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Sissejuhatus

Maailma kiire areng on loonud vajaduse arendada vilja uusi, tugevamaid ja
paremate elektriliste omadustega materjale. Uheks selliseks materjaliks on
grafeen, mille elektriliste omaduste avastamise eest anti 2010. aasta fiiiisi-
ka Nobeli preemia. Grafeen on iihe aatomkihi paksune siisinikest koosnev
materjal. Siisiniku aatomid paiknevad kuusnurga tippudes ning struktuur-
selt sarnaneb grafeen grafiidi iihe aatomikihiga. Lisaks, ohukese struktuu-
ri stabiilsusele ja erakordsele tugevusele on ta hea elektrijuht, luues aluse
uut tiifipi elektriliste komponentide viljatootamiseks. Uhekihilise grafeeni
hiljutine avastamine on innustanud paljusid teaduslaboreid alustama grafee-
ni uurimist. Bakalaureuset66 teemaks olen grafeeni uurimise valinud, kuna
Tallinnas KBFIs kasutatavad optilised uurimismeetodid sobisid hésti Tartu
Ulikooli Fiiiisika Instituudis kiletehnoloogia laboris keemilise auru faasist sa-
destamise meetodil (CVD) kasvatatud suure pindalaga grafeeni [1] omaduste
hindamiseks. Antud t66 eesmérgiks on madrata Tartus valmistatud grafee-
ni kilede optiline elektrijuhtivus, ning selle kaudu anda hinnang materjali
elektriliste omaduste korvalekaldumise kohta ideaalse grafeeni omadustest.
Optiline juhtivus sisaldab endas oluliselt rohkem teavet kui alalisvoolu juh-
tivus, sest alalisvoolu juhtivus on optilise juhtivuse piirjuht, valguse sage-
duse ldhenemisel nullile. T66s uuritakse grafeeni suhtelist ldbilaskvust kaug-
infrapunapiirkonnas, mis on saanud voimalikuks tdnu sellele, et osatakse te-
ha grafeeni, mille pindala on ruutsentimeetri suurusjargus. T60s kasutatakse
Fourier spektroskoopiat ja spektromeetrit Vertex 80v, mille to6vahemik on
10 - 50 000 cm™!,

To66 algab materjali optiliste konstantide ja moodetavate suuruste vahe-
liste seosete kirjeldamisest. Uhtlasi vaadatakse metalle ja pooljuhte iseloo-
mustavaid Drude ja Lorenz’i mudeleid. Teises peatiikis antakse iilevaade gra-
feenist ja selgitatakse grafeeni optilisi eripirasid. Seejirel antakse iilevaade
valguse levimisest keskkondade vahel ja esitatakse teooria nii {ihe-, kui mit-
mekihilise keskkonna ldbilaskvuse arvutamiseks ja ohukese kilega dielektriku
mitmekihilise struktuuri arvutamiseks. Antud peatiikis esitatakse ka réni-
alusel grafeeni labilaskvuse mudel. Neljandas peatiikis kirjeldatakse Fourier



spektroskoopiat ja Vertex 80v to6pohimotteid. Viimases peatiikis esitletak-
se moodetud ja arvutatud labilaskvusspektrid ning méaaratakse nende abil
grafeeni optiline juhtivus.



Peatukk 1

Ailne optilised konstandid ja
nende modelleerimine

1.1 Optilised konstandid ja nende seos moode-
tavate suurustega

Selle peatiiki eesmirk on kirjeldada elektromagnetlaine vastasmoju ainega,
selle iseloomustamiseks kasutatavaid optilisi konstante ning konstantide seost
moodetava optilise labilaskvusega. Elektromagnetlaine vastasmoju ainega on
téaielikult dra kirjeldatud Maxwelli vorranditega

v.BE=", (1.1)
€o
. OH
VxE= —/LOE, (12)
V-H=0, (1.3)
- JE -
VXHIEOE + 7, (14)

kus E on elektrivilja tugevus, H magnetvilja tugevus, p on elektrilaengu
tihedus, €y on dielektriline konstant (eo &~ 8,85 - 107"2L), 15 on magnetiline
konstant (uo = 4w - 10-"2). Tasalaine korral saame kirjutada elektrivélja ja
magnetvilja tugevuse vilja vorranditega

E = F,e!@mt), (1.5)

— —

H = Hye'l@m=wt=9), (1.6)



kus Ep on elektrivilja amplituud, ¥ on kohavektor, w on ringsagedus (%),

t on aeg, Hy on magnetvilja amplituud ja ¢ on elektrivilja ja magnetvéilja
faaside vahe. Kompleksne lainevektor ¢ on esitatav kujul [2]

Y =
q:E-N(w)-nq, (1.7)

kus ¢ on valguse kiirus vaakumis, N(w) on kompleksne murdumisnéitaja
ja ng on ¢ samasihiline tihikvektor. Valguse intensiivsuse I saame avaldada
elektrivilja tugevuse E kaudu vaakumis valemiga [3]

1
I= §|E0|2, (1.8)
To66s vaadatakse jargmisi moodetavaid suurusi:

e Libilaskvus T(w), mis on defineeritud kui liabinud ja pealelangenud
valguse intensiivsuste suhe

o ]inc
]tr .

T(w) (1.9)

e Libistustegur t(w) , mis on defineeritud kui ldbinud ja pealelangenud
elektromagnetlaine amplituudide (1.5) suhe

~+

(w) = E;j (1.10)

e Peegeldus R(w), mis on defineeritud kui peegeldunud ja pealelangenud
valguse intensiivsuste suhe

I mnc

R(w) = Loy

(1.11)

e Peegeldustegur r(w) , mis on defineeritud kui peegeledunud ja peale-
langenud elektromagnetlaine tugevuste (1.5) suhe

Einc

Eref '

r(w) = (1.12)

Léabilaskvuse T'(w) ja ldbistusteguri t(w) vaheline seos tuleneb valemitest
(1.5), (1.8), (1.9) ja (1.10).

t(w) = "), (1.13)



kus ®(w) on pealelangenud ja ldbinud elektrivilja faaside erinevus, € on ma-
terjali dielektriline konstant.
Peegelduse R(w) ja peegeldusteguri t(w) vaheline seos tuleneb valemitest
(1.5), (1.8), (1.11) ja (1.12).

r(w) = v/R(w)e'®® (1.14)
To66s vaadatakse jargmisi optilisi konstante:

e Kompleksne murdumisniitaja N(w)
N(w) = Ve(w)p(w), (1.15)
kus g (w) on aine magnetiline lébitavus.

e Kompleksne erijuhtivus o(w), mis iseloomustab aine voimet juhtida
elektrivoolu.

e Kompleksne dielektriline konstant €(w), mis iseloomustab elektrinihke-
vektori D ja elektrivilja vektori ' suhet,

D = ¢(w)E. (1.16)

Kompleksse murdumisnéitaja N(w) definitsioon on
N(w) = n(w) + ik, (w), (1.17)

kus n(w) on murdumisniitaja reaalosa ja k,.(w) on murdumisniitaja ekstinkt-
sioonitegur.
Erijuhtivus ja dielektriline kontstant komplekssel kujul on

€(w) = €1 (w) +iea(w), (1.18)

o(w) = 01(w) + o2(w). (1.19)
Kasutades valemeid (1.15), (1.17) ja (1.18) saame vilja kirjutada dielektrilise
konstandi reaal- ja imaginaarosa eeldusel p =1,

e1(w) = n? — k2, (1.20)

ea(w) = 2nk,. (1.21)

Kompleksse dielektrilise funktsiooni €(w) ja erijuhtivuse o(w) vahel on seos

2| .
ew) =1+ io(w)

. 1.22
e (1.22)



Erijuhtivuse reaal- ja imaginaarosa eeldusel ;4 = 1 saame tuletada valemist
(1.22)
o1(w) = ez (w)w, (1.23)

oa(w) = [1 — €1(w)] eow. (1.24)

Antud vorrandid saab timber kirjutada praktilistes iihikutes kujule

_kﬁg(/’i’)
o(k) = ~2 7, (1.25)
oa(k) = (1 — ea(k)) (1.26)

@7
kus k on lainearv (cm™!), oy ja o9 iihikuks on Q@ 'cm™!. Suhteliseks murdu-
misnéitajaks valguse sisenemisel iihest keskkonnast teise nimetatakse suurust
[4] N
s ¥,

:J:,<X (1.27)

Ny sin(Wy)
kus V7 ja Ny on vastavalt esimese ja teise keskkonna murdumisnéaitajad, V;
on langemisnurk ja ¥; on murdumisnurk.

N21

1.2 Drude ja Lorentz’i mudelid

Optiliste omaduste kirjeldamiseks materjalis on mitmeid voimalusi. Selles
peatiikis vaadatakse Drude ja Lorentzi mudelit ja nende seoseid optiliste
konstantidega.

1.2.1 Drude mudel

Klassikaline teooria metallides toimuvate nédhtuste seletamiseks on Drude
mudel. See pohineb elektronidel kui vabadel laengukandjatel ja kasutab gaa-
side kineetilist teooriat. Mudel eeldab, et positiivne laeng paikneb liikuma-
tute ioonide tuumades, porgete vahelisel ajal ioonide ja elektronide vaheline
vastastikmoju puudub ja porkel muutuvad elektronide kiirused hetkeliselt.
Mudeli peamine oletus on, et toendosus elektroni porkumiseks iooniga on
vordne kahe porke vahelise aja poordvaiartusega 1/7, kus 7 on kahe porke va-
heline keskmine aeg. Vilise elektrivilja E olemasolul saab esitada elektroni
litkumisvorrandi kujul

(1.28)



kus (p) on keskmine impulss ja e on elektroni laeng (—1,6 - 107C'). Olgu
meil ajast soltuv ja ruumis konstante elektrivili

E(t) = Eye ™, (1.29)

kus EO on elektrivilja amplituud. Kuna p'= m - 7" esimene tuletis aja jargi,
siis liitkumis vorrand on

d2F+ mdr
m— _—— =
dt2 T dt

Et "seos sigma ja kiiruse vahel", siis elektriline erijuhtivus on

—eE(t). (1.30)

Ne*r 1 wz 1
_ I (1.31)
m 1 —iwr ml/T —iw

o(w)

kus N on laengukandjate arv, m on elektroni mass ja w, on plasmasagedus

4rNe?\ 2
wp:<7r e) . (1.32)

m

Kasutades seost, et hajumissagedus I' = £ ja valemeid (1.22), (1.31) ja (1.32)
saab tuletada komplekse Drude dielektrilise funktsiooni.

w2

=1-—2 _ 1.33
€(w) w? 4+ iwl’ ( )

1.2.2 Lorentzi mudel

Pooljuhtides toimuvaid vorevonkumisi saab seletada Lorentzi mudeliga. Eri-
nevalt Drude mudeliga pohineb Lorentzi mudel seotud laengukandjatel. Tu-
letame Lorentzi mudeli sarnaselt Drude mudelile. Olgu meil elektrivili kujul

—

E(t) = Epe™ ™, (1.34)
Liikumisvorrand on sel juhul esitatav kujul [2]

d*7 dr e =
ﬁ—FF%jng = —EE(t), (1.35)

kus wy = (%)%, m on elektroni mass, K on vedrukonstant. Arvestades, et

elektrivilli E on ajast soltuv vastavalt eksponendile e=*? saame lahendiks

vorrandist (1.35)
el

(W — w?) —iwl’

(1.36)
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Kuna kompleksne dipooli moment p(w) = —er(w) saame, et

1
(Wi — w?) —iwl

| 9

2—»
E

—

plw) =

aa(w)E, (1.37)

3

kus a,(w) on aatomi polarisatsioon. Makroskoopiline polarisatsioon on sum-
ma iile N aatomi
P =N{p) = Na,E = x.(w)E, (1.38)

Dielektriline konstant ja dielektriline vastuvotlikkus on seotud omavahel
valemiga,

€(w) =1+ 4mye(w). (1.39)

Seega, kasutades valemeid (1.37), (1.38) ja (1.39) saame Lorentzi dielektrilise
funktsiooni

A Ne? 1 - w?

€(w)=1+ (08 — o) — il

= 1.40
m (Wi —w?) —iwl (1.40)

11



Peatukk 2

Grafeen ja tema omadused

2.1 Grafeen

Grafeen (Gr) on hiljuti avastatud siisiniku allotroop, mis oma ehituselt ku-
jutab iihe aatomi paksust planaarset lehte, kus siisinikud on jaotatud hek-
sagonaalselt kirjekujulisse raamistikku. Esimest korda suudeti mone aatomi
paksune siisiniku planaarne leht eemaldada grafiidi pinnalt 2004. aastal And-
re Geim’i ja Konstantin Novoselov’i poolt, Manchesteri Ulikoolis [5]. Grafee-
ni avastamise eest autasustati neid 2010. aastal Fiiiisika Nobeli Preemiaga.
Algselt arvati, et planaarne iitheaatomiline kiht ei ole stabiilne. Pohjalik kahe-
moodulise kristalli stabiilsuse analiiiis néitas, et grafeen saab eksisteerida, kui
deformeerub kolmandasse mootmesse painutavate ja venitavate pikalaineliste
foononite mojul [6]. Alusmaterjalil olev grafeen saavutab enda termodiinaa-
milise tasakaalu tdnu alusmaterjalile ja seda saab vaadata, kui kahemootme-
list lehte. Mehaaniliste omaduste poolest on grafeen senituntud materjalidest
tugevaim, omades tugevuspiiri 130 GPa [7]. Keemiliste omaduste poolest on
grafeen huvitav sellepérast, et ta on viga paljude keemiliste iihendite suh-
tes neutraalne. Enam pakuvad huvi grafeeni elektrilised omadused. Nimelt
saavad grafeenis valentsstoon ja juhtivusstoon kokku Fermi nivool. Grafeeni
iitheks eriliseks omaduseks on see, et elektronide ja aukude dispersiooniseadus
on Fermi nivoo ldhedal lineaarne ning seega on nad massita laengukandjad
ehk Diraci fermionid [5]. Grafeen voib tulevikus leida kasutust meditsiinis,
elektroonikas, ehitusmatejalides, kattematerjalides, sensorites ja péikesepa-
tareides.

12



2.2 Grafeeni optilised omadused

Grafeeni optiliseks eripidraks on see, et tsoonidevahelisest siiretest pohjus-
tatud optiline juhtivus on sagedusest soltumatu. Grafeeni juhtivus ei soltu
mikroskoopilistest parameetritest, mis tavaliselt kirjeldavad materjali optilisi
omadusi. See on tingitud asjolust, et grafeenil on haruldaselt madala ener-
giaga elektronide struktuur, mille tottu saavad valentsstoon ja juhtivusstoon
kokku Fermi nivool. Grafeeni optilised omadused on peamiselt maaratud val-
guse ja vabade laengukandjate vastasmojuga, sest vorevonkumiste panus on
viike. Grafeeni optiline juhtivus on laias footoni energiate vahemikus méa-
ratud vaid universaalsete konstantidega [8],

2

e
= — ~6.08-107°(Q7! 2.1
0w = I 6.08-107°(Q17), (2.1)

kus e on elektroni laeng, A on Plancki konstant (A = 1.055-1073*J - K).
Grafeeni tsoonidevaheliste siirete temperatuurisoltuvust kirjeldab Fermi-
Diraci jaotusfunktsioon

1 1
fwT) = — — —, (2.2)
e kBT ekBT
Juhtivusstoon
Tsoon-tsoon
? uleminek
Er ¢

Valentsstoon

Joonis 2.1: Joonisel on ndidatud juhtivus- ja valentsstooni kokkusaamine
Diraci punktis Dp ja ideaalsel juhul Fermi nivool Er ning optilised tsoon-
tsoon iileminekud.

13



kus w on valguse ringsagedus ja kg on Boltzmanni konstant (kg = 1.38 -
107231). Antud vorrandi saab iimber kirjutada lainearvust k (iihik cm™') ja
temperatuurist T (iihik K) soltuvana kujule

f(va) = a4 lj.44 . (23)

e~ 2T e 2T

Grafeeni optiline juhtivus avaldub seega valemiga,

1 1
0Gr2D = 02D k144 kLad | > (24)

e 2T e 2T

millest saame leida kolmemootmelise grafeeni dielektrilise konstandi, kasuta-
des valemeid (1.25) ja (2.4),

60 o 1
€Gr,3D = 2 |: —kl4da k1.44‘| ) (25)
k dGr e 2T e 2T

kus dg, on grafeeni paksus: 094 on ldbi jagatud grafeeni paksusega, et tuua
see kolmemootmelisse ruumi. Antud dielektriline konstant kirjeldab ideaalset
grafeeni kilet. Antud t60s on grafeen rénialusel, mis nihutab Fermi nivoo Di-
raci punktist eemale. Niitid tekib olukord, kus peab arvestama tsooni siseste
vabade laengukandjate liikumisega, mis vastab Drude metallide teooriale [8|.
Tsoonidevahelisi iileminekuid on illustreerivalt nididatud joonisel 2.1. Kasuta-
des valemeid (1.33) ja (2.5) saame antud t60s kasutatava grafeeni dielektrilise
konstandi

wy 60 0ag [ 1 1
T T Tk da - : 2.6
€a w? + il k dGr [6_% 6ké;14:| ( )
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Peatukk 3

Mootmismetoodika

3.1 Valguse labiminek mitmekihilisest keskkon-
nast

Selle alampeatiiki eesmérk on seletada lahti, kuidas levib valgus erinevate
keskkondade vahel ja ohukestes plaatides.

3.1.1 Valguse levimine iihest keskkonnast teise

Elektromagnetlaine levimisel keskkondade vahel peegeldub osa lainest ta-
gasi. Labinud, langenud ja peegeldunud elektromagnetlaine vahel peab keh-
tima energia jadvuse seadus. Arvestades Maxwelli vorrandeid ja eeldades, et
elektromagnetlaine levib vaakumist materjali, saame kirjutada vilja seosed
2], o B

(Eoi + Eor — e1Eq) - 1 = 0,

[(¢i X Eoi) + (i X Eoi) — (¢ x Eo;)] - nis =0,
(E_I(’)Z—FE_.ST_ET()M) X??;:O,
— 3 — =5 1 — g —
(G % Eo;) + (@ x Eoi) — M_(Qi x Eo;)] x 15 = 0,
1
kus EB,, EBT ja EBt on vastavalt langenud, peegeldunud ja ldbinud elektri-
vilja amplituud, ¢;, ¢, ja ¢ on vastavalt langenud, peegeldunud ja ldbinud
elektrivélja lainevektor, n; on iihikvektor, ¢; on materjali dielektriline kons-
tant ja pq; on materjali magnetiline labitavus. Kui elektrivilja vektor on risti

langemisvektoriga ¢; ja asub langemistasandis, siis saab tuletada valemitest
(3.1), (3.2), (3.4) vorrandid

(Eo; — Eo,) cos(¥;) — Eg; cos(¥;) =0, (3.5)

15



(Eoi + Eor) — ;_1E0t =0, (3.6)
V' 1

kus ¥; on langemisnurk. Antud vorranditest saab tuletada Fresneli vorrandid
juhule, kui elektrivilja vektor F; on langemistasandis. Kasutades valemeid
(1.5), (1.10), (3.5) ja (3.6) saame,

L Eo: 21 N cos(¥;)

_ Bo _ , 3.7
Eoi N2 cos(¥;) + p1/(N? — sin?(¥;)) &1)

Eor  NZ%cos(U;) — puy+/ (N2 — sin®(¥,))
r = =
Eoi N2 cos(¥;) 4 piy/(N? —sin(;))
kus N on kompleksne suhteline murdumisnéitaja. Eeldades, et kiirte lan-

gemisnurk dielektrikule on 0° ning kasutades valemeid (1.27), (3.7) ja (3.8)
saame kahe keskkonna lahtusupinnal,

, (3.8)

IN

fg = ——1 (3.9)
Ny + N,
N, — N,

_ =N 3.10

"2 T NN, (3.10)

Tuletatud valemitest saab jareldub, et normaali suunalise langmise korral
soltuvad t15 ja 712 ainult komplekssetest murdumisnéitajatest.

3.1.2 Paralleelne plaat

Elektromagnetlainete levimisel 1abi 1opliku paksusega materjali tuleb arves-
tada korduvaid peegeldusi ja ldbiminekuid kahelt lahutuspinnalt. Peegeldus-
tegur ja ldbilaskvustegur paralleelse plaadi korral on esitatavad kujul [9],

712 + 3629 tiatoze??

1 4 trqgrg3e®d’ 1 + 719793629

(3.11)
kus § on kompleksne faasinurk. Indeks 1 tiahistab esimest keskkonda, mil-
lest valgus siseneb plaati, indeks 2 plaati ja indeks 3 keskkonda, kuhu val-
gus plaadist villjub. Uksikasjalikult on antud valemid tuletatud artiklis [10].
Peegeldusteguri ja ldbilaskvusteguri saab vilja arvutada valemitega (3.9) ja
(3.10). Komplekse faasinurga 0 saab vélja arvutada valemiga |2]

_ 2mdN,

o
Ao

(3.12)

kus d on plaadi paksus, \g on lainepikkus vaakumis ja N, on plaadi materja-
li kompleksne murdumisnéitaja. Labilaskvuse ja transmissiooni kui langeva

16



valguse lainevektor on paralleelne plaadi pinna normaaliga, saame arvutada
dielektrikul kasutades valemeid (1.15), (1.13), (1.14), (1.27) ja (3.11),

R— ‘7’|2 _ 7‘%2 + T%364i6 + 2T12T23€2i6 (3 13)
1 + T%27’53€4i6 + 2T127’2362i57 '
n t2 t2 e4i5
T = et = = 12723 (3.14)

ny 1+ 7“%27"53 + 211979329

3.1.3 Kahekihiline plaat

Valemid kolme paralleelse lahutuspinnaga struktuuri labilaskvusteguri ja pee-
geldusteguri jaoks saame, kui kirjutame vélja valemi (3.11), kus to3 ja 723
asendame ta34 ja T934.

21023 21623

t1atazse
1+ 7’127’23462i523

12 + To34€
1+ 7’127’23€2i523

T1234 = 1234 = (3.15)
Labistustegur to34 ja peegeldustegur 7934 on defineeritud valemiga (3.11), kus
on seejarel uued indeksid vastavalt iileminekule. Tehes antud asendused saa-
me tulemuseks peegeldus- ja ldbistusteguri kolme lahutuspinnaga materjali
jaoks,

12 + 19362102 + 134e%0240) oy oroara e
1 r1r93e2i 4 rogra €20  pygrgye2i(0210s)”

i(52 +(53)

(3.16)

1234

_ liataslaae
1 + riaro3e?02 4 1o3134e%93 4 11groze2i(92+9s)”

(3.17)

t1234

Léabilaskvuse ja transmissiooni saame arvutada kasutades valemeid (1.15),
(1.13), (1.14), (1.27), (3.16) ja (3.17),

2 M2t To3e?02 4 13,e2024%) 4y oroara e
R=|r|"=| 2i6 26 2i(6 +5:)| ; (3.18)
1+ r1o193€%792 + 1r93134€193 + 1191936510210
n tiotostsset(9293)
2 4 12823834 2
T = et == 1=, (3.19)

Ny 1+ 1121936202 + rogrgaeis 4 rigryge?i(d2+0s)

3.1.4 Ranialusel grafeeni libilaskvuse mudel

Antud t66s uurime rénialusel oleva grafeeni labilaskvuse spektrit vaakumis,
joonmis 3.1.4. Mitmekihilise optilise siisteemi labilaskvuse ja peegelduse vale-
mid toime vilja eelmises alampeatiikis. Grafeeni suhtelise ldbilaskvuse saa-
miseks peame tegema kaks mudelit, iihe etalonile ehk raniplaadile ja teise
rianialusel grafeenile.
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Vaakum Rani (Si) Vaakum

n, N, n,

Joonis 3.1: Katsekeha kihiline jaotus

Réni labilaskvusteguri vaakumis saab arvutada iihekihilise struktuuri va-
lemiga (3.11), kus kahe pinna lébilaskvus- ja peegeldustegur on avaldatavad
valemitega (3.9) ja (3.10). Komplekse nurga (3.12) kirjutame vilja lainear-
vust soltuvana,

552' = QWdSiNSik; (320)

kus k on lainearv, dg; on riani paksus, Ng; on kompleksne rdni murdumisnéita-
ja, mille reaalosa ng;=3.4 |[11]. Kuna objekt asub vaakumis, siis NV; = N3 = 1.
Réni dielektriline konstant avaldub Lorentzi valemiga (1.40) kujul,

2
wp,Si

wg — k2 — ikFSi’

e(w) = €x + (3.21)
kus T’ on wy = 612.85cm™" sagedusega optilise foononi joone laius ja wy g;
foononi plasmasagedus. e,, arvestab koigi teiste ostsillatorite, mille sage-
dus on suurem kui 612.85 cm ™! foononil, panust rini dielektrilisse konstanti,
einfty ~ ng,. Valemist (1.15) ja (3.21) saame avaldada Si murdumisniitaja,

N s 3.22
Si — eoo+wg—k2—ikrsi7 ( . )

Kéesolevas t00s on kasutatud réni optilise foononi plasmasageduse, hajumis-
sageduse ja asukoha méadramiseks RefFit programmi [12], I's; = 30.312(%)
ja wpyg = 13.942().

Grafeeni liabilaskvusteguri saab arvutada mitmekihilise struktuuri vale-
miga (3.17), kus kahe pinna ldbilaskvus- ja peegeldustegur on avaldatavad
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valemitega (3.9) ja (3.10). Grafeeni komplekse faasinurga (3.12) kirjutame
vélja sarnaselt ranile lainearvust soltuvana,

(5@,« = QWdGTNGTI{?, (323)

kus dg, = 3.4-107%m on grafeeni paksus [11], Ng, on grafeeni murdumisnéi-
taja. Kuna objekt asub vaakumis siis N; ja /N4 on vordsed iihega. Grafeeni
murdumisniitaja saame avaldada, kasutades valemeid (1.15) ja (2.6)

W) i600 1 1
Nor =\~ =i - - 3.4
‘ \/ k? — kT, " kdg 1+ e | + )’ ( )

kus w, g on grafeeni Drude komponendi plasmasagedus ja I'g, hajumissa-
gedus, T on temperatuur. Antud t66s on kasutatud grafeeni plasmasageduse
ja hajumissageduse méiramiseks vabavaralist programmi RefF'it ja tuletatud
teooriat Wolfram Mathematica’s, Tcr = 95(2=) ja wp,qr = 20050(=).

3.2 Fourier spektroskoopia

Fourier spektroskoopiaks nimetatakse moodust saada spekter, 1abi interferog-
rammi Fourier teisenduse. Interferogramm on saadud 1abi interferomeetria,
mis tdhendab kahe voi rohkema laine interferentsi mootmist. Selles alampea-
tiikis seletatakse lahti, mis on Fourier spektroskoopia, kuidas t66tab Michael-
soni interferomeeter ja antakse iilevaade katseaparatuurist. Interferomeetri-
test ja Fourier’ spektroskoopiast voib ldhemalt lugeda raamatust [13].

3.2.1 Michelsoni interferomeeter

Fourier spektroskoopiaks kasutatakse tavaliselt Michelsoni interferomeetrit
lilkuva peegliga. Selle t06pohimote seisneb interferogrammi saamises labi
kiirte jagamise ja kokkuliitmise erinevate kiiguvahede korral.

Valgusallika S poolt kiiratud kiirgus koondatakse paralleelseteks kiirteks
ladtse Ly poolt. Seejirel langevad kiired kiirtejagajale (BMS), kust nad jao-
tatakse kaheks. Uks osa kiirtest liigub peegli P, poole ja teine osa kiirtest
liigub peegli P, poole. Liigutades peeglit P on voimalik muuta kiirtejagajalt
peegeldunud kiirte teepikkust 2x vorra. Parast peegeldumist peeglitel P; ja
P; kohtuvad kiired taas kiirtejagajal, ning nad interfereeruvad detektoris.
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S BMS

D

Joonis 3.2: Michelsoni interferomeeter. S - kiirgusallikas, D - detektor, P;
- paigalolev peegel, P, - liigutatav peegel, BMS - kiirtejagaja, L; ja Lo on
koondavad ladtsed

3.2.2 Spektri arvutamine interferogrammist

Monokromaatse kiirgusallika puhul jouab detektorisse koherente valgus faa-
sivahega 2mrx. Detektorile langeva valguse intensiivsus lainevahemiku dv ja
kdiguvahega x on

I(z) = B(v)dv + B(v) cos(2nvx)dv, (3.25)

kus B(7)dv on valguse voimsus vahemikus 7, 7 + dv. Mittemonokromaatse
valgusallika puhul tuleb arvestada koiki lainepikkusi ning seeldbi on valguse
intensiivsus avaldatav integraalidega iile piirkonna,

I(z) = / B(p)di + / B(#) cos(2r5)d. (3.26)
0 0
Kui kidiguvahe x=0, siis on detektorile langev intensiivsus
1(0) = 2/ B(v)dv. (3.27)
0

Asendame (3.27) valemisse (3.26) saame,
1

I(x) = 5[(0) + /000 B(7) cos(2mvx)dp, (3.28)
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mis kirjeldab valguskiirguse interferentsi. Esimene liidetav on valgusallika
poolt kiiratav intensiivsus I, kui tuua see teisele poole vordusmaérki saame
interferogrammi funktsiooni soltuvalt kdiguvahest, I(x) — I = F(x).

Flz) = /0 " B(0) cos(2rim)di (3.29)

Antud valem néitab, et interferogrammi soltuvust spektrist kirjeldab téapselt
Fourie koosinusteisendus. Avaldades valemist (3.29) spektri soltuvuse laine-
pikkusest saame,

B(v) = 4/000 F(z) cos(2mvx)d(x) (3.30)

Selles t60s kasutati spektri arvutamiseks spektromeeter Vertex 80v tarkva-
ra. Suhtelise ldbilaskvusspektri saamiseks tuli moota etaloni (Si) ja objekti
(SiGr) voimsusspekter ning need omavahel jagada,

Top; (V)
Trer(#)

Trel(ﬁ> = (331)

kus 7, on suhtelise labilaskvuse spekter, T,,; on objekti voimsusspekter ja
T,cr on etaloni voimsusspekter.

3.2.3 Spektromeeter Vertex80v

Koik mootmised selles t06s on tehtud spektromeetril Vertex80v, millega on
voimalik moota spektraalvahemikus 10 cm™—t — 50000 cm ™!, Antud t66s on
tehtud koik mootmised kaug-infrapuna piirkonnas 10 cm ™ —1 000 cm™!. Ver-
tex80v optiline skeem on esitatud joonisel (3.2.3). T66pohimote sarnaneb
Michelsoni interferomeetrile. Erinevate vahemike mootmiseks kasutatakse eri-
nevaid kiirgusallikaid, kiirtejagajaid ja detektoreid ning vajadusel muudetak-
se peeglite asendit allikate iimber. Erinevustena Michelsoni interferomeetrist
voib vilja tuua, et Vertex80v koondavad kiiri aluminiseeritud paraboolsed
peeglid. Lisaks on asetatud liikuva peegli ette lisapeegel, et parandada lii-
kuva peegli mittelineaarsest liikumisest tingitud vigu. Peeglid mis suunavad
objekti ldbinud kiired bolomeetrisse on kaetud ohukese kulla kihiga, et vi-
hendada voimalikke kadusid peegeldumisest.
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Joonis 3.3: Spektromeeter Vertex80v optiline skeem. MIR — keskinfrapuna-
se kiirguse allikas, APT — apertuuri ketas, mis mééirab valguslaigu suuruse
objekti peal, BMS — kiirtejagaja, D2 — vahetatava detektori asukoht, X2 —
bolomeetri asukoht, Sample Position ja seda iibritsev ruum — objektikamber.

Jargnevalt on kirjeldatud t66s kasutatavaid kiirtejagajaid ja detektoreid,
kiirgusallikat ja kriiostaat:

1. Kiirgusallikas

(a) Globar (inglise keeles glow - helendama ja bar latt)- U-kujuline ré-
nikarbiidist kesk-infrapunakiirguse allikas (MIR), mille kiirgusjao-
tus vastab Plancki jaotusele. T66s kasutatav globar asub joonisel
3.2.3 seal, kus on kirjutatud MIR.

2. Kiirtejagajad
To6s kasutatavad kiirtejagajad on ohukesed kiled, valmistatud poliie-
tiileentereftalaadist (PET), mille {iheks kaubanduslikuks nimetuseks on
Mylar. Kuna erineva paksusega kiledel on interferentsist tingitud pee-
gelduse miinimumid eri lainepikkustel ja nad neelavad elektromagnet-
kiirust erinevates vahemikes, siis on vajalik parema mootmistulemuse
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saamiseks kasutada erinevaid kiirtejagajaid ja nende spektrid pérast
kokku liita. Erineva paksusega PET kilesid libinud energia soltuvus
lainearvust on esitatud joonisel 2.

6 micron 23 micron

50 micron

12 micron

500 400 300 200 100 0

Joonis 3.4: Erineva paksusega Mylar kiirtegajajat 1dbinud energia (vertikaal-
teljel) soltuvus lainearvust (horisontaalteljel) [14].

(a) Mylar 6 um, toovahemikuga 30 cm™" — 680 cm™! .
(b) Mylar 50 pym, té6vahemikuga 10cm™ — 60 cm™ .

3. Optiline heeliumi ldbivoolu kriiostaat KONTI-Cryostat-Spektra-
A
Objektide hoidmiseks ja jahutamiseks kasutati KONTI-Cryostat-Spektra-
A. Kriiostaati jahutatakse vedela heeliumi ldbivooluga. Antud kriio-
staadiga on voimalik teha mootmisi temperatuurivahemikus 4.5 K kuni
325 K. T66s kasutatud objekt oli jahutatud kiilma sorme abil 20 K ja
asus vaakumis olles eraldatud spektromeetri objektikambrist akende-
ga. Kéesolevas t60s kasutati poliipropiileen ((Cs Hg),) aknaid, mille
kasulik lainearvu vahemik, kus aken laseb enamuse temale langevast
valgusest 1ibi on 10 cm!® - 1 000 em! ning libilaskvus T on 93%. T66s
kasutati kriiostaadiga koos jargmisi seadmeid:

(a) Temperatuurikontroller CryoVac TIC 304-MA, mis reguleeris tem-
peratuuri ja heeliumi labivoolu.

(b) Berger Lahr samm-mootor koos TwinLine TLC 411 kontrolleriga,
mis liigutas objektihoidjat etaloni ja objekti vahel.

(¢) Turbomolekulaarpump, mis hoidis kriiostaadi objektikabris vaa-
kumit.
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4. Detektorid
Detektori tundlikkust hinnatakse dektektiivsusele vastava voimsuse jér-
gi. Detektiivsus on defineeritud jérgnevalt

VS
D= Y20 (3.32)
NEP
kus Sp on detektori pindala cm? —s, NEP (noise equivalent power)

on miirale vastav voimsuse, mis on defineeritud valemiga

¢
VATY
S

kus ¢ on kiirguse voimsus, A f on elektriline ribalaius, % on signaali ja
miira suhe. Detektiivsust D* mootiihik on §7 v Hz ja NEP mootiihikuks

on W+v/Hz. Antud t66s on kasutatud Si bolomeetrit, mis méodab Si ta-
kistuse muutust, mis on pohjustatud pealelangenud kiirguse neeldumi-
sest tekkinud temperatuurimuutustest elemendis. Uuritava spektriosa
parema mootmistulemuse saamiseks on kasutusel kaks filtrit. Esimene
filter (F1) on tehtud 4,6 mikromeetrisest poliietiileenist, mille peale on
puistatud 5-10 pum teemandi puru. F1 loikab dra spektriosa, mis on
korgemal, kui 800 cm™*. Teine filter (F2) on tehtud 0.8 mm kvartsist,
mille peale on puistatud granaati (A3Bs(Si0y)s, kus A on Ca, My,
Fe*T voi Mn ning B on Al, Fe3™, Mn3T, V3% voi Cr®T). F2 loikab
dra spektriosa, mis on korgemal, kui 100 ¢cm™!. Filtri tipne pohimo-
te seisneb selles, et loigates dra ebavajaliku spektriosa, langeb vihem
valgust bolomeetrile, mille tottu ta soojeneb vihem ning seetottu on ra-
nikristalli takistus suurem. Suurema takistusega on takistuse muutused
suuremad ja detektor tundlikum.

NEP =

(3.33)

=]

(a) Si bolomeeter, toovahemikuga 8cm™ — 600cm™!, NEP < 10713
\/%’ jahutatud vedela heeliumiga (He) temperatuurini 4.2K, et
tosta bolomeetri tundlikust.
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Peatukk 4

Mootmiste tulemused ja
jareldused

4.1 Ranialusel grafeeni libilaskvusspektrid

Rénis voivad olla lisandid, mis muudavad réni elektrijuhtivust ja seega ka
optilist juhtivust. Kuna réni puhtus ei olnud tapselt teada, tegime labi-
laskvsuspektri mootmised temperatuuril 20 K, mille juures lisanditest tingi-
tud juhtivus on nulli 1dhedane. Vaadatakse kaug-infrapuna spektri piirkonda
0— 680 cm™, kus grafeeni omadused tulevad kdige paremini esile. Spektraal-
vahemikus 0 — 100 cm ™! kasutati Mylar50 kiirtejagajat koos filter F2-ga ja
piirkonnas 100—680 cm ™! kasutati Mylar6 kiirtejagajat koos filter F1-ga. Ku-
na tegemist on chukese plaadi mootmisega, tekib meile interferentsi spekter,
mis on tingitud mitmekordsetest sisepeegeldustest materjalis. Antud iner-
ferentsispektri saame &dra siluda kasutades Vertex80v mootmistel madalat
spektraalset lahutust. Kontrolliks, et antud madala resolutsiooniga moéotmine
annab meile oige ldbilaskvusspektri, kasutasime programmis Origin signaali
silmumise Savitzky-Golay meetodit interferentsispektri silumiseks. Moodetud
korge ja madala resolutsiooniga spektrid ning silutud interferentsispekter on
esitatud joonisel 4.1. Numbriliselt silutud ldbilaskvusspektrid langevad pea-
aegu taielikult kokku moodetud madala lahutusega spektritega, millest saab
jareldada, et madala lahutusega moodetud spektrid on oiged. Joonisel 4.1 on
selgesti ndha interferentsiribade erinevad asukohad, mis tuleneb raniplaatide
0.3-107% cm paksuse erinevusest. Riniplaadid on enne grafeeni peale panemist
lihvitud ja tihelt poolt poleeritud, mistottu voivad plaatide paksused erine-
da. Kuna interferents oleneb lainepikkusest, mis on vorreldes paksusega viike
suurus, siis on viiksemadki paksuse erinevused kergesti interferentsispektri-
tes eristatavad. Madala lahutusega spektrite ldbilaskvuse nivoo korguse ja
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korge lahutusega interferentsiribade korguse erinevusest Si ja SiGr objektis
saame jareldada, et SiGr plaadil on grafeen.

Uheks peamiseks probleemiks lihenduse loomisel katse tulemustele oli see,
et rdniplaadid olid ainult iihelt poolt poleeritud. Poleerimata pinnalt toimub
hajumine, mille tugevus kasvab lainearvu (lainepikkuse) kasvades (véhene-
des). Antud hajumisest tingitud spektri muutust on eriti niha Si ja SiGr
madala resolutsiooniga labilaskvuse spektrist joonisel 4.2. Kui objektid olek-
sid poleeritud molemalt poolt, siis labilaskvusspektrid peaksid olema iihtlasel
nivool, kdrgustel, mis on miiratud vahemikus 24 — 50 cm ™.

Peatiikis 4.1.4 esitatud teoreetiline lahendus moodetud spektritele on esi-
tatud joonisel 4.3 allpool 100 cm™! | kus hajumine peaks kdige vihem moju
avaldama. Moodetud ja lahendatud suhteline ldbilaskvusspekter ei lange va-

1.0 T T T T T T 177 T T T T rrr T T T T T T T T[T T T T T T T T[T T I T I T [TTTTITTITIT[ITITIT
0.9 -
0.8 -
— 0.7 -
\8/ -
}\—/ 0.6 = T N gy I S
(g — BN N P ™~
S 05
X
& |
T 04- yvvu UJU/\W)
2 ]
— 0.3 4%—Si, T=20K, Lahutus=0.5cm”
41— SiGr, T=20K, Lahutus=0.5 cm' —— Silutud Si, T=20K
0.24----si, T=20K, Lahutus=3 cm”" —— Silutud SiGr, T=20K
1----SiGr, T=20K, Lahutus=3 cm”
0.1 T T T T T ‘\\\\\\\\‘\\\\\\\\‘\\\\\\\\‘\HH\\\‘\HHH\‘HHHH‘HHHTF‘
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Lainearv ( cm'1)

Joonis 4.1: Moodetud Si ja SiGr ldbilaskvusspekter korge ja madala lahutuse-
ga temperatuuril 20 K. Lisaks Savitzky-Golay meetodiga numbriliselt silutud
korge lahutusega spektrid. Joonisel kujutatud punased jooned - réni plaat,
mustad jooned - grafeen rini alusel.
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ga tipselt kokku. See on tingitud peamiselt eelnevalt seletatud hajumisest
poleerimata ranipinnal ja selle peatiiki 1opus lahti seletatud metallvore inter-
ferentsist, mis ilmneb grafeenis.

Hajumisefektide viljataandamiseks jagame moodetud ranialusel grafeeni
labilaskvusspektri moodetud réni ldbilaskvusspektriga. Joonisel 4.4 on too-
dud vélja moodetud suhteline grafeeni labilaskvus Tq,si/ Ty ja modelleeritud
labilaskvuste suhe. Vordluseks on toodud eksperimentaalne suhteline spek-
ter, mis on moddetud sarnase aine peal [11|. Nagu jéreldub, langevad modde-
tud ja arvutatud tulemused kokku 200 cm~" ja 450 cm ™! vahel. Ule 450 cm ™!
liheb moddetud ldbilaskvus suuremaks, kui ldhendatud spektril. Antud eri-
nevus on toen#oliselt tingitud miira suurenemisest, mis tulenes filter F1 ja
Mylar6 toovahemiku lopule lahenemisest. Mylar6-1 on labilaskvuse miinimum
560 cm ™!, joonis 2. Allpool 200 cm™" touseb libilaskvus jirsult iiles, mis on
toendoliselt tingitud ebakvaliteetsest grafeeni kilest. Voimalik seletus on, et

0.65
0.60
0.55 - Vi
0.50 -
0.45 -
0.40 -

0.35

Labilaskvus (T(w))

0.30 ] — Si, T=20K, Lahutus=3 cm” -
| —— SiGr, T=20K, Lahutus=3 cm’ Vol
0.25 - \J

0.20 ‘ \ \ \ \ \ \
20 100 200 300 400 500 600

Lainearv (cm’)

Joonis 4.2: Moodetud Si ja SiGr labilaskvusspekter madala lahutusega tem-
peratuuril 20K.
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grafeeni kile ei ole pidev ja moodustab saarekesi, millede vahel elektrijuh-
tivus puudub. Kuni teatud lainepikkuseni tekitab valguse elektrivili saare
peal juhtivusvoolu. Kui lainepikkus iiletab saare suuruse tekib olukord, kus
laengud ei saa liikuda elektrivilja mojul, sest saarekesed on eraldatud isolee-
rivate piludega. See pohjustab sagedusest soltuva takistuse jirsu kasvu laine-
pikkuse kasvades. Optikas pohjustab see peegelduse vihenemise ja ldbilask-
vuse kasvu madalatel sagedustel. Antud olukord on aluseks kaug-infrapuna
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0.7 4
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0.5 HH
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Joonis 4.3: Moodetud ja arvutatud Si ja SiGr ldbilaskvusspekter korge la-
hutusega temperatuuril 20 K.
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Joonis 4.4: Moddetud ja arvutatud SiGr/Si suhteline ldbilaskvusspekter 20
K juures ja artiklist [11] digitaliseeritud SiOGr/SiO suhteline ldbilaskvus.
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madalpaésfiltrite t66pohimottele. Metallilise kile 1dbilaskvus hakkab kasva-
ma, kui valguse lainepikkus iiletab juhtivate saarekeste 1dbimodtu [15]. See-
ga hinnanguliselt oleks grafeeni saarekeste 1dbimoot meie poolt uuritud kiles
(200 cm ™)' = 504 m. Spektriosa langus vahemikus 400 cm ™! kuni 200 cm™*
on tingitud Drude juhivusest, mille pohjustab peatiikis 2.2 rddgitud Fermi
nivoo nihkumine Diraci punktist.

4.2 Grafeeni optiliste omaduste maaramine

Kuna grafeen on eriline oma elektriliste omaduste poolest, siis antud peatiikis
iseloomustame grafeeni optilisi omadusi juhtivuse o(w) kaudu. Grafeeni mur-
dumisnéitaja on avaldatud valemiga (3.24) ja seos dielektrilise konstandiga
tuleneb valemist (1.15). Avaldame antud valemitest dielektrilise konstandi
reaal- ja imaginaarosa kasutades praktilisi {ihikuid,

2

w,
€1,Gr = —kQ +pI‘2’ (4_1)
w2l 600 1 1
D 2D
= — . 4.2
26 A hde, (1 e 14 e’“%'f“) (42)

Dielektriline konstant ja juhtivus on seotud omavahel valemitega (1.25)
ja (1.26). Grafeeni juhtivus on seega médratud jargmiste valemitega

w2l o 1 1
oL = P 4 22D — , 4.3
BETT60(R2 4 T2)  der \1 et 14 o (4:3)

02.Gr = 60(k52+F2>7 ( . )
kus I'g, = 95em™, wyg, = 20050cm™, dg, = 34 -107m ja o9y =~

6.08 - 107° Q7. Grafeeni arvutatud juhtivus on toodud vilja joonisel 4.5.
Nagu eelnevalt oli teada, siis grafeeni juhtivus on viga suur ja oy g, liheneb
70500 Q' em~!. Juhtivuse kiire kasv alates 200 cm™! suuremate lainepik-
kuste poole, seletab dra, miks labilaskvusspektris toimub suur langus allpool
200 cm™!. Nimelt ergastab siis elektromagnetkiirgus vabu laengukandjaid,
mis neelavad antud energia éra sellega, et hakkavad selle arvelt liikuma. An-
tud néhtust nimetatakse Drude neeldumiseks [11|. Kuna tsoon-tsoon iilemi-
nekud annavad panuse ainult juhtivuse reaalossa, valem (2.4), siis juhtivuse
imaginaarosa on méaratud Drude juhtivusega, mis meie mudelis on tempe-
ratuurist soltumatu.
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Ideaalse grafeenikile dielektrilise konstandi valemist (2.5), ja kasutades
valemit (1.25) jireldub, et téiusliku grafeeni sagedusest soltumatu juhti-
vus on ainult 1750 Q™' em™!. Kui meie poolt uuritud rénilusel grafeen oleks
pidev Kkile, siis alalisvooulu juhtivus tingituna Drude komponendist oleks
70500 Q2! em ™!, seega palju suurem kui grafeeni universaalne juhtivus, 1750 Q~! cm™!.
See tidhendab, et grafeeni juhtivus soltub viiga palju alusmaterjalist. Antud
alusmaterjalist tingitud lengukandjate arvu ja juhtivuse erinevusest on raagi-
tud artiklis [16]. Taiusliku grafeeni kile korral vaakumis saime, et ldbilaskvus
on sagedusest soltumatu, 97.7 %.

80000 . L . L . L . L . L
70000 —— Gr o (k), T=20K
1 —— Gr o (K), T=20K
60000 2
. | —— Gr o (k), T=300K
g 50000
T 4
g 40000 -
o
e |
>
> 30000 -
=
5 |
20000 -
10000
0 T T T T T T T T T T T
0 100 200 300 400 500 600

Lainearv (cm™)

Joonis 4.5: Grafeeni juhtivuse reaalosa, oy, ja imaginaarosa, oo, temperatuu-
ridel 20 ja 300 K.
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Kokkuvote

T66s naidati, et rénialusel grafeeni ldbilaskvuse mootmine kaug-infrapuna
piirkonnas on voimalik ja et infrapunaspektritest saab koostatatud mudeli
abil arvutada grafeeni optilised konstandid. T66s on seletatud lahti elektro-
nide kiitumine grafeenis, kui ohukeses kiles ja mitmekihilises siisteemis SiGr,
grafeen rdnialusel, ning nende kiitumistest tulenevad juhtivuse ja ldbilask-
vuse spektri muutused. Optilist 1dbilaskvut moodeti spektromeetriga Ver-
tex80v koos 4 K Si-bolomeetriga ja kriiostaadiga KONTI-Cryostat-Spektro-
A. Mootmised teostati temperatuuril 20 K, et viltida voimalikku Si ebapuh-
tusest tingitud juhtivust.

Peatiikis 2.2 on seletatud lahti grafeeni omapéirane valentstsooni ja juh-
tivustsooni kokkusaamine Fermi nivool ning on esitatud valemid taiusliku
grafeeni dielektrilise konstandi leidmiseks. Peatiikkides 4.1.1 kuni 4.1.3 on
seletatud lahti valguse levimine keskkonadede vahel ja mitmekordsetest si-
sepeegeldusest tingitud ldbilaskvuse ja peegelduse muutused. Peatiikis 4.1.4
voetakse kokku eelnevad seaduspérasused grafeenile ja rénile ning esitatakse
rénialusel grafeeni lébilaskvusspektri leidmiseks vajalikud valemid. Viimases
peatiikis 5 esitatakse moodetud spektrid koos jargmiste jareldustega:

e Mitmekihilise struktuuri labilaskvust mootes korge lahutusega saame
interferentsispektri, mille interferentsiribad voib alla suruda mootes
madala lahutusega.

e Kuna katseobjektidel oli iiks réni pool poleerimata, siis tekkis seal di-
fuusne peegeldus mille tottu ei saanud ldhendada Si ja SiGr absoluut-
seid labilasvkusspektreid.

e Kiesolevas katses moodetud grafeeni suhtelise ldbilaskvusspektri, joo-
nisel 4.4, tous 200 cm ™! viiiksemate lainearvude poole ja korvalekaldu-
mine Drude-tiiiipi juhtivusest on tingitud toenaoliselt piludest grafeeni
kiles, voi mittehomogeensustest alusmaterjalis.

e Grafeeni head elektrilised omadused on tingitud ta erilisest Fermi pin-
nast ja alusmaterjali poolt pohjustatud Fermi nivoo nihkumisest Diraci
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punktist.

Meie ranialusel grafeeni optiline mudel ei seleta grafeeni madalsagedusliku
juhtivuse korvalekaldumist Drude mudelist, mis avaldub grafeeni kile optilise
libilaskvuse kiire lihenemisega iihele allpool 200 cm ™!, joonis 4.4. Et puudusi
oli ka mootmismetoodikas, siis esitan tdpsemate mootetulemuste saamiseks
ja katse edasiseks arendamiseks jargmised ettepanekud:

e Grafeeni alused peavad olema molemalt poolt poleeritud, et valtida val-
guse hajumist, mis vihendab optiliste konstantide madramise tapsust.

e Grafeeni sadestamise voi iilekandmise meetodit tuleb taiustada. Halb
juhtivus voib olla tingitud katkevustes grafeeni kiles.

e Kuna grafeeni omadused olenevad alusmaterjalist, siis oleks huvitav
uurida erinevate alusmaterjalidega grafeeni juhtivust.

e Antud lainearvu piirkonna 0—600 cm ™! iilemises otsas parema tulemuse
saamiseks peaks kasutama veel kolmandat Vertex 80v kiirtejagajat.
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Summary

The subject of this thesis is "Optical properties of graphene in far infra-
red" and it is written in Estonian.

World’s rapid development has created a need to develop stronger ma-
terials with better electrical properties. Few atoms thick graphene was first
separated from graphite in 2004 by Andre Geim and Konstantin Novoselov
who were honored with Nobel Prize in Physics in 2010. At first scientists
thought that this kind of material cannot exist because of its thermodyna-
mical unstability. Thorough research showed that two-dimensional materials
can exist if they deform to the third dimension. The cause of Tartu Uni-
versity Physics Institute film laboratory research to graphene chemical vapor
deposition process (CVD) to make large scale graphene sheets (LSG) and the
Terahertz spectroscopy laboratory in National Institute of Chemical Physics
and Biophysics appropriate equipment to determine the optical properties
and quality of this material, is why I chose this subject for my thesis.

The aim of this work is to determine the optical properties of produced
LSG deviation from perfect graphene film by measuring the transmission
of graphene (Gr) on silicon (Si). Because of graphene’s interesting electrical
properties the primary aim is to determine the optical conductivity of Gr on
Si.

The transmission measurements were conducted with using a Fourier’
spectrometer Vertex 80v and cryostat KONTI-Cryostat-Spektro-A. The ob-
ject was cooled to temperature 20 K to eliminate possible impurities of silicon
on its conductance. For separating the Gr spectrum from SiGr we had to me-
asure both Si and SiGr transmission spectra and divide the former by the
latter to get relative transmission.

The relative transmission spectrum was modeled with the program Ref-
Fit and our own theoretical equations in Wolfram Mathematica where we
could find optical constants and parameters. In addition we compared our
measurements with the far infrared spectrum from the paper [11].

The following conclusions can be made, based on our experiment:

e When measuring the transmission of a multilayer structure with high
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resolution, the result is an interference spectrum. When the interference
fringes are smoothed out the spectrum is identical to a spectrum that
is measured with a suitably low resolution.

As the samples in this work were polished only on one side, we could not
compare the absolute spectra of Si and SiGr to the theoretical spectra.

In figure 4.4 the deviation of our relative transmission from theoretical
under 200cm ™! wavelengths is likely caused of slits in the graphene
sheet.

The good electrical properties of graphene are due to the unusual shape
of the Fermi surface and secondly from the substrate material that shifts
the Fermi level away from the Dirac point.
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