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Определение оптических параметров пленок ниобата лития 
методом спектрофотометрии
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Аннотация. Высокочастотным магнетронным распылением мишени синтезированы пленки ниобата лития 
на кремниевых подложках. Полученные таким образом пленки представляли слой поликристаллического 
ниобата лития. Методом спектрофотометрии получены спектральные зависимости коэффициентов отра-
жения в диапазоне длин волн 300—700 нм при малых углах падения. Угловые зависимости отражения света 
при p− и s−поляризациях измерены для дискретного набора длин волн от 300 до 700 нм с шагом по длинам 
волн 50 нм, а по углам с шагом 1°. Значения показателей преломления, толщины пленок и коэффициентов 
экстинкции определены с использованием численного метода решения обратных задач. В качестве модели 
оптической системы выбрана модель однослойной изотропной поглощающей пленки на полубесконечной 
поглощающей подложке с резкой границей раздела. Начальные приближения для решения обратных задач 
найдены с применением методик, основанных на определении положения интерференционных экстремумов 
на спектрально−угловых зависимостях отражения. Обнаружено, что значения показателей преломления 
пленки отличаются от значений, характерных для монокристаллического LiNbO3. Последние получены как 
из справочной литературы, так и путем измерений прямым гониометрическим методом показателей пре-
ломления аттестованного стандартного образца предприятия, изготовленного из монокристалла LiNbO3. 
Проведены дополнительные исследования образцов методами рентгенодифракционного анализа и скани-
рующей зондовой микроскопии. Показано, что причинами отклонений значений показателей преломления 
являются неоднородность пленки, наличие второй фазы и разупорядочение структуры. Включения второй 
фазы в виде кристаллитов наблюдаются с преимущественной ориентацией вдоль оси Z.

Ключевые слова: ниобат лития, пленки, спектрофотометрия отражения, показатель преломления, коэф-
фициент экстинкции, дисперсия

Введение

Ниобат лития — известный пьезо− и сегнетоэ-
лектрический материал, широко используемый в 
различных областях оптоэлектроники, лазерной 
техники и нелинейной оптики [1, 2]. В настоящее 
время новыми перспективными направлениями 
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применения ниобата лития являются нанооптика и 
нанофотоника, в частности градиентная наноопти-
ка с использованием слоев ниобата лития. На базе 
таких слоистых структур возможно создание новой 
оптической техники: зеркал, фильтров, устройств 
с отрицательным коэффициентом преломления 
для управления излучением в терагерцовом и ви-
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димом диапазонах, лазерных резонаторов и т. д. 
[3, 4]. Однако получение слоистых структур с высо-
кой однородностью состава и свойств или с заданным 
их градиентом является сложной задачей. Авторами 
работы [3] показано, что наиболее целесообразным 
для получения слоистых структур является метод 
импульсного (высокочастотного) реакционного маг-
нетронного распыления, так как он обеспечивает 
выпуск высококачественной оптической продукции, 
соответствующей высоким требованиям по устой-
чивости к внешним воздействиям. Благодаря своим 
электрооптическим свойствам слой ниобата лития 
может играть в устройствах градиентной наноопти-
ки роль подстроечного элемента, необходимого для 
обеспечения прецизионности работы градиентной 
структуры [4]. Приборы, изготовленные на основе 
градиентной нанооптики, компактны, высокомо-
бильны и удобны в применении.

Важнейшей задачей при исследовании таких 
структур является определение наиболее информа-
тивных параметров для описания их свойств: тол-
щины d, показателя преломления n и коэффициента 
экстинкции k. Однако эти параметры очень сильно 
зависят от ряда таких факторов, как условия полу-
чения подложки и пленки, однородность подложки и 
ее собственные оптические свойства, однородность 
полученных пленок и внешние воздействия на го-
товую структуру [5—9]. Известно, что отклонение 
соотношения [Li]/[Nb] от стехиометрического оказы-
вает существенное влияние на физические свойства 
ниобата лития [10, 11].

По мере развития технологий получения слои-
стых тонкопленочных структур проблема раз-
работки неразрушающих комплексных методов 
измерения свойств структур продолжает оста-
ваться актуальной. Фундаментальные подходы 
к определению параметров слоистых тонкопленоч-
ных структур принципиально отличаются от опре-
деления оптических параметров объемных материа-
лов. Для определения оптических параметров пле-
нок, как правило, используют метод эллипсометрии 
— оптический метод, основанный на анализе со-
стояния поляризации отраженного от образца света. 
В настоящее время существенно возросли возмож-
ности другого неразрушающего оптического метода 
— многоугловой спектрофотометрии отражения 
[12, 13]. С помощью специальных приставок к спек-
трофотометрам возможно определение спектраль-
ных и угловых (от угла падения) зависимостей коэф-
фициентов отражения при заданной поляризации 
падающего света. 

Цель работы — определение оптических харак-
теристик (показателя преломления, коэффициента 
экстинкции) и толщины тонких пленок ниобата ли-
тия, полученных высокочастотным магнетронным 
распылением.

Образцы и методы исследования

Образцы слоистых структур ниобата лития 
LiNbO3 на подложках из пластин монокристал-
лического кремния с ориентацией (001) синтези-
ровали методом высокочастотного магнетронного 
распыления в вакуумной технологической камере 
SUNPLA 40TM при температуре 575 °С [14]. Про-
цесс синтеза проходил в среде аргона и кислорода 
(Ar/O = 1) при давлении 0,5 Па, мощности магне-
трона 60 Вт, во внешнем электромагнитном поле с 
напряженностью 100 В (~7 В/см). Кремниевые под-
ложки предварительно очищали ионной пушкой 
в течение 5 мин. Ионную пушку применяли для 
удаления только органических примесей с поверх-
ности подложки без стравливания оксидного слоя. 
При распылении в качестве мишени использовали 
пластину ниобата лития Z−среза, закрепленную 
на медном основании. Полученная таким образом 
пленка представляла слой поликристаллического 
ниобата лития. 

Для определения оптических параметров плен-
ки был выбран типичный образец, на котором про-
водили все измерения. 

Измерения спектров отражения и их угловых 
зависимостей выполняли в аккредитованной ис-
пытательной лаборатории «Монокристаллы и за-
готовки на их основе» НИТУ «МИСиС» на спектро-
фотометре Cary 5000 фирмы Agilent Technologies 
с автоматической универсальной измерительной 
приставкой UMA (Universal Measurement Accessory). 
В приставке UMA реализована схема, состоящая 
из неподвижного источника света, предметного 
столика, вращающегося на 360°, и независимого де-
тектора, перемещающегося вокруг предметного сто-
лика в горизонтальной плоскости в диапазоне углов 
10—350°. Эта приставка предназначена для изме-
рений в неполяризованном свете в спектральной 
области 190—2800 нм пропускания при углах паде-
ния света 0—85° и зеркального отражения в диапа-
зоне углов падения 5—85° с минимальным шагом 
0,02°. Возможна работа при s− и p−поляризации 
падающего света в интервале длин волн 250—
2500 нм. 

Спектры отражения R подложек и пленок нио-
бата лития на подложках регистрировали в диапазо-
не длин волн 200—1000 нм с шагом 50 нм при разных 
углах падения с шагом 1° при s− и p−поляризации 
света (Rs и Rp соответственно), а также в неполяри-
зованном свете при малых углах падения. 

Топографию пленок LiNbO3 визуализировали 
с помощью сканирующего зондового микроскопа 
MFP−3D Stand Alone (Asylum Research, USA) в по-
луконтактной моде (AC Air topography) с примене-
нием кантилевера Asyelec−01 (резонансная частота 
70 кГц, жесткость k = 2 Н/м). 
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Рентгенодифракционный фазовый анализ вы-
полнен на рентгеновском дифрактометре Bruker D8 
Discover (Германия). Излучение — CuKα, режим 
съемки 40 кВ × 40 мА.

Результаты и их обсуждение

Для оценки показателей преломления и толщи-
ны пленок использовали метод отражения при двух 
углах падения [15]. 

Этот метод применим только в спектральной 
области, где пленка прозрачна, или ее поглощение 
настолько мало, что им можно пренебречь. Для вы-
явления этой области получены спектральные за-
висимости отражения пленки и подложки при угле 
падения неполяризованного света 6° (рис. 1). 

Вид спектральных зависимостей (см. рис. 1) 
свидетельствует о том, что в исследованном диапа-

зоне длин волн в пленках наблюдается поглощение, 
увеличивающееся при уменьшении длины волны. 
На спектре отражения образца (кривая 2) хорошо 
видны интерференционные экстремумы, связан-
ные с интерференцией двух лучей, отраженных от 
границ раздела среда—пленка и пленка—подложка. 
На спектре отражения кремния (кривая 1) проявля-
ются полосы поглощения, соответствующие прямым 
межзонным переходам [16].

Признак, который указывает на наличие по-
глощения в пленках, — коэффициент отражения 
в интерференционном максимуме. В случае, если 
пленка прозрачна, коэффициент отражения в ин-
терференционном максимуме достигает значения, 
характерного для подложки. Чем выше поглощение 
в пленке, тем больше разница между коэффициен-
том отражения в максимуме интерференции плен-
ки и соответствующим коэффициентом отражения 
подложки при той же длине волны. Результаты, 
представленные на рис. 1, свидетельствуют, что ме-
тод отражения при двух углах падения применим 
только при длинах волн свыше 500 нм, так как здесь 
поглощение минимально.

Для оценки показателя преломления нанесен-
ного слоя использовали спектральные зависимости 
отражения света, полученные при двух различных 
углах падения неполяризованного света: при ϕ1 = 6° 
и ϕ2 = 20° (рис. 2). На полученных спектрах отра-
жения выбирают λϕ1 и λϕ2 — длины волн, соответ-
ствующие одному и тому же интерференционному 
экстремуму при углах падения ϕ1 и ϕ2 соответствен-
но, и определяют показатель преломления пленки 
по формуле [15]

 

 (1)

где n0 — показатель преломления среды, в рассма-
триваемом случае воздуха, n0 = 1; β — коэффициент, 
который определяется соотношением 

  (2)

Рассчитанные по формуле (1) значения показа-
телей преломления пленки n представлены ниже:

λϕ1, нм (6°) λϕ2, нм (20°) n
    543,62 539,25 2,58 ± 0,01
    708,83 700,12 2,09 ± 0,01

Оптическую толщину пленки dn рассчитывали 
по положению соседних интерференционных макси-
мумов λ1 и λ2 при одном (малом) угле падения света 
по формуле [15]

 
 (3)

Рис. 1. Спектральные зависимости отражения чистой под-
ложки Si (1) и пленки LiNbO3 на Si (2) при угле падения 6°

Fig. 1. Spectral dependences of reflectance for (1) pure Si 
substrate and (2) LiNbO3 film on Si for 6° incidence angle

Рис. 2. Спектральные зависимости отражения неполяризо-
ванного света при двух углах падения:
1 — 6°; 2 — 20° для образца пленки LiNbO3

Fig. 2. Spectral dependences of unpolarized light reflectance for 
two incidence angles:
(1) 6°; (2) 20° for LiNbO3 film specimen
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Толщина пленки, оцененная путем деления 
оптической толщины dn на величину показателя 
преломления n составила 250 ± 30 нм. 

К сожалению, для данной методики характерна 
значительная чувствительность величин показате-
лей преломления к точности определения длин волн 
в экстремумах. Таким образом, данная методика 
пригодна только для предварительных оценок по-
казателей преломления, приемлемых для выбора 
начальных приближений или интервалов поиска 
при решении обратных задач.

Полученные оценочные значения показателей 
преломления и толщин пленки, были использованы 
в качестве начальных условий для решения обрат-
ных задач. Так как пленка является поглощающей 
(см. рис. 1), то в качестве модели оптической систе-
мы была выбрана модель однослойной изотропной 
поглощающей пленки на полубесконечной по-
глощающей подложке с резкой границей раздела 
(рис. 3). 

Это наиболее простая модель, которую можно 
построить на основе имеющихся сведений о мате-
риале пленки.

Исследуемая структура, схематично пред-
ставленная на рис. 3, характеризуется следующими 
параметрами: угол падения света на образец; по-
казатели преломления среды, пленки и подложки; 
коэффициенты экстинкции пленки и подложки; 
толщина пленки.

Для поглощающих сред введены комплексные 
показатели преломления N1 = n1 − ik1, N2 = n2 − ik2. 
Используя комплексные показатели преломления, 
можно рассчитать косинусы комплексных углов 
преломления и комплексную фазовую толщину 
пленки по формулам [17]

  

  (4)

Коэффициенты Френеля для границы разде-
ла пленка—среда (r1p и r1s) и для границы раздела 
пленка—подложка (r2p и r2s) вычисляют следующим 
образом [17, 18]: 

 

   

  (5)

В принятой оптической модели коэффициенты 
отражения для p− и s−поляризаций определяют по 
формулам [17, 18]

   

 (6)

Показатели преломления, коэффициенты экс-
тинкции и толщину пленки с большей точностью 
можно определить из угловых зависимостей Rp и 
Rs путем решения обратных задач, состоящих в 
минимизации целевой функции s, описывающей от-
клонение расчетных и экспериментальных угловых 
зависимостей по формуле

 
 (7)

где L — число углов падения; Rpie, Rsie — экспери-
ментальные значения Rp и Rs соответственно; Rpic, 
Rsic — соответствующие расчетные значения, вы-
численные по формулам (6).

Метод решения обратных задач, использован-
ный в данной работе, — прямой сеточный поиск 
по многомерной сетке [19]. При поиске минимума 
предусмотрено сжатие интервалов поиска вокруг 
точки с наименьшим значением среднеквадрати-
ческого отклонения MSE (mean square error). Этот 
метод выбран в связи с его надежностью и высокой 
вероятностью достижения глобального экстремума. 
Искомые параметры — показатели преломления, 
коэффициенты экстинкции пленки и толщина плен-
ки. Начальные интервалы для решения обратных 
задач брали на основе величин n1 и d1, полученных 
спектрофотометрическими методами. Оптические 
константы кремния брали из работы [20]. 

Критерием качества совпадения расчетных и 
экспериментальных угловых зависимостей Rp и Rs 

Рис. 3. Модель системы пленка—подложка: 
n0, n1, n2 — показатели преломления воздуха, пленки и 
подложки соответственно; θ0 — угол падения света; θ1, θ2 
— углы преломления света; k1, k2 — коэффициенты экс-
тинкции пленки и подложки; d1 — толщина пленки

Fig. 3. Film/substrate system model: 
(n0, n1, n2) refractive indices of air, film and substrate, 
respectively; (θ0) light incidence angle; (θ1 and θ2) light 
refraction angles; (k1 and k2) extinction coefficients of film 
and substrate, respectively; (d1) film thickness



 111

служили величины среднеквадратического откло-
нения MSE:

 
 (8)

Полученные величины MSE принимали значе-
ния от 0,08 до 0,008 и уменьшались при увеличении 
длины волны. Это связано, по−видимому, с уменьше-
нием шумов в исходных спектрах отражения. 

Толщина пленки, полученная методом обрат-
ных задач, составила 230 ± 30 нм.

Дисперсионная зависимость показателя пре-
ломления пленки LiNbO3, полученная методом ре-
шения обратных задач, представлена на рис. 4 и в 
таблице. 

Значения полученных показателей преломле-
ния сопоставлены со справочными данными [20] и с 
результатами измерений аттестованного стандарт-
ного образца предприятия (СОП) из монокристал-
лического ниобата лития. Измерения выполняли на 
поверенном гониометре−спектрометре ГС−2 в соот-
ветствии с аттестованной методикой выполнения 
измерений показателя преломления в видимой обла-
сти спектра методом призмы (Свидетельство об атте-
стации 1/99 выдано ГНМЦ ВНИИОФИ). Результаты 
гониометрических измерений и справочные данные 
[20] практически совпадают. Дисперсионные зависи-
мости показателя преломления пленки и обыкновен-
ного показателя преломления монокристаллическо-
го LiNbO3 близки как по общему характеру зависи-
мости, так и по значениям показателей преломления. 
В ближнем спектральном ультрафиолетовом диапа-
зоне расчетные значения показателей преломления 
пленки превышают экспериментальные значения 
No монокристалла на ~0,1, а в видимом диапазоне — 
на ~0,03. Причины, обуславливающие полученные 
отклонения значений показателей преломления, 
требуют дополнительных исследований. 

Расчетный спектр коэффициента экстинкции 
пленки в диапазоне длин волн 300—700 нм, зна-
чительно (в десятки раз) превышает значения ko и 
ke монокристалла LiNbO3, которые пренебрежимо 
малы [20]. Полученные коэффициенты экстинкции 
пленки следует рассматривать как качественные. 
Резкое увеличение значений коэффициента экс-
тинкции в пленке происходит во всем исследованном 
спектральном диапазоне. Это может свидетельство-
вать о структурной разупорядоченности компонен-
та, отвечающего за световые потери (поглощение и 
рассеяние) в пленке. Имеющиеся на сегодняшний 
момент результаты исследований пленок ниобата 
лития не позволяют точно определить этот компо-
нент. Кроме того, полученные значения k1, вероят-
но, содержат в себе составляющую, связанную не 
только с фундаментальным поглощением в мате-
риале, но и с рассеянием на границах кристаллитов. 
Определяемые из спектрофотометрических данных 
экстинкции всегда обусловлены влиянием истинного 
поглощения и рассеяния.

Для более глубокого понимания структуры 
пленок LiNbO3 проведены дополнительные исследо-
вания образцов методами рентгенодифракционного 
анализа и сканирующей зондовой микроскопии.

На рис. 5 показано изображение поверхности 
пленки, полученное с помощью атомно−силового 
микроскопа в контактном режиме (рис. 5, а), и про-

Значения показателей преломления 
ниобата лития, полученные разными методами 

на образцах разного типа
[Lithium niobate refractive index obtained by 

different methods for different types of specimens]

λ, нм

Пленка Монокристалл 
Обратные 

задачи
Прямые измерения 

методом призмы
Литературный 
источник [20]

n No Ne No Ne

300 2,98 — — — —
350 2,71 — — — —
400 2,56 — — — —

447,1 — 2,3819 2,2904 — —
450 2,44 — — 2,378 2,277
465 — 2,3610 2,2624 — —

492,1 — 2,3461 2,2498 — —
500 2,34 — — 2,341 2,246
550 2,31 — — 2,3132 2,2237

587,5 — 2,3006 2,2113 2,3002 2,2146
600 2,32 — — 2,2967 2,2082
650 2,32 — — — —
678 — 2,2846 2,1923 — —
700 2,31 — — 2,2716 2,1874

Рис. 4. Дисперсионные зависимости показателя преломления 
пленки ( ) и монокристалла (1, 2, , ):
1, 2 — обыкновенный и необыкновенный показатель пре-
ломления соответственно [14]; 

,  — экспериментальные значения обыкновенного и 
необыкновенного показателей преломления, соответ-
ственно

Fig. 4. Dispersion dependences of refractive index for ( ) film 
and (1, 2, , ) single crystal:
(1 and 2) ordinary and extraordinary refractive indices, 
respectively [14]; (  and ) experimental ordinary and 
extraordinary refractive indices, respectively

МАТЕРИАЛОВЕДЕНИЕ И ТЕХНОЛОГИЯ. ДИЭЛЕКТРИКИ



112 Известия вузов. Материалы электронной техники. 2017. Т. 20, № 2     ISSN 1609–3577

Рис. 5. Изображение поверхности пленки LiNbO3 (а) и про-
филь ее сечения (б)

Fig. 5. (a) LiNbO3 film surface image and (б) profile

0

0

0.5

80 нм

20 нм

а

мкм0,5

мкм

филь сечения топографии поверхности, проведен-
ный в середине сканируемой области (рис. 5, б). 

Статистический анализ поверхности, сделан-
ный в программе обработки изображений Gwyddion, 

показал, что значение среднеквадратичной шерохо-
ватости (Rms) не превышает 8 нм. Полученное зна-
чение Rms довольно мало по сравнению с общей тол-
щиной пленки и не смогло бы вызвать наблюдаемые 
отклонения определяемых оптических параметров. 
Это же относится и к слою естественного оксида на 
кремнии, на поверхность которого наносили пленку. 
Таким образом, отклонения оптических параметров 
пленки LiNbO3 от значений, характерных для моно-
кристалла, должны быть связаны с особенностями 
состава и структуры пленки.

Рентгеновская дифрактограмма исследованной 
пленки (рис. 6) содержит рефлексы, характерные 
для ниобата лития и триниобата лития (LiNb3O8).

LiNb3O8 относится к моноклинному классу сим-
метрии, пространственная группа симметрии Р21/а 
[21], и, следовательно, характеризуется наличием 
трех показателей преломления, которые, в част-
ности, для длины волны λ = 633 нм составляют n1 =
= 2,28, n2 = 2,36, n3 = 2,4 [22]. Эти величины превы-
шают значения показателей преломления моно-
кристаллического LiNbO3 на этой же длине волны: 
No = 2,29 и Nе = 2,208 [22]. Полученные в нашей ра-
боте значения показателей преломления пленки, 
по−видимому, являются совокупностью показателей 
преломления указанных выше двух фаз.

Учитывая явное преобладание интенсивности 
отражения от плоскости (006), можно предположить, 
что кристаллиты в пленке обладают преимуще-
ственной ориентацией вдоль оси Z.

Это явление может сказаться на результате 
оптических исследований, так как при решении 
обратной задачи принималась модель изотропной 
пленки. 

Заключение

Методом магнетронного распыления получе-
ны поликристаллические пленки ниобата лития на 
кремниевой подложке. 

Измерены угловые зависимости коэффициен-
тов отражения пленок при s− и p−поляризациях 
падающего света на нескольких длинах волн. По 
измеренным угловым зависимостям отражения пу-
тем решения обратных задач рассчитаны толщина 
пленки и показатели преломления. Толщина пленки 
составила 230 ± 30 нм. Полученная расчетным путем 
дисперсионная зависимость показателя преломле-
ния пленок близка к дисперсионной зависимости 
обыкновенного показателя преломления монокри-
сталлического LiNbO3. В ближнем спектральном 
ультрафиолетовом диапазоне расчетные величи-
ны показателей преломления пленки превышают 
экспериментальные значения No монокристалла на 
~0,1, а в видимом диапазоне на ~0,03. Причинами от-
клонений являются разупорядочение структуры, 
обусловленное преимущественной ориентацией 
кристаллитов, и поглощение в пленке. 

Рис. 6. Рентгеновская дифрактограмма и результаты фазово-
го анализа пленки LiNbO3

Figure 6. X−ray diffraction pattern and phase analysis data for 
LiNbO3 film
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Determination of optical parameters of lithium niobate fi lms by srectrophotometry

N. S. Kozlova1,§, V. R. Shayapov2, E. V. Zabelina1, A. P. Kozlova1, R. N. Zhukov1, 
D. A. Kiselev1, M. D. Malinkovich1, M. I. Voronova1

1 National University of Science and Technology MISiS, 4 Leninsky Prospekt, Moscow 119049, Russia
2 Nikolaev Institute of Inorganic Chemistry SB RAS, 3 Acad. Lavrentiev Ave., Novosibirsk 630090, Russia

Abstract. Lithium niobate films on silicon substrates were synthesized by high−frequency magnetron sputtering of a tar-
get. The resultant film was a layer of polycrystalline lithium niobate. By the method of spectrophotometry we obtained the 
spectral dependences of the reflectance in the wavelength range 300—700 nm at small angles of incidence. The angular 
dependence of p− and s− polarized light were measured for a discrete set of wavelengths from 300 to 700 nm increments 
of wavelength 50 nm and increments for angles of 1°. The values of the refractive indicies, film thickness and extinction 
coefficients were determined using a numerical method for solving inverse problems. As the film is absorbing we accepted 
the simulation optical system as an isotropic monolayer absorbing film on a semi-infinite absorbing substrate with a sharp 
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interface. Initial approximation for the solution of inverse problems were defined by the methods based on the estimation 
of the interference extrema position in the reflection-angular spectra. Values of the refractive indicies of the film differ from 
the values typical for LiNbO3 single crystals obtained both from the reference literature, and by refractive indices direct 
goniometric method measurements of a certified standard enterprise sample (SES) made from a lithium niobate single 
crystal. We additionally studied the specimens with X−ray diffraction and scanning probe microscopy. These deviations are 
attributed to the film inhomogeneity, the presence of the second phase, and disordering of the structure. Inclusions of the 
second phase in the form of crystallites with a predominant orientation along the Z axis are observed.

Keywords: lithium niobate, films, reflection specrtophotometry, refractive index, extinction coefficient, dispersion
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