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Résumé. — La réflectivité d’interfaces diffuses correspondant a4 un profil d’'indice de réfraction sigmoidal est
analysée, dans le but d’explorer les possibilités et les limites de la technique. Différentes méthodes de calcul des
coefficients de réflectivité sont d’abord comparées, celle proposée par Abelés étant de validité la plus générale.
Pour des ondes « s » et dans le cas de profils interfaciaux centrosymétriques, le coefficient de réflectivité est presque
directement proportionnel au coefficient de réflectivité de Fresnel et i la transformée de Fourier de la dérivée du
profil d’indice ; cette approximation est trés bonne dans la plupart des situations expérimentales rencontrées.
Par contre, ce résultat n’est plus valable pour des profils dissymétriques. Nous montrons que I’étude conjointe
de la réflectivité des ondes « s » et « p » en fonction de I'angle d’incidence permet, en principe, la détermination
d’une épaisseur caractéristique du profil et de son paramétre de dissymétrie.

Abstract. — We analyse the reflectivity of diffuse interfaces corresponding to a sigmoidal refraction index profile,
in order to explore the possibilities and the limits of the technique. We first compare various methods of calculation
of the reflectivity coefficients, and show that the general method developed by Abelés is the most reliable. For
centrosymmetric profiles, the reflectivity coefficient of « s » waves is almost directly proportional to the Fresnel
reflectivity coefficient and to the Fourier transform of the derivative of the refractive index profile, under most
experimental conditions encountered. Yet, this result is no more valid for non-symmetric profiles. Finally, we
show that a combined study of « s » and « p » reflectivities allows, in principle, the determination of two characte-
ristic parameters of the interfacial profile : thickness and dissymmetry coefficient.

1. Introduction. meénes critiques a conduit plusieurs auteurs a étudier
le voisinage du point critique de démixtion de deux

Dans l’étude de la structure des interfaces, les tech- phases fluides : I'épaisseur de l'interface est alors

niques optiques occupent une place de choix [1-4].
Complémentaires des techniques hydrodynamiques
en ce qui concerne les polyméres adsorbés a une
interface solide/liquide [5], elles permettent aussi la
caractérisation structurale des interfaces de type
liquide/liquide [6] et liquide/vapeur [7, 8].
L’ellipsométrie a connu un essor particulier durant
la derniére décennie [9]. Ce succés est justifié par la
sensibilité de cette technique qui permet la mesure
précise d’épaisseurs trés faibles allant jusqu’au nm.
A Topposé, le développement de I’étude des phéno-

REVUE DE PHYSIQUE APPLIQUEE. — T. 20, N° 9, SEPTEMBRE 1985

conséquente, et la différence relative d’indice de
réfraction entre les deux milieux faible. En ce cas,
la méthode de réflectométrie sous incidence normale,
développée par Webb et ses collaborateurs [6] est
a priori bien adaptée. Le calcul du coefficient de
réflectivité (rapport r des amplitudes des champs
électriques relatifs aux ondes réfléchie et incidente)
s’effectue a partir d’'une formule proposée par Webb [6],
bien que son domaine de validité n’ait pas été claire-
ment établi.

L’objectif du présent article est d’explorer plus
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largement les possibilités de la technique de réflecto-
métrie, dans la perspective de son application poten-
tielle 4 ’étude d’interfaces contenant des polymeéres.
En nous limitant pour l'instant aux interfaces inter-
venant dans les problémes de démixtion, il est clair
que le voisinage du point critique ne constitue pas le
seul domaine d’étude intéressant. Lorsqu’on s’écarte
plus fortement de la température critique T, la
structure des interfaces mérite d’étre étudiée (épaisseur,
mais aussi éventuelle dissymétrie) dans des conditions
ou la variation relative d’indice d’une phase homogéne
a lautre peut devenir conséquente. Par ailleurs, du
point de vue expérimental, il est possible d’étudier la
réflectivité en fonction de I'angle d’incidence, et de
mesurer avec précision des coefficients de réflectivité
trés faibles. Aussi importe-t-il de tirer parti, au niveau
de calculs théoriques, de ces possibilités expérimen-
tales.

Dans l'analyse qui suit nous comparerons, dans
un premier chapitre, différentes méthodes de calcul
des coefficients de réflectivité, en tentant de dégager
leurs domaines de validité respectifs. Dans une
seconde partie, nous présenterons quelques résultats
significatifs de nos calculs. Ils devraient conduire,
pensons-nous, a4 une expérimentation plus éclairée
et & une analyse plus approfondie des résultats
expérimentaux obtenus.

2. Calcul de la réflectivité d’une interface diffuse.

Il existe de nombreux travaux sur la propagation des
ondes acoustiques ou électromagnétiques dans I’atmo-
sphére, le milieu marin ou sous terre [10] ; il est alors
légitime d’utiliser des approximations fondées sur le
fait que la longueur d’onde A est petite devant les
distances sur lesquelles les propriétés du milieu varient
de maniére significative. Pour une onde électro-
magnétique dans un milieu transparent, cette condition
se traduit en tout point r par :

AMr) < | V[inn(®] | @

n(r) étant I'indice du milieu en ce point. Pour nombre
d’interfaces de type fluide/fluide ou fluide/solide, la
situation physique est intermédiaire entre le cas
précédent (Eq. (1)) et celui considéré par Fresnel,
a savoir linterface discréte ou lindice varie brus-
quement de la valeur n, (milieu incident) a la valeur n,
(milieu réfracté). Dans le cas d’interfaces planes on
définit alors le profil d’indice n(z), z désignant I'abscisse
sur un axe 2’z orthogonal a l'interface, le systéme étant
supposé homogéne dans tout plan orthogonal a z'z.
Les valeurs des coefficients de réflectivité en amplitude
r, et r,, relatifs aux ondes «s» et «p» (vecteurs
champ électrique respectivement orthogonal et paral-
léle au plan d’incidence) sont alors inférieures (sauf
prés de langle de Brewster, pour des ondes « p»)
a celles calculées selon les formules de Fresnel. L’écart
est d’autant plus important que le profil est plus étendu.
De ce fait, c’est la largeur du profil qui constitue la
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premiére grandeur & mesurer, soit par ellipsométrie,
soit par réflectomeétrie.

2.1 PROFILS D’INDICE.
2.1.1 Profil linéaire. — 1l est caractérisé par

n(z) =n,z< —b2; n(z)=ny,z>b2

n, +n n, —n (2)
n(z) = 1 2—(2b 1)2,—b/2<z<b/2.

2

Un tel profil d’indice est physiquement peu réaliste,
quoiqu’il puisse étre approché dans des problémes
de diffusion stationnaire entre deux milieux a condi-
tions aux limites imposées (température, concen-
tration), ou lors de phénoménes de polarisation inter-
faciale [11, 12]. Nous l'avons toutefois choisi par
commodité, car il présente des bornes d’intégration
bien définies. Remarquons qu’il existe, pour un tel
profil de potentiel, une solution non triviale de
I’équation de Schrodinger [13].

2.1.2 Profil sigmoidal. — Les équations le définissant
sont :

n(z) = [n? + (n2 — n?)exp(— z/b,)]?, z

2>
n(z) = [n; — (n} — nj) exp(+ z/by)]'?, z<

° ©)
3

0

n, est l'indice en z = 0, ou I'on impose de plus la

condition de continuité des dérivées premiéres :

(g — n)b, = (nj — nd)b, . @

Les valeurs asymptotiques des indices (n, et n,)
et celles des longueurs caractéristiques (b, et b,)
étant données, cette équation détermine n,.

Pareil profil est aussi défini par un paramétre de
dissymétrie X tel que :

bl _b2

=578,

—1<X<+1. ©)

Lorsque X = 0, c’est le profil de la fonction permit-
tivité &(z) = [n(z)]* qui est symétrique ; mais il en est
pratiquement de méme pour la fonction n(z) a condi-
tion que

:—zT::—i = ?—; = rg reste assez faible  (6)
re étant la réflectivitt de Fresnel sous incidence
normale.

Deux raisons justifient le choix d’un tel profil
d’indice. On peut montrer dans les problémes de
séparation de phase faisant intervenir des systémes
polyméres que la composition de l'interface tend
exponentiellement vers celles de I'un et 'autre milieu,
avec des longueurs caractéristiques qui ne sont pas
a priori les mémes, sauf au voisinage du point critique
[14]. Par ailleurs, nous avons pu calculer I'expression
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analytique du coefficient de réflectivité r,, dans le cas
d’un tel profil [15]. Ce résultat constituc ainsi une
bonne référence pour les calculs.

2.1.3 Epaisseurs. — Nous définissons I’épaisseur
d’une interface 4 partir des moments de la fonction
de distribution dn(z)/dz, qui tend asymptotiquement
vers zéro dans les milieux extrémes. Si I'on note
{z™) le moment d’ordre m de la distance a l'inter-
face [16],

(z"'):Lw ﬂ%-dz/f_w%g-dz )

I’épaisseur L est définie comme étant la racine carrée
de la dispersion quadratique moyenne des distances :

L=[(2)—(z)?]". ®
Pour le profil linéaire (Eq. (2)) on obtient
L=0523 ©

alors que pour le profil sigmoidal il n’existe pas, a
notre connaissance, de relation analytique simple.
Aussi est-il nécessaire de calculer L par ordinateur.
Précisons incidemment que pour un « profil en tanh »

An

n(z) = ny, + -5 tanh (&)

tel qu'on le rencontre au voisinage du point critique
de démixtion, dans les problémes de mélanges de
polymeéres [17], I'épaisseur est liée & & par :

I

NG

2.2 METHODES D’ABELES POUR LE CALCUL DES COEFFI-
CIENTS DE REFLECTIVITE r; (i = s, p). — Prenons le
plan YOZ comme plan d’incidence (Fig. 1). Abelés
montre [18] que, pour une onde sinusoidale de longueur
d’onde A et de pulsation w, polarisée perpendiculai-
rement au plan d’incidence, les composantes E_ et
H, des champs électrique E et magnétique H, dans les
plans homogénes d’indices n, et n,, sont reliées par
une matrice (M) fonction du profil d’indice n(z).
Les composantes E, et H, s’écrivent :

E_(y,2t) = U(z) exp[ilwt — Sy)]
H (y,z,t) = V(2) expli(wt — Sy)]

(10)

18Y)

(12

avec

k= 2’;"f (=12 (13

S =k,sinf, =k,sinf,;

0, et 0, étant respectivement les angles d’incidence
et de réfraction. En se fixant une valeur de U,(z)
caractéristique de 'onde réfractée, loin de 'interface
(z € — L), c’est-a-dire en milieu homogéne, on déter-
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Fig. 1. — Représentation schématique des composantes s
et p des champs incident et réfléchi (milieu 1) et réfracté
(milieu 2), le plan XOY représentant le plan de l'interface.

[Schematic representation of the s and p components of
the electrical field in the incident, reflected (phase 1) and
refracted (phase 2) waves, the interface being located in the
XOY plane.]

mine les composantes du champ magnétique H,
par lintermédiaire de la relation :

_k, AE,

H
2 Ho®

(14)

En milieu incident, les amplitudes complexes U, (2)
et V,(2) s’obtiennent, trés loin de l'interface (z > L)
par le biais de la relation matricielle

U, _ v,
-]

D’ou l'expression du coefficient de réflectivité en
amplitude :

(15

(16)

Pour une onde polarisée parallélement au plan
d’incidence, les composantes des champs magnétique
et électrique s’écrivent :

H_ = U(z) e'@t~5»

E, = — V(z)el@5»

17

La méme démarche que celle résumée ci-dessus
conduit a I'expression du coefficient de réflectivité r,,
lorsqu’on connait la matrice de transfert (M) :
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n,
U, -V, m\/ €o/Mo
n, ’
U, +7, os 0. 01\/ &0/ o

La difficulté essentielle réside donc dans I’évaluation

de la matrice (M) caractéristique de la structure de
l'interface. Deux méthodes ont été proposées par
Abelés [18].
2.2.1 Méthode d’Abeles, dite des cosinus (MAC). —
Elle consiste a décomposer l'interface en tranches
de faible épaisseur t;, chaque tranche supposée
homogeéne étant caractérisée par un indice de réfrac-
tion n; et une matrice de transfert M;. La matrice
relative & toute l'interface s’écrit alors

M =[] M.

rp=

(18

19

Nous rappelons en appendice I l'expression des
matrices M, et M, relatives a des ondes « s » et « p».

s (42)
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Dans les calculs qui suivent, nous adoptons pour
valeur de longueur d’onde dans le vide 4, = 6328 A
(laser He-Ne) et les indices des milieux extrémes seront,
sauf indication contraire, n; = 1,4 et n, = 1,6, indices
voisins de ceux du cyclohexane et du polystyréne purs,
respectivement. Avec la méthode MAC, nous avons
effectué, pour des profils sigmoidaux et des ondes
de types « s », des calculs de coefficients de réflectivité.
Les résultats ont été comparés, pour différentes
épaisseurs et différents angles d’incidence, au résultat
exact établi pour ce type de profil [15]. L’accord entre
les deux méthodes de calcul est trés bon, et deux
observations sont a relever :

— Si 'on veut réduire ’écart relatif entre les deux
résultats 3 moins que 10~ %, il convient pour L = 800A,
de découper le profil en tranches d’épaisseur voisine
de 1 A, cette limitation est imposée par le fort gradient
d’indice au point d’inflexion.

— Le choix de bornes d’intégration est conditionné
par la précision que I'on désire atteindre au niveau des

+
0
-1 © $+
(o]
o
2k o °
3k 5 ¢
3 o o %,
il o °
s
o o +
-5 o .
[
Lllllll?lf‘]lnllN*

5

10

Fig. 2. — Variations de la valeur absolue de I’erreur relative sur le calcul du coefficient de réflectivité en énergie, sous inci-
dence normale (échelle logarithmique décimale), avec le paramétre d’intégration N (intégration entre + NL), pour L = 600 A,
n = 0,2, et pour différentes valeurs du paramétre de dissymétrie X.

+,X=-0906; 0,X =0893; [0 X = 70,033.

[Variations of the absolute value of the relative error related to the energy reflection coefficient under normal incidence
(decimal logarithmic scale) with the integration parameter N (integration between + NL), for L = 600 A, n =02, and for
different values of the dissymmetry parameter X.

+,X = —0906; O, X =0893; [, X=—0033]
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calculs. La figure 2 illustre les variations de la valeur
absolue l'erreur relative AR/R avec le coefficient N
(les bornes d’intégration étant + NL). On remarque
que les «relaxations » asymptotiques des concen-
trations dans les milieux incident et réfracté apportent
une contribution importante a la réflectivité. En effet,
si 'on désire un résultat défini & mieux que 19,
il convient de choisir N > 5.

2.2.2 Méthode Abelées d’intégration (MAI). — Les
éléments de la matrice M sont calculés au moyen
d’intégrales faisant intervenir la fonction &(z) [18],
c’est-a-dire le profil de permittivité diélectrique. L’inté-
rét de la méthode réside dans le fait qu’elle utilise pour
le calcul de M, des développements en puissances
paires de la norme k, du vecteur d’onde dans le vide.
Or, Abelés rappelle que la formule de Drude [19]
relative au coefficient ellipsométrique se déduit de ce
développement en se limitant  I'ordre 1 en k2.

Pour un profil linéaire, sous incidence normale,
nous avons calculé la réflectivit¢ en fonction de
Iépaisseur a différents ordres en k2, et comparé les
résultats des méthodes MAI et MAC. Le pas choisi
pour les calculs sur ordinateur est toujours de 1A.

Les résultats présentés dans le tableau I font ressortir
que, si 'on requiert une précision expérimentale de
19% sur le coefficient de réflectivité en intensité,
PPapproximation d’ordre 1 suffit jusqu’a des épaisseurs
de 'ordre de 100 A. Pour une interface diffuse linéaire,
d’épaisseur 400 A, il est par contre nécessaire, dans les
mémes conditions, de développer les calculs jusqu'a
Pordre 4, soit bien au-dela de I'approximation retenue
par Drude. Le tableau I présente cependant plus de
chiffres significatifs, afin de mieux situer les problémes
de convergence.

Bref, dans le cadre expérimental ou nous nous
sommes placés (An = 0,2), la méthode MAI n’est
intéressante que pour les faibles épaisseurs.

De fait, il apparait plus fécond, lorsque An/n est
faible, d’utiliser des méthodes s’inspirant de 'approxi-
mation de Born. C’est ce qu’ont fait Webb [6] pour la
réflectométrie, et plus récemment de Gennes et
Charmet [20] pour l'ellipsométrie.
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2.3 FORMULE APPROCHEE DE WEBB [6]. — Pour le
calcul de r au voisinage d’une température critique
de démixtion, Webb propose la formule suivante,
dans le cas d’une incidence normale :

;= Tlﬁj mg—Zexp(-2ﬂc(z)z)dz 20)

-

n est I'indice moyen des deux milieux, et k(z) la norme
du vecteur d’onde au point d’abscisse z.

Si 'on pose :
/ n(z) = n; + An.f(2) . 21
11 apparait que
lim <l> = k) 22)
An—0 \T'r

ou f'(2 k) est la transformée de Fourier de la fonction
de distribution df/dz.

Sur les figures 3a et 3b, nous avons représenté I’écart
relatif entre le coefficient de réflectivité en énergie
calculé selon la méthode de Webb et le résultat exact,
pour des profils sigmoidaux et deux valeurs différentes
de I’écart An. L’approximation de Webb est excellente
pour des profils symétriques, quelle que soit I’épaisseur,
pour les différences d’indice An rencontrées expéri-
mentalement. De plus, cette approximation reste
bonne quel que soit le profil (symétrique ou non symé-
trique) pour An < 0,2, ainsi que I'illustre la figure 3a.
Par contre, pour An > 0,2, la formule de Webb n’est
plus satisfaisante pour les profils dissymétriques
(voir Fig. 3b). Certes, il s’agit 1a de conditions extrémes,
probablement peu rencontrées expérimentalement.
Néanmoins, le phénoméne d’adsorption a une interface
solide/liquide ou liquide/air fait intervenir des profils
qui sont bien plus dissymétriques [21].

Lorsqu’on s’écarte de lincidence normale, les
formules proposées par Webb ne sont plus applicables
qu'au voisinage immédiat du point critique, I'incidence
brewstérienne se situant toujours a 0 = n/2 [6]. Webbne
fournit d’ailleurs pas de démonstration de ces rela-

Tableau 1. — Coefficients de réflectivité r x 100) calculés selon différentes méthodes, pour un profil d’indice

linéaire.
Epaisseur
A) 10 50 100 200 300 400
1eT ordre 6,6637 6,5951 6,4812 0,1039 0,2514 0,4222
2¢ ordre 6,6637 6,5934 6,3765 5,5570 5,6459 0,1841
3e ordre — 6,5934 6,3765 5,5551 4,3300 3,3940
4e ordre — — — 5,5511 4,3162 2,8538
5¢ ordre —_ — — — 4,3165 2,8624
6¢ ordre — — — — — 2,8620
MAC 6,6637 6,5934 6,3765 5,5551 4,3164 2,8618
Webb 6,6637 6,5929 6,3748 5,5450 4,3060 2,8458
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Figs. 3a et 3b. — Différences relatives (en %) entre le coeffi-
cient de réflectivité calculé selon la méthode approchée de
Webb (incidence normale) et sa valeur exacte, en fonction de
Pépaisseur du profil sigmoidal, pour différentes valeurs
du paramétre de dissymétrie X (cf. Eq. (5); Fig 3a:
An = 0,2; Fig. 3b : An = 0,02.

tions. C’est pourquoi nous proposons en appendice II
une clarification sur ce sujet.

3. Réflectométrie d’une interface diffuse.

L’analyse qui précéde constitue une mise au point
sur les méthodes de calcul, et permet d’étudier I'in-
fluence des paramétres physiques (An) et géométriques
(L, X, angle d’incidence 6,) caractérisant la réflectivité
d’une interface diffuse. Envisageons successivement
des ondes s et p, pour lesquelles le coefficient de
réflexion peut étre calculé soit directement [15]
(ondes s) soit par la méthode d’Abelés MAC (ondes p)
dans le cas du profil d’indice sigmoidal défini par
P’équation (3).

3.1 ONDEs DE TYPE « 8 ». — Considérons les varia-
tions du coefficient de réflectivité en énergie R, avec
I’angle d’incidence, pour différentes épaisseurs L et
dissymétries X. Elles sont représentées sur la figure 4
et conduisent aux observations suivantes :

— Pour des épaisseurs inférieures a 100 A, le
rapport R,/Rg, (0U R, est la réflectivité de Fresnel
en énergie) est trés proche de 1, quel que soit I'angle
d’incidence. L’étude par réflectométrie des ondes s
n’est donc pas adaptée dans ce domaine d’épaisseurs.

S~ -0.90

(3b) YN R W N WA N

200 400 600 800 L(R)

[Relative differénces (9;) between the energy reflection
coefficient calculated using Webb’s approach (normal
incidence) and its effective value as a function of the profile
thickness L, for different dissymmetry parameters X (see
Eq. (5); Fig. 3a : An = 0.2; Fig. 3b : An = 0.02.]

— Pour des épaisseurs comprises entre 100 et
400 A, les courbes relatives a une épaisseur donnée,
mais a différentes valeurs du parameétre de dissymétrie,
sont trés voisines les unes des autres. En ce cas, la
réflectométrie permet le calcul d’une épaisseur, sans
plus.

— Enfin, pour de fortes épaisseurs (L/A>5x 1072),
la réflectivité dépend a la fois de la nature du profil
(ici de son paramétre de symeétrie) et de son épaisseur,
le profil symétrique ayant, aux faibles incidences, la
réflectivité la plus faible. En d’autres termes, la
méthode de réflectivité est d’autant plus sélective
vis-3-vis du profil interfacial que le rapport L/A est
grand. D’ou lintérét de disposer du paramétre de
longueur d’onde, y compris dans le domaine de
I'U.V,, si une « fenétre de transparence » est dispo-
nible.

La figure 5 présente les variations du rapport r/rg
avec ’écart d’indice des milieux extrémes An, pour
différentes épaisseurs de profils symétriques et des
angles d’incidence croissants. Le fait remarquable,
déja relevé pour I'incidence normale, est que ce rapport
est indépendant de An, dans une large gamme d’épais-
seurs et d’angles d’incidence. Ce résultat est d’un grand
intérét car il permet I’évaluation de la réflectivité dans
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10 20 30 40 50 60 70 80 90 B4(deg)

Fig. 4. — Variations du rapport entre le coefficient de réflectivité en énergie relatif au profil sigmoidal et le coefficient de
réflectivité en énergie de Fresnel, pour une onde s, en fonction de I'angle d’incidence, pour différentes valeurs de I’épaisseur L

et du parameétre de dissymétrie X.

L=100A:0, X =0,893; ©, X = —0,033; @ X = — 0,906

L=400A: X =0893; @, X = — 0,033;

m, X = — 0,906

L=800A:A X =0893; & X =—0033; A, X = — 0,906

[Variations of the ratio between the energy reflection coefficient characteristic of a sigmoidal profile and the related Fresnel
reflection coefficient, for an s waver, as a function of the incidence angle, for different thicknesses L and dissymmetry para-

meters X.

L=100A:0, X =0893; ©, X = —0033; @ X = — 0906

L=400A:[, X =0893; m, X = —0033;

| X = — 0906

L=800A:A X =0893; &, X =—0003; A, X = — 0.906.]

la limite An — 0 (approximation de Born) et sa trans-
position A des situations physiques ou An est beau-
coup plus important, par le biais de la relation :

An . R
R = 3 X Al:ino (R_F> (23
Toutefois, ce résultat n’est pas généralisable a des
profils ne présentant pas un centre de symétrie, comme
Iillustrent déja les figures 3a et 3b, dans le cas de
I'incidence normale [14].

3.2 ONDES DE TYPE «p» — Prés de l'incidence
normale, les réflectivités relatives aux ondes s et p
sont trés voisines, et I'’étude des ondes p n’apporte
donc pas d’information nouvelle. Par contre, le
voisinage de 'incidence brewstérienne constitue, pour
les ondes p, un domaine d’investigation particuliére-
ment intéressant, largement exploité en ellipsométrie.
La réflectivité de Fresnel Rg, est nulle & I'incidence
brewstérienne (caractérisée par tg 0, = n,/n,), mais
elle passe seulement par un minimum pour une inter-
face diffuse. Si I'on note R} et 03 les valeurs du coeffi-
cient de réflectivité en énergie et de I'angle d’incidence
relatifs au minimum, il est instructif d’étudier leurs
variations avec les caractéristiques du profil sigmoidal.

La figure 6 illustre les variations du coefficient R}
avec I’épaisseur de I'interface de profil d’indice symé-

trique. Il existe un assez large domaine ou R} est
une fonction quasi affine de L. D’autre part, il semble
possible de pouvoir mesurer des épaisseurs relative-
ment faibles, inférieures 4 100 A, ce qui n’était pas le cas
avec une polarisation de type s.

La détermination précise du pseudo angle de
Brewster 0} permet, par comparaison avec la valeur
effective 0,5 de discuter, voire de quantifier, la dissy-
métrie du profil d’indice. Sur la figure 7, on remarque
que la variation de %5 avec X est monotone et que,
pour

X=0.0%+#0,5. 29
Donc, une mesure précise de 6F; permet d’interpoler
une valeur de X en grandeur et en signe. Toutefois,
notre calcul a été effectué dans un cas relativement
favorable (L = 800 A, An = 0,2) et il n’est pas certain,
par ailleurs, que la précision expérimentale soit
suffisante dans les déterminations de 6, et 6%
Enfin, la figure 6 montre aussi combien les valeurs de
R} sont fortement dépendantes du paramétre de
dissymétrie X.

4. Conclusion.

Développant actuellement une technique de réflec-
tométrie pour I’étude de la structure d’interfaces
polymeéres, nous voulions en explorer les possibilités.
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-4 -3 =2 -—1Log10(An)

Fig. 5. — Variations du rapport entre le coefficient de réflec-
tivité en amplitude relatif au profil sigmoidal symétrique et
le coefficient de réflectivité en amplitude de Fresnel, pour
une onde s, en fonction du logarithme décimal de I’écart
d’indice, pour différentes épaisseurs et différents angles
d’incidence.
L=100A:@,0, =
L=200A:9,0 =00;V,0, =3
L =400A:@, 6, =0°,0, 0, =3
L=600A:4, 0 =0;40 =3
L=800A: m60,=0°; 1,0, =3

[Variations of the ratio between the amplitude reflection
coefficient characteristic of a sigmoidal profile and the
corresponding Fresnel reflection coefficient, for an s wave,
as a function of the refractive index difference An (decimal
logarithmic scale), for different thickness L and incidence
angles 0,.

L =100A:@,0, = 0°

L=200A:V,0,=00;V,80, =30

L =400A :@, 6, =0°; O, 0, = 30°

L=600A:A 0,=0;A, 0, =30;A, 0, =60°;

L=800A: m0,=00; [0, =300; @6, =60°;
0,0, = 80°.]

Fig.7. — Variations du coefficient de réflectivité en énergie
relatif & un profil sigmoidal, & langle pseudo-brewsté-
rien, et de 'angle pseudo-brewstérien 6%y, avec le paramétre
de dissymétrie X, pour une épaisseur L de 800 A, et des
indices extrémes égaux a n, = 1,4 et n, = 1,6.

[Variations of the energy reflection coefficient characte-
ristic of a sigmoidal profile at the pseudo-brewsterian angle
0,5, and the pseudo-Brewsterian angle 6,5, as a function
of the dissymmetry parameter X, for L = 800 A and asymp-
totic refractive indexes of n; = 1.4 and n, = 1.6.]

&R;(x106

30

20 /+ M
10 - /

A

200 400 600 800 L(X)

Fig. 6. — Variations du coefficient de réflectivité en énergie
relatif au profil sigmoidal symétrique, pour une onde p,
a langle d’incidence pseudo-brewstérienne, en fonction de
I’épaisseur du profil.

[Variations of the energy reflection coefficient characteristic
of a sigmoidal profile, for a p wave at the pseudo-brewsterian
angle 6,5, as a function of the profile thickness L.]
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Plusieurs résultats émergent de notre analyse :

— Pour le calcul du coefficient de réflectivité
d’une interface caractérisée par son profil d’indice de
réfraction, la méthode d’Abelés dite des cosinus est la
plus générale, donc la plus fiable.

— Dans le cas de profils interfaciaux symétriques,
dont la structure est définie par une seule longueur
caractéristique, le coefficient de réflectivité est directe-
ment proportionnel a la transformée de Fourier de la
fonction (dn/dz), dérivée du profil d’indice. Une seule
mesure de coefficient de réflectivité suffit alors, en
principe, pour déterminer I’épaisseur du profil, lors-
qu'on connait la forme analytique de la fonction n(z).

— Avec des structures interfaciales plus complexes,
la proportionnalité entre R, (i = s, p) et la transformée
de Fourier de (dn/dz) n’est valable que dans la limite
(An/n) - 0. En particulier, nous avons montré que
pour un profil de type sigmoidal faisant intervenir
deux longueurs caractéristiques, le coefficient de
réflectivité dépend fortement de 1’épaisseur L et du
paramétre de dissymétrie X.

Nous n’avons pas fait mention, jusqu’alors, de la
contribution qu'apportent les ondes thermiques capil-
laires a la réflectivité d’une interface fluide/fluide.
Différentes approches théoriques [22, 23] et quelques
contributions expérimentales [24] existent cependant
sur ce sujet encore controversé. En se plagant dans le
cadre de 'approche de Webb, Meunier [22] a étudié
la contribution des ondes capillaires a la réflectivité
d’interfaces diffuses. Il a montré que le calcul du
coefficient de réflectivité se raméne a celui d’une
interface diffuse dont les caractéristiques structurales
doivent étre redéfinies, tout en restant proches de celles
considérées dans cet article. Si 'on applique un
résultat établi par Buff, Lovett et Stillinger [25] au cas
de P'interface résultant de la séparation de phase d’une
solution polymére en mauvais solvant, il apparait que
la contribution des ondes de surface a I’épaisseur
interfaciale est dominante. Il s’agit donc 1a d’un théme
d’investigation encore largement ouvert.

Appendice I

Les matrices M et M, ont été calculées par Abelés
[18]. Ces matrices ont pour expression :

M. [cos(fjtj) +igj‘1sin(f}tj):|
N

ig; sin (f; t;) cos (f; t)
M. — cos (f; t;) ih;y n sin (f; ;)
» ih; n; % sin (f; t) cos (f; t))

avec t; 'épaisseur de la tranche homogeéne j

fj—2

7t(n — n?sin? 0,)'? = ko(n} — n? sin? 6,)"/2

1/2
= (n? — n? sin? 9,)"/? ( )
Ho
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1/2
— (n2 2 2 g 172 [ Po
= (n} — n}sin? 9,)" (s_)

0

n, étant I'indice du milieu incident et 6, I'angle d’inci-
dence.

Appendice II.

Etablissons les formules proposées par Webb [6]
pour des ondes polarisées perpendiculairement au plan
d’incidence, formules utilisées par plusieurs auteurs
[1, 21].

En partant des équations de Maxwell, Brekhovskikh
[10] aboutit & une équation différentielle dont I'incon-
nue est le coefficient de réflectivité complexe V(z)
(voir Fig. 1) :

E(2)
V(z) = =—=. .
® =55 (L. 1)
Cette équation s’écrit :
‘;—‘z’— 2V 4 — VD) (L2)
avec
. 1dlng
B=kyn(z)cosB(z) et j= a4
Cette équation peut encore s’écrire :
V(z) exp<2 J B dz) =
20
= j ja - v? exp<2 if ,de) dz. (I1.3)
Z0 20

On résout cette équation par approximations succes-
sives, lordre 0 correspondant 3 ¥V = 0.
Quand on se restreint & 'ordre 1 on obtient

V(z) = exp(— is(z))j\ y(2) exp(is(z)) dz (II.4)

Zo

d’ou

(I1.5)

z 2
|IRP? = J' y(2) exp is(z) dz

avec

s(z)=2rﬂdz.

En posant n(z) = n, + Anf(z) et en supposant
An < 1, 'équation (II.5) peut s’écrire :

2
IR* =

21y €08 0, d
2nocos0 jf(z)exp(bk cos 0, ) dz

Cette formule correspond i la formule de Webb
dans le cas ou An < 1, Cest-a-dire dans le cas ou
ky ~ k.

49
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