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MICROESTRUTURA E ALGUNS DE SEUS EFEITOS OTI-
COS EM FILMES FINOS

Flavio Horowitz
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90000 Porto Alegre, RS, Brasil

0 objetivo deste artigo é apresentar
uma breve revisdc sobre anisotropia estrutu-
ral em filmes finos e sua contribuigac para
os sequintes efeitos oticos: i) deslocamento
espectral; ii) espalhamento anisotropico;
i11) dicroismo; e iv) bi-refringéncia. Estes
efeitos sao interpretados & luz de um modelo
colunar de crescimento dos filmes.

Microestrutura, Filmes finos, Anisotropia

1. INTRODUCAO: IMPORTANCIA DA MICROESTRUTURA

Virias décadas apb6s o estabelecimento das técnicas pio-
neiras de evaporacdoc térmica a vicuo de materiais (Faraday
1857)', limitacdes do antigo paradigma de que filmes sdo ma-
terial em bruto ("bulk”) em duas dimensdes foram gradualmen-
te reconhecidas em diferentes areas. Pode-se citar os estu
dos com difracio de elétrons por K8nig e Helwig (1950)2, me-
dicdes oticas por Bousguet 1155513 e observagbes posteriores
envolvendo adsorcgdo de agua por Koch (1965) 4.

Tais limitacOes tém aflorado mais claramente nos Ultimos
anos em consequéncia do grande aperfeicoamentc alcancado nas
técnicas de caracterizacio, monitoramento de espessuras e
controle dos parametros de dlposicins'ﬁ. Em particular, mi-
crografias de excelente gqualidade podem ser encontradas na
lit-raturnT'a. evidenciando as estruturas colunares pronun
ciadas que resultam do crescimento dos filmes em condigdes
de naoc-equilibrio.
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0 resultado de simulacgdes deste crescimento pode ser
visto na figura 1. Cada molécula do vapor incidente, repre
sentada por um disco sdlido, foi associada a um deslocamento
randomico até que entrasse em contato com outras duas’ . 0
sentido preferencial das colunas, representado pelo angulo
g, e consistente com a “"regra da tangente®:

tg 8 = % tg a, (ver figura 32)

onde a @ o angulo de incidéncia do vapor. A natureza geome
trica do efeito de “"auto-sombreamento® ("self-shadowing®™) ,
responsavel pelo aparecimento das colunas, é confirmada pelo
sucesso dos modelos de crescimento simulado em reproduzir os
principais aspectos estruturais dos filmes, sem levar em con
ta fatores como textura cristalina, adsorcao de oxigénio, mo

mentum ou formacgao de finﬂtllln

2. EFEITOS OTICOS

i) Deslocamento espectral.

Uma consequéncia bem conhecida da porosidade dos fil-
mes € o deslocamento progressivo do pico de transmissdo em
filtros de banda estreita para majlores comprimentos de onda
apos exposicdo as condigbes atmosférlicas. Este deslocamento
esta representado na figura 3, em referéncia as manchas cir
culares resultantes da adsorcgac localizada de vapor d'agua e
sob iluminagdo com luz branca. Por exemplo, um filme de MgF,
(L) e 2nS(H) na forma vidro | (BL) %1 @E)®| AR spresentou um
deslocamento da ordem de Snm em 4 dias''. Em filmes deposita
dos obliguamente, as manchas apresentam formas -liptinas1z

ii) Espalhamento anisotropico

Medidas de espalhamento realizadas no Centre d'EBtudes
des Couches Minces de Marseille mostraram uma significativa
anisotropia 6tica em filmes depositados a grandes angulos de
vapcr. Na figura 4 pode-se ver o comportamento de um filme
de Ag depositado a 85°. As linhas sio contornos de intensida
de constante. Note-se a pronunciada anisotropia no terceiro
contorno em (b) enquanto os outros sao guase circulares. Du-
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Fig. 1 - Estrutura de um filme resultante do processo de de-
posicdo simulada para dngulo de incidéncia do vapor
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Fig. 2 - A Regra da Tangente € ilustrada com dados experimen
tais de diversos pesquisadores e filmes de diferentes mate-
riais; B @ o d@ngulo de orientacdo das colunas. (A regra € sa
tisfeita para todas as situacgOes exceto para os dados mostra
dos com + e x, situacgdo em que foi posteriormente localizada
a necessidade de correcdoc na geometria da experiéncia utili-

za&a1nj.
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rante toda a experiéncia, o analisador ligado ao sistema de
deteccdo foi mantido com orientacdo paralela ao plano de po
larizacdo da luz incidente. Intensidades relativas, de fora
&, 1x107%, 2x107%, ax107° $

para dentro, sdo 5x10° o IXED" -

1x1n'3 13,

iii) Dicroismo

A primeira observacao de efeitos de dicroismo foi
provavelmente feita por Kundt HI!H“ ac colocar filmes me
talicos entre prismas Nicol com orientacdo cruzada. Este e
outros relatos qualitativos da época foram consequéncia da
deposicao a grandes angulos de incidéncia de vapor nas ex-
tremidades dos substratos, posicionados a pequenas  distan
cias das fontes por exigencia das tecnologias entdo existen
tes.

Mais recentemente, foi proposto o uso de filmes meta
licos como polarizadores no infravermelho préximo'>. Identi
ficada a origem do fenomeno no crescimento colunar dos fil-
mes, tornou-se possivel sua anadlise qn-mu.utj.w“. Tipica-
mente, um filme de Al com espessura de 14,5 nm, depositado
a EE“. apresentou uma diferenca efetiva em coeficientes de
extingdo Ak = 1,4 para luz em incidéncia normal a 632.8 nm.
A espessura fol determinada com um profilémetro, assim como
através da técnica FECO ("Fringes of Equal Chromatic Order”).
Foram utilizados polarizadores Glan-Thomson com taxas de ex
tingac de pelo menos uma parte em 108.

iv) Bi-refringéncia

Anisotropla estrutural em filmes dielétricos, em lu-
gar de produzir coeficientes de extincac dependentes de di-
recao como nos metdlicos, induz assimetrias nos valores de
indice de refracio. Estas assimetrias sido responsiaveis pelo
seu comportamento otico como retardadores de fase.

King e Talim'® identificaram tracos deste efeito em
guias de onda constituidas de filmes dielétricos deposita-
dos a pequenos angulos de incidéncia. Horowitz e Macleod de
positaram filmes monocamada de o6xido de zirconic a grandes
angulos de vapor para obter retardamento nqnificau\mu'“.
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(a) (b)
Fig.3 - Posicdo do pico de transmissdao em um filtro de banda
estreita (a) imediatamente apos a deposicao;

(b} em localidades com umidade adsorvida.

(b)
Fig.4 - Espalhamento em (a) reflexaoc e (b) transmissao de um

filme anisotropico de Ag.
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A espessura fisica (d) e os indices de refracado (n,,
My n3] ao longo dos trés eixos principais do material (ver
figura 5) foram determinados através de quatro medidas uti-
lizando um elipsometro Gaertner devidamente adaptado, como
pode ser visto na figura 6. O desenvolvimento experimental
envolveu procedimentos tradicionais em elipsometria, mas in
terpretados & luz de um modelo tedrico de microestrutura em
que a anisotropia & explicitamente considerada, e a técnica
de Abelés com a extensdo polarimétrica de Hacskaylu1a. Deta
lhes desse procedimento podem ser encontrados na referéncia
17. Os parametros finais obtidos para um filme de oxido de
zirconio depositado a 65° foram (d, Nye Ngs nJJ = (602.5nm,
1.502, 1.575, 1.788).

Paralelamente, Hodgkinson e cnlabcradar&s1g desenvol
veram uma outra técnica de medida utilizando filmes multica
mada de banda estreita do tipo AR/ {HLlde[LH]pf?IDRD em gue
dxide de silicio, por naoc apresentar birefringéncis signifi
cativa, & o material com baixo Indice de refragao. Para fil
mes depositados a 27°, os parametros finais para &xido de
zircdnio foram (79.8 nm, 1.947, 1.996, 2.033), e para oxido
de titanio (62.8 nm, 2.429, 2.452, 2.688). Na determinagao
destes parametros, em um espectrofotometro Carry, foram em-
pregados um par de medidas a 0° e outro a 300, cada par sen
do constituldo de observac¢oes a polarizagoes ortogonais.

3. CONCLUSAO

Foram aqul apresentados alguns efeitos oticos peculia-

res, resultantes da anisotropia em filmes finos, gue eviden
ciam a relevancia do modelo colunar de sua microestrutura.
Este modelo talvez possa contribuir no entendimento de dis-
crepancias relatadas na literatura entre interpretagoes de
medidas elipsométricas e de medidas utilizando guias de on-
da'® ou reflexdo total atenuada’’.
Estudos em andamento para modificagoes de microestrutu
ras,com bombardeamento de ions por exemplo, poderdo trazer
novos aspectos nesta area. Por outro lado, os efeitos oti-
cos aqui considerados poderdo tornar-se instrumentos valio-
s0Ss para o monitoramento destas modificagoes.
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Fig.5 - Diagrama demonstrativo das convencoes utilizadas.
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Fig.6 - Esquema do aparato elipsométrico.
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