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Abstrakt

Tato diplomova prace je soucasti velkého projektu a zabyva se studiem nitridovych
nano-heterostruktur pro vyuziti v rychlych a G¢innych scintilatorech. Jedna se o strukturu
mnohonasobnych InGaN/GaN kvantovych jam. Uvodni &ast prace je vénovana popisu
scintilaniho mechanismu, polovodiCovych scintildtori a popisu metody MOVPE.
V experimentalni Casti byla méfena rtg difrakce, fotoluminiscence, radioluminiscence,
luminiscenéni dosvit a radioluminiscen¢ni homogenita vzorkd. M¢éfeni probihalo na dvou
typech struktur, protoze postupné dochazelo k optimalizaci struktury. Méfeni homogenity
ukazalo intenzivnéjs$i oblasti na okrajich vzorka. M¢feni rtg difrakce urcilo pfesny pocet a
tloustku kvantovych jam v aktivni oblasti. Pfi méfeni radioluminiscence a fotoluminiscence
ukazalo, ze zkoumana heterostruktura je vyrazné rychlejsi nez scintilacni materialy (BGO,
YAG:Ce, ...), které se vyuzivaji naptiklad v elektronovych mikroskopech. VSechny vysledky
provedenych méfeni budou pouzity k dalsi optimalizaci struktury a v dalSim pribéhu projektu

se budeme snazit pfipravit strukturu pro realné aplikace.

Klic¢ova slova

scintilatory, rychlost dosvitu, InGaN/GaN kvantové jamy, fotoluminiscence, MOVPE



Abstract

This diploma thesis is a part of a big project and the aim is the study of the nitride
nano-heterostructure for using in fast and efficient scintillators. The subject of the study is a
structure of multiple InGaN/GaN quantum wells. The first part of the thesis includes the
description of scintillation mechanism, semiconductor scintillators and MOVPE method.
Inthe experimental part the x-ray diffraction, photoluminescence, radioluminescence,
luminescent decay time and radioluminescence homogeneity of the samples was measured.
The measurements were performed on the two types of structure because the structure was
being optimized during the process. The measurement of homogeneity showed more intensive
areas on the edges of the samples. The measurement of x-ray diffraction determined exact
number and thickness of quantum wells in the active region. During the measurements of
radioluminescence and photoluminescence an undesirable yellow band appeared in the
spectrum. The most important measurement of decay time showed that the heterostructure is
noticeably faster than the scintillation materials (BGO, YAG:Ce, ...) that are used nowadays
in the electron microscopes. All results will be used in the next optimization of the structure.

In the next step of the project we will try to prepare the structure for real applications.
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nm. Emise 415 nm. Casovy interval je 0,208 ns na jeden KARAL..................cc.coeeeeeeeeeeeresieeseeresresesssesnanns 85
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Uvod

V poslednich né¢kolika letech dochazi k narGstu aplikaéniho vyuziti rychlych
scintilatorti (soucastek s rychlou luminiscencni odezvou na budici ionizujici zafeni). Tyto
scintilatory nachézi uplatnéni v mnoha dalSich oblastech védeckého vyzkumu i v pramyslu.
Aplikace muizeme najit zejména v medicinskych diagnostickych pfistrojich nebo také
v rychlych skenovacich elektronovych mikroskopech. Pro tyto aplikace je potieba hledat nové
vhodné materialy. Jako perspektivni se ukazaly polovodiCové materialy se silnou vazebnou
energii excitonli (ZnO, GaN a dalsi nitridové polovodice). Vyhoda nitridovych polovodict
spociva v tom, Ze lze pfipravovat heterostruktury, které¢ zvysSuji i€innost soucastek a soucasne

zmenSuji aktivni detekéni oblast.

Velice perspektivni struktury pro rychlé scintilatory jsou mnohonasobné InGaN/GaN
kvantové jamy. Vyhodou téchto struktur je vysoka radiaéni odolnost. Ta zarucuje dlouhou
zivotnost takovych scintila¢nich detektor. Dale mohou dosahovat kratké doby
luminiscen¢niho dosvitu diky silné vazebné energii excitonl. Ve svété je vyvoj téchto struktur
pro vyuziti v scintila¢nich detektorech teprve na pocatku. Zatim je jen né€kolik malo publikaci

na toto téma (napiiklad [1], [2], [3] nebo patent [4]).

Tato diplomova prace je soucasti velkého projektu ptipravy a realizace rychlych a
ucinnych scintilatori. Moji alohou v projektu bylo provést méfeni, podle naseho navrhu jinde
zhotovené, nitridové nano-heterostruktury skvantovymi jamami. Dal$im tukolem bylo
vyhodnotit provedena méfeni a podilet se na optimalizaci a vyvoji dalSich struktur. Prvni a
druha kapitola diplomové prace je reSer$ni ¢ast, od tieti kapitoly pak vlastni experimentalni

¢ast s popisem jednotlivych méficich metod.

Prvni kapitola se vénuje popisu vlastnosti klasickych scintilator. Dale je zde
proveden rozbor principu scintilaéniho mechanismu. Ve stru¢nosti je téz zminén souéasny
stav ve vyvoji parametrl nitridovych scintilatori. Tato cast také obsahuje popis modernich
rychlych scintilatord a porovnani s klasickymi scintilatory. Nechybi zde prifez aplika¢niho

vyuziti scintila¢nich detektora.

Ve druhé kapitole je popsana piiprava scintilanich struktur. PfedevS§im se jedna o
plynnou epitaxi z organokovovych materiald (MOVPE). Tato metoda je nejvhodnéjsi pro

ptipravu nitridovych nano-heterostruktur.

13



Tteti kapitola obsahuje popis konkrétnich struktur, které byly predmétem méieni.
Jelikoz bylo méfeno na dvou typech struktur, tato ¢ast obsahuje charakteristiku obou struktur

a jsou zde popsany hlavni rozdily.

Ve ¢tvrté kapitole je proveden popis méticich metod. Jedna se o rentgenovou difrakei,

fotoluminiscenci, radioluminiscenci a fotoluminiscen¢ni dosvit.

Dalsi kapitoly jiz obsahuji vysledky jednotlivych méteni. Méteni byla provadéna ve
Fyzikalnim tstavu AV CR, v. v. i. (FZU) a ve firm& CRYTUR, spol. s r.0. v Turnové. Vzorky
byly externé piipravené firmou AIXTRON SE sidlici v Cachach v Némecku, protoze ve FZU

zatim neni vhodna aparatura na piipravu nitridovych nano-heterostruktur.

Posledni ¢ast obsahuje shrnuti dosazenych vysledkl. V zavéru prace je uveden stru¢ny
vyhled, kam by se mél projekt pfipravy a realizace rychlych a u¢innych scintilatord na bazi

InGaN/GaN mnohonasobnych kvantovych jam dale ubirat.
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1 State of art

Po objeveni ionizujiciho zafeni bylo potfeba najit vhodné scintilaéni materialy, které
by byly schopny ho detekovat a transformovat energii tohoto ionizujiciho zafeni na
ultrafialové nebo viditelné svétlo. Scintilacni detektory tedy ¢astecné pievadéeji absorbovanou
energii ionizujiciho zafeni na energii fotont, které obvykle maji vinovou délku ve viditelné
nebo ultrafialové oblasti. Tyto detektory byly jako prvni pouzity k detekei tézkych nabitych
castic. Jednalo se o zacatek dvacatého stoleti a zablesky stinitka pokrytého vrstvou ZnS byly
pocitany pomoci jednoduchého mikroskopu okem pozorovatele. Nasledné béhem dvacatého
stoleti dochdzelo k dalSim experimentim a hleddni vhodnych scintila¢nich materiald.

Historické milniky a vyvoj tykajici se scintila¢nich detektord jsou popsany v [5].

Na Obr. 1 je naznacen historicky vyvoj anorganickych scintilatorti ve dvacatém stoleti.
Ten lze rozd¢lit na tii periody. Prvni perioda zahrnuje vyvoj nejstarsich scintilatord (CaWO, a
ZnS). Druhd perioda nastala po vyvoji fotonasobi¢e ve ctyficatych letech. Jednalo se
napiiklad o vyvoj Nal:Tl, ktery je velice dulezity v aplikacich. Doslo také k vyvoji prvnich
sklenénych scintilatort aktivovanych cerem. V Sedesatych letech byly vyvinuty nové
scintilaéni materidly s rychlou luminiscenci mezi vnitinimi a valen¢ni hladinou (tzv. core-
valence luminiscence). V posledni periodé (od sedmdesatych let) bylo diky laserové
spektroskopii 1épe porozuméno tvoieni excitont a defektti a dal$im procestm, které souvisi se
scintilaci. To vedlo k vyvoji novych scintila¢nich materiali s vysokym svételnym vystupem,

vyuzitelnych v zobrazovacich metodach v mediciné [6].

Anorganické monokrystalické scintilatory byly déle nez dvacet let jedinymi detektory,
které umoZznovaly spektrometrii fotonli s energii pifesahujici 0,1 MeV. I po nastupu
polovodi¢ovych detektorti (jiny detekéni princip) zlstaly pomérné rozSitenymi detektory.
Vyuziva se jich v 1ékafstvi, technickych a védeckych aplikacich na detekci ionizujiciho zateni
I v zakladnim vyzkumu. Jejich vyhodou je kompaktnost, provozni nendro¢nost a cenova
dostupnost. Krom¢ anorganickych monokrystalickych materialti existuji i dalsi scintila¢ni
materidly. Naptiklad se jednd o plasty, skla nebo kapalné krystaly a také pravé o

polovodi¢ové materidly.

15



1900 1920

1940 1960 1980 2000

Lu;Si0s:Ce
LuPO4:Ce

Gd;S105:Ce
BaF, (fast

Lil:Eu
Csl
CsE
CsI(TD)
CdWO4
Nal(T])
ZnS
CaWOy
] ] | | ] ]
1900 1920 1940 1960 1980 2000

vvvvvv

1.1 Princip scintila¢niho mechanismu

Druh scintilatoru zdsadné ovliviiuje charakter scintilaéniho procesu. Rozeznavame

organické a anorganické scintilatory. Scintila¢ni proces v organickych scintilatorech je popsan

v [5]. Pfechod u nich nastdva mezi energetickymi hladinami v molekule. Na rozdil od

anorganickych scintilatori zde nezalezi na skupenstvi. Prechod lze pozorovat jak u

polykrystalického materialu, tak téz u plynu nebo roztoku. Ve své praci se tim dale nebudu

zabyvat, protoZze téma mé diplomové prace souvisi s anorganickymi scintilatory. Princip

anorganickych scintilatori je podrobné popsan v [5], [7], [8].

Hlavnim principem scintilacniho mechanismu anorganickych scintilatorti je ¢aste¢na

konverze absorbované energie ionizujiciho zafeni na fotony. Obvykle se jednd o oblast

viditelnou nebo blizkou ultrafialovou. Scintilaéni proces V anorganickych materidlech

muzeme rozdé€lit na nékolik fazi [7]:

e absorpce ionizujiciho zafeni a vytvotfeni primarnich elektrona a dér

e relaxace primdrnich elektrond a dér (dojde k vytvofeni sekundérnich elektrond, dér,

fonont, atd.)
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e termalizace sekundarnich elektront (dér)
e pienos energie od elektron-dérovych parti do luminiscen¢nich center (excitonové a
fononové hladiny)

e emise z luminiscen¢nich center

Po absorpci ionizujiciho zafeni se nachazi scintilator v nerovnovazném stavu. Proto
dochazi nasledné krelaxaci a rekombinaci, aby byl vopét vrovnovazném stavu.
Z tyzikalniho pohledu mizeme pét fazi popsat pomoci dvou ¢asti: (1) vytvoieni elektron-

dérovych part a (2) relaxace a emise luminiscencnich center [7].

Dopadajici fotony interaguji s krystalovou miizkou scintilacniho krystalu. Objevuji se
tii hlavni jevy pfi interakci: fotoelektricky efekt, Comptoniv rozptyl a produkce elektron-
dérového paru. Tato produkce paru obvykle nastava, pokud dopadaji vysokoenergetické
fotony s energii vyssi nez 1,022 MeV. U fotoelektrického jevu je foton absorbovan ve
vnitinich hladinach a nasledné¢ opusti obal atomu fotoelektron (obvykle z K-hladiny). Energie
takto vzniklého elektronu je rovna rozdilu energie dopadajiciho fotonu a vazebné energie
elektronu. Elektrony z vyssich hladin mohou zaplnit takto vzniklou vakanci a dojde opét
k vyzateni fotonu. Tento foton mize byt absorbovan v sekundarnim fotoelektrickém procesu

a tudiz celkova energie dopadajiciho fotonu je absorbovana scintilaénim materialem [9].

Elektrony s energii mensi nez 100 keV interaguji s elektrony ve vnéjsich hladinach (na
rozdil od fotoelektrického jevu, kde se jedna o vnitini hladiny) a dochazi k tzv. Comptonovu
rozptylu. Dopadajici foton preda cast své energie vdzanym elektronim ve scintilatnim
materidlu. Tyto fotony se nazyvaji Comptonovy fotony a obvykle maji jiny smér neZ plivodni
fotony. Jelikoz dochazi pouze k rozptylu fotonti a nikoli Kk jejich absorpci, tak je Comptontiv

jev nezadouci v scintila¢nich materialech [9].

Pii interakci ionizujiciho zafeni se scintilaénim materidlem dochézi k dal$im jevim.
Naptiklad se jedna o Raileightiv rozptyl nebo fotonuklearni reakce, ktera se projevuje, pokud
gamma zafeni ma energii vyS$i nez je vazebna energie nukleonu (obvykle nad 8 MeV). Ve
vétSin€ aplikaci se s takto vysoce energetickymi Casticemi nesetkdvame, ale v nékterych
specidlnich aplikacich jako je monitorovani kosmického zafeni, se miiZzeme s timto efektem

setkat [9].

Prvni fazi tj. absorpci ionizujiciho zafeni a vytvofeni primarnich elektront a dér, 1ze

popsat pomoci reakce:
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A+hv> A +¢ (1.1)

kde hv je energie ionizujiciho zareni. Energie vzniklého primarniho elektronu je rovna hv-Ek,

kde Ek je energie hladiny K v atomu.

Ve druhé fazi dochazi k relaxaci primarnich elektront a dér. Tato relaxace je rozdilna
pro elektrony a pro diry. Pokud se emituje foton, tak se jedna o zafivou relaxaci. V piipadé
vzniku sekundarnich elektronii se jednad o nezafivou a tento proces se nazyva Augeriv efekt.
Pravdépodobnost nezafivé relaxace je obvykle vEtsi nez u zarivé. Na Obr. 2 jsou vidét vSechny
mozné procesy po absorpci ionizujiciho zafeni v anorganickych scintilatorech. Je zde také
vidét, Zze vzniklé fotony mohou byt opét absorbovany jinym atomem za vzniku novych

hlubokych elektronii a volnych dér. Relaxaéni as v atomu byva v rozmezi 102 az 107 s [7].
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of K(L) shell (photo) electron LOSSES
) §
i
[ deep core holes  [—— high energy X-ray
4 electrons
VUV gquantum
[cor: eu:ilovgj electron
plasmons
holes of
upper ;
core band ; ph
l l thermal
holes of electrons of lower losses
valence band conduction band
free valence [ F-H pairs
and
1 other defects
Vi centers l
excited self-trapped
luminescence centers excitons
SCINTIHLLA TIO NS
[ core-valence [ car'ch ntnnsic I all
i 2N e (phosp} )

Obr. 2: Procesy v anorganickych scintildatorech po absorpci ionizujiciho zdreni. Prevzato z [7].

Vzniklé elektrony mohou zapficinit dal$i ionizace a tim muze dojit k lavinovému
vzniku elektroni a dér. Tyto elektrony také mohou interagovat s valencnimi elektrony za

vzniku oscilaci elektronového oblaku, které jsou nazyvany plazmony. Ke ztraté energie
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dochazi pii vzniku bodovych defektt, generace fonont nebo tniku sekundarnich fotont a

elektrond z krystalu. Ztraty energie jsou uvedeny na Obr. 2 V pravé ¢asti [7].

Pokud se lavinovy efekt zastavi a elektrony uz neionizuji dal$i, za¢ne dochézet
k elektron-fononové relaxaci. Jedna se o tieti fazi z péti, které¢ byly popsany vyse. Dochazi
tedy Kk termalizaci elektronti a dér. Elektrony se pohybuji ke dnu vodivostniho pasu a diry
naopak Kk vrcholu valen¢niho pasu. Elektron-dérové pary tedy nakonec maji energii rovnou
Eg. Pocet vzniklych parti je dan vztahem:

E.
Nep, = —+ (1-2)

N Eeh

kde E, je energie absorbovand matrici a & je primérnd energie potiebna pro vytvoreni
elektron-dérového paru. Ztrata energie termalizaci piedstavuje nejvEétsi Cast ztraty energie

anorganického scintilatoru jako celku [7].

Ve ¢tvrté fazi dochazi k tzv. transportu energie od elektron-dérovych parti na
luminiscen¢ni centra. Na téchto centrech (fononové a excitonové hladiny) dojde nasledné
k emisi scintilacnich fotont (pata faze scintilatniho procesu). Rekombinaéni proces velice
ovliviiuji necistoty obsazené v materialu, miizkové defekty, atd. V téchto ,,pastich* mohou
byt zachyceny elektrony a diry a efektivita rekombina¢niho procesu se snizi. Proto je snaha
pfipravit material s co nejveétsi Cistotou a bez miizkovych defektd. Snizeni koncentrace
takovych pasti 1ze dosdhnout pomoci dopovani specidlnich iontli nebo pomoci specialnich
technik zihani. Mnozstvi a povaha pasti v krystalu jdou métit pomoci teplotné stimulované
luminiscence. Na Obr. 3 1ze vidét hluboké elektronové pasti (F), tak i mélké pasti pro elektrony

a diry, které jsou tésné nad a pod pasy [7], [9].

Luminiscencni centra mohou byt atomy nezadouci ptimesi, ale také iumysin¢ zavedené
dopanty. Jako luminiscen¢ni centra Ize také vyuZivat luminiscenci excitond nebo tzv. kros
luminiscenci. Pfi ni elektron ptejde z valen¢ni hladiny do prvni vnitini hladiny. Velice
dulezitou charakteristikou luminiscenénich center je Stokestv posun. To je rozdil mezi
maximem excita¢niho a emisniho spektra. Pokud by excita¢ni a emisni spektrum mélo stejnou
energii (Stokesv posun by byl minimalni), mohlo by dochéazet k reabsorpci na
luminiscen¢nich spektrech, protoze emisni spektrum mé dostate¢nou energii. Proto je potieba

mit Stokestv posun dostatecné velky, aby k reabsorpci nedochazelo [7], [10].
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Obr. 3: Energetickad pdasova struktura krystalu a scintilacni procesy. Prevzato z [T].

Na obr. 3 je také vidét hladina Vy. Tato hladina je stabilni pfi teplotach nizsich nez

200 K a zachytava diry. Tato hladina hraje velmi dilezitou roli pfi scintilaénim procesu.
Anorganické scintilatory lze délit do tii skupin podle obsazenych pfimési:

e (isté monokrystaly (Nal, Csl, BaF,, atd.)

e monokrystaly aktivované piimési (alkalické halogeny aktivované tézkymi kovy,
pt. Nal(Tl))

e aktivované polykrystalické latky, tuhé roztoky a vzacné plyny (sirniky ZnS a CdS)

Scintilacni proces v ¢istych monokrystalech probihd pouze pfi teplotach kolem 77 K.
Na Obr. 3 je tento proces znacen STE (self-trapped exciton). Jednd se o tzv. intrinsickou

luminiscenci. Tento proces se prakticky v aplikacich nevyuziva [7].

Naopak excintrickd luminiscence probiha u monokrystalti aktivovanych piimési.
Obvykle se ptimési zapisuji do zavorky za dany monokrystal (napi. Nal(Tl)). Na Obr. 3 je
pfechod znazornén v pravé Casti a energie scintilacniho fotonu je hva. Tento proces nemusi

probihat za snizené teploty, a proto ma v praxi mnohem vétsi uplatnéni [7].
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1.2 Scintila¢ni materialy a jejich priprava

Kratce po objeveni rentgenovych paprskit Wilhelmem Conradem Roentgenem v roce
1895 bylo potieba najit zplisob, jak konvertovat rentgenové zafeni do viditelné oblasti. Byl
pouzit CaWQ, prasek a pozdé&ji jesté prasek na bazi ZnS. Tyto dva materialy postacovaly
velmi dlouhou dobu. Pozdéji ale bylo potfeba detekovat a monitorovat rentgenové zaieni
S vysS$i energii a gama zafeni. Proto byly pouzity scintilacni materialy ve form¢ monokrystalti.
Prvni byly CsI a Nal, které byly dopovany thaliem. Tyto materidly jsou dodnes pouzivany pro

svoji pomérné vysokou scintila¢ni u¢innost a malou vyrobni cenu.

Jak uz bylo napsano vyse, scintilacni materialy mohou byt organické a anorganické.

Scintilaéni materialy jsou popsany v [11].
Mezi organické scintilacni materialy patfi:

e plastické scintilatory
e plastické scintila¢ni vlakna

e kapalné scintilatory

Anorganickymi scintilatory se zabyva ¢lanek [8] a kniha [7]. Rozdé¢lit je mizeme na:
e prasky
e optické keramiky

e mikrostrukturni materialy

e monokrystaly
o halidy (AHCs, Nal:Tl, Csl:Tl, Csl:Na)

o oxidy - vysoka tepelnd, chemicka a radia¢ni stabilita
- Y3Al504,:Ce, BGO, dalsi materialy viz. [7], [12]

o chalkogenidy (ZnS:Ag, ZnSe:Te, CdS:Te)
o skla (napt. HfF,)

1.2.1 Prasky

Prasky jako scintilaéni materidly jsou popsany a shrnuty v [7], [13]. Jeden

vvvvvv

sedmdesatych let. Dalsimi materialy jsou ionty vzacnych zemin dopované oxyhalidy, vzacné
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materialy jsou uvedeny na Obr. 4.

Phosphor Density (g em™) Decay time (ns) Efficiency n (%) Emission maximum (nm)  Afterglow
ZnS:Ag 39 ~ 1000 17-20 450 Very high
CaWo, 6.1 6 x 10° 5 420 Very low
Gd,0,S:Th 7.3 6 x 107 13216 540 Very low
GdyO.S:Pr, Ce, F 7.3 4000 8-10 490 Very low
LaOBr:To 6.3 ~10° 19-20 425 Low
YTaO4:Nb 1.5 ~2000 1 410 Low
Lu-O,:Eu 94 ~10° ~8 611 Medium
SrHfOy:Ce 1.7 40 24 390 Not reported

Obr. 4: Charakteristika vybranych prdaskovych materidlii. Prevzato z [8].

1.2.2 Opticka keramika

Vyroba transparentnich a prusvitnych materiald probihd shlukovanim krystaliti
nahodné orientovanych. Jedna se o druh materiald, které jsou alternativou k monokrystalim.
Dilezitymi materialy Vv této oblasti jsou YAG:Nd a Y,03:Nd, které jsou hlavné vyuzivany
v pevnolatkovych laserech. Problém u nich je pomémné vysoky obsah bodovych defektt

vV atomové miizce. Ten snizuje U¢innost scintilaéniho procesu. Rozvoj CT (computer

tomography) v mediciné poskytl uplatnéni téchto scintilatord v praxi [7].

1.2.3 Mikrostrukturni materialy

Tyto materidly jsou schopny detekovat vysSi energie rtg-zafeni a zanechat stejné
prostorové rozliSeni snimaného obrazu. Vyroba nékterych scintilatord (CsBr:Tl, Csl:Na,
CsI:T1) probihd pomoci vakuového napafovani. Ziskava se tvar dlouhych a tenkych (n¢kolik
mikrometrti) dratl, které jsou husté uspotradany vedle sebe a opticky izolovany. Takto vznikla
vrstva mize byt nanesena na fotodetektor a pomoci optického jevu v dratkdch ziskame

vyborné prostorové rozliseni [7].

1.2.4 Monokrystaly

Historicky prehled téchto scintilatorG je uveden v ¢lanku [14]. Jedny z prvnich
scintilatort byly Nal:T1 a CsI:Tl. Spole¢né s pozdéji vyvinutym BGO (BisGez0;,) jsou
povazovany za tzv. standardni scintilatory a nové vynalezené se porovnavaji s jejich
parametry. V poslednich letech se vice pracuje Se zafenim s vysS§i energii, nez tomu bylo
dive, a proto se zagal pouzivat velmi Ce®" jako dopant. Jeho vyhodou je maly decay time
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(20-60 ns) a vysoka kvantova ucinnost za pokojové teploty. Piehled vlastnosti nékterych

vybranych monokrystalickych scintilatorti je uveden na Obr. 5.

Density  Light yield Dominant scintillation  Emission AE/E at
Crystal (gem™)  (photon MeV-')  decay time (ns) maximum (nm) 662 keV (%)
CsI:TI 451 66 000 800 550 6.6
Nal: Tl 3.67 41000 230 410 5.6
LaBr;:Ce 53 61000 35 358 29
K,Lals:Ce 44 55000 24 420 4.5
BaF; (only cross
luminescence) 4.88 1 500 0.6-0.8 180-220 1.7
BisGe:0,, 7.1 8 600 300 480 9.0
PbWO, 8.28 300 2-3 410 3040
CdWO, 7.9 20 000 5 000 495 6.8
YAIO;:Ce 5.6 21000 20-30 360 4.6
LuAlO::Ce 8.34 12000 18 365 ~15
Y3AlOy;:Ce 4.56 24 000 90-120 550 73
Lu3AlsO;,:Ce 6.67 12500 55 530 11
Gd,SiO«:Ce 6.7 8000 60 420 7.8
Lu,SiOs:Ce 74 26 000 30 390 79

Obr. 5: Charakteristika vybranych monokrystalickych scintilatorii. Prrevzato z [8].

1.3 Scintila¢ni detektory

Scintila¢ni detektory se skladdaji ze samotného scintilatniho materialu, ktery
konvertuje rentgenové zafeni nebo gama zafeni na viditelné/ultrafialové svétlo. Nésleduje
nepovinny opticky element, ktery fokusuje a n€kdy i zesiluje signal. Posledni casti je
fotodetektor. Ten konvertuje opticky signal na elektricky signal, ktery je dale zpracovavan
pocitacem. Pouzivaji se fotonasobiCe, které jsou vhodné pro oblast 400-500 nm nebo
polovodi¢ové kiemikové diody, které jsou vhodné pro oblast 600-700 nm. Na Obr. 6 je nacrt

scintila¢niho detektoru [8].

Phosphor or Optical relay Photo-detector
scintillator and amplification
El. Output
X-ray UV/visible UV/visible signal
e — — —

Obr. 6: Ndcrt scintilacniho detektoru. Prevzato z [8].
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Cinnost jakéhokoli scintilaéniho detektoru Ize popsat pomoci nékolika po sobé

jdoucich procest:

absorpce méfeného zareni scintilatorem

samotny scintila¢ni proces, ktery byl popsan vyse

pfenos fotonli emitovanych scintildtorem na fotocitlivy prvek (fotokatoda fotondsobice
nebo fotocitliva dioda)

absorpce fotonli na fotocitlivém prvku, kterd vede pomoci fotoelektrického jevu
k emisi fotoelektroni nebo ke generovani elektron-dérovych part v piechodu

fotodiody

1.4 Parametry scintila¢nich materiala

wewvr

ucinnost konverze a svételny vytézek scintilatoru

,»stopping power* rtg-zateni (zeslabovaci koeficient)

scintila¢ni odezva (,,decay time*) — doba dosvitu

chemicka stabilita a radiacni pronikavost

spektralni podobnost mezi emisnim spektrem scintildtoru a spektralni citlivosti
fotodetektoru

energetické rozliSeni (linearita mezi emitovanym svétlem a dopadajicim ionizujicim
zatrenim)

vvvvvv

jsou 1 dal$i parametry, které ovliviiuji vybér scintilaéniho materidlu. Mezi né patii napf.

teplotni stabilita emitujiciho svétla, mechanické vlastnosti, optické vlastnosti (pfedevSim

schopnost transmise svétla a index lomu), schopnost riistu velkych vzorki bez defekti a také

samoziejm¢ cena. V nasledujicich kapitolach budou dikladnéji popsédny vySe zminéné

vvvvvv

1.4.1 Utinnost konverze scintilatoru a svételny vytéZek

Celkova tc¢innost konverze je definovand vztahem:

Npyp = — S Q (1.3)

BEg
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kde Npn je pocet vzniklych fotond (ve viditelné nebo ultrafialové oblasti), E je energie
dopadajiciho zafeni, Eg je Sitka zakazaného pasu, S je zeslabujici faktor, ktery je zplisoben
interakci elektronti s fonony miizky. Pro vétSinu materialt je tento faktor v rozmezi 2 — 3. S je
transportni efektivita jednoho elektron-dérového paru do luminiscen¢niho centra. A nakonec
Q je kvantova ucinnost luminiscencniho centra (G¢innost emise jednoho fotonu). Z daného
vztahu je patrné, ze pro ziskani velkého poc¢tu emitovanych fotoni je potieba mit material
smalou Sitkou zakazaného pasu. Ale také je potieba mit Ey s dostatecnou Sitkou, aby

dochazelo k emisi svétla [9].

Relativni ucinnost je definovana jako podil energie vzniklého svétla a vstupujici
(absorbované) energie fotonu a lze ji vyjadfit vztahem:

EyisN
n=--1 (1.4)

kde E,;s je energie vzniklého svétla, E je energie vstupujiciho zafeni a Ny je pocet vzniklych
fotonil pfi konverzi. V praxi se ale Castéji pouziva svételny vytézek, ktery je vZdy mensi nez
celkova Gcinnost, protoze uvazuje pouze vzniklé svétlo v ur€itém Casovém intervalu (typicky
mezi 100 ns a 10 ps) od pohlceni jednoho fotonu. Na zaklad¢ takto definovaného svételného
vytézku je kladen pozadavek na rychlost celého scintilaniho procesu. Na této rychlosti se

nejvice podili transport elektronti a dér do svého minima a nasledna emise svétla [8].

Meéteni svételného vytéZku se méfi s pouzitim radioizotopl. Princip méfeni spociva
Vv integraci vystupniho elektrického signilu z fotonasobic¢e v ur¢itém casovém intervalu po
absorpci fotonu v materialu. Ziskany signal se porovna se standardni odezvou méfici
aparatury na jeden ptichozi foton a pak se vypocita pocet registrovanych svételnych fotonti na

1MeV pohlcené energie podle definice svételného vytézku [8].

Hodnoty svételného vytézku jsou obvykle udavany jako pocet vygenerovanych fotont
na 1 MeV absorbované energie. Obecné plati, Ze pokud je svételny vytéZek vetsi, je také vetsi

energetické rozliseni scintilaéniho detektoru. Svételny vytézek je zavisly na energii [9].

1.4.2 Stopping power rtg zareni
Schopnost zeslabit rtg zateni je zavisla na hustoté a efektivnim atomovém ¢isle daného

materialu o dané tloust’ce. Vypocet efektivniho atomového ¢isla pro slouceninu A,ByC; je dan

vztahem [8], [9]:
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Zop = (WaZa* + WyZp* + Wz (1.5)
kde Z jsou atomova ¢isla danych prvk a W jsou relativni hmotnosti prvkt v dané sloucening.

1.4.3 Scintila¢ni odezva — decay time

Scintila¢ni dosvit ndm ukazuje v redlném case, jak klesa produkce fotonti po pohlceni
urCena transportni a luminiscenéni fazi (4. a 5. faze), protoze tyto faze jsou mnohem
pomalejsi nez absorpce. ZjednoduSené¢ mizeme vyjadiit zavislost intenzity emitujiciho svétla

na ¢ase nasledovné:

I1(t)~ exp(—t/T) (1.6)

kde t je doba dosvitu. Jednd se tedy o exponencialni zavislost. V nékterych vyjimecnych

ptipadech se objevuje i neexponencialni zavislost [8].

Vztah mezi vlnovou délkou emitovaného svétla a dobou dosvitu je T ~A% To znamena,
ze se zvysujici se vlnovou délkou vyrazné roste doba dosvitu. Proto scintilatory emitujici
svétlo v ultrafialové oblasti maji rychlejsi dobu odezvy. Jednim z pfistupl je tedy pouziti
scintilatoru emitujiciho v ultrafialové oblasti a mezi scintildtor a fotonasobi¢ pfidat opticky

prvek konvertujici UV na viditelné svétlo [7].

vvvvvv

scintilaéni materiadly. Pfedev§im v medicinskych aplikacich (CT, PET) jsou vyZadovany

scintilatory s dobou odezvy v fadech nanosekund [9].

Meéteni dosvitu se provadi pomoci Casové korelovaného ¢itani fotond. Jednd se o
velmi citlivou a pifesnou metodu. Poskytuje ndm detailni informace o casovych
charakteristikach transportu energie na luminiscen¢ni centra a také informace o centrech

samotnych [8].

1.4.4 Chemicka stabilita a radiacni pronikavost

Mezi pozadavky pro scintilatni krystaly patii stabilita, chemicka odolnost pod
normalnimi atmosférickymi podminkami a pod zafenim. Pokud pusobi vysokoenergetické
zéfeni na scintilaéni material, dochazi k jeho poskozovani, a proto je snaha vytvofit odolné;si

materialy. Nekteré scintilacni materialy jsou hygroskopické (napt. Nal: Tl, Csl:Na, LaBr3:Ce).

26



Tyto materialy je potieba chranit pfed vzduSnou vlhkosti a to limituje jejich vyuziti v praxi a

také zvysuje jejich cenu [9].

Radia¢ni pronikavost (odolnost) je téz dulezitou vlastnosti. Béhem scintilaéniho
procesu pii termalizaci elektronti a dér dochazi k zachytavani v nékterych hlubokych pastich.
To snizuje svételny vytézek a odezvu. Zvysuje to také nestabilitu materialu. Elektrony a diry
zachycené v hlubokych piimésich vytvaii centra stabilni pfi pokojové teploté. Takto
vytvofena centra zapfiini zmény v absorpénim spektru, coz miize dale zapficinit reabsorpci

emitovaného svétla. To vSe vede ke snizeni svételného vytézku [9].

1.4.5 Energetické rozliseni

U scintilaénich materiald je vyzadovano, aby svételnd odezva byla imérna energii
dopadajiciho rtg nebo gama zéteni (nejlépe linearni zavislost). Svételny vytézek by tedy mél
byt nezavisly na energii dopadajicich fotonl. V praxi je tento pozadavek splnén jen
Vv n¢kterych oblastech energii. Je to zplisobeno ndhlymi zménami zeslabujiciho koeficientu 3
u hran K a L hladin. Dale také fotoelektricky efekt a Comptontiv rozptyl se vice projevuji

zvySujici se energii dopadajiciho zafeni [9].

1.5 Rychlé scintilatory

Prvni scintilaéni materialy s dobou dosvitu vitadech jednotek nanosekund byly
studovany pomoci dopovani ionta Ce®, které slouzily jako luminiscen¢ni centra. V tomto
piipadé dochazi vyhradng k prechodu 5d > 4f. Materialy vhodné pro dopovéani Ce** jsou
vyhradné tvofeny z lutecia (Lu). Jedna se napt. 0 LuSiOs, LusAlsO1,, LUAIO;. Vyhoda téchto
materiali nespocivd pouze Vrychlé odezvé, ale také maji vysokou kvantovou ucinnost
luminiscen¢niho centra Q. Hodnota tohoto koeficientu se pohybuje kolem 1 pii pokojové
teploté. Pozice emisnich past zavisi na nékolika faktorech a tim dochazi k ovlivnéni vinové
délky emitovaného svétla, které potom ovliviiuje dobu dosvitu. Doba dosvitu je delsi, pokud

je vetsi vinova délka (t ~A%) [9].

1.6 Aplikace
Aplikacni vyuziti scintilatorti je velice rozmanité. Asi nejbliz§$i a nejvyznamnéjsi

aplikace naSemu béZnému Zivotu je v oblasti mediciny. Existuje mnoho modernich
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zobrazovacich metod lidského téla a jeho Casti, kde se pro registraci rtg nebo gama zafeni
nepouziva fotograficky film, ale scintilaéni detektory. Jednd se napiiklad o CT, PET
(pozitronové emisni tomografie) nebo tfeba mamograf. Pozadavky na vlastnosti daného
materialu zavisi na druhu zobrazovaci metody, a proto se zde vyuziva mnoho druhu
scintilatort. PET nejéastéji pouziva krystalické scintilatory (Lu,SiOs:Ce, BisGe3O;2). Naopak
CT vyuziva primarné keramické scintilatory (Gd,O,S:Eu,Pr) [15], [16].

Dalsi vyznamnou aplikaci je detekce urychlenych elektronii v elektronovém
mikroskopu. Tyto mikroskopy jsou dnes béZnou soucasti laboratofe, a proto je tato oblast

velice dilezita [15].

Asi nejvétsi (co do objemu) aplikace scintilatori na svété jsou detektory
vysokoenergetického zafeni v urychlovac¢ich. V. CERNu v projektu Large Hadron Collider je
mnoho scintila¢nich detektori a nejvétsi detektor ,,Compact Muon Solenoid* je tvofen cca
12 m® scintilaéniho materialu PboWO,. Dalsi projekt ALICE vyuziva dohromady asi 13 tun
scintilatoru PbWO,. Jednd se tedy o nejvétsi vyuziti scintilatnich detektori na svéte

[15], [16].

Velice zajimavou oblasti je hledani novych lozisek ropy, zemniho plynu nebo rud.
Scintilatory musi byt velice chemicky, tepelné a mechanicky odolné. Sonda obsahuje
radionuklidovy zdroj a scintilaéni detektor, ktery registruje rozptylené zaieni zdroje nebo
zéateni vybuzené v jednotlivych prvcich horniny. Tim ziskame informaci o lokalnim slozeni

hornin v okoli vrtu a informaci o mozné ptitomnosti lozisek ropy, zemniho plynu nebo
rud [15].

Najdou se vsak jesté dalsi oblasti vyuziti scintilatort, a to napiiklad na letistich u
bezpecnostnich kontrol nebo existuji rizné metody primyslové defektoskopie pro hledani

trhlin materialt a dalSich defekta [15].

1.7 Polovodicové scintilatory

Existuji dva druhy pevnolatkovych detektorii ionizujiciho zafeni, a to scintilacni
detektory a polovodicové diody. Jak bylo napsano vysSe, scintilaéni detektory transformuji
dopadajici energii Castic nebo rtg zafeni na svétlo, které je poté konvertovano pomoci

fotonasobicti na elektricky signal. Polovodicové diody jsou tvofeny p-n piechodem
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(poptipadé¢ ptechodem kov-polovodi¢) zapojenym v zavérném sméru, kde absorbované zafeni
vyrazi elektrony z valen¢niho pasu do vodivostniho pasu a vznikaji pary elektrond a dér, které
jsou pomoci elektrického pole rozdéleny, a tim vznika elektricky proud. Oba tyto dva druhy
detektorti maji své nedostatky 1 vyhody. U diod je pfedevsim problém s vytvaienim elektron-
dérovych part. Nékteré detektory (na bazi Si) musi pracovat pii nizkych teplotach. VétSinou
je vyzadovano pomérn¢ velké napéti (v fadech kilovoltd), které vytvaii Sum. Odezva téchto
diod je delsi nez 100 ns, coz je nedostacujici v mnoha aplikacich. Scintilacni detektory mayji
na druhou stranu u¢innost konverze radiace na svétlo jen kolem 10 % [17]. Proto byla snaha
najit novy typ scintilatniho detektoru na bazi polovodicl, ktery by absorboval vysoce
energetické zareni, produkoval elektron-dérové pary v pifimych polovodi¢ich a pomoci
mezipasové rekombinace produkoval svétlo. Problémem bylo, jak udé€lat tento detektor
transparentni pro vytvorené svétlo. Lze pouzit dva ptistupy. Prvnim z nich je pouziti vysoce
dopovaného polovodic¢e s melkymi pifimésemi jednoho typu vodivosti (pfedev§sim donory).

Druhym ptistupem je pouziti heterostruktury [17].

Epitaxni heterostruktura je tvofena dvéma druhy polovodi¢ii s riznou Sitkou
zakazané¢ho pasu. Na Obr. 7 je naznacena tato struktura. Jeden z polovodict je obvykle
dopovan a druhy neni (nebo vyrazné¢ méng). U téchto struktur je velice dulezity pomér
tloustky obou materiali. Druhy material S mensi Sitkou zakdzaného pésu je vyrazné€ uzsi nez
prvni materidl. Absorpci vzniklé elektrony a diry rychle padaji do kvantovych jam, kde teprve
rekombinuji. Diky rozdilné Sifce zakazaného pasu obou materidli nejsou vzniklé fotony
absorbovany. Velkd elektronova hustota v jaméch zajist'uje, Ze rekombinace je dominantni

proces a doba odezvy je asi 1 ns. Problém je s naro¢nou ptipravou téchto heterostruktur [17].
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Obr. 7: Schéma heterostruktury s dvéma druhy polovodicii s riiznou Sirkou zakdzaného pasu (E1 a E2).
Upraveno z [17].
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Historie polovodi¢ovych scintilacnich detektort se datuje do Sedesatych let dvacatého
stoleti, kdy se Lehmann [18] zabyval vyzkumem piimych polovodi¢i ZnS a CdS. Jako
donory pouzil Ga a In. Dosvit (decay time) u obou téchto materiali byl velice rychly, méné
nez 1 ns. Intenzita luminiscence byla mald pii pokojové teploté, ale vyznamné rostla
V kryogennich teplotach. Rychlost dosvitu pii téchto teplotich zistava stale stejna. Toto
chovani bylo také pozdéji pozorovano i u ZnTe, ktery byl dopovany akceptorem. Dalsimi
ptiklady polovodi¢ovych scintilacnich materiald, které maji dobré vlastnosti pii kryogennich
teplotach, jsou Pbl, a Hgl,. V dalSich letech byly zkouSeny dalsi materialy. Napiiklad indiem
dopovany CdS nebo galiem dopovany ZnO [7]. Tyto materidly se vyznacuji opét velmi
rychlym ¢asem odezvy mensi nez 1 ns. Pfi pokojovych teplotach je svitivost pomérné mala,

ale vyrazné se zvySuje pii kryogennich teplotach, jako tomu bylo u ZnS a CdS [7].

V poslednich dvou dekadach bylo hledani novych scintilatori pomérné uspésné. Lepsi
porozuméni scintilanimu mechanismu vedlo k nalezeni novych materidli pro detekci
ionizujiciho zafeni. Mnoho slibnych materidld bylo identifikovano béhem nékolika
poslednich let a nékteré jsou uz vyuzivany v komerc¢nich aplikacich. Zvyseny zajem o hledéani
novych scintilatord byl zptsoben vyvojem polovodi¢ovych detektort (na bazi Si, Ge, CdTe),
které by mohly nahradit scintilacni krystaly a vyvoj kfemikovych fotodiod a lavinovych
fotodiod, které by mohly nahradit fotondsobife v scintilacnich detektorech. Stale jsou ale

hojné pouzivané ptivodni scintilatni materialy i fotonasobice [16].

ZnO ma dlouhou historii a vyznam v scintilaénich aplikacich [7]. Diky rekombinaci
volnych excitont je rychlost dosvitu ZnO v fadech desetin nanosekund. Svételny vytézek je
srovnatelny s klasickymi scintilatory (asi 10* fotoni/MeV) [19]. Velmi podobné vlastnosti
vykazuje GaN. Ale na rozdil od ZnO se GaN zacal objevovat v oblasti scintilacnich detektori
Vv poslednich nékolika letech (z divodu sloZité ptfipravy). GaN byl nékolikrat zkouSen pro
vyuziti v scintilaénich detektorech a byly popsany jeho scintilacni parametry. VéEtSinou byl

dopovan kifemikem nebo kombinovan s LiF [19].

Jiz zminéné vlastnosti, a to rychlost odezvy a velka svitivost, jsou velice dilezité pii
pouziti scintildtorti v praxi. Polovodi¢ové struktury pfipravené epitaxnimi technikami maji
rychlejsi odezvu a né€které dalsi vyhody oproti klasickym scintilatorim. Jedna se napt. o vyssi
emisni homogenitu na velké ploSe nebo uz§i emisni spektrum. Pfedev§im se jedna o

polovodice s velkou $itkou zakazaného pasu (GaN — 3,4 eV, ZnO — 3,3 eV). Tyto polovodice
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jsou vhodné pro pouziti v scintilacnich detektorech. Luminiscen¢ni spektrum obou téchto

materialii je v blizké ultrafialové oblasti® [1].

Svételny vytdzek GaN je piiblizng 10° fotont/MeV a dosvit je mensi nez 1 ns [2]. Pro
zlepSeni ucinnosti scintilaéniho mechanismu u GaN lze misto jednoduché epitaxni vrstvy
GaN vytvofit nékolikanasobnou InGaN/GaN kvantovou jdmu. Podobna struktura se pouziva u
svétlo emitujicich diod (LED) a laserovych diod (LD). ProtoZe buzeni neni zpusobeno
elektrickym proudem ale dopadajicim elektronovym svazkem, neni tedy tieba, aby struktura
meéla p-n prechod. Dalsim rozdilem je, ze vétsi pocet kvantovych jam je pro detektor
vyhodnéjsi. PocCet je pouze limitovan napétim uvniti struktury. Struktura byva dopovana
kifemikem pro zamezeni nabijeni struktury zptisobené shlukovanim elektronti. Vodivost zajisti
odvedeni elektronti. Pfidanim vétStho mnozstvi kfemiku dochézi ke zvySovani c¢innosti
scintilatoru. Problém ale je, ze s vétSim mnozstvim kiemiku roste také intenzita pomalého
zlutého pasu v emisnim spektru, ktery je nezadouci a bude dikladnéji popsan v dalsi casti
prace. V dusledku excitace elektronovym svazkem mohou byt bariéry GaN mezi kvantovymi
jamami $ir§i a samotné kvantové jamy mohou byt hlubsi, nez je tomu u struktury pro LED.
Protoze méme hlubsi kvantové jamy, mizeme je zarovei vytvofit uzsi a tim zamezit
nedostatecnému prekryvu vinovych funkci elektronii a dér (viz Obr. 9). Nedostate¢ny piekryv
vlnovych funkci by zpasobil men$i pravdépodobnost rekombinace. Také rychlost

rekombinace by byla pomale;jsi.

1.8 Struktura mnohonasobné InGaN/GaN kvantové jamy

Struktura mnohonédsobné InGaN/GaN kvantové jamy je ukdzana na Obr. 8. Bez
elektrického pole je prekryv vinovych funkci elektroni a dér dostatecny. Ten je nutny pro
rychlou a uinnou rekombinaci. ZvySovanim obsahu In dochédzi ke vzniku hlubSich

kvantovych jam. Tim mZeme fidit vinovou délku emitujiciho zareni.

! Blizka ultrafialova oblast: 400 — 200 nm

31



| GaN

GaN GaN GaN

> InGaN

Hrana vodivostn[ho pasu |

=
2
: /\\

\

4

\
»
/

vinové fce elektront

vinova fce dér

Hranavalenéného pasu | ~ o —~ |~ ~ V/
: NV A 4 N4

—_———— -

Obr. 8: Schéma pdsové struktury mnohondsobné InGaN/GaN kvantové jamy bez elektrického pole.

Na Obr. 8 je pouze idedlni struktura. Ve skute¢nosti vlivem polarizacniho pole dochézi
k zeSikmeni pasové struktury. To je ukazano na Obr. 9. Polariza¢ni pole je zpiisobeno dvéma
faktory. Vliv napéti struktury (napéti miizky) vytvaii piezoelektrické pole, které podporuje
celkovou polarizaci. Druhy faktor je vliv elektrostatického pole, které¢ vznika v disledku
posunuti atomi dusiku, galia a india z rovnovaznych poloh. Tyto dva faktory zapficini vznik

wrwe

wrwe

intenzitu luminiscence a prodlouzeni dosvitu. Oba tyto parametry jsou velmi dualezité u
scintila¢nich struktur, proto je potfeba co nejvice zamezit oddaleni vinovych funkci elektronti

a dér [20].

' GaN

GaN GaN GaN

InGaN

InGaN

InGaN

Hrana vodivostniho pasu |

vinova fce elektront

Hrana valencnil

3 fce dér

e L

Obr. 9: Schéma pdsové struktury mnohondsobné InGaN/GaN kvantové jamy zesSikmené elektrickym polem.
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Jeden zptisob potlaceni polariza¢niho pole je pfiprava InGaN kvantovych jam, které
jsou nepolarni nebo semipolarni. Lze to docilit jinym krystalografickym smérem ristu.
Rozhodujicim parametrem je, jakou orientaci méa podlozka, na které bude probihat riist vrstev.
Pokud budou monovrstvy rust v potradi tak, ze v kazdé vrstvé je pouze dusik nebo galium
(Ga> N >Ga > ...), vytvoii se silnéjsi polariza¢ni pole, nez pokud vrstvy rostou s obsahem
obou prvku (Ga+tN = N + Ga —>...). Na druhou stranu je velice technologicky naro¢né rust
struktury kvantovych jam z libovolnych smért, a proto se nejéastéji voli rist ve sméru osy
z (001) [21] [22].

Maly piekryv vinovych funkci elektroni a dér lze potlait vytvofenim uZzSich
kvantovych jam. Zizeni jam ma také za nasledek snizeni pnuti uvnitt struktury. Tim dojde ke

snizeni polariza¢niho pole uvnitf struktury a k mensimu zesikmeni struktury.

U struktury InGaN/GaN dochéazi ke shlukovani india. Je to zplsobeno predevSim

velikosti atomu india v poméru s galiem a dusikem a také v jinych chemickych vazbach.

Strukturu Ize modifikovat tak, ze se v mnohonasobné¢ InGaN/GaN kvantové jameé
pouzije blokujici vrstva AlGaN. Podle prace [23] tato vrstva zajisti snizeni pnuti a tim snizeni
celkové polarizace. Tim dojde ke zvySeni svételného vystupu asi o 50 % a zeSikmeni
struktury se snizi na 22% [23]. Dal§i moznosti je, ze se v mnohonasobné kvantové jamé
pouzije jako bariéra AlGalnN misto GaN. Tim bude struktura vypadat takto:
InGaN/AIGalnN. V této struktuie dojde k vykompenzovani polarizaéniho pole mezi bariérou
a jamou a tim prakticky nedojde k zeSikmeni struktury (viz. Obr. 9). Vystupni svételny vytézek
se zvysi o 138 % a zeSikmeni se snizi na 5 % [23]. V ¢lanku [24] porovnavali vlastnosti
struktury InGaN/GaN a InGaN/AlGalnN. U struktury, kde byla jako bariéra pouzita
kvaternarni slouCenina AlGalnN, byl pozorovan vétSi vystupni svételny vytézek a s tim

souvisejici vyssi kvantova ucinnost nez u struktury, kde byl jako bariéra pouzit GaN.

1.9 Scintila¢ni tenké vrstvy — porovnani s polovodi¢ovymi

scintilatory

Nejdilezitéjsi parametry anorganickych scintilatnich materiald jsou popsany
vodstavci 1.4. VTab. 1 jsou uvedeny zékladni luminiscen¢ni parametry nékterych
anorganickych scintilatorii. Velmi dulezity a rozhodujici parametr je doba dosvitu. U téchto
anorganickych scintilatorii se pohybuje v rozmezi desitek az stovek nanosekund.
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U polovodicovych scintilatorit (ZnO, GaN, atd.) je doba dosvitu vyrazné¢ mensi. Byva mensi
nez 1 nanosekunda. Svételny (fotonovy) vytézek je jeden z nejvétSich u CsI(TI), ktery je
ptiblizné 52000 fotont/MeV [25]. U polovodi¢ovych scintilatort je svételny vytézek veEtsi.

U GaN je to napriklad 10° fotoni/MeV [2].

Tab. 1: Prehled viastnosti nékterych anorganickych scintildatorii. Prevzato z [25].

‘ NaI:Tl ‘YAG:Ce l LuAG:Ce ‘ YAP:Ce | CRYO019 | BGO ‘ CaF:Eu ‘ CsI:Tl
Luminiscencni vlastnosti

Integrovany svételny
vytézek [% Nal:Tl] 100 40 20 70 75 15-20 50 45
VIinova délka maxima
emisniho spektra [nm] 415 550 535 370 420 480 435 550
Dobadosvitu[ns] | 230 | 70 [ 70 [ 25 [ 41 | 300 | 940 | 900
Dosvit [% pfi 6 ms] | 0.5-5 | <0.005 | - | <0.005] - [<0.005] <0.3 | <2
Vyzarovaci délka [cm]
pro 511 keV 2.9 3.5 1.3 2.7 1.2 1.1 3.5 1.86
Fotonovy vytézek pfri
300 K [103 Ph/MeV] 38 35 20 25 24 8.10 23 52

Polovodicovy scintilator na bazi ZnSe dopovany telurem ma ucinnost konverze zafeni
0 4-7 % v&tsi a radiaéni stabilitu 103-10* krat v&tsi neZ monokrystalicky scintilator CsI(T1).
Na druhou stranu doba dosvitu byla u ZnSe delsi a byla 3-5 mikrosekund. U CsI(TI) se
jednalo o 0,8-1,2 mikrosekund [26].
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2 Priprava scintila¢nich struktur

Anorganické scintilacni materidly se pfipravuji pfedev§im pomoci Czochralského
technologie. Jedna se o rtist monokrystali z taveniny. Tato metoda je pojmenovana po Janu
Czochralskému, ktery metodu vyvinul vroce 1916. Do specialnich kelimka vyrobenych
z kiemene je roztaven materidl. Nasledné je monokrystalicky zarodek pomalu vytahovan
Z kapalné taveniny a pifi vytahovani dochéazi k ristu pozadovaného materidlu na tomto
zarodku (na zakladé¢ gradientu teploty). Rychlost vytahovani se pohybuje v rozmezi
5-150 mm za hodinu a rotace zarodku je 10-100 otacek za minutu. Takto se mohou pfipravit
ingoty o priméru 300 mm a délce 2 metry. Z ingotl se poté mohou pfipravit tenké desticky
fezanim, brouSenim, leSténim a dal$imi procesy. Pfidanim urcittho mnozstvi pfimési do
taveniny mizeme ziskat materidl dopovany s pfesn¢ danou koncentraci. Ptiklady scintilacnich
krystalti pfipravenych Czochralského metodou: Nal(Tl), YAG:Ce, LuAG:Ce, BGO, CaF:Eu,
Csl:Tl, LuszAlsO;; a dalsi [27].

Alternativni metoda pro Czochralského technologii je Bridgmanova. Opét se jedna o
rast krystalu z taveniny, kde v kelimku obsahujici roztaveny material je dilezité mit gradient
teploty. Tavenina pfijde do styku se zarodkem a dochazi k ristu ve sméru od zarodku
(disledkem posouvani kelimku do chladnéj$i zény). Pfi styku taveniny a zarodku dojde
k nataveni povrchu zarodku a to poskytuje vhodné rozhrani pro rist monokrystalu. Existuje

jak vertikalni tak horizontalni zptisob ristu (vysledny rozdil je ve tvaru ingotu) [28].

2.1 MOVPE

Pro pfipravu nanoheterostruktur se pouzivaji epitaxni metody rustu. Epitaxe je
krystalicky rast na obvykle monokrystalické podlozce. UmoZznuje piipravu vysoce kvalitnich
hetero- a nano-strukturnich materiald. Atomy (molekuly) latky, kterou chceme epitaxné
deponovat na substrat, se dopravi na jeho povrch, ktery musi byt atomarné Cisty (zbaven
oxidii a riznych adsorbovanych latek) a atomarné¢ hladky. Na povrchu dojde nejprve
k fyzisorpci a poté na vhodnych mistech s minimem energie k chemisorpci jednotlivych
atomu. Epitaxni rtist monokrystalickych vrstev probiha pfi nizsi teploté nez rist monokrystala

Z taveniny. Tim maji vrstvy mnohem mén¢ vlastnich defekta.

Epitaxni rist muze probihat z pevné, kapalné i plynné faze. Existuje vice metod, ale

vvvvvv
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epitaxe z organokovovych materiali (MOVPE). Pro nitridové struktury je vhodné&jsi metoda
MOVPE. U obou metod se technologové musi potykat s dvéma hlavnimi problémy. Prvnim
problémem je nedostatek vhodnych substratli pro rust epitaxnich vrstev GaN, druhym

problémem je vhodné legovani hlavné na p-typ [29].

Pro ptipravu tenkych vrstev nebo heterostruktur pomoci metody MOVPE se pouzivaji
atomy prvki, které jsou tepelnym rozkladem uvolnéné ze zdrojovych sloucenin (prekurzorit)
u povrchu substratu. Jedna se o organokovy a hydridy (napt. Ga(CH3)s a NH3). Polovodicovy
substrat je zahtivan v reaktoru, kterym protékd smés plynl. Rotaci substratu lze docilit
homogenniho ristu vrstvy. Nosny plyn byva dokonale Cisty vodik (Cistota lepsi nez 1 ppbz).
Neékdy se také misto vodiku pouziva dusik nebo smées obou plynt. Molekuly prekurzorii jsou
pfimichény do nosného plynu. Zpisob ptimichani zalezi na tom, zda je prekurzor plyn, kapalina
nebo pevna latka. Plynné prekurzory jsou uchovavany v tlakovych lahvich, kapalné prekurzory se
nachazeji v nerezovych lahvich (tzv. probublavacky). Kapalnym prekurzorem potom probublava
nosny plyn, ktery se nasyti parami prekurzoru a transportuje je do reaktoru respektive do
smé&Sovaci komory. Dilezité je, aby stény reaktoru byly chladnéjsi nez teplota rozkladu

prekurzord. Tim se minimalizuje naneseni vrstvy na stény [30].

U povrchu substratu dochazi k tepelnému rozkladu molekul prekurzori a poté na
vhodnych mistech s minimem energie k chemisorpci atomi a ristu pozadované vrstvy. Po
probéhnuti vSech reakci putuji vSechny reaktanty a nespotiebované plyny pies plynotésnou
rotacni vyvévu do likvida¢ni komory, ve které jsou zplodiny z reaktoru a nerozlozené prekurzory
prevedeny na stabilni nizkotoxické latky [30]. Zjednodusené schéma aparatury MOVPE je na Obr.
10.

hydridy - V. skupina g o
odsavani
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n, p dopanty RAS ventilaéni
—_— ——— systém (
(siHg )(cCly ) Fsior i e
s <
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Obr. 10: Zjednodusené schéma aparatury MOVPE. Prevzato z [31].

Ptipravu vrstev nitridu gallit¢tho metodou MOVPE Ize jednoduse zapsat pomoci

chemické rovnice:

> 1 molekula netistoty na 10° molekul vodiku
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Ga(CHs)s (g) + NH3 (9) = GaN (s) + 3 CH, (9) (2.1)

Na obr. 11 jsou fota dvou aparatur MOVPE. Na nové aparatuie budou pfipravovany

nitridové heterostruktury.

Obr. 11: Foto aparatury MOVPE ve FZU a) stard aparatura pro riist arsenidii, b) nové porizend aparatura pro
riist nitridu.

Rast epitaxnich vrstev GaN a relevantnich slitin (Al ¢i In zaménujicich Ga) probiha
pfevazné pomoci heteroepitaxe. Jedna se o rist na substratu, ktery neni GaN, ale je to jiny
material. Pfedev§im se pouziva rist na safiru, kiemiku ¢i SiC (prevlada safir). Divodem je
relativné nizk4d cena a moznost pfipravy pomérné velkych desek bez velkych defekti.
Struktura zkoumana v diplomové praci je také pfipravena na safiru ve sméru (001). Rast
V tomto sméru je uz pomérné dobie technologicky zvladnut, a proto se nejCastéji pouziva,
i kdyz tento smér rustu vede k velmi silnému elektrickému poli uvnitt struktury a tim i
zvySeni vnitini polarizace. Mezi substrat a aktivni zonu kvantovych jam se za niZSich teplot
nechd vyrist (nekvalitni) vrstva GaN a pak pii vys$si teploté dalsi (kvalitnéjsi) vrstva GaN
(tzv. buffer layers). Diky tomu ma vyslednd struktura lepSi krystalografické i optické
vlastnosti [29].

Samotny rust ternarni slouceniny InGaN je komplikovany. Hlavnim problémem je
velky rozdil ve velikosti molekul GaN a InN. Rast pii teplotich kolem 800 °C vede
k pomérné vysoké krystalické kvalité vrstev, ale mnozstvi In ve slitin¢ je malé. Naopak je
tomu pii ristu pii niz§ich teplotach kolem 500 °C, kdy je obsah In ve slitiné vysoky, ale

kvalita vrstev je nizka [29].

V roce 2014 byla udé€lena Nobelova cena za fyziku za vyvoj modrych svételnych diod
(LED) umoziujicich vytvoteni nového, ekologického svételného zdroje. Tento vyvoj
modrych LED uzce souvisi s metodou MOVPE a s polovodicovymi nitridy, protoze bilé,
ucinné, vykonné a stabilni LED jsou pfipravovany pravé pomoci této technologie a ze

stejnych materiali popisovanych v praci.
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3 Popis nano-heterostruktur na bazi InGaN/GaN

mnohonasobnych kvantovych jam

V pribéhu diplomové prace jsem mefil nékolik struktur, které byly postupné
optimalizovany. Vzhledem k tomu, ¢ moderni aparaturu na rast nitridovych struktur FZU
teprve pofizuje, byly vSechny struktury externé pfipraveny firmou AIXTRON se sidlem
v Cachéch. V diplomové praci budou zminéné dvé struktury. Proto je potfeba nejprve popsat

vyvoj a parametry téchto dvou struktur.

3.1 Prvni struktura

Prvni struktura je na Obr. 12. Jako substrat byl pouzit safir s orientaci (001). Obecné se
pouziva tento smér rustu, protoze piiprava vrstev je vV uvedeném sméru ristu dobie zvladnuta.
Nevyhodou je, Ze se jednd o polarni rozhrani a tim dochazi ke vzniku pomérné silného
piezoelektrického pole. Na safirovy substrat se nechava obvykle nartst podkladova vrstva
(tzv. buffer layer). Na rozhrani safiru a podkladové vrstvy vznikaji dislokace v disledku
rozdilnych mfiZzkovych parametri, a proto se pouziva rist podkladovych vrstev, aby dalsi
narostlé vrstvy mély co nejméné dislokaci a defektti. Podkladové vrstva s nizsi teplotou rlstu
snizuje pocet dislokaci pronikajicich do aktivni oblasti kvantovych jam. Druha podkladova
vrstva, pfipravena za vysokych teplot, je dopovana kiemikem, aby nedochédzelo k nabijeni
struktury zachycenymi elektrony. Poté uz zacina rast aktivni vrstvy s kvantovymi jamami.
Prvni navrzend struktura obsahovala 11 kvantovych jam, kde tloustka InGaN QW byla 2 nm
a tloustka bariéry (GaN) byla 10 nm. Snahou bylo mit tloustku InGaN co nejmensi, aby
nedochdzelo ke vzniku tak silného piezoelektrického pole, které zhorSuje prekryv vlnovych
funkci elektronli a dér (snizeni intenzity luminiscence a prodlouZeni zafivé rekombinace).
ProtoZe potiebujeme kvlli zachyceni dostate¢ného mnoZzstvi elektronli dostatecné velkou
celkovou tloustku, tak aktivni oblast obsahovala 11 kvantovych jam. Posledni kryci vrstva
AlGaN by méla kryt strukturu pied vlivem povrchovych jevl, jako jsou rekombinace,

degradace, atd.
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= Al.Gai.MN, x=0,02—0,05, 8 nm, 800 °C

MQW struktura 11x (aktivni oblast):
ot [M:581-5M, %=0,13, 2 nM
GaM, 10 nm, 800 °C
Viechny MQW vrstvy jsou dopovény Si 2 105 cm3

== GaM, 2500 nm, 1050 °C, dopovano 5i 1 10*" cm™®

GaM, 25 nm, 475 °C
o Povrch. Zihdni v NHz po dobu 5 minut pfi 1050 °C

P,

Alz0s substrat, ¢ - orientace

Obr. 12: Schéma scintilacni struktury prvniho typu mnohondsobnych InGaN/GaN kvantovych jam na safirovém
substratu.

3.2 Druha struktura

Druhy typ struktury byl navrZzen na zékladé méteni prvni struktury. Doslo k mirné
upraveé prvni struktury a zmeéné nékterych parametri. Schéma struktury je naznaceno na Obr.
13. Zasadni zmény oproti predchozi struktufe jsou oznaeny Cervené. Cilem bylo navrhnout
strukturu tak, aby doslo k co mozna nejkrat$i dobé dosvitu pfi radioluminiscenci a dale také
ke sniZeni intenzity Zlutého péasu (opét pii radioluminiscenci), ktera se ukazala jako velky

problém u prvni navrzené struktury.

Na zaklad¢ nékterych studii (napt. [32]) by vyskyt zlutého pasu mohl byt zpiisoben
dopovanim kiemikem. Na druhou stranu je urcitd koncentrace kiemiku ve struktuie potfeba
na odvedeni a dostate¢né silnou luminiscenci excitont v InGaN. Proto bylo navrZeno snizeni
koncentrace kiemiku v aktivni oblasti na 6 10'" cm™. Dislokace ve struktufe také s nejvetsi
pravdépodobnosti maji vliv na intenzitu zlutého pasu. Z tohoto divodu doslo k navySeni
tloustky podkladové vrstvy na 4 um, aby byly 1épe odd€leny dislokace na rozhrani substratu -
podkladové vrstvy od aktivni oblasti. Dal$i vyznamny rozdil mezi prvni a druhou strukturou
je v obsahu india ve vrstvé InGaN. Snizenim obsahu india v InGaN dojde ke snizeni hloubky
kvantové jamy. Cilem je posunout modrou emisi do kratSich vinovych délek tak, aby bylo

mozno filtrem oddglit rychlou modrou emisi od pomalé zluté emise. Snizenim obsahu india
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také bylo mozno pfipravit vétsi pocet kvantovych jam, protoze diky mensimu podilu india

nebylo uvnitf struktury tak silné piezoelektrické pole.

= AlGa:N, x=0,02—0,05, 8 nm, 800 °C

MQW struktura 13x (aktivni oblast):
s MG A1MN, ¥=0,10, 2 nmM
GaM, 10 nm, 800 °C
Viechny MQW vrstvy jsou dopovény 5i 6 1047 cm™

g GaN, 4000 nm, 1050 °C, dopovano Si 1 10Y cm

GaM, 25 nm, 475 °C
T Povrch. #ihdniv NHz po dobu 5 minut pfi 1050 °C

"~ Alz05 substrat, ¢ - orientace

Obr. 13: Schéma scintilacni struktury druhého typu upravené podle vysledkii ziskanych z mérent prvni struktury.
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4 Charakteristika tenkych scintilaCnich vrstev a

scintilaénich nano-heterostruktur

Pro popis tenkych scintilacnich vrstev se pouziva nékolik zakladnich méficich metod.
Emisni spektrum se zkouma hlavné pomoci fotoluminiscence a radioluminiscence. Pouzivaji
se dva druhy buzeni, protoze emisni spektra jsou zavisla na druhu buzeni (rozdilnd energie
budiciho zateni). Déale se pouziva méfeni absorpcniho spektra. Velice dulezité je méteni
priabéhu a rychlosti dosvitu, a to jak fotoluminiscen¢niho tak i radioluminiscen¢niho. Pro
charakteristiku rozmért, slozeni a pnuti u krystalové struktury se pouziva rentgenova

difrakce.

4.1 Rentgenova difrakce

Pokud prochdzi primarni elektromagnetické zatreni latkami, atomy se dostanou do
proménného elektrického pole. Tim se indukuje proménny dipélovy moment, ktery nasledné
vyzafuje sekundarni elektromagnetické zatreni (stejnd frekvence jako primarni) do vSech
smért prostoru. Toto sekundarni zatfeni se chova odlisné v riznych prostiedich. U opticky
homogenniho prostfedi (atomy jsou rozlozeny zcela pravideln€) se takto vznikla sekundarni
zateni vyrusi (destruktivni interference) ve vSech smérech az na smér Siteni ptivodniho zafeni.
Proto zde nedochézi k rozptylu a zafeni prochazi nezménéno. U opticky nehomogennich
prostiedi nedochéazi kompletné€ k destruktivni interferenci. Objevuji se zde rozptylend zareni

ve vSech smérech. Tento jev se zpravidla nazyva difrakce (rozptyl) zafeni.

Rentgenova difrakce je nedestruktivni metoda, kterd se pouzivda ke stanoveni
krystalové struktury materidli. Je velice citlivd na mftizkové parametry pevnych latek.
Vyuziva se zde elektromagnetického vInéni s vlnovou délkou v rozmezi od 0,01 nm do
10 nm. Rtg zafeni vznika pfi dopadu urychlenych elektrond na kovovy material (nejCastéji se
pouziva méd, kobalt, molybden). Narazem elektroni dojde k excitaci elektronti v obalu
atomu. Pfi nasledném navratu elektronti do nizsich stavii dochéazi k vyzatovani rentgenového
zafeni. Na tomto principu pracuji rentgenové lampy, tzv. rentgenky (viz. Obr. 14). Jde 0
evakuovanou sklenénou trubici se dvéma elektrodami, mezi kterymi je vysoké napéti. Jako
katoda se pouziva wolframové vladkno. VétSina kinetické energie elektronti se pfeméni na

teplo (je nutné chlazeni) a asi jen 1 % energie se vyuZije na emisi rentgenového zéfeni.
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Vzniklé¢ zafeni mad mnoho Car v emisnim spektru, a proto se pouzivaji filtry K ziskani

monochromatického rtg zafeni. To se poté vyuziva pro studium krystalt [33].

Schema rentgenky: K = katoda, A = anoda, e = proud elektrond,
Be = berylliové okénko

Obr. 14: Schéma rentgenové lampy. Prevzato z [34].

Pro studium krystalové struktury lze pouzit i difrakci elektrontl, pficemz se vyuziva
vlnového charakteru elektront. Elektrony proniknou do vzorku a rozptyluji se na atomech
miizky. Ziskame tedy informaci o uspofddani atomti v objemu materidlu. Obé difrakéni
metody maji své vyhody i nevyhody. Hlavni vyhodou rentgenové difrakce je vyssi presnost
méteni. Dopadajici rtg zafeni ma piesn€é danou vinovou délku. U elektronové difrakce neni
takova pfesnost. Divodem jsou nepatrné rozdilné energie elektronti v dopadajicim svazku.
U elektronové difrakce Ize viak dosahnout vysii difraktované intenzity (asi 10° krat), jelikoz
intenzita rozptyleného zafeni roste s klesajici vinovou délkou zafeni. Tim lze docilit kratsi
dobou expozice a lze méfit mensi mnozstvi materialu (pozadavek na perfektni Cistotu). Tato
difrakce je vhodna na méfeni nanokrystalickych materialli, protoze maji malou schopnost
difrakce. Nevyhodou elektronové difrakce je omezeny tihel rozptylu (mezi 3° az 5°). Dalsi

rozdil je v rozptylujici hmoté. U rtg difrakce o rozptylu rozhoduje elektronova hustota a u

elektronové difrakce elektrostaticky potencial v materidlu.

Pii interakci rtg zafeni s hmotou dochézi k nékolika procestim, které 1ze rozdé€lit do

tiech skupin [33]:

e Comptonlv jev, vyvolany rozptylem fotond na volnych elektronech (dojde ke snizeni
energie fotont rtg zafeni)

e pohlceni fotonu atomem (dojde k uvolnéni elektronu, na uvolnéné misto piejde
elektron z vyssi hladiny a dojde k vyzareni fotonu rtg zareni — sekundarni zafeni
charakteristické pro jednotlivé materidly)

e pruzny rozptyl (energie a vlnova délka rozptylenych fotonli se nezméni — foton
rozkmita elektron ve vné&jsi slupce a ten se stava zdrojem elektromagnetického zareni

o stejné vinové délce jako dopadajici foton, ale jiného sméru)
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Pokud se budeme zabyvat rentgenovou difrakci, je pro nés nejdilezitéjsi pruzny

rozptyl. Jednoduché vysvétleni difrakce paprskii na krystalu vyjadiuje Braggiiv zdkon.
2d sinf =nAi (4.1

kde d je vzdalenost mezi atomovymi rovinami, © je uhel dopadajici viny a 4 je vlnova délka
dopadajici viny. Z tohoto vztahu je patrné, Ze difraktované svazky vznikaji, pokud viny
odrazené od rovnobéznych rovin atomi spolu konstruktivné interferuji. Na Obr. 15 je
znazornéna ilustrace Braggovy podminky. Soucet délek usecek AC a CB je drahovy rozdil
mezi prvnim a druhym paprskem a tento drahovy rozdil musi byt roven nasobku vinové délky
dopadajicich fotont. Potom spolu odrazené viny konstruktivné interferuji a na stinitku vznika

difrak¢ni obrazec [33].

ACB = 2d sin®

Obr. 15: Ilustrace Braggovy difrakcni podminky. Dopadajici viny jsou zndzornény jako (1, 2). Rozptylené viny
jsou (1% 2°). Uhel dopadu je ©. Vzddilenost rovin v krystalové strukture je d. Prevzato 7 [33].

Dulezité parametry pii rozptylu rtg zafeni na atomu jsou atomovy rozptylovy faktor a
strukturni faktor. Atomovy rozptylovy faktor je definovan pomérem amplitudy rozptylené
jednim atomem a amplitudy rozptylené jednim izolovanym elektronem:

fo=22 (4.2)

= E,

kde E, je potieba vypoditat jako piispévky od jednotlivych elektronti (integrovat pies objem
atomu). Atomové rozptylové faktory jsou pro jednotlivé prvky tabelovany. Jsou zavislé na

poctu elektront v atomu a tedy na atomovém ¢isle [33].

Pokud mame periodickou strukturu, je vhodné pracovat s amplitudou zafeni
rozptylenou jednotkovou buiikou krystalu. Strukturni faktor nam ftika, jak rozptyluje cela
elementarni bunika oproti jednomu elektronu, ktery by byl ve stfedu buiky. Je definovan

vztahy [33]:
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Fhkl = anexp{Zni(hxn + kYn + lZn)} (4-3)
Fpp = |Fppilexp(io) (4.4)

Ve fazich je obsazena informace o polohdch atomu v krystalové struktuie. Méfitelna
veli¢ina je intenzita a ta je tmé&ma kvadratu amplitudy |Fp;|?. P¥i méfeni intenzity nastane
tzv. fazovy rozdil, protoze v intenzit¢ vypadne faze, z které¢ jsme schopni ziskat informaci o

soufadnicich atomu. Casto se vyuziva statistickych metod pro uréeni soufadnic atomu [33].

Pfi studiu materiali pomoci rentgenové difrakce je potfeba si uvédomit jednu véc.
Difrak¢ni obrazec nezobrazuje realny prostor krystalové struktury daného vzorku. Zobrazuje
nam reciprokou miizku, kterd teprve souvisi s redlnym prostorem. Reciprokd miizka je
abstraktni prostorovd konstrukce, kterd byla zavedena kvili interpretaci difraktogramii.
Je dana zakladnimi translacnimi vektory, které lze vyjadfit pomoci vektorti ptimé (realné)

miize. Kazda ze sedmi zakladnich krystalovych soustav ma svoji pfimou a reciprokou miizku.

Jelikoz tato cast neni stézejni oblasti mé diplomové prace, nebudu se zde zabyvat
velice podrobné teorii difrakce. Teorie difrakce, Braggtiv zakon, reciprokd miizka a dalsi

souvisejici oblasti jsou dukladné vysvétleny v [33], [35].

4.2 Fotoluminiscence a radioluminiscence

Me¢fteni luminiscencnich spekter je jednou ze zakladnich méficich metod pro
polovodi¢ové nanoheterostruktury. U scintilaénich detektorti je znalost luminiscenéniho
spektra obzvlasté dilezitd. Luminiscencni spektroskopie se pouziva ke zjisténi emisnich
spekter scintilacnich materiali. Na zakladé této charakteristiky se vybira dalsi detekéni
element nasledujici po scintilatoru. U scintilacnich detektord se luminiscenéni spektrum méni
S druhem buzeni. Pokud se energie dodavd pomoci svétla, jednd se o fotoluminiscenci.
Jestlize je budici energie ionizujici zareni, potom jde o radioluminiscenci. lonizujici zareni
muze byt rentgenové zareni, zafeni alfa (atomy helia Hez+) nebo zafeni beta (elektrony
s vysokou energii). Buzeni pomoci elektrického proudu se nazyva elektroluminiscence.
Existuji dal§i druhy, jako jsou napiiklad chemiluminiscence, bioluminiscence
triboluminiscence a dal$i. U scintilatnich detektori se méfi fotoluminiscence a

vvvvv

detektorti. Fotoluminiscenci jsem se zabyval ve své bakalatské praci, kde je dikladnéji
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vysvétlena [30]. Teorie luminiscenéniho procesu a s nim souvisejici jevy jsou vysvétleny

v [36].

Nanoheterostruktura, kterd je zkoumaéna v této diplomové préci, je zalozena na
InGaN/GaN mnohondsobnych kvantovych jamach. Fotoluminiscenéni spektra jsou zavisla na
charakteru téchto kvantovych jam. Naptiklad vliv polariza¢niho pole uvniti MQW zméni
piekryv vinovych funkci elektronti a dér. Tim dojde k prodlouzeni emitované vinové délky a
hlavné snizeni Gc¢innosti zafivé rekombinace. To je naznaCeno na Obr. 9. Obsah india
Vv kvantovych jamach ma také vliv na opticky vykon celé struktury. S vétSim obsahem india se
opticky vykon snizuje [22]. Méfenim fotoluminiscen¢nich spekter tedy lze ziskat navic
informace tykajici se vlivu polarizaéniho pole na strukturu. Porovnanim spekter rtizné
ptipravenych struktur lze ziskat informace o tom, ve které je mensi vliv polarizace. Proto je

méfeni fotoluminiscence velice dulezité a uziteéné.

Jak uz bylo uvedeno vySe, luminiscen¢ni spektra se u scintilanich struktur méni
S druhem buzeni. U radioluminiscence se jako buzeni pouziva rentgenové zareni nebo
elektrony s vysokou energii. V porovnani s fotoluminiscenci, kde se pouziva na buzeni laser,
je budici energie u radioluminiscence mnohem mensi, a proto ziskame rozdilné emisni

spektra.

4.3 Fotoluminiscenéni dosvit

Pii méfeni fotoluminiscen¢ni doby dosvitu se vyuZiva tzv. time correlated single
photon counting (¢asové korelacni Citani jednotlivych foton). V principu se méfi Casovy
interval mezi excitacnim pulzem zdroje a detekci prvniho fotonu emitovaného vzorkem. Zdroj
pracuje Vv pulznim rezimu. Pokud je excitatni intenzita dostate¢né nizka tak, Zze
pravdépodobnost detekce vice neZz jednoho fotonu na jeden excitaéni pulz je zanedbatelna
(mén& nez 10™) a méfici cyklus je mnohokrat opakovéan, potom distribuce detekovanych

fotonii v ¢ase piimo koresponduje s kiivkou rychlosti dosvitu po excitaci pulzem svétla [37].
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5 Méreni homogenity vzorki

5.1 Prvni méreni

Cilem tohoto meéfeni bylo zjistit, zda dva externé vyrobené vzorky druhého typu
struktury A1 a A3 (pramér 50,8 mm) jsou homogenni po celé své plose. Bylo potieba ovétit,
zda emise svétla je stejnd po celé plose vzorku. Buzeni téchto scintilacnich
nano-heterostruktur probihalo pomoci rentgenového zéaifeni. Méfeno bylo emitujici svétlo
V celém viditelném spektru. Z diivéjSich métfeni vime, Ze emisni spektrum je v modré a zluté
oblasti. Proto byla také zmétena emise vzdy pouze jedné slozky spektra (nejdiive pouze
modré spektrum a poté pouze zluté spektrum). Byly vyuzity dva filtry. Méfeni probihalo ve

firm¢ CRYTUR na aparatufe, jejiz schéma je zobrazeno na Obr. 16.

CCD
kamera

objektiv

2 |l b L

20 mm zrcadlo
rentgenka % vzorek &

filtr

Obr. 16: Schéma aparatury pro méreni homogenity vzorkii: a) rtg zdreni dopadd na aktivni oblast, b) rtg zdreni
dopada na stranu safirového substratu.

Jako zdroj rtg zafeni byla pouZita rentgenka X-RAY WorX (typ XWT 160). Tercik
Vv rentgence byl tenky médény film na beryliové podlozce. Napéti bylo 40 kV a vykon 2 W.
Byl pouzit mod high power. Vzdélenost vzorku od targetu byla 80 mm. Typ objektivu byl
SIGMA makro. Byl pouzit full frame chip s rozlisenim 4096 x 4096 pixeli. Teplota Cipu byla
-15 °C. Expozice vSech snimku byla vzdy 100 sekund.

Filtry byly vkladany pted objektiv. Byly pouzity dva druhy filtrd. Interferencni filtr
Melles Griot s rozsahem propustnosti 535 — 576 nm s maximem propustnosti u 555 nm. Ten
byl vhodny pro méfeni homogenity emise zluté ¢asti spektra. Druhy, sklenény filtr (typ CC4),
m¢l oblast propustnosti 360 — 470 nm a 700 — 1040 nm. Ten odfiltroval Zluté spektrum a
propustil pouze modrou ¢ast spektra. Dale bude pouzivana v grafech pro modré spektrum

zkratka CC4 a pro zluté spektrum Melles Griot.
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Me¢éieni bylo provadéno z obou stran. To znamend, ze nejprve rtg zareni dopadalo
pfimo na aktivni oblast (mnohonasobné kvantové jamy) a pii dal§im méfeni dopadalo na

safirovy substrat. Celkem tedy bylo provedeno 6 méteni pro kazdy vzorek.

5.1.1 Vzorek Al

Obr. 17: Fota struktury scintilacniho detektoru Al a) bez filtru, b) s filtrem propoustéjicim modrou oblast
spektra, c) s filtrem propoustéjici zlutou cast spektra. Rtg zareni dopada na stranu aktivni oblasti.
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Obr. 18: RozloZeni intenzity emise svétla podél linie pro vzorek A1, rig zafeni dopadajici na stranu aktivni
oblasti. Ciselné hodnoty udavaji stredni hodnoty kiivky.

Na Obr. 17 jsou fota vzorku bez pouziti filtru a s pouzitim postupné obou filtru.
VSechny tii obrazky maji pomérné stejné rozlozeni intenzity emise svétla. Na okrajich je
intenzita vétsSi nez uprostted vzorku. Svétlejsi oblasti se zdaji byt také na stejnych mistech
vzorku. Na druhém obrazku je vidét naznak tmavého kiize uprostied vzorku. Pravdépodobné

se jedna o necistotu na pouzitém filtru.
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Na Obr. 18 je vidét liniové rozloZeni intenzity emise svétla. Liniové rozlozeni intenzity
bylo provedeno podél kiivky, kterd je vidét na malém obrazku vpravo. V grafu jsou také dveé
ktivky korekce filtri. Protoze transmisni spektra filtri se zcela neshodovaly s emisnimi
spektry vzorku, bylo potfeba udélat korekci. Teoreticky by soucet sttednich hodnot po korekei
mél vychazet stejné jako méteni bez filtru. Hodnoty se ale lisi asi o 1000. Divody jsou dva.
Prvnim diivodem je kvantova ucinnost Cipu v kamete. Ta neni stejnd pro vSechny vinové
délky a pro modrou oblast je asi o 15 % mensi nez pro zlutou oblast. Druhym divodem je
odrazivost zrcadla. Ta také neni stejna pro vSechny vinové délky. Pro zlutou oblast se jedna o
100 % odrazivost. Ale pro modrou oblast je to vyrazné¢ méné (kolem 30 %). Na X-ové ose na

Obr. 18 je vynesena vzdalenost v milimetrech. Vzorek mé¢l primér 50,8 mm a vSechna liniova

rozlozeni intenzity jsou vyneseny pravé od 0 do 50,8 mm.

Obr. 19: Fota struktury scintilacniho detektoru Al a) bez filtru, b) s filtrem propoustéjicim modrou oblast
spektra, c) s filtrem propoustéjici zlutou cast spektra. Rtg zareni dopada na stranu safirového substratu.
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Obr. 20: RozloZeni intenzity emise svétla podél linie pro vzorek Al, rtg zdreni dopadajici na stranu safirového
substratu. Ciselné hodnoty udavaji stredni hodnoty krivky.

Na Obr. 19 jsou opét fota vzorku Al, ale v tomto ptipadé rtg zafeni dopada na stranu
substratu. U druhého obrazku je opét patrny kiiz, ktery je tedy zptisoben necistotami na filtru.
Opcét je zde patrné, Ze intenzita emise svétla je pii okraji vzorku vetsi nez uprostied. Ale u

druhého obrazku (modré spektrum) to vidét neni. Nevim, ¢im by to mohlo byt zpiisobené.

Na Obr. 20 je liniové rozlozeni intenzity emise svétla. Chovani kiivky je velmi podobné
pro celkové spektrum a pro zluté spektrum. U modrého spektra toto chovani neni patrné (na
krajich nedochédzi k mirnému ndrGstu intenzity). Stfedni hodnoty kiivek po korekei filtrii
davaji vétsi hodnotu, nez samotné méteni bez filtru. Proto korekce v tomto ptipadé je Spatnd a

nevypovidajici.

Porovnanim Obr. 18 a Obr. 20 ziskdme, jak se méni intenzita, pokud budime rovnou pfes
aktivni oblast nebo pfes substrat. Pfi dopadani rtg zafeni na stranu safirové podlozky je
celkova intenzita vyrazné¢ mensi, neZ pii dopadu na druhou stranu vzorku (asi 5 krat).

Intenzita modrého spektra se nezménila pti dopadu z obou stran. U Zlutého spektra doslo ke
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zméné. Pti dopadu rtg zafeni na aktivni oblast byla intenzita Zlutého svétla asi 2,5 krat vetsi

nez pii dopadu rtg zafeni na safirovy substrat.

5.1.2 Vzorek A3

Intensity (arb. units)

Obr. 21: Fota struktury scintilacniho detektoru A3 a) bez filtru, b) s filtrem propoustéjicim modrou oblast
spektra, c) s filtrem propoustéjici Zlutou cast spektra. Rtg zareni dopada na stranu aktivni oblasti.
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Obr. 22: RozloZeni intenzity emise svétla podél linie pro vzorek A3, rtg zdieni dopadajici na stranu aktivni

oblasti. Ciselné hodnoty udavaji stiedni hodnoty kiivky.

Na Obr. 21 jsou fota vzorku A3. Intenzita je vetsi u okraje vzorku, stejné¢ jako tomu

bylo i u ptedchoziho vzorku. U druhého obrazku nejsou tyto intenzivnéjsi skvrny tak patrné

jako u ostatnich obrazka. Asi je to dano vyrazné mensi intenzitou emise svétla.
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Na Obr. 22 je liniové rozlozeni intenzity emise svétla. Pomér intenzit je stejny jako u

predchoziho vzorku. Zluté spektrum je opét vyrazné intenzivnéj$i nez modré spektrum.

Celkova intenzita je velmi podobna piedchozimu vzorku.

Obr. 23: Fota struktury scintilacniho detektoru A3 a) bez filtru, b) s filtrem propoustéjicim modrou oblast
spektra, c) s filtrem propoustéjici zlutou cast spektra. Rtg zareni dopada na stranu safirového substratu.
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Obr. 24: RozlozZeni intenzity emise svétla podél linie pro vzorek A3, rtg zdreni dopadajici na stranu safirového
substratu. Ciselné hodnoty udavaji stredni hodnoty krivky.

Na Obr. 23 jsou fota vzorku A3. Obrazky a) a c¢) jsou si velice podobné. Opét u druhého

obrazku nejsou viditelné intenzivnéj$i oblasti na okraji vzorku. Nemtzeme to pfisuzovat malé
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intenzité emise svétla, protoZze tato intenzita je stejnd jako emise zlutého spektra u tretiho
obrazku. To mtizeme pozorovat na Obr. 24. Ze stiednich hodnot kiivek na grafu lze opét fici,

ze v tomto ptipad¢ korekce filtrl je nevypovidajici a nelze brat v potaz.

Porovnanim Obr. 18 a Obr. 22 a dale Obr. 20 a Obr. 24 lze zjistit, Ze liniové intenzity
emise svétla jsou si velice podobné u obou vzorkii. Stiedni hodnoty intenzit jsou také témér
stejné. Korekce filtrti vyrazné zmeénila hodnoty intenzit, a to predevsim zlutého pasu. Korekce
méteni, kdy dopadalo rtg zatfeni na safirovy substrat, byla Spatnd a nevypovidajici u obou
vzorkill stejné. Stale jsme se korekci nepfiblizili skutecnym hodnotdm, protoze vysledky
meéifeni ovliviioval Cip v kametfe a zrcadlo. Tyto vlivy pfedevSim ovliviiuji modrou ¢ast
spektra, protoze aparatura byla celkové lépe nastavena a pfipravena pro méfeni ve zluté
oblasti. Proto pfedev§im hodnoty modrého spektra (pii pouziti filtru CC4) budou odlisné.
| pfes tyto obtize jsme ale ziskali informace o rozlozeni intenzity. Pfedev§im informace o
vEtsi intenzité na okrajich vzorkt je velice uzite¢na a bude déle zkoumdana v dal§im pribéhu
projektu. Dale je také velice zajimaveé, Ze pii dopadu rtg zafeni na substrat se u modrého

spektra neprojevovaly intenzivngj$i oblasti na okrajich vzorku.

r

5.2 Upravené méreni

Ukolem tohoto méfeni bylo méfit homogenitu vzorkil pii jiném uspofadani aparatury.
Dalsi hlavni rozdil tohoto méfeni byl v energii dopadajiciho rtg zafeni. Pti tomto méfeni bylo
pouzito mens$i napéti na rentgence (mensi energie rtg zafeni). Cilem bylo zjistit, zda pfi
mens$im budicim napéti miiZzeme rozhodnout, jestli jsou vzorky homogenni po celé své plose.

Méfeni probihalo ve firmé CRYTUR na aparatufe, jejiz schéma je zobrazeno na Obr. 25.

rentgenka | — | vzorek
a) |l v

objektiv

fil
cCD Z/ 1itr
kamera

Obr. 25: Schéma mérfeni homogenity vzorkii: a) rtg zareni dopada na aktivni oblast, b) rtg zdareni dopada na
stranu safirového substratu.
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Jako zdroj rtg zareni byla pouzita rentgenka X-RAY WorX (typ XWT 160). Terc¢ik
v rentgence byl tenky médény film na beryliové podlozce. Napéti bylo 25 kV a vykon 3 W.
Byl pouzit mod high power. Typ objektivu byl SIGMA makro. Byla pouzita kamera G28300
s ¢ipem, ktery mél rozliSeni 3358 x 2536 pixelt. Teplota ¢ipu byla -15°C. Byl pouzit
tzv. binning 4, ktery sc¢ital hodnoty ctyf pixeli dohromady (Etverec 2 x 2 pixelu). Doba
expozice tedy nemusela byt tak dlouha jako u pfedchoziho méfeni homogenity, v tomto
ptipadé byla pouze 15 sekund. Méfeni opét bylo provadéno z obou stran vzorkt. Vysledné

rozliSeni ¢ipu po binningu bylo 839 x 634 pixeli.

Méfeni probihalo za pouziti dvou druhd filtrd. Interferencni filtr Melles Griot
s rozsahem propustnosti 535 — 576 nm s maximem propustnosti u 555 nm. Ten byl vhodny
pro méfeni homogenity emise zluté ¢asti spektra. Druhy, sklenény filtr (typ CC4) mél oblast
propustnosti 360 — 470 nm a 700 — 1040 nm. Ten odfiltroval zluté spektrum a propustil pouze
modrou ¢ast spektra. Filtry byly vkladany pted objektiv.

» c)

Obr. 26: Fota struktury scintilacniho detektoru Al a) bez filtru, b) s filtrem propoustéjicim modrou oblast
spektra, c) s filtrem propoustéjici Zlutou cast spektra. Rtg zareni dopada na stranu aktivni oblasti. Kamera snimd
obraz také ze strany aktivni oblasti.

5.2.1 Vzorek Al
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Obr. 27: RozloZeni intenzity emise svétla podél linie pro vzorek Al, rtg zdreni dopadajici na stranu aktivni
oblasti a kamera je na téze strané. Ciselné hodnoty udavaji stredni hodnoty kiivek intenzit.

Na Obr. 26 jsou zobrazeny fota vzorku Al z aktivni oblasti. Obrazky jsou naklonény
z diivodu jiného uspotéadani aparatury, nez tomu bylo u pfedchoziho experimentu. Z téchto
fotek je patrné, Ze na okraji vzorku jsou opé€t intenzivnéjsi oblasti emise. Na druhé fotce je
cernd skvrna snejveétsi pravdépodobnosti zplisobena necistotou na pouzitém filtru.
Z liniovych rozloZeni intenzity (Obr. 27) je patrné, ze charakter kiivek je stejny. Linie musely
byt vedeny pies stied obrazu, kde je zaostfena kamera. Okraje obrazkt nejsou ostré, protoze

kamera snimala vzorky pod uhlem.

54



Obr. 28: Fota struktury scintilacniho detektoru Al a) bez filtru, b) s filtrem propoustéjicim modrou oblast
spektra, c) s filtrem propoustéjici zlutou cast spektra. Rtg zareni dopada na stranu safirového substratu. Kamera

Intensity (arb. units)

snima Obraz také ze strany substratu.
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Obr. 29: RozlozZeni intenzity emise svétla podél linie pro vzorek Al, rtg zdieni dopadajici na stranu safirového

substratu a kamera je na téze strané. Ciselné hodnoty udavaji stiedni hodnoty kifivek intenzit.

Na Obr. 28 je vidét vzorek Al jako na Obr. 26, ale v tomto ptipad¢ dopadalo rtg zafeni

na stranu substratu. Je zde zajimavé, Ze intenzivnéjsi oblasti emise na okraji vzorku pochazeji

ze zIluté emise, protoze na druhé fotce (modré spektrum) tyto oblasti nejsou videt.

Intenzivné;si leva plilka vzorku je pravdépodobné zplisobena naklonénim vzorku. To je vidét 1
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na liniovém rozlozeni intenzity na Obr. 29. Tady je zajimavé, Ze intenzita emise modrého
spektra je nepatrné vétsi nez zlutého spektra. Modré spektrum by mélo pochazet z aktivni
vrstvy, a proto rtg zafeni 1 s mensi energii pravdépodobné proniklo ptes substrat a podkladové
vrstvy az do aktivni oblasti. Dlivod mensi intenzity zlutého spektra je nejasny. Opét je u

tohoto méfeni korekce nevypovidajici a nelze tyto hodnoty brat jako relevantni.

5.2.2 VVzorek A3

Obr. 30: Fota struktury scintilacniho detektoru A3 a) bez filtru, b) s filtrem propoustéjicim modrou oblast
spektra, c) s filtrem propoustéjici zlutou cast spektra. Rtg zareni dopada na stranu aktivni oblasti. Kamera snima
obraz také ze strany aktivni oblasti.
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Obr. 31: RozlozZeni intenzity emise svétla podél linie pro vzorek A3, rtg zdreni dopadajici na stranu aktivni
oblasti a kamera je na téze strané. Ciselné hodnoty uddavaji stredni hodnoty krivek intenzit.

Na Obr. 30 jsou zobrazeny fota vzorku A3 pti dopadu rtg zafeni na aktivni oblast. Opét
jsou zde patrné intenzivnéjsi oblasti emise na okraji vzorku. Tyto oblasti jsou patrné u vSech
tii fotek, a proto rozlozeni intenzity je stejné pro modré i Zluté spektrum. To potvrzuje i

liniové rozloZeni intenzity emise, které je vidét na Obr. 31.
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Obr. 32: Fota struktury scintilacniho detektoru A3 a) bez filtru, b) s filtrem propoustéjicim modrou oblast
spektra, c) s filtrem propoustéjici zlutou cast spektra. Rtg zareni dopada na stranu safirového substratu. Kamera

Intensity (arb. units)

snimd Obraz také ze strany substratu.
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Obr. 33: RozlozZeni intenzity emise svétla podél linie pro vzorek A3, rtg zdieni dopadajici na stranu safirového

substrdtu a kamera je na téze strané. Ciselné hodnoty udavaji stiedni hodnoty kiivek intenzit.

Obr. 32 & Obr. 33 opét zobrazuje vzorek A3 pfti dopadu rtg zareni na safirovy substrat.

Jako u vzorku Al je zde zajimava druha fotka (modré spektrum). Opét zde nejsou vidét

intenzivngj$i oblasti emise na okraji vzorku. Tyto oblasti tedy pochéazeji pouze od zlutého

spektra. Intenzita modrého svétla je nepatrné intenzivngj$i, coz je vidét na Obr. 33.
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5.3 Porovnani vzorku Al a A3

Obr. 34: Porovnani vzorkii a) A1 a b) A3 pii dopadu rtg zdreni na aktivni stranu a pri rozlozeni aparatury, kde
kamera je umisténa za vzorkem (divame se tudiz v tomto pripadé na stranu substratu).

Na zékladé méteni dvou vzorkli A1 a A3 byla snaha zjistit, zda tyto vzorky maji stejné
rozlozeni emitujiciho svétla. Na Obr. 34 jsou zobrazeny oba vzorky pii stejnych parametrech
méteni. Z tohoto porovnani byla snaha zjistit, zda intenzivni oblasti emise na okrajich vzorkt
maji stejné rozlozeni u obou vzorkid. Na obrazku jsou zobrazeny dvé oblasti, kde tato intenzita
neni stejnd. V horni ¢asti vzorku je patrné, ze vzorek A1 ma intenzitu emise vyrazné vEtsi nez
vzorek A3. Dalsi rozdil, ktery je vice markantni, je v levé dolni ¢asti obrazku. Tady je vidét,
ze opét emise u vzorku Al je zde vyrazné vétsi nez u druhého vzorku. Lze tedy fici, ze
rozloZeni emise svétla neni stejné u obou vzorki, 1 kdyz byly pfipravovany najednou pfi
stejnych vstupnich parametrech a mély by teoreticky mit stejné parametry riistu a tedy i stejné

rozlozeni emise svétla.
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6 RTG difrakce

Pro studium a popis krystalové struktury se pouzivd mimo jiné metoda difrakce svazk

fotontl, neutront a elektronti. V této Casti se zabyvam difrakci rtg zareni.

Méfeni rtg difrakce probihalo v laboratofi ROTAN FZU pod vedenim doc. Ing. Olivy
Pacherové, CSc. Cilem této kapitoly je ziskani pfedstavy o miizkovych parametrech

krystalové struktury vrstvy a téz jaka je jeji tloustka. Ziskanim hodnoty celkové tloustky lze

zjistit, kolik vrstev bylo na substratu vypéstovano. Foto aparatury je na Obr. 35.

Obr. 35: Foto aparatury, na které byla méiena rtg difrakce v laboratori ROTAN FZU.

6.1 Popis aparatury

Jako zdroj rentgenového zafeni se obecné pouziva rentgenova lampa, jejimiZ hlavnimi
funkénimi ¢astmi jsou Zhavend katoda a anoda, obvykle umisténé ve vakuové trubici. Katoda
slouzi jako zdroj elektrond, které po urychleni vysokym napétim dopadaji na anodu. V tomto
piipadé bylo pouzito wolframové vlakno jako katoda. Anoda byla médéna (méd’ je vyhodna i
proto, ze je vybornym vodicem tepla a mé vysoky bod tani). Navic byla pouzita rotacni
anoda, kterd ma oproti statické anodé né€kolik vyhod. V dusledku rotace anody nedopadaji

urychlené elektrony do jednoho mista a tim je zahfivani a odvod tepla rovnomérnéjsi. Protoze
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vykon anody byl pomérné vysoky (P = 12 kW)s, musela prochdzet anodou jesté chladici

kapalina.

Anodou emitované zareni je upravovano pied dopadem na vzorek dvéma optickymi
prvky, které davaji svazku piesné charakteristiky. Nejdiive svazek prochazi Gobelovym
zrcadlem, ¢imz se dosdhne toho, Ze se ptivodn¢ divergentni svazek zareni stane paralelnim.
Poté rentgenovy svazek prochazi Bartelsovym monochromatorem (viz. Obr. 36). Ten na
zaklad¢ Ctyindsobné difrakce rtg svazku na dvou dokonalych krystalech vybere ze spektralni
linky zéafeni o velmi tzce vymezené vlnové délce, v nasem piipadé jde o vinovou délku’
Cu Kay. Poté uz rtg zafeni dopada na vzorek. Difraktovany svazek dale prochazel §térbinou
(resp. tunelem), ktera odfiltrovava Sum z rozptyleného zafeni, jehoz vzniku se v difraktometru
prakticky ned4 zabranit. Za touto Stérbinou byl umistén scintilacni detektor. Pro méfeni
vrezimu HRXD (High Resolution X-Ray Diffraction) je Stérbina nahrazena
tzv. analyzatorem, coz je dalsi difrak¢éni (v naSem piipad¢ krystal s trojnasobnou difrakci),
ktery s maximalni G¢innosti vymezuje detekovany svazek pouze na meérfeny difraktovany

svazek.

Obr. 36: Zndzornéni priichodu paprsku dvéma ,, dvouodrazovymi* krystaly v Bartelsové monochromdtoru.
Prevzato z [38].

Pied samotnym meéfenim difrakce bylo potfeba ucinit nékolik véci. Nejprve bylo
potfeba provést kalibraci uhli 20=0=0, kdy je detektor namifen pifimo proti dopadajicimu
svazku (kalibrace 20=0) a vzorek je také rovnobézny s dopadajicim svazkem (kalibrace 6=0).
Poté bylo potfeba umistit vzorek do poloviny primarniho svazku. Docililo se to postupnym
posouvanim vzorku do svazku (osa z), az byla intenzita polovicni proti ptivodni hodnoté. Pred
vlastnim meéfenim difrakéni kiivky bylo potfeba vzorek tzv. najustovat. Jde o nastaveni
polohy vzorku (osa y) tak, aby normala k difrakénim rovinam vzorku lezela v tzv. difrak¢ni
roviné dané smérem dopadajiciho svazku a normalou difrakénich rovin krystali Bartelsova

monochromatoru. Nasledné uz doslo k samotnému méfeni.

* 7havici napéti a proud mély hodnotu: U = 40 kV, | = 300 mA
* Ky 1 je pro méd nejsiingji. (A = 1,540562 A)
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6.2 Mrizkovy parametr GaN

Nejprve byl proveden celkovy orientaéni sken symetrické difrakce®, abychom ziskali

predstavu o tom, pfi jakych thlech dochazi ke splnéni Braggovy rovnice.

MQW/GaN, 26/6, CuKa.,
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Obr. 37: Zavislost poctu pulzii za sekundu (cps) na vihlu 26. Cps je v logaritmickém méritku.

Na Obr. 37 je patrné, Ze k difrakci dochazi ve tfech ptipadech (ptiblizné 35°,73°,125°).

GaN ma hexagonalni strukturu a povrch vzorku byl rovnobézny se systémem miizkovych

rovin (001). V difraktogramu vidime difrakce 2., 4. a 6. fadu na rovinach (001). Zbyla

maxima jsou nejspise dusledkem prosvitani safiru, na kterém je vrstva vypéstovana. Pro n=2

se jedna o difrakci (002), pro n=4 o difrakci (004) a pro n=6 o difrakci (006). Déale byly

proméieny jednotlivé difrakce v HR (high resolution). Pro ziskani mfizkového parametru

substratu (za substrat pokladame krystal GaN, protoze vrstva GaN byla na ptivodni safirové

podlozce vypéstovana v tak velké tlouSt’ce, Ze krystal pod ni témét v difrakci nevidime) byla

pouzita Braggova rovnice.

Tab. 2: Vypoditané miizkové parametry pro jednotlivé iddy difrakce.

n 20 [deg] O [deg] d [nm]

2 34,537 17,2685 0,259485
4 72,848 36,4240 0,259460
6 125,908 62,9540 0,259458

Vysledna hodnota mfizkového parametru®;

> Pro symetrickou difrakci plati: Ghel dopadu se rovna dhlu odrazu.

® Standardni vypocet pomoci smérodatné odchylky.
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d =(0,25947 £ 0,00004) nm

Jako tabulkova hodnota se uvadi d=0,25945 nm.

6.3 Tloust’ka a pocet vrstev v aktivni oblasti kvantovych jam

Jak uz bylo uvedeno vySe, cilem tohoto meéfeni je ziskat hodnotu miizkového
parametru vypéstované vrstvy (jde o supermiizku, kdy se dany piedpis ristu vybrané
struktury nékolikrat identicky opakuje, hleddme ,,rozmér periodicity*) a jeji presnou tloustku.
Pro vypocet obou hodnot vychazime ze zdkladni Braggovy rovnice. NapiSeme si rovnici

obecn¢ pro dva po sob¢ nasledujici fady difrakce:
2d sinf,,; =(n+1)4 (6.1)
2d sinf, =nAi (6.2)
Po odecteni obou rovnic se zbavime n a vyjde rovnice:
2d sinf,,; —2d sinf, =1 (6.3)

Pro vypocet parametru d plati vztah:

d = A (6.4)

- 2 (Sin 9n+1—Sin 971)
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Obr. 38: Méreni difrakce 1. Fadu v high resolution.

Na Obr. 38 je vyznaceno, zjakych maxim ziskame pfislusné parametry. Nejvetsi
maximum pochazi od substratu GaN. Mensi maxima nam ukazuji difrakci na vrstvé
supermiizky. Mezi nimi jsou tzv. fringe. Vznikaji v disledku interference vinéni na obou
rozhranich vrstvy. Znich lze spocitat danou tlouStku celé vypéstované vrstvy pomoci
stejného vztahu, ktery je uveden vyse. Pravé pro toto méteni malych a hustych ,,fringii* bylo
nezbytné pouzit HRXD uspotadani. Pro uplnost dodejme, Ze existence pékné vyvinutych

“fringl” neni samoziejmosti, ale je dokladem mimotadné dokonalosti vypéstované vrstvy.

Po zpracovani dat ze vSech grafii byl vypocten miizkovy parametr jednotlivych vrstev:

Tab. 3: Mrizkovy parametr jednotlivych vrstev (GaN + InGaN).

n 1 2 3 pramér
d [nm] 16,5 16,4 16,8 16,57

Tloustka vrstvy vypoctena z ,,fringi je: d = (165+5) nm

Z vysledkl 1ze vyvodit nékolik zavéri. Z Tab. 3 uvedené vyse je patrné, zZe miizkovy
parametr vrstvy byl vypocitan pro tii fady difrakce primérné 16,57 nm. Tato hodnota nam
tika, jaky je mfizkovy parametr opakujici se vrstvy a zaroven nam tik4, jaka je jeji tlouStka

(vrstva GaN + vrstva InGaN). Celkova tloustka celé vrstvy vypéstované na substratu GaN
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byla vypocitdna na 165 nm. Z toho plyne, Ze na substratu je vypéstovanych 10 stejnych

struktur, jejichz tloustka je pfiblizn€ 16,57 nm.

V dalsi ¢asti méfeni bylo cilem ziskat informaci o tom, jak moc napjatd nebo
relaxovand je vypéstovana vrstva na substratu. Tuto informaci jsme ziskali na zadkladé méteni
asymetrické difrakce. Zde se omezime jen na zavéry plynouci z méteni, aniz bychom uvadéli

jejich dosti slozité teoretické podklady.

Byly zméfeny mapy reciproké miizky reciproké roviny 101 okolo difrakéniho bodu
asymetrické difrakce 105 v obou moznych asymetriich (+ -), ze kterych se dalo usoudit, Ze
vrstva je napjatd. Toto zjisténi bylo plné dokdzano zmétenim piesnych L a H skenl pftes
maxima substratu a jedno vybrané maximum supermiizky. L-sken ve vysokém rozliSeni je na
Obr. 39. Z tohoto skenu jsme vybrali maximum L=4.8578, které je dostate¢né intenzivni a
ptitom dostate¢né daleko od maxima substratu (L=5). Na Obr. 40 je vidét, ze maximum
H-skenu lezi stejné jako pro maximum substratu v hodnoté H=1, coz je smérodatné pro zavér,

7e vrstva zustala plné napjata.

105+, HR CuKot,
1,E404
|
|
1,E+03 I
I
1,E+02 il
17}
o
[S)
1,E401
1,E+00 —
(AT AR e b
reor .V S : : :
4,8 4,85 4,9 4,95 5 5,05 5,1
L[001]

Obr. 39: L-sken asymetrické difrakce 105+. Naznacen bod 4,8578.
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Obr. 40: Méreni polohy difrakce vrstvy v reciprokém prostoru (tzv. H-sken).
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7 Fotoluminiscence

Mgéfeni fotoluminiscence probihalo ve FZU v Praze v oddé&leni Polovodi&t. Schéma
aparatury je zobrazeno na Obr. 41. Na Obr. 42 je foto aparatury. Jako excita¢ni zdroj byl pouzit
polovodicovy laser LD-375 s vykonem P = 70 mW. Excita¢ni vinova délka byla 375 nm.
Paprsek prochazel ptes ptrerusovac (s frekvenci 33 Hz) na vzorek, ktery byl umistén na
kfemikové podlozce. Kfemik ma $itku zakazaného pasu 1,11 eV a je nepfimy polovodi¢, tedy
intenzita pfipadné luminiscence pii pokojové teploté¢ bude velmi mald. Spektralné méfime
V jiné oblasti, tim pddem mame jistotu, Ze méfime pouze luminiscenci vzorku. Vzorek byl
umistén v jednom ohnisku eliptického zrcadla, v druhém ohnisku byla vstupni §térbina
monochromatoru, aby co nejvice emitovaného svétla bylo detekovano. Byl pouzit
monochromator SDL1 se dvéma miizkami (kazda méla 600 vrypu na 1 mm).
Za monochromatorem byl umistén fotonasobi¢ FN — GaAs se zesilenim G = 10°. Spektralni
Sitka tohoto fotonasobi¢e je 1,6 nm na 1 mm Stérbiny. Velkou vyhodou je, Ze tento
fotonasobi¢ ma stejnou citlivost v oblasti od 400 nm do 800 nm. Citlivost byla nastavena na
1 mV. Synchronni detektor byl pouzit PAR 2505.

excitacni prerusovac
zdroj B f=33 Hz &2

v

hronni zpracovani
L | fotonasobi¢ || =Y
otonésobit | C> detektor = dat

vzorek |LC» | monochromator | C»

Obr. 41: Schéma aparatury pro mérent fotoluminiscence.
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Obr. 42: Foto aparatury na oddéleni polovodicii FZU, na které se méFila fotoluminiscence.

7.1 Prvni struktura

— 1. struktura B

— 1. struktura D
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Obr. 43: Fotoluminiscencni spektra prvni struktury pro dva vzorky z téze desky s oznacenim B a D, 1¢=375 nm,
P=70 mWw.

Na Obr. 43 je zobrazen graf fotoluminiscenéniho spektra prvniho typu nano-
heterostruktury pro dva vzorky. Ze ¢tyt palcové desky byly vyfiznuty mensi vzorky, které pak
byly nasledné méteny. V tomto piipade byl vzorek s oznacenim B vytiznut na okraji desky a

vzorek s oznacenim D byl vytiznut vedle ptedchoziho, ale smérem do stfedu desky. Z grafu je
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patrné, Ze spektra se 1isi. Rozdil v pozicich maxima jsou 3 nanometry. Teoreticky by méla ob&
maxima byt totozna, protoze se jednalo o jeden typ struktury pii jedné vyrobé. Ale prakticky
dochazi pii vyrobé k nehomogenitdm. Specidlné na okrajich mohou mit vytvofené vrstvy
nepatrné jiné parametry neZz je tomu uprostied vzorku. Luminiscen¢ni pasy s maximy 450 nm

a 453 nm pochazi z kvantové jamy. Intenzita je velka a je to zptisobeno tim, ze budime piimo

kvantovou jamu.
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Obr. 44: Fotoluminiscencni spektrum prvni struktury s pouZitim filtrii na sniZeni intenzity buzeni laserem,
Aex=375 nm, P=70 mW, plosnda hustota 10 W/em? pri 100 % intenzité.

Na Obr. 44 jsou porovnana 4 normalizovana fotoluminiscencni spektra téZe struktury
ziskana pfi rGzné intenzité buzeni. Byly pouzZity dva filtry, které propusti 10 % zafeni,
respektive 1 % zareni. Nejprve byl pouZit pouze prvni filtr, poté pouze druhy filtr a nakonec
oba dva dohromady. Ziskali jsme tedy méfeni pii 100 % intenzité, 10 % intenzité, 1 %
intenzité a nakonec pii 0,1 % intenzité. Hustota dopadajiciho zafeni na vzorek byla pii 100 %
intenzitd 10 W/cm?. To znamend, Ze pro 10 % to bylo 1 W/em?, nasledné 0,1 W/ecm? a
nakonec 0,01 W/cm?. Z grafu je ziejmé, e se sniZujici se intenzitou buzeni dochézi ke zméng

poméru intenzit luminiscence modrého pasu pochazejiciho z MQW a Zlutého pasu
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s maximem kolem 550 nm. Jedna se o nezadouci pas, ktery je potieba co nejvice potlacit pro

budouci aplikaéni vyuziti této struktury.

Maximum emise z kvantové jamy je pii vSech téchto méfenich stejnd (445 nm).
Pii méfenich dochazi k chybam + 2 nm. Reprodukovatelnost nasich méfeni je tedy velice
dobra. Pokud tuto hodnotu porovname s hodnotami maxim na Obr. 43, zjistime, Ze opét doslo
K mirnému posunu. JelikoZz se jednd o stejnou strukturu ze stejné desky, mélo by byt
maximum na stejné pozici. Ale méfeni spekter s filtry bylo provadéno na vzorku, ktery byl
vyfiznut na jiné ¢asti desky. Proto je maximum posunuto asi o 5 nanometra (respektive 8 nm)

nez u piedchozich méfeni.

Z Obr. 44 1ze také ziskat informace o tom, jaky je pomér intenzit luminiscenénich pasi
kvantové jamy a Zlutého pasu. Pro ziskani této informace bylo potieba vypocitat plochu pod
kiivkou pomoci integralu. V Tab. 4 jsou zobrazeny vypoltené hodnoty pro vsSechny
luminiscencéni pasy. Zpracovani probihalo pomoci programu Origin a funkce Integrate

multiple peaks.

Tab. 4: Vypocitané plochy pod kiivkami a jejich pomér pri riizné intenzité buzeni.

Lum. pas QW (410 - 485 nm) | Zluty pas (485 - 650 nm) Pomér QW/zluty

100% 20,246 2,313 8,75

Lum. pas QW (410 - 485 nm) | Zluty pas (485 - 650 nm) Pomér QW/zluty

10% 20,201 2,772 7,29

Lum. pads QW (410 - 485 nm) | Zluty pas (485 - 650 nm) Pomér QW/zZluty

1,0% 19,15 9,974 1,92

Lum. pas QW (410 - 485 nm) | Zluty pas (485 - 650 nm) Pomér QW/zZluty

0,1% 17,906 22,921 0,78

Pii buzeni bez filtru (100 % intenzita) je intenzita luminiscencniho pasu kvantové
Jjémy asi 8,7 krat vétsi neZ intenzita zlutého pasu. Tento pomér se vyrazné sniZzuje pii mensi
intenzité¢ buzeni. Pfi 0,1 % intenzity buzeni uz intenzita zlutého pasu pted¢i intenzitu
luminiscen¢niho pasu kvantové jamy a pomeér je 0,78. To znamena, Ze pii této malé intenzité
buzeni je zluty pas 1/0,78 = 1,28 krat intenzivnéj$i nez luminiscencni pas kvantové jamy.

To je velice nepiijemny fakt pro realné aplikace.
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7.2 Druha struktura
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Obr. 45: Fotoluminiscencni spektrum druhé struktury vzorku A2, 1=375 nm, P=70 mW.

Na Obr. 45 je fotoluminiscenéni spektrum druhého typu nano-heterostruktury. Jsou zde

vidét rozdily oproti pfedchozimu typu struktury. A to je pozice maxima luminiscen¢niho pasu

kvantoveé jamy. U této struktury doslo k posunu do kratSich vinovych délek. Maximum je u

410 nanometrd. Jedna se o posun asi 0 40 nanometrii. Diivodem je jiny obsah india Vv ternarni

slouceniné InGaN jak uz bylo popsano dfive. Jelikoz intenzita buzeni byla 100 %, tak se

Vv tomto piipadé zluty pas neprojevuje. Na grafu je patrny mirny nartist u 550 nm, ale je velice

maly. Méfeni muselo byt provadéno od 400 nanometrd, protoze pouzita miizka 600 vrypt na

1 mm pracuje ve spektralni oblasti 400 — 1000 nm. Proto neni na grafu cely luminiscen¢ni pas

kvantové jamy. Meéfeni bylo provadéno pouze do 725 nm, aby zde nedochézelo

k neptesnostem méteni v disledku dvojnasobku vinové délky budiciho laseru (375 nm).
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Obr. 46: Fotoluminiscencni spektrum druhého typu struktury vzorku A2 s pouzitim filtrii na snizeni intenzity
buzeni laserem, }ex=375 nm, P=70 mW, ploina hustota 10 W/em? pii 100 % intenzité.

Na Obr. 46 jsou opét zobrazena fotoluminiscen¢ni spektra druhého typu vzorku pfi
100 % intenzité buzeni a pii 1 % intenzité buzeni. Stejné jako v ptipadé prvniho typu
struktury je zde stejny trend. Pfi sniZeni intenzity buzeni dochazi k narGstu Zlutého pasu
kolem 550 nm. Oproti méteni prvniho typu struktury zde také dochazi k mirné zméné tvaru
luminiscen¢niho pasu kvantové jamy. Pro 100 % intenzitu buzeni je maximum u 410 nm a
pro 1% intenzitu buzeni je to 411 nm. Tento posun maxima je zplisoben nepiesnosti méfent,
protoze odchylka u téchto méfeni byva + 2 nm. Tvar luminiscenéniho pasu kvantové jamy je
nepatrné odlisny. Mohlo by to byt zplisobeno zménou (posunem) optické cesty pii vymeéné

filtra.

Opcét je dilezité a vypovidajici znat pomér intenzit luminiscenéniho pasu kvantové
jamy a zlutého pasu. Jako v piipadé prvni struktury byl integral vypoéten v programu Origin
pomoci funkce Integrate multiple peaks. ProtoZe luminiscen¢ni pas kvantové jamy neni cely

na grafu znazornén (z dtvodu, které jsem uvadél vyse), pridal jsem si pas od 410 nanometri
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do 370 nanometrti pomoci hodnot z pravé strany luminiscen¢niho pasu. Potom bylo mozno

vypocitat plochu pod timto pasem. Vysledky jsou Vv Tab. 5.

Tab. 5: Vypoctené plochy pod kifiivkami obou pdsii a jejich pomér pro vzorek A2.

Lum. pas QW (370 - 450 nm) | Zluty pas (500 - 650 nm) | Pomér QW/zluty

100% 19,09 2,74 6,97
Lum. pas QW (370 - 450 nm) | Zluty pas (475 - 675 nm) | Pomér QW/ Zluty

1% 20,79 23,72 0,88

Pti 100 % intenzité buzeni je intenzita luminiscenéniho pasu kvantové jamy 6,97 krat
vétsi nez zlutého pasu. Pii malé intenzité buzeni (1 %) se pomé&r obrati a intenzita Zlutého
pasu je 1/0,88 = 1,13 krat vétsi nez intenzita luminiscen¢niho pasu kvantové jamy. Jedna se o
stejny trend jako U ptredchozi struktury, ale pomér je u této druhé struktury vétsi nez u prvni

struktury. To znamena, ze doslo ke snizeni intenzity zlutého pasu.
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Obr. 47: Fotoluminiscencni spektrum druhého typu struktury vzorku Al s pouZitim filtrii na sniZeni intenzity
buzeni laserem, Ae=375 nm, P=70 mW, plosna hustota 10 W/cmzpﬁ 100 % intenczite.
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Na Obr. 47 jsou fotoluminiscencni spektra druhého typu struktury vzorku A1 pii 100 %
intenzité, 1 % intenzit¢ a 0,1 % intenzité buzeni. Dochazi K nartstu Zlutého pasu, ale neni to
tak vyrazné jako u vzorku A2. Maximum luminiscen¢niho pasu kvantové jamy je u 408 nm.
Tvar maxima je totozny u vSech tfech méfeni. Vypocet poméru intenzit luminiscen¢niho péasu

kvantové jamy a zlutého pasu je v Tab. 6.

Tab. 6: Vypoctené plochy pod kifivkami obou pdsii a jejich pomér pro vzorek Al.

Lum. pas QW (377 - 440 nm) Zluty pas (475 - 625 nm) Pomér QW/zZluty
100% 18,06 1,61 11,22

Lum. pas QW (377 - 440 nm) Zluty pas (450 - 615 nm) Pomér QW/zZluty
1% 18,07 4,04 4,47

Lum. pas QW (377 - 440 nm) |  Zluty pas (450 - 615 nm) Pomér QW/zZluty
0,1% 18,201 5,71 3,19

Pti 100 % intenzité buzeni je intenzita luminiscenéniho pasu kvantové jamy 11,22 krat
vetsi nez zlutého pasu. Pfi malé intenzité buzeni (1 %) je pomér 4,47. Vyrazné tedy doslo ke

snizeni intenzity zZlutého pasu oproti prvnimu typu struktury.
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7.3 Porovnani prvni a druhé struktury
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Obr. 48: Fotoluminiscencni spektra obou struktur, Ae=375 nm, P=70 mW.

Na Obr. 48 je porovnani prvni a druhé struktury. Nejvétsi rozdil je v posunu maxima
luminiscen¢niho pasu kvantové jamy od 445 nm na 410 nm. Byla snaha dostate¢né oddélit
luminiscencni pas kvantové jamy a Zluty pas, aby se mohl pii aplikacich pouzit filtr na
odstranéni pomalého zlutého pasu. Na grafu je vidét, Ze vyraznd zména u Zlutého pasu
nenastala. Tento pas pravdépodobné pochazi z defektl a poruch v heterostruktufe, a proto se

pozice vyrazné¢ nemeni.

Co se ale zménilo, je intenzita zlutého pasu, jak bylo vypocitano vyse. V Tab. 7 je
porovnani pomért luminiscenéniho pasu kvantové jamy (QW) a zlutého pasu pro vSechny tfi
méfené vzorky. Porovnanim 1. struktury a 2. struktury (vzorek Al) lze fici, ze doSlo ke
snizeni intenzity Zlutého pasu. Vzorek A2 (také druha struktura) tento trend nepotvrzuje.
U tohoto vzorku je naopak intenzita zlutého pasu vétsi nez u prvniho vzorku. Pravdépodobné
to bude zpusobeno tim, ze vzorek A2 byl vyfiznut u okraje desky a tudiz kvalita vrstev nebyla

takova jako uprostied desky. Na okrajich je mnohem vice defektt, které jsou pravdépodobné
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pricinou zlutého pasu. Proto hodnoty neodpovidaji vzorku A1 a jsou i horsi nez hodnoty prvni

struktury.

Tab. 7: Porovndni poméri luminiscencéniho pdsu kvantové jamy a Zlutého pdsu pro vSechny vzorky. Chyba
hodnot + 1. Plosnd hustota pii 100 % intenzité buzeni je 10 W/cm®.

Buzeni 375 nm 1. struktura 2. struktura A2 (kraj) |2. struktura A1l (stfed)
100% 8,75 6,97 11,22
10% 7,29 --- -
1% 1,92 0,88 4,47
0,1% 0,78 --- 3,19

Chyba hodnot vTab. 7 je + 1. Je zpiusobena nepiesnym odeCtem okraju
luminiscen¢nich pési, odkud by mél probihat vypocet ploch pod kiivkami. Déle také vSechna
meéteni nebyla provedena ve stejny den a pfi stejném nastaveni. PfedevSim nastaveni laseru
mohlo byt trochu odli$né, a to mohlo ovlivnit vysledné hodnoty. Intenzita buzeni ovliviiuje
luminiscen¢ni pas kvantové jamy. U zlutého pasu dochazi pii urcité intenzité¢ buzeni
k saturaci. Defekty a dalsi pfimési, které zplsobuji Zluty pas, jsou obsazeny ve struktuie
vV kone¢ném mnozstvi, a proto pfi dostatecné velké intenzité¢ buzeni dojde k saturaci a zluty
pas se dale nezvysuje. Naopak v kvantové jame se pocet elektron-dérovych pari stale zvysuje

s intenzitou buzeni a nedochazi k saturaci. Proto nastaveni laseru také ovliviiuje vysledky.
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8 Radioluminiscence, luminiscenéni dosvit a

fotoluminiscence

Me¢éieni radioluminiscence, fotoluminiscence a luminiscencniho dosvitu probihalo ve
FZU u Ing. Vitézslava Jarého, PhD. na oddé&leni optickych materialil, které je vedené

Ing. Martinem Niklem, CSc. Byla zkoumana druhd struktura a konkrétné vzorek A2. Foto

aparatury je na Obr. 49.

Obr. 49: Foto aparatury, na které byla mérena radioluminiscence, excitacni a emisni spektra fotoluminiscence a
luminiscencni dosvit.

8.1 Fotoluminiscence — excita¢ni a emisni spektra
Me¢fteni emisniho spektra probiha tak, ze je nastavena fixni vinova délka u excitacniho

monochromatoru. To znamend, Ze buzeni vzorku probihd pomoci fixni vinové délky.

U meéfeni excitacniho spektra je to naopak. Mame nastavenu fixni vinovou délku u
emisniho monochromatoru. Vystupni vinova délka je tedy stale stejnéd a excitace probiha ptes

Skalu vinovych délek.

Schéma aparatury, na které probihalo méfeni excitatnich a emisnich spekter, je

zobrazeno na Obr. 50.
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Obr. 50: Schéma aparatury na méreni excitacnich a emisnich spekter.

Pro méfeni byla pouzita deuteriovd lampa, ktera md maximum intenzity emise u

160 nm. Dale byly pouzity dva monochromatory. Jeden pied vzorkem (excitacni) a druhy za

vzorkem (emisni). Zafeni z emisniho monochromatoru putovalo do fotondsobice TBX-04

(IBH Scotland), ktery byl chlazen Peltierovym ¢lankem. Signal z fotonasobic¢e putoval do

synchronniho detektoru. Nasledovalo zpracovani dat v pocitaci.
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Obr. 51: Excitacni spektrum vzorku A2 (druha struktura). Excitace v rozmezi 190 — 500 nm. Fixni emisni vinovd

délka 550 nm.

Na Obr. 51 je graf excitacniho spektra. Excitace probihala v rozmezi vinovych délek

190 — 500 nm. Emisni vlnova délka byla fixni 550 nm. Byl pouZit filtr pfed emisnim
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monochromatorem, ktery propoustél svétlo od 510 nm vysSe. Tim se zajistilo, aby do emisniho
monochromatoru neproslo svétlo ze zdroje. Maximalni intenzita buzeni byla u 362 nm, jak je
patrné na grafu. Absorpce pfichdzejiciho zafeni v kvantové struktutfe probiha vyhradné v GaN
(vetsi tloust’ka vrstev bariér nez vrstev InGaN). GaN ma Sitku zakézaného pasu 3,44 eV. Po
piepoctu této energie na vinovou délku ziskdme hodnotu 360 nm. Tato hodnota viceméné
odpovida namétené hodnotou. Pro emisi na vinové délce 550 nm je tedy nejucinnéjsi buzeni
na vlnové délce 362 nm. Trend kiivky na Obr. 51 potvrzuje domnénku, ze absorpce zareni
probiha v GaN. Pii snizovani energie excitatniho zafeni (delsi vlnova délka) dochazi
K rapidnimu poklesu emise. Energie neni dostate¢nd, aby piekonala zakazany pas GaN a
excitovala elektrony z valen¢niho pasu do vodivostniho pasu. Divod nartstu kiivky u 200 nm

je nejasny. Mozna je to zptisobeno svétlem ze zdroje.
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Obr. 52: Emisni spektrum vzorku A2 (druhd struktura). Fixni excitacni vinova délka 362 nm. Emisni spektrum v
rozmezi 420 — 800 nm.

Na Obr. 52 je graf emisniho spektra pfi fixni excitaéni vlnové délce 362 nm. Toto
emisni spektrum je v rozmezi 420 — 800 nm. Z grafu je patrné, Ze maximum zlutého pasu,
které se objevuje v emisnim spektru, je u 551 nm. FWHM (full width at half maximum) toho

pasu je 118 nm.

79



1,0 +

max. 558 nm

0,8 4

2

0,6

0.4

2

Normalized

0,2 4

max. 413 nm

0,0 4

2

1 I I 1
300 350 400 450 500 550 600 650 7OO 750 800 &850
Wavelength (nm)

Obr. 53: Emisni spektrum vzorku A2 (druhd struktura). Fixni excitacni vinova délka 340 nm. Emisni spektrum v
rozmezi 380 — 800 nm.

Na Obr. 53 je dalsi fotoluminiscenéni emisni spektrum. Excitacni vinova délka byla
340 nm a rozsah emisniho spektra byl od 380 nm do 800 nm. Jsou zde vidét dvé maxima.
Prvni je u 413 nm a je vyrazn¢ mensi nez druhé, které je u 558 nm. Toto druhé maximum je
jiz zminéné Zluté spektrum a je podobné jako u emisniho spektra na Obr. 52. Maximum u
413 nm pochdzi z kvantové jamy. Jedna se o zddouci emisi na rozdil od zlutého spektra, které
je nezadouci. Podle ocekavani je intenzita Zzlutého pasu vyrazn€ véEtsSi nez intenzita
luminiscen¢niho pasu kvantové jamy. Intenzita buzeni neni tak velka jako pfi buzeni laserem.
Proto je toto spektrum velice podobné jako pii buzeni rtg zafenim (radioluminiscence).

FWHM (full width at half maximum) zlutého pasu je 126 nm.
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8.2 Radioluminiscence
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Obr. 54: Radioluminiscencni spektrum vzorku A2 (druhd struktura).

Na Obr. 54 je radioluminiscenéni spektrum druhé struktury vzorku A2. Jak je z tohoto
grafu patrné, pfi buzeni pomoci rtg zafeni je v emisnim spektru dominantni pomaly Zluty pas.
Maximum tohoto pasu je okolo 550 nm (podle pfedchozich fotoluminiscenénich méfeni by
mélo byt u 557 nm). Nelze to ptfesné urcit, protoze Sum je pomérné velky a nelze tedy piesné
urcit maximum. Emise kvantové jamy, kterd je nékde u 410 nm, tam neni vidét. UZ pfi metfeni
fotoluminiscenéni emise pii pouziti filtrli byl vidét trend, kdy pii sniZovani intenzity budiciho
zéateni dochézelo k nartstu zlutého pasu. A z radioluminiscencniho spektra je tedy patrné, ze
pii pouZiti rtg zateni pii buzeni je dominantni pomaly Zluty pas a rychly emisni pas kvantové
jamy tam prakticky neni. Intenzita buzeni neni tak velkd, takze nevybudi dostatek elektron-
dérovych parit do kvantové jamy, a proto intenzita luminiscen¢niho péasu kvantové jamy je
vyrazné mensi nez intenzita zlutého pasu. Tento jev je velice nepiijemny pro uplatnéni této
struktury v riznych aplikacich, kde je potieba detekovat rtg zafeni nebo elektrony. Na zakladé
tohoto méteni se da ocekavat, Ze pi1 detekci elektront bude emisni spektrum velice podobné

tomu radioluminiscen¢nimu.
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8.3 Absorbance
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Obr. 55: Absorpcni spektrum vzorku A2 (druhd struktura).

Na Obr. 55 je absorp¢ni spektrum druhé struktury vzorku A2. Absorpéni hrana je patrna
u 360 nm. V piepoctu na energii v elektronvoltech to je 3,44 eV. Jedna se o Sitku zakdzaného
pasu nitridu galit¢ho. U delSich vinovych délek nedochazi k absorpci, protoze dopadajici
zéateni nemd dostateCnou energii na excitaci elektronii z valen¢niho pasu do vodivostniho péasu
GaN. U kratSich vinovych délek k absorpci dochazi, protoZe energie uz je dostatecna na
pfekonani zakdzaného pasu. Je zajimavé pozorovat, pro¢ dochazi k mirnému poklesu
absorbance u 250 nm. Pravdépodobné to bude zplsobeno tim, Ze ve struktufe existuji
energetické stavy, které maji vyssi pravdépodobnost zachyceni elektronu nez jiné, a proto se
hodnoty absorbance nepatrné 1i8i. Kazdopadné to ale neméni nic na tom, Ze absorp¢ni hrana je
u 360 nm. Jednd se o ocekdvané chovani absorpéni kiivky. V grafu lze jesté vidét, Ze pfi

delsich vinovych délkach se projevuje Fabry-Perotlv rezonator.
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8.4 Luminiscenc¢ni dosvit

Meéieni luminiscencniho dosvitu probihalo na vzorku A2 (jedna se o druhou strukturu).
Schéma aparatury je na Obr. 56. Excita¢ni zdroj posle pulz do synchroniza¢niho fotonasobice a
dale do time-to-amplitude konvertoru jako startujici pulz. Poté, co fotonasobi¢ detekuje prvni
foton piichazejici ze vzorku, vystupni pulz putuje také do time-to-amplitude konvertoru jako
,zastavujici® pulz. Casovy interval mezi startujicim a ,,zastavujicim“ pulzem je konvertovan
na napéti. Tyto jednotky jsou pfifazeny soucasnému kanalu v multikanalovém analyzatoru
(MCA). Po mnoha opakovani méticiho cyklu je vytvorena ktivka rychlosti dosvitu v paméti
MCA. Je patrné, Ze x-ova osa je pii vystupu z MCA v kanalech. Je potieba znat, kolik

nanosekund je jeden kanal a piepocitat x-ovou osu na ¢asovou osu [37].

emisni R
=*| monochrométor =>| fotonasobic

o @ sTOP

excitaéni konvertor multikanalovy
monochrométor TAC 0> analyzator
G ﬁ START
excrtacni synchronizaéni
zdroj = fotonasobit

Obr. 56: Schéma aparatury pro méieni rychlosti dosvitu.

Jako excita¢ni zdroj byla pouzita LED dioda v nanosekundovém pulznim rezimu.
Vyhoda LED je vtom, ze pulz je staly, ma carové spektrum a intenzita pulzu je velka.
Excitacni 1 emisni monochromator mély nastavenou fixni hodnotu. U excita¢niho
monochromatoru se jednalo o 362 nm (339 nm respektive) a u emisniho monochromatoru
550 nm (415 nm respektive). Opét byl pouzit fotonasobic TBX (IBH Scotland), ktery byl
chlazen Peltierem. Pro zpracovani namétenych dat byl pouzit SPESTRASOLVE software od

Ames Photonics.
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Obr. 57: Fotoluminiscencni dosvit Zlutého pasu. Excitace pomoci nano LED 362 nm. Emise 550 nm. Casovy
interval je 13,306 ns na jeden kandal.

Na Obr. 57 je kiivka fotoluminiscen¢niho dosvitu zlutého pasu. Je zde také vidét modra
kiivka. Modra kiivka je fitovani nameéfenych dat, které bylo provedeno pomoci
SPESTRASOLVE softwaru. Jedna se o dvou-exponencidlni fit. Rovnice tohoto fitovani je
také v Obr. 57. Dosvit zlutého pasu je tedy piiblizné dvou-exponencialni s dobami Zivota

kolem 375 ns a 2290 ns.
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Obr. 58: Fotoluminiscencni dosvit luminiscencniho pdsu kvantové jamy. Excitace pomoci nano LED 339 nm.
Emise 415 nm. Casovy interval je 0,208 ns na jeden kandal.

Na Obr. 58 je fotoluminiscencni dosvit luminiscenéniho pasu kvantové jamy. Opét je
zde modra kiivka, ktera odpovida fitovani naméfenych dat. V tomto ptipadé se jedna o tfi-
exponencialni fitovani. Rovnice fitovani je také vidét na Obr. 58. Dosvit tohoto modrého pasu

je ptiblizné 0,44 ns a 3,3 ns.

Porovnanim Obr. 57 a Obr. 58 muzeme ziskat pfedstavu o tom, jak rychlé jsou jednotlivé
¢asti spektra tohoto vzorku. MuZzeme zde vidét, Ze Zluty pas ma vyrazné delsi dobu Zivota
V porovndni s rychlym modrym pasem. To je neZadouci ve vyuZiti tohoto vzorku jako
scintilaéniho detektoru. Zluty pas je mnohem intenzivn&j§i pfi buzeni rtg zateni. Je i vyrazné

pomalejsi.
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9 Shrnuti vysledku

Tato diplomova prace je soucasti velkého projektu na ptipravu a realizaci rychlych a
uc¢innych scintilatori na bazi mnohondsobnych InGaN/GaN kvantovych jam. Mym ukolem
bylo podilet se na méteni externé piipravenych struktur, vyhodnocovat provedend méieni a na
zékladé téchto vysledkl se podilet na optimalizaci novych struktur. V diplomové praci jsou

uvedena méieni, ktera byla provadéna na dvou typech struktur.

Pii méfeni homogenity, které probihalo na dvou vzorcich druhého typu struktury, bylo
cilem zjistit, zda pfipravené struktury jsou homogenni po celém svém povrchu. Tato zjisténi
jsou velice dulezita, protoze pro aplikacni vyuziti se pouzivaji vykruzky, které se vyfezavaji
Z dvoupalcovych desek. Téz informace o homogenité¢ celé¢ dvoupalcové desky je velice
dilezita. Byla provedena dvé méfeni, ktera se liSila usporadanim aparatury. Méteni, kdy
snimame obraz kamerou ze stejné strany jako dopada rtg zateni (viz. odstavec 5.2), je
vzorek sniman pod uréitym thlem, a proto kamera byla zaostifena pouze ve stfedu obrazu a na
krajich byla rozostfend. Intenzity emise celkového spektra (modrého spektra i zlutého) byly
stejné pro oba dva vzorky. Intenzita zluté emise byla asi 2,7 krat vétsi nez intenzita modré
emise pii buzeni aktivni vrstvy, pfi¢emz pfi buzeni ze strany substratu byla intenzita téchto
spekter stejna. To bylo pozorovano pii obou méfenich. Velice dilezitym zjisténim bylo, Ze se
u obou vzorki objevovaly intenzivnéjsi oblasti na jejich okrajich, které nebyly stejné u obou
vzorkli (Al a A3). PfiCina tohoto chovéani neni zcela znama. Jedna z domnének je, Ze
ditvodem intenzivnéjsi oblasti jsou defekty, které jsou na okrajich vice nez u stfedu vzorku.
Ale na zakladé¢ Obr. 19 a Obr. 23 Ize konstatovat, Ze pfi buzeni substratu se intenzivnéjsi oblasti
na okrajich objevuji u zlutého spektra, ale u modrého spektra nikoli. Zkoumani tohoto jevu a
objasnéni intenzivngjSich oblasti na okrajich vzorkti bude piredmétem dal§iho zkoumani

Vv probihajicim projektu.

Dalsi cast byla zaméfena na méteni rentgenové difrakce. V této ¢asti bylo cilem zjistit
miizkovy parametr podkladové vrstvy (GaN) a dale zjistit tloustku a pocet vrstev v aktivni
oblasti mnohonasobnych kvantovych jam. Méteni probihalo na struktufe prvniho typu a bylo
zjisténo, ze tato struktura obsahuje deset vrstev o celkové tloust’ce 165 nm. To se neshoduje
se zaddnim pfipravy struktury, kde bylo poZadovano pfipravit jedendct vrstev v aktivni
oblasti. Dale bylo zjisténo, ze vrstvy aktivni oblasti zistaly zcela napjaté a nedoslo k relaxaci

téchto vrstev. Toto zjisténi je pozitivni.
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Me¢feni fotoluminiscence probihalo postupné na obou dvou typech struktur.
Z vysledkt lze vidét, ze doslo k posunu luminiscen¢niho pasu kvantové jamy vice do modré
oblasti (viz. Obr. 48). Dale byla méfena fotoluminiscence pii rizné intenzité¢ buzeni. Tato
méfeni nam poskytla informace o tom, jak se méni intenzita zlutého pasu pii rizné intenzité
buzeni. Podle ocekavani byl zluty pas vyrazngjsi pti malé intenzité buzeni. Pti velké intenzité
buzeni dochazi k saturaci zlutého péasu. Proto je luminiscencni pas kvantové jamy mnohem
intenzivnéj$i nez zluty pas a pii malé intenzité je to naopak. Pti zpracovani byly vypocteny
pomeéry integralnich intenzit Zlutého pasu a luminiscencniho pasu kvantové jamy ze vSech

meéieni. Tyto vysledky jsou shrnuty v Tab. 7.

24

Rychlost dosvitu ndm napovi, zda pfipravena struktura je vhodna pro aplikacni vyuziti ¢i
nikoli. Byly zméteny fotoluminiscenéni dosvity obou past (luminiscencni pas kvantové jamy
a zluty pas). Casové konstanty luminiscenéniho dosvitu pii aproximaci dvéma
exponencialnimi funkcemi dosahly hodnot u Zlutého pasu 375 ns a 2290 ns a u
luminiscen¢niho pasu kvantové jamy 0,44 ns a 3,3 ns. Z vysledkt vyplyva, ze zluty pas je
vyrazné pomalejsi nez modry pés. To je nepiijemny fakt, ktery komplikuje aplikacni vyuziti
téchto struktur. Ale na druhou stranu rychlost luminiscenéniho pdsu kvantové jamy je
dostatecna a v porovnani s dnes b&ézné pouZzivanymi scintilatory je vyrazné rychlejsi. U bézné

pouzivanych scintilatort je doba dosvitu v fadech desitek aZ stovek nanosekund (viz. Tab. 1).
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10 Zavér

V ramci diplomové prace jsem se seznamil se scintilaénim mechanismem,
scintilanimi materidly a parametry scintilator. Poté jsem se zaméiil na polovodicové
scintilatory. Nejvhodnéjsi metodou piipravy nitridovych struktur je plynnéd epitaxe
z organokovovych materiald, které je popsana blize v teoretické ¢asti. V ramci experimentalni
Casti jsem se seznamil s principy métfeni Rtg difrakce, fotoluminiscence, radioluminiscence a

luminiscen¢niho dosvitu a podilel jsem se na téchto métenich.

Na zacatku projektu byla navrzena prvni struktura (viz. Obr. 12). U této struktury jsme
se setkali s nasledujicimi problémy. Prvnim problémem je zluty pas v emisnich spektrech,
ktery je pomaly a pfi malé intenzit¢ buzeni je téZ intenzivngj$i nez luminiscencni pas
kvantové jamy. Druhym problémem je silné piezoelektrické pole uvniti struktury (popsano
v odstavci 1.8). Vlivem tohoto pole dochazi k zeSikmeni pasové struktury mnohonasobnych
InGaN/GaN kvantovych jam, coz je pfi¢inou hor$iho ptekryvu vinovych funkci elektronti a
dér. To ma za nasledek, Ze dojde ke zhorSeni intenzity luminiscence a hlavné také
k prodlouzeni doby dosvitu. Proto je potfeba najit vhodnou strukturu, ktera potla¢i tyto

negativni vlivy.

Na zakladé méfeni prvni struktury jsme provedli nékolik zmén u druhé struktury
(viz. Obr. 13). Hlavni zménou bylo ztenéeni vrstvy kvantové jamy, ¢imz se mél zvysit piekryv
elektronové a dérové vinové funkce, a méla se tim zvysit také intenzita excitonového maxima
a zkratit jeho luminiscen¢ni dosvit. Zarovent doslo k posunu luminiscen¢niho pasu kvantoveé
jamy vice do modré oblasti, coz by oddélilo tento pas od zlutého nezadouciho pasu tak, aby
mohl byt pouzit filtr, ktery by Zluty pas odfiltroval. Tohoto cile se vSak nepodafilo zcela
dosahnout, protoze zluty luminiscenéni pas se také posunul ke krat§im vinovym délkam.
ZtenCenim kvantové jamy u druhé struktury se podafilo podstatné zkratit dobu dosvitu
excitonového maxima (0,44 ns a 3,3 ns). Pokud hodnoty porovname s parametry dnes bézné
pouzivanych scintilatort (BGO, YAG:Ce, atd.), je tato struktura vyrazné rychlejsi
(viz. kapitola 1.9).

Mt konkrétni podil na projektu byla méfeni, kterd jsou uvedena v diplomové praci.
Podilel jsem se na méfeni rtg difrakce na prvni struktufe, fotoluminiscence na obou typech
struktur, radioluminiscence a luminiscen¢niho dosvitu na druhé struktufe. Déle jsem méfil
radioluminiscen¢ni homogenitu dvou vzorkli struktury druhého typu. Na zakladé téchto

vysledkt a dal$ich méteni pfipravujeme optimalizaci struktury.
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V ramci pokracovani projektu se planuji dalSi zplsoby, jak zdokonalit scintilacni
strukturu. Bude nutné zvétsit celkovou tloustku aktivni oblasti (tim se zvysi pnuti, které pak
bude potieba snizit), dale zlepsit prekryv elektronové a dérové vinové funkce nebo se naudit
ovlivitovat pomoci technologickych parametri epitaxe intenzitu a polohu pomalého
luminiscen¢niho pasu. Jednou z moznosti, jak zvysit prekryv elektronti a dér v kvantové
jame, je napf. rust epitaxnich vrstev v semipolarnich krystalografickych smérech, aby doslo
ke sniZeni piezoelektrick¢ého pole. Spolu s upravami vlastni heterostruktury (vkladani
hlubokych kvantovych jam, rizna geometrie ten¢ich kvantovych jam, vkladani vrstev AlGaN,
které budou kompenzovat pnuti ve struktufe, ...) se jedna se o novy piistup, kterym by se
projekt mél dale zabyvat tak, aby na konci byla nitridova struktura, ktera pfinese vétsi
pfidanou hodnotu pro diive zminéné aplikace. Na této praci bych se rad podilel v ramci

doktorského studia.
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