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Daktaro disertacija paruosta atliekant tyrimus Vilniaus universiteto
Taikomuyjy moksly institute ir Fizikos fakulteto Puslaidininkiy fizikos
katedroje nuo 2008 mety iki 2012 mety, vykdant projekta “Nitridy ir
oksidy puslaidininkiniy nanodariniy energiniy technologijy taikymams
tyrimai” pagal Lietuvos-Latvijos-Taivano trisalio bendradarbiavimo
moksliniy tyrimy programa. Dalis rezultaty buvo pasiekti stazuotes
Nacionalinio Taivano universiteto Fotonikos ir optoelektronikos institute
nuo 2010 mety gruodzio iki 2011 mety vasario pagal Lietuvos moksly
tarybos finansuojama programa “Doktoranty stazuoteés uzsienio mokslo
centruose” (sutarties Nr. SDS-2010-042).
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Motyvacijos pagrindimas

1 pav. Meélynas sviesos diodas, ultravioletinis lazerinis diodas ir
meélynas lazerinis diodas DVD grotuve.
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2 pav. Draustiniy energijy tarpo inzinerija ir zaliy sviestuky
spindulinio nasumo ,,duobeé".
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3 pav. Publikacijy skaiciaus pagal raktinius paieskos
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zodzius ,,Zn0O" ir,,GaN" pasiskirstymas pagal metus duomeny

bazése www.webofknowledge.com ir www.aip.com

(duomenys surinkti 2013-01-22).
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/@ Darbo tikslas ir uzdaviniai

Darbo tikslas:

Sio darbo tikslas yra istirti ZnO, MgZnO, CdZnO jvairialycius ir
kvantinius darinius naudojant spektroskopijos metodus ir jvertinti
dariniy optine kokybe atsizvelgiant j rysj su kristaly struktarinémis
savybémis ir siejant su taikymo galimybémis optoelektronikos srityje.

Darbo uzdaviniai:

1. Naudojant spektroskopijos metodus, charakterizuoti nelegiruotus
Zn0, Ga legiruotus ZnO ir N legiruotus ZnO plonuosius sluoksnius,
nustatant jy optines savybes ir susiejant su kristaline sluoksniy kokybe ir
heteroepitaksiniy sluoksniy struktuara.

2. IStirti Mg kiekio jtakga molekulinés epitaksijos budu ant safyro padekly
uzauginty MgZnO epitaksiniy sluoksniy optinéms ir strukttrinéms
savybéems.

3. Charakterizuoti CdZn0O/ZnO daugialypiy kvantiniy duobiy darinius,

paruostus zaliems (A= 505 nm) Sviesos diodams, ir nustatyti pagrindinius
veiksnius, salygojancius optines iséjimo charakteristikas.

5/36



/@ Darbo mokslinis naujumas

1. Netamprios eksitony sqveikos modelis, jskaitantis lokalizuoty eksitony
dalyvavima sqveikoje, pritaikytas skaiciuojant P- juosta, stebima ZnO
fotoliuminescencijos spektruose. Laisvy eksitony saveika su lokalizuotais
lemia P- juostos smailés padéties poslinkj j mazesniyjy energijy puse ir
paaiskina juostos padeéties nuokrypj nuo teorinés padeéties spektre.

2. ISmatuota dvigubos S - formos fotoliuminescencijos spektro smailés
padeties priklausomybé nuo temperaturos. Dvigubas meélynasis poslinkis
fotoliuminescencijos smailés padéties priklausomybéje nuo temperatiros
yra aprasomas pirma kartg ir aiskinama dvilypémis potencialinio lauko
fluktuacijomis su skirtinga vidutine lokalizacijos energija.

3. ISmatuotos fotoliuminescencijos gesimo trukmés molekulinés
epitaksijos budu uzaugintoms CdZnO/Zn0O daugialypiy kvantiniy duobiy
aktyviosioms sritims zaliy ties 505 nm bangos ilgiu spinduliuojanciy
Sviestuky taikymams. CdZnO/Zn0O daugialypiy kvantiniy duobiy dariniy
optinés savybeés lyginamos su atitinkamy jprasty InGaN/GaN daugialypiy
kvantiniy duobiy dariniy optinémis savybéemis.

6/36



QQ“NIVE"Q‘/)
¥ 1579 ’&

‘G-.
Q
o,

Kintamo ilgio zadinancios
juostelés metodika

Tyrimy metodikos

Kvazi-nuostovios
FL spektroskopija

Q-SPL

VSL
Sugerties
spektrosk- AS
opija
SNOM

Nuostovios FL
spektroskopija

PCPL

Skenuojantis artimojo
optinio lauko mikroskopas

LITG

AFM

Laike koreliuoty pavieniy
fotony skaiciavimo metodas

TCS PC

Fotoliuminescencijos
spektroskopija su
laikine skyra

TR PL
Greitaveike
SC fotogeneracijos
kamera
Rentgeno
EDX spinduliy
analizé su

Sviesa indukuoty laikiniy gardeliy
metodas

Atominés jégos
mikroskopija

SEM

spektrine skyra

Skenuojanti elektroniné
mikroskopija
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Nelegiruoty, Ga legiruoty
ir N legiruoty ZnO
sluoksniy optinés savybeés
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6 pav. Fotoliuminescencijos gesimo trukmés ZnO
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4 pav. Nelegiruoty ZnO epitaksiniy

sluoksniy fotoliuminescencijos

FL gesimo trukmé (ns)
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spektry palyginimas su tarinio ZnO.
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5 pav. ZnO epitaksiniy sluoksniy
fotoliuminescencijos smailés padéties
priklausomybé nuo temperaturos.
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7 pav. a) Didelio suzadinimo 8 pav. a) Bandiniui A2 didelio suzadinimo
fotoliuminescencijos spektai, b) fotoliuminescencijos spektai, b)
priverstinés spinduliuotés slenkstis ir c) priverstinés spinduliuotés slenkstis ir c)
optinio stiprinimo koeficiento spektras optinio stiprinimo koeficiento spektrai

bandiniui A1. bandiniams A1 ir A2.
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9 pav. Fotoliuminescencijos spektrai ties priverstinés 10 pav. Netamprios dviejy laisvy
spinduliuotés slenksciu. Keliant suzadinimg, atsiranda eksitony saveikos, lemiancios P-
nauja priverstinés spinduliuoteés linija, taciau tikétinos juosta Fotoliuminescencijos
P - juostos padétis pries Moto virsma skiriasi spektre, schema.
bandiniams A1 (a) ir A2 (b).
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11 pav. Suskaiciuoti P- juostos Fotony energija (eV)

fotoliuminescencijos spektrai,
sqveikaujant laisviems ir lokalizuotiems 12 pay. Suskaiciuoty teoriniy P-juostos

eksitonams: a) spektry priklausomybé spektry palyginimas su
nuo temperaturos ir b) spektro eksperimentiniais ZnO
priklausomybé nuo eksitono Fotoliuminescencijos spektrais.

lokalizacijos energijos. 12/36
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13 pav. ZnO:Ga epitaksinio sluoksnio efekto priklausomybé nuo kravininky tankio.

fotoliuminescencijos spektras su eksitony ir
elektrony skyliy plazmos juostomis.
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15 pav. Fotoliuminescencijos spektry
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priverstinés spinduliuotés zadinimo
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16 pav. Optinio stiprinimo koeficiento
spektry, iSmatuoty kintamo ilgio
zadinancios juostelés metodu,
palyginimas bandiniams B1 ir B2.
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17 pav. N legiruotuose ZnO plonuosiuose sluoksniuose buvo
nustatyta santykinai intensyvi A°X spektriné linija, kuri
priskiriama prie akceptoriniy defekty klasteriy priristy eksitony
spindulinei rekombinacijai.
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1. Netamprios eksitony saveikos modelis pritaikytas P- juostos
identifikavimui ZnO fotoliuminescencijos spektre. Eksperimentiskai stebétas
P - juostos nuokrypis nuo teorinés smailés padéties paaiskintas lokalizuoty
eksitony dalyvavimu formuojant P- juosta.

2. Stipriai Ga legiruoto ZnO ir aukstos auginimo temperatiros ZnO epitaksiniy
sluoksniy darinio riboje vykstanciai priverstinei spinduliuotei nustatytas
zemas slenkstis ir didelis optinio stiptinimo koeficientas, ko priezastimi yra
kravininky persiskirstymas ties sluoksnio riba.

3. N legiruoty ZnO sluoksniy zemos temperatiros fotoliuminescencijos
spektruoge iSmatuota intensyvi spektriné juosta ties 3,314 eV fotony
energija. Si juosta rodo akceptoriniy lygmeny atsiradima ZnO draustiniame
tarpe.
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Eksitony lokalizacijos
reiskiniai MgZnO
epitaksiniuose sluoksniuose
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Bandiniai D1 -D3 Bandinys D4

18 pav. MgZnO epitaksiniy sluoksniy pavirsiy
skenuojanciojo elektroninio mikroskopo nuotraukos.

I 1525 nm Re 4038 nm

; A 20 pav. MgZnO darinio (bandinys D3)
. ey didelés skyros skersiné nuotrauka,
padaryta skenuojanciuoju elektroniniu

VR '.' e s %

19 pav. MgZnO epit

pavirsiy reljefai, iSmatuoti atominés Rk EHekoD T
jégos mikroskopu. > 18/36
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FL intensyvumas (s.v.)

FL spektry temperaturinis kitimas
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21 pav. Fotoliuminescencijos spektry
priklausomybé nuo Mg kiekio MgZnO

epitaksiniuose sluoksniuose.
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22 pav. Fotoliuminescencijos spektry
priklausomybé nuo temperatiros
MgZnO epitaksiniam suluoksniui su
32% Mg kiekiu lydinyje.
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24 pav. Fotoliuminescencijos spektry smailés

23 pav. Fotoliuminescencijos spektry smailés > o ; : iy
padéties priklausomybés nuo temperaturos

padéties priklausomybés nuo temperatiros T Uit T , .
tapatinimas lokalizacija jvertinancia Funkcija  taPatinimas lokalizacijq jvertinancia funkcija

esant skirtingiems suzadinimo tankiams. esant Skirtingiems Mg kiekiams
Nustatytas c =10 meV, I =75 meV. sluoksniuose.

Varsni funkcija su eksitony lokalizacija jskaitanciu nariu:

p(E):poexp[—(E—E0)2/2G(2)] Soe EO(T):EO(O>_§+T;_§€(:)T

[Ref.] P. G. Eliseev, P. Perlin, J. Lee, M. Osinski, Appl. Phys. Lett. 71(5), 569 (1997). 20/3 6
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25 pav. a) Dviejy Gauso formos buseny tankio uodegy
pasireiskimas MgZnO epitaksiniuose sluoksniuose ties draustiniy
energijy juostos krastu paaiskina dviguba mélynajj psolinkj
fotoliuminescencijos spektro smailés padéties priklausomybéje
nuo temperataros. b) Spektroskopijos metodais nustatyto dvilypio
eksitony lokalizacijos lauko forma.
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26 pav. Skenuojanciuju artimojo optinio lauko mikroskopu iSmatuoti
MgZnO (bandiniy D3 ir D4) epitaksiniy sluoksniy pavirsiaus vaizdai:
kairéje — liuminescencijos intensyvumo pasiskirstymas, desinéje —
liuminescencijos spektro smailés padéties pasiskirstymas. Siy dydziy

koreliacijos koeficientas yra -0,5.

326
325
324
323
322
321
320
319
318
317

311.65

311.50

311.35

311.20

311.05

310.90

310.75

310.60
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2.1. ISmatuotas dvigubos S- formos fotoliuminescencijos smailés padéties
priklausomybé nuo temperatiros rodo stipry kravininky lokalizacijos efekta
MgZnO epitaksiniuose sluoksniuose. Pritaikytas dviejy Gauso formos buseny
tankio uodegy pildymo kravininkais modelis.

2.2. Skenuojanciuoju artimojo lauko mikroskopu buvo iSmatuotos mazesnés
nei 100 nm skersmens padidinto Mg kiekio didesnio Fotoliuminescencijos
intensyvumo sritys. Mazesnio Mg kiekio sritys sudaro seklesniy potencialinio
lauko Fliuktuacijy centrus. Padidinto Mg kiekio sritys sudaro lokalizacijos
centrus su didesniu potencialinio lauko Fliuktuacijy pasiskirstymu ir
potencialinio lauko barjerai sulaiko kravininkus nuo pabégimo j mazesnio Mg
kiekio sritis.
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duobiy dariniy optinés
savybeés



e‘umvs

103 T I T I T I T I T I T I T I T I T I

F A =406 nm ]

= [ T=300K F S TE g

) - .- chmz Ban |nys E3 ! 8[] Inys .

“'3" i i S s - o / BandinysE2 ]

E - Bandin}’s E9 A . ’ . :;."f. Bandinys E1]

g 102 __Bandlnys E8 ' i

}'l - -

& - ]

= - H

= - ]

— B (e T

c - Vs’ -
| Je

T 3 i

P # YTy . - | g )
10] B Ay _,l ” . OOE Y | . h i :-r!'.r.':' PP
20 2.1 2,2 2,3 24 25 2,6 27 28 29
Fotony energija (eV)
27 pav. Kambario temperatiros CdZnO/ZnO

‘@: CdZn0/ZnO dariniy spektrai

daukartiniy kvantiniy duobiy dariniy
fotoliuminescencijos spektrai, iSmatuoti
zadinant kvantines duobes selektyviai.

Vegardo désnis:
ES(y)=E; (1-y)+E. 7 (y)-by(1-y)
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28 pav. Cd kiekio, nustatyto is
fotoliuminescencijos spektry padeéties,
priklausomybé nuo kvantiniy duobiy
auginimo temperaturos
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29 pav. Kambario temperatiros CdZn0O/ZnO daugialypiy
kvantiniy duobiy Fotoliuminescencijos gesimo kreivés,
iSmatuotos zadinant kvantines duobes selektyviai.
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2 Vidinis kvantinis nasumas

Vidinis kvantinis nasumas (IQE):
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30 pav. Integruoto FL intensyvumo priklausomybé
nuo temperatdros CdZn0O/ZnO DKD struktdroms.
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CdZnO/ZnO ir InGaN/GaN dariniai
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31 pav. CdZn0O/ZnO ir INnGaN/GaN kvantiniy 32 pav. CdZn0O/ZnO (a) ir INnGaN/GaN (b)

duobiy dariniy laike integruoti dariniy Fotoliuminescencijos gesimo
fotoliuminescencijos spektrai, iSmatuoti trukmeés, iSmatuotos Zadinant kvantines
zadinant selektyviai. duobes selektyviai.

Lentelé 1. Kai kuriy bandiniy charakteringos eksperimentiniy dydziy verteés palyginimui.

Bandiniai A (nm) x (%) T, (ps) IQE (%)
E3 (CdZnO) 498 23 53 12
E5 (CdZnO) 439 13 41 32
E8 (CdZnO) 506 26 52 5
F2 (InGaN) 509 26 4000 15
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33 pav. CdZn0O/ZnO kvantiniy
duobiy dariniy Fotoliuminescencijos
spektry smailés padeéties
priklausomybé nuo temperaturos.

Kai 7=

3: Kravininky lokalizacijos jtaka
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34 pav. InGaN/GaN kvantiniy
duobiy dariniy Fotoliuminescencijos

spektry smailés padéties

priklausomybé nuo temperaturos.

297K , tai k,T=26meV.

O camo<26meV<o, .\
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3.1. CdZnO/ZnO kvantiniy duobiy dariniy 505 nm bangos ilgio
spinduliuotés sviestukams fotoliuminescencijos intensyvumas ir
gesimo trukmé yra dviem eilém mazesné lyginant su InGaN/GaN
kvantiniy duobiy dariniais tos pacios spektrinés srities sviestukams.

3.2. CdZnO/ZnO kvantinése duobése nespinduliné kravininky

rekombinacija dominuojair zemose temperatirose deél didelio defekty
tankio ir mazo kravininky lokalizacijos efekto.
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., : Ginamieji teiginiai

1. P- juostos smailés padet;j stipriai suzadintuose ZnO kristaluose
lemia netamprioji sgveika tarp laisvy ir lokalizuoty eksitony su
skirtinga lokalizacijos energija.

2. Dviejy skirtingy Gauso formos buseny tankio uodegy modelis
paaiskina dviguba fotoliuminescencijos smailés padéties mélyngjj
poslinkj jos priklausomybéje nuo temperaturos.

3. CdZnO/ZnO kvantiniy duobiy dariniy, pagaminty 505 nm
sviesos diodams, kravininky gyvavimo trukme ir emisijos
nasumas yra dviem eilém mazesni, lyginant su atitinkamais
InGaN/GaN kvantiniy duobiy dariniais, dél mazo lokalizacijos
efekto aktyviojoje srityje.
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