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Kapitola 1

Uvod

Casové rozlisend terahertzové (THz) spektroskopie, kterou se zabyva tato
diplomova prace, je relativné novou spektroskopickou metodou pro dalekou
infracervenou oblast. Princip generace THz zafeni je znam pomérné dlouho
a byl popséan jiz H. Hertzem: polarizace v latce funguje jako zdroj vstupujici
do Maxwellovych rovnic a zpusobuje vyzarovani elektromagnetické viny. Pti
vhodnych vlastnostech polarizace mé vyzarena vina velmi Siroké spektrum:
jeho §itka je neptimo imérna dobé trvani poruchy. Teprve koncem 70. let se
vsak objevily prvni femtosekundové lasery, které pozdéji umoznily generovat
THz zafeni ve formé velmi kratkych pulsu se sirokym spektrem (1978: prvni
experimenty s pulsy o frekvenci ~ 1 THz). S rozvojem novych technologii a
sjednocovanim optiky a elektroniky nasla THz spektroskopie Siroké uplatnéni
v mnoha aplikacich. To lze dokumentovat i na poc¢tu publikaci vénujicich se
této oblasti: v roce 1989 se objevily prvni ¢lanky zabyvajici se THz spek-
troskopii, v roce 1994 jich bylo publikovano vice nez 100, a v roce 2000 jiz
pres 350 ¢lanku.

Metoda pracuje s vysoce koherentnimi ultrakratkymi terahertzovymi pul-
sy, tj. puls obsahuje pfiblizné 1 periodu nosné frekvence. Typickd nosné
frekvence je 1 THz, coz odpovid4 hodnoté 33 cm ™!, vlnové délce 0.3 mm a 1 ps
v ¢asové oblasti. Metoda je fazové citliva, nebot je detekovano elektrické pole,
ne pouze jeho intenzita. To umoznuje ziskat z jednoho zmétfeného spektra
realnou i imaginarni ¢ast optickych veli¢in bez nutnosti provést Kramersovu—
Kronigovu analyzu nebo vytvorit apriorni fitovaci model. Z nazvu metody
vyplyva, ze mérenim dostaneme informaci v ¢asové oblasti, tu vsak lze trans-
formovat na frekvenéni zavislosti.

Casové rozlisend THz spektroskopie je s ispéchem pouzivéna v mnoha
provedenich: metody pump-probe (optickd excitace - THz sondovani), THz
emisni spektroskopie (vyzareni THz pulsu zkoumanym vzorkem); dalsi dveé
techniky (transmisni a reflexni spektroskopie) jsou podrobné popsany nize.



Metoda je vhodna jak pro charakterizaci novych materiali, tak pro zkoumani
obecnéjsich fyzikalnich jevi, napft. ultrarychlé dynamiky nosicu naboje v
polovodicich a supravodic¢ich, solvacni dynamiky kapalin; studiu mékkych
miizkovych vibraci, aktivnich v terahertzové oblasti, bude vénovana samostat-
na kapitola.

Tato prace je clenéna do nékolika ¢asti. Kapitola 2 podava popis metod
generovani a detekce THz pulsii, a déle struénou charakteristiku zkoumanych
materidlu ve formé objemovych vzorku, predevsim z hlediska fazovych pre-
chodu. Typy experimentalniho usporadani, mérici postupy a metody zpra-
covani popisuje kap. 3. V kapitole 4 se zabyvame fesenim dvou problému
souvisejicich se sifenim THz pulsu ve vzorku. Experimentdlni ¢ast této prace
se tyka predevsim transmisni THz spektroskopie (¢ast 3.1), prispivé vsak téz
k THz reflexni spektroskopii (Casti 3.2, 4.2) feSenim nékterych otdzek s ni
spojenych. Kap. 5 popisuje vysledky méteni s tenkymi vrstvami SBT a BZN,
zejména teplotni zavislosti jejich komplexnich spekter. Tyto vysledky jsou
srovnany s vlastnostmi objemovych vzorku tychz materialu, publikovanymi
v jinych pracech. Kapitola 6 shrnuje dosazené vysledky.



Kapitola 2

Terahertzova spektroskopie
tenkych vrstev

V této diplomové praci se budeme zabyvat aplikaci ultrakratkych THz
pulstu na métreni polarnich oscilaci tenkych vrstev. Pokud tedy budeme hovorit
o THz pulsech nebo o THz zareni, budeme mit vzdy na mysli ultrakratké elek-
tromagnetické pulsy obsahujici frekvenéni komponenty v oblasti 100 GHz az
3 THz. Tyto pulsy jsou generovany koherentné vlivem interakce optickych
pulst s vhodnym materidlem, a koherentné a synchronné detekovany po-
moci vzorkovani dalsim optickym pulsem. Vzhledem k tomu, ze se jednd o
velmi mladou a intenzivné se rozvijejici metodu, popiseme v nasledujicich
odstavcich princip generovani a detekce THz pulsu i princip vlastni metody.

2.1 Zdroje THz zareni

Princip vzniku THz pulsu spociva ve vytvoreni ¢asové proménné niz-
kofrekvenéni polarizace P(t), kterd se méni v kratkém casovém tseku At.
Vyzarené spektrum dosahuje maxima pro frekvenci

1
Vmax X Kt
Abychom takto ziskali THz zareni, je nutné, aby se doba At pohybovala
v fadu pikosekund. Toho muzeme dosahnout excitaci emitoru pomoci sub-
pikosekundovych pulsu.
V piipadé bodového zdroje (s rozméry mensimi nez vinova délka genero-
vaného zéareni) dostavdme pro emitované elektrické pole daleko od zdroje

o?pP
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Ke generaci zareni v terahertzové oblasti se nejc¢astéji uziva dvou zédkladnich
postupu: fotovodivé spinani a optické usmérneéni.

2.1.1 Fotovodivé spinani
Princip metody je znazornén na obr.2.1.
Emitor

—
Laser /\ “ 1 —H‘ +

>

o THz puls

Obr. 2.1: Emitor

Jako emitor slouzi polovodicova desticka, na kterou jsou naneseny dvé
elektrody. V nasi laboratofi pouzivame tzv. polovodicové emitory s velkou
aperturou, kde je vzdélenost mezi elektrodami rovna typicky nékolika mm.
V takto ptripraveném emitoru vytvotrime elektrické pole prilozenim vysokého
napéti (fddove 1000 V). Na emitor nechame dale dopadat ultrakratké optické
pulsy s energii fotonu vétsi nez Sitka zakazaného pasu, které v ném vytvoii
elektron-dérové pary. Volné nosice ve vodivostnim pésu jsou urychleny ve
smeéru pole, a tim vyzaiuji ve sméru kolmém k elektrickému poli. Poté dojde k
saturaci rychlosti nosicu, k jejich rekombinaci, eventuelné k rychlému zachytu
v pastech. Ultrarychla dynamika nosic¢t je pak urcujici pro konkrétni tvar
emitovaného THz pulsu, a tim i pro jeho spektrum. Nakonec pfejde emitor
do rovnovazného stavu a je ptripraven na dopad dalsiho pulsu.

Jako emitory se nejcastéji pouzivaji monokrystaly intrinsickych nebo slabé
dopovanych InP [1] a GaAs [2] nebo specidlné upravené polovodicové struk-
tury (RD-SOS [3], LT GaAs [4]) a dalsi.

2.1.2 Optické usmérnéni

Jedna se vlastné o nelinearni opticky jev. U materidlu bez stfedu symetrie
lze nelinearni polarizaci aproximovat vztahem

PO (1) = XD E(1)?



Tento vztah mimo jiné popisuje i generaci rozdilové frekvence, kdy dva
optické fotony o frekvencich vy, vy daji vznik fotonu s frekvenci |v; — 1|
[5, kap. 11]. Siika spektra takto generovaného THz pulsu zavisi na spektralni
Sitce optického excitacniho pulsu, kterd vymezuje frekvence vy, v5, a na dis-
perzi nelinedrniho prostiedi v terahertzové oblasti. Vytvoreni prechodné po-
larizace je témér okamzité; to ma za nasledek vyssi dosazitelné frekvence (az
70 THz [6]).

Jestlize je frekvence optického zareni vétsi nez sitka zakazaného pasu, do-
jde v materialu k mezipasovému prechodu. Ptislusny nelinearni koeficient ob-
vykle dosahuje diky rezonanénimu zesileni vysokych hodnot, je tedy zarucena
vysoka uc¢innost konverze a neni tieba pozadovat synchronizaci faze. Tato re-
zonanéni metoda se uplatnuje napf. v emitorech vyrobenych z GaAs [7], InP
a CdTe [8].

Pokud k rezonanci nemuze dojit, je obvykle treba splnit podminku sfidzo-
vani (pro uplnost podotknéme, Ze existuji materialy s vysokymi nelinearnimi
koeficienty, u nichz se obejdeme i bez sfazovani [10, odst. 2.1.2]):

ETHZ = El - EQ

kde ki, ks jsou vlnové vektory optickych fotont. Nejcastéji pouzivanym ma-
teridlem je ZnTe [9] s frekvencnim rozsahem 0.1 GHz-3 THz.

2.2 Detektory THz zareni

Velikou vyhodou popisované spektroskopické metody je moznost fazoveée
citlivé detekce, tedy moznost zméfit casovy prubeh elektrického pole THz
pulsu. V této casti popiseme princip dvou nejcastéji pouzivanych zpusobu
detekce, fotovodivé a elektrooptické vzorkovani.

2.2.1 Fotovodivé vzorkovani

Jednd se o jev inverzni k fotovodivému spinani (viz kap. 2.1.1). Funkci
prilozeného napéti na polovodicovou desticku zde plni THz puls, ktery v de-
tektoru vytvori elektrické pole. Opticky puls generuje v senzoru volné nositele
naboje diky mezipasové excitaci. Pokud se dopad optického pulsu na detek-
tor casové prekryva s pritomnosti THz pole, zacne senzorem protékat proud,
jehoz velikost a smér se zméri.

Za predpokladu, ze pocet nosicu je primo umeérny velikosti pole, muzeme
zménou ¢asového zpozdéni obou pulsu ziskat tvar celého THz pulsu. Pokud
totiz sitka optického pulsu (v casové oblasti) je mnohem mensi nez sirka



THz pulsu, dostaneme pro dané ¢asové zpozdéni jeden bod z prubéhu THz
elektrického pole.

2.2.2 Elektrooptické vzorkovani

Tato metoda je zalozena na linearnim elektrooptickém jevu. Jako de-
tektor slouzi necentrosymetricky krystal o vhodné orientaci (nejcastéji ZnTe
[11]), viz obr. 2.2. Elektrické pole THz pulsu vyvold v krystalu dvojlom, kde
rozdil fadného a mimoradného indexu lomu

An = |ne — ny| < ne

Polarizace vzorkovaciho optického pulsu, puvodné linearni, se po pruchodu
detektorem zmeéni na eliptickou, a to ptimo imérné pritomnému elektrickému
poli. Analyzou velikosti elipticity dostaneme okamzité elektrické pole v krys-
talu, a zménou casového zpozdéni 1ze podobné jako v ¢asti 2.2.1 ziskat cely
tvar THz pulsu.

linearni polarizace elipticka polarizace

Obr. 2.2: Senzor

Z hlediska detekce je vhodné prevést eliptickou, ale témér linearni po-
larizaci svétla po vystupu ze senzoru na polarizaci eliptickou, ale témér
kruhovou, pomoci A/4 desticky. Horizontalni a vertikalni slozku polarizace
optického pulsu nechame pak oddélené dopadat do fotodiod; rozdil signalu
urcuje hledanou hodnotu THz elektrického pole. Na obr. 2.3 je zachycen
priklad prubéhu THz elektrického pole, ziskaného v usporadéani, kde emi-
torem i senzorem jsou dva stejné monokrystaly ZnTe s orientaci (110) a o
tloustce 1 mm.
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Obr. 2.3: Typicky casovy prubéh el. pole THz pulsu

2.3 Zkoumané tenké vrstvy

Prvni feroelektrické tenké vrstvy byly vyrobeny pifed témér 50 lety
[12], nemély vsak vétsiho vyuziti, hlavné diky $patné reprodukovatelnosti
vysledku. Velky rozmach zaznamenaly az v poloviné 80. let a od té doby
jsou predmeétem intenzivniho vyzkumu. K piipravé kvalitnich tenkych vrstev
totiz prispély nové metody jako MOCVD, sol-gel nebo laserova ablace [13].

Ukazuje se, ze tenké vrstvy se v nékterych vlastnostech lisi od obje-
movych materidlu (nizsi statickd permitivita, vétsi dielektrické ztraty, nizsi
krystalizacni teplota, a predev§sim odlisné chovani v zavislosti na teploteé,
elektrickém a magnetickém poli [14, 15]). Tyto rozdily mohou byt zpusobeny
napi. pritomnosti substratu, jehoz miizkové parametry se ne vzdy shoduji
s parametry materidlu tenké vrstvy. Dochazi pak ke vzniku mechanickych
pnuti, defekt nebo prechodové vrstvy na rozhrani. Vlastnosti tenkych vrstev
mohou téz do znacné miry zaviset na metodé piipravy.

Substraty pro tenké vrstvy musime naopak vybirat tak, aby ovliviiovaly
charakterizaci vrstev co moznéa nejméné, a aby jejich vlastnosti byly znamy.
7 hlediska spektroskopickych studii jsou pak vhodné materialy pruhledné v
daném spektralnim oboru (pro transmisni méfeni) a s povlovnou frekvenéni
zavislosti komplexni permitivity ve zkoumané oblasti.

Soucastky vyrobené z tenkych vrstev maji nékteré vyhody oproti soucast-
kam ,objemovym“: nizsi pracovni napéti, rychlejsi odezva, vétsi laditelnost
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[16, 17]. Hlavni pfednosti tenkych vrstev jsou ovsem jejich rozméry. Nachézeji
uplatnéni predevdim v mikroelektronice (mobilni komunikace, feroelektrické
paméti v pocitacich [18, 22|, vysokofrekvenéni kondenzatory, mikrovinné re-
zonatory ap. [19]) a v aplikacich, kde dulezitou roli hraje tispora materidlu.
Vyzkum tenkych vrstev v- THz oblasti pak tzce souvisi s rezimy ¢innosti
soucastek v THz a sub-terahertzovém oboru frekvenci.

Tato prace se zabyva studiem tenkych vrstev nize uvedenych materialu:

e SBT (STBiQTCLQOg)
[ ) kubley BZN (Bi1_5Zn0.5Nb1.506,5)

Popis bude pro uplnost doplnén vybranymi vlastnostmi objemovych ma-
teridlu tychz sloucenin, jez byly publikovany v jinych pracech.

2.3.1 SBT

Polykrystalické tenké vrstvy SBT byly nandseny na substraty (kiemik,
safir) laserovou ablaci pomoci excimerového KrF laseru (A = 248 nm). Opako-
vaci frekvence laseru byla 4 Hz, teplota od 600 do 900 °C a tlak kyslikové
atmosféry béhem rustu vrstvy 200 mtorr. Vzorky vyrobili A. Garg a Z. H.
Barber [20] (Department of Materials Science and Metallurgy, University of
Cambridge).

SBT patii do tzv. Aurivilliovy skupiny dvouvrstvych pseudoperovski-
tovych oxidu. Jeho struktura se sklada z vrstev perovskitové struktury tvorené
ionty (SrTay07)*", prokladanych vrstvami (Bi,O2)*" (podrobnéji viz napt.
[21]) . SBT je ortorombicky krystal (viz obr. 2.4(a)), ktery se vsak lisi od
tetragondlniho jen mélo, a sice zkroucenim struktury okolo osy z (obr. 2.4(b)).
Nad teplotou fazového prechodu se SBT vyskytuje v tetragonalni struktufe.
Posunuti atomu podél osy a zpusobi spontanni polarizaci (i¢inek posunu
podél zbylych os b, ¢ je zrusen prvky symetrie krystalu). Toto sniZeni syme-
trie urcuje jeho feroelektrické vlastnosti (viz oddil 2.4).

Teplota feroelektrického fazového prechodu objemového SBT je 608 K
[23]; ukazuje se, ze nad touto teplotou (kolem 800 K) se jesté nachazi feroe-
lasticky prechod [24]. Pomoci transmisnich a reflexnich méteni byly urceny
mody aktivni v IC spektru (pfi pokojové teploté) o frekvencich 25 cm =" [24],
a déle 141, 188, 335, 545, 614 a 787 cm ™! [25]. Pravé mod s nejnizs{ frekvenci
se s teplotou zmékéuje od 28 em ™ (pii 30 K) do 21 em™ (568 K) [24].

Na obr. 2.5 vidime frekvenéni zévislost komplexni permitivity objemové-
ho SBT pii ruznych teplotdch [24]. Nékteré charakteristiky mékkého modu
v objemovém SBT jsou téz uvedeny v oddilu 2.4.

12



PEEOSADR Bismuth oxide layer

3

1]
e

R
S

[
-

Zll
L A

AN

5

perovskite layer

\

*

| &
1

A

J

iy

W

‘.-?r.\b

@Sr ®Bi oTa 00O
(a) (b)

Obr. 2.4: (a) Krystalova struktura SBT, (b) Model nezdeformovaného krys-
talu. Piejato z [22]

Ackoliv byla feroelektiina v SBT objevena uz v 60. letech 20. stoleti [26] a
v soucasné dobé se tento materidl pouziva k vyrobé stalych feroelektrickych
paméti [27], jeho zdkladni fyzikdlni vlastnosti nejsou jesté zcela popsany a
pochopeny. Proto je studium tenkych vrstev tohoto materidlu vysoce zadouci
jak z hlediska zakladniho vyzkumu, tak z hlediska aplikacniho.

2.3.2 BZN

Po naneseni BZN pozadované tloustky na substrat metaloorganickou de-
pozici byly tenké vrstvy vy¢istény pyrolyzou od organickych zbytki. Potom
se vrstvy nechaly na vzduchu zkrystalizovat pii postupném zahiivani (po-
drobnégjsi popis metody viz [28]). Prumérnd tloustka nami studované tenké
vrstvy BZN je 1 pm, vzorky vyrobili Lisa Edge a Ryan Thyer (Materials
Research Laboratory, The Pennsylvania State University).

Vysledna krystalograficka struktura BZN podstatné zavisi na krystali-
zacni teploté. Pro teploty nizsi nez 400°C dostaneme amorfni material, pti
teplotach nad 600°C jiz dochazi k interakeim mezi jednotlivymi ionty v mfiizce
a struktura takto vznikla neni pravidelna. Krystalicka faze vznikne pii 475—
575°C [19].

Existuji dvé faze materialu BisO3—Zn0O—-NbyOs; tyto faze se lisi krystali-
zacni teplotou. V této praci studujeme vzorek Biqy5Zng5Nb1 5045, ktery méa
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strukturu kubického pyrochloru a permitivitu za pokojové teploty &’ ~ 160
[29]. Nejmekei polarni vibraéni mod se ve spektru BZN pii pokojové teploté
nachézi na pozici 53,5 cm™!, dalsf mody aktivni v infracervené oblasti maji
frekvence 83, 146, 190, 259.5, 344,5, 490,5, 565 a 872,5 cm ™! [29)].

Na obr. 2.6 je zachycena teplotni zavislost komplexni permitivity obje-
mového BZN pro vybrané frekvence (obrézek je prevzat z [29]).

Infracervena spektroskopie, terahertzova spektroskopie a mikrovinna me-
feni v objemovém BZN ukazaly existenci frekvencné velmi Sirokého relaxac-
ntho mechanismu, ktery ma puvod v neusporadénosti systému [29]. Je tedy
zajimavé prostudovat THz spektra tenkych vrstev.

2.4 Fazové prechody

Jednim z ukolu této prace je studovat zmeény vlastnosti dielektrickych
tenkych vrstev s teplotou, predevsim pak teplotni zavislosti parametru meék-
kého feroelektrického modu (viz dale). Ve zvoleném teplotnim oboru (30 —
300 K) se nami zkoumané latky nachézeji pod teplotou fdzového prechodu
T,, tedy ve feroelektrické fazi.

Feroelektrické krystaly maji nenulovou elektrickou polarizaci i tehdy, kdyz
na né nepusobi vnéjsi elektrické pole. Patii do pocetné malé, avsak pomérné
vyznamné skupiny dielektrik. Fazovy prechod 2. druhu se u nich vyskytuje
v piipadé, ze teplota feroelektrického fazového prechodu (Curieova teplota)
T, je mensi nez teplota tani. Latky perovskitového typu, které jsou v této
praci studovany, patii do skupiny tzv. posuvnych feroelektrik, u nichz je
fazovy prechod do feroelektrického stavu spojen s posunutim celé podmftizky
kladnych iontu vuci podmfizce zapornych iontu. Tim se v latce indukuje jiz
zminény dipdlovy moment.

Tepelny pohyb atomu v mfizce mé tendenci rusit feroelektrické uspora-
déni, proto se zvysujici se teplotou dochéazi postupné k prechodu do paraelek-
trického stavu, ktery se vyznacuje pomeérné rychlym poklesem permitivity s
teplotou.

U v8ech materialu zkoumanych v této praci se vyskytuje mékka mtizkova
vibrace, kterd je aktivni v infracervené oblasti a spada frekvenéné do THz
oboru. Tento polarni mod méni s rostouci teplotou své vlastnosti - zmékcuje
se (t.j. zmensuje svou frekvenci (a amplitudu)), az pii teploté T, zcela vymizi.

Nizkofrekvencni disperzi latek lze ¢asto popsat modelem tlumeného os-
cilatoru (mékky mod) nebo modelem tlumeného oscildtoru a Debyeova re-
laxdtoru (mékky mod + tzv. centrélni peak). Komplexni dielektrickou per-
mitivitu

e(w) =¢'(w) —ie"(w)
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1 10 100 1000 0 100 200 300 400
Frekvence (cm™) Temperature (K)

Obr. 2.6: Teplotni zavislost redlné (a) a ima-

ginarni (b) ¢asti permitivity BZN pro nékolik

frekvenci

Obr. 2.5: Frekvenéni zévislost redlné (a) a imagindrni
(b) ¢asti permitivity SBT pro ruzné teploty
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pak muzeme psat ve tvaru

e(w) = ewter(w)+ zn:esi(w) (2.1)

Ag,w, " Agw?
Eoo T + Z

Y ; )
Wy + 1w le- w* +wy;

kde vysokofrekven¢ni permitivita €., zahrnuje piispévek od elektronové po-
larizovatelnosti a prispévek vysokofrekvenénich polarnich vibraci. Predpokla-
ddme, ze v okoli mékkého modu je e, prakticky nezavisld na frekvenci. ;(w)
a &.(w) vyjadiuji, podle vahy jednotlivych parametru, oscildtorovou ¢i re-
laxdtorovou povahu disperze. Ag; je sila oscilatoru, w; jeho poloha (vlastni
frekvence) a 7; tlumeni vyjadiujici anharmonicitu modu; w, ma vyznam re-
laxacni frekvence, Ae,w, silu relaxdatoru. Vsechny vyse uvedené parametry
mohou byt obecné zavislé na teploteé.

Na obr. 2.7 a 2.8 jsou znézornény modelové prubéhy pretlumeného os-
cilatoru a relaxatoru pro ukazkové parametry

Ae; = 40, wi; =30 cm™?, v =40 cm ™!

Ae, =20, wy =20 cm™!

0 20 40 60

Frekvence [cm™] Frekvence [cm]

Obr. 2.7: Model piretlumeného os-

o, Obr. 2.8: Model relaxatoru
cilatoru

Napf. u objemového SBT byl experimentdlné (pomoci infracervené
spektroskopie) pozorovan mékky mod popsany modelem tlumeného oscilatoru
[24]. Teplotni zavislost vlastni frekvence a tlumeni modu v objemovém SBT
zachycuje obr. 2.9.
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Obr. 2.9: Teplotni zavislost polohy a tlumeni feroelektrického mékkého modu
SBT. Prevzato z [24].
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Kapitola 3

Experimentalni usporadani a
metody zpracovani dat

V nasi laboratofi slouzi jako zdroj ultrakratkych optickych pulsu laserovy
oscilator Mira (Coherent), na ktery muze navazovat femtosekundovy zesilovac
Odin (Quantronix). K méfeni pak vyuzivame pulsy s charakteristikami uve-
denymi v tabulce 3.1.

Mira Odin
(nezesilené pulsy) | (zesilené pulsy)

sttedni vinova délka 800 nm 800 nm
délka pulsu (laditelnd) 50-80 fs 40-50 fs
spektralni sitka 15-40 nm 30 nm
opakovaci frekvence 76 MHz 1 kHz
energie v 1 pulsu 8 nJ 1mJ
pocet fotonu v 1 pulsu 3,5.1010 4.10%
sttedni vykon 650 mW 1W
spickovy vykon pulsu 140 kW 25 GW

Tabulka 3.1: Parametry zdroju optickych pulsu

Dréha optickych svazku pred dopadem na emitor je stabilizovana auto-
matickym mechanismem pomoci zpétné vazby: c¢ast svazku je oddélena a
dopada na detekéni diodu; mald zména sméru je pak korigovana zménou
sklonu prislusnych zrcadel.

Presnost métreni obecné ovliviiuji nasledujici faktory: nastaveni laseru;
prostorové najustovani optickych a THz svazku, optickych prvku a diod; in-
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tenzita a spektrum opt. pulsu, pouzita THz zrcadla, typ a dukladnost scan-
novani (akumulace, kontinuéln{) jednotlivych bodu spektra.

Emitorem THz zafeni je pfi méfeni s nezesilenymi pulsy polovodicovy
GaAs (fotovodivé spindni), pii méfeni se zesilovacem monokrystal ZnTe s
orientaci (110) a o tloustce 1 mm (optické usmérnénf{). Jako senzor slouzi v
obou piipadech jiz zminény monokrystal ZnTe (elektrooptické vzorkovani).
Senzor byl ve vSech nasich experimentech umistén tak, aby byl citlivy na
polarizaci TM; vSechny nésledujici vztahy a odvozeni budou provedeny pro
tuto polarizaci.

V této kapitole popiseme dvé metody, jimiz se tato prace zabyva. Prvni
z nich, transmisni THz spektroskopie, se jiz stala provérenou technikou
a pouzivd se k mnohym tcelum ([30, 31]). Naproti tomu hlavni problém
reflexni THz spektroskopie spoc¢iva v dostateéné presném urceni faze re-
flexniho koeficientu. Tomuto problému vénujeme detailnéjsi diskusi v kap.
3.2, kde téz popiseme pfesnou metodu urceni faze, kterou se podafrilo vyvi-
nout v nasi laboratofi (viz téz [32]).

Obé vyse uvedené metody umoznuji stanovit frekvencni zavislost kom-
plexniho indexu lomu

N(w) =n(w) —ik(w) (3.1)

v THz oblasti, pripadné komplexni permitivitu
ew) = N*(w) =¢'(w) —ie"(w) (3.2)

po prepocteni podle znamych vztahu

3.1 Transmisni méreni

Na obr. 3.1 je zndzornéno schema experimentu pro transmisni méteni [33].
Deéli¢ svazku na vystupu z laseru propusti 96% intenzity na emitor a zbyla 4%
jsou dale vedena ptes zpozdovaci drdhu na senzor jako vzorkovaci puls. THz
zateni vychazejici z emitoru je fokusovano dvéma eliptickymi zrcadly taktéz
na senzor. Do spoleéného ohniska obou zrcadel umistime vzorek uchyceny
na clonku vhodné velikosti, ktera jednak vylucuje vliv okraju vzorku, jed-
nak zabranuje pruchodu okrajovym castem THz svazku, které by neprosly
vzorkem, ale okolo néj.

Po pruchodu senzorem a ¢tvrtvinnou destickou je témétr kruhova polari-
zace (viz odstavec 2.2) rozdélena na dvé navzajem kolmé linedrni slozky, které
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Zpozdovaci draha PD... pomalé fotodiody

/f\ S... senzor
. P... polarizator
Laserovy L A gnalyzétor
systém {7 T H _ e mmmmmooeoieooioooo-
Prerusovad Emitor i | synchronni zesilovac¢ |i
Clonka | i
i PD !
Vzorek i E‘ i
M2 p | I -

detekce signélluI

Obr. 3.1: Schema pro transmisni méreni

jsou detekovany zvlast dvéma pomalymi fotodiodami. Rozdil jejich signali
je ptiveden do synchronniho zesilovace a déle pocitacové zpracovan. Tim
ziskame jeden bod z ¢asového profilu elektrického pole THz pulsu; cely tvar
viny pak dostaneme jejim provzorkovanim (zménou vzdjemného ¢asového
zpozdéni excitacniho a vzorkovaciho pulsu) pres vhodny ¢asovy tsek (typicky
10-50 ps).

Urceni frekvenéni zavislosti komplexnich optickych veli¢in (permitivita,
index lomu apod.) zkoumané tenké vrstvy vyzaduje provést dvé méfeni:
s tenkou vrstvou na substrdatu (zmétené el. pole oznacme Ej) a referencni
meéfeni (E,.r). Jako referenci muzeme vzit prichod volnym prostorem (prazd-
nou clonkou), nebo substratem bez vrstvy. Fourierovou transformaci signéalu
ziskanych v ¢asové oblasti obdrzime jejich komplexni spektra Eg(w) a E,.f(w),
jejich podélenim pak transmisni funkci samotné tenké vrstvy

Eq(w)

) = Erep(w)

(3.3)
ktera jiz nezavisi na konkrétnim tvaru THz pulsu generovanych emitorem.
Dale se takto vylouci vliv zmény tvaru pulsu pii siteni volnym prostorem a
vliv odezvové funkce detektoru.

Pravou stranu rovnice (3.3) tedy stanovime experimentélné; levé strana
zavisi, kromé jinych veli¢in, na komplexnim indexu lomu filmu a muzeme ji
urcit analyzou pruchodu elektromagnetického zareni vzorkem. Ten se skladé,
jak jiz bylo feceno, z tenké vrstvy a substratu (viz obr. 3.2).

Predpokladame, ze THz zafeni dopadd na vzorek kolmo; uvnitt tenké
vrstvy dochéazi k mnohonasobnym odrazum, a tim k interferenci. Na rozhrani
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Obr. 3.2: Pruchod THz zéfeni vzorkem

substrat—vzduch také dochazi k vnitinim odrazum, ty vsak mohou byt ¢asové
rozliseny (viz obr. 4.2), pokud mé substrat dostatecnou optickou tloustku
(Ngds > 0.7mm). Na obrézku je zakreslen pouze pfimy pruchod vzorkem,
ktery se zdd byt pro zpracovani nejvhodnéjsi (jednotliva echa, tzn. vnitini
odrazy v substratu, jsou porovnana v kap. 4.1).

Analyzou vnitinich odrazu v tenké vrstvé dostaneme podle obr. 3.2 pro
piimy pruchod vzorkem

exp [iwNydy/c] exp [iwNyds/c]

ts = to1t12? - 3.4
U250 roiris exp [2iwNydy/c] (3:4)

a pro pruchod samotnym (referenénim) substratem
tref = toatao €xp [iwdy/c] exp [iwNgd. /c] exp [iw(ds — d.)/c] (3.5)

kde Ny resp. N, oznacuji komplexni index lomu vrstvy resp. substratu, d;
je tloustka vrstvy a d, resp. d! tloustka substrdtu nesouctho vrstvu resp.
referen¢niho substratu. Indexy 0, 1, 2 oznacuji po fadé jednotliva prostiedi:
vzduch (vakuum), tenka vrstva, substrat. ¢;;, r;; jsou Fresnelovy koeficienty
pro kolmy dopad na rozhrani i-tého a j-tého prostredi

2N, N, — N;
lij= 7 Tii = 7
Podil velicin ¢4 a t,.f ndm dava hledanou levou stranu rovnice (3.3)

() = 2N;(Ns + 1) exp [iw(Ny — 1)ds/c| exp [iw(Ns — 1)(ds — d2) /(]
(1 + Nf)(Nf + NS) + (1 - Nf)(Nf - Ns) exp [2z'wadf/c]

(3.6)
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Resenfm rovnice (3.6) ziskdme hledanou frekvenéni zavislost indexu lomu.
Toto feseni lze obecné provést numericky, v jistych ptipadech vsak muze
numericky vypocet spatné konvergovat. Ukazuje se, ze rozvoj ve fazovém
rozdilu

2
expliwNydy /] = 1+ Nyd; - (‘;JNfdf> . (3.7)

az do ¢tvrtého fadu vede k analytickému feSeni rovnice (3.6).

Rozvoj do prvniho fadu je analogicky tzv. aproximaci tenké vrstvy,
kterd byla poprvé pouzita pro piipad supravodivych tenkych vrstev [34]
o tloustkach mensich nez 100 nm a charakterizovanych vysokou absorpci
v THz oblasti. Piislusné vzorce této aproximace byly odvozeny v prvnim
radu rozvoje (3.7) a navic za predpokladu Ny > N,. Nam se podatfilo tyto
vzorce zobecnit. Uvazujeme ¢leny vyssich fadu rozvoje (3.7) — ty je nutné
vzit v tvahu pro vrstvy tlustsi nebo vrstvy s vyssim indexem lomu; vzorce
odvozujeme bez dodatecného predpokladu Ny > N, ktery nenf vhodny pro
materialy s vysokou disperzi (napt. v okoli mékkého modu).

Pomérné jednoduché analytické vyjadieni indexu lomu dostaneme pfi
rozvoji ve fazi (3.7) do prvniho, resp. druhého fadu

2 __ ic<1 + Ns) 1 €xXp [iw(Ns - 1)(ds - d;)/C]
Ny =04, L(w) (1 + iwd, /o) - 1] ~No(38)
_ o dc(14+Ng) | 1 expliw(Ny — 1)(ds —d})/c]
(1—i9) Ny = wd s [t(w) (1 +iwdy/c — w?d3/2c) a 1] — N, (39)
kde p
¢=(1+ Ns)%

Rovnice ziskané rozvojem do tietiho a ¢tvrtého radu jsou rovnéz analytic-
ky fesitelné a vedou na komplexni kvadratické rovnice pro NJ% (tyto rovnice
maji dvé navzajem opacnd komplexni feseni, z nichz podle zvolené konvence
(3.2) jedno vyhovuje). Tyto vzorce vsak jiz postradaji ndzornost a nebudeme
je zde uvadet.

Faze (3.7) zavisi na tloustce vrstvy d; linedrné, dé se tedy ocekdvat, ze
pro rostouct dy prestane aproximace tenké vrstvy postacovat. Pro zpracovani
dat z méfeni film1 o vétsich tloustkach je proto nutno zapocist opravy vyssich
radu. V piipadé naseho vzorku SBT (df = 5,5 pum) se ukazal jako dostacujici
rozvoj ve fazi do 3. fadu (viz obr. 3.3), ktery se s numerickym vypoctem
shoduje velmi dobfte, pouze v oblasti vyssich frekvenci je absorpce ponékud
podhodnocena.

Tloustka tenké vrstvy d; se ve vzorcich (3.8), resp. (3.9) vyskytuje ve
jmenovateli a v podstaté pouze skédluje vysledna spektra, neméni jejich kvali-
tativni prubéh. Nepfesnost urceni d by tedy neméla ovlivnit napt. frekvenci a
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Obr. 3.3: Komplexni permitivita tenké vrstvy SBT ziskana z transmisniho
méreni: zpracovani numericky a rozvojem do 1., 2. a 3. fadu
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tlumeni mékkého modu, pouze jeho oscilatorovou silu. Zmeéna faze THz pulsu
vlivem jeho sifeni substratem je podstatné vétsi nez zména faze zpusobend
vrstvou. Nepiesost v uréeni tloustky Ad, a indexu lomu AN, substratu by
tedy meéla byt co nejmensi. Pro neurcitost faze ¢(w) pozadujeme [35]:

NSAdS + dSANS < Nfdf

Vidime, ze vlastnosti tenké vrstvy jsou urceny nejpfesnéji v rezonancnich
oblastech, kde Ny nabyva velkych hodnot. Velikost Ad, 1ze omezit pfipravou
substrdtu s planparalelnimi sténami a pfesnym stanovenim jeho tloustky.
Chybu v urceni ds ovSem nejlépe minimalizujeme nanesenim tenké vrstvy
pouze na ¢ast substratu, takze nepokryta ¢ast muze slouzit pro referenéni
méreni. V tomto piipadé zavisi chyba v urceni faze jen na kvalité planpara-
lelity substratu. V idealnim piipadé ds = d., vyraz

exXp [iw(Ns - 1)(ds - d;)/c]

v rovnici (3.6) je roven jedné a nevnasi do vypoctu zadnou chybu.

Jestlize neurcitost faze t(w) je piilis velkd, tvar disperze Ny(w) ziskany
z rovnice (3.6) bude kvalitativné spravny, avsak stfedni hodnota N; a os-
cilatorova sila spravné nebudou.

3.2 Meéreni reflektivity

V usporadani na pruchod nékdy nedosdhneme dostatecné citlivosti k
presnému stanoveni optickych optickych vlastnosti tenké vrstvy. Duvodem
je velky rozdil tlousték filmu a substratu, a tim velka chyba ve fazi t(w).
Uspotadani na pruchod také nelze pouzit u vzorku, jejichz substraty maji
velkou optickou tloustku nebo vykazuji vysokou absorpci, takze velikost proglé-
ho signalu by byla srovnatelna s velikosti Sumu. V téchto ptipadech misto
transmisni funkce méfime komplexni reflektivitu vzorku

r(w) = (3.10)

Epep(w)
ktera nese ekvivalentni informaci o tenké vrstvé jako transmisni funkce t(w)
v rovnici (3.3), a navic nezdvisi na tloustce substratu. Opét je nutné kromé
vlastniho méreni provést referencni méreni. Jako reference zde slouzi idedl-
ni odraznd plocha (zrcadlo). Hlavni potizi pti realizaci reflexniho usporadéni
je spravné urceni faze reflektivity, kterd je silné ovlivnéna neurcitosti relativni
polohy vzorky a referencniho zrcadla. Diky silné zavislosti permitivity na
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fazi komplexni reflexni funkce, i tak malé posunuti jako 1 pm muze znatelné
ovlivnit spo¢tenou permitivitu.

V nasi laboratofi bylo nedavno navrzeno nové experimentalni usporadani
fazove citlivého méteni reflektivity. Tato diplomova prace prispéla k jeho
optimalizaci [32].

Zpozdovaci draha
_ P... prerusovac
N r Emitor Pol... polarizator

Laserovy
systém

<I detekce
signalu
Vzorek ¥ Senzor

referenéni dioda

Obr. 3.4: Schema pro méfeni reflektivity s thlem dopadu o = 45°. Cést
nazvana detekce signdlu viz obr. 3.1

Schema pro méteni reflektivity (viz obr. 3.4) se od vyse popsaného trans-
misniho lisi predevsim polohou vzorku, ostatni zmény upravuji pozménény
chod svazku. V tomto uspotadani nemuze byt pouzito druhé eliptické zr-
cadlo, které soustiedovalo rozbihavy svazek odraZeny od vzorku. Senzor
proto nelze umistit do ohniska, ale naopak co nejblize vzorku, kde je THz
svazek fokusovan. Zpusob detekce je podobny jako v transmisnim usporadani,
viz kap. 3.1; navic je nutno normalizovat velikost signalu pomoci referenéni
diody, abychom zohlednili rozdilné odrazivosti vzorku a zrcadla v optické
oblasti.

Opticky i THz puls dopadaji spoleéné na zkoumany vzorek pod thlem o a
odrazeji se od néj. Pfi malé zméné polohy vzorku, resp. referencniho zrcadla
dojde ke stejné zméné optické drahy THz i vzorkovaciho pulsu. Rozdil v
pozici vzorku a referenéniho zrcadla se tedy neprojevi jako chybné urcend
faze THz pulsu. Jejich fazovy rozdil se tedy nezmeéni, a tedy ani detekovany
signédl nebude nepfesnosti v urceni poloh vzorku a zrcadla ovlivnén.

V uspotadani na odraz se THz zafeni odrazi na rozhrani film-substrat;
vnitini odrazy v substratu pti zpracovani nebereme v ivahu, jsou oddéleny v
case. Na rozdil od usporadani na prichod neni odrazeny THz signél ovlivnén
geometrickymi vlastnostmi substratu (neurcitost v tloustce, nerovnosti na
zadnim povrchu).
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Pokud vzorek umistime do kryostatu, jehoz okénka jsou na sebe kolma, je
nutno pouzit ihel dopadu o = 45°. Naproti tomu kvuli koneénym rozmérum
optickych prvku i samotného THz svazku nelze sestavit experiment s kolmym
dopadem na vzorek. V nasem usporadani bylo mozno docilit thlu dopadu
a = 12,5° tak, aby jesté nedochézelo k ofezavani okrajovych ¢asti svazku.
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Obr. 3.6: K odvozeni re-

Obr. 3.5: Odraz THz zafeni od vzorku pod flektivity

obecnym thlem

Podobné jako v ¢asti 3.1 muzeme po uvazeni interference v tenké vrstvée
vyjadrit komplexni reflektivitu vzorku (viz obr. 3.5)
o1 + r12 €xp [2iwNydy cos Bf/c]

. , 3.11
T 01712 €XP [2iwN¢d s cos B/ c] (3:11)

vvvvvv

cos By — Ny cos a Ny cos Bs — Ny cos 3
7 r =
cos By + Ny cosa 2 Ny cos Bs + N cos B

.92 202
cosfBf = |1 — 81;2& , cosfs=4|1— 51;[204 (3.12)
f s

Jako reference tentokrat slouzi odraz od zrcadla o zndmé odrazivosti. V nasem
uspotradani byla pouzita lesténa mosaz

To1 =

kde

Tref = —0,98
Leva strana (3.10), tedy skutecné zmétené spektrum, mé potom tvar

(W) =75 Tref
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Jestlize podobné jako v ptripadé transmisni funkci provedeme rozvoj faze
exp [iwNydy/c], dostaneme v aproximacich 1. a 2. fadu kvadratické rovnice
pro komplexni permitivitu e(w) = N7(w)

1
(cos s cos a) N; — [NSR + — X] N;+Y =0 (3.13)
: 1
(cosﬂscosa—i— wX) N? — [NSR—i— ( + W) X] N? +Y =0 (3.14)
2 w2

kde
1 —r(w)

1+ 7(w)
X = Rcos B, — Nycosa, Y = N,Rsin®a

w
_Yd;, R=
2 c fo

Rozvoj do 3. tadu jiz vede ke kubické rovnici a analytické reSeni ztraci smysl
a prehlednost.

Srovnani ptibliznych metod zpracovani a numerického vypoctu je demon-
strovano na obr. 3.7 pro stejnou tenkou vrstvu SBT jako v piipadé transmise.
Uhel dopadu pri tomto méteni byl o = 45°.
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Obr. 3.7: Komplexni permitivita tenké vrstvy SBT ziskana z reflexniho
meéteni: zpracovani numericky a rozvojem do 1. a 2. fddu. Namétena data
publikovéna v [32].
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Kapitola 4
Vypocty a simulace

V ramci optimalizace fazové citlivych THz experimenti na tenkych
vrstvach bylo tfeba vyftesit dva specifické problémy, které se tykaji vnitinich
odrazu THz nebo optickych pulst uvniti vzorku:

1. Z hlediska optimalizace usporadani na pruchod jsme studovali vnitini
odrazy THz pulsu v substrétu (kap. 4.1)

2. Abychom mohli aplikovat nase nové reflexni usporadani na systémy s
tenkymi vrstvami, bylo nutné prostudovat mnohonasobné odrazy op-
tickych pulsu uvniti samotné tenké vrstvy (kap. 4.2)

4.1 Srovnani mnohonasobnych odrazt THz
pulsi

Tato c¢ast se tyka transmisni THz spektroskopie a zabyva se srovna-
nim mnozstvi informace o tenké vrstve, kterou nesou jednotlivé THz pulsy,
prochazejici vzorkem a lisici se po¢tem vnitinich odrazu v substratu (viz
obr. 4.1). Vzhledem k relativné velké optické tloustce substratu (fddove 1
mm) jsou jednotlivé vnitini odrazy, tzv. echa, oddéleny v ¢ase a mohou byt
zpracovany zvlast. Na obr. 4.2 vidime signél odpovidajici pfimému pruchodu
vzorkem (oscilace okolo 0 ps), a déle dvé echa zpozdénd v ¢ase vuci tomuto
hlavnimu echu; interval mezi nimi je 2 N, d; / c.

Jestlize THz puls projde tenkou vrstvou vickrat, bude touto vrstvou vice
laci“ mnozstvi obsazené informace stoji zeslabeni svazku pii kazdém vnittnim
odrazu. Vyvstava proto otazka, které echo je pro zpracovani nejvhodnéjsi.
U signali o malé intenzité jsme omezeni konecénou rozliSovaci schopnosti
pristroju a predevsim nezanedbatelnou hladinou Sumu a vibracemi molekul
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Obr. 4.1: Vnitini odrazy v substratu
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Obr. 4.2: Srovnani el. pole THz pulsu, které jsou vzdjemné zpozdény diky
odrazum v substratu. Méreni provedeno s BZN na safiru pfi pokojové teploté.

30



vodnich par v atmosféfe (podrobnéji viz kap. 5.1). Déle se proto zabyvame
jen prvnimi dvéma odrazy uvniti substratu (obr. 4.1), které jsou v nasem
uspotradani jesté méritelné.

V ééasti 3.1 jsme uvedli presny analyticky vzorec (3.6) pro transmisni
funkci

_ 2Ny (Ns+ 1) exp [iw(Ny — 1)ds/cl exp [iw(Ns — 1)(ds — d.)/c]
P (L NN+ N,) + (1= Np)(Ny = N,) exp [2iwNydg /]

ktery odpovida primému pruchodu vzorkem i referenénim substratem (¢ast
svazku oznacend to na obr. 4.1). Z rovnice (3.8), odvozené v aproximaci tenké
vrstvy, muzeme vyjadiit

w exp [i (N, — 1)(d, — )]

t():(l—lfd> - < (41)
¢ 1—i%ds (N7 + N,)/(N, + 1)
Pro dalsi ¢asti proslého signélu ¢, t5,... lze odvodit obdobné vzorce, které
se lisi faktorem
t t N, +1 — 21wN;d
Bt _ Nt o [2ins(ds _ d;)] rau = rorexp QiwNydsjel - o)
to t1 Ny;—1 c 1+ roimzexp [2twNydy/c]

Pouzijeme-li opét aproximaci tenké vrstvy wNyds/c < 1, dostaneme po
Upravach
tp  L+i%ds (N} = N,)/(N, -1

) W
o 2i Y N.(d. — d’ 4
ty  1—i2d; (NZ+ N,)/(N, 1) eXp{ v Ns(ds — dy) (4.3)

Tyto transmisni funkce ¢y, t1, to, budeme nyni zkoumat v zavislosti na
komplexni permitivité e = NJ% pro modelové hodnoty parametru:
df = 1pm, dy = 330 pum, d! = 460 pm a frekvence v = 1THz, w = 27v
(typické méteni probihd v intervalu v = 0,2 — 2,5 THz).
Ve vzorcich (4.1), (4.3) se komplexni permitivita tenké vrstvy e, vyskytuje
pouze v soucinu s imaginarni jednotkou

Lef = 1€ + &9

proto zména realné casti e prispiva predevsim ke zmeéné faze transmisni
funkce, kdezto jeji amplituda je citliva hlavné na imaginarni ¢ast 5. Prislusné
zévislosti jsou zachyceny na obr. 4.3 (v pfipadé (a) jsme pro jednoduchost
polozili g5 = 0).

Pokud ktivky na obr. 4.3 aproximujeme primkami, vyjadiuji velikosti je-
jich smérnic citlivost na zménu redlné resp. imaginarni ¢asti permitivity. Jak
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Obr. 4.3: Transmisni funkce vypoétené pro jednotlivé vnitini odrazy: (a) faze
v zavislosti na indexu lomu, (b) amplituda v zavislosti na indexu absorpce.
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bylo mozno ocekavat, citlivost se pti vétsim poctu odrazu zvysuje. Pro nase
modelovéa data je pomér smérnic £, a ty roven priblizné 3,9, pomér smérnic
ty aty je asi 1,7.

P1i kazdém dalsim odrazu na rozhrani substrat—vakuum se velikost am-
plitudy THz pulsu zmens{ rog—krat, rog = (Ny—1)/(Ng+1), takze kazdé echo
je pri pruchodu referené¢nim substratem zeslabeno oproti prechozimu fak-

torem
) N, —1\?
20 = (N +1)

ktery je pro safir (N, = 3) pfiblizné roven 4 (soucin 79 a interference na
rozhrani 2-1 pro pripad substratu s tenkou vrstvou dava mensi, ale
radové srovnatelnou hodnotu). Timto faktorem se zmens{ pomeér signal/sum
namérenych dat. Porovname-li jej s narustem vyse odhadnuté citlivosti,
dochazime k zavéru, ze druhé echo ty5 je pro vyhodnocovani méreni méné
vhodné nez transmisni funkce ty a t;. Prednost davame vétsinou primému
pruchodu tg kvuli zpracovani pomoci jednodussich vzorcu.

4.2 VIiv odrazu od vzorku na opticky puls

V transmisnim uspotradani je vzorkovaci opticky puls veden mimo vzorek
a neni tim padem vubec ovlivnén vlastnostmi tenké vrstvy se substratem. V
uspotradani na odraz se ovsem opticky svazek musi od vzorku odrézet spolecné
s THz svazkem kvuli pfesnosti urc¢eni faze reflektivity (viz kap. 3.2). Jelikoz
opticky puls slouzi jako méritko toho, nakolik se odrazem od vzorku zménil
THz puls, je tfeba zjistit vliv odrazu na parametry samotného vzorkovaciho
optického pulsu.

Vzorec pro reflektivitu (3.11), odvozeny pro THz pulsy, zustava v plat-
nosti i pro pulsy optické; méni se ovsem frekvencni obor, a s nim také hod-
noty indexu lomu materialu. Pro potteby pozdéjsich iprav vyjadiime (3.11)
ve vhodnéjsim tvaru

B X cosd+1Y sind

— 4.4
X,cosd+1iY, sind (4:4)

r(w)

kde w
0= *Nfdf COSs ﬁf
C

Xy = Nycos B (cos Bs & Ny cos a)
Y, = N, cos? B £ NJ% Cos (x cos (3,

Zavedeni a vyznam ostatnich veli¢in viz kap. 3.2 a vztahy (3.12).
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V této casti se budeme zabyvat gaussovskymi optickymi pulsy s
centralni frekvenci vy = 375 THz (\g = 800 nm) a délkou pulsu 75 = 40—80 fs
(viz tabulka 3.1). Nasim cilem je rozlozit komplexni reflexni funkei r(w) na
amplitudu a fazi

r(w) =raexp|iry] (4.5)

abychom odhadli zménu vlastnosti optického pulsu (tj. zejména jeho polosii-
ky) jako dusledek odrazu na tenké vrstve [5, kap. 1, 2]. Faze ¢ je pro optické
frekvence velkd, nelze tedy pouzit aproximaci tenké vrstvy jako v casti 3.2.
Misto toho plati Av < vy, a proto muzeme reflektivitu (4.4) rozvinout kolem
centralni frekvence do 2. fadu (w = 27v)

r(w) = 7(wo + Aw) & 19 + 11 Aw + 13(Aw)? (4.6)

Oznacime—li ]
T = *Nfdf COS ﬂf
&

(50 = WDT

dostavame pro cleny obsahujici frekvenci v (4.4)

1
cos (wp + Aw)T = {1 — Q(AWT)2:| cos 9y — AwT sin i

1
sin (wo + Aw)T' = AwT cos o + {1 — 2(AcuT)Q)] sin do

Po dosazeni do (4.4) a zdlouhavych, nicméné primocarych upravach obdrzime
komplexni koeficienty z rovnice (4.6)

1

= 4.
To ca ( 7)
1
™= (0104 - 0203) 2 T (4-8>
3
o = (0104 — CQCg) %TQ (49)
3
(4.10)

kde
c1,3 = X5 cosdy + 1 Ys sindy

C2,4 = Y:F COS (50 — ’LX:F sin 50

Poslednim krokem v ipravéch reflektivity bude vyjadreni hledané amplitudy
a faze reflektivity (4.5) v aproximaci 2. fadu

r(w) =~ [TOA + 714 Aw + 194 (Aw)2] exp i[r(w + 715 Aw + 13, (Aw)ﬂ (4.11)
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Koeficienty rozvoje faze jsou zodpovédné zejména za posuv At pulsu v
¢ase beze zmény jeho tvaru (ry,) a za jeho Casové rozsiteni (ry,) (viz [36]).
Koeficienty rozvoje amplitudy pak maji za nasledek hlavné deformaci tvaru
pulsu.

Zaved' me néasledujici znacen{ pro koeficienty r; a r z rovnice (4.6):

71,2 :| 7‘1,2| eXpU%,Q]

Hodnoty téchto koeficienti mohou byt dopocteny z rovnic (4.8) a (4.9). Pak
srovnanim (4.6) a (4.11) obdrzime:

To = ToA €XP [ 170,

1 2
r1a =| 1] cos (o1 — 7oy) roa =| 12| cos (g2 — rop) + 5704”1,
e = — | 7“1‘ sin (gOl — 7’050) , Top = — H T2| sin (902 - ro‘P) B TIATI@]
ToA ToA

Typické hodnoty indexu lomu studovanych tenkych vrstev lezi v oblasti
ny ~ 2—3; pro numerické studium jsme zvolili pfiklad pruhledného substratu
(ns = 1,75 odpovidé safiru) a nepruhledného substratu (ns = 3,5 — 0,2 @
zhruba odpovida kiemiku s ponékud pfecenénou absorpci). Ciselné hodnoty
koeficientu rozvoje faze reflektivity jsou uvedeny v tab. 4.1 (dosazeni prove-
deno pro thel dopadu a = 45° a délku pulsu pred dopadem 7y = 40 fs).

ny = 2,2 ny = 2,4
ne=175 | ny,=35-021
ro, 3,52 3,72
Tl —8,81.107* —3,59.1073
T2 —3,22.107° —3,06.107°
5, 0,112 -0,106
T [f5] 40,25 40,22
At [fs] 0,9 3,6

Tabulka 4.1: Fazové koeficienty rozvoje r(w) pro 7o = 40 fs, o = 45°. 7 je
polositka pulsu po odrazu na vzorku, At ¢asovy posuv pulsu vuci odrazu na
idealnim zrcadle; ¢, je parametr charakterizujici rozsifeni pulsu, viz rovnice

(4.14).
Gaussovsky puls

E(t) ~ exp [iwot] exp [—a,t?] (4.12)
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Obr. 4.4: Zména tvaru optického pulsu pii odrazu od vzorku; 75 = 40 fs,
a=45°ny =2,2, ny =1,75.

o Casové polositce
2In2

Qp

T0 =

(4.13)

se odrazem transformuje na puls o polosiice [36]

T =170 1—|—(4Oép7’2<p)2:7'0\/1+5§ (414)

Jak je vidét z tabulky 4.1, rozsiteni gaussovského profilu je zanedbatelné.
Na obr. 4.4 je znazornéna numerickd simulace odrazeného gaussovského pulsu.
7 tohoto obrazku je rovnéz patrné, ze zmény tvaru a délky pulsu jsou pro
tenké vrstvy velmi malé. Muzeme tedy ucinit zaveér, ze opticky puls je po
odrazu od vzorku modifikovan velmi malo, a tedy se nesnizi celkova presnost
meéreni v reflexnim usporadani.
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Kapitola 5

Vysledky a diskuse

1. charakterizace optickych vlastnosti tenkych vrstev vybranych materialu
(kap. 2.3) pii pokojové teploté

2. studium teplotnich zavislosti komplexnich spekter tenkych vrstev a sta-
noveni vhodnych parametru, popisujicich zménu téchto spekter s teplo-
tou

Vétsina experimentu byla provdadéna v transmisnim uspotradani (kap.
3.1); usporddani na odraz bylo v prubéhu zde prezentovanych méteni ve
stadiu vyvoje a optimalizace.

V tabulce 5.1 uvadime tloustky filmu a substrati, které byly v rdmeci této
prace zkoumany.

tloustka tenké | substratu pod | referenéniho | |ds — d!|
[pm | vrstvy dy | vrstvou ds; | substrétu d;
SrBiyTay0Oy [ safir 5,5 544 529 15
SrBiyTas0y [ kiemik 0,4 336 338 2
Biy57n05Nby 5065 1 478 459 19
na safiru

Tabulka 5.1: Tloustky zkoumanych vzorki.
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5.1 Meéreni pri pokojové teploté

Jak jiz bylo uvedeno, THz spektroskopie vyzaduje ke kazdému experi-
mentu provést referenéni métfeni. Nejprve je tireba stanovit index lomu N,
substratu: podil Fourierovych transformaci signdli po pruchodu substratem
resp. volnym prostorem predstavuje transmisni funkci t;,. Numerickym feSe-

nim rovnice 5

N; +1

pak dostaneme frekvencni zavislost indexu lomu Ny = Ng(w). Ndmi uzivané
substraty (safir, kfemik) maji vsak v THz oblasti (0,1 — 3 THz) prakticky
konstantni a redlné indexy lomu. Hodnotu N, potfebujeme dale znat pri
zpracovani vlastniho méfeni (viz napf. rovnice (3.6)).

V pripadé tenké vrstvy nanesené na substratu jsme jako referenci pouzivali
samotny substrat; postup zpracovani je podrobné popsan v kap. 3.1. Na
obr. 5.1 jsou zobrazeny dva typické vystupy méfeni THz signalu pro ruzné
tloustky vrstev a substrati.!

Relativni polohy THz pulsu vlastniho a referenéniho méreni jsou na ¢asové
ose vzajemné posunuty o (Ns; — 1)(ds — d!)/c, pokud zanedbéame fazové
zpozdéni v tenké vrstveé (rozdily |ds—d!| uvddime v tabulce 5.1). Odpovidajici
vyraz v rovnici (3.6) se tedy zvétsuje s rostoucim rozdilem tloustek d, d!
obou substratu, a s nim se zvysuje i neurcitost ve fazi vypocitané permitivi-
ty (viz diskuse na konci kapitoly 3.1).

Meéfteni s riznymi vzorky se déle 1isi pomérem velikost{ signalu od filmu a
substratu. Ten je ddn absorpénim koeficientem materidlu a tloustkou vrstvy
a také se podilf na celkové piesnosti méfeni. Cim méné je THz puls zménén
po pruchodu tenkou vrstvou, tim méné informace obsahuje (tim méné se lisi
od referen¢niho); presnost méteni je proto vétsi u tlustsich vrstev (viz tab.
5.1 a obr. 5.1).

Na obrazcich dale vidime, ze THz signaly obsahuji vétsinou kromé hlav-
niho pulsu jesté dalsi oscilace. Ty jsou zpusobeny absorpci molekul vody,
které se vyskytuji ve vzduchu ve formé vodnich par. Vzdusnou vlhkost, a
tim i absorpci v THz oblasti je mozno snizit umisténim celé optické drahy
od emitoru po senzor do evakuované krabice, piipadné naplnéné inertnim
plynem. Toto opatieni vSak nelze pouzit, pokud vzorek potiebujeme vlozit
do kryostatu (kvuli jeho rozmérum).

t=

exp ig(NS —1)d,
c

'Pozn.: Méfeni zachycené na obr. 5.1(a) bylo provedeno na jiném vzorku BZN, nez ktery
je predmétem dalsiho zkoumaéni v ¢asti 5.2.3 a ktery uvadime v tab. 5.1, a to z duvodu
demonstrace ¢asového zpozdéni dvou pulst — viz déle. Pro vzorek z obr. 5.1 dy = 370 pm,
d! =459 pm
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Obr. 5.1: Piiklady namétenych THz pulsu referenéniho substratu a substratu
s tenkou vrstvou. (a) BZN na safiru, (b) SBT na safiru.
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5.2 Teplotni zavislosti

Pti teplotnich mérenich je vzorek vsunut do vnitini komory prutokového
kryostatu. Poté je z komory vycCerpan vzduch a komora je naplnéna iner-
tnim plynem (heliem). Kapalné helium proudi ve vnéjsi komore. THz zareni
dopadd na vzorek pies mylarovd okénka (o tloustce 25 pm), kterd jsou pro-
pustnd v THz i optické oblasti. Kryostat je také vybaven topnym télesem,
které je automaticky fizeno a udrzuje (pro dany prutok helia) teplotu ve
vzorkové komore na nastavené hodnoté. Teplotni senzor je pak umistén pobliz
vzorku a udava po ustaleni velmi ptesné teplotu vzorku.

Na zakladé vyse popsanych faktu muzeme nastaveni teploty v kryostatu
povazovat za presné v rameci relativni chyby max. 0,5% pro teploty nad 100 K.
Pti nizsich teplotdch (pod 50 K) musime zajistit vétsi prutok helia, ktery
zpusobuje vétsi kolisani teploty, s chybou priblizné 2%. Tato nepiesnost je
vsak stéle zanedbatelnd vuci chybam samotnych parametru pii zpracovani
teplotnich zavislosti parametru modu.

Teplotni interval mezi jednotlivymi méfenimi jsme volili pro kazdy vzorek
individualné s prihlédnutim k jeho citlivosti na zménu teploty a celkové
presnosti experimentu, typicky 30-50 K. Kryostat umoznoval ménit teplotu
v rozsahu 30-320 K.

Pred samotnym studiem vlastnosti tenkych vrstev bylo tieba stanovit
teplotni zavislost indexu lomu N, prislusného substratu. Ukazalo se, ze u
obou pouzitych substratu jejich index lomu mirné roste s rostouci teplo-
tou. Pro kazdou teplotu je ve studovaném spektralnim oboru prakticky kon-
stantni. Pro safir N, = 3,03 — 3,07, pro kifemik N, = 3,34 — 3,37 (v THz
oboru).

5.2.1 SBT na safiru

Nejlepsi vysledky jsme obdrzeli z experimentu s vrsvou SBT na safiru
(tloustka 5,5 pm, viz tab. 5.1), proto ji budeme vénovat vice prostoru nez
meéreni s SBT na kiemiku.

Frekvencéni zavislosti pro kazdou teplotu jsme ziskali postupem popsanym
v kap. 3.1, konkrétné rozvojem transmisni funkce do 3. fddu a néaslednym
vypoctem permitivity 7(w) = N7(w) (nadéle bude znacena pouze jako &(w)).
Spektra komplexni permitivity pro nékteré teploty jsou vynesena na obr.
5.2; z duvodu prehlednosti obrazku uvadime pouze tii krivky odpovidajici
ruznym teplotdm. Ukézku fitu spektra pro teplotu 40 K véetné piispévku
jednotlivych modu vidime na obr. 5.3.
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Obr. 5.2: Frekvencni zavislost redlné a imaginarni ¢asti permitivity SBT na
safiru pro nékteré teploty.
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Obr. 5.3: Namérend data a fit redlné a imaginarni ¢asti permitivity SBT na
safiru pro teplotu 40 K. Zobrazeny jsou téz jednotlivé mody prispivajici k
permitivite.
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Spektrum realné i imaginarni ¢asti permitivity tenké vrstvy SBT se s te-
plotou pozorovatelné méni. Abychom mohli tuto teplotni zavislost kvantita-
tivné ohodnotit, zavedli jsme model sestavajici ze dvou oscilatoru a relaxatoru

(W) = €oter(w)+er(w)+ ea(w) (5.1)

Ae,w, Agjw? Aeyw?
Wr 1w W] —w Fwyr Wy — w?+wye

(vysvétleni a diskuse této volby viz déle). Clen e, vystihuje relaxatorovou
povahu spektra, 1 odpovidd mékkému feroelektrickému modu a o dalsimu
optickému modu o vyssi frekvenci. Parametry tohoto modelu (pro kazdou
teplotu zvlast) ziskdme soucasnym fitovdnim redlné a imagindrni ¢4sti per-
mitivity. Vysledky procesu je mozno vidét v grafech na obr. 5.4, 5.5 (Zobrazili
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Obr. 5.4: Teplotni zavislosti parametru relaxatorového modu SBT.

Vysokofrekvenéni permitivita €., je v ramci pfesnosti méreni teplotné
nezavisla: e, = 21 £ 3. Na e, nebyly pfi fitovani kladeny zadné omezujici
pozadavky, pfesto se jevi byt konstantni.

Teplotni zavislosti ostatnich veli¢in z rovnice 5.1 jsme prolozili primkami
(kromé Aeq, Aey a wy); vysledky jsou obsazeny v tab. 5.2, se smérodatnymi
odchylkami v poslednim sloupci.
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Obr. 5.5: Teplotni zavislosti parametru optickych modu SBT: (a) tlument,

(b) vlastni frekvence; (c) viz text.



y=aT+b a b o
Ag, 0,15+ 0,02 16 +4
Wy —0,051 + 0,007 20+1 2,3
Aeq — 42+1 4
w1 —0,0037 £ 0,0006 | 28,2+ 0,3 | 0,24
04l 0,013 + 0,001 148+0,3 | 0,4
JANGDS - 13,9+0,3 | 1,0
wo — 69,5 £0,1 | 0,2
Y2 —0,041 4+ 0,008 61 +2 2,1

Tabulka 5.2: Parametry modu SBT na safiru.

Jak je vidét z tab. 5.2 a obr. 5.4, piispévek relaxatoru ke statické permi-
tivite Ae,. s teplotou roste, zatimco relaxacni frekvence klesa. Naproti tomu
soucin téchto dvou parametru (relaxdtorova sila) je prakticky konstantni:

Ae,w, = 393 + 26 cm™*

U objemovych vzorku nebyla nizkofrekvencni relaxace zaznamenédna [24],
nebot pouZzitd metoda nebyla citlivd pro prislusny frekvenéni obor. Srovnani
relaxac¢nich vlastnosti tenké vrstvy SBT s objemovym SBT proto neni mozné
(viz diskuse na konci této casti).

Parametry mékkého feroelektrického modu v tenké vrstve SBT (viz obr.
5.5) vykazuji podobné zavislosti jako v objemovém materialu (obr. 2.9).
Vlastni frekvence w; v souladu s teorii fazovych ptechodu klesa s rostouci
teplotou, i kdyz absolutni hodnoty frekvenci jsou ponékud vétsi nez pro ob-
jemové vzorky a pokles je mirnéjsi (srovnani viz obr. 5.6). Velikosti frekvenci
vSak nemaji takovy vyznam jako samotny trend teplotni zavislosti. Zmérend
hodnota frekvence mékkého modu se zdé byt ponékud zavisla na konkrétnim
nastaveni experimentu (hodnoty v ¢asti (c) na obr. 5.5, méfené za jinych
podminek nez ostatni body; viz diskuse nize). Tlumeni ; oscildtoru se s te-
plotou zvétsuje, opét v souladu s vlastnostmi objemovych vzorku (obr. 2.9).
Rozdil je opét v absolutni hodnoté velikosti tlumeni a velikosti smérnice
teplotni zavislosti. Duvody k odlisnému chovani tenkych vrstev a objemovych
materialu jsme nastinili v ivodu ¢asti 2.3.

Jak jsme jiz uvedli, vSechny teplotni body nebyly méfeny v rdamci jed-
noho dne (experimentu), ale v nékolika sériich za mirné odlisnych podminek.
Teplota v laboratofi se pohybovala v rozmezi ptiblizné 19-22°C, vlhkost
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Obr. 5.6: Srovnani teplotni zavislosti mékkého modu tenké vrstvy SBT a
objemového SBT, véetné prolozenych piimkovych fit.

20-40% (odpovida za velikost oscilaci od molekul vody mimo kryostat).
Prvni série byla navic méfena bez zesilovace Odin (mensi signal ve vyssich
frekvencich nad 2 THz), druh4 série se zesilovacem. Jak bylo uvedeno v kap.
3, pouzivaji se pri téchto typech generace THz pulsu ruzné emitory, coz muze
mit za nasledek jiné rozlozeni citlivosti (pfesnosti, energie) v THz spektru.

Pii fitovani spekter pomoci modelu (5.1) se ukazalo, ze nékteré parametry
jsou vzajemné korelované. Pokud v daném okamziku ponechame volny pouze
jeden z parametru (napi. vs), lze jeho hodnotu ur¢it pomérné presné. Jind
situace nastane, snazime-li se ménit vice parametru najednou: napt. danému
zvySeni Aey odpovida prislusné zvétseni v, aniz by se zhorsila kvalita fitu.
Nicméné takovéto chovani vykazuji pouze parametry optického fononu o vyssi
frekvenci, v nasem ptipadé ne ptilis dulezité. Odpovidajici rezonance ve spek-
trech je méné vyraznd, tzn. ma mensi intenzitu (oscilatorovou silu) a nachédzi
se v oblasti mensi citlivosti senzoru. Naopak parametry mékkého feroelek-
trického modu takovou volnost nemaji, jejich jemné nastaveni ma vliv na
presnost celého fitu.

Provazanost parametru ma zjevné puvod v jejich preurcenosti, nicméné
frekvencni zavislost permitivity v sobé nese vSechny typy disperze do fitu
zahrnuté (relaxac¢ni chovani nejvice se projevujici pii nizkych frekvencich
a dva optické mody, patrné jak v redlné, tak v imagindrni casti spektra).
Byly vyzkousSeny i fity bez relaxatoru nebo bez druhého oscildtoru, avsak
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v tomto pripadé nebylo mozné dosdhnout prijatelného souhlasu mezi fitem
a namérenymi spektry. Proto jsme usoudili, ze vSechny tii mody jsou ve
spektru pritomny i pres jistou vzajemnou korelaci jejich parametru.

Vyznamnym prispévkem této prace je prvni experimentalni dukaz exis-
tence relaxacniho mechanismu v oblasti 5 — 20cm™!. Nutnost pfitomnosti
tzv. centralniho modu byla naznacena uz v [24], kvili vysvétleni dielektrické
anomaélie pobliz feroelektrického fazového prechodu, aniz by takovy mod byl
detekovan v jejich méteni. Relaxdtor, ktery jsme experimentalné pozorovali,
vykazuje uz pti nizkych teplotéch (které byly dostupné pro nase experimenty)
jasnou souvislost s feroelektrickym fazovym prechodem pobliz 600 K. Jeho
relaxacni frekvence w, mékne podstatné vice nez frekvence mékkého modu
wy a jeho prispévek do permitivity piislusnym zpusobem narusté (sila re-
laxdtoru Ae,w, pritom zustava konstantni). Vazba mékkého modu s re-
laxatorem pak vysvétluje prekvapivé vysokou hodnotu frekvenci mékkého
modu pobliz fazového prechodu (w; = 21 ecm™' pii 600 K [24]). Expe-
rimentalné prokazand pritomnost relaxacniho procesu prozatim kvalitativne
vysvétluje statickou hodnotu dielektrické konstanty pobliz fazového prechodu
[26, 37]. Pro kvantitativnéjsi vyhodnoceni anomélii u fdzového prechodu bude
nutné promérit spektra tenkych vrstev SBT i pii vysokych teplotach v peci
(ta nebyla v prubéhu zde popisovanych méreni k dispozici).

Teoretické vypocty ukazaly [38], ze vibrace mékkého modu jsou spojeny
se vzajemnym protipohybem atomu Bt a perovskitového komplexu Sr7T'aOs.
Vzhledem k velmi nizké frekvenci zméreného relaxaénitho modu miuzeme
vyslovit predbéznou hypotézu, ze je spojen s usporadavanim perovskitovych
oktaedru TaOg.

5.2.2 SBT na kifemiku

Tloustka tenké vrstvy SBT na kremiku (SBT/Si) v piipadé naseho
vzorku je o F4d mensi nez tloustka SBT na safiru (SBT/Sa) (tab. 5.1).
Na zakladé nize uvedenych vysledki musime bohuzel také konstatovat, ze
presnost méteni provedenych na vzorku SBT/Si je horsi nez v pripadé SBT/Sa,
praveé kvuli mensimu mnozstvi informace, kterou THz puls pfi priuchodu tenci
vrstvou ziska. Parametry wsy a v, nebylo mozné kvantitativné urcit, presnost
parametru relaxatoru je velmi omezend (viz tab. 5.3).

Presto byly studiem vzorku SBT/Si potvrzeny vysledky od SBT/Sa,
viz napf. obr. 5.7 zachycujici redlnou a imagindrni ¢ast komplexni permi-
tivity pii 250 K. Stejnym postupem jako v ¢asti 5.2.1 (spoleéné fitovani
komplexnich spekter permitivity pro kazdou mérenou teplotu zvlast) jsme
prolozili teplotni zavislosti ziskanych parametru primkami. Vysledky vcetné
smérodatnych odchylek shrnuje tabulka 5.3. Porovnanim tabulek 5.2 a 5.3

47



80

80

60 | ) 1 60
-w 40 o OO 140 *w
20 | ~ ®o o 1o
0 | L ® e | °.|O

10 20 30 40 50
Frekvence [cm™]

Obr. 5.7: Frekvencni zavislost realné a imaginarni ¢asti permitivity SBT na
kifemiku pro teplotu 250 K.

muzeme ucinit zaver, ze v ramci presnosti vySe popsanych experimentu
nezavisi vlastnosti tenké vrstvy na jeji tloustce ani na substratu.

5.2.3 BZN na safiru

Na rozdil od SBT popisujeme komplexni dielektrickou permitivitu tenké
vrstvy BZN pro kazdou teplotu modelem jediného tlumeného oscildtoru

2

(W) =t +€1(W) = €0 + — (5.2)

wi — w? +iwn
V ramci provedenych experimentu jsme neprokézali jednoznacéné pritomnost
nizkofrekvencni relaxace ve spektru tenké vrstvy, jako tomu bylo u SBT.
Tato relaxace byla pozorovana v objemovém materidlu; znamena to tedy, ze
citlivost méreni na tenké vrstvé neni postacujici k jeji detekci. Naproti tomu
jsme pozorovali nizkofrekvenéni polarni fonon a zmény jeho charakteristik s
teplotou. Z obr. 5.8, kde jsou znazornéna dielektricka spektra pro dvé ruzné
teploty, je patrné, ze zejména tlumeni tohoto modu doznava vyraznych zmén
s teplotou. Tento jev je spojen s velkou neuspoiddanosti systému pii vyssich
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y=aT+b a b o
Ag, 0,14 + 0,07 22+ 11 11

Wy —0,047 + 0,023 19+5 5

Aeq - 34+3 6
w1 —0,0045 £ 0,0024 26 £ 1 0,7
" 0,010 = 0,004 15,0+0,8 | 1,3

Tabulka 5.3: Parametry modu SBT na kfemiku.

teplotach [29]. Z obr. 5.8 je také vidét, ze pii pokojové teploté je pozorovany
mod pretlumeny a stava se lehce podtlumenym az pii nizké teploté (v, ~
40 cm ™! pro T = 40 K). Pro vysoké teploty (T > 200 K) neni mozné dostupny
usek spektra jednoznacné fitovat modelem pretlumeného oscilatoru prave
vzhledem k velké spektralni §ifce rezonance a vzhledem k absenci informace
z okolnich spektralnich oblasti. Z tohoto duvodu je treba povazovat tato
méreni za predbéznéd a doplnit je jesté vysledky dalsich experimentalnich
technik.
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Obr. 5.8: Frekvenéni zavislost redlné a imaginarni ¢asti permitivity BZN na
safiru pro teploty 270 K a 40 K.
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Kapitola 6
Zaveér

V této kapitole shrnujeme vysledky, kterych bylo dosazeno na zakladé
provedenych experimentu a vypocti:

e Provedli jsme charakterizaci feroelektrickych tenkych vrstev materialua
SBT a BZN v terahertzové oblasti. U materidlu SBT jsme také detailné
stanovili teplotni zavislost komplexni permitivity. Obdrzené vysledky
jsme porovnali s vlastnostmi objemovych vzorku, ziskanymi pomoci
ruznych metod a publikovanymi v jinych pracech. Rozdily mezi tenkymi
vrstvami a objemovymi materidly jsou zpusobeny hlavné napétim, zapii-
¢inénym pomérné malou tloustkou vrstev.

SBT. V tomto materidlu jsme poprvé pozorovali nizkofrekvenéni re-
laxaci, ktera vysvétluje anomalni hodnotu statické permitivity pobliz
fazového ptrechodu. Popsédna byla také teplotni zavislost tohoto re-
laxa¢niho modu.

e Tato prace prispéla k optimalizaci experimentalniho usporadani pro
fazove citlivé méteni reflektivity, a to jednak odvozenim analytického
zpusobu zpracovani dat zmérenych THz reflexni spektroskopii, jednak
studiem odrazu optickych pulsu od tenké vrstvy se substratem.

e Rovnéz pro transmisni usporadani byly odvozeny vzorce umoznujici
analytické zpracovani. Dale byly z hlediska mnozstvi informace, které
nesou o tenké vrstvé, porovnany THz pulsy vzniklé vnitinimi odrazy
v substratu. Tyto odrazy je mozno zpracovat samostatné diky tomu,
ze jsou oddéleny v cCase.
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