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La determinacién de los valores de las constantes 6pticas (1, indice de refraccién y k, coeficiente de extincién) en el espectro
visible de peliculas tanto de plata (Ag) como de 6xido de estaiio (SnO,), es una condicién necesaria para predecir el compor-
tamiento de un recubrimiento multicapa de baja emisividad con la estructura SnO,/Ag/SnO, en relacién al confort visual.
: DPara este propdsito, se han caracterizado laminas delgadas de Ag y de SnO, con un espesor similar al que tienen en los recu-
¢ brimientos multicapa (90 A y 380 A respectivamente), evitando asi la dependencia con el espesor de las constantes Gpticas. Se
¢ ha utilizado un programa informdtico de simulacién basado en el método matricial para determinar los valores de las cons-
i tantes opticas de dichas peliculas en el espectro visible. Ha sido determinada asimismo la dependencia del coeficiente de
absorcién (o) con la longitud de onda, asi como el valor del ancho de banda prohibida del 6xido de estafio, y la naturaleza de
la transicién 6ptica.

¢ Palabras clave: Indice de refraccion, emisividad, plata, 6xido de estafio, recubrimiento multicapa.

Determination of the optical constants of tin oxide and silver thin films for their use in multilayer low-emissivity coa-
tings.

. The determination of the values of the optical constants (1, refractive index and k, extinction coefficient) in the visible range of :
¢ both silver (Ag) and tin oxide (SnO,) films is a necessary condition to predict the behaviour of a SnO,/Ag/SnO, multilayer
¢ for low emissivity coatings, improving the visual comfort. For this purpose, thin films of Ag and SnO, with a thickness similar
to that of multilayer coatings (90 A and 380 A respectively) were used in order to avoid the thickness dependence of the opti-
cal constants. A simulation computational program based on the matrix method was employed to estimate the values of the
optical constants of these films in the visible range. It has been also determined the dependence on the wavelength of the

absorption coefficient (), as well as the value of the energy gap, and the nature of the optical transitions.

Keywords: Refractive index, emissivity, silver, tin oxide, multilayer coating.

1. INTRODUCCION.

En la actualidad, los recubrimientos multicapa de baja emisi-
vidad basados en plata depositados sobre vidrio arquitecténi-
co, son ampliamente utilizados con el fin de ahorrar energia en
el acondicionamiento térmico de los edificios. Estos recubri-
mientos combinan una alta transmitancia sobre la mayor parte
del espectro solar (0.35-2.5 um) con una alta reflectancia sobre
el espectro infrarrojo de un cuerpo negro a temperatura
ambiente (3-50 um). En particular, hemos demostrado previa-
mente (1) que el recubrimiento multicapa basado en una peli-
cula muy fina de plata (~ 90 A) rodeada por por dos peliculas
de 6xido de estafio (~ 380 A) (2) proporciona un buen aisla-
miento térmico ademds de unas buenas propiedades épticas en
el rango visible (400-700 nm aproximadamente). La determina-
cién precisa de los valores de las constantes opticas (1, indice
de refraccién y k, coeficiente de extincién) en el rango visible de
peliculas de SnO, y Ag es, entre otras, una condicion necesaria
para predecir el comportamiento de todo el recubrimiento de
baja emisividad. Es bien sabido que las propiedades épticas de
una ldmina delgada dependen en gran medida del proceso de
deposiciéon empleado para obtener la pelicula. De esta forma, la
estructura granular externa, junto con las distribuciones de
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defectos internos, cavidades o porosidades, frecuentemente
determinan muchas de las propiedades 6pticas de las peliculas,
ademds de las propiedades magnéticas, eléctricas y mecénicas
(3). Por otra parte, las constantes opticas de una ldmina delgada
frecuentemente también dependen del espesor de la pelicula.
Por todas estas razones, para predecir el comportamiento de un
recubrimiento éptico multicapa es necesaria una precisa deter-
minacién de los valores de las constantes 6pticas de las pelicu-
las que componen el recubrimiento, en lugar de utilizar valores
tabulados de las constantes 6pticas.

Uno de los métodos mas ampliamente utilizados para deter-
minar los valores de las constante ¢pticas (1 y k) de sustratos
cubiertos por ldminas delgadas, son las medidas de transmi-
tancia (T) y refletancia (R) (4). En el presente trabajo, se han
obtenido los espectros experimentales de peliculas de SnO, y
de Ag depositados mediante pulverizacién catédica sobre
vidrio y, a partir de éstos, se han determinados los valores de
las constantes 6pticas, 1 y k, mediante un programa informati-
co de simulacién. Para este fin, se ha empleado un modelo
tedrico desarrollado en un trabajo previo (5) basado en el
método matricial.
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2. MODELO TEORICO.

Para obtener las expresiones correspondientes a la transmi-
tancia y a la reflectancia, el formalismo aqui empleado estd
basado en el método matricial, en el que una pelicula delgada
es considerada una ldmina plano-paralela de extensién infini-
ta, caracterizada por un indice de refraccién n y por un coefi-
ciente de extincién k (5). De acuerdo con este método, cada
intercara y ldmina homogénea (i) en un recubrimiento multi-
capa puede ser descrita a través de su matriz apropiada, M,
que serd funcién del espesor de la pelicula y del indice de
refraccién (o de los indices efectivos, p- y s-, para el caso de
incidencia no normal) (°). A partir de éstos, la matriz resultan-
te M, de una serie de ldminas paralelas vendrd dada por
Mp=M,xM,... (7), por lo que el resultado final vendrd dado en
funcién de un producto de un conjunto de matrices 2x2. En
nuestro formalismo, de acuerdo con las condiciones experi-
mentales del presente trabajo, se realizan las siguientes consi-
deraciones (5):

1. Sustrato finito e incoherente para incluir la reflexién de la
superficie trasera y permitir el uso de sustratos débilmente
absorbentes.

2. Determinacién previa del indice de refraccién n 'y del coefi-
ciente de extincién k del sustrato en funcién de la longitud
de onda y del espesor.

3. Utilizacién de los dngulos de incidencia experimentales
para el cdlculo de R y T, evitando la habitual asuncién de
incidencia normal.

4. Implementacién de un pardmetro, Ad(x,y), que reproduce la
pérdida parcial de fase como consecuencia de inhomogenei-
dades laterales de la pelicula.

Este modelo evita algunas de las simplificaciones habituales
(laminas homogéneas, sustrato semi-infinito, dngulo normal
de incidencia para medidas de reflectancia, etc.) asi como el
uso de criterios de continuidad y de suavidad de las constan-
tes 6pticas, lo que aumenta la potencia del método en su apli-
cacion a los casos précticos habituales.

3. PROCEDIMIENTO EXPERIMENTAL.

Se ha utilizado un sistema de pulverizacién catédica para
depositar los recubrimientos de 6xido de estafio y de plata
sobre vidrio. Las peliculas de SnO,, de un espesor aproximado
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Figura 1. Espectros de reflectancia y de transmitancia experimenta-
les y simulados del 6xido de estano depositado sobre vidrio.
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de 380 A, fueron depositadas en una atmésfera compuesta por
O,/N,-H,/Ar a partir de cdtodos de estafio mediante pulveri-
zacion catddica reactiva. Las peliculas de Ag fueron deposita-
das mediante pulverizacién catédica en una atmoésfera de Ary
el espesor de las peliculas de plata es de, aproximadamente, 90
A. Estos espesores de las peliculas de plata y de 6xido de estafio
se seleccionaron de acuerdo a los valores tfpicos para su aplica-
cién en recubrimientos multicapa de baja emisividad. Las
deposiciones se realizaron a presiones entre 10 y 5x10- Torr.
Los valores de reflectancia y de transmitancia en el espectro
visible (400-700 nm aproximadamente) fueron medidos
mediante la utilizacién de un espectrofotémetro Hitachi mode-
lo 150-20 de doble haz, equipado con una esfera integradora.

4. RESULTADOS Y DISCUSION.

Los valores de las constantes 6pticas (1 y k) de las peliculas
de 6xido de estafio y de plata han sido determinadas a partir
de los espectros de transmitancia y de reflectancia, que previa-
mente habian sido suavizados empleando el método de la
transformada de Fourier (25 puntos). Este paso es necesario
para evitar el ruido experimental generado durante la adquisi-
cién de datos y para mejorar el funcionamiento del programa
de simulacién. Es necesario, en primer lugar, determinar los
valores espectrales de las constantes 6pticas del sustrato de
vidrio. Los valores obtenidos en el caso del indice de refraccién
varfan entre 1.55 y 1.52 en el espectro visible, decreciendo al
aumentar la longitud de onda. El coeficiente de extincién
muestra valores menores de 1.6x10 en el intervalo compren-
dido entre 400 nm y 700 nm.

Los espectros de reflectancia y transmitancia experimentales
y simulados de la pelicula de SnO, depositada sobre vidrio se
presentan en la Figura 1. Puede observarse que existe una muy
buena concordancia entre los datos experimentales y los valo-
res obtenidos mediante el programa de simulacién empleado
en el presente trabajo, que utiliza un método numérico de
inversién para resolver el sistema implicito formado por R, T,
R,y T, para la obtencién de n y k (5). Los valores de n y k
correspondientes al 6xido de estafo en el espectro visible se
han representado en la Figura 2. Como puede observarse, el
SnO, depositado mediante pulverizacién catédica es un mate-
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Figura 2. Valores de n y k correspondientes al 6xido de estafio en
forma de pelicula delgada.
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rial de alta transparencia en el espectro visible como conse-
cuencia de los bajos valores del coeficiente de extincién. Puede
también observarse que la absorcién es practicamente nula en
las cercanfas de A=525 nm. El indice de refraccién presenta
valores crecientes en el espectro visible desde 17~1.95 a 700 nm
hasta ~2.15 a 400 nm, lo que coincide con la mayor reflectancia
a menores longitudes de onda.

La Figura 3 muestra los valores correspondientes al coefi-
ciente de absorcién (o) para el 6xido de estafio. Sus altos valo-
res en los extremos del espectro visible (del orden de 10* cm™)
son caracteristicos de transiciones de tipo directo (8). Por tanto,
para la determinacién del valor del ancho de banda prohibido,
se ha representado el valor de a? frente a la energfa del fotén
(Figura 4). A partir de dicha representacién se ha determinado
que el valor del ancho de banda prohibida es de 2.70 eV,
mediante la extrapolacién del ajuste lineal de los datos experi-
mentales hasta el eje a’=0. Los valores del ancho de banda
prohibido del SnO, reportados estdn entre 3.40 eV y 3.93 eV
(9). Sin embargo, el valor del ancho de banda prohibido corres-
pondiente al SnO son cercanos a 1.18 eV (10) y, por tanto, a
partir de los datos experimentales del presente trabajo, puede
concluirse que se produce 6xido de estafio con la composicién
SnO,, con 1<x<2. La formacién de dicho compuesto estard
relacionada con la técnica de deposicién empleada.

La Figura 5 representa los valores espectrales de transmitan-
cia experimentales y simulados de la pelicula de plata deposi-
tada sobre vidrio, asi como los de la reflectancia. A partir de los
datos simulados se han determinado los valores de las cons-
tantes Opticas (Figura 6). Es claramente observable que los
valores del coeficiente de extincién de la plata son muy altos,
lo que indica que la absorcién en dicho metal es muy alta. Por
tanto, para aplicaciones en el campo de la 6ptica, es de gran
importancia la obtencién de una pelicula muy fina de plata
para maximizar la transmisién de luz visible, pero debe ser lo
suficientemente gruesa como para ser continua y mantener sus
buenas propiedades 6pticas. Si la pelicula es demasiado delga-
da, existird una alta dispersion de la luz incidente como conse-
cuencia de la estructura de islas y, por tanto, el limite inferior
para el espesor de dicha pelicula vendrd dado por la forma-
cién de una pelicula continua. Por tanto, el limite superior

vendra dado por la transmisién de luz. Sin embargo, el limite
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Figura 3. Valores correspondientes al coeficiente de absorcién (o) en
funcién de la longitud de onda.
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inferior del espesor de la pelicula puede ser reducido deposi-
tando otra peliculas adyacentes a la de plata, lo que facilita un
crecimiento bidimensional de la pelicula de plata (por ejemplo
Ni-Cr, etc.). Los valores del indice de refraccién de la plata
(Figura 6) estdn situados alrededor de 0.24 y tienen una mini-
ma variacién en el espectro visible (An ~ 0.03). Debe ser notado
que los valores de 1 y k obtenidos para la plata en el presente
trabajo son muy cercanos a otros valores publicados (11), como
puede observarse en la Figura 7. Las diferencias son, en parte,
debidas al bajo espesor de la pelicula de la que se estdn calcu-
lando los valores n y k, ya que las propiedades de las peliculas
delgadas son, en general, diferentes a las correspondientes al
volumen y dependen ligeramente del espesor, ademds de la
dependencia del método de deposicién. Este efecto ha sido
previamente estudiado en peliculas de oro de diferentes espe-
sores depositadas sobre vidrio (12). Los valores experimenta-
les del indice de refraccién de la peliculas de plata aqui obte-
nidos son mayores que los correspondientes al volumen. Este
hecho puede ser asociado a la menor densidad de empaqueta-
miento de las peliculas de plata, aumentando la contribucién
de aire. Los valores del coeficiente de extincién son mayores
que los del volumen, que probablemente es debido a la
microestructura de la pelicula de plata. En efecto, la microes-
tructura de las peliculas juega un papel esencial en las propie-
dades 6pticas, teniendo como resultado efectos tales como la
dispersién y la absorcién anémala que reduce la cantidad de
luz transmitida.

5. CONCLUSIONES.

Los valores de las constante 6pticas (1 y k) de los componen-
tes mds importantes del recubrimiento multicapa de baja emi-
sividad con la estructura SnO,/Ni-Cr/Ag/Ni-Cr/SnO, han
sido determinados empleando un programa informdtico de
simulacién basado en el método matricial. Debe ser notado
que el modelo 6ptico empleado en el presente trabajo evita las
aproximaciones habituales como ldmina homogénea, sustrato
semi-infinito, dngulo normal de incidencia para medidas de
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Figura 7. Comparacién entre los valores tabulados de 1 y k de la
plata y los valores obtenidos experimentalmente.
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reflexién, etc., asi como el uso de criterios de continuidad y
suavidad para las constantes 6pticas.

Los valores del coeficiente de extincién determinados en
este trabajo para el 6xido de estafio depositado mediante pul-
verizacién catddica, son los correspondientes a un material de
alta transparencia en el espectro visible, siendo la absorcién
précticamente nula en las proximidades de una longitud de
onda de 525 nm. El indice de refraccién crece desde n~1.95 a
A=700 nm hasta n~2.15 a A=400 nm. Por otra parte, los valores
correspondientes al coeficiente de extincién de la plata deposi-
tada mediante pulverizacién catédica crece desde aproxima-
damente 2.2 a A=400 nm hasta 4.9 a A=700 nm, mientras que
los valores del indice de refraccién estan situados alrededor de
0.24 y muestran una minima variacién en este intervalo de
longitudes de onda. Las pequefias diferencias encontradas
entre los valores experimentales de la plata y otros valores
previamente publicados en peliculas delgadas y en volumen,
son probablemente debidos al crecimiento de la peliculas de
plata como consecuencia del proceso de deposicién y el espe-
sor extremadamente bajo de la pelicula de plata. Ha sido tam-
bién determinado el valor del ancho de banda prohibido del
6xido de estafio en forma de ldmina delgada, obteniéndose un
valor de 2.70 eV, y la naturaleza de la transicién 6ptica a partir
de la dependencia del coeficiente de absorcién con la longitud
de onda, resultando ser directa.
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