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Ожидалось, что увеличение плотности энергии лазерного излучения внут-
ри МР в спектральной (частотной или угловой) окрестности моды МР при-
ведет к резонансному усилению нелинейно-оптического отклика МР. 

Целью данной работы является исследование явлений трехмерной 
нелинейно-оптической дифракции света в трехмерных композитных фо-
тонных кристаллах опал – кремния, а также зависимости спектрального 
положения фотонной запрещенной зоны и микрорезонаторной моды от 
ориентации вектора поляризации относительно оптической оси одномер-
ных фотонных кристаллов и микрорезонаторов на основе анизотропного 
мезопористого кремния. 

Исследованные образцы синтетических опалов были изготовлены в 
ФТИ РАН методом седиментации – осаждения из водной суспензии под 
действием силы тяжести сферических микрочастиц аморфного диоксида 
кремния с диаметром сферических микрочастиц в диапазоне от 150 до 350 
нм при сохранении оптимальных параметров высушивания суспензии, 
обеспечивающих наименьшую плотность дислокаций в гексагональной 
структуре ростового опалового слоя и наименьшую концентрацию дефек-
тов межслоевой упаковки. Температурный режим отжига полученных об-
разцов подбирался с учетом увеличения их механической твердости при 
сохранении спектральных параметров фотонной запрещенной зоны и упо-
рядоченности опаловой матрицы. Образцы композитных фотонных кри-
сталлов опал-кремний состоят из микросфер аморфного диоксида кремния 
диаметром около 320 нм, плотно упакованных в полидоменную гранецен-
трированную кубическую решетку, промежутки внутри которой заполне-
ны кремнием. Фактор заполнения промежутков между микросферами ди-
оксида кремния составляет порядка 0.9. Аморфный кремний осаждается в 
порах опаловой матрицы методом термического разложения газовой смеси 
силана с аргоном с последующим высокотемпературным отжигом в сильно 
разреженной воздушной атмосфере, приводящей к кристаллизации аморф-
ного кремния в ансамбль нанокристаллитов. Рентгеноструктурные и рама-
новские исследования показали, что кремний внутри пор находится в сме-
шанной аморфно-нанокристаллический фазе. Глубина заполнения кремни-
ем составляет порядка 400 мкм при полной толщине исходного опала по-
рядка 1мм [1]. 

На рис. 1 представлены изображения поверхности (111) композит-
ных фотонных кристаллов опал-кремний, полученных в сканирующем 
электронном микроскопе при различном увеличении. Отчетливо видно за-
полнение кремнием пор опалового шаблона. 

Измерены спектры пропускания для серии образцов синтетических 
опалов с положением запрещенной фотонной зоны в диапазоне от 500 до 
730 нм, иммерсированных изопропиловым спиртом при падении света 
вдоль оси роста фотонного кристалла, соответствующей направлению[111] 
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Рис. 1. Изображение поверхности (111) фотонного кристалла кремний – опал в 

сканирующем электронном микроскопе 
 

объемной гранецентрированной кубической решетке упаковки микросфер 
диоксида кремния в опалах. Спектры пропускания демонстрируют наличие 
областей непропускания с шириной на полувысоте от 30 до 60 нм в зави-
симости от толщины и качества образца. По полученным значениям спек-
тральных положений фотонной запрещённой зоны рассчитаны межплоско-
стные расстояния между слоями (111) и размеры сферических частиц ди-
оксида кремния. Измерены спектры пропускания образцов синтетического 
опала при падении света вдоль оси роста фотонного кристалла при запол-
нении образца жидкостями с различными показателями преломления (изо-
пропиловый спирт, этанол, метанол, водный раствор глицерина различной 
концентрации). Показано, что по мере приближения показателя преломле-
ния иммерсирующей жидкости к показателю преломления опала коэффи-
циент пропускания для длины волны, соответствующей центру фотонной 
запрещенной зоны, монотонно возрастает с одновременным увеличением 
глубины запрещенной фотонной зоны. Исследована частотно-угловая 
спектроскопия отражения образцов синтетических опалов со спектраль-
ным положением центра фотонной запрещенной зоны 700 нм при измене-
нии угла падения света в диапазоне от 200 до 400. Проведено сравнение 
полученной зависимости спектрального положения максимума отражения 
от угла падения света с модельной кривой, полученной в рамках модели 
дифракции Брэгга-Вульфа. Экспериментальные данные совпадают с теоре-
тическими расчётами в пределах ошибки.  

На рисунке 2 представлена спектральная зависимость коэффициента 
отражения композитного фотонного кристалла опал – кремний. Диффузная 
компонента из спектра вычтена. Фотонная запрещенная зона проявляется 
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при отражении света от системы ростовых граней (111) гранецентрирован-
ной кубической решетки упаковки шаров диоксида кремния и находится в 
окрестности 860 нм при падении света, близком к нормальному. Проведе-
но исследование спектрально-углового состава дифрагированного пучка 
при падении света на образец под ненулевым углом падения относительно 
нормали к поверхности (111). В спектрах отражения наблюдается умень-
шение относительной интенсивности отраженного излучения при от-
клонении угла детектирования от зеркального угла [1,2].  

Рис. 2. Спектр отражения композитного фотонного кристалла опал – кремний. Диф-
фузная компонента из спектра вычтена. На вставке – схематическое изображение гео-
метрии линейной и нелинейной дифракции от ростовых слоев опала (111) 

 
Наблюдается сдвиг спектрального положения фотонной запрещён-

ной зоны в длинноволновую область при увеличении значения разности 
между углом падения и углом детектирования, и в коротковолновую об-
ласть при уменьшении значения этой разности. Показано, что сдвиг спек-
трального положения запрещённой фотонной зоны связан с небольшим 
отклонением нормалей к системе плоскостей [111] относительно ростовой 
оси.  

Исследована трехмерная дифракция света в образцах синтетических 
опалов при распространении падающего монохроматического излучения 
вдоль плоскости (111). Показано, что при вращении образца вокруг на-
правления [111] наблюдается обратный дифракционный рефлекс. Иссле-
дована спектрально-угловая зависимость интенсивности этого дифракци-
онного рефлекса при вращении образца вокруг направления [111]. Показа-
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но, что механизм возникновения дифракции в этого конфигурации обу-
словлен дифракцией на системе слоев (-111). Обнаружено усиление гене-
рации второй гармоники в трехмерных фотонных кристаллах на основе 
опалов, заполненных кремнием с фактором заполнения, близким к едини-
це. На рисунке 3 представлен спектр интенсивности второй гармоники 
(ВГ) при отражении от поверхности (111) фотонных кристаллах на основе 
опалов, заполненных кремнием. 

Рис. 3. Спектральная зависимость интенсивности ВГ при отражении от поверхности 
(111) фотонных кристаллах на основе опалов, заполненных кремнием (черные кружки). 

Белые кружки – спектр отражения излучения накачки 
 

Спектры интенсивности второй гармоники демонстрируют резонансное 
усиление примерно в 20 раз при перестройке длины волны накачки через 
фотонную запрещенную зону, обусловленное нелинейной дифракцией из-
лучения накачки. Полуширина пиков в спектре второй гармоники состав-
ляет порядка 10 нм. При увеличении угла падения излучения накачки, пи-
ки в спектре интенсивности второй гармоники сдвигаются в коротковол-
новую область, коррелируя с угловой зависимостью положения фотонной 
запрещенной зоны. Предложен механизм обнаруженного усиления генера-
ции второй гармоники. Показано, что дифракция излучения накачки на 
упорядоченной трехмерной диэлектрической решетке фотонного кристал-
ла на основе опала, заполненного кремнием, и нелинейная дифракция на 
трехмерной решетке квадратичной поляризации приводят к резонансному 
возрастанию интенсивности генерации второй оптической гармоники при 
перестройке длины волны накачки через фотонную запрещенную зону.  
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Зарегистрировано явление нелинейной дифракции на частоте треть-
ей гармоники одновременно в нескольких пространственных направлениях 
[5]. Усиление интенсивности генерации третьей гармоники составило око-
ло одного порядка величины при углах отражения, соответствующих 
длинноволновым краям фотонных запрещенных зон в направлениях [111] 
и [-111] в терминах ГЦК решетки. Зависимость интенсивности генерации 
третьей гармоники от угла положения ФЭУ демонстрируют два пика при 
углах падения, сдвинутых относительно пиков линейной дифракции. По-
казано, что угловые положения максимумов нелинейной дифракции треть-
ей гармоники связаны с выполнением условий фазового квазисинхронизма 
с участием векторов обратной решетки G111 и G-111, связанные с системами 
плоскостей (111) и (-111).  

В рамках метода построений сфер Эвальда показано, что угловые 
положения максимумов интенсивности дифракционных рефлексов в экс-
перименте по линейной спектроскопии объясняются процессом линейной 
дифракции на системах плоскостей (111) и (-111). Векторные треугольни-
ки, характеризующие дифракцию, замыкаются на векторах G111 и G-111. Уг-
ловые положения максимумов интенсивностей генерации третьей гармо-
ники объясняются процессом нелинейной дифракции на тех же системах 
плоскостей. Треугольники квазисинхронизма замыкается на векторах G111 
и G-111. Утроенный вектор накачки составляет два треугольника, состоя-
щих из векторов третьей гармоники и замыкающихся на векторах обрат-
ной решетки G111 и G-111. Это означает, что условия квазисинхронизма вы-
полняются сразу для двух векторов обратной решетки, что приводит к 
возможности наблюдения мультинаправленной генерации третьей гармо-
ники (трехмерной нелинейной дифракции) [5]. 

Образцы анизотропных фотонных кристаллов изготовлены из пла-
стин высоколегированного кремния кристаллографической ориентации 
поверхности (110) и сопротивлением 50 мОм см методом электрохимиче-
ского анодного травления в 22%-ном водном растворе плавиковой кислоты 
с добавлением этилового спирта. В отсутствии электрического тока крем-
ний устойчив к воздействию плавиковой кислоты. Однако при приложении 
электрического напряжения между кремнием и платиновым электродом, 
погруженным в электролит, происходит электрохимическое травление 
кремния с выделением фторида кремния и водорода, в результате чего в 
приповерхностном слое монокристаллического кремния образуются слу-
чайные углубления, развивающиеся затем в каналы – поры. Выделяющий-
ся при реакции травления водород пассивирует боковые стенки пор, остав-
ляя активным только дно пор. Благодаря этому диаметр пор остается прак-
тически постоянным на всей толщине образца. Плотность тока, текущего 
через дно пор, определяет пористость кремния и, соответственно, его эф-
фективный показатель преломления, а время травления определяет толщи-
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ну слоя пористого кремния. Таким образом, периодическое изменение па-
раметров травления – плотности тока и времени травления каждого слоя 
мезопористого кремния, – позволяет получать одномерные фотонные кри-
сталлы и микрорезонаторы со спектральным положением фотонной за-
прещенной зоны и разрешенной моды, определяемым оптическими тол-
щинами составляющих их слоев. Для мезопористого кремния, получаемого 
из пластин высоколегированного кремния, диаметр пор составляет от 10 
нм до 100нм, а травление происходит вдоль кристаллографических на-
правлений типа [100]. В случае пластин кремния кристаллографической 
ориентации поверхности (110) направления [100] и [010] лежат под углом 
45 градусов к поверхности. В этом случае поры также ориентированы под 
углом 45 градусов к поверхности, благодаря чему возникает анизотропия 
эффективного показателя преломления пленки пористого кремния в плос-
кости поверхности. Пористый кремний с такой структурой может быть 
описан в терминах двулучепреломляющего анизотропного кристалла с оп-
тической осью вдоль кристаллографического направления [001]. 

Исследованные фотонные кристаллы [3,4] состоят из 25 пар слоев 
мезопористого кремния, полученных при травлении кремния с током 
плотностью 100 мА/см2 и 28 мА/см2, соответственно. Оптические толщи-
ны слоев составляют четверть длины волны от 800 нм, которая определяет 
центр фотонной запрещенной зоны при нормальном падении света. Эф-
фективные показатели преломления слоев составляют 1.39 и 1.58, соответ-
ственно. Микрорезонаторы состоят из двух фотонных кристаллов, каждый 
из которых образован 12 парами слоев мезопористого кремния, разделен-
ных микрорезонаторным слоем оптической толщины половину длины 
волны. Аппроксимация спектров отражения одиночных слоев анизотроп-
ного мезопористого кремния позволила определить величину анизотропии 
показателя преломления, составившую 0.07 на длине волны 800 нм.  

На рисунке 4 представлены спектры отражения s-поляризованного 
света и микрорезонатора, измеренные при угле падения 20 градусов для 
двух значений азимутального угла поворота образца, задающего угол меж-
ду плоскостью падения и плоскостью (1-10), содержащей оптическую ось 
фотонного кристалла. Спектр отражения микрорезонатора показывает на-
личие фотонной запрещенной зоны с коэффициентом отражения порядка 
0.85 в диапазоне длин волн от 780 нм до 900 нм и микрорезонаторной мо-
ды на длине волны 830 нм. При изменении азимутального угла наблюдает-
ся сдвиг положения запрещенной зоны и микрорезонаторной моды. Наи-
больший сдвиг, составивший порядка 20 нм, наблюдается при повороте 
образца на 90 градусов, соответствующем повороту оптической оси фо-
тонного кристалла и микрорезонатора от положения в плоскости падения 
до перпендикулярного ей. 
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Рис. 4. Спектры отражения s-
поляризованного света и микроре-
зонатора, измеренные при угле па-
дения 20 градусов для двух значе-
ний азимутального угла поворота 
образца, задающего угол между 
плоскостью падения и плоскостью 
(1-10) 
 

 
На рисунке 5 представлены угло-
вые зависимости интенсивности 
второй и третьей оптических гар-
моник. Угловые спектры второй 
гармоники демонстрируют уси-
ление в окрестности углов паде-
ния излучения накачки порядка 
31 и 35 градусов с полушириной 
на полувысоте порядка (HWHM) 
10 градусов. Угловые спектры 
третьей гармоники показывают 
усиление в  окрестностях углов 
падения 39 и 44 градусов с 
HWHM порядка 5 градусов. Уси-
ление интенсивности ВГ и ТГ со-
ставляет не менее 100 и 1000 раз, 
соответственно и достигается 
при угловых положениях, соот-
ветствующих длинноволновому 
краю фотонной запрещенной зо-
ны. Наибольший интенсивност-
ный контраст обнаружен в случае 
генерации третьей гармоники. В 

этом случае, вращение плоскости поляризции излучения накачки приводит 
к 10-кратному изменению в интенсивности ТГ. Усиление генерации вто-
рой и третьей оптических гармоник обусловлено выполнению условий фа-

Рис. 5. Угловые зависимости интенсивности 
второй и третьей оптических гармоник в ани-
зотропных кремниевых фотонных кристал-
лах. Стрелки указывают значения углов па-
дения излучения накачки, соответствующие 
максимумам генерации ВГ и ТГ 
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зового квазисинхронизма на краю фотонной запрещенной зоны фотонных 
кристаллов и микрорезонаторов. Значения когерентных длин генерации ВГ 
и ТГ для длины волны излучения накачки 1064 нм составляют 1.5 мкм и 
200 нм, соответственно, при полной толщине микрорезонатора 9 мкм. Уг-
ловые положения максимумов генерации ВГ и ТГ, найденные по оценке 
угловых положений замыкания треугольников квазисинхронизма, количе-
ственно совпадают со значениями, полученными в эксперименте. 

Автор выражает глубокую благодарность Акципетрову О.А., Долго-
вой Т.В. и Соболевой И.В. за помощь в проведении экспериментов и Кур-
дюкову Д.А. (ФТИ РАН) за предоставление образцов композитных фотон-
ных кристаллов опал – кремний. 
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Аспирант Кузьминский Л.С., студентка Лужинская Ю.В.,  

доцент Одинцов А.И., доцент Федосеев А.И. 
 

Проточные лазеры являются примером распределенных нелинейно-
динамических систем с инерционной обратной связью, создаваемой дви-
жением среды. Для таких систем характерно сложное динамическое пове-
дение, выражающееся в возникновении неустойчивостей, различного вида 
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автоколебаний и хаоса. Практический интерес к изучению указанных яв-
лений в проточных лазерах связан с разработкой новых методов управле-
ния режимами генерации “технологических” лазеров, работающих на сме-
сях газов ( )222 :,: NCONCO  [1,2]. В настоящей работе исследуются каче-
ственные особенности возбуждения релаксационных и пролетных автоко-
лебаний в двухкомпонентных смесях. 

В расчетах использовалась одномерная геометрооптическая модель 
неустойчивого резонатора (НР) с поперечным протоком среды и неодно-
родной внутренней накачкой. В каждой из компонент рассматривается по 
одному возбужденному уровню, которые обмениваются энергией между 
собой. 

Система уравнений для комплексных амплитуд мод малых возмуще-
ний поля и среды в нормированных величинах имеет вид [2]: 

( ) wPggWdxgd ss −++++−= 33222322 / γγγΓ ,    (1) 

( ) 22333233 / ggdxgd γγγΓ +++−= ,    (2) 

( ) 2)/(1 gwdxwdx c −=− τΓ .      (3) 
Здесь 2g  и 3g  – возмущения коэффициента усиления лазерно-активной 
компоненты и населенности возбужденного уровня второй (“энергонесу-
щей”) компоненты, w  – возмущение поля в резонаторе, нормированное на 
стационарную интенсивность поля sW , sss WGP 2=  – удельная генерируе-
мая мощность, sG2  – стационарный коэффициент усиления, 2γ , 3γ , 23γ , 

32γ  – константы скоростей  релаксации и обмена, сτ  – время затухания по-
ля в НР, ΩΓΓ i+=  – комплексный инкремент автоколебаний. Координата 
вдоль потока x  нормирована на апертуру резонатора, сτ  и вероятности от-
несены ко времени пролета fτ . 

На входе потока в резонатор ( )0=x  выполняются граничные условия 
( ) 002 =g , ( ) 003 =g , на оптической оси НР ( )1=x  имеем ( ) ( ) cwg τΓ=1/12 . 

В аналитической модели для слабонеоднородной системы решения 
уравнений записываются в виде: 

( ) ( ) ( )xgxgxg ue 222 += , ( ) ( ) ( )xgxgxg ue 333 += ,   (4) 

где ( )xg e2  и ( )xg e3  – квазиоднородные частные решения, ( )xg u2 , ( )xg u3  – 
осциллирующие решения однородной системы (1-2). 

Для eg2  и eg3  методом итераций получены соотношения [2]: 

( ) ( )[ ] 1
323223232 / −+−+−= χΓγγχΓwPxg se ,  (5) 

( )322233 / χΓγ += ee gg ,     (6) 
где 

 ( )( )dxdPPW sss //122323 −++= γγχ , ( )( )dxdPP ss //133232 −+= γγχ  (7) 
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Функции ( )xg u2  и ( )xg u3  на малых интервалах 1+<≤ kk xxx  аппроксими-
руются “локальными” решениями системы уравнений с постоянными ко-
эффициентами. При этом возмущение представляется в виде суперпозиции 
мод смеси, соответствующих собственным векторам матрицы коэффици-
ентов однородной системы (1-2). В нашем случае двухкомпонентной смеси 
это моды с синфазными и противофазными колебаниями возмущений 
компонент. Для первой из них инкремент не зависит от скоростей обмена, 
и она распространяется в среде с малым затуханием. Противофазная мода 
имеет более высокую скорость затухания, определяемую суммарной веро-
ятностью обмена 3223 γγ + . Учитывается перемешивание мод в неоднород-
ном поле ( )xWs . Данный подход может быть обобщен на случай много-
компонентной смеси. 

В ряде расчетов производился специальный выбор параметров сре-
ды, при которых в стационарном состоянии системы обмен энергией меж-
ду компонентами отсутствует. В такой искусственно “согласованной” сме-
си механизм неустойчивости связан исключительно с обменом возмуще-
ниями. 

На рис.1 представлена пространственная структура моды ПК поряд-
ка 11=m . Осцилляции возмущения обусловлены “краевой модуляцией” 
(КМ) усиления на входе потока в резонатор [1]. Анализ кривых показыва-
ет, что, за исключением узкой области вблизи 0=x , они соответствуют 
синфазной моде КМ. Сдвиг максимумов кривых соответствует разности 

Рис.1. Амплитуды мод возмущений 
2g (1) и 3g (2) ПК в смеси 3:1 , 

4.0=Γ , 2032 =γ , 6023 =γ . 

Рис.2. Инкременты ПК ( )5=m  в со-
гласованных смесях 1:1 (1), 1:3 (2), 
1:10 (3) и в смесях 1:1 (4), 1:3 (5) в от-
сутствие согласования. Точки – расчет 
по аналитической модели 
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фаз величин eg2  и eg3 , даваемой (6). Для данных рис.1 на входе потока в 
резонатор противофазная мода имеет преимущество, однако она быстро 
затухает на длине 210−≈x . 

На рис.2 показаны зависимости инкрементов ПК от скорости обмена 
для набора смесей. В области слабого обмена ( )Ωγ ,sik W<<  преимущест-
венно возбуждается противофазная мода КМ. При этом прямой поток воз-
мущений 22323 gJ γ=  приводит к увеличению скорости затухания возму-
щений в активной компоненте, в то время как обратный поток 33232 gJ γ=  
не играет заметной роли. В средней области ( )Ωγ ≤< iksW  возрастает вклад 
в возмущение медленно затухающей синфазной моды КМ, и одновременно 
обратный поток возмущений начинает компенсировать действие прямого 
потока. В результате этого уменьшение инкремента сменяется его ростом и 
достигается порог неустойчивости. При сильном обмене ( )Ωγ >>ik  инкре-
менты принимают максимальные значения. В пределе ∞→ikγ  двухкомпо-
нентная среда становится подобной однокомпонентной с некоторыми эф-
фективными значениями параметров. 

Несмотря на то, что по своему механизму и характеристикам релак-
сационные колебания (РК) существенно отличаются от пролетных [1, 2], 
качественная картина влияния процессов обмена возмущениями на эти ви-
ды автоколебаний имеет много общих черт. Для РК также является харак-
терным наличие достаточно широкой зоны стабильности стационарной ге-
нерации в области малых и средних скоростей обмена ( )Ωγ ≤ik . В этой об-
ласти процессы обмена приводят к подавлению автоколебаний. Однако, в 
отличие от ПК, порог возбуждения РК наступает при более высоких ско-
ростях обмена, которые для смеси 22 : NCO  соответствуют давлениям 
свыше 100 Тор (ПК могут возбуждаться при парциальных давлениях 2CO  
порядка нескольких Тор). Частота РК существенно зависит от скоростей 
обмена и состава смеси. При Ωγ >>ik  она приближается к предельному 
значению 0Ω=Ω ξR , где ξ  – относительная концентрация активной ком-
поненты смеси, 0Ω  – релаксационная частота. 
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РЕЛАКСАЦИЯ ЭЛЕКТРОНОВ В ДИЭЛЕКТРИКЕ ПОСЛЕ НАГРЕВА 
МОЩНЫМ ФЕМТОСЕКУНДНЫМ ИНФРАКРАСНЫМ ИМПУЛЬСОМ: 

ФОНОННОЕ РАССЕЯНИЕ И ВТОРИЧНЫЕ ЭЛЕКТРОНЫ 
 

Профессор Васильев А.Н., аспирант Богатырев И.Б. 
 

В работе проведено теоретическое исследование релаксации элек-
тронов в диэлектрике после возбуждения ИК фемтосекундным импульсом 
во всем объеме кристалла; рассчитаны распределения электронов по 
энергии на границе кристалла. Разработана модель, позволяющая полу-
чить систему рекуррентных интегральных уравнений, преобразующих на-
чальное распределение электронов по энергии во всем объеме кристалла в 
распределение вылетающих электронов на границе кристалла. В качестве 
основных каналов релаксации рассмотрены фононное рассеяние и создание 
вторичных электронов. В результате объяснен механизм образования 
низкоэнергетичных электронов в экспериментальных спектрах фото-
эмиссии и резкий спад на высоких энергиях в распределении по энергии вы-
летающих электронов.  

В модели предполагается, что после окончания фемтоскундного ИК 
импульса в зоне проводимости диэлектрика появляются нагретые этим 
импульсом электроны [1] с энергией E в точке z, описываемые функцией 
распределения ( )0 ,f E z . Такие электроны характеризуются длиной сво-
бодного пробега ( )Eeλ  для электрон-электронного рассеяния (если их энер-
гия выше порога электрон-электронного рассеяния) и ( )ph Eλ  для элек-
трон-фононного рассеяния. После этих рассеяний распределения по энер-
гии электронов равны ( );eg E E′  и ( );phg E E′ , данные распределения удов-
летворяют следующим нормировочным соотношениям: 

( )
0

; 2
E

eg E E dE′ ′ =∫  и ( )
0

; 1
E

phg E E dE′ ′ =∫ . 

Количество электронов сохраняется в электрон-фононном рассеянии 
и удваивается в электрон-электронном рассеянии с рождением новой элек-
тронно-дырочной пары; упругие рассеяния не учитываются из-за малой 
концентрации электронов в кристалле с широкой запрещенной зоной. 
Электрон, созданный в точке z с углом θ  между скоростью и осью z, рас-
сеивается в изотропном кристалле в точке z′  с вероятностью 

( ) ( )( )1 1exp cose phE E z zλ λ θ− −⎡ ⎤ ′+ −⎣ ⎦ ; интеграл по θ  может быть выражен 

через интегральную экспоненту ( )xEi . В полубесконечном кристалле элек-
трон может достигнуть поверхности с вероятностью 
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( ) ( )( )1 1exp cose phE E zλ λ θ− −⎡ ⎤− +⎣ ⎦ . Поэтому электрон с энергией E в точке z 
дает следующее распределение электронов по энергии в точке z′ : 

( ) ( ) ( ) ( ) ( )
( ) ( ) ( ) ( )( )

( ) ( ) ( )

1 1
1 1

01 1

0

, ,
, ; ,

0, Ei . (1)

ph ph e e
e ph

e ph

x x

E g E E E g E E
K E z E z K E E z z

E E

K x e x x e x x

λ λ
λ λ

λ λ

− −
− −

− −

− −

′ ′+
⎡ ⎤′ ′ ′= + −⎣ ⎦+

= − Γ = +
Пространственное распределение электронов по энергии после n рассея-
ний описывается следующим рекуррентным соотношением: 

( ) ( ) ( )∫ ∫
∞

− ′′′′′′=
max

0
1 ,,;,,

E

E
nn zEfzEzEKzdEdzEf                      (2) 

На основе описанной выше модели релаксации была разработана 
программа для численной оценки релаксации горячих электронов перед их 
вылетом из кристалла. Для получения результатов, пригодных для сравне-
ния с экспериментом, мы исследовали эволюцию распределения электро-
нов в диэлектрике после облучения фемтосекундными импульсами раз-
личной интенсивности. Изменения в процессе релаксации представлены на 
рисунке для интенсивности 3ТВт/см2. 
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Распределение нагретых электронов по энергии в модели осциллято-
ра [2] сразу после окончания фемтосекундного импульса (левый график) и 
после вылета с поверхности с учетом релаксации на фононах и с учетом 
создания вторичных электронов (правый график) для W=3 ТВт/см2. Энер-
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гия фотонов равна 1.55 эВ, ширина запрещенной зоны модельного кри-
сталла Eg=10 эВ. 
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ФОТОНИКА НАНОСТРУКТУРИРОВАННЫХ ПОЛУПРОВОДНИКОВ 
И ДИЭЛЕКТРИКОВ 

 
Доцент Головань Л.А., профессор Желтиков А.М.,  

профессор Тимошенко В.Ю. 
 

Возрастающие потребности в передаче данных требуют создания но-
вых приборов и устройств, позволяющих в широком спектральном диапа-
зоне осуществлять быстрое переключение и изменять частоту сигнала. 
Дальнейшее развитие таких систем в основном определяется возможно-
стью генерировать, переключать и детектировать оптический сигнал, ис-
пользуя нелинейно-оптические процессы. С другой стороны, современные 
телекоммуникационные технологии требуют миниатюризации устройств 
для управления распространением излучения. Однако большинство 
имеющихся на сегодня нелинейно-оптических кристаллов обладают либо 
сравнительно малой нелинейной восприимчивостью, но при этом в них 
возможна большая длина нелинейно-оптического взаимодействия, напри-
мер за счёт фазового согласования процесса, либо, наоборот, при большой 
нелинейной восприимчивости длина взаимодействия очень мала и зачас-
тую ограничена несколькими длинами волн. В связи с этим встает необхо-
димость в развитии новых подходов, которые приведут к формированию 
новых искусственных материалов на основе наноструктур, позволяющих 
сочетать высокую нелинейную восприимчивость с большой длиной взаи-
модействия.  
 Получение и исследование новых материалов с требуемыми струк-
турными и оптическими свойствами представляет собой актуальную зада-
чу современной лазерной физики, решаемую методами нанотехнологии. 
Для этого тем или иным способом проводится «сборка» нанокристаллов 
или нанокластеров, электронные и оптические свойства которых опреде-
ляются их размером и формой. Оптические свойства ансамбля наночастиц 
будут определяться не только взаимодействием между атомами, но и вза-
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имным расположением нанокластеров, а также их объемной долей. Важ-
ным примером таких сред являются пористые полупроводниковые и ди-
электрические материалы, образующиеся в результате процесса электро-
химического травления. Они представляют собой нанокомпозитные среды, 
образованные пустотами в объеме (порами) и оставшимися после удаления 
части материала нанокристаллами полупроводника или нанокластерами 
диэлектрика. 
   Все вышесказанное объясняет необходимость детального изучения опти-
ческих свойств пористых полупроводников и диэлектриков. Указанные 
материалы, как свидетельствуют результаты недавних исследований, мо-
гут обладать высокой эффективной нелинейной восприимчивостью и по-
зволяют осуществить фазовое согласование нелинейно-оптических про-
цессов. Широкое применение могут найти и линейные оптические свойст-
ва пористых сред, например двулучепреломление формы. Надо отметить, 
что важным достоинством устройств на основе пористых полупроводни-
ков является возможность легко интегрировать их с существующими по-
лупроводниковыми оптическими и электронными элементами.  
 С фундаментальной точки зрения пористые полупроводники и ди-
электрики, структурные параметры которых можно варьировать в широких 
пределах, меняя режимы их изготовления, являются хорошими модельны-
ми объектами для изучения электродинамики нанокомпозитных сред, в ча-
стности исследования влияния таких факторов как квантово-размерный 
эффект, адсорбция молекул и эффекты локального поля на оптические 
свойства наносистем. В рамках настоящей работы основное внимание уде-
ляется проявлениям эффектов локальных полей и исследованию возмож-
ностей управления с их помощью фотонными свойствами пористых полу-
проводников и диэлектриков.  
 Цели настоящей работы заключались в следующем: установить 
взаимосвязь микроструктуры пористых полупроводников и диэлектриков с 
их оптическими свойствами и исследовать нелинейно-оптические процес-
сы второго и третьего порядка  в пористых полупроводниках и диэлектри-
ках с различными структурными характеристиками. 
 В качестве объектов исследования были выбраны такие полупровод-
никовые материалы, как пористый кремний (ПК) и пористый фосфид галлия 
(ПФГ), а также диэлектрические среды, такие, как окисленный пористый 
кремний (ОПК) и пористый оксид алюминия (ПОА). Данные материалы со-
ставляют бóльшую часть пористых сред, представляющих интерес для фо-
тоники. Важно отметить, что они допускают варьирование как структурных, 
так и оптических параметров в широких пределах. Так, в зависимости от 
материала и условий формирования размеры пор и нанокластеров состав-
ляют от единиц нанометров до долей микрометра.  



Подсекция «Оптика и лазерная физика»  

 

35

 Образцы пористых материалов и структур на их основе формирова-
лись посредством химического и электрохимического травления. В работе 
были предложены методы изготовления указанных пористых материалов, 
а также фотонно-кристаллических структур на их основе. Изучены зави-
симости структурных параметров (пористости, размеров пор и нанокласте-
ров, формы пор) от режимов травления и особенностей исходных материа-
лов. Так, для ПК возможно формирование пор диаметром от 1 до 100 нм, 
для ПФГ от 50 до 1000 нм, для ПОА  от 10 до 500 нм. Используется сле-
дующая классификация пористых сред по размеру пор: 1) микропористые 
– диаметр пор менее 2~нм, 2) мезопористые – диаметр пор свыше 2 нм, но 
менее 50 нм и 3) макропористые – диаметр пор свыше 50 нм. 

Для ПК размеры пор и остающихся зависят от плотности тока травле-
ния, концентрации плавиковой кислоты в электролите и уровня легирования 
пластины. Известно, что ПК обладает преимущественной ориентацией пор 
вдоль кристаллографических осей <100>, а упорядоченность пор возрастает 
с увеличением уровня легирования исходного кристалла кремния [1,2]. 
 Для преодоления такого недостатка ПК, как непрозрачность в види-
мой области спектра, ограничивающего его применение в оптике, предла-
гается использовать окисленный пористый кремний, получаемый в резуль-
тате термического отжига ПК. Получены сведения о режиме такой обра-
ботки, позволяющей формировать слои ОПК оптического качества, про-
зрачные в видимом спектральном диапазоне.  
 Пористый фосфид галлия формировался при электрохимическом 
травлении пластин кристаллического фосфида галлия в плавиковой или 
серной кислотах, размеры пор при этом составляли сотни нанометров. 
Слои ПОА изготовлялись методом электрохимического травления подло-
жек из фольги алюминия в различных кислотах. Получающийся пористый 
слой представляет собой набор гексагональных оксидных ячеек, по центру 
которых проходит полый канал. Расстояние между порами линейно увели-
чивается с повышением напряжения. Диаметр пор определяется скоростью 
химического растворения оксида алюминия, которая зависит от исполь-
зуемого электролита. В зависимости от входящей в состав электролита ки-
слоты и ее концентрации диаметр пор варьируется в широких пределах: от 
0,01-0,03 мкм для серной кислоты до 0,1-0,5 мкм для винной кислоты.  
 Для описания оптических свойств микро- и мезопористых материа-
лов применяется приближение эффективной среды [3]. В рамках данного 
приближения нанокомпозитные системы можно рассматривать как одно-
родные с точки зрения оптики среды. Условием применимости данного 
приближения является малость размеров неоднородностей по сравнению с 
длиной волны оптического излучения.  
 При использовании в качестве подложки сильнолегированного 
кремния (p++-Si) вследствие преимущественной ориентации пор мезопори-
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стый слой, сформированный на поверхности с ориентацией поверхности 
(110), будет проявлять свойства отрицательного одноосного кристалла, оп-
тическая ось которого совпадает с кристаллографическим направлением 
[001]. Напротив, мезопористый кремний, сформированный на p++-Si с ори-
ентацией поверхности (100), обладает свойствами положительного кри-
сталла.   
 Величина двулучепреломления существенным образом зависит от по-
ристости, значение которой определяется в том числе плотностью тока 
травления. Как видно из рис. 1, увеличение пористости сопровождается 

уменьшением эффективных по-
казателей преломления для 
обыкновенной и необыкновен-
ной волн и увеличением вели-
чины двулучепреломления Δn = 
no-ne, где no и ne – показатели 
преломления для обыкновенной 
и необыкновенной волн соот-
ветственно. Величина Δn для 
высокопористых слоев достига-
ла 0,24 в ИК области при сред-
ней величине показателя пре-
ломления (no+ ne)/2 = 1,3. Отме-
тим, что это значение Δn пре-
вышает аналогичную величину 
для такого естественного кри-
сталла, как исландский шпат (Δn 
= 0,15).  
 Измеренная эксперимен-
тально дисперсия показателей 
преломления для мезопористо-
го кремния позволила провести 
сравнение с результатами моде-
лирования, выполненного в 
рамках обобщенной модели 
Бруггемана [4], в которой поры 
с диэлектрической проницаемо-

стью ε1 и кремниевые нанокристаллы с диэлектрической проницаемостью 
ε2 считаются эллипсоидами вращения. В этом случае компоненты тензора 
эффективной диэлектрической восприимчивости нанокомпозитной среды 
εeff, ii находятся из уравнения: 
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где p – пористость, Li  фактор деполяризации, определяемый отношением 
полуосей эллипсоида, а индекс i нумерует декартову координату.    

Сравнение расcчитанных по модели (1) величин показателей пре-
ломления с экспериментально найденными показывает, что данная модель 
дает хорошее описание оптических свойств анизотропных слоев ПК в 
ближнем и среднем ИК диапазонах (см. рис. 2). Однако данное приближе-
ние неприменимо для длин волн видимого диапазона. Это связано с при-
ближением длины волны к размеру нанокристалла и, следовательно, с вы-
ходом из области применимости электростатической модели эффективной 
среды. Более точный анализ требует учета влияния так называемой дина-
мической деполяризации [5], т.е. размера нанокристалла и конечного вре-
мени распространения электромагнитной волны в нем, что позволяет, ос-
таваясь в рамках модели эффективной среды, обеспечить лучшую аппрок-
симацию экспериментально полученных величин показателей преломле-
ния.   

 
Термическое окисление двулучепреломляющего ПК приводит к фор-

мированию прозрачных в видимом диапазоне пленок, также обладающих 

 



ЛОМОНОСОВСКИЕ ЧТЕНИЯ – 2008 

 

38

двулучепреломлением, хотя его величина на порядок меньше, чем в исход-
ных слоях ПК. Отметим, что по данным структурных измерений ОПК пред-
ставляет собой аморфную среду. Величина двулучепреломления ОПК воз-
растает с увеличением пористости. Максимальная величина двулучепрелом-
ления ОПК достигается для образца с наибольшей пористостью и составляет 
Δn =0,025, что более чем в два раза превышает оптическую анизотропию 
кристаллического кварца [6]. Продемонстрировано также двулучепреломле-
ние формы в пористом фосфиде галлия и пористом оксиде алюминия.  

Важную часть работы составляет изучение распространения лазер-
ного излучения в макропористом фосфиде галлия. Пористый фосфид гал-
лия отличается высокой величиной показателя преломления, прозрачно-
стью в видимом диапазоне, поры и нанокристаллы в ПФГ имеют размер в 
сотни нанометров. Все это делает ПФГ одним из самых привлекательных 
материалов для изучения процессов рассеяния и локализации света.    

Образцы ПФГ обладали значительным рассеянием в видимом диапа-
зоне. Динамика рассеяния света в слоях ПФГ была исследована с исполь-
зованием схемы оптического гетеродинирования [7]. Рост пористости при-
водит к падению длины свободного пробега фотонов и увеличению време-
ни жизни фотона в пористом слое, т.е. происходит усиление роли локали-
зации света с ростом пористости. Вместе с тем, c увеличением пористости, 
режим сильной локализации, критерием которого является выполнение ус-
ловия kl≤ 1, где k – волновой вектор, а l – длина свободного пробега фото-
на, очевидно не достигается.     

Нами были детально исследованы возможности достижения фазово-
го синхронизма  для процессов генерации второй и третьей гармоник (ВГ, 
ТГ) лазерного излучения в ПК и генерации ТГ в ОПК. Данные материалы 
выбраны потому, что обладают сравнительно большой величиной двулу-
чепреломления, а расположение оптической оси в плоскости образца обес-
печивает наиболее удобную геометрию эксперимента. Теоретический ана-
лиз фазового согласования указанных нелинейно-оптических процессов 
был основан на развитой модели эффективной среды.  

В выполненных расчетах определены условия достижения фазового 
согласования в слоях ПК и ОПК, результаты которых нашли свое подтвер-
ждение в экспериментах. Установлено, что двулучепреломление в мезопори-
стом кремнии слишком велико для осуществления синхронной генерации 
ВГ, однако заполнение пор диэлектрическими жидкостями, понижающее 
анизотропию, позволяет добиться фазового согласования при повороте об-
разца вокруг оси, перпендикулярной его оптической оси. Факт достижения 
фазового синхронизма подтверждается ростом  сигнала ВГ при заполнении 
пор,  зависимостью сигнала ВГ от угла падения излучения на образец и из- 
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менением его поляри-
зационных зависимо-
стей (рис. 3) [8]. Вели-
чина двулучепрелом-
ления ПК и ОПК ока-
зывается столь велика, 
что позволяет осуще-
ствить фазовое согла-
сование генерации ТГ. 
На возможность реали-
зации фазового син-
хронизма в геометрии 
ooe-e указывает теоре-
тический анализ этого 
процесса с помощью 
укороченных волновых 
уравнений, учитываю-
щих модификацию 
тензора кубической 
нелинейной восприим-
чивости. В экспери-
менте фазовое согласо-
вание достигалось при 
перестройке длины хо-
лостой волны парамет-
рического генератора 
света (ПГС) (1,0-
2,1 мкм, 3 нс). В образ-
цах ПК с большим 
двулучепреломлением 
удается добиться фазо-
вого синхронизма в 
указанной выше гео-
метрии (рис. 4) при на-
качке на длинe волны 
1,635 мкм [9]. В то же 
время для иных гео-
метрий взаимодействия фазовый синхронизм в исследуемом диапазоне 
длин волн накачки не достигался.  
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Для двулучепре-
ломляющего ОПК фазо-
вый синхронизм дости-
гается при длине волны 
накачки 1,1 мкм также 
при взаимодействии ти-
па ooe-e. Достижение 
режима синхронной ге-
нерации ТГ при накачке 
на данных длинах волн в 
исследуемых материалах 
подтверждается измене-
нием вида ориентацион-
ных зависимостей ТГ. 
Для ОПК при изменении 
длины волны накачки от 
1,9 мкм до 1,1 мкм на-
блюдается рост сигнала 
ТГ в пять раз в том слу-
чае, когда ТГ поляризо-
вана параллельно поля-
ризации излучения на-
качки, и на два порядка, 
когда ТГ поляризована 
перпендикулярно поля-
ризации излучения на-
качки (рис. 5) [6].  

Отметим, что в 
аморфном материале, 

формирующем ОПК, ТГ должна быть поляризована лишь параллельно по-
ляризации излучения на основной частоте, однако двулу- 
чепреломление ОПК и фазовое согласование в нем приводят к генерации 
ТГ, поляризованной перпендикулярно поляризации накачки. Кроме того, в 
пользу достижения фазового синхронизма в ПК свидетельствует и зависи-
мость сигнала ТГ от толщины образца. Для обоих материалов результаты 
расчетов и экспериментальные данные демонстрируют хорошее соответст-
вие.  

Анализ свойств симметрии слоев ПК и ОПК, показывает, что данные 
материалы обладают свойствами кристаллов групп 4/mmm и ∞/mm и, сле-
довательно, обладают пятью и тремя независимыми ненулевыми компо-
нентами тензора кубической восприимчивости χ(3)(3ω;ω,ω,ω) соответст-
венно [10]. Напомним, что для кристаллического кремния χ(3) имеет две не-
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зависимых компоненты: χ(3)
1111 и χ(3)

1122, а аморфный оксид кремния – одну 
независимую компоненту χ(3)

1111 = 3 χ(3)
1122. Оценки величин χ(3) пористого 

кремния в приближении эффективной среды дают: 
 

 
где f – объёмная доля (фактор заполнения) компонента нанокомпозитной 
среды, обладающего оптической нелинейностью, а 
 

 
 

фактор локального поля. В результате этих оценок мы получаем те же неза-
висимые компоненты тензора χ(3)(3ω;ω,ω,ω), что и в результате анализа 
свойств симметрии. Выполненные в рамках этого приближения расчеты 
предсказывают, что двулучепреломляющий мезопористый кремний должен 
обладать существенно меньшей величиной кубической восприимчивости, 
чем кристаллический кремний; с ростом пористости ее величина должна 
только падать, а различие компонент χ(3)

eff,3333 и χ(3)
eff,1111, совпадающих для 

кристаллического кремния, должно достигать двух порядков для высокопо-
ристых образцов.       
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 Эти выводы были проверены в серии экспериментов по генерации ВГ 
и ТГ в ПК различной степени пористости и размера пор и нанокристалов. 
Как свидетельствуют результаты этих экспериментов, существенное умень-
шении величины χ(3)

eff по сравнению с кристаллическим кремнием происхо-
дит только в микропористом кремнии. Мезопористый же кремний отлича-
ется ростом эффективности генерации ВГ и ТГ на порядок (см. рис. 6) [11]. 
Кроме того, при общем росте сигнала ориентационные зависимости сигна-
лов ВГ и ТГ в ПК обладают менее выраженными максимумами и миниму-
мами, чем в кристаллическом кремнии. Определенные из анализа экспери-
ментальных данных отношения (χ(3)

1111 + 3χ(3)
1111)/ χ(3)

3333 лишь качественно 
совпадают с результатами моделирования. В то же время результаты экспе-
риментов по генерации ТГ в ОПК, нанокластеры которого отличаются за-
метно меньшим показателем преломления, свидетельствуют о хорошем со-
гласии с моделью эффективной среды.        
 Для объяснения полученных результатов выдвинута гипотеза о том, 
что причиной локального возрастания поля является слабая локализация све-
та в результате рассеяния на наночастицах и порах и многократной интерфе-
ренции рассеянного излучения как на основной частоте, так и на частотах 
гармоник. В образцах с бóльшим размером пор и нанокристаллов неоднород-
ность поля возрастает, что и объясняет увеличение сигнала ТГ в мезопори-
стом кремнии. В числе причин такого возрастания неоднородности поля 
можно назвать, например, интерференцию волн, рассеиваемых наночастица-
ми. Микропористый же кремний, напротив, является материалом, который, 
благодаря тому, что размеры пор и нанокристаллов составляют единицы на-
нометров, хорошо описывается в рамках электростатического приближения 
эффективной среды.  

Детально изучены особенности нелинейно-оптических взаимодейст-
вий в условиях локализации света на эффективность этих процессов. В ча-
стности, исследована генерация ВГ и ТГ в многослойных периодических 
структурах, образованных чередующимися слоями ПК различной пористо-
сти. Установлено, что происходит значительное увеличение эффективности 
процесса генерации ВГ по сравнению как с кристаллическим кремнием, так 
и с одним слоем ПК. Как видно из рис. 7, эффективность генерации ВГ су-
щественным образом зависит от угла падения излучения на структуру, при-
чем наибольший сигнал достигается для структуры с фотонной запрещен-
ной зоной, приходящейся на длину волны ВГ. Изменение сигнала ВГ при 
вариации угла падения связано с изменением эффективного периода струк-
туры, который, в свою очередь, обусловливает ее закон дисперсии и воз-
можность достижения в такой структуре фазового синхронизма [12]. 

Дополнительные возможности достижения эффективного фазового со-
гласования в одномерных фотонно-кристаллических структурах открывают-
ся при использовании слоев ПК, обладающих двулучепреломлением. Особый 
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интерес представляют случаи, когда фотонные запрещенные зоны возникают 
на основной частоте или частоте гармоники. При этом становится возмож-
ным сочетать фазовое согласование, обусловленное как двулучепреломлени-
ем слоёв, так и самой структурой, и усиление поля в многослойной структу-
ре. Установлено, что эффективность генерации ВГ и ТГ существенным обра-
зом зависит от положения фотонной запрещенной зоны: запрет на распро-
странение излучения на основной частоте или частоте гармоники приводит к 
подавлению процесса генерации гармоник. В многослойных структурах, 
сформированных из анизотропных слоев ПК, это проявляется как модифика-
ция ориентационных за-
висимостей сигналов 
гармоник.  

Важную часть ра-
боты составляет изуче-
ние влияния эффекта 
слабой локализации 
света на нелинейно-
оптический отклик на-
ноструктурированных 
сред. Эксперименты 
продемонстрировали 
рост эффективности ге-
нерации ВГ на слоях 
ПФГ более чем на поря-
док по сравнению с кри-
сталлическим GaP [13]. 
Эффективность данных 
процессов существенно 
зависит от длины волны 
накачки. Как показали 
эксперименты с исполь-
зованием ПГС (рис. 8), 
для длин волн свыше 
1,5 мкм сигнал ВГ в 
ПФГ уступает сигналу 
ВГ в кристаллическом 
GaP, что, по крайней 
мере качественно, со-
гласуется с представле-
ниями приближения 
эффективной среды. В 
то же время для мень-
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ших длин волн генерация ВГ в ПФГ оказывается более эффективной, чем в 
кристаллическом GaP, причем сигнал ВГ возрастает с уменьшением длины 
волны накачки. Измерения ориентационной зависимости сигнала ВГ сви-
детельствуют о полной деполяризации последней. Рост сигнала ВГ с уве-
личением времени жизни фотона в пористом слое согласуется с предполо-
жением о достижении случайного фазового квазисогласования [14], в рам-
ках которого нелинейно-оптический сигнал от такой среды как целого мо-
жет сводиться к сумме нелинейно-оптических сигналов от ее отдельных 
элементов. 

Таким образом, в работе разработаны методы изготовления фотон-
ных структур на основе пористого кремния, окисленного пористого крем-
ния, пористого фосфида галлия и пористого оксида алюминия с анизо-
тропным расположением пор, исследовано явление двулучепреломления 
формы в них, продемонстрировано достижение фазового согласования для 
генерации гармоник в слоях пористого кремния и окисленного пористого 
кремния, установлена зависимость эффективности процессов генерации 
гармоник в пористом кремнии от среднего размера пор и нанокристаллов, 
обнаружен рост эффективности генерации оптических гармоник в порис-
том фосфиде галлия и сделан вывод о связи последнего эффекта со слабой 
локализацией света в пористом слое. 
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