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Представлены результаты экспериментальных и теоретических исследований перестройки спектра тера-

герцового стимулированного излучения с помощью одноосной деформации кристалла кремния, легирован-

ного мелкими донорами висмута в случае внутрицентрового оптического возбуждения. Экспериментально

показана частотная перестройка двух линий излучения донора висмута в случае одноосной деформации вдоль

кристаллографического направления [001]. Вычислены сечения усиления вынужденного комбинационного

рассеяния света для одноосно-деформированного кремния, легированного висмутом.
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1. Введение

В последние годы достигнут значительный прогресс

в развитии полупроводниковых источников излучения

терагерцового диапазона частот [1–3]. Тем не менее

интерес к созданию источников когерентного излучения

на основе кремния сохраняется [4]. В данной работе

исследуется влияние одноосной деформации на терагер-

цовое стимулированное излучение в кремнии, легиро-

ванном донорами, при внутрицентровом возбуждении.

В качестве активной примеси был выбран висмут (Bi),
имеющий энергию ионизации ∼ 71мэВ и активный

рамановский переход с энергией ∼ 40 мэВ [4,5]. Как

известно, стоксов сдвиг для мелких доноров в крем-

нии определяется разностью энергий между состоя-

ниями 1s(A1) и 1s(E) [6]. Ранее было показано, что

оптическое возбуждение доноров V группы в кремнии

при низких температурах (ниже 30K) может, в зави-

симости от кванта возбуждения, приводить к возник-

новению стимулированного излучения в рамках двух

механизмов: внутрицентровой инверсии населенности

и внутрицентрового вынужденного комбинационного

рассеяния (ВКР) [4,7,8]. В случае фотоионизации Bi

рабочими переходами инверсионного механизма являют-

ся 2p± → 1s(T2), 2p± → 1s(E). Инверсия населенности

формируется благодаря специфическому характеру ре-

лаксации возбужденных состояний висмута, при кото-
ром состояния 1s(T2), 1s(E) оказываются относительно
незаселенными ввиду быстрого

”
оголения“ состояния

2p0 за счет взаимодействия с междолинными опти-
ческими фононами f -TO. В случае внутрицентрового
возбуждения наблюдается вынужденное комбинацион-
ное рассеяние на переходе 1s(A1)−1s(E) в диапазоне
квантов накачки, ограниченных снизу энергией перехо-
да 1s(A1)−2p0, а сверху 1s(A1)−3p0 [4]. При этом в
случае резонансной накачки могут реализоваться как
инверсионный механизм, так и механизм ВКР, и будет
наблюдаться конкуренция этих механизмов [5]. Раманов-
ская активность на переходе 1s(A1)−1s(E) обусловлена
волновыми функциями 1s -состояний, обладающими чет-
ностью относительно замены k i на −k i , где i — это
кристаллографическое направление вдоль оси долины
зоны проводимости кремния. С другой стороны, волно-
вые функции триплетного состояния 1s(T2) — нечет-
ные, и переход 1s(A1)−1s(T2) в донорах кремния не
является рамановски активным. Одноосная деформация
кристалла приводит к расщеплению состояния 1s(E)
на две компоненты — 1s(B1) и 1s(Aupper

1 ), а значит,
и к наличию в системе (в определенном диапазоне
деформаций для определенного направления) двух ак-
тивных рамановских переходов (рис. 1). Кроме того,
как известно, при деформации изменяются и условия,
определяющие инверсию населенности в Si : Bi [4].
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Рис. 1. Слева — расщепление уровней энергии донора висмута в кремнии под действием одноосной деформации вдоль

кристаллографического направления [001]; стрелки вниз показывают квант излучения в случае резонансной накачки состояний

2p± донора, стрелки вверх — кванты возбуждения; двунаправленные стрелки показывают стоксовы сдвиги, изменение вызвано

расщеплением и взаимным сдвигом компонент 1s(E) и состояния 1s(A1); положение уровней рассчитано в соответствии с

работой [8], нулевое значение энергии соответствует так называемому центру
”
масс“ долин и совпадает с дном зоны проводимости

в отсутствие давления. Справа — участок спектра, соответствующий возбужденным состояниям 1s .

2. Эксперимент

Легирование исходного кремния, получаемого бести-

гельной зонной плавкой, проводилось методом выращи-

вания с пьедестала [9]. Концентрация висмута в кристал-

ле составляла ND ≈ 3 · 1015 см−3. Образцы были выре-

заны в форме прямоугольного параллелепипеда с раз-

мерами (7× 5) × (2−3)мм, с длинной стороной вдоль

направления [001] и
”
оптическим“ качеством полировки

граней для формирования высокодобротного резонатора.

Образцы Si : Bi характеризовались путем измерения при-

месного поглощения при низких температурах (∼ 5K) с
использованием фурье-спектрометра (Bruker Vertex 80v)
со спектральным разрешением 0.1 см−1. Эксперимент

по наблюдению лазерного эффекта проводился с ис-

пользованием пользовательской станции лазера на сво-

бодных электронах (ЛСЭ) FELIX (Radboud University,

Nijmegen, The Netherlands). Накачка представляла со-

бой макроимпульсы длительностью10 мкс, следующие

с частотой 10 Гц. Каждый макроимпульс состоит из

микроимпульсов длительностью ∼ 10 пс, разделенных

временны́м интервалом 1 нс. Оцениваемая максимальная

интенсивность микроимпульса в месте нахождения об-

разца не превышала 0.5МВт/см2 (энергия макроимпуль-

са 50мДж). Импульсный характер излучения накачки

предполагает, что время жизни фотона в резонаторе

по порядку величины не меньше периода повторения

микроимпульсов возбуждения. Данное условие доста-

точно хорошо выполняется для используемых образцов:

как показали предыдущие эксперименты, время жизни

фотона в резонаторе составляет величину ∼ 10 нс [10].
Специальная вставка, содержащая исследуемый образец

и позволяющая приложение давления [11], погружа-

лась в транспортный гелиевый сосуд Дьюара. Величину

давления рассчитывали исходя из знания рычажного

соотношения, веса груза и площади торца образца.

Ввод излучения накачки и вывод излучения образца

осуществляли с помощью металлического волновода,

имеющего внутренний диаметр 10 мм. Спектр излу-

чения измерялся с помощью фурье-спектрометра со

спектральным разрешением до 0.5 см−1 и сопряженного

с фотодетектором Ge : Ga (полоса чувствительности с

учетом фильтра на основе кристаллического кварца

составляла 40−120 мкм). Спектр возбуждения (сигнал
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германиевого детектора в зависимости от кванта воз-

буждения) записывался с использованием программного

обеспечения пользовательской станции ЛСЭ FELIX.

3. Результаты и обсуждение

Проведенные эксперименты позволили обнаружить

терагерцовое (ТГц) излучение из Si : Bi, имеющее по-

роговую зависимость от интенсивности накачки, что

подтверждает его стимулированный характер. Анализ

полученных экспериментальных данных позволил выде-

лить в спектре стимулированного излучения висмута

в кремнии вклады, имеющие различную зависимость

от величины давления, приложенного вдоль направле-

ния [001]. В отсутствие деформации спектр возбуждения

соответствует переходам в разрешенные состояния из

основного состояния, а спектр излучения соответствует

переходам 2p−1s(E), при этом наибольшей интенсив-
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давления вдоль направления [001]. Интенсивность излучения

накачки ∼ 0.5МВт/см2 в микроимпульсе на входе криогенной

вставки, температура образца ∼ 4.2K. Положение максимумов

излучения соответствует энергиям переходов из основного

состояния в верхние (up) и нижние (low) компоненты уровней

2p0 и 2p±.
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Рис. 3. Спектры стимулированного излучения Si : Bi, соответ-

ствующие случаю одноосного давления 250 бар и резонансно-

му возбуждению верхних (up) и нижних (low) компонент уров-
ней 2p0, 2p± (см. рис. 2). Интенсивность излучения накачки

∼ 0.5МВт/см2 в микроимпульсе на входе криогенной вставки.

Температура образца 4.2K.

ностью обладает линия, связанная с возбуждением 2p±

(рис. 2).
Все приведенные далее данные касаются максималь-

ной интенсивности возбуждения ∼ 0.5МВт/см2. Каждая

линия обладает своей пороговой интенсивностью, зави-

сящей от величины давления. Более подробный коли-

чественный анализ пороговых зависимостей затруднен

ввиду неизвестной степени деполяризации излучения

накачки в подводящем тракте. Вообще говоря, в та-

кой системе возможно наблюдение ВКР в диапазоне

квантов накачки 59−65 мэВ (19−21 мкм) [5]. Отсутствие
более широкого спектра возбуждения в проведенных

экспериментах вызвано относительно небольшой мощ-

ностью возбуждения и потерями в тракте. Одноосная

деформация приводит к расщеплению линии 2p± на две

компоненты, что выражается при малых давлениях в по-

явлении аналогичных компонент в спектре возбуждения

(рис. 2). При давлении > 200 бар в спектре возбуждения

обнаружены резонансы, соответствующие переходам в

компоненты состояния 2p0, а в спектре выходного

излучения — внутрицентровые переходы 2p0−1s(Aupper
1 ).
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ствуют максимумам спектральных линий излучения, расчетная

зависимость энергии переходов показана сплошными линиями.

В качестве иллюстрации на рис. 3 приведены спектры

стимулированного излучения Si : Bi, соответствующие

случаю одноосного давления 250 бар и резонансному

возбуждению верхних (up) и нижних (low) компонент

уровней 2p0, 2p±. Аналогичные линии получены и при

накачке компонент 2p± (рис. 3). На рис. 4 представлены

результаты измерений спектров и сравнение с рассчи-

танными энергиями переходов в Si : Bi. Как следует

из полученных экспериментальных данных, в спектрах

излучения, как правило, присутствуют частоты, соот-

ветствующие переходам в состояния 1s(Aupper
1 ) в случае

возбуждения нижних компонент 2p-состояний и 1s(B1)
в случае возбуждения верхних компонент 2p-состояний.
Отсутствие вкладов от переходов из верхних компонент

2p-состояний в 1s(Aupper
1 ) можно связать с конкуренцией

со стороны перехода в 1s(B1), имеющего большее

сечение перехода. Стоит отметить также отсутствие

линий переходов в компоненты состояний 1s(T2). Дан-
ное обстоятельство связано с тем, что эти переходы

могут
”
включиться“ только в случае изменения меж-

долинной симметрии волновых функций, что возможно

исключительно при междолинном рассеянии. Это в свою

очередь приводит к запрету не только эффекта ВКР с

участием этих уровней, но также лазерной генерации

инверсионного типа в случае резонансного возбуждения

состояний 2p.
В проведенных экспериментах минимальное значе-

ние частоты выходного излучения составило величину

∼ 15мэВ (120 см−1). С одной стороны, теоретически

величина энергии переходов 2p−1s(Aupper
1 ) в деформи-

рованном кремнии может изменяться в довольно ши-

роких пределах, однако необходимо также учитывать

величину матричного элемента перехода, который дол-

жен снижаться при увеличении давления. Для учета

этого обстоятельства были проведены расчеты сечений

в случае резонансного возбуждения (рис. 5). Видно,

что при давлениях ∼ 1 кбар сечения усиления ВКР

могут падать в 2−5 раз, в зависимости от конкретного

перехода. Проведены расчеты сечения усиления ВКР на

электронных состояниях донора висмута в кремнии в

зависимости от частоты излучения накачки при одно-

осной деформации кристалла вдоль направления [100].
Вычисление проводилось в рамках второго порядка

теории возмущений [12,13], в котором рамановская сум-

ма была ограничена 14 слагаемыми, соответствующими

оптическим электродипольным переходам с заметны-

ми значениями матричных элементов. Полагалось, что

рамановский переход осуществляется между основным

состоянием донорного центра 1s(Alower
1 ) и возбужденным

1s(Aupper
1 ), поэтому практическое значение при сумми-

ровании имеют переходы между одним из указанных

состояний и нечетными состояниями донора висмута:
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2p0, 2p±, 3p0, 4p0, 3p±, 5p0, 4p±, 4 f ±, 5 f 0, 5p±, 5 f ±,

6p±, 6 f ±, 6h±. Переходы в другие состояния имеют

слишком малую величину матричного элемента электро-

дипольного перехода. Значения матричных элементов

были взяты из работы [14].
Конечное время жизни возбужденных состояний было

учтено введением мнимой части к их энергии. Такой

подход позволяет рассчитывать сечение ВКР как при

резонансном возбуждении, так и для случая, когда

энергия кванта возбуждения не соответствует переходу

ни в одно реальное состояние донора. В рамках исполь-

зуемой модели показано, что зависимость сечения ВКР

от частоты излучения накачки имеет вид немонотонной

кривой с сильными выбросами в окрестности резонансов

с реальными переходами в донорах (рис. 6). Было учтено

неоднородное уширение линий примесных переходов

введением флуктуационной поправки к энергии основ-

ного состояния, по которой осуществлялось усредне-

ние вычисленного сечения в предположении, что раз-

брос энергий основных состояний различных примесных

центров подчиняется гауссовому закону распределения.

Учет неоднородного уширения мало изменяет величину

сечения резонансного ВКР при возбуждении в состоя-

ние 2p0 ввиду быстрой релаксации уровня, но умень-

шает его величину при возбуждении в состояние 2p±

приблизительно на порядок.

Как уже отмечалось, в проведенных экспериментах

переходы в 1s(T2) не наблюдаются (по крайней мере

среди сильных линий в спектре излучения). Данное об-

стоятельство связано не только с уширением уровней из-

за неоднородности приложенного давления, что снижает

эффективность возбуждения, но также существованием

диапазона давлений, при которых существует эффектив-

ное взаимодействие с междолинными фононами. Оба

эти обстоятельства должны приводить к более сильному

подавлению инверсионного механизма генерации. Ранее

проведенные эксперименты при фотоионизации донора

показали, что для направления одноосной деформации

вдоль [001] лазерная генерация отсутствует в диапа-

зоне 1−2 кбар [15]. В принципе можно предположить,

что переходы в ВКР активные компоненты уровня

1s(E) могли бы развиваться в рамках инверсионного

механизма. Однако учет потерь на переходах в зону

проводимости приводит к выводу, что такое развитие

событий невозможно. Действительно, при неоднород-

ном уширении линий поглощения и излучения баланс

поглощение−усиление смещается в сторону поглоще-

ния. Как известно, этот фактор не позволяет увеличи-

вать концентрацию активной примеси в кремнии, так

как увеличение концентрации приводит к снижению

сечения для внутрицентровых переходов и не влияет

(практически) на сечение фотоионизации возбужденного
состояния. Напротив, виртуальный характер перехода

ВКР, когда возбужденный уровень не населен в процессе

генерации, позволяет иметь в среде более широкие

линии переходов, хотя это и приводит к уменьшению

сечения.

4. Заключение

В работе исследовано влияние одноосного давления

на терагерцовую лазерную генерацию в кремнии, ле-

гированном висмутом, при оптическом внутрицентро-

вом возбуждении. Показано, что одноосное давление

приводит к изменению характеристик стимулированного

излучения. В частности, получена перестройка линии из-

лучения на переходах 2p0−1s(Aupper
1 ) и 2p±−1s(Aupper

1 ),
что невозможно получить при фотоионизации донора,

так как в последнем случае реализуется инверсионный

режим генерации на переходах 2p0−1s(T2), 2p±−1s(T2),
энергия которых практически не изменяется, либо ла-

зерная генерация вообще отсутствует по причине отсут-

ствия инверсии при определенных величинах давления.

В случае внутрицентрового возбуждения значительной

эффективностью обладает механизм резонансного вы-

нужденного комбинационного рассеяния, который ока-

зывается более устойчивым к неоднородному ушире-

нию уровней и коротким временам релаксации верхних

уровней.
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12489 Berlin, Germany

Abstract The results of experimental and theoretical investiga-

tions dedicated to the uniaxial stress induced tuning of terahertz

stimulated terahertz emission from silicon doped with bismuth

under optical intracenter excitation. The frequency tuning of two

emission lines from bismuth donor in silicon under uniaxial stress

along [001] has been demonstrated in the experiments. The cross-

sections of stimulated Raman scattering for uniaxially stressed

silicon doped with bismuth donors have been calculated.
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