u sledecem obliku:

Konstante A, B, nQ i /^ moraju biti empirijski izvedene. Eksponent B varira izmedu 0.5 i 2, ali
moze biti zamenjen jedinicom u vecini slucajeva. Tacnost formule je reda 10"3-10"4.

3.4.3. Sellmeier-ova disperziona formula

Sellmeier-ova /14/ disperziona formula glasi:
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A.J oznacava efektivnu rezonantnu talasnu duzinu. Moze se pokazati da prakticno sve disperzione

krive optickih stakala mogu biti izrazene koriscenjem dve efektivne talasne duzine: jedne u UV oblasti
(tipicno u oblasti 50-150 nm) i jedne u 1C oblasti (7-10 um). Glavna prednost Sellmeier-ove disperzione
formule je da je zasnovana na fizickom razmisljanju i prema tome ima odlicne osobine primene za proces
redukcije podataka merenih n. Greske interpolacije su minimalne, a cak i greske ekstrapolacije su
znatno manje nego u Lorentz-ovoj formuli. 1992. godine, Sellmeier formula sastavljena iz tri efektivne
rezonantne talasne duzine je prihvacena kao standardna disperziona formula za Schott-ov katalog
optickih stakala/157.

3.4.4. Helmholtz-Keteller-Drude-ova disperziona formula

Helmholtz-Ketteler-Drude-ova disperziona formula 716,177 je modifikacija Sellmeier disperzione
formule:

(3-14.)

Aj su efektivne rezonantne talasne duzine oscilatora. Tacnost koja se ocekuje treba da je

uporediva sa tacnoscu Sellmeier-ove formule.

3.4.5. Schott-ova disperziona formula

Ova disperziona formula koja daje tacnost do na 5 ili 6 decimalnih rnesta je predlozena od strane
Schott-a 7187 1966.godine kao izuzetno primenljiva za opticka stakla. Moze biti izvedena povecavanjem
konacnog reda Sellmeier-ove disperzione formule sa proizvoljnim brojem efektivnih rezonantnih talasnih

duzina. /I2 termovi polaze od 1C apsorcione linije, a A~J termovi od UV apsorcionih granica.

n2 = A0 + Afl + A23:2 + A^ + A4r6 + A5A~* (3.15.)

Konstante Af se odreduju najmanje kvadratnim fitovanjem merenih indeksa refrakcije. Tacnost
ove disperzione formule za odredene spektralne oblasti je:

400 nm < A, < 750 nm ,,, . _ _ 6
±3x10

355nm</l<400nm ,
±6xlO'6

750nm<A<1014nm

S obzirom da formula uzima u obzir proizvoljan broj efektivnih rezonantnih talasnih duzina,
interpolaciona tacnost izmedu izmerenih indeksa refrekcije je ponekad manja nego kod Sellmeier-ove
disperzione formule. Primenjivost ove disperzione formule moze biti povecana dodavanjem A terma u

UV oblasti i dodavanjem /I4 i visih u 1C oblasti.
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3.4.6. Herzberger-ova disperziona formula

Analitickom studijom, Herzberg /19/ je dosao do zakljucka da u vidljivoj oblasti vecina optickih
stakala moze biti opisana sa cetiri parametra:

(3.16.)

sa AQ =168 nm.

Disperziona formula je tacna do na cetiri decimalna mesta u vidljivoj spektralnoj oblasti.

3.4.7. Geffcken-ova disperziona formula

Geffcken 720, 21, 227 je nastojao da izrazi zavisnost indeksa refrakcije od talasne duzine kao
kombinaciju funkcije koja opisuje spektralno ponasanje tzv. normalnih stakala i 8 funkcije koja se
odnosi na anomalnu disperziju specificnih stakala. Po defmiciji, £ -funkcija je jednaka nuli za normalna
stakla.

(3.17.)

U ovom izrazu \ /^ su standardne talasne duzine ( \4 nm, ̂  =480 nm), «(A, ), n(A^ ) su

odgovarajuci indeksi refrakcije, B(/l) i D(A) su tablicne funkcije za fiksiran par \ ̂  (zavisno od

tipa stakla), a 8 je tabelarna funkcija koja opisuje odstupanje relativne parcijalne disperzije od
ponasanja "normalnih stakala". Za oblast talasnih duzina od 365 nm do 1014 nm moze se dostici tacnost
redaoko 10'6.

3.4.8. Buchdahl-ova disperziona formula

Pokazalo se da je pozeljno imati disperzioni model u formi n = ̂ _iaj'W} za proizvodnju

pravilno obojenih sistema sociva. Koeficijenti a; bi trebalo da zavise od talasne duzine, a promenljiva

w bi trebala biti funkcija talasne duzine: w = w(A) .

Nijedna od disperzionih formula pomenutih do sada ne zadovoljava ovaj uslov. Buchdahl 7237 je
uveo izmenu u promenljivima, umesto talasne duzine uzeo je hromaticnu koordinatu w, defmisanu sa:

AQ je referentna talasna duzina, a a je konstanta za stakla i ima vrednost 2.5 7237. U vidljivom

delu spektra , /^ iznosi 587.6 nm. Indeks refrakcije sada moze biti napisan kao implicitna funkcija

talasne duzine izrazena preko hromaticne koordinate w :

vw2+ ...... +vnw" (3.19.)
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H0 je indeks refrakcije na 4,, a Vy odgovara disperziji stakla. Ovaj red konvergira vrlo brzo,

tako da je potrebno samo par termova. Tacnost izraza po stepenima w za j = 2 i j - 3 je data kao:

j=2 400 nm < A < 700 nm ± 1 x 10"4

j=3 355nm < A <1014nm ±2x 10'4



4. Opticke karakteristikejednoslojnih i dvoslojnih filmova i balka halkogenida 29

4. OPTICKE KARAKTERISTIKE JEDNOSLOJNIH IDVOSLOJNIH
FILMOVA I BALKA HALKOGENIDA

Visoke vrednosti indeksa prelamanja tankih halkogenidnih filmova prakticno onemogucuju
njihovo merenje klasicnim metodama.S obzirom da je debljina filmova reda velicine lu,m, u spektrima
transparency e koji se mogu registrovati u vidljivom ili bliskom 1C podrucju, po pravilu se ispoljavaju
interferencioni efekti. Njihova glavna karakteristika su gotovo ekvidistantni minimumi i maksimumi, na
osnovu cijih vrednosti se mogu izracunati opticki parametri filmova, pa i indeks prelamanja.

U ovom radu prikazani su rezultati dobijeni za tri razlicita filma: AsaSs , SesoTe^ i As2S3 /
Se6oTe40. Filmovi su dobijeni termickim naparavanjem u vakuumu iz prethodno sintetisanog
stakla.Posebno je od znacaja istaci da treci tretirani film spada u grupaciju dvoslojnih sistema.

4.1. TRANSPARENTNI SPEKTRI-OSNOVNE KARAKTERISTIKE EKSPERIMENTA

Transparentni spektri su snimani u intervalu talasnih duzina od 550-1000 nm, na aparaturi kojaje
prikazana na slici 4.1.:

i

Slika 4.1. Sema uredaja za snimanje transparencije
1-izvor svetlosti, 2-kondenzorsko socivo, 3-filter, 4-monohromator, 5-drzac uzorka,

6-fotomultiplikator, 7-izvor visokog napona, 8-ampermetar

Na svom putu, svetlost najpre prolazi kroz filter da bi se izbeglo opterecenje monohromatora, a
zatim i kroz monohromator, te u konacnom na film pada samo svetlost odredene talasne duzine. Uloga
fotomultiplikatora je da serijom dinoda multiplicira elektrone koje izbijaju nadolazeci fotoni fotoefektom
na ulaznom prozoru. Tako dobijamo struju, dovoljno veliku, da bi se mogla izmeriti.Transparencija
pojedinog filma je odredena relativnom metodom, pri cemu je kao referentni uzorak korisceno staklo na
koje je film naparavan.
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4.2. KARAKTERISTIKE TRANSPARENTNIH SPEKTARA

4.2.1. Jednoslojni tanki film

Eksperimentalna merenja su pokazala da se u transparentnom spektru filma As2S3 javlja veci broj
maksimuma i minimuma. Pri radnom naponu U=l kV, u intervalu talasnih duzina od 450-1000 nm,
odnosno u intervalu energija od 1.7-2.8 eV, dobijeni su rezultati prikazani na slici 4.2.:
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Slika 4.2. Transparentni spektar filma As2S3

S obzirom da su vrednosti maksimuma na oko 90% T, zakljucujemo da je film As2S3 izuzetno
transparentan, sto se i vizuelno moglo konstatovati. Ovaj film je izrazito zute boje. Ekstrapolacijom
linearnog dela matematicki obradene krive, odredena je kratkotalasna granica na 474 nm. Polozaji
minimuma i maksimimu su dati u tabelama 1. i 2.. Moze se zapaziti relativno dobra ekvidistantnost ovih
tacaka (Av). U tabelama 1. i 2. su date i izracunate vrednosti za red maksimuma, odnosno minimuma.
Konacno, dobijene velicine su zaokruzene na ceo broj (s).
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TABELA 1. Maksimumi transparentnog spektra

A[nm]

718
669
628
588
530

vs[cm~l]

13928
14948
15924
17007
18870

Av[cw ']

1020
976
1083
1861

s Vs
Av,r

11.28
12.10
12.89
13.77
15.28

s

11
12
13
14
15

Av^=1235 [on1]

TABELA 2. Minimum! transparentnog spektra

A[nm]

694
646
603
544
514

vjcw'1]

14409
15480
16584
17637
19455

AvfctfT1]

1071
1104
1053
1818

Av s r=1262 [cm'*'

c V*S —
Avir

11.41
12.27
13.14
13.98
15.42

s

11.5
12.5
13.5
14.5
15.5

Kako bi se iskoristilo sto vise eksperimentalnih podataka, a poslednji maksimum (na 2.5 eV) nije
jasno defmisan, ucinjena je aproksimacija, tako sto je za dalju analizu procenjeno da je njegov polozaj
udaljen od poslednjeg maksimuma upravo za Avsr (u skladu sa stavom o ekvidistantnosti minimuma i
maksimuma).

4.2.2. Jednosloini tanki film

S obzirom da je ovaj film taman, za merenja je primenjen veci radni napon U=1.3 kV.
Transparentni spektar ovog filma odlikuje se manjim brojem minimuma i maksimuma (slika 4.3.)-
Snimanje je vrseno u intervalu od 500-1000 nm, odnosno od 1.4-2.5 eV. Bez obzira na eksperimentalne
poteskoce, rezultati su pokazali da je u oblasti merenja od 1.4 eV pa do apsorpcione granice,
transparency a relativno visoka.
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100 -

2.4

Slika 4.3. Transparentni spektar filma Se6oTe40

Ekstrapolacijom linearnog dela matematicki obradene krive odredena je kratkotalasna granica na
489 nm.

Ocitavanjem koordinata minimuma i maksimuma i odgovarajucim proracunom, utvrdeno je da
su oni priblizno ekvidistantni (tabele 3. i 4.)

TABELA 3. Maksimumi transparentnog spektra Se60Te40

A\nm\1

746
687
635

vs[cm }]

12180
13405
14556
15748

AvjctfT1]

1225
1151
1192

f V*s —
Avir

9.43
10.38
11.27
12.20

s

9
10
11
12

Av iT=1189[cw"1]

TABELA 4. Minimum! transparentnog spektra Se60Te4o

A\nm\2

722
649
595

vs[cm~l]

12626
13850
15408
16807

Av[cm ']

1224
1558
1398

r v*
* ~ Avsf

9.78
10.73
11.93
13.02

s

9.5
10.5
11.5
12.5

Av i r=1393[cm-']
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Za razliku od prethodnog uzorka, u ovom slucaju, pri odredivanju reda maksimuma i minimuma,
za Avsr je uzeta aritmeticka sredina Av,srmax sr mm

4.2.3. Dvosloini film AsaSa /Se60Te40

Vizuelno je dvoslojni film ukazivao na potrebu veceg radnog napona. Stoga su merenja u
intervalu od 650-1000 nm, odnosno od 1.25-1.7 eV upadnog elektromagnetnog zracenja vrsena pri
naponu na fotomultiplikatoru od 1.3 kV. Pored vrlo tamne boje, ogranicavajuci faktor su bile i relativno
male dimenzije uzoraka koji su bili na raspolaganju. Stoga su pri merenju morale biti odabrane vrlo male
velicine pukotina, kroz koje je prolazio upadni snop svetlosti. Dobijeni rezultati su prikazani na slici 4.4..

E[eV]

Slika 4.4. Transparentni spektar filma As2Ss /Se6oTe40

Vrednosti maksimuma transparencije su u ovom slucaju gotovo pet puta manje nego u prethodna
dva. Ekstapolacijom linearnog dela krive transparencije odredena je kratkotalasna granica ovog filma na
794 nm, tj. znacajno je pomerena ka vecim talasnim duzinama. Odgovarajucim proracunom potvrdenaje
ekvidistantnost minimuma i maksimuma (tabele 5. i 6.).
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TABELA 5. Maksimumi transparentnog spektra As2S3/Se6oTe40

A[nm]

933
903
881
857

vs[cm'1}

10718
11074
11351
11669

Av[cw ']

356
277
318

c V'*-^sr
33.81
34.93
35.81
36.81

s

34
35
36
37

Av i r=317[«w-1]

TABELA 6. Minimum! transparentnog spektra

/l[nm]

944
913
893
868

vs[crn1}

10593
10941
11198
11521

Av[cm ']

348
258
323

e V<o —
Avw

34.28
35.41
36.24
37.28

s

34.5
35.5
36.5
37.5

Av j r=309[c/w'1]

U ovom slucaju, prilikom obrade podataka, za dalje analize vezane za proracun indeksa prelamanja,
uzimane su direktno odredene vrednosti maksimuma i minimuma, a ne vrednosti koje leze na
matematicki obradenoj krivoj.

Na osnovu dobijenih rezultata kod sva tri uzorka, mogu se zapaziti sledece karakteristike:
- jasno ispoljavanje interferencionih efekata, posebno kod jednoslojnih filmova
- visoka transparency a kod filma As2S3, pa i Se6oTe40, dok je za film As2S3/Se6oTe4o transparency a

znatno slabija i tek je nagovesteno postojanje interferencionih maksimuma
- postojanje kratkotalasne granice
- pomeranje kratkotalasne granice ka vecim talasnim duzinama kod dvoslojnog filma u odnosu na

jednoslojne filmove.

Na kraju treba posebno istaci da je treci tretirani uzorak dvoslojni film gde se nikako ne moze ocekivati
prosto superponiranje efekata pojedinih slojeva, vec bi trebalo sistem analizirati i kao jedinstven, ali i
svaki sloj pojedinacno. Tek takva vrlo slozena analiza bi mogla da ukaze na sve specificnosti ovog
viseslojnog halkogenidnog filma.

4.3. DISPERZIJA INDEKSA PRELAMANJA

Kao sto je vec istaknuto, pojava interferencionih maksimuma i minimuma na transparentnim
spektrima tankih filmova, moze se iskoristiti za odredivanje indeksa prelamanja, a potom i apsorpcionog
koeficijenta.

Uslovi za pojavu interferencionih maksimuma u transparentnim spektrima tankih filmova,
naparenih na podlogu koja ne apsorbuje, odredeni su sledecom relacijom:

2ndnu, -9 = sn (4.1.)
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gde je n indeks prelamanja, s red interferencionog maksimuma, d debljina filma,
vs spektrometrijska frekvencija u interferencionom maksimumu, a d fazni ugao pri normalnoj refleksiji.

7k

«-<«*r^F (4-z>
gde je k indeks apsorpcije.

k2
Eksperimenti se postavljaju tako da je — -«1 i |0|«27idvs, pa se interferencija u propustenom

n
zracenju moze priblizno opisati izrazom :

gdeje r refleksiona sposobnost filma, a a koeficijent apsorpcije.
U spektralnoj oblasti, u kojqj je materijal transparentan, zavisnost T = f(hu) se odrectuje

clanom koji sadrzi kvadrat sinusa fazne debljine filma. Grafickim prikazivanjem ove zavisnosti,
dobijamo gotovo ekvidistantne maksimume, a kriva T = f(hu) je po karakteru bliska sinusoidi, pa se

pri razlaganju u Furijeov red moze predstaviti u obliku:

T(u} = — + A, cos(4m/»o) (4.4.)

U torn slucaju, za odredivanje indeksa prelamanja mogu se iskoristiti, kako interferencioni
maksimumi, tako i interferencioni minimumi, cime dobijamo veci broj podataka, a time i tacniju vrednost
parametra. Uslovi za pojavu interferencionih maksimuma i minimuma su:

2«£/L> = 51Tlax
S ITJaX ITlaX ,- * f -̂

2ndvma=Smin±l/2

Metod Ceremuhina 7247 je varijanta interferencionog metoda koji omogudava odredivanje
indeksa prelamanja filma bez poznavanja njegove debljine. Osnove ovog metoda zasnivaju se na
sledecem:

Prilikom prolaska svetlosti kroz film, na granicnim povrsinama dolazi do refleksije.

Slika 4.5. Refleksija na tankom filmu
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Koeficijenti refleksije, Rj (na granici vazduh-film), R2 (na granici film-podloga) i RS (na granici
podloga-vazduh) su vezani sa indeksima prelamanja sledecim relacijama:

Jf
•* ~ n + n

(4.6.)

gde je n indeks prelamanja tankog filma, ni indeks prelamanja vazduha, a n2 indeks prelamanja
podloge na koju je naparen film.

Transparentni maksimum cine dve komponente: rmax exp i Tmm od kojih je Tmm exP-vrednost

transparencije ocitana sa grafika T = f(hu), Tmax, je posledica refleksije svetlosti pri izlasku (na

granici podloga-vazduh), tako da je transparencija:

T = T + Tmax max exp max (4.7.)

gde se Tmm racuna iz relacije:

^3 J

Na isti nacin se dobijaju ekstremi za minimum:

T . -T • +T•mm mm exp mm

in = ^3 ~ [f1 ~ ^min exp ) ̂ 3 J

Kontrasnost C se izracunava iz relacije:

(4.8.)

(4.9.)

T.mm

(4.10.)

Na osnovu ovih relacija, indeks prelamanja tankog filma se odreduje pomocu sledeceg izraza:

+ c- (4.11.)

Odredivsi n, moguce je proceniti debljinu filma na osnovu uslova za opticku debljinu filma:

1
nd = - (4.12.)

Talasni brojevi um i um+1 se odnose na dva susedna ekstrema na krivoj T = f(v), tj. na m-ti

maksimum i njegov naredni minimum.



4. Opticke karakteristikejednoslojnih i dvoslojnihfilmova i balka halkogenida 37

4.3.1. Disperzija indeksa prelamanja filma

Na osnovu relacije (4.11.), a koristeci podatke dobijene iz transparentnog spektra (tabele 1. i 2.),
izracunat je indeks prelamanja filma AS2S3. Vrednosti su prikazane u tabeli 7.:

TABELA 7. Indeks prelamanja filma As2S3

/L[nm]
718
669
628
588

n

2.090
2.144
2.300
2.388

An

0.009
0.008
0.007
0.007

Proracun daje da je debljina ovog filma d=l .980(6) ju m.

Disperzija indeksa prelamanja za ovaj film prikazana je na grafiku 4.6.

2.40

2.35 -

2.30

2.25

2.20

2.15 -

2.10

2.05
580 600 620 640 660 680 700

A, [nm]

720

Slika 4.6. Disperzija indeksa prelamanja filma
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4.3.2. Disperzija indeksa prelamanja filma C40

Odgovarajucim proracunom, koristeci podatke iz tabela 3. i 4., dobijene su vrednosti za indeks
prelamanja za film Se60Te4o. Vrednosti su prikazane u tabeli 8., odnosno, na graflku 4.7..

TABELA 8. Indeks prelamanja filma Se6oTe40

A[nm]
821
746
687

n

2.450
2.771
4.458

An

0.003
0.007
0.004

Za debljinu ovog filma procenjeno je da iznosi d=1.650(7) // m.

4.5

4.0

3.5

3.0

2.5

2.0
680 700 720 740 760 780 800 820 840

[nm]

Slika 4.7. Disperzija indeksa prelamanja za film
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4.3.3. Disperzija indeksa prelamanja filma

Vrednosti indeksa prelamanja dvoslojnog filma date su u tabeli 9., odnosno na grafiku 4.8. Kao
sto se moze zapaziti, ove vrednosti su znatno ispod ocekivanih za halkogenidne sisteme.

TABELA 9. Indeks prelamanja filma As2S3/Se6oTe4o

A[nm]

933
903
881

n

1.690
1.732
1.812

An

0.008
0.009
0.006

Za debljinu kompletnog filma, odnosno oba sloja, procenjeno je da iznosi d=l 1.153(9) ju m.

1.82

1.80

1.78

1.76

1.74

1.72

1.70

1.68

880 890 900 910 920 930 940

Slika 4.8. Disperzija indeksa prelamanja filma As2S3/Se6oTe40

Moze se uociti da vrednosti indeksa prelamanja sva tri filma rastu na kracim talasnim duzinama,
sto se i ocekivalo s obzirom na detektovano postojanje apsorpcione granice. Eksperimentalni podaci, iako
je njihov broj ogranicen, fitovani su eksponencijalnom funkcijom, u skladu sa teorijskim modelima.
Graficki prikaz rezultata sva tri filma daje ocekivanu disperzionu krivu.



4. Opticke karakteristikejednoslojnih i dvoslojnih filmova i balka halkogenida 40

Medutim za razliku od jednoslojnih filmova AS2S3 i SeeoTe^ kod kojih su vrednosti indeksa
prelamanja na svim talasnim duzinama vece od 2, a sto je karakteristika amorfnih halkogenidnih
materijala, dvoslojni film As2S3/Se6oTe4o daje nesto nize vrednosti. To ukazuje da dvoslojni film ne moze
tretirati kao prost zbir pojedinih slojeva i da bi se eksperimentalne krive morale obraditi na bazi drugih
teorijskih modela, a ne primenom metoda Ceremuhina.

4.3.4. Disperzija indeksa prelamanja stakla

Disperzija indeksa prelamanja stakla As2S3 odredena je direktnom metodom prelamanja zraka na
prizmi. Snimanje je vrseno pomocu uredaja cijaje sema prikazana na slici 4.9..

-I
3

10

Slika 4.9. Blok sema uredaja za merenje disperzije indeksa prelamanja
1-ksenonska lampa, 2,6,7-sociva, 3,5-ulazna i izlazna pukotina, 4-monohromator,

8-uzorak u obliku prizme, 9-fotodioda, 10-pisac

Kao izvor svetlosti koristi se ksenonska lampa pod visokim pritiskom. Socivima se ova svetlost
najpre fokusira na ulaznu pukotinu sirine 0.3 mm monohromatora SPM-2, a zatim i na prizmu,
pripremljenu od stakla As2S3. Kao detektori svetlosti upotrebljene su Si fotodioda za podrucje talasnih
duzina od 580-1050 nm i Ge fotodioda za interval talasnih duzina od 1200-1800 nm. Fotodioda je vezana
za pokretni deo pisaca Philips PM 8120. Pomeranjem diode, a time i pisaca duz x-ose hvata se signal,
koji tada ispisuje pik duz y-ose. Merenjem rastojanja od prizme do fotodiode (1) i rastojanja izmedu
registrovanih pikova (S) sa i bez prizme, moze se izracunati ugao skretanja.

= arctg (4.12.)

Prizmajepripremljenaod komada stakla As2S3 mehanickom obradom (brusenje abrazivnim
prahom), pri cemu je zeljena forma obezbedena koriscenjem specijalno konstruisanog drzaca, na koji je
staklo pricvrscivano tokom obrade. Visoki sjaj granicnih pljosni dobijen je naknadnim poliranjem.

Ugao prizme q> meren je na dvokruznom optickom goniometru Eneraf Nonus Y-881, sa

tacnoscu od ± T .
Za izracunavanje indeksa prelamanja koristi se relacija za upadni zrak normalan na stranicu

prizme koja sa osnovom gradi prav ugao:

+ 8)
n =

sin (p

gde je § ugao skretanja zraka pri prolasku kroz prizmu.

(4.13.)
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4.3.4.1. Eksperimentalni rezultati

Merenjem na dvokruznom optickom goniometru dobijene su vrednosti polarnih koordinata/7 i

, na osnovu kojih se onda lako izracunava ugao prizme (p.

TABELA 10. Polarne koordinate

p[°]
274.51
260.18

£[°]
64.50

260.23

Prvi par vrednosti odgovara jednom refleksu, a drugi par, drugom refleksu. Ugao <p se
izracunava prema sledecoj relaciji:

9=^2-^1=15.33° (4.14.)

U tabeli 11. date su vrednosti za rastojanja izmedu registrovanih pikova na pisacu (slika 4.9.) sa
i bez prizme.

TABELA 11. Rastojanja medu pikovima

/L[nm]

580
600
650
700
750
800
850
900
950
1000

s [mm]

188.5
184.5
177.8
170.0
167.0
165.5
163.5
162.2
131.0
166.7

A[nm]

1050
1100
1150
1200
1300
1400
1500
1600
1700
1800

s [mm]

159.7
159.6
158.4
154.5
153.3
152.9
152.7
151.1
147.9
145.4

Eksperiment je realizovan tako da je rastojanje od prizme do fotodiode isto za oba detektora i
iznosi 1=319 mm.

Na bazi ovih merenja, izracunate su vrednosti za indeks prelamanja, a prikazane su graficki u
zavisnosti od talasne duzine na slici 4.10..
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2.70

2.65

2.60

>.55

2.50

2.45
600 800 1000 1200

X [run ]
1400 1600 1800

Slika 4.10. Disperzija indeksa prelamanja stakla As2S3

Poredenjem rezultata prikazanih na slikama 4.10. i 4.6., moze se uociti da se vrednosti indeksa
prelamanja stakla As2Ss razlikuju, odnosno vece su od vrednosti indeksa prelamanja filma As2S3, iz cega
se moze zakljuciti da je prilikom termickog naparavanja ovog filma na odgovarajucu podlogu doslo do
izmene u njegovoj strukturi. Ovakvi efekti se po pravilu srecu kod svih visekomponentnih uzoraka pa u
nekim slucajevima i kod monofaza. Pokazano je u nizu ekperimenata da su odgovarajuci parametri filma
u znacajnoj meri u saglasnosti sa vrednostima na balku tek posle prvog termickog tretiranja sveze
prepariranog uzorka. S obzirom da su u ovom radu tretirani samo svezi filmovi, ovakve razlike u
vrednostima indeksa prelamanja su ocekivane.

Ovi eksperimentalni rezultati omogucili su da se odredi vrednost sile oscilatora i talasnih duzina
sopstvenih oscilacija elektrona. Kao sto je vec pomenuto, teorija koja se koristi za objasnjavanje pojava
vezanih za indeks prelamanja se zasniva na pretpostavci da elektroni u kondenzovanim stanjima osciluju
sa frekvencijama u vidljivoj i UV oblasti i da je elekticna polarizabilnost funkcija od frekvencije polja.
Ova zavisnost data je u najopstijem obliku relacijom (3.10.) gde je ^- talasna duzina koja odgovara

sopstvenim oscilacijama, /I- talasna duzina upotrebljenog elektromagnetnog polja, a A; empirijski

koeficijent proporcionalnosti. Parametri ^ i A; su odredeni strukturom materijala, uslovima sinteze i

spoljasnjim uslovima. Ako pretpostavimo da valentni elektroni osciluju sa istom frekvencijom, jednacina
(3.10.) se moze transformisati u sledecu formu :

(4.15.)

gde je A ukupna sila oscilatora elektronskog sistema.

Da bi se mogli odrediti parametri A i A$, potrebno je izvrsiti linearizaciju jednacine po Jl :

(4.16.)
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Graficka zavisnost (A2 / n2 -1) u funkciji od /I2 za staklo As2S3 prikazana je na slici 4.11..

0.0 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5 3.0 3.5

Slika 4.11. Linearizacija disperzije indeksa prelamanja stakla As2S3

Clan I/A predstavlja koeficijent pravca prave, a A2o/A je Slobodan clan.
Za vrednost sile oscilatora dobijena je vrednost ^ = 4.8396010.00119, a za talasnu duzinu

sopstvenih oscilacija stakla As2S3 /^ =292.18 nm, sto znaci da se nalazi u bliskoj UV oblasti

elektromagnetnog zracenja. Eksperimentalni podaci su fitovani na linearnu zavisnost sa faktorom
slaganja 0.9995.
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4.4. SIRINA OPTICKI ZABRANJENE ZONE

4.4.1. Disperzija apsorpcionih koeficijenata

Visoka transparencija (kod nekih halkogenida i preko 80%) u infracrvenom i vidljivom delu
spektra je jedna od najznacajnijih karakteristika za siroku aplikaciju ovih materijala.

40

20 —•

500 667 1000 2000 X (nm)

Slika 4.12. Transparentni spektar amorfnog

Na slici 4.12. je prikazan transparentni spektar stakla Ge2oAsi2Si2Se4oIi4, na kom se zapazajasna
apsorpciona granica u vidljivom delu spektra, kao i niz apsorpcionih traka u 1C oblasti.

Apsorpcija u 1C oblasti nastaje kao rezultat visefononske apsorpcije u bliskom okruzenju, dok je
kratkotalasna apsorpcija rezultat prelaza elektrona iz valentne u provodnu zonu. Ova kratkotalasna
granica se naziva apsorpciona granica i predstavlja sirinu opticki zabranjene zone, koja se za halkogenide
krece u intervalu od 1.3-2.6 eV.

Vrednost koeficijenta apsorpcije a se moze izracunati iz merenja relativne transparencije,
koriscenjem relacije:

d T,
(4.17.)

gde je d debljina, RI, R2, RS su velicine defmisane jednacinom (4.6.), a Ts je tzv. srednja
eksperimentalna transparencija.

T =JT T (4.18.)•*s V ma" mm v '

Apsorpciona granica za tipicna halkogenidna stakla, moze se podeliti na tri oblasti.
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a (cm"1)*
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Slika 4.13. Apsorciona granica kod amorfnog stakla As2Se3

Prva oblast (a< 1 cm"1) predstavlja kraj apsorpcije i ponasa se po Urbach-ovom pravilu /25/.
Koeflcijent apsorpcije u ovoj oblasti se opisuju relacijom:

Iw

a = CeE' (4.19.)

kT
gdeje Et > — ,a y je konstanta materijala.

Y

Druga oblast (a < 104cw~') je oblast gde koeficijent apsorpcije opada po eksponencijalnom
zakonu oblika:

kT (4.20.)

gdeje E°g sirina opticki zabranjene zone.
Treca oblast je oblast velike apsorpcije (a > \Q4cm~l), koja se moze opisati narednom

jednacinom:

a = A
hv

(4-21.)

gde je m koeficijent koji uzima vrednosti 2 ili 3, u zavisnosti od toga da li je prelaz
kvantnomehanicki dozvoljen ili ne.
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4.4.1.1. Eksperimentalni rezultati

Koeficijenti apsorpcije filmova As2S3 , Se6oTe40 i As2S3/Se6oTe4o odredeni su prema relaciji
(4.17.), a dobijene vrednosti su predstavljene u tabelama 12., 13. i 14., odnosno na graficima 4.14., 4.15.i
4.16. respektivno.

TABELA 12. Apsorpcioni koeficijent za film As2Sa

£[eV]

1.76
1.89
2.02
2.15
2.38

atlOW1]

1.77
1.78
1.14

10.00
26.42

Aa[102cm'']

0.16
0.18
0.19
0.19
0.15

'o

30

25

20

15

10

1.7 1.8 1.9 2.0 2.1

E[eV]
2.2 2.3 2.4

Slika 4.14. Zavisnost apsorpcionog koeficijenta od energije za film As2S3
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TABELA 13. Apsorpcioni koeficijent za film Se6oTe40

£[eV]
1.64

1.73

1.85
2.02

atK^cm'1]

12.71
4.04

2.89
122.0

AatK^cm'1]

0.15
0.18
0.07
2.5

140

120

100 -

80 -

60

40 h

20

0
i . i i i i , i

1.60 1.65 1.70 1.75 1.80 1.85 1.90 1.95 2.00 2.05

E[eV]

Slika 4.15. Zavisnost apsorpcionog koeficijenta od energije za film
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TABELA 14. Apsorpcioni koeficijent za film

£[eV]
1.33
1.38

1.45

a [103 cm'1]

2.45
1.27
5.0

Aa [103 cm'1]
0.11
0.06
0.7

5.0 -

4.5

4.0

3.5

JE 3.0
"o
^2.5
«

2.0

1.5

1.0

O

1.32 1.34 1.36 1.38 1.40 1.42 1.44

E[eV]
1.46

Slika 4.16. Zavisnost apsorpcionog koeficijenta od energije za film As2S3/Se6oTe4o

Kao sto se moze zapaziti, vrednosti apsorpcionog koeficijenta su znacajne, sto je po pravilu
karakteristika halkogenidnih sistema u formi tankih filmova 1261. Tako visoke vrednosti ovog parametra
omogucuju proracun nekih drugih optickih konstanti materijala.



4. Opticke karakteristikejednoslojnih i dvoslojnihfilmova i balka halkogenida 49

4.4.2. Metode odredivanja sirine opticki zabranjene zone

Vrednost sirine opticki zabranjene zone moze se odrediti na dva nacina. Prvi nacin je predlozio
Stuke-a 1211, a zasnovan je na osobini da kod mnogih amorfnih poluprovodnika zabranjenoj zoni po
elektroprovodljivosti odgovara energija fotona pri kojoj koeficijent opticke apsorpcije ima vrednost oko
104cm"1. Na osnovu toga, on je predlozio da se sirina opticki zabranjene zone odreduje sa grafika
a = f(h v), i to tako sto se za a =104 cm"1 direktno ocita vrednost energije.

a (cm"1)*

10"

1C?
1C?

10

0
1-5 2 2.5 £(eV)

Slika 4.17. Metod odredivanja sirine opticki zabranjene zone metodom Stuke-a

Drugi nacin odredivanja sirine opticki zabranjene zone je ekstrapolacija linearnog dela krive
a = f(hv). Na slici 4.18. je prikazana kriva stakla Assg.sSejJ?.5, koja je dobijena superponiranjem

rezultata zabelezenih pri razlicitim debljinama uzorka: (1) d=0.2 cm, (2) d=0.07 cm, (3) d=0.022 cm, (4)
d=0.0073 cm (5) d=0.0024 cm.

10'

1.2 1.4 1J6 llV <«V)

Slika 4.18. Metod odredivanja sirine opticki zabranjene zone
ekstrapolacijom linearnog dela krive

Eg° odredena na ovaj nacin je, po pravilu, manja za 0.1-0.2 eV od vrednosti dobijene po Stuke-
ovoj metodi.
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4.4.2.1. Eksperimentalni rezultati

Sirina opticki zabranjene zone filmova As2S3 , Se6oTe40 i As2S3/Se6oTe40 odredena je obema
metodoma. Pri tome treba istaci da je za metod Stuke-a odabrana vrednost a=103 cm"1, sto se ponekad
koristi kad su u pitanju relativno velike apsorpcije /28,29/. Dobijene vrednosti prikazane su u tabeli 15.

TABELA 15. Sirina opticki zabranjene zone filmova

film

As2S3

Se6oTe4o

As2S3/Se6oTe4o

£g [eV]

Metod Stuke-a

2.380(5)

2.020(5)

1.450(5)

Metod ekstrapolacije
linearnog dela krive

2.170(5)

1.980(5)

1.320(5)

Moze se zapaziti da su vrednosti sirine opticki zabranjene zone dobijene metodom ekstrapolacije
linearnog dela matematicki obradene krive manje od vrednosti dobijenih metodom Stuke-a za 0.1 - 0.2
eV , sto je u skladu sa prethodnim eksperimentalnim iskustvima.
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5. ZAKLJUCAK

U radu su prikazani rezultati ispitivanja optickih karakteristika halkogenida u formi jednoslojnih
i dvoslojnih filmova debljine reda nekoliko jam, kao i balk forme arsen sulfida. Odredena je sirina opticki
zabranjene zone, analizirane su karakteristike spektra transparencije, kao i disperzija indeksa prelamanja.

Utvrdeno je da se apsorpciona ivica menja sa promenom sastava materijala. Pokazano je da
vrednosti sirine opticki zabranjene zone veoma zavise od izbora metode odredivanja. Vrednosti sirine
opticki zabranjene zone od 1.45 do 2.38 eV koje su dobijene za ispitivane filmove, odgovaraju
vrednostima sirine zone karakteristiCnim za poluprovodnicke materijale.

Pokazalo se da vrednosti indeksa prelamanja sva tri filma rastu na kracim talasnim duzinama, sto
je u skladu sa detektovanim postojanjem apsorpcione granice. Eksperimentalni podaci fitovani su
eksponencijalnom funkcijom, saglasno poznatim teorijskim modelima. Zavisnost indeksa prelamanja od
talasne duzine elektromagnetnog zracenja kod svih tretiranih uzoraka je tipicna kriva normalne
disperzije. Medutim za razliku od jednoslojnih filmova As2Sj i Se6oTe4o, kod kojih su vrednosti indeksa
prelamanja na svim talasnim duzinama vece od 2, a sto je karakteristika amorfnih halkogenidnih
materijala, dvoslojni film As2S3/Se6oTe4o daje nesto nize vrednosti, sto ukazuje da se dvoslojni film ne
moze tretirati kao prost zbir pojedinih slojeva i da bi se eksperimentalne krive morale obraditi na bazi
drugih teorijskih modela, a ne primenom metoda Ceremuhina.

Za staklo As2S3 su na osnovu eksperimentalnih podataka izracunate vrednosti sile oscilatora
(A=4.8396+0.0012) i talasna duzina sopstvenih oscilacija ^,=292.18 nm, sto znaci da se nalazi u bliskoj

UV oblasti elektromagnetnog zracenja.

Na kraju treba posebno istaci daje treci tretirani uzorak dvoslojni film gde se nikako ne moze
ocekivati prosto superponiranje efekata pojedinih slojeva, vec bi trebalo sistem analizirati i kao
jedinstven, ali i svaki sloj pojedinacno. Tek takva vrlo slozena analiza bi mogla da ukaze na sve
specificnosti ovog viseslojnog halkogenidnog filma.

U ovom radu su dati samo prvi eksperimentalni podaci koji ce omoguciti dalje analize ovog i
slicnih halkogenidnih sistema.
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