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Введение 
 

Для определения совершенства кристал-
лов, а также их дефектности обычно исполь-
зуют традиционные методы, основанные на 
дифракции рентгеновских лучей, электронных 
и нейтронных пучков которые требуют специ-
ального оборудования. Одним из быстрых и 
неразрушающих методов, позволяющих полу-
чить данные с высоким локальным разреше-
нием с большой площади в тонком слое кри-
сталла, является метод генерации второй 
гармоники (ВГ) [1]. Интенсивность гармоники 
и само наличие ее генерации зависит от кри-
сталлической структуры материала, взаимной 
ориентации плоскости поляризации возбуж-
дающего света и кристаллографических плос-
костей кристалла. Формальные вопросы  
подробно рассмотрены в монографии Блом- 
бергена по нелинейной оптике [2], а также 
многочисленных оригинальных работах [3–5]. 
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На основе этого метода созданы автоматизи-
рованные комплексы нелинейно-оптической 
диагностики, позволяющие получать карты 
кристаллического совершенства приповерх-
ностного слоя и объема полупроводниковых 
пластин и пленок, а также изучать угловые 
зависимости ВГ в различных точках образца. 
Метод, например, использовался для контроля 
на различных стадиях процесса создания гете-
роэпитаксиальных структур HgCdTe методом 
МЛЭ [6]. 

 
 

Нелинейно-оптическая диагностика  
в технологии молекулярно-лучевой  

эпитаксии 
 

В настоящей работе описаны возмож- 
ности нелинейно-оптической диагностики 
структурного совершенства полупроводнико-
вых пленок в процессе их синтеза в установке 
МЛЭ по генерации ВГ с использованием им-
пульсно-периодического YAG:Nd лазера [7].  

Рассмотрим случай нормального паде-
ния лазерного луча. Поскольку детектор излу-
чения ВГ располагается на значительном (1 м) 
удалении от пленки, при диаметре луча и 
апертуре детектора 1 мм вся поверхность ге-
нерации тонкого слоя (толщина x  ) укла-
дывается в первую зону Френеля (волны, по-
рожденные различными участками слоя, 
имеют в плоскости детектора одинаковые фа-
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зы), так что результирующая волна генериру-
ется усредненной по поверхности х-слоя не-

линейной поляризацией  P̂ x . Если слой со-

держит разориентированные блоки, участки с 
различной симметрией – величина и направ-

ление  P̂ x  могут существенно отличаться от 

значений, вычисленных на основе тензора не-
линейной восприимчивости 2

ijk
  для идеально-

го кристалла. 
В частности, для аморфных и поликри-

сталлических слоев с полностью случайным 
расположением кристаллитов 0P  . Указан-
ные свойства вектора средней нелинейной по-
ляризации лежат в основе предлагаемого ме-
тода контроля кристаллического качества 
структур. 

Разложим вектор 2P̂   на составляющие, 
параллельную и перпендикулярную вектору 

*E   исходной волны, и представим эти со-
ставляющие в виде: 

 

         2 2* *cos ,P E g x x E S x          (1) 
 

         2 2* *sin ,P E g x x E S x 
         (2) 

 

где g(x) – характеризует кристаллическое ка-
чество (g = 1 для идеального кристалла, g = 0 
для аморфной среды), а (x) – угол между *E   

и  2P̂ x . Располагая перед детектором поля-

роид, можно независимо регистрировать ин-
тенсивность ВГ, порожденную P  и P  ком-

понентами поляризации. 
Для того чтобы связать g и  с регистри-

руемыми зависимостями  2I d
  и  2I d

   

(d – толщина пленки), необходимо решить 
волновое уравнение в пленке с соответствую-
щими условиями на границах пленка-вакуум, 
пленка-подложка с правой частью в виде (1) и 
(2): 

 

   22 * 2 2 * 2 *
0 3 , ,d E dx k E k E x S x

        (3) 

 
где k3 – постоянная распространения ВГ в ва-
кууме k = 2/С; k0 = 2n2/C – постоянная 
распространения ВГ в пленке.  

При этом необходимо учесть, что исход-
ное поле в пленке задается суперпозицией 
двух встречных волн (результат наличия гра-
ниц) – * * * .E E E  

    Величины *E 
  и *E 

  

могут быть рассчитаны заранее для случаев 
падения лазерного луча со стороны вакуума и 
подложки в предположении, что пленка, 
начиная с самых малых толщин, приобретает 
обычные оптические параметры на основной 
частоте (справедливость этого предположения 
может контролироваться по отраженному, ли-
бо прошедшему излучению на основной ча-
стоте). Расчет приводит к следующим выра-
жениям: 

 

 
     

2

2

0

, ,
d

I d G x d S x dx  
                                                       

 (4) 

где 
 

 
     

     

2 2
0 1 0 1

0 1 0 3 0 1 0 3

2
, .

ikx ikx ikx ikx

ikd ikd

k k e k k e E e E e E E
G x d

k k k k e k k k k e

 
   



      
    

                          (5) 

 
При возбуждении ВГ со стороны под-

ложки получаем: 
 

   

   
   

1
3 2 3 2

1

2 1 2 1

3 2 3 2

2 / ;

2

1 / 1 /

/ .

ikd

ikd

E n n n n e

E

n n n n

n n n n e







      
 

     

        

 (6) 

 

При возбуждении ВГ со стороны пленки 
получаем: 

 

   

     
 

1
1 2 1 2

1

2 3 1 2 1 2

2 3

2
1 1 2
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1 / /

1 / ;

2 / ; 2 /

ikd

E n n n n

E

n n e n n n n

n n

k n C k n C


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




      
 

        
 

   

  (7) 
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где n1, n2, n3 – показатели преломления под-
ложки, пленки и вакуума на частоте ; 2

1n   и 
2
2n   – показатели преломления подложки и 

пленки на частоте 2. Эффекты поглощения 
могут быть учтены, если соответствующие n и 
k содержат мнимые добавки. 

Располагая экспериментальными зави-
симостями  2I d

  и  2I d
 , необходимо по-

добрать S  и S , обеспечивающие наилучшее 

совпадение экспериментальных и теоретиче-
ских зависимостей (4). Далее можно опреде-
лить изменение по мере роста пленки харак-
терной ориентации: 

 

     tg /x S x S x            (8) 
 

а затем найти аналогичную зависимость для 
среднего амплитудного значения нелинейной 
поляризуемости g: 

 

     / sin .g x S x x                 (9) 
 
В любой конкретной модели искажений 

кристаллической структуры между g и  су-
ществует жесткая связь, так что располагая (8) 
и (9), можно отдать предпочтение одной из 
возможных моделей. Если есть основания по-
лагать, что преимущественное направление 
нелинейной поляризуемости в пленке не ме-
няется в процессе роста ( = const) – напри-
мер, задано направлением наибольшего от-
клонения плоскости подложки от основной 
кристаллической плоскости, – диагностику 
можно проводить без поляризационного ана-
лиза, измеряя полную интенсивность ВГ: 

 

     
2

2 2 2

0

, .
d

I d I I G x d g x dx
        (10) 

 
Основные наши экспериментальные 

данные получены при таком способе реги-
страции. 

Реализация метода лазерной диагности-
ки по второй гармонике в установках МЛЭ 
достаточно проста. Общая схема лазерной ди-
агностики по ВГ в методе МЛЭ представлена 
на рис. 1. Нами был применен вариант на от-
ражение, при этом использовалось окно на 
фланце с источниками МП для входа и выхода 

лазерного луча. Одним из достоинств этого 
варианта метода является возможность прове-
дения измерений при вращающемся подлож-
кодержателе. В качестве источника излучения 
использовался YAG:Nd лазер с  = 1,06 мкм, в 
качестве детектора – фотоумножитель. Ло-
кальность метода по глубине определяется 
характерной для материала пленки длиной  
поглощения света второй гармоники 
2 = 0,532 мкм, что составляет для CdTe, 
например, 30 нм, а для GaAs – 10 нм. Ампли-
туда сигналов при энергии лазерного импуль-
са 510-5 Дж, длительности импульса 510-8 с, 
диаметре пятна на образце CdTe(111) 0,5 мм 
определялась тем, что на вход ФЭУ поступало 
10 фотон/импульс, а сигнал, накопленный за 
100 импульсов формировал точку на мониторе. 

 
 

1

2 

I 
 

I 


4

3

6 

5 
4 

I 
2 

 
 

Рис. 1. Общая схема лазерной диагностики по 
ВГ в методе МЛЭ: 
1 – лазерный луч; 2 – подложка; 3 – кварцевое 
окно; 4 – оптический фильтр; 5 –поляриза- 
тор; 6 – блок регистрации с фотоумножи-
телем. 

 
Рассмотрим некоторые теоретические и 

экспериментальные результаты. На рис. 2 для 
примера приведены экспериментальные угло-
вые зависимости интенсивности ВГ для пле-
нок CdTe(111) на сапфире с различным струк-
турным совершенством. Теоретически для 
идеальной пленки с ориентацией (111) должна 
наблюдаться зависимость 2 2sin 3 .I    Разли-
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чие амплитуд в максимумах для пленки с вы-
соким структурным совершенством связано со 
смещением лазерного луча относительно цен-
тра вращения, так что лазерное пятно «полза-
ет» по кругу, попадая в точки образца с не-
сколько различной толщиной, при этом из-за 
интерференции возбуждающего излучения 

внутри пленки меняется интенсивность воз-
буждающего поля вблизи поверхности и, сле-
довательно, и интенсивность ВГ. На экспери-
ментальной зависимости для несовершенной 
пленки виден аморфный фон (минимумы не 
доходят до нуля), а общая интенсивность 2I   
мала, поэтому видны шумы регистрации. 

 

 

0              90              180             270            360
                                 , град 
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Рис. 2. Экспериментальные угловые зависимости интенсивности второй гармоники I2 для пленок CdTe (111) 
сапфире с высоким (а) и низким (б) структурным совершенством. 

 
 
На рис. 3 приведены результаты расчета 

зависимости интенсивности ВГ от толщины 
пленки теллурида кадмия  2I d , выращива-

емой на подложке из сапфира при возбужде-
нии ВГ со стороны пленки. Аналогичные за-
висимости получены для различных 
подложек, а также для случаев возбуждения 
ВГ со стороны подложки. При этом отмечено 
существенное различие стационарных (при 
больших d) уровней интерференции при воз-
буждении ВГ со стороны подложки и пленки. 
Для подложки Al2O3 это различие составляет 
два порядка, а для подложки GaAs – три по-
рядка величины. Этот эффект связан с доми-
нирующим влиянием сопутствующей E   волны, 
амплитуда которой больше при прострельном 
режиме. 

Следует отметить, что каждый из режи-
мов возбуждения имеет достоинства и недо-
статки. Помимо большой амплитуды сигнала 
прострельный режим обеспечивает простоту 
юстировки, детектор может быть выставлен 
по основному лучу перед началом роста и нет 
необходимости корректировать это положение 
при небольших наклонах плоскости подложки. 
При возбуждении со стороны подложки  

 

0                  1                 2                  3                  4
                                 d, мкм 

I 
2, отн. ед.

 

4

 

3

 

2

 

1

 
 
 

Рис. 3. Теоретическая зависимость I 
2(d) для пленки 

CdTe сапфире. 
 

направление распространения отраженных 
волн, естественно, зависит от положения от-
ражающей плоскости. Некоторое удобство 
представляет регистрация относительного 

сигнала  22 /I I  , – в прострельном варианте 

при больших толщинах это отношение при 
неизменном кристаллическом качестве не за-
висит от толщины (компенсируются интерфе-
ренционные особенности), так что относи-
тельные кривые больше походят на функции 
g(d). Но и при регистрации сигнала, возбуж-
денного со стороны пленки, удобно измерять 
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отношение  22 /I I   для исключения неста-

бильности лазерной мощности и определения 
истинного (абсолютного) уровня g, поскольку 
он может отличаться от уровня идеального 
кристалла. К недостаткам прострельного ме-
тода следует отнести техническую сложность 
реализации (нужна специальная конструкция 
подложкодержателя), а также требование вы-
сокой прозрачности подложки на рабочей 
длине волны лазера. 

На рис. 4 приведена для примера реаль-
ная зависимость  2I d  полученная непо-

средственно в процессе роста пленки CdTe на 
сапфировой подложке с ориентацией (0001). 
Из рисунка видно хорошее соответствие с 
теоретической зависимостью. 
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Рис. 4. Экспериментальная зависимость I2(d), полу-
ченная при выращивании пленки CdTe на сапфире 
(показано точками) и рассчитанная теоретическая 
зависимость (сплошная линия); штрих-пунктирная 
линия отвечает профилю кристаллического совер-
шенства пленки. 

 
На рис. 5, а приведена фотография с 

экрана монитора при выращивании пленки 
CdTe при диагностике по ВГ. Рис. 5, б иллю-
стрирует чувствительность диагностики по ВГ 
к скорости роста пленки: слабое снижение 
скорости роста (верхний график) приводит к 
заметному падению интенсивности ВГ (ниж-
ний график). 

Следует отметить смысл восстановлен-
ной функции g(d). В общем случае кристалли-
ческая структура уже осажденных слоев мо-
жет меняться по мере продолжения роста.  
В этом случае экспериментальная зависимость 

 2I d  дает лишь информацию о кристалли-

ческом качестве, каким оно было на момент 

измерения; поэтому восстановленная функция 
g(d) может не соответствовать распределению 
качества в выросшей пленке (либо соответ-
ствовать приближенно). Однако, эта особен-
ность присуща любому методу с малой ло-
кальностью по глубине. 

 
 

0                                   2,5                                    5,0 I 
2, отн. ед.

CDTE  A/CEK 
10

5

мкм

мкм

0                                     2,5                                    5,0  
а 

 
 

 0                             1                            2 
                                 d, мкм 

I 
2, отн. ед.

 

0

 

4

 

2

   V, нм/с 

 

0,2

 

0,4

 
б 

 
Рис. 5. Фотография с экрана монитора при выращи-
вании CdTe при диагностике по ВГ (а); влияние ско-
рости роста пленки на интенсивность ВГ (б). 

 
 

Заключение 
 
Нам представляется, что можно говорить 

о появлении нового метода in-situ диагностики 
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пленок, выращиваемых методом МЛЭ, кото-
рый благодаря ряду особенностей (фронталь-
ные возбуждение и регистрация, отсутствие 
условий на проводимость подложки, вневаку-
умное размещение узлов, отсутствие влияния 
на ростовую поверхность, удобная малопара-
метрическая характеристика пленки), в ряде 
случаев является более приемлемым, чем тра-
диционный метод дифракции быстрых отра-
женных электронов. 

Следует отметить, что диагностика кри-
сталлической структуры по генерации ВГ в 
режиме сканирования по поверхности может 
использоваться для отбора подложек с высо-
кой однородностью кристаллического совер-
шенства по площади пластины. 
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