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Ivadas

Siuolaikiniai optoelektronikos prietaisai paremti klasikinémis puslaidininkinémis medZiagomis,
Si, GaAs ir kitomis. Taciau kasdien yra ieSkoma vis naujy medZiagy, kurios pasiZymeéty kompleksi-
némis savybémis ir galéty konkuruoti su tradicinémis puslaidininkinémis medziagomis. Sparciai po-
puliaréjantys trecios grupés nitridiniai junginiai reikalauja ne tik naujo poziurio, bet ir naujy padékly
epitaksiniam jy auginimui. Li¢io metagalatas galéty buti vienas i$ jy. Geras gardeliy suderinamumas,
panasus Siluminio laidumo koeficentai leidZia auginti kokybiSkus epitaksinius sluoksnius. Apart gery
padéklo savybiy, li¢io metagalatas turi kompleksines optines savybes, kurios galéty buti pritaikytos
kuriant naujos kartos optoelektronikos prietaisus.

Lic¢io metagalatas (LiGaO,) yra kietas, skaidrus, bespalvis dielektrikas. Pradétas tyrinéti dar 1965
metais, jis susilauke didelio mokslininky démesio kaip aktyvus elementas optoelektroninése grandiné-
se ir lazerinése sistemose. Pastaruoju metu LiGaO, yra naudojamas kaip maZiausig gardelés nesude-
rinamumag turintis padéklas GaN, InN ir ZnO heteroepitaksiniams sluoksniams. Dideli, strukturi$kai
kokybiSki monokristalai, kuriy matmenys gali siekti keliolika centimetry [1], gali buti uzauginti Czo-
chralskio metodu ir tai jgalina jo platy panaudojimg. Kristalografinés plokStumos LiGaO, yra sude-
rinamos su nepolinémis GaN, InN ar ZnO plokStumomis. Priklausomai nuo kristalografinés LiGaO-
plokStumos, galima auginti skirtingas heksagoniniy kristaly plokStumas, — [100] plokStumos nesude-
rinamumas su [1100] GaN yra tik 2 %, o [010] plok§tumos su [1120] tik 0,2 %. Licio metagalato
optiniy savybiy, dielektrinés funkcijos Zinojimas yra butinas pritaikant jj Siuolaikinése optoelktroni-
nése sistemose.

Sio darbo tikslas — istirti LiGaO, optines savybes infraraudonojoje — ultravioletinéje spektro sri-
tyje.

Siekiant darbo tikslo buvo sprendziami Sie uZdaviniai:

* iSmatuoti LiGaO, poliarizuoto pralaidumo ir atspindZio spektrus
* nustatyti optinius ypatumus ir jy prigimtj infraraudonoje ir ultravioleninéje spektro srityje

* naudojantis spektroskopinés elipsometrijos metodika nustatyi LiGaO, optines konstantas mato-

moje — ultravioletinéje spektro srityje.



1 pav. LiGaOj krislaliné struktiira. Zaliai ir melynai atitinkamai pavaizduoti Ga ir Li, raudonai — dvi neekviva-
lencias padétis uZimantys deguonies atomai.

1 Licio galio oksidas

Lic¢io metagalatas (LiGaO,) yra trinaris li¢io, galio ir deguonies junginys. Pirmieji LiGaO; mo-
nokristalai buvo uzauginti 1964 metais J. P. Remeika mokslininky grupés [2]. Metais véliau detaliai
buvo istirta LiGaO, struktura naudojant Rentgeno spinduliy difrakcija [3]. Nustatyta, kad li¢io meta-
galato kristalai yra ortorombinés struktiros, priklausantys Pna2, erdvinei ir mm?2 taskinei simetrijos
grupéms. Kristalo struktiira pavaizduota 1 pav. Kristalas neturi inversijos centro, turi Cy sukimo si-
metrijos aSj, ir dvi simetrijos aSiai lygiagrecias atspindZio plokStumas. Nustatytos gardelés konstantos
yra a = 5,402 A, b=6,372 Airc= 5,007 A. Primityvyjj LiGaOs kristalo narvelj, kurio turis V' = 172,9
A3, sudaro keturios molekulés. Kiekvienas deguonies atomas narvelyje yra apsuptas dviejy Li ir dvie-
jy Ga atomy. Atominis apsupimas sudaro tetraedrg, o visa kristalo struktiira susideda iS tetraedry,
turin¢iy bendras virSunes. D¢l tetraedrinio apsupimo, li¢io metagalato struktura yra artima viurcitinei
struktirai. Kiekvienas Li ir Ga atomas sudaro jungtis su keturiais deguonies atomais, kuriy jungciy
ilgiai yra (Li — O) = 1,985 A ir (Ga — O) = 1,848 A. Primitiviajame narvelyje deguonis uZima dvi
neekvivalencias padétis Oy ir Oy;.

Tai skaidrus, bespalviai ir kieti (kietumas pagal Moh’s skale yra 7,5) monokristalai, kuriy lydimosi
temperatira yra apie 1600° C [1], o Siluminio plétimosi koeficientai a ir ¢ kristalografinémis kryptimis
atitinkamai 6 x 10° K1 ir 9 x 105K~ [4]. Licio galio oksidas pasiZymi stipriomis pjezoelektrinémis
savybémis ir dideliu kaupinimo koeficientu, todél taikymas praktikoje, visy pirma, buvo siejamas su
kvantine elektronika — buvo naudojamas lazeriniams rezonatoriams, daZnio kartotuvams. ]valdZius
jo legiravimg V3t ar Cr*™ priemaiSomis, LiGaO, buvo naudojamas optoelektroninése grandinése.
Siuo metu LiGaO,, dél savo kristalinés struktiiros ir atominio apsupimo, praktikoje yra taikomas, visy
pirma, kaip padéklas auginant plonus nepolinius puslaidininkinius ZnO [5] ir GaN [6, 7] sluoksnius.
Kristalo simetrija rodo, kad LiGaO, yra netiesinis kristalas, tod¢l gali buti panaudotas ne tik kaip
padéklas auginti ZnO ar GaN epitaksinius sluoksnius, bet kaip ir terpé mélynos Sviesos konversijai j
UV spinduliuote [8].



Optinés savybés

Ortorombiniai kristalai yra optiSkai anizotropiniai (dviaSiai kristalai), jy optinés konstantos pri-
klauso nuo kristalografinés krypties. Lenzo grupé dar 1965 metais atliko pirmuosius LiGaO, optinio
atsako tyrimus [9]. Buvo nustatytos visy trijy, n,, n, ir n., atitinkanciy a, b ir c kristalografines kryp-
tis, luzio rodikliy dispersijos 1,9 — 2,6 €V spektrinéje srityje. Nustatyta optiné aSis yra iSilgai antros
eilés simetrijos aSies (c kryptis). Nustatytos luZio rodikliy vertés, esant 632 nm bangos ilgiui, yra n,
=1,7617, ny = 1,7311 ir n. = 1,7589. Eksperimentiskai nustatytos lizio rodikliy vertés leido jvertinti
medziagos dviluzj, kuris XY plokStumoje yra 0,031 (n, — n3), 0 ac plokStumoje yra 0,003 (n, — n.).
Gautos vertés parode, kad kristalas yra artimas vienaSiam kristalui, kurio optiné aSis buty nukreipta
iSilgai b krypties. Platesnéje spektrinéje srityje LiGaO, optinj atsakg 1970 metais tyré Miller’io moks-
lininky grupé [10]. Jy tyrimuose buvo pasinaudota mazu dviluZiu ab plokStumoje ir pagrindiniai luZio
rodikliai, 0,4 — 3 eV spektrinéje srityje, nustatyti laikant, kad LiGaO, kristalas yra vienaasis. Miller’io
grupé taip pat tyrinéjo LiGaO, netiesines optines savybes ir nustaté netiesnius optinius koeficientus
1064 nm bangos ilgiui. Nustatyti koeficientai fazinio sinchronizavimo sglygai yra per maZzi (1/3 dsg)
lyginant su kalio dvivaldenilio fosfatu (KDP). PrieZastys mazy netiesiniy koeficienty kol kas yra nezi-
nomos, taciau iSkelta prielaida, kad arti sugerties krasSto (dél draustiniy energijy tarpo) jy vertés taps
palyginamos su KDP ir LiGaO; bus tinkamas antros eilés netiesiniams procesams. 1999 metais Rash-
keev ir jo mokslininky grupei pavyko apskaiciuoti teorines LiGaO, luzio rodikliy vertes [8]. Stebétas
staigus luzio rodikliy augimas, didesniy (>4 eV) energijy srityje, o ties ~4,7 €V n, ir n. sutampa,
vadinasi i§ dviaSio kristalo LiGaO, tampa neigiamu vienaaSiu, kurio optiné aSis nukreipta iSilgai b
krypties.

Lic¢io metagalatas yra placiatarpis puslaidininkis, matomoje ir artimoje infraraudonoje spektro
srityje (0,3 — 6 pum) yra skaidrus. Jo elektroning¢ — juostine struktiirg apskaiciavo Johnson’as 2011
metais. Nustate, kad teorinis LiGaO, draustiniy energijy tarpas I' taske yra E, = 5.658 eV [11]. 2014
metais Chen moksliniky grupei pavyko uzauginti didelius ir kokybiSkus LiGaO, monokristalus. Eks-
perimentiSkai i§ pralaidumo ir atspindZio matavimy nustatytas draustiniy energijy tarpas £, = 5,26
eV [1].

Kristalai gali turéti 30 — 3 optiniy fonony, kur o- atomy skaicius elementariajame narvelyje.
LiGaO, monokristalo elementaryjj narvelj sudaro 16 atomy. Todél teoriSkai, Brillouin’o zonos centre,

yra galimi 45 optiniai fononai [12]:
I'=11A:(c) + 11B4(a) + 11By(b) + 12A,. (1)

¢ia I' — pilnutinis fonony skaicius I' taSke. Visos optiniy fonony Sakos yra aktyvios Ramano sklaidai,
taciau tik trys (A, B; ir By) i$ nurodyty keturiy (1) yra aktyvios infraraudonajai spinduliuotei. Sie-
kiant nustatyti visus optinius fononus, reikia atlikti jvairiy konfigiiracijy Ramano sklaidos matavimus,
fiksuojant kritusios ir iSsklaidytos lazerio spinduliuotés poliarizacijas. Atlikus jvairiy konfiguracijy

matavimus, galima atskirti fonony iSilginius ir skersinius daznius. Taciau eksperimentiskai tai at-
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likti yra sudétinga. ISilginiy ir skersiniy fonony iSskyrimg palengvina IR pralaidumo ir atspindZio
spektroskopijos metodikos. Infraraudonoje spektro srityje pralaidumo matavimai galimi tik ploniems
bandiniams, kuriy storis nevirSyja 20 pm. Storesniuose bandiniuose pralaidumo geometrijoje Sviesa
yra pilnai sugeriama fononiniy virpesiy. Tuomet matavimus patogiau atlikti atspindZio geometrijoje.
AtspindZio matavimai atliekami apSvieciant medZiagg poliarizuota Sviesa ir kei¢iant matavimy geo-
metrija taip, kad elektromagnetinés bangos vektorius buty nukreiptas iSilgai kiekvienos i§ kristalogra-
finiy asiy, E||a, E||b ir E||c. Taip galima nustatyti atskiras fonony Sakas. Taciau A, gardelés virpesiai
IR spinduoliuotei néra aktyvus, todél atspindZio spektruose jy nematyti. Kombinuojant atspindZio
spektroskopijos ir Ramano sklaidos matavimus, galima nustatyti ir iSkirti visus gardelés optinius svy-
ravimus.

Lic¢io metagalato gardelés svyravimus tyré Kabelka ir Kuzmany moksliné grupé [12]. Jie matavo
ir analizavo Ramano sklaidos spektrus 6-700 K temperatiry intervale. Matavimai atlikti naudojant
250 mW intensyvumo ir A = 520, 8 nm bangos ilgio lazerj. Tyrimai buvo atlikti 17-oje skirtingy
sklaidos geometrijy. IS Ramano spektry jiems pavyko nustatyti 43 optinius fononus i§ 45 teoriSkai
galimy. Analizé parodé, kad geriausiai matomi A; fononai, kitos Sakos iSskiriamos silpniau.

Kombinuojant Ramano sklaidos ir atspindZio spektroskopijos metodikas, Knoll ir Kuzmany [13]
pavyko nustatyti ir iSskirti visus optinius fononus. Ramano sklaidos spektrus jie matavo 50 mW in-
tensyvumo kriptono ir argono lazeriais. Kombinuojant dvi optinio matavimo metodikas Knoll ir Kuz-
many pavyko nustatyti visus 45 optinius fononus ir analizuojant atspindZio spektrus, atskirti fonony
iSilgines (LO) ir skersines (TO) modas. A. Booncuum [14] grupé apskaiciavo teorinius atspindzZio
spektrus, bei energijos nuostoliy funcijas Im(-1/¢) ir nustaté iSilginiy (LO) ir skersiniy (TO) fonony
daznius. TeoriSkai apskaiciuotos visy fonony vertés gerai koreliavo su Knoll ir Kuzmany eksperimen-

tinémis vertémis.



2 Dielektriné funkcija

Sviesa yra aprasoma skersine plokcia elektromagnetine banga, kuri yra Maxwell’o lyg&iy spren-

dinys. Diferencialiné Maxwell’o sarySiy forma [15]

OB
VXE_—E, (2)

oD
VXHZJ—O—E, (3)
V-D=p, “4)
V-B=0, 5

kur, E ir H atitinkamai yra elektrinio ir magnetinio lauko stipriai, D yra elektriné indukcija, B mag-
netiné indukcija, o p ir J atitinkamai yra elektrinio kruvio tankis ir srovés tankis. MedZiagos savybés

jtraukiamos apibréZziant magnetinés ir elektrinés indukcijos sarySius

D = ¢¢cE, 6)

B = jopE, (7

kur, g ir g atitinkamai elektriné ir magnetiné konstantos, ¢ ir 4 dielektriné ir magnetiné skvarba. Op-
tiniuose dazniuose p nesiskiria nuo magnetinés konstantos vakuume [16], todél optiniuose tyrimuose
magnetiné skvarba yra laikoma konstanta ¢ = 1.

Medziagos tiesines optines savybes apraSo dielektriné skvarba, arba kitaip vadinama dielektrine

funkcija. Tai tenzorinis dydis

€xz Exy Eaz
€= \|€yx Eyy Eyz |> (8)
Ezx Ezy Ezz
kur kiekvienas matricos komponentas ¢;; yra kompleksinis dydis, priklausantis nuo to, kaip medZiaga
reaguoja j iSorinj elektrinj laukg. EksperimentiSkai iSmatuoti ir nustatyti visus dielektrinés funkcijos
komponentus néra lengvas uzdavinys. Siekiant supaprastinti §j uZdavinj, paprastai kristalo optinés
aSys yra tapatinamos su laboratorinémis x-, y-, z- aSimis. Tokiu atveju matricoje lieka tik diagonaliniai

elementai, o likusieji nediagonaliniai tampa lygus nuliui

e, 0 0
e=10 ¢ 0]. )
0 0 e,

Jeigue, = ¢, = €., tuomet medZiaga vadinama izotropine ir optinis atasakas nepriklauso nuo kristalo

orientacijos ar iSorinio lauko krypties, prieSingu atveju turime anizotropines medZiagas. Anizotropinés
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medZiagos gali biti dviejy tipy. Kai ¢, # ¢, # ¢,, tuomet optinis atsakas visomis kryptimis bus
skirtingas ir toks kristalas vadinamas dviaSiu. Jeigu dvi iS trijy komponenciy yra lygios, tai tomis
kryptimis atsakas bus vienodas ir kristalas vadinamas vienaaSiu.

Bendrai optinis atsakas priklauso nuo iSorinio elektrinio lauko daZnio w. Izotropiniy medZiagy

optinj atsaka nesudétingai galima apraSyti skaliarine dielektrinés funkcijos iSraiSka

e(w) = &1 F+iez(w), (10)
kur, €, yrareali dielektrinés funkcijos dalis, o £, menama. Sviesa sugerian¢iose medZiagose §i funkcija
yra kompleksinis dydis, reali dalis apraSo aplinkos poliarizuojamumg, o menama - sugertj. Kitas budas
apraSyti medZiagos optinj atsaka sgveikaujant su Sviesa yra naudojant kompleksinj luzio rodiklj, kuris
apibréZiamas

N =n + 1k, (11

kur, n - santykis tarp Sviesos grei¢io vakuume c ir greicio, kuriuo medZiagoje sklinda Sviesa s

n=c/s. (12)

Menamoji dalis, k, tai ekstinkcijos koeficientas, aprasSantis kaip slopsta elektrinis laukas medZiagoje.

Laukui sklindant iSilgai z-aSies yra eksponentinis elektrinio lauko slopimas

27TKZ

E(z) = Ege™ > 7, (13)

kur, Ey elektrinis laukas taske z=0.

Kompleksinis luZio rodiklis su dielektrine funkcija susietas

N =5, (14)

ir izotropiniy medZiagy dielektrinés funkcijos tenzorius gali buti uZraSytas

N2 0 0
e=|0o N2 0], (15)
0 0 N?

kur, N, Ny, N, luZio rodikliai pagrindinémis dviaSio kristalo kryptimis.



3 Sviesos poliarizacija

Sklindancios Sviesos bangy elektrinio lauko orientacija erdvéje yra vadinama poliarizacija. Kai
elektrinis vektorius nukreiptas iSilgai §viesos kritimo plokStumos, tuomet vadiname p-poliarizacija, jei
vektorius nukreiptas statmenai — s-poliarizacija. Kai Sviesos bangos elektrinis laukas sklinda visiSkai
atsitiktinémis kryptimis, tai vadinama nepoliarizuota Sviesa. Bangoms sklindant ta pacia kryptimi, po-
liarizacija apraSoma superpozicija visy elektriniy lauky. Norint tiksliai apraSyti Sviesos poliarizacija,
butina atsiZvelgti ir j faziy skirtuma, kuris apibréZia poliarizacijos tipa. Priklausomai nuo to, koks yra

faziy skirtumas tarp sklindanciy bangy, Sviesos poliarizacija gali buti tiesiné, apskritiminé ar elipsiné.

3.1 Poliarizacinés busenos

Sklindancios Sviesos poliarizacija z kryptimi yra apraSoma kaip superpozicija elektriniy lauky, ku-
riy kryptys yraiSilgai x ir y aSiy. Elektromagnetiné banga sklindanti z kryptimi, bus E,, ir E,, elektriniy

lauky vektoriné suma:

E(z,t) = E,(2,t) + Ey(2,t) = (Egoexp {i(wt — Kz + ;) })X + (Eyoexp {i(wt — Kz +§,)})y,

(16)
kur, x ir y vienetiniai vektoriai iSilgai koordinaciy aSiy, F,, I, ir d,, d, yra elektrinio lauko kompo-
nenc¢iy amplitudés ir fazés. Analizuojant Sviesos poliarizacija svarbus yra faziy pokytis (6, - 4,), o ne
absoliutinés fazés vertés (0,, 0,). Poliarizacijy pavyzdZiai esant jvairiems faziy skirtumams pateikti
2 pav. Kai elektrinio lauko amplitudés F,, £, yra vienodos amplitude ir faze, tai suminis E laukas
yra tiesiSkai poliarizuotas ir orientuotas 45° kampu tarp x ir y-aSiy (2 pav. a)). Esant faziy skirtumui
90° (0, - 0,, = m/2), elektrinio lauko vektorius sukasi x-y koordinaciy plokStumoje, turime apskritimine
poliarizacija 2 pav. b), kai faziy skirtumas yra d, - d, = 7/4 turime elipsin¢ 2 pav. c). Poliazicijos yra
skirstomos j kairin¢ ir deSinine, priklausomai nuo to kuria kryptimi erdvéje sukasi elektrinio lauko
E vektorius. Jei E sukasi pagal laikrodZio rodykle, tai turésime deSining poliarizacija. Kai vektorius
sukasi prie§ laikrodZio rodykle, turime kairing¢ poliarizacijg. Poliarizacijos priklausomybé nuo faziy

skirtumo pateikta paveiksle 3.

3.2 Jones’o matrica

Jones’o formalizmas yra viena iS matematiniy Sviesos sgveikos su medziaga aprasSymo budy. Nau-
dojantis Jones’o matrica, galime jvertinti ir apibudinti jvairiy poliarizacijy Sviesg, kaip ji sagveikauja su
optiniais elementais, su tiriamu bandiniu matavimo metu.

Jones’o formalizme poliarizacija apraSant dviejy bangy, virpanciy iSilgai x ir y aSiy, superpozicija
apibréZiama elektrinio lauko vektoriais x ir y kryptimis [17]. Panaudojus (16) formulg, elektrinis

vektorius iSreiSkiamas kaip:



b)

2 pav. Sviesos poliarizacijos. a) tiesiné, b) deSininé-apskritiminé, c) eliptiné. Faziy skirtumai tarp elektriniy
lauky iSilgai x ir y aSiy (0, — d5) a) 0, b) /2, ¢) w/4

-5, -5, =n/4 5-5=n2 §,-05=3n/4

"L 50 T e

5.-8.=21 -8 =Tn/A5-0=3m205-5—

x Y X vy X hl X y

= 5m/4
8,-8,=m 8-8=51/48,-5=3n2 -5 =7n/

X

) P

85.-8,=m 8-0,=3m/4 5-5,=n2 O-5=n/

3 pav. Sviesos poliarizacijos esant jvairiems faziy skirtumams (8, — &, ir 6, — &) ir lygioms bangy amplitudéms
(E10= y0)~
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E, (wt — Kz + 6, E, /0
Bz, ) = |00 U B2 0 it — Koy [0 U1 )
Eyexp {i(wt — Kz + 0, } Eoexp {id, }
iSraiSka galime supaprastinti iki Sio pavidalo
E,
E(z1) = | "] (18)
Ey
kur,
E, = Eyexp{id,}, E, = Eyexp {id,} . (19)
Pasinaudojus faziy skirtumu (9, - 6,), formules (19) perraSome
Ex = Exoexp {Z((Sx — 5@/)} ,Ey = L. (20)
Sviesos intensyvumas bus lygus
I=1,+1,=E}+E. 1)

Iprastuose optiniuose matavimuose, jskaitant ir elipsometrija, svarbus parametrai yra tik elektriniy
lauky amplitudZiy ir faziy pokyciai. Todél bendru atveju elektrinis laukas yra iSreiSkiama normuo-
tos Sviesos intensyvumui (/ = 1). Tuomet tiesiSkai poliarizuotos Sviesos elektrinis vektorius Jones’o

formalizme x ir y kryptimis atrodys taip

Eiiess — H By = H . 2)
’ 0 ’ 1
Jeigu tiesiSkai poliarizuota Sviesa yra orientuota 45° kampu, tai sunormuoto intensyvumo vektorius
bus
E 5= H | 23)
V2 |1

Kitu atveju, deSininé-apskritiminé (Ey) ir kairin¢-apskritiminé (Ej,) poliarizacijos bus aprasytos

(24)

1 |1 1 1
el

Kai poliarizuota Sviesa patenka j optine sistema S, iSé¢jime turime pakitusios poliarizacijos Sviesa.
Opting sistema ir jos saveikg su Sviesa galime matematiskai apraSyti naudodami Jones’o matrica J.

Sarysiai, tarp kritusios ir pro opting sistema iSejusios Sviesos, formuluojami

Eowr = j11 + J12Eia

. . ) (25)
Eoy’ =J21+ ]22Eiy
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kur E,, ir E,,y - iS€jusios Sviesos elektrinio lauko projekcijos x ir y kryptimis, £, ir F;, j optine

sistema kirtusios Sviesos elektrinio lauko projekcijos. Bendru atveju galime uZraSyti

E, =JE; (26)
kur, J optinés sistemos Jones’o matrica
e @7)
J21 J22

3.3 Stokes’o vektorius

Jones’o matrica leidZia gerai apraSyti pilnai poliarizuota Sviesg ir visa optin¢ sistema, taciau to
padaryti negalima, kai Sviesa yra dalinai poliarizuota. Kai reikia apibudinti ir nepoliarizuota Sviesa,
naudojami Stokes’o parametrai. Stokes’o vektoriai apraSo elektromagnetinés bangos poliarizacines
savybes, esant bet kokiai Sviesos poliarizacijai. Sokes’o formalizme naudojame poliarizuotos Sviesos

intensyvumus, tuomet keturi Stokes’o parametrai apraSomi [18]

I=1,+1, (28)
Q = ICE - Iy7 (29)
U=1I145—1_4s, (30)
V=1 — 11, €2

kur, / parametras apibréZia visg sistemos intensyvuma, Q - tiesiniy poliarizacijy y ir x kryptimis inten-
syvumy skirtumas (4 a)), U- tiesiniy poliarizacijy, 45° ir -45° kampu, intensyvumy skirtumas (4 b)).
Paskutinysis parametras V, tai kairinés ir deSininés apskritiminiy poliarizacijy intensyvumy skirtu-
mas (4 ¢)). Stokes’o parametrai Q, U, ir V atspindi atitinkamus skirtumus tarp Sviesos poliarizacijy.

Sudéjus visus parametrus j matricg, gaunamas Stokes’o vektorius

(32)

< T QO ~

Nepoliarizuotoje (naturalioje) Sviesoje yra vienodai visy poliarizacijy Sviesos, todél Stokes’o pa-

rametrai Q, U ir V bus lygus nuliui, o Stokes’o vektorius nepoliarizuotai Sviesai apibréZiamas kaip

12



My
by

E. E, E,
L 4

a) Q:Ix-]y b) U= I+45-I,45 C) V= IR-]L

4 pav. Stokes’o parametrai a) Q,b) U, c) V.

S=1, (33)

o O O =

kur, [y bendras intensyvumas. Patogiau yra normuoti Stokes’o parametrus j bendra intensyvuma,
dalinant kiekvieng parametra iS /. Stokes’o parametrai nusako ir poliarizacijos laipsnj, kuris gali kisti
nuo nulio (kai Sviesa nepoliarizuota) iki vieneto (pilnai poliarizuota Sviesa). Jei poliarizacijos laipsnis
yra tarp 0 ir 1, tai Sviesa i dalinai poliarizuota. Poliarizacijos laipsnis P suskai¢iuojamas naudojantis

iSraiska
2 2 2
QP+ U2+ V . (34)

- 7
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4 Eksitoniné sugertis

Sugerties krastas tiesiatarpiuose puslaidininkiuose apraSomas sugerties koeficiento priklausomybe
nuo fotono energijos pagal désnj:
a(w) o< \/hw — Eg, (35)

kur hw — fotono energija, E, — draustiniy energijy tarpas. EksperimentiSkai jis lengviau stebimas
siauratarpiuose puslaidininkiuose. Placiatarpiuose puslaidininkuose sugerties kraStas yra artimas (35)
désniui tik esant pakankamai aukstai temperatiirai. Zemoje temperatiiroje sugerties koeficiento spektre
iSryskéja optinis ypatumas, kurj sglygoja specifiné kietyjy kuny kvazidalelé — eksitonas.

Tarpjuostiniy optiniy Suoliy metu kristale yra generuojamos, kuriamos dviejy rusiy dalelés — lai-
dumo juostos elektronai ir valentinés juostos skylés. Kadangi elektrono ir skylés kruviai yra prieSingy
zenkly, elektronas ir skylé saveikauja tarpusavyje kuloninés traukos désniu —e?/|r. — ry,|, kuris gali
suristi elektrona ir slyle j vieng dalele — eksitona.

Optinius Suolius, lydimus eksitony generavimu, galima analizuoti vandenilinio tipo elektrono ir

skylés poros rémuose. Tuomet eksitono rySio energijg galima apibreZti:

Ep pet

E,=— Fp=——
«“ n?’ 2Kk2h?’

(36)

kur 'z — Bohr’o energija, eksitono pagrindinis kvantinis skaicius, p — redukuotoji elektrono ir skylés
mase, e — elementarusis kruvis, x — dielektriné kristalo skvarba, & — redukuota Plank’o konstanta.
Optinés medziagos konstantos optiniy tarpjuostiniy Suoliy spektringje srityje stipriai priklauso
nuo medZziagos elektroninés juosty strukturos. Taigi ir optiniai Suoliai j eksitony suriStasias busenas,
draustiniy energijy tarpo aptinkoje, stipriai jtakoja optinj medZiagos spektrg. Kai medziaga apSviecian-
Ciama Sviesa, kurios fotono energija artima draustiniy energijy tarpui £, jvyksta eksitoninis Suolis,

sugeriamas fotonas, kurio energija iw yra lygi:
hw=FE, - E, (37)

1997 metais, metoda analizuoti dielektring funkcija, tiriant eksitoninius Suolius tiesiatarpiuose
puslaidininkiuose pirmasis apras$¢ Adachi [19]. Jis tyré viurtzito strukturos tiesiatarpj kristalinj ZnO.
Adachi eksitoninio tipo sugerties krastg cinko okside aprasé kaip trijy atskiry dielektriniy funkcijy
suma:

e(w) = (W) + ex(W) + Ecex (W), (38)

kur kiekviena funkcija atskirai apraSo tarpjuostinius optinius Suolius £;(w), Suolius j eksitony su-
ristgsias e.,(w) ir kontinuumo €., (w) busenas. Optiniai tarpjuostiniai Suoliai dielektrine funkcija

aprasomi:
Ao

T B

2—V1—2—V1+2x), (39)

82'5((,0)
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kurz = (hw+ily)/ Eo, Ao, Ey ir I atitinkamai kritinio tasko amplitudé, energija ir i$plitimo paramet-
ras. Analizuodamas ZnO dielektring funkcijg £(w), optinius peréjimus j suriStasias eksitony biisenas

Adachi apraseé pasinaudodamas Lorentz’o oscilatoriaus funkcija:

00 An
6655((4}) = Z m, (40)

n=1

kur A,, — suristosios eksitono biisenos stiprio parametras, £, — suriStosios biisenos energija, I' — iSpli-
timo parametras, n — pagrindinis kvantinis skaicius, kambario temperatiiroje, kai eksitonas yra pag-

rindinéje busenoje lygus 1. Tuo tarpu, eksitoniniy Suoliy j kontinuumo busenas dielektriné funkcija

AFE, Ey?
cex = : 1 y 41
Ecea(w) 4B, (hw +i0) (E02 " (hw + iFC)2> S

kur A, ir I, atitinkamai kontinuumo—eksitono biisenos stiprio parametras ir iplitimo parametras, o

bus:

E., — eksitono rySio energija. Tokj eksitoninio tipo sugerties kraSto analizés metoda galima pritaikyti

ir kities tiesiatarpiams puslaidininkiams, turintiems didelj draustiniy energijy tarpa.
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5 pav. Principiné spektroskopinés elipsometrijos matavimo schema [20]

S Tyrimo metodai

5.1 Spektroskopiné elipsometrija

Spektroskopiné elipsometrija — tai viena i§ pagrindiniy optiniy metodiky tiriant medZiagos optines
savybes. Elipsometrija paremta Sviesos poliarizacijos analize, kuri leidZia tirti turinius bandinius, jy
pavirSius, plonus sluoksnius ar sluoksniy struktiiras. Sviesai praéjus pro medziaga, ar atsispindéjus nuo
pavirSiaus, keiCiasi jos poliarizaciné busena. Atsiradusj pokyti salygoja bandinio optinés konstantos.
Poliarizacijos pokycio analizé leidZia nustatyti medZiagos kompleksinj luZio rodiklj, plony sluoksniy

storius, bei dielektrine funkcija.

5.1.1 Spektroskopinés elipsometrijos principai

Principiné spektroskopinés elipsometrijos schema pateikta 5 paveiksle. Elipsometrija tiesiogiai
matuoja du dydzius — amplitudZiy santykj VU ir faziy skirtumg A. Amplitudziy santykis ¥ apibrézia-
mas kaip elektrinio lauko E s- ir p- komponeciy santykis. Komponenté s- elektrinis laukas statmenas
kritimo plokStumai, p - atitinka elektrinj lauka, kuris svyruoja Sviesos kritimo plokStumoje. Para-
metras A parodo faziy skirtumg tarp s- ir p- komponenciy. TiesiSkai poliarizuota Sviesa, orientuota
45°kampu, krenta j bandinj kampu 6, tuomet elektrinio lauko s-, p- komponentés ir jy fazés yra lygios
E;, = Ei, i — d;s = 0. Sviesai atsispindéjus nuo bandinio atsiranda skirtumas tarp komponenciy
amplitudZiy ir jy faziy E,, # E,, 6,, — 9,5 # 0, dél Sviesos saveikos su medZiaga. Tai salygoja skirtin-
gi Fresnel’io apmlitudiniai atspindZio koeficientai s- ir p- komponentéms (r, # 7). Eksperimentiskai
nustatomus elipsometrinius parametrus ¥ ir A su amplitudiniais atspindZio koeficientais r,, 7, sieja

pagrindinés elipsometrinés lygtys

p = tan Wexp {iA} = Tew (42)
fan ¥ = ":”p:, A =35, 0, (43)
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6 pav. Sviesos atspindys nuo anizotropinio pavirSiaus.

kur p kompleksinis atspindys. ISsprendg elipsometring lygtj (42) ir pasinaudoje Snell’io désniu /V; sin 6,

= N sin A, gauname
1/2

N. 1—
FQ —sind [1 + (P an?g| (44)

1 1+p
kur, N, ir N, kompleksiniai ld%io rodikliai. Zinant eksperimento aplinkos kompleksinj lizio rodiklj
N, galima rasti tiriamos medZiagos kompleksinj luZio rodiklj /NVo. Kompleksinis luZio rodiklis su

dielektrine funkcija siejamas lygtimis

o[ (tan?0){cos? 20 — (sin® A)(sin® 20))
TR [1 i {1+ (sin2¥)(cos A)}? (45)
ey = 2gky — n2(sin? §) (tan? 0) (sin 4¥)(sin A) 6

{1+ (sin2¥)(cos A)}?

Lygtys (45) ir (46) pilnai apraSo izotropinés medZiagos optininj atsaka, kai optinés konstantos pag-
rindinémis medziagos simetrijos kryptimis sutampa. Taciau, jei sistemos dielektrinés konstantos yra
skirtingos (anizotropiné medZiaga), tai elipsometrinés lygtys tampa daug sudétingesnés ir jy spren-
dimas labiau komplikuotas. Principinis Sviesos atspindys nuo anizotropinés medZiagos pavirSiaus
pavaizduotas 6 paveiksle. I bandinj kritusi elektrinio lauko p- komponente, saveikos metu su pavir-
Siumi, yra ne tik atspindima, bet ir generuoja s- komponente. Todé¢l atsispind€jusioje Sviesoje bus dvi
elektrinio lauko komponentés E,,, ir E,,;. AnalogiSkai vyksta pavirSiy apSvietus s- komponente. Nuo
pavirSiaus atsispindés dvi E,; ir E,.;, komponentés. Jeigu pavirSius vienu metu bus apSviestas abiem

elenktrinio lauko komponentém, tai atsispindéjusios Sviesos p- ir s- komponentés bus
Erp = Erpp + Erps = TppEip + TpsEis (47)

Ers - Erss + Ersp = TssEis + TspEip- (48)
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Sias lygtis peraSome matriciniu pavidalu

J = [rpp ’””] , (49)

ET’S

J vadinama Jones’o matrica. Izotropinio pavirSiaus atvéju p- kompeneté negeneruoja s- komponentés
ir atvirkSciai, todél nediagonaliniai J matricos elementai r, ir 75, taps lygus nuliui [21].

Siame darbe spektroskopinés elipsometrijos matavimai buvo atlikti dviejy besisukanciy kompen-
satoriy elipsometru RC2 (J.A. Woollam Co., Inc.), sumontuotu ant automatinio goniometro. Sviesos
poliarizacija yra valdoma poliarizatoriumi ir besisukanc¢iu kompensatoriumi. Sviesos 3altinis — ha-
logeniné ir deuterio lempos. Elipsometro detektorius — dvi CCD (charge-coupled device) matricos.
Viena CCD matrica registruoja 790 spektro tasky intervale nuo 210 iki 1000 nm (1,24 — 5,9 eV), kita —
275 taskus 1000 — 1690 nm spektringje srityje (0,73 — 1,24 eV). Visos 1065 spektro vertés yra nuskaito-
mos vienu metu. 5 — 6,5 eV spektrinéje srityje matavimai atlikti naudojant besisukancio analizatoriaus
VASE elipsometra (J.A. Woolam Co., Inc.)
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7 pav. PEM’0 poliarizacijos moduliacija maksimaliame a)\/4 ir b) \/2 faziy vélinime.

5.2 Poliarimetrija

Poliarimetrija matuoja poliarizacinés busenos pakitimg moduliuotai Sviesai praéjus pro bandin;.
Sviesos poliarizacija moduliuojama fotoelastiniu moduliatoriumi (PEM). Moduliuotai poliarizacijai
sklindant pro bandinj, keiciasi jos amplitud¢ ir fazé. Poliarimetrija leidZia tirti skirtuminius medZiagos

parametrus, tokius kaip dviliiZis, dichroizmas ir optinis aktyvumas.

5.2.1 Fotoelastinis moduliatorius (PEM)

Fotoelastinis moduliatorius — tai optinis prietaisas skirtas moduliuoti S§lindancios Sviesos poliari-
zacijai. Jo veikimo principas paremtas generuojamu dviluziu medziagoje. Poliarizacija moduliuojama
keiciant dviliZj optiniame elemente. Jei optinis elementas néra veikiamas jokios mechaninés jégos, tai
Sviesa pro ji praeis nepakeitusi poliarizacijos. Jei skaidrus kietakunis elementas tam tikromis kryptimis
yra suspaudZiamas arba iStempiamas, jame atsiranda dviluZis — luZio rodikliai skirtingomis kryptimis
skiriasi. Vadinasi ir poliarizuotos Sviesos komponentés, atitinkamai lygiagreciai arba statmenai opti-
nio elemento, terpéje sklinda skirtingais greiciais — atsiranda faziy skirtumas tarp elektromagnetinés
bangos vektoriy, keiciasi Sviesos poliarizaciné busena.

Pirmoji svarbi salyga atsiranda, kai maksimalus faziy vélinimas pasiekia tiskliai vieng ketvirtaja
Sviesos bangos ilgio (\/4). Kai taip nutinka, fotoelastinis moduliatorius dirba kaip ketvir¢io bangos
ilgio faziné plokstelé, poliarizacijos vektorius erdvéje brézZia apskritima — pasiekiama apskritiminé
poliarizacija. Poliarizacinés busenos osciliacijos nuo deSininés iki kairinés apskritiminés pavaizduotos
7 a) paveiksle.

Kita svarbi sglyga — maksimalus faziy vélinimas pasieka vieng antraja Sviesos bangos ilgio (\/2).
Tuomet fotoelastinio moduliatoriaus darbo réZimas atitinka pusés bangos ilgio fazin¢ plokstele. Dvi-
gubame fotoelestatio moduliatoriaus darbiniame daznyje (2f), poliarizacija yra moduliuojama tarp
dviejy statmeny tiesiniy poliarizacijy. Poliarizacinés busenos moduliacija A/2 rézime pateikta 7 b)

paveiksle.
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8 pav. Principiné linijinio dviliZio matavimo schema

5.2.2 Linijinis dviluzis

Jeigu medZiaga turi linijinj dviluzj, tai jos luZio rodikliai ir optinis atsakas dviejy, viena kitai
statmeny, poliarizacijy Sviesai skirsis. Skirtingi luZio rodikliai jne§ tam tikrg faziy skirtuma tarp abiejy
poliarizaciniy buseny Sviesos. Naudojant fotoelastinj moduliatoriy, bandinys tam tikru pasikartojimy
daZniu yra apSviec¢iamas vis kitos poliarizacijos elektromagnetine banga. Tai leidZia tiesiogiai nustatyti
faziy skirtumg (vélinima) tarp sklindanciy ortoganaliy poliarizacijy. Principiné dviliZio matavimo
schema naudojant fotoelastinj moduliatoriy pateikta 8 paveiksle. Matavimo sistema sudaro Sviesos
Saltinis, 45° poliarizatorius (PEM atzvilgiu), fotoelastinis moduliatorius 0° kampu matavimo sistemos
koordinaciy aSies atzvilgiu, bandinys, -45° poliarizatorius (analizatorius), detektorius, sinchroninis
stiprintuvas ir nuolatinés jtampos (DC) filtras.

Monochromatiné Sviesa keliauja pro pirmajj poliarizatoriy ir patenka j fotoelastinj moduliatoriy.
Toliau iS PEM’0 50kHz dazniu moduliuota Sviesa keliauja pro bandinj, analizatoriy ir patenka j de-
tektoriy. Viena atSaka detektoriaus iSé¢jimo signalas keliauja j sinchroninj stiprintuva kur nuskaitoma
pirmos harmonikos (1f — 50 kHz) kintamos jtampos signalo amplitudé. Kita atSaka signalas patenka
j nuolatinés jtampos filtra. Optimaliam veikimui fotoelastinio moduliatoriaus vélinimas parenkamas
A=0.383\ arba 2.405 radianai. Tokiame réZime nuolatinés jtampos signalas islieka pastovus, nepri-
klauso nuo analizatoriaus padéties ar bandinio orientacijos. Taigi matavimo metu yra registruojami
du signalai: 1) kintamos jtampos amplitudin¢ verté darbiniame moduliatoriaus daznyje V¢ ir 2) nuo-

latinés jtampos verté¢ Vpc. Randamas Siy dviejy signaly santykis:
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9 pav. Principiné optinio aktyvumo matavimo schema.
R,y s galime susieti su faziy skirtumu sarySiu [22]:
Ry = 2J1(A)siné,§ = arcsin i : 51)
J1(A = 2,405)

kur ¢ — faziy skirtumas tarp dviejy statmeny elektromagnetinés bangos vektoriy, .J; yra fotoelastinio
moduliatoriaus vélinimo A Bessel’io funkcija. Zinodami faziy sirtumg &, nesudétingai galime suskai-
Ciuoti ir tirlamosios medZiagos linijinj dviluzj:

P

ny) = ﬁ’ (52)

(nw -

kur n, ir n, loZio rodikliai kritimo plokStumoje, d — bandinio storis.

5.2.3 Optinis aktyvumas

Jei tiesiSkai poliarizuota Sviesa praeina pro optiSkai aktyvig ar chiraling medZiaga, dél tam tikros
atomy ar molekuliy tolimosios iSsidéstymos tvarkos, gali atsirasti Sviesos poliarizacinés plokStumos
pasukimas. Optininio aktyvumo atsiradimg salygoja cirkulinis medziagos dviluzis. Cirkulinis dvilu-
Zis — tai skirtumas luZio rodikliy apskritiminei deSininei ir kairinei Sviesos poliarizacijoms. TiesiSkai
poliarizuota Sviesa gali buti iSreikSta kaip tiesiné kombinacija apskritiminés deSininés ir kairinés po-
liarizacijy. Kai Sviesos pluostas patenka j optiSkai aktyvy bandinj, cirkulinis dviluzis salygoja faziy
skirtumo atsiradimg tarp prieSingy apskritiminés poliarizacijos §viesos komponenciy — deSininés ir
kairinés poliarizacijy elektromagnetinés bangos medziagoje sklinda skirtingais greiciais. Suintegruo-
tas bendras faziy skirtumas per visg bandinj, vadinamas cirkuliniu vélinimu. Sviesai i$éjus pro optiskai
aktyvy bandinj, cirkulinis medziagos dviluZzis pasuka Sviesos poliarizacing plokstumg. Optinio akty-
vumo (pasukimo) kampas « yra pusé cirkulinio vélinimo kampo o = d¢/2.
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Principiné optinio aktyvumo matavimo schema pateikta 9 paveiksle. Matavimo sistemg sudaro
Sviesos Saltinis, 0° poliarizatorius (PEM atzvilgiu), bandinys, fotoelastinis moduliatorius 0° kampu
matavimo sistemos koordinaciy aSies atzvilgiu, 45° poliarizatorius (analizatorius), detektorius, sinch-
roninis stiprintuvas ir nuolatinés jtampos (DC) filtras. Tokioje matavimo sistemos konfiguracijoje, jei
néra bandinio, detektoriuje nebus kintamos jtampos signalo V4, krintanti Sviesa nebus moduliuojama.
Detektorius registruos tik pastovios jtampos Ve verte. Kai j sistema jdedamas bandinys — atsiranda
poliarizacinés plokStumos pasukimas, PEM’as pradeda moduliuoti dalj i jj patenkancios §viesos. Tuo-
met detektoriuje jau registruojamas ir antros harmonikos (2f) signalas. Bendras detektoriaus signalas
bus [23]:

() = %[1 — Jo(A)sin(2a) + 215(A) cos(2r f£) sin(2a)], (53)
kur A — fotoelastinio moduliatoriaus maksimalus faziy vélinimas, f — PEM’o darbinis daZznis, Jy ir Jo

yra Bessel’io funkcijos. Pirmasis ir antrasis 53 lygties nariai atitinka Vp¢ ir Vs vertes:
1
Vbe = 5[1 — Jo(A) sin(2a)], Vay = J2(A)sin(2a). (54)

Optimaliam veikimui fotoelastinio moduliatoriaus vélinimas parenkamas A=0.383)\ arba 2.405 ra-
dianai, tuomet Jy(A) = 0, o nuolatinés jtampos signalas iSlieka pastovus. ISmatuotg kintamos ir

nuolatinés jtampy santykj su optiniu pasukimu sieja sarysis [23]:

Fap = o = Ja(A = 2,405) sin(2a) (55)

IS cia tiesiogiai galime suskaiciuoti ir bandinio poliarizacinés plokStumos pasukimo kampa « (optinj

aktyvuma):

1
a(radianai) = B arcsin [JQ(A }:ﬁ; 405)] : (56)

5.3 Pralaidumo spektroskopija

Pralaidumo spektroskopija yra daZniausiai taikomas optiniy tyrimy metodas nustatant medZiagos
sugerties spektrus. Matavimai placioje spektrinéje srityje (IR-UV) leidZia nustatyti sugerties prigim-
tj. Siame darbe poliarizuoto pralaidumo spektroskopijos matavimai placioje spektrinéje srityje buvo
atlikti naudojant du spektrometrus. Ultravioletin¢je — artimojoje infraraudonojoje (UV-NIR) spekt-
rinéje srityje (6,7 — 0,8 eV) buvo naudojamas dviejy spinduliy Shimadzu UV-3600 spektrometras.

Infraraudonoje srityje (1 — 0,01 eV) buvo naudojamas Bruker Vertex 70v vakuuminis spektrometras.

5.4 Atspindzio IR spektroskopija

Naudojant Fourier transformacijos (FTIR) spektroskopijos metoda, bandinys yra apSvieciamas ne

monochromatine, bet balta, jvairiy bangos ilgiy, $viesa. Sviesa patenka j Michelson’o interferometra,
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kur periodiSkai vienas i§ bangos ilgiy yra blokuojamas. Taip Sviesa, iSejusi i§ interferometro, kiekvie-
nu momentu turi skirtinga spektra. Signalo analizé yra atliekama naudojant Fourier transformacijos
algoritma.

Siame darbe IR atspindZio spektrai buvo registruojami VERTEX 70v FT-IR spektrometru naudo-
jant KBr (7500-370 cm~! spektriné sritis) ir Si (600-50 cm™1) kietakunius $viesos daliklius. Matavi-
mai atlikti 100-7500 cm™! spektrinéje srityje, naudojant du DLaTGS (deuteriu ir L-alaninu legiruotas
triglicino sulfatas) detektorius. Placiai spektrinei sri¢iai naudoti DLaTGS su KBr langeliu (12000 —
250 cm™1!) ir DLaTGS su PE (polietileno) langeliu (600-10 cm™!) detektoriai ir SiC $viesos $altinis,
globaras. Spektrai buvo registruojami atliekant 64 skenavimus esant 4 cm~! Zingsniu. Kadangi ma-
tuotas LiGaO-, kristalas turi skirtingg optinj atsaka jvairiomis kristalografinémis kryptimis, matavimai
buvo atliekami poliarizuotoje Sviesoje, keiciant bandiniy orientacijas. Naudoti KRS-5 (10000 — 250
cm™?) ir PE (330 — 10 cm™!) poliarizatoriai. Zinodami tiksliai krintancios $viesos poliarizacijos vek-
toriaus kryptj ir skirtingai oreantuodami bandinj, turime galimybe nustatyti kuri dielektrinés funkcijos

komponenté yra atsakinga uZ registruojamg atspindZio spektra.
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11 pav. a) LGO 001 bandinio AFM pavirSiaus mikrografija [1]. b) LGO 001 bandinio 8 — 26 difraktograma [1],
intarpas — (002) difrakcinio reflekso w profilis.

6 Rezultatai ir jy aptarimas

6.1 Bandiniai

Lic¢io metagalato (LiGaO,) bandiniai buvo uZauginti Czochralskio metodu (Chen grupé, [1]). Uz-
augintas bespalvis ir skaidrus 70 mm skersmens ir 140 mm ilgio LiGaO, kristalas 10 pav. a). IS
uZauginto monokristalo buvo iSpjauti trys 10 mm x 10 mm ploto ir 0,4 mm storio bandiniai 10 pav.
b). Bandiniai iSpjauti taip, kad lygiagrecCiai pavirSiui buty atvertos trys pagrindinés kristalografinés
plokStumos: (001), (010) ir (100). Bandiniai, atitinkamai, buvo pavadinti LGO 001, LGO 010, LGO
100 (10 pav. (c)). Bandiniai buvo ruosti epitaksiniam sluoksniy auginimiui, todél ypac svarbus yra tin-
kamas pavirSiaus paruoSimas. Optinis pavir§ius buvo kruopsc¢iai mechaniskai/chemiSkai nupoliruotas,
o kita bandinio pusé paSiurkStinta, siekiant sumazinti atspindZius nuo antrosios sienelés. PavirSiaus

lygumg ir kristalo struktiirinj tobuluma nustat¢ Chen moklslininky grupé. Jie atliko LiGaO; (AFM)
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12 pav. a) Eksperimentinis pralaidumo spektras, kai E||c. (b) Eksperimentiniai sugerties koeficiento spektrai
skirtingomis kristalografinémis kryptimis.

pavirSiaus tyrimus ir iSmatavo Rentgeno difraktograma [1]. 11 paveikslo a) dalyje yra pateikta LGO
001 bandinio pavirSiaus AFM nuotrauka. Taigi matome, kad pavirSius paruostas kokybiskai, o kvad-
ratinis nelygumo vidurkis (RMS) yra tik apie 0,28 nm [1]. Kristalo struktiirinis tobulumas nustatytas
naudojantis Rentgeno spinduliy difrakcija (XRD). Difraktograma, iSmatuota 6 — 260 metodu nuo LGO
001 bandinio, pateikta 11 pav. (b). Paveiksle matomi tik du (001) Seimos difrakciniai refleksai: (002)
ir (004). Nustatytas (002) difrakcinio reflekso pusplotis (FWHM) = 56,7 arcsec, liudija uzauginto

kristalo struktirinj tobuluma.

6.2 Poliarizuoto pralaidumo matavimai

Eksperimentiniai poliarizuoto pralaidumo matavimai 0,1 — 6 eV spektringje srityje buvo atlik-
ti naudojant du spektrometrus. Ultravioletin¢je — artimojoje infraraudonojoje (UV-NIR) spektrinéje
srityje (6 — 0,8 eV) buvo naudojamas dviejy spinduliy Shimadzu UV — 3600 spektrometras. Infrarau-
donojoje srityje (1 —0,01 eV) buvo naudotas Bruker Vertex 70v vakuuminis spektrometras. Matavimai
atlikti kei¢iant bandiniy orientacijas 0° ir 90° kampu, elektrinio lauko vektoriaus atZvilgiu. ISmatuotas
pralaidumo spektras nuo vieno i$ bandinio, kai elektrinis laukas E nukreiptas iSilgai ¢ kristalografinés
krypties, pateiktas 12 pav. a). Kaip matyti, ~0,2 — 5 eV intervale bandinys yra skaidrus, pralaidumas
400 pm storio bandinio yra apie 70 %.

Mazesniy energijy srityje stebimas pralaidumo kritimas ir tam tikri optiniai ypatumai. Literatu-

roje randama, kad LiGaO, kristalas yra skaidrus 0,1 — 5 eV spektrinéje srityje, maaZesniy energijy
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13 pav. Principiné apibentrintosios elipsometrijos ir poliarizuoto pralaidumo/atspindZio matavimo geometrija.

srityje prasideda optiniy fonony salygota sugertis [24]. LiGaO, kristale optiniy fonony salygoti ypa-
tumai stebimi 130 — 780 cm™! spektrinéje srityje, kuri atitinka 0,016 — 0,097 V. Miisy matuotame
bandinyje sugertis prasideda daug anksciau (12 pav. a)). Tam tikri optiniai ypatumai stebimi jau nuo
0,2 eV. Sugertis "skaidrioje" srityje gali buti sglygota jvairiy procesy, daugiafononés sugerties, su-
gerties priemaiSomis, defektais arba pavirSinémis busenomis. UZauginti LiGaOs kristalai pasizymeéjo
struktiiriniu tobulumu, difrakciniy refleksy pusplotis nevir§ijo 60 arcsec. Todél defekty jtaka reikéty
atmesti. LiGaO-, kaip ir dauguma kity oksidy, yra pasyvus deguonies kohezijai ir atmosferos povei-
kiui. Todél pavirSiniy buseny jtakota sugertis yra menkai tikétina. Musy nuomone, sugerties ypatumus
1000 — 1500 cm™! srityje, lemia daugiafononés sugerties procesai. Daugiafononé sugertis buvo stebé-
ta ir iStirta daugelyje turiniy kristaly [25,26]. Lyginant daugiafononius literaturinius ir misy LiGaO,
sugerties spektrus "skaidrioje" srityje, yra matomas bendras panasumas,— spektrai pasizymi aiSkiai
iSreikStais optiniais ypatumais arti liekamyjy spinduliy srities (w< 800 cm™'). Visi poZymiai rodo,
kad stebima sugertis yra salygota daugiafononiy procesy. Taciau atsakyti kokios fonony poros lemia
aStrius sugerties maksimumus, reikalinga detali optiniy fonony analize.

Sugerties kraStas tiesiatarpiuose puslaidininkiuose analizuojamas remiantis (35) désniu. Sugerties
koeficiento spektrai esant ... poliarizacijoms nustatyti iSmatavus pralaidumo spektrus. Gauti rezultatai
atvaizduoti (« - hw)? priklausomybémis nuo fotono energijos ir pateikti 12 pav. b) dalyje. Vertés,
kuriose tiesiné tokio spektro dalis kerta x a$j, atitinka draustiniy energijy tarpo verte tiesiatarpiuose
puslaidininkiuose. Taciau, kaip matome paveiksle, Saknies désniui paklusta tik dalis kreives. Kita da-
lis, 5,4 — 5,7 €V srityje, rodo eksponentinj kitima, kas gali buti salygota kita optiniy Suoliy prigimtimi.
Ribojantis faktorius sugerties koeficiento matavimuose yra bandinio storis, kuris leidZia detaliai tirti
tik siauroje sugerties koeficiento 10 — 10* cm~! srityje. Tirti bandiniai buvo 400 zm storio, todél krin-
tanti Sviesa yra sugeriama ir mazy Sviesos intensyvumy iSmatuoti nebeuZtenka aparatiiros jautrumo.
Pralaidumo matavimai neleidZia tiksliai nustatyti draustiniy energijy tarpo vertés neZinant sugerties
kraSto prigimties. Eksperimentiniai spektrai rodo, kad li¢io galio okside pasireiSkia sugerties kraSto
anizotropija. Paveiksle 12 pav. b) matome, kad kiekvienoje iS eksperimento geometrijy, sugerties ko-
eficiento dispersijos skiriasi ir nustatytas sugerties krastas I, ir F, kryptimis sutampa ir yra apie 5,7
eV, o E, kryptimi — apie 5,65 eV.

6.3 Tolimoji infraraudonoji spektro dalis

Gardelés virpesiai, optiniy fonony modos Siame darbe buvo tirtos kambario temperatiroje naudo-

jant infraraudonosios (IR) apibentrintosios spektroskopinés elipsometrijos (GSE), poliarizuoto atspin-
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14 pav. Elipsometriniy parametry eksperimentiniai (taSkai) ir apraSyti pataskiui (iStisinés linijos) spektrai. a)
c-plokstumos, b) b-plokstumos ir ¢) a-plokstumos LiGaO, bandiniai. Sviesos kritimo kampas 9=70°.

dZio ir pralaidumo metodikas. IR-elipsometriniai matavimai buvo atlikti besisukanc¢io kompensato-
riaus Fourier transformacijos elipsometru (IRSE, J. A. Woollam Co., Inc), 333-5800 cm ! spektrinéje
srityje. Matavimo metu Sviesa j bandinius krito 60° ir 70° kampu ¢, o kiekvienas jy buvo grieZtai
orientuojamas Sviesos kritimo plokStumos atzvilgiu. Principiné matavimo geometrija pavaizduota 13
paveiksle. Bandiniai orientuoti taip, kad kiekvieno eksperimento metu Sviesos kritimo plokStuma (x-
kryptis) buty nukreita lygiagreciai, statmenai arba 45 ° kampu pagrindiniy medZiagos kristalografiniy
asiy (a, b ir ¢) atzvilgiu. Poliarizuoto pralaidumo/atspindzio matavimai atlikti Vertex 70v vakuuminiu
spektrometru 100-1500 cm™~! spektrinéje srityje esant 11° $viesos kritimo kampui. Tiesiskai polia-

rizuotos elektromagnetinés bangos vektorius E kiekvieno matavimo metu buvo nukreiptas iSilgai vis

kitos kristalografinés krypties (E||a, E||b ir E||c). Tokia matavimo geometrija leidZia analizuoti atski-
ras optiniy fonony modas B (a), B2(b) ir A;(c). Bendra sistemos dielektriné funkcija, infraraudonojoje
spektro dalyje, analizuota remiantis inkaro—lango metodu [27]. Metodas padeda suskaiciuoti atspin-
dzio spektro zemadaznes asimptoes, ieSkant maziausio skirtumo tarp dielektrinés funkcijos ¢k i (w),

nustatytos i§ Kramers-Kronig (KK) sarySiy, ir Zinomy dielektrinés funkcijos ver¢iy &(w).
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Apibendrintoji elipsometrija analizuoja amplitudiniy atspindZio koeficienty Jones’o matrica:

[Tpp TSI)] (57)

Tps T'ss

Jeigu j bandinj kritusi elektrinio lauko p- komponenté, sgveikos metu su pavirSiumi, negeneruoja s-
komponentés ir artvirksc¢iai, tuomet nediagonaliniai matricos elementai bus lygus nuliui, kitu atvéju
matrica bus pilnai uZpildyta. Apibendrintos elipsometrijos parametrai ¥;; ir A;; (i/=pp, ps, sp) tuomet
bus iSreiksti kaip [28]

% = tan U,exp {iA,,}, :—Z = tan U,sexp {iA,s}, Z—Z = tan Uyexp {iA,,} (58)
ir priklausys nuo eksperimentinés dielektrinés funkcijos tenzoriaus, Sviesos kritimo kampo, optiniy
asiy orientacijos. Eksperimentiniai SE duomenys analizuoti naudojantis optiniu modeliu, kuris buvo
artimas bandinio struktiirai. Modelyje buvo jskaitomas pavirSiaus nelygumas, eksperimento konfigi-
racija ir anizotropija, laikant, kad bandinys yra pusiau begalinis padéklas. Pirmiausiai elipsometri-
niy parametry spektrai buvo aprasomi pataskiui (A—\) naudojant WVASE32 programing jrangg (J. A.
Woollam Co., Inc.), o dielektrinés funkcijos reali ir menama dalys ieSkotos nepriklausomai viena nuo
kitos, atskirai kiekviename bangos ilgyje, neatsizvelgiant j tai, kokia verté buvo pries tai, ar bus po
to. Visi spektrai, gauti esant jvairiems Sviesos kritimo kampams, matavimo konfiguracijoms, anali-
zuoti vienu metu. Analizé leido nustatyi tris diagonalinius dielektrinés funkcijos tenzoriaus elementus
gq(w), ep(w) ir eq(w).

Siekiant nustatyti tiriamosios sistemos fizikinius parametrus, ¢,(w), £,(w) ir €.(w) spektrai su-
skaiciuotos i$ analizés pataskiui buvo palyginti su modelinémis dielektrinémis funkcijomis. Infrarau-
donojoje spektro srityje, dielektrinés funkcijos dispersija galime nustatyti pasinaudoje¢ optiniy fonony
dazniais. Modeling dielektrine funkcijg iSreiSkiame, kaip superpozicijg Lorentz’o osciliatoriy funkci-

jy, kurios apraSo infraraudonajai spinduliuotei aktyvias optiniy fonony modas,

4 A2,
W) =t + Y Lot (59)

2 2 _ '
~ W7o — w? — wl're;

)

kur Aro;, wro; ir I'rp; yra i-tojo optinio fonono stipris, rezonansinis daznis ir iSplitimo parametras, €,
— aukStadazne dielektrin¢ konstanta.

Eksperimentiniai (taSkai) ir apraSyti pataskiui (iStisinés linijos) a-, b- ir c- plokStumy LiGaO, ban-
diniy IR-GSE elipsometriniy parametry W;; ir A;; spektrai pateikti 14 paveiksle. SuskaiCiuoti spektrai
gauti kiekvieng bandinj ir skirtingas eksperimento konfiguracijas apibudinant Euler’io kampais [29],
kurie buvo parinkti priklausomai nuo bandiniy kristalografiniy aSiy orientacijos Sviesos kritimo ploks-
tumos atzvilgiu. Tikslus kiekvienos eksperimento konfigtiracijos apraSymas leidZia visus duomenis

analizuoti vienalaikiai. V,, ir A,, spektrai 14 paveikslo a) ir b) dalyse gauti orientuojat bandinio
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15 pav. Eksperimentiniai ir modeliuoti LiGaO» atspindZio spektrai krintant j bandinj poliarizuotai Sviesai iSilgai
pagrindiniy kristalografiniy kryp¢iy a) E||c, b) E||b ir ¢) E||a, kai ¥=11°. Kairéje a) ir b) (Zalia istisiné linija),
100-300 cm ™! spektrinéje srityje, poliarizuoto pralaidumo spektrai.
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1 lentelé. By, By ir A; mody optiniy fonoty parametrai, nustatyti i$ £, (w), £,(w) ir £.(w) dielektriniy
funkcijy. Palyginimui pateikti literaturiniai, gauti Ramano sklaidos spektroskopija (* [13]), ir
teoriniai (** [14]) duomenys.

B (a) 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11

wro [em™1] 139.8 205 (1) 300 (1) 3135(6) - 408 (1) 4513(8) 494 (1) 502.0(5)  6559(3)  713.5(2)
yro [em™] - 2(2) 10(3) 4(1) - 9(2) 10(2) 2(1) 73(8) 42(5) 45(3)
wio [em™1] - 205 (1) 303 (1) 3214(6) - 433 (1) 473.1(8) 496 (1) 5429(5)  7041(3)  779.4(2)
wr0* [em™] 1403 204.7 301 3145 324 406.5 4515 494 503 656.5 714
wro™ [em™']  130.1 197.4 294 3125 447.1 4764 485.6 517.8 564.9 638.7 686.2

By (b) 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11

wro [em™] 2057(3)  2504(7)  3187(8)  363(1) 409(2)  4329(7)  466(1) 5156(8)  526(2) 656.9(3)  722(1)
yro [em™] 1.5(5) 3(1) 58(8) 4(2) 0.5 (1) 6(1) 3(2) 10 (2) 15(3) 6.9(7) 3(1)
wio [em™1] 2082 (3)  2527(7)  3228(8)  366(1) 410(2)  4455(7)  468(1) 5263(8)  602(2) 7212(3)  756(1)
wro* [em™] 205 251 320 364 407 434 504 515.5 536 657.5 723
wro™ [em™']  199.2 2355 319.6 360 4422 4708 481.8 5293 548.1 639.8 696.2

A1 (©) 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11

wro [em™1] - 219(3) 2525(3)  3114(7)  390(2)  408(2) 445 (2) 493 (1) 498 (2) 642 (2) 654.1(5)
yro [em™] - 2(1) 2(1) 24(7) 7(2) 3(2) 0.5(1) 8(2) 9(3) 11(4) 5(1)
wio [em™1] - 219(3) 252.7(3)  3242(7)  408(2)  425(2) 445 (2) 497 (1) 573 (2) 646 (2) 756.8(5)
wro* [em™] 129.5 2195 253 309.5 388.2 408 445 4932 503.2 644.8 655
wro™* [em™'] 1195 201.7 247.4 295.7 4344 453 4738 505.7 514.2 627.6 633.3

a-kristalografine a§j atitinkamai statmenai ir lygiagreciai, o c¢) dalyje lygiagreciai kritimo plokStumai.

Poliarizuoto atspindZio eksperimentiniai (taskai) ir sumodeliuoti (iStisinés linijos) spektrai pavaiz-
duoti 15 paveiksle. TiesiSkai poliarizuota krintanti Sviesa orientuota iSilgai kristalo kristalografiniy
aSiy. AtspindZio spektrai buvo modeliuoti naudojant Lorantz’o osciliatoriaus funkcijas (59) su para-
metrais, nustatytais analizuojant elipsometrinius duomenis w > 333 cm™! spektrinéje srityje. Kaip
matyti 15 paveiksle, modeliniai spektrai pakankamai artimi eksperimentiniams. MaZy banginiy skai-
Ciy spektrinéje srityje, w < 333 cm™!, dielektrinés funkcijos parametrai buvo suskaiciuoti i3 eksperi-
mentiniy atspindZio ir pralaidumo spektry, taikant tg patj Lorentz’o modelj (59).

Tolimosios infraraudonosios spektro srities LiGaO, dielektrinés funkcijos £, (w), ep(w) ir .(w)
nustatytos analizuojant eksperimentinius elipsometrijos ir pralaidumo/atspindzio spektrus, pateiktos
16 paveiksle. TaSkais paZyméti duomenys, gauti iS GSE duomeny analizés pataskiui, iStisinés kreives
,w > 333 em !irw < 333 cm™! spekrinéje srityje, atitinka dielektrines funkcijas suskaiCiuotas
i§ elipsometriniy parametry ir R(w) spektry. Nustatytos delektrinés funkcijos tenkina KK sarysius,
nes Lorentz’o modelis atitinka KK—transformacijos reikalavimus. Gauti optiniy fonony parametrai
pateikti 6.3 lenteléje. Eksperimentiniai matavimai mums leido nustatyti 31-o0s skersiniy optiniy fonony
(TO) modos daznius iS visy 33-jy infraraudonagjai spinduoliutei aktyviy (1). Rasti TO fonony dazniai
atitinka, 10 B; , 11 By ir 10 A; mody simetrijas ir vertikaliomis linijjomis paZymeéti 16 paveiksle.
I$ilginiy optiniy (LO) fonony dazniai (1 lentelé) nustatyti i§ energijos nuostoliy funkcijos Im[-1/e(w)]
(17 paveikslas). Palyginimui 6.3 lenteléje pateikti ir literatiriniai duomenys. Knoll ir Kuzmany [13]
eksperimentiSkai nustatyti fonony dazniai naudojant Ramano sklaidos spektroskopija ir teorinés vertés

apskaiciuotos Boonchun ir Lambrecht [14].
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16 pav. Reali £ (w) ir menama 5 (w) LiGaOs dielektrinés funkcijos dalys. Sviesos poliarizacija nukreipta iSilgai
a, b ir ¢ kristalografiniy aSiy. Taskais Zymimi duomenys gauti i§ apibendrintosios elipsometrijos analizes patas-
kiui (A-by-)). IStisinés kreivés — modelinés dielektrinés funkcijos nustatytos i§ eksperimentiniy elipsometrijos
(w > 333 cm™1) ir atspindZio/pralaidumo (w < 333 cm ™) spektry. Vertikalios linijos Zymi TO optiniy fonony
B1, By ir A; mody daZnius.

31



B2 34

102'J\\/
1073 \ —GSE A-by-A

10 . . — —modelis [GSE ir R(w)]
B-l 2 3 4 567 8 9 10 11

101

—

810 /
®

-

g

e

2l U v

A2 3 4 567

10 11

o]
Nl

10'4

|
1031J
100 200 300 400 500 600 700 800
o (cm”)

17 pav. LiGaO, energijos nuostoliy funkcijos Im[-1/e(w)] spektrai iSilgai pagrindiniy a, b ir ¢ kristalografiniy
aSiy. Radonomis kreivémis Zymimi spekrai gauti i§ apibendrintosios elipsometrijos analizes pataskiui (A—by-\),
juodos istisinés kreivés — modelinés dielektrinés funkcijos nustatytos i§ eksperimentiniy elipsometrijos (w > 333
cm™!) ir atspindZio/pralaidumo (w < 333 cm™!) spektry. Vertikalios linijos Zymi LO optiniy fonony By , By ir
Aj; mody daZnius.
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18 pav. Principiné elipsometriniy matavimy schema. 6 — $viesos kritimo kampas. ¢ — kampas tarp bandinio
kristalografinés aSies ir Sviesos kritimo plokStumos. x, y ir z — eksperimento koordinaciy aSys.

6.4 Matomoji — ultravioletiné spektro dalis

Matomoije - ultravioletinéjé Sviesos spektro dalyje (0,73 — 5,9 eV) daugiakampés spektroskopinés
elipsometrijos matavimai atlikti dviejy besisukanciy kompensatoriy elipsometru RC2 (J.A. Woollam
Co., Inc.). Principiné matavimo schema pateikta 18 paveiksle. Sviesos kritimo kampas @ eksperi-
mento metu buvo 50°, 60°ir 70°. Bendru atveju, neatsiZvelgiant j bandinio orientacijg ir esant vis
kitam $viesos kritimo kampui, iSmatuojamas $eSiy elipsometriniy parametry ¥,,,, A,,, ¥y, Ay, U,
ir A,s duomeny paketas. Jeigu tiriamoji medZiaga yra optiSkai anizotropiné, jos optinis atsakas vi-
somis kryptimis yra skirtingas, o elipsometriniy parametry analizé ir optiniy konstanty nustatymas
tampa sudétingu uzdaviniu. Tirtas LiGaO, — dviaSis kristalas, kurio optinis atsakas ir optinés konstan-
tos priklauso nuo kristalografinés krypties. Siekiant supaprastinti eksperimentiniy duomeny analize,
buvo matuoti visi trys turimi bandiniai (10 pav. ¢)). Kiekvieno matavimo metu kristalografinés asys
a, b ir ¢ buvo orientuojamos taip, kad sutapty su laboratorine x, y ir z koordinaciy sistema. Kiek-
vienas bandinys buvo iSmatuotas pasukant jj pavirSiaus normalés atzvilgiu 0°, 45° ir 90° kampais.
0° ir 90° azimutiniai kampai leidZia mums eliminuoti Jones’o matricoje esancius nediagonalinius
elementus, kurie tampa lygus 0, lieka tik diagonaliniai elementai. Esant 45° azimutiniam kampui
nediagonaliniai elementai tampa palyginami su diagonaliniais elementais Jones’o matricoje. Tokia

matavimo geometrija leidzZia supaprastinti analize ir ieSkomas dielektrinés funkcijos tenzorius yra

e, 0 0
e=|(0 ¢ 0]. (60)
0 0 e,

Eksperimentiniai SE duomenys, matomoje - ultravioletin€jé Sviesos spektro dalyje, analizuoti nau-
dojantis optiniu modeliu, kuris buvo artimas bandinio strukturai. Modelyje buvo jskaitomas pavir-
Siaus nelygumas, eksperimento konfiguracija ir anizotropija, laikant, kad bandinys yra begalinis pa-
déklas. Sukurtas modelis leido vienu metu analizuoti visus iSmatuotus spektrus. EksperimentiSkai

iSmatuoti elipsometriniai parametrai W, Vs, Wy,, A,,, A,q, Ay, pirmiausiai buvo apraSomi patas-
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19 pav. LiGaOg dielektrinés funkcijos iSilgai a, b ir ¢ kristalografiniy aSiy, matomoje — ultravioletinéje Sviesos
spektro dalyje. Taskais Zymimi duomenys gauti i$ analizés pataskiui (A — by — ), iStisinés kreivés — modelinés
dielektrinés funkcijos. €;(w), €ex(w) ir €ceq(w) atitinkamai dielektrinés funkcijos aprasancios tarpjuostinius
optinius Suolius, Suolius j eksitony suriStasias ir kontinuumo busenas.

kiui (A — by — A). IS eksperimentiniy pataskiui analizuoty spektry gauta dielektriné funkcija, jos reali
€1 ir menama 9 dalys pateiktos taSkais 19 paveiksle. IS menamos dielektrinés funkcijos, kuri apra-
So sugertj, matome, kad sugerties kraStas prasideda mazdaug nuo 5,7 €V, kas artima ir vertei gautai
i§ pralaidumo matavimy 12 pav. b). Taciau funkcijai pasiekus maksimalig padétj, stebimas kritimas
didesniy energijy srityje, kas byloja, kad sugerties kraStas yra salygotas ne vien tarpjuostiniy optiniy
Suoliy per draustiniy energijy tarpa, kaip buvo manyta iki Siol. Staigus dielektrinés funkcijos kriti-
mas rodo, kad sugerties kraStas prasideda Suoliais j eksitonines biisenas. Detalesnei sugerties krasto
analizei, eksperimentiné patasSkiui gauta dielektriné funkcija aproksimuota modeliuota funkcija (38),
jtraukiant optinius tarpjuostinius Suolius ir Suolius j eksitony suriStasias ir kontinuumo busenas. Opti-
nés konstantos nustatomos kuo geriau sutapatiniant modeling dielektring funkcija su eksperimentiniais

pataskiui gauty dielektriniy funkcijy spektrais. IeSkoma maziausia kvadratiné nuokrypa MSE [30]:

1 Yi — Yi ?, )\’
MSE = —— > (%) , 61)
kur, y; - eksperimentiniai duomenys i-jame taske, yi(?,ﬁ) - modeliniai duomenys, 7 ir @ - fiksuo-
ti ir varijuojami modelio parametrai, o; - standartiné nuokrypa i-jame taske. Nustatytos modelinés
LiGaO, dielektrinés funkcijos iSilgai skirtingy kristalografiniy aSiy, pateiktos 19 paveiksle iStisinémis
kreivémis. Matome, kad rezultatai gauti abiem budais yra labai artimi. Dielektrinés funkcijos atski-
rai apraSancios tarpjuostinius optinius Suolius €, Suolius j eksitony suriStasias busenas &, ir Suolius j
eksitony kontinuumo busenas ..., buvo pritaikytos visiems spektrams. 19 paveiksle punktyrinémis li-
nijomis atvaiztuotos §ios funkcijos matavimo geometrijai esant E||b. Toks eksperimentiny dielektriniy
funkcijy apraSymas leido nustatyti £, energija (40), kuri lygi draustinio energijy tarpo Ej ir eksitono
rysio energijos E., skirtumui. Nustatytos 7 vertés 6,033+0,003 eV, 6,067+0,002 eV ir 5,931+0.001

eV atitinkamai E||a, E||b ir E||c poliarizacijoms. Naudojantis ¢;, funkcija (39) nustatyta draustiniy
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20 pav. Eksperimentiskai nustatyti LiGaO» liZio rodikliy spektrai, i$silgai a, b ir c kristalografiniy aSiy, pateikti
iStisinémis linijomis. Palyginimui taskais Zymimi literatiriniai duomenys Lenzo et al. [9] ir Miller et al. [10].

energijy tarpo anizotropija ir vertés £y ~ 6,08 eV, 6,12 eV, 5,98 eV atitinkamai E||a, E||b ir E||c polia-
rizacijoms. Gautos FEj vertés Siek tiek didesnés nei literatiiroje minimos (5,3 — 5,8 eV) [1, 11], butent
dél jskaiciuoty eksitoniniy Suoliy. Tai rodo, optinis sugerties kraStas lic¢ios galio okside, visy pirma,
yra salygotas optiniy Suoliy j suriStasias eksitony busenas, o ne tarpjuostiniy optiniy Suoliy, kas buvo
manyta iki Siol. [vertinta eksitono rysio energija £, yra apie 50 meV.

Optoelektronikoje daZniausiai naudojamos luZio rodikliy vertés, matomoje spektro dalyje. Todél
iS eksperimentiniy matavimy buvo suskaiciuotos ir li¢io galio oksido luZio rodikliy dispersijos. Eks-
perimentiniai elipsometriniai parametrai, skaidrioje srityje (1 — 4 eV) buvo aprasyti Cauchy funkcija,
i§ kurios tiesiogiai nustatome luZio rodiklj:

n(A) :A+%+%, (62)
kur A, B ir C varijuojami Cauchy parametrai, A — bangos ilgis. Gautos parametry vertés A, B(um?),
C(um*)=(1,74, 0,008, 0,00037), (1,712, 0,0078, 0,00032) ir (1,737, 0,008, 0,00038) atitinkamai E||a,
E||b ir E||c poliarizacijoms. LuZio rodikliy n,, n, ir n. spektrai pateikti 20 paveiksle istisinémis lini-
jomis. TaSkais paveiksle palyginimui pateikti ir literaturiniai duomenys. Spektruose matome, kad visi
trys luzio rodikliai yra skirtingi, kas budinga anizotropiniams kristalams. Matomos Sviesos srityje,
kur LiGaO, yra skaidrus, luZio rodikliy vertés monotoniSkai auga didéjant apSvieciancio fotono ener-
gijai. MaZziausios vertés yra n, luZio rodiklio, kuris yra iSilgai b, kristalografinés krypties, turincios
didziausia gardelés konstanta. Nustatytos luzio rodikliy vertés yra n, = 1,761, n, = 1,732, n. = 1,759,
esant A = 632 nm bangos ilgiui.
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21 pav. LiGaOs dviluZio dispersijos suskaiciuotos tiesiogiai iS spektroskopinés elipsometrijos matavimy a, b ir
¢ kristalografinémis kryptimis.

6.5 Dviluzis

Tiesinéje optikoje daZniausiai naudojamos absoliutinés luzio rodikliy vertés. Taciau ne visada pa-
kanka tikslumo, kuris dél tam tikry eksperimentiniy matavimo specifiky, leidZa nustatyti vertes tuks-
tantosiomis skaiciaus dalimis. Todél ne retai, o ypac netiesinéje optikoje, kur reikia didelio tikslumo,
dazniausiai matuojamas dviluzis (luZio rodikliy skirtumas). Tiesioginis dviliZio matavimas leidZia
nustatyti li%io rodikliy skirtumg 107 tikslumu. Siame darbe dviliiZis buvo nustatytas dviem biidais.
Pirmuoju atveju jis buvo apskaiCiuotas tiesiogiai i§ luZio rodikliy, nustatyty naudojant optinj mode-
lj. Antru atvéju - iSmatuotas tiesiogiai pralaidumo geometrijoje naudojant poliarimetrijos metodika.
LiGaO, dviluzio spektrai, suskaiciuoti tiesiogiai i§ spektroskopinés elipsometrijos matavimy, pateikti
21 paveiksle. Spektruose matyti, kad dviluZis n, - n. yra labai mazas, ko galima buvo ir tikétis, nes
gardelés konstatntos Siomis kryptimis yra labai artimos. Ties 632,8 nm n, - n. = 0.003, o ties 262 nm
(4,72 eV) dviluzis tampa lygus nuliui - i§ dviaSio kristalo LiGaO, tampa vienaaSiu. Tai matyti n, - n;
ir n. - np spektruose, kurie kertasi ties ta pacia fotono energija ir slenkantis j didesniy energijy sritj 7.
laZio rodiklis tampa didesnis uz n,.

Kadangi jvertinus li¢io galio oksido linijinj dvilaZj buvo nustatyta, kad n,, - n.. i$ tiesy mazas (1073
eilés), o norint patikslinti jo vertes buvo atlikti poliarimetrijos matavimai. Metodika leidZia tiesiogiai
matuoti tik mazus medZiagos dviliZius 1073 — 1077 intervale, todél matavimai buvo atlikti tik a-c
plokStumoje. | bandinj liedZiant dvi, 50 kHz daZniu moduliuotas ir viena kitai statmenas Sviesos po-
liarizacijas, registruojame optinio atsako skirtuma dviem statmenomis kryptimis. Stebime atsiradusj
faziy skirtuma tarp krintancios Sviesos poliarizacijy, kas leidZia tiesiogiai nusatyti medZiagos dvilu-

Zj (52). ISmatuotas n. - n, spektras pateiktas 22 peveilksle raudona kreive. Palyginimiui atidétos ir
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22 pav. LiGaO; dviltuizio n. — n, dispersija. Juoda kreivé — dviliiZis suskaiciuotas tiesiogiai iS spektroskopinés
elipsometrijos matavimy, raudona kreivé — tiesiogiai iSmatuotas dviliZis naudojant poliarimetrijos metodika.

dviluZio vertés nustatytos i$ elipsometrijos matavimy — juoda kreivé. Metome, kad abi dviluZio dis-
persijos turi panaSig forma. MaZesniy energijy srityje artéja prie pastovaus dydzio, didesniy energijy
srityje dviluZis pradéda mazéti, pasiekia nulj, o artéjant prie optinés sugerties kraSto staigiai auga. Ta-
Ciau dviluZio dispersija ~ 1,5 — 4 eV spektrinéje srityje, gauta i$ tiesioginiy poliarimetrijos matavimy
(raudona kreive), mazéti pradeta Siek tiek anksciau ir nulj kerta ties 4,13 €V, kai tuo tarpu juoda kreivé
ties 4,72 eV. Dispersijy, iSmatuoty skirtingais metodais, skirtumg gali lemti tam tikri optiniai efektai.
Vienas i$ tokiy yra optinis aktyvumas, poliarizacinés plokStumos pasukimas. Poliarimetrija leidZia
atsiriboti nuo tokiy efekty ir matuoti dviluZj tiesiogiai. Tuo tarpu, taikant optinj modelj, tokiy efekty
iSskirti negalime.

LiGaO. - netiesinis kristalas, todél apSvietus didelio intensyvumo Sviesa (pvz. lazerio spinduliuo-
te), jimanoma antros harmonikos generacija. PavyzdZiui mélynos Sviesos konvertavimas j UV spindu-
livote. Tokiu atveéju svarbu jgyvendinti fazinio sinchronizavimo salyga. Netiesiniuose kristaluose,
kuriuose luZio rodiklis turi stiprig temperaturing priklausomybe, gali buti patenkinama temperattriné
sinchronizavimo salyga. Siame darbe buvo i¥matuotos LiGaO, dviliiZio priklausomybés nuo tem-
peraturos He-Ne (632 nm) ir GaN (400 nm) lazeriy bangos ilgiuose. Matavimai atlikti 25 - 250 °C
temperatury intervale. Priklausomybés pateiktos 23 paveiksle. 400 nm bangos ligyje, didinant kristalo
temperaturg, n, - 1 ir n, - n. didéja, kai tuo tarpu, n. - n; iSlieka praktiskai pastovus. Taciau 632,8
nm bangos ilgyje priklausomybés Siek tiek skiriasi, pastovus iSlieka n, - n, dviluZis, n. - n;, didéja
kylant temperatiirai, o n, - n, mazéja ir galiausiai pasiekia 0. 632,8 nm bangos ilgyje mazdaug ties
215 °C LiGaO, kristalas i§ dviaSio tampa vienaaSiu. Nustatyta dviliZio temperattriné kitimo sparta,
Ka,(632,8nm) = 1,32 - 107° K1, ir ke (400nm) = 1,61 - 1077 K1

Kadangi deguonies atomai LiGaO, gardeléje uZima dvi neekvivalencias padétis, tai tolimojoje
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23 pav. LiGaO- dviliiZio priklausomybé nuo temperatiiros a) 632,8 nm, b) 400 nm bangos ilgyje.

kristalo struktiiroje deguonis sudaro chiralinés grandinéles, susisukusias tam tikra kryptimi. Toks chi-
raliSkumas li¢io galio okside stebima b kryptimi. Vadinasi optinis atsakas, leidZiant dvi prieSingas
apskritimines (deSining¢ ir kairing) poliarizacijas Sia kryptimi, bus nevienodas. Medziagos luzio rodik-
liai tokioms poliarizacijos skirtis n;, # ng. Atlikus poliarimetrijos matavimus (detaliau 5.2.3 skyriuje)
buvo jvertintas ir li¢io galio oksido optinis aktyvumas, poliarizacinés plokStumos pasukimas p, a—c
plokStumoje. ISmatuota dispersija pateikta 24 a). Poliarizacinés plokStumos pasukimas nuo O iki 8
°/mm dideja 1 — 4,2 eV spektrinéje srityje. Taciau spektre matome ir keletg optiniy ypatumy ties ~ 1,7
ir4,2 eV, kurie saglygoja optinio aktyvumo padidéjimg. 24 paveikslo b) dalyje pateikti cirkulinio dvila-
Zio ng —ny (mélyna kreive) ir cirkulinio dichroizmo kg — k1, (juoda kreivé) spektrai a-c plokstumoje.
Dispersijose taip pat matome optinius ypatumus ties tomis paciomis fotono energijomis. Fotoliumi-
nisencijos matvimuose [31] buvo stebéta defekty emisija labai artimose energijose. Todél manome,
kad optinio aktyvumo padidéjimai, galéty buti jtakoti atsiradusiy deguonies vakancijy, kurios Siek tiek

suardo chiraline struktura ir skirtigai reaguoja j kairin¢ ir deSining Sviesos poliarizacijas.
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24 pav. a) Licio galio oksido optinio aktyvumo (poliarizacinés plokstumos pasukimo) spektras a-c plok§tumoje
b) LiGaO, cirkulio dviliizio ng — ny, ir cirkulinio dichroizmo kr — kj, spektrai a-c plokStumoje.
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Pagrindiniai rezultatai ir iSvados

 Nustatyti optiniy fonony ypatumai I" taske.
» Sugerties kraStag LiGaOs, visy pirma, salygoja optiniai Suoliai j suriStasias eksitonines busenas.

* Nustatyta draustiniy energijy tarpo anizotropija , Ey = 6,08 €V, 6,12 eV ir 5,98 €V, atitinkamai
Ella, E||bir E||c.

* Isisavinta poliarimetrijos metodika, leidZianti matuoti itin maZas dviluzio ir dichroizmo vertes.

Rezultaty sklaida

* Rezultatai pristatyti 7-oje tarptautinéje spektroskopinés elipsometrijos konferencijoje (ICSE 7),
Optical properties of lithium gallium oxide, S. Tuménas, P. Mackonis, R. Nedzinskas, L. Trink-
ler, B. Berzina, L. Chang, M. M. Chou, (Berlin, 2016 06 6-10) Conference Program and Abst-
racts, p. 271.

» Rezultatai publikuoti Applied Surface Science Zurnale, S. Tuménas, P. Mackonis, R. Nedzinskas,
L. Trinkler, B. Berzina, V. Korsaks, L. Chang, M. M. Chou, Optical properties of lithium gallium
oxide, App. Surf. Sci., (2017), DOI:10.1016/j.apsusc.2017.01.098.
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Santrauka

OPTINES LICIO GALIO OKSIDO SAVYBES
Paulius Mackonis

Licio galio oksidas, tai skaidrus ir bespalvis, platy draustiniy energijy tarpa turintis kristalas. Sian-
dieniniame moksle susidoméjimo sulaukia kaip maZziausia gardelés nesuderinamuma turintis padéklas
GaN, InN ir ZnO heteropitaksiniams sluoksniams auginti. LiGaO, yra ortorombinés strukturos kri-
stalas, turintis anisotropinés optinés savybes, kurios priklauso nuo kristalografinés kristalo krypties.
Sio darbo tikslas buvo kombinuojant jvairias optines tyrimo metodikas istirti LiGaO, optinj atsaka
placioje spektring€je srityje.

Didelis li¢io metagalato monokristalas buvo uzaugintas Czochralsk’io metodu. Kristaliné ir pavir-
Siaus morfologija iStirta daudojant Rentgeno spinduliy difrakcija (XRD) ir atominiy jégy mikroskopija
(AFM). IS monokristalo iSpjautos trys bandiniy serijos, lygiagriaciai pavirSiui atveriant tris pagrindines
kristalografinés ploksStumas. Optiniai tyrimai atlikti poliarizuotoje Sviesoje skirtingomis kristalogra-
finés kryptimis. Pralaidumo spektrai parodé, kad LiGaO- yra skaidrus 0,2 — 5 eV spektrinéje srityje.
Mazy energijy srityje stebima optiniy fonony salygota sugertis, o didesniy energijy srityje sugertj sg-
lygoja tiesiatarpiai tarpjuostiniai optiniai Suoliai. FIR spektirnéje srityje dielektriné li¢io galio oksi-
do funkcija nustatyta naudojant poliarizuoto pralaidumo/atspindZio ir spektroskopinés elipsometrijos
metodikas. Nustatyti optiniy fonony skersiniai, iSilginiai dazniai ir iSplitimo parametras. Matomos —
ultravioletinés sperkto srities dielektrine funkcija parode sugerties krasto anizotropija, o jji, visy pirma
salygoja, tarpjuostiniai eksitoniniai Suoliai. Ivertintas draustiniy energijy tarpas E, = 6,08 eV, 6,12
eV ir 5,98 eV, atitinkamai E||a, E||b ir E||c poliarizacijoms. I§ ekperimentiniy elipsometrijos matavi-
my nustatytos visos trys pagrindinés li¢io galio oksido luZio rodikliy ir dviluZziy dispersijos placioje

spektrinéje srityje.
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Summary

OPTICAL PROPERTIES OF LITHIUM GALLIUM OXIDE
Paulius Mackonis

Lithium gallium oxide (LiGaO-) is transparent and colorless wide-bandgap crystal. In modern
science has attracted great interest due to the fact that is the most closely lattice-matched substrate
for ZnO and GaN, InN semiconductors growing. LiGaO, is orthorhombic crystal that has anisotropic
optical properties, which depends on the direction of propagation of the light. The objective of this
research was using a combination of various optical techniques to determine lithium gallium oxide
optical properties in wide spectral range.

Substrates of LiGaO, was grown using the Czochralski pulling method. The crystallinity and sur-
face morphology of substrates were studied by X-ray diffraction (XRD) and atomic force microscopy
(AFM). Three different substrates were oriented to all main crystallographic planes. Optical measu-
rements were carried out in different crystallographic directions at linear polarized light. Measured
transmittance spectra showed that LiGaO, is transparent from 0.2 to 5 eV in all three directions. At
high-frequency range transmittance falls because of phonon and multi-phonon absorption, and at low-
frequency range absorption leads to direct interband optical transitions. In FIR spectral range dielectric
function was determinated from the experimental polarized transmittance/reflectance, spectroscopic
ellipsometry spectra analysis. The parameters of optical phonons, high-frequency ad low-frequency
dielectric constants were deduced. The VIS-UV dielectric function showed that the LiGaO, has ab-
sorption edge anisotropy and starts with exitonic transitions. The energy band gap E, was estimates to
be 6,08 eV, 6,12 eV and 5,98 €V, for E||a, E||b ir E||c polarizations, respectively. Using spectroscopic
ellipsometry technique all three refractive indices and birefringences of LiGaO, was determined in

wide spectral range.
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Darbe tirtos LiGaO, monokristalo optinés savybés. Tyrimams naudotos poliarizuoto pralaidu-
mo/atspindZio, spektroskopinés elipsometrijos, poliarimetrijos metodikos. Nustatyti optiniy fonony
ypatumai ' taSke. Atskleista, kad optinj li¢io galio oksido sugerties kraSta, visy pirma, saglygoja op-
tiniai Suoliai j suriStasias eksitonines busenas. Nustatyta draustiniy energijy tarpo anizotropija ir jo

vertes pagrindinémis kristalografinémis kryptimis.
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