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1 Jvadas

Cinko oksidas (ZnQO) — tiesiatarpis puslaidininkis, dél savo savybiy puikiai tinkan-
tis taikymams optoelektronikoje. Tiesus draustinis energijy tarpas, kurio plotis yra
3,37 eV kambario temperaturoje, lemia krasto sugertj ir liuminescencijg artimojo ult-
ravioleto spektro srityje [1]. ISskirtiné ZnO savybeé yra ypatingai didelé eksitony rysio
energija, lygi 60 meV [2]. Netgi kambario temperaturoje kruvininkai sudaro Varnje-
Moto eksitonus, todél ZnO yra tinkama terpé eksitony sgveikos su didelio tankio
kvazidaleliy dujomis, tokiomis kaip elektronuy, skyluciy, eksitony dariniy (suristieji
eksitonai ir bieksitonai), o taip pat ir tankios eksitony-skyluc¢iy plazmos formavi-
mosi virS Moto tankio, procesy fundamentaliems tyrimams. Didelé eksitony rysio
energija taip pat gali lemti mazesnio slenksc¢io priverstine spinduliuote [3] ir dides-
nio stabilumo lazerine spinduliuote. Kiti ZnO ir susijusiy junginiy privalumai pries
konkuruojancias puslaidininkiy grupes yra pigesné gamyba.

ZnO kaip placiatarpis puslaidininkis Zinomas jau senai. Pirmasis tyrimy laikotarpis
prasidéjo 1930-aisiais ir tesesi iki septintojo desimtmecio pabaigos [4]. Tuo laikotar-
piu buvo nustatytos pagrindinés kristalo strukturos, elektrinés ir optinés savybeés.
Taciau dél patikimo p-tipo ZnO trukumo, butino optoelektronikos prietaisy kurimui,
susidomeéjimas siuo puslaidininkiu atslugo.

Dabartinis tyrimy laikotarpis palaipsniui prasidéjo nuo 1990-yjy mety ir susijes
su auginimo technologiju pasiekimais, butent molekulinés epitaksijos [5] ir metalor-
ganiniy gary nusodinimo [6] technologijos, o taip pat iStobulintais charakterizavimo
budais. Pastaruoju metu moksliniy publikaciju, susijusiy su (Cd,Mg)ZnO medziago-
mis ir ju kvantiniais dariniais, skaic¢ius zenkliai padidéjo. Galimybé atlikti draustinio
tarpo inzinerija, sulydant ZnO su CdO ar MgO, grazina Sia atgimusiag medziaga j
démesio centra kaip daug zadancig taikymams moderniojoje optoelektronikoje [7, 8].
MgZnO gali buti panaudotas ultravioletinio Sviesos diapazono fotodiodams, Svies-
tukams bei lazeriniams diodams ir konkuruoti su nitridiniy junginiy pagrindu ga-
minamais puslaidininkiniais prietaisais. CdZnO kvantiniai dariniai gali buti gera
alternatyva InGaN kvantiniais dariniais pagrjstiems meélyniems ir zaliems Sviestu-
kams. Gardelés nesutapimas tarp ZnO ir GaN yra tik 2%, kai tarp ZnO ir safyro —

net apie 18% [9]. Dél sios priezasties ZnO yra naudojamas derinant su gerai iSvystyta
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GaN technologija [10]. Be to paskutinio desimtmecio auginimo technologiju (jskai-
tant molekuline epitaksija) pasiekimai auginant jvairius ZnO nanodarinius, tokias
kaip nanostulpeliai, nanovamzdeliai, kvantinés duobés ir kt., atrodo daug zadantys
jgyvendinant nasy sviesos iSspinduliavima.

Unikalios ZnO savybeés gali buti panaudotos naujiems, pranasiems veikimo cha-
rakteristikomis ir nasumu puslaidininkiniams prietaisams. Vis délto yra neiSspresty
technologiniy problemy, stabdanciy ZnO technologijos vystyma ir konkurencinguma
su kitomis puslaidininkiy grupémis optoelektronikos srityje. Norint panaudoti ZnO
puslaidininkiniams prietaisams kurti, yra butinas p ir n tipo legiravimas. Auginami
nelegiruoti ZnO sluoksniai yra n tipo. Be to, didelio laidumo n tipo epitaksiniai
sluoksniai gali buti iSauginami legiruojant aliuminiu, galiu ar indziu. Legiruojant
7ZnO azotu, fosforu ar arsenu, p tipo laidumas gali biiti pasiektas, pakei¢iant O>~
jonus ZnO gardeléje [11]. IS kitos pusés, lic¢io, natrio, kalio, vario ar sidabro jonai
gali biiti panaudoti p tipo laidumui pakei¢iant Zn>* jonus gardeléje [12]. Nors gali-
mai legiruojanciy jony jvairove yra didele, tac¢iau stabilaus ir reproduktyvaus didelio
laidumo p tipo ZnO epitaksiniy sluoksniy trukumas yra pagrindiné problema, kuri
turi buti iSspresta. Reikia paminéti, kad paskutiniu metu buvo padarytas proverzis

sioje srityje, igyvendinant kolegiravima li¢io ir azoto jonais [13].

Motyvacija

GaN pagrjstos puslaidininkiy technologijos vystymas truko daugiau nei du desimt-
mecius ir pradéjo naujos kartos kietakunio apsvietimo epochg. GaN tyrimo bumas
prasidéjo 1. Akasakio grupés darbais apie stabily ir reproduktyvy p tipo GaN epi-
taksiniy sluoksniy legiravima [14, 15] ir Sh. Nakamuros darbais apie aukstos kokybeés
GaN epitaksiniy sluoksniy, tinkamy komerciniy violetiniy ir mélyny sviestuky gamy-
bai, auginima [16, 17, 18]. GaN paremtuy technologiju tyrimai turéjo didelj poveiki
optoelektronikai: buvo sukurta visai nauja kietakunio apsvietimo industrija, pasiuliu-
si placia jvairove taikymy Sviesg spinduliuojantiems puslaidininkiniams prietaisams.
Per pastaruosius du desimtmecius buvo isspresta daug technologiniy problemy ir
sukauptas didelis kiekis ziniy apie Sviesos generacijos ir istrukos fizikg butent dél ak-
tyvaus mokslinio tiriamojo darbo Sioje srityje. Reikia paminéti, kad svarbus indélis
yra padarytas ir Vilniaus universiteto Taikomyjy moksly instituto mokslininky —
paskelbta per 150 moksliniy darby (Saltinis: Web of Knowledge).

Pastaruoju metu, kai vis galingesni ir nasesni Sviestukai ir puslaidininkiniai lazeriai

pristatomi rinkoje, GaN paremty technologijy moksliniy tyrimy apimtys sulétéjo ir
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sustojo ties mazdaug 3000 moksliniy publikaciju kasmet nuo 2006-yju mety. Tuo
tarpu ZnO pagrijstos technologijos turi neatskleista potencialg buti panaudotos opto-
elektronikos srityje ne tik papildant dabartines Sviesg spinduliuojancias aktyvias ter-
pes, bet ir panaudojant visai naujus fundamentalius rekombinacijos procesus. Greitai
vystant auginimo, legiravimo ir apdirbimo metodus, galima tikétis, kad artimoje at-
eityje ZnO pagrijsti jvairialypiai ir kvantiniai dariniai pasieks pakankamg strukturine
ir opting kokybe, tinkamg komerciniams optoelektronikos prietaisams. Unikalios
Zn0 savybeés gali pasiulyti naujais veikimo principais paremtus Sviesg spinduliuojan-
¢ius prietaisus. Todél dirbti ZnO paremty technologijy tyrimy srityje yra svarbu ir

naudinga.

Darbo tikslas

Pagrindinis Sio darbo tikslas yra istirti ZnO, MgZnO, CdZnO jvairialy¢ius ir kvan-
tinius darinius naudojant spektroskopijos metodus ir jvertinti dariniy optine kokybe
atsizvelgiant j rysj su kristaly strukturinémis savybémis ir siejant su taikymo gali-

mybeémis optoelektronikos srityje.

Darbo uzdaviniai

1. Naudojant spektroskopijos metodus, charakterizuoti nelegiruotus ZnO, galiu
legiruotus ZnO ir azotu legiruotus ZnO plonuosius sluoksnius, nustatant jy op-
tines savybes ir susiejant su kristaline sluoksniy kokybe ir heteroepitaksiniy

sluoksniy struktura.

2. Istirti Mg kiekio jtaka molekulinés epitaksijos budu ant safyro padékly uzau-

ginty MgZnO epitaksiniy sluoksniy optinéms ir strukturinéms savybéms.

3. Charakterizuoti CdZnO/ZnO daugialypiy kvantiniy duobiy darinius, paruoStus
zaliems (A, = 505 nm) Sviesos diodams, ir nustatyti pagrindinius veiksnius,

salygojancius optines iSéjimo charakteristikas.

Darbo naujumas ir svarba

Netamprios eksitony saveikos modelis, jskaitantis lokalizuotus eksitonus, pritaikytas

skaiciuojant P-juosta, stebimg ZnO fotoliuminescencijos spektruose. Laisvy eksitony
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saveika su lokalizuotais lemia P-juostos smailés padéties poslinkj j mazesniyjy ener-
gijy puse. Tai paaiskina eksperimentiskai stebimg P-juostos padéties nepastovuma.

Nustatytas eksitony lokalizacijos efektas molekulinés epitaksijos budu iSaugintuose
MgZnO epitaksiniuose sluoksniuose su dideliu Mg kiekiu lydinyje (17-32%). Foto-
liuminescencijos (FL) tyrimai atskleidé dvigubos S-formos spektro smailés padéties
priklausomybe nuo temperatiros, kas yra budinga eksitony lokalizacijos atsitiktinai
pasiskirsciusiuose potencialinio lauko fliuktuacijose. Dvigubas meélynasis poslinkis
FL smailés padéties priklausomybéje nuo temperaturos yra aprasomas pirmg kar-
ta ir aiSkinama dvilypémis potencialinio lauko fliuktuacijomis su skirtinga vidutine
lokalizacijos energija.

[smatuotos FL gesimo trukmés molekulinés epitaksijos budu uzaugintoms CdZ-
n0O/Zn0 daugialypiy kvantiniy duobiy aktyviosioms sritims zaliy ties 505 nm bangos
ilgiu spinduliujanciy sviestuky taikymui. FL gesimo trukmeés kambario temperaturo-
je kinta nuo 30 ps iki 50 ps ir priklauso nuo daugialypiy kvantiniy duobiy auginimo
salygu. Lyginant CdZnO/Zn0O daugialypiy kvantiniy duobiy dariniy ir atitinkamuy
InGaN/GaN daugialypiy kvantiniy duobiy dariniy optines savybes, nustatyta, kad
efektyviam Sviesos spinduliavimui didele jtaka turi kruvininky lokalizacija aktyvio-

joje srityje.

Ginamieji teiginiai

1. P-juostos smailés padeétj stipriai suzadintuose ZnO kristaluose lemia netamprioji

saveika tarp laisvy ir lokalizuoty eksitony su skirtinga lokalizacijos energija.

2. Dviejuy skirtingy Gauso formos buiseny tankio uodegy modelis paaiskina dviguba
fotoluminescencijos smailés padéties mélynajj poslinkj jos priklausomybéje nuo

temperaturos.

3. CdZnO/ZnO kvantiniy duobiy dariniy, pagaminty 505 nm Sviesos diodams,
kruvininky gyvavimo trukmé ir emisijos nasumas yra dviem eilémis mazesni,
lyginant su atitinkamais InGaN/GaN kvantiniy duobiy dariniais, dél mazo lo-

kalizacijos efekto aktyviojoje srityje.



2 Disertacijos santrauka

Disertacija sudaryta is 7 skyriy. Pirmasis skyrius yra jvadas, turiniu atitinkantis Sios
santraukos jvada. Antrajame skyriuje yra padaryta ZnO tyrimy literaturos apzvalga
ir iSdeéstyti fizikiniai modeliai, kuriais remiamasi disertacijoje. Treciasis skyrius apra-
So eksperimentinius metodus, taikytus atliekant tyrimus. Ketvirtajame, penktajame
ir SeStajame skyriuose yra pateikti rezultatai ir jy aptarimas atitinkamai apie ZnO
sluoksniy optines savybes, eksitony lokalizacija MgZnO epitaksiniuose sluoksniuose
ir CdZn0O/Zn0O kvantiniy duobiy dariniy Sviestukams charakterizavima. Septinta-
sis skyrius paskirtas darbo iSvadoms. Toliau Sioje santraukoje glaudziai pateikiami

svarbiausi tyrimy rezultatai is disertacijos ketvirtojo, penktojo ir Sestojo skyriy.

2.1 Eksperimentinés metodikos

Sio darbo eksperimentiniai tyrimai i§ esmés remiasi FL spektroskopija. Bandiniy
charakterizavimui panaudotos jvairios FL spektroskopijos metodikos. Nuostoviam
zadinimui buvo naudota He-Cd lazerio (Plasma, HCCL-4UM) spinduliuoté (hVe =
3,81 eV) arba violetinio lazerinio diodo (Alphalas, Monopower-405-150-MM) spindu-
liuoté (hve = 3,08 €V), tinkama selektyviam kvantiniy duobiy Zadinimui. Kvazis-
tacionaraus Zadinimo atveju buvo naudotos impulsinio YAG:Nd** lazerio (Ekspla,
NL301) 3-i08 (AVere = 3,49 eV) arba 4-0s (hVey = 4,66 €V) harmonikos spinduliuotés.
Lazerio impulso trukmeé 7, = 4 ns, pasikartojimo daznis f., = 10 Hz. FL disper-
sijai buvo naudojamas 0,6 m dvigubas holografinis monochromatorius (Jobin- Yvon,
HRD1). Sviesa registruota fotodaugintuvu (Hamamatsu, R1463P). FL priklauso-
mybés nuo temperatiiros buvo matuojamos bandinius patalpinus j uzdaro ciklo He
kriostata (CTI-Cryogenics, model 22). Optinio pralaidumo matavimams buvo ma-
tuojamas kintamo zadinancios juostelés ilgio metodu. Sugerties spektrai iSmatuoti
Perkin Elmer spektrometru LAMBDA 950. FL matavimai su laikine skyra atlik-
ti naudojant laike koreliuoty pavieniy fotony skaic¢iavimo metoda, metoda su Ke-
ro sklende ir greitaveike fotogeneracijos kamera. Laike koreliuoty pavieniy fotony

skaic¢iavimui buvo naudojamas Picoquant spektrometras Picoharp 300 su lazeriniu
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diodu kaip zadinimo Saltiniu (hVex. = 3,34 €V, Tere = 70 ps, frep = 10 kHz). FL ge-
simo trukmiy matavimui su Kero sklende buvo naudojamos impulsinio YAG:Nd3*
lazerio (Ekspla) 3-i08 (hVexe = 3,49 €V) arba 4-0s (hVexe = 4,66 ¢V) harmonikos spin-
duliuotés. Lazerio impulso trukmeé 7, = 27 ps, pasikartojimo daznis f., = 10 Hz.
Spektrai buvo skleisti 0,4 m holografiniu monochromatoriumi ir registruojami foto-
daugintuvu. Kero sklendé uztikrina 27 ps laikine skiriamaja geba. Kita naudota FL
gesimo trukmiy matavimo metodika yra FL registravimas greitaveike fotogeneraci-
jos kamera (Hamamatsu, C5680-02). Siame eksperimente bandiniai buvo zadinami
Ti:safyro lazerio (Coherent, Mira 900) 2-os harmonikos spinduliuote, nustatyta ties
hV... = 3,18 eV fotony energija. Lazerio impulso trukmeé 7. = 3 ps, pasikartojimo
daznis fr., =76 MHz. Papildomai kruvininky dinamikos tyrimams buvo panaudo-
tas pazangus Sviesa indukuoty laikiniy difrakciniy gardeliy metodas, kuris remiasi
zadinimo-zondavimo principu. Siame eksperimente bandiniai buvo suzadinti dviem
koherentiniais impulsinio YAG:Nd** lazerio 3-i0s (hVewe = 3,49 €V, Toxe = 25 ps) har-
monikos spinduliais, sukuriant interferencine gardele bandinyje. Po suzadinimo ban-
dinys zonduojamas to paties lazerio 1-0s (hVe = 1,16 €V) harmonikos spinduliuote
su kintama laikine delsa. Gautos nepusiausviryjy kruvininiy gardelés irimo laikinés
charakteristikos leidzia nustatyti kruvininky rekombinacijos laika ir ambipoliarinj
difuzijos koeficienta. Skenuojanciu artimojo optinio lauko mikroskopu buvo matuo-
jama FL spektry pavirsinis pasiskirstymas su 100 nm skiriamaja geba. Bandiniai za-
dinti femtosekundiniu Ti:safyro lazerio 3-os harmonikos spinduliuote, nustatyta ties
hVe e = 4,43 eV fotony energija, FL registruota skystu azotu ausinama CCD kamera.
Strukturiniai bandiniy tyrimai atlikti atominiu jégos mikroskopu (WITech, Alpha
300 S), o sudéties tyrimai atlikti skenuojanciu elektroniniu mikroskopu (CamScan,
Apollo 300) su prijungtu detektoriumi (Ozford Instruments, X-Max SD) Rentgeno

spinduliy registravimui su spektrine skyra.

2.2 Nelegiruoty, Ga legiruoty ir N legiruoty ZnO

sluoksniy optines savybes

Siame skyriuje pateikiami rezultatai apie molekulinés epitaksijos biidu Nacionali-
niame Taivano universitete uzaugintus nelegiruotus ZnO epitaksinius sluoksnius ant
safyro (0001) kristalografinés plokstumos padékly be GaN buferinio sluoksnio (bandi-
nys Al) ir su juo (bandinys A2). Pirmojo bandinio ZnO sluoksnio storis yra 650 nm,
o antrojo — 340 nm ir 2 pm GaN sluoksnis. Rentgeno spinduliy difrakcijos linijos nuo

ZnO (0002) plokstumos plociai buvo nustatyti 800 arcsec ir 200 arcsec bandiniams A1
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2.1 pav.: Kambario temperaturos FL spektrai bandiniui A1 (i$tisiné linija) ir A2 (brikSniné
linjja) kartu su turinio ZnO kristalo, uzauginto hidroterminiu budu, FL spektru
(taskiné linija) (a). Integruoto FL intensyvumo priklausomybé nuo Zadinimo ga-
lios tankio JK ir GRC spektrinéms juostoms mazo suzadinimo saglygomis (b).

ir A2 atitinkamai. Kita bandiniy grupé is Virdzinijos sandraugos universiteto suside-
da is molekulinés epitaksijos budu uzauginty stipriai Ga legiruoty ZnO sluoksniy su
10 nm storio ZnO nukleaciniais (pradiniais, zematemperaturiniais) sluoksniais tiesiai
ant safyro (1121) arba (0001) kristalografiniy plokstumy padékly arba ant padékly
su kitais epitaksiniais sluoksniais (bandinio B6 atveju, ant GaN darinio Sviestukui).
Bandinys B1 skiriasi nuo kity tuo, kad 320 nm storio Ga legiruotas ZnO sluoksnis
yra uzaugintas ant aukstos auginimo temperaturos 90 nm storio nelegiruoto ZnO
sluoksnio, kuris uzaugintas ant safyro (1121) plokstumos padéklo su 10 nm storio
ZnO nukleaciniu sluoksniu. Palyginimui buvo paruostas bandinys B2 tik su 290 nm
storio aukstos auginimo temperatiiros ZnO sluoksniu ant safyro (1121) plokstumos
padéklo su 10 nm storio ZnO nukleaciniu sluoksniu. Ga legiruoty ZnO sluoksniy
auginimo salygos ir savybés nuodugniai aprasytos Saltinyje [19]. N legiruoti ZnO
sluoksniai buvo iSauginti Kauno technologijos universitete magnetroninio dulkinimo
budu ant stiklo ir silicio padékly. Sluoksniy storiai yra apie 0,5 pm. Daugiau apie

auginimo salygas galima rasti Saltiniuose [20, 21].

Pirma yra aprasyti nelegiruoty ZnO epitaksiniy sluoksniy spektroskopiniy mata-
vimy rezultatai. Kambario temperaturos FL spektrai, iSmatuoti mazo suzadinimo
salygomis, pavaizduoti 2.1(a) pav. Palyginimui kartu yra pavaizduotas ir hidroter-
miniu budu uzauginto turinio ZnO kristalo FL spektras. Kaip yra budinga, spektras

susideda is dviejy spektriniy juosty. Viena juy yra ultravioletinéje spektro srityje
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2.2 pav.: FL smailés padéties priklausomybé nuo temperaturos. Eksperimentiniai tasSkai
tapatinami su Var$ni ir Bozé-EnSteino tipo funkcijomis.

ties 3,3 eV draustiniy energiju juostos krasto (JK) spektriné linija. Visy bandiniy
JK linijos plotis (ties puse intensyvumo) yra panasus ir lygus 102 meV, 105 meV ir
112 meV atitinkamai bandiniams A1, A2 ir turinio ZnO. Kita spektriné juosta yra
regimojo spektro dalyje ir kyla is spindulinés kruvininky rekombinacijos per gilius
rekombinacijos centrus (GRC). Galima isskirti bent dvi GRC juostos dedamasias,
kuriy smailiy padétys yra apie 2,16 eV ir 2,49 eV fotony energija. Sios juostos sieja-
mos su Vz, ir Vo taskiniais defektais. GRC ir JK juosty intensyvumuy santykiai yra
3,34, 0,12 ir 0,23 atitinkamai bandiniams A1, A2 ir turiniam ZnO. Tai atitinka Rent-
geno spinduliy difrakcijos eksperimento rezultatus, kurie rodo, kad ZnO epitaksinis
sluoksnis ant GaN padéklo yra geresnés kristalinés kokybeés dél to, kad sluoksnyje

yra mazesnis defekty tankis.

2.1(b) pav. pavaizduota JK ir GRC juosty intensyvumo priklausomybé nuo za-
dinimo galios tankio mazy suzadinimy srityje. Nustatytas laipsnis B pagal sarysj
Ipy o< ch, kur Ip; yra integruotas FL intensyvumas, o P, — zadinimo galios tankis,
yra 1,08 JK juostai ir jrodo vyraujantj eksitoninj rekombinacijos mechanizma. GRC
juostos atveju B = 0,6 ir tai patvirtina rekombinacija vykstant per gilius spindulinés
rekombinacijos centrus.

Buvo iSmatuota ZnO epitaksiniy sluoksniy FL spektry priklausomybé nuo tempe-
raturos ir JK smailés padéties priklausomybé nuo temperatiros pavaizduota 2.2 pav.
Spektrai iSmatuoti didelio kvazistacionaraus suzadinimo salygomis. Bandinys A2 turi
kiek didesnj temperaturinj poslinkj, nors iS esmés nesiskiria. Eksperimentiniai tas-

kai tapatinami su empirine Varsni ir teorinj pagrindimg turinéia Bozé-Ensteino tipo
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funkcijomis. Abi funkcijos gerai tiko aprasSyti eksperimentinj rezultatg su parametry
rinkiniais, pateiktais 2.1 lenteléje.

Naudojant laike koreliuoty fotony skai¢iavimo matavimo metoda buvo iSmatuotos
FL gesimo trukmeés ties jvairiomis nustatytomis fotony energijomis, kaip pavaizduota
bandinio A1l atveju 2.3(a) pav. JK juostos spektrinéje padétyje ties 3,2 eV fotony
energija, nustatyta FL gesimo trukmeé Tpy = 6 ns kambario temperaturoje. Tai pa-
rodo ZnO epitaksinius sluoksnius esant geros kokybés. Matuojant | mazesnés fotony
energijos puse FL gesimo trukmé nuosekliai didéja ir pasiekia 11 ns verte ties 2,6 eV
fotony energija, kur pasireiskia GCR spektriné juosta. Tai paaiskinama rekombi-
nacijos per gilius centrus dominavimu spinduliuotéje, kas yra létesnis procesas, nei
laisvyju eksitony rekombinacija ties juostos krastu. 2.3(b) pav. matyti labai panasios
iSmatuotos FL gesimo trukmes tiek bandiniui A1, tiek ir A2.

Gerg epitaksiniy sluoksniy kokybe parodo ir stebéta priverstiné spinduliuote prie
dideliy suzadinimo galios tankiy. FL spektro priklausomybé nuo suzadinimo galios
tankio pavaizduota 2.4(a) pav. Prie maziausio suzadinimo, kai P = 330 kW /cm?,
savaimineés spinduliuotés juosta ties 2,23 eV fotony energija dominuoja spektre. Pa-

siekus slenkstine zadinimo galios tankio verte By, = 2,75 MW/ cm?, kuri nustatoma

2.1 lentelé: Tapatinimo su Var$ni ir Bozé-EnSteino tipo funkcijomis parametry vertés
bandiniy Al ir A2 FL smailés padéties priklausomybéms nuo temperatiiros.

Bandiniai Var$ni Bozé-Ensteino tipo
Ep(0) (eV) o (meV/K) B (K) | Ep(0) (eV) k(meV) 6 (K)
Al 3,35 0,6 281 3,35 0,1 226
A2 3,35 2,4 2008 3,35 0,18 326
— 105 T T I T [ T [ T — 12 T [ T I T
= E 3,22 eV Bandinys Alj w (b) |
n - ~ Bandinys A2
— L QU 10 +
G 10* & = _\,Ed i
= c . >
3 L "l +~ 8
; ' . o
g 10° - % I
g f 2,55 eV g
F
i 102 I | I | I | I | I L 4 L 1 L 1 | 1 L

o
N
f=9
)]
[o4]
=
o

26 2,8 3,0 3,2
Laikas (ns) Fotony energija (eV)

2.3 pav.: FL gesimo trukmés ties nustatytomis fotony energijomis bandiniui Al (a) ir FL.
gesimo trukmeés priklausomybeé nuo fotony energijos bandiniams Al ir A2 (b).
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2.4 pav.: Bandinio A2 Soninés FL spektry priklausomybé nuo suZadinimo galios tankio
P, (a), integruoto FL intensyvumo priklausomybé nuo suzadinimo galios tankio
P, (b) ir optinio stiprinimo koeficiento g spektras (c).

is integruoto FL juostos intensyvumo priklausomybés nuo zadinimo galios tankio
luzio tasko dvigubo logaritmo skaléje, kaip pavaizduota 2.4(b) pav., spektre iskyla
nauja spektriné linija ties 3,17 eV fotony energija. Si linija pagal spektrine padéti
priskirtina priverstinei spinduliuotei dél netamprios eksitony saveikos ir yra vadina-
ma P-juosta. Kitos Sios spektrinés linijos savybés yra simetriSkumas ir spektrinés
padéties pastovumas su zadinimo galios tankio kitimu. Dar didinant zadinimo galios
tankj, priverstiné P-juosta pereina j priverstine spinduliuote dél elektrony skyluciy
plazmos. Toks peréjimas yra budingas fotogeneruoty kruvininky tankiui virsijus Mo-
to tankj, kai eksitony sistema pereina j laisvy elektrony ir skyluciy plazmag dél Kulono
saveikos ekranavimo. Elektrony-skyluciy plazmos salygotos priverstinés spinduliuo-
tés juostos smailés padetis yra 3,11 eV — 3,15 eV fotony energijos intervale, kas yra
mazesnes fotony energijos puséje nei P-juostos padétis, zenkliai slenkasi ] mazesnés

fotony energijos puse didéjant suzadinimui ir juosta paprastai buna asimetriné.

Panaudojus kintamo ilgio zadinimo juostelés metoda iSmatuotas optinio stiprini-
mo koeficiento g spektras yra parodytas 2.4(c) pav. Didziausias optinio stiprinimo
koeficientas 200 cm™! buvo iSmatuota ties 3,18 eV fotony energija esant dvigubai
didesniam suzadinimo galios tankiui nei slenkstiné verté Pyj. Tai atitinka kity auto-
riy paskelbtus rezultatus, kad eksitony saveikos salygotos priverstinés spinduliuotés

optinio stiprinimo koeficiento g spektro smailé yra 177 cm™! ties 3,16 €V fotony
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2.5 pav.: FL spektry priklausomybé nuo Zadinimo galios tankio P,y 10 K temperatiiroje
bandiniams A1 (a) ir A2 (b). Rodyklémis pazyméta laisvy eksitony FX spektrinés
linijos padétis ir P-juostos padétys bandinio A1l ir A2 atvejais.

energija [22]. Lyginant bandinius A1 ir A2, galima pasakyti, kad optinio stiprinimo
koeficiento spektras bandiniui A1, iSmatuotas identiskomis salygomis, kaip bandi-
niui A2, irgi turi didziausig verte 200 cm™! ties 3,16 €V fotony energija, taciau yra
kur kas platesnis ir asimetriskesnis. Stebimi skirtumai tiek optinio stiprinimo ko-
eficiento spektruose, tiek FL spektry kitime su zadinimo galios tankiu rodo esant
skirtingus vyraujancius priverstinés spinduliuotés mechanizmus. Bandinio A1 atveju
priverstiné spinduliuoté vyksta dél elektrony-skyluciy plazmos, o bandinio A2 atveju
pries Moto virsmag priverstine spinduliuote kuria netampri eksitony saveika kambario
temperaturoje, taciau prie didesniy suzadinimy pereina j priverstine spinduliuote is
elektrony-skyluciy plazmos. IS tikryjy prastesnés kristalinés strukturos ZnO bandi-
niams P-juostos priverstinés spinduliuotes slenkstis gali buti didesnis uz Moto virsmo
zadinimo galios tankj. Todél P-juostos pasireiskimas FL spektre ir jos stiprinimas yra
ZnO kristalo kokybés jvertinimo charakteristika. Taciau jos identifikavimas spektre
néra paprastas ir vienareiksmis uzdavinys.

P-juostos smailés padétis yra grieztai apibrézta teoriskai. P-juosta turéty buti ti-
kimasi surasti dviejy eksitono rysio energijos atstumu zemiau laisvy eksitony juostos.
Kambario temperatiiroje tikétina P-juostos padétis yra 3,25 €V. Zemoje temperatii-
roje apskaic¢iuota P-juostos smailés padétis turéty buti ties 3,314 eV fotony energija.
2.5 pav. yra pavaizduoti bandiniy Al ir A2 FL spektrai, iSmatuoti 10 K temperatu-
roje prie keliy skirtingy suzadinimy apie Pyj. Bandinio Al atveju P-juostos smailés

padétis yra ties 3,278 eV, o bandinio A2 atveju — 3,30 eV, nors suzadinimo galios
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tankis yra palyginamas. Analizuojant zemos temperaturos FL spektrus, nustatyta,
kad bandinyje A2 laisvy ir priristy prie donory FL juosty intensyvumo santykis yra
didesnis, negu bandinyje Al. Buvo iskelta hipotezé, kad P-juostos smailés padét]
gali lemti prie priemaisy priristy eksitony indelis j eksitony saveika.

Kad buty galima nustatyti priristy eksitony jtaks P-juostos savybéms, buvo isves-
tas laisvo ir lokalizuoto eksitony saveikos integralas remiantis dviejy laisvy eksotony
saveikos skaiCiavimais pagal antro laipsnio perturbacijos teorija [23, 24]. Buvo skai-
¢iuojamas pagrindinis eksitony sgveikos mechanizmas, kai du eksitonai, Siuo atveju
vienas pagrindinés 15 busenos laisvas eksitonas su energija E}(S saveikauja su kitu
lokalizuotu priemaisiniame lygmenyje eksitonu su energija Ej,.. Po saveikos iSspindu-
liuojamas fotonas, kurio energija Av, o impulsas — artimas nuliui, ir laisva elektrono
ir skylutés pora. Saveikos integralo iSvedimas zymiai supaprastéja, kai lokalizuoto
eksitono banginés funkcijos gaubtiné aprasomas Dirako 6 funkcija. Tokia grubi ap-
roksimacija turi prasme, jeigu eksitonas yra stipriai lokalizuotas erdvéje ir jo Boro
radiusas zenkliai sumazéja. Impulsy erdveéje tokio eksitono busena isplinta horizon-
talia kryptimi nuo Brijueno zonos centro. Tokias salygas atitinkancios priemaisos

vadinamos mazo matmens sekliosiomis priemaiSomis.

Is dviejy laisvy saveikaujanciy eksitony vieng pakeitus lokalizuotu eksitonu, iSves-

tas spindulinés galios I skirstinys pagal fotony energija

711 3/2 h h
I(hV) = —3u—1/261(3)52N15N106 ZL\/)Z
VR VM -] o
| - .
></0 d€§1/2(1+§/Eb) A dttl/ze"\/E,oc—E}g—hv—é+thT,

kur E;p. = Eés — AE),. yra lokalizuoto eksitono energija, Eés yra laisvo eksitono ener-
gija, AE},. — eksitono lokalizacijos (i$laisvinimo) energija, E? — eksitono rysio ener-
gija, kgT yra Siluminé energija, & yra energijos dimensijg turintis kintamasis, susietas
su banginiu vektoriumi, t — bedimensis kintamasis, susietas su banginiu vektoriumi,
p(hv) yra fotony buseny tankis, A — saveikos matricinis elementas, Nig ir Nj,. lais-
vy ir lokalizuoty eksitony tankiai, a —saveikos radiusas, ayp — Boro radiusas, g4 —
redukuota eksitono masé, M — eksitono masé, V — kristalo turis, # — mazoji Plan-
ko konstanta, 7 — matematiné konstanta. Skaitmeniskai suskaic¢iuoti spinduliuoteés
spektrai pagal (2.1) sprendinj prie skirtingy temperatury su lokalizacijos energija
AEj,. = 1 meV pavaizduoti 2.6 (a) pav. Spektrai yra stipriai asimetriski. Mazy ener-

giju spektry slaitas yra isplites toli j ilgabange spektro puse, taciau dideliy energijy
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2.6 pav.: Suskaiciuoti FL spektrai pagal (2.1) sprendinj laisvo ir lokalizuoto eksitony savei-
kai. FL spektry priklausomybé nuo temperatiros, kai lokalizacijos energija
AE;,. = 1 meV (a). FL spektry priklausomybé nuo lokalizacijos energijos AE;,.
(iStisiné linija) lyginant su dviejuy laisvy eksitony saveikos FL spektru (bruksSniné
linija) (b).

spektro slaitas staigiai krenta formuodamas staty spektro krasta. Taip pat mazy
energijy slaitas nepriklauso nuo temperaturos, kai dideliy energijy Slaitas pleciasi su
didéjancia temperatura. Stiprus spektro asimetriskumas yra salygotas lokalizuoto
eksitono banginés funkcijos gauptinés aprasymu Dirako 6 funkcija. Vis délto, paly-
ginus suskaic¢iuota spektra su laisvy eksitony saveikos spektru, kaip parodyta 2.6 (b)
pav., galima pastebéti, kad didesniy energijy spektry slaitai sutampa, be to, didinant
lokalizacijos energija AEj,., stebimas spektro poslinkis | mazesniy energijy puse.
Suskaiciuoti spektrai 2.7 pav. palyginti su eksperimentiniais ZnO epitaksiniy
sluoksniy FL spektrais, iSmatuotais 10 K temperaturoje. Kartu atidétas ir suskai-
ciuotas laisvy eksitony sgveikos teorinis spektras zymi teorine P-juostos padeétj ties
3,314 eV fotony energija. Laisvy ir lokalizuoty eksitony saveikos spinduliuoteés spekt-
rai slenkasi ] mazesniy energijy puse per lokalizacijos energija AEj,., keic¢iant ja nuo
1 meV iki 20 meV. Reali prie neutraliy priemaisy priristy eksitony rysio energija buina
nuo 10 meV iki 20 meV. IS tikryjy, kai AEj,. = 20 meV, suskaic¢iuoto spektro padétis

sutampa su eksperimentiskai iSmatuotos P-juostos smailés padétimi spektre.

Charakterizuojant Ga legiruoty ZnQO epitaksiniy sluoksniy optines savybes, vienam
is bandiniy buvo iSmatuotas FL spektras su dviem spektrinémis juostomis krasto liu-
minescencijos spektringje srityje. Lyginant §j FL spektra su palyginamojo bandinio
B2 spektru, kurio darinys atitinka bandinio B1 darinj, taciau neturi Ga legiruoto
Zn0O sluoksnio, nustatyta, kad viena i$ krasto spektrinés srities FL juosty yra ek-

sitony rekombinacijos juosta ties 3,3 eV fotony energija. Kita FL juosta yra laisvy
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2.7 pav.: Suskaiciuoty spinduliuotés spektry palyginimas su eksperimentiniais FL spekt-
rais, iSmatuotais 10 K temperatiiroje bandiniui A1l (taskai). Laisvy ir lokalizuoty
eksitony sgveikos spinduliuotés spektrai (iStisiné linija) suskaiciuoti su lokalizaci-
jos energijos AE;,. vertétmis 1 meV, 10 meV ir 20 meV. Laisvy eksitony sgaveikos
spinduliuotés spektras (briikk§niné linija) Zymi teoring P-juostos padét].

elektrony ir skyliy plazmos rekombinacijos juosta ties 3,51 eV fotony energija dél
Bursteino-Moso efekto. Stipriai legiruotame ZnO epitaksiniame sluoksnyje, kuriame
i¥matuota elektrony koncentracija n, = 9,2 x 10?° ¢cm™ Zenkliai virsija Moto tan-
ki, suristy kruvininky negali buti. Todél nustatyta ir eksperimentiskai patvirtinta,
kad eksitoninés prigimties FL juosta kyla iS po Ga legiruoto ZnO sluoksnio esan-
¢io 90 nm storio ZnO epitaksinio sluoksnio, auginto aukstoje temperaturoje. Taciau
dviejy juosty su palyginamu intensyvumu egzistavimg spektre yra ganétinai sunku
paaiskinti. Ga legiruotas ZnO sluoksnis yra 320 nm storio. Zadinant bandinj i§ prie-
kio lazerine spinduliuote virs sugerties krasto galima tikeétis, kad visa zadinancioji

spinduliuoté sugeriama virsutiniame sluoksnyje.

[Smatuotos bandiniy B1 ir B2 priverstinés spinduliuotés savybés taip pat gerokai
skiriasi. Pirma, bandinio B1 priverstinés spinduliuotés slenkstis nustatytas zemesnis
negu palyginamojo bandinio B2: By, = 860 kW /cm? ir P, = 1200 kW /cm? atitinka-
mai. Antra, priverstinés spinduliuotés priklausomybé nuo suzadinimo galios tankio
bandiniams B1 ir B2 is principo skiriasi spektrine padétimi ir spektro forma, kaip pa-
lyginta 2.9 pav. Bandinio B1 atveju, priverstiné spinduliuoté pasireiskia ties 3,15 eV
fotony energija ir juostos smailés padétis nesikeicia didinant zadinimo galios tankj.
Sios savybés yra budingos P-juostos priverstinei spinduliuotei dél eksitony saveikos.

Palyginimui, bandinio B2 priverstiné spinduliuoté pasirodo ties 3,11 eV ir slenka-
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2.8 pav.: Ga legiruoto ZnO epitaksinio sluoksnio FL spektras, iSmatuotas kambario tempe-
ratiiroje mazo suzadinimo salygomis bandiniui B1, ir jam palyginamojo bandinio
B2 FL psektras.

si | mazesniy energijy puse didinant suzadinimo galios tankj. Tai yra pagrindiniai
elektrony-skyluciy plazmos salygotos priverstinés spinduliuotés pozymiai. Buvo tirti
ir optinio stiprinimo koeficiento spektrai naudojant kintamo ilgio zadinancios juos-
telées metoda. Nustatyta, kad geriausiu atveju bandiniui B1 optinio stiprinimo koe-
ficientas siekia 190 cm™! ties 3,145 eV fotony energija, be to, pasizymi ryskiu peciu
didesniy energijy puséje su 130 ecm™! ties 3,17 eV fotony energija. Todél tai parodo
optinio stiprinimo koeficiento spektra susidedant is dviejy persiklojusiy mechanizmuy:
Sviesos stiprinimas per netampriag eksitony saveika ir is elektrony ir skyluciy plaz-
mos. Taciau, kaip parodyta 2.10 pav., bandiniui B2 optinio stiprinimo didziausia
verté geriausiu atveju buvo ismatuota 60 cm™! ties 3,14 eV fotony energija.
Priverstiné spinduliuoté tiek bandinio B1, tiek B2 atvejais, kyla is aukstos auginimo
temperaturos ZnO epitaksinio sluoksnio, tac¢iau bandinio B1 atveju, ant Sio sluoks-
nio uzaugintas stipriai Ga legiruotas ZnO epitaksinis sluoksnis. Kaip parodyta, sis
sluoksnis stipriai jtakoja optines savybes ir salygos priverstinei spinduliuotei zZymiai
pageréja. To priezastimi gali buti skyliy difuzija j ZnO sluoksnj is stipriai suzadinto
virsutinio Ga legiruoto ZnO sluoksnio ir aktyvus uzpildos apgrazos papildymas akty-
vioje Sviesos stiprinimo srityje ZnO ir Ga legiruoto ZnO epitaksiniy sluoksniy riboje.
Kitas veiksnys, lemiantis nejprastas bandinio B1 optines savybes, gali buti ZnO pa-
virsiui, padengtam Ga legiruotu ZnO sluoksniu, sumazéjusi pavirsinés rekombinacijos
jtaka optinéms savybéms. Taip pat neatmestina ir aukstos auginimo temperaturos

ZnO epitaksinio sluoksnio storio skirtumo jtaka bandiniy B1 ir B2 dariniuose.
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2.9 pav.: FL spektry priklausomybé nuo Zadinimo galios tankio bandiniams B1 ir B2,
1Smatuota didelio suzadinimo salygomis: PS yra priverstiné spinduliuoté, ESP —
elektrony ir skyluciy plazma, ,,Eksitonai” Zymi eksitony rekombinacijos juosta.

Charakterizuojant N legiruoty ZnO sluoksniy optines savybes, zemy temperatury
FL spektruose buvo iSmatuota santykinai intensyvi FL juosta ties 3,314 eV fotony
energija. Kaip parodyta 2.11 pav., si juosta budinga tiek bandiniui C1, tiek ir C2.
Lyginant su kitais metodais auginty nelegiruoty ZnO epitaksiniy sluoksniy Zemos

temperaturos spektrais, padaryta isvada, kad tai yra azoto aplinkoje auginty ZnO
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2.10 pav.: Optinio stiprinimo koeficiento spektrai bandiniams B1 ir B2, iSmatuoti kinta-
mo Zadinancios juostelés ilgio metodu. Palyginimui buvo parinkti spektrai su
didZiausiomis optinio stiprinimo vertémis.
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2.11 pav.: Azotu legiruoty ZnO sluoksniy FL spektrai, i$matuoti 8 K temperatiroje. A°X
yra pazyméta prie neutraliy akceptoriy pririSty eksitony juosta ties 3,314 eV
fotony energija.

sluoksniy ypatybé. Nustatyta, kad Sioje spektrinéje srityje FL juosta priskiriama
eksitony rekombinacijai iS azoto neutraliy priemaisy kuriamy akceptoriniy lygmeny
ZnO draustiniy energiju juostoje [11, 12]. Tai patvirtina FL juostos intensyvumo
priklausomybé nuo temperaturos. Todél buvo nustatyta, kad stipriai isreiksta FL
juosta parodo azoto inkorporacijg | ZnO gardele auginimo metu ir azoto kuriamy

priemaisiniy buseny atsiradima ZnO draustiniy energijy juostoje.

2.3 Eksitony lokalizacijos reiskiniai MgZnO

epitaksiniuose sluoksniuose

Penktajame disertacijos skyriuje yra aprasyti MgZnO epitaksiniy sluoksniy tyrimai,
kuriy pagrindas yra FL spektry temperaturinés priklausomybés analizé. Pirma, ap-
rasytos MgZnO epitaksiniy sluoksniy auginimo salygos ir bandiniy struktura. Antra,
pateikti sluoksniy kristalines kokybés, sudéties ir pavirsiaus morfologijos tyrimy re-
zultatai. Trecia, iSanalizuotos FL spektry priklausomybiy nuo temperaturos ypaty-
bés — aprasyta dvigubos S-formos FL spektry smailés padéties priklausomybé nuo
temperaturos. Remiantis eksperimentiniais rezultatais, sitilomas dviejy nepriklau-
somy Gauso funkcijos pavidalo buseny tankio uodegy pildymo modelis. Galiausiai,
modelis patvirtinamas skenuojancio artimojo optinio lauko mikroskopijos eksperi-

mentu.
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MgZnO epitaksiniy sluoksniy bandiniai buvo paruosti Nacionaliniame Taivano uni-
versitete naudojant molekulinés epitaksijos metoda. MgZnO epitaksiniai sluoksniai
auginti ant safyro c-plokstumos padéklo naudojant nukleacinj (pradinj, Zematempe-
raturj) ne daugiau nei 10 nm storio MgO sluoksnj ir 100 nm storio ZnO buferinj
sluoksnj. Bandinio D4 atveju, MgZnO sluoksnis uzaugintas ant c-plokstumos safyro
ir 2 pm storio GaN epitaksinio sluoksnio ruosinio su 100 nm storio ZnO buferiniu
sluoksniu. MgZnO epitaksiniy sluoksniy auginimo metu padéklo temperatura buvo
nustatyta 500 °C, o Zn efuzijos celés temperatura buvo 290 °C. Kintamieji auginimo
parametrai buvo Mg efuzijos celés temperatura Ty, ir Oy dujy srauto sparta @o;.

Sie parametrai pateikti 2.2 lenteléje kartu su MgZnO epitaksiniy sluoksniy storiu dy.

Sluoksniy storiai buvo patvirtinti iSmatavus bandiniy skersines nuotraukas ske-
nuojanciu elektroniniu mikroskopu. Be to, nuotraukomis patvirtinama ir vienfazé
vienalyté MgZnO epitaksiniy sluoksniy struktura. Vis délto matomos ir stulpelinio
augimo zymes isilgai augimo kryptimi, kas gali buti siulinés dislokacijos, kylancios
nuo padéklo. Sluoksniy epitaksinj augima patvirtina Rentgeno spinduliy difrakci-
jos eksperimentas, parodantis gerg MgZnO epitaksiniy sluoksniy kristaline kokybe:
sluoksniy su didesniu Mg kiekiu lydinyje difrakcijos smailiy plociai nors ir didesni,

tac¢iau artimi buferinio ZnO sluoksnio difrakcijos smailés plociui.

Mg kiekis x Mg,Zn;_,O sluoksniuose nustatytas Rentgeno spinduliy dispersijos
spektroskopijos eksperimentu. Nustatyta, kad sluoksniuose Mg kiekis x didéja nuo
2,5% iki 32% bandiniuose nuo D1 iki D4. Skenuojanciu elektroniniu mikroskopu ir
atomines jégos mikroskopu padarytos bandiniy pavirsiaus nuotraukos parodeé tg patj
désninguma. Bandinys D1 su nedideliu Mg kiekiu turi lygy pavirsiy su iSmatuotu
2,3 nm Siurkstumu, kas yra budinga geriems ZnO epitaksiniams sluoksniams. Didé-
jant Mg kiekiui lydinyje, siurkstumas isauga iki 6 nm ir 9 nm atitinkamai bandiniams
D2 ir D3. Bandiniy pavirsiaus nuotraukos rodo atsiradusius apie 10 nm dydzio klas-

terius, budingus Stranski-Krastanov augimo modai. Tac¢iau bandiniui D4 su 32% Mg

2.2 lentelé: MgZnO epitaksiniy sluoksniy auginimo parametrai: Mg efuzijos celés tempe-
ratira Tyze, Oz dujy srauto sparta @pp. Taip pat MgZnO sluoksniy storiai d,,
Mg kiekis x lydinyje ir pavirSiaus SiurkStumas R.
Bandiniai D1 D2 D3 D4
Ty, (°C) 310 370 345 345
Qo2 (sccm) 2,5 28 2,77 27
d, (nm) 100 130 110 320
x (%) 25 17 30 32
R (nm) 23 58 9,1 2.8
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2.12 pav.: MgZnO epitaksiniy sluoksniy FL spektrai, iSmatuoti kambario temperaturoje.
Punktyrine linija atidétas ZnO epitaksinio sluoksnio (bandinys A2) FL spektras
palyginimui. FL intensyvumas santykinai palyginamas.

lydinyje, uzaugintam ant GaN/ZnO buferinio sluoksnio, iSmatuotas sluoksnio Siurks-
tumas yra tik 2,8 nm, o nuotraukos rodo lygy pavirsiy, artimg bandinio D1 pavirsiui.
Sluoksniy sudeéties x ir pavirsiaus siurkStumo R rezultatai pateikti 2.2 lenteléje.

Kambario temperaturos FL spektrai, pateikti 2.12 pav., slenkasi j didesniyjy ener-
gijy puse dél didéjancio Mg kiekio lydinyje. Kaip atskaitos taskas atidétas ZnO
epitaksinio sluoksnio FL spektras, kurio smailés padétis yra apie 3,28 eV. Palygi-
namai mazas Mg kiekis lydinyje salygoja pastebimg FL intensyvumo sumazéjima.
Taciau Mg kiekiui didéjant, FL intensyvumas auga, o FL juosty plotis didéja. Yra
jprasta, kad trinariuose lydiniuose jterptinio elemento koncentracijos didinimas is-
kreipia pirmine gardele dél didéjancio tankio defekty, kuriuos lemia keic¢iamy atomy
radiuso neatitikimas. Ta patvirtina ir didéjantis FL juostos plotis, ir atitinkamai
ilgéjantis ilgabangis spektry krastas, parodantis didéjantj buseny tankj uodegose ties
draustiniy energijy krastu. Taciau akivaizdu, kad spindulinés rekombinacijos na-
sumas didéja. Tai galima paaiskinti eksitony lokalizacija atsitiktinése potencialinio
lauko fluktuacijose, kylanciose dél trinariy junginiy sudéties nevienalytiskumo. Po-
tencialinio lauko minimumuose lokalizuoty eksitony judéjimas kristale yra apribotas,
todeél eksitonai nepatenka ] nespindulinés rekombinacijos centrus, bet yra priversti
rekombinuoti spinduliniu budu. Sis efektas yra daznas ir biidingas trinariams [25, 26]
bei keturnariams [27] puslaidininkiniams lydiniams.

IS smailes padéties priklausomybés nuo temperaturos galima nustatyti vidutinj atsi-
tiktinai pasiskirsciusiy potencialinio lauko fluktuacijuy gylj o, naudojant modelj [25],
pagal kurj lokalizuotos busenos kuria Gauso funkcijos tipo buseny tankio uodegas
p(E) = poexp [—(E — Ey)*/203], kur po, Ey ir 6y yra fiksuoti buseny tankio uodegos

parametrai. Tokios gausinés uodegos pildymas pasireiskia kaip papildomas narys
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2.13 pav.: FL juostos smailés padéties priklausomybé nuo temperaturos prie keliy skirtingy
suzadinimo galios tankiy bandiniui D4. Linijos vaizduoja eksperimentiniy taSky
tapatinima funkcija (2.2). Intarpe pavaizduota vidutinio fluktuacijy gylio o (a)
ir I' (b) priklausomybé nuo Zadinimo galios tankio P,,..

prie fundamentalios draustiniy energijy tarpo priklausomybés nuo temperaturos T,

aprasomos empiriniu Varsni désniu

aT? c
(B+T) kgT’
kur Ey yra FL smailés padétis, Ey(0) yra FL juostos smailés padétis 0 K temperatu-

Eo(T) = Eo(0) - (2.2)

roje, a ir B yra Varsni parametrai ir kg yra Boltcmano konstanta.

Buvo iSmatuota FL smailés padéties priklausomybé nuo temperaturos prie keliy
skirtingy zadinimo galios tankiy ir pavaizduota 2.13 pav. bandiniui D4. Tapatinant
eksperimentinius taskus su funkcija (2.2) temperaturos intervale tarp 40 K ir 140 K,
buvo nustatytas vidutinis atsitiktinai pasiskirs¢iusiy potencialinio lauko fluktuacijy
gylis o, kuris kinta nuo (12,1 4+ 0,9) meV iki (10,7 £ 0,4) meV didéjant suzadinimo

galios tankiui P,.. Ekstrapoliuojant nustatyta, kad deél didéjancio fotosuzadinty

2.3 lentelé: Parametry vertés, nustatytos tapatinant FL smailés padéties priklausomybés
nuo temperatiros meélynuosius poslinkius su funkcija (2.2) Mg,Zn;_,O
sluoksniams su skirtingu Mg kiekiu x lydinyje.

Band. EJ(eV) E(l; (eV) o(meV) I'(meV) a(meV/K) B(K)
D2 3,678+£0,001 3,92+0,01 4,7£0,2 5442 4,8£2,5 2350+491
D3 4,016+0,002 4,46+0,03 24,24+0,3 85+4 9,44+4,9 2166+453
D4  4,085+0,002 4,48+£0,01 11,24+0,4 84+1 6,9+3,6 2665+£557
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kruvininky skaic¢iaus potencialinio lauko fluktuacijos bus pilnai uzpildytos ir ¢ =
0 meV, kai P,y = 250 kW /cm?. Tai apytikriai atitinka 1,6 x 10%° cm~3 fotosuzadinty
kruvininky tankj.

Pastebéta, kad FL smailés padéties temperaturineje priklausomybéje ties 240 K
temperatura pasireiskia antrasis meélynasis spektro poslinkis j didesniyjy energijy pu-
se, kurj galima aprasyti ta pacia (2.2) funkcija. Tapatinant eksperimentinius taskus
temperaturos intervale nuo 220 K iki 300 K, nustatytas antrasis vidutinis atsitikti-
niy potencialinio lauko fluktuacijy gylis I', kuris siuo atveju svyruoja tarp 70 meV
ir 84 meV. Kaip matyti 2.13 intarpe (b), I" nepriklauso nuo zadinimo galios tankio
matuotame intervale. Tapatinant du mazos ir aukstos temperaturos meélynuosius
smailés padéties poslinkius buvo nustatytos bendros geriausiai tinkancios Varsni pa-
rametry vertés o = 6.9+3.6 meV/K ir B = 2665+ 557 K. Be to, nustatyta, kad Sie
parametrai nepriklauso nuo suzadinimo galios tankio, todél buvo fiksuoti. Taciau pa-
rametras Ey proporcingai mazéja didinant suzadinimo galios tankj ir jo verteés zenkliai
skiriasi, todel buvo pazymétas EJ ir E(l; , atskiriant jj Zzemos ir aukstos temperaturos

melynojo poslinkio tapatinimui.

Dviguba S-formos FL smailés padéties priklausomybé buvo iSmatuota ir kitiems
MgZnO epitaksiniams sluoksniams su didesniu Mg kiekiu lydinyje. Bandinio D1 at-
veju temperaturiné smailés padéties priklausomybé buvo panasi j ZnO epitaksiniams
sluoksniams budinga priklausomybe, aprasomg Varsni désnio be eksitony lokalizaci-
jos. Smailés padéties priklausomybés nuo temperaturos bandiniams D2, D3 ir D4,
iSmatuotos prie to paties zadinimo galios tankio P, = 60 kW/ cm?, pavaizduotos
kartu 2.14 pav. Nustatytos vidutinio fluktuacijy gylio o ir I" vertés atidétos nuo Mg
kiekio x MgZnO lydinyje 2.14 pav. intarpe. Pastebéta, kad o priklausomybé nuo
Mg kiekio atitinka kambario temperaturos FL spektry ploc¢io priklausomybe nuo Mg
kiekio, kaip parodyta 2.14 pav. intarpe (a). FL juostos plotis, kaip ir o didéja kartu
su Mg kiekiu, tac¢iau bandiniui D4, kuris, skirtingai nei kiti bandiniai, augintas ant
GaN /ZnO buferinio sluoksnio, dydziy vertés Zenkliai mazesnés, nors Mg lydinyje yra
nustatyta daugiausiai — 32%. Tai parodo tiesioginj fluktuacijy gylio sarysj su buse-
ny tankiu uodegose, kuriamose Mg nevienalycio pasiskirstymo sluoksniuose. I" vertés
nustatytos labai panasios bandiniams D4 ir D3 — atitinkamai 84 meV ir 85 meV,
kai bandiniui D2 si verté nustatyta 54 meV. Visos funkcijos (2.2) parametry vertés,
nustatytos tapatinant tiek Zzemos, tiek ir aukstos temperaturos mélynuosius smailés

padéties poslinkius bandiniams su skirtingu Mg keikiu x, pateiktos 2.3 lenteléje.

Pasirinkus aprasyti du mélynuosius poslinkius tuo paciu désniu padaryta prielaida,

kad dvigubos S-formos smailés padéties priklausomybe nuo temperaturos lemia dvie-
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2.14 pav.: FL juostos smailés padéties priklausomybé nuo temperatiros MgZnO sluoks-
niams su skirtingu Mg kiekiu x lydinyje. Linijos vaizduoja eksperimentiniy
taSky tapatinima su funkcija (2.2). Intarpe pavaizduotos vidutinio fluktuacijy
gylio o kartu su kambario temperatiiros FL juosty plocio (a) ir I" (b) priklauso-
mybés nuo Mg kiekio x MgZnO sluoksnyje.

ju tipy lokalizacijos centrai, formuojantys MgZnO juostos krasta. Tokiy lokalizacijos
centry padétis ir gylis yra atsitiktiniai kristale, todél vidutinis jy formuojamy buseny
tankis yra Gauso funkcijos formos su nustatytu ploc¢iu: o yra vienos rusies lokaliza-
cijos centry isplitimas pagal energijas, o I' — kitos rusies. Nustatyta, kad svarbig
itaka aprasant eksperimentinius duomenis turi parametras Ey, kuris turi prasme kaip
ekstrapoliaciné FL smailés padétis prie 0 K temperatiros. Kaip matyti is 2.3 lentelés,
skirtumas tarp E(l; ir E§ yra 240 meV, 440 meV ir 390 meV atitinkamai bandiniams
D2, D3 ir D4. Jeigu lokalizacijos narj funkcijoje (2.2) prilyginam nuliui, galime nu-
brézti Varsni funkcija FL smailés padéties priklausomybei be eksitony lokalizacijos
efekto jtakos, naudojant nustatytas Varsni parametry vertes.

Kaip pavaizduota 2.15(a) pav., jskai¢ius lokalizacijos procesy nulemta aukstos tem-
peraturos melynajj poslinkj, FL smailés padétis pasislenka zenkliai | mazesniy energi-
ju pusg ir prie Zemy temperatury turéty buti apytiksliai E§ aplinkoje. Taciau zZemos
temperaturos melynasis poslinkis dar karta paslenka FL smailés padétj | mazesniy
energijy puse iki tikrosios smailés padéties E(l)D L — 4,037 eV, ismatuotos prie 8 K tem-
peratiros. Taigi, energijy skirtumas AE, = E§ —Eg L — 38 meV is tikryjy yra energijy
skirtumas tarp dviejy tipy lokalizacijos centry formuojamy Gauso funkcijos pavidalo
buseny tankio uodegy maksimumy. Jy pildymas eksitonais didéjant temperaturai
ir nulemia dvigubg S-formos FL smailés padéties priklausomybe nuo temperaturos:

pirmasis mélynasis poslinkis pasireiskia prie zemos temperaturos, taciau kai termi-
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2.15 pav.: FL smailés padéties priklausomybé nuo temperatiiros, iSmatuota bandiniui D4
(tusti taskai) ir tapatinimas funkcija (2.2) su lokalizacijos nariu atskirai Zemos
ir aukStos temperatiiros melynajam poslinkiui (iStisinés linijos) kartu su VarSni
kreivémis, nubréZtomis naudojant tuos pacius tapatinimo parametrus, taciau be
lokalizacijos nario (bruksninés linijos) (a). Dviejy lokalizacijos centry potencia-
linio lauko forma, paaiSkinanti dvigubos S-formos FL smailés priklausomybe
nuo temperatiros (b).
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2.16 pav.: Skenuojancio artimojo optinio mikroskopo nuotraukos bandiniams D3 (virSuje)
ir D4 (apacioje). Paveikslai kair¢je rodo FL intensyvumo pasiskirstyma; pa-
veikslai deSin¢je rodo FL spektro smailés padéties pasiskirstyma.
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neé eksitony temperatura pasidaro didesné uz vidutinj potencialinio lauko fluktuaci-
ju gylj, lokalizacijos centrai yra uzpildomi. Todél, nepaisant FL smailés poslinkio
i mazesniy energijy puse dél fundamentalaus draustiniy energijy tarpo siauréjimo,
prie auksty temperatury prasideda antro tipo lokalizacijos centry pildymas, kuris
lemia antrajj mélynajj poslinkj. Remiantis eksperimentiniais rezultatais ir apraSyta
ju analize nustatyta potencialinio lauko ties draustiniy energijy tarpo krastu forma
pavaizduota 2.15(b) pav.

Atliktas skenuojancio artimojo optinio lauko mikroskopijos eksperimentas bandi-
niams atskleidé nejprastg kruvininky pasiskirstymag MgZnO sluoksniuose, kas pa-
tvirtina dviejy rusiy lokalizacijos centry kuriamas Gauso funkcijos buseny tankio
uodegas. Pav. 2.16 pavaizduotas FL intensyvumo ir FL smailés padéties pavirsSinis
pasiskirstymas iSilgai bandiniy D3 ir D4 sluoksniams. Pastebéta, kad FL intensy-
vumas didesnis srityse, kur smailés padetis yra pasislinkusi | mazesniy bangos ilgiy
puse, t.y. draustinis energijy tarpas yra didesnis. FL intensyvumo ir bangos ilgio
koreliacijos koeficientas buvo nustatytas -0,51 ir rodo siy dydziy griezta antikorelia-
cija. Tai reiskia, kad Mg turtingose srityse eksitonai yra lokalizuoti ir negali iStrukti
dél egzistuojanciy barjery ir yra priversti rekombinuoti spinduliniu budu. Tuo tarpu
mazesnio draustinio tarpo srityse kruvininkai juda laisvai surasdami nespindulinés
rekombinacijos centrus, nes kambario temperaturoje ¢ lokalizacijos centrai yra uz-
pildyti. Tai patvirtina dviejy lokalizacijos centry egzistavima MgZnO epitaksiniuose

sluoksniuose.

2.4 CdZnO/Zn0O kvantiniy duobiy dariniy optinés

savybes

Sestajame disertacijos skyriuje pateikti CdZnO/ZnO kvantiniy duobiy dariniy, skir-
tuy ties 505 nm bangos ilgiu spinduliuojantiems Sviesos diodams, charakterizavimo
spektroskopijos metodais rezultatai.

CdZn0O/ZnO kvantiniy duobiy bandiniai buvo iSauginti Nacionalinio Taivano uni-
versitete. Septyniy bandiniy seka buvo uzauginta naudojant kombinuota molekulinés
epitaksijos ir cheminj metaloorganinio junginio nusodinimg i$ gary fazés auginimo
metodus keic¢iant aktyviosios terpés auginimo sglygas. Pries aktyviosios terpes su
kvantinémis duobémis auginima, cheminio metaloorganinio junginio nusodinimo is
gary fazés budu buvo uzaugintas 2 pm storio GaN buferinis sluoksnis 1000 °C tem-
peratiuiroje ant 50 nm storio GaN nukleacinio (pirminio, zematemperaturio) sluoksnio,

uzauginto 500 °C temperaturoje ant c-ploksStumos safyro padéklo. Kontaktinis p-tipo
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2.4 lentelé: CdZnO/ZnO kvantiniy duobiy dariniy aktyviosios srities auginimo parametry
vertés. now yra kvantiniy duobiy skaicCius, Tc, yra Cd efuzijos celés tempe-
ratura kvantiniy duobiy auginimo metu, TS% yra padeklo temperatira barjery
auginimo metu.

Sample El E2 E3 E4 E5 E6 E7 E8 E9
now 3 3 3 3 3 3 3 10 10
Tey (°C) 240 250 260 267 260 260 260 260 260
TS% O 170 170 170 170 250 350 420 170 170
Epp (eV) 2,772 2775 244 256 2,73 2776 - 238 2,50
Apr (meV) 490 374 372 327 444 372 - 470 485
y (%) 16 15 26 22 15 15 - 29 24

GaN sluoksnis buvo uzaugintas 930 °C temperaturoje ir jo storis sieké apie 1 pm.
Po auginimo cheminio metaloorganinio junginio nusodinimo i§ gary fazés kameroje
taikiniai vakuume perkelti | molekulinés epitaksijos kamerg nepertraukiamam augi-
nimui. Buvo uzaugintos trys 5 nm storio CdZnO kvantinés duobés tarp 20 nm storio
ZnO barjery, uzbaigiant auginima su kontaktiniu 30 nm storio Ga legiruotu ZnO
sluoksniu ant virsaus. Cd efuzijos celés temperatura Ty buvo kei¢iama nuo 240 °C
iki 267 °C bandiniams nuo E1 iki E4, o padéklo temperatura TS%ZV kvantiniy duobiy
auginimo metu buvo pastoviai palaikoma 170 °C visiems bandiniams. Bandiniams
E3 ir nuo E5 iki E7 Cd efuzijos celés temperatura Tg; buvo pastoviai palaikoma
260 °C, o padéklo temperatura TS%? Zn0 barjery auginimo metu buvo kei¢iama nuo

170 °C iki 420 °C.
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2.17 pav.: CdZnO/ZnO kvantiniy duobiy FL spektrai iSmatuoti 300 K temperatiiroje se-
lektyviai Zadinant. FL intensyvumas yra santykinai palyginamas d¢l iSlaikyty

vienody eksperimentiniy salygy.
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2.18 pav.: Cd kiekio y CdyZn;_,0/Zn0O kvantinése duobése priklausomybe¢ nuo Cd efuzi-
jos celés temperatiros kvantiniy duobiy auginimo metu. Intarpas rodo Cd kiekio
y kvantinése duobése priklausomybe¢ nuo padéklo temperatiiros ZnO barjery au-
ginimo metu.

Papildomai du bandiniai su 10 pasikartojanciy CdZnO/ZnO kvantiniy duobiy buvo
paruosti artimomis bandinio E3 auginimo salygomis. Bandiniy E8 ir E9 aktyvioji
sritis susideda is 5 nm storio pasikartojanciy CdZnO kvantiniy duobiy su 20 nm
Zn0O barjerais. Visy devyniy bandiniy kintamieji auginimo parametrai pateikti 2.4
lenteléje. Palyginimui, tyrimams buvo parinkti du InGaN/GaN kvantiniy duobiy
dariniai Sviestukams, kuriy spinduliuotés smailés padétis yra ties 505 nm bangos
ilgiu. Bandiniai F1 ir F2 uzauginti cheminiu metaloorganinio junginio nusodinimo
is gary fazés metodu ant c-plokstumos safyro padéklo. Bandiniai turi 2 pm GaN
buferinj sluoksnj, ant kurio uzaugintas n-tipo GaN kontaktinis sluoksnis. Aktyvioji
sritis susideda is 5 InGaN kvantiniy duobiy ir GaN barjery. Ant aktyviosios srities

uzaugintas p-tipo GaN kontaktinis sluoksnis.

[Smatuoti laike integruoti FL spektrai selektyviai zadinant kvantines duobes nuo-
stovios veikos puslaidininkinio lazerio spinduliuote ties A = 403 nm bangos ilgiu
pavaizduoti 2.17 pav. kartu visiems CdZnO/ZnO bandiniams. FL intensyvumas
yra santykinai palyginamas dél iSlaikyty vienody eksperimentiniy salygy. Mato-
ma didelé auginimo salygy jtaka FL spektrams. Pavyzdziui, bandinio E7, kurio
ZnO barjerai auginti padéklo temperaturg palaikant TS% = 420 °C, atveju ste-
bimas tik FL spektro ilgabangis slaitas. Tikétina, kad dél per aukstos auginimo
temperaturos Cd atomai iSgaruoja iS kvantiniy duobiy sluoksniy. Bandinio E6 FL

spektras taip pat rodo netinkamas auginimo salygas dideliam Cd kiekiui sluoks-
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2.19 pav.: FLL gesimo kreivés iSmatuotos CdZnO/ZnO bandiniams selektyviai zadinant
kvantines duobes ir registruojant greitaveike fotogeneracijos kamera.

niuose pasiekti. Nustatyti spektriniai parametrai, t.y. smailés padéties energija
Ep; ir juostos plotis Apr, pateikti 2.4 lenteléje. Taikant Vegardo désnj su empi-
riskai nustatytais koeficientais [8], buvo jvertintas Cd kiekis sluoksniuose y pagal
sarySi Egcazno(y) = Egzno(1 —y) + Egcaoy — by(1 —y), kur ZnO draustinis tarpas
E, 7,0 = 3,28 eV, CdO draustinis tarpas E,cqo = 2,3 €V ir iSlinkio parametras
b =3,04. Pagal sj apytikslj Cd kiekio nustatyma, ilgabangiskiausio spektro smai-
les padétj ties 520 nm bangos ilgiu bandiniui E8 lémé apie 29 % Cd kvantinése
duobése. Visus likusius bandinius galima suskirstyti j tris grupes: su Cd kiekiu apie
24 % ir spinduliuotés smailés padétimi nuo 484 nm iki 508 nm (bandiniai E3, E4 ir
E9), su Cd kiekiu apie 15 % ir spinduliuotés smailés padétimi ties 455 nm (bandiniai
El, E2, ir E5) ir bandiniai E6 ir E7 su mazesniu Cd kiekiu kvantinése duobeése ir

prastesnémis FL savybémis.

2.18 pav. pavaizduota Cd kiekio y CdyZn;_,O/ZnO kvantinése duobeése priklauso-
mybé nuo Cd efuzijos celés temperaturos TCQdW kvantiniy duobiy auginimo metu, kai
padéklo temperatura TS% barjery auginimo metu nustatyta vienoda 170 °C. Priklau-
somybé rodo, kad Cd kiekis auginamuose sluoksniuose didéja, didinant Cd efuzijos
celés temperatura, taciau temperatura didinant virs 260 °C, ima mazéti. Todél op-
timali Cd efuzijos celés temperatura auginimui yra apie 260 °C. 2.18 pav. intarpe
pavaizduota Cd kiekio y kvantinése duobése priklausomybé nuo padéklo temperatu-
ros Ts‘irb Zn0 barjery auginimo metu, kai Cd efuzijos celés temperatura TCQdW kvantiniy
duobiy augino metu palaikyta pastovi vienoda 260 °C. Priklausomybé rodo, kad ma-

zesné padéklo temperatura lemia didesnj Cd kiekj kvantinése duobése. Tikétina, kad
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2.20 pav.: Integruoto FL spektry intensyvumo priklausomybé nuo temperatiiros
CdZnO/ZnO kvantiniy duobiy dariniams.  Kreivés normuotos taip, kad
Zemos temperaturos integruoto FL spektro intensyvumas prilygintas 1, tada PL
intensyvumas prie 300 K rodo vidinio kvantinio naSumo vertg, jeigu iSpildomos

salygos.

auksta padéklo temperatura auginant ZnO barjerus isgarina Cd atomus i$ auginamy

CdZnO kvantiniy duobiy sluoksniy.
CdZn0O/ZnO kvantiniy duobiy dariniy FL intensyvumo gesimo kinetikos buvo is-

matuotos kambario temperaturoje selektyviai zadinant kvantines duobes 390 nm
bangos ilgio lazerine spinduliuote ir naudojant greitaveike fotogeneracijos kamers.
Artimos vienaeksponentéms FL gesimo kinetikos yra panaSios visiems aprasytiems
dariniams ir pavaizduotos 2.19 pav. Nustatytos gesimo trukmes 7p; kinta intervale
nuo 30 ps iki 50 ps. Vis délto nustatyta, kad ilgesnés FL gesimo trukmeés budingos
dariniams, kuriy laike integruoty FL spektry smailés yra labiau pasislinkusios j ilga-
bange spektro puse. Tai reiskia, kad optimalios auginimo salygos lemia ir didesnj Cd
kiekj kvantinése duobeése, ir ilgesnius FL gesimo laikus.

Siekiant nustatyti ir palyginti FL spinduliavimo nasuma, buvo iSmatuotos CdZnO
kvantiniy duobiy FL spektry priklausomybés nuo temperaturos. Jeigu zemoje tempe-
raturoje spinduliné rekombinacija yra dominuojanti, o nespinduliné rekombinacija ne-
priklauso nuo temperaturos, tai iSmatavus FL intensyvumo kitima nuo temperaturos,
galima jvertinti vidinj kvantinj nasuma, kuris lygus Zemos temperaturos ir kambario
temperaturos FL spektry intensyvumy santykiui: n =1(300K)/I1(8K). Grafiskai tai
pavaizduojama atidedant integruoto FL intensyvumo priklausomybe¢ normuotg taip,

kad Zemos temperaturos spektro integruotas FL intensyvumas I(8K) = 1, kaip pa-
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rodyta 2.20 pav. Tada integruoto FL intensyvumo verte prie 300 K temperaturos
atitinka vidinj kvantinj nasuma, taciau tik tada, kai iSpildoma salyga dél spindulinés
rekombinacijos. Nustatyta, kad vidinio kvantinio nasumo vertés kvantiniy duobiy
dariniams su mazesniu Cd kiekiu sluoksniuose siekia net iki 34%. Bandiniams E3
ir E4, kuriems nustatytos optimalios auginimo salygos ir iSmatuotas ilgos FL gesi-
mo trukmeés, vidinis kvantinis nasumas yra 10%. Bandiniams su 10 pasikartojanciy
CdZnO/ZnO kvantiniy duobiy ir didziausiu Cd kiekiu junginyje bei ilgomis FL ge-
simo trukmeémis, vidinis kvantinis nasumas tesiekia 5%. Toks priestaravimas rodo,
kad dariniuose su mazesniu Cd kiekiu ir 8 K temperaturoje dominuoja nespindulinés
rekombinacijos kanalai. Be to, FL spektry priklausomybés nuo temperaturos tyri-
mai parodé, kad tik dariniuose su didesniu Cd kiekiu kvantinése duobése, pasireiskia
eksitony lokalizacijos efektai dél nevienalycio Cd pasiskirstymo trinariame CdZnO
lydinyje. S-formos FL spekto smailés padéties priklausomybé nuo temperaturos pa-
rodé, kad vidutinis atsitiktiniy potencialinio lauko fliuktuacijy gylis bandiniams E3
ir E4 yra apie 4 meV. Tokie kruvininky lokalizacijos centrai aktyvus tik Zemose tem-

peraturose, tac¢iau zenkliai sumazina nespindulinés rekmobinacijos indélj.
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2.21 pav.: Laike integruoti kambario temperaturos FL spektrai CdZnO/ZnO kvantiniy
duobiy ir InGaN/GaN kvantiniy duobiy dariniy, auginty 505 nm bangos ilgio
spinduliuotés Sviestukams. Intensyvumai santykinai palyginami.

Pav. 2.21 yra palyginta CdZnO/ZnO kvantniniy duobiy FL spektrai su tipiniuy
InGaN/GaN kvantiniy duobiy FL spektrais. Abieju kvantiniy duobiuy aktyviosios

sritys yra dariniy, paruosty 505 nm bangos ilgio spinduliuotés sviestukams, su n ir p
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2.22 pav.: Kambario temperaturos FL gesimo kinetikos CdZnO/ZnO kvantiniy duobiy ir
InGaN/GaN kvantiniy duobiy dariniy auginty 505 nm bangos ilgio spinduliuotés
Sviestukams.

legiruotais kontaktiniais epitaksiniais sluoksniais. FL intensyvumas yra palyginamas
santykiniais vienetais ir galima pasakyti, kad FL intensyvumas tomis paciomis eks-
perimentinémis salygomis CdZnO/Zn0O kvantinéms duobéms yra dviem eilémis ma-
zesnis, nei jprastuose InGaN/GaN kvantiniy duobiy dariniuose. 2.22 pav. palygintos
ty paciy bandiniy FL gesimo trukmés. Is tikryju InGaN/GaN kvantiniy duobiy FL
gesimo trukmé yra apie 4 ns, kai CdZn0O/ZnO kvantiniy duobiy FL gesimo trukmé
tik 50 ps. Tai yra per dvi eiles trumpesné trukmé. ISmatavus InGaN/GaN kvantiniy
duobiy FL spektry priklausomybe nuo temperaturos, nustatyta, kad InGaN/GaN
kvantinése duobése kruvininky lokalizacijos potencialinio lauko fliuktuacijy gylis yra
virs 30 meV, kas yra zenkliai didesné lokalizacijos energija nei CdZnO/ZnO kvantiné-
se duobése. O taip pat lygintinas vidinis kvantinis nasumas CdZnO/Zn0O kvantinéms
duobéms iSmatuotas ne daugiau nei 10%, kai InGaN/GaN kvantiniy duobiy atveju,
vidinis kvantinis nagumas lygus 13% ir 15% atitinkamai bandiniams F1 ir F2. Sviesa
indukuoty laikiniy gardeliy eksperimentas patvirtino, kad kruvininky rekombinacijos
laikas tiek vieny, tiek kity dariniy atveju yra tg ~ 510 ps, taciau difuzijos koeficien-
tas D, yra kur kas didesnis CdZn0O/Zn0O dariniams, kuriuose kruvininky lokalizacija
nereiksminga. Todél galima sakyti, kad CdZnO/ZnO kvantinése duobése nepaisant
didelio Cd kiekio sluoksniuose, kruvininky lokalizacijos efektas yra kur kas mazesnis,
nei InGaN/GaN kvantinése duobése. Todél eksitonai néra sulaikomi nuo nespindu-
linés rekombinacijos centry, kuriy tankis CdZnO/ZnO kvantinése duobése tikétina

yra taip pat zenkliai didesnis, nei InGaN/GaN kvantinése duobése.
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2.5

ISvados

. Netamprios eksitony sgveikos modelis pritaikytas P-juostos identifikavimui ZnO

fotoliuminescencijos spektre. Eksperimentiskai stebétas P-juostos nuokrypis
nuo teorinés smailés padéties paaiskintas lokalizuoty eksitony dalyvavimu for-

muojant P-juosta.

Stipriai Ga legiruoto ZnO ir aukstos auginimo temperatiuros ZnO epitaksiniy
sluoksniy darinio riboje vykstanciai priverstinei spinduliuotei nustatytas zemas
slenkstis ir didelis optinio stiprinimo koeficientas, ko priezastimi yra kruvininky

persiskirstymas ties sluoksniy riba.

N legiruoty ZnO sluoksniy zemos temperaturos fotoliuminescencijos spektruose
iSmatuota intensyvi spektriné juosta ties 3,314 eV fotony energija. Si juosta

rodo akceptoriniy lygmeny atsiradimg ZnO draustiniame tarpe.

Ismatuota dvigubos S-formos fotoliuminescencijos smailés padéties priklauso-
mybé nuo temperaturos rodo stipry kruvininky lokalizacijos efektg MgZnO epi-
taksiniuose sluoksniuose. Pritaikytas dviejy Gauso formos buseny tankio uode-

gy pildymo kruvininkais modelis.

Skenuojanc¢iuoju artimojo optinio lauko mikroskopu buvo iSmatuotos mazes-
nés nei 100 nm skersmens padidinto Mg kiekio didesnio fotoliuminescencijos
intensyvumo sritys. Mazesnio Mg kiekio sritys sudaro seklesniy potencialinio
lauko fliuktuacijy lokalizacijos centrus. Padidinto Mg kiekio sritys sudaro lo-
kalizacijos centrus su didesniu potencialinio lauko fliuktuacijy pasiskirstymu ir
potencialinio lauko barjerai sulaiko kruivininkus nuo pabégimo j mazesnio Mg

kiekio sritis.

CdZn0O/ZnO kvantiniy duobiy dariniy 505 nm bangos ilgio spinduliuotés svies-
tukams fotoliuminescencijos intensyvumas ir gesimo trukmeé yra dviem eilém
mazesné lyginant su InGaN/GaN kvantiniy duobiy dariniais tos pacios spekt-

rinés srities Sviestukams.

CdZn0O/ZnO kvantinése duobése nespinduliné kruvininky rekombinacija domi-
nuoja ir zemose temperaturose dél didelio defekty tankio ir mazo kruvininky

lokalizacijos efekto.
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Abstract

In this work, the results on ZnO, MgZnO and CdZnO epitaxial layers, heterost-
ructures and quantum well structures studied by means of advanced spectroscopy
techniques are presented. The research was done addressing to the up-to-date issues
on ZnO and related materials applications in optoelectronics. The following aspects
are investigated in this work: (i) stimulated emission mechanisms of high quality
ZnO epitaxial layers; (ii) optical properties of highly conductive Ga doped ZnO epi-
taxial layers; (iii) characterization of N doped ZnO layers; (iv) exciton localization
effect in ternary MgZnO epitaxial layers; (v) optical characterization of CdZnO/ZnO
multiple quantum wells structures for LED application.

Number of advanced spectroscopy techniques were applied in the study of the ZnO
and ZnO-based structures. In this work, the experiments were carried out applying
the spectrally-resolved time-integrated photoluminescence (PL) spectroscopy in sta-
tionary or quasistationary (nanosecond) excitation conditions, as well picosecond
pulsed excitation in time-resolved experiments. The transmission spectroscopy was
applied for the absorption spectra measurements. The time-resolved PL spectrosco-
py was used for carrier dynamics investigation applying the time correlated single
photon counting technique, streak camera technique or the time-resolved spectrally-
integrated PL decay measurement technique with the Kerr gate. The light-induced
transient gratings (LITG) technique was used for investigation of carrier dynamics.
The advanced scanning near optical field microscopy (SNOM) was used for PL measu-
rements with nano-scale resolution. Together with optical characterization the crystal
structure analysis was carried out using X-ray diffraction, atomic force microscopy
and scanning electron microscopy, as well as energy dispersive X-ray spectroscopy.

The P-band due to exciton-exciton interaction in ZnO PL spectra is usually over-
lapped with the PL bands caused by other radiative recombination mechanisms. In
order to determine the position of P-band, the exciton-exciton interaction model was
analyzed theoretically. The theoretical P-band maximum is in typical energy posi-
tion by two excitons binding energy E? from the band gap energy. However, there
is an experimental fact of diversity of the P-band energies varying from sample to
sample. This can be the result of free exciton interaction with localized exciton with
lower energy by value of localization energy Ej,.. This is shown by calculations of
the P-band taking into account the localized excitons.

The PL investigation of the molecular beam epitaxy (MBE) grown MgZnO layers
revealed the S-shaped PL peak position dependence on temperature. This behavior

is attributed to the carrier localization in randomly distributed potential field fluc-
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tuations. However, we have measured PL peak position dependence on temperature
with two blue-shifts for samples with high Mg content. The model of the band-filling
of DOS tails is created with the presence of the two energy separated Gaussian-like
DOS tails. The SNOM experiment proved the presence of less than 100 nm width Mg
rich areas with enhanced luminescence intensity. The carriers are localized within Mg
rich areas due to Mg inhomogeneous distribution and are prevented from escaping
to Mg absent areas by potential barriers. It proves the double scale potential field
profile described from PL experiment results.

The PL intensity of CdZnO/ZnO MQW structures is by two orders of magnitude
lower than that of InGaN/GaN MQW structures. The PL decay time of CdZnO/ZnO
MQWs was measured in the range from 30 ps to 50 ps and it depends on the growth
conditions. The measured PL decay time of InGaN/GaN MQWs is around 4 ns,
therefore it is two orders of magnitude greater than for CdZnO/ZnO MQWs. The
difference in the PL properties of CdZnO/Zn0O and InGaN/GaN MQW LED struc-
tures for 505 nm emission can not be attributed merely to the crystal quality of the
active layers, as the internal quantum efficiency is 5 and 15 %, respectively. It was
ascertained, that small carrier localization effect in CdZnO/ZnO MQW structures is

the important reason for the low emission efficiency.
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