TECHNICKA UNIVERZITA V LIBERCI
Fakulta mechatroniky, informatiky
a mezioborovych studii H

Generace druhé harmonické na tenkych
vrstvach

Diplomova prace

Studijni program: N3901 — Aplikované védy v inZenyrstvi
Studijni obor: 3901T055 — Aplikované védy v inZenyrstvi

Autor prace: Jakub Lukes
Vedoucf préce: RNDr. Karel Zidek, Ph.D

Liberec 2022



TECHNICKA UNIVERZITAV LIBERCI
Fakulta mechatroniky, informatiky
a mezioborovych studii O

Zadani diplomové prace

Generace druhé harmonické na
tenkych vrstvach

Jméno a pfijmeni:  Bc. Jakub Luke$

Osobni ¢&islo: M20000196
Studijni program: ~ N3901 Aplikované védy v inzenyrstvi
Studijni obor: Aplikované védy v inzenyrstvi

Zaddvajici katedra: Ustav novych technologii a aplikované informatiky
Akademicky rok: ~ 2021/2022

Zasady pro vypracovani:

1. Seznameni se s jevem generace druhé harmonické (SHG) na tenkych vrstvach a citlivym méreni
signalu druhé harmonické.

2. Méfeni SHG na vrstvach SiOxNy a dalSich vybranych vzorcich - zavislost na uhlu dopadu,
polarizacni vlastnosti, mapovani vzorkl a defektl na vzorcich.

3. Vyuziti existujicich model SHG pro zpracovani méfeni na jedné vrstvé; vypocet tenzoru
nelinearni susceptibility.

4. Vytvareni modelu pro vicenasobné vrstvy, ktery umozni aplikaci na vrstvy s proménnym
indexem lomu.



Rozsah grafickych praci: dle potfeby dokumentace NN

o H N
Rozsah pracovni zprdvy: 40-50 stran 1
Forma zpracovdni prdce: tisSténa/elektronicka
Jazyk prdce: Cestina

Seznam odborné literatury:

[1] Y.R.Shen, Fundamentals of Sum-Frequency Spectroscopy (Cambridge University Press, 2016).

[2] JJ.H. Gielis, PM. Gevers, I.M.P. Aarts, M.C.M. van de Sanden, and W.M.M. Kessels, J. Vac. Sci.
Technol. A Vacuum, Surfaces, Film. 26, 1519 (2008).

[3]1 Koskinen, K., et al. ,Enhancement of bulk second-harmonic generation from silicon nitride films
by material composition.” Optics letters 42.23, 5030-5033 (2017).

Vedouci prdce: RNDr. Karel Zidek, Ph.D.
Ustav novych technologii a aplikované informatiky

Datum zaddni prdce: 12. fijna 2021
Predpoklddany termin odevzddni: 16. kvétna 2022

L.S.
prof. Ing. Zdenék Pliva, Ph.D. Ing. Josef Novak, Ph.D.
dékan vedouci Ustavu

V Liberci dne 19. Fijna 2021



Vé

Prohlaseni

Prohlasuji, ze svou diplomovou praci jsem vypracoval samostatné
jako puvodni dilo s pouzitim uvedené literatury a na zakladé kon-
zultaci s vedoucim mé diplomové prace a konzultantem.

Jsem si védom toho, Ze na mou diplomovou préci se plné vztahuje
zdkon ¢. 121/2000 Sb., o pravu autorském, zejména § 60 — skolni
dilo.

Beru na védomi, ze Technickd univerzita v Liberci nezasahuje
do mych autorskych prav uzitim mé diplomové prace pro vnitini
potiebu Technické univerzity v Liberci.

Uziji-li diplomovou praci nebo poskytnu-li licenci k jejimu vyuziti,
jsem si védom povinnosti informovat o této skutecnosti Technickou
univerzitu v Liberci; v tomto pfipadé ma Technickd univerzita v Li-
berci pravo ode mne pozadovat ihradu nédkladu, které vynalozila
na vytvoreni dila, az do jejich skutecné vyse.

Soucasné cCestné prohlasuji, ze text elektronické podoby préace
vlozeny do IS STAG se shoduje s textem tisténé podoby préce.

Beru na védomi, ze ma diplomova prace bude zverejnéna Technic-
kou univerzitou v Liberci v souladu s § 47b zdkona ¢. 111/1998 Sb.,
o vysokych 8koldch a o zméné a doplnéni dalsich zdkonu (zakon
o vysokych skolach), ve znéni pozdéjsich predpisu.

Jsem si védom nasledku, které podle zdkona o vysokych skoldch
mohou vyplyvat z poruseni tohoto prohlaseni.

14. 5. 2022 Jakub Lukes



Generace druhé harmonické na tenkych
vrstvach

Abstrakt

Diplomova préace se zabyva generaci druhé harmonické a jejim
vyuzitim pii charakterizaci optickych tenkych vrstev.

Teoretickd c¢ést je rozdélena na tii kapitoly. Prvni kapitola se
vénuje nelinedrni optice, konkrétné jevu generace druhé harmo-
nické. Druha kapitola je ivodem do problematiky laserem indu-
kovanych zmén v materidlu a treti kapitola se zabyva optickymi
tenkymi vrstvami.

V experimentalni ¢asti je popsdano pozorovani zesileni druhé har-
monické na vzorcich SiO;N, béhem jednotlivych méfeni. Toto
zesileni je dédle podrobeno zkoumani z hlediska vlivu intenzity do-
padajictho zareni, materidlu substratu a stechiometrie vrstvy. Dale
je zde zkoumadna zavislost uc¢innosti generace druhé harmonické
na ruznych parametrech vrstvy jako je pomér kysliku a dusiku ve
vrstvé, tloustka dané vrstvy, ¢i typ substratu, na kterém je vrstva
deponovéna. Z meéfeni vyplyvd, Ze vrstvy SiO,N, na substratech
BK7 generuji druhou harmonickou dominantné na rozhrani mezi
vrstvou a substratem.

V experimentélni casti jsou déle diskutovany problémy spjaté jak
se samotnym méfenim, tak i s naslednym vyhodnocovanim dat a
interpretaci vysledku.

Kli¢ova slova: Opticka tenka vrstva, Generace druhé harmonické,
Charakterizace tenkych vrstev, Elektrickd susceptibilita, SigNy,
SiO.N,, Fotogalvanicky efekt



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 SiO,N, 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, SigNy4, SiO,N,, Photo-
galvanic effect
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1 Uvod

Optické tenké vrstvy jsou dnes vyuzivany u Siroké skaly optickych komponent od
obycejnych brylovych skel az po sofistikované medicinské a vojenské systémy. S
timto Sirokym uplatnénim jde i ruku v ruce pozadavek na urcovani mnoha ruznych
vlastnosti téchto vrstev a kontrola jejich kvality. Tato charakterizace tenkych vrstev
je dnes jiz rozsahlym oborem s velkym mnozstvim rozdilnych metod a piistupu ke
zkoumani vrstev. Jednim z hlavnich a rozsitenych odvétvi charakterizace tenkych
vrstev jsou optické metody, které mivaji tu vyhodu, ze jsou nedestruktivni a vrstvu
typicky nijak neovliviiuji. Mezi tyto metody patii i charakterizace pomoci generace
druhé harmonické.

Generace druhé harmonické (SHG) je jev nelinedrni optiky, ktery je dzce spjat
se sirokou skalou vlastnosti daného materialu, ¢ehoz se postupné zacalo vyuzivat
praveé pii charakterizaci vrstev. Naopak jednim z hlavnich problému této metody je
slozitost v interpretaci a vyhodnoceni ziskanych dat plynouci prave z citlivosti me-
tody na Siroké spektrum parametru. I pres to, ze méa tedy tato metoda pravdépodobné
velky potencial pti zkoumani vrstev, jeji pouziti v praxi je zatim pomérné omezené.

Teoreticka ¢ast této prace se zabyva popisem druhé harmonické a jeji generaci na
tenkych vrstvach. Déle zde je nastinéna problematika laserem indukovanych zmén v
materidlu, které mohou zpusobovat problémy a vnaset chyby pii méfeni optickymi
metodami. Posledni kapitola teoretické ¢asti se pak vénuje popisu optickych tenkych
vrstev a nastinuje problematiku jejich charakterizace a depozice.

Experimentdlni ¢ast je vénovana vyhradné méfenim druhé harmonické na se-
stavé umisténé v turnovském vyzkumném centru TOPTEC a naslednému vyhodno-
ceni naméfenych dat. Méfeni byla provadéna na vzorcich SisNy a SiO,;N,, (vzorky s
ruznym podilem kysliku a dusiku) deponovanych na sklenéné a kiremikové substraty.
Tato méreni méla za cil primarné prozkoumat zavislosti generace druhé harmonické
na ruznych parametrech samotnych tenkych vrstev (jejich tloustka, pomeér kysliku
a dusiku ve vrstvé, atd.) a dale zavislost generace druhé harmonické na zpusobu
méfeni (ihel dopadu, zména polarizace vstupniho paprsku, atd.). Jednotlivd mérent
maji také za cil otestovat limity této metody charakterizace a zaroven i limity sa-
motné sestavy.

V experimentdlni ¢asti jsou dale ukdzany zpusoby vyhodnocovani dat i s prislusnymi
vysledky a zaroven jsou zde diskutovany problémy spjaté predevsim s jiz zminénou
slozitou interpretaci zpusobenou vlivem mnoha ruznych parametru vrstvy na tato
meéfent.
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2 Nelinearni optika

V klasické linearni optice fotony splinuji princip superpozice, coz znamena, ze ve
chvili, kdy se protinaji dva paprsky svétla, navzajem se nijak neovliviiuji. Tento
predpoklad vsak prestava platit v urcitych materidlech a typicky pii vyssich inten-
zitach. V téchto pripadech se pak paprsky mohou ruznym zpusobem ovliviiovat a
vznikaji zde ruzné efekty zavislé nelinearné na intenzité svétla. Tomuto chovéani se
pak obecné iika nelinedrni optika. Jak jiz bylo naznac¢eno v nazvu a v ivodu, tato
prace se bude primarné zabyvat jednim z téchto nelinedarnich jevu a to takzvanou
generaci druhé harmonické, ktera bude provadéna na tenkych vrstvach. [1]

2.1 Generace druhé harmonické

Pfi pruchodu svétla, presnéji fe¢eno elekromagnetického vinéni, skrze material dochazi
diky elektrické slozce vinéni E k vychylenf elektront v daném materidlu a vzniké tak
elektricky dip6lovy moment p. Prumérem téchto dip6lovych momentu napiic celym
objemem materidlu je pak takzvang elektrickd polarizace P, kterd se, na rozdil od
jednotlivych dipdlovych momentu, projevuje makroskopicky a ovliviiuje intenzitu
elektrického pole v materidlu. [1]

Elektricka polarizace v linearni optice zavisi pfimo imérné na intenzité svétla,
ktera skrz material prochéazi a lze ji tedy zapsat jako

P =exVE, (2.1)

kde €, je permitivita vakua a (! je linedrn{ susceptibilita, coz je tenzor druhého
radu. [1]

V nelinearni optice se vsak obecné vyskytuji susceptibility n-tych radu, které
jsou zapsany pomoci tenzoru fadu n+1. Polarizace je pak zavisla na n-té mocniné
elektrické intenzity a pii ¢asto vyuzivané dipélové aproximaci (tzn. pii predpokladu
prostorové homogennich poli [2]) ji lze obecné zapsat jako

[e.e]
P =exWE + ¢ Z x™E" (2.2)
n=2
Typicky plati, ze ¢im vyssi je tad nelinearity, tim méné se bude projevovat, z ¢ehoz
vyplyva, ze vyssi fady lze casto zanedbat. V ramci této prace bude poc¢itano primarné
s nelinearitami druhého a tretiho fadu a vyssi tady zde budou tedy po vétsinu ¢asu
zanedbany. Polarizace 1ze pii takovémto zanedbani zapsat jako

P= eox(l)ﬁ + on(z)ﬁz + eox(g)ﬁg, (2.3)
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kde x() je linedrni susceptibilita (tenzor druhého fadu), x® je susceptibilita druhého
fadu (tenzor tiettho fadu) x® je susceptibilita tfettho fadu (tenzor ¢tvrtého Fadu).
[1, 2]

Clen E? udévé zévislost polarizace na druhé mocning elektrické intenzity a také
naznacuje, ze zde dochazi k miseni dvou vln. Obecné tyto vlny nemusi mit stej-
nou frekvenci, amplitudu, atd. a mohou pochézet ze dvou ruznych zdroju, obecné
pak dochazi k takzvané SFG (Sum Frequency Generation neboli generace souctové
frekvence). Tento jev je pospan druhym ¢lenem v rovnici 2.3. [1]

P? = ¢ xPE? (2.4)

V této praci se budu zabyvat vyhradné specidlnim piipadem, kdy obé pusobici viny
pochazi ze stejného zdroje a maji tedy stejnou frekvenci, amplitudu, atd. V tomto
pripadé tedy muze dojit ke dvéma efektim. Prvnim z téchto efektu je takzvana
opticka rektifikace, kdy dojde k odecteni frekvenci a vysledkem je staticka polarizace.
Tento jev pro tuto praci vSak neni podstatny. [1, 3]

Druhym jevem, ktery muze nastat a kterym se tato prace zabyva, je takzvana
SHG (Generace druhé harmonické), tedy jev, pii kterém vznika vlna o dvojndsobné
frekvenci, a tedy polovi¢ni vlnové délce.

2.1.1 Susceptibilita druhého ¥adu pro SHG

Nelinedrni susceptibilita druhého fadu x® je obecné tenzor tetiho fadu o velikosti
3x3x3, kde muze vsech 27 prvku byt na sobé nezavislych. SHG je ale, jak jiz bylo
feceno, specialnim piipadem, kdy na sebe pusobi dvé identickd elektricka pole a my
tedy tato pole muzeme navzijem zaménovat a vysledek musi byt stejny. Z tohoto
faktu plyne jistd symetrie, kterd nam pocet nezavislych prvku v tenzoru redukuje
na 18. Toto ¢islo v8ak muze byt jesté dale zmenSovdno v zavislosti na symetrii
materidlu. [1]

Susceptibilita je vlastnosti materidlu a meéla by tedy mit stejnou symetrii jako
mé dany material. Naptiklad pro centrosymetrické materidly, které vykazuji inverzni
symetrii (tedy symetrii pres svuj stfed) musi susceptibilita spliovat Xg,)g = —Xg,)g,
coz samoziejmeé plati jen ve chvili, kdy ng,l = (. Z toho tedy plyne, Ze by centrosy-
metrické materialy samy o sobé nemély umoznovat ve svém objemu generaci druhé
harmonické. Jednim z takovychto materialu je napriklad kfemik, ktery se vyuzivéd
jako substrat pro tenké vrstvy u casti vzorku, které jsem zkoumal nebo amorfni

SizNy, ze kterého byly nékteré zkoumané tenké vrstvy. [1, 2, 4]

2.1.2 SHG na rozhranich

Jak jiz bylo feceno, pokud je materidl centrosymetricky a homogenni (coz plati
pro nami zkoumané vzorky), v jeho objemu nevznikd v rdmci dipélové aproximace
jev SHG. U takovychto materidlu se vsak SHG projevuje na rozhranich s jinymi
materidly a to z toho duvodu, Ze je zde naruSena symetrie, kterd brani generaci
druhé harmonické. [2, 5]
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pP | sP | mixP | sS | pS | mixS
X | v %
XYoo |V [ V] v
2 v v v

Tabulka 2.1: Komponenty pfispivajici k jednotlivym polarizacim - prvni pismeno
uddva polarizaci vstupniho paprsku (mix znamend polarizace se stejnym prispévkem
s a p polarizace), druhé pismeno udava polarizaci vystupni SHG (pfevzato z [2])

Na téchto rozhranich se objevuji v tenzoru y? nenulové prvky a v pifpadé nagich
Vzorku se Jedna 0 %)et nenulovych prvku, z nichz jsou pouze tii nezavislé oznacené
jako Xzzz,xzm a ngm Osy x a y byly pro tuto praci a schémata v ni zvoleny jako osy
udavajici rovinu rozhrani a osa z byla zvolena tak, aby reprezentovala normalu k této
roviné. Mimo to osy x a z lezi v roviné dopadu paprsku a osa y je na né kolma. To jaké
komponenty skutecné prispivaji k SHG pak zavisi na polarizaci vstupniho paprsku
a vystupniho SHG paprsku (viz tabulka 2.1). Z toho také vyplyva, ze i intenzita
vysledného pole vytvoreného pomoci SHG bude zavislé mimo jiné na polarizaci.
Maximélnich hodnot SHG lze dosdhnout pii pP polarizaci (p-polarizace vstupniho
paprsku a p-polarizace SHG), sP polarizace (s-polarizace vstupniho paprsku a p-
polarizace SHG) a mixS (polarizace vstupniho paprsku tak, aby mél stejny prispévek
z s 1 p polarizace a s-polarizace SHG). [2, 5]

2.1.3 Elektricky indukovana generace druhé harmonické

EFISH neboli electric-field-induced second-harmonic generation (elektricky induko-
vand generace druhé harmonické) je dalsim ze zpusobu, jakym je mozné generovat
SHG. V tomto piipadé se vSak nejedna o nelinedarni jev druhého fadu, nybrz fadu
tretiho, z cehoz také vyplyva, ze tento jev bude zavisly na tieti mocniné elektrického
pole (viz rovnice 2.2). V tomto piipadé spolu interaguji elektricka pole dopadajicich
vin a elektrické pole na povrchu nebo uvnitt tenké vrstvy. Elektrické pole na povrchu
(pripadné uvnitf) vrstvy muze byt vytvareno jak externim zdrojem, tak i napriklad
diky fotoionizaci, kdy v materidlu vznikaji volné ndboje. EFISH se muze projevovat
jak na povrchu vrstvy, tak i v jejim objemu, vyslednou polarizaci lze pak zapsat
jako

P® = eoxVE? + ox ¥ E*Eurs + €oX E2 Epu, (2.5)

kde prvni ¢len udava prispévek z dipélové aproximace (viz 2.4), druhy ¢len udava

(3)

piispévek EFISH z povrchu (xg’ je susceptibilita na povrchu, Esmf je elektrické

pole na povrchu) a tteti ¢len udava prispévek EFISH z objemu (Xf;”) je susceptibilita
v objemu vrstvy, Ey, je elektrické pole v objemu vrstvy). [1, 2, 6]

2.1.4 SHG v objemu

Pfi popisu principt a omezeni SHG jsme se doted’ zabyvali piipadem, kdy predpokldddme
prostorové homogenné rozlozené elektrické pole, tedy vyuzivame takzvané dipdlové
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aproximace. Této aproximace lze pomérné dobie vyuzit pravé v mistech, kdy ptispévky
z elektrickych dipdlu znacné prevysuji prispévky z ostatnich multipdlu (elektricky
kvadrupdl, magneticky dipél, atd.), tedy napiiklad na rozhranich, kde je porusend
symetrie. V mistech, kde je ale prispévek z elektrickych dipélu zanedbatelny (tedy
napiiklad v objemu centrosymetrickych materidli), jiz tuto aproximaci vyuzit nelze
a je nutné zapocitat prispévky i z ,,vyssich“ multipélu. Ve vétsiné pripadu staci
vsak zapodcitat pifspévky z magnetickych dipdli a elektrickych kvadrupdli, nebot
¢im vyssi fad, tim méné bude prispivat k celkové polarizaci (tzn. multipély jako
magneticky kvadrupdl, elektricky oktopdl, atd. 1ze bez vétsich obtizi zanedbat). [2,
6, 5]

Za predpokladu vyse zminéné aproximace a za predpokladu izotropniho centro-
symetrického materialu vzniknou v rovnici 2.4 dalsi cleny, které nalezi danym mul-
tipolum. Obdobné, jako bylo popsano drive, se vsak diky symetrii velké mnozstvi
komponent téchto ¢lenu vynuluje a ve vysledku zbude jen nékolik nezavislych ¢lenu,
které se typicky oznacuji jako 3, v a 4. Vysledny prispévek k polarizaci od téchto
¢lenu pak lze zapsat jako

PMP = BE(V-E) ++V(E-E) + §(E-V)E (2.6)

Mimo to, prispévek z koeficientu 8 bude témér nulovy (a muzeme ho tedy zanedbat),
protoze predpokladame velmi malé gradienty elektrického pole, coz znamena, ze V-E
se bude blizit k nule a koeficient v je nerozlisitelny od SHG generované na rozhrani.
Déle také, obdobné jako u SHG na rozhranich, zalezi na polarizaci vstupniho a
vystupniho paprsku, nebot ne vidy se musi dané koeficienty projevit. To jaké koe-
ficienty se pri dané kombinaci polarizaci projevi je vidét v tabulce 2.2. [2, 6, 5]

pP | sP | mixP | sS | pS | mixS
vy V|V v
s
0| v v v

Tabulka 2.2: Komponenty pfispivajici k jednotlivym polarizacim v objemu - prvni
pismeno udava polarizaci vstupniho paprsku (mix znamend polarizace se stejnym
prispévkem s a p polarizace), druhé pismeno udava polarizaci vystupni SHG, kom-
ponenta 0 se bude projevovat pouze pii dvoupaprskovém usporadani (prevzato z [2])
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3 Laserem indukované zmény v materialu

Pii pruchodu zareni skrz material muze dochézet k ruznym lokalnim zménam a
poskozenim v daném materidlu. Tyto zmény mohou byt makroskopické (napt. me-
chanické poskozeni, kdy dojde napiiklad k propédleni materialu), ale mohou byt i
mikroskopické a na prvni pohled velmi Spatné detekovatelné (napt. zmény indexu
lomu). Aby k takovymto zméndam dochazelo (respektive aby byly viibec detekova-
telné), musi mit zdreni dostatecnou intenzitu, coz pro vétsinu béznych zdroju svétla
neplati, problém vSak nastava pti vyuziti laseru. Zareni z laseru byva typicky foku-
sovano do velmi malych spotu a kdyz se k tomu pridaji velmi kratké pulsy, ve kterych
laser pracuje (napiiklad v pripadé této prace radové nékolik set femtosekund), mo-
hou danym mistem, kam dopadda svétlo laseru, prochazet pomérné vysoké vykony
zareni.

3.1 lonizace

3.1.1 Fotoionizace

Fotoionizace je efekt, pii kterém vznika v materidlu (typicky polovodici) volny naboj
a to diky primému pusobeni elektromagnetického pole. Pti fotoionizaci dochazi k
tomu, ze je elektron vybuzen z valencniho pasu skrze zakazany pas do vodivostniho
pasu. Tento proces zpusobi, ze zde vznikne pohyblivy péar dira-elektron. Je nékolik
zpusobu, jak k takovémuto vybuzeni muze dojit: [7]

Multifotonova absorpce - Jedna se o nelinearni jev pii kterém dojde k absorpci
dvou nebo vice fotonu, které maji v souctu dostatec¢nou energii na vybuzeni
elektronu z valenéniho péasu do pasu vodivostniho. [7]

Tunelovy jev - Tunelovy jev je kvantovy déj, pti kterém se elektron dostane skrze
potencidlovou bariéru (tedy v tomto piipadé skrze zakdzany pas do pasu vo-
divostniho) bez toho, aby mél dostatecnou energii na jeji prekonani. [7, §]

Kombinace vyse zminénych - Jedna se o kombinaci dvou vySe zminénych jevu,
kdy kazdy z jevu do jisté miry prispiva k vybuzeni elektronu. Pro nizsich
intenzitach zafeni je typicky dominantni multifotonova absorpce a naopak pii
vyssich intenzitach dominuje tunelovy jev. [7]

18



3.1.2 Lavinova ionizace

Lavinova ionizace je takzvanym druhotnym ioniza¢nim procesem, protoze nastava
az ve chvili, kdy jsou v materialu volné nosice naboje generované naptiklad vyse
zminénou fotoionizaci. Pti lavinové ionizaci dochazi k tomu, ze volny elektron ziska
energii z takzvaného inverzniho brzdného zareni (déj pii kterém elektron pii kolizi s
atomem absorbuje jeden nebo vice fotonu a ziska tim energii [9]). Takovyto elektron
s VySsi energii muze néasledné interagovat s dalsimi elektrony, predavat jim ¢ast svoji
energie a vytvaret z nich tak volné elektrony. Pokud tento typ ionizace prevazuje,
rust volnych nosic¢u je exponencidlni, coz ¢asto byva diky velkému narustu volnych
nosicu a absorpci velkého mnozstvi energie spojeno s poskozenim materidlu. Lavi-
nova ionizace prevazuje typicky v pripadé, kdyz jako zdroj zareni vyuzivame laser
o délce pulzu fadové 1 ps a delsi. [7]

3.2 Zména indexu lomu

Vytvareni plasmy v dielektriku diky ionizaci muze vést k permanentnim lokalnim
zménam v materidlu a to predevsim procesem zahtivani, které je zpusobeno nezarivou
rekombinaci volnych nosicu. Timto zpusobem dochazi k predani energie z nosice
naboje fononum materialu a tedy k lokalnimu zahfivani. Pokud je predand energie
dostatecné vysokd, muze dochazet k lokalnimu méknuti a taveni materialu, diky
¢emuz se méni jeho vlastnosti. [7]

Objem zahfitého materidlu je typicky nékolik pum?, tudiz nasledné chladnuti
je velmi rychlé (fddové okolo 1 us) a dojde k tomu, ze pripadné zmény zustanou v
materialu ,zamrzlé* a stanou se tak permanentnimi. Pokud vSak vyuzivame laseru s
vysokou opakovaci frekvenci (500 kHz a vice), materidl v ozarovaném misté nestaci
dostatecné vychladnout pred ozarenim dalsim pulzem a dochéazi tak k akumulaci
energie. [7]

Zahtivani byva typicky primarni pricinou lokalni zmény indexu lomu. Zmény
indexu lomu muzeme docilit zménou hustoty p, molarni refraktivity R (mira pola-
rizovatelnosti iontu, viz [10]) nebo molarni hmotnosti M. To jak jednotlivé zmény
pusobi na index lomu je mozné zjistit z Lorentz-Lorenzovy rovnice, kterou lze zapsat
nasledovne [7, 10]

2
P n®—1
fr = a2 (3:1)

3.2.1 Zmeéna hustoty materialu

Rychlé chladnuti ¢i razové viny vznikajici pri zahtivani materidlu mohou zpusobovat
lokaln{ zmény v hustoté materidlu. Cim vyssi je pak hustota materidlu, tim vyssi je i
index lomu, coz vyplyva z Lorentz-Lorenzovy rovnice (3.1). Mimo to nam také zdkon
o zachovani hmotnosti udava, ze pokud se zvysi hustota materidlu v daném misté
(tedy i hmotnost), musi se v blizkém okoli hustota snizit, aby celkovd hmotnost
zustala konstantni. Znamena to tedy, ze vzdy pii zméné indexu lomu bude dochézet
lokalné k jeho zvyseni v jednom misté a snizeni v druhém. [7]
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3.2.2 Zména faze materialu

Materialy, kuptikladu kiemik, mohou pii zahiivani pfechazet mezi ruznymi fazemi.
Zména faze mimo jiné typicky méni hustotu materialu (coz ma opét vliv na index
lomu, jak bylo teceno diive), avSak zaroven se i méni vazby mezi atomy, coz muze
ke zméné indexu lomu taktéz prispivat. Pokud se opét vratime k Lorentz-Lorenzové
rovnici (3.1), efekt zmény ve vazbach mezi atomy je zde vyjadfen pomoci molérni
refraktivity. Mimo zménu indexu lomu muze taktéz dochézet ke vzniku (nebo zaniku)
dvojlomu, coz je zpusobeno tim, ze nékteré fize materidlu mohou byt izotropni a
jiné anizotropni. [7, 11]

3.2.3 Barevna centra

Barevna centra jsou defekty v krystalové miizce materidlu, tedy mista, kde byla
miizka naptiklad kvuli zahfivani pozménéna. Barevna centra tedy zpusobuji zmény v
moldrni refraktivité (bez zmény hustoty) a tim lokdlné méni index lomu. K vytvareni
barevnych center dochazi typicky pii vyuziti laseru s ultrakratkymi pulsy, nicméné
s ,nizsl“ opakovaci frekvenci, kdy jesté nedochézi ke kumulaci energie. [7]

3.2.4 Mechanické napéti

Pii pusobeni mechanického napéti na materidl muze dochézet ke zméné indexu
lomu. Pri¢iny mohou byt dvé, prvni z nich je zména hustoty, kterd zpusobuje, ze
se index lomu meéni izotropné. Druhou pri¢inou je pak samotné mechanické napéti,
diky kterému se ale index lomu méni anizotropné a muze se tak v materidlu vytvaret
dvojlom. [7]

3.2.5 Bublinky

Bublinky (neboli ,,voids*) jsou mikroskopické kapsy s vakuem v materidlu, které jsou
obaleny zhusténym materidlem. Vznikaji pokud je plasma v materialu dostatecné
husté, nacez zde diky Coulombovksym silam zac¢nou vznikat mikroskopické vybuchy,
které zformuji pravé tato prazdna mista. Zmény indexu lomu, které tyto defekty
zpusobuji, jsou mnohondsobné vétsi nez u predeslych procesu. [7]

3.3 Koherentni fotogalvanicky efekt

Koherentni fotogalvanicky efekt nespadd v pravém slova smyslu do LIDT (laserem
indukované zmény v materidlu), avsak pro potieby této prace byl do této kapitoly
zarazen.

Koherentni fotogalvanicky efekt je jev, pti kterém v materidlu pii dopadu svétla
vznika elektrické pole a dochéazi k prostorové separaci naboje napri¢ materidlem.
Aby mohl tento jev vibec nastat, je nutné splnit dvé podminky - v materidlu musi
byt dostatek defektii, které vytvaii pastové hladiny pro elektrony a na materidl mus{
zaroven dopadat dva paprsky, kde jeden z paprsktu musi odpovidat druhé harmonické
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druhého paprsku (muze se jednat jak o zafeni ze separatniho zdroje, tak i o druhou
harmonickou, kterd se generuje piimo v materialu). [12, 13]

Pokud jsou tyto podminky splnény, za¢ne dochazet k takzvané asymetrické foto-
ionizaci. Tento efekt je obdobou multifotonové fotoionizace zminéné v sekci 3.1.1. V
tomto pifpadé mohou byt elektrony z pastovych hladin s jistou pravdépodobnosti vy-
buzeny bud dvoufotonovou absorpci nebo absorpci jednofotonovou, pokud se jedné
o foton druhé harmonické, ktery ma dvojnasobnou energii. Takovato ionizace bude
zaviset na smeéru §ireni viny. Pro potreby této prace uvazujeme Siteni vlny pouze v
jednom smeéru, tedy jako jednorozmérny proces. Sméry v tomto piipadé pak budou
oznacny jako kladny smér (smér §iteni viny) a zdporny smér (proti smeéru sifeni
vlny). Rychlost ionizace (ionization rate) se pak dle [13] d4 zapsat jako

ot ~ | By, £iCE,E,|*, (3.2)

kde p*™ je rychlost ionizace v kladném a zaporném sméru, F,, je elektrické pole
yzékladni“ viny, s, je elektrické pole viny druhé harmonické (tedy vlna s dvojndsobnou
frekvenci, nez ma ,zékladni“ vina) a ( je koeficient vztahujici se k pravdépodobnosti
ionizace. [12, 13]

Takovato anizotropni excitace elektronu nasledné vede ke vzniku fotoproudu,
ktery je umérny rychlosti fotoionizace a lze jej zapsat jako

Joh ~pT—p (3.3)

Po dosazeni 3.2 do vztahu 3.3 dostavame

Jph ~ BE2 B E, (3.4)

w—w?

kde B reprezentuje fotogalvanicky koeficient a E je komplexné sdruzeny tvar k
E,, (tedy predpis viny s frekvenci —w).[12, 13]

Déle budeme predpokldadat predpis viny sitici se ve sméru osy z, ktery lze zapsat
jako

E, = Ey,e@tk=?) (3.5)

kde Fy, je amplituda vlny, ¢ je ¢as a k,, (z) je slozka z vlnového (polohového)
vektoru.
Pokud nasledné dosadime tento predpis do vztahu 3.4, ziskame

Jph ™~ BEoEouEoue ™", (3.6)

kde Foaw (Fo,) jsou amplitudy elektrickych poli a Ak, je rozdil mezi vlnovymi
vektory zakladni vlny a druhé harmonické (Ak, = kson — 2k.y,). [12, 13]

Jak je mozné si z tohoto vztahu povsimnout, doslo k odecteni frekvenci a vznikly
fotoproud tedy na frekvenci neni zavisly. Zavislost proudu vsak zustal na poloze,
piesnéji feceno na élenu e**=*. Diky této zavislosti se fotoproud periodicky méni
podél osy Siteni z a dochazi tak k separaci jednotlivych elektronu. Timto zpusobem
se vytvari v materialu periodickd ,mrizka“ s ruznou hustotou elektronu. Diky této
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separaci naboje zaroven v materidlu vznika elektrické pole Epc, které pusobi ve
sméru proti fotoproudu a lze zapsat jako

Epc = -2, (37)
o

kde o je elektrickd vodivost.[12, 13]

Poté, co na materidl prestane dopadat svétlo, zastavi se i fotoionizace a elek-
trony zacnou postupné relaxovat do nizsich energetickych hladin. Tato relaxace
vsak probiha v mistech, kde se elektrony zrovna nachazeji a diive vznikla miizka s
rozdilnou hustotou elektronu se tak zachovava a pri dalsim ozafeni vzorku je sepa-
race naboje (a tedy i vznikajici elektrické pole) ¢im dal vyraznéjsi a to az do jisté
miry saturace. [12, 13]

Tento jev mimo jiné prispiva i k SHG a to pres jiz diive zminény proces elektricky
indukované generace druhé harmonické (viz sekce 2.1.3), kde elektrické pole Ep¢ je
pole, které interaguje s elektrickymi poli vstupniho paprsku. Detailnéjsi popis tohoto
jevu a jeho vlivu na SHG je mozné najit v publikacich [12] a [13].
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4 Optické tenké vrstvy

4.1 Elektrické pole v tenkych vrstvach

Nejprve predpokladejme situaci se dvéma nekonecnymi prostiedimi (oznacené jako
1 a 3), mezi kterymi se nachdzi rozhrani. Ptichozi vlna se v tomto piipadé Sii{ z
prosttedi 1 do prostiedi 3. Po dopadu viny na rozhrani se v takovémto ptripadé c¢ast
energie viny odrazi a ¢ast projde do druhého prostiedi. Jaka ¢ast energie projde a
jaka ¢ast se odrazi lze pak zapsat pomoci reflexnich a transmisnich Fresnelovych
koeficientu.

Nyni predpokldadejme obdobnou situaci, avsak s tenkou vrstvou (typicky po-
dobné nebo mensi tloustky nez je vinovd délka dopadajiciho svétla) oznacenou jako
prostiedi 2, kterd se nachazi mezi prostiedimi 1 a 3. Geometrii tohoto piipadu je
mozné vidét na obrazku 4.1. Pokud budeme déle predpokladat, ze prumeér paprsku
je vyrazné vetsi nez tloustka vrstvy (coz je v mnoha pifpadech redlny predpoklad,
nebot tloustky optickych tenkych vrstev byvaji nejvyse jednotky mikrometri a
pruméry laserovych paprsku byvaji i pii fokusaci typicky desitky mikrometru a
vice) bude uvnitt vrstvy dochdzet k mnohondsobnym odrazim a nésledné interfe-
renci obdobné jako u Fabry-Pérotova etalonu (viz sekce 4.1.2 nebo publikace [14]),
coZ je znazornéno i na obrazku 4.1. Popis elektrického pole 1ze nasledné rozdélit na
dva pripady - elektrické pole na rozhranich mezi prostiedimi a elektrické pole uvnitt
v objemu vrstvy, oba piistupy budou popsany v sekcich déle. [2, 6]

prostredi 1 \\
0

prostfedi 2

-D

prostredi 3

Obrazek 4.1: Paprsek dopadajici na tenkou vrstvu o tloustce D (prostiedi 2) mezi
dvéma prostiedimi, uvniti které dochdzi k mnohonasobnym odrazum (pfevzato a
upraveno z [6])
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4.1.1 Fresnelovy koeficienty

Fresnelovy koeficienty slouzi pro popis intenzity elektrického pole, ktera projde
(transmisni koeficient) nebo se odrazi (reflexni koeficient) na rozhrani dvou prostiedi.
Koeficienty maji rozdilné hodnoty pro s polarizaci a p polarizaci a jsou zavislé na
uhlu dopadu paprsku a indexech lomu obou optickych prostiedi. Jednim ze zpusobu
zapisu je zapis pomoci vlnovych vektoru, ktery vypada nasledovneé

s ki, — ka P k'izej - kaﬁi
Y kit ky Y kiz + k.
ki: + k. Y kises + k€

(4.1)

s _

kde ¢ a j oznacuji dvé prostiedi, k, je z slozka vlnového vektoru, € je relativni
permitivita a n je index lomu. Pro vétsi prehlednost se pak tyto koeficienty daji

x4
zapsat jako diagondlni tenzory 7% a t;; o velikosti 3x3 (viz [2]). [2, 15]

4.1.2 Fabry-Pérotiv etalon

Jak jiz bylo zminéno diive, pro popis elektrického pole v tenké vrstvé se vyuziva
obdobného popisu jako pro Fabry-Perotuv interferometr. Tento popis je zalozen na
mnohonasobnych odrazech paprsku ve vrstve, tak jak je zndzornéno na obrazku 4.1.

Méjme vlnu v prostiedi 2 s elektrickym polem E pohybujici se v zadporném
sméru osy z, kterd sem kuptikladu prosla z prostiedi 1 nebo zde vznikla diky ne-
linedrnim jevum. Tato vlna prochazi prostredim 2 na rozhrani mezi timto prostiedim
a prosttedim 3, zde se odrazi (odraz popséan reflexnim koeficientem 75;3) a s opacnym
vlnovym vektorem se vraci k rozhrani mezi prostiedimi 2 a 1. Zde opét dochazi k
odrazu (popsano koeficientem 75;1) a vlna se vraci zpét. Tento cyklus probihd do ne-
konecna a pii kazdém takovémto cyklu se intenzita viny diky reflexnim koeficientim
snizi, a zaroven dochazi k fazovému zpozdéni o 2ky, D, kde 2k, je vinovy vektor v
ose z v prostiedi 2 a D je tloustka vrstvy. Imagindrni ¢dst vlnového vektoru pak
udava i absorpci v daném materialu. [2, 6, 14]

Matematicky lze tento prubéh zapsat nasledovné

- R . .
Epp:t = Ei(l +(’f’<;1’f’;>3 621k2zD) + (7’?17’?3 621k2zD)2 + - '), (42)

. x4
kde Erp+ je vysledné pole ve vrstvé a 1 je jednotkovy tenzor. Vztah 4.2 je nekonecna
geometrickd fada, kterou je mozné zapsat ve tvaru [2, 6]

[ee]

nl & 9ika. DL I 1

Ey g (roires € 7)' = By o o .o o (4.3)
1=0 1 — ro1rog €422

4.1.3 Elektrické pole v objemu vrstvy

Meéjme diive popsanou situaci, ktera je vidét na obrazku 4.1, kdy mezi prostiedimi 1
a 3 je tenka vrstva o tloustce D oznacend jako prostiedi 2. Rozhrani mezi prostiedimi
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povazujeme v tomto pripadé za zanedbatelnd a jedno optické prostiedi prechézi na
rozhrani okamzité v druhé. Déle uvazujme vlnu, kterd se Sifi v zaporném sméru
osy z (tzn. z prostiedi 1 do prostiedi 3) oznacenou jako E_. Cést této vlny se na
rozhrani mezi prostredimi i}a 2 odrazi a cast projde. Prosla ¢ast bude definovana

transmisnim koeficientem t¢15 a intenzita elektrického pole takovéto viny bude tedy

x4 —
t12 E_. Dosazenim do vztahu 4.3 pak dostaneme celkové pole uvnitt vrstvy. [2, 6,
15).

x4
Eour = E-5——/— — (4.4)
1 — roirog €%k

4.1.4 Elektrické pole na rozhranich

Meéjme podobnou situaci jako byla popsana diive, nicméné v tomto piipadé povazujme
rozhrani mezi prostfedimi za infinitezimalné tenké vrstvy se stejnym indexem lomu
jako prosttedi 1 (pro zjednoduseni modelu se jedna o vakuum). V takovémto ptripadé
nebude dochdzet k mnohondsobnym odrazim pouze v objemu prostiedi 2, ale také
ve vrstvach tvoiicich rozhrani. Elektrické pole budeme déle vySetiovat zvlast na
rozhrani mezi prosttedimi 1 a 2 (oznac¢ené jako S) a na rozhrani mezi prostiedimi 2
a 3 (oznacené jako I). [2]
Elektrické pole na rozhrani S je mozné zapsat nasledovneé

e e}

- < > . “ . -
Eq = <1 + 7’?2 + t12’f’<;3 <Z(’f’;}17’;}3 621k2zD)l> to1 621k22D> E_ (45)

=0

Prvni ¢len T uddva puvodni vinu, druhy ¢len 12 udavé vinu odrazenou od roz-
hrani a tfeti ¢len reprezentuje mnohondsobné odrazy v samotné tenké vrstvé (tzn.
v prostiedi 2), coz odpovida vztahu 4.4. Oproti vztahu 4.4 jsou zde vsak koeficienty
t?g a t;, které udavaji jaka c¢ast viny projde do vrstvy a nasledné jaka cast projde
zpét do prostiedi 1. Mimo to je zde jesté koeficient 7’;}3, ktery udava odraz viny mezi
prostiedi 2 a 3. Diive vSak bylo zminéno, Zze mezi prosttedimi se v tomto modelu
nachdzi infinitezimalné tenka vrstvicka vakua, ktera reprezentuje rozhrani, tudiz by
se mohlo zdat, ze vyuziti koeficientu Foy TenN{ spravné, avsak lze dokazat (viz [2]),
ze se popis reflexe a transmise této vrstvicky a mnohondsobnych odrazu, které zde
vznikaji, da zredukovat na popis pouze pomoci reflexniho koeficientu Tag. 2, 15]

o R VIR

o P NN AT lo17m13t12 <—>

To1 + t21713 <§ (7’127’13)> te=Tn + 55— 5 =723 (4.6)
=0 I —7i2m3

Index 1 v tomto piipadé znaci vrstvicku vakua mezi prostiedimi 2 a 3. Rovnici 4.5
lze nasledné zjednodusit za pomoci vztahu

— =

titsi= (1 +10)(T +15) (4.7)
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Dosazenim ziskame intenzitu elektrického pole na rozhrani mezi prostiedimi 1 a 2
(rozhrani S). [2]

TN L 2ike.DY
g = U2 trm ) (4.8)
1 — roprage?ie:l

Druhou situaci je rozhrani mezi prostiedimi 2 a 3 (rozhrani I), které je opét repre-
zentovano infinitezimalné tenkou vakuovou mezerou. Obdobnym postupem jako u
predeslého pripadu ziskame popis elektrického pole E; na tomto rozhrani, ktery lze
zapsat jako

— > o o . . -
EI :tlgtgl (1—|— 7’?3) <Z(’f’?2fr’?3)l> <Z(T§1T§3 GQZkzzD)m> ezkzzDE_ (49)

=0 m=0

Index 1 se v tomto pfipadé vztahuje k vakuu a tedy jak k prostiedi 1, tak i k
infinitezimélné tenké vrstvicce reprezentujici rozhrani mezi prostredimi 2 a 3. [2]
Dosazenim vztaht 4.6 a 4.7 do rovnice 4.9 pak muzeme tuto rovnici zjednodusit

na
TN L\ pikesD
gy = Ut o)l ¥ rm)e g (4.10)
1 — 7’217’23€2Zk22D

Vyse uvedené popisy poli jak v objemu, tak i na rozhranich vrstvy, plati jak pro
puvodni laserovy paprsek, tak i pro paprsek vytvoreny diky SHG. [2]

4.2 Depozice

Depozice tenkych vrstev je komplexni proces, pti kterém se na povrch daného ma-
teridlu nanasi pozadovana tenkd vrstva. Metoda depozice ve velké mife ovliviiuje
vlastnosti a kvalitu vrstvy, z ¢ehoz také vyplyva, ze pristupu, jak provadét depo-
zici, byla vyvinuta celd fada. Ne vSechny tyto metody jsou pouzitelné pro tenké
vrstvy vyuzivané v optice, a proto zde budou déle zminény jen dva hlavni piistupy,
které se primarné vyuzivaji pii depozici optickych tenkych vrstev. Témito metodami
jsou PVD (Physical Vapour Deposition - depozice odpatenim z pevné faze) a CVD
(Chemical Vapour Deposition - chemickd depozice z plynné faze). [16, 17|

4.2.1 Chemicka depozice

CVD je skupina metod pracujicich na principu chemické reakce plynu se substratem
(¢i reakce v blizkosti substratu), pii které se na tomto substratu vytvari vrstvicka
deponovaného materialu. Diky tomu, Ze samotné chemické reakce jsou zavislé na
velkém mnozstvi parametru, jako je koncentrace reaktantu, tlak, teplota, atd., dd
se proces depozice zménou téchto parametru pomérné dobfe upravovat, ¢imz lze
ovlivnit vlastnosti vrstvy, rychlost depozice, atd. Vyhodou téchto metod je obecné
pomérné vysoka rychlost depozice, opakovatelnost vlastnosti vrstvy a moznost de-
ponovani materialu, které by jinak bylo slozité naptiklad odpatovat. Priklady 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
dalsi. [16, 17, 18, 19, 20]

4.2.2 Depozice z pevné faze

PVD je skupina metod, pii kterych se atomy uvolnuji z terciku, jenz je tvofren
materidlem urcenym k depozici, a nasledné se prichytdavaji na substrat a vytvari
zde vrstvu. Obecné plati, ze PVD probihd za velmi nizkych tlaku, kdy muze byt
do komory privadén reaktivni plyn. Napriklad pritomnosti kysliku muze dochézet
k oxidaci deponované vrstvy a misto puvodni vrstvy materialu ziskame jeho oxid -
napiiklad SiOs depozici Si. Dvéma hlavnimi skupinami téchto metod jsou napatrovani
a naprasovani. [16, 17, 21]

Naparovani je proces, pii kterém je tercik z naparovaného materialu zahtivan
na pomeérné vysokou teplotu az do doby, nez dojde k odparovani nebo sublimaci
atomu. Plyn, ktery zde timto zpusobem vznika, se dostdva na substrat, kde desubli-
muje, ¢imz vytvari pozadovanou tenkou vrstvu. Proces naparovani probiha typicky
za vysokého vakua a to predevsim z duvodu rizika kontaminace vrstvy a nutnosti
co moznd nejvétsi stiedni volné drahy odpareného materidlu (prumérnd dréha, za
kterou se ¢astice srazi v daném prostfedi s jinou ¢astici [22]). [16, 17, 21]

Naprasovani je naopak proces, pfi kterém se atomy z teréiku neuvolnuji diky
vysoké teploté, avsak k uvolnéni dochézi diky kolizim vysokoenergetickych iontu
s povrchem. Atomy z povrchu teréiku jsou tedy ,vystreleny“ do prostoru a ob-
dobné jako pfi napafovani se prichytavaji na povrch substratu a postupné tak
tvoii tenkou vrstvu. Mimo depozici mohou tyto metody také slouzit k ¢isténi po-
vrchu, kdy je obdobnym zpusobem iontové délo namifeno piimo na deponovany
vzorek a diky proudu iontu je z povrchu vzorku odstranéno nékolik hornich vrs-
tev atomu. Metody napraSovani jsou rozdéleny do nékolika skupin a to predevsim
podle toho, jakym zpusobem dochazi k urychleni ¢éstic, které narazi do povrchu
ter¢iku. Konkrétni metody jsou napiiklad stejnosmérné naprasovani (DC sputte-
ring), radiofrekvenc¢ni naprasovani (RF sputtering), magnetronové naprasovani nebo
naprasovani iontovym svazkem (IBS), které bude podrobnéji popsano v sekci nize.
[16, 17, 21, 23, 24, 25]

4.2.3 Naprasovani iontovym svazkem

Naprasovani iontovym svazkem (Ion Beam Sputtering - IBS) je PVD metoda, pfi
které se na oddéleni atomu z povrchu ter¢iku vyuziva proudu nabitych atomu
(iontu), které tvoii iontovy svazek. Ve chvili kdy dojde ke srazce iontu s ¢éstici
na povrchu terciku, pohybujici se iont preda castici ¢ast své energie a pokud je
tato energie dostatecné velka, c¢astice se odtrhne z povrchu a vyleti do prostoru.
Uhel, pod kterym €éstice vyleti, zdvis{ primarné na dhlu dopadu iontu. S nejvétst
pravdépodobnosti tedy vyleti pod podobnym thlem, jako byl tithel dopadu, nicméné
s ur¢itou pravdépodobnosti muze letét témeér jakymkoliv smérem (pro popis této
pravdépodobnosti se vyuziva popisu kosinového zarice). Stejné jako u ostatnich PVD
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metod nasledné odtrzena céstice narazi na substrat, kde se v idedlnim piipadé za-
buduje do jeho povrchu (to jestli k tomu dojde zavisi na mnoha faktorech jako je
jejl energie, adheze povrchu, atd.). [17]

IBS se provad{ pii vysokém vakuu (fddové tlaky okolo 1072 az 1073 Pa), nebot
je zde opét potieba co nejvétsi sttedni volnd draha pro vystrelené céastice. Zaroven
je také nutné soustavné chlazeni teréiku, nebot diky kolizim s ionty dochdzi k jeho
znacnému zahiivani, coz by mohlo vést kuptikladu k nezadoucimu proménlivému
uvolilovani ¢éastic. [17]

Vyhodou této metody je pak pomérné jednoduchd kontrola nad typem a energii
iontu, jejich tokem a 1hlem dopadu. Vsechny tyto parametry mohou prispivat k
vlastnostem vrstvy a u IBS je lze upravovat témeér nezavisle na sobé, coz opét dava
vétsi kontrolu nad celym procesem depozice. Dalsi vyhodou je fakt, ze k vyboji v
plynu (tedy ke vzniku iontu, které jsou nutné pro vyrazeni ¢astic z teréiku) nedochézi
v samotné komore tak, jako je tomu napriklad u magnetronového naprasovani, ale
proud iontl je pfivddén z externiho zdroje, coZ je opét vyhodné, nebot lze cely
proces lépe kontrolovat. [17]

Jedno z moznych uspotradani apertury pro IBS je mozné vidét na obrazku 4.2. V
tomto ptipadé se jedna o IBS s asistenénim iontovym délem (IBA). Toto asistenéni
délo je namifeno piimo na substrat a slouzi k nékolika ucelum. Pred zacatkem sa-
motné depozice pomahd pii ¢isténi substratu (odstranuje horni vrstvu substratu
o tloustce nékolika atomi, kterd mize byt kontaminovand), slouzi jako zdroj nei-
nertnich iontu, které mohou reagovat s vyrazenymi ¢asticemi z terciku a vytvaret
tenké vrstvy z pozadovanych sloucenin a taktéz slouzi k ovlivnéni a usmeérnéni
vyrazenych ¢astic leticich od teréiku na substrat. [17, 26]

4 N\

Substrat lontové
@ delo P
Asistencni -1 Ar
iontove
délo i‘f )
C——
\_ Tercik W

Vakuova | |

fAr/Oz vyveva v

Obréazek 4.2: Schéma vakuové komory pro naprasovani pomoci iontového svazku. -
Jako primarni zdroj proudu iontu se vyuziva iontu z inertniho plynu (napt. Ar). V
asistenénim iontovém déle se mohou vyuzivat jak inertni plyny (napf. pro ¢isténi
substratu), tak i plyny neinertni (pro vytvareni sloucenin jako je naptiklad TiO,).
(pfevzato a upraveno z [26])
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4.3 Charakterizace tenkych vrstev

Charakterizace vlastnosti tenkych vrstev je nedilnou soucasti jejich vyroby. V dnesni
dobé se vyuziva ruznych metod k charakterizaci vrstev, nicméné mnoho z nich je
bud’ destruktivnich anebo nejsou schopny méfeni na rozhranich pod povrchem, tedy
napiiklad na rozhrani mezi vrstvou a substratem nebo vrstvou a druhou vrstvou.
Tyto nedostatky do jisté miry mohou vytesit optické metody mezi které se tadi i
charakterizace vrstev pomoci SHG. [2]

4.3.1 Elipsometrie

Elipsometrie je spektroskopickd metoda zalozend na principu méfeni zmén polarizace
odrazeného svétla od povrchu vzorku. Jednd se o optickou a tedy neinvazivni me-
todu, jejiz vyhodou je fakt, ze neméri absolutni hodnoty intenzity svétla, ale pouze
relativni zmény. Diky tomu na vysledky méfeni nem4 vliv naptiklad objem vrstvy,
kde dochézi pouze k utlumu. Pomoci této metody je mozné zkoumat naptiklad drs-
nost povrchu [27], mikrostrukturu vrstev [28] , tloustku vrstev, koncentraci dopantu
ve vrstve [29], elektrickou vodivost [30] a dalsi parametry. Podstatou této metody je
meéteni fazového posunu A mezi E, a E; (p a s polarizované slozky svétla) a méfent
pomeéru jejich amplitud tan ¥. Namérené prubéhy A a tan ¥ se nasledné porovnavaji
s modely a dopocitavaji se hledané parametry. [31]

4.3.2 Spektrofotometrie

Spektrofotometrie je obdobné jako elipsometrie neinvazivni optickd metoda, ktera je
v8ak zalozena na principu méteni intenzity svétla odrazeného (respektive proslého)
od vzorku. Méreni typicky probiha na Sirokém spektru vlnovych délek a pii ruznych
thlech dopadu svétla na vzorek. Z namétrenych dat lze nasledné zjistit reflektanci
(potazmo transmitanci), které déle slouzi k charakterizaci vzorku. [32]

4.3.3 Charakterizace pomoci SHG

Charakterizace vrstev pomoci SHG je neinvazivni optickd metoda spocivajici v
ozareni vzorku paprskem laseru a naslednym zaznamem signalu SHG. Vyhodou
této metody je moznost charakterizace rozhrani a vrstev nachéazejici se pod jinymi
vrstvami a u centrosymetrickych materidlu pak citlivost pouze na rozhrani vrstvy
(objem vrstvy u centrosymsterickych materidlu, jak bylo zminéno diive, pii jisté
tol, citlivy na mnoho parametru, coz dava této metodé moznost Sirokého uplatnéni
a lze tak vyhodnocovat napiiklad drsnost povrchu [33], vnitini a vnéjsi elektricka
pole [34, 35|, elektrony uvéznéné v pastovych hladindch [36], mechanické napéti ve
vrstvé [37], kontaminaci vrstev [38], mikrostrukturu povrchu [39] a dalsi parametry.
2

Nevyhodou této metody je slozitd interpretace vysledku, zpusobend predevsim
citlivosti SHG na velkou 8§kalu parametru a pro materialy, u kterych se proje-
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vuje SHG i v objemu, pak také obtizné rozliseni (v nékterych piipadech dokonce
nemoznost rozliseni) pifspévku SHG z rozhranf a objemu vrstvy. 7 toho duvodu se
také casto tato metoda vyuzivd v kombinaci s jinymi metodami, jako je napiiklad

difve zminénd elipsometrie. [2]
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5 Experimentalni ¢ast

5.1 Sestava

Klinovy hranol
Laser (Yb: YAG) —

Filtr (A < 800 nm)
N2 desticka
Otocna

opper Cocka platforma
I L0
I | |1 J Vzorek

Clonka Clonka'

o
\ Chi

. Cocka

Parabolicka Polarizator

zrcadla
Hranol

Optickeé vlakno

Dichroické Pasmovy
zrcadlo filtr [W -
( \ | : Lock-in
[ J ‘ . T] LT zesilovac
Fotodioda Cocéka Clonka Cocka

Obrazek 5.1: Sestava pro méreni SHG. (pfevzato a upraveno z [5])

Meéreni byla provadéna na jiz difve zkonstruované sestaveé, jejiz schéma je mozné
vidét na obrazku 5.1. Jako zdroj svétla se zde vyuziva zesileného femtosekundového
Yb:YAG laseru Pharos od firmy Light Conversion o vinové délce 1028 nm. Délka
pulzu je v tomto piipadeé 225 fs a opakovaci frekvence 100 kHz. Energie pulzu je 100
p1d, nicméné do samotného experimentu jsou sméfovany pouze ptiblizné 2 pJ. Inten-
zita laserového svazku se da nasledné upravovat pomoci otoéné pulvlnné desticky a
polarizatoru, dalsi pulvlnna desticka pak slouzi pro nastaveni polarizace vstupniho
paprsku. Déle paprsek prochazi skrze opticky prerusovaé (,,chopper®), ktery jej mo-
duluje s frekvenci 530 Hz a dopada na barevny filtr, ktery odfiltruje zareni pod 800
nm. Paprsek poté prochdazi na vzorek, ktery se nachazi na otocné platformeé, diky
které jsme schopni nastavovat tthel dopadu paprsku na vzorek. Na vzorku dochézi ke
generaci druhé harmonické, tedy zareni o vlnové délce 514 nm. Vstupni paprsek i s
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Obrazek 5.2: Hustota energie svazku v zavislosti na natoc¢enni pulvlnné desticky.
Modra kiivka udava hustotu energie pri kolmém dopadu paprsku na vzorek,
prerusované kiivky udavaji hustotu energie pii dopadu pod danym tihlem (tzn. pfi
daném natoceni vzorku).

paprskem SHG se nasledné od vzorku odrazi (piipadné prochézi skrz, pokud méfime
v transmisnim médu) a dopadaji na otoény polarizdtor. Tento polarizator je citlivy
v rozmezi vinovych délek piiblizné 480 nm - 550 nm, coz znamena, ze ovlivni pouze
SHG paprsek a vstupni infracerveny paprsek zustane témér beze zmény. Svétlo je
dale vedeno pomoci optického vldkna na hranol, kde se oddéli infracervena ¢ast a
SHG cést. Infracervend ¢ast prochazi skrz dichroické zrcadlo a dopada na fotodiodu
(Thorlabs, DET100A /M), ktera slouzi pro jeho zdznam. SHG ¢ast se od dichro-
ického zrcadla odrazi, prochazi skrze pasmovy filtr, ktery propousti zafeni jen v
uzkém pasmu kolem 514 nm na fotondsobi¢ (Hamamatsu H9306-03), ktery zesiluje
a zaznamenava piichozi signal. V posledni ¢asti je pak analogovy signal vycitan a
prevadén na digitalni pomoci cteci karty NI 9239. Tento signél je vSak do znacéné
miry zasumény, o potlaceni Sumu se tedy v pocitaci stara digitdlni lock-in zesilovac
v propojeni s jiz dfive zminénym optickym prerusovacem.

5.1.1 Hustota energie paprsku

Pomoci teplotniho vykonového senzoru S401C od firmy Thorlabs byl naméten prumeérny
vykon paprsku v oblasti pred optickym prerusovacem v zavislosti na natoc¢eni pulvlnné
desticky, ktera slouzi k regulovani intenzity svazku. Zaroven byly v tomto misté
zméreny rozmeéry svazku a z téchto dat byla nasledné dopocitana zavislost hustoty
energie na natoceni pulvinné desticky. Tuto zdvislost je mozné vidét na obrazku 5.2
(modra neprerusovana kiivka). Tato zévislost vsak plati pouze v piipadé, Ze jsou vuci
sobé paprsek a vzorek kolmo a oblast, kam paprsek dopada ma tak nejmensi moznou
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plochu. V pripadé, ze parsek a povrch vzorku vici sobé sviraji jiny uhel, bude se
velikost oblasti, kam paprsek dopadd, zvétsovat a hustota energie bude tedy kle-
sat. Zména hustoty energie bude odpovidat ptiblizné cos (o), kde « je tihel natoceni
vzorku. Na grafu 5.2 je mozné vidét prubéhy hustoty energie pro dalsi vybrané
uhly natoceni vzorku (prerusované kiivky). Dale v textu se bude pro ptrehlednost
uvadét vzdy hodnota hustoty energie pro kolmy dopad. Pfi mérenich se iihel natoceni
desticky typicky pohyboval v rozmezi 42° az 47°, tedy rozmezi hustoty energie (pro
kolmy dopad) pfiiblizné od 93 J/m? do 210 J/m?, coz odpovidd §pickovému vykonu
v rozmez{ od 1,54 - 105 W do 3,47 - 10 W.

5.2 Vzorky

Vzorky byly deponovany na dvou typech substratu - kiemikové substraty a sklenéné
substraty (sklo Schott N-BK7, déle jen BK7). Na téchto substratech byla vzdy depo-
novéana jedna tenkd vrstva z amorfniho SisN4 nebo SiO,N, (pfi depozici do komory
dod4van kyslik a dusik). Tloustka zkoumanych vrstev se pohybovala v rozmezi 250
nm do 3500 nm. Vsechny zkoumané vzorky byly deponovany ve vyzkumném centru
TOPTEC a to metodou IBS, ktera byla popsédna diive v sekci 4.2.3.

Vsechny vzorky méfené pro tuto préaci byly deponovany za stejnych podminek
a se stejnym nastavenim iontovych dél. Nékteré parametry nastaveni iontovych dél
jsou vypsany v tabulce 5.1, detailnéjsi vypis vsech parametru je mozné najit v di-
plomové praci Vita Kanclite [40]. Pfed samotnou depozici dochazi také k cisténi
substratu jejich vystavenim proudu argonovych iontu po dobu 5 minut v depoziéni
komote. Tento proces z povrchu substratu odebere priblizné 3 nm tlustou vrstvu
materialu.

BC - proqd 1/ont/ov<?ho svazku 108 A
(primérni délo)
BV - napeF1 1/ont/ov<yaho svazku 600 V
(primérni délo)
EC - emisni proud
(asistencni délo) 0.7 A
EV - emisni napéti
(asistencni délo) v

Tabulka 5.1: Dulezité parametry nastaveni iontovych dél pri depozici vzorku pomoci
IBS.

5.2.1 SisN,

SigN, v amorfni fazi je centrosymetricky materidl, z ¢ehoz tedy vyplyva, ze v ramci
dipdlové aproximace by se v jeho objemu nemél projevovat jev SHG. Nékolik studii
vsak zdokumentovalo vyskyt SHG v objemu vrstev tvorenych amorfnim SizN,4 de-
ponovanym na c-Si substratu (viz napiiklad [5, 41, 42, 43]). Tyto studie zduvodnuji
tento jev predevsim nehomogenitami a defekty uvnitt vrstvy, které zde primarné
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vznikaji pii deponovani vrstev. Dalsim duvodem by pak mohlo byt rezidudlni me-
chanické napéti, které zde muze vznikat po depozici vrstvy a nasledném chladnuti.
Toto napéti by mohlo v materidlu indukovat anizotropii, diky které by zde mohlo
dochéazet k vyrazné SHG.

Depozice probiha pomoci IBS a do komory se pripousti smeésice argonu s dusikem.
Objem dusiku je udavén v takzvanych sccm (standard cubic centimetres per mi-
nute), tedy objem pfipusténého plynu pii standardnich podminkdch v cm? za mi-
nutu. Prutok dusiku se udrzuje na konstantni hodnoté 49 sccm (detaily depozice
blize popsany v diplomové praci Vita Kanclite, viz [40]).

5.2.2 SiO,N,

SiO,N, je stejné jako SisNy v amorfni fazi centrosymetrickym materidlem. Depo-
zice probiha obdobné jako u vrstev z SizNy, avsak v tomto piipadé se do komory
asistenénim délem pripousti mimo argonu a dusiku jesté kyslik. Kolik O2 bylo do
komory pfipusténo je znaceno opét pomoci jednotky sccm. Aby se vsak v komote
udrzel stejny tlak jako pii depozici SizNy, je nutné, aby pripusténa smés argonu,
dusiku a kysliku méla stale stejné scem. To je zajisténo tim, ze kyslik je do komory
piipoustén na ,ikor* argonu. Cim vétsi je tedy scem kysliku, tim mensi je scem ar-
gonu a naopak. Scem dusiku v tomto piipadé zustava stejné jako u depozice SizNy,
avSak samotny kyslik je vyrazné reaktivnéjsi nez dusik, a proto staci pomérné mald
zména scem, aby se vyrazné zménil pomér mezi kyslikem a dusikem ve vrstveé (de-
tailnéjsi popis opét v [40]). Déle se v textu bude tedy u vzorku uvadét pouze sccm
pro kyslik. To, jaky vliv bude mit kyslik v materidlu na generaci druhé harmonické
ve vrstve, je jednim z aspektu, kterymi se tato prace bude zabyvat.

5.2.3 Modely materialia

yyyyyy

signalu SHG je nutné znat indexy lomu pro zkoumany material na danych vlnovych
délkach a taktéz tloustku vrstvy. Tyto parametry je nutné zjistovat jinou charak-
terizacni metodou. V nasem piipadé byla vyuzita elipsometrie a spektrofotometrie
(princip metod shrnut v sekcich 4.3.1 a 4.3.2). Namérena data byla nésledné pouzita
v modelu pro dvojity Tauc-Lorentzuv oscilator, ze kterého byl ndsledné zjistén kom-
plexn{ index lomu v zavislosti na vlnové délce a tloustka vrstvy. Tato metoda je
zavislosti na vlnové délce pro nékolik vybranych vzorku s rozdilnym sccm je mozné
vidét na grafu 5.3. Hodnoty indexu lomu v tomto grafu odpovidaji pouze realné
¢asti indexu lomu, imaginarni ¢ast zde neni zobrazena.

5.3 Postup méreni generace druhé harmonické

Jak jiz bylo zminéno diive, méreni je mozné provadeét jak v reflexnim, tak transmisnim
modu. Vétsina méreni provedenych pro tuto praci vsak byla provadéna v modu
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Obrazek 5.3: Zavislost indexu lomu na vlnové délce pro nékolik vybranych vzorku
SiO,N, s rozdilnym scem (0 scem odpovidd vzorku SigNy). Na ose y jsou zobrazeny
hodnoty realné ¢asti indexu lomu, imaginarni ¢ast zde neni zobrazena.

reflexnim. Celkové byly provadény tfi typy meéreni - plosny scan, uhlovy scan a
polarizacni scan. Nasledné vyhodnoceni dat bylo provadéno v softwaru Matlab.

5.3.1 Plosny scan

Vzorek na otocéné platformé se muze mimo otaceni taktéz pohybovat v osach x a
z, tedy nahoru, dolu a do stran. Pri méfeni pomoci plosného scanu se tedy zadaji
x a z soufadnice oblasti, ve které se ma méteni provadeét, dale se zadd krok, se
kterym se ma vzorek posouvat a nasledné probéhne samotné méreni. Toto méreni
bylo typicky provadéno pri tthlu natoceni vzorku 70°, kde je odezva SHG pomérné
vyrazna a pii pP polarizaci (p polarizace vstupniho paprsku a sniméni p polarizace
SHG paprsku). Uhel dopadu 70° je taktéz blizko Brewsterovu tihlu (tihel pii kterém
dochdzi k dplnému pruchodu jedné z polarizaci do materidlu) a jakakoliv zména v
indexu lomu se musi vyrazné projevit na odrazivosti vzorku. Tato méfeni obecné
slouzi k lokalizaci nehomogenit a defektu ve vrstve, které se mohou projevit jak v
odezvé SHG signélu, tak v odrazeném infracerveném svétle.

5.3.2 Uhlovy scan

Pro thlovy scan je nastavena fixni polarizace vstupniho infracerveného paprsku i
SHG paprsku a proménnou je v tomto ptipadé hel natoceni vzorku. Polarizace je
pifi téchto méfenich nastavena na pP (opét kvuli nejsilnégjsi odezvé SHG) a scan
probihé typicky v rozmezi ihlt natoc¢eni vzorku od 30° do 70° s krokem 1°.

Pomoci skriptu v Matlabu se nasledné data zpracovavaji a to tak, ze se prokladaji
funkci o deviti parametrech. Tyto parametry reprezentuji jednotlivé nezavislé kom-
ponenty rozhrani I, § a objemu. V tomto piipadé se pocita s tim, Zze v objemu

35



dochézi ke generaci druhé harmonické v ramci dipélové aproximace a tenzor elek-
trické susceptibility ma tedy stejné nezavislé komponenty jako tenzory pro roz-
hrani (viz sekce 2.1.2). Pro vzorky, u kterych se neotekdavda SHG na rozhranich
nebo pripadné v objemu, je mozné pocet parametru funkce omezit na 3 (pouze
tenzor susceptibility pro objem), ptipadné na 6 (pouze tenzory susceptibility pro
obé rozhrani). Vysledkem jsou ndsledné hodnoty jednotlivych komponentu tenzoru
elektrickych susceptibilit, avsak jedna se pouze o relativni hodnoty. Pro absolutni
hodnoty by byla nutna kalibrace vuci etalonu.

Déle v praci bude pro ihlovy scan vyuzivano pouze normalizovanych relativnich
hodnot a to z toho duvodu, Ze ve skriptu pro vyhodnocovani dat dochézi ke skalovani
vuéi namérenym datum a jde tedy predevsim o poméry mezi jednotlivymi kompo-
nentami tenzoru susceptibility.

5.3.3 Polarizaéni scan

Polariza¢ni scan je obdoba scanu thlového, kde se vsak mimo tihlu natoceni vzorku
meéni i hel natoceni pulvlnné desticky, ktera tak meéni polarizaci vstupniho in-
fracerveného paprsku. Uhel natocen{ pulvlnné desticky se mén{ v celém rozsahu
360° typicky s krokem 5° a tihel natoceni vzorku je opét od 30° do 70°, nicméné pro
zkraceni méteni zde typicky byva krok nastaven na 10°.

Zpracovani dat opét probiha ve skriptu v Matlabu. Z namérenych dat se vybere
jeden thel natoceni vzorku a pro tento thel se dale hleda tenzor susceptibility. Na
rozdil od thlového scanu se zde poc¢ita pouze s jednim tenzorem, coz znamena, ze jsou
zde pouze 3 neznamé parametry (viz sekce 2.1.2),; avsak predpokladdame prispévek
SHG pouze z objemu a tento pristup lze tedy pouzit pouze pro vzorky, které maji
zanedbatelny prispévek k SHG z rozhrani. Vypocet tenzoru susceptibility probihéd
ve tfech krocich obdobné jako je popsano v publikaci [5] pfipadné v [41].

Prvnim krokem je prolozeni naméfenych dat funkcemi, ve kterych jsou hledanymi
parametry takzvané expansni koeficienty f, g a h. Nasledné se z téchto koeficientu
dopocitaji jednotlivé relativni hodnoty komponent tenzoru elektrické susceptibility.
Poslednim krokem je pak kalibrace vuéi etalonu (kiemen fezany podél osy Y), diky
¢emuz jsme schopni zjistit absolutni hodnoty jednotlivych komponent tenzoru, coz
bude popsano dale v sekci 7.2.1.

5.4 Sum pozadi

Diky méfteni ptes lock-in zesilova¢ by mél byt naméreny sum pozadi miniméalni. Mimo
to je také meéreny paprsek fokusovan do vldkna, skrz které je veden na detektory.
Samotné detektory jsou odstinény od okolniho svétla, které by mohlo potencialné
zvysovat Sum. I pfes tato opatfeni vSak pfi jednom z meéteni vznikla obava z prilis
vysokého Ssumu vznikajiciho z okolniho zareni, ¢i diky odrazum na optice a podobné.
Bylo tedy provedeno nékolik kontrolnich méteni, ktera méla za cil zjistit troven
okolniho Sumu, ktery sestava zaznamenava.

Meéfteni byla provadéna pomoci tthlového scanu a jejich vysledky je mozné vidét
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Obréazek 5.4: Na grafech jsou intenzity SHG v zavislosti na thlu natoceni vzorku
namétrené pomoci thlovych scanu pii danych usporadanich. Méreni byla provadéna
na vzorku SiO,N, se sccm 1 a tloustkou piiblizné 3400 nm deponovaném na
substratu BK7. Cervend kiivka reprezentuje referenéni meéreni tohoto vzorku pii
standardnim usporadéani (viz sestava 5.1). Zelena kiivka zndzornuje méfeni s filtrem
propoustéjicim vlnové délky 450 nm a delsi a modra s filtrem propoustéjicim 600 nm
a delsi. Zlut4 kiivka pifslusi méfeni s vypojenym vldknem a oranzové se zastinénym
fotondsobicem.

na grafech 5.4. Nejprve byl jako reference naméten zkoumany vzorek. Nésledné byl
pii dalsim méreni pred fotonasobi¢ umistén filtr, ktery propoustél pouze vinové
délky 450 nm a delsi. Toto méfeni mélo za cil zjistit, jestli spolecné s paprskem
druhé harmonické na detektor nedopadaji i kuptikladu vyssi harmonické ¢i jiné
zareni o nizsich vlnovych délkdch, nez je vinova délka druhé harmonické (k cemuz
by nemélo dochdzet, nebot jiz pfed timto méfenim byl pied fotondsobi¢ umistén
podobny filtr). Jak je vidét z grafu 5.4a, k jistym rozdilim mezi timto a referenénim
meérenim dochazi, nicméné se jednd o relativné malé rozdily, které jsou s nejveétsi
pravdépodobnosti zpusobeny chybou méfeni, piipadné vlozenim dalstho prvku (fil-
tru) do soustavy.

V nésledujicim méteni byl filtr vyménén za filtr propoustéjici pouze vinové délky
600 nm a delsi. Pii tomto méreni by tedy na fotondsobi¢ nemélo dopadat zadné
svétlo z druhé harmonické. Pokud by tomu tak nebylo, dalo by se pfedpokladat, ze
na fotonasobi¢ dopada zbytkova ¢ast IR zareni, které by idedlné mélo byt odstinéno
pomoci hranolu a dichroického zrcadla (viz schéma sestavy 5.1). Jak je vidét z grafu
5.4b, naméieny signdl SHG se pohybuje fadové v hodnotach 1075, coZ je o nékolik
Ffadu méné, nez u referenéniho méteni a lze ho tedy povazovat za zanedbatelny.

Posledni dvé méteni byla podobna a méla za cil zjistit zda na detektor nedopada
svétlo prochéazejici jinudy, nez puvodné zamyslenou optickou dréhou (tedy napiiklad
nechténymi odrazy, atd.). Pfi jednom z téchto méreni bylo vypojeno a zaslepeno
optické vlakno vedouci signal k detektorum, v druhém piipadé byl zastinén vstup
k samotnému fotonasobici. Jak je vidét z grafu 5.4b, pro zastinény fotonasobic je
signal témér nulovy. Pro vypojené vlakno je signal sice vyssi, ale stale o jeden az
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dva tady nizsi nez referen¢ni méteni.
7 téchto méreni se tedy ukazalo, ze pfi mérenich zaznamendvame z okoli jen
zanedbatelné nebo vubec zadné zéareni.

38



6 Laserem indukované zesilovani SHG

Jednim z prvnich méfeni bylo provedeni plosného scanu na vzorku SiO,N, se sccm
1 deponovanym na kiemikovém substratu. Pii tomto méteni bylo identifikovano
nékolik potencidlnich nehomogenit a defekti s vysokou intenzitou SHG (data zde
nejsou ukdzana). Mista s témito nehomogenitami byla nasledné zkoumana pomoci
elipsometrickych méteni a pomoci elektronového mikroskopu, avsak ani jedna z me-
tod nepoukazala na jakékoliv zmény v materidlu. Z duvodu méfeni na elektronovém
mikroskopu a z moznosti, ze by proud elektronu mohl poskodit povrch vrstvy, ¢i
zménit jeho vlastnosti, byl nasledné proveden dalsi kontrolni plosny scan.
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Obrézek 6.1: Plosny scan vzorku SiO;N, se sccm 1 deponovanym na substratu
kiemiku. V levém hornim a pravém dolnim rohu se nachdzi pozicni znacky (lase-
rem ,gravirované“ znacky pro urceni zkoumané oblasti). Obrazek (a) reprezentuje
zdaznam SHG signdlu (intenzita je normalizovana), kde je jasné viditelnd ¢tvercova
oblast s vyssi intenzitou, jednd se o stejnou oblast, kterd byla pred timto méfenim
jiz jednou scanovana. Na obrazku (b) je mozné vidét intenzitu odrazeného in-
fracerveného paprsku (intenzita opét normalizovdna) ze stejného méfeni. Zména
intenzity v oblasti diivéjstho méteni zde neni patrna.

Vysledky tohoto scanu je mozné vidét na dvou obréazcich 6.1. Na levém obrazku
(obrazek 6.1a) je namérend intenzita SHG na oblasti vzorku mezi dvéma pozi¢nimi
znackami (znacky vypdleny do vzorku laserem). Na obréazku vpravo (obrazek 6.1b)
je pak zdznam intenzity odrazeného infracerveného svétla na stejné oblasti (zdznam
infracervené slozky probiha soucasné se zdznamem SHG). Na obrazku 6.1a je mozné
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si povsimnout ¢tvercové oblasti s vyrazné vyssi namérenou intenzitou SHG. Pozice
této oblasti a jeji velikost presné odpovidaji predeslému plosnému scanu, ktery zde
byl provadén kvuli hleddni defektu na vrstve, jak bylo popsdno v prvnim odstavci
této kapitoly. Je tedy patrné, Ze tento scan zpusobil na vzorku zmény, které pii
nasledujicim méteni vedly k U¢innéjsi generaci druhé harmonické, a tedy ke zvyseni
zaznamenané intenzity. Tyto zmény vSak nemély vliv na index lomu, nebot v pifpadé
zmény indexu lomu dochazi ke zméné odrazivosti, kterd by se projevila na inten-
zité odrazeného infracerveného svétla. Z obrazku 6.1b je vSak patrné, ze ke zméné
odrazivosti nedochdzi, nebot intenzita odrazené infracervené slozky je zde ptiblizné
homogenni. Zadné zmény v indexu lomu nebyly zaznamendny ani pomoci elipso-
metrie a méteni elektronovym mikroskopem neukazalo ani na zmény v chemickém
slozeni vrstvy.

V této kapitole budou uvedena dalsi méfeni i s jejich vysledky, pomoci nichz bylo
toto zesilovani zkoumano.

6.1 Postup méreni zesilovani SHG

Meéreni zesilovani intenzity SHG bylo provadéno pomoci plosného scanu typicky s
thlem natoceni vzorku 70° a pii pP polarizaci. Velikost méfené oblasti se ménila,
avsak krok mezi jednotlivymi meérenymi body zustdval stejny tedy 0,02 mm, coz
priblizné odpovida pruméru paprsku dopadajiciho IR zateni. Méfeni probihalo ve
dvou krocich.

Prvnim krokem bylo provedeni nékolika scanu vedle sebe nebo pod sebou (déle
oznacované jako prvotni scany). Pri kazdém z téchto scanu byla pro méfeni pouzité
jind intenzita infracerveného paprsku typicky v rozsahu od 93 J/m? do 210 J/m?.

Druhym krokem bylo provedeni vétsiho plosného scanu (dale oznacovaného jako
celkovy scan), ktery zahrnoval vSechny scanované oblasti z kroku jedna. Tento scan
mél vzdy stejnou intenzitu a to 135 J/m?. Vyhodnocovani dat déle probihalo z to-
hoto celkového scanu a to takovym zpusobem, ze byla vypoc¢itana prumérna hodnota
intenzity SHG na kazdé oblasti prvotnich scanu. Jako chyba méfeni byla v tomto
pripadé pouzita smérodatna odchylka z tohoto prumeéru.

6.2 Zesilovani SHG na substratu kiemiku

Jak jiz bylo feceno diive, prvni vzorky, na kterych bylo zesileni pozorovano, byly
vzorky deponované na kifemikovém substratu. Na obrazku 6.2a je vidét celkovy
plosny scan oblasti vzorku SigN, deponovaném na Si substratu, na které bylo pro-
vedeno pét prvotnich plosnych scanu (oblasti ohrani¢eny cervenymi obdélniky a
oznaceny A1-A5). Intenzita paprsku pouzitého pro méfeni se postupné pro jednot-
livé oblasti zvySovala a to tak, ze pro oblast Al byla nejnizsi a pro oblast A5 nejvyssi.
Na obrazku je dobie patrné, ze i zesileni intenzity SHG se postupné zvysovalo.

Na grafu 6.2b je pak ¢ervenymi body ukézana zavislost prumérné intenzity SHG
na dané oblasti vuci intenzité infracerveného paprsku pouzitého pro prvotni scan na
této oblasti. Cerné znacky u téchto bodu znézoriuji chyby méfeni (tedy smérodatné
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Obrazek 6.2: Na obrazku (a) je plosny scan vzorku Si s vrstvou SizNy, na kterém je
cervené zvyraznéno 5 oblasti prvotnich scanu (A1-A5). Barevnd skdla viz obrazek
6.1. Na grafu (b) jsou ¢ervenymi body znézornény prumeérné intenzity SHG v jednot-
livich oblastech v z4vislosti na intenzité vstupniho infra¢erveného paprsku. Cernymi
znackami jsou zndzornény chyby méfeni (tedy smérodatné odchylky pruméru).
Modr4 kiivka pak odpovida proloZeni namérenych dat funkei a - 2° + b.

odchylky pruméru). Modra kiivka prolozend namérenymi daty pak odpovida funkci
y = a- 2%+ b. Jak je tedy z grafu patrné, proloZeni Sestou mocninou intenzity
mériciho paprsku velmi dobfe odpovidd prubéhu namérenych dat.

Stejnd meéreni byla provadéna i na vzorcich SiO,Ny se sccm 1 deponovanych na
substratu Si, kde se opét ukédzal narust intenzity SHG odpovidajici priblizné sesté
mocniné intenzity vstupniho paprsku.

6.2.1 Kumulace zesileni

Jedno z métreni mélo za cil zjistit, jak se bude zesileni chovat v pripadé vicenasobného
plosného scanu jedné oblasti. V tomto ptipadé byla méfeni provadéna na vzorku
SiO,N, se sccm 1 deponovaném na substratu Si. Intenzita laseru byla pro kazdy
scan nastavena na 184 J/m?. Na obrazku 6.3a je mozné vidét celkovy plosny scan,
na kterém je zvyraznéno pét oblasti A0-A4 a pét oblasti BO-B4. Scan byl provadén
na prechodu mezi mistem, kde byla vrstva (oblasti A) a mistem, kde jiz vrstva nebyla
a byl zde pouze holy substrat (oblasti B). Pocet prvotnich scanu, kterym byla dana
oblast podrobena, je reprezentovan ¢islem za pismenem oblasti (A0 tedy odpovida
referencni oblasti, ktera nebyla podrobena prvotnimu scanu).

Na grafu 6.3b je zndzornéna zavislost prumérného naméreného signalu SHG na
dané oblasti vuci poc¢tu prvotnich scanu, kterym byla oblast podrobena. Na oblastech
A0-A4 (tedy oblasti s deponovanou vrstvou) je vidét narust intenzity, ktery se vsak
postupné zmensuje a lze predpokladat, ze by postupné dochazelo k saturaci.

Na oblastech B0-B4 (oblasti substratu) je naopak vidét jisty pokles intenzity
SHG. Jak je vsak vidét ze smérodatnych odchylek, tento pokles lze do jisté miry
interpretovat jako chybu méfeni, nicméné, jak bude popsano dale, u jinych vzorku
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Obrézek 6.3: Na obrazku (a) je plosny scan vzorku Si s vrstvou SiO,N,, o sccm 1, na
kterém je ¢ervené zvyraznéno 5 oblasti AO-A4 a 5 oblasti BO-B4. Scan byl provddén
na prechodu mezi ¢dsti vzorku s vrstvou (oblasti A) a s ¢asti bez vrstvy (oblasti
B). Kazd4 z oblasti byla podrobena poctu prvotnich scanu, ktery odpovida ¢éislu za
pismenem (A0 a BO v tomto piipadé odpovidaji referenénim oblastem bez prvotniho
scanu). Barevnda skdla viz obrézek 6.1. Na grafu (b) je pak zndzornéna prumérna
intenzita SHG na jednotlivych oblastech vuci poé¢tu provedenych prvotnich scant.

bylo podobné zeslabeni vyraznéjsi.

6.2.2 Interpretace zesileni SHG

Tato sekce je jakymsi shrnutim poznatku zjisténych o zesilovani SHG a zédroven
pokusem o objasnéni priciny tohoto zesilovani.

e Proces zesileni ma vliv pouze na tuc¢innost generace druhé harmonické , avsak
na odrazené IR svétlo vliv nema a lze tedy predpokladat, ze se neméni index
lomu.

e Zesileni je zavislé priblizné na 6. mocniné intenzity paprsku pouzitého pro
prvotni scan vzorku.

e Pii delsi dobé ozateni vzorku (respektive pii nékolika scanech stejného mista
po sobé) dochazi k postupnému zvétsovani zesileni, avsak zaroven dochazi k
saturaci.

e Zesileni se projevuje pouze na vzorcich deponovanych na kifemikovych substratech.

Z téchto poznatku byl jako nejpravdépodobnéjsi pric¢ina zesileni urcen fotogalvanicky
jev popsany v sekci 3.3. Jak jiz bylo fe¢eno, tento jev v materialu zpusobuje elektrické
pole, které ma diky EFISH (viz sekce 2.1.3) vliv na uc¢innost SHG v materialu,
avsak na index lomu vliv nemd. Jak bylo pozorovano na experimentech popsanych
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napiiklad v publikaci [12], zdvislost zesileni SHG vlivem fotogalvanického efektu
taktéz odpovida priblizné Sesté mocniné intenzity paprsku pouzitého pro prvotni
scan. Ve stejné publikaci byla taktéz pozorovana zavislost zesileni SHG na dobé
ozareni vzorku a obdobné jako v této praci, byla i zde pozorovana postupna saturace
zesileni. Poslednim zminénym bodem je vliv substratu na zesileni, ktery je opét v
souladu s teorii fotogalvanického jevu. V tomto pripadé se jedna o nutnou podminku
asymetrické ionizace, kterd je zavisld na mnozstvi defektu ve vrstvé. Téchto defektu
ocekavame velké mnozstvi na rozhrani mezi SiO,N, a Si, avSak o poznani méné jich
ocekavame na rozhrani stejné vrstvy se sklem.

6.2.3 SniZovani intenzity SHG

Obdobné jako u kifemikového substratu v predeslé sekci bylo zeslabeni SHG signalu
pozorovéno i u vzorku SiO,N, se sccm 0,5 o tloustce pfiblizné 1200 nm depono-
vaném na substratu kfemiku. Na obrazku 6.4a je mozné vidét celkovy plosny scan
zkoumané oblasti. Zvyraznéné oblasti A0 - A5 odpovidaji oblastem, kde byly prove-
deny jednotlivé prvotni scany s ruznymi intenzitami. AQ reprezentuje oblast, ktera
prvontimu scanu podrobena nebyla. Na grafu 6.4b jsou pak znézornény prumeérné
intenzity SHG v jednotlivych oblastech v zavislosti na intenzité infracerveného pa-
prsku pouzitého pro prvotni scan.

Duvod tohoto zeslabovani SHG se nam zatim nepodafilo zcela objasnit, nicméné
jako mozné duvody se jevi zmény ve vnitinim mechanickém napéti vrstvy diky
zahtati vrstvy laserovych svazkem nebo destruktivni interference SHG ze substratu
se zesilenou SHG z objemu vrstvy, kterd je zde vyrazné nizsi nez u SizNy.

4
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Obrézek 6.4: (a) Plosny scan vrstvy SiO,N, o scem 0,5 a tloustce 1200 nm. Barevnd
skala viz obrazek 6.1. (b) Graf s prumérnymi intenzitami na danych oblastech v
zavislosti na intenzité paprsku pii prvotnim scanu. Oblast AO odpovida referenéni
oblasti, kterda prvotnimu scanu podrobena nebyla a jejiz prumérnd intenzita je 11 -
1074
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6.2.4 Odstranéni nasledku fotogalvanického efektu

Poté, co byla zjisténa pravdépodobna pricina zesilovani SHG, tedy fotogalvanicky
efekt, preslo se k experimentum s odstranénim ndsledku, které tento jev zpusobuje.
Dle publikace [45] by mélo byt mozné tyto nésledky odstranit ozérenim vzorku
svétlem s vlnovou délkou odpovidajici druhé harmonické. Z toho duvodu byla v
sestavé provedena drobnd zména a pred vzorek byl umistén krystal BBO (beta
barium borat), ktery je schopny c¢inné generace druhé harmonické. Za tento krystal
byl umistén infracerveny filtr, ktery mél odfiltrovat zbytkové infracervené proslé
skrze krystal.

Intenzita infracervného paprsku byla nastavena na maximalni hodnotu priblizné
1000 J/m?, coz odpovidd prumérnému vykonu zhruba 370 mW. Po projit{ paprsku
skrze krystal a odfiltrovani zbytkové infracervené ¢asti, byl prumérny vykon SHG
priblizné 2,5 mW, coz je pomérné blizko vykonum pouzivanym v jiz zminéné publi-
kaci. I pfes nékolik méfeni s ruznou dobou ozéareni vzorku se vsak nepodarilo docilit
pozorovatelné zmény v zesileni. Hlavnim duvodem by mohl byt fakt, ze experimenty
popsané v publikaci vyuzivaji jako méteny vzorek optické vlakno na rozdil od zde
popsanych experimentu, ve kterych se vyuziva tenkych vrstev.

6.3 Zesilovani SHG na substratu BK7

Meéreni zesilovani SHG bylo provadéno nejen na kfemikovych substratech, ale také na
substratech skla, presnéji na substratech ze skla Schott N-BK7. Na téchto mérenich
se vSak ukdzalo, Ze i stejné vrstvy (deponované ve stejné vérce), které na kiemiku
vykazovaly vyrazné zesilovani SHG v zavislosti na intenzité infracerveného paprsku,
na BK7 substratech zadné zesilovani nevykazuji.

Na obrazku 6.5a je mozné vidét plosny scan vrstvy SisN, deponované na substratu
BK7. Opét jsou zde zvyraznény dvé oblasti, kdy Al odpovida oblasti, ktera byla
podrobena prvotnimu scanu o s intenzitou paprsku 210 J/m? a A0 odpovid4 oblasti,
kterda zadnému prvotnimu scanu podrobena nebyla. Prumérnd intenzita na oblasti
Al je stejna jako na oblasti AO. Obdobné je na obrazku 6.5b plosny scan vrstvy
SiO.N, se sccm 1, na kterém bylo provedeno stejné méteni a B1 opét odpovida ob-
lasti s prvotnim scanem a B0 oblasti bez prvotniho scanu. V tomto pripadé prumeérna
hodnota SHG na oblasti BO byla oproti B1 vétsi, nicméné tento rozdil byl daleko
mensi nez smérodatnd odchylka prumeéru a jedna se tedy s nejvétsi pravdépodobnosti
o chybu méfeni, coz potvrdily i dalsi méfeni na stejném vzorku.

Diky tomuto zjisténi byla dalsi méfeni popsand déle v této provadéna na vzorcich
deponovanych na sklenéném substratu, kde bychom si jednotlivymi mérenimi neméli
ovliviiovat méfeni nasledujici.
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Obrézek 6.5: Na obrézcich jsou plosné scany vzorku SizsNy (a) a SiO,N, (b) depo-
novanych na substratu BK7. Oblast A0 (respektive B0) odpovidé oblasti, kde nebyl
proveden prvotni scan, oblast Al (respektive B1) pak odpovida oblasti, kde byl pro-
veden prvotni{ scan s intenzitou vstupniho paprsku 210 J/m?. Prumérna intenzita
SHG oblasti A1 (B1) se v ramci chyby méfeni shoduje s primérnou intenzitou SHG
na oblasti A0 (B0). Barevna skala viz obrazek 6.1.
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[/ Méreni uhlovym a polariza€nim scanem

Tato kapitola se bude zabyvat méfenimi pomoci thlovych a polarizacnich scanu
a naslednému vyhodnoceni namérenych dat. Tato méreni nam mohou potencidlné
pomoci rozlisit prispévek SHG z objemu vrstvy, povrchu vrstvy a vnoreného roz-
hrani vrstvy. Pokud nebude uvedeno jinak, vSechna uvedena méteni byla provadéna
na vzorcich deponovanych na sklenéném substratu, kde dle predchozich pozorovani
nedochézi k zesilovani intenzity SHG.

7.1 Uhlovy scan - vyhodnoceni dat

Jak jiz bylo popsano diive, pfi tthlovém scanu je polarizace nastavena na pP (p pola-
rizace vstupniho infracerveného paprsku a zéznam p polarizace SHG) a proménnou
je zde thel natoceni vzorku. Intenzita infracerveného paprsku byla pro vétsinu téchto
méfen{ nastavena piiblizné na 184 J/m?.

Vyhodnoceni dat probiha pomoci skriptu v Matlabu a to takovym zpusobem, ze
jsou namérena data intenzity SHG proklddana kiivkou s deviti proménnymi para-
metry, které reprezentuji devét nezavislych komponent tenzoru elektrickych suscep-
tibilit. Celkové jsou pro kazdy vzorek tii tenzory susceptibility - pro povrch S, pro
objem B a pro rozhrani mezi vrstvou a substratem I Kazdy z téchto tenzoru ma tii
nezavislé komponenty - x..., Xsze @ Xz

Prokladéni dat kiivkou s deviti parametry muze byt v mnoha pripadech velmi
problematické, predevsim z toho duvodu, ze se zde nachdazi velké mnozstvi lokalnich
minim, ke kterym muze fitovaci algoritmus zkonvertovat. Tento problém je zde
do jisté miry feSen globalnim fitem vice kiivek (namérend data dalsich vzorku se
stejnym scem, viz [5]), avsak, jak bude uvedeno déle, ani tento pristup zminény
problém zcela nefesi.

Na grafu 7.1 je mozné vidét priklad vyhodnoceni dat z métreni na vzorku se sccm
1 o tloustee 3400 nm deponovaném na BK7. OranZzové body reprezentuji naméfend
data v tomto pripadé v rozsahu uhlu natoceni vzorku od 40° do 70° s krokem 0,5°.
Tato data jsou nasledné prokladana funkei, do které vstupuji piispévky z rozhrani
I a § azobjemu B. Tato funkee je v grafu reprezentovédna modrou kiivkou. Cernd
prerusovana kiivka v grafu pak znazornuje pouze pirispévek z objemu vrstvy. U této
krivky je mozné si povSimnout, ze v nékterych mistech ma vyssi hodnotu, nez je cel-
kovéd vypocitand hodnota intenzity SHG (modra kiivka). Toto vSsak neni chyba, ale
jedna se o dusledek scitani prispévku k celkové intenzité SHG od jednotlivych ten-
zoru, které mohou byt fazové posunuty a v nékterych pripadech muze tedy dochézet
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Obrazek 7.1: Ukdzka vyhodnoceni naméfenych dat intenzity SHG pro vzorek SiO,N,,
o tlousfce 3400 nm a 1 sccm pomoci thlového scanu. Oranzové body udévaji
naméiené hodnoty intenzity SHG v danych hlech natoceni vzorku. Modra kiivka
predstavuje prolozeni téchto dat (tedy vysledny zjistény prubéh intenzity SHG).
Cernd prerusovand kiivka zndzoriiuje pouze pifspévek k celkové SHG z objemu
vrstvy.

Xooo | Xooo | Xowe | Xooe | Xone | Xouo | X0 | Xoow | Xowe
0905 ] 1 |004] 06 ] 04 [0,001] 0,1

Tabulka 7.1: Ukazka vyslednych hodnot komponent tenzoru elektrickych susceptibi-
lit pro vzorek SiO,N, o tloustce 3400 nm a 1 sccm. Jedné se o relativni normalizované
hodnoty.

i k jejich odecitani.

Vysledkem je nasledné devét relativnich hodnot, reprezentujicich jednotlivé kom-
ponenty tenzoru elektrickych susceptibilit. Pro jiz zminény ukazkovy vzorek jsou
tyto hodnoty zapsany v tabulce 7.1. V nékterych pripadech neni do vypoctu za-
hrnut pfispévek z objemu, nebof mnoho vrstev zkoumanych v této praci ve svém
objemu negeneruje druhou harmonickou. V takovémto piipadé je vysledkem pouze
Sest hodnot nalezicich tenzorum susceptibilit pro rozhrani I a S.

Presnost prolozeni dat je hodnocena pomoci meritni funkce (merit function),
ktera udava odchylku nameérenych dat od vypocitanych prubéhu. Tuto funkci lze v
tomto pripadé zapsat jako

én E 2
Ip(¢i) — Ir(d) - = | (7.1)
45;1 ( IT)

kde ¢1 a ¢, je prvni a posledni thel natoceni vzorku pro které bylo provadéno
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méfeni, I5(¢:) (Ir(4:)) je namefend (vypocitand) hodnota intenzity SHG pii dhlu
¢; a Ip (I7) je prumérna hodnota namérené (vypocitané) intenzity.

7.1.1 Nepresnosti ve vyhodnoceni jednoho vzorku

Jak jiz bylo Teceno drive, prokladani dat funkci o deviti neznamych parametrech
muze byt zna¢né problematické. Hlavnim problémem je zde konvergence minimalizo-
vané funkce do lokalnich minim. Tomuto problému z¢asti zabranuje samotny skript,
ve kterém dochézi k vétsimu mnozstvi hleddni minim, vzdy s jinym pocatecnim od-
hadem. Jako vysledek se nakonec uréi pruchod s nejmensi hodnotou meritni funkce.
Minimalizace meritni funkce probiha pomoci Nelder-Meadovy metody, kde se pii
kazdém pruchodu pouzivaji ndhodné urcéené startovaci parametry. Urceni chyb sa-
motnych parametru je v tomto pripadé znac¢né problematické a nepfesné a z toho
duvodu jsou v této praci uvedeny vzdy hodnoty zaokrouhlené pouze na prvni platnou
¢islici bez urceni chyby.

Dalsim problémem je, ze se dvéma ruznymi predpisy funkce, muze na omezeném
intervalu dojit k témér totoznému prubéhu obou funkeci. Tento problém je dobie
patrny na grafech 7.2a a 7.2b. Na obou grafech jsou zobrazeny prubéhy dvou funkei,
které jsou témér totozné (hodnota meritni funkce se v tomto pripadé lisila o0 méné
nez 0,01 %). Relativni hodnoty komponent elektrickych susceptibilit jsou zapsany
v tabulce 7.2. Zde je mozné si povsimnout zasadniho rozdilu mezi obéma funkcemi.
Z takovychto dat pak nelze objektivné rozhodnout, kterd z funkci je blize realité.
Césteénym fesenim tohoto problému muze byt napiiklad jiz zminéné vyhodnocovéni
vice vzorku o stejné sccm najednou. Presnéjsi v tomto sméru by mély byt také vzorky
s vétsl tloustkou vrstvy, nebot ta vede k vyssimu poétu interferenénich minim v
ramci ihlového scanu.

%107 %107

ProloZeni dat
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Intenzita SHG [rel. j.]

* Naméfené hodnoty x

Intenzita SHG [rel. j.]

* Naméfené hodnoty x

2 x x . . . 2 x x . . )
30 40 50 60 70 30 40 50 60 70
Uhel natoceni vzorku [°] Uhel natoceni vzorku [°]
(a) (b)

Obrazek 7.2: Namétrena data prolozena kiivkou celkového ptispévku SHG pro vzorek
SiO,N, o tloustce 300 nm a 0,5 sccm. Obé funkee jsou pro stejny vzorek ze stejnych
dat a témér s totoznym prubéhem, avsak obé maji zna¢né odlisné hodnoty relativnich
susceptibilit (viz tabulka 7.2).
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T I S S S

Funkce (a) | 0,004 | 0,7 | 0,3 | 0,03 | 1 | 05
Funkee (b) | 0,00 | L | 05 |0,002] 0,3 | 0,1

Tabulka 7.2: Tabulka vyslednych relativnich hodnot komponent elektrickych suscep-
tibilit pro jeden vzorek SiO,N,, (0,5 scem, tloustka 300 nm). Obé tyto funkce dévaji
na rozmezi thlu natocéeni vzorku od 30° do 70° témér totozny prubéh, jak je vidét
na grafech 7.2. Funkce (a) odpovidd grafu 7.2a, funkce (b) odpovidé grafu 7.2b.

7.1.2 SHG na substratu BK7

Pro presnéjsi vyhodnocovani namérenych dat bylo nutné vyhodnotit, jak velky je
prispévek SHG ze substratu BK7 a jaky ma vliv na vypocet susceptibility samotné
vrstvy. Na grafu 7.3 je mozné vidét porovnani naméfenych dat pomoci tthlového
scanu samotného substratu BK7 a vybranych vzorki o riznych tloustkach a sccm.

Na téchto datech byly provadény dva typy vyhodnoceni - vyhodnoceni puvodnich
namétrenych dat a vyhodnoceni dat vzniklych odectenim prubéhu intenzity SHG ze
substratu BK7 od prubéhu intenzit SHG jednotlivych vzorku. Pri téchto vypoctech
se zprvu uvazoval piispévek jak z rozhrani S a I (povrch a rozhrani mezi vrstvou
a substratem), tak i z objemu vrstvy, nicméné se ukézalo, ze prispévek z objemu
vrstvy je témér nulovy. Vysledky v tabulce 7.3 jsou tedy relativnimi hodnotami
komponent tenzoru susceptibility pro rozhrani § a I.

Z tabulky 7.3 je patrné, ze i pres potenciondlné nezanedbatelny piispévek od
substratu k celkové intenzité SHG, se po jeho odec¢teni relativni hodnoty komponentu
vyrazné neméni. Zaroven je zde taktéz vidét, ze prispévek k SHG pochézi primarné
z rozhrani vrstvy se substratem a ptispévek k SHG z povrchu vrstvy je zde jen velmi
maly.

bez odecteni substratu odecteny substrat
0,25 scem | 1 scem | 1 scem | 0,25 scem | 1 scem | 1 scem
300 nm | 300 nm | 1200 nm | 300 nm | 300 nm | 1200 nm

L. 0 0 0,001 0,001 0 0
L. 1 1 1 1 1 1
XL, 0,5 0,4 0,5 0,5 0,5 0,5
X5, 0,002 0,02 0 0,001 0,01 0
X5 0 0 0 0,003 0 0
X5 0,002 0,09 0,001 0,004 0,06 0,001

Tabulka 7.3: Relativni hodnoty komponent tenzoru elektrické susceptibility pro tii
vzorky. U v8ech tii vzorku byl zjistén zanedbatelny prispévek SHG z objemu a jsou
zde tedy pouze hodnoty susceptibility pro rozhrani I a S. Pro kazdy vzorek byly
susceptibility dopocitany jak z puvodnich naméfenych dat (leva ¢ast tabulky), tak z
dat, od kterych byl odecten prispévek SHG ze substratu BK7 (prava ¢ast tabulky).
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Obrazek 7.3: Pribéhy naméfenych intenzit SHG pro tii ruzné vzorky (tloustky a
sccm uvedeny v grafu) a pro substrat BK7. Méteni bylo provadéno pomoci tthlového
scanu.

7.2 Polariza¢ni scan - vyhodnoceni dat

Pro polarizacni scan je vzdy nutné namérit dvé sady dat. Jedno méteni probiha
pii polarizaci vP (tedy proménna polarizace vstupniho infracerveného paprsku a
zdznam p polarizace SHG) a druhé pti vS (stejné jako vP, zde se vSak zaznamenava
s polarizace SHG). Pro kazdé z téchto méreni je nastaven fixni ihel nato¢eni vzorku,
avsak pro kontrolu jednotlivych méfeni se tento scan neprovadi pouze na jednom
thlu, ale postupné na nékolika (typicky v rozmezi od 30° do 70° s krokem 10°).

Vyhodnoceni probiha opét ve skriptu v Matlabu a oproti thlovému scanu je
vysledkem pouze jeden tenzor elektrické susceptibility se tfemi relativnimi kom-
ponentami. Jednd se o tenzor susceptibility ptislusici objemu vrstvy, z ¢ehoz tedy
vyplyva, ze dominantni prispévek u zkoumané vrstvy musi byt pravé z jejiho ob-
jemu, jinak bude vysledek znacné nepresny.

Vyhodnoceni dat je zalozeno na principu popsaném v publikaci [6], kde jsou
namétend data prolozena nasledujicimi funkcemi

Ine = (f'Ts + 9" I1p)* (7.2a)
I$pe = (hs)21§RI;R (7.2b)
Indexy p a s udévaji polarizaci, Ispye (Irr) je intenzita SHG (vstupniho IR

paprsku) a koeficienty f, g a h jsou takzvané expansni koeficienty a zaroven hledané
parametry pii prokladani dat. Pii vypoctu jednotlivych poli je zaroven nutné brat
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Obrazek 7.4: Ukéazka vyhodnoceni namétfenych dat pomoci polarizacniho scanu.
Méren{ probihalo na vzorku SiO,N, s 1 sccm a tloustkou piiblizné 3400 nm. Graf
(a) reprezentuje vP scan (tedy proménné polarizace vstupniho paprsku a zéznam p
polarizace SHG), graf (b) reprezentuje vS scan (tedy proménnd polarizace vstupniho
paprsku a zaznam s polarizace SHG) Oranzové body reprezentuji namérend data a
modra kfivka predstavuje jejich prolozeni pomoci funkce 7.2a u grafu (a) (respektive
7.2b u grafu (b)).

Xeox | Xoww | Xoos
relativni hodnoty 0,3 | 0,1
absolutni hodnoty [pm/V] | 0,9 | 04

Tabulka 7.4: Relativni a absolutni hodnoty objemového tenzoru susceptibility pro
vzorek SiO, N, o tloustce 3400 nm a 1 scem. Jednd se pouze o demonstraén{ ukdzku
vysledki, nebot samotny vzorek mél primérné pifspévek k SHG z rozhrani a vyuzit{
polarizacniho scanu tedy neni pro jeho métfeni vhodné.

v potaz mnohonasobné odrazy a jejich interferenci ve vrstvé obdobné jako bylo
popsano v sekci 4.1.

Z expansnich koeficientu lze nasledné vypocitat jednotlivé relativni komponenty
tenzoru susceptibility (tedy X ..., Xzzz @ Xzzz) & to FeSenim t¥{ rovnic o tfech neznamych,
zapsané zjednodusené jako

| =M | Xzaz | (7'3)
]’LS X"E"L’Z

kde matice M je ddna usporadanim soustavy a linedarnimi optickymi vlastnostmi
materidlu (viz publikace [41]).

Priiklad namérenych dat a jejich prolozeni prislusnou kiivkou, je vidét na grafech
7.4, kde graf 7.4a reprezentuje zdznam p polarizace SHG a graf 7.4b zadznam s pola-
rizace SHG. Vysledné hodnoty komponent tenzoru susceptibility je pak mozné vidét
v tabulce 7.4. Zaroven je zde nutné poznamenat, ze se v tomto ptipadé jedna pouze o
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demonstraéni ukdzku vyhodnoceni dat nebot jak bylo zminéno diive, tento piistup
meéfeni a vyhodnoceni dat lze pouzit jen v pripadé, ze dany vzorek ma zanedbatelny
prispévek k SHG z rozhrani a primérné se projevuje pouze prispévek z objemu vrstvy.
Vsechny vzorky namétené pro tuto praci vSsak mély primarné piispévek z rozhrani,
a proto vyuziti polarizacniho scanu neni pro tyto vzorku optimalni volbou.

7.2.1 Kalibrace

Pro zjisténi absolutnich hodnot susceptibility u méreni pomoci polarizacniho scanu je
nutné provést kalibraci. Tato kalibrace probiha obdobné jako je popsano v publikaci
[41].

Ke kalibraci je nutné mit vzorek, u kterého zname presné hodnoty elektrické
susceptibility. Pro nés je timto vzorkem vzorek kiemene fezany podél osy Y. U to-
hoto vzorku je dominantni komponentou xzz, = 0,80 pm/V [41]. S pomoci tohoto
vzorku je mozné provést prepocet z mérenych relativnich jednotek elektrické suscep-
tibility na jednotky V/m (respektive pm/V). Tento pfepocet vychéazi ze vztahu 7.2a,
kde vstupni IR paprsek mé p polarizace a detekujeme pouze p polarizaci SHG (pro
prehlednost v této sekci nebudou jednotlivé komponenty oznacovany pismenem p
jako tomu bylo doposud, nebot je jasné, Ze se bude vidy jednat o komponenty
nalezici p polarizaci). Vztah 7.2a se tedy zjednodusi na

Ispc = 1R, (7.4)
a tedy
Isna 9
— = f (7.5)
Itr

Expansni koeficient f je zavisly pouze na geometrickém uspofadédni méfeni a na
elektrické susceptibilité. Z toho tedy vyplyva, ze pro dany vzorek pfi stejném ge-
ometrickém usporadani méreni musi byt tento koeficient stejny a to i pti rozdilné
intenzité vstupniho IR paprsku.

Nejprve je tedy ze znalosti X, vypocitana hodnota f.,, coz je hodnota ex-
pansniho koeficientu, ktery ma vzorek (kifemen fezany podél osy Y) za daného ge-
ometrického usporadani experimentu. Tato hodnota je jiz v absolutnich jednotkach
pm/V. Jak jiz bylo fe¢eno, hodnota f je pii daném uspoiadani pro dany vzorek
konstantni a plati tedy

I A (7.6)

exp — Jcal>

kde £ je koeficient pro pfepocet mezi relativnimi a absolutnimi hodnotami a f.,, je
relativni hodnota koeficientu f z métfeni. Po dosazeni z 7.5 dostavame

k'2 I;’??G — 2 (7 7)
Ty = o '

kde I°? jsou naméfené relativni intenzity z experimentu. Po dosazeni hodnot z
meéfeni kifemene a vypocitané hodnoty f., lze jiz jednoduse dopocitat koeficient £.
Diky tomu, zZe je f linedrné zavislé na elektrické susceptibilité, bude platit

Xcal = k'Xemp (78)
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Pomoci tohoto prepoctu lze nasledné pro jakykoliv vzorek prevést relativni hodnoty
komponent tenzoru elektrickych susceptibilit na hodnoty absolutni. Vysledné abso-
lutn{ hodnoty tenzoru susceptibility pro vzorek SiO,N, o tloustce 3400 nm a 1 sccm
je mozné vidét v tabulce 7.4. Opét je zde vSak nutné zduraznit, ze tyto hodnoty jsou
pro soucasné kalibra¢ni postupy relevantni jen v piipadé, kdy dominuje piispévek
objemové generace SHG. Vzhledem k tomu, ze v tomto piipadé tomu tak nebylo,
jde pouze o demonstraci procesu kalibrace.

7.3 Zavislost susceptibility SiO,N, na tloustce vrstvy

Pro zkouméni zévislosti tenzoru elektrické susceptibility na tloustce vrstvy bylo
vyuzito ti{ vzorku SiO,N, se sccm 1 deponovanych na substratu BK7 a s tloustkami
priblizné 300 nm, 1200 nm a 3400 nm. Pro tato méfeni byl vyuzit uhlovy scan,
nebot se piedpoklddal piispévek jak z obou rozhrani, tak u dvou tlustsich vrstev
i nezanedbatelny piispévek z objemu vrstvy. Naméfené intenzity SHG je mozné
vidét na grafu 7.5a. V tomto grafu je mozné si vSimnout velmi vyrazného rozdilu
v naméfené intenzité mezi vzorkem s tloustkou 3400 nm a vzorky s tloustkami 300
nm a 1200 nm. Zaroven je také mozné si u vzorku 3400 nm vSimnout vyrazného
zvyseni intenzity kolem tihlu natoc¢eni 30° a 70°. Tento jev bude ddle zminén v sekci
7.3.2 nize.

P1i vyhodnoceni dat bylo zprvu poc¢itano s tim, ze do vysledné SHG pfispivaji
nezanedbatelné jak obé rozhrani, tak objem vrstev, avsak predpokladalo se, ze u
vrstvy 300 nm by se mél ptispévek z objemu ukazat jako zanedbatelny a postupné
se zveétSovat pro tlustsi vrstvy.

V tabulce 7.5 jsou vypsané hodnoty jednotlivych komponent tenzoru zjisténé
prolozenim namérenych dat. V grafech 7.5b - 7.5d jsou pak pro jednotlivé vzorky
ukazany nameérena data prolozend kiivkou celkového piispévku SHG.

Na grafu 7.5b jsou vidét experimentdlni data pro vzorek 300 nm prolozena
krivkou odpovidajici zjisténym tenzorum susceptibility pro dany vzorek. V tomto
ptipadé se jednd pouze o pifspévky z rozhrani, nebot se dle pfedpokladu ukazalo, Ze
piispévek z objemu je zanedbatelny. Z tabulky 7.5 pak vyplyvé, ze hlavni piispévek
k SHG pochézi z rozhrani mezi vrstvou a substratem (rozhrani I), coz odpovida

Vzorek o tloustce piiblizné 1200 nm je zobrazen na grafu 7.5¢. U tohoto vzorku
bylo vyhodnoceni ponékud sporné. Jako nejpresnéjsi se podle funkce 7.1 ukéazalo

oo | X | X L X0 [ X0 | X5 | X2, [ 0B | X0
300 nm | 0 1 | 04 [002] 0 ] 0,09 0 0

1200nm [0,00L| L | 05 ] 0 | 0 |[000l] 0 0
3400 nm | 0,9 | 05 | 1 |004] 06 | 04 |0,00L]| 0,1

OO OED

Tabulka 7.5: Relativni hodnoty komponent tenzoru elektrickych susceptibilit pro
vzorky se sccm 1 deponované na substratu BK7 a riiznou tloustkou vrstvy (300 nm,
1200 nm a 3400 nm)
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Obrazek 7.5: (a) Naméfené hodnoty intenzity SHG pro jednotlivé vzorky o
tloustkach 300 nm, 1200 nm a 3400 nm v zdvislosti na nato¢eni vzorku. Jedn4 se
o vzorky SiO,N, se sccm 1. (b) Naméfené hodnoty SHG a jejich prolozeni kiivkou
(zapocitan pouze pifspévek z rozhran{) pro vzorek o tloustce 300 nm (c¢) Naméfené
hodnoty SHG a jejich prolozeni kiivkou (zapocitan pouze prispévek z rozhrani) pro
vzorek o tloustce 1200 nm (d) Namérené hodnoty SHG a jejich prolozeni kiivkou
(zapocitan pifspévek z rozhrani i z objemu) pro vzorek o tloustce 3400 nm. Cernd
prerusovana kiivka v tomto grafu reprezentuje samotny piispévek z objemu vrstvy.
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zapocitani jak rozhrani, tak i objemu, nicméné relativni hodnoty komponent ten-
zoru objemu se pohybovaly fddové v hodnotédch 10~* a byly tedy prohldseny za
zanedbatelné a dale se pracovalo pouze s prispévkem z rozhrani. Vysledné relativni
komponenty tenzoru elektrickych susceptibilit jsou opét uvedeny v tabulce.

Poslednim vzorkem byl vzorek o tloustce piiblizné 3400 nm. Jak jiz bylo zminéno
vySe, u tohoto vzorku se projevil nami do té doby nepozorovany prubéh inten-
zity SHG (prudké navyseni intenzity okolo 30° a 70° natoceni vzorku). Z tohoto
duvodu neprobihalo vyhodnoceni na celém rozsahu natoceni vzorku (tedy od 30°
do 70°), ale pouze na rozsahu 40° az 70°, coz je vidét na grafu 7.5d. U tohoto
vzorku se jako nejpresnéjsi ukazalo zapocitat jak rozhrani, tak objem vrstvy. Na
grafu jsou vidét namérené hodnoty SHG, které jsou prolozeny modrou kiivkou, jez
stejné jako u predeslych grafu reprezentuje celkovou SHG. Cernd prerusovand kiivka
pak znazornuje prispévek k SHG pouze z objemu vrstvy. Vysledné relativni hodnoty
komponent susceptibility je opét mozné vidét v tabulce 7.5.

Z namétrenych dat a z tenzoru susceptibilit je pomérné dobte patrné, ze vzorky
s tloustkou 300 nm a 1200 nm jsou si velmi podobné, coz je ddno tim, Ze pokud m4
vrstva nulovy (respektive zanedbatelny) pifspévek SHG z objemu, samotné tloustka
vrstvy v idealnim pripadé bude mit vliv pouze na interferen¢ni zménu intenzit na
rozhranich diky zméné optické drahy. Jind situace je vSak u vzorku 3400 nm, kde
mé na vyslednou intenzitu zasadni vliv i objem vrstvy a poméry mezi jednotlivymi
hodnotami susceptibilit se oproti predeslym dvéma vzorkum zasadné lisi.

7.3.1 Vyhodnoceni vice vzorkii soucasné

Jednim ze zpusobu, jak zpfesnit vyhodnoceni dat je zpracovani nékolika vzorku o
stejné sccm soucasné. Diky pouziti vétstho mnozstvi dat z ruznych vzorku dochédzi

k omezeni rozptylu jednotlivych hledanych parametru (komponent tenzoru elek-
trickych susceptibilit), nebot proklddana kiivka m4 vice podminek, které musi spliiovat.
Tento pristup byl testovan mimo jiné i na dfive zminénych vzorcich o sccm 1 a

s tloustkami 300 nm, 1200 nm a 3400 nm. V tomto pifpadé se vsak ukdzalo, Ze
prubéh intenzity u vzorku 3400 nm je natolik odlisny od predeslych dvou, zZe je neni
mozné prolozit podobnym prubéhem a celkové vysledky byly mnohem horsi nez
pii vyhodnocovéani kazdého vzorku zvlast. Z tohoto diivodu byly nakonec spolecné
vyhodnocovany pouze dva tenci vzorky.

V tabulce 7.6 je mozné vidét vysledné relativni susceptibility. Opét se jedna
pouze o susceptibility z rozhrani, nebot piispévek z objemu je zde zanedbatelny. Je-
jich hodnoty se blizi hodnotdm zjisténym pfi vyhodnocovani kazdého vzorku zv14st
(tabulka 7.5 v predeslé sekci). Na grafech 7.6a a 7.6b je pak mozné vidét namérena
data pro oba vzorky, kterd jsou prolozena krivkou, jez ma pro oba vzorky stejné
parametry dané relativnimi susceptibilitami. Pfi porovnani s grafy z predeslé sekce
(grafy 7.5b a 7.5¢) je mozné si povsimnout, Ze prolozend kiivka pii tomto vyhodno-
ceni proklada data hufe nez pfi vyhodnoceni vzorku samostatné. Tento fakt je opét
dan tim, ze prokladand krivka musi spliovat vice podminek a je tedy vice omezena.
I ptes to, ze tedy v tomto piipadé dava meritni funkce horsi vysledky, celkové je
vysledek fyzikdlné vérohodnéjsi.
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X | x e | X | X5ee | Xome | Xone
300 nm a 1200 om | 0,01 | 1 | 0,5 | 0,009 | 0,03 | 0,04

Tabulka 7.6: Relativni komponenty tenzoru elektrickych susceptibilit pti vyhodno-
ceni dvou vzorku SiO,N, se sccm 1 a o tloustkach 300 nm a 1200 nm soucasné.

%107 %107

Intenzita SHG [rel. j]
Intenzita SHG [rel. j.]

XxXx XxX o o
.

30 40 50 60 70 30 40 50 60 70

Uhel natoéeni vzorku [°] Uhel natogeni vzorku [°]
(a) (b)

Obrézek 7.6: Namérend data (oranzové body) a jejich prolozeni kiivkou odpovidajici
zjisténym koeficientum elektrické susceptibility (modra kiivka). Vyhodnoceni bylo
provadéno na dvou vzorcich zaroven a susceptibility jsou tedy pro obé kiivky stejné.
Graf (a) reprezentuje vzorek 300 nm, graf (b) reprezentuje vzorek 1200 nm.

7.3.2 Vzorek SiO;N, 3400 nm

Jak jiz bylo zminéno v predeslych sekcich, u vzorku SiO,N, se scem 1 a tloustkou
3400 nm byl pozorovan neobvykly prubéh intenzity SHG v zavislosti na natoc¢eni
vzorku (viz obrazek v predeslé sekci 7.5a). Pozdéji byl obdobny prubéh intenzity
pozorovan i na dalsich vzorcich s rozdilnymi scem a tloustkou vice jak 1000 nm.

Zprvu se predpokladalo, ze se jednd o nechtény signal z ndhodnych odrazu, ¢i
Spatné odstinéni infracerveného paprsku, ktery by mohl teoreticky byt zachycen
detektorem, ktery zaznamenava SHG. Kvuli tomuto predpokladu byla provedena
sada méfeni popsanych v sekei 5.4 ,Sum pozadi“, aviak tato méfeni ukdzala, ze se
s nejvetsi pravdépodobnosti jedna o signal pochéazejici z vrstvy.

Dalsim métenim, které mélo potvrdit, zdali se jedna o skutecény signal z vrstvy
nebo o nechtény signél napiiklad z odrazu od okolnich predmétu, bylo méteni pomoci
transmisniho médu. V tomto modu probiha méreni témért identicky jako v modu re-
flexnim, avSak detektor namisto odrazeného svétla zaznamenava svétlo proslé skrze
vzorek. Jak je vidét z grafu 7.7a, okolo natoceni vzorku 30° a 70° je patrny vyrazny
pokles namétené intenzity SHG.

Pro oblast okolo 70° je tento pokles mozné vysvétlit diky Brewsterovu ihlu pro p
polarizaci, ktery je zde ptiblizné 60°. Okolo tohoto tihlu je odrazivost témér nulova a
SHG se tedy projevuje prevazné v transmisnim modu méteni, avsak nad timto thlem
bude odrazivost velmi rychle rust a SHG se naopak bude znatelné vice projevovat
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Obrézek 7.7: Méfen{ vzorku SiO,N, o sccm 1 a tloustce 3400 nm (a) pomoct
transmisniho médu (b) pomoci reflexntho médu na vétsim rozsahu natoceni vzorku

v reflexnim maodu.

Pokles intenzity SHG v oblasti okolo 35° pfi transmisnim méfeni (a zvyseni
intenzity SHG na stejné oblasti pii reflexnim méfeni) jesté neni zcela objasnén a
to predevsim z duvodu, Ze tato méreni byla provadéna tésné pred sepisovanim této
prace. V budoucnu vsak bude tento jev podroben detailnéjsimu zkoumani.

Poslednim méfenim, které bylo na tomto vzorku provedeno, bylo opét méreni
v reflexnim médu, avsak oproti predeslym mérenim bylo provedeno v rozsahu thla
natoceni vzorku 25° az 80° a s krokem 0,5°. Toto méfeni mélo za cil zjistit, jestli se
intenzita pri nizsich a vyssich uhlech natoc¢eni nadéle zvysuje, pripadné jestli prubéh
vypadd ,redlné“ (tzn. pokud by zde byl napiiklad jeden ostry vrchol, dalo by se
predpoklddat, ze zaznamenavame signal odjinud). Jak je vidét na grafu 7.7b, nejsou
zde ostré vrcholy, ¢i jiné ikazy, které by naznacovaly chybné méreni. S prihlédnutim
k predeslym meéfenim a k tomu, Ze byl podobny prubéh pozdéji pozorovan i u jinych
vzorku, 1ze tedy prohlasit, ze se skutecné jedna o signal z vrstvy.

7.4 Zavislost susceptibility na sccm vzorkii

Jedno z z méfeni mélo za cil na souboru vzorku piiblizné o stejné tloustce zjistit
zévislost elektrické susceptibility na scem. Vsechny vzorky mély tloustku priblizné
300 nm a jejich sccm se pohybovalo v rozsahu od 0 (tedy vzorek SisNy) az do 2.
Méfeni probihalo opét thlovym scanem, nebot jak bylo ukdzano difve, vzorky o
malé tloustce maji typicky pifspévky z rozhrani a polarizaéni scan by proto byl pro
jejich méfeni a vyhodnoceni nevhodny.

Na grafech 7.8a a 7.8b jsou vidét naméfena data intenzity SHG pro jednot-
livé vzorky (rozdéleno do dvou grafu pouze kvuli vétsi prehlednosti). Jak je mozné
si povSimnout, vétsina vzorku mé velmi podobny prubéh intenzity SHG. Vyrazny
rozdil je pozorovatelny pouze u vzorku SizN,. Duvodu tohoto rozdilu muze byt velké
mnozstvi napriklad vétsi mechanické napéti, které vznika pti depozici ve vrstvach
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Obrazek 7.8: Intenzita SHG v zdvislosti na tihlu natoceni vzorku pro vzorky SiO,N,
o tloustce priblizné 300 nm s rozdilnym sccm (scem 0 reprezentuje vzorek SizNy).
Rozdéleni na dva grafy je pouze z duvodu piehlednosti.

Xooe | Xowe | Xawe | Xooz | Xore | XBo

0 scem 0 1 | 05 |0,003]0,002] 0,005

0,25 sccm | 0,001 | 1 | 0,5 | 0,001 | 0,003 | 0,004
0,5sccm | 0,01 | 1 | 05 ]0,002] 03 | 0.1
0,75 sccm | 002 | 1 | 0 | 0,08 | 0,1 | 06
1 sccm 0 1 | 04]002] 0 | 0,09

15sccm | 0 1 | 05| 0 |0,003]0,005
2 scem 0 1T | 03] 0,02 [0004] 02

Tabulka 7.7: Relativni elektrické susceptibility pro vzorky SiO,N, o tloustce
priblizné 300 nm a ruzném sccm. Prispévek z objemu byl pro vSechny vypsané
vzorky zanedbatelny.

SizN, nebo absence kysliku pti depozici. Jak jiz bylo zminéno diive, samotna SHG
je zavisla na velkém mnozstvi parametru a interpretace vysledku je tedy komplexni
zélezitosti, pri které je nutné vyuzit i dalsi metody k charakterizaci vrstvy, pripadné
vyuzit modelu pro jednotlivé typy vrstev. Tyto modely vSak prozatim neméame, ne-
bot jsme neméli k dispozici vétsi mnozstvi vzorkt od kazdého typu vrstvy, na kterych
by mohla byt provedena méteni a nasledné vytvoren model pro danou vrstvu. Z to-
hoto duvodu jsou tato méfeni spiSe demonstracni a validace vysledku bude muset
byt provedena na vétsim mmnozstvi vzorku.

Vysledné relativni komponenty tenzoru susceptibilit je mozné vidét v tabulce
7.7. Nejvetsi prispévek je u vSech vzorku z rozhrani mezi I, tedy rozhrani mezi
substratem a vrstvou. Tento vysledek byl predpoklddany, nebot na tomto rozhrani
dochézi k nejvétsim defekttim a k porusenim symetrie, coz zapricinuje generaci druhé
harmonické. U vzorku 0,5 sccm, 0,75 scem a 2 scem je pak i nezanedbatelny prispévek
z rozhrani S, tedy rozhrani mezi vrstvou a vzduchem. Opét se muze jednat o defekty
na povrchu ¢i jiné jevy, avSak k presnéjsimu vyhodnoceni by bylo nutné promérit
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vice vzorku a pripadné vyuzit i dalsi metody charakterizace.

7.5 Porovnani vzorku na substratu Si a BK7

Jak jiz bylo zminéno diive, vzorky, které jsme méli k dispozici, byly deponovany na
kremikovych a sklenénych substratech. Vétsina métreni provedenych v souvislosti s
touto praci se zabyvala vzorky se sklenénym substratem, nebot jak bylo uvedeno
v kapitole 6, na téchto vzorcich nedochazelo k postupnému zesileni SHG signalu v
réamei nékolika po sobé jdoucich méfenich, coz zajistovalo opakovatelnost méfeni a
potlacovalo chybu, ktera by zesilenim vznikala.

Pro porovnani bylo provedeno i nékolik méteni na vzorcich s kfemikovym substratem,
avsak intenzita infracerveného paprsku byla nastavena priblizné na 94 J/m?, kde se
zesileni témeér neprojevovalo a zaroven bylo provedeno nékolik méreni stejného mista,
aby se vyloucilo, ze dochazi k vyraznému zesileni signalu.

Méfeni bylo provadéno na vzorku se sccm 1 a tloustce piiblizné 1200 nm. De-
pozice vzorku na kiemikovém i na sklenéném substratu probihala najednou v jedné
,varce“ a obé vrstvy by tedy mély mit velmi podobné vlastnosti (naptiklad diky
rozdilnému nabijeni substratu béhem depozice se muze mirné lisit tloustka vrstvy).

Na grafech 7.9a a 7.9b je mozné vidét prubeéh intenzity SHG a intenzity odrazeného
infracerveného svétla v zavislosti na natoceni vzorku pro vrstvu deponovanou na
substratu BK7. Obdobné je na grafech 7.9¢ a 7.9d mozné vidét stejné prubéhy pro
vzorek deponovany na kifemikovém substratu.

Z grafu jsou patrné zasadni rozdily v prubéhu intenzit SHG a celkové vyssi ma-
ximalni intenzita SHG u vzorku deponovaného na kiemikovém substratu. Pro in-
fracervené svétlo tyto rozdily nejsou jiz tak velké, hlavnim rozdilem je zde predevsim
posunuti minima intenzity a prumeérné vyssi intenzita odrazeného svétla.

Vyhodnoceni bylo provadéno zvlast pro oba vzorky a vysledné relativni hodnoty
komponent tenzoru elektrickych susceptibilit je mozné vidét v tabulce 7.8. Jak je
mozné si z tabulky povsSimnout, hlavnim rozdilem mezi jednotlivymi vysledky je
piedevsim komponenta y.__, ktera je pro vzorek na kiemikovém substratu vyrazné
vyssi. Tento rozdil muze byt dan kupiikladu vrstvickou SiO,, kterd méa tendenci se
vytvaret na kiremikovych substratech a diky tomu, ze depozice probiha za pridani
kysliku do komory, muze se tato vrstvicka nachdzet i na rozhrani mezi Si a SiO;N,
a ovliviovat zde SHG.

Déle byla pfi tomto fitu predpokladana absence objemové generace SHG. Z
predchozich publikaci (viz napiiklad [6]), je ale zfejmé, Ze tato generace muze byt
pritomna - napriklad kvuli rezidudlnimu mechanickému napéti ve vrstvé. Vzhledem
k tomu, ze mechanické napéti ve vrstvé bude do znac¢né miry zavislé na substratu,
bude toto napéti rozdilné u vrstev deponovanych na amorfnim skle BK7 a na krys-
talickém kiemiku.
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Obrazek 7.9: Porovnani dvou vzorku deponovanych na sklenéném a kiremikovém
substratu. Oba vzorky maji tloustku pfiblizné 1200 nm a scem 1. (a) Intenzita SHG
detekovand u vzorku se substratem BK7 (b) Intenzita odrazeného infracerveného
svétla detekovand u vzorku se substratem BK7 (c) Intenzita SHG detekovana u

vzorku se substratem Si (d) Intenzita odrazeného infracerveného svétla detekovand

u vzorku se substriatem Si

X | X | X |00 | X | X
substrat BK7 | 0,001 051 0 | 0 |0,001
substrat Si | 0,01 08 [0,02] 0 |0,002

Tabulka 7.8: Vysledné relativni komponenty tenzoru elektrickych susceptibilit pro
vzorky o tloustce piiblizné 1200 nm se sccm 1 deponované na BK7 a Si.
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8 Zavér

Tato diplomova prace se zabyvala zkoumanim a mérenim generace druhé harmonické
na optickych tenkych vrstvach. Pfedmétem zkouméni zde byly primarné vzorky s
deponovanymi vrstvami SigN4 a SiO,N,. Teoretickd ¢ast se zabyvala popisem ne-
linearniho optického jevu generace druhé harmonické a problematikou optickych
tenkych vrstev. Hlavnim ptfinosem teoretické ¢asti vSak byla reserse svétlem induko-
vanych zmén v materidlu, konkrétnéji pak popis fotogalvanického efektu a provazani
teoretickych poznatku o tomto jevu s pozorovanimi pri experimentech.

Experimentdlni ¢ast prace se vénovala méfenim na optické sestavé nachazejici
se v laboratoii v turnovském vyzkumném centru TOPTEC. Tato sestava slouzi
pro zédznam generace druhé harmonické na vzorcich s deponovanou tenkou vrstvou.
Hlavnim cilem prace pak bylo provést fadu méfeni na vzorcich SisN, a SiOyN,
(vzorky s ruznym pomérem kysliku a dusiku) a zjistit zdvislost dcinnosti gene-
race druhé harmonické na riznych parametrech tenké vrstvy (tloustka, pomér mezi
kyslikem a dusikem, atd.).

Na téchto métenich se projevil hlavni nedostatek této metody charakterizace a
to velmi slozita interpretace namétfenych dat. Ukézalo se, Ze bez experimentdlné
ovérenych modelu pro dané vrstvy, které by slouzily pro porovnani s vysledky z
méfeni, neni mozné u jednotlivych vzorku spolehlivé urcovat jejich vlastnosti. Tento
fakt nastinil jeden z dalsich sméru, kterymi se bude prace na této metodé ubirat, a to
méreni vétsiho souboru vzorku, ze kterych se nasledné vytvori modely pro jednotlivé
vrstvy.

Jednim z podstatnych vysledki téchto métenich bylo zjisténi pomérné malého
piispévku k SHG z objemu vrstev u vzorku SiO,N, deponovanych na substratu
N-BKY7, oproti diive pozorovanému objemovému piispévku k SHG u vrstev SizNy
deponovanych na kiemikovych substratech. Toto zjisténi by v budoucnu mohlo na-
pomoci pii identifikaci zpusobu, jakym ve vrstvach SizN, vznika objemovy prispévek
k SHG, ktery je zde pomérné vyrazny, avsak dle teorie by zde mél byt zanedbatelny.
Jako mozny zdroj se dle pozorovani jevi napiiklad mechanické napéti indukované
ve vrstve.

Dle puvodniho zadani diplomové prace méla byt posledni ¢dsti uprava soft-
waru pro vyhodnocovani namérenych dat takovym zpusobem, aby bylo mozné zpra-
covavat data z vicevrstvych vzorku (do této doby byly méfeny pouze vzorky s jed-
nou vrstvou). Od tohoto tikolu se vsak prozatim docasné upustilo a to predevsim z
duvodu pozorovaného zesileni SHG na vzorku po predchézejicich mérenich. Zkoumani
tohoto jevu tedy dostalo prednost, nebot se jednalo o pro nds zatim neznamy jev,
ktery potencionalné mohl znacneé ovliviovat vysledky méfeni a vnaset do namérenych
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dat vyraznou chybu. Pro objasnéni tohoto jevu bylo provedeno velké mmnozstvi
meéfeni, kterd prinesla fadu informaci vedouci k lepsimu pochopeni tohoto efektu.

Z méteni vyplyvalo, ze zesileni SHG pozorované na vzorku odpovida piiblizné
Sesté mocniné intenzity paprsku, ktery byl pouzit pfi predeslém méreni. Déle se
ukézalo, ze toto zesileni je dlouhodobym efektem a i po nékolika dnech m& na
vysledky druhého méfeni stejny vliv. Z dalsich méfeni vyplynulo, ze pfi méfeni
jedné oblasti nékolikrat po sobé se zesileni kumuluje az do jisté miry saturace.
vzorku deponovanych na kiemikovém substratu a na vzorcich se substratem BK7
k zesileni nedochézi (respektive nedochazi k zadnému detekovatelnému zesileni).
Vsechna tato pozorovani nakonec vedla k identifikaci koherentniho fotogalvanického
jevu jakozto pfi¢iné tohoto zesilovani. Nasledné bylo provedeno i nékolik pokusu o
zpétné vyruseni tohoto zesileni, avsak ani jeden nedopadl ispésné. Zkoumani tohoto
jevu a pripadné jeho dalsi vyuziti je v posledni dobé velmi zivym a diskutovanym
tématem, coz dokazuje celd fada publikaci, které vysly v nedavné dobé naptiklad v
Nature Photonics (viz [46, 47, 48]).

Vysledky této prace by do budoucna mély slouzit jako pomyslny odrazovy mustek
pii dalsi snaze o zprovoznéni a zlepseni této méfici metody. Hlavnim (a zatim znacéné
idealistickym) cilem do budoucna je propojit tuto metodu s ostatnimi metodami
charakterizace tenkych vrstev pouzivanych v laboratorich TOPTECu a vytvorit tak
proces, pti kterém bude mozné o dané vrstveé zjistit v kratkém case velké mnozstvi
informaci. Je zfejmé, ze zdkladnim predpokladem pro uskutec¢néni tohoto cile bude
pochopit a matematicky popsat mechanismy vzniku SHG v tenkych vrstvach, coz
bylo pravé cilem této prace.
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