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Время индуцированного сверхкоротким световым импульсом
фазового перехода полупроводник−металл в двуокиси ванадия
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Получено выражение для времени τ фотоиндуцированного фазового перехода полупроводник−металл
пайерлсовского типа под действием сверхкороткого лазерного импульса. Показано, что 1) при уменьшении
плотности энергии импульса W время τ увеличивается; 2) для инициирования фазового перехода W должна
превышать некоторое критическое значение Wc . Проведено сравнение с экспериментом по облучению
пленки VO2 световым полем.

PACS: 64.70.Kb, 42.70.Gi

Из эксперимента [1] известно, что под действи-
ем мощного лазерного импульса пленка двуокиси ва-
надия на подложке может переходить из полупро-
водникового состояния в металлическое, нагреваясь
при этом менее чем на 10 K [2]. Данный фазовый
переход имеет нетепловую природу, поскольку для
развития тепловой неустойчивости требуется нагрев
пленки VO2 приблизительно на 50 K (до 340 K) [3].
Нетепловой (t < 1 ps) и тепловой (t ≈ 3−15 ps) эта-
пы развития фотоиндуцированного фазового перехода
полупроводник−металл экспериментально наблюдались
при облучении VO2 лазерным импульсом с длительно-
стью τp

∼= 50 fs [4]. При облучении пленки VO2 лазер-
ным импульсом с длительностью τp

∼= 15 fs, плотностью
энергии W ∼= 50 mJ/cm2 и энергией фотонов ~ω ∼= 1.6 eV
время фазового перехода τp

∼= 75 fs [5]. При плотности
энергии W < 25 mJ/cm2 фотоиндуцированный фазовый
переход полупроводник−металл в пленке двуокиси ва-
надия не происходит [5].

В настоящей работе проведено теоретическое ис-
следование фотоиндуцированного фазового перехода
полупроводник−металл в двуокиси ванадия. Рассмотрен
нетепловой механизм развития неустойчивости. Полу-
чено уравнение для параметра порядка ξ фазового
перехода металл−полупроводник в световом поле. Из
этого уравнения найдено выражение для времени фото-
индуцированного фазового перехода τ и проведен его
анализ.

1. Основные уравнения

В электронном спектре двуокиси ванадия имеется
квазиодномерная разрешенная зона, образованная бла-
годаря перекрытию 3d-электронных волновых функций
атомов ванадия, расположенных в виде параллельных
цепочек [3]. Интеграл перекрытия волновых функций
вдоль цепочек существенно больше, чем в перпенди-
кулярном направлении, что позволяет рассматривать
данную систему в рамках одномерной модели. Коорди-

нату xn n-го атома ванадия в цепочке запишем в форме

xn = na +
(−1)nRξ

2
, (1)

где a — среднее межатомное расстояние, ξ — параметр
попарного сближения атомов в цепочке (параметр по-
рядка фазового перехода металл−полупроводник), R —
эффективный радиус волновой функции электрона в
атоме. Эволюция параметра порядка ξ во времени
описывается уравнением Лагранжа

d
dt

∂L

∂ξ̇
− ∂L
∂ξ

= Q, (2)

где Q — обобщенная диссипативная сила, соответствую-
щая обобщенной координате ξ ; L — функция Лагранжа

L =
∑

n

mẋ2
n

2
− F1 − F2 − Fc, (3)

m — масса атома,

Fc =
Aξ2

2
— (4)

свободная энергия кристаллической решетки, запи-
санная в гармоническом приближении, учитывающем
только первый неисчезающий член разложения в ряд
Тейлора по параметру порядка фазового перехода
металл−полупроводник ξ с коэффициентом разложе-
ния A [6]; Fj — свободная энергия электронной под-
системы валентной зоны ( j = 1) и зоны проводимо-
сти ( j = 2),

Fj = µ j N j − 2kBT
∑

k

ln

(
1 + exp

(
µ j − ε j (k)

kBT

))
. (5)

Здесь µ j ,Nj , ε j (k) — соответственно квазиуровень Фер-
ми, число электронов и закон дисперсии j -й зоны;
T — температура; kB — постоянная Больцмана. Коэф-
фициент 2 перед знаком суммы в (5) учитывает спи-
новое вырождение. Закон дисперсии ε j (k) электронов
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из d-зоны для цепочки атомов ванадия (1) в двуокиси
ванадия имеет вид [7]

ε1,2(k) = ∓2b
√

cos2 k + sh2
ξ, (6)

где 4b — ширина зоны проводимости в металлической
фазе (при ξ = 0); k = −π + 2πs/N0, s = 1, 2, . . . ,N0;
N0 — число атомов в цепочке.

Подставляя (3) в (2), с учетом (1), (4)−(6) получаем

ξ̈ =
4

N0mR2

(
QN0 − Aξ − 2

∑
k, j

∂ε j (k)
∂ξ

nj (k)
)
, (7)

где

nj (k) =
(

1 + exp

(
ε j (k)− µ j

kBT

))−1

— (8)

число заполнения электронами k-го уровня j -й зоны.
Вычисляя приближенно сумму в (7), в приближении

времени релаксации (Q ∼ ξ̈) при ξ̈ < 1 приближенно
находим

ξ̈ + γξ̇ = − 4
N0mR2

×
(

4bN0

π
ξ ln ξ + 2b(N0 − N1 + N2) + Aξ

)
, (9)

где γ−1 — характерное время фононной релаксации.
При T = 0 в отсутствие облучения все электроны нахо-
дятся в валентной зоне: N1 = N0, N2 = 0, а параметр по-
рядка фазового перехода металл−полупроводик ξ = ξ0.
Тогда из (9) получаем

A = −4bN0

π
ln ξ0, (10)

ξ̈ + γξ̇ =
16b
πmR2

(
ξ ln

ξ0

ξ
− π

2N
(n + p)

)
, (11)

где N, n, p — концентрации атомов ванадия, электронов
в d-зоне проводимости и дырок в валентной d-зоне
соответственно.

Зависимость концентрации дырок от времени подчи-
няется кинетическому уравнению [8]

ṗ =
(1− r )αI
~ω

− p
τ1
, (12)

где α, r — коэффициенты оптического поглощения и
отражения соответственно; ω, I — частота и интенсив-
ность светового поля; τ1(p, ξ) — время рекомбинации.
Предполагается, что толщина пленки много меньше
длины затухания оптического излучения 1/α.

2. Время τ фотоиндуцированного
фазового перехода
полупроводник−металл

В условиях эксперимента [5] под действием фотонов
с энергией ~ω ∼= 1.6 eV электроны возбуждались из
валентной d-зоны в π-зону проводимости. При концен-

трации неравновесных электронов nπ ∼ 1020 cm−3 [2]
их эффективное время жизни в π-зоне проводимости
∼ 10−9 s [1]. Поэтому при концентрации nπ ∼ 1021 cm−3

на временах t < 10−13 s вторым слагаемым в правой
части уравнения (12) можно пренебречь. В (11) концен-
трация электронов в d-зоне проводимости n� p. Ха-
рактерное время фононной релаксации при комнатной
температуре γ−1 ≈ 5 · 10−13 s [9]. Поэтому вторым сла-
гаемым в левой части (11) на временах t < 10−13 s также
можно пренебречь. В предположении, что длительность
импульса τp� τ , из уравнений (11), (12) на временах
t > τp имеем

ξ̈ =
∂U
∂ξ

, (13)

где

U(ξ) =
16b
πmR2

(
πp0

2N
ξ +

ξ2

2
ln

ξ

ξ0
− ξ2

4

)
, (14)

p0 =
(1− r )αW

~ω
— (15)

концентрация дырок в валентной зоне после прохожде-
ния импульса с плотностью энергии

W =

∞∫
−∞

Idt. (16)

Решая уравнение (13) с начальными условиями

ξ(t = 0) = ξ0, ξ̇(t = 0) = 0, (17)

находим время фотоиндуцированного фазового перехода
полупроводник−металл

τ =

ξ0∫
0

dξ√
2
(
U(ξ0)−U(ξ)

) . (18)

Подставляя (14), (15) в (18), окончательно имеем

τ =

√
πmR2

32b

ξ0∫
0

[
πα(1 − r )W

2N~ω
(ξ0 − ξ)

− ξ2

2
ln

(
ξ

ξ0

)
− ξ2

0 − ξ2

4

]−1/2

dξ. (19)

Необходимым условием фазового перехода является
неотрицательность выражения в квадратных скобках
формулы (19). Это, как показал численный анализ,
дает ограничение на плотность энергии W лазерного
импульса: W > Wc, где

Wc
∼=

0.53ξ0N~ω
π(1− r )α

— (20)

критическое значение плотности энергии лазерного им-
пульса.
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Зависимость времени фотоиндуцированного фазового пере-
хода полупроводник−металл в двуокиси ванадия от плотно-
сти энергии сверхкороткого лазерного импульса. Расчет по
формуле (19).

3. Результаты численных расчетов
и сравнение с экспериментом

Численные расчеты проводились для следующих зна-
чений параметров [3,10]: концентрация атомов вана-
дия N ∼= 3 · 1022 cm−3, ширина d-зоны проводимости в
металлической фазе 4b ∼= 1.1 eV, ширина запрещенной
зоны электронного спектра (6) в низкотемпературной
полупроводниковой фазе ε0 = 4b sh ξ0

∼= 0.6 eV, масса
атома ванадия m∼= 8.5 · 10−23 g, эффективный радиус
атомной волновой функции электрона в 3d-состоянии
R∼= 4.1 · 10−9 cm. Для фотонов с энергией ~ω ∼= 1.6 eV
коэффициент оптического отражения r ∼= 0.2 [5], ко-
эффициент оптического поглощения α ∼= 2.3 · 104 cm−1.
Результаты расчета времени фазового перехода τ (19)
в зависимости от плотности энергии лазерного импульса
представлены на рисунке. Видно, что при уменьшении W
время τ растет и стремится к бесконечности, когда
W→Wc

∼= 34.9 mJ/cm2.
Экспериментальная зависимость времени фотоинду-

цированного фазового перехода полупроводник−металл
в пленке двуокиси ванадия от плотности энергии сверх-
короткого лазерного импульса, насколько нам извест-
но, в литературе отсутствует. В работе [5] имеются
две экспериментальные точки: 1) критическое значение
плотности лазерного импульса Wc

∼= 25 mJ/cm2; 2) вре-
мя фазового перехода τ ∼= 75 fs при облучении пленки
VO2 лазерным импульсом с длительностью τp

∼= 15 fs,
плотностью энергии W ∼= 50 mJ/cm2 и энергией фо-
тонов ~ω ∼= 1.6 eV. Эти экспериментальные данные
близки к теоретическим результатам Wc

∼= 34.9 mJ/cm2

и τ ∼= 76 fs, рассчитанным в настоящей работе.

В заключение отметим, что сверхбыстрые
(t ∼ 10−13 s) фотоиндуцированные фазовые переходы
в новое кристаллическое или аморфное состояние
экспериментально наблюдались в Si и GaAs. В онове
механизма данных переходов лежит электрон-фононное
взаимодействие [8,11].
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