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RAMAN SPECTROSCOPY OF Ho-DOPED LITHIUM NIOBATE THIN 
FILMS 

Ho-doped lithium niobate (LN:Ho3+) thin films on sapphire substrates employing the 
Sol-Gel technique were synthesized. The Raman scattering mapping of the obtained 
LN:Ho3+ thin films were meticulously obtained through laser excitation at both 785 nm and 
532 nm wavelengths. For both cases, a homogeneous distribution of the crystal structure on 
the surface of the substrate were confirmed. In contrast, the case of 785 nm laser excitation, 
during the pumping of the films by the laser at 532 nm multiple additional forbidden 
Raman lines were present, which were attributed to luminescence of impurity ions.  
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Lithium niobate (LN) crystals, renowned for their exceptional nonlinear optical, 
electro-optical, piezoelectric, and photorefractive properties, stand as foundational 
materials in diverse fields of study and application. While they have long been 
utilized in frequency converters of laser radiation, electro-optical modulators, and 
holographic information recording media, LN crystals doped with rare earth ions 
represent a compelling frontier for modern compact devices. These materials 
exhibit immense potential as key components in infrared lasers, optical sensors, 
self-cooling systems, and radiation-balanced laser setups [1-5]. 

Nominally pure congruent composition LN films have been created by various 
techniques including vapor deposition [6], liquid phase epitaxy [7], laser deposition 
[8], molecular beam epitaxy [9] and sol-gel [10, 11]. 

In the current work we present results on synthesizing of Ho-doped LN 
alkoxides, growth of LN thin films doped with different concentration of Ho3+ ions 
by the Sol-Gel method, and the Raman study of the structure of obtained thin films. 

To prepare the initial Sol, niobium and lithium alkoxides were synthesized 
using 2-methoxyethanol, atomic lithium, and niobium chloride. The appropriate 
quantities of the resulting niobium and lithium alkoxides were then mixed to form 
a lithium niobate solution. This mixture was boiled until it reached the desired 
density and viscosity. Subsequently, holmium chloride was added in the calculated 
concentration. The final Sol was stored under a dry argon atmosphere to maintain 
its integrity.  

The prepared Sol was cast onto a pre-polished sapphire substrate with a 001 
crystallographic orientation and then spin-coated. As the Sol undergoes the spinning 
process, it absorbs moisture and converts into a gel. Subsequently, the drying 
process begins, resulting in the volatilization of residual organics. Once the organics 
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have fully volatilized, the thin film crystallizes into a solid layer. After one growth 
cycle, thin films approximately 70 nm thick were obtained. This procedure can be 
repeated multiple times to achieve thicker films. For studying the main physical 
properties, films with a thickness of 300 nm were created. 

Structural modifications of the obtained thin films were investigated using 
high resolution X-ray difraction and X-ray reciprocal space mapping methods.  

The films exhibit a strong crystallographic orientation perpendicular to the 
substrate surface. The X-ray diffraction analysis confirms the predominant alignment 
of the film's “c” axis, as evidenced by the intense (006) reflection peak. Reciprocal 
space mapping was performed near the symmetric (006) and asymmetric (018) 
Bragg reflections on the sapphire substrate. By comparing the maps from various 
independent Bragg reflections, the deformation matrix was resolved, and the lattice 
parameters of the resulting thin films were calculated.  

The analysis of these results leads to the conclusion that the obtained films 
are fully relaxed with respect to the sapphire substrates used. For LN:0.1mol%Ho3+ 
films, the lattice parameters “a” and “c” were measured to be 5.176±0.022 Å and 
13.8659±0.0081 Å, respectively. 

The further characterization of the obtained thin films was performed using 

the Raman spectroscopy, employing a confocal Raman microscope (LabRAM HR 
Evolution) with excitation wavelengths of 532 nm and 785 nm. Considering the 
geometric configuration of the thin films, Z(YY)Z, Z(YX)Z, Z(XX)Z, and Z(XY)Z 
measurement configurations were possible. At first the measurements were performed 
on bulk LN:0.1mol%Ho3+ crystal. Fig. 1 presents the Raman shift graphs of bulk 
LN:0.1mol%Ho3+ crystal, excited by a 785 nm laser. 

 

Fig. 1. Raman curves of bulk LN:0.1mol%Ho3+ crystal pumped by 785 nm laser and 
Z(YY)Z, Z(YX)Z, Z(XX)Z and Z(XY)Z measurement configurations 
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The Raman spectra obtained for the LN:0.1mol% Ho3+ films pumped by 785 
nm laser closely resembled those of bulk crystals on average. Remarkably, the 
spectra remained consistent despite variations in the polarization direction of the 
laser beam and the Raman signal, as well as the rotation of the sample around the 
normal to the film surface. Fig. 2 presents a representative Raman shift curve for 
the LN:0.1mol%Ho3+ film. 

One can observe the presence of the combined spectra consisting of A1(LO), 
E(TO) and some additional band modes. 

 

Fig. 2. Raman curves of LN:0.1 mol% Ho3+ thin film were obtained using a 785 nm laser. 
The propagation directions of both the laser beam and the Raman signal were aligned with 

the normal to the film surface 

This behavior of the Raman signal from the film under the study is likely 
due to the ambiguous designation of the crystallographic “a” and “b” directions, 
suggesting a mosaic distribution of crystal blocks in the “ab” plane of the film. 

Raman studies of thin films of LN:0.1 mol%Ho3+ were also carried out when 
pumped by a laser with a wavelength of 532 nm. While employing a 532 nm laser 
unveiled additional forbidden lines (Fig.3), reminiscent of behaviors observed in 

was bulk LN:Ho crystals [12].  

These supplementary lines were attributed to luminescence induced by 
excitation at 532 nm. Leveraging data from anti-Stokes Raman lines facilitated the 
disentanglement of luminescence spectra from the investigated samples.  

Additionally, Raman mapping of the LN:0.1 mol%Ho3+ film surface was 
conducted over a 20x20 μm² area using both 532 nm and 785 nm laser excitations. 
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Surface scanning affirmed the uniformity of both structure and luminescence 
across the entire examined area of the thin film. 

 

Fig. 3. Raman curves of LN:0.1 mol%Ho3+ thin film were obtained using a 785 nm laser. 
The propagation directions of both the laser beam and the Raman signal were aligned with 

the normal to the film surface 

Thus LN:Ho3+ thin films obtained by the Sol-Gel method can be fully 
relaxed with respect to their sapphire substrates. In this case, the lattice parameters 
films “a” and “c” are equal to 5.176±0.022 Å and 13.8659±0.0081 Å, respectively. 

Raman mapping of the LN:Ho3+ thin films, obtained through laser excitation 
at wavelengths of 785 nm and 532 nm, revealed a uniform distribution of the 
crystalline structure on the sapphire substrate surface. However, unlike the 785 nm 
excitation, the 532 nm laser excitation resulted in the appearance of many 
additional forbidden Raman lines, which were attributed to the luminescence of 
impurity ions. This luminescence was also homogeneously distributed across the 
surface of the substrate. 

The research was carried out with the financial support of RA Higher Education 
and Science Committee within the framework of the 24ASPU-PHYS-CON-I-1 program. 
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ՀՈԼՄԻՈՒՄՈՎ ԼԵԳԻՐՎԱԾ ԼԻԹԻՈՒՄԻ ՆԻՈԲԱՏԻ ՆՈՒՐԲ ԹԱՂԱՆԹՆԵՐԻ 
ՌԱՄԱՆՅԱՆ ՍՊԵԿՏՐԱՍԿՈՊԻԱՆ 

Զոլ-գել մեթոդով սինթեզվել են լիթիումի նիոբատի բարակ թաղանթներ՝ լեգիրված 
Ho իոններով (LN:Ho) շափյուղայի տակդիրների վրա: Սինթեզված LN:Ho բարակ թաղանթ-
ների ռամանյան ցրման սպեկտրները ստացվել են 785 և 532 նմ ալիքի երկարություննե-
րով լազերային գրգռումների միջոցով: Երկու դեպքում էլ հաստատվել է բյուրեղային կա-
ռուցվածքի միատարր բաշխումը տակդիրի մակերեսի վրա: Ի տարբերություն 785 նմ ալիքի 
երկարությամբ լազերային գրգռման դեպքի՝ 532 նմ ալիքի երկարությամբ լազերային ճա-
ռագայթով թաղանթները գրգռելու ժամանակ գրանցվել են բազմաթիվ ռամանյան արգել-
ված գծեր, որոնք բացատրվում են խառնուրդային իոնների լյումինեսցենցիայով։ 

Առանցքային բառեր. լիթիումի նիոբատ, բյուրեղ, նուրբ թաղանթ, ռամանյան 
սպեկտրասկոպիա։ 

 



60 

Э.П. КОКАНЯН, Н.Э. КОКАНЯН, К.Г. АГАРОНЯН, Н.Э. БАБАДЖАНЯН, 
Ф.С. ВОСКАНЯН, М. БАЗЗАН 

РАМАНОВСКАЯ СПЕКТРОСКОПИЯ Ho-ЛЕГИРОВАННЫХ ТОНКИХ 
ПЛЕНОК НИОБАТА ЛИТИЯ 

Золь-гель методом синтезированы тонкие пленки ниобата лития, легированного 
ионами Ho (LN:Ho), на сапфировых подложках. Рамановские спектры синтезированных 
тонких пленок LN:Ho были тщательно получены посредством лазерного возбуждения 
на длинах волн 785 и 532 нм. В обоих случаях было подтверждено однородное распре-
деление кристаллической структуры на поверхности подложки. В отличие от случая 
лазерного возбуждения на длине волны 785 нм, во время накачки пленок лазером на 
длине волны 532 нм присутствовало множество запрещённых рамановских линий, 
что объясняется люминесценцией примесных ионов. 

Ключевые слова: ниобат лития, кристалл, тонкая плёнка, рамановская 
спектроскопия. 
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ՖԻԶԻԿԱՅԻ ԿԻՐԱՌԱԿԱՆ ԽՆԴԻՐ, ՈՐԻ ԼՈՒԾՈՒՄԸ ՀԱՆԳԵՑՎՈՒՄ Է 
ԱԾԱՆՑՅԱԼԻ ԳԱՂԱՓԱՐԻՆ 

Ցույց է տրվել, որ H  բարձրությունից հորիզոնի նկատմամբ 0V  արագությամբ նետ-

ված նյութական կետի բարդ շարժման, որը ներկայացնում է երկու անկախ շարժումների 
գումար, խնդրի լուծումը առանձին տեղամասերում (ուղղահայաց և հորիզանական) հան-
գեցվում է ֆունկցիայի ածանցյալի գաղափարին։  

Առանցքային բառեր. նյութական կետի բարդ շարժում, ազատ անկում, ածանցյալ, 
դիֆերենցիալ, ակնթարթային արագություն, միջին արագություն։ 

Ներածություն. Հայտնի է, որ ուսանողների (նաև ավագ դպրոցի աշակերտ-
ների) տեսական գիտելիքների, մտավոր և տրամաբանական ունակությունների 
զարգացման ակնհայտ մեթոդներից մեկը խնդիրների լուծման ժամանակ միջա-
ռարկայական կապերի համակարգված մոտեցումն է։ 

Ուստի ֆիզիկայի դասընթացում խնդիրների լուծման նոր մեթոդական ուղ-
ղությունների մշակումը և մոտեցումը [1, 2] միշտ էլ մնում է ֆիզիկայի դասավանդ-
ման արդյունավետության բարձրացման կարևոր նախադրյաներից մեկը։ Միջ-
առարկայական կապը խորապես հասկանալու համար այս աշխատանքում ներ-
կայացվել է կինեմատիկայից հայտնի նյութական կետի բարդ շարժման խնդիրը 
(նկ․1), որի լուծումը հանգեցվում է ածանցյալի գաղափարին։ Ստորև ներկայացված 
կինեմատիկայից հայտնի խնդրի լուծման համար դիտարկենք երկու օրինակ։  


