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vrstvách
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Prohlašuji, že svou diplomovou práci jsem vypracoval samostatně
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Generace druhé harmonické na tenkých
vrstvách

Abstrakt

Diplomová práce se zabývá generaćı druhé harmonické a jej́ım
využit́ım při charakterizaci optických tenkých vrstev.

Teoretická část je rozdělena na tři kapitoly. Prvńı kapitola se
věnuje nelineárńı optice, konkrétně jevu generace druhé harmo-
nické. Druhá kapitola je úvodem do problematiky laserem indu-
kovaných změn v materiálu a třet́ı kapitola se zabývá optickými
tenkými vrstvami.

V experimentálńı části je popsáno pozorováńı ześıleńı druhé har-
monické na vzorćıch SiOxNy během jednotlivých měřeńı. Toto
ześıleńı je dále podrobeno zkoumáńı z hlediska vlivu intenzity do-
padaj́ıćıho zářeńı, materiálu substrátu a stechiometrie vrstvy. Dále
je zde zkoumána závislost účinnosti generace druhé harmonické
na r̊uzných parametrech vrstvy jako je poměr kysĺıku a duśıku ve
vrstvě, tloušt’ka dané vrstvy, či typ substrátu, na kterém je vrstva
deponována. Z měřeńı vyplývá, že vrstvy SiOxNy na substrátech
BK7 generuj́ı druhou harmonickou dominantně na rozhrańı mezi
vrstvou a substrátem.

V experimentálńı části jsou dále diskutovány problémy spjaté jak
se samotným měřeńım, tak i s následným vyhodnocováńım dat a
interpretaćı výsledk̊u.

Kĺıčová slova: Optická tenká vrstva, Generace druhé harmonické,
Charakterizace tenkých vrstev, Elektrická susceptibilita, Si3N4,
SiOxNy, Fotogalvanický efekt
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Second-harmonic generation in thin films

Abstract

This diploma thesis is focused on the second harmonic generation
and its application in optical thin film characterization.

The theoretical part is divided into three chapters. The first chapter
is devoted to nonlinear optics, specifically to the second harmonic
generation phenomenon. The second chapter is an introduction to
laser-induced damage threshold (LIDT) and the third chapter deals
with optical thin films.

The experimental part describes the observation of enhancement of
second harmonic generation during measurements of SiOxNy sam-
ples. This enhancement is further investigated in terms of the effect
of incident radiation intensity, substrate material, and layer stoi-
chiometry. Furthermore, there we studied the dependence of the
efficiency of the second harmonic generation on various parameters
of the thin film such as the ratio between oxygen and silicon in the
layer, the thickness of the layer, or the type of substrate, on which
is the layer deposited. The measurements indicate that the SiOxNy
thin films on a BK7 substrate generate the second harmonic mainly
at the interface between the layer and the substrate.

In the experimental part, the problems connected to measurements
themselves and issues with the evaluation of data are also discus-
sed.

Keywords: Optical thin film, Second harmonic generation, Thin
film characterization, Electric susceptibility, Si3N4, SiOxNy, Photo-
galvanic effect
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2.1.4 SHG v objemu . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 16

3 Laserem indukované změny v materiálu 18
3.1 Ionizace . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 18

3.1.1 Fotoionizace . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 18
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3.2 Změna indexu lomu . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 19
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Zdroje 63

9



Seznam obrázk̊u

4.1 Mnohonásobné odrazy v tenké vrstvě . . . . . . . . . . . . . . . . . . 23
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5.1 Sestava pro měřeńı SHG . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 31
5.2 Hustota energie svazku . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 32
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7.7 Měřeńı vzorku SiOxNy 3400 nm . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 57
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5.1 Nastaveńı iontových děl . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 33
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7.7 Závislost χ na tloušt’ce vrstvy . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 58
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1 Úvod

Optické tenké vrstvy jsou dnes využ́ıvány u široké škály optických komponent od
obyčejných brýlových skel až po sofistikované medićınské a vojenské systémy. S
t́ımto širokým uplatněńım jde i ruku v ruce požadavek na určováńı mnoha r̊uzných
vlastnost́ı těchto vrstev a kontrola jejich kvality. Tato charakterizace tenkých vrstev
je dnes již rozsáhlým oborem s velkým množstv́ım rozd́ılných metod a př́ıstup̊u ke
zkoumáńı vrstev. Jedńım z hlavńıch a rozš́ı̌rených odvětv́ı charakterizace tenkých
vrstev jsou optické metody, které mı́vaj́ı tu výhodu, že jsou nedestruktivńı a vrstvu
typicky nijak neovlivňuj́ı. Mezi tyto metody patř́ı i charakterizace pomoćı generace
druhé harmonické.

Generace druhé harmonické (SHG) je jev nelineárńı optiky, který je úzce spjat
se širokou škálou vlastnost́ı daného materiálu, čehož se postupně začalo využ́ıvat
právě při charakterizaci vrstev. Naopak jedńım z hlavńıch problémů této metody je
složitost v interpretaci a vyhodnoceńı źıskaných dat plynoućı právě z citlivosti me-
tody na široké spektrum parametr̊u. I přes to, že má tedy tato metoda pravděpodobně
velký potenciál při zkoumáńı vrstev, jej́ı použit́ı v praxi je zat́ım poměrně omezené.

Teoretická část této práce se zabývá popisem druhé harmonické a jej́ı generaćı na
tenkých vrstvách. Dále zde je nast́ıněna problematika laserem indukovaných změn v
materiálu, které mohou zp̊usobovat problémy a vnášet chyby při měřeńı optickými
metodami. Posledńı kapitola teoretické části se pak věnuje popisu optických tenkých
vrstev a nastiňuje problematiku jejich charakterizace a depozice.

Experimentálńı část je věnována výhradně měřeńım druhé harmonické na se-
stavě umı́stěné v turnovském výzkumném centru TOPTEC a následnému vyhodno-
ceńı naměřených dat. Měřeńı byla prováděna na vzorćıch Si3N4 a SiOxNy (vzorky s
r̊uzným pod́ılem kysĺıku a duśıku) deponovaných na skleněné a křemı́kové substráty.
Tato měřeńı měla za ćıl primárně prozkoumat závislosti generace druhé harmonické
na r̊uzných parametrech samotných tenkých vrstev (jejich tloušt’ka, poměr kysĺıku
a duśıku ve vrstvě, atd.) a dále závislost generace druhé harmonické na zp̊usobu
měřeńı (úhel dopadu, změna polarizace vstupńıho paprsku, atd.). Jednotlivá měřeńı
maj́ı také za ćıl otestovat limity této metody charakterizace a zároveň i limity sa-
motné sestavy.

V experimentálńı části jsou dále ukázány zp̊usoby vyhodnocováńı dat i s př́ıslušnými
výsledky a zároveň jsou zde diskutovány problémy spjaté předevš́ım s již zmı́něnou
složitou interpretaćı zp̊usobenou vlivem mnoha r̊uzných parametr̊u vrstvy na tato
měřeńı.
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2 Nelineárńı optika

V klasické lineárńı optice fotony splňuj́ı princip superpozice, což znamená, že ve
chv́ıli, kdy se prot́ınaj́ı dva paprsky světla, navzájem se nijak neovlivňuj́ı. Tento
předpoklad však přestává platit v určitých materiálech a typicky při vyšš́ıch inten-
zitách. V těchto př́ıpadech se pak paprsky mohou r̊uzným zp̊usobem ovlivňovat a
vznikaj́ı zde r̊uzné efekty závislé nelineárně na intenzitě světla. Tomuto chováńı se
pak obecně ř́ıká nelineárńı optika. Jak již bylo naznačeno v názvu a v úvodu, tato
práce se bude primárně zabývat jedńım z těchto nelineárńıch jev̊u a to takzvanou
generaćı druhé harmonické, která bude prováděna na tenkých vrstvách. [1]

2.1 Generace druhé harmonické

Při pr̊uchodu světla, přesněji řečeno elekromagnetického vlněńı, skrze materiál docháźı
d́ıky elektrické složce vlněńı E⃗ k vychýleńı elektron̊u v daném materiálu a vzniká tak
elektrický dipólový moment p⃗. Pr̊uměrem těchto dipólových moment̊u např́ıč celým
objemem materiálu je pak takzvaná elektrická polarizace P⃗ , která se, na rozd́ıl od
jednotlivých dipólových moment̊u, projevuje makroskopicky a ovlivňuje intenzitu
elektrického pole v materiálu. [1]

Elektrická polarizace v lineárńı optice záviśı př́ımo úměrně na intenzitě světla,
která skrz materiál procháźı a lze ji tedy zapsat jako

P⃗ = ϵ0χ
(1)E⃗, (2.1)

kde ϵ0 je permitivita vakua a χ(1) je lineárńı susceptibilita, což je tenzor druhého
řádu. [1]

V nelineárńı optice se však obecně vyskytuj́ı susceptibility n-tých řád̊u, které
jsou zapsány pomoćı tenzoru řádu n+1. Polarizace je pak závislá na n-té mocnině
elektrické intenzity a při často využ́ıvané dipólové aproximaci (tzn. při předpokladu
prostorově homogenńıch poĺı [2]) ji lze obecně zapsat jako

P⃗ = ϵ0χ
(1)E⃗ + ϵ0

∞∑
n=2

χ(n)E⃗n (2.2)

Typicky plat́ı, že č́ım vyšš́ı je řád nelinearity, t́ım méně se bude projevovat, z čehož
vyplývá, že vyšš́ı řády lze často zanedbat. V rámci této práce bude poč́ıtáno primárně
s nelinearitami druhého a třet́ıho řádu a vyšš́ı řády zde budou tedy po většinu času
zanedbány. Polarizace lze při takovémto zanedbáńı zapsat jako

P⃗ = ϵ0χ
(1)E⃗ + ϵ0χ

(2)E⃗2 + ϵ0χ
(3)E⃗3, (2.3)
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kde χ(1) je lineárńı susceptibilita (tenzor druhého řádu), χ(2) je susceptibilita druhého
řádu (tenzor třet́ıho řádu) χ(3) je susceptibilita třet́ıho řádu (tenzor čtvrtého řádu).
[1, 2]

Člen E⃗2 udává závislost polarizace na druhé mocnině elektrické intenzity a také
naznačuje, že zde docháźı k mı́seńı dvou vln. Obecně tyto vlny nemuśı mı́t stej-
nou frekvenci, amplitudu, atd. a mohou pocházet ze dvou r̊uzných zdroj̊u, obecně
pak docháźı k takzvané SFG (Sum Frequency Generation neboli generace součtové
frekvence). Tento jev je pospán druhým členem v rovnici 2.3. [1]

P⃗ (2) = ϵ0χ
(2)E⃗2 (2.4)

V této práci se budu zabývat výhradně speciálńım př́ıpadem, kdy obě p̊usob́ıćı vlny
pocháźı ze stejného zdroje a maj́ı tedy stejnou frekvenci, amplitudu, atd. V tomto
př́ıpadě tedy může doj́ıt ke dvěma efekt̊um. Prvńım z těchto efekt̊u je takzvaná
optická rektifikace, kdy dojde k odečteńı frekvenćı a výsledkem je statická polarizace.
Tento jev pro tuto práci však neńı podstatný. [1, 3]

Druhým jevem, který může nastat a kterým se tato práce zabývá, je takzvaná
SHG (Generace druhé harmonické), tedy jev, při kterém vzniká vlna o dvojnásobné
frekvenci, a tedy polovičńı vlnové délce.

2.1.1 Susceptibilita druhého řádu pro SHG

Nelineárńı susceptibilita druhého řádu χ(2) je obecně tenzor třet́ıho řádu o velikosti
3x3x3, kde může všech 27 prvk̊u být na sobě nezávislých. SHG je ale, jak již bylo
řečeno, speciálńım př́ıpadem, kdy na sebe p̊usob́ı dvě identická elektrická pole a my
tedy tato pole můžeme navzájem zaměňovat a výsledek muśı být stejný. Z tohoto
faktu plyne jistá symetrie, která nám počet nezávislých prvk̊u v tenzoru redukuje
na 18. Toto č́ıslo však může být ještě dále zmenšováno v závislosti na symetrii
materiálu. [1]

Susceptibilita je vlastnost́ı materiálu a měla by tedy mı́t stejnou symetrii jako
má daný materiál. Např́ıklad pro centrosymetrické materiály, které vykazuj́ı inverzńı
symetrii (tedy symetrii přes sv̊uj střed) muśı susceptibilita splňovat χ

(2)
ijk = −χ

(2)
ijk,

což samozřejmě plat́ı jen ve chv́ıli, kdy χ
(2)
ijk = 0. Z toho tedy plyne, že by centrosy-

metrické materiály samy o sobě neměly umožňovat ve svém objemu generaci druhé
harmonické. Jedńım z takovýchto materiál̊u je např́ıklad křemı́k, který se využ́ıvá
jako substrát pro tenké vrstvy u části vzork̊u, které jsem zkoumal nebo amorfńı
Si3N4, ze kterého byly některé zkoumané tenké vrstvy. [1, 2, 4]

2.1.2 SHG na rozhrańıch

Jak již bylo řečeno, pokud je materiál centrosymetrický a homogenńı (což plat́ı
pro námi zkoumané vzorky), v jeho objemu nevzniká v rámci dipólové aproximace
jev SHG. U takovýchto materiál̊u se však SHG projevuje na rozhrańıch s jinými
materiály a to z toho d̊uvodu, že je zde narušena symetrie, která bráńı generaci
druhé harmonické. [2, 5]
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pP sP mixP sS pS mixS

χ
(2)
zzz ✓ ✓

χ
(2)
zxx ✓ ✓ ✓

χ
(2)
xxz ✓ ✓ ✓

Tabulka 2.1: Komponenty přisṕıvaj́ıćı k jednotlivým polarizaćım - prvńı ṕısmeno
udává polarizaci vstupńıho paprsku (mix znamená polarizace se stejným př́ıspěvkem
s a p polarizace), druhé ṕısmeno udává polarizaci výstupńı SHG (převzato z [2])

Na těchto rozhrańıch se objevuj́ı v tenzoru χ(2) nenulové prvky a v př́ıpadě našich
vzork̊u se jedná o pět nenulových prvk̊u, z nichž jsou pouze tři nezávislé označené
jako χ

(2)
zzz,χ

(2)
zxx a χ

(2)
xxz. Osy x a y byly pro tuto práci a schémata v ńı zvoleny jako osy

udávaj́ıćı rovinu rozhrańı a osa z byla zvolena tak, aby reprezentovala normálu k této
rovině. Mimo to osy x a z lež́ı v rovině dopadu paprsku a osa y je na ně kolmá. To jaké
komponenty skutečně přisṕıvaj́ı k SHG pak záviśı na polarizaci vstupńıho paprsku
a výstupńıho SHG paprsku (viz tabulka 2.1). Z toho také vyplývá, že i intenzita
výsledného pole vytvořeného pomoćı SHG bude závislé mimo jiné na polarizaci.
Maximálńıch hodnot SHG lze dosáhnout při pP polarizaci (p-polarizace vstupńıho
paprsku a p-polarizace SHG), sP polarizace (s-polarizace vstupńıho paprsku a p-
polarizace SHG) a mixS (polarizace vstupńıho paprsku tak, aby měl stejný př́ıspěvek
z s i p polarizace a s-polarizace SHG). [2, 5]

2.1.3 Elektricky indukovaná generace druhé harmonické

EFISH neboli electric-field-induced second-harmonic generation (elektricky induko-
vaná generace druhé harmonické) je daľśım ze zp̊usob̊u, jakým je možné generovat
SHG. V tomto př́ıpadě se však nejedná o nelineárńı jev druhého řádu, nýbrž řádu
třet́ıho, z čehož také vyplývá, že tento jev bude závislý na třet́ı mocnině elektrického
pole (viz rovnice 2.2). V tomto př́ıpadě spolu interaguj́ı elektrická pole dopadaj́ıćıch
vln a elektrické pole na povrchu nebo uvnitř tenké vrstvy. Elektrické pole na povrchu
(př́ıpadně uvnitř) vrstvy může být vytvářeno jak exterńım zdrojem, tak i např́ıklad
d́ıky fotoionizaci, kdy v materiálu vznikaj́ı volné náboje. EFISH se může projevovat
jak na povrchu vrstvy, tak i v jej́ım objemu, výslednou polarizaci lze pak zapsat
jako

P⃗ (2) = ϵ0χ
(2)E⃗2 + ϵ0χ

(3)
S E⃗2E⃗surf + ϵ0χ

(3)
B E⃗2E⃗bulk, (2.5)

kde prvńı člen udává př́ıspěvek z dipólové aproximace (viz 2.4), druhý člen udává

př́ıspěvek EFISH z povrchu (χ
(3)
S je susceptibilita na povrchu, E⃗surf je elektrické

pole na povrchu) a třet́ı člen udává př́ıspěvek EFISH z objemu (χ
(3)
B je susceptibilita

v objemu vrstvy, E⃗bulk je elektrické pole v objemu vrstvy). [1, 2, 6]

2.1.4 SHG v objemu

Při popisu princip̊u a omezeńı SHG jsme se doted’ zabývali př́ıpadem, kdy předpokládáme
prostorově homogenně rozložené elektrické pole, tedy využ́ıváme takzvané dipólové
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aproximace. Této aproximace lze poměrně dobře využ́ıt právě v mı́stech, kdy př́ıspěvky
z elektrických dipól̊u značně převyšuj́ı př́ıspěvky z ostatńıch multipól̊u (elektrický
kvadrupól, magnetický dipól, atd.), tedy např́ıklad na rozhrańıch, kde je porušená
symetrie. V mı́stech, kde je ale př́ıspěvek z elektrických dipól̊u zanedbatelný (tedy
např́ıklad v objemu centrosymetrických materiál̊u), již tuto aproximaci využ́ıt nelze
a je nutné započ́ıtat př́ıspěvky i z

”
vyšš́ıch“ multipól̊u. Ve většině př́ıpad̊u stač́ı

však započ́ıtat př́ıspěvky z magnetických dipól̊u a elektrických kvadrupól̊u, nebot’

č́ım vyšš́ı řád, t́ım méně bude přisṕıvat k celkové polarizaci (tzn. multipóly jako
magnetický kvadrupól, elektrický oktopól, atd. lze bez větš́ıch obt́ıž́ı zanedbat). [2,
6, 5]

Za předpokladu výše zmı́něné aproximace a za předpokladu izotropńıho centro-
symetrického materiálu vzniknou v rovnici 2.4 daľśı členy, které nálež́ı daným mul-
tipól̊um. Obdobně, jako bylo popsáno dř́ıve, se však d́ıky symetrii velké množstv́ı
komponent těchto člen̊u vynuluje a ve výsledku zbude jen několik nezávislých člen̊u,
které se typicky označuj́ı jako β, γ a δ. Výsledný př́ıspěvek k polarizaci od těchto
člen̊u pak lze zapsat jako

P⃗MP = βE⃗(∇⃗ · E⃗) + γ∇⃗(E⃗ · E⃗) + δ(E⃗ · ∇⃗)E⃗ (2.6)

Mimo to, př́ıspěvek z koeficientu β bude téměř nulový (a můžeme ho tedy zanedbat),

protože předpokládáme velmi malé gradienty elektrického pole, což znamená, že ∇⃗·E⃗
se bude bĺıžit k nule a koeficient γ je nerozlǐsitelný od SHG generované na rozhrańı.
Dále také, obdobně jako u SHG na rozhrańıch, zálež́ı na polarizaci vstupńıho a
výstupńıho paprsku, nebot’ ne vždy se muśı dané koeficienty projevit. To jaké koe-
ficienty se při dané kombinaci polarizaćı projev́ı je vidět v tabulce 2.2. [2, 6, 5]

pP sP mixP sS pS mixS
γ ✓ ✓ ✓
β
δ ✓ ✓ ✓

Tabulka 2.2: Komponenty přisṕıvaj́ıćı k jednotlivým polarizaćım v objemu - prvńı
ṕısmeno udává polarizaci vstupńıho paprsku (mix znamená polarizace se stejným
př́ıspěvkem s a p polarizace), druhé ṕısmeno udává polarizaci výstupńı SHG, kom-
ponenta δ se bude projevovat pouze při dvoupaprskovém uspořádáńı (převzato z [2])

17



3 Laserem indukované změny v materiálu

Při pr̊uchodu zářeńı skrz materiál může docházet k r̊uzným lokálńım změnám a
poškozeńım v daném materiálu. Tyto změny mohou být makroskopické (např. me-
chanické poškozeńı, kdy dojde např́ıklad k propáleńı materiálu), ale mohou být i
mikroskopické a na prvńı pohled velmi špatně detekovatelné (např. změny indexu
lomu). Aby k takovýmto změnám docházelo (respektive aby byly v̊ubec detekova-
telné), muśı mı́t zářeńı dostatečnou intenzitu, což pro většinu běžných zdroj̊u světla
neplat́ı, problém však nastává při využit́ı laser̊u. Zářeńı z laser̊u bývá typicky foku-
sováno do velmi malých spot̊u a když se k tomu přidaj́ı velmi krátké pulsy, ve kterých
laser pracuje (např́ıklad v př́ıpadě této práce řádově několik set femtosekund), mo-
hou daným mı́stem, kam dopadá světlo laseru, procházet poměrně vysoké výkony
zářeńı.

3.1 Ionizace

3.1.1 Fotoionizace

Fotoionizace je efekt, při kterém vzniká v materiálu (typicky polovodiči) volný náboj
a to d́ıky př́ımému p̊usobeńı elektromagnetického pole. Při fotoionizaci docháźı k
tomu, že je elektron vybuzen z valenčńıho pásu skrze zakázaný pás do vodivostńıho
pásu. Tento proces zp̊usob́ı, že zde vznikne pohyblivý pár d́ıra-elektron. Je několik
zp̊usob̊u, jak k takovémuto vybuzeńı může doj́ıt: [7]

Multifotonová absorpce - Jedná se o nelineárńı jev při kterém dojde k absorpci
dvou nebo v́ıce foton̊u, které maj́ı v součtu dostatečnou energii na vybuzeńı
elektronu z valenčńıho pásu do pásu vodivostńıho. [7]

Tunelový jev - Tunelový jev je kvantový děj, při kterém se elektron dostane skrze
potenciálovou bariéru (tedy v tomto př́ıpadě skrze zakázaný pás do pásu vo-
divostńıho) bez toho, aby měl dostatečnou energii na jej́ı překonáńı. [7, 8]

Kombinace výše zmı́něných - Jedná se o kombinaci dvou výše zmı́něných jev̊u,
kdy každý z jev̊u do jisté mı́ry přisṕıvá k vybuzeńı elektronu. Pro nižš́ıch
intenzitách zářeńı je typicky dominantńı multifotonová absorpce a naopak při
vyšš́ıch intenzitách dominuje tunelový jev. [7]
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3.1.2 Lavinová ionizace

Lavinová ionizace je takzvaným druhotným ionizačńım procesem, protože nastává
až ve chv́ıli, kdy jsou v materiálu volné nosiče náboje generované např́ıklad výše
zmı́něnou fotoionizaćı. Při lavinové ionizaci docháźı k tomu, že volný elektron źıská
energii z takzvaného inverzńıho brzdného zářeńı (děj při kterém elektron při kolizi s
atomem absorbuje jeden nebo v́ıce foton̊u a źıská t́ım energii [9]). Takovýto elektron
s vyšš́ı energíı může následně interagovat s daľśımi elektrony, předávat jim část svoj́ı
energie a vytvářet z nich tak volné elektrony. Pokud tento typ ionizace převažuje,
r̊ust volných nosič̊u je exponenciálńı, což často bývá d́ıky velkému nár̊ustu volných
nosič̊u a absorpćı velkého množstv́ı energie spojeno s poškozeńım materiálu. Lavi-
nová ionizace převažuje typicky v př́ıpadě, když jako zdroj zářeńı využ́ıváme laser
o délce pulzu řádově 1 ps a deľśı. [7]

3.2 Změna indexu lomu

Vytvářeńı plasmy v dielektriku d́ıky ionizaci může vést k permanentńım lokálńım
změnám v materiálu a to předevš́ım procesem zahř́ıváńı, které je zp̊usobeno nezářivou
rekombinaćı volných nosič̊u. T́ımto zp̊usobem docháźı k předáńı energie z nosiče
náboje fonon̊um materiálu a tedy k lokálńımu zahř́ıváńı. Pokud je předaná energie
dostatečně vysoká, může docházet k lokálńımu měknut́ı a taveńı materiálu, d́ıky
čemuž se měńı jeho vlastnosti. [7]

Objem zahřátého materiálu je typicky několik µm3, tud́ıž následné chladnut́ı
je velmi rychlé (řádově okolo 1 µs) a dojde k tomu, že př́ıpadné změny z̊ustanou v
materiálu

”
zamrzlé“ a stanou se tak permanentńımi. Pokud však využ́ıváme laseru s

vysokou opakovaćı frekvenćı (500 kHz a v́ıce), materiál v ozařovaném mı́stě nestač́ı
dostatečně vychladnout před ozářeńım daľśım pulzem a docháźı tak k akumulaci
energie. [7]

Zahř́ıváńı bývá typicky primárńı př́ıčinou lokálńı změny indexu lomu. Změny
indexu lomu můžeme doćılit změnou hustoty ρ, molárńı refraktivity R (mı́ra pola-
rizovatelnosti iontu, viz [10]) nebo molárńı hmotnosti M. To jak jednotlivé změny
p̊usob́ı na index lomu je možné zjistit z Lorentz-Lorenzovy rovnice, kterou lze zapsat
následovně [7, 10]

R
ρ

M
=

n2 − 1

n2 + 2
(3.1)

3.2.1 Změna hustoty materiálu

Rychlé chladnut́ı či rázové vlny vznikaj́ıćı při zahř́ıváńı materiálu mohou zp̊usobovat
lokálńı změny v hustotě materiálu. Č́ım vyšš́ı je pak hustota materiálu, t́ım vyšš́ı je i
index lomu, což vyplývá z Lorentz-Lorenzovy rovnice (3.1). Mimo to nám také zákon
o zachováńı hmotnosti udává, že pokud se zvýš́ı hustota materiálu v daném mı́stě
(tedy i hmotnost), muśı se v bĺızkém okoĺı hustota sńıžit, aby celková hmotnost
z̊ustala konstantńı. Znamená to tedy, že vždy při změně indexu lomu bude docházet
lokálně k jeho zvýšeńı v jednom mı́stě a sńıžeńı v druhém. [7]
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3.2.2 Změna fáze materiálu

Materiály, kupř́ıkladu křemı́k, mohou při zahř́ıváńı přecházet mezi r̊uznými fázemi.
Změna fáze mimo jiné typicky měńı hustotu materiálu (což má opět vliv na index
lomu, jak bylo řečeno dř́ıve), avšak zároveň se i měńı vazby mezi atomy, což může
ke změně indexu lomu taktéž přisṕıvat. Pokud se opět vrát́ıme k Lorentz-Lorenzově
rovnici (3.1), efekt změny ve vazbách mezi atomy je zde vyjádřen pomoćı molárńı
refraktivity. Mimo změnu indexu lomu může taktéž docházet ke vzniku (nebo zániku)
dvojlomu, což je zp̊usobeno t́ım, že některé fáze materiálu mohou být izotropńı a
jiné anizotropńı. [7, 11]

3.2.3 Barevná centra

Barevná centra jsou defekty v krystalové mř́ıžce materiálu, tedy mı́sta, kde byla
mř́ıžka např́ıklad kv̊uli zahř́ıváńı pozměněna. Barevná centra tedy zp̊usobuj́ı změny v
molárńı refraktivitě (bez změny hustoty) a t́ım lokálně měńı index lomu. K vytvářeńı
barevných center docháźı typicky při využit́ı laser̊u s ultrakrátkými pulsy, nicméně
s
”
nižš́ı“ opakovaćı frekvenćı, kdy ještě nedocháźı ke kumulaci energie. [7]

3.2.4 Mechanické napět́ı

Při p̊usobeńı mechanického napět́ı na materiál může docházet ke změně indexu
lomu. Př́ıčiny mohou být dvě, prvńı z nich je změna hustoty, která zp̊usobuje, že
se index lomu měńı izotropně. Druhou př́ıčinou je pak samotné mechanické napět́ı,
d́ıky kterému se ale index lomu měńı anizotropně a může se tak v materiálu vytvářet
dvojlom. [7]

3.2.5 Bublinky

Bublinky (neboli
”
voids“) jsou mikroskopické kapsy s vakuem v materiálu, které jsou

obaleny zhuštěným materiálem. Vznikaj́ı pokud je plasma v materiálu dostatečně
husté, načež zde d́ıky Coulombovksým silám začnou vznikat mikroskopické výbuchy,
které zformuj́ı právě tato prázdná mı́sta. Změny indexu lomu, které tyto defekty
zp̊usobuj́ı, jsou mnohonásobně větš́ı než u předešlých proces̊u. [7]

3.3 Koherentńı fotogalvanický efekt

Koherentńı fotogalvanický efekt nespadá v pravém slova smyslu do LIDT (laserem
indukované změny v materiálu), avšak pro potřeby této práce byl do této kapitoly
zařazen.

Koherentńı fotogalvanický efekt je jev, při kterém v materiálu při dopadu světla
vzniká elektrické pole a docháźı k prostorové separaci náboje např́ıč materiálem.
Aby mohl tento jev v̊ubec nastat, je nutné splnit dvě podmı́nky - v materiálu muśı
být dostatek defekt̊u, které vytvář́ı past’ové hladiny pro elektrony a na materiál muśı
zároveň dopadat dva paprsky, kde jeden z paprsk̊u muśı odpov́ıdat druhé harmonické
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druhého paprsku (může se jednat jak o zářeńı ze separátńıho zdroje, tak i o druhou
harmonickou, která se generuje př́ımo v materiálu). [12, 13]

Pokud jsou tyto podmı́nky splněny, začne docházet k takzvané asymetrické foto-
ionizaci. Tento efekt je obdobou multifotonové fotoionizace zmı́něné v sekci 3.1.1. V
tomto př́ıpadě mohou být elektrony z past’ových hladin s jistou pravděpodobnost́ı vy-
buzeny bud’ dvoufotonovou absorpćı nebo absorpćı jednofotonovou, pokud se jedná
o foton druhé harmonické, který má dvojnásobnou energii. Takováto ionizace bude
záviset na směru š́ı̌reńı vlny. Pro potřeby této práce uvažujeme š́ı̌reńı vlny pouze v
jednom směru, tedy jako jednorozměrný proces. Směry v tomto př́ıpadě pak budou
označny jako kladný směr (směr š́ı̌reńı vlny) a záporný směr (proti směru š́ı̌reńı
vlny). Rychlost ionizace (ionization rate) se pak dle [13] dá zapsat jako

ρ± ∼ |E2ω ± iζEωEω|2, (3.2)

kde ρ± je rychlost ionizace v kladném a záporném směru, Eω je elektrické pole

”
základńı“ vlny, E2ω je elektrické pole vlny druhé harmonické (tedy vlna s dvojnásobnou
frekvenćı, než má

”
základńı“ vlna) a ζ je koeficient vztahuj́ıćı se k pravděpodobnosti

ionizace. [12, 13]
Takováto anizotropńı excitace elektron̊u následně vede ke vzniku fotoproudu,

který je úměrný rychlosti fotoionizace a lze jej zapsat jako

jph ∼ ρ+ − ρ− (3.3)

Po dosazeńı 3.2 do vztahu 3.3 dostáváme

jph ∼ βE2ωE
∗
ωE

∗
ω, (3.4)

kde β reprezentuje fotogalvanický koeficient a E∗
ω je komplexně sdružený tvar k

Eω (tedy předpis vlny s frekvenćı −ω).[12, 13]
Dále budeme předpokládat předpis vlny š́ı̌ŕıćı se ve směru osy z, který lze zapsat

jako

Eω = E0ωe
i(ωt−kzωz), (3.5)

kde E0ω je amplituda vlny, t je čas a kzω (z) je složka z vlnového (polohového)
vektoru.

Pokud následně dosad́ıme tento předpis do vztahu 3.4, źıskáme

jph ∼ βE02ωE0ωE0ωe
i∆kzz, (3.6)

kde E02ω (E0ω) jsou amplitudy elektrických poĺı a ∆kz je rozd́ıl mezi vlnovými
vektory základńı vlny a druhé harmonické (∆kz = kz2ω − 2kzω). [12, 13]

Jak je možné si z tohoto vztahu povšimnout, došlo k odečteńı frekvenćı a vzniklý
fotoproud tedy na frekvenci neńı závislý. Závislost proudu však z̊ustal na poloze,
přesněji řečeno na členu ei∆kzz. Dı́ky této závislosti se fotoproud periodicky měńı
podél osy š́ı̌reńı z a docháźı tak k separaci jednotlivých elektron̊u. T́ımto zp̊usobem
se vytvář́ı v materiálu periodická

”
mř́ıžka“ s r̊uznou hustotou elektron̊u. Dı́ky této
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separaci náboje zároveň v materiálu vzniká elektrické pole EDC , které p̊usob́ı ve
směru proti fotoproudu a lze zapsat jako

EDC = −jph
σ

, (3.7)

kde σ je elektrická vodivost.[12, 13]
Poté, co na materiál přestane dopadat světlo, zastav́ı se i fotoionizace a elek-

trony začnou postupně relaxovat do nižš́ıch energetických hladin. Tato relaxace
však prob́ıhá v mı́stech, kde se elektrony zrovna nacházej́ı a dř́ıve vzniklá mř́ıžka s
rozd́ılnou hustotou elektron̊u se tak zachovává a při daľśım ozářeńı vzorku je sepa-
race náboje (a tedy i vznikaj́ıćı elektrické pole) č́ım dál výrazněǰśı a to až do jisté
mı́ry saturace. [12, 13]

Tento jev mimo jiné přisṕıvá i k SHG a to přes již dř́ıve zmı́něný proces elektricky
indukované generace druhé harmonické (viz sekce 2.1.3), kde elektrické pole EDC je
pole, které interaguje s elektrickými poli vstupńıho paprsku. Detailněǰśı popis tohoto
jevu a jeho vlivu na SHG je možné naj́ıt v publikaćıch [12] a [13].
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4 Optické tenké vrstvy

4.1 Elektrické pole v tenkých vrstvách

Nejprve předpokládejme situaci se dvěma nekonečnými prostřed́ımi (označené jako
1 a 3), mezi kterými se nacháźı rozhrańı. Př́ıchoźı vlna se v tomto př́ıpadě š́ı̌ŕı z
prostřed́ı 1 do prostřed́ı 3. Po dopadu vlny na rozhrańı se v takovémto př́ıpadě část
energie vlny odraźı a část projde do druhého prostřed́ı. Jaká část energie projde a
jaká část se odraźı lze pak zapsat pomoćı reflexńıch a transmisńıch Fresnelových
koeficient̊u.

Nyńı předpokládejme obdobnou situaci, avšak s tenkou vrstvou (typicky po-
dobné nebo menš́ı tloušt’ky než je vlnová délka dopadaj́ıćıho světla) označenou jako
prostřed́ı 2, která se nacháźı mezi prostřed́ımi 1 a 3. Geometrii tohoto př́ıpadu je
možné vidět na obrázku 4.1. Pokud budeme dále předpokládat, že pr̊uměr paprsku
je výrazně větš́ı než tloušt’ka vrstvy (což je v mnoha př́ıpadech reálný předpoklad,
nebot’ tloušt’ky optických tenkých vrstev bývaj́ı nejvýše jednotky mikrometr̊u a
pr̊uměry laserových paprsk̊u bývaj́ı i při fokusaci typicky deśıtky mikrometr̊u a
v́ıce) bude uvnitř vrstvy docházet k mnohonásobným odraz̊um a následné interfe-
renci obdobně jako u Fabry-Pérotova etalonu (viz sekce 4.1.2 nebo publikace [14]),
což je znázorněno i na obrázku 4.1. Popis elektrického pole lze následně rozdělit na
dva př́ıpady - elektrické pole na rozhrańıch mezi prostřed́ımi a elektrické pole uvnitř
v objemu vrstvy, oba př́ıstupy budou popsány v sekćıch dále. [2, 6]

Obrázek 4.1: Paprsek dopadaj́ıćı na tenkou vrstvu o tloušt’ce D (prostřed́ı 2) mezi
dvěma prostřed́ımi, uvnitř které docháźı k mnohonásobným odraz̊um (převzato a
upraveno z [6])
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4.1.1 Fresnelovy koeficienty

Fresnelovy koeficienty slouž́ı pro popis intenzity elektrického pole, která projde
(transmisńı koeficient) nebo se odraźı (reflexńı koeficient) na rozhrańı dvou prostřed́ı.
Koeficienty maj́ı rozd́ılné hodnoty pro s polarizaci a p polarizaci a jsou závislé na
úhlu dopadu paprsku a indexech lomu obou optických prostřed́ı. Jedńım ze zp̊usob̊u
zápisu je zápis pomoćı vlnových vektor̊u, který vypadá následovně

rsij =
kiz − kjz
kiz + kjz

tsij =
2kiz

kiz + kjz

rpij =
kizϵj − kjzϵi
kiz + kjz

tpij =
2kizninj

kizϵj + kjzϵi

(4.1)

kde i a j označuj́ı dvě prostřed́ı, kz je z složka vlnového vektoru, ϵ je relativńı
permitivita a n je index lomu. Pro větš́ı přehlednost se pak tyto koeficienty daj́ı

zapsat jako diagonálńı tenzory
↔
rij a

↔
tij o velikosti 3x3 (viz [2]). [2, 15]

4.1.2 Fabry-Pérot̊uv etalon

Jak již bylo zmı́něno dř́ıve, pro popis elektrického pole v tenké vrstvě se využ́ıvá
obdobného popisu jako pro Fabry-Perot̊uv interferometr. Tento popis je založen na
mnohonásobných odrazech paprsku ve vrstvě, tak jak je znázorněno na obrázku 4.1.

Mějme vlnu v prostřed́ı 2 s elektrickým polem E pohybujićı se v záporném
směru osy z, která sem kupř́ıkladu prošla z prostřed́ı 1 nebo zde vznikla d́ıky ne-
lineárńım jev̊um. Tato vlna procháźı prostřed́ım 2 na rozhrańı mezi t́ımto prostřed́ım
a prostřed́ım 3, zde se odraźı (odraz popsán reflexńım koeficientem

↔
r23) a s opačným

vlnovým vektorem se vraćı k rozhrańı mezi prostřed́ımi 2 a 1. Zde opět docháźı k
odrazu (popsáno koeficientem

↔
r21) a vlna se vraćı zpět. Tento cyklus prob́ıhá do ne-

konečna a při každém takovémto cyklu se intenzita vlny d́ıky reflexńım koeficient̊um
sńıž́ı, a zároveň docháźı k fázovému zpožděńı o 2k2zD, kde 2k2z je vlnový vektor v
ose z v prostřed́ı 2 a D je tloušt’ka vrstvy. Imaginárńı část vlnového vektoru pak
udává i absorpci v daném materiálu. [2, 6, 14]

Matematicky lze tento pr̊uběh zapsat následovně

E⃗FP± = E⃗±(
↔
1 +(

↔
r21

↔
r23 e

2ik2zD) + (
↔
r21

↔
r23 e

2ik2zD)2 + · · ·), (4.2)

kde E⃗FP± je výsledné pole ve vrstvě a
↔
1 je jednotkový tenzor. Vztah 4.2 je nekonečná

geometrická řada, kterou je možné zapsat ve tvaru [2, 6]

E⃗±

∞∑
l=0

(
↔
r21

↔
r23 e

2ik2zD)l = E⃗±
1

↔
1 − ↔

r21
↔
r23 e2ik2zD

(4.3)

4.1.3 Elektrické pole v objemu vrstvy

Mějme dř́ıve popsanou situaci, která je vidět na obrázku 4.1, kdy mezi prostřed́ımi 1
a 3 je tenká vrstva o tloušt’ce D označená jako prostřed́ı 2. Rozhrańı mezi prostřed́ımi
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považujeme v tomto př́ıpadě za zanedbatelná a jedno optické prostřed́ı přecháźı na
rozhrańı okamžitě v druhé. Dále uvažujme vlnu, která se š́ı̌ŕı v záporném směru
osy z (tzn. z prostřed́ı 1 do prostřed́ı 3) označenou jako E⃗−. Část této vlny se na
rozhrańı mezi prostřed́ımi 1 a 2 odraźı a část projde. Prošlá část bude definována

transmisńım koeficientem
↔
t12 a intenzita elektrického pole takovéto vlny bude tedy

↔
t12 E⃗−. Dosazeńım do vztahu 4.3 pak dostaneme celkové pole uvnitř vrstvy. [2, 6,
15].

E⃗bulk = E⃗−

↔
t12

↔
1 − ↔

r21
↔
r23 e2ik2zD

(4.4)

4.1.4 Elektrické pole na rozhrańıch

Mějme podobnou situaci jako byla popsána dř́ıve, nicméně v tomto př́ıpadě považujme
rozhrańı mezi prostřed́ımi za infinitezimálně tenké vrstvy se stejným indexem lomu
jako prostřed́ı 1 (pro zjednodušeńı modelu se jedná o vakuum). V takovémto př́ıpadě
nebude docházet k mnohonásobným odraz̊um pouze v objemu prostřed́ı 2, ale také
ve vrstvách tvoř́ıćıch rozhrańı. Elektrické pole budeme dále vyšetřovat zvlášt’ na
rozhrańı mezi prostřed́ımi 1 a 2 (označené jako S ) a na rozhrańı mezi prostřed́ımi 2
a 3 (označené jako I ). [2]

Elektrické pole na rozhrańı S je možné zapsat následovně

E⃗S =

(
↔
1 +

↔
r12 +

↔
t12

↔
r23

(
∞∑
l=0

(
↔
r21

↔
r23 e

2ik2zD)l

)
↔
t21 e

2ik2zD

)
E⃗− (4.5)

Prvńı člen
↔
1 udává p̊uvodńı vlnu, druhý člen

↔
r12 udává vlnu odraženou od roz-

hrańı a třet́ı člen reprezentuje mnohonásobné odrazy v samotné tenké vrstvě (tzn.
v prostřed́ı 2), což odpov́ıdá vztahu 4.4. Oproti vztahu 4.4 jsou zde však koeficienty
↔
t12 a

↔
t21, které udávaj́ı jaká část vlny projde do vrstvy a následně jaká část projde

zpět do prostřed́ı 1. Mimo to je zde ještě koeficient
↔
r23, který udává odraz vlny mezi

prostřed́ı 2 a 3. Dř́ıve však bylo zmı́něno, že mezi prostřed́ımi se v tomto modelu
nacháźı infinitezimálně tenká vrstvička vakua, která reprezentuje rozhrańı, tud́ıž by
se mohlo zdát, že využit́ı koeficientu

↔
r23 neńı správné, avšak lze dokázat (viz [2]),

že se popis reflexe a transmise této vrstvičky a mnohonásobných odraz̊u, které zde
vznikaj́ı, dá zredukovat na popis pouze pomoćı reflexńıho koeficientu

↔
r23. [2, 15]

↔
r21 +

↔
t21

↔
r13

(
∞∑
l=0

(
↔
r12

↔
r13)

l

)
↔
t12 =

↔
r21 +

↔
t21

↔
r13

↔
t12

↔
1 − ↔

r12
↔
r13

=
↔
r23 (4.6)

Index 1 v tomto př́ıpadě znač́ı vrstvičku vakua mezi prostřed́ımi 2 a 3. Rovnici 4.5
lze následně zjednodušit za pomoci vztahu

↔
tij

↔
tji= (

↔
1 +

↔
rij)(

↔
1 +

↔
rji) (4.7)
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Dosazeńım źıskáme intenzitu elektrického pole na rozhrańı mezi prostřed́ımi 1 a 2
(rozhrańı S ). [2]

E⃗S =
(
↔
1 +

↔
r12)(

↔
1 +

↔
r23 e

2ik2zD)
↔
1 − ↔

r21
↔
r23e2ik2zD

E⃗− (4.8)

Druhou situaćı je rozhrańı mezi prostřed́ımi 2 a 3 (rozhrańı I ), které je opět repre-
zentováno infinitezimálně tenkou vakuovou mezerou. Obdobným postupem jako u
předešlého př́ıpadu źıskáme popis elektrického pole E⃗I na tomto rozhrańı, který lze
zapsat jako

E⃗I =
↔
t12

↔
t21 (1+

↔
r13)

(
∞∑
l=0

(
↔
r12

↔
r13)

l

)(
∞∑

m=0

(
↔
r21

↔
r23 e

2ik2zD)m

)
eik2zDE⃗− (4.9)

Index 1 se v tomto př́ıpadě vztahuje k vakuu a tedy jak k prostřed́ı 1, tak i k
infinitezimálně tenké vrstvičce reprezentuj́ıćı rozhrańı mezi prostřed́ımi 2 a 3. [2]

Dosazeńım vztah̊u 4.6 a 4.7 do rovnice 4.9 pak můžeme tuto rovnici zjednodušit
na

E⃗I =
(
↔
1 +

↔
r12)(

↔
1 +

↔
r23)e

ik2zD

↔
1 − ↔

r21
↔
r23e2ik2zD

E⃗− (4.10)

Výše uvedené popisy poĺı jak v objemu, tak i na rozhrańıch vrstvy, plat́ı jak pro
p̊uvodńı laserový paprsek, tak i pro paprsek vytvořený d́ıky SHG. [2]

4.2 Depozice

Depozice tenkých vrstev je komplexńı proces, při kterém se na povrch daného ma-
teriálu nanáš́ı požadovaná tenká vrstva. Metoda depozice ve velké mı́̌re ovlivňuje
vlastnosti a kvalitu vrstvy, z čehož také vyplývá, že př́ıstup̊u, jak provádět depo-
zici, byla vyvinuta celá řada. Ne všechny tyto metody jsou použitelné pro tenké
vrstvy využ́ıvané v optice, a proto zde budou dále zmı́něny jen dva hlavńı př́ıstupy,
které se primárně využ́ıvaj́ı při depozici optických tenkých vrstev. Těmito metodami
jsou PVD (Physical Vapour Deposition - depozice odpařeńım z pevné fáze) a CVD
(Chemical Vapour Deposition - chemická depozice z plynné fáze). [16, 17]

4.2.1 Chemická depozice

CVD je skupina metod pracuj́ıćıch na principu chemické reakce plynu se substrátem
(či reakce v bĺızkosti substrátu), při které se na tomto substrátu vytvář́ı vrstvička
deponovaného materiálu. Dı́ky tomu, že samotné chemické reakce jsou závislé na
velkém množstv́ı parametr̊u, jako je koncentrace reaktant̊u, tlak, teplota, atd., dá
se proces depozice změnou těchto parametr̊u poměrně dobře upravovat, č́ımž lze
ovlivnit vlastnosti vrstvy, rychlost depozice, atd. Výhodou těchto metod je obecně
poměrně vysoká rychlost depozice, opakovatelnost vlastnost́ı vrstvy a možnost de-
ponováńı materiál̊u, které by jinak bylo složité např́ıklad odpařovat. Př́ıklady CVD
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metod jsou metody jako APCVD (Atmospheric Pessure CVD), LPCVD (Low Pres-
sure CVD), PECVD (Plasma Enhanced CVD), CBE (Chemical Beam Epitaxy) a
daľśı. [16, 17, 18, 19, 20]

4.2.2 Depozice z pevné fáze

PVD je skupina metod, při kterých se atomy uvolňuj́ı z terč́ıku, jenž je tvořen
materiálem určeným k depozici, a následně se přichytávaj́ı na substrát a vytvář́ı
zde vrstvu. Obecně plat́ı, že PVD prob́ıhá za velmi ńızkých tlak̊u, kdy může být
do komory přiváděn reaktivńı plyn. Např́ıklad př́ıtomnost́ı kysĺıku může docházet
k oxidaci deponované vrstvy a mı́sto p̊uvodńı vrstvy materiálu źıskáme jeho oxid -
např́ıklad SiO2 depozićı Si. Dvěma hlavńımi skupinami těchto metod jsou napařováńı
a naprašováńı. [16, 17, 21]

Napařováńı je proces, při kterém je terč́ık z napařovaného materiálu zahř́ıván
na poměrně vysokou teplotu až do doby, než dojde k odpařováńı nebo sublimaci
atomů. Plyn, který zde t́ımto zp̊usobem vzniká, se dostává na substrát, kde desubli-
muje, č́ımž vytvář́ı požadovanou tenkou vrstvu. Proces napařováńı prob́ıhá typicky
za vysokého vakua a to předevš́ım z d̊uvodu rizika kontaminace vrstvy a nutnosti
co možná největš́ı středńı volné dráhy odpařeného materiálu (pr̊uměrná dráha, za
kterou se částice sraźı v daném prostřed́ı s jinou částićı [22]). [16, 17, 21]

Naprašováńı je naopak proces, při kterém se atomy z terč́ıku neuvolňuj́ı d́ıky
vysoké teplotě, avšak k uvolněńı docháźı d́ıky koliźım vysokoenergetických iont̊u
s povrchem. Atomy z povrchu terč́ıku jsou tedy

”
vystřeleny“ do prostoru a ob-

dobně jako při napařováńı se přichytávaj́ı na povrch substrátu a postupně tak
tvoř́ı tenkou vrstvu. Mimo depozici mohou tyto metody také sloužit k čǐstěńı po-
vrchu, kdy je obdobným zp̊usobem iontové dělo namı́̌reno př́ımo na deponovaný
vzorek a d́ıky proudu iont̊u je z povrchu vzorku odstraněno několik horńıch vrs-
tev atomů. Metody naprašováńı jsou rozděleny do několika skupin a to předevš́ım
podle toho, jakým zp̊usobem docháźı k urychleńı částic, které naráž́ı do povrchu
terč́ıku. Konkrétńı metody jsou např́ıklad stejnosměrné naprašováńı (DC sputte-
ring), radiofrekvenčńı naprašováńı (RF sputtering), magnetronové naprašováńı nebo
naprašováńı iontovým svazkem (IBS), které bude podrobněji popsáno v sekci ńıže.
[16, 17, 21, 23, 24, 25]

4.2.3 Naprašováńı iontovým svazkem

Naprašovańı iontovým svazkem (Ion Beam Sputtering - IBS) je PVD metoda, při
které se na odděleńı atomů z povrchu terč́ık̊u využ́ıvá proudu nabitých atomů
(iont̊u), které tvoř́ı iontový svazek. Ve chv́ıli kdy dojde ke srážce iontu s částićı
na povrchu terč́ıku, pohybuj́ıćı se iont předá částici část své energie a pokud je
tato energie dostatečně velká, částice se odtrhne z povrchu a vylet́ı do prostoru.
Úhel, pod kterým částice vylet́ı, záviśı primárně na úhlu dopadu iontu. S největš́ı
pravděpodobnost́ı tedy vylet́ı pod podobným úhlem, jako byl úhel dopadu, nicméně
s určitou pravděpodobnost́ı může letět téměř jakýmkoliv směrem (pro popis této
pravděpodobnosti se využ́ıvá popisu kośınového zářiče). Stejně jako u ostatńıch PVD
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metod následně odtržená částice naraźı na substrát, kde se v ideálńım př́ıpadě za-
buduje do jeho povrchu (to jestli k tomu dojde záviśı na mnoha faktorech jako je
jej́ı energie, adheze povrchu, atd.). [17]

IBS se provád́ı při vysokém vakuu (řádově tlaky okolo 10−2 až 10−3 Pa), nebot’

je zde opět potřeba co největš́ı středńı volná dráha pro vystřelené částice. Zároveň
je také nutné soustavné chlazeńı terč́ıku, nebot’ d́ıky koliźım s ionty docháźı k jeho
značnému zahř́ıváńı, což by mohlo vést kupř́ıkladu k nežádoućımu proměnlivému
uvolňováńı částic. [17]

Výhodou této metody je pak poměrně jednoduchá kontrola nad typem a energíı
iont̊u, jejich tokem a úhlem dopadu. Všechny tyto parametry mohou přisṕıvat k
vlastnostem vrstvy a u IBS je lze upravovat téměř nezávisle na sobě, což opět dává
větš́ı kontrolu nad celým procesem depozice. Daľśı výhodou je fakt, že k výboji v
plynu (tedy ke vzniku iont̊u, které jsou nutné pro vyražeńı částic z terč́ıku) nedocháźı
v samotné komoře tak, jako je tomu např́ıklad u magnetronového naprašováńı, ale
proud iont̊u je přiváděn z exterńıho zdroje, což je opět výhodné, nebot’ lze celý
proces lépe kontrolovat. [17]

Jedno z možných uspořádáńı apertury pro IBS je možné vidět na obrázku 4.2. V
tomto př́ıpadě se jedná o IBS s asistenčńım iontovým dělem (IBA). Toto asistenčńı
dělo je namı́̌reno př́ımo na substrát a slouž́ı k několika účel̊um. Před začátkem sa-
motné depozice pomáhá při čǐstěńı substrátu (odstraňuje horńı vrstvu substrátu
o tloušt’ce několika atomů, která může být kontaminovaná), slouž́ı jako zdroj nei-
nertńıch iont̊u, které mohou reagovat s vyraženými částicemi z terč́ıku a vytvářet
tenké vrstvy z požadovaných sloučenin a taktéž slouž́ı k ovlivněńı a usměrněńı
vyražených částic let́ıćıch od terč́ıku na substrát. [17, 26]

Obrázek 4.2: Schéma vakuové komory pro naprašováńı pomoćı iontového svazku. -
Jako primárńı zdroj proudu iont̊u se využ́ıvá iont̊u z inertńıho plynu (např. Ar). V
asistenčńım iontovém děle se mohou využ́ıvat jak inertńı plyny (např. pro čǐstěńı
substrátu), tak i plyny neinertńı (pro vytvářeńı sloučenin jako je např́ıklad TiO2).
(převzato a upraveno z [26])
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4.3 Charakterizace tenkých vrstev

Charakterizace vlastnost́ı tenkých vrstev je ned́ılnou součást́ı jejich výroby. V dnešńı
době se využ́ıvá r̊uzných metod k charakterizaci vrstev, nicméně mnoho z nich je
bud’ destruktivńıch anebo nejsou schopny měřeńı na rozhrańıch pod povrchem, tedy
např́ıklad na rozhrańı mezi vrstvou a substrátem nebo vrstvou a druhou vrstvou.
Tyto nedostatky do jisté mı́ry mohou vyřešit optické metody mezi které se řad́ı i
charakterizace vrstev pomoćı SHG. [2]

4.3.1 Elipsometrie

Elipsometrie je spektroskopická metoda založená na principu měřeńı změn polarizace
odraženého světla od povrchu vzorku. Jedná se o optickou a tedy neinvazivńı me-
todu, jej́ıž výhodou je fakt, že neměř́ı absolutńı hodnoty intenzity světla, ale pouze
relativńı změny. Dı́ky tomu na výsledky měřeńı nemá vliv např́ıklad objem vrstvy,
kde docháźı pouze k útlumu. Pomoćı této metody je možné zkoumat např́ıklad drs-
nost povrchu [27], mikrostrukturu vrstev [28] , tloušt’ku vrstev, koncentraci dopant̊u
ve vrstvě [29], elektrickou vodivost [30] a daľśı parametry. Podstatou této metody je
měřeńı fázového posunu ∆ mezi Ep a Es (p a s polarizované složky světla) a měřeńı
poměru jejich amplitud tanΨ. Naměřené pr̊uběhy ∆ a tanΨ se následně porovnávaj́ı
s modely a dopoč́ıtávaj́ı se hledané parametry. [31]

4.3.2 Spektrofotometrie

Spektrofotometrie je obdobně jako elipsometrie neinvazivńı optická metoda, která je
však založena na principu měřeńı intenzity světla odraženého (respektive prošlého)
od vzorku. Měřeńı typicky prob́ıhá na širokém spektru vlnových délek a při r̊uzných
úhlech dopadu světla na vzorek. Z naměřených dat lze následně zjistit reflektanci
(potažmo transmitanci), které dále slouž́ı k charakterizaci vzorku. [32]

4.3.3 Charakterizace pomoćı SHG

Charakterizace vrstev pomoćı SHG je neinvazivńı optická metoda spoč́ıvaj́ıćı v
ozářeńı vzorku paprskem laseru a následným záznamem signálu SHG. Výhodou
této metody je možnost charakterizace rozhrańı a vrstev nacházej́ıćı se pod jinými
vrstvami a u centrosymetrických materiál̊u pak citlivost pouze na rozhrańı vrstvy
(objem vrstvy u centrosymsterických materiál̊u, jak bylo zmı́něno dř́ıve, při jisté
aproximaci negeneruje SHG). Samotný jev SHG je, jak je patrné z dř́ıvěǰśıch kapi-
tol, citlivý na mnoho parametr̊u, což dává této metodě možnost širokého uplatněńı
a lze tak vyhodnocovat např́ıklad drsnost povrchu [33], vnitřńı a vněǰśı elektrická
pole [34, 35], elektrony uvězněné v past’ových hladinách [36], mechanické napět́ı ve
vrstvě [37], kontaminaci vrstev [38], mikrostrukturu povrchu [39] a daľśı parametry.
[2]

Nevýhodou této metody je složitá interpretace výsledk̊u, zp̊usobená předevš́ım
citlivost́ı SHG na velkou škálu parametr̊u a pro materiály, u kterých se proje-
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vuje SHG i v objemu, pak také obt́ıžné rozlǐseńı (v některých př́ıpadech dokonce
nemožnost rozlǐseńı) př́ıspěvk̊u SHG z rozhrańı a objemu vrstvy. Z toho d̊uvodu se
také často tato metoda využ́ıvá v kombinaci s jinými metodami, jako je např́ıklad
dř́ıve zmı́něná elipsometrie. [2]
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5 Experimentálńı část

5.1 Sestava

Obrázek 5.1: Sestava pro měřeńı SHG. (převzato a upraveno z [5])

Měřeńı byla prováděna na již dř́ıve zkonstruované sestavě, jej́ıž schéma je možné
vidět na obrázku 5.1. Jako zdroj světla se zde využ́ıvá ześıleného femtosekundového
Yb:YAG laseru Pharos od firmy Light Conversion o vlnové délce 1028 nm. Délka
pulzu je v tomto př́ıpadě 225 fs a opakovaćı frekvence 100 kHz. Energie pulzu je 100
µJ, nicméně do samotného experimentu jsou směřovány pouze přibližně 2 µJ. Inten-
zita laserového svazku se dá následně upravovat pomoćı otočné p̊ulvlnné destičky a
polarizátoru, daľśı p̊ulvlnná destička pak slouž́ı pro nastaveńı polarizace vstupńıho
paprsku. Dále paprsek procháźı skrze optický přerušovač (

”
chopper“), který jej mo-

duluje s frekvenćı 530 Hz a dopadá na barevný filtr, který odfiltruje zářeńı pod 800
nm. Paprsek poté procháźı na vzorek, který se nacháźı na otočné platformě, d́ıky
které jsme schopni nastavovat úhel dopadu paprsku na vzorek. Na vzorku docháźı ke
generaci druhé harmonické, tedy zářeńı o vlnové délce 514 nm. Vstupńı paprsek i s
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Obrázek 5.2: Hustota energie svazku v závislosti na natočenńı p̊ulvlnné destičky.
Modrá křivka udává hustotu energie při kolmém dopadu paprsku na vzorek,
přerušované křivky udávaj́ı hustotu energie při dopadu pod daným úhlem (tzn. při
daném natočeńı vzorku).

paprskem SHG se následně od vzorku odráž́ı (př́ıpadně procháźı skrz, pokud měř́ıme
v transmisńım módu) a dopadaj́ı na otočný polarizátor. Tento polarizátor je citlivý
v rozmeźı vlnových délek přibližně 480 nm - 550 nm, což znamená, že ovlivńı pouze
SHG paprsek a vstupńı infračervený paprsek z̊ustane téměř beze změny. Světlo je
dále vedeno pomoćı optického vlákna na hranol, kde se odděĺı infračervená část a
SHG část. Infračervená část procháźı skrz dichroické zrcadlo a dopadá na fotodiodu
(Thorlabs, DET100A/M), která slouž́ı pro jeho záznam. SHG část se od dichro-
ického zrcadla odráž́ı, procháźı skrze pásmový filtr, který propoušt́ı zářeńı jen v
úzkém pásmu kolem 514 nm na fotonásobič (Hamamatsu H9306-03), který zesiluje
a zaznamenává př́ıchoźı signál. V posledńı části je pak analogový signál vyč́ıtán a
převáděn na digitálńı pomoćı čtećı karty NI 9239. Tento signál je však do značné
mı́ry zašuměný, o potlačeńı šumu se tedy v poč́ıtači stará digitálńı lock-in zesilovač
v propojeńı s již dř́ıve zmı́něným optickým přerušovačem.

5.1.1 Hustota energie paprsku

Pomoćı teplotńıho výkonového senzoru S401C od firmy Thorlabs byl naměřen pr̊uměrný
výkon paprsku v oblasti před optickým přerušovačem v závislosti na natočeńı p̊ulvlnné
destičky, která slouž́ı k regulováńı intenzity svazku. Zároveň byly v tomto mı́stě
změřeny rozměry svazku a z těchto dat byla následně dopoč́ıtána závislost hustoty
energie na natočeńı p̊ulvlnné destičky. Tuto závislost je možné vidět na obrázku 5.2
(modrá nepřerušovaná křivka). Tato závislost však plat́ı pouze v př́ıpadě, že jsou v̊uči
sobě paprsek a vzorek kolmo a oblast, kam paprsek dopadá má tak nejmenš́ı možnou
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plochu. V př́ıpadě, že parsek a povrch vzorku v̊uči sobě sv́ıraj́ı jiný úhel, bude se
velikost oblasti, kam paprsek dopadá, zvětšovat a hustota energie bude tedy kle-
sat. Změna hustoty energie bude odpov́ıdat přibližně cos (α), kde α je úhel natočeńı
vzorku. Na grafu 5.2 je možné vidět pr̊uběhy hustoty energie pro daľśı vybrané
úhly natočeńı vzorku (přerušované křivky). Dále v textu se bude pro přehlednost
uvádět vždy hodnota hustoty energie pro kolmý dopad. Při měřeńıch se úhel natočeńı
destičky typicky pohyboval v rozmeźı 42° až 47°, tedy rozmeźı hustoty energie (pro
kolmý dopad) přibližně od 93 J/m2 do 210 J/m2, což odpov́ıdá špičkovému výkonu
v rozmeźı od 1,54 · 106 W do 3,47 · 106 W.

5.2 Vzorky

Vzorky byly deponovány na dvou typech substrát̊u - křemı́kové substráty a skleněné
substráty (sklo Schott N-BK7, dále jen BK7). Na těchto substrátech byla vždy depo-
nována jedna tenká vrstva z amorfńıho Si3N4 nebo SiOxNy (při depozici do komory
dodáván kysĺık a duśık). Tloušt’ka zkoumaných vrstev se pohybovala v rozmeźı 250
nm do 3500 nm. Všechny zkoumané vzorky byly deponovány ve výzkumném centru
TOPTEC a to metodou IBS, která byla popsána dř́ıve v sekci 4.2.3.

Všechny vzorky měřené pro tuto práci byly deponovány za stejných podmı́nek
a se stejným nastaveńım iontových děl. Některé parametry nastaveńı iontových děl
jsou vypsány v tabulce 5.1, detailněǰśı výpis všech parametr̊u je možné naj́ıt v di-
plomové práci Vı́ta Kancĺı̌re [40]. Před samotnou depozićı docháźı také k čǐstěńı
substrát̊u jejich vystaveńım proudu argonových iont̊u po dobu 5 minut v depozičńı
komoře. Tento proces z povrchu substrátu odebere přibližně 3 nm tlustou vrstvu
materiálu.

BC - proud iontového svazku
(primárńı dělo)

108 mA

BV - napět́ı iontového svazku
(primárńı dělo)

600 V

EC - emisńı proud
(asistenčńı dělo)

0,7 A

EV - emisńı napět́ı
(asistenčńı dělo)

40 V

Tabulka 5.1: Důležité parametry nastaveńı iontových děl při depozici vzork̊u pomoćı
IBS.

5.2.1 Si3N4

Si3N4 v amorfńı fázi je centrosymetrický materiál, z čehož tedy vyplývá, že v rámci
dipólové aproximace by se v jeho objemu neměl projevovat jev SHG. Několik studíı
však zdokumentovalo výskyt SHG v objemu vrstev tvořených amorfńım Si3N4 de-
ponovaným na c-Si substrátu (viz např́ıklad [5, 41, 42, 43]). Tyto studie zd̊uvodňuj́ı
tento jev předevš́ım nehomogenitami a defekty uvnitř vrstvy, které zde primárně
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vznikaj́ı při deponováńı vrstev. Daľśım d̊uvodem by pak mohlo být reziduálńı me-
chanické napět́ı, které zde může vznikat po depozici vrstvy a následném chladnut́ı.
Toto napět́ı by mohlo v materiálu indukovat anizotropii, d́ıky které by zde mohlo
docházet k výrazné SHG.

Depozice prob́ıhá pomoćı IBS a do komory se připoušt́ı směsice argonu s duśıkem.
Objem duśıku je udáván v takzvaných sccm (standard cubic centimetres per mi-
nute), tedy objem připuštěného plynu při standardńıch podmı́nkách v cm3 za mi-
nutu. Pr̊utok duśıku se udržuje na konstantńı hodnotě 49 sccm (detaily depozice
bĺıže popsány v diplomové práci Vı́ta Kancĺı̌re, viz [40]).

5.2.2 SiOxNy

SiOxNy je stejně jako Si3N4 v amorfńı fázi centrosymetrickým materiálem. Depo-
zice prob́ıhá obdobně jako u vrstev z Si3N4, avšak v tomto př́ıpadě se do komory
asistenčńım dělem připoušt́ı mimo argonu a duśıku ještě kysĺık. Kolik O2 bylo do
komory připuštěno je značeno opět pomoćı jednotky sccm. Aby se však v komoře
udržel stejný tlak jako při depozici Si3N4, je nutné, aby připuštěná směs argonu,
duśıku a kysĺıku měla stále stejné sccm. To je zajǐstěno t́ım, že kysĺık je do komory
připouštěn na

”
úkor“ argonu. Č́ım větš́ı je tedy sccm kysĺıku, t́ım menš́ı je sccm ar-

gonu a naopak. Sccm duśıku v tomto př́ıpadě z̊ustává stejné jako u depozice Si3N4,
avšak samotný kysĺık je výrazně reaktivněǰśı než duśık, a proto stač́ı poměrně malá
změna sccm, aby se výrazně změnil poměr mezi kysĺıkem a duśıkem ve vrstvě (de-
tailněǰśı popis opět v [40]). Dále se v textu bude tedy u vzork̊u uvádět pouze sccm
pro kysĺık. To, jaký vliv bude mı́t kysĺık v materiálu na generaci druhé harmonické
ve vrstvě, je jedńım z aspekt̊u, kterými se tato práce bude zabývat.

5.2.3 Modely materiál̊u

Jak již bylo patrné z dř́ıvěǰśıch kapitol, pro přesné určeńı susceptibility z pr̊uběhu
signálu SHG je nutné znát indexy lomu pro zkoumaný materiál na daných vlnových
délkách a taktéž tloušt’ku vrstvy. Tyto parametry je nutné zjǐst’ovat jinou charak-
terizačńı metodou. V našem př́ıpadě byla využita elipsometrie a spektrofotometrie
(princip metod shrnut v sekćıch 4.3.1 a 4.3.2). Naměřená data byla následně použita
v modelu pro dvojitý Tauc-Lorentz̊uv oscilátor, ze kterého byl následně zjǐstěn kom-
plexńı index lomu v závislosti na vlnové délce a tloušt’ka vrstvy. Tato metoda je
podrobněji popsána v dř́ıvěǰśı práci Vı́ta Kancĺı̌re, viz [44]. Pr̊uběhy index̊u lomů v
závislosti na vlnové délce pro několik vybraných vzork̊u s rozd́ılným sccm je možné
vidět na grafu 5.3. Hodnoty indexu lomu v tomto grafu odpov́ıdaj́ı pouze reálné
části indexu lomu, imaginárńı část zde neńı zobrazena.

5.3 Postup mě̌reńı generace druhé harmonické

Jak již bylo zmı́něno dř́ıve, měřeńı je možné provádět jak v reflexńım, tak transmisńım
módu. Většina měřeńı provedených pro tuto práci však byla prováděna v módu
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Obrázek 5.3: Závislost indexu lomu na vlnové délce pro několik vybraných vzork̊u
SiOxNy s rozd́ılným sccm (0 sccm odpov́ıdá vzorku Si3N4). Na ose y jsou zobrazeny
hodnoty reálné části indexu lomu, imaginárńı část zde neńı zobrazena.

reflexńım. Celkově byly prováděny tři typy měřeńı - plošný scan, úhlový scan a
polarizačńı scan. Následné vyhodnoceńı dat bylo prováděno v softwaru Matlab.

5.3.1 Plošný scan

Vzorek na otočné platformě se může mimo otáčeńı taktéž pohybovat v osách x a
z, tedy nahoru, dol̊u a do stran. Při měřeńı pomoćı plošného scanu se tedy zadaj́ı
x a z souřadnice oblasti, ve které se má měřeńı provádět, dále se zadá krok, se
kterým se má vzorek posouvat a následně proběhne samotné měřeńı. Toto měřeńı
bylo typicky prováděno při úhlu natočeńı vzorku 70°, kde je odezva SHG poměrně
výrazná a při pP polarizaci (p polarizace vstupńıho paprsku a sńımáńı p polarizace
SHG paprsku). Úhel dopadu 70° je taktéž bĺızko Brewsterovu úhlu (úhel při kterém
docháźı k úplnému pr̊uchodu jedné z polarizaćı do materiálu) a jakákoliv změna v
indexu lomu se muśı výrazně projevit na odrazivosti vzorku. Tato měřeńı obecně
slouž́ı k lokalizaci nehomogenit a defekt̊u ve vrstvě, které se mohou projevit jak v
odezvě SHG signálu, tak v odraženém infračerveném světle.

5.3.2 Úhlový scan

Pro úhlový scan je nastavena fixńı polarizace vstupńıho infračerveného paprsku i
SHG paprsku a proměnnou je v tomto př́ıpadě úhel natočeńı vzorku. Polarizace je
při těchto měřeńıch nastavena na pP (opět kv̊uli nejsilněǰśı odezvě SHG) a scan
prob́ıhá typicky v rozmeźı úhl̊u natočeńı vzorku od 30° do 70° s krokem 1°.

Pomoćı skriptu v Matlabu se následně data zpracovávaj́ı a to tak, že se prokládaj́ı
funkćı o dev́ıti parametrech. Tyto parametry reprezentuj́ı jednotlivé nezávislé kom-
ponenty rozhrańı I, S a objemu. V tomto př́ıpadě se poč́ıtá s t́ım, že v objemu
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docháźı ke generaci druhé harmonické v rámci dipólové aproximace a tenzor elek-
trické susceptibility má tedy stejné nezávislé komponenty jako tenzory pro roz-
hrańı (viz sekce 2.1.2). Pro vzorky, u kterých se neočekává SHG na rozhrańıch
nebo př́ıpadně v objemu, je možné počet parametr̊u funkce omezit na 3 (pouze
tenzor susceptibility pro objem), př́ıpadně na 6 (pouze tenzory susceptibility pro
obě rozhrańı). Výsledkem jsou následně hodnoty jednotlivých komponent̊u tenzor̊u
elektrických susceptibilit, avšak jedná se pouze o relativńı hodnoty. Pro absolutńı
hodnoty by byla nutná kalibrace v̊uči etalonu.

Dále v práci bude pro úhlový scan využ́ıváno pouze normalizovaných relativńıch
hodnot a to z toho d̊uvodu, že ve skriptu pro vyhodnocováńı dat docháźı ke škálováńı
v̊uči naměřeným dat̊um a jde tedy předevš́ım o poměry mezi jednotlivými kompo-
nentami tenzoru susceptibility.

5.3.3 Polarizačńı scan

Polarizačńı scan je obdoba scanu úhlového, kde se však mimo úhlu natočeńı vzorku
měńı i úhel natočeńı p̊ulvlnné destičky, která tak měńı polarizaci vstupńıho in-
fračerveného paprsku. Úhel natočeńı p̊ulvlnné destičky se měńı v celém rozsahu
360° typicky s krokem 5° a úhel natočeńı vzorku je opět od 30° do 70°, nicméně pro
zkráceńı měřeńı zde typicky bývá krok nastaven na 10°.

Zpracováńı dat opět prob́ıhá ve skriptu v Matlabu. Z naměřených dat se vybere
jeden úhel natočeńı vzorku a pro tento úhel se dále hledá tenzor susceptibility. Na
rozd́ıl od úhlového scanu se zde poč́ıtá pouze s jedńım tenzorem, což znamená, že jsou
zde pouze 3 neznámé parametry (viz sekce 2.1.2), avšak předpokládáme př́ıspěvek
SHG pouze z objemu a tento př́ıstup lze tedy použ́ıt pouze pro vzorky, které maj́ı
zanedbatelný př́ıspěvek k SHG z rozhrańı. Výpočet tenzoru susceptibility prob́ıhá
ve třech kroćıch obdobně jako je popsáno v publikaci [5] př́ıpadně v [41].

Prvńım krokem je proložeńı naměřených dat funkcemi, ve kterých jsou hledanými
parametry takzvané expansńı koeficienty f, g a h. Následně se z těchto koeficient̊u
dopoč́ıtaj́ı jednotlivé relativńı hodnoty komponent tenzoru elektrické susceptibility.
Posledńım krokem je pak kalibrace v̊uči etalonu (křemen řezaný podél osy Y), d́ıky
čemuž jsme schopni zjistit absolutńı hodnoty jednotlivých komponent tenzoru, což
bude popsáno dále v sekci 7.2.1.

5.4 Šum pozad́ı

Dı́ky měřeńı přes lock-in zesilovač by měl být naměřený šum pozad́ı minimálńı. Mimo
to je také měřený paprsek fokusován do vlákna, skrz které je veden na detektory.
Samotné detektory jsou odst́ıněny od okolńıho světla, které by mohlo potenciálně
zvyšovat šum. I přes tato opatřeńı však při jednom z měřeńı vznikla obava z př́ılǐs
vysokého šumu vznikaj́ıćıho z okolńıho zářeńı, či d́ıky odraz̊um na optice a podobně.
Bylo tedy provedeno několik kontrolńıch měřeńı, která měla za ćıl zjistit úroveň
okolńıho šumu, který sestava zaznamenává.

Měřeńı byla prováděna pomoćı úhlového scanu a jejich výsledky je možné vidět
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(a) (b)

Obrázek 5.4: Na grafech jsou intenzity SHG v závislosti na úhlu natočeńı vzorku
naměřené pomoćı úhlových scan̊u při daných uspořádáńıch. Měřeńı byla prováděna
na vzorku SiOxNy se sccm 1 a tloušt’kou přibližně 3400 nm deponovaném na
substrátu BK7. Červená křivka reprezentuje referenčńı měřeńı tohoto vzorku při
standardńım uspořádáńı (viz sestava 5.1). Zelená křivka znázorňuje měřeńı s filtrem
propouštěj́ıćım vlnové délky 450 nm a deľśı a modrá s filtrem propouštěj́ıćım 600 nm
a deľśı. Žlutá křivka př́ısluš́ı měřeńı s vypojeným vláknem a oranžová se zast́ıněným
fotonásobičem.

na grafech 5.4. Nejprve byl jako reference naměřen zkoumaný vzorek. Následně byl
při daľśım měřeńı před fotonásobič umı́stěn filtr, který propouštěl pouze vlnové
délky 450 nm a deľśı. Toto měřeńı mělo za ćıl zjistit, jestli společně s paprskem
druhé harmonické na detektor nedopadaj́ı i kupř́ıkladu vyšš́ı harmonické či jiné
zářeńı o nižš́ıch vlnových délkách, než je vlnová délka druhé harmonické (k čemuž
by nemělo docházet, nebot’ již před t́ımto měřeńım byl před fotonásobič umı́stěn
podobný filtr). Jak je vidět z grafu 5.4a, k jistým rozd́ıl̊um mezi t́ımto a referenčńım
měřeńım docháźı, nicméně se jedná o relativně malé rozd́ıly, které jsou s největš́ı
pravděpodobnost́ı zp̊usobeny chybou měřeńı, př́ıpadně vložeńım daľśıho prvku (fil-
tru) do soustavy.

V následuj́ıćım měřeńı byl filtr vyměněn za filtr propouštěj́ıćı pouze vlnové délky
600 nm a deľśı. Při tomto měřeńı by tedy na fotonásobič nemělo dopadat žádné
světlo z druhé harmonické. Pokud by tomu tak nebylo, dalo by se předpokládat, že
na fotonásobič dopadá zbytková část IR zářeńı, které by ideálně mělo být odst́ıněno
pomoćı hranolu a dichroického zrcadla (viz schéma sestavy 5.1). Jak je vidět z grafu
5.4b, naměřený signál SHG se pohybuje řádově v hodnotách 10−5, což je o několik
řád̊u méně, než u referenčńıho měřeńı a lze ho tedy považovat za zanedbatelný.

Posledńı dvě měřeńı byla podobná a měla za ćıl zjistit zda na detektor nedopadá
světlo procházej́ıćı jinudy, než p̊uvodně zamýšlenou optickou dráhou (tedy např́ıklad
nechtěnými odrazy, atd.). Při jednom z těchto měřeńı bylo vypojeno a zaslepeno
optické vlákno vedoućı signál k detektor̊um, v druhém př́ıpadě byl zast́ıněn vstup
k samotnému fotonásobiči. Jak je vidět z grafu 5.4b, pro zast́ıněný fotonásobič je
signál téměř nulový. Pro vypojené vlákno je signál sice vyšš́ı, ale stále o jeden až
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dva řády nižš́ı než referenčńı měřeńı.
Z těchto měřeńı se tedy ukázalo, že při měřeńıch zaznamenáváme z okoĺı jen

zanedbatelné nebo v̊ubec žádné zářeńı.
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6 Laserem indukované zesilováńı SHG

Jedńım z prvńıch měřeńı bylo provedeńı plošného scanu na vzorku SiOxNy se sccm
1 deponovaným na křemı́kovém substrátu. Při tomto měřeńı bylo identifikováno
několik potenciálńıch nehomogenit a defekt̊u s vysokou intenzitou SHG (data zde
nejsou ukázána). Mı́sta s těmito nehomogenitami byla následně zkoumána pomoćı
elipsometrických měřeńı a pomoćı elektronového mikroskopu, avšak ani jedna z me-
tod nepoukázala na jakékoliv změny v materiálu. Z d̊uvodu měřeńı na elektronovém
mikroskopu a z možnosti, že by proud elektron̊u mohl poškodit povrch vrstvy, či
změnit jeho vlastnosti, byl následně proveden daľśı kontrolńı plošný scan.

(a) (b)

Obrázek 6.1: Plošný scan vzorku SiOxNy se sccm 1 deponovaným na substrátu
křemı́ku. V levém horńım a pravém dolńım rohu se nacháźı pozičńı značky (lase-
rem

”
grav́ırované“ značky pro určeńı zkoumané oblasti). Obrázek (a) reprezentuje

záznam SHG signálu (intenzita je normalizována), kde je jasně viditelná čtvercová
oblast s vyšš́ı intenzitou, jedná se o stejnou oblast, která byla před t́ımto měřeńım
již jednou scanována. Na obrázku (b) je možné vidět intenzitu odraženého in-
fračerveného paprsku (intenzita opět normalizována) ze stejného měřeńı. Změna
intenzity v oblasti dř́ıvěǰśıho měřeńı zde neńı patrná.

Výsledky tohoto scanu je možné vidět na dvou obrázćıch 6.1. Na levém obrázku
(obrázek 6.1a) je naměřená intenzita SHG na oblasti vzorku mezi dvěma pozičńımi
značkami (značky vypáleny do vzorku laserem). Na obrázku vpravo (obrázek 6.1b)
je pak záznam intenzity odraženého infračerveného světla na stejné oblasti (záznam
infračervené složky prob́ıhá současně se záznamem SHG). Na obrázku 6.1a je možné
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si povšimnout čtvercové oblasti s výrazně vyšš́ı naměřenou intenzitou SHG. Pozice
této oblasti a jej́ı velikost přesně odpov́ıdaj́ı předešlému plošnému scanu, který zde
byl prováděn kv̊uli hledáńı defekt̊u na vrstvě, jak bylo popsáno v prvńım odstavci
této kapitoly. Je tedy patrné, že tento scan zp̊usobil na vzorku změny, které při
následuj́ıćım měřeńı vedly k účinněǰśı generaci druhé harmonické, a tedy ke zvýšeńı
zaznamenané intenzity. Tyto změny však neměly vliv na index lomu, nebot’ v př́ıpadě
změny indexu lomu docháźı ke změně odrazivosti, která by se projevila na inten-
zitě odraženého infračerveného světla. Z obrázku 6.1b je však patrné, že ke změně
odrazivosti nedocháźı, nebot’ intenzita odražené infračervené složky je zde přibližně
homogenńı. Žádné změny v indexu lomu nebyly zaznamenány ani pomoćı elipso-
metrie a měřeńı elektronovým mikroskopem neukázalo ani na změny v chemickém
složeńı vrstvy.

V této kapitole budou uvedena daľśı měřeńı i s jejich výsledky, pomoćı nichž bylo
toto zesilováńı zkoumáno.

6.1 Postup mě̌reńı zesilováńı SHG

Měřeńı zesilováńı intenzity SHG bylo prováděno pomoćı plošného scanu typicky s
úhlem natočeńı vzorku 70° a při pP polarizaci. Velikost měřené oblasti se měnila,
avšak krok mezi jednotlivými měřenými body z̊ustával stejný tedy 0,02 mm, což
přibližně odpov́ıdá pr̊uměru paprsku dopadaj́ıćıho IR zářeńı. Měřeńı prob́ıhalo ve
dvou kroćıch.

Prvńım krokem bylo provedeńı několika scan̊u vedle sebe nebo pod sebou (dále
označované jako prvotńı scany). Při každém z těchto scan̊u byla pro měřeńı použitá
jiná intenzita infračerveného paprsku typicky v rozsahu od 93 J/m2 do 210 J/m2.

Druhým krokem bylo provedeńı větš́ıho plošného scanu (dále označovaného jako
celkový scan), který zahrnoval všechny scanované oblasti z kroku jedna. Tento scan
měl vždy stejnou intenzitu a to 135 J/m2. Vyhodnocováńı dat dále prob́ıhalo z to-
hoto celkového scanu a to takovým zp̊usobem, že byla vypoč́ıtána pr̊uměrná hodnota
intenzity SHG na každé oblasti prvotńıch scan̊u. Jako chyba měřeńı byla v tomto
př́ıpadě použita směrodatná odchylka z tohoto pr̊uměru.

6.2 Zesilováńı SHG na substrátu ǩreḿıku

Jak již bylo řečeno dř́ıve, prvńı vzorky, na kterých bylo ześıleńı pozorováno, byly
vzorky deponované na křemı́kovém substrátu. Na obrázku 6.2a je vidět celkový
plošný scan oblasti vzorku Si3N4 deponovaném na Si substrátu, na které bylo pro-
vedeno pět prvotńıch plošných scan̊u (oblasti ohraničeny červenými obdélńıky a
označeny A1-A5). Intenzita paprsku použitého pro měřeńı se postupně pro jednot-
livé oblasti zvyšovala a to tak, že pro oblast A1 byla nejnižš́ı a pro oblast A5 nejvyšš́ı.
Na obrázku je dobře patrné, že i ześıleńı intenzity SHG se postupně zvyšovalo.

Na grafu 6.2b je pak červenými body ukázána závislost pr̊uměrné intenzity SHG
na dané oblasti v̊uči intenzitě infračerveného paprsku použitého pro prvotńı scan na
této oblasti. Černé značky u těchto bod̊u znázorňuj́ı chyby měřeńı (tedy směrodatné
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(a) (b)

Obrázek 6.2: Na obrázku (a) je plošný scan vzorku Si s vrstvou Si3N4, na kterém je
červeně zvýrazněno 5 oblast́ı prvotńıch scan̊u (A1-A5). Barevná škála viz obrázek
6.1. Na grafu (b) jsou červenými body znázorněny pr̊uměrné intenzity SHG v jednot-
livých oblastech v závislosti na intenzitě vstupńıho infračerveného paprsku. Černými
značkami jsou znázorněny chyby měřeńı (tedy směrodatné odchylky pr̊uměru).
Modrá křivka pak odpov́ıdá proložeńı naměřených dat funkćı a · x6 + b.

odchylky pr̊uměru). Modrá křivka proložená naměřenými daty pak odpov́ıdá funkci
y = a · x6 + b. Jak je tedy z grafu patrné, proložeńı šestou mocninou intenzity
měř́ıćıho paprsku velmi dobře odpov́ıdá pr̊uběhu naměřených dat.

Stejná měřeńı byla prováděna i na vzorćıch SiOxNy se sccm 1 deponovaných na
substrátu Si, kde se opět ukázal nár̊ust intenzity SHG odpov́ıdaj́ıćı přibližně šesté
mocnině intenzity vstupńıho paprsku.

6.2.1 Kumulace ześıleńı

Jedno z měřeńı mělo za ćıl zjistit, jak se bude ześıleńı chovat v př́ıpadě v́ıcenásobného
plošného scanu jedné oblasti. V tomto př́ıpadě byla měřeńı prováděna na vzorku
SiOxNy se sccm 1 deponovaném na substrátu Si. Intenzita laseru byla pro každý
scan nastavena na 184 J/m2. Na obrázku 6.3a je možné vidět celkový plošný scan,
na kterém je zvýrazněno pět oblast́ı A0-A4 a pět oblast́ı B0-B4. Scan byl prováděn
na přechodu mezi mı́stem, kde byla vrstva (oblasti A) a mı́stem, kde již vrstva nebyla
a byl zde pouze holý substrát (oblasti B). Počet prvotńıch scan̊u, kterým byla daná
oblast podrobena, je reprezentován č́ıslem za ṕısmenem oblasti (A0 tedy odpov́ıdá
referenčńı oblasti, která nebyla podrobena prvotńımu scanu).

Na grafu 6.3b je znázorněna závislost pr̊uměrného naměřeného signálu SHG na
dané oblasti v̊uči počtu prvotńıch scan̊u, kterým byla oblast podrobena. Na oblastech
A0-A4 (tedy oblasti s deponovanou vrstvou) je vidět nár̊ust intenzity, který se však
postupně zmenšuje a lze předpokládat, že by postupně docházelo k saturaci.

Na oblastech B0-B4 (oblasti substrátu) je naopak vidět jistý pokles intenzity
SHG. Jak je však vidět ze směrodatných odchylek, tento pokles lze do jisté mı́ry
interpretovat jako chybu měřeńı, nicméně, jak bude popsáno dále, u jiných vzork̊u
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(a) (b)

Obrázek 6.3: Na obrázku (a) je plošný scan vzorku Si s vrstvou SiOxNy o sccm 1, na
kterém je červeně zvýrazněno 5 oblast́ı A0-A4 a 5 oblast́ı B0-B4. Scan byl prováděn
na přechodu mezi část́ı vzorku s vrstvou (oblasti A) a s část́ı bez vrstvy (oblasti
B). Každá z oblast́ı byla podrobena počtu prvotńıch scan̊u, který odpov́ıdá č́ıslu za
ṕısmenem (A0 a B0 v tomto př́ıpadě odpov́ıdaj́ı referenčńım oblastem bez prvotńıho
scanu). Barevná škála viz obrázek 6.1. Na grafu (b) je pak znázorněna pr̊uměrná
intenzita SHG na jednotlivých oblastech v̊uči počtu provedených prvotńıch scan̊u.

bylo podobné zeslabeńı výrazněǰśı.

6.2.2 Interpretace ześıleńı SHG

Tato sekce je jakýmsi shrnut́ım poznatk̊u zjǐstěných o zesilováńı SHG a zároveň
pokusem o objasněńı př́ıčiny tohoto zesilováńı.

� Proces ześıleńı má vliv pouze na účinnost generace druhé harmonické , avšak
na odražené IR světlo vliv nemá a lze tedy předpokládat, že se neměńı index
lomu.

� Ześıleńı je závislé přibližně na 6. mocnině intenzity paprsku použitého pro
prvotńı scan vzorku.

� Při deľśı době ozářeńı vzorku (respektive při několika scanech stejného mı́sta
po sobě) docháźı k postupnému zvětšováńı ześıleńı, avšak zároveň docháźı k
saturaci.

� Ześıleńı se projevuje pouze na vzorćıch deponovaných na křemı́kových substrátech.

Z těchto poznatk̊u byl jako nejpravděpodobněǰśı př́ıčina ześıleńı určen fotogalvanický
jev popsaný v sekci 3.3. Jak již bylo řečeno, tento jev v materiálu zp̊usobuje elektrické
pole, které má d́ıky EFISH (viz sekce 2.1.3) vliv na účinnost SHG v materiálu,
avšak na index lomu vliv nemá. Jak bylo pozorováno na experimentech popsaných
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např́ıklad v publikaci [12], závislost ześıleńı SHG vlivem fotogalvanického efektu
taktéž odpov́ıdá přibližně šesté mocnině intenzity paprsku použitého pro prvotńı
scan. Ve stejné publikaci byla taktéž pozorována závislost ześıleńı SHG na době
ozářeńı vzorku a obdobně jako v této práci, byla i zde pozorována postupná saturace
ześıleńı. Posledńım zmı́něným bodem je vliv substrátu na ześıleńı, který je opět v
souladu s teoríı fotogalvanického jevu. V tomto př́ıpadě se jedná o nutnou podmı́nku
asymetrické ionizace, která je závislá na množstv́ı defekt̊u ve vrstvě. Těchto defekt̊u
očekáváme velké množstv́ı na rozhrańı mezi SiOxNy a Si, avšak o poznáńı méně jich
očekáváme na rozhrańı stejné vrstvy se sklem.

6.2.3 Snižováńı intenzity SHG

Obdobně jako u křemı́kového substrátu v předešlé sekci bylo zeslabeńı SHG signálu
pozorováno i u vzorku SiOxNy se sccm 0,5 o tloušt’ce přibližně 1200 nm depono-
vaném na substrátu křemı́ku. Na obrázku 6.4a je možné vidět celkový plošný scan
zkoumané oblasti. Zvýrazněné oblasti A0 - A5 odpov́ıdaj́ı oblastem, kde byly prove-
deny jednotlivé prvotńı scany s r̊uznými intenzitami. A0 reprezentuje oblast, která
prvont́ımu scanu podrobena nebyla. Na grafu 6.4b jsou pak znázorněny pr̊uměrné
intenzity SHG v jednotlivých oblastech v závislosti na intenzitě infračerveného pa-
prsku použitého pro prvotńı scan.

Důvod tohoto zeslabováńı SHG se nám zat́ım nepodařilo zcela objasnit, nicméně
jako možné d̊uvody se jev́ı změny ve vnitřńım mechanickém napět́ı vrstvy d́ıky
zahřát́ı vrstvy laserových svazkem nebo destruktivńı interference SHG ze substrátu
se ześılenou SHG z objemu vrstvy, která je zde výrazně nižš́ı než u Si3N4.

(a) (b)

Obrázek 6.4: (a) Plošný scan vrstvy SiOxNy o sccm 0,5 a tloušt’ce 1200 nm. Barevná
škála viz obrázek 6.1. (b) Graf s pr̊uměrnými intenzitami na daných oblastech v
závislosti na intenzitě paprsku při prvotńım scanu. Oblast A0 odpov́ıdá referenčńı
oblasti, která prvotńımu scanu podrobena nebyla a jej́ıž pr̊uměrná intenzita je 11 ·
10−4.
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6.2.4 Odstraněńı následk̊u fotogalvanického efektu

Poté, co byla zjǐstěna pravděpodobná př́ıčina zesilováńı SHG, tedy fotogalvanický
efekt, přešlo se k experiment̊um s odstraněńım následk̊u, které tento jev zp̊usobuje.
Dle publikace [45] by mělo být možné tyto následky odstranit ozářeńım vzorku
světlem s vlnovou délkou odpov́ıdaj́ıćı druhé harmonické. Z toho d̊uvodu byla v
sestavě provedena drobná změna a před vzorek byl umı́stěn krystal BBO (beta
barium borát), který je schopný účinné generace druhé harmonické. Za tento krystal
byl umı́stěn infračervený filtr, který měl odfiltrovat zbytkové infračervené prošlé
skrze krystal.

Intenzita infračervného paprsku byla nastavena na maximálńı hodnotu přibližně
1000 J/m2, což odpov́ıdá pr̊uměrnému výkonu zhruba 370 mW. Po projit́ı paprsku
skrze krystal a odfiltrováńı zbytkové infračervené části, byl pr̊uměrný výkon SHG
přibližně 2,5 mW, což je poměrně bĺızko výkon̊um použ́ıvaným v již zmı́něné publi-
kaci. I přes několik měřeńı s r̊uznou dobou ozářeńı vzorku se však nepodařilo doćılit
pozorovatelné změny v ześıleńı. Hlavńım d̊uvodem by mohl být fakt, že experimenty
popsané v publikaci využ́ıvaj́ı jako měřený vzorek optické vlákno na rozd́ıl od zde
popsaných experiment̊u, ve kterých se využ́ıvá tenkých vrstev.

6.3 Zesilováńı SHG na substrátu BK7

Měřeńı zesilováńı SHG bylo prováděno nejen na křemı́kových substrátech, ale také na
substrátech skla, přesněji na substrátech ze skla Schott N-BK7. Na těchto měřeńıch
se však ukázalo, že i stejné vrstvy (deponované ve stejné várce), které na křemı́ku
vykazovaly výrazné zesilováńı SHG v závislosti na intenzitě infračerveného paprsku,
na BK7 substrátech žádné zesilováńı nevykazuj́ı.

Na obrázku 6.5a je možné vidět plošný scan vrstvy Si3N4 deponované na substrátu
BK7. Opět jsou zde zvýrazněny dvě oblasti, kdy A1 odpov́ıdá oblasti, která byla
podrobena prvotńımu scanu o s intenzitou paprsku 210 J/m2 a A0 odpov́ıdá oblasti,
která žádnému prvotńımu scanu podrobena nebyla. Pr̊uměrná intenzita na oblasti
A1 je stejná jako na oblasti A0. Obdobně je na obrázku 6.5b plošný scan vrstvy
SiOxNy se sccm 1, na kterém bylo provedeno stejné měřeńı a B1 opět odpov́ıdá ob-
lasti s prvotńım scanem a B0 oblasti bez prvotńıho scanu. V tomto př́ıpadě pr̊uměrná
hodnota SHG na oblasti B0 byla oproti B1 větš́ı, nicméně tento rozd́ıl byl daleko
menš́ı než směrodatná odchylka pr̊uměru a jedná se tedy s největš́ı pravděpodobnost́ı
o chybu měřeńı, což potvrdily i daľśı měřeńı na stejném vzorku.

Dı́ky tomuto zjǐstěńı byla daľśı měřeńı popsaná dále v této prováděna na vzorćıch
deponovaných na skleněném substrátu, kde bychom si jednotlivými měřeńımi neměli
ovlivňovat měřeńı následuj́ıćı.
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(a) (b)

Obrázek 6.5: Na obrázćıch jsou plošné scany vzork̊u Si3N4 (a) a SiOxNy (b) depo-
novaných na substrátu BK7. Oblast A0 (respektive B0) odpov́ıdá oblasti, kde nebyl
proveden prvotńı scan, oblast A1 (respektive B1) pak odpov́ıdá oblasti, kde byl pro-
veden prvotńı scan s intenzitou vstupńıho paprsku 210 J/m2. Pr̊uměrná intenzita
SHG oblasti A1 (B1) se v rámci chyby měřeńı shoduje s pr̊uměrnou intenzitou SHG
na oblasti A0 (B0). Barevná škála viz obrázek 6.1.
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7 Mě̌reńı úhlovým a polarizačńım scanem

Tato kapitola se bude zabývat měřeńımi pomoćı úhlových a polarizačńıch scan̊u
a následnému vyhodnoceńı naměřených dat. Tato měřeńı nám mohou potenciálně
pomoci rozlǐsit př́ıspěvek SHG z objemu vrstvy, povrchu vrstvy a vnořeného roz-
hrańı vrstvy. Pokud nebude uvedeno jinak, všechna uvedená měřeńı byla prováděna
na vzorćıch deponovaných na skleněném substrátu, kde dle předchoźıch pozorováńı
nedocháźı k zesilováńı intenzity SHG.

7.1 Úhlový scan - vyhodnoceńı dat

Jak již bylo popsáno dř́ıve, při úhlovém scanu je polarizace nastavena na pP (p pola-
rizace vstupńıho infračerveného paprsku a záznam p polarizace SHG) a proměnnou
je zde úhel natočeńı vzorku. Intenzita infračerveného paprsku byla pro většinu těchto
měřeńı nastavena přibližně na 184 J/m2.

Vyhodnoceńı dat prob́ıhá pomoćı skriptu v Matlabu a to takovým zp̊usobem, že
jsou naměřená data intenzity SHG prokládána křivkou s dev́ıti proměnnými para-
metry, které reprezentuj́ı devět nezávislých komponent tenzor̊u elektrických suscep-
tibilit. Celkově jsou pro každý vzorek tři tenzory susceptibility - pro povrch S, pro
objem B a pro rozhrańı mezi vrstvou a substrátem I. Každý z těchto tenzor̊u má tři
nezávislé komponenty - χzzz, χzxx a χxxz.

Prokládáńı dat křivkou s dev́ıti parametry může být v mnoha př́ıpadech velmi
problematické, předevš́ım z toho d̊uvodu, že se zde nacháźı velké množstv́ı lokálńıch
minim, ke kterým může fitovaćı algoritmus zkonvertovat. Tento problém je zde
do jisté mı́ry řešen globálńım fitem v́ıce křivek (naměřená data daľśıch vzork̊u se
stejným sccm, viz [5]), avšak, jak bude uvedeno dále, ani tento př́ıstup zmı́něný
problém zcela neřeš́ı.

Na grafu 7.1 je možné vidět př́ıklad vyhodnoceńı dat z měřeńı na vzorku se sccm
1 o tloušt’ce 3400 nm deponovaném na BK7. Oranžové body reprezentuj́ı naměřená
data v tomto př́ıpadě v rozsahu úhl̊u natočeńı vzorku od 40° do 70° s krokem 0,5°.
Tato data jsou následně prokládána funkćı, do které vstupuj́ı př́ıspěvky z rozhrańı
I a S a z objemu B. Tato funkce je v grafu reprezentována modrou křivkou. Černá
přerušovaná křivka v grafu pak znázorňuje pouze př́ıspěvek z objemu vrstvy. U této
křivky je možné si povšimnout, že v některých mı́stech má vyšš́ı hodnotu, než je cel-
ková vypoč́ıtaná hodnota intenzity SHG (modrá křivka). Toto však neńı chyba, ale
jedná se o d̊usledek sč́ıtáńı př́ıspěvk̊u k celkově intenzitě SHG od jednotlivých ten-
zor̊u, které mohou být fázově posunuty a v některých př́ıpadech může tedy docházet
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Obrázek 7.1: Ukázka vyhodnoceńı naměřených dat intenzity SHG pro vzorek SiOxNy

o tloušt’ce 3400 nm a 1 sccm pomoćı úhlového scanu. Oranžové body udávaj́ı
naměřené hodnoty intenzity SHG v daných úhlech natočeńı vzorku. Modrá křivka
představuje proložeńı těchto dat (tedy výsledný zjǐstěný pr̊uběh intenzity SHG).
Černá přerušovaná křivka znázorňuje pouze př́ıspěvek k celkové SHG z objemu
vrstvy.

χI
zzz χI

zxx χI
xxz χS

zzz χS
zxx χS

xxz χB
zzz χB

zxx χB
xxz

0,9 0,5 1 0,04 0,6 0,4 0,001 0,1 0

Tabulka 7.1: Ukázka výsledných hodnot komponent tenzor̊u elektrických susceptibi-
lit pro vzorek SiOxNy o tloušt’ce 3400 nm a 1 sccm. Jedná se o relativńı normalizované
hodnoty.

i k jejich odeč́ıtáńı.
Výsledkem je následně devět relativńıch hodnot, reprezentuj́ıćıch jednotlivé kom-

ponenty tenzor̊u elektrických susceptibilit. Pro již zmı́něný ukázkový vzorek jsou
tyto hodnoty zapsány v tabulce 7.1. V některých př́ıpadech neńı do výpočtu za-
hrnut př́ıspěvek z objemu, nebot’ mnoho vrstev zkoumaných v této práci ve svém
objemu negeneruje druhou harmonickou. V takovémto př́ıpadě je výsledkem pouze
šest hodnot nálež́ıćıch tenzor̊um susceptibilit pro rozhrańı I a S.

Přesnost proložeńı dat je hodnocena pomoćı meritńı funkce (merit function),
která udává odchylku naměřených dat od vypoč́ıtaných pr̊uběhu. Tuto funkci lze v
tomto př́ıpadě zapsat jako

ϕn∑
ϕi=ϕ1

(
IE(ϕi)− IT (ϕi) ·

IE

IT

)2

, (7.1)

kde ϕ1 a ϕn je prvńı a posledńı úhel natočeńı vzorku pro které bylo prováděno
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měřeńı, IE(ϕi) (IT (ϕi)) je naměřená (vypoč́ıtaná) hodnota intenzity SHG při úhlu
ϕi a IE (IT ) je pr̊uměrná hodnota naměřené (vypoč́ıtané) intenzity.

7.1.1 Nep̌resnosti ve vyhodnoceńı jednoho vzorku

Jak již bylo řečeno dř́ıve, prokládáńı dat funkćı o dev́ıti neznámých parametrech
může být značně problematické. Hlavńım problémem je zde konvergence minimalizo-
vané funkce do lokálńıch minim. Tomuto problému zčásti zabraňuje samotný skript,
ve kterém docháźı k větš́ımu množstv́ı hledáńı minim, vždy s jiným počátečńım od-
hadem. Jako výsledek se nakonec urč́ı pr̊uchod s nejmenš́ı hodnotou meritńı funkce.
Minimalizace meritńı funkce prob́ıhá pomoćı Nelder-Meadovy metody, kde se při
každém pr̊uchodu použ́ıvaj́ı náhodně určené startovaćı parametry. Určeńı chyb sa-
motných parametr̊u je v tomto př́ıpadě značně problematické a nepřesné a z toho
d̊uvodu jsou v této práci uvedeny vždy hodnoty zaokrouhlené pouze na prvńı platnou
č́ıslici bez určeńı chyby.

Daľśım problémem je, že se dvěma r̊uznými předpisy funkce, může na omezeném
intervalu doj́ıt k téměř totožnému pr̊uběhu obou funkćı. Tento problém je dobře
patrný na grafech 7.2a a 7.2b. Na obou grafech jsou zobrazeny pr̊uběhy dvou funkćı,
které jsou téměř totožné (hodnota meritńı funkce se v tomto př́ıpadě lǐsila o méně
než 0,01 %). Relativńı hodnoty komponent elektrických susceptibilit jsou zapsány
v tabulce 7.2. Zde je možné si povšimnout zásadńıho rozd́ılu mezi oběma funkcemi.
Z takovýchto dat pak nelze objektivně rozhodnout, která z funkćı je bĺıže realitě.
Částečným řešeńım tohoto problému může být např́ıklad již zmı́něné vyhodnocováńı
v́ıce vzork̊u o stejné sccm najednou. Přesněǰśı v tomto směru by měly být také vzorky
s větš́ı tloušt’kou vrstvy, nebot’ ta vede k vyšš́ımu počtu interferenčńıch minim v
rámci úhlového scanu.

(a) (b)

Obrázek 7.2: Naměřená data proložená křivkou celkového př́ıspěvku SHG pro vzorek
SiOxNy o tloušt’ce 300 nm a 0,5 sccm. Obě funkce jsou pro stejný vzorek ze stejných
dat a téměř s totožným pr̊uběhem, avšak obě maj́ı značně odlǐsné hodnoty relativńıch
susceptibilit (viz tabulka 7.2).
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χI
zzz χI

zxx χI
xxz χS

zzz χS
zxx χS

xxz

Funkce (a) 0,004 0,7 0,3 0,03 1 0,5
Funkce (b) 0,01 1 0,5 0,002 0,3 0,1

Tabulka 7.2: Tabulka výsledných relativńıch hodnot komponent elektrických suscep-
tibilit pro jeden vzorek SiOxNy (0,5 sccm, tloušt’ka 300 nm). Obě tyto funkce dávaj́ı
na rozmeźı úhl̊u natočeńı vzorku od 30° do 70° téměř totožný pr̊uběh, jak je vidět
na grafech 7.2. Funkce (a) odpov́ıdá grafu 7.2a, funkce (b) odpov́ıdá grafu 7.2b.

7.1.2 SHG na substrátu BK7

Pro přesněǰśı vyhodnocováńı naměřených dat bylo nutné vyhodnotit, jak velký je
př́ıspěvek SHG ze substrátu BK7 a jaký má vliv na výpočet susceptibility samotné
vrstvy. Na grafu 7.3 je možné vidět porovnáńı naměřených dat pomoćı úhlového
scanu samotného substrátu BK7 a vybraných vzork̊u o r̊uzných tloušt’kách a sccm.

Na těchto datech byly prováděny dva typy vyhodnoceńı - vyhodnoceńı p̊uvodńıch
naměřených dat a vyhodnoceńı dat vzniklých odečteńım pr̊uběhu intenzity SHG ze
substrátu BK7 od pr̊uběh̊u intenzit SHG jednotlivých vzork̊u. Při těchto výpočtech
se zprvu uvažoval př́ıspěvek jak z rozhrańı S a I (povrch a rozhrańı mezi vrstvou
a substrátem), tak i z objemu vrstvy, nicméně se ukázalo, že př́ıspěvek z objemu
vrstvy je téměř nulový. Výsledky v tabulce 7.3 jsou tedy relativńımi hodnotami
komponent tenzoru susceptibility pro rozhrańı S a I.

Z tabulky 7.3 je patrné, že i přes potencionálně nezanedbatelný př́ıspěvek od
substrátu k celkové intenzitě SHG, se po jeho odečteńı relativńı hodnoty komponent̊u
výrazně neměńı. Zároveň je zde taktéž vidět, že př́ıspěvek k SHG pocháźı primárně
z rozhrańı vrstvy se substrátem a př́ıspěvek k SHG z povrchu vrstvy je zde jen velmi
malý.

bez odečteńı substrátu odečtený substrát
0,25 sccm
300 nm

1 sccm
300 nm

1 sccm
1200 nm

0,25 sccm
300 nm

1 sccm
300 nm

1 sccm
1200 nm

χI
zzz 0 0 0,001 0,001 0 0

χI
zxx 1 1 1 1 1 1

χI
xxz 0,5 0,4 0,5 0,5 0,5 0,5

χS
zzz 0,002 0,02 0 0,001 0,01 0

χS
zxx 0 0 0 0,003 0 0

χS
xxz 0,002 0,09 0,001 0,004 0,06 0,001

Tabulka 7.3: Relativńı hodnoty komponent tenzor̊u elektrické susceptibility pro tři
vzorky. U všech tř́ı vzork̊u byl zjǐstěn zanedbatelný př́ıspěvek SHG z objemu a jsou
zde tedy pouze hodnoty susceptibility pro rozhrańı I a S. Pro každý vzorek byly
susceptibility dopoč́ıtány jak z p̊uvodńıch naměřených dat (levá část tabulky), tak z
dat, od kterých byl odečten př́ıspěvek SHG ze substrátu BK7 (pravá část tabulky).
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Obrázek 7.3: Pr̊uběhy naměřených intenzit SHG pro tři r̊uzné vzorky (tloušt’ky a
sccm uvedeny v grafu) a pro substrát BK7. Měřeńı bylo prováděno pomoćı úhlového
scanu.

7.2 Polarizačńı scan - vyhodnoceńı dat

Pro polarizačńı scan je vždy nutné naměřit dvě sady dat. Jedno měřeńı prob́ıhá
při polarizaci vP (tedy proměnná polarizace vstupńıho infračerveného paprsku a
záznam p polarizace SHG) a druhé při vS (stejné jako vP, zde se však zaznamenává
s polarizace SHG). Pro každé z těchto měřeńı je nastaven fixńı úhel natočeńı vzorku,
avšak pro kontrolu jednotlivých měřeńı se tento scan neprovád́ı pouze na jednom
úhlu, ale postupně na několika (typicky v rozmeźı od 30° do 70° s krokem 10°).

Vyhodnoceńı prob́ıhá opět ve skriptu v Matlabu a oproti úhlovému scanu je
výsledkem pouze jeden tenzor elektrické susceptibility se třemi relativńımi kom-
ponentami. Jedná se o tenzor susceptibility př́ısluš́ıćı objemu vrstvy, z čehož tedy
vyplývá, že dominantńı př́ıspěvek u zkoumané vrstvy muśı být právě z jej́ıho ob-
jemu, jinak bude výsledek značně nepřesný.

Vyhodnoceńı dat je založeno na principu popsaném v publikaci [6], kde jsou
naměřená data proložena následuj́ıćımi funkcemi

IpSHG = (fpIpIR + gpIsIR)
2 (7.2a)

IsSHG = (hs)2IpIRI
s
IR (7.2b)

Indexy p a s udávaj́ı polarizaci, ISHG (IIR) je intenzita SHG (vstupńıho IR
paprsku) a koeficienty f, g a h jsou takzvané expansńı koeficienty a zároveň hledané
parametry při prokládáńı dat. Při výpočtu jednotlivých poĺı je zároveň nutné brát
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(a) (b)

Obrázek 7.4: Ukázka vyhodnoceńı naměřených dat pomoćı polarizačńıho scanu.
Měřeńı prob́ıhalo na vzorku SiOxNy s 1 sccm a tloušt’kou přibližně 3400 nm. Graf
(a) reprezentuje vP scan (tedy proměnná polarizace vstupńıho paprsku a záznam p
polarizace SHG), graf (b) reprezentuje vS scan (tedy proměnná polarizace vstupńıho
paprsku a záznam s polarizace SHG) Oranžové body reprezentuj́ı naměřená data a
modrá křivka představuje jejich proložeńı pomoćı funkce 7.2a u grafu (a) (respektive
7.2b u grafu (b)).

χB
zzz χB

zxx χB
xxz

relativńı hodnoty 0,3 0,1 1
absolutńı hodnoty [pm/V] 0,9 0,4 3

Tabulka 7.4: Relativńı a absolutńı hodnoty objemového tenzoru susceptibility pro
vzorek SiOxNy o tloušt’ce 3400 nm a 1 sccm. Jedná se pouze o demonstračńı ukázku
výsledk̊u, nebot’ samotný vzorek měl primárně př́ıspěvek k SHG z rozhrańı a využit́ı
polarizačńıho scanu tedy neńı pro jeho měřeńı vhodné.

v potaz mnohonásobné odrazy a jejich interferenci ve vrstvě obdobně jako bylo
popsáno v sekci 4.1.

Z expansńıch koeficient̊u lze následně vypoč́ıtat jednotlivé relativńı komponenty
tenzoru susceptibility (tedy χzzz, χzxx a χxxz) a to řešeńım tř́ı rovnic o třech neznámých,
zapsané zjednodušeně jako fp

gp

hs

 = M

χzzz

χzxx

χxxz

 , (7.3)

kde matice M je dána uspořádáńım soustavy a lineárńımi optickými vlastnostmi
materiálu (viz publikace [41]).

Př́ıklad naměřených dat a jejich proložeńı př́ıslušnou křivkou, je vidět na grafech
7.4, kde graf 7.4a reprezentuje záznam p polarizace SHG a graf 7.4b záznam s pola-
rizace SHG. Výsledné hodnoty komponent tenzoru susceptibility je pak možné vidět
v tabulce 7.4. Zároveň je zde nutné poznamenat, že se v tomto př́ıpadě jedná pouze o
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demonstračńı ukázku vyhodnoceńı dat nebot’ jak bylo zmı́něno dř́ıve, tento př́ıstup
měřeńı a vyhodnoceńı dat lze použ́ıt jen v př́ıpadě, že daný vzorek má zanedbatelný
př́ıspěvek k SHG z rozhrańı a primárně se projevuje pouze př́ıspěvek z objemu vrstvy.
Všechny vzorky naměřené pro tuto práci však měly primárně př́ıspěvek z rozhrańı,
a proto využit́ı polarizačńıho scanu neńı pro tyto vzorku optimálńı volbou.

7.2.1 Kalibrace

Pro zjǐstěńı absolutńıch hodnot susceptibility u měřeńı pomoćı polarizačńıho scanu je
nutné provést kalibraci. Tato kalibrace prob́ıhá obdobně jako je popsáno v publikaci
[41].

Ke kalibraci je nutné mı́t vzorek, u kterého známe přesné hodnoty elektrické
susceptibility. Pro nás je t́ımto vzorkem vzorek křemene řezaný podél osy Y. U to-
hoto vzorku je dominantńı komponentou χxxx = 0,80 pm/V [41]. S pomoćı tohoto
vzorku je možné provést přepočet z měřených relativńıch jednotek elektrické suscep-
tibility na jednotky V/m (respektive pm/V). Tento přepočet vycháźı ze vztahu 7.2a,
kde vstupńı IR paprsek má p polarizace a detekujeme pouze p polarizaci SHG (pro
přehlednost v této sekci nebudou jednotlivé komponenty označovány ṕısmenem p
jako tomu bylo doposud, nebot’ je jasné, že se bude vždy jednat o komponenty
nálež́ıćı p polarizaci). Vztah 7.2a se tedy zjednoduš́ı na

ISHG = f 2I2IR, (7.4)

a tedy
ISHG

I2IR
= f 2 (7.5)

Expansńı koeficient f je závislý pouze na geometrickém uspořádáńı měřeńı a na
elektrické susceptibilitě. Z toho tedy vyplývá, že pro daný vzorek při stejném ge-
ometrickém uspořádáńı měřeńı muśı být tento koeficient stejný a to i při rozd́ılné
intenzitě vstupńıho IR paprsku.

Nejprve je tedy ze znalosti χxxx vypoč́ıtána hodnota fcal, což je hodnota ex-
pansńıho koeficientu, který má vzorek (křemen řezaný podél osy Y) za daného ge-
ometrického uspořádáńı experimentu. Tato hodnota je již v absolutńıch jednotkách
pm/V. Jak již bylo řečeno, hodnota f je při daném uspořádáńı pro daný vzorek
konstantńı a plat́ı tedy

k2f 2
exp = f 2

cal, (7.6)

kde k je koeficient pro přepočet mezi relativńımi a absolutńımi hodnotami a fexp je
relativńı hodnota koeficientu f z měřeńı. Po dosazeńı z 7.5 dostáváme

k2 IexpSHG

(IexpIR )2
= f 2

cal, (7.7)

kde Iexp jsou naměřené relativńı intenzity z experimentu. Po dosazeńı hodnot z
měřeńı křemene a vypoč́ıtané hodnoty fcal lze již jednoduše dopoč́ıtat koeficient k.
Dı́ky tomu, že je f lineárně závislé na elektrické susceptibilitě, bude platit

χcal = kχexp (7.8)
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Pomoćı tohoto přepočtu lze následně pro jakýkoliv vzorek převést relativńı hodnoty
komponent tenzor̊u elektrických susceptibilit na hodnoty absolutńı. Výsledné abso-
lutńı hodnoty tenzoru susceptibility pro vzorek SiOxNy o tloušt’ce 3400 nm a 1 sccm
je možné vidět v tabulce 7.4. Opět je zde však nutné zd̊uraznit, že tyto hodnoty jsou
pro současné kalibračńı postupy relevantńı jen v př́ıpadě, kdy dominuje př́ıspěvek
objemové generace SHG. Vzhledem k tomu, že v tomto př́ıpadě tomu tak nebylo,
jde pouze o demonstraci procesu kalibrace.

7.3 Závislost susceptibility SiOxNy na tloušt’ce vrstvy

Pro zkoumáńı závislosti tenzoru elektrické susceptibility na tloušt’ce vrstvy bylo
využito tř́ı vzork̊u SiOxNy se sccm 1 deponovaných na substrátu BK7 a s tloušt’kami
přibližně 300 nm, 1200 nm a 3400 nm. Pro tato měřeńı byl využit úhlový scan,
nebot’ se předpokládal př́ıspěvek jak z obou rozhrańı, tak u dvou tlustš́ıch vrstev
i nezanedbatelný př́ıspěvek z objemu vrstvy. Naměřené intenzity SHG je možné
vidět na grafu 7.5a. V tomto grafu je možné si všimnout velmi výrazného rozd́ılu
v naměřené intenzitě mezi vzorkem s tloušt’kou 3400 nm a vzorky s tloušt’kami 300
nm a 1200 nm. Zároveň je také možné si u vzorku 3400 nm všimnout výrazného
zvýšeńı intenzity kolem úhlu natočeńı 30° a 70°. Tento jev bude dále zmı́něn v sekci
7.3.2 ńıže.

Při vyhodnoceńı dat bylo zprvu poč́ıtáno s t́ım, že do výsledné SHG přisṕıvaj́ı
nezanedbatelně jak obě rozhrańı, tak objem vrstev, avšak předpokládalo se, že u
vrstvy 300 nm by se měl př́ıspěvek z objemu ukázat jako zanedbatelný a postupně
se zvětšovat pro tlustš́ı vrstvy.

V tabulce 7.5 jsou vypsané hodnoty jednotlivých komponent tenzor̊u zjǐstěné
proložeńım naměřených dat. V grafech 7.5b - 7.5d jsou pak pro jednotlivé vzorky
ukázány naměřená data proložená křivkou celkového př́ıspěvku SHG.

Na grafu 7.5b jsou vidět experimentálńı data pro vzorek 300 nm proložená
křivkou odpov́ıdaj́ıćı zjǐstěným tenzor̊um susceptibility pro daný vzorek. V tomto
př́ıpadě se jedná pouze o př́ıspěvky z rozhrańı, nebot’ se dle předpokladu ukázalo, že
př́ıspěvek z objemu je zanedbatelný. Z tabulky 7.5 pak vyplývá, že hlavńı př́ıspěvek
k SHG pocháźı z rozhrańı mezi vrstvou a substrátem (rozhrańı I ), což odpov́ıdá
dř́ıvěǰśım měřeńım, viz publikace [5].

Vzorek o tloušt’ce přibližně 1200 nm je zobrazen na grafu 7.5c. U tohoto vzorku
bylo vyhodnoceńı poněkud sporné. Jako nejpřesněǰśı se podle funkce 7.1 ukázalo

χI
zzz χI

zxx χI
xxz χS

zzz χS
zxx χS

xxz χB
zzz χB

zxx χB
xxz

300 nm 0 1 0,4 0,02 0 0,09 0 0 0
1200 nm 0,001 1 0,5 0 0 0,001 0 0 0
3400 nm 0,9 0,5 1 0,04 0,6 0,4 0,001 0,1 0

Tabulka 7.5: Relativńı hodnoty komponent tenzor̊u elektrických susceptibilit pro
vzorky se sccm 1 deponované na substrátu BK7 a r̊uznou tloušt’kou vrstvy (300 nm,
1200 nm a 3400 nm)
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(a) (b)

(c) (d)

Obrázek 7.5: (a) Naměřené hodnoty intenzity SHG pro jednotlivé vzorky o
tloušt’kách 300 nm, 1200 nm a 3400 nm v závislosti na natočeńı vzorku. Jedná se
o vzorky SiOxNy se sccm 1. (b) Naměřené hodnoty SHG a jejich proložeńı křivkou
(započ́ıtán pouze př́ıspěvek z rozhrańı) pro vzorek o tloušt’ce 300 nm (c) Naměřené
hodnoty SHG a jejich proložeńı křivkou (započ́ıtán pouze př́ıspěvek z rozhrańı) pro
vzorek o tloušt’ce 1200 nm (d) Naměřené hodnoty SHG a jejich proložeńı křivkou
(započ́ıtán př́ıspěvek z rozhrańı i z objemu) pro vzorek o tloušt’ce 3400 nm. Černá
přerušovaná křivka v tomto grafu reprezentuje samotný př́ıspěvek z objemu vrstvy.
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započ́ıtáńı jak rozhrańı, tak i objemu, nicméně relativńı hodnoty komponent ten-
zoru objemu se pohybovaly řádově v hodnotách 10−4 a byly tedy prohlášeny za
zanedbatelné a dále se pracovalo pouze s př́ıspěvkem z rozhrańı. Výsledné relativńı
komponenty tenzor̊u elektrických susceptibilit jsou opět uvedeny v tabulce.

Posledńım vzorkem byl vzorek o tloušt’ce přibližně 3400 nm. Jak již bylo zmı́něno
výše, u tohoto vzorku se projevil námi do té doby nepozorovaný pr̊uběh inten-
zity SHG (prudké navýšeńı intenzity okolo 30° a 70° natočeńı vzorku). Z tohoto
d̊uvodu neprob́ıhalo vyhodnoceńı na celém rozsahu natočeńı vzorku (tedy od 30°
do 70°), ale pouze na rozsahu 40° až 70°, což je vidět na grafu 7.5d. U tohoto
vzorku se jako nejpřesněǰśı ukázalo započ́ıtat jak rozhrańı, tak objem vrstvy. Na
grafu jsou vidět naměřené hodnoty SHG, které jsou proloženy modrou křivkou, jež
stejně jako u předešlých graf̊u reprezentuje celkovou SHG. Černá přerušovaná křivka
pak znázorňuje př́ıspěvek k SHG pouze z objemu vrstvy. Výsledné relativńı hodnoty
komponent susceptibility je opět možné vidět v tabulce 7.5.

Z naměřených dat a z tenzor̊u susceptibilit je poměrně dobře patrné, že vzorky
s tloušt’kou 300 nm a 1200 nm jsou si velmi podobné, což je dáno t́ım, že pokud má
vrstva nulový (respektive zanedbatelný) př́ıspěvek SHG z objemu, samotná tloušt’ka
vrstvy v ideálńım př́ıpadě bude mı́t vliv pouze na interferenčńı změnu intenzit na
rozhrańıch d́ıky změně optické dráhy. Jiná situace je však u vzorku 3400 nm, kde
má na výslednou intenzitu zásadńı vliv i objem vrstvy a poměry mezi jednotlivými
hodnotami susceptibilit se oproti předešlým dvěma vzork̊um zásadně lǐśı.

7.3.1 Vyhodnoceńı v́ıce vzork̊u současně

Jedńım ze zp̊usob̊u, jak zpřesnit vyhodnoceńı dat je zpracováńı několika vzork̊u o
stejné sccm současně. Dı́ky použit́ı větš́ıho množstv́ı dat z r̊uzných vzork̊u docháźı
k omezeńı rozptylu jednotlivých hledaných parametr̊u (komponent tenzor̊u elek-
trických susceptibilit), nebot’ prokládaná křivka má v́ıce podmı́nek, které muśı splňovat.
Tento př́ıstup byl testován mimo jiné i na dř́ıve zmı́něných vzorćıch o sccm 1 a
s tloušt’kami 300 nm, 1200 nm a 3400 nm. V tomto př́ıpadě se však ukázalo, že
pr̊uběh intenzity u vzorku 3400 nm je natolik odlǐsný od předešlých dvou, že je neńı
možné proložit podobným pr̊uběhem a celkové výsledky byly mnohem horš́ı než
při vyhodnocováńı každého vzorku zvlášt’. Z tohoto d̊uvodu byly nakonec společně
vyhodnocovány pouze dva tenč́ı vzorky.

V tabulce 7.6 je možné vidět výsledné relativńı susceptibility. Opět se jedná
pouze o susceptibility z rozhrańı, nebot’ př́ıspěvek z objemu je zde zanedbatelný. Je-
jich hodnoty se bĺıž́ı hodnotám zjǐstěným při vyhodnocováńı každého vzorku zvlášt’

(tabulka 7.5 v předešlé sekci). Na grafech 7.6a a 7.6b je pak možné vidět naměřená
data pro oba vzorky, která jsou proložena křivkou, jež má pro oba vzorky stejné
parametry dané relativńımi susceptibilitami. Při porovnáńı s grafy z předešlé sekce
(grafy 7.5b a 7.5c) je možné si povšimnout, že proložená křivka při tomto vyhodno-
ceńı prokládá data h̊uře než při vyhodnoceńı vzork̊u samostatně. Tento fakt je opět
dán t́ım, že prokládaná křivka muśı splňovat v́ıce podmı́nek a je tedy v́ıce omezená.
I přes to, že tedy v tomto př́ıpadě dává meritńı funkce horš́ı výsledky, celkově je
výsledek fyzikálně věrohodněǰśı.
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χI
zzz χI

zxx χI
xxz χS

zzz χS
zxx χS

xxz

300 nm a 1200 nm 0,01 1 0,5 0,009 0,03 0,04

Tabulka 7.6: Relativńı komponenty tenzor̊u elektrických susceptibilit při vyhodno-
ceńı dvou vzork̊u SiOxNy se sccm 1 a o tloušt’kách 300 nm a 1200 nm současně.

(a) (b)

Obrázek 7.6: Naměřená data (oranžové body) a jejich proložeńı křivkou odpov́ıdaj́ıćı
zjǐstěným koeficient̊um elektrické susceptibility (modrá křivka). Vyhodnoceńı bylo
prováděno na dvou vzorćıch zároveň a susceptibility jsou tedy pro obě křivky stejné.
Graf (a) reprezentuje vzorek 300 nm, graf (b) reprezentuje vzorek 1200 nm.

7.3.2 Vzorek SiOxNy 3400 nm

Jak již bylo zmı́něno v předešlých sekćıch, u vzorku SiOxNy se sccm 1 a tloušt’kou
3400 nm byl pozorován neobvyklý pr̊uběh intenzity SHG v závislosti na natočeńı
vzorku (viz obrázek v předešlé sekci 7.5a). Později byl obdobný pr̊uběh intenzity
pozorován i na daľśıch vzorćıch s rozd́ılnými sccm a tloušt’kou v́ıce jak 1000 nm.

Zprvu se předpokládalo, že se jedná o nechtěný signál z náhodných odraz̊u, či
špatné odst́ıněńı infračerveného paprsku, který by mohl teoreticky být zachycen
detektorem, který zaznamenává SHG. Kv̊uli tomuto předpokladu byla provedena
sada měřeńı popsaných v sekci 5.4

”
Šum pozad́ı“, avšak tato měřeńı ukázala, že se

s největš́ı pravděpodobnost́ı jedná o signál pocházej́ıćı z vrstvy.
Daľśım měřeńım, které mělo potvrdit, zdali se jedná o skutečný signál z vrstvy

nebo o nechtěný signál např́ıklad z odrazu od okolńıch předmět̊u, bylo měřeńı pomoćı
transmisńıho módu. V tomto módu prob́ıhá měřeńı téměř identicky jako v módu re-
flexńım, avšak detektor namı́sto odraženého světla zaznamenává světlo prošlé skrze
vzorek. Jak je vidět z grafu 7.7a, okolo natočeńı vzorku 30° a 70° je patrný výrazný
pokles naměřené intenzity SHG.

Pro oblast okolo 70° je tento pokles možné vysvětlit d́ıky Brewsterovu úhlu pro p
polarizaci, který je zde přibližně 60°. Okolo tohoto úhlu je odrazivost téměř nulová a
SHG se tedy projevuje převážně v transmisńım módu měřeńı, avšak nad t́ımto úhlem
bude odrazivost velmi rychle r̊ust a SHG se naopak bude znatelně v́ıce projevovat
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(a) (b)

Obrázek 7.7: Měřeńı vzorku SiOxNy o sccm 1 a tloušt’ce 3400 nm (a) pomoćı
transmisńıho módu (b) pomoćı reflexńıho módu na větš́ım rozsahu natočeńı vzorku

v reflexńım módu.
Pokles intenzity SHG v oblasti okolo 35° při transmisńım měřeńı (a zvýšeńı

intenzity SHG na stejné oblasti při reflexńım měřeńı) ještě neńı zcela objasněn a
to předevš́ım z d̊uvodu, že tato měřeńı byla prováděna těsně před sepisováńım této
práce. V budoucnu však bude tento jev podroben detailněǰśımu zkoumáńı.

Posledńım měřeńım, které bylo na tomto vzorku provedeno, bylo opět měřeńı
v reflexńım módu, avšak oproti předešlým měřeńım bylo provedeno v rozsahu úhl̊u
natočeńı vzorku 25° až 80° a s krokem 0,5°. Toto měřeńı mělo za ćıl zjistit, jestli se
intenzita při nižš́ıch a vyšš́ıch úhlech natočeńı nadále zvyšuje, př́ıpadně jestli pr̊uběh
vypadá

”
reálně“ (tzn. pokud by zde byl např́ıklad jeden ostrý vrchol, dalo by se

předpokládat, že zaznamenáváme signál odjinud). Jak je vidět na grafu 7.7b, nejsou
zde ostré vrcholy, či jiné úkazy, které by naznačovaly chybné měřeńı. S přihlédnut́ım
k předešlým měřeńım a k tomu, že byl podobný pr̊uběh později pozorován i u jiných
vzork̊u, lze tedy prohlásit, že se skutečně jedná o signál z vrstvy.

7.4 Závislost susceptibility na sccm vzork̊u

Jedno z z měřeńı mělo za ćıl na souboru vzork̊u přibližně o stejné tloušt’ce zjistit
závislost elektrické susceptibility na sccm. Všechny vzorky měly tloušt’ku přibližně
300 nm a jejich sccm se pohybovalo v rozsahu od 0 (tedy vzorek Si3N4) až do 2.
Měřeńı prob́ıhalo opět úhlovým scanem, nebot’ jak bylo ukázáno dř́ıve, vzorky o
malé tloušt’ce maj́ı typicky př́ıspěvky z rozhrańı a polarizačńı scan by proto byl pro
jejich měřeńı a vyhodnoceńı nevhodný.

Na grafech 7.8a a 7.8b jsou vidět naměřená data intenzity SHG pro jednot-
livé vzorky (rozděleno do dvou graf̊u pouze kv̊uli větš́ı přehlednosti). Jak je možné
si povšimnout, většina vzork̊u má velmi podobný pr̊uběh intenzity SHG. Výrazný
rozd́ıl je pozorovatelný pouze u vzorku Si3N4. Důvod̊u tohoto rozd́ılu může být velké
množstv́ı např́ıklad větš́ı mechanické napět́ı, které vzniká při depozici ve vrstvách
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(a) (b)

Obrázek 7.8: Intenzita SHG v závislosti na úhlu natočeńı vzorku pro vzorky SiOxNy

o tloušt’ce přibližně 300 nm s rozd́ılným sccm (sccm 0 reprezentuje vzorek Si3N4).
Rozděleńı na dva grafy je pouze z d̊uvodu přehlednosti.

χI
zzz χI

zxx χI
xxz χS

zzz χS
zxx χS

xxz

0 sccm 0 1 0,5 0,003 0,002 0,005
0,25 sccm 0,001 1 0,5 0,001 0,003 0,004
0,5 sccm 0,01 1 0,5 0,002 0,3 0,1
0,75 sccm 0,02 1 0 0,08 0,1 0,6
1 sccm 0 1 0,4 0,02 0 0,09
1,5 sccm 0 1 0,5 0 0,003 0,005
2 sccm 0 1 0,3 0,02 0,004 0,2

Tabulka 7.7: Relativńı elektrické susceptibility pro vzorky SiOxNy o tloušt’ce
přibližně 300 nm a r̊uzném sccm. Př́ıspěvek z objemu byl pro všechny vypsané
vzorky zanedbatelný.

Si3N4 nebo absence kysĺıku při depozici. Jak již bylo zmı́něno dř́ıve, samotná SHG
je závislá na velkém množstv́ı parametr̊u a interpretace výsledk̊u je tedy komplexńı
záležitost́ı, při které je nutné využ́ıt i daľśı metody k charakterizaci vrstvy, př́ıpadně
využ́ıt model̊u pro jednotlivé typy vrstev. Tyto modely však prozat́ım nemáme, ne-
bot’ jsme neměli k dispozici větš́ı množstv́ı vzork̊u od každého typu vrstvy, na kterých
by mohla být provedena měřeńı a následně vytvořen model pro danou vrstvu. Z to-
hoto d̊uvodu jsou tato měřeńı sṕı̌se demonstračńı a validace výsledk̊u bude muset
být provedena na větš́ım množstv́ı vzork̊u.

Výsledné relativńı komponenty tenzor̊u susceptibilit je možné vidět v tabulce
7.7. Největš́ı př́ıspěvek je u všech vzork̊u z rozhrańı mezi I, tedy rozhrańı mezi
substrátem a vrstvou. Tento výsledek byl předpokládaný, nebot’ na tomto rozhrańı
docháźı k největš́ım defekt̊um a k porušeńım symetrie, což zapř́ıčiňuje generaci druhé
harmonické. U vzork̊u 0,5 sccm, 0,75 sccm a 2 sccm je pak i nezanedbatelný př́ıspěvek
z rozhrańı S, tedy rozhrańı mezi vrstvou a vzduchem. Opět se může jednat o defekty
na povrchu či jiné jevy, avšak k přesněǰśımu vyhodnoceńı by bylo nutné proměřit
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v́ıce vzork̊u a př́ıpadně využ́ıt i daľśı metody charakterizace.

7.5 Porovnáńı vzork̊u na substrátu Si a BK7

Jak již bylo zmı́něno dř́ıve, vzorky, které jsme měli k dispozici, byly deponovány na
křemı́kových a skleněných substrátech. Většina měřeńı provedených v souvislosti s
touto praćı se zabývala vzorky se skleněným substrátem, nebot’ jak bylo uvedeno
v kapitole 6, na těchto vzorćıch nedocházelo k postupnému ześıleńı SHG signálu v
rámci několika po sobě jdoućıch měřeńıch, což zajǐst’ovalo opakovatelnost měřeńı a
potlačovalo chybu, která by ześıleńım vznikala.

Pro porovnáńı bylo provedeno i několik měřeńı na vzorćıch s křemı́kovým substrátem,
avšak intenzita infračerveného paprsku byla nastavena přibližně na 94 J/m2, kde se
ześıleńı téměř neprojevovalo a zároveň bylo provedeno několik měřeńı stejného mı́sta,
aby se vyloučilo, že docháźı k výraznému ześıleńı signálu.

Měřeńı bylo prováděno na vzorku se sccm 1 a tloušt’ce přibližně 1200 nm. De-
pozice vzorku na křemı́kovém i na skleněném substrátu prob́ıhala najednou v jedné

”
várce“ a obě vrstvy by tedy měly mı́t velmi podobné vlastnosti (např́ıklad d́ıky
rozd́ılnému nab́ıjeńı substrátu během depozice se může mı́rně lǐsit tloušt’ka vrstvy).

Na grafech 7.9a a 7.9b je možné vidět pr̊uběh intenzity SHG a intenzity odraženého
infračerveného světla v závislosti na natočeńı vzorku pro vrstvu deponovanou na
substrátu BK7. Obdobně je na grafech 7.9c a 7.9d možné vidět stejné pr̊uběhy pro
vzorek deponovaný na křemı́kovém substrátu.

Z graf̊u jsou patrné zásadńı rozd́ıly v pr̊uběhu intenzit SHG a celkově vyšš́ı ma-
ximálńı intenzita SHG u vzorku deponovaného na křemı́kovém substrátu. Pro in-
fračervené světlo tyto rozd́ıly nejsou již tak velké, hlavńım rozd́ılem je zde předevš́ım
posunut́ı minima intenzity a pr̊uměrně vyšš́ı intenzita odraženého světla.

Vyhodnoceńı bylo prováděno zvlášt’ pro oba vzorky a výsledné relativńı hodnoty
komponent tenzor̊u elektrických susceptibilit je možné vidět v tabulce 7.8. Jak je
možné si z tabulky povšimnout, hlavńım rozd́ılem mezi jednotlivými výsledky je
předevš́ım komponenta χI

xxz, která je pro vzorek na křemı́kovém substrátu výrazně
vyšš́ı. Tento rozd́ıl může být dán kupř́ıkladu vrstvičkou SiO2, která má tendenci se
vytvářet na křemı́kových substrátech a d́ıky tomu, že depozice prob́ıhá za přidáńı
kysĺıku do komory, může se tato vrstvička nacházet i na rozhrańı mezi Si a SiOxNy

a ovlivňovat zde SHG.
Dále byla při tomto fitu předpokládána absence objemové generace SHG. Z

předchoźıch publikaćı (viz např́ıklad [6]), je ale zřejmé, že tato generace může být
př́ıtomna - např́ıklad kv̊uli reziduálńımu mechanickému napět́ı ve vrstvě. Vzhledem
k tomu, že mechanické napět́ı ve vrstvě bude do značné mı́ry závislé na substrátu,
bude toto napět́ı rozd́ılné u vrstev deponovaných na amorfńım skle BK7 a na krys-
talickém křemı́ku.
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(a) (b)

(c) (d)

Obrázek 7.9: Porovnáńı dvou vzork̊u deponovaných na skleněném a křemı́kovém
substrátu. Oba vzorky maj́ı tloušt’ku přibližně 1200 nm a sccm 1. (a) Intenzita SHG
detekovaná u vzorku se substrátem BK7 (b) Intenzita odraženého infračerveného
světla detekovaná u vzorku se substrátem BK7 (c) Intenzita SHG detekovaná u
vzorku se substrátem Si (d) Intenzita odraženého infračerveného světla detekovaná
u vzorku se substrátem Si

χI
zzz χI

zxx χI
xxz χS

zzz χS
zxx χS

xxz

substrát BK7 0,001 1 0,5 0 0 0,001
substrát Si 0,01 1 0,8 0,02 0 0,002

Tabulka 7.8: Výsledné relativńı komponenty tenzor̊u elektrických susceptibilit pro
vzorky o tloušt’ce přibližně 1200 nm se sccm 1 deponované na BK7 a Si.
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8 Závěr

Tato diplomová práce se zabývala zkoumáńım a měřeńım generace druhé harmonické
na optických tenkých vrstvách. Předmětem zkoumáńı zde byly primárně vzorky s
deponovanými vrstvami Si3N4 a SiOxNy. Teoretická část se zabývala popisem ne-
lineárńıho optického jevu generace druhé harmonické a problematikou optických
tenkých vrstev. Hlavńım př́ınosem teoretické části však byla rešerše světlem induko-
vaných změn v materiálu, konkrétněji pak popis fotogalvanického efektu a provázáńı
teoretických poznatk̊u o tomto jevu s pozorováńımi při experimentech.

Experimentálńı část práce se věnovala měřeńım na optické sestavě nacházej́ıćı
se v laboratoři v turnovském výzkumném centru TOPTEC. Tato sestava slouž́ı
pro záznam generace druhé harmonické na vzorćıch s deponovanou tenkou vrstvou.
Hlavńım ćılem práce pak bylo provést řadu měřeńı na vzorćıch Si3N4 a SiOxNy

(vzorky s r̊uzným poměrem kysĺıku a duśıku) a zjistit závislost účinnosti gene-
race druhé harmonické na r̊uzných parametrech tenké vrstvy (tloušt’ka, poměr mezi
kysĺıkem a duśıkem, atd.).

Na těchto měřeńıch se projevil hlavńı nedostatek této metody charakterizace a
to velmi složitá interpretace naměřených dat. Ukázalo se, že bez experimentálně
ověřených model̊u pro dané vrstvy, které by sloužily pro porovnáńı s výsledky z
měřeńı, neńı možné u jednotlivých vzork̊u spolehlivě určovat jejich vlastnosti. Tento
fakt nast́ınil jeden z daľśıch směr̊u, kterými se bude práce na této metodě ub́ırat, a to
měřeńı větš́ıho souboru vzork̊u, ze kterých se následně vytvoř́ı modely pro jednotlivé
vrstvy.

Jedńım z podstatných výsledk̊u těchto měřeńıch bylo zjǐstěńı poměrně malého
př́ıspěvku k SHG z objemu vrstev u vzork̊u SiOxNy deponovaných na substrátu
N-BK7, oproti dř́ıve pozorovanému objemovému př́ıspěvku k SHG u vrstev Si3N4

deponovaných na křemı́kových substrátech. Toto zjǐstěńı by v budoucnu mohlo na-
pomoci při identifikaci zp̊usobu, jakým ve vrstvách Si3N4 vzniká objemový př́ıspěvek
k SHG, který je zde poměrně výrazný, avšak dle teorie by zde měl být zanedbatelný.
Jako možný zdroj se dle pozorováńı jev́ı např́ıklad mechanické napět́ı indukované
ve vrstvě.

Dle p̊uvodńıho zadáńı diplomové práce měla být posledńı část́ı úprava soft-
waru pro vyhodnocováńı naměřených dat takovým zp̊usobem, aby bylo možné zpra-
covávat data z v́ıcevrstvých vzork̊u (do této doby byly měřeny pouze vzorky s jed-
nou vrstvou). Od tohoto úkolu se však prozat́ım dočasně upustilo a to předevš́ım z
d̊uvodu pozorovaného ześıleńı SHG na vzorku po předcházej́ıćıch měřeńıch. Zkoumáńı
tohoto jevu tedy dostalo přednost, nebot’ se jednalo o pro nás zat́ım neznámý jev,
který potencionálně mohl značně ovlivňovat výsledky měřeńı a vnášet do naměřených
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dat výraznou chybu. Pro objasněńı tohoto jevu bylo provedeno velké množstv́ı
měřeńı, která přinesla řadu informaćı vedoućı k lepš́ımu pochopeńı tohoto efektu.

Z měřeńı vyplývalo, že ześıleńı SHG pozorované na vzorku odpov́ıdá přibližně
šesté mocnině intenzity paprsku, který byl použit při předešlém měřeńı. Dále se
ukázalo, že toto ześıleńı je dlouhodobým efektem a i po několika dnech má na
výsledky druhého měřeńı stejný vliv. Z daľśıch měřeńı vyplynulo, že při měřeńı
jedné oblasti několikrát po sobě se ześıleńı kumuluje až do jisté mı́ry saturace.
Jedńım z nejd̊uležitěǰśıch zjǐstěńı pak bylo, že se toto ześıleńı projevuje pouze u
vzork̊u deponovaných na křemı́kovém substrátu a na vzorćıch se substrátem BK7
k ześıleńı nedocháźı (respektive nedocháźı k žádnému detekovatelnému ześıleńı).
Všechna tato pozorováńı nakonec vedla k identifikaci koherentńıho fotogalvanického
jevu jakožto př́ıčině tohoto zesilováńı. Následně bylo provedeno i několik pokus̊u o
zpětné vyrušeńı tohoto ześıleńı, avšak ani jeden nedopadl úspěšně. Zkoumáńı tohoto
jevu a př́ıpadně jeho daľśı využit́ı je v posledńı době velmi živým a diskutovaným
tématem, což dokazuje celá řada publikaćı, které vyšly v nedávné době např́ıklad v
Nature Photonics (viz [46, 47, 48]).

Výsledky této práce by do budoucna měly sloužit jako pomyslný odrazový můstek
při daľśı snaze o zprovozněńı a zlepšeńı této měř́ıćı metody. Hlavńım (a zat́ım značně
idealistickým) ćılem do budoucna je propojit tuto metodu s ostatńımi metodami
charakterizace tenkých vrstev použ́ıvaných v laboratoř́ıch TOPTECu a vytvořit tak
proces, při kterém bude možné o dané vrstvě zjistit v krátkém čase velké množstv́ı
informaćı. Je zřejmé, že základńım předpokladem pro uskutečněńı tohoto ćıle bude
pochopit a matematicky popsat mechanismy vzniku SHG v tenkých vrstvách, což
bylo právě ćılem této práce.
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lonica A 140.3 (zář. 2021), s. 215–221. issn: 0587-4246. doi: 10 . 12693 /

aphyspola.140.215. url: http://dx.doi.org/10.12693/APhysPolA.
140.215.

[45] François Ouellette, Kenneth O. Hill a Derwyn C. Johnson. “Light-induced
erasure of self-organized χ(2) gratings in optical fibers”. In: Opt. Lett. 13.6
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