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Исследуется лазерная генерация в неупорядоченных системах на основе массивов нанокристаллитов ZnO

различной морфологии, полученных оригинальным гидротермальным методом. Обнаружено, что в визуально

разупорядоченной системе нанокристаллитов возможно существование ограниченного количества агломера-

тов, играющих роль оптических резонаторов. Резонаторы можно рассматривать, как замкнутую структуру,

генерирующую излучение с определенными повторяющимися параметрами. Обсуждаются параметры и

морфология таких резонаторов, а также природа генерируемого ими лазерного излучения.
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1. Введение

Оксид цинка, ввиду своих уникальных электронных и

оптических свойств (запрещенная зона в УФ-диапазоне

и большая энергия связи экситонов) давно вызывает

интерес у исследователей. Различные наноструктуры на

основе ZnO (нановискеры, наностержни, тонкие пленки

и т. д.) можно считать многообещающими кандидатами

для создания лазерных устройств микрометрового раз-

мера. Особенно актуальными становятся исследования

оптических резонаторов, в частности, образованных са-

моорганизующимися микро- и наноструктурами (масси-

вами нанокристаллов, нанокристаллитов, нановискеров,

нанотрубок и т. д.). В таких резонаторах одновременно

реализуются преимущества, как излучательной реком-

бинации в материале, как внутреннем источнике света,

так и резонатора, образованного самой структурой. Ис-

следования лазерной генерации (ЛГ) в подобных струк-

турах поднимают вопрос, является ли стимулированное

излучение такого ансамбля лишь суммой вкладов еди-

ничных наностержней или оно кооперативно в смысле

случайной генерации [1].

В литературе описываются исследования случайной

(спонтанной) ЛГ, наблюдаемой в различных, в основном,

неупорядоченных системах ZnO, таких, как наностерж-

ни, порошки, нанотрубки и т.д. [2–8].
Во всех описанных случаях резонатором, очевидно,

является случайная группа одиночных вискеров или

нанокристаллитов, выступающих в роли рассеивающих

центров, что приводит к генерации оптического излу-

чения на произвольных траекториях. В большинстве

описанных случаев проявление случайной ЛГ сводится к

наблюдению в излучении образцов узких всплесков, со-

ответствующих лазерным модам, образующимся в слу-

чайной среде. Излучение в большинстве случаев не име-

ет выделенного направления. Пространственная картина

излучения колеблется от кадра к кадру при номинально

равных условиях, из-за чего возникает неопределенность

в расчете точных параметрах резонатора.

С другой стороны, активно исследуется упорядочен-

ная генерация, наблюдаемая чаще всего на единичных

наностержнях, нанонитях или вискерах ZnO [9–12].
В этом случае вискер, имеющий определенную геомет-

рию, сам может выступать в качестве резонатора. Фо-

тоны в такой системе ограничены полным внутренним

отражением на границе ZnO-воздух, что существенно

повышает добротность генератора. Излучение такой си-

стемы демонстрирует наличие хорошо развитой модовой

структуры.
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Рис. 1. РЭМ-изображение двух точек поверхности исследуемого образца ZnO.

В настоящей работе исследуется лазерная генерация в

неупорядоченных системах на основе массивов нанокри-

сталлитов (вискеров) ZnO, полученных оригинальным

гидротермальным методом [13]. Обсуждаются парамет-

ры и природа, как самого лазерного излучения, так и

являющихся его причиной оптических резонаторов.

2. Образцы и экспериментальная
техника

Исследования фотолюминесценции (ФЛ) проводи-

лись в гелиевом криостате замкнутого цикла фир-

мы Janis Research Company в интервале темпера-

тур 5−300K. Использовался двойной монохроматор

МДР-204-2 (ЛОМО-Фотоника, Санкт-Петербург) с дис-

персией 25�A/mm. Возбуждение спектров ФЛ осу-

ществлялось ультрафиолетовым твердотельным лазером

LCM-DTL-374QT (λ = 355 nm). Мощность излучения

W варьировалась в интервале от 1 до 600 kW/cm2.

Исследования проводились в прямой геометрии.

Оригинальный гидротермальный метод получения об-

разцов ZnO на кремниевой подложке подробно описан

в [13]. Изображения были получены с использовани-

ем растрового электронного микроскопа (РЭМ) Supra

25 Zeiss.

В настоящей работе исследуется один из таких об-

разцов. Поверхность образца составляют наностержни

(нанокристаллиты), с различной ориентацией на по-

верхности кремниевой подложки и средними размерам

l ∼ 1−2mkm и d ∼ 100 nm (рис. 1). Нанокристаллиты
разбросаны по образцу неоднородным образом. От точки

к точке различается не только плотность заполнения

поверхности наностержнями, но и размеры и тип струк-

турированных образований. В некоторых случаях они

формируют визуально случайные или структурирован-

ные скопления.

3. Результаты и их обсуждение

Была проведена серия измерений спектров ФЛ раз-

личных точек на поверхности описанного выше образца

ZnO при низкой температуре (T = 5K) и высокой

(до ∼ 600 kW/cm2) мощности возбуждающего лазера.

Было обнаружено, что на большей части поверхности

спектры ФЛ достаточно однообразны и соответствуют

обычному излучению ZnO при сильной накачке. В излу-

чении наблюдается широкая гладкая полоса с максиму-

мом λ ∼ 371 nm [14]. Однако, в некоторых выделенных

точках образца картина излучения резко меняется. На

длинноволновом крае полосы 371 nm в области, начиная

от 374 nm, в некоторых точках от 372 nm, и далее, возни-

кают узкие (1.6−1.9meV), практически эквидистантные

пики (рис. 2, 3). В разных точках образца количество, ин-

тенсивность и спектральный состав пиков различаются,

но спектральная область излучения и общий характер

спектров остаются практически неизменными. Расстоя-

ние между пиками в среднем составляет 0.3−0.5 nm.

Хорошо развитая модовая структура спектров свиде-

тельствует о возникновении в конкретных выделенных

точках образца стимулированной лазерной генерации

с достаточно низким (∼ 55 kW/cm2) (рис. 3) порогом

возбуждения. На рис. 3 показано излучение одной из

таких точек ниже (кривая 1) и выше (кривые 2−5)

порога генерации.

Как известно [14], с ростом интенсивности возбужде-

ния в спектре ФЛ ZnO возникает излучение экситонных

молекул, полосы экситон-экситонного взаимодействия

(Р-процесс), а при максимальной интенсивности воз-

никает излучение электронно-дырочной плазмы. Спектр

ФЛ кардинально изменяется. Экситонное излучение ис-

чезает из-за экранирования экситонов и в спектре ФЛ

ZnO возникает полоса с максимумом около 374 nm.

Именно с этой полосой в наших образцах, очевидно, и

связана лазерная генерация.
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Рис. 2. Спектры ФЛ двух различных выделенных точек на

поверхности образца ZnO.
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Рис. 3. Спектры фотолюминесценции выделенной точки об-

разца ZnO при разных мощностях накачки W . 1 — W = 45.5;

2 – 68; 3 — 93; 4 — 146; 5 — 311kW/cm2 и T = 5K.

Вид спектров и низкий порог возбуждения с боль-

шой вероятностью свидетельствуют об упорядоченной

генерации с образованием в данной точке образца либо

упорядоченной структуры вискеров (нанокристаллитов),

образующих замкнутый резонатор, либо о существо-

вании единичного вискера, как резонатора. С другой

стороны, фотографии поверхности образца, демонстри-

рующие хаотичное расположение вискеров ZnO, пред-

полагают скорее неупорядоченный резонатор, с генера-

цией оптического излучения на траекториях, похожих на

случайные.

Для уточнения параметров структуры были проведе-

ны дополнительные эксперименты. Было обнаружено,

что все выделенные точки поверхности образца, демон-

стрирующие наличие ЛГ, аналогичной представленным

на рис. 2 и 3 стабильны и спектры их ФЛ возможно

повторить в ходе нового независимого эксперимента при

условии фотофиксации положения точки на поверхности

образца в ходе первичного исследования. Сравнение

спектров ФЛ показало, что спектральный состав излу-

чения, полученного в разное время от одной и той же

точки практически точно совпадает, что дает возмож-

ность утверждать о повторяемости эксперимента, т. е.

о фиксированном (неслучайном) положении резонатора

на поверхности и его стабильных параметрах, что невоз-

можно для случайной генерации.

Таким образом, можно с большим основанием го-

ворить о возникновении в отдельных точках образца

стабильного замкнутого резонатора, в котором может

формироваться резонансная стоячая оптическая волна

и который можно описать моделью резонатора Фабри

Перо. Дальнейшие рассуждения сводятся к построению

модели такого резонатора, основываясь на его парамет-

рах, вычисленных из экспериментальных результатов.

Итак, параметры модовой структуры наших спектров

схожи с ЛГ на единичных стержнях ZnO [9–12]. Расчет
параметров резонатора на основании модели Фабри

Перо при межмодовом расстоянии 1λ ∼ 0.3−0.45 nm

и с учетом коэффициента преломления ZnO в этой

спектральной области (n ∼ 2.59 для λ = 373.5 nm и

2.513 для λ = 375.65 nm) [15], дает в нашем случае

размер резонатора не меньше ∼ 60−100mkm, что не

противоречит экспериментальным данным, полученным

на единичных вискерах ZnO ранее [9,10]. Однако РЭМ-

изображения поверхности нашего образца (рис. 1) по-

казывают отсутствие такого размера образований, как

единичных, так и структурированных. С другой сторо-

ны, малые размеры (l ∼ 2mkm и d ∼ 100 nm) делают

практически невозможной ЛГ на единичных стержнях

ZnO из-за высоких зеркальных потерь при многократных

отражениях на границе раздела ZnO/вакуум [12].

Можно предположить в нашем случае существова-

ние некоторого промежуточного варианта, очевидно,

внешнего резонатора, в котором источником ЛГ слу-

жит ансамбль вискеров, скорее всего, разнесенных в

пространстве. В этом случае ограничения ЛГ на ми-

нимальные размеры вискера должны сниматься, так как

большая часть длины резонатора находится в вакууме и

зеркальные потери в этой части резонатора существенно
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Рис. 4. Результаты расчетов параметров резонатора, проведенные для точки a (а) и точки b (b) из рис. 2; 1 — расчетная кривая,

2 — экспериментальный спектр ФЛ выделенной точки.

меньше из-за малого количества границ раздела на еди-

ницу длины резонатора. Таким образом, для исследуе-

мого нами случая можно предложить модель резонатора

Фабри Перо, в котором активная среда занимает только

часть общей длины резонатора. На основании этой

модели были проведены предварительные расчеты, в

которых путем подгонки параметров к значениям наших

экспериментальных спектров были получены возможные

варианты резонаторов на нашем образце [16]. На рис. 4

представлены результаты расчетов. Видно, что спектр

ФЛ одной из выделенных точек образца (в частности

точки a на рис. 2, кривая 2 на рис. 4, а) практически

совпадает с расчетными значениями (кривая 1). Резо-

натор, соответствующий этому расчету имеет общую

длину L = 200mkm, с длиной активной части ZnO

LZnO = 0.8mkm.

Для другой точки (точки b на рис. 2) (рис. 4, b)

резонатор имеет общую длину L = 190mkm, с длиной

активной части ZnO LZnO = 5.8mkm. Следует отме-

тить, что данные значения получены для поляризации

E ⊥ c , расчет для поляризации E ‖ c даст значения

длиной активной части примерно в трое больше. Такие

резонаторы могут состоять, например, из некоторого

количества вискеров, расположенных на значительном

(десятки микрон) расстоянии друг от друга.

4. Заключение

Исследована лазерная генерация в неупорядоченных

системах на основе массивов нанокристаллитов ZnO,

полученных оригинальным гидротермальным методом.

Обнаружено, что в отдельных точках визуально разу-

порядоченной системы нанокристаллитов возможно воз-

никновение упорядоченной лазерной генерации. Предпо-

ложено наличие в этих точках агломератов, играющих

роль оптических резонаторов и представляющих со-

бой упорядоченную, скорее всего замкнутую структуру

нанокристаллитов, генерирующую излучение с опреде-

ленными повторяющимися параметрами. Для описания

исследуемого случая была использована модель резона-

тора Фабри Перо, в котором активная среда занимает

только часть общей длины резонатора. На основании мо-

дели были рассчитаны возможные варианты параметров

резонаторов.
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