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1. Wstep

1.1. Periodyczne struktury nanowarstwowe

Wspotczesna technika i fizyka potrzebuje zrédet akustycznych generujacych fale
sprezyste o coraz wyzszych czestotliwosciach. Tradycyjnie stosowane przy
generacji  ultradzwickéw  przetworniki  piezoelektryczne przy  wyzszych
czestotliwosciach staja sie nie uzyteczne, po pierwsze z powod6éw technologicznych
(pekanie cienkich ptytek piezoelektrycznych), po drugie sprawnos¢ przetwarzania
energii elektrycznej w akustyczna na wyzszych harmonicznych jest znikoma (straty
proporcjonalne sa do kwadratu czestotliwosci). W koncu lat pieédziesiatych
Baranskij K.N. (1957) [21], Bommel H.E. i Dransfeld K. (1958) (1959) [27, 28]
zaproponowali metode wzbudzania fal akustycznych w precie piezoelektrycznym,
ktérego jeden koniec umieszczono w rezonatorze mikrofalowym. W wyniku
stosowania tej metody otrzymywano fale akustyczna o czestotliwosci w zakresie w
300 MHz — 3 GHz. Prace w tym zakresie byly prowadzone takze w IPPT migdzy
innymi przez Lezniewa N. B. (1978) [79], Pajewskiego W. i autora (1995) [11]. W
ten sposéb jednak nie udawato sie praktycznie uzyskiwaé fal akustycznych o
czestotliwosciach  wyzszych od 10 GHz. Znaczacy postegp w dziedzinie
otrzymywania fal akustycznych o bardzo wysokich czestotliwosciach nastapit w
ostatniej dekadzie ubiegtego stulecia, dzigki wyprodukowaniu nowych typow
laser6w oraz opracowaniu technologii wytwarzania cienkich warstw metalicznych, a
w szczegdlnosci nanowarstw zwielokrotnionych, sktadajacych si¢ z dwaéch  lub
wiecej roznych metali. Praca ponizsza dotyczy wytwarzania i propagacji fal
akustycznych o0  czestotliwosciach  powyzej 100 GHz w  strukturach
nanowarstwowych.

Dla ukladéw cienkowarstwowych wykryto wiele nowych zjawisk, nie
obserwowanych w strukturach grubowarstwowych, wykonanych z tych samych
materiatdbw lub w tychze materiatach, ale objgtosciowych (,,bulk”). Jednym z
bardziej  spektakularnych  zjawisk  jest  tzw.  zjawisko  sprzezenia
antyferromagnetycznego w warstwach wielokrotnych, z ktérych jedna z warstw
tworzy metal o wilasnosciach magnetycznych (Fe, Co, Gd itd.). Sprzezenie to
powoduje  wystepowanie  efektu  gigantycznego  magnetooporu  (giant
magnetoresistance) (Babich M. et al. (1989) [20], Camley R.E., Barnas F. (1989)
[36]). W ostatnich latach duzy wysitek badawczy zostat skierowany na analize
uktadéw nanowarstwowych wykazujacych anizotropie¢ magnetyczna, zwtaszcza w
kierunku prostopadtym do warstwy (Freitag A. E., Chowdhury A.R. (1989) [53],
Kim W. S. et al. (1998) [69]). Struktury takie moga by¢ wykorzystane jako nosniki
0 znacznie wigkszej gestosci upakowania informacji niz tradycyjne warstwy z
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anizotropia w ptaszczyznie warstwy. Z tego powodu okreslenie zrddet anizotropii
magnetycznej w cienkich warstwach jest niezwykle istotne. Jednym z czynnikéw
majacych wplyw na rodzaj anizotropii ~magnetycznej jest sprzezenie
magnetosprezyste. Stad wiedza 0 mechanizmach oddziatywania magneto-
sprezystego oraz wartosciach wspotczynnikéw sprezystysci w  wielokrotnych
magnetycznych strukturach nanowarstwowych jest niezbedna.

Symetria przestrzenna, ktora cechuje wybrane ztozone uktady fizyczne jest
niezwykle istotna z tego wzgledu, ze pozwala w wielu przypadkach znalez¢
rozwiazania rownan opisujacych dany uktad, ktérych nie mozna uzyska¢ w
przypadku braku symetrii. W takich uktadach moga takze wystapi¢ zjawiska
fizyczne, ktére nie wystepuja w przypadku uktadéw jednorodnych. | tak na
poziomie atomowym, rozwazania dotyczace ukladu elektronowego w Kkrysztatach
(uktadach o idealnej symetrii) doprowadzity w potowie ubiegtego stulecia do
wprowadzenia modelu pasmowego do opisu stanu energetycznego elektronéw w
krysztale. Model ten przewidywat, przy spetnieniu pewnych warunkéw w
krysztatach, wystepowanie przerwy energetycznej oraz istnienie energetycznych
poziomoéw elektronowych. Odkrycia te zapoczatkowaty rozwdj nowej dziedziny
nauki - fizyki ciata statego oraz powstanie mikroelektroniki z powszechnie
stosowanymi tranzystorami i obwodami scalonymi. Nastepnie, w koncu
poprzedniego stulecia, wykorzystano symetrie translacyjna uktadéw na poziomie
supersieci tj. periodycznosci z okresem kilku-kilkudziesieciu warstw atomowych w
opisie propagacji swiatta w tego typu strukturach materiatowych. W rezultacie
czego rozwineta sie nowa dziedzina elektroniki, nanofotonika. Zostaty opracowane
takie nowe urzadzenia jak: lasery o emisji powierzchniowej z pionowym
rezonatorem (lasery VCSEL), zwierciadta Bragga i swiattowody nanofotoniczne
(Grundman M. (2002) [56], Bugajski M. (2004) [34]). Wykorzystuje si¢ w tych
urzadzeniach przerwe fotoniczna, to jest zakres energii, o ktorej fonony nie moga sie
w danym osrodku propagowac. Przerwa taka byta obserwowana eksperymentalnie w
nanostrukturach warstwowych (Patrini M. et al. (2002) [89]). Badania z obszaru
nanofotoniki otwieraja droge do wytworzenia nanostruktur heterogenicznych z
materiatbw rdzniacych sie parametrami sieci i materiatdbw funkcjonalnych nie
wystepujacych w przyrodzie, ktérych wiasciwosci mozna ksztattowac.

W uktadach atomowych wysoko-uporzadkowanych (krysztatach), sktadajacych sig z
atoméw dwoch rodzajow (np. LiF, NaF) wystepuje takze przerwa energetyczna
fononowa potozona miedzy gatezia fonondéw akustycznych i fononéw optycznych.
W przypadku wystapienia dodatkowej periodycznosci, z okresem kilkudziesigciu
odlegtosci atomowych w takich uktadach pojawiaja si¢ dodatkowe przerwy
czestotliwosci, ktore okreslaja zakresy czestotliwosci fal sprezystych ktére nie moga
sie rozchodzi¢ w takim osrodku. Dziedzina, ktdra zajmie sie opisem propagacji fal
w takich osrodkach jest nanofononika. Mozliwe jest, ze powstana nowe podzespoty
i urzadzenia wykorzystujace te zjawiska, ktore beda stosowane w nanoelektronice.
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1.2. Cel, zakres i ukltad pracy

Teoretyczne badania wiasciwosci sprezystych w uktadach periodycznych
dwusktadnikowych, byty podjgte w potowie poprzedniego wieku. Wyniki jednych z
bardziej znaczacych badan zostaty zaprezentowane przez M. Rytova (1956) [96]. M.
Rytov wyprowadzit zaleznosci dyspersyjne dla fal sprezystych (akustycznych) w
nieskonczonym uktadzie warstw podwojnych. Praca ta mimo tego, ze zostata
opublikowana dos¢ dawno, wciaz jest aktualna i czesto cytowana. Wiasciwosci
optyczne struktur warstwowych ze wzgledu m. in. na zastosowania w laserach
potprzewodnikowych byty opisywane przez Yeha P. (1979) [114] oraz Yariva A. i
Yeha P. (1984) [112, 113]. Z otrzymanych teoretycznie zaleznosci dyspersyjnych
wynikato istnienie zakresdéw czestotliwosci, w ktérych fala elektromagnetyczna nie
mogta sie propagowac (Wert C.A. i Thomson R.M. (1970) [107], Kittel C. (1974)
[71]). Basseras P. et al. (1995) [22] opierajac si¢ na modelu Rytova otrzymat
przyblizone wzory na wielkos¢ przerwy energetycznej dla wielokrotnej struktury w
przypadku gdy obie warstwy maja zblizona impedancje akustyczna. Natomiast
Djafari-Rouhani et al. (1983) [43] podat zaleznos¢ na akustyczny mod
zlokalizowany dla przypadku struktury zwielokrotnionej potnieskonczonej. Prace
Djafari-Rouhani  wykonywane byly ze wzgledu na zainteresowanie
cienkowarstwowymi heterogenicznymi strukturami pétprzewodnikami dla potrzeb
mikroelektroniki. Wykonanie badan eksperymentalnych w owym czasie byto
niemozliwe z tego wzgledu, ze nie istniaty mozliwosci efektywnego pobudzania fali
sprezystej w zakresie bardzo wysokich czestotliwosci. Pomiary metoda
spektroskopii Brillouina, ze wzglgdu na mata doktadnos¢ i czutosé¢ dla przypadku
uktadéw nanowarstwowych nie mogty by¢ zastosowane. Dopiero w latach 90-tych
ubiegtego stulecia, po opracowaniu laseréw generujacych bardzo krétkie impulsy o
femtosekundowych czasach trwania, mozna byto pobudzi¢ i odbiera¢ drgania
sprezyste w nanostrukturach (Thomsen C. et al. (1986) [103]).

Celem pracy byla analiza warunkéw pobudzenia akustycznych modéw
zlokalizowanych w periodycznych uktadach nanowarstwowych oraz pomiar
wzbudzenia akustycznych modéw zlokalizowanych w podwdjnych metalicznych
strukturach wielowarstwowych. W pracy podano numeryczne obliczenia zaleznosci
dyspersyjnych dla fal akustycznych w nanowarstwowych strukturach wielokrotnych
Au/V oraz zaleznosci modu zlokalizowanego w tych strukturach od parametrow
struktur, a takze rodzaju warstwy wierzchniej. Opierajac sie na pracach Yarifa A. i
Yeha P. (1984) [112] dotyczacych wiasnosci optycznych analogicznych struktur
periodycznych, wykorzystujac macierz  transformacji, podano zaleznos¢
czestotliwosci modu zlokalizowanego od wybranych parametréw nanostruktury oraz
okreslono warunki wystepowania tego modu. Rezultaty tych obliczen
zweryfikowano z wynikami badan eksperymentalnych, ktére przeprowadzono dla
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struktur Au/V w Laboratoire des Milieux Desordonnes et Heterogenes Uniwersytetu
Pierre et Marie Curie w Paryzu. W pracy przedstawiono takze wyniki pomiaréw
struktur Cu/Co, Ag/Fe i Gd/Co, w ktorych nie obserwowano modu
zlokalizowanego. Okreslono w nich natomiast predkos¢ fali podiuznej oraz
graniczna grubos$¢ warstwy podwdjnej w strukturze nanowarstwowej przy ktorej
wilasciwosci sprezyste takich nanowarstw zaczynaja sie rézni¢ od wiasciwosci
sprezystych grubych warstw i materiatow typu objgtosciowego.

Praca sktada si¢ z pigciu rozdziatdw. W drugim rozdziale przedstawiono technologie
wytwarzania cienkich warstw metalicznych, modele wzrostu warstw oraz
podstawowe techniki pomiarowe. Skoncentrowano sie przede wszystkim na
metodzie wiazek molekularnych, przy pomocy ktérej otrzymywane byty
nanowarstwy, ktérych wyniki badan eksperymentalnych zostaty przedstawione w
niniejszej pracy. Wsrdd technik pomiarowych przedstawiono metode niskokatowej
reflektometrii rentgenowskiej, ktéra pozwalata na okreslenie jakosci warstw
struktury i parametréw geometrycznych poszczeg6lnych warstw sktadowych w
wielokrotnej strukturze warstwowej. W pracy przedstawione zostaly otrzymane
reflektogramy dla nanowarstw Au/V i podane parametry otrzymanych warstw,
uzyskane za pomoca programu Symulreflec.

W rozdziale trzecim omoéwiono zjawisko fotoakustycznego pobudzenia warstwy
metalicznej za pomoca krétkiego impulsu laserowego, stosowane nastepnie do
pobudzania drgan sprezystych w badanych nanowarstwach. Okreslono wptyw
dyfuzji termicznej na ksztatt impulsu akustycznego oraz opisano proces detekcji
sygnatu akustycznego propagujacego si¢ w warstwie metalicznej pobudzonego za
pomoca wiazki laserowej.

W rozdziale czwartym przedstawiono eksperymentalna metode generacji drgan
akustycznych duzej czestotliwosci za pomoca lasera femtosekundowego oraz
detekcji sygnatu akustycznego w osrodku nanowarstwowym, naniesionym na
podtoze dielektryczne. Detekcje sygnatu przeprowadzano za pomoca op6znionego
sondujacego impulsu laserowego. Podano otrzymane eksperymentalnie wybrane
zaleznosci zmian wspétczynnika odbicia $wiatta od czasu op6znienia impulsu
sondujacego, ktére sa reakcja na impulsowe femtosekundowe pobudzenie
nanostruktury warstwowej. Przedstawiono wyniki pomiaréw dla wielokrotnych
nanostruktur warstwowych: Cu/Co, Ag/Fe, Gd/Co i Au/V. Wyznaczono predkosci
propagacji podtuznych fal akustycznych w kierunku prostopadtym do powierzchni
warstw (dla nanowarstw Cu/Co, Ag/Fe, Gd/Co) oraz czestotliwosé¢ zlokalizowanych
modow akustycznych (dla Au/V).

W rozdziale piatym przedstawiono teorie propagacji fal akustycznych w
periodycznych strukturach warstwowych na bazie modelu Rytova. Podano
otrzymane numerycznie na bazie tego modelu zaleznosci dyspersyjne dla fal
sprezystych w badanych nanowarstwach Au/V oraz wyznaczono parametry przerw
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czestotliwosci, w  ktorych zabroniona jest propagacja fal sprezystych.
Zaprezentowano takze metode eksperymentalnej weryfikacji fononowej przerwy
czestotliwosci w nanostrukturach warstwowych wykorzystujac tunelowe ztacza
nadprzewodnikowe.

W rozdziale széstym przedstawiono elementy teorii modow zlokalizowanych w
uktadach wielowarstwowych. Nastepnie w oparciu 0 macierz transformacji, znana z
optyki periodycznych uktadéw warstwowych, podano zaleznosci czestotliwosci
modu zlokalizowanego od parametrow nanostruktury warstwowej. Okreslono
obszary istnienia rozwiazania. Podano rezultaty obliczen numerycznych
czestotliwosci akustycznego modu zlokalizowanego dla nanostruktury warstwowej
Au/V, w zaleznosci od grubosci warstw skladowych nanostruktury i warstwy
wierzchniej. Ustalono warunki przy jakich mozliwa jest generacja moddéw
zlokalizowanych w warstwowych strukturach periodycznych.



2. Technologia otrzymywania nanowarstw
metalicznych oraz pomiary ich parametrow

2.1. Mechanizmy wzrostu cienkich warstw metalicznych

W trakcie wzrostu cienkich warstw istotna role odgrywaja parametry
termodynamiczne tj. energia powierzchniowa, migdzypowierzchniowa oraz energia
kinetyczna osadzanych atomoéw. Energia powierzchniowa opisuje przyrost energii
atoméw powierzchniowych, powodowany brakiem czesci najblizszych sasiadow.
Jest ona proporcjonalna do ciepta sublimacji materiatu i odwrotnie proporcjonalna
do gestosci atomOw w rozwazanej ptaszczyznie atomowej (Blackley J. M. (1973)
[25]). Ptaszczyzny atomowe 0 nhajwiekszej gestosci atoméw maja najmniejsza
energie powierzchniowa, sa wiec najbardziej stabilne. Przyktadowo, w strukturze
bce najmniejsza energie powierzchniowa posiada powierzchnia (110), a w fcc (111).
W metalach typowe energie powierzchniowe zawieraja sie w przedziale od 10 do
100 mJ/m? Energia miedzypowierzchniowa bedaca czescia energii swobodnej,
pojawia si¢ przy styku powierzchni dwoch réznych materiatow. W metalach jest ona
zazwyczaj o rzad wielkosci mniejsza od ich energii powierzchniowej.

Wzrost cienkiej warstwy rozpoczyna sie od powstania na podtozu grupy zarodkéw
sktadajacych sie z Kilku badZ kilkunastu atoméw. To, w jaki sposob zarodki beda
rozrasta¢ sig, zalezy od energii migdzypowierzchniowych atomow, obecnych w
uktadzie: podioze - warstwa — strumien osadzanych atoméw. Na rys. 2.1
przedstawiono schematycznie procesy zachodzace podczas rozwoju zarodka.
Analizujac uktad w modelu kapilarnym, odwotujacym si¢ w swojej analogii do
napiccia powierzchniowego cieczy, mozna poda¢ nastepujaca zaleznosé¢ (Ohring M.
(1991) [87]):

n,=n,, +n,cosé , (2.1)

gdzie: nps, Ny 1 N Oznaczaja napigcia migdzypowierzchniowe, odpowiednio:
podtoze — strumien, warstwa — podtoze i strumien — warstwa. Ro6wnanie to okresla
trzy mechanizmy wzrostu warstwy:
e wzrost wyspowy (tzw. wzrost Volmera — Webera), zachodzacy dla
©>0, czyli dla ni < ny + Ny, — Wystgpuje wowczas gdy atomy
osadzonego materiatu silniej oddziatywuja miedzy soba niz z
atomami podtoza);
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e wzrost dwuwymiarowy - tzw. plaszczyzna za ptaszczyzna lub wzrost
Franka — Van der Merwe, zachodzacy dla @=0, czyli nps = Nyp + Ngy;

e wzrost mieszany - tzw. wzrost Stranskiego — Krastanova, zacho-
dzacy dla nps > Ny, + Ngy.

P e - .
. strurmen atoméw
*

desorpeja osadzanie

) A — b

Mg
0 \
N I |
s wE zarodek warstwy

Rys. 2.1. Schemat podstawowych proceséw zachodzacych przy nanoszeniu
warstwy.

Warstwa moze rosna¢ poczatkowo w sposob wyspowy, przechodzac od pewnej
grubosci do wzrostu dwuwymiarowego. Jednym z przyktadow takiego wzrostu jest
przypadek materiatu elastycznie twardego, osadzonego na podiozu o duzym
niedopasowaniu sieciowym. Naprezenia na granicy warstwa — podtoze prowadza do
powstania dyslokacji, co powoduje poczatkowo wzrost wyspowy. Jednakze od
grubosci przy ktorej znikaja dyslokacje, warstwa moze przejs¢ do wzrostu
dwuwymiarowego (Eaglashman D.J., Cerullo M. (1990) [49]), powodujac
wspomniany mieszany mechanizm wzrostu.

Opisane trzy mechanizmy wzrostu ilustruje rys. 2.2 (Venables J. A., et al. (1984)
[106]). Na rysunku tym d oznacza pokrycie podtoza w monowarstwach atomowych.
Rzeczywisty wzrost warstwy nigdy nie zachodzi w stanie réwnowagi
termodynamicznej. Nalezy takze wzia¢ pod uwage parametry Kkinetyczne procesu
wzrostu: energi¢ kinetyczna osadzanych atomow, predkos¢ napylania, temperature
podtoza i zwiazana z nia ruchliwosé¢ atoméw na powierzchni oraz interdyfuzje. Na
0g6t niska temperatura podioza i duza predkos¢ napylania sprzyjaja wzrostowi
ptaszczyzny za ptaszczyzna, podczas gdy wysoka temperatura poditoza oraz mata
predkos¢ nanoszenia sa wymagane do otrzymania epitaksji o dobrej strukturze
krystalograficznej. Znalezienie odpowiednich warunkdéw nanoszenia warstwy nie
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jest tatwe, tym bardziej, ze dla warstw metalicznych parametry wzrostu podawane
przez innych autorOw nie zawsze daja Sie bezposrednio wykorzysta¢ i z reguty
wymagaja korekty eksperymentalnej.

d<1ML T T

IML=d=2ML

— —
4> 2 ML ' £

a) b) £)

Rys. 2.2. Schematyczne przedstawienie trzech mechanizmow wzrostu
cienkiej warstwy: a) dwuwymiarowy (Franka — VVan der Merwe), b)
mieszany (Stranskiego-Krastanova), ¢) wyspowy (Volmera-Webera).

Rozpatrujac mozliwos¢ wzrostu epitaksjalnego jednego materiatu na drugim
niezwykle istotne jest uwzglednienie niedopasowania sieciowego, czyli réznicy
statych sieciowych podtoza i materiatu osadzanego. Zazwyczaj niedopasowanie
sieciowe definiuje si¢ nastepujacym wzorem:

d,—d

pd_ “100%, (2.2)

p

M =

gdzie: d, — stata sieciowa materialu podtoza, d, — stala sieciowa materialu
osadzanej warstwy. State d, i dy sa brane dla kierunkéw krystalograficznych, ktére
maja by¢ rownolegte. Oczywiste jest, ze im mniejsze jest niedopasowanie sieciowe,
tym wigksze jest prawdopodobienstwo uzyskania epitaksji o dobrych parametrach.
W wiekszos¢ przypadkdédw dopuszczalna wartoscia niedopasowania, ktéra umozliwia
jeszcze epitaksje jest 15% (Moruzzi V.L. et al. (1986) [85]). Znane sa jednak
przypadki wzrostu epitaksjalnego przy niedopasowaniu wynoszacym 30% (Moruzzi
V.L. et al. (1986) [85]). Przez epitaksje rozumie si¢ wzglgdna orientacjg osi
krystalograficznych podtoza i napylanej warstwy. Jezeli podioze i warstwa, dla
ktérych mozliwa jest epitaksja, z punktu widzenia niedopasowania sieciowego i
wiasnosci chemicznych, maja taka sama strukture krystalograficzna, to relacje
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epitaksji oznaczaja rownolegtos¢ wszystkich odpowiednich osi krystalograficznych.
Taki typ wzrostu jest czesto okreslany epitaksja bezposrednia, a jej przyktadami jest
wzrost bee Fe (110) na bcc W (110) lub fcc Ni (100) na fcc Cu (100). Jezeli podioze
i warstwa maja rozna strukture krystalograficzna, wéwczas jest mozliwych kilka
typdw wzrostu.

Pierwszym typ wzrostu wystepuje gdy napylana warstwa zmienia swoja strukturg,
typowa dla stanu réwnowagi i przyjmuje strukture podioza. Przyktadem takiego
wzrostu, nazywanego epitaksja stabilna, jest wzrost Fe fcc (w stanie rownowagi
majacego strukture bcc) na podtozu z Cu fcc (Wright J.G. (1971) [110]). Drugi,
czesciej spotykany typ wzrostu, polega na takiej reorientacji osi krystalograficznych
osadzanej warstwy na plaszczyznie wzrostu, ktéra zminimalizuje niedopasowanie
sieciowe. Typowym przyktadem takiego wzrostu jest epitaksja bcc Fe (100), o
krawedzi szesciennej komorki elementarnej a = 2,84, na fcc Ag (100) o parametrze
a = 4,08A. Wzrost bezposredni (krawedzie szescianu rownolegte) prowadzitby do
niedopasowania 42%, podczas gdy obrdt podstawy szescianu Fe o0 45° wzgledem Ag
redukuje niedopasowanie do 0,1% (Kwo J., et al. (1986) [77]). Trzeci typ wzrostu
pojawia sie przy osadzaniu materiatow, ktorych state sieciowe réznia sie na tyle od
statych sieciowych podtoza, ze wzrost z dopasowaniem sieciowym jeden do jednego
jest niemozliwy. Epitaksja jest wowczas osiagana przez dopasowanie odpowiednich
wielokrotnosci statych sieciowych materiatu osadzanego i podioza w dwdch
kierunkach krystalograficznych. Tego typu relacje epitaksji sa nazywane relacjami
Nishiyamy — Wassermana (Bruce L.A. i Jaeger L.A. (1978) [33]).

2.2. Metoda wigzek molekularnych (molecular beam epitaxy — MBE)

Jezeli chcemy otrzyma¢ warstwy monokrystaliczne o grubosciach kilku lub
kilkunastu monowarstw atomowych o okreslonej orientacji krystalograficznej i
wyznaczonej grubosci, nalezy stosowa¢ technologie umozliwiajace wzrost
epitaksjalny. Takimi technologiami sa metoda osadzania przy pomocy wiazek
molekularnych (molecular beam epitaxy — MBE) oraz metoda osadzania przez
impulsowe rozpylanie laserowe (pulsed laser deposition — PLD). Idea metody
osadzania przy pomocy wiazek molekularnych jest wytworzenie jednorodnych
wiazek atomowych lub molekut, ktoérych strumien mozna kontrolowaé. Metoda
wiazek molekularnych daje nieporéwnywalnie wigksze mozliwosci sterowania
parametrami procesu osadzania niz wszelkie inne metody osadzania termicznego.
Najpopularniejszymi zrédtami wiazek molekularnych sa tzw. komdrki efuzyjne oraz
dziata elektronowe. Komorki efuzyjne sktadaja sie z ceramicznego cylindra w
ksztatcie menzurki, umieszczonego w elemencie grzejnym, ktérym najczesciej jest
tasma wolframowa rozgrzewana metoda oporowa (rys. 2.3). Komdrka efuzyjna jest
nagrzewana do temperatury, ktéra pozwala otrzyma¢ zadane cisnienia par atomow
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(rzedu 107 torra). W dostepnych w eksperymentach zakresach temperatur proces
powstawania par zachodzi w zaleznosci od metalu, przez wyparowywanie lub
sublimacje. Wiazka atoméw jest formowana w obszarze gazu atomowego, a
wydtuzony ksztatt komérki zwieksza jej jednorodnos¢ (Herman M. A., Siter H.
(1989) [59]).

strugries] atotmdw

ft

Cylinder

CEraiCIy

Obszzar gam
atomowegoe

Parcwany materiat

Rys. 2.3. Schemat otrzymywania wiazek atomowych w komérce
efuzyjnej.

Dla wielu metali temperatury dostepne w standardowych komorkach efuzyjnych sa
niewystarczajace dla otrzymania wymaganego cisnienia par atomow. W tych
przypadkach konieczne jest uzycie dziat elektronowych (mozna je réwniez uzywac
dla metali o niskiej temperaturze topnienia). Schemat dziata elektronowego jest
przedstawiony na rys. 2.4 (Azaroff L. (1968) [19]). Dziata elektronowe pozwalaja
na rozgrzanie materiatlu do bardzo wysokich temperatur. Mozliwe jest np.
nanoszenie wolframu o temperaturze topnienia 3700K.

Metaliczne nanowarstwy, ktorych wyniki badan eksperymentalnych prezentowane
Sa W niniejszej pracy, otrzymywane byly metoda wiazek molekularnych w
Instytucie Fizyki PAN w Warszawie, na stanowisku firmy Riber. Probki
nanowarstw nanoszone byly na podioza dielektryczne o grubosci rzedu 2 mm.
Istotnym parametrem, uwzglednianym przy wyborze materiatdbw do wytworzenia
nanostruktur byta ich kontrastowos¢ akustyczna (znaczna roznica impedancji
akustycznej) istotna w przeprowadzanych badaniach. Otrzymywane nanowarstwy
przykrywaty cata powierzchnig podtoza (rozmiary liniowe 5 - 10 mm). Stosowane
do wytwarzania nanowarstw stanowisko sktadato si¢ z komory zatadowczej oraz
komory wzrostu. W komorach stosowano pompy jonowe wspomagane
sublimatorami tytanowymi. Cisnienie bazowe w komorze wynosito 10™° torra.
Analiza probek odbywata sie w komorze wzrostu, wyposazonej w uktad odbiciowej
dyfrakcji wysokoenergetycznych elektronébw (RHEED) oraz uktad do analizy
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widma elektrondw Augera (AES). Uchwyt podtoza pozwalat na wygrzewanie
podtozy i probek do temperatury 1400K.

Wigzka eleldrondw
ugieta prey pomocy

magnesu stalego
.’ '/

. ‘ s T
Strumied, atorndw AN e
freast” =
.

- I-
-1,
.
* rl
Parowany -~
tnateriat . \

Zrédio elektronéw

Tehwryt rote dziany
chlodzony woda

Rys. 2.4. Schemat otrzymywania wiagzek atomowych z wykorzystaniem
dziata elektronowego.

Zrédtem wiazek atomowych byly trzy komorki efuzyjne oraz dwa dziala
elektronowe. Szybkos¢ osadzania z komorek efuzyjnych byta okreslana
eksperymentalnie dla kilku ustalonych temperatur komérek przez pomiar grubosci
komérek kalibrujacych. Pomiar szybkosci napylania z dziat elektronowych odbywat
sig¢ W czasie rzeczywistym (tzn. w trakcie procesu), z wykorzystaniem spektroskopii
wzbudzonych atoméw (Electron Impact Emission Spectroscopy — EIES). W
metodzie EIES czes¢ wiazki atoméw przechodzi przez gtowice wyposazona w mate
niezalezne dziato elektronowe. Elektrony z dziata wzbudzaja atomy wiazki, ktore na
wskutek rekombinacji wysytaja swiatto o dtugosci fali charakterystycznej dla
wyparowywanego materiatu. Mierzac poprzez filtr lub monochromator natezenie
tego $wiatla otrzymuje si¢ sygnat proporcjonalny do strumienia atoméw. Po
przeskanowaniu, sygnat EIES mozna powiaza¢ petla sprzezenia zwrotnego z
zasilaniem dziat elektronowych, otrzymujac w ten sposéb stabilizacje szybkosci
osadzania w trakcie parowania.
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2.3. Techniki pomiarowe stosowane po wyjeciu probek z komory
wzrostu

Wsrdd technik pomiarowych, stosowanych przy badaniu nanowarstw, znaczaca role
odgrywaja metody rentgenowskie. Jednymi z najczestszych metod stosowanych do
okreslania struktury krystalograficznej cienkich warstw epitaksjanych sa wysoko- i
niskokatowa dyfrakcja rentgenowska. Wysokokatowa dyfrakcja rentgenowska
pozwala na wyznaczanie odlegtosci migdzy ptaszczyznami  atomowymi
réwnolegtymi do warstwy. W metodzie tej wiazka rentgenowska pada na prébke
pod zmiennym katem 0 o wartosci z przedziatu 20° - 60°.

Detektor podaza za zmiana kata padania wiazki, utrzymujac kat 26 w stosunku do
wiazki pierwotnej. Dla pewnych katow zwanych braggowskimi 6, jest spetniony
warunek dyfrakcji Bragga na ptaszczyznach atomowych w warstwie opisany
nastepujaca zaleznoscia:

A

d=n— ,
2sin @,

(2.3)

gdzie: 1 — dtugos¢ fali rentgenowskiej, d — stata sieci ptaszczyzn miedzyatomowych,
dla ktérych zachodzi dyfrakcja, n = 1,2,3,... — rzad ugiecia.

Na rentgenogramie obserwujemy prazki, zwane pikami Bragga. Metoda dyfrakcji
wysokokatowej  pozwala takze na  oszacowanie  rozmiar6w  ziaren
monokrystalicznych — ry, sktadajacych si¢ na warstwy. Szerokos¢ piku Bragga 46,
mierzona w potowie jego wysokosci, jest odwrotnie proporcjonalna do sredniego
rozmiaru ziaren. Warto$¢ r, mozna wyznaczy¢ z wyrazenia Scherera (Guiner A.
(1964) [57]).

A

r=—=>- 2.4
“ Adcosh, 24)

Dyfrakcje wysokokatowa stosuje sie réwniez do charakteryzowania warstw
wielokrotnych. Skladaja sic¢ one z wielokrotnie powtarzanej sekwencji dwdch
warstw o odpowiednich grubosciach 1y i l,. Wprowadza to dodatkowa strukture
periodyczna o statej modulacji rownej 1;+1,. Obecnos¢ tej struktury manifestuje si¢
na rentgenogramach pojawieniem sie wokét pikéw Bragga tzw. pikéw satelitarnych.
Ich wzgledne potozenie wiaze sie ze stata modulacji nastepujacym wzorem
(Schuller I. K. (1980) [98]):
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A

L=—o - , (2.5)
2(sin@ —sind_,)

gdzie: A — dlugosé fali rentgenowskiej, 6, 6.1 — potozenie kolejnych pikdw
satelitarnych.

Korzystajac z powyzszego wzoru mozna eksperymentalnie sprawdzi¢ czy zatozona
warto$¢ statej modulacji zostata osiagnigta. Pojawienie si¢ pikow satelitarnych jest
argumentem swiadczacym o istnieniu prawidtowej, ostrej granicy migdzy kolejnymi
podwarstwami.

W niskokatowej rentgenometrii cienkich warstw, wiazka promieniowania
rentgenowskiego pada na probke pod katem 0,1-5 stopni. Takie ustawienie pozwala,
w zaleznosci od tego jak manipulujemy prébka i detektorem, na wyznaczenie
grubosci warstwy (refraktometria) lub na okreslenie statych sieciowych ptaszczyzn
atomowych prostopadtych do powierzchni warstwy (dyfrakcja). W refraktometrii
niskokatowej mierzone jest natezenie wiazki odbitej w uktadzie pomiarowym
pokazanym schematycznie na rys. 2.5. Powstajace oscylacje zaleznosci natgzenia
wiazki odbitej od kata padania nazywane sa prazkami Kiessiga H.(1931) [68].

deteltor

wigzla padajaca e
promien rentgenowskich \/'/ P
g
\~

"
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A

wigzka
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28
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e /\A
wigzka

przechodzaca

Rys. 2.5. Schemat pomiaru w niskokatowej refraktometrii rentgenowskiej.

Sa one zwiazane z interferencja wiazki odbitej od powierzchni warstwy z czgscia
wiazki przechodzacej i odbitej od granicy warstwa — podtoze. Okres oscylacji zalezy
od grubosci warstwy (Huang T.C. et al. (1993) [60]) i dzicki temu refraktometrie
rentgenowska mozna wykorzysta¢ do kalibracji grubosci napylanych warstw. Przy
doktadnej analizie mozna takze wyznaczy¢ grubos¢  kazdej podwarstwy z
dwukomponentowej struktury warstwowej wielokrotnej, grubosci warstwy
dopasowujacej (tj. miedzy struktura a podtozem) oraz warstwy wierzchnigj
zabezpieczajacej lub tlenkowej. Istnieje kilka programéw numerycznych, ktére
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metoda najlepszego przyblizenia krzywych teoretycznych do otrzymanych
zaleznosci eksperymentalnych pozwalaja na okreslenie wymienionych wyzej
grubosci.

Na rysunkach 2.6 i 2.7, podane sa zaleznosci intensywnosci odbicia wiazki
rentgenowskiej dla badanych przez autora nanowarstw Au/V naniesionych na
podtoze MgO z wykorzystaniem niskokatowej reflektometrii rentgenowskiej.
Widoczne na rysunkach wyzsze piki Bragga pochodza od pojedynczych
nanowarstw, zas oscylacje lezace miedzy tymi pikami powodowane sa odbiciami od
granicy nanostruktury i podtoza. Pomiary zostaty wykonane w Instytucie Fizyki
PAN. W pomiarach stosowano promieniowanie rentgenowskie linii CuK alfa o
dtugosci 1,54 A.

Rys. 2.6. Zaleznos¢ wspotczynnika odbicia R od kata padania dla prébki
nanowarstwowej Au/V (20A/20A) naniesionej na podtoze MgO
uzyskana metoda niskokatowej reflektometrii rentgenowskiej.

Na podstawie otrzymanych danych pomiarowych przy pomocy programu
Simulreflec zostata dokonana proéba dopasowania wynikéw teoretycznych z
uzyskanymi w eksperymencie [100]. Program Simulreflec opierat sie na zatozeniach
podanych przez L. G. Parratta odnosnie zwiazku migdzy parametrami struktury
wielowarstwowej i katowa zalezno$cia wspétczynnika odbicia (Parratt L. G. (1954)
[88], Kojima I. i Boquan L. (1999) [74]). Przy wyprowadzaniu tych zaleznosci
zostaly wykorzystane formuty rekurencyjne na wspotczynniki odbicia wiazki
rentgenowskiej od periodycznych ptaszczyzn atomowych w przyblizeniu Borna z
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kilkoma parametrami (Sinha S.K., et al. (1988) [101]). Na podstawie obliczen
uzyskano grubosci warstw skladowych, warstwy wierzchniej i ich nieréwnosci.
Wartosci otrzymane w ten sposob r6znia sie od grubosci, ktore otrzymuje sie
poprzez szacowanie wartosci grubosci z predkosci wyparowywania materiatu.
Whyniki symulacji zostaty wykorzystane w dalszych pracach technologicznych przy
nanoszeniu kolejnych nanostruktur Au/V i stuzylty do skalowania grubosci
wytwarzanych warstw. Istothym parametrem nanowarstwy poza gruboscia jest
nierdbwnos¢ powierzchni, a takze stan interfesjow (przejs¢) migdzywarstwowych.
Otrzymane z symulacji wartosci rzedu 3A $wiadcza, ze otrzymane nanostruktury
charakteryzuja si¢ bardzo matymi nieréwnosciami. Wartos¢ tego parametru
otrzymanego metoda reflektometrii rentgenowskiej jest wielkoscia usredniona, co
wynika ze wzglednie duzej $rednicy wiazki rentgenowskiej (a doktadnie biorac,
duzej powierzchni oswietlanej przez niskokatowa wiazke). Wykonano takze
pomiary nieréwnosci powierzchni otrzymanych nanostruktur oraz ich jednorodnosci
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Rys. 2.7. Zaleznos¢ wspotczynnika odbicia R od kata padania dla probki
nanowarstwowej Au/V (40A/40A) naniesionej na podioze MgO
uzyskana metoda niskokatowej reflektometrii rentgenowskiej.

metoda mikroskopii AFM. Otrzymane wielkosci nieréwnosci odnoszace si¢ do
znacznie mniejszych obszaréw (rzedu utamka pm) sa Kilka razy wieksze.
Jakosciowa oceng nieréwnosci powierzchni i catkowitej grubosci otrzymanych
nanostruktur dokonywano takze metodami fotoakustycznymi, co przedstawiono w
dalszej czesci pracy.



3. Oddziatywanie fotoakustyczne impulsu laserowego
z warstwa metaliczm

3.1.Pobudzenie fali akustycznej w cienkiej warstwie metalicznej

Wraz z wynalezieniem laseréw rozpetz intensywnie badania teoretyczne
dotycace oddziatywania fali elektromagnetycznej zraskiem materialnym ze
wzgledu na moliwosci zastosowania impulséw laserowych do generacji fali
akustycznej w aodku materialnym (Skruby C. Bet al (1980) [99], Rosenzweig
A. (1980) [95], Hutchins D.A.et al (1981) [61], Anisimov A.l.et al, (1974) [17],
Aussell A. et al (1988) [18]). Oddziatywanie fali elektromagnetycznej mdkami
warstwowymi byto rozwzane w wielu pracach (Thomsen @t,al (1984) [104]
Yuun V. A, et al. (1991) [115], Aleksiejuk M.et al (2001) [9], Aleksiejuk M.gt

al. (2003) [5], Aleksiejuk M.get al. (2004) [2]). Do znaazych prac nakey praca
Thomsona C. traktaga o oddziatywaniu krétkiego impulsu laserowego z warstw
metaliczna(Thomsen C.get al (1986) [103]). Warstwa metaliczna charakteryzuje
sic przede wszystkim duzakoncentragi prawie swobodnych elektronow.
Oddziatywanie fali elektromagnetyczne] ragmtie w bardzo ptytkim obszarze
przypowierzchniowym materiatu metalicznego.

Rozwamy sytuact, kiedy krotki impuls (o czasie trwanie t < 1 ps) o energidda

na powierzchr cienkiej warstwy metalicznej o grudm d (rys. 3.1).

pobudzajaca

I

z=10 z=d
powietrze warstwa podioze

Rys. 3.1. Schemat pobudzania uktadu warstveazksilaserovy.



22 Oddziatywanie fotoakustyczne impulsu laserowego...

Zakladamy, ze gkbokos¢ absorpcji & swiatta jest dug mniejsza ni grubos¢
warstwy d. Zaktadamyze obszar o&ietlony przez impulswietlny jest duy w
poréwnaniu zd i & Catkowita energia impulsW(z) zaabsorbowana w jednostce
objetosci na gkbokogi z od powierzchni w warstwie wynosi:

W)= (- R)A%e'”f | o)

gdzie: R- wspotczynnik odbiciawiatta od warstwy metalicznej,

A - powierzchnia éwietlona wiazka laserovd.
Pobudzajcy warstve impulsswiatta powoduje lokalny wzrost temperatury warstwy
0 AT:

AT3=WM3/Cp, (3:2)

gdzie: C- ciepto wtaciwe przypadajce na jednostkobjetosci materiatu,
0 - gestosé materiatu warstwy.
Wzrost temperatury warstwy powoduje wzrost ragnia o wielkos¢

o' =-3BBAT(2) , (3.3)

gdzie:

B - modut spgzysto&i objetosciowej,

S - liniowy wspotczynnik rozszerzalnoscieplnej.

Zakfadamy,ze warstwa jest izotropowa. Poniewagpkzenie zaley jedynie odz i
odksztatcenie jest rownolegte do kierunku propagaci tego powodu jedynym
niezerowym wspotczynnikiem tensora odksztatcenia jgst #

Sumaryczne naggenie wyraa sk wtedy nasgpujaca formuh (White R.M., (1963)
[108], Skruby C.B. et al(1980) [99]):

1-v
O3 = Sm B7:5 =3 BGAT(2) , (3.4)

gdzie: v- wspoitczynnik Poissona.
Biorac rownanie ruchu w postaci :
2
0°u, _ 00,,
0 t? 0z

(3.5)

oraz
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=0
33 az ’

gdzie:y - skladowarzesunicia w kierunku z,

mozemy znalé¢ czasowo-przestrzenrzaleznosé na odksztatcenie.

Jezeli przyjmiemy warunki pocgkowe dlat = O w postaci: przemieszczenie i
odksztalcenie réwne zeru oraz ngnie okrélone zalénoscia €?* wynikajaca z
rownania (3.1) to otrzymamy naptijace rozwazanie na odksztatcenie:

(3.6)

na(29=0-R L] et-F 6) - e sng- | 61

gdzie v - pedkoscia sprzystej fali podtuinej rowna:

(31—"Ej . (3.8)
1+v p

Zaleznos¢ odksztalcenia w funkcji odlegtok od powierzchni warstwy = 0 dla

kilkku wybranych czasoéw jako parametr podana jest na rys. 3.2. Odksztatcenie w
obszarze w pobtu z= 0 ma skladow niezalena od czasu i zwizanaz termicznym
ogrzaniem powierzchni warstwy. Napenie w tym obszarze wynosi zero. Druga
cze$¢ zalenosci odksztalcenia opisuje impuls, ktéry propagugeaa powierzchni

qdkszt

[i. wzg] =28 Af 68
Iz
0 1 2 4 £ odlegtodé [&£]

Rys. 3.2. Zalenos¢ odksztatcenia dla régch czaséw w funkcji odlegioi
od powierzchni po asietleniu warstwy krétkim impulsem laserowym.
W momencie t = 0 odksztalcenie wynasto.
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warstwy w ghb, z predkoscia sprzystej fali podituinej. Ta czs¢ odksztatcenia jest
opisywana przez drugi wyraz we wzorze (3.7). Szerokegd impulsu jest erlu
podwdjnej diugodi absorpcjié. Po przejciu warstwy impuls zostaje odbity od
granicy warstwa—podt@z Wyraenie (3.7) otrzymano przy pewnych zaoiach, a
mianowicie: obszar ogrzany przez impuigietiny jest dup wiekszy od grubaosi
warstwy, AT, o | n zaleza jedynie od odlegtasi od powierzchni. Przy takich
zatozeniach zostata tak pomineta fala powierzchniowa, ktéra jest wytwarzana, ale
eksperymentalnie nie meby odbierana ze wzgtlu na toze jest poza przedziatlem
czasu w ktérym maz by defekowana. Dla dyzh drég propagaciji ksztatt impulsu
zmienia s¢, poniewa impuls opuszcza obszar pola bliskiegddta. Impuls ma
efektywna dtugosc 2 &, pole bliskie jest w obszarze oki@enym w przyblizeniu
przez odlegtos&:

2
zZ~ Y : (3.9)

gdzie y jest rzdu srednicy o$vietlonego obszaru. W eksperymentactiradtiem
laserowymy wynosi 10-30um, z& ¢ rowne jest kilkuset angstremom. Poniewa
odlegtos¢ propagacji jest kdu 1um, to warunek na pole bliskie jest spetniony.
Zakladamy take, ze wzrost temperatury napuje szybko przy krétkim czasie
trwania impulsu laserowegg. Przyjmuje s, ze w czasiery zaburzenie sggyste
spowodowane impulsem laserowym przeitiisic na odlegtosévry. Jezeli vrg jest
badzo mate w poréwnaniu z @lokoiia wnikania swiatta ¢ do podioa
metalicznego, to efekt przemieszczenia zaburzenigystego w czasie, mozmy
pominaé Warunek na czas memy zapisw postaci:

VT, << ¢ . (3.10)

Dtugosé absorpeyjna digwiatta & w metalach jest ezlu 200A. Typowa prokosé

fali akustycznej w metalach wynosi 5€léin/s. Warunek (3.10) daje czasy znacznie
mniejsze od 4ps. Warunek ten jest spetniony w opisywanych eksperymentach.
Dtugosé impulsu laserowego jestegdu 0,1 ps.

3.2. Wplyw dyfuzji termicznej na propagacje impulsu akustycznego

Materialy metaliczne charakteryaujsic wysokim przewodnictwem ciepta.
Przeanalizujmy jaki wplyw na przewodnictwo ciepta ma na opisywane zjawisko
pobudzenia drga sprzystych krétkim impulsem laserowym. Rozmay efekt
strumienia ciepta po zaabsorbowaniu energii impulsu laserowego w Zazejya
warstwie metalicznej. Jeli zaloymy ze strumié ciepta jest charakteryzowany
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przez wspoéiczynnik dyfuzji termicznd) (réwny K/C, za& K to wspoéiczynnik
przewodnictwa cieplnego), wtedy wzrost temperatury w odlegisdd powierzchni
staje st zaleny od czasu:

_(@1-RQ
AT(zt) = AC O(zt) , (3.11)
gdzie :
@( Z t)= T dZ(47T Dt)—llze—(z—z')2/4ot—|z'| e (3.12)

Ta zalenos¢ maze by wyprowadzona poprzez wykorzystanie pgkawego
rozktadu temperatury, podanej przez zatg¢ (3.1) (White R.M., (1963) [108],
Skruby C.B. et al (1980) [99]). Mana rozway¢ jak zmieniagcy sk rozkiad
temperatur wptywa na impuls ngpen sprzystych w warstwie metalicznej. Zmiana
temperatury w przestrzenno-czasowym punkeie)(powoduje powstanie dwdch
impulséw propagucych sé w kierunku dodatnim i ujemnym osi. Impuls
rozchodzcy sk w kierunku ujemnym odbija siod swobodnej powierzchni. Kiedy
rozwazymy sung obu impulsow, otrzymamy propaguog sé odksztalcenie opisane
zaleznaoscia;

Ny (zt) = (1~ R)S;éi Y Ez-w) (3.13)
gdzie:
Fz-vt)=—=e "¢ - ; !dtIdz%&(z—zw(t—t')) (3.14)
lub

o o

Rz-v)=> L gewe _ j j a@(z t)[J(z Z+V(t-t)) +

0

(35)
- (242 -V(t-1))]

Wyrazenia (3.14) i (3.15)asstuszne dla odpowiedno>vtiz<vt.
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Funkcja, ktora opisuje przestrzenmaleznosé¢ impulsu akustycznego jest pokazana
na rys. 3.3. Ksztalt impulsu jest okleny przez parametb/v¢. Dla metali w
temperaturze pokojowej wakibtego parametru jest w przedziale 0,2-2. Tak,
przewodnictwo cieplne ma wptyw na ksztalt impulswegpstego.

%2 [ odkszt Div£=0,01
L U_Wzgi_’-/l :
0

A

0.5
0,5
l /,/I Dy £=0,1
0
N L/’
0

2JE3)

| L/,
0,5 .
0
E-wt

_5§'

5¢

Rys. 3.3. Wplyw przewodnictwa cieplnego na ksztait impulsu
akustycznego przy sych wartdciach wspotczynnika dyfuzji
termiczne;j.

Mozliwe jest talke stosowanie modelu kwantowego, ktory zmoby¢ bardziej
adekwatny do opisu zjawisk w nanowarstwach. W tym celu gakssowa
kwantowe funkcje rozktadu dla elektronomi(k) i fononown,(k) (Aleksiejuk M., et
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al. (2004)[2]). Impuls laserowy powoduje zaburzenie tych rozktadéw w postaci:
ong(K) i ong(k), ktore powoduj powstanie deformacii.
Tensor napgzenia g mozna wtedy zapisanastpujaco:

0, (3.16)
on '

1

0E
“ +)'0n (k)
on Zk: n, (k)

g, =>,0n,(k)
k j
gdzie: K i wx sa energi elektronu i czstotliwascia fononu.
Pierwsza ce$¢ wyrazenia (3.16) jest wkladem elektronowym do deformacji
zwiazana z potencjatem deformacyjnyn Jezeli elektrony i fonony znajdujsic w
stanie lokalnej réwnowagi, wtedy rownanie (3.16) redukugedsi wczéniejszych
rezultatow (Maris H.J. (1971) [82]). diebgdziemy rozwaa¢ warstwy metaliczne,
to po absorpcji energii krotkiego impulsu laserowego, uklad elektronowy w
warstwie metalicznej niechzie w stanie rownowagi z siaciElektrony przekazuj
swoja nadmiarow energé do sieci przez oddziatywanie elektron-fonon, ale amog
one przeby znacaca odlegta¢, zanim strag swop energe. Odlegiaé ta mae by
znacznie w¢ksza w poréwnaniu do gbokasci wnikania swiatta do metallg, co
bedzie powodowalo znagze poszerzenie impulsu sgpystego. Przekazywanie
energii mdzy uktadami elektronowym i fononowym byto badane w kilku pracach
(Kaganov M. i Lifshitz I.M, (1956) [65], Anisimov A.kt al(1974) [17]). Akustyka
pikosekundowa powinna urddwi¢ eksperymentalnie sondowanie ukiladu
elektronowego i wskazamechanizmy krétko-czasowego oddziatywania elektron-
fonon.

3.3. Detekcja deformacji za pomog wiazki optycznej

Do detekcji sktadowej tensora odksztatcess uzyto czasowo opdronej wizki
laserowej, sondagej w celu okréenia zmian wspoétczynnika odbickwiatta od
powierzchni warstwy metalicznej, powodowanych pobugzan impulsem
laserowym. Wspoiczynnik odbicia ulega zmianigR, kiedy impuls deformaciji po
odbiciu od granicy warstwa-podie przybywa do powierzchni warstwy. Zmiana
wspotczynnika odbicia zwkana jest ze zmiarjego czsci rzeczywisten i urojonej

k, powodowanych odksztalceniem (Aleksiejuk ket al. (2004)[2], Kittel C. (1974)
[72]).

An(z,t) = ;Tn/kg(z,t) , (3.17)

33



28 Oddziatywanie fotoakustyczne impulsu laserowego

Ak (zt) = ;TK/733(Z,t) , (3.18)

33

gdzie An(z,t)iA k(z,t)sa zmianami w rzeczywistej i urojonej@zi zespolonego
wspotczynnika odbicigwiatta wzgkdem wartdci n i «, przy braku w érodku
deformaciji. Czs¢ urojonax odnosi st do wspoétczynnika absorpcjix (= 2ax/c)
(Vasicek A., (1960) [105]). Rozpatrzmy przypadek, gdzie jest jedynym nie
znikajacym elementem tensora odksztatcenia.

Sktadowg elektrycznafali elektromagnetycznej, zagam z padaica prostopadle na
warstwe metalicznawiazka swiatta, ma@na przedstawiw postaci:

E = Eeg* ) | (3.19)
Wiazka ta generuje falodbita i przechodzca:

E'=rEe"" | (3.20)

E =tEe™™, (3.21)

gdzie amplitudowe wspotczynniki odbicia i transmisjol wynosic (Born M., Wolf
E., (1964) [32], Vasicek A., (1960) [105]):

k-k _1-n-ix
r. = =
° k+k I+|n+ik’

(3.22)

t, = % 2. : (3.23)
k,+k 1l+n+ik

przy czym k orazk s liczbami falowymi odpowiednio w pedi i powietrzu.
Aby obliczy¢ zmiany wspotczynnika odbicia powodowane przez odksztalcenie
sprezyste, naley rozwiazat rownania Maxwella.

OE,
02>

:—%[£+A£(zt)Ex(z)] : (3.24)

gdzie gjest przenikaln& dielektrycznawarstwy bez odksztatcenia i pawam zni
K relach:
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e=(n+ik)*, (3.25)
Ag(z,t) jest zmiam wartagici ¢ powodowan przez odksztalcenie. Rozway
przypadek, gdy odksztatcenie istnieje jedynie w odiamita od powierzchni.
Zapiszmy to w postaci:

A= FO(z-7) , (3.26)
gdzie : F —stala.

Fala wnikajca do warstwy &dzie czsciowo odbijana na tej nieqgtosci.
Wspotczynnik odbicia znaleziony z (3.24) wyniesie:

a2
r, :”;—‘l’(F . (3.27)

Cze$¢ odbitej fali przejdzie przez powierzckrgraniczma warstwa-prania i wtedy
catkowita amplituda odbitej falachzie wynosita:

E’=(p+trt é“)Ee ™ | (3.28)
gdzie t jest wspotczynnikiem transmisji z warstwy do priog;.:

2k

to= : 3.29
=k (3.29)
Jezeli teraz rozwaymy bardziej ogéiny przypadeke(z,t), znajdziemyze
wspotczynnik odbicia jest rowny:
— ik02 ~7 2ikz' 1 —
r=r,+ ok g;j dZe™Asg(z't) =r, +Ar . (3.30)
0
Zmiana wspotczynnik® (,energetycznego”) lokzie wynosita:
AR =|r, +or[ =r|’ (3.31)

Z réwnania (3.25):
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As(zt):Z(n+ik)[aan i 0K Jn%(z,t) . (3.32)

33 0 33

taczac te wyniki znajdziemyze zmiana wspotczynnika odbicia z doktaéitie do
pierwszego rgdu deformacji bdzie réwna:

ARY =] f(215(zt)dz , (3.33)
0
gdzie:
{(2) = fo|: on sin(4ﬂnz—d>j+ ok 00{4ﬂnz_¢ﬂe-z/g  (3.34)
0773 A 0/ A
natomiast:

o PP(nP+ K= 12+ K3(n? + K2 +1)°]

f =8 , (3.35)
d(n+)*+ k7’
2 2
tan® :w : (3.36)
n(n”+k* -1)

Przy czym Ajest dtugdcia fali swietlnej w pr@ni, @ jest w zakresie od 0 ddzt
Funkcjaf(z) definiuje wktad odksztalcenia naaych gkbokasciach w stosunku do
powierzchni warstwy w funkcji zmian wspdétczynnika odbicia. W ogétnéunkcja
f(z) jest eksponencjalnie ttumigroscylacy z niezerow faza na powierzchniz = 0.
Periodycznéc f(z)wynosi p6t diugéci fali swiatta w materiale warstwy. Zakré&)
jest determinowany przez dtugodbsorpcyja swiatta &.



4. Femtosekundowy uktad do wzbudzania drgan
akustycznych w strukturach nanowarstwo-
wych i wyniki pomiarowe

4.1. Budowa i dziatanie uktadu pomiarowego

Od 1963 roku, kiedy zostata opublikowana pionierska praca White R.M. (1963)
[108], pojawito s¢ wiele artykutéw powieconych generacji fal ultradiéekowych
przy zastosowaniu laseréw (Scruby C.d®.al, (1980) [99], Dewhurst R. J., Al
Rubai W.S., (1989) [42], Rose L.F.R., (1975) [94], Calder C.A., Wilcox W.W.,
(1984) [35], Monchalin J.P. (1986) [84]). Znacy postp nasipit jednak dopiero

po opracowaniu nowych konstrukcji laseréw wytwageggh bardzo krétkie i
powtarzalne impulsy. W wkszoLi prac stosowano lasery z impulsami o czasie
trwania rzdu kilkudziesgciu nanosekund. Takie lasery pozwalaty na wytwarzanie
fal akustycznych do estotliwosci okoto 50 MHz, czyli zakresu e¢gtotliwosci
ktéry byt oshgalny w akustyce tradycyjnymi metodami. Dopiero w latach 90-ych
ubiegtego stulecia pojawienieeslaserow femtosekundowych typu Q switched
pozwolito na zmiangzakresu ogstotliwosci na dziesitki-setki gigahercéw oraz
zmiane badanych obiektéw ze skali makro na mikro-atomaxhu i inni (Zhu T.C.

et al, (1978) [116]) wygenerowali w 1991r przy pomocy takiego lasera fal
akustycznao czstotliwosci 440 GHz w warstwie Sigo grubosi 500A.

Impuls pobudzajacy AN =1mm
Wiazlki odbite
Impul ¢ sonchyjacy i

Ma VAN

Rys. 4.1. Zasada pomiaru reakcji badanej nanowarstwy na pobudzenie
impulsem. femtosekundowym.
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W ten sposéb zostat zapatmowany dziat akustyki dotyezy zastosowania
laseréw o superkrétkich impulsach zwany akustykkosekundow. Dziat ten
rozwingdi nastpnie m.in. Thomsen @t al, (1986) [103] i Bonello Bet al., (1996)

[30], (1998)[29].

W badaniach nanowarstw przedstawionych w tej pracy stosowano uktad pomiarowy
z laserem impulséw femtosekundowych. Podstawowa idea uktadu pomiarowego
polega na pobudzeniu badanej prébki przez krétki sygnat laserowy, gpmast
badaniu przez druga wzike sondujca reakcji probki na to pobudzenie (rys. 4.1).
Schemat uktadu pomiarowego pokazano na rys.Z@ltem impulséwéwietinych

byt szafirowy Ti laser (Spectra Physics Tsunami), ktéry wytwarzat optyczne
impulsy o diugogi okoto 70 fs (wydtuany do 100 fs przy przechodzeniu przez
komponenty pomiarowego ukiadu optycznego). Impulsy byly powtarzane z
czestotliwoscia 83 MHz. Dilugoséfali generowaneg@wiatta ustawiona byta na
7900A (Aleksiejuk M., (2004) [16]).

/ Laser ultrakratkich impulsow (fs)

wiazka pobudzajaca

wiazka sondujaca
rozdzielacz

¥

AOM
/ probka

X

¢/
A I
CD fotodioda

h,

3 Al
otar p WImacniacz |
generator impuls. homodyn. PC

Rys. 4.2. Schemat laserowego uktadu do pomiaru zmian wspétczynnika odbicia
Swiatta po pobudzeniu nanostruktury impulsem femtosekundowym.
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Wiazka laserowa byla rozszczepiana na dwiezlii pobudzajca (pompujca) i
sondugca, z podziatem mocy w wekach 1 do 9. Obie wkki byly spolaryzowane
prostopadle wzghlem siebie. Pobudzaja whzka byla modulowana z
czestotliwoscia 2 MHz za pomog modulatora akustooptycznego, a npste
kierowana i ogniskowana na prébce,wlajac maly obszar powierzchni
nanowarstwy osrednicy okoto 20um, przy prawie prostopadiym padaniu na
powierzchng probki. Srednia moc pompagej wiazki przed osignicciem probki
wynosita 300 mW, odpowiada to energii okoto 4 nJ vwdyan impulsie. Relacje
czasowe i mocy sygnatu obu impulséw podaaena rys. 4.3. Z charakterystyki
impulsu pompujcego oraz analizy zjawiska termicznego szacowamtemperatura
probki w miejscu padania wiki mogta wzrast& o okoto 20 K. Do uzyskania
opOmienia impulsu sonduagego w stosunku do impulsu pomygpeggo stosowany
byt pryzmat odbiciowy, montowany na gdzeniu przesuwnym, ktGrego przesuw
powodowal zmiane drogi optycznej wizki sondujcej. Dohczony do tego
urzadzenia silnik krokowy pozwalat na przemieszczenie z doktampako 0,125
pum, co odpowiada czasowej zdolobkozdzielczej okoto 1 fs. Impuls sonday byt
takze ogniskowany na prébce za pomdgch samych soczewek (f: 50 mm), co
impuls pompuicy. Zabezpieczato to nakladaniee sbbu whzek laserowych
(oswietlajacych ten sam obszar powierzchni probki). Obigzkii odbijaty st od

100 mW

tor 10 ns
Rys. 4.3. Relacje czasowe miedzy impulsami pobadysj i sondujacym.

powierzchni, przy czym po odbiciu od powierzchni nanowarstwazkei sondujca
trafiata na fotodiod krzemowa. Relatywna zmiana wspétczynnika odbidigiatta

byta mata i wynosita 10— 10”. W celu pomiaru tak matej zmiany stosowano
detekcg heterodynow. Na wzmacniacz heterodynowy trafiaty dwa sygnaty: sygnat
odniesienia z modulatora akustooptycznego i sygnat mierzony z fotodiody.
Czestotliwos¢ modulacji akustooptycznej byta wybierana w zakresie, w ktérym
fluktuacje mocy lasera byty minimalne. Wspomniana paygzstotliwos¢ 2 MHz
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ustalona byla jako optymalna. Niskestotliwosciowy sygnat zwizany z fluktuagj
mocy lasera niewyfiltrowany przez homodyripw(lock-in) detekat, byt
zmniejszany przez wielokrotne reélnianie sygnatu. W eksperymentach dobra
zdolnos¢ rozdzielcza byta uzyskiwana po 20 — 3Qedhianiach. Oba przebiegi
amplitudy i fazy byly w tym samym czasie rejestrowane dla dalszej obrébki
sygnatu.

4.2. Wyniki pomiaréw nanowarstw metalicznych

4.2.1. Nanowarstwy Cu/Co, Ag/Fe, Gd/Co

Wykonano pomiary zmian wspoéiczynnika odbickwiatta od powierzchni
nanostruktur warstwowych pod wptywem pobudzenia struktury impulsoiazka
laserows. Pomiary wykonano na nanowarstwach metalicznych, ktérych parametry
podano w tabeli 4.1. W tabeli podano ilagarstw podwadjnych jakie tworzyly dana
nanowarstw, grubo&i pojedynczych warstw, rodzaj podizoraz catkowit
grubos¢nanowarstwy z warstwbuforows.

Tabela 4.1. Parametry badanych nanowarstw

Cu/Co Gd/Co
n 20 20 20 10 60 20 20 20
a[A] 8 10 12 40 8 15 25 35
b [A] 20 20 20 60 10 20 20 20
podtoze MgO | MgO| MgO | Al,O; | Al,O; | MgO | MgO | MgO
calk. grub.z buff, 790 | 840 | 890 | 1110| 119( 400 600  80(
Ag/Fe

n 10 10 10 15 20 20

a[A] 55 45 33 27 23 20

b[A] 80 70 50 40 35 30

podioze GaAs | GaAs | GaAs GaAs GaAs GaAs

catk. grub.z buf. [A]| 1400 1200 | 880 1055 1210 1050

Przyktadowy otrzymywany z pomiaréw przebieg zmian wspétczynnika odbicia
swiatta w funkcji czasu przedstawiono na rys. 4.4. Taki charaktezrggig zmian
wspotczynnika odbicia byt zwkany z procesem termalizacji (zmniejszania
temperatury) podgrzanej impulsem laserowym powierzchni metalicznej
nanostruktury.
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Rys. 4.4. Zalenos¢ zmian wspoétczynnika odbickaviatta w funkciji czasu
op6mienia wizki sondugcej dla nanowarstw Cu/Co (60A/40 A)
naniesionych na podtezAl,Os.

Proces ten opisywany jest pierwszym cztonem za&i (3.7). Termalizacja
warstwy metalicznej zalgzod kilku proceséw zachoglzych w materiale i zvazana
jest przede wszystkim z przekazywaniem energii elektronéw sieci krystalicznej, a
nastpnie rozpraszaniem energii dfgssieci krystalicznej. W celu okikenia
mechanizmoéw rmlzacych tymi procesami badaesim.in. charakter zakmosci
funkcyjnej opisujcej zmiany wspoétczynnika odbiciawiatta od czasu. Prace
dotycace zjawisk termalizacji nanowarstw wykonywane byly m.in. przez B.
Bonello i Miklosa (Bonello B. et al (1996) [30], Miklos A., Loricz A.(1989) [83].

W wielu eksperymentalnie otrzymanych przypadkach oprécz zreade
przedstawionej na rys. 4.4, interpretowanej jako termalizacja prébkinhamoz
otrzyma& inny charakterystyczny przebieg awany z innymi zjawiskami
fizycznymi w nanowarstwie, tak jak na rys. 4.5i 4.6.
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sygn normalizowany

200 20 40 BO B0 100 120 czas [ps]

Rys. 4.5. Zalenos¢ zmian wspotczynnika odbickaviatta w funkcji czasu
op6mienia impulsu sondagego dla nanowarstw Au/V (32A/36,54)
naniesionych na podtezmMmgO.

Przebiegi takie mova wyranie zaobserwowapo aproksymacji krzywej regres;ji
uzyskanej w pomiarze zmian wspotczynnika odbicia, aspaig odgciu od krzywej
zaleznosci  eksperymentalnej teoretycznej krzywej  aproksymacyjnej. Krzywa
aproksymujca byta wyznaczana metodagresji, polegagej na wyznaczeniu takiej
krzywej, ktorych suma kwadratéw odlegbds punkdédw eksperymentalnych i
teoretycznych, opisywanych krzgwegresji jest najmniejsza. Pokazana na rys. 4.5
zalezno$é czasowa zmian wspoétczynnika odbiciaiatta uzyskana zostata dla 5
krotnej nanowarstwy Au/V z warstwwierzchnij wanadu. Catkowita grubosé
nanowarstwy wynosita 382A. Na rys. 4.6 pokazana jestzmzaié zmian
wspotczynnika odbicidwiatta dla nanowarstwy Cu/Co o catkowitej grétio790A.
Nanowarstwa byta naniesiona na poélodMgO z buforem molibdenu oraz
zabezpieczona powierzchniowo warstatota o grubogi 50A. Na rysunku tym
natozono trzy krzywe zaleosci zmian wspotczynnika odbicia, zmierzonych na tej
samej probce ale w rdych jej miejscach. Doktadnie powtarzeg st przebiegi
swiadcz zarébwno o ustalonych warunkach pomiarowych jak i jednoraino
badanych nanowarstw. Povgza nanowarstwa charakteryzowata wiyjatkowo
cienky warstwy kobaltu (8A).
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Rys. 4.6. Zalenos$¢ zmian wspotczynnika odbickaviatta w funkcji czasu
op6mienia impulsu sondagego dla nanowarstw Cu/Co(20A/8A)
naniesionych na podtazamgO.
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Rys. 4.7. Zalenos¢ wspoétczynnika odbicia w funkcji czasu opdgnia
impulsu sondujcego otrzymana po uwzginieniu procesu
termalizacji nanowarstw Cu/Co (20A/8A).
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Na rys. 4.7 pokazana jest zates¢ zmian wspoétczynnika odbicia otrzymana z
zaleznosci na rys. 4.6 po odgiu krzywej regresyjnej. Zalens¢ ta przedstawia
dynamiczne zachowanie nanowarstwy opisane drugim wyrazem we wzorze (3.7),
Zwiazane z propagagizaburzenia speystego w gib nanostruktury, powstatego na
skutek ogvietlenia nanostruktury krotkim impulsem laserowym. W przypadku
niedopasowania impedancji akustycznej nanowarstwy i padiogg wystpic
odbicia rozchodgego w nanowarstwie zaburzenia powadujpowstanie ech
akustycznych. W obu przedstawionych wypadkach obserwowano przebiegi zmian
wspotczynnika odbicia zawiergje echa akustyczne od podigzznane z klasycznej
akustyki. Echa g widoczne dla nanowarstwy Cu/Co (rys. 4.7) i dla nanowarstwy
Ag/Fe (rys. 4.8). Na podstawie czasu propagacji i grimswyzszych nanowarstw
mozna obliczy predkosc fali akustycznej a naginie okragli¢ state spgzystogi.
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Rys. 4.8. Zalenos¢ zmian wspétczynnika odbiciaviatta w funkciji
czasu opddienia impulsu sondagego dla nanowarstw Ag/Fe
(45A/70A).

Moga by¢ takze obserwowane akustyczne drgania powierzchniowe typu modu
zlokalizowanego, tak jak przedstawiono dla nanowarstw Au/V w¢piagmn
podrozdziale. W rezultacie przeprowadzonych pomiaréw stie takie
czestotliwosci widma otrzymanych impulséw akustycznych orazdgosci fali
akustycznej podiurej w badanych nanowarstwach. Na rys. 4.9 pokazano widmo
fourierowskie (FFT) syghatu ech akustycznych, uzyskane na podstawie pomiaru
zmian wspéiczynnika odbicidwiatta dla nanowarstw Ag/Fe i Au/V. Widaze
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maksymalna azstotliwosé takiego widma legy w przedziale 25-40 GHz. Wynika z
tego, ze przy pobudzeniu metalicznej nanowarstwy za pankwétkiego impulsu
laserowego generowana jest fala akustyczna o szerokim widmie z zakresu
czestotliwosci rzedu dziesitek gigahercow. Szerokosévidma jest okrdéna
parametrami impulsu laserowego, np. czasem narastania, jak i parametrami
nanowarstwy takimi jak gbokos¢ wnikania swiatta w nanowarste oraz
wspoétczynnik dyfuzji termicznej materiatéw z ktérych wykonana jest nanostruktura.
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Rys. 4.9. Widmo FFT sygnatu ech dla nanowarstw a) pierwszego echa dla Ag/Fe
(45A/70A) b) trzeciego echa dla Au/V (16A/21,54).
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Na rys. 4.9b podane jest widmo sygnatu trzeciego echa dla nanostruktury Au/V. Na
rys. 4.10 i 4.11 pokazane zostaly zaleici zmierzonej pydkosci fali akustycznej
rozchodzcej st prostopadle do powierzchni warstwy od grubogarstwy

a4
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46
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42 4

4':' T T T T T
2 2 A an 31 2 LI[A]33

s [ﬁafr.s]

Rys. 4.10. Zalenos¢ predkosi fali podituej v od grubodi warstwy podwaojnej L
dla nanowarstw Cu/Co.

podwadjnej (bilayer) nanowarstw Cu/Co i Ag/Fe. Widae w przypadku
nanowarstwy Cu/Co przy grubmspojedynczej podwdjnej warstwy L=28A,
obserwuje si nieduzy wzrost pedkosci podtunej fali akustyczne.
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Rys. 4.11. Zalmo$¢ predkosei fali podtunej v od grubodi warstwy podwajnej L
dla nanowarstw Ag/Fe.
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Rys. 4.12. Zalenos¢ predkosci fali podiuznej v od grubosi warstwy
podwdjnej L dla nanowarstw Gd/Co.

Nalezy zaznacz¥, ze z powodu znacznego poszerzenia ech dla nanowarstwy Cu/Co
pomiar czasu dokonany byt z maboktadnogia i predkosci zaznaczone na
wykresie 4.10 s obarczone duym bldem. Préby pomiaréw pdkosci fali
akustycznej w tycte nanowarstwach Cu/Co metoda rozpraszania Bruillouina byty
podite przez Btachowicza T. (2003) [26]. Jedmakotrzymane wyniki $
niejednoznaczne i nie moa dokona poréwnania. Dla nanowarstw Ag/Fe
obserwowano doséluze zmniejszenie (okoto 30%) quikosci fali akustycznej dla
matych gruboéi warstw podwojnych co przedstawiono na rys. 4.11. Na rys. 4.12
pokazana jest zatros¢ predkosci fali akustycznej dla trzech nanowarstw Gd/Co.
Obserwuje si takze efekt znacznego zgkiszenia pgdkosci dla matych grubasi
warstwy podwdjnej. Jest to efekt ,softening” lub ,hardering” ksizania lub
zmniejszania g wartagci statych spgzystych), obserwowany w wielu
nanowarstwach przy badaniu zjawiska Ramana (Stoner R.J, Maris H.J., (1993)
[102], Kueny A., Grimsditch M., (1982) [76], Bell A., Zahoni R.J., (1987) [23],
Fartash A., Fullerton E.E., (1991) [51], Khan M. &.al (1983) [67], Dutcher J.R.,

et al (1990) [48]). Efekt ten obserwowat takw nanowarstwach Cu/W Perghal.
(1996) [90]. Do opisu otrzymanej eksperymentalnie zzad&i zmian pedkosci od
wartasci L nanowarstw Ag/Fe zastosowano model Grimsditch (Grimsditch M.,
(1985) [55]). W modelu tym wprowadzaesilodatkovq warstwe posredni z stah
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sprzystoci ci™ i grubaci d ™ (Aleksiejuk M., Rejmund F., (2007) [13]).
Wprowadzenie takiej warstwy powodujeze nanostruktura jest opisywana
wsp6tczynnikiem efektywnyne,,*", zaleznym od statych spgzystoci sktadowych
materialow nanostruktury, wspotczynnika™ oraz ich grubad. Stata spgzystaici
ci™ i grubogi d™warstwy pokedniej 8 stosowane jako parametry dopascwe;
Na rys. 4.13 pokazano wafth stalej spgzystoLi uzyskane eksperymentalnie
(trojkaciki) oraz krzywej dopasowagej uzyskanej z modelu Grimsditcha. Jako
parametry dopasowage dla warstwy pagdniej zastosowano: d™ =5A i
C]_lmt=3OG3a.

120
Cu[GPa]
i
1795 F ) =
L
100 ./'/
7 i
i
a0
E T T T T T Lrﬁ]
Al al il 21l 110 13 150

Rys. 4.13. Zalno$¢ statej spgzystej ¢ od L dla nanowarstwy Au/Fe
wyznaczonej eksperymentalnie i obliczonej przy zastosowaniu
modelu Grimsditcha.

Istnieja dwie interpretacje takiego zachowania statyclezgmtych dla nanowarstw:
elektronowa i strukturalna. Teoria pierwszaxgi to zjawisko z anomalizmian w
powierzchni Fermiego spowodowadadatkovq wymuszonaperiodycznogia przez
struktug nanowarstwy (periodycznosz okresem gruba$ warstwy podwdjnej)
(Fuellerton E.E., et al(1993) [54], Wu T.B., (1982) [111], Pickett W.E., (1982)
[91]). Teoria druga interpretuje anomalie epste poprzez zmiangtasciwogi
interfejsow miedzywarstwowych (Cammarata R.C., (1986) [38], Jankowski A.F.,
(1988) [62], Wolf D., Lutsko J. F., (1988) [109], Jaszczak J.A., Wolf D.(1991)
[63]). W szczegllnasi w przypadku nanowarstwy z Fe zmiane wspotczynnikow
sprezystoLi przemianie struktury-&-e na pFe (Magnan H et al, (1991) [80]).



4.2.2. Nanowarstwy Au/V

W przypadku nanowarstw Au/V, ktérych parametry podano w tabeli 4.2, otrzy-
mano zalenosci zmian wspoétczynnika odbicidwiatta przedstawione zostaly na
rysunkach poriej. Naley zaznacz§, ze we wszystkich przedstawionychzeii

nanostrukturach warstngornabyta warstwa wanadu.

Femtosekundowy ukfad do wzbudzania drgas

Tabela 4.2. Parametry badanych nanowarstw Au/V

Au/V
n 10 5 5 4 4
a[A] 16 32 A8 80 96
b [A] 21,5 36,5 54,5 91 109
catk. grub. [A] 395 382 548 738 929

Na rys. 4.14 pokazana jest zmierzona z&dé¢ zmian wspoétczynnika odbicia

Swiatta dla nanowarstwy Au/V (96A/109A) naniesionej na poelistgO.
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Rys. 4.14. Zalenos¢ wspoéiczynnika odbicidwiatta w funkcji czasu

op6mienia impulsu sondagego dla nanowarstw Au/V (96A/109A).

Na rysunku tym dodatkowo poprowadzona zostata opealakrzywa
aproksymujca opisujca proces termalizacji warstwy wierzchniej, Zmany

z dyssypagj energii termicznej warstwy ogrzanej poprzez laserowy impuls
pobudzajcy. Krzywa przedstawiaga przebieg zmian wspoétczynnika
odbicia swiatta charakteryzuje siwysokoczstotliwosciowymi drganiami o

zanikapcej amplitudzie.
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Rys. 4.15. Zalenos¢ wspoéiczynnika odbicidwiatta w funkcji czasu
opO6mienia impulsu sondagego po uwzgldnieniu termalizacji dla
nanowarstw Au/V (96A/109A).
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Rys. 4.16. Zalnos¢ wspotczynnika odbicigwiatta w funkcji czasu
opO6mienia impulsu sondagego po uwzgidnieniu termalizacji dla
nanowarstw Au/V (80A /91A).
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Rys. 4.17. Zalenos¢ wspotczynnika odbicigwiatta w funkcji czasu
op6mienia impulsu sondagego po uwzgidnieniu termalizacji
dla nanowarstw Au/V (48A /54,5A).

Podobne drgania, obserwowane dla nanowarstw Au/V o innych parametrach
pokazane gna rys. 4.15 i 4.16. Majone zblzony charakter ale ich egtotliwosé
wzrasta w miay zmniejszania gigrubaci podwdéjnej warstwy nanostruktury.

Nalezy zauway¢, ze drgania wyspowaly jedynie w nanowarstwach do pewnej
granicznej grubad warstwy podwojnej wynoszej 80 A. W nanowarstwach Au/V

o grubogi warstwy podwdjnej poagj tej wartdci drgania nie byly obserwowane.
Obserwowano natomiast sygnaty typu echa (rys. 4.18 i 4.5). Sygnat typu echa jest
takze widoczny na rys. 4.16 dla nanowarstwy Au/V, dla ktérej obserwowano
drgania. W oparciu o uzyskane z przebiegbéw czasy, wyznaczone zogtitgspr

fali akustycznej podtuiej dla badanych nanowarstw Au/V.
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Rys. 4.18. Zalenos¢ wspoéiczynnika odbicidwiatta w funkcji czasu
opOmienia impulsu sondagego po uwzgldnieniu termalizacji dla
nanowarstwy Au/V (16A /21,5A).

Tabela 4.3. Ridkosci akustycznej fali podtuzej v propagujcej
w nanowarstwach Au/V w zateosci do grubo€i L

LA 37,5 68,5 102,5
v[A/ps] 31 38 36

Dokonano take wyznaczenia eztotliwosci obserwowanych drga Czstotliwosé
wyznaczano poprzez dopasowanie przebiegu teoretycznego w postaci ttumionych
drgaa o okrdlonej czstotliwosci do przebiegu zmian wspoétczynnika odbicia
Swiatta uzyskanego eksperymentalnie. Stosowano fankgostaci:

f ()= aexptt/d)sin@nt/b)+c 4.1)

Po zastosowaniu metody regresji otrzymano nhajlepsze dopasowanie przy
czestotliwosci f=122,3 GHz. State funkcji dopasowagj f(x) i bikdy standardowe
wyznaczenia tych statych podang w tabeli 4.4, natomiast graficzny przebieg
funkgji f(x) dla nanowarstwy Au/V (80A /91A) pokazany jest na rys.4.19.
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Tabela 4.4. Parametry dopasowania przebiegu
teoretycznego do krzywej eksperymentalne;.

wspotcz. wart. odch. std.
a 0,0208 0,0004
b 8,1745 0,0045
c 3,7306 0,0199
d 63,7903 1,6534

Czestotliwos¢ drgar obserwowana na czasowych zaleciach wspotczynnika
odbiciaswiatta zostata tale wyznaczana za pompanalizy fourierowskiej (FFT).
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Rys. 4.19. Przebieg zmian wspétczynnika odkdwiatta od czasu dla
nanowarstw Au/V (80A /91A): 1. wyznaczony eksperymentalnie -
linia ciagta, 2. teoretycznie wedtug zafesci (4.1) - linia

przerywana.

Taka przyktadowa widmowa zaieosé dla nanowarstwy Au/V (96A/109A) jest
przedstawiona na rys. 4.20. Widoczne slwa maksima ezstotliwosci, ktdrych
wartasci wynosa 100 GHz i 200 GHz. Gstotliwos¢é wyznaczona dla tej
nanowarstwy w sposoéb graficzny metaggresyjnatak jak pokazano powvgj, dla
nanowarstwy Au/V (80A /91A) wynosita 104 GHz. Obie metody wyznaczania
czestotliwosci drgar zostaly zastosowane dla mierzonych nanowarstw Au/V
(Aleksiejuk M., Rejmund F., (2006) [14]).
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Rys. 4.20. Analiza fourierowska zmian wspoétczynnika odbicia
swiatta dla nanowarstwy Au/V (96A/109A) z rys. 4.14.

W tabeli 4.5 podane zostaly warntosdwoch czstotliwosci, przy czym jako
pierwsza zostata przedstawiona wartozgéstotliwosci wyznaczonametodaregres;ji
(jest ona wyznaczona dokfadniej w poréwnaniu z mefodaerowsk).

Tabela 4.5. Zmierzone ¢ztotliwoici drgax okreslone z pomiarow
regresyjnych i przez anatiourierowsk przebiegow
czasowych zmian wspoétczynnika odbicigidtta

Grubos¢warstwy Czestotliwosé
podwaéjnej
102,5 A 190 GHz -
171 A 122 GHz 237 GHz
205 A 104 GHz 200 GHz

Dla nanowarstwy Au/V (48A/54,5R) nie obserwowano drugiej #swgj)
czestotliwosci. Przyczynamoze by to, ze obserwowany sygnat dla tej nanowarstwy
zawiera dos¢ mocna skladows o mniejszej cgstotliwosci zwiazana z echami
akustycznymi, powstatymi przy odbiciu od granicy nanowarstwa-pedtoz



5. Teoria propagacji fal akustycznych w dwu-
war stwowych strukturach periodycznych

5.1. Model Rytowa

Do opisu propagacji fali akustycznej w wielokrotnej strukturze dwuwarstwowej
uzyty zostat model M. Rytova (Rytov M., (1956)[96]). W modelu tym zaklada si
ze podstawowa jednostka tej struktury sktadazsiwdch romych materiatéw. Obie
warstwy g jednorodne i izotropowe, gastruktura jako catos¢w przypadku
dostatecznie cienkich warstw, zachowujejako jednorodna ale anizotropowa. Ze
wzgledu na widciwosci sprzyste taka struktura jest réwnosven krysztatowi o
symetrii heksagonalnej, charakterygujse piecioma stalymi spzystoi (Rytov
M.,(1956)[96]). Dla struktury takiej w przypadku opisu jej wiagno
elektromagnetycznych (znajdowanie efektywnygchp) wystarcza uwzgdnienie
propagaciji fal w kierunkach prostopadtym i rownolegtym do warstw, przy czym w
tym ostatnim przypadku przy dwoch polaryzacjach fali, wektor elektryczny
réwnolegly lub prostopadly do powierzchni warstwy. Natomiast dla przypadku
wihasciwosci  sprzystych naley rozpatryw& oprocz analogicznych trzech fal
poprzecznych tale dwie fale podiuze. Rytov w swojej pracy, wychogz z
wyrazen na energi swobodnakrysztatu o symetrii heksagonalnej wykazag
znapc parametry propagacji fal w dwoch wspomnianych kierunkach, dla

AZ

Q)]
v X

Rys. 5.1. Potognie osi wspétradnych stosowane w modelu teoretycznym
propagaciji fali akustycznej w nieskonczonej strukturze periodycznej.



50 Teoria propagacji fal akustycznych w dwuwarstwowych strukturach

struktury mona wyznaczydcztery z piciu statych spgzystych (Rytov M., (1956)
[96]). Nalezy takze zaznaczy, ze kazdy z materialdw skladowych struktury
opisywany jest tylko przez dwie stale sjyste.

M. Rytov takz, w oparciu o réwnania falowe z periodycznymi wspotczynnikami,
jako pierwszy podat zateos¢ dyspersyjn dla fal akustycznych w opisywanej
strukturze warstwowej.

Ponizej podane zostaly gtobwne elementy rozafa Rytova, prowadge do
otrzymania réwnania dyspersyjnego dla struktury warstwowej. Na rysunku 5.1
przedstawiano uklad wspoddnych stosowany w opisywanym modelu. Wychodzi
sig z rowna falowych dla przemieszczenia, roztozonego na sktadowe
bezrédiowa wi bezwirowy s,

2

%t\;\/: Vgrad dvw=0 rotw = 0

¢ , (5.1)
atfz r or ots= 0 divs = 0

gdzie: v i v; ;3 predkoscia podtumna i poprzeczndali akustycznej.

Rozpatrujc rozwhzania dla ptaszczyznyzx i zakladagc ich harmoniczne
rozwiazania, otrzymujemy nagiujace uproszczone réwnania falowe:

2 2
a\;v+av2v+k|2W:0 ow, _ 0w,
ot z 0X 0z 5.2
2 2 , .
6§+6§+K28:0 s, _ 0s,
ot 0z ox 0z

gdzie: k= alv, jest liczbafalowa dla fali podtunej ik, = alv; jest liczbafalows dla
fali poprzecznej.

Ogolne rozwazanie réwnania (5.2) dla warstwyzéeej w zakresie od 0 do a ma
post&:

_1 dB(2) ok
“ ik dz

_1dQ(2) i« — ~ikx
a ik dz € Sa Q(Z)e

w,= R €™
, (5.3)
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gdziek jest liczba falovq efektywng taka sany dla calej struktury warstwowej i
P.(2) i Qi sa nastpujacymi funkcjami:k, grubogi a i liczb falowychkg, i kg W tej
warstwie:

P = gcosly k- k(z a2)]+ C,sin[y K - K(z-al2)], (5.4)
Q= Geosl/ k- k(z a2)]+ G,sin[y K - K(z-a/2)]. (5.5)

Liczba falowa efektywnak reprezentuje cat struktue warstwows. Podobnie
rozwiazania dla warstwy lecej poniej a, w zakresie od 0 do —l, ®wne:

—ikx 1 ng —ikx
szeeél Wzb:?%e
1 4Q(2) K dz , (5.6)
oS g e s, = Q(2e

z wyrazeniami dla B(z) i Qu(z).

P = gcosly k- k( z b2)]+ G sin[,/ K - K(z+b/2)], (5.7)
QR = Geosl k- k(z W2)]+ G sin[y K - K(z+b/2)]. (5.8)

Rozwiazania podane powgf umodiwiaja obliczenie tensor6w nagren i
odksztatcé. Nastpnie, przy szukaniu rozezan przyjmujemy warunki brzegowe
na chgtos¢ przemieszcae i napezen miedzy warstwami oraz warunki
periodycznogi dla struktury warstwowej. Ograniczaj za& rozwiagzanie do fali
podiunej propagujcej st prostopadle do powierzchni struktury, zachodzi
zerowanie & nastpujacych statych C,, GCia, Con, Cape W przypadku fal
poprzecznej rowne zeruaswspotczynnikiCia, Cip, Caar Can. Warunki cagtosci na
powierzchni m¢gdzy warstwami dla z = Giastpujace:

U, Oru, O U, 0)=u,, 0) } (5.9)

sz(a) (O) = sz(b) (0) Tzz(a) (0) = Tzz(b) (0)

Odpowiednie warunki periodycznaisdla z = a iz = -b @ nastpujace:
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Ua (OF Uy €b) Uz (0) = Uy (-b) } (5.10)

xz(a) (O) sz(b)(_ b) zz(a) (0) Tzz(b(_b)
gdzie w obu przypadkach 5.9 i 5.10 tensory odksztatc&ni@ j = x lub z2) mog

by¢ obliczone przez zastosowanie statych Lameggytd)nas¢pujacych definicji
dla napezenia i odksztalcenia:

T A $< + 2/'1 j ! (511)
g =124, (5.12)
ox,  0X

odpowiednio, gdzie J« jest dely Kroneckera. Warunkiem rozgaalncci
powyzszych réwna jest rownd¢é zeru wyznacznika macierzy, ktory okie
zaleznos¢ dyspersyin, tj. zaleznos¢ pomidzy czstotliwoscia a wektorem falowym
k dla catej struktury. Zafmos¢ dyspersyjna wyprowadzona w ten sposolrenioyd
zapisana naspujaco:

+ a)zpb|: k2 - Ay, -y, )}X ta’{( Kb K )bJ (5.13)
_M(Y tar{(—\'bi_kz)bJ +Y. tar{(—\'Ki_kz)aB =
k> | ° 2 ° 2

Wyrazenia dlaX,, %, Ya, Y, 0dnosz sic odpowiednio do warstwy arazb i sa
przedstawione popgj.

X, =k’ta r{(\/r)‘j JE -k Jik -k tar{(ﬁ)aJ
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JK =K )b JK =K )b
X, = k? tar{%} +k -k K2 -k tar{%} , (5.14)

¢ - kzta{«/ -K )a] N ta{( i€ - K )b],
Y=k tar{—(v oK ’bjw -k ik ta{—(v K )a}

Koncowa zalenos¢ dyspersyjna otrzymana przez Rytova jestgpagica:

cos(l )= cos@vi )cos@vﬂ)— 2PV 4 PV )sin(wvi)sin(wvﬂ) . (515)

la Ib la Ib la Ib

Zaleznos¢ powyzsza wykazuje die podobiéstwo do znanej zateosci Kroniga —
Penny w teorii ciala statlego, opigugj zalenos¢ dyspersyja dla elektronéw w
potencjale z prostaitnymi studniami (Kronig R. L., Penny W.G., (1930)[75],
Harrison W.A., (1976)[58]), kdacej podstaw elekironowej teorii pasmowej ciata
statego. Przyjmuje ona woéwczas pdstestpujaca;

cogfl 3 co¥d, )od(d, ¢ 1/2%+%)sin(lgdl)sin(k2dz). (5.16)

W obu zaleénosciach fizyczne implikacje wynikajz drugiej czsci wyrazen, ktére

sa odpowiedzialne za wysgbienie nowej jakéci w opisie fizycznym zjawisk, a
mianowicie struktury pasmowe.

Zaleznos¢ (5.15) mana zapisé poprzez przeksztatcenia trygonometryczne w innej
postaci:

2

cos(l )= co:{ (— +—)} —sm(a)v—)sm(a)—) (5.17)

la Ib

gdzie:
£= pVIa _p'vlb

b (5.18)
(leapIV|b) 2
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W oparciu o ¢ zaleznos¢ kilku autorow prébowato wyprowadzi analityczne
wyrazenie na wielké¢ przerwy (Santos P.V. i Levy L., (1987) [97], Juserand B. i
Cadana M., (1989) [64], Basseras Bt, al,(1995) [22]). Otrzymane zaleosci
analityczne udawato siuzyska jedynie przy matyng. Parametr ten opisujezdice
impedancji dwoch sktadowych warstwy. Wspotczynnilla ukladéw stosowanych
nanowarstw potprzewodnikowych (grupy -V i [I-VI) byt maly. Typowym
przyktadem tego typu nanowarstw byty struktury GaAs/AlAs i otrzymywano dla
nich: g =7*102

Uproszczona zalmos¢ dyspersyjna byta nagiujaca:

a):vef(q+ anj , = 0,L.e0, Osq<7—|:[, (5.19)

v, = L/[E +£j
Va Vb
Basseras (Basseras Rt al, (1995) [22]) jako jeden z pierwszych otrzymat
uproszczoa zaleznos¢ dyspersyja i wzory na wielk@¢ przerwy energetycznej,
stosupc rozwinkcie wzgkdemw-Q i ograniczajc sk do wyrazéw kwadratowych

w rozwinigciu obu stron rowngei (5.15).
Otrzymane zalenosci sa nastpujace:

gdzie:

nr(a/v, -b/v,)

Aw e efsm
L [ (a/v, +b/v,)

J dlar= 2,4,6... (5.20)

nﬂ(a/v -b/v,)

Aw De—‘*fco
L 2 (alv,+blv,)

] dlar= 1,3,5... (5.21)

Z kolei Santos P.V., (1987) [97] otrzymal zalesci wielkosci przerwy
energetycznej w funkcji parametra, opisupcego stosunek grubcis pierwszej
warstwy sktadowej do sumarycznej grabiovarstwy podwajnej:

(5.22)

Aw ngf sm[n”(l a')vb avJ

2 A-a)v,+av,
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gdzie:
a = W/( Vat V) .
Przyktadowa zalgnos¢ dla struktury warstwowej GaAs/AlAs, dla pierwszej i
trzeciej przerwy jest podana na rys. 5.2.

014

012

a1

0,05 - _

0,06 - - 3

0,04 - - -

0,02 4 K ‘ ) 4

Rys. 5. 2. Teoretyczna zatex¢ przerw akustycznych pierwszej i
trzeciej jako funkcji parametra, dla struktury warstwowej
GaAs/AlAs otrzymanej przez Santosa (1987) [97].

5.2. Zaleznosci dyspersyjnei przerwy czestotliwosci dla nanostruktur
Au/V

W przypadku gdy waruneg<<1 nie jest spetniony, nalgXorzyst& z zalenosci
Rytowa. Ze wzgldu na uwiklanazaleenos¢ w i q, krzywa dyspersyja mozna
wyznaczy jedynie numerycznie. Na rys. 5.3 — 5.5 zostaly zaprezentowane takie
zaleznosci dla nanowarstw Au/V. Przy obliczeniach stosowano weitstatych
materiatowych:p;=19,32 g/crl ¢,=3154,9 m/s orap,=6,11 g/cm ¢,=6108,7 m/s
odpowiednio dla Au i V (Chang Y. A., Kimmel J.A., (1966) [40], Landolt-
Bornstain, (1971) [78]). Jako cyto predkosci fali podiwnej. Czstotliwosci s
podane w THz fE a/2m). Jakoa i b przyjeto grubdci warstw, z uwzgidnieniem
przeskalowania wynikagego z pomiaréw reflektometrycznych.
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f[THZ]
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Rys. 5.3. Zalenos¢ dyspersyjna dla akustycznej fali pozihej propagujcej st w
kierunku prostopadtym do powierzchni warstwy dla struktury Au/V
(96A/109A).
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f[THZ]
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Rys. 5.4. Zalenos¢ dyspersyjna dla akustycznej fali pozihej propagujcej st w
kierunku prostopadiym do powierzchni warstwy dla struktury Au/V (80A/91A).
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o
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Rys. 5.5. Zalenos¢ dyspersyjna dla akustycznej fali pozthej propagujcej st w
kierunku prostopadtym do powierzchni warstwy dla struktury Au/V

(48A/54,5R).

Na rys. 5.3 widé, ze przerwy pojawiaj sic w érodku i na brzegu matej strefy
Brillouina. Okrélenie strefa Brillouina pochodzi z fizyki ciata stalego i jest
stosowane gtoéwnie w teorii elektronowej i fononowej ciata statego. Opisuje obszar
w przestrzeni wektora faloweggp na granicy ktérego pojawigjsic nieciagtosci
energii (przerwy energetyczne), powodowane odbiciem Bragga w periodycznej
strukturze krystalicznej (Harrison W.A., (1966) [58], Kittel C., (1974) [72], Malecki
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l., (1972) [81]). Z periodyczrioi potencjatu sieci wynika wt nie tylko warunek
dyfrakciji, lecz take ods¢pstwo od parabolicznej zaledsci energii elektronéw w
ciele stalym od wektora falowego (Harrison W.A., (1976) [58]). W przypadku
jednowymiarowym granice strefy Brillouina wgpuja przy g=xTva, gdzie a jest
stafa sieci (rozmiarem komérki elementarnej w kierunku x).

Przez analogi mazna wprowada wyzej wymieniora mak strek Brillouina w
przypadku nanostruktury warstwowej o okresie periodyézinh=a+b. Poniewak

jest kilkandcie lub kilkadziesit razy wkksze od a, obszar malej strefgdaie
mniejszy od "normalnej strefy” i wynosbedzie£1vL.

oo 1

] qd]
T T T T 1] T
oa 02 Q4 I15] 03 1.0 (] 0z

o

Rys. 5.6. Zaleno$¢ dyspersyjna dla gati fononow akustycznych (lewa strona)
dla okresu periodyczrioi d oraz po wprowadzeniu dodatkowego okresu
nadperiodycznéci L (prawa strona).

Na rysunkach 5.3-5.5 podano zadesci dyspersyjne jedynie dla potowy mini strefy
Brillouina, poniewa tak jak i dla ,normalnej strefy” krzywe dyspersyjne s
symetryczne wzgldem sérodka strefy @§=0). Ponadto q przedstawiono w
jednostkachr/L. Zamieszczone na rysunkach krzywezme wic traktowa jako
~Skladank”, powstah z krzywej dyspersyjnej dla fononéw akustycznych poprzez
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uwzgkdnienie nadstruktury periodycznej wynikegi z istnienia warstw
materialowych (rys. 5.6).
Na podstawie oblicze numerycznych ok&ono wielkas¢ przerwy energetycznej

oraz dolry i gérm granie takich przerw w nanowarstwach Au/V (tab. 5.1 i tab.
5.2).

Tabela 5.1. Wartei gornej i dolnej cgstotliwosci przerwy oraz jej wielkg
dla pierwszej przerwy badanych nanowarstw Au/V

L[A] F_[GHZz] F. [GHZz] Af [GHZz]
102,5 171 223 52
171 105 140 35
205 89 117 28

Tabela 5.2. Wartwi gornej i dolnej cgstotliwosci przerwy oraz jej wielkét

dla drugiej przerwy badanych nanowarstw Au/V

L[A] F_[GHZ] F. [GHZ] Af [GHZ]
102,5 369 426 57
171 235 261 27
205 195 221 26

Wartasci przerw cezstotliwosci, w ktérych zabronione jest propagowanie il
akustycznych podtuzych w kierunku prostopadtym do powierzchni nanowarstw,
znajdup sig w zakresie od 26 do 57 GHz. BBuwart@¢ przerw wynika ze znacznej
roznicy impedancji akustycznej warstw twacych nanostruktyr

5.3. Mozliwosci eksperymentalnego wyznaczenia wielkosci akustyczne
przerwy czestotliwosci w nanostrukturach

Wielkosci akustycznych przerw egtotliwosci w nanostrukturach periodycznych s
waznymi parametrami takich struktur. W celu eksperymentalnego ich wyznaczenia
mozna stosowa metody optyczne wykorzystge zjawisko Ramana (Colvard &.
al.(1980)[41]) lub metody spektroskopii, przy pomocy nadprzewodnikowygz zt
tunelowych (Eisenmenger W., Dayem A.M., (1967) [50], Kinder H., (1973) [70],
Aleksiejuk M., (1979) [12], Aleksiejuk Met al. (1981) [3], Dobrzaski M., et al.
(1983) [46], Aleksiejuk M., (1975) [7], Aleksiejuk M., Pajewski W., (1988) [10]).
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Przy badaniu widma Ramaraviatta rozproszonego na strukturze GaAs-AlAs
Colvard (1986) [41] obserwowat dublety (rys 5.7), ktorezn@ powhzat z
gakziami akustycznymi pochodeymi ze ztaenia krzywej dyspersji dla fononow
akustycznych w strukturze z dodatkgweriodycznosia (rys. 5.6).

8 ,

o
T W
OL XD
(X Y) M

0 d;:I BO 120 160
Raman Shift (cm™)
Rys.5.7. Widmo Ramana otrzymane dla warstwowej struktury GaAs/AlAs

(14A, 12A :1) w pobltu pierwszej przerwy przx=5145A (Colvard
C., et al.(1986)[41]).

Intensity (counts/s)
400 500
-

200

W przypadku spektroskopii za pomozkcz tunelowych, do wytwarzania drgan
akustycznych stosowane srxadprzewodnikowe a¢za tunelowe, ktére stanawi
cienkowarstwowe metaliczne nadprzewodniki rozdzielone har@ujaca (rys.
5.8). Drgania akustyczne — fonony w takimcza powstaj na skutek procesu
relaksacji wzbudzonych elektronéw przy odpowiedniej polaryzacji elektrycznej
zlacza tunelowego (Aleksiejuk Met al.(1980) [4]). Przy pomocy takich zz
mozna wytwarza drgania akustyczne w gym zakresie ogtotliwosci i w tatwy
sposoOb przestraaczestotliwos¢ generowanych drgan akustycznych. Do detekcji
drgan uzywane jest podobneatze, chocia wykonane z innego nadprzewodnika o
mniejszej przerwie energetycznej i pra@g jako detektor progowy (Aleksiejuk
M. et al(1980) [4]).
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AlaCs 3n

Sn

Rys. 5. 8. Krysztat AD; z naniesionym ztzem tunelowym Sn. Podobne &g
tunelowe wykonane np. z Al musi dyaniesione na przeciwlegbowierzchng
badanej prébki.

Ztacza takie mog by¢ zastosowane do wyznaczania przerwy energetycznej w
nanostrukturze metalicznej wielokrotnej Powanym ograniczeniem w
stosowaniu takich zcz jest to,ze mog one by uzywane jedynie w
temperaturach helowych (porj#4,2 K).
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Rys. 5.9. Zaleno$¢ sygnatu rejestrowanego haau tunelowym Sn w funkcji
czestotliwoici dla nanostruktury 40A Si/ 40A Sj@Koblingera Oet al. (1987)
[73]).
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Na rys. 5.9 pokazano eksperymentalnie otrzymaorzez Koblingera i
wspotpracownikéw (Koblinger O.et al(1985) [94]) zalenos¢ sygnatu
transmisyjnego, przechogtzgo przez nanostruktuwielowarstwow Si/SiQ,, w
funkcji czstotliwosci w zakresie 300-900 GHz. Pomiary przeprowadzono w
temperaturze 1K. Jakoazize tunelowe genenge wyte zostato zicze wykonane z

Al, a zhcze detekuyjce z Sn. Na wykresie widavyraznie zagébienie zwgazane z
druga przerwy fononows. Odpowiadajce jej czstotliwosci graniczne wynosiz400-

435 GHz . Taka wielko$dprzerwy wynika take z obliczé przy wykorzystaniu
zaleznosci dyspersyjnej Rytova (5.15) przy zaémiu nasipujacych parametrow
materiatowych dla Si: ¢,;=4700m/s, p1:2.29/cn”? oraz SiQ : c,=3300m/s,
p=2.3g/cni. Pierwsza przerwa fononowa jest poza obszarem pomiarowym
(ponizej czstotliwosci progowej detektora). Z&éza nadprzewodnikowe modpy¢
takze stosowane do badania lokalizacji pozioméw atomoéw domieszkowych w

obszarze przerwy energetycznej w krysztatach paramagnetycznych (Abraham A.,
Bleaney B., (1970) [1]).



6. Mody zlokalizowane w nanowarstwach Au/V

6.1. Teoria Djafari-Rouhani

W latach 80-tych Camley, Djafari-Rouhani, Maradudin i ich wspotpracownicy
rozwingdi model Rytova dotycry propagacji fal akustycznych w periodycznych
strukturach warstwowych (Djafari-Rouhani Bt,al., (1983) [43], Camley R.Egt
al.,(1983) [37], Djafari-Rouhani B., Wallis R.F.(1976) [44], Djafari-Rouhani B.,
Walllis R.F.(1977) [45]). Rozpatrywali oni potnieslazibna struktue periodycznaz
okresem periodycznok L (rys. 6.1). Przy rozwizywaniu réwna dla takiego
uktadu, oprécz warunkéw brzegowych prgyich przez Rytova, dodali dodatkowy
warunek -ze napezenie normalne na powierzchni swobodnej réwne jest zero. W
wyniku tego otrzymali rozwizanie opisujce fak szybko zanikajca w glab
struktury warstwowej. Takie rozewdanie nie ma odpowiednika w materiale
jednorodnym.

=10

4 i } L
di+ d, fc
24+ d,

2dt+ 2d,

3dt 24,
Ad+ 34,

4d+ 3d,
4d+ 44,

Rys. 6.1. Geometria pdtnieskonczonej struktury periodycznej rozpatrywanej
przez Djafari — Rouhani.

W okresie poniejszym drgania tego typu nazwane zostaly akustycznym modem
zlokalizowanym, przez analagido zlokalizowanych fononéw wygiujacych w
ciele statym (Kittel C., (1974) [72]).

Ponizej podano gtébwne elementy rozieé stosowane w modelu Djafari-Rouhani.
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Rozwigzanie dla zanikapych ekspotencjalnie w 4§ struktury drga w obszarze
~hiezaprimowanym” nL<x<nL+d; zalozono wpostaci:

uz(xl) - e—ﬁnL(A+eal(x1—nL) + A_e—al(xl—nL)) , (61)
gdzie:

a, =[K - (@'l ).
Natomiast w obszarze ,zaprimowanym?” tj. nLg<ck; <(n+21)L

uz(xl) — e—BnL(B+eaz(x1—nL—d1) + B_e—HZ(xl—nL—dl)) , (62)

gdzie:

a,=[k—(afc))]™.
Parametrf opisuje eksponencjalny zanik pola walgistruktury. W poréwnaniu z
propozyci Rytowa zapostulowano innforme rozwiazania, stosac cosinusy
hiperboliczne. Przgie warunki cigtosci przemieszcze i napezen na granicy

podwarstw daj cztery réwnania na wspéiczynnili,, A , B, B.. Jezeli z tych
rownai wyeliminow& B. i B., otrzymuje s dwa rownania na AorazA

{(1+ F)(e™ —e*e ™ ) (L-F)(e™ —e" e )HA

- aidh _ A 020, oty _ oAl %20, A_}:O ' (63)
1-F)e™* -ee™ ) L+ F)(e™® —eTe )

Spetnienie dodatkowego warunku rowoiczerowego naggen na swobodnej
powierzchni prowadzi do rownania:
aA -a,A=0. (6.4)

Roéwnania (6.3) i (6.4) twoszuktad trzech rownaz trzema niewiadomymi.
Rozwiazujac ten uktad rown@otrzymujemy nagpujaca zaleznosé :

F tanhg,d, )+ tanh@,d,)=0 (6.5)
oraz parametr pkreslony wyrazeniem:

o = cosh@,d,)

cosh@,d,) (6.6)
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Zaleznos¢ (6.5) okrdla czstotliwosci modow zlokalizowanych w  strukturze
warstwowej potnieskonczonej. Obliczone na podstawie tegaadei czstotliwosci
modow zlokalizowanych podane zostaly dla badanych nanowarstw Au/V w tabeli
6.1.

Tabela 6.1. Ggtotliwosci trzech pierwszych modéw zlokalizowanych
obliczonych na podstawie zatesci Djafari-Rouhani.

L F F, Fs
102,5 A 219 GHz 399 GHz 630 GHz
171 A 132 GHz 238 GHz 378 GHz
205 A 95,5 GHz 200 GHz 315 GHz

6.2. Zastosowanie macierzy transformacji do obliczania modow
Zlokalizowanych

Uklady nanowarstwowe badane byly przede wszystkim zegdugia zastosowania

w urzadzeniach nanooptycznych. Struktury takie byly stosowane w laserach
pétprzewodnikowych (Djafari-Rouhani B., Wallis R.F., (1977) [45], Born M. i Wolf
E. (1964) [32]) oraz zwierciadtach wielowarstwowych o yduzwspotczynniku
odbicia tzw. zwierciadtach Bragga dyeych elementami laseréw
potprzewodnikowych. Prace w tej dziedzinie byty prowadzone przez Yeha P. (1978)
(1979) [113, 114] i Yariva A. (1984) [112]. W opisach zjawisk propagacji fal
elektromagnetycznych i akustycznych w takich strukturach obserwtjpesine
podobigistwo. Pewne formalizmy stosowane w optyce przy niedomodyfikacji
mozna zastosowado opisu zjawisk akustycznych. Takim formalizmem jest opis
propagacji fali elektromagnetycznej w strukturze warstwowej przy pomocy
macierzy transformacji. Macierz ta opisuje zaleci miedzy parametrami fali
elektromagnetycznej przy przechodzeniu przez  strektuperiodyczna
dwukomponentow. Macierz taka musi spetnigéewne warunki, ze wzgdu na
symetrg translacyjna dwukomponentowego uktadu warstwowego. Opis taki,
dotyczicy rozwhzania dla fal elektromagnetycznych, zostat zastosowany przez
autora do opisu propagacji fal akustycznych (Aleksiejuk §2005) [8]). Nkg
podano podstawowe zakria i wyniki dotyczce tego rozwagzania.

Poszukiwane rozwrzanie réwnania falowego przyp w postaci:

u(zt) =a(2)e' (6.7)
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gdzie w(z) - funkcja periodyczna, funkcja Blocha powszechnie stosowana w fizyce

ciata statego przy opisie funkcji falowej w strukturze periodycznej (Cawford F.S.,

(1972) [39]). Geometria opisywanego uktadu warstwowego jest pokazana na rys.
6.2.

L m m+1
=4Il
de |alblalb |lal|b
1. 2 z
e
VoAl W
5 5

Rys. 6.2. Geometria ukltadu warstw stosowana przy korzystaniu z macierzy
transformaciji.

Zakladajc, 72 «(2) jest zapisana w postaci:
Asink z)+ Bcosk,z) (6.8)

oraz przyjmujc, ze mta warstwa podwojna zaczyna sv z=z,, mozmy zapisa
funkcje w(2) (6.8) w 1-szej podwarstwie warstwywnpostaci:

a)(z): A-n,l Sin[k1(z_ Zm)]+ Bm,lcos[kl(z_ Zm)] . (6-9)
Podobnie dla 2-ej podwarstwy tej samejapwarstwy w postaci:
w(z)= A, sink, (z-z,-a)]+ B, ,cosk,(z-z,~-a)] ,  (6.10)
gdzie: Am 1, Anz Bmi1, Bm2 — State wspotczynniki odnog® st odpowiednio do
1-szej i 2-ej podwarstwy mvarstwy, k, k. -liczby falowe.
Na granicy midzy podwarstwami przemieszczenia i rgpnia musg by¢ ciagte.

Warunek ten wize ze sobavspotczynniki: A2, Bm2Z Ani1, Bni10raz Aver s, Bmsr1
Z Anz, Bn2
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Zaleznosci  miedzy wspéiczynnikami, wynikage 2z  warunku  aiglosci
przemieszcze i napezen na granicy podwarstw 1 i 2 -ej na plaszaergz S1
(z=z.*+a) wyrazaja Sie rownogiami:

A,. sinka)+B ,coska)=B_,, (6.11)

kA, coska)-kB_ . sinka) =k,A , . (6.12)

Zaleznosci miedzy wspotczynnikami wynikage z warunku aigtosci na granicy
podwarstw 2 i 1 ej na ptaszczye S2 ¢=z,+a+b) wyrazaja Sic rownaciami:

A, sitk(b ¥B,, cos(b )= A, sinkp)+B,,,, coskpb) . (6.13)
kK.A,,coskb)—k,B,,coskb) =k A, coskb)-kB,,,sinkb) . (6.14)

Réwnania (6.11) i (6.12) oraz (6.13) i (6.14) mazapisaw formie macierzowej
dla granicy S1:

{kl co%a) -klsinaaa)} {A} {szn_z} 619
sil(a ) cogk,a) B.. B

m,2

i dla granicy S2:

sifgb ) cogk,b) A, _ | sirkb) cogkpb) A.. .
{kz co,b) -lgcos(kzb)} B,, _{coé(lb) {:os(klb)} B,.. - (6.16)

Z réwna (6.15) i (6.16) ména wyeliminowa stateB,, i A2, W wyniku czego
udali¢ zaleznos¢é miedzy Am1, Bm1i Am+11 Bme1,1Za@ pomog nastpujacego ukladu
réwnar w formie macierzowe;j:

{A”*“}:T {A”’l} , (6.17)
Bm+1,1 Bm,l

gdzie elementy macierzy transformacjimija nastpujaca posta:
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T, = coska Xcoskb) —%sinﬂga)sin(kzb) , (6.18)
T, = — sinka )osk,b) —% coska)sin,b) (6.19)
T, = sit(a xod(b )+ p coska)sin(b), (6.20)
T, = coda Xoskb)- psinka)sinfb). 6.21)

Po zastosowaniu twierdzenia Blocha (dotyczy razania rownania falowego w
przypadku symetrii translacyjnej) nmerhy zapisé zaleznosé (6.17) w postaci
(Yariv A., Yeh P., (1984) [112].

{AM}:A {An,l} | 62
Bm+1,l Bm,l

gdzie:A=e'® g oznacza liczb§alows dla catej struktury L jest grubogia warstwy
podwdjnej. MacierZT, ze wzgledu na wskazanpowyzj zalenosé, jest macierz

unimodularnaZ macierzy transformacii, biorac slad macierzy (Kavokin At al.,
(2003) [66]) mona otrzyma nastpujaca zaleznosé:

cosqL )= co{%j cos(b—wJ 1 sir(%‘)}sin(b—a)} : (6.23)
G C, 2 p G C,

Rownanie (6.23) przedstawia w formie funkcji uwiktanej zatg¢ dyspersyjnatj
w(q) dla fali podluhej akustycznej propagigej st prostopadle do struktury
warstwowej. W zalnosi tej wyskpuja jako parametry stale materiatowe
sktadowych tworgcych struktue oraz parametry wymiarowe struktury. Zaiesé

ta jest identyczna z wykraniem (5.17) omawianym w rozdziale 5, otrzymanym
przez Rytova.

Postugujc sk maciera transformacji T mada réwnie otrzyma rozwigzania w
postaci modow zlokalizowanych, zanikaych w ghb nanostruktury. Rozwrania
takie uzyskuje siprzez przycie potnieskonczonej struktury warstwowej gornej, po
przyjeciu zaloznia, ze napezenia @ roéwne zero na powierzchni brzegowej
(warstwa o grubad d. na rys. 6.2). W takiej konfiguracji memy zdefiniowa
macierzT,, ktora wize wspotczynniki amplitudy?,, B, w warstwie brzegowej, z
wspoétczynnikami AB; w pierwszej warstwie struktury zasadniczej:
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{A”} = TC{A“} . (6.24)
BZLl Bc,l

Warunek zerowego nagienia na powierzchni powodujge wspotczynnikA.,; jest
réwny zero.
Wtedy z zalenosci (6.24) otrzymujemy

i:Tc,lz :C )
B, T

11 c,22

(6.25)

Po podstawieniu do zataosci (6.18) i (6.22) otrzymujemy nagtujace réwnania:
T,C*+(T,,~T,)C-T, =0, (6.26)
A=T,C+T,, (6.27)

gdzie modut Amusi by mniejsze od 1. Gbokos¢ wnikania modu do struktury |
bedzie okrglona zaleénoscig :

L

| = _W . (6.28)

Dla regularnej struktury z brakiem warstwy wierzchniej mads0 i z réwnania
(6.26) otrzymujemy,ze T,=0, co daje zalnos¢ na czstotliwos¢ moddw

zlokalizowanych:
r{an r{bwj_
ptan — |+tan — |=0. (6.29)
c c,

Zaleznos¢ ta jest identyczna z réwnaniem podanym przez Djafari-Rouhani i
cytowanym na pocitku rozdziatu .

Dla regularnej struktury warstwowej z pojedymevarstwy wierzchni o grubog€i d.
podgawiamy C=-p tan(kd.) do zaleznosci (6.26) i otrzymujemy:
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i [d wj 1. z[d wj
cos| —— |+ =sin’| = |+
C c
tar{b—wJ+ ptan| 2% =/ P g (6.30)
c, ¢ ) 1-p? r{wa . (d a)J {d w}_
-———tan—|sin —— |co§ — | =0
L p G, G, C, |
oraz z zalenosi (6.27):
_ {awj 2{bwj .r[awj . [bwj
A =c0$ — |[co§ — |- psin — [sinl — |+
G C, G G
(6.31)

1 ’{dcwj . (aw} {wa {aw} . (an

-—ta Sinf — [co§ — |+ p Cco$— [SINf —

p CZ Cl CZ Cl Cl
Rownanie (6.30) opisuje zals¢ modu zlokalizowanego od statych
materialowych warstwy wierzchniej i warstw wewnzeiych struktury oraz

parametrow geometrycznych tych warstw. Réwnanie (6.31) jest dodatkowym
warunkiem okrélajacym zakres dopuszczalnychestotliwosci (|A|<1).

6.3. Wyniki obliczen numerycznych
6.3.1. Obszary istnienia modu zlokalizowanego

Réwnanie (6.30) otrzymane w podrozdziale poprzednim jestraslda uwiklana
W celu obliczenia zafmosci czstotliwosci modu zlokalizowanego od grulms
warstwy wierzchniej zastosowano metogdkaficzna polegagca na wyznaczeniu
przeckcia powierzchni danej przez funkcjréjwymiarowa z(w,d,) i ptaszczyzny
z=0 (Aleksiejuk M., (2006) [15]).

Badana funkcja(w,d.) jest okrélona nastpujaco:

C
zwd, )= tar{b—wJ + ptan| 2% ’ (6.32)
c C,

2
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Przy uzyskiwaniu zaleosci czstotliwosci modéw  zlokalizowanych od
parametrow struktury w formie graficznej wykonywano obliczenia numeryczne, a
nastpnie przy pomocy programu SigmaPlot otrzymywano wykresy funksjod(
Przyktadowy przebieg tej funkcji jest przedstawiony na rys. 6.3. Przy numerycznych
obliczeniach powsym utrudnieniem byto taze w obszarze istnienia rozwania
funkcja z@, d;) byta wolno zmieniajca sie w sasiedztwie duych zmian wartéci,
powodowanych funkgjtangens i ,fikcyjnych” miejsc zerowych, pochadygch z
graficznego dyskretnego obrazowania tej funkcji.

Au/V 100/100

Rys. 6.3. Funkcja z(fdl- stosowana do obliczeniaestotliwosci akustycznego
modu zlokalizowanego dla przypadku nanowarstwy Au/V 100A/100A. Na
wykresie zamiasb podana jest estotliwos¢ f w THz.
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Dodatkowym warunkiem jaki powinno spetfisozwiazanie jest zalawsé (6.31),
okreslajaca obszary istnienia rozgdania. Ta zalanos¢ jest take funkcp uwiklana
Utrudnienia te stanowity poway problem w okréeniu poszukiwanej zal@osci
modu zlokalizowanego. W celu znalezienia dokladnego i poprawnegaepio
miejsc zerowych funkcji gw,d.) oraz obszaru istnienia rozwgania, naleato

stosowa takze duzailos¢ punktéw obliczeniowych (ponad 90 000). W przeciwnym
wypadku nie bylo mdiwe znalezienie rozwzania. W obliczeniach konieczne byto
stosowanie szybkiego komputera z odpowiednimi zasobamic¢piaperacyjnej
RAM.

f[THZ]
022 4

0,20 -

0,18 7
0,16 —
014 -
012 4
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0,08 . T .
0 200 400 GO0 dc [A]

Rys. 6.4. Obszar istnienia rozwania (kolor szary) na plaszczye
czestotliwosci i grubogi  warstwy wierzchniej wanadu dla
nanowarstw Au/V (100A/100A).

Na rys. 6.4 podany jest obszar istnienia razamia dla nanowarstwy Au/V
(100A/100A) w ptaszczydie czstotliwosci i grubogi warstwy wierzchniej z



Mody zlokalizowane w nanowar stwach Au/V
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wanadu. W obliczeniach prayp te same wielkad predkosci fali podiumnej i
dla wanadu i ziota, jak w rozdziale 5. Obszar istnienia raamia
zaznaczono kolorem szarym. Wybrano zakrestoiwosci w ktorych znajduje si
pierwsza i druga przerwa energetyczna.

gestogi

0,22

f[THZ]

0,20

0,18

0,16

0,14

0,12

0,10

0,08

S .
“‘ b \ . .".‘
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“n, Tore
0 200 .400 IBDD de Al

Rys. 6.5. Zalgnos¢ czstotliwosci modu zlokalizowanego na tle obszaru
istnienia rozwizania (kolor szary) od grubciswarstwy wierzchniej
wanadu dla nanowarstw Au/V (100A/100A).

Na rys. 6.5. pokazane svyniki obliczen numerycznych modu zlokalizowanego na
tle obszaru istnienia rozedania dla nanowarstwy Au/V (100A/100A) z warstw
wierzchni wanadu. Widoczne jest istnienie modu zlokalizowanego dlalokrech
grubo&i warstwy wierzchniej. Ggtotliwos¢ modéw ley w pierwszej (89-118
GHz) oraz drugiej przerwie energetycznej (195-222 GHz). Obszary @iubos
warstwy wierzchniej, przy ktorej wygiuje mod zlokalizowany, asrézne dla
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pierwszej i drugiej przerwy energetycznej i zwiekszig w miar wzrostu grubéci
warstwy wierzchniej. Istnigj obszary, w ktorych istnieje mod zlokalizowany w
pierwszej przerwie energetycznej lub mod w drugiej przerwie. Zatakze
zauway¢, ze obszar istnienia roza#ania dla modu zlokalizowanego jest bardzo
waski i istniep punkty przecicia, gdzie szerokosébszaru istnienia rozaiania
dazy do zera.

6.3.2. Czstotliwos¢ modow zlokalizowanych w nanowarstwach Au/V dla
przypadku warstwy wierzchniej wanadu

Nizej przedstawioneaswyniki obliczen numerycznych modéw zlokalizowanych dla
nanowarstw Au/V dla przypadku warstwy wierzchniej wanadu. Do oldlicze

1
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Rys. 6.6. Zalenos¢ czestotliwosci modu zlokalizowanego od grulms

warstwy wierzchniej wanadu dla nanowarstw Au/V (100A/100A) dla d
w zakresie od 0 do 300A.
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stosowano zalmosci (6.30) i (6.31) w takiej postaci jak zostaly podane pamjy

Na rys. 6.6 pokazana jest obliczona zat&¢ czestotliwosci modu zlokalizowanego
od grubogi warstwy wierzchniej wanadu dla nanowarstw Au/V (100A/100A) dla
deap W zakresie od 0 do 300A. Z rysunku doktadnie ékéemozna obszary, w
ktérych wystpuje mod zlokalizowany.
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Rys. 6.7. Zalenos¢ czestotliwosci modu zlokalizowanego w pierwszej
przerwie energetycznej od grulsb$varstwy wierzchniej wanadu dla
badanych nanowarstw Au/V (80A/91A).

Na rys. 6.7 pokazano zalos¢ czstotliwosci modu zlokalizowanego od grulmps
warstwy wierzchniej wanadu dla badanej nanowarstwy Au/V (80A/91A) w
pierwszej przerwie energetycznej. DQui kotkiem zaznaczono zmierzona
eksperymentalnie egtotliwos¢ dla modu zlokalizowanego. Natomiast na rys. 6.8
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pokazano zalaos¢ czestotliwosci modu zlokalizowanego od grubmswarstwy
wierzchniej dla drugiej przerwy, dla tej samej nanostruktury Au/V & sam
warstwy  wierzchnj. Zaznaczono tale zmierzona czestotliwéé modu
zlokalizowanego w drugiej przerwie energetycznej.

Na rys. 6.9 pokazano zalos¢ czstotliwosci modu zlokalizowanego od grulmps
warstwy wierzchniej wanadu dla badanej nanowarstwy Au/V (96A/109A) w
pierwszej przerwie i drugiej przerwie energetycznej. Zaznaczono e takz
czestotliwosci modow zlokalizowanych dla tej prébki oklene eksperymentalnie.
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Rys. 6.8. Zalenos¢ czestotliwosci modu zlokalizowanego w drugiej
przerwie energetycznej od gruloosvarstwy wierzchniej wanadu dla
badanych nanowarstw Au/V (80A/91A).

Na rys. 6.10. pokazano zat®$¢ czstotliwosci modu zlokalizowanego od grulmps
warstwy wierzchniej wanadu dla badanej nanowarstwy Au/V (48A/54,5R) w
pierwszej i drugiej przerwie energetycznej. Na rysunku zaznacz@stottEvosé
modu zlokalizowanego w pierwszej przerwie dla danej nanowarstwy. Modu
zlokalizowanego w drugiej przerwie nie obserwowano. Natakze zauway¢, ze
na wszystkich wykresach zatosci modu zlokalizowanego od grulmswarstwy
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wierzchniej, w obszarze matych grubbdvarstwy wierzchniej (do okoto potowy
grubog&i tej samej warstwy wewitrgz nanostruktury warstwowej) nie wgpuje
mod zlokalizowany zar6wno w pierwszej jak i drugiej przerwie energetycznej.
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Rys. 6.9. Zalenos¢ czestotliwosci modu zlokalizowanego w pierwszej i
drugiej przerwie energetycznej od grubiodarstwy wierzchniej wanadu
dla badanych nanowarstw Au/V (96A/109A). Kétkami zaznaczono
zmierzone w eksperymenciegsiotliwosci modéw zlokalizowanych.
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Rys. 6.10. Zalenos¢ czstotliwosci modu zlokalizowanego w pierwszej i drugiej
przerwie energetycznej od gruloosvarstwy wierzchniej wanadu dla
badanych nanowarstw Au/V (48A/54,54). Kétkiem zaznaczono zmieraona
eksperymencie estotliwos¢ modu zlokalizowanego.
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Rys. 6.11. Zalmos¢ czestotliwosci modu zlokalizowanego w trzeciej
przerwie energetycznej od grulsogvarstwy wierzchniej wanadu dla
badanych nanowarstw Au/V (48A/54,5A).

Na rys. 6.11 pokazano zat®$¢ modu zlokalizowanego w trzeciej przerwie
energetycznej. Charakter zatesci czstotliwosciowej tego modu zlokalizowanego
ma charakter podobny do takich przebiegébw dla modéw w pierwszej i drugiej
przerwie cestotliwasci. Czstos¢ obszarow w zakresie grubms$ warstwy
wierzchniej, przy ktérych mod wygiuje, jest wiksza jak w przypadku pierwszego

i drugiego modu zlokalizowanego.
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6.3.3. Czstotliwos¢ modow zlokalizowanych w nanowarstwach Au/V dla
przypadku warstwy wierzchniej ztota

Ponizej podano wykresy przebiegow estotliwosci moddw zlokalizowanych w
funkcji grubogci warstwy wierzchniej, na podstawie tych samychzeadéi (6.30) i
(6.31) dla warstwy wierzchniej stanawej zioto. Przy tym warstwy w
nanostrukturzessdalej przemienne, ale ostatnwarstwy przed warstw wierzchng
jest wanad. Na rys. 6.12 pokazany jest obszar istnieniagoamia w plaszczyie
czestotliwosci i grubogi warstwy wierzchniej oraz zaleosci czestotliwosci modu
zlokalizowanego dla nanostruktury Au/V (100A/100A) z wasstwierzchni ze
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Rys. 6.12. Zalenos¢ czestotliwosci modu zlokalizowanego na tle obszaru istnienia
rozwiazania (kolor szary) od grubciswarstwy wierzchniej ztota dla
nanowarstw Au/V (100A/100A).
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Rys. 6.13. Zalenos¢ czstotliwosci modu zlokalizowanego w pierwszej i
drugiej przerwie energetycznej od grubiodarstwy wierzchniej ztota
dla nanowarstw Au/V (96A/109A).

Na rysunku widé, ze obszar istnienia rozadania ma inny ksztatt w stosunku do
obszaru, gdzie warstwwierzchni nanowarstw podwdjnych jest wanad. Obszar
wystepowania modu zlokalizowanego na plaszeugz (obszar istnienia
rozwiagzania) jest znacznie szerszy w stosunku do tego obszaru w przypadku
warstwy wierzchniej Aejszej t. wanadu. Zateosci czstotliwosci modu
zlokalizowanego dla takiej geometrii warstwy wierzchniej zostaly pokazane na rys.
6.13-6.15.
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Rys. 6.14. Zalenos¢ czstotliwosci modu zlokalizowanego w pierwszej i drugiej
przerwie energetycznej od gruloosvarstwy wierzchniej ztota dla nanowarstw
Au/V (96A/109A) w obszarze grubaisdo 120 A.

Widat, ze w tym przypadku talezistniep zakresy grubasd warstwy wierzchniej,
przy ktorych wystpuje mod zlokalizowany w pierwszej przerwie energetycznej, w
drugiej przerwie lub te wystpuje w obu przerwach. Obszary grubiosvarstwy
wierzchniej, w ktérych wyspuje mod zlokalizowany w przypadku warstwy
wierzchniej cezszej, 8 czstsze w poréwnaniu z tymi obszarami dla przypadku
warstwy kejszej (wanadu).
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Rys. 6.15. Zalmnos¢ czstotliwosci modu zlokalizowanego w pierwszej i
drugiej przerwie energetycznej od grubiodarstwy wierzchniej
ztota dla nanowarstw Au/V (48A/54,5A) w obszarze grebdé
120A

Podobnie jak w przypadku modu zlokalizowanego w pierwszej przerwie
energetycznej estotliwo$é¢ obszaréw wyspowania modu zlokalizowanego takz

w drugiej przerwie jest wksza dla przypadku warstwy wierzchniej ziota w
poréwnaniu z wanadem.
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6.3.4. Zaleenosé potozenia modu zlokalizowanego w przerwie energetycznej dla
nanowarstw Au/V od wzajemnej relacji warstw sktadowych

W podrozdziale przedstawiono wyznaczamamerycznie zal#osé czestotliwosci
modu zlokalizowanego oraz jego padmie w przerwie energetycznej, w zaileici
od wzajemnej relacji obu warstw skltadowych, twaszch struktug nanowarstwow
Au/V. Przerve energetyczna czestotliwos¢ modu zlokalizowanego wyznaczano na
podstawie zalenosci dyspersyjnej (6.23) oraz rownania (6.29) w funkcji parametru
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Rys. 6.16. Zalenos¢ czstotliwosci modu zlokalizowanego (kolor zielony)
W pierwszej przerwie energetycznej w zalesci od parametru b/L dla
nanowarstwy Au/V o grulsei warstwy podwojnej £205A. Zmierzona
eksperymentalnie egtotliwos¢ modu zlokalizowanego zaznaczono
kwadracikiem.



Mody zlokalizowane w nanowar stwach Au/V 87

b/L (stosunek grubas warstwy o wekszej impedancji twokej nanostrukturb do
grubogi warstwy podwadjnejL) (Aleksiejuk M., (2007) [6]). Na rys. 6.16
przedstawiono pote@nie modu zlokalizowanego w pierwszej przerwie
energetycznej w zataosci od parametrd/L. Granice przerwy zaznaczone zostaty
kropkami, natomiast mod zlokalizowany kntiagta. Widas, ze czstotliwos¢ modu
zlokalizowanego przy matynb/L jest prawie rOéwna dolnej granicy przerwy
energetycznej. Przy wzrasteym b/L krzywa czstotliwosci przechodzi przez
srodek przerwy (w przyhteniu przy wartéci b/L=0,3), a nagpnie zbliza sk do
wartasci gornej granicy przerwy dla wag b/L wickszych od 0,6.
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Rys. 6.17. Zalenos¢ czestotliwosci modu zlokalizowanego w drugiej
przerwie energetycznej (kolor zielony) w zadesci od parametru
b/L dla nanowarstwy Au/V o L=205A. Zmierzomksperymentalnie
czestotliwo$¢ modu zlokalizowanego zaznaczono kwadracikiem.
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Na rys. 6.17 pokazano poferiie modu zlokalizowanego w drugiej przerwie
energetycznej w zataosci od parametrub/L, natomiast na rys. 6.18 w obu

pierwszych przerwach. Zmierzone eksperymentalniezstodiwosci
zlokalizowanych zostaty zaznaczone na rysunkach.
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Rys. 6.18. Zalenos¢ czestotliwosci modéw zlokalizowanych w pierwszej i
drugiej przerwie energetycznej (kolor zielony) w zaleci od
parametru b/L dla nanowarstwy Au/V o L=205A. Zmierzone

eksperymentalnie egtotliwosci modow zlokalizowanych zaznaczono
kwadracikami z niebieskim wypetnieniem.
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Rys. 6.19. Zalenos¢ dolnej i gérnej granicy parzystych przerw

energetycznych (2, 4, 6 itd.) od paramdtflu dla nanowarstw
Au/V o L=205A.

Pokazane na rys. 6.16 - 6.18 punkty zaznaczone kwadracikami odpawigdnp-
czonym eksperymentalnie gstotliwosciom modoéw zlokalizowanych w badanych
nanowarstwach Au/V. Na rys. 6.19 pokazaagysanica dolna i gérna dla przerw
energetycznych parzystych (drugiej, czwartej, széstej itd.) w funkcji parabiktru
dla nanowarstw Au/V 2 = 205A. Na kolejnym rys. 6.20 przedstawiona zostata
zaleznos¢ granic dolnej i gornej dla przerw parzystych oragstatliwos¢é modow

zlokalizowanych w przerwach parzystych (linia zielonagla) i nieparzystych
(kétka z zielonym wypetnieniem).
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Rys. 6.20. Zalenos¢ czestotliwosci modéw zlokalizowanych w przerwach
parzystych (linia zielona gyta), w zalénosci od parametru b/L dla
nanowarstw Au/V o I=205 A. Granice przerw egtotliwosci
zaznaczono punktami. Kétka z zielonym wypetnieniem datycz
czgstotliwosci modoéw zlokalizowanych w przerwach nieparzystych.

Charakter zalmnosci czstotliwosci modoéw zlokalizowanych w funkcji parametru
b/L jest podobny dla przerw parzystych i nieparzystych. Numer kolejnej przerwy
moze by okreslony przez ilosépunktow przecicia (ilos¢ przegé wielkosci przerwy
energetycznej przez zero).



7. Wnioski

W pracy rozpatrzono zagadnienie wytwarzania i propagacjindsg&zystych o
ekstremalnie  wysokich egtotliwosciach w  metalicznych  wielokrotnych
nanostrukturach warstwowych, naniesionych na pedidielektryczne. Struktury
takie byly pobudzane przez ultrakrétkie impulsy (o czasach trwariu rz00
femtosekund) promieniowania elektromagnetycznego, generowanego przez laser. W
wyniku oddziatywania fali elektromagnetycznej z elektronami warstwy
przypowierzchniowej nanostruktury absorbowana energia fali elektromagnetycznej
jest zamieniana na eneggivzbudzenia sprystego i w zalezosci od geometrii
nanostruktury powstate zaburzenie eggste propaguje siw glab nanostruktury
warstwowej lub nie ma propagowa sic w glab nanostruktury i pozostaje ptytko
przy powierzchni nanostruktury jako drgania - mod zlokalizowany.

W pracy wykorzystujc technik pikosekundow polegajca na pomiarze reakcji
nanostruktury na pobudzenie jej agka laserow, autor dokonat pomiaréw
propagacji fal akustycznych w wybranych podwojnych metalicznych
nanostrukturach warstwowych. Przy czym do pomiaru reakcji pobudzanych
nanostruktur ugt wiazki laserowej sondagej, opohianej w stosunku do wazki
laserowej pobudzagej w zakresie czasu od 0 do 200 ps. OpEre whzki
sondujcej bylo uzyskiwane przez zmiandrogi optycznej. Mierzono zmiang
wspotczynnika odbicidwiatta, ktory byt zaleny od deformacji rodka, wywotanej
przez wzbudzone zaburzenie ggste. Pomiar zmian wspélczynnika odbicia
Swiatta byt dokonywany w funkcji czasu apdenia wazki sondujce;.
Otrzymywano dwa rodzaje mierzonych przebiegéw zmian wspotczynnika odbicia.
Jeden rodzaj przebiegbw typu echa akustycznegazanwy byt z propagag
splezystego zaburzenia w gl nanostruktury i odbiciem jego od podipna ktére
naniesione byly struktury i drugi rodzaj typu zanikgich drga sprzystych
wysokoczstotliwosciowych, ktére nie magsie propagowa w glab nanostruktury.
Dokonano interpretacji uzyskanych danych eksperymentalnych w ramach modelu
propagacji fali spgzystej w  dwuwarstwowym @ddku periodycznym
zaproponowanym przez Rytova. Model ten podajeznalg dyspersyjnadla fali
akustycznej (podtuiej lub poprzecznej) i okém predkosé efektywna fali
akustycznej propagagfej st w takim ogodku. Pedkosc¢ fali jest okrdlona przez
stale materiatowe obu materialdbw twarych taki ofodek jak i parametry
geometryczne tj. gruloi obu warstw sktadowych twateych osodek periodyczny.

Do interpretacji drugiego typu zabufzeuzyto modelu Djafari-Rouhani, ktéry
dotyczyt o$odka periodycznego, ale poétnieskonczonego oraz zaadoptowanej
metody macierzy transformaciji, stosowanej w optyce do opisu propagacji fali
elektromagnetycznej w periodycznych strukturach optycznych.
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W modelu tym, analogicznie jak w teorii pasmowej stanéw elektronowych, istniej
zakresy cestotliwosci (energii) zwane pasmami, w ktérych mogropagowa fale
akustyczne w strukturze nanowarstwowej periodycznej, azetakakresy
czestotliwosci (przerw zabronionych) w obszarze ktérych nie mdxy¢ wzbudzone
drgania typu spzystego. W nadstrukturze periodycznej przy pewnych warunkach
jest motiwe wytworzenie drga sprzystych w obszarze przerw gstotliwosci,
zwanych akustycznymi modami zlokalizowanymi idhgych odpowiednikami
elektronowych pozioméw energetycznych wetvna przerwy energetycznej
potprzewodnika. Poziomy takie powstay potprzewodniku np. po wprowadzeniu
matej ilokci domieszki innych atomow do idealnego krysztatu. Wykorzystanie
elektronowych pozioméw energetycznych paoloych wewnirz przerwy
zaowocowalo powstaniem udzexr powszechnie stosowanych w mikroelektronice.
W pracy wnikliwie przeprowadzona zostata analiza pobudzania akustycznych
modow zlokalizowanych w nanostrukturach periodycznych orazlokie warunki
pobudzania tego typu dmyaprzystych.

Zaprezentowane wyniki eksperymentalne, datgez pomiar6w  zmian
wspotczynnika odbiciaswiatta od nanostruktur warstwowych Au/V oraz ich
interpretacja goryginalnymi wynikami uzyskanymi przez autora.

Przedstawione w pracy metody dotyoz wytwarzania drgaakustycznych przy
zastosowaniu tunelowych agz nadprzewodnikowych magby¢ stosowane jako
techniki badawcze uzupetnigg w stosunku do metody laserowych impulséw
femtosekundowych. Powmaym mankamentem tych metod jest #® mog by¢
stosowane jedynie w niskich temperaturach (pgntemperatur krytycznych dla
materiatdw z ktérych wykonane glacza tj. w temperaturach ciektego helu) mimo
tego, ze czstotliwosé graniczna generowanych drgamozna tatwo i w duym
zakresie przestrajaza pomog napkcia przytoionego do zcza.

Autor pracy uzyskat nagtujace wyniki:

1. dokonat doboru okstonych materialtdw do wytwarzanych nanostruktur ze
wzgledu na maliwos¢ wzrostu epitaksjalnego jednej warstwy na drugiej
oraz kontrastowosékustyczngznacznardznicg impedancji akustycznych),

2. okredlit optymalne warunki generacji fali akustycznej o wysokiej
czstotliwosci  metoda pobudzania warstwy metalicznej  krotkimi
femtosekundowymi impulsami,

3. dokonat pomiaru midkosci fali akustycznej podtuiej propagujcej st w
nanostruktururach: Cu/Cu, Ag/Fe, Gd/Co,

4. zaobserwowat w badanych nanowarstwach Cu/Cu, Ag/Fe, Gd/Co efekt
zmiany statych speystych dla matych grubet warstwy podwaojnej (efekt
zmiany wymiarowosi),

5. okrelit wielkosci trzech pierwszych akustycznych przerwgstotliwosci
(energetycznych) dla nanostruktur Au/V o zadanych parametrach
geometrycznych,
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6. dokonat pomiaru estotliwosci akustycznych modéw zlokalizowanych w
nanostrukturach Au/V o zadanych parametrach,

7. dokonat obliczé numerycznych cgtotliwosci akustycznych modow
zlokalizowanych dla nanostruktur Au/V o zadanych parametrach
geometrycznych.

Przedstawione wyniki analizy poleiia akustycznego modu zlokalizowanego w
przerwie energetycznej powstegj w poétnieskonczonej wielokrotnej podwéjnej
strukturze periodycznej, na przyktadzie nanostruktur Au/V wzpakei od rodzaju i
geometrii warstwy wierzchniej, stanawbryginalne osigniecie autora. Analiza ta
wykazala,ze mona mi€ wpltyw na potoenie modu zlokalizowanego w obszarze
przerwy energetycznej oraz okia® w ktorej przerwie mod powinien wygtic,
poprzez odpowiedni dobdr materialu warstwy wierzchniej jak i geometrii
nanostruktury. Moe to mi€ duz znaczenie praktyczne, ze wglil na konstrukej
nowych uradzen nanofononicznych, lolgcych odpowiednikiem uedizer obecnie
stosowanych w nanofotonice.

Poruszone w pracy zagadnienia nie wyczerpafosci tematyki propagaciji fal

akustycznych w nanostrukturach. Celowe jest gmejdalszych badedotyczcych:

* poznania mechanizmoéw fizycznych powaghyjch efekty zmiany statych
sprezystych w przypadku zmniejszanias gjrubogci sktadowych struktur
nanowarstwowych do rozmiar6éw pojedynczych warstw atomowych,

e opracowania teoretycznego opisu zlokalizowanych w przerwie
czestotliwosci standéw energetycznych, zmanych z defektami typu
domieszek w strukturach nanowarstwowych (Figotin A., (1998) [52],
Movchan A. B., et al (2006) [86]),

* podanie teoretycznego opisu dotyorgo standéw energetycznych
fononowych dla uktadow typu kropki kwantowej (Bimberg &. al.
(1999)[24]),

e zastosowania metod eksperymentalnych akustyki femtosekundowej do
badania wiéciwosci elastycznych nanowarstw pochodzenia organicznego
— warstw Lagmuira-Blodgeta (Bonello B. (2001) [31]),

* badanie whlasnii elastycznych nanostruktur trojwarstwowych.

W dziedzinie nanofotoniki wykonuje iw tym zakresie szerokie badania tzw.
.photonic crystals” tj. materiatbw ktdre charakteryzigic przerwa fotoniczna
Swiadczy o tym chocigby ogromna bibliografia opracowana przez Dowlinga,
zawierajca obecnie ponad 6000 publikacji (Dowling J.P., (2007) [47]). Ostatnio
wykonane zostaty przez zesp6t Profunser D.M. i Vollmann J. (Profunser 8.M.,
al.(2002) [92], Profunser D.M.et al.(2004) [93]) interesuace prace dotyeze
zastosowa  praktycznych  fal  akustycznych,  generowanych  metod
femtosekundowych impulséw laserowych, do badania cienkich membran,
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stosowanych jako elementy w uktadach mikroelektromechanicznych (MEMS) m.in.
w mikrosensorach i mikroaktuatorach. Metoda ta znajdzie prawdopodobnie
zastosowanie jako nieniszca i bezdotykowa w badaniu takinnych elementéw i
struktur MEMS (np. cantileveréw). Znajomosdmechanicznych wiasioi
elementbw MEMS jest kluczowym problemem dla perfekcyjnej pracy
mikrosystemow.
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