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Проведено исследование лазерной генерации родамина 6Ж в искусственных опалах, пред-
ставляющих собой монокристаллические и гетероструктурные плёнки. Изучены спект-
ральные и угловые особенности излучения, пороговые характеристики генерации. В слу-
чае, когда родамин 6Ж находился в объёмном опале, наблюдалась так называемая слу-
чайная лазерная генерация. В противоположность этому в фотонно-кристаллических опа-
ловых плёнках возникала лазерная генерация, вызванная распределённой обратной связью
внутри структуры фотонной запрещённой зоны.
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Введение. Потенциальное применение фотонных кристаллов в качестве основы для
создания низкопороговых лазеров привлекло внимание исследователей с момента зарож-
дения концепции фотонного кристалла [1]. Данные кристаллы представляют собой прост-
ранственные структуры с трёхмерной периодической модуляцией показателя преломления

с периодом порядка длины волны видимого света. Хорошо известно [1–4], что эти струк-
туры обладают фотонной запрещённой зоной, т. е. областью таких частот, фотоны кото-
рых не могут проникать внутрь среды. Дефекты кристаллической решётки приводят к
образованию внутрищелевых фотонных состояний, что может обеспечить сильную обрат-
ную связь, необходимую для реализации фотонно-кристаллического лазера. С фотонными
кристаллами связывают будущее современной кибернетики. В настоящее время идёт ин-
тенсивное изучение их свойств, разработка теоретических методов исследования, создание
различных устройств с этими кристаллами. Что касается беспороговых лазеров, то из-за
сложности изготовления высококачественных трёхмерных фотонных кристаллов с полной

фотонной запрещённой зоной они не реализованы до сих пор, поэтому целью данной рабо-
ты было получение и исследование лазерной генерации в тонких фотонно-кристаллических
плёнках.

Впервые лазероподобная эмиссия в фотонных кристаллах наблюдалась в [5]. В насто-
ящее время появляются экспериментальные исследования по получению вынужденного

излучения на основе объёмных фотонных кристаллов [6, 7]. В тонких плёнках опала, а
также в гетероструктурных фотонных кристаллах лазерная генерация практически не

изучалась. В сравнении с объёмными опалами тонкие плёнки имеют такие преимущества,
как монокристалличность, гораздо более низкая плотность дефектов (на несколько поряд-
ков).

В данной работе использовались плёнки фотонных кристаллов с неполной шириной за-
прещённой зоны как резонаторы с распределённой обратной связью для достижения низко-
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Рис. 1. Схематичное изображение опалоподобных плёнок: монокристаллической
(a) и гетероструктурной (b)

пороговой лазерной генерации. В объёмных фотонных кристаллах (искусственных опалах)
может возникать так называемая случайная генерация, связанная с рассеянием света на
дефектах решётки [8]. В предлагаемой работе порог лазерной генерации в тонких опало-
вых монокристаллических плёнках благодаря распределённой обратной связи брэгговского

отражения света примерно в 5 раз меньше, чем порог случайной генерации в объёмных
фотонных кристаллах.

Изготовление искусственных опалоподобных моно- и гетероструктур. Со-
здание структур с фотонной запрещённой зоной осложняется тем, что период модуляции
показателя преломления должен быть того же порядка, что и длина волны распростра-
няющегося света. Существует потенциально простой и дешёвый метод изготовления та-
ких структур на основе самосборки сферических частиц кремнезёма под действием сил

гравитации [9]. Метод обеспечивает создание искусственного объёмного опала, однако ко-
личество дефектов в таких опалах является довольно значительным, что затрудняет его
использование в различных устройствах. Более эффективный способ изготовления опа-
лоподобного фотонного кристалла с минимальным количеством нежелательных дефектов

заключается в кристаллизации коллоидного золя при медленном движении мениска в те-
чение испарения [10, 11]. Этот метод позволяет добиться высокого качества монокристал-
лической плёнки с отражением света 95 % в запрещённой зоне. Также он предоставляет
возможность изготовления гетероструктур с помощью последовательного нанесения плё-
нок из частиц с разными диаметрами. Были исследованы синтетические объёмные опалы
(размерами 3 × 3 × 3 мм) и тонкие опаловые монокристаллические и гетероструктурные
плёнки (10×10 мм). Плёнка монокристаллического опала (рис. 1, a) состоит примерно из 20
слоёв сферических частиц SiO2 диаметром 260 нм. Частицы упакованы в гранецентриро-
ванные кубические кристаллоподобные структуры. Гетероструктуры содержат три раз-
ные опалоподобные плёнки. Диаметр частиц в наружном слое составляет 260 нм, а во
внутреннем — 235 нм (рис. 1, b). Фотонные кристаллы пропитаны спиртовым раствором
красителя родамин 6Ж с концентрацией 10−3 моль/л. Чтобы избежать образования пара-
зитного лазерного резонатора, из плёнки красителя на поверхности фотонного кристалла
раствор инфильтрировался под действием капиллярных сил, начиная от края образца.

Эксперимент. Образцы, пропитанные красителем родамин 6Ж, накачивались пико-
секундными импульсами второй гармоники Nd:YAG-лазера (λ = 532 нм). Длительность
импульса составляла 9 пс с частотой повторения 5 Гц и энергией до 50 мкДж/импульс,
расходимость луча накачки в плоскости образца— 5·10−3 рад. Образец был установлен на
поворотной платформе в центре гониометра (рис. 2) таким образом, чтобы лазерный луч
пересекал образец по оси гониометра. Это позволяет изменять во время эксперимента как
угол падения луча возбуждения, так и угол наблюдения. Излучение от фотонного кристал-
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Рис. 2. Схема экспериментальной установки (θ — угол между поверхностью

образца и направлением наблюдения)

ла собиралось коллимационной линзой, размещённой на гониометре на расстоянии 15 см
от образца, а затем передавалось через оптический волновод на вход спектрометра типа
AvaSpec-2048 TEC фирмы ”Avantes”. Угловое разрешение составляло около 1◦, спектраль-
ное во всех измерениях — 0,5 нм. Излучение накачки второй гармоники Nd:YAG-лазера
отрезалось с помощью оптического фильтра OS-12 с коэффициентом пропускания около
90 % в области 540–700 нм. Спектр оптического излучения усреднялся по 100 импульсам.
Объёмный опал. На рис. 3 показан типичный спектр излучения объёмного опала, про-

питанного родамином 6Ж. При энергиях накачки ниже порога 3,2 мкДж видна широкопо-
лосная (на полувысоте 40 нм) фотолюминесценция красителя (кривая 2). Увеличение ин-
тенсивности накачки приводит к сужению линии до 6–10 нм с центром в точке λ = 572 нм
(кривая 1). На вставке представлена зависимость выходной интенсивности лазерной гене-
рации от энергии накачки. Пороговая энергия накачки равна 3,2 мкДж (или 13 МВт/см2).
Резкий компонент спектра совпадает с максимумом люминесценции красителя в опале. Ла-
зерное излучение распространяется в широкий угол (∼π/2). Его поляризация была близка
к хаотичной. Такой тип генерации ранее наблюдался в суспензии родамина 6Ж с рассеива-
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Рис. 3. Спектр лазерного излучения родамина 6Ж, инфильтрированного в объём-
ный опал, выше порога генерации (кривая 1), широкополосное излучение люми-
несценции ниже порога генерации (кривая 2). На вставке показана зависимость

интенсивности излучения от энергии накачки
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ющими частицами TiO2 микронного размера при лазерной накачке [12], а затем в искусст-
венных опалах, легированных родамином 6Ж [5]. Это известно как случайная лазерная
генерация, вызванная значительным количеством рассеивателей, содержащихся в актив-
ной среде. В таком типе лазеров обратная связь образуется не за счёт концевых зеркал, а
благодаря случайному рассеянию внутри активной среды. Отметим, что искусственный
опал может содержать значительные дефекты (домены, дефекты упаковки местной гекса-
гональной структуры и др.). Спектральное положение узкой линии излучения коррелирует
с пиком фотолюминесценции инфильтрированного красителя и не имеет никакого отно-
шения к стоп-зоне фотонного кристалла. Случайный режим генерации подтверждается
нашими экспериментами с большим (1 мм) и малым (100 мкм) диаметрами луча накач-
ки. Ширина линии излучения для луча большего поперечного сечения увеличивается в
несколько раз в сравнении с узким лучом. Аналогичная зависимость наблюдалась в [11].
Монокристаллические опалоподобные плёнки. Тонкие опалоподобные плёнки изготав-

ливались методом подвижного мениска [10]. В отличие от объёмных искусственных опалов
они обладают высоким качеством и содержат примерно на два порядка меньше дефек-
тов структуры [11]. Исследуемая опалоподобная плёнка состояла из 20 слоёв сферических
частиц кремнезёма. Изучались пороговые характеристики лазерной генерации таких плё-
нок, пропитанных красителем родамин 6Ж. Порог генерации составлял 0,64 мкДж или

2,5 МВт/см2, что примерно в 5 раз меньше, чем пороговое значение случайной генерации
в объёме опала. Спектр излучения лазера показан на рис. 4.

Нами наблюдались как широкая полоса люминесценции красителя, так и узкая (5 нм)
линия генерации. Спектральное положение последней находилось на длине волны 579 нм,
не совпадало со спектральным положением максимума линии люминесценции красите-
ля и определялось положением края стоп-зоны фотонного кристалла (пунктирная линия
на рис. 4). В данном случае несовпадение является не случайной лазерной генерацией, а
лазерной генерацией, задаваемой распределённой обратной связью, образованной фотонно-
кристаллической средой. Наблюдается сужение линии генерации до 2–3 нм, когда образец
возбуждался энергией намного выше пороговой.
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Рис. 4. Спектр лазерного излучения родамина 6Ж, инфильтрированного в плёнку
монокристаллического опала, выше порога генерации (кривая 1), спектр пропуска-
ния плёнки (кривая 2). На вставке показана зависимость интенсивности выходного

излучения от энергии накачки
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Рис. 5. Угловая зависимость лазерного излучения родамина 6Ж, инфильтриро-
ванного в плёнку монокристаллического опала, выше порога генерации

На рис. 5 показана угловая зависимость интенсивности лазерного излучения родамина
6Ж, инфильтрированного в плёнку монокристаллического опала, на длине волны 579 нм.
Диаметр пятна от лазера накачки составляет 1 мм. Угол измеряется от нормали к поверх-
ности образца, что соответствует плоскости [111] опаловой решётки. Угловая ширина этой
зависимости, по-видимому, определяется углом, в котором выполняется условие брэгговс-
кого отражения. Действительно, для формирования полной запрещённой зоны в средах на
основе опаловых матриц необходимо обеспечить высокий диэлектрический контраст (от-
ношение диэлектрических проницаемостей сферических частиц кремнезёма и вещества,
заполняющего пространство между ними), превышающий 2,8. В нашем случае контраст
SiO2 — воздух составляет 1,45. По этой причине полная запрещённая зона в подобных
структурах формируется только в пределах 8 % полного телесного угла дифракции. В
фотонных кристаллах зависимость длины волны отражённого света λ от угла падения ϕ

выражается формулой λ = 1,63d
√
n2 − sin2 ϕ, где n— эффективный показатель преломле-

ния фотонного кристалла, d — диаметр сферических шариков, составляющих фотонный
кристалл. Аналогичная зависимость будет справедлива для люминесценции, исходящей
из глубины кристалла (рис. 6). Видно, что при ширине спектра генерации 5 нм угловая
расходимость ограничена 3◦.
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Рис. 7. Спектр лазерного излучения родамина 6Ж, инфильтрированного в плёнку опалоподоб-
ной гетероструктуры: a — выше порога генерации (кривая 1), ниже порога (кривая 2), спектр
пропускания трёхслойной гетероструктуры (кривая 3), на вставке показана зависимость интен-
сивности выходного излучения от энергии накачки; b — при накачке узким (100 мкм) пучком

Опалоподобные гетероструктуры. Метод подвижного мениска позволяет различным
фотонно-кристаллическим плёнкам кристаллизоваться друг на друге, образуя так называ-
емые гетероструктуры. Они могут иметь несколько стоп-зон из-за различий в постоянных
решётки. Нами использовались трёхслойные гетероструктуры со следующими диаметра-
ми частиц: 260, 235 и 260 нм [10]. Спектр пропускания такой плёнки (рис. 7, a, кривая 3)
показывает две ширины запрещённой зоны, одна из которых соответствует внутреннему
слою с диаметром частиц кремнезёма 235 нм, а другая — наружному (260 нм).

Внешние слои гетероструктуры имеют максимумы стоп-зоны отражения, близкие к
максимуму люминесценции красителя, и образуют резонатор. Обнаружено уменьшение в
3 раза порога генерации для гетероструктур, легированных родамином 6Ж, в сравнении
с монокристаллическими опалоподобными плёнками. При превышении энергией накачки
порогового значения 0,23 мкДж (или 0,86 МВт/см2) начинается лазерная генерация с ши-
риной линии ∼(3–5 нм) на длине волны 568 нм (см. рис. 7, a, кривая 1). Спектральный
пик лазерной генерации расположен на краю запрещённой зоны, которая перекрывается
полосой фотолюминесценции красителя. При энергиях возбуждения ниже порога наблюда-
ется лишь широкополосное свечение красителя (см. рис. 7, a, кривая 2). Можно отметить,
что в случае гетероструктур спектральная ширина линии генерации не зависит от диа-
метра пучка накачки в отличие от объёмных опалов при возбуждении широким (1 мм) и
узким (100 мкм) лазерными лучами (с одинаковыми интенсивностями). Тем не менее для
узкого пучка накачки лазера спектр содержит тонкую структуру (рис. 7, b), обусловлен-
ную модами резонатора, образованного внешними плоскостями фотонно-кристаллических
плёнок. Расстояние между пиками структуры 3,3 нм соответствует резонатору с эффек-
тивной длиной 50 мкм. Исчезновение такой структуры при возбуждении широким пучком
можно объяснить несовершенством внутреннего слоя плёнки площадью 1 мм2. Расходи-
мость лазерного луча была того же порядка, как и в ситуации с монокристаллической
опалоподобной плёнкой.

Заключение. В данной работе получен и исследован режим генерации в объёмных ис-
кусственных опалах, монокристаллических опалоподобных плёнках искусственного опала,
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легированных красителем родамин 6Ж, при накачке пикосекундными импульсами вто-
рой гармоники Nd:YAG-лазера. Такая генерация вызвана брэгговской дифракцией внутри
фотонного кристалла, связанной с периодичностью пространственной структуры опалопо-
добной плёнки. Cпектральное положение максимума лазерной генерации всегда находится
на границе стоп-зоны фотонного кристалла. Порог интенсивности накачки в этом случае
составлял около 2,5МВт/см2. Впервые получена лазерная генерация в трёхслойной опало-
подобной гетероструктуре, когда порог уменьшается в 3 раза в сравнении с монокристал-
лической плёнкой. Обнаружено влияние внешних поверхностей плёночной структуры на
спектральные особенности генерации. Выявлено существование случайной генерации из-за
рассеяния света внутри объёмного опала. Порог генерации для родамина 6Ж в объёмном

опале равен 13 МВт/см2. Случайная генерация в синтетических объёмных опалах всег-
да достигает пика в максимуме люминесценции красителя независимо от спектрального

положения стоп-зоны.
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