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I[vadas
Terahercy (THz) fotonika ir elektronika (1 THz=10'2Hz) tebelieka viena i§ ,kar$¢iausiy® ir

aktualiausiy optikos, optoelektronikos, kietojo kiino fizikos ir nanotechnologijos tyrimo krypéiy. Jei
prieS 40 ir daugiau mety S$i sritis buvo jdomi tik astronomams ir astrofizikams, kuriantiems
radioastronomijai  skirtas spektrines sistemas ir jutiklius, apie 1990-uosius, atsiradus THz
spektroskopijai su laikine skyra, atsirado spartus Sios krypties kilimas dél jvairaus ir plataus taikymo
tiek jvairiy medziagy diagnostikai, molekuliy spektroskopijai, tiek ir THz vaizdinimui, tapusiam
pagrindu kurti naujos kartos saugumo sistemas. THz vaizdinimas remiasi tuo, jog dauguma medziagy,
kurios néra skaidrios regimajam arba infraraudonajam ruozui — popierius, kartonas, plastikai, drabuziai,
etc. — yra visiskai skaidrios THz dazniams, todél, naudojant THz spinduliuote, galima aptikti pakuotése
pasléptus sprogmenis, ginklus, narkotines medziagas ty pakuociy neatidarius arba pastebéti plastikinius
sprogmenis drabuziy kiSenése. Toks pritaikymas yra naudingas oro uosty patikros punktuose ar kitose
sustiprinto saugumo vietose. Pastaruoju metu THz mokslas ir technologija tapo tarpdisciplininiu
mokslu, kuris siekia ne tik sukurti kuo labiau kompaktiskas ir patogias naudoti THz spektroskopines ir
vaizdinimo sistemas, bet ir rasti naujus budus spinduliuotei valdyti naudojant difrakcinés optikos
komponentus, THz bangolaidZius, plazminius reiSkinius, taip pat daug démesio skiriama naujiems
jutikliy veikimo principams, sprendimams, kurie galéty leisti kurti THz grandynus, integruoti jutiklius
su pasyvios optikos komponentais, sukurti kambario temperatiiroje veikiancias koherentines ir

kompaktiskas detekcijos sistemas, artimojo lauko THz mikroskopus, etc [1].

Taciau, maZ¢jant matmenims, kada sistemos turéty tapti tokios mazos, kad tilpty ant vieno lusto,
metalizacija, dél santykinai didelio metaly difuzijos gylio juos atkaitinant, jau gali biiti nebetinkami
sprendimai THz difrakcinei optikai kurti. Todél ieSkoma alternatyvy, ir viena jy-anglies

nanomedZziagos.

Daugiausia démesio sulaukianti nanomedziaga - grafenas — dvimatis vieno atomo storio anglies
sluoksnis, émé zaibiskai populiaréti 2004 m. K. Novoselov ir A. Geim paskelbus savo, kaip véliau
paasiSkejo “nobeliSka” darba [2]. Grafenas pasizymi labai geru elektriniu laidumu, lankstumu,

skaidrumu ir geromis Siluminémis savybémis.

Siame darbe yra apradyti grafeno tyrimai terahercy optikos srityje. O atsizvelgiant j gautus
rezultatus, apraSomas ir anglies nanosluoksniy pagrindu sukurtas difrakcinés optikos komponentas,

kuris galéty buiti jldomus kuriant THz vaizdinimo sistemas.



Teorinis jvadas

1. ]vadas j terahercy fizika

1.1. Teraherciné spinduliuoté

Teraherciné spinduliuoté elektromagnetiniy bangy skaléje paprastai priskiriama spektriniam
ruozui nuo ~0,1 THz iki 10 THz (atitinkamai, bangos ilgiams, A=3 mm -30 um), t.y. ji yra tarp
mikrobangy ir infraraudonosios sri¢iy. Kadangi THz spinduliuotés bangos ilgis prasideda ties Imm ir
pereina link trumpesniy bangos ilgiy, ji dar daznai yra vadinama ir submilimetrine spinduliuote.
Skirtingai nuo Rentgeno, THz spinduliuoté néra jonizuojanti, nes ties 1THz daZniu jos kvanto energija
yra apie 4.1 meV. Dél Sios savybés THz spinduliuoté turi placias pritaikymo galimybes, pvz.: ji gali
buti tinkama medziagy charakterizavimui, molekuliy spektroskopijai, medicinai, farmacijos reikméms
ir t.t. [3, 4]. Dauguma medziagy, kurios néra skaidrios regimajai arba IR spinduliuotei, popierius,
kartonas, drabuziy audiniai, mediena, plastikas, keramika yra skaidriis THz spinduliuotei, todél tai gali
buti panaudota aptikti jpakuotus pavojingus daiktus ar sprogmentis, atlikti produkty patikra. Taciau THz
spinduliuoté¢ yra stipriai sugeriama vandens gary, todél ji néra tinkama naudoti komunikacijy

technologijoms, nes tiesiog biity sugerta Zemés atmosferoje [3, 5].

Elektronika

Mikrobangos
MF, HF, VHF, UHF, SHF, EHF

Regimoji Rentgeno
spinduliuoté spinduliuoté

- spinduliai

100 109 108 102 1012 1015 1018 1021 1024
Kilo mega giga tera peta exa zetta yotta

1 pav. THz spinduliuotés sritis dazniy spektre (adaptuota pagal [6])

1.2. Terahercinés spinduliuotés generavimas ir registravimas

Terahercinés spinduliuotés Saltiniai gali buti skirstomi j natiiralius ir dirbtinius. Naturaliis Saltiniai

yra tokie: kai THz spinduliuoté yra iSspinduliuojama kartu su kita juodojo kiino spinduliuote, jei to
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kiino temperatira yra aukstesné nei 10 K. Prie dirbtiniy Saltiniy priskiriami tokie jtaisai kaip girotronas,
atgalinés bangos osciliatorius, tolimosios IR spinduliuotés lazeris, kvantinis kaskadinis lazeris, laisvyjy

elektrony lazeris [3].

Vienas 1§ populiariausiy budy THz spinduliuotei gauti yra optoelektroninis budas:
femtosekundinés trukmeés lazerio impulsu apSvietus puslaidininkj, kuriame kravininky gyvavimo
trukmés yra trumpos, jame atsirade laisvieji kriivininkai (skylés ir elektronai) yra greitinami elektrinio
lauko ir taip sukuriama elektros srové, kuri sparciai kinta laike. THz spinduliuotés impulse elektrinio
lauko amplitudé atkartoja fotosrovés iSvesting laike, o THz spinduliuotés parametrai Siuo atveju
labiausiai priklauso nuo puslaidininkio savybiy. Toks sugeneruotas impulsas yra optiSkai strobuojamas,
o0 tokia matavimo sistema yra vadinama THz spektroskopija su laikine skyra (ang. Terahertz time-

domain spectroscopy, TDS), apie kurig pla¢iau aprasyta 1.3. skyriuje [4].

Kitas budas gauti THz spinduliuotés impulsg yra femtosekundinés trukmés lazerio impulsu
ap§viesti netiesiska optinj kristala. Dar kitaip $is metodas yra vadinamas optiniu lyginimu. Siuo atveju
THz spinduliuotés impulse elektrinio lauko amplitudé atkartoja lazerio pluosto intensyvumo kitimo
laike antrajg iSvesting ir THz spektras priklausys ne tik nuo netiesinio kristalo savybiy, bet ir nuo

lazerio impulsy trukmés [4].

THz spindulivoté gali buti detektuojama dviem budais. Pirmasis budas — pasitelkiant
fotolaidumo reiskinj, t.y. turint puslaidininkinj fotodetektoriy, kuriam jtampa suteikiama i§ laisva
erdve atsklidusio THz spinduliuotés impulso. Kai THz spinduliuoté ir lazerio impulsas vienu metu ima
veikti fotodetektoriy, matuojama sroveé. THz signalo forma yra strobuojama, keiciant lazerio impulsy
vélinimo laikg. Antrasis biidas — pasitelkiant tiesiska elektrooptinj (Pockel) efekta, kuris stebimas tada,

kai prie medziagos prijungus elektrinj lauka, kei¢iamas jos ltzio rodiklis [4].

1.3. THz vaizdinimo sistemos

Priklausomai nuo naudojamy THz $altiniy ir detektoriy gali biiti naudojamos dvi skirtingos THz
sistemos: spektroskopija su laikine skyra (angl. Terahertz time-domain spectroscopy, TDS) ir

nuostoviosios veikos metodas (angl. Continuous Wave, CW).

THz laikinés srities spektroskopijos, TDS metodas leidzia surinkti daug informacijos apie tiriama
objekta (medziagos sugerties/pralaidumo spektras ir laikinés procesy priklausomybés). Siuo metodu
matuojant, registruojamas elektrinio lauko pokytis. Naudojant nuostovios veikos, CW metoda,



gauname informacijg tik apie spinduliuotés intensyvuma, ta¢iau nei gylio, nei charakteringo spektro,
nei laikinés srities informacija nebus gauta, nes Siuo atveju yra naudojamas vienadaznis THz Saltinis.
Taciau CW sistema yra pranaSesné tuo, kad joje néra laiko vélinimo nuskaitymo, todél vaizdinimas

vyksta grei¢iau [5].
Spektry ir vaizdy gavimas naudojant THz-TDS sistema:

Tiek emiterj, tiek detektoriy valdo femtosekundinis lazerio impulsas. Lazerio pluoStas yra
padalinamas paprastai j dvi lygias dalis, i$ kuriy viena apSviecia emiterj, 0 kita naudojama strobavimui.
Emiteris Zzadina puslaidininkio pavirsiy, sugeneruodamas THz spinduliuotés signala, kuris gali sklisti
laisva erdve. Naudojant parabolinius veidrodzius, THz spindulys yra sufokusuojamas detektoriuje.
Antroji lazerio pluosto dalis, per vélinimo linija, keliauja j detektoriy. Detektoriuje Sis lazerio pluostelis
persikloja erdvéje su jau sugeneruotu THz pluosteliu, ateinanciu i§ emiterio. Naudojant vélinimo linija,
galima iSmatuoti ne tik THz spinduliuotés elektrinio lauko amplitudg, bet ir jo fazg. Naudojant Sig
schema, gali biiti atliekama bandiniy koherentiné spektriné analize, kuri yra pranaSesné nei naudojant
jprastus spektrometrus su nekoherentine IR spinduliuote, nes naudojama sinchroninio detektavimo

schema, leidzianti zenkliai pagerinti signalo-triukSmo santykj [4, 7].

b) ™
os
a) ‘
300
ui
0.5
Emiteris Detektorius
THz
3 P -
- . - 0 5 10 15 2
Malanélis Laikas, ps
signalasl

]

Vélinimo linija

Amplitudé, sv.

0.0 0:6 10 15 20 2:6 0
Daznis, THz

2 pav. Vaizdy gavimo, naudojanat THz-TDS sistema, schema (a). Femtosekundinio lazerio pluostas
dalinamas j dvi dalis, pirmoji patenka j emiterj, kuriame sugeneruojamas THz impulsas, antroji pluosto
dalis, praéjusi vélinimo linijg, nukreipiama j detektoriy, kuriame registruojamas THz signalas. THz

srovés transientas (b) ir jo Fourier vaizdas (c) [7]



Vaizdy gavimas naudojant THz-CW sistema:

Kaip matome i§ 3 pav., THz-CW sistemoje THz $altinis yra ne femtosekundinis lazeris, o, pvz.:
Gunn’o diodas arba elektroninis daugintuvas, todél $iuo atveju turime vienadaznj Saltinj. Parabolinis
veidrodis sufokusuoja spindulj, o maliinélis jj moduliuoja. Tuomet jau sumoduliuotas pluostas yra
fokusuojamas naudojant bet kokj lesj ar veidrodj (3 pav. kaip pvz. pavaizduotas Fresnelio lesis).
Tiriamas bandinys turi biiti leSio zidinio taske. Tuomet spindulys sufokusuotas sferinio lesio keliauja }
detektoriy. IS detektoriaus ateinantis signalas ties atraminiu moduliacijos dazniu yra registruojamas

sinchroninio (lock-in) stiprintuvo [5].

Fresnelio lesis

Parabolinis
veidrodis Veidrodis
o, Detektorius
Vi
S Ledis
i Mallnélis
M
I
1L
]
Gunn'o diedas

Slankicjancioji platforma

3 pav. Nuostovios veikos (CW) THz sistemos pavyzdys. THz spinduliuoté sugeneruojama naudojant
diodg ir paraboliniu vaidrodziu nukreipiama j maliinélj, kuris moduliuoja THz spindulj. Sumoduliuotas
pluostas, naudojant Fresnelio 1¢§], sufokusuojamas j bandinio pavirsiy, o nuo bandinio atsispindéjusi

THz spinduliuoté keliauja j detektoriy [5]

Naudojant nuostovios veikos (CW) sistemg gauti duomenys yra uzraSomi pataskiui ir laikomi
matricoje, i§ kurios formuojamas paveikslélis. Tuo tarpu laikinés srities spektroskopijos (TDS) biidu
gauti duomenys talpina spektring informacija, todél norint gauti paveikslélj reikalinga sudétingesné

apdorojimo sistema [5].



2. Grafenas

Grafenas — dvimatis vieno atomo storio anglies sluoksnis, kuomet anglies atomai yra i$sidéste
heksagonine struktiira (4 pav.). Grafenas tampa vis populiaresnis dél tokiy savybiy kaip geras laidumas,

lankstumas, skaidrumas bei geros Siluminés savybeés [8, 9].

Nors grafenas pirmg karta buvo paminétas dar 1987 m., i§ pradziy buvo manoma, jog 2D
grafenas (2D - dvimatis, apraSomas tik x ir y plokStumoje) negali egzistuoti laisvoje biisenoje ir kad jis
yra nestabilus. Taciau A. Geim ir K. Novoselov pavyko paruosti vieno anglies atomo storio grafeno
sluoksnj ir jrodyti, jog, nepaisant grafeno plonumo ir galimo nestabilumo, medziaga iSlicka labai
kokybiSka ir esant submilimetriniams atstumams, elektrony pernasa joje yra balistiné. Néra Zinoma
jokia kita medziaga, kuri budama tokio storio kaip grafenas, turéty tokias geras metalams budingas
savybes [2, 10, 11].

Anglies atomas Kovalentinis rysys

\ ~ 0.142 nm \[
| Eom—

4 pav. Grafeno gardelés struktiira [11]

Grafeno sluoksnyje anglies atomai yra susijunge Sp? rysiais, o atstumai tarp jy yra mazdaug
1,4 A. Tai nulemia grafeno sluoksnio tvirtuma. Jei ant pirmo grafeno sluoksnio uzdedami dar maziau
nei 10 grafeno sluoksniy, tokia struktiira vis dar vadinama grafenu. Jei strukttirg sudaro daugiau nei

desimt sluoksniy, gauname grafitg [12].

Verta paminéti, kad anglis turi keleta alotropiniy modifikacijy, t.y. deimantas, fulerenas,
grafitas ir sintetiné medziaga karbinas [13]. Tokie anglies alotropai pasizymi pla¢iu cheminiy, fiziniy ir
morfologiniy savybiy spektru. Tai reiSkia, jog anglis skirtingose struktiirose gali turéti visiSkai
skirtingas savybes. Iki §iol deimantas buvo Zinomas kaip tvir€iausia medZziaga. Tuo tarpu grafitas yra

laikomas viena minks$¢iausiy medziagy, kuri naudojama kaip labai efektyvus kietosios biisenos
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lubrikantas. Tokiose medziagose kaip grafitas, grafenas, fulerenai ir anglies nanovamzdeliai anglies
atomai priklauso Dsn taskinei grupei, kur atstumas tarp anglies atomy yra mazdaug 1,42 A, o kampai
tarp atomy yra lygis mazdaug 120°. Siuo atveju grafenas yra dvimaté anglies atomuy, turinéiy sp?
hibridizacija, heksagoniné struktiira. Grafenas yra pagrindiné kity anglies medziagy dalis. Pavyzdziui,
grafitas (3D) gaunamas sukeliant vieng ant kito grafeno (2D) laksStus, anglies nanovamzdeliai (1D)
gaunami grafeng susukant j vamzdelj, o jj sulankscius j sfering formg gaunamas fulerenas (0D). IS visy
anglies formy, grafenas yra labiausiai chemiSkai reaktyvus, nes kiekvienas jame esantis anglies atomas

dél 2D struktaros gali dalyvauti cheminése reakcijose ir abiejy grafeno laksto pusiy [10, 14].

2D grafenas

g €50 A5 & C %
NSO~~~
LA AAAA AL

3D grafitas
0D fulerenas

1D anglies nanovamzdelis

5 pav. Grafeno transformavimas j fulerena, anglies nanovamzdel;j ir grafitg [9]

Kadangi vienasluoksnis grafenas pasizymi tuo, jog jo laidumo bei valentiné juostos susikerta
Dirako taske, jis neturi draustiniy energijy juosty tarpo Eg. Dél tokios unikalios topologijos, grafeno
energijos dispersijos kreivés yra kitokios palyginus su puslaidininkiu, nes yra tiesinés. Dél kvantiniy
mechaniniy $uoliy tarp grafeno sub-gardeliy susiformuoja dvi energijos juostos. Sios juostos kertasi
Briuleno zonos kraste, suformuodamos kiiginj energijos spektrg ties K ir K Dirako taskais (6 pav.)

[14]. Jei turésime dviejy ar daugiau sluoksniy grafena, tarp sluoksniy atsiras elektrinis laukas, dél kurio
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valentiné ir laidumo juostos atsiskirs. Tokiu atveju bus sukurtas draustiniy energijy juosty tarpas
(7 pav.) [8].

I Energlla

 EEER o hr R R T m e Ay

Laidumo '
juosta

Valentiné '
juosta

6 pav. Grafeno energijos juosty diagrama. Laidumo ir valentiné juostos susikerta taSkuose K ir

K, kurie dar yra vadinami Dirako taskais [14]

iné i Valentiné juosta Valentiné juosta
Valentiné juosta J Dvigubas J

Dvigubas grafeno
Grafeno grafeno \ ! sluoksnis . //
monosluoksnis '/ sluoksnis ® ;

. . Elektrinis
Laidumo juosta Laidumo juosta laukas Laidumo juosta

7 pav. Grafeno juostiné sandara ir draustinés juostos tarpo priklausomybé nuo grafeno sluoksniy
skaiciaus [15]
Nelegiruotame grafene Fermi lygmuo yra ties Dirako tasku. Siame taske biiseny tankis yra lygus
0, todél grafeno elektrinis laidumas yra labai mazas. Ta¢iau Fermi lygmuo gali bati kei¢iamas, veikiant
elektriniu lauku ir, priklausomai nuo to elektrinio lauko poliariSkumo, grafenas gali bati n tipo arba p

tipo, t.y. grafenas gali buti legiruotas elektriniu lauku. Taip pat grafenas gali biiti legiruojamas jo
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pavirSiuje sugeriant vandenj arba amoniakg. Legiruoto grafeno elektrinis laidumas yra gana didelis, o
kambario temperatiiroje gali bati aukStesnis net uz vario elektrinj laiduma [16].

Arti Fermi lygmens elektrony ir skyliy dispersija yra tiesin¢. Kadangi efektin¢ kriivininky masé
priklauso nuo energijy juosty islinkimo, Siuo atveju esant tiesinei santykinei dispersijai, galima teigti,
jog eksitonai neturi masés. Lygtis, apraSanti kriivininky suzadinimg grafene yra visiSkai tokia pat kaip

Dirako lygtis masés neturintiems fermionams, judantiems pastoviu grei¢iu [16].

3. Grafeno optika

Norint nagrinéti optinius reiskinius grafene, pirmiausia detaliau susipazinsime su grafeno gardele.

8 pav. Grafeno gardelé [17]

Grafeno gardelé pavaizduota 8 pav. Jos pagrindiniai vektoriai apraSomi taip: a; = (? —%) air

)

a, =(0,1)a , kai a yra gardelés konstanta a ~ 0,14nm . b vektoriai apraSomi: bj =

G)@“Wﬁ“m%)kW¢j=§+%?rmiz

Elektrony, esanciy grafene, spektras aprasomas tokia formule:

_ (=D'aletkb14etkb2 4o

E "] =12 1
kl 3 1 T ()

clak = (kx, ky) yra elektrony bangos skaicius. b1, b2, bs zymi gardelés vektorius, 0 | valenting

(1) ir laidumo (2) juostas.
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Kaip jau minéta 2 skyriuje, laidumo ir valentiné juostos lieCiasi SeSiuose taskuose (6 pav.), kurie

vadinami Dirako taskais ir Zzymimi Q1, Q... Qe.

Esant nulinei temperatiirai, kai grafenas yra nelegiruotas, valentiné juosta yra pilnai uzpildyta, tuo
tarpu laidumo juosta yra tus¢ia. Tokiu atveju Fermi lygmuo yra ties SeSiais Dirako taskais, ties kuriais

elektrony dispersija yra tiesiné [18, 19].
Eq = (—DW|k|, 2)
kai k =k —Q;, |kla <1,V =10°7.

Tokia tiesiné dispersija ties Fermi lygmeniu salygoja nejprastus elektrodinaminius reiskinius,
tokiy kaip grafeno laidumo priklausomybé nuo daznio, tiesiné judesio kiekio relaksacija, kurie gali biti

naudingi pritaikant grafeng THz fizikoje.
3.1. Grafeno optinés savybés

Grafeno pralaidumas T = |t|?, atspindys R = |r|? bei sugertis A =1 —T — R yra priklausomi

nuo laidumo o (w). Taip yra todél, kad pralaidumo amplitudé t, apraSoma formule:

t=1+T=T(w) 3)

Tuo tarpu laidumas priklauso nuo daznio. Laidumas grafene yra tarpjuostinio (inter-band)

laidumo ir subjuostinio (intra-band) laidumo suma [19, 20]:

0(w) = Oiptre (@) + Oipter () 4)

Esant labai auk$tiems dazniams (t. y. w >» max{T, u}, T - temperatiira, u — cheminis potencialas),
pralaidumo (T) ir sugerties (A) koeficientai [18, 19]:

~1—na, (5)

kur a = g [18, 19]. Pralaidumo koeficiento priklausomybé nuo daznio pavaizduota 9 pav.
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1 -
p 1
E |
2 098 el
=
5] ,
=)
=
P |
g » —— T/u=0.01, yu = 0.01
= i - TIn=0.01, yu=0.1
= 0.96 r| ! ~== T/u=0.05, yu=0.1
i
a9}
1 . L .
0.94
0 1 2 3 4

/i

9 pav. Grafeno pralaidumo koeficiento priklausomybé nuo w/p santykio [18]

Taip pat, zinodami grafeno laiduma, galime apskaiciuoti ir grafeno lazio rodiklj [20]. Kadangi,

Ampero désnis nusako, jog

— 7490 _0D
VXH=]+—==—, (6)
¢ia J yra srovés tankis, apraSomas formule

] =%2E, (7)

kur oo Zymi elektrinj laidj, 0 — grafeno storj, E — elektrinio lauko vektoriy, kuris nusakomas E =
Eqet'? formule, Dy = gy F — dielektriné slinktis vakuume, D = &,&oF - grafeno dielektriné slinktis

[20].
Viska perkélus j (6) lygti, gauname:
%E + iweyE = iwe e, E (8)

IS (8) lygties gauname santykine dielektring konstanta:

g =1—i—2 (9)

weyd

I (9) jrasius o, = 7;—“ irw = %, gauname luzio rodiklj [22]:
0
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n=vg = [1-i% (10)

Draustinés juostos tarpas tarp valentinés ir laidumo juosty (vienasluoksniame arba
dvisluoksniame grafene) yra nusakomas subgardelés simetrijos. Dvisluoksniame grafene tokia simetrija
gali biiti gana lengvai modifikuojama, chemiskai legiruojant grafeng arba pridedant skersinj elektrinj
laukg (keiCiant uzturos jtampg). Tokia grafeno gardelés simetrijos modifikacija kei¢ia draustinés

juostos tarpo dydj, t. y. kei¢ia grafeno opting sugertj [21].

10 pav. Kairéje - Svaraus grafeno energijos spektras, desinéje - legiruoto grafeno energijos zonos
[21]

Renkantis grafeno legiravimg cheminiu btidu, cheminis potencialas, zZymimas u, gali Keisti

kravininky koncentracija (Zymima ) [22].

=[5
=

n=Ep= (11)

Jei fotony, krentanéiy j vienasluoksnio grafeno pavirSiy, energijos yra Aw < 2|u|, dél Pauli
principo, kai laidumo juosta yra pilnai uzpildyta elektronais ir kiti krivininkai nebegali baiti suzadinti j
aukstesnj lygmenj, todél tarpjuostiniai Suoliai néra jmanomi. Tokia savybé leidzia keisti sugertj grafene
[22].
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Grafene esanciy laisvyjy elektrony optiniai Suoliai lemia grafeno absorbcijg EM spinduliuotei,
apimanciai spektrag nuo regimosios spinduliuotés iki tolimojo IR ir terahercinio ruozo. Optinis laidumas
Siame ruoze gali biiti apraSomas Drudes formule:

iDgr

o(w) = n(w+ir) "’

(12)

2E P . . . 2 . . ..
kur Dy, = ==E2un yumi Drudés svorio koeficient rafene, 0,,,; = °_ yra universali optinio
or = EETuml 5y 4 g uni = 5y

laidumo konstanta grafene, kai turime tiesine dispersija, /! — slopinimo greitis. Naudodamiesi uztiiros

lauku, galima padidinti kriivininky tankj net iki n~10* cm™2 [22].

3.2. Grafeno plazmonika

Infraraudonojoje ir terahercinéje srityje optines savybes nulemia plazmonai. Plazmonai yra
kvazidalelés arba kitaip — kolektyvinis elektrony dujy tankio svyravimas kristale [20]. Iprastai
metaluose plazmoniniai dazniai stebimi ties regimaja ir artima IR spektro sritimis. Tuo tarpu grafene
plazmonai stebimi spektro diapazone nuo artimosios IR iki tolimosios IR bei (0,1 — 10) THz srityje.
Taip pat, kaip jau minéta anksciau, skirtingai nei metaluose, grafene kriivininky tankis gali buti

keic¢iamas naudojant elektrostatinj arba cheminj legiravima [22].
Plazmony dazZnis grafene gali buti apraSomas tokia formule [21, 22]:
1

8Epoynikpl]2
wp(q) = |t ]2 (13)

2
kur o, = % yra universali optinio laidumo konstanta grafene, EF — Fermi energija, kp —

plazmony impulsas, ¢ — dielektriné konstanta [21, 22].

1
Kadangi grafeno Fermi energija Er « 1z, tai i$ (13) formulés gaunamas grafeno plazmony daznis

1
Wy & 73 [21, 22].

PavirSiniai plazmonai yra labai svarbiis ultrajautriuose optiniuose biojutikliuose, kvantiniame
informacijos apdorojime ir optinése metamedZziagose. Grafenas yra pranaSesnis uz metalus, nes
metaluose plazmoninis rezonansas yra nekoherentiSkas, todél metalai yra maZiau tinkami optiniams

prietaisams, todél plazmonikoje grafenas tampa patrauklesnis nei metalai [23].
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4. Grafeno metamedziagos

Metamedziagos — tai periodinés metalo-dielektriko struktiiros, sudarytos i§ pasikartojanciy
elementy, dar daznai vadinamy metaatomais. Metaatomy matmenys yra mazesni uz tiriamo diapazono
bangos ilgj, todél jie su Sviesa sgveikauja kitaip nei jprastiniai atomai. MetamedZziagos pasizymi
savybémis, kurios natiiraliai gamtoje néra aptinkamos. Tok] metamedziagy veikimg lemia ne pacio
metalo, i§ kurio jos padarytos, fizinés savybés, bet struktiiry matmenys bei forma. Naudojant
metamedziagas, stebimas neigiamas liazio rodiklis, hiper rezoliucija, tobula sugertis, optinis
netiesiSkumas ir t.t. MetamedZziagos gali veikti visiems bangos ilgiams: UV, regimasis spektras, IR,
THz, mikrobangos, radijo bangos [24, 25].

Kadangi natiiraliai medziagos turi gana prastg elektrinj ir magnetinj atsaka THz spinduliuotei,
metamedziagos yra tinkamas pasirinkimas kuriant optinius komponentus THz spekrinei sriciai [25].
Tod¢l Siame skyriuje apzvelgiu keleta straipsniy, aprasanciy metamedZziagy saveika su THz

spinduliuote.

Grafenas pasiZymi ypatingomis elektrinémis bei mechaninémis savybémis, jis yra labai
perspektyvus sumazintuose iki atominés skalés jrenginiuose. Kadangi grafenas Siuo metu yra
populiarus THz optikos tyrimuose, Nian-Hai Shen et al. straipsnyje [26] lyginamos metamedziagos,
pagamintos 1§ ¢ formos grafeno ir aukso elementy. Pla¢iausiai naudojamas metamedziagy elementas —
ziedas su tarpeliu, arba kitaip ¢ formos elementas. Biitent tokia geometrija pasirenkama todé¢l, kad
turint metamedziagg, sudaryta i§ ziedeliy su tarpeliu, yra jmanoma pasiekti neigiamg magneting

skvarbg [26].



18

Grafeno metamedZiaga

Aukso metamedZiaga
YOOUY S L AAAD ‘

—

11 pav. MetamedZiagos struktiira su grafeno (kairéje) ir aukso (deSinéje) elementais. Elementy
diametras D = 5 um, gardelés konstanta a = 6 um, ziedo plotis w = 500 nm, tarpelio dydis g = 500 nm
[26]

THz spindulivoté krinta lygiagreciai metamedziagos strukttrai, kuri pavaizduota 11 pav.
Metamedziagos elementai atskiriami dielektriniu sluoksniu (polimeru). Modeliuojant grafeno
metamedziagos ir THz spinduliuotés saveika buvo pasitelkti realiai eksperimentiskai gauti grafeno

elektriniai parametrai, publikuojami Yan et al. Straipsnyje (12 pav.) [27].

0.10———= =

2 4 6 8 10
Daznis (THz)
12 pav. Efektyvaus grafeno elektrinio laidumo priklausomybé nuo daznio, modeliuojama pagal

eksperimentiskai gautus grafeno parametrus, publikuotus Yan et. al. straipsnyje [26]

Varijuojant tarpus tarp ziedeliy ax (nuo 100 iki 30nm) buvo modeliuojamas tiriamy
metamedziagy magnetinis atsakas. Maziausias galimas tarpas tarp aukso ziedeliy yra 30 nm, nes juos
suartinus dar labiau, aukso ziedeliai susijungty ] vamzdelius ir struktiira netekty metamedziagos
savybiy. Taigi, mazinant ax, grafeno medziagoje magnetinis rezonansas stipré¢ja, taciau net kai
ax=30 nm, jis néra pakankamas pasiekti neigiamag efektyviaja magneting skvarba. Tuo tarpu visais

atvejais, kai ax varijuoja nuo 100 iki 30 nm, metamedziagoje i§ aukso ziedeliy stebimas stiprus
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magnetinis rezonansas ir neigiama magnetiné skvarba. Dél mazy sklaidos nuostoliy auksinéje
metamedZziagoje pasiekiamas magnetinis rezonansas yra stipresnis nei metamedziagoje su grafeno
ziedeliais. Todél Siuo atveju aukso metamedziaga yra pranasesné uz grafeno metamedziaga. Taciau
toliau mazinant atstumg tarp grafeno metamedziagos elementy (ax=30-10 nm), magnetinis rezonansas

ima sparciai stipréti ir kai ax=10 nm, pasickiamaneigiama magnetiné skvarba [26].

0.5 =
0.4 2
. - ¢

.‘tﬁ 0.3 < =
g 20 30 40 5
‘2 0.2 aznis (THz) o

0.1

OO "oy Tomns

4 5 6 1 2 3 4 5 6
Is (THz) DaZnis (THz)

13 pav. Metamedziagos su aukso elementais sugerties spektras (a) bei magnetinés skvarbos

priklausomybé nuo daznio (b) [26]

0.4 i
0.3
-y —
£ =
& 0.2 &
3
)
0.1
‘ -1.
.t 3 4 6 . 1 2 3 4 5 6
DaZnis (THz) DaZnis (THz)

14 pav. MetamedZiagos su grafeno elementais sugerties spektras (a) bei magnetinés skvarbos

priklausomybé nuo daznio (b) [26]

Taigi, lyginant grafeno ir aukso metamedZiagas, grafenas pasiZymi neigiama magnetine skvarba
ir gana stipriu magnetiniu rezonansu, taciau jis néra toks stiprus kaip magnetinis rezonansas auksingje
metamedziagoje. Taciau nanometrinéje skaléje grafenas yra pranaSesnis dél savo reguliuojamy
elektriniy savybiy [26].

Xiaoyong He straipsnyje [28] taip pat nagrinéjamos grafeno metamedziagos, taiau vietoj

grafeno lyginimo su kita medZiaga, ¢ia buvo atliktas modeliavimas metamedZiagos, suformuotos i§
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kryziaus formos grafeno elementy, kurie yra uzkelti ant SiO2/Si padéklo, pralaidumas THz

spinduliuotei.

b)

PY| K

- = -

15 pav. Grafeno/SiO2/Si struktiiros pjivis (2), metamedziagos elementas suformuotas i$
grafeno (b) [28]

Prie tokios struktiiros pridéjus elektrinj lauka galima keisti grafeno dielektrine skvarba, todél
grafeno metamedZiagos pralaidumas THz spinduliuotei gali btti moduliuojamas. Grafeno
metamedziagos struktiiros moduliacija priklauso nuo dipolinio rezonanso, atsirandancio ties aukstais
dazniais (jprastos metamedziagos su metaliniais elementais derinimas priklauso nuo LC rezonanso,

kuriais aprasomas toks darinys) [28].

Modeliuojant THz spinduliuotés pralaidumo spektra grafeno metamedziagos elementuose,
grafeno Fermi lygmeniui kylant, pralaidumo amplitudé smarkiai mazéja, o rezonanso smailé slenka }
didesniy dazniy pusg, t.y. stebimas mélynasis poslinkis (16 pav.). Taip pat, esant auksStai Fermi
energijai, grafenas labiau pasizymi metalinémis savybémis, o tai lemia didesnj atspindj bei stipresn¢
sugert]. Taciau jei kruvininky koncentracija grafene yra pakankamai didel¢, tuomet dominuoja
atspindys, o spinduliuotés sugertis mazé¢ja. Kylant Fermi lygmeniui, atspindys ir absorbcija did¢ja,

todél pralaidumas maZzéja. Tuo tarpu melynajj poslinkj lemia tai, jog grafeno metamedZiagos elemento
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matmenys yra mazesni nei krintancios bangos ilgis, todél toks metamedziagos elementas gali biiti
prilyginamas dipolinei antenai. Santykis tarp dipolinés antenos ilgio ir jos rezonansinio bangos ilgio yra

nusakomas:

2Lantena = Arezonansm (14)

KUr Avezonanso = @+ B X nerr , a, B — koeficientai, nusakantys elementy geometrijg ir

dielektrines savybes. Kylant Fermi lygmeniui, net mazéja, todél mazéja ir Arezonanso, Vadinasi,

rezonansinis daznis didéja [28].

(@]
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Pralaidumas
o o
2 O

O
N

' A A

1 2 3
Daznis (THz)

16 pav. THz spinduliuotés pralaidumas grafeno metamedZiagoje, sudarytoje i§ kryziaus formos

elementy, esant skirtingoms Fermi energijoms [28]

Nors tokia grafeno metamedziaga eksperimentiskai nebuvo tyrinéta, atliekant teorinius
modeliavimus su grafeno metamedziagomis pastebéta, jog jos pasizymi geresniu THz spinduliuotés
daznio moduliavimu fmod bei pralaidumo moduliavimo gyliu (=80 %) nei jprastiniai THz spinduliuotés

moduliatoriai [28].
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Baigiamojo darbo uzdaviniai

IS pateiktos literatiiros apzvalgos seka tokie darbo uzdaviniai:

Siuo metu grafenas yra populiariausia anglies nanomedziaga, kuri, kaip manoma, gali biiti puikiai
pritaikoma THz srities optikoje. Taciau, fokusuojantys grafeno optiniai elementai dar nebuvo detaliai
iStirti, o tai buty labai svarbus uzdavinys, siekiant sukurti kompaktiSkas ir ant lusto talpinamas THz
vaizdinimo sistemas.

Dar daugiau, mazéjant matmenims ir padékly storiams, metaly difuzijos naudojimas formuojant
planarine struktiira tampa problematiSku, ir reikia ieSkoti alternatyviy budy difrakcinei medziagy
optikai kurti. Grafenas ir/ar kiti anglies nanodariniai dé¢l savo metaliSky savybiy galéty buti tinkami
kandidatai Siam pasirinkimui.

Tam reikia jsisavinti tinkamg grafeno perkélimo ant silicio technologija, kuri biity tinkama
naudoti aukStaomius silicio padéklus, kurie yra skaidriis THz spinduliuotei.

Siam tikslui pasiekti taip pat butina jsisavinti jvairiapuses — elektring ir opting — grafeno
sluoksniy kokybés tikrinimo technologijas, kurios leisty jvertinti ,,Graphenea® jmonés auginamo
grafeno, uzdéto ant aukstaomio silicio, parametrus.

Tam bitina jvertinti gauty grafeno sluoksniy galimybe juos panaudoti THz pasyviy optiniy
elementy formavimui, teoriSkai modeliuojant optines savybes bei eksperimentiskai iStiriant grafeno
savybes THz daznio elektriniuose laukuose.

Siame darbe, remiantis Optoelektonikos skyriaus Terahercy fotonikos laboratorijoje sukaupta
patirtimi, konstruojant Frenelio zonines ploksteles ir fokusuojancius filtrus THz daZniy ruoZui,

i$pleciame analogiskus tyrimus j anglies nanodariniy sritj.
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5. Bandiniy paruosimo technologija

5.1. Grafeno zoninés plokstelés paruosSimo technologija

Pries atliekant grafeno tyrimus bei grafeno zoninés plokstelés veikimo THz srityje teorinius
modeliavimus buvo tikimgsi rasti tinkamg grafeno zoninés plokstelés gamybos technologija.
Eksperimentai buvo atliekami su dviem bandiniais F5784-54 ir F5784-32. Bandiniy dizainas —
fokusuojantys filtrai, iSdéstyti zoninés plokstelés principu, dar kitaip vadinami ,,kryziukais® — buvo toks

pats kaip tyrinétuose darbuose [29, 30].

1 lentelé. F5784-32 bandinio zoninés plokstelés formavimo technologijos zingsniai.

Bandinys Nr. F5784-32

1. Grafenas perkeliamas ant
Grafenas | si0, padéklo.

e
N oo,

2. Bandinys padengiamas
fotorezistu (AZ1518),

Fotorezistas

“|__ Grafenas | atlickama lazering litografija,

— kurios metu fotoreziste
SiQ,

suformuojamos kryziuky

struktiiros.
3. Fotorezistas | BaNdinys laikomas Argono
#__ Grafenas | Plazmoje 1 val. Kryziuky
_\ vietose (kur néra fotorezisto)
Sio, pasalinamas grafenas.
4, Bandinys virinamas acetone

___Grafenas | (30 min, 80C). Pagalinamas

_\ rezisto sluoksnis. Lieka tik
Si0,

SiO; /grafenas su tus¢iomis

kryziuky struktiiromis.




2 lentelé. F5784-54 bandinio zoninés plokstelés formavimo technologijos zingsniai.

Bandinys Nr. F5784-54

1. Grafenas perkeliamas ant
Mo

" Grafenas | SIO2padéklo. Ant grafeno

uzgarinamas ~160 nm

Sio, molibdeno (Mo) sluoksnis.

2. Bandinys padengiamas

Fotorezistas | fotorezistu (AZ1518),
Mo
——_— Grafenas

atlickama lazeriné

litografija, kurios metu

Si0, fotoreziste suformuojamos

kryZiuky struktiros.

3. Bandinys 45 s laikomas

Fotorezistas
~— — Grafenas

(1:1). Kryziuky vietose (ten,

kur néra fotorezisto)

Si0,
nuésdinamas molibdenas.

4, Bandinys laikomas Argono

Fotorezistas
TTTT T T =i
| _— Grafenas

vietose (kur néra fotorezisto

ir molibdeno) pasalinamas

Sio,

grafenas.

5. Mo Bandinys laikomas acetone,
- - - - - - - -,:Grafenas paSalinamas rezisto
_\ sluoksnis.

SiO,
6. Bandinys 3 min 30 s

_— Grafenas
laikomas chromo ésdiklyje

Si0, (etch 18), tuomet

24



25

nuplaunamas vandeniu.
Pasalinamas molibdeno
sluoksnis. Lieka tik SiO;
/grafenas su tus¢iomis

kryZiuky struktiiromis.

Pirmiausia ant SiO: padéklo buvo perkeltas grafeno monosluoksnis (grafeno perkélimo
technologija apraSyta 5.2. skyriuje). Tam, kad buty pasiekta geresné adhezija tarp SiO2 padéklo ir
grafeno sluoksnio, bandiniai buvo atkaitinami krosnyje Argono atmosferoje 300°C temperatiiroje

15 min.

Ant F5784-54 bandinio magnetronu uzauginamas ~160 nm Molibdeno sluoksnis (Mo garinimo
laikas 800 s). Tuomet tam, kad buty pasiekta geresné adhezija tarp Molibdeno ir grafeno, bandinys vél
buvo atkaitinamas krosnyje Argono atmosferoje 300°C temperatiiroje 15 min. Ant F5784-32 bandinio

niekas uzgarinta nebuvo.

Su abiem bandiniais buvo atlikta lazeriné litografija, kurios metu ant bandiniy pavirSiaus buvo

suformuotos kryziuky struktiiros (kryziuko aukstis 150 um, Sakos plotis 40 um).

17 pav. Lazerinés litografijos btidu suformuotos kryziuky struktiros F5784-32 (a) ir F5784-54 (b)

bandiniuose, matomos per optinj mikroskopa

Tam, kad kryziuky vietose grafenas likty atviras, turi biiti nuésdintas molibdenas. Tuo tikslu
acetone buvo pasalintas fotorezistas, tuomet bandinys 45s buvo laikomas Chromo tirpale Cr:H20 (1:1),

kol ,kryziuky‘ vietose (ten, kur néra rezisto) buvo nuésdintas molibdeno sluoksnis.
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18 pav. F5784-54 bandinys po molibdeno sluoksnio, esancio ties ,,kryziukais®, ésdinimo. Pro
optinj mikroskopg matoma pilka spalva Zymi molibdeno sluoksnj, esantj ant grafeno; rausva spalva

(kryziukai) grafenas; spalvota sritis — likgs fotorezistas

Tolimesnis Zingsnis — paSalinti grafeng tose vietose, kuriuose yra suformuoti ,kryziukai.
Kadangi grafeng pasalinti cheminiais biidais yra labai sudétinga, buvo pasirinkta grafeno sluoksnj
pasalinti naudojant Argono plazma, kai Ar atomai ,,nudauzo” grafeno atomus. Tokiu tikslu abu
bandiniai (F5784-32 ir F5784-54) buvo patalpinti j Plazmos sustiprinto cheminio gary nusodinimo

(angl. Plasma-enhanced chemical vapor deposition, PECVD) kamera. Abu bandiniai Ar plazmoje buvo
laikomi 1val.
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19 pav. Pro optinj mikroskopg matomas F5784-32 bandinys po grafeno Salinimo Ar plazma (a-b), kur
rusva spalva zymi fotorezista, oranziné spalva (kruZiukai) Zymi SiO2. Pro optinj mikroskopa matomas
F5784-54 bandinys po grafeno Salinimo Ar plazma (c-d), kur rusva spalva Zymi molibdeno sluoksnj,
oranzing spalva (kryziukai) zymi SiO2, o spalvotos sritys Zymi likusj fotorezista

Toliau atlickamas paskutinis zingsnis, kurio tikslas — gauti SiO2/grafeno plokstele, kai grafene
yra suformuotos tuséios ,,kryziuky“ struktiiros. Norint pasiekti tokj rezultatg, F5784-32 bandinyje turi
biiti pasalintas ant virSaus esantis fotorezisto (AZ1518) sluoksnis, todél bandinys yra virinamas acetone
30 min 80C temperatiiroje. Tuo tarpu F5784-54 bandinys 3 min 30 s yra laikomas chromo ésdiklyje

(etch 18) ir véliau nuplaunamas vandeniu, kad nusivalyty molibdeno sluoksnis.
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20 pav. Pro optinj mikroskopa matomas F5784-32 bandinys po rezisto nuvalymo (a-b). ,,Kryziuky*
vietose yra pasalintas grafenas. Violetiné spalva Zymi nenusivaliusj fotorezista. F5784-54 bandinys po

fotorezisto ir molibdeno pasalinimo (b-d)

Norint jsitikinti, kad ,kryZiuky“ vietose grafeno sluoksnis buvo paSalintas, atlickami Ramano

spektroskopiniai matavimai, apraSyti 7.1.2. skyriuje.

5.2. Bandinio su 1, 2 ir 3 grafeno sluoksniais paruosimo technologija

Kadangi grafenas yra uzkeltas ant Silicio plokstelés, atliekant 6 skyriuje 1, 2, 3 ir 4 punktuose
nurodytus matavimus, norima gauti tik grafeno charakteringas savybes, todél tik pusé silicio plokstelés
yra padengiama grafenu, kad iSmatavus grafeno/silicio ir tik silicio vietas ir paskai¢iavus duomeny
skirtumg bty gauti tik grafeno rezultatai.

Grafenas ant silicio plokstelés uzdedamas $lapiojo perkélimo budy (angl. Wet transfer process):
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Atpjaunamas reikiamo dydzio ant vario (Cu) uzauginto grafeno gabalélis. Grafenas gautas i$
,Graphenea® jmonés, auginamas cheminio gary nusodinimo budu (angl. Chemical Vapor
Deposition, CVD);
Cu/grafeno bandinys (grafenu j vir$y) dedamas j centrifuigg, jjungiamas vakuumas. Centrifiigoje
nustatoma programa G (v=23,1; s=2000 apsisukimy, t=1 min);
Ant grafeno uzlaSinamas PMMA polimeras, centrifiga uzdaroma, paleidziama programa
polimero padengimui;
PMMA padengus bandinj, bandinys dedamas j dziovinimo krosnele (Kambi¢ VS-M) ir
kaitinamas 150°C temperatiiroje 30 min, PMMA turi sukietéti;
[$émus bandinj i§ krosnies, reikia nupjauti jo kraStus, nes padengiant Cu/grafeno bandinj
PMMA, polimeras galéjo patekti ir ant bandinio apacios;
Tam, kad biity nugrauztas varis, bandinys dedamas | NaOH tirpalg ir laikomas per naktj;
NaOH gamyba:

e 20 g NaOH milteliy sumaiSoma su 20 ml vandens, maiSoma tol, kol milteliai gerai

iStirpsta (pats tirpalas reakcijos metu jkaista);
e Tuomet tirpalas pilamas i cilindra, j kurj pripilama tiek vandens, jog tirpalo tiiris biity

50 ml, toliau maiSoma.
Bandinys i§ NaOH tirpalo perkeliamas ant vandens pavirSiaus;

Bandinys perkeliamas ant HCI tirpalo pavirsiaus (5 ml HCI, 60 ml H»0), laikomas jame apie

5 min kol vario plokstel¢ atkimba ir nukrenta nuo grafeno;

9.

Nukritus vario plokstelei, grafenas ir ant jo esantis PMMA sluoksnis atsargiai perkeliamas ant

$varaus vandens pavirsiaus ir laikomas 20 min. Sis grafeno perkélimo j $vary vandenj Zingsnis i3

Vviso kartojamas 3 kartus;

10. Tuomet grafenas perkeliamas j ploksc¢ia Peltje 1€kstele ant Svaraus vandens pavirSiaus, o Si

padéklas jmerkiamas ] vanden; ir pakiSamas po grafenu. Traukiant Si plokstele 1§ vandens, grafeno

sluoksnis prilimpa prie Si;

11. Bandinys dedamas PMMA sluoksniu auks$tyn ant kaitlentés (~45°C) ir laikomas ant jos tol, kol

iSsilygina grafeno/PMMA perkélimo metu susidariusios ,,raukslés®;
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12. Kai rauksliy nebelieka, bandinys dedamas j dziovinimo krosne¢le (Kambi¢ VS-M) ir kaitinamas

5 min 80°C temperatiroje, tuomet 30 min 130°C temperatiiroje;

13. Norint paSalinti ant grafeno esantf PMMA sluoksnj, atkaitintas bandinys jmerkiamas |

chloroformg ir sandariai uzdengus laikomas per naktj;

14. Bandinys atsargiai iStraukiamas, pamirkomas chloroforme ir merkiamas dar karta ] Svary

chloroforma, laikomas jame 10 min;

15. Bandinys merkiamas j izopropanolj, o po to nusausinamas puciant No.

Grafenas

21 pav. Tiriamasis bandinys: pusé silicio plokstelés padengiama grafeno sluoksniu

Tai atlikus, bandiniai buvo charakterizuojami Zemiau aprasytais metodais.

Visas grafeno sluoksnio perkélimo procesas buvo kartojamas norint bandinius padengti antru ir

treciu grafeno sluoksniais.
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6. Eksperimentiniai metodai

Siekiant nustatyti grafenui btidingas savybes THz daznio ruoze buvo pagamintas bandinys,
kuomet ant silicio plokstelés i§ pradziy buvo uzkeltas vienas, o véliau antras ir trecias grafeno

sluoksniai. Grafeno sluoksniai buvo charakterizuojami atliekant §iuos matavimus:

1. Siekiant patikrinti grafeno sluoksniy kokyb¢ buvo atlickami Ramano spektroskopijos
matavimai, kai ant silicio plokstelés buvo uzkeltas vienas, du ir trys grafeno sluoksniai.

2. Siekiant patikrinti grafeno specifing varzg buvo naudojamas 4 zondy metodas.

3. Norint pamatuoti terahercinés spinduliuotés sugertj grafene bei rasti elektrinius grafeno
parametrus buvo atlikti terahercy spektroskopijos su laikine skyra (THz-TDS) matavimai su
vienu, dviem ir trimis grafeno sluoksniais.

4. Norint pamatuoti terahercinés spinduliuotés sugert] grafene ir palyginti su 3 punkte aprasytu
matavimo metodu, buvo atliktas terahercy nuostoviosios veikos (THz-CW) matavimas

bandiniui su dviem grafeno sluoksniais.

6.1. Ramano spektroskopijos metodas

Tiriamojo bandinio Ramano sklaidos spektras registruojamas grafeno/Si plokstele apSvieciant
vienadazne spinduliuote, tuomet nuo bandinio iSsklaidyta Sviesa yra analizuojama optine sistema.
Matavimams buvo naudojamas Renishaw inVia Raman Microscope (12022903) spektrometras ir
“WIRE — single scan measurement” programa. Domenys apdorojami naudojant specialiai tam parasyta
MATLAB programg.

Matuojant grafeno sluoksnio spektrg buvo pasirenkami tokie parametrai:

Zadinan¢iosios
o 532 nm
spinduliuotés bangos ilgis
Gardelé 1800 I/nm
Objektyvas x50
Centrinis daznis 2100 cm™?
Kaupinimas 8s
Lazerio galia 55 mw
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6.2. 4 zondy matavimo metodas

4 zondy matavimo metodo veikimo principas yra toks: du kraStuose esantys zondai per bandinj
leidzia srove, o du viduryje esantys zondai matuoja bandinio jtampa. Zondai vienas nuo kito atskirti
<Imm atstumu. Pagal Omo désnj U=I'R randama bandinio varza. VarZos matavimai buvo atlikti

naudojant multimetra ,,Keithley 2400 SourceMeter”.

a)

:‘?’

22 pav. 4 zondy metodo schema. 2 krastiniai zondai per bandinj leidZia srove (pazyméta I) 2
viduryje esantys zondai matuoja bandinio jtampa (pazyméta V). Bandinyje mélynoji sritis Zymi silicio
padékla (Si), pilkoji sritis zymi ant Si padéklo esantj grafeng (G) (a) bandinio varzos matavimas 4

zondais (b)

6.3. THz spektroskopijos su laikine skyra (THz-TDS) matavimo metodas

THz spinduliuotés sugertis 1, 2, ir 3 grafeno sluoksniuose iki 1,5 THz buvo matuojama naudojant
Teravil-Ekspla “T-SPEC” terahercy spektroskopijos su laikine skyra sistema, kuri pavaizduota 23 pav.
Fotoelektinéms LT-GaAs antenoms kaupinti naudojamas femtosekundinis lazeris (Toptica, Femtofiber
Pro), kurio impulso bangos ilgis 780 nm, impulso trukmé 90 fs, i§éjimo galia 150 mW esant 80 MHz
impulso pasikartojimo dazniui. Vélinimo linija sudaryta 1§ 10 karty per sekund¢ judancio retro-
reflektoriaus. Du paraboliniai veidrodziai buvo naudojami THz spinduliuotés surinkimui ir

sufokusavimui. Lesiy zidinio nuotolio taske THz spinduliuotés skersmuo yra ~2 mm.
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BS PR2 AT2
Mg; M4
L
PR1 AT1
il M3
t
W2 > =1 L2
—
fs-lazeris < THz TH;
800nm \ Emiteris | Detektorius
Greita vélinimo
linija Bandinys
Léta veélinimo,
linija \I<
PM1 PM2

23 pav. THz-TDS sistemos schema. M- veidrodziai, BS- pluosto daliklis, PR- prizmés, AT-
gradientinis filtras, L- I¢Siai, PM- parabolinis veidrodis

6.4. THz nuostovios veikos (CW) matavimo metodas

Grafeno sluoksniy tyrimams naudojama THz nuostoviosios veikos (CW) matavimo schema
pavaizduota 24 pav. Sioje schemoje naudojamas THz $altinis, kurio spinduliuoté kolimuojama lesiu L
ir veidrodziu M nukreipiama j parabolinj veidrodj (f=5 cm) PML. Jis sufokusuoja THz spinduliuotés
pluosta i bandinj, kuris yra judinamas X ir Y plok§tumoje. Pro bandinj pra¢jusi spinduliuoté surenkama
PM2 (f=5cm) ir PM3 (f=5cm) veidrodZziais | detektoriy. Kaip THz spinduliuotés Saltinis buvo
naudojama ,,Virginia Diodes INC MC 156” daugintuvo grandiné. Buvo atliekami du atskiri matavimai
naudojant, atitinkamai, 300 GHz ir 600 GHz spinduliuote. Spinduliuotei detektuoti buvo naudojama

titano mikrobolometry kamera [31].
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Vi —a

PM3

Detektorius

PM1 PM2

Bandinys

24 pav. THz nuostovios veikos (THz-CW) matavimo schema. L — kolimuojantis I¢sis, M — veidrodis,

PM — paraboliniai veidrodziai (f=5cm)

Grafito zoninés plokstelés tyrimams taip pat buvo naudojama THz-CW matavimo schema,
pavaizduota 25 pav., tadiau su Siek tiek kitaip iSdéliotais elementais. Siuo atveju naudojamas tik
600 GHz spinduliuotés Saltinis, kurio sugeneruota THz spinduliuoté kolimuojama l¢siu L ir veidrodziu

M nukreipiama j bandinj, kuris yra judinamas XY plokstumoje. Pro bandinj praéjusi spinduliuoté

L
yil <
THz 3altinis
600 GHz

surenkama detektoriuje.

S—sx

|Il— Bandinys

Detektorius

25 pav. THz nuostovios veikos (THz-CW) matavimo schema. L — kolimuojantis lesis, M — veidrodis
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7. Bandiniy charakterizavimai ir rezultaty analizé

7.1. Bandiniy charakterizavimas naudojant Ramano spektroskopija

Patikrinti ar tikrai tyrimuose naudojame bandinius su norimu skai¢iumi grafeno sluoksniy néra
paprasta. Optinis mikroskopas néra tinkamas instrumentas grafeno, esancio ant Si plokstelés, sluoksniy
skaiCiui nustatyti. Jei grafenas yra uzkeltas ant SiO2 padéklo, papildomas oksido sluoksnis prailgina
atspindétos Sviesos optinio kelio ilgj, todél gaunama interferencija leidzia pamatyti ant padéklo esantj
grafeno sluoksnj. Tac¢iau Siuo konkreciu atveju SiO; padéklas néra tinkamas, nes jis néra skaidrus THz
spinduliuotei, todél tolimesni bandinio tyrimai nebiity jmanomi. Atominiy jégy mikroskopas (angl.
Atomic Force Microscopy, AFM) taip pat yra ne visai tam tinkamas, nes turint vieng grafeno sluoksnj,
jis ima sgveikauti su padéklu. D¢l Sios specifikos, naudojantis AFM, 1 nuo 2 grafeno sluoksniy galima
atskirti tik tuomet, jei grafenas yra kai kur uzsilenkes ar susirauksléjes. Taciau perkélingjant grafeng ir
ruoSiant bandinius norima, kad sluoksnis pasidengty kuo tolygiau ir stengiamasi i§vengti jtrukimy ir
rauksliy. Todél bene vienintelis budas leidziantis nustatyti grafeno kokybe ir sluoksniy skaiiy yra
Ramano spektroskopija. Jos privalumas yra ne tik tai, kad $is metodas yra bekontaktis, bet ir galimybé

i§ spektriniy ypatumy nustatyti grafeno sluoksniy kokybe bei sluoksniy skaiciaus jtakg [32, 33].

7.1.1. Grafeno sluoksniy charakterizavimas

Siekiant iStirti grafeno kokybe buvo atliekami grafeno Ramano spektry matavimai ant
aukStaomio silicio padéklo perkélus 1, 2 ir 3 grafeno sluoksnius. Buvo matuojami bandinio vietos,
kurioje ant silicio plokstelés yra grafeno sluoksnis ir tik silicio padéklo spektrai. Tuomet i§

silicio/grafeno spektro santykio atimamas silicio padéklo spektras. Gauti rezultatai yra pateikti 26 pav.
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26 pav. 1, 2 ir 3 grafeno sluoksniy Ramano spektrai

3 lentelé. 1,2 ir 3 grafeno sluoksniy G ir 2D smailiy parametrai.

Centrinio daznio Smailés Smailés pusplotis
pozicija, cm? | intensyvumas, s.v. (FWHM), cm™
1grafeno | G smailé 1579,33 6,8038 11,5609
sluoksnis | 2D smailé 2684,50 26,1462 30,1483
2 grafeno | G smailé 1580,76 14,0923 20,1653
sluoksniai | 2D smailé 2686,18 53,8149 30,0999
3grafeno | G smailé 1581,09 56,4032 20,0293
sluoksniai | 2D smailé 2689,39 63,4101 31,9375
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Ramano spektruose grafenas atpazjstamas i dviejy linijy, G ir 2D, esanéiy ties 1600 cm™ ir
2700 cm™, buvimo [32], o i§ jy intensyvumo santykio galima spresti apie grafeno sluoksnio kokybe.
Yra zinoma, jog kuo daugiau yra grafeno sluoksniy, tuo didesnis turi biiti G bei 2D smailiy pusplotis
(angl. Full Width at Half Maximum, FWHM). Taip pat, didinant grafeno sluoksniy skai¢iy, G smailés
intensyvumas turi iSaugti, o 2D smailés pozicija turi slinktis j trumpesniyjy bangy puse¢ (mélynasis
poslinkis) [32].

Kaip galima pastebéti, biitent Sios savybés yra stebimos tiek 26 pav. pavaizduotuose 1, 2 ir 3
grafeno sluoksniy Ramano spektruose, tiek auks$ciau pateiktoje 3 lenteléje, aprasancioje 1, 2 ir 3
grafeno sluoksniy charakteringyjy G ir 2D smailiy parametrus. Didinant grafeno sluoksniy skai¢iy nuo
1 iki 3, 2D smailés pozicija pasislinko per 4,89 cm™ j trumpyjy bangy puse, t.y. stebimas mélynasis
poslinkis. G smailés intensyvumas padidéjo 49,6 s.v. (13,7 %). G smailés pusplotis padidéjo 8,47 cm™
(73,25 %), 2D smailés pusplotis padidéjo 1,79 cm™ (5,93 %). Taigi, remiantis Ramano spektrais,
nustatyta, jog ant Si padéklo i§ tiesy buvo padengti 1, 2 ir 3 sluoksniai. Esant vienam grafeno
sluoksniui, 2D/G linijy intensyvumo santykis yra 4,28, tuo tarpu esant grafeno monosluoksniui, $is
santykis yra arti 1,7 [34].

IS to galima daryti iSvada, jog, esant vienam grafeno sluoksniui, perkeltam ant silicio padéklo, dél
pavir$inés saveikos su juo, grafeno monosluoksnis nesusiformuoja. Tik uzd¢jus antrg sluoksnj, spektrai
igauna monosluoksnio grafeno savybiy, o uzdéjus 3 sluoksnj, G linijos intensyvumas iSauga, nors abi
linijos - tiek G, tiek 2D - islieka Lorenco tipo. Ties 1350 cm™ matomo mazo D linijos intensyvumo

galima teigti, jog defekty koncentracija sluoksnyje yra maza.
7.1.2. Grafeno zoninés plokstelés charakterizavimas
Kaip jau buvo minéta 5.1. skyriuje, norint jsitikinti, kad grafeno zoninéje ploksteléje ,kryziuky*

formos strukttiros vietose grafeno sluoksnis buvo paSalintas, atlickami Ramano spektroskopiniai

matavimai, pavaizduoti 27 ir 28 pav.
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Kaip matyti i§ 27 pav., spektras iSmatuotas toje vietoje, kurioje néra grafeno (,,kryziukas®), néra
ir grafenui budingy G ir 2D smailiy. Aplink ,kryziuka“ esané¢iame plote Ramano spektras turi G ir 2D
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Kaip matyti i$ 28 pav., ties vieta, kurioje néra grafeno (,.kryziukas®), spektre néra ir grafenui
budingy G ir 2D smailiy. Aplink kryziukg esanc¢iame plote Ramano spektras turi G ir 2D smailes bei

defekting D smailg.

Kaip matyti i§ F5784-32 bandinio Ramano spektro, plote, esan¢iame aplink ,,kryziukg®, ir i$ jo
atémus silicio padéklo spektra, matomos grafenui biudingos smailés. Tuo tarpu pamatavus Ramano
spektrg pacio kryziuko vietoje ir i$ jo atémus SiO2 padéklo spektra, matome, jog be SiO; toje vietoje
daugiau nieko néra. I$ optiniy nuotrauky matyti, kad F5784-32 bandinyje aplink ,kryZiukus“ liko
nemazai fotorezisto. Kadangi siekiant pasalinti grafeno sluoksnj ,kryziuky*“ vietose, bandinys buvo
laitkomas PECVD kameroje, kurioje palaikoma aukSta temperatira, fotorezistas smarkiai prilipo prie

grafeno sluoksnio, dél to jj pasalinti nepazeidziant grafeno, nebuvo jmanoma.

Pamatavus atkaitinto bandinio su metalu F5784-54 Ramano spektra, plote, esan¢iame aplink
Hkryziuka®, ir i§ jo atémus SiO2 padéklo spektra, matomos visiskai kitos spektrinés savybés nei 27 pav.
I$ spektre atsiradusios intensyvios defektinés linijos (D) galime spresti, jog aplink ,,kryziukus® grafenas
yra stipriai defektuotas. Manoma, jog grafenas galéjo biiti pazeistas Mo garinimo metu, kai Mo atomai

smarkiai nudauz¢ grafeno sluoksni.

7.2. Grafeno tyrimai naudojant 4 zondy matavimo metoda

Viena pagrindiniy grafeno savybiy yra didelis elektrinis laidumas. Kuo jis didesnis, tuo mazesné
turéty buti grafeno specifiné varza (zymima p simboliu) [33]. Grafeno varza buvo iSmatuota naudojant

4 zondy matavimo metodg, apraSytg 6.2. skyriuje.

Specifiné varza apskai¢iuojama pagal $ig formule:

p=r—R-t, (15)
¢ia p — specifiné varza [Q-cm], R — varza [Q], t — bandinio storis [cm].
ISmatavus grafeno varza R, laikant, kad vieno grafeno sluoksnio storis yra 0,3 nm, pagal (15)

formulg buvo paskaiciuota jo specifiné varza.



4 lentelé. Grafeno sluoksniy elektriniai parametrai, gauti 4 zondy matavimo metodu

Sluoksnio Specifiné
] Varza, Q
storis, cm varza, Q-cm
1 grafeno sluoksnis 3-10° 6000 0,00100
2 grafeno sluoksniai 6-108 1900 0,00052
3 grafeno sluoksniai 9-108 600 0,00024
Silicio padéklas 4.10? 1200 000 217009,00
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Taigi, galima teigti, jog didéjant grafeno sluoksniy skaiéiui, jo varza sparCiai mazéja, todél
grafeno laidumas did¢ja. Tai gerai koreliuoja su Ramano spektry matavimais, pateiktais prie§ tai

esanciame skyrelyje.

Iprastai, grafeno specifiné varza turéty buti ~1-106 Q-cm, taciau Siuo atveju gauta specifine
varza yra daugiau nei dviem eilémis didesné. Tai reiskia, jog kruvininky tankis yra mazas, nes Si
padéklas, ant kurio yra uzkelti grafeno sluoksniai, turi pavir§iuje potencialing duobe elektronams. Dél

Sios priezasties kriivininkai i§ grafeno perbéga i Si padékla.

8. Grafeno tyrimai naudojant THz sistemas

8.1. Grafeno sluoksniy tyrimai naudojant THz-TDS sistema

THz spektroskopijos su laikine skyra (THz-TDS) metodo privalumas — i§ gaunamy THz impulso
skleistiniy laike galima rasti grafeno parametrus (laidumas, dielektriné konstanta, luZio rodiklis)
nekontaktiniu biidu, o tai leidZia i§vengti mechaniniy bandinio pazeidimy. Kitaip nei 4 zondy metodu,

tirlama medZiaga néra prispaudZiama metaliniy kontakty, todél grafenas iSlieka vientisas.

Siekiant iSmatuoti THz spinduliuotés sugertj 1, 2 ir 3 grafeno sluoksniuose buvo taikomas
terahercy spektroskopijos su laikine skyra (THz-TDS) metodas, aprasytas 6.3. skyriuje. Bandinys buvo
1détas | pozicijg tarp PM1 ir PM2 paraboliniy veidrodziy ir judinamas x ir y aSyse. Tuomet THz
spinduliuoté fokusuojama j bandinj ir yra registruojama pro jj praéjusios spinduliuotés amplitudé ir
fazé. Paveikslai 29, 30 ir 31 pateikia THz impulsy, praéjusiy pro atitinkamai 1, 2 ir 3 grafeno

sluoksnius, esancius ant Si padéklo, pasiskirstyma laiko skaléje.
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29 pav. THz impulsas, pragjes per 1grafeno sluoksnj, esantj ant Si padéklo
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30 pav. THz impulsas, praéj¢s per 2 grafeno sluoksnius, esancius ant Si padéklo
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31 pav.THz impulsas, pragjes per 3 grafeno sluoksnius, esancius ant Si padéklo

IS gauty THz impulso, praéjusio per 1, 2 ir 3 grafeno sluoksnius, skleistiniy laike galima
paskaiéiuoti koks yra Si padéklo storis. Visuose spektruose ties 22 ps yra matomas pagrindinis THz
impulsas (E). Ties 31 ps ir 37 ps matomi silpnéjantys THz impulso ,.aidai“ (E® ir E®). Zinant laiko
skirtumg tarp THz impulso ir po jo sekan¢io THz impulso ,,aido* bei Sviesos greitj Si ploksteléje,
galima rasti plokstelés storj.

Sviesos greitis Si ploksteléje:

31082

v == = 310 _ 877107 |Z| (16)

ng; 3,42
gia c=3-10%[m/s] — §viesos greitis vakuume, nsi=3,42 — Si lizio rodiklis, vsi — §viesos greitis Si
ploksteléje.
Laiko skirtumas tarp pirminio THz impulso E© ir THz impulso aido E®:
t=t,—t; =31,3-10712 -22,2-10712 = 9,11 - 107 1?[s] (17)
Tuomet pagal greicio formule randame Si padéeklo storj:

o= Usit _ 8,77-107-9,11-10712
T2 2

= 399,3[um] (18)

Kadangi Sviesa atsispindéjusi nuo virSutinio Si padéklo pavirSiaus krenta j apatinj padéklo
pavir$iy, o tada vél keliauja pro Si plokstele, gaunamas dvigubas Sviesos kelias, todél norit Zinoti tikra

Si padéklo storj, formuléje greicio ir laiko sandauga dalinama is 2.
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Taip pat i§ gauto THz impulso, praéjusio per 2 grafeno sluoksnius, spektro pasinaudojus Drudés
modeliu (19 formulé) galima gauti grafeno laidumo spektrag, sklaidos laikg, kriivininky, esanéiy

grafene, tankj ir judrj.

o(w) = n51_+1( L 1), (19)

2, \IT@)]
kur o(w) yra grafeno laidumas, ns;i yra Si lazio rodiklis, Zo vakuumo impedansas, lygus 377 Q,
T(w)=Tgrasi(w)/Tsi(w) yra grafeno, esanc¢io ant Si padéklo ir Si padéklo pralaidumo spektry santykis.

Gautas grafeno laidumo spektras pavaizduotas 32 pav.

—— Re(o)teoriniai skaiciavimai
—=— Re(c)eksperimentinis matavimas|]

1.8 T T T
1.6

1.4
1.2
1.0

0.8

5 (MS)

0.6 [
0.4 [
0.2 [
0.0 [

-0.2

06 o8 10 12 14
Daznis (THz)
32 pav. EksperimentiSkai gautas grafeno laidumo spektras ir teoriné jo aproksimacija
TeoriSkai aproksimuojant gautg grafeno laidumo spektrg, gaunamas laidumas co=2,1 mS ir
grafeno sklaidos laikas tsc=1,5 ps. Pagal Siuos parametrus galima rasti kriivininky tankj ir judrj.

Kruvininky tankis iSreiSkiamas formule:

h2 2 _
=.2 - 1,03-10° [cm™?], (20)

e*vg T4,
kur 7 yra redukuota Planko konstanta, e yra elementarusis kraivis, Ve yra Fermi greitis.

Kriivininky judris iSreiSkiamas formule:

w=2=13-10° 2] (1)

Tokie pat parametrai, gauti i$ THz-TDS spektry, yra pateikti ir [34] straipsnyje. Lyginant gautus
rezultatus su [34] straipsnyje pateiktais rezultatais matome, jog Siuo atveju grafeno sklaidos laikas ([34]
straipsnyje 1c=68 fs) yra dvejomis eilémis didesnis, tuo tarpu kravininky tankis ([34] straipsnyje

N=5,45-10*2 cm) dvejomis eilémis mazesnis, o kriivininky judris ([34] straipsnyje u=2506 cm?/Vs)
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trim eilém didesnis. Mazas kriivininky tankis koreliuoja ir su 7.2. skyriuje gautais specifinés varzos
rezultatais. Galima daryti iSvada, jog $is grafeno parametry skirtumas atsiranda dél padéklo savybiy —
grafenas ant nelegiruoto padéklo tampa ,nuskurdintu“. Straipsnyje [34] pateikti duomenys, kad
grafenas buvo perkeltas ant legiruoto p-tipo Si padéklo, tuo tarpu mes tyréme grafena, kuris yra
perkeltas ant nelegiruoto Si padéklo. Naudojant legiruota Si padékla, stiprus elektrinis laukas jo
pavirsiuje nesiformuoja, todél kruvininkai, esantys grafene, neperbéga i silicj.

Taip pat gauti THz-TDS duomenys buvo apdorojami ,,THz Spectrometer 2D* programa, kuri
automatiskai perskaiciuoja per grafeng per¢jusio THz impulso skleisting laike j THz spinduliuotés
sugerties spektrg. 33 pav. pateikti 1, 2 ir 3 grafeno sluoksniy sugerties spektrai nuo 0,1 iki 1,5 THz, kai

1§ Si/grafeno sugerties spektro buvo atimtas Si padéklo sugerties spektras.

sl 1 T A —— 1 grafeno sluoksnis
—— 2 grafeno sluoksniai
—— 3 grafeno sluoksniai
4
S
o 2
z
@
()]
3
S
-2
_4 1 L 1 L 1 L 1 M 1 L 1 L 1

0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 1.2 1.4
f(THz)

33 pav. 1, 2, 3 grafeno sluoksniy THz spinduliuotés sugerties spektrai

Ties 300-700 GHz dazniy ruoze 1 grafeno sluoksnis vidutiniskai sugeria ~0,8 % THz
spinduliuotés, 2 grafeno sluoksniai vidutiniSkai sugeria ~2,1 %, o 3 grafeno sluoksniai vidutiniSkai
sugeria ~4,5 % THz krintancios spinduliuotés. Iki 300 GHz ir nuo 700 GHz spektre matomos smailés
atsiranda de¢l Fabri-Pero interferencijos, kai THz spinduliuoté atsispindi nuo Si padeklo.

Tam, kad bity lengviau pamatyti skirtumg tarp THz spinduliuotés sugerties 1 ir 3 grafeno
sluoksniuose, 3 sluoksniy grafeno THz spinduliuotés sugerties santykis su 1 sluoksnio grafeno THz

spinduliuotés sugerties santykiu pavaizduoti 34 pav.
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34 pav. 3 ir 1 sluoksniy grafeno THz spinduliuotés sugerties spektry santykis
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35 pav. 2 sluoksniy grafeno THz spinduliuotés pralaidumo spektras
Siekiant palyginti THz-TDS ir THz-CW sistemas, remiantis Ramano spektry ir 4 zondy metodo
charakterizavimo duomenimis, buvo pasirinktas 2 grafeno sluoksniy variantas. Sis bandinys buvo
tiriamas tiek naudojant THz-TDS, tiek ir THz-CW matavimo aparatirg. THz-TDS spektry rezultatai
yra pateikti 35 pav. IS jo matyti, jog THz spinduliuotés pralaidumas per 2 grafenosluoksnius esant

0,3 THz spinduliuotés dazniui yra 5,0 %, 0 esant 0,6 THz spinduliuotés dazniui, yra 7,2 %.
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Vidutinis pralaidumas (%)

1 2 3
Grafeno sluoksniu skaicius (vnt.)

36 pav. 1 grafeno sluoksnio (a), 2 grafeno sluoksniy (b) ir 3 grafeno sluoksniy (c), esanciy ant silicio
padéklo, pralaidumo THz spinduliuotei vaizdinimas (angl. mapping)

1, 2 ir 3 grafeno sluoksniy, esan¢iy ant silicio plokstelés, pralaidumo THz spinduliuotei
vaizdinimas, naudojant THz-TDS (angl. mapping) yra pateiktas 35 pav. Paveiksléliuvose matoma
oranziné statiakampio formos sritis vaizduoja tiriamajj bandinj. Kadangi grafeno sluoksniai buvo
uzkelti tik ant pusés Si plokstelés pavirSiaus, pralaidumo vaizdinime turéty matytis skirtumas tarp
viety, kur yra grafenas ir viety, kur yra tik Si padéklas. 36 pav. pateiktuose vaizdinimo spalvinése
diagramose matoma, jog didinant grafeno sluoksniy skaiciy, didéja ir THz spinduliuotés pralaidumo
skirtumas tarp grafeno sluoksniy ir Si padéklo. Tai atitinka duomenis i§ 33 pav. pateiktame grafike
pavaizduoty 1, 2 ir 3 grafeno sluoksniy THz spinduliuotés sugerties spektry. Taigi, didéjant grafeno
sluoksniy skaiciui (1-3 sluoksniai) ant Si padéklo, grafeno sugertis THz spinduliuotei did¢ja nuo 0,8 %
iki 4,5 %.

8.2. Grafeno tyrimai naudojant CW sistemg
Panasiai kaip 8.1. skyriuje aprasomame THz-TDS eksperimente, bandinys su 2 grafeno

sluoksniais buvo vaizdinamas naudojant THz nuostoviosios veikos (THz-CW) sistema, aprasyta 6.4.

skyriuje. Bandinys buvo vaizdinamas 2 kartus, pirmg karta naudojant 300 GHz $altinj ir antrg kartg
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naudojant 600 GHz 3altinj. Sio eksperimento motyvacija — patikrinti ar nuostovios veikos sistemos gali

buti tinkamos grafeno sluoksnio kokybés kontrolei, nes jos yra patogios naudotis ir yra pigesnés.

Naudojantis THz-CW sistema buvo matuojamas pralaidumas ten, kur yra grafenas ir ten, kur yra
tik Si padéklas. Pagal (22) formulg paskaiCiuotas pralaidumo signaly vidurkiy procentinis santykis.
Nustatyta, jog amplitudés vidurkiy santykis tarp 2 grafeno sluoksniy ir Si padéklo yra atitinkamai
5,6 % ir 6,3 % naudojant 300 GHz ir 600 GHz daznio spinduliuotés Saltinius (duomenys yra pateikti
5 lenteléje). Sie rezultatai yra labai pana$is j THz-TDS sistema gautus rezultatus, apradytus 8.1.
skyriuje.

Voant = 72 100% (22)

begraf

5 lentelé. Bandinio jtampos amplitudés parametrai gauti vaizdinant bandinj THz-CW sistema

Narvelio vidurkis Narvelio Narvelio Narvelio
5 Kaukés plotas, ) ) ) )
Saltinis su 2 grafeno vidurkis be vidurkiy vidurkiy
X
P sluoksniais, V grafeno, V skirtumas, V santykis, %
300 GHz 672 0,454 0,481 0,027 5,6
600 GHz 555 0,790 0,843 0,053 6,3

7mV

5mV

I4mV

0 1 2 3 4 5
X (mm)

37 pav.Tiriamojo bandinio vaizdinimas su 300 GHz saltiniu. Mélynoji sritis vaizduoja grafena, zalioji
sritis vaizduoja silicio padékla, violeting sritis atsiranda todél, kad bandinys buvo Siek tiek pakrypes |

Song
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Remiantis gautais rezultatais galima daryti iSvadg, jog, nepaisant santykinai mazo pralaidumo

pokycio, spektrinis THz nuostovios veikos vaizdinimas gali biiti panaudotas grafeno kokybés kontrolei.

9. Grafito zoninés plokstelés tyrimas

Didziausig ,,erdve” THz vaizdinimo sistemose paprastai uzima pasyviis optikos elementai tokie
kaip paraboliniai veidrodziai ar dalikliai, tod¢él kompaktiniy optiniy elementy kiirimas ir galimybés
integruoti juos kartu su detektoriais ant vieno lusto yra vienas i§ svarbiausiy THz fotonikos uzdaviniy.
THz spinduliuotés fokusavimui vis populiaresnés tampa THz zoninés plokstelés, kurios gali biiti

racionalus sprendimas kompaktiSkoms vaizdinimo sistemoms kurti.

Spektroskopinéms sistemoms kurti labai patogus sprendimas yra siaurajuosciai fokusuojantys
filtrai (pvz. ,.kryziuky” formos struktiiros) [29, 30]. Jos buvo sukurtos ir pagamintos naudojant plieno

arba vario ploksteles.

Vienas §io darbo tiksly buvo, pasinaudojant jau sukaupta patirtimi ir ploksteliy dizaino Ziniomis,
pagaminti tokig zonin¢ plokSte ant Si padéklo uzkeliant grafeng ir jame suformuojant zoninés

ploksteléssu siaurajuosciais filtrais struktiira, tokio paties dizaino, kuris aprasytas [29, 30].

Pradzioje elektrinio lauko pasiskirstymas, veikiant plokStele 0.6 THz daznio spinduliuote buvo
modeliojamas, naudojant CST programg. Rezultatai yra pateikti 38 pav. Matyti, jog tokia plokstelé 1§
principo turi veikti, tik jos efektyvumas dél plono grafeno sluoksnio turéty biiti mazas. Tai iliustruoja

elektrinio lauko pasiskirstymas, pavaizduotas 39 pav.

D¢l Sios priezasties buvo nuspresta pagaminti THz zoning plokStelg, naudojant grafita. Kadangi
grafitas yra kita anglies alotropin¢ atmaina, turinti metalo savybiy, galima buty laukti spinduliuote

fokusuojancio efekto.
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e~ e N

38 pav.THz spinduliuotés pasiskirstymo praéjus pro grafeno, uzkelto ant Si padéklo, zoning plokstelg

pjuvis z asimi (EM banga juda z aSimi)
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39 pav. Elektrinio lauko, praéjusio pro grafeno zoning plokstele, pasiskirstymas z aSimi

9.1. Grafito zoninés plokstelés paruosimo technologija

Grafito zoniné plokstelé buvo pagaminta naudojant tokig technologija:

I$ pradziy i§ Si padéklo buvo iSpjauta 2 cm ilgio ir 2 cm plocio plokstelé. Si padéklo storis
525+10 um, orientacija (100), pavir§iné¢ varza 10 000 — 1000 000 Q-cm. Tuomet grafito-chitozano
plévelés dengimas vyksta taip:

1. Pagaminama 3 mg/mL grafito dispersija chitozano tirpale:
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a. Paruosiamas 10 mg/mL chitozano tirpalas:

i. 50 mg iStirpinama 5 mL vandeniniame 1% acto ragsties (CH3COOH,
praskiedziama iki vieno procento i$ tlirimos, jei koncentruota yra ,lediné* acto
rugstis, t.y. 60 %, tai praskiedziama 60 karty) tirpale maiSant su magnetine
maisykle, kol iStirpsta. Tai gali trukti ir puse dienos ir ilgiau.

ii. Tirpalo pH sureguliuojamas iki pH 5,0 naudojant vandeninj 20 % NaOH tirpala
(20 g natrio Sarmo + 80 mL vandens).

iii. Kadangi dar gali likti neistirpusiy daleliy, tirpalas buvo nufiltruojamas.

b. Paruos$iamas 5 mg/mL chitozano tirpalas:

I. 25mg iStirpinama 5 mL vandeniniame 1% acto ragsties (CH3COOH,
praskiedziama iki vieno procento i$ tlirimos, jei koncentruota yra ,lediné* acto
rugstis, t.y. 60 %, tai praskiedziama 60 karty) tirpale maiSant su magnetine
maiSykle, kol iStirpsta. Tai gali trukti ir puse¢ dienos ir ilgiau.

ii. Tirpalo pH sureguliuojamas iki pH 5,0 naudojant vandeninj 20 % NaOH tirpala
(20 g natrio sarmo + 80 mL vandens).

iii. Kadangi dar gali likti neistirpusiy daleliy, tirpalas buvo filtruojamas.

c. Pasveriamos 2 porcijos 3 mg grafito milteliy, geriausia juos prie$ tai dar susmulkinti
grustuvelyje.

d. Pirma milteliy porcija suberiama j 1 mL pagaminto 10 mg/mL chitozano tirpalo (jei
reikia daugiau, tai atitinkamai atsveriama daugiau grafito. MiSinys supurtomas ir
dedamas | ultragarso vonele, kur apdorojamas apie 2.5 valandos. Jei gauta dispersija i$
karto nenaudojama, ji prie§ pat naudojima apdorojama apie 30 min.

e. Antra milteliy porcija suberiama j 1 mL pagaminto 5 mg/mL chitozano tirpalo (jei reikia
daugiau, tai atitinkamai atsveriama daugiau grafito. Misinys supurtomas ir dedamas |
utragarso vonele, kur apdorojama apie 2 valandas. Jei gauta dispersija i§ Kkarto
nenaudojama, ji pries§ pat naudojimg apdorojama (sonikuojama) apie 30 min.

. ParuoSiamas reikalingas pavir$ius jj nuvalant jprastais valymo budais, t.y. nuplaunat acetonu ir

etanolio bei vandeniu ir pabaigai vél acetonu (vietoje dziovinimo, arba galima nebeplauti

acetonu, bet i8dziovinti inertiniy dujy Sraute).

. Plokstele i$ karto dengiama gauta grafito dispersija rotaciniu sluoksniy dengimo jrenginiu (angl.

spin-coater) (WS-650-23, Laurell Technologies Corporation). Siekiant pavirSiy padengti
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tolygia grafito plévele, taikoma dviejy zingsniy dengimo programa: lmin apsisukimo greitis
buvo 700 rpm ir 30 s — 1800 rpm.

4. Ant plokstelés po dengimo rotaciniu sluoksniy dengimo jrenginiu uzlasinama 200 pL grafito
dispersijos vandeniniame 5 mg/mL chitozano tirpale.

5. Plokstele paliekama i§dziiiti 72 valandoms. DZiovinama létai, naturaliai, ir tik i§dZiuvus galima

pakaitinti. DZiovinant greitai plévelé pradeda triikkinéti ir trupéti.

Si plokstele padengus ~0,9 um grafito kompozito sluoksniu, jame lazeriu iSpjaustyta THz filtro

sukonstruoto zoninés plokstés principu struktiira, pavaizduota 40 pav.

40 pav. Zoninés plokstelés dizainas (a), plokstelés skersmuo yra 13 mm ir filtro (b) parametrai:
,kryziuko* $akos storis 40 um, ,,kryziuko* ilgis 260 um, atstumas tarp ,,kryziuky“ centry 300 um.
Pagamintos zoninés plokstelés (c) ir filtro (d) atvaizdas per optinj mikroskopa
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9.2. Grafito zoninés plokstelés tyrimai naudojant THz-CW sistema

Norint istirti grafito zoninés plokstelés pralaiduma ir pacio grafito jtaka tokiam optiniam

6.4 skyriuje, 25 pav.

19,979 mVv 19,581 mVv
10,694 mV E 10,481 mV
=g
0 070 mV

elementui, buvo atlikti THz spinduliuotés pralaidumo matavimai, naudojant THz-CW sistemg, aprasyta

0 068 mv
X (mm) X ( mm)
I et 149,490 mV
E16
E 7,829 mV 82,347 mV
=
3 061 mV
O 033 mVv
4 10 12
X (mm\ X (mm)
24 20783mv = 24 17,557 mV
: l f) I
—~16 '
16 =
= 11,076mv £ 8,803 mV
™8 - =g -
0 l 0,082 mV 0 Io,029 mv
0 8 24 0 8 24
X (mm) x (mm)

41 pav. THz spinduliuotés pluosto (a), pluosto, pracinanc¢io pro bandinio laikiklj (b), Si plokstele (C),
metalinés (Al) zoninés plokstelés (d), grafito zoninés plokstelés (zona atsukta j emiterj) (e) ir grafito

zoninés plokstelés (zona atsukta  detektoriy) (f) vaizdinimas
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Pirmiausia buvo atliktas pac¢io THz spinduliuotés pluosto vaizdinimas (41 pav. a). Tuomet, norint
jsitikinti, jog bandinio laikiklis nedaro jtakos matavimams, buvo atliktas ir pluosto, einancio
perbandinio laikiklj, vaizdinimas (41 pav. b). Kaip matyti, THz spinduliuotés pluosto sukeltas jtampos
signalas mikrobolometro jutiklyje [31] yra 19,9 mV, tuo tarpu naudojant bandinio laikiklj, maksimali
gauta jtampos amlitudé 19,6 mV, kadangi stebimas skirtumas labai mazas, galima manyti, jog bandinio

laikiklis matavimams jtakos nedaro.

Norint patikrinti pa¢io grafito jtakg zoninei plokstelei, pirmiausia buvo vaizdintas spinduliuotés
pluostas, einan¢io per Silicio plokstele (41 pav. c). Matyti, jog detektoriaus signalas sumazéjo iki
14,7 mV (23,1 %). Taip pat, palyginimui buvo atliktas pluostelio, pracinan¢iopro metaling (Al) zoninés
plokstelés, apraSytos [29, 30] straipsniuose, vaizdinimas (41 pav. d). IS gauty rezultaty matome, jog
metaliné zoniné plokstelé labai gerai fokusuoja THz spinduliuotés pluosta:bolometriniame jutiklyje
[31] yra indukuojamajtampa 149,5mV, t.y. visa eile didesné nei prie§ tai iSmatuotas THz

spinduliuotés sukeltas signalas.

Buvo tikimasi, jog ir grafito zoniné plokstelé (40 pav. c) taip pat turéty fokusuoti THz
spinduliuotés pluosta, nes grafitas turi metaliniy savybiy. Grafito zoninei plokstelei istirti buvo atlikti
du matavimai: 1) kai bandinys jstatytas taip, kad zoniné plokstelé biity atsukta j emiterj, o Si padéklas j
detektoriy ir 2) ir prieSingoje geometrijoje, Kai bandinys buvo apsuktas: Si padéklas buvo nukreiptas j
emiterj, o grafito sluoksnis — j detektoriy. Pirmu atveju THz pluostas nebuvo fokusuojamas, taciau
jutiklyje gauta jtampos amplitudé 20,8 mV yra Siek tiek didesné nei THz pluosto, krintancio tiesiai j
detektoriy — ¢ia signalo amplitudé yra 19,9 mV. Sis padidéjimas yra 4 %, todél yra pagrindo matyti,

kad grafito sluoksnis ant silicio veikia kaip praskaidrinanti danga.

Pagal (23) formule paskaiciuotas procentinis skirtumas tarp THz spinduliuotés pralaidumo pro
grafito zoning plokste ir tik pro silicio padekla:

T(5i)-100%

Tokire, = 100% — (T3

)=2a3% (23)

Tuo tarpu atliekant antrag matavima, kai zona yra atsukta | detektoriaus puse¢, gaunama jtampos
amplitudé yra mazesné ir lygi 17,6 mV. IS Sio rezultato galima biity teigti, jog tai, j kurig pus¢ (emiterio

ar detektoriaus) yra nukreipta zona, nulemia maksimalig jtampos amplitude.
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9.3. Grafito zoninés plokstelés tyrimai naudojant THz-TDS sistemg

Norint jsitikinti, jog grafitas tikrai veikia kaip praskaidrinanti medziaga THz srityje, naudojant
THz-TDS sistemg buvo matuojamas zoninés plokstelés ir tik silicio padéklo pralaidumas THz
spinduliuotei. Bandinys j THz-TDS sistemg buvo patalpintas taip, kad zona biity atsukta j emiterio
pus¢. Tada taip pat pagal (20) formule 1§ zoninés plokstés ir silicio padéklo pralaidumo spektry buvo
paskaiCiuotas procentinis skirtumas pateiktas 42 pav. 1S jo matyti, jog ties 0,6 THz dazniu grafito
sluoksnis ant silicio gali praskaidrinti bandinj iki 7 %.

80 T T T T T T T
60 |- -
40

20

Pralaidumas (%)

-20

-40

_60 1 1 1 1 1 1 1
02 0.4 06 0.8 1.0 1.2 1.4

Daznis (THz)

42 pav. Grafito zoninés plokstés ir Si padéklo pralaidumo THz spinduliuotei spektry procentinis

skirtumas. Paryskinta simboliy — i$tisiné linija — suvidurkinti duomenys

Tokios dangos praskaidréjimo fizikinés prieZastys kol kas néra suprastos. Kadangi matuojant
THz-TDS metodika $is efektas yra labiau iSreikStas, galima manyti kad tai yra susij¢ su plazmony
zadinimu grafite. Spektras turi ypatumy, galimai susijusiy su grafito daleliy dydzio dispersija

kompozito sluoksnyje. Taciau tokios hipotezéms pagrijsti reikia papildomo detalaus teorinio tyrimo.
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Rezultatai ir iSvados

1. Isisavinta grafeno sluoksniy perkélimo ant silicio padéklo technologija.

2. Isisavintos 4 zondy ir Ramano spektry matavimo metodikos.

3. Ant silicio padéklo buvo perkelti 1, 2 ir 3 grafeno sluoksniai, jvertinta perkelty grafeno
sluoksniy kokybé, matuojant 4 zondy metodu ir Ramano spektroskopija.

4. ISmatavus 1, 2 ir 3 grafeno sluoksniy Ramano spektrus, galima daryti iSvada, jog esant vienam
grafeno sluoksniui, perkeltam ant silicio padéklo, dél pavirSinés sgveikos su juo, grafeno
monosluoksnis nesusiformuoja. Tik uzdéjus antrg sluoksnj, spektrai jgauna grafeno
monosluoksnio savybiy, o uzdéjus 3 sluoksnj, G linijos intensyvumas iSauga, nors abi linijos -
tiek G, tiek ir 2D - islieka Lorenco tipo. I§ matomos D linijos ties 1350 cm™ maZo intensyvumo
galima teigti, jog defekty koncentracija gautuose sluoksniuose yra maza.

5. Isisavintos THz spektroskopijos su laikine skyra ir nuolatinés veikos THz matavimo bei
vaizdinimo metodikos.

6. Istyrus bandinius su 1, 2 ir 3 grafeno sluoksniais THz-TDS metodika, i§ THz impulso, pragjusio
per grafeng, spektro rasti grafeno parametrai - elektrinis laidumas co=2,1 mS, sklaidos laikas
tc=1,5 ps, kriivininky tankis N=1,03-10*° c¢m™, kriivininky judris p=1,3-10° cm?Vs — kurie
nusako jo kokybe. Lyginant gautus parametry dydZius su skelbtais literatiiroje, miisy bandinyje
yra stebimas didesnis sklaidos laikas, mazesnis kriivininky tankis ir didesnis kravininky judris.
Gautas mazas kriuvininky tankis koreliuoja su 4 zondy matavimo metodu gautais grafeno
specifinés varzos rezultatais. Gauti skirtumai yra paaiskinti stipraus pavirsinio elektrinio lauko
susiformavimu nelegiruotame Si padékle.

7. Siekiant patikrinti ar nuostovios veikos sistemos gali biiti tinkamos grafeno sluoksnio kokybés
kontrolei, su THz-CW sistema iSmatavus 2 grafeno sluoksniy, esan¢iy ant Si padéklo
pralaidumo spektrus, gauta, jog amplitudés vidurkiy santykis tarp 2 grafeno sluoksniy ir Si
padéklo yra atitinkamai 5,6 % ir 6,3 % naudojant 300 GHz ir 600 GHz daznio spinduliuotés
Saltinius. Sie rezultatai yra labai panasis j THz-TDS sistema gautus rezultatus, todél galima
teigti, jog spektrinis THz nuostovios veikos vaizdinimas gali biiti panaudotas grafeno kokybés
kontrolei.

8. Atliekant grafito zoninés ploksStelés matavimus, nustatyta, jog zoniné ploksté nefokusuoja

spindulio taip, kaip tai daro metalinés zoninés plokstelés.
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9. Pastebéta, kad grafito komposito sluoksnis ant silicio padéklo gali veikti kaip praskaidrinanti

danga THz dazniy ruozui.
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Santrauka
Rusné Ivaskeviciiité

Anglies nanosluoksniai difrakcinei terahercy ruozo optikai

Terahercy (THz) fotonika ir elektronika (1 THz=10'Hz) tebelicka viena i§ ,kar$¢iausiy® ir
aktualiausiy optikos, optoelektronikos, kietojo kiino fizikos ir nanotechnologijos tyrimo
kryp¢iy.Terahercy mokslas ir technologija siekia ne tik sukurti kuo labiau kompaktiSkas ir patogias
naudoti THz spektroskopines ir vaizdinimo sistemas, bet ir rasti naujus budus spinduliuotei valdyti
naudojant difrakcinés optikos komponentus. Tafiau maz¢jant matmenims, kada sistemos turéty tapti
tokios mazos, kad tilpty ant vieno lusto, metalizacija, dél santykinai didelio metaly difuzijos gylio juos
atkaitinant, jau gali buti nebetinkami sprendimai THz difrakcinei optikai kurti. leSkoma alternatyvy, ir

viena jy - anglies nanomedZziagos.

Siame darbe yra jsisavinta grafeno sluoksniy perkélimo ant aukstaomio silicio padéklo
technologija bei grafeno kokybés jvertinimo matavimai naudojant 4 zondy sistema ir Ramano

spektroskopija.

Isisavintos dvi skirtingos - THz spektroskopijos su laikine skyra (THz-TDS) ir THz nuolatinés
veikos (THz-CW) — matavimo ir vaizdinimo metodikos, kurios buvo naudotos bandiniams,
suformuotiems su vienu, dviem ir trimis grafeno sluoksniais, uzkeltais ant silicio padéklo, tirti.
Naudojant THz-TDS sistema, buvo jvertinti grafeno sluoksniy parametrai, tokie kaip elektrinis

laidumas, kraivininky sklaidos laikas, krtivininky tankis ir judris.
Parodyta, THz-CW vaizdinimo sistema yra tinkama grafeno kokybés kontrolei.

Pastebéta, kad grafito kompozito sluoksnis ant silicio padéklo gali veikti kaip praskaidrinanti

danga THz dazniy ruozui.
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Santrauka angly kalba
Rusné Ivaskeviciuté

Carbon nanolayers for diffractive terahertz optics

Terahertz photonics and electronics (1 THz=10'2Hz) remains one of the ,hottest topics in
optics, optoelectronics, solid state physics and nanotechnology fields. Aim of terahertz science and
technology is not only to create compact and convenient THz spectroscopic and imaging systems, but
also to find new ways to control THz radiation by using components of diffractive optics. However,
when dimensions become smaller and system is expected to be fabricated onto one chip, because of a
relatively large depth of metal diffusion, metallization becomes not suitable to form THz diffractive

optics anymore. An alternative to metal materials can be found carbon nanomaterials.

In this work | have implemented the fabrication technology of graphene layer transfer on silicon
wafer and evaluation of graphene quality by using four probe measurement and Raman spectroscopy.

Two different THz measurement techniques - THz Time Domain Spectroscopy and THz
Continuous Wave —imaging systems are discused and employed to investigate prepared samples.
Specimen containing one, two and three graphene layers has been analysed. Usage of THz-TDS system
enabled to evaluate graphene parameters, such as electric conductance, scattering time, carrier density
and carrier mobility.

It is demonstrated that THz-CW system can be suitable for graphene layers quality control.

It is observed that composite of graphite layer, placed on silicon wafer, can exhibit transparency
enhancing coating features in THz frequency range.
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pagalbg jsisavinant grafeno sluoksniy perkélimo technologija.

Taip pat uz grafito zoninés plokstelés gamybg dékoju prof. dr. Rasai Pauliukaitei ir Simonui

IndriSitnui.



Priedai

Zoninés plokstelés dizaino modeliavimo kodas:

Clear;

y=1650; % zingsniais

z=1650; % zingsniais
mmaskl1=zeros(y/2,2/2);

% dIimwrite('mmask1.dat’,mmask1," *);
lamda=51.7; %zingsnias rez ties 0.58 THz, epsilon=1 n=1
f=2000;  %zingsnias zidinio nuotolis
jc=y/2;  %centro koordinate zingsnias
zc=z/2; %centro koordinate zingsniais
s=0;

laikikliai=200; %laikikliu plotas
qg=laikikliai/10;

ttt=240; %laikiklio pradzia nuo centro

for jj=1:y
dy=jc-jj+0.5;

for kk=1:z
dz=zc-kk+0.5;
di=sqrt(dy*2+f"2+dz"2)-f;

if (((rem(dl,lamda)>(0.25*lamda))&&(rem(dl,lamda)<(0.75*lamda))))
mmask(jj,kk)=1;
else
if ((sqrt(dy*dy+dz*dz)>(y/2-5)))
mmask(jj,kk)=1;

end

end

end

end

mmask_k=mmask(1:y/2,1:2/2); % frenelio ketvirtis
L=300/2; %modeliavimos sritis mikronais

K=262/2; %ilgis kryziuko mikronais

M=26/2; %plotis kryziuko mikronais

zz=10; %zingsnis mikronais

nn(1:round(L/zz),1:round(L/zz))=0;
% dIimwrite('mmask1.dat’,nn,"");

% mm(1:round(L/zz),1:round(L/zz))=1;
% mm(round(L/zz)-round(K/zz)+1:round(L/zz),1:round(M/zz)+1)=0;
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% mm(round(L/zz)-round(M/zz):round(L/zz),1:round(K/zz))=0;

%

% mm_f=fliplr(mm); % ketvirtis kryziaus

% figure (1)

%

% mm_ff(1:round(L/zz),1:round(L/zz))=mm_f;

% mm_ff(round(L/zz)+1:round(2*L/zz),1:round(L/zz))=flipud(mm_f); % puse kryziaus
%

% mm_fff(1:round(2*L/zz),1:round(L/zz))=mm_ff;

% mm_fff(1:round(2*L/zz),round(L/zz)+1:round(2*L/zz))=fliplr(mm_ff); %visas kryzius
%

% mmask_k(y/2-L/zz+1:y/2+0,y/2-L/zz+1:y/2+0)=mm_f;

% % for kk=(L/zz):(L/zz):y/2

% %

% % mmask_Kk(y/2-kk-2*(L/zz):y/2-kk+1,y/2-2*(L/zz)+1:y/2-1)=mm_ff;

% % end

% hh=(round((y/2)/round((2*L/zz)))*round(2*L/zz))-1;

% for kk=round(2*L/zz):round(2*L/zz):(hh)

% if mmask_k(round(((y/2))-(kk)+1),y/2)<1

% mmask_k(round(((y/2-round(L)/zz+1))-(kK)):round(((y/2-(round(L)/zz)))... %sonas
% +(2*round(L))/zz-kk),round((y/2-round(L)/zz+1)):y/2)=mm_ff;

% else

%  mmask_k(round(((y/2-round(L)/zz+1))-(kk)):round(((y/2-(round(L)/zz)))...

% +round(2*(L))/zz-kk),round((y/2-round(L)/zz+1)):y/2)=1,

% end

% end

% mm_f2=mm_ff";

% for kk=round(2*L/zz):round(2*L/zz):hh

% if mmask_k(y/2,round(((y/2))-(kk)+1))<1

% mmask_k(round((y/2-round(L)/zz+1)):y/2,round(((y/2-round(L)/zz+1))-... %apacia
% (kk)+1):round(((y/2-(round(L)/zz)+1))+(2*round(L))/zz-kk))=mm_f2;

% else

% mmask_k(round((y/2-round(L)/zz+1)):y/2,round(((y/2-round(L)/zz+1))-... ~ %apacia
% (kk)+1):round(((y/2-(round(L)/zz)+1))+(2*round(L))/zz-kk))=1,;

% end

% end

% for jj=round(2*L/zz):round(2*L/zz):hh

%

% for kk=round(2*L/zz):round(2*L/zz):hh

%  if mmask_k(y/2-round(2*L/zz)*(s+1),round(((y/2))-(kk)+1))<1

%

% mmask_k((round((y/2-round(L)/zz+1)))-round(2*L/zz)-round(2*L/zz)*s.y/2-round(L/zz)...
% -round(2*L/zz)*s,round(((y/2-round(L)/zz+1))...

% -(kk)+1):round(((y/2-(round(L)/zz)+1))+round(2*round(L))/zz-kk))=mm_fff;

% else

% mmask_k((round((y/2-round(L)/zz+1)))-round(2*L/zz)-round(2*L/zz)*s.y/2-round(L/zz)...
% -round(2*L/zz)*s,round(((y/2-round(L)/zz+1))...

% -(kk)+1):round(((y/2-(round(L)/zz)+1))+round(2*round(L))/zz-kk))=1;



% end

% end

% s=s+1;

% end

mmask_k(1:y/2-ttt,y/2-qq/2+1:y/2)=1;% pataisymas
mmask_k(y/2-qq/2+1:y/2,1:y/2-ttt)=1;%pataisymas
mmask1(1:y/2,1:2/2)=0;

for rr=ttt:1:y/2-qq*2
mmask_k(y/2-rr+1,y/2-rr+2-qq*2:y/2-rr+1)=1;
end

mmask_d=fliplr(mmask_K);
mmask_virs(:,1:y/2)=mmask_Kk;
mmask_virs(:,y/2+1:y)=mmask_d;
mmask_visas(1:y/2,:)=mmask_virs;
mmask_visas(y/2+1:y,:)=flipud(mmask_virs);

dimwrite('058 THz_2cm_N6.dat',mmask_visas,"');
% dlmwrite('mmask.dat’,;mmask1,"");

% dIlmwrite('mmaskl.dat’,mmask_k,"");

figure(1)

imagesc(mmask_K);

axis image;

figure(2)

imagesc(mmask_visas);
imwrite(mmask_visas,'058THz_2cm_NG6.tiff' 'tiff");
% % pcolor (mm_f);

% imagesc(mm_f);

% axis square;

%dImwrite('mmask.dat’,mm_f,"");

% xlabel('z (\mum)";

% ylabel('y (\mum)’);

% hold on
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