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Общая характеристика работы

Диссертационная работа посвящена экспериментальному исследова­
нию оптических эффектов переключения и насыщения поглощения в полу­
проводниковых метаповерхностях методами оптической и нелинейно-оптиче­
ской микроспектроскопии и фемтосекундной спектроскопии. Особое внима­
ние уделено изучению влияния метаповерхностей на взаимодействующее с
ними электромагнитное излучение, исследованию динамики импульсов, от­
раженных и прошедших через полупроводниковые метаповерхности, а также
влиянию резонансов типа Ми на оптические и нелинейно-оптические свойства
метаповерхностей, обладающих оптическим магнетизмом.

Актуальность темы обусловлена необходимостью поиска новых мате­
риалов, обеспечивающих эффективный отклик на внешнее электромагнитное
поле и при этом совместимых с основными этапами производства устройств
в микроэлектронике. В эру информационных технологий этому уделяется
значительное внимание, как и анализу возможностей увеличения скорости
передачи информации, пропускной способности каналов, изготовлению фо­
тонных устройств, обеспечивающих потребности современного общества в
сверхскоростной передаче и обработке информации. Попытка увеличить эф­
фективность работы фотонных устройств приводит к созданию структур с
новыми свойствами, не характерными для материалов, из которых изготов­
лены такие структуры. Так, для увеличения отклика структур используют­
ся различные резонансные взаимодействия, например, возбуждение плазмон­
поляритонов [1], которое усиливает нелинейные эффекты и может приводить
к модуляции электромагнитного излучения, что, в свою очередь, можно ис­
пользовать в различных системах оптической связи, в оптоэлектронике, фо­
тонике и других областях, в основе которых лежит оптический сигнал и где
требуется полностью оптическое переключение и модуляция лазерного из­
лучения. Для контроля параметров оптического излучения широко приме­
няются метаповерхности, которые представляют собой массив периодически
расположенных наноантенн [2—5]. Однако использование плазмонных мета­
поверхностей, в основе которых лежат металлические материалы, не могут
проявлять высокоэффективный оптический отклик из-за омических потерь в
металле, кроме того, вследствие этого имеют низкий порог разрушения. Тем
не менее, плазмонные структуры при этом обладают сверхбыстрым, а имен­
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но субпикосекундным откликом, что важно для задач управления светом, а
также обладают высокой чувствительностью к изменению параметров окру­
жающей среды, что очень важно для сенсорики. Но в ряде задач управления
излучением необходимо использование других материалов, которые бы демон­
стрировали хороший отклик, но обладали бы меньшими потерями. Благодаря
небольшим потерям в определенной области в последнее время активно раз­
виваются диэлектрические метаповерхности, которые характеризуются хоро­
шей эффективностью и применяются в различных областях [6—8]. Так, в ра­
ботах [6; 7] были продемонстрированы эффективные линзы на основе кремни­
евых метаповерхностей и метаповерхностей из оксида титана соответственно.
Существует множество работ по исследованию диэлектрических структур на
основе кремния. В кремниевых метаповерхностях возможно возбуждение ре­
зонансов типа Ми, волноводных мод, которые приводят к увеличению эффек­
тивности оптического отклика таких структур [9—12]. В работах [10; 12] было
показано, что с помощью кремниевой частицы и кремниевой метаповерхности
можно получить модуляцию оптического излучения, но полученные значения
модуляции либо не очень эффективны, либо имеют довольно длительные вре­
мена релаксации. Так как кремний — это непрямозонный полупроводник, то
использование его в качестве активного элемента имеет некие ограничения,
не позволяя использовать такой материал для задач, в которых необходи­
мо высокоэффективное и сверхбыстрое взаимодействие. Существуют другие
полупроводниковые материалы, такие как арсенид галлия (GaAs), фосфид
индия (InP) с прямой запрещенной зоной, которые используются в оптоэлек­
тронике, или германий (Ge), который является непрямозонным полупровод­
ником, но довольно близок к прямозонным полупроводникам по некоторым
характеристикам. Из таких материалов довольно тяжело изготавливать на­
ноструктуры, но в последние годы были достигнуты значительные успехи в
этой области и наноструктуры из III–V полупроводников были получены в
ходе монолитного изготовления [13; 14]. Тем не менее, это лишь начальный
этап работы с такими материалами, и необходимы систематическое исследо­
вание, оптимизация полученных эффектов и исследование новых эффектов
в структурах такого типа. Поэтому изучение стационарных свойств таких
структурированных полупроводниковых материалов, которые, кроме того,
могут быть интегрированы на фотонный чип, а также исследование их неста­
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ционарных свойств при помещении в лазерные поля являются актуальными и
важными задачами. Так, например, насыщающийся поглотитель играет важ­
ную роль во многих современных оптических системах, а в силу того, что
метаповерхности усиливают нелинейно оптические процессы, то такие суб­
волновые полупроводниковые наноструктуры могут потенциально работать
в качестве насыщающегося поглотителя. Кроме того, полупроводниковые ме­
таповерхности, обладающие эффективным и быстрым оптическим откликом,
могут найти применение в области полностью оптических модуляторов и пе­
реключателей лазерного излучения в заданном спектральном диапазоне.

Степень разработанности темы исследований. Исследование опти­
ческого и нелинейно-оптического отклика наноантенн и метаповерхностей —
это активно развивающаяся область фотоники. Такие структуры находят ши­
рокое применение для управления различными параметрами оптического из­
лучения. Тем не менее, их потенциальные возможности изучены не до конца.
Поиск материалов, которые используются для создания микро- и нанострук­
тур и при этом распространены в микроэлектронике, а также необходимость
изучения процессов взаимодействия таких структур с лазерным излучени­
ем являются не только важными фундаментальными задачами, но и имеют
практическую значимость для прикладных областей современной науки.

Целями диссертационной работы является обнаружение эффекта на­
сыщения поглощения в метаповерхностях, состоящих из упорядоченных мас­
сивов нанодисков прямозонных полупроводников, а также демонстрация
сверхбыстрого управления оптическим и нелинейно-оптическим откликом по­
лупроводниковых метаповерхностей, обладающих оптическим магнетизмом.

Для достижения поставленных целей необходимо было решить следу­
ющие задачи.

1. Моделирование и изготовление полупроводниковых метаповерхностей в
виде нанодисков и прямоугольных параллелепипедов с эффективным оп­
тическим откликом; исследование их оптического отклика и определение
порогов разрушения.

2. Экспериментальное исследование эффекта модуляции коэффициента от­
ражения метаповерхностей из нанодисков на основе арсенида галлия
вблизи запрещенной зоны полупроводника методом безапертурного I-ска­
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нирования и моделирование эффекта насыщения поглощения в таких ме­
таповерхностях.

3. Экспериментальное исследование пикосекундной динамики модуляции
коэффициента отражения метаповерхностей из нанодисков арсенида гал­
лия с помощью методики “накачка-зондирование”, с использованием ши­
рокополосного излучения в качестве зонда.

4. Экспериментальное исследование с помощью фемтосекундной спектро­
скопии методики “накачка-зондирование” динамики модуляции лазерно­
го излучения, прошедшего через метаповерхность из прямоугольных па­
раллелепипедов аморфного германия, и модуляции интенсивности опти­
ческой гармоники, генерируемой зондирующим излучением в метаповерх­
ности.

5. Построение феноменологической модели для определения параметров на­
сыщения. Расчет вариации комплексного показателя преломления полу­
проводника при генерации свободных носителей под действием фемтосе­
кундного лазерного излучения и моделирование соответствующего изме­
нения коэффициента отражения метаповерхности. Разработка методики
расчетов по теории связанных мод.

Объект и предмет исследования. Объектом исследования являют­
ся оптические метаповерхности, в которых возможен процесс фотоиндуциро­
ванного изменения свойств. Предметом исследования являются эффект на­
сыщения поглощения в прямозонных полупроводниковых метаповерхностях
и оптическое переключение линейного и нелинейного отклика в полупровод­
никовых метаповерхностях под действием фемтосекундного лазерного излу­
чения.

Научная новизна:
1. Обнаружено значительное усиление (более чем на порядок) модуляции

коэффициента отражения в зависимости от падающей интенсивности и
уменьшение интенсивности насыщения в образцах массивов нанодисков
из арсенида галлия при возбуждении резонансов типа Ми по сравнению
с нерезонансным случаем.

2. Экспериментально продемонстрировано пикосекундное оптическое пере­
ключение в метаповерхностях на основе нанодисков из арсенида галлия,
обусловленное генерацией свободных носителей под действием фемтосе­
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кундных лазерных импульсов и проявляющееся в модуляции спектра от­
ражения и сдвиге ми-резонанса в коротковолновую область на 30 нм за
1 пс с последующей пикосекундной релаксацией. Обнаружено пятидеся­
тикратное увеличение глубины модуляции коэффициента отражения для
метаповерхности из арсенида галлия по сравнению с объемным арсени­
дом галлия. Глубина модуляции коэффициента отражения метаповерхно­
сти из нанодисков арсенида галлия достигает 90% при плотности энергии
накачки 380 мкДж/см2.

3. Показано, что возбуждение коллективных мод в двумерных массивах
из прямоугольных параллелепипедов аморфного германия приводит к
образованию высокодобротных резонансов в инфракрасном диапазоне и
фотоиндуцированной субпикосекундной модуляции коэффициента про­
пускания до 80% под действием фемтосекундных лазерных импульсов с
плотностью энергии накачки 3 мДж/см2, вызывающих внутриимпульс­
ное изменение диэлектрической проницаемости полупроводника.

4. Впервые продемонстрирована фемтосекундная динамика генерации тре­
тьей оптической гармоники в метаповерхностях из прямоугольных парал­
лелепипедов аморфного германия, обусловленная внутриимпульсным из­
менением диэлектрической проницаемости полупроводника под действи­
ем фотоиндуцированных свободных носителей и наличием высокодоброт­
ного резонанса метаповерхности, и проявляющаяся в сдвиге частоты с 3𝜔
на 3.05𝜔 за 100 фс при плотности энергии накачки 3 мДж/см2, глубина
модуляции интенсивности кубичного нелинейно-оптического сигнала при
этом достигает 100%.

Личный вклад Зубюк В.В. является определяющим. Все представ­
ленные в диссертации результаты получены либо лично автором, либо при
его непосредственном участии. Автором осуществлялись сбор и юстировка
экспериментальных установок, автоматизация эксперимента, проведение из­
мерений и обработка полученных данных, реализация аналитических и чис­
ленных расчетов, написание публикаций совместно с другими соавторами.

Теоретическая и практическая значимость работы заключается
в перспективах применения полученных результатов для увеличения функци­
ональности существующих устройств нанофотоники, совмещения с электрон­
ными устройствами для увеличения эффективности работы или снижения
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энергозатрат, а также для разработки новых устройств интегральной опти­
ки. Полученные в работе результаты также могут быть использованы для
разработки новых методов управления лазерным излучением при помощи
полупроводниковых метаповерхностей. Кроме того, было получено, что по­
лупроводниковая метаповерхность из арсенида галлия имеет интенсивность
насыщения сравнимую с характерными значениями для других устройств
насыщающихся поглотителей, при этом метаповерхность имеет достаточно
компактные размеры, а в силу технологических особенностей производства
может быть легко интегрирована в современные оптические системы. Это мо­
жет быть использовано для создания компактных и эффективных фотонных
устройств. На основании результатов работы получен патент.

Методология и методы исследования. Для решения задач взаи­
модействия фемтосекундного лазерного излучения с наноструктурированны­
ми полупроводниками необходимы методики исследования как статических
и нелинейных свойств, так и сверхбыстрых процессов. В работе использо­
вались методы оптической спектроскопии для получения спектров отраже­
ния/пропускания образцов в видимом и ближнем инфракрасном диапазоне
для p- и s-поляризаций излучения и различных углов падения электромаг­
нитной волны. Метод I-сканирования, то есть измерение оптического откли­
ка образцов как функции мощности электромагнитного излучения, и метод
накачки-зондирования, то есть возбуждение материала с помощью мощной
накачки и зондирование динамики, происходящих процессов более слабым из­
лучением, применялись для исследования стационарных эффектов и релак­
сационных процессов, происходящих в метаповерхностях под действием мощ­
ного лазерного импульса. В качестве исследуемых структур использовались
полупроводниковые наноструктуры с субволновой периодичностью, поэтому
для диагностики полученных материалов необходимо использовать методи­
ки, применяющиеся для определения рельефа поверхности с высоким про­
странственным разрешением, такие как сканирующая электронная и атомно­
силовая микроскопия. Для исследования временных характеристик сверх­
быстрых процессов (пикосекундный масштаб времени) необходимы фемтосе­
кундные источники излучения, а чтобы исключить температурные эффекты,
необходимо использовать мощные лазерные импульсы с высокой скважно­
стью, кроме того, требуются специальные методики для регистрации столь
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коротких импульсов. Для моделирования наноструктур необходимы програм­
мы, позволяющие реализовать метод конечных разностей во временной обла­
сти, а для анализа и построения моделей, описывающих наблюдаемые эффек­
ты, — программы для инженерных и научных расчетов.

Положения, выносимые на защиту:
1. Отражение света от метаповерхностей из нанодисков арсенида галлия за­

висит от интенсивности падающего излучения, что обусловленно эффек­
том насыщения поглощения и спектральным сдвигом профиля резонанса
типа Ми вблизи края запрещенной зоны полупроводника. Изменение ко­
эффициента отражения на порядок больше, чем для объемного арсени­
да галлия или неструктурированной пленки при одинаковой плотности
энергии падающих фемтосекундных лазерных импульсов.

2. Пикосекундное фотоиндуцированное переключение коэффициента отра­
жения метаповерхности из нанодисков арсенида галлия усиливается за
счет возбуждения резонансов типа Ми. Глубина модуляции коэффици­
ента отражения Δ𝑅/𝑅 достигает значения 0,9 при плотности энергии
фемтосекундного импульса накачки 380 мкДж/см2.

3. Фемтосекундное фотоиндуцированное изменение оптических свойств ми­
резонансной метаповерхности из аморфного германия приводит к внутри­
импульсной эволюции параметров резонанса и, как следствие, к пере­
распределению спектрального состава прошедшего излучения и фемто­
секундной динамике интенсивности третьей оптической гармоники, гене­
рируемой в полупроводнике.

Степень достоверности полученных результатов обеспечивается их
воспроизводимостью при повторных измерениях и соответствием существу­
ющим литературным данным. Кроме того, экспериментальные результаты
находятся в хорошем согласии с численным моделированием и аналитически­
ми расчетами исследуемых оптических и нелинейно-оптических эффектов.

Апробация работы. Основные результаты работы были представ­
лены на следующих конференциях: Metamaterials’2020, METANANO-2020,
ICMAT-2019, Swiss-Russian Workshop “Materials of electronics in ultrashort
ultrastrong electromagnetic field” 2018, UltrafastLight-2018, METANANO-2017,
ICMAT-2017, II Международная научно-практическая конференция «Маг­
нитные наноматериалы в биомедицине: получение, свойства, применение»
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2017, ICONO/LAT-2016, а также на научном семинаре Johannes Kepler
University 2019.

Публикации. Основные результаты диссертации опубликованы в 6
печатных работах, в том числе в 5 публикациях в рецензируемых научных
изданиях, индексируемых базами данных Web of Science, Scopus, РИНЦ и в
1 патенте.

Содержание работы

Во введении обсуждаются актуальность и современное состояние ис­
следований в оптике и нелинейной оптике метаповерхностей, проводимых в
рамках диссертационной работы, формулируются цели и задачи исследова­
ния, оценивается научная новизна и практическая значимость представляе­
мой работы.

Первая глава содержит обзор литературы о развитии нанофотони­
ки, особенностях оптического и нелинейно-оптического отклика металличе­
ских наноантенн и наноструктур, а также наноструктур с высоким показа­
телем преломления. Большое внимание уделено исследованиям в области ак­
тивных метаповерхностей. Кроме того, подробно рассмотрены процессы в по­
лупроводниках при инжекции свободных носителей (СН) и приведены фор­
мулы, использующиеся при выполнении расчетов.

GaAs

GaAs

SiOx

AlGaO

Рис. 1 — Изображение среза образца
метаповерхности в растровом электронном
микроскопе: серые области соответствуют

материалу GaAs.

Вторая глава посвящена
экспериментальному исследованию
и численному расчету увеличения
коэффициента отражения фемтосе­
кундных лазерных импульсов для
метаповерхности из прямозонного
полупроводника при увеличении
их интенсивности. Показано, что
при использовании резонансных
особенностей метаповерхности
вблизи спектральной окрестности

запрещенной зоны полупроводника на порядок увеличивается измене­
ние коэффициента отражения за счет генерации свободных носителей,
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соответствующего изменения показателя преломления и поглощения, и
чувствительности резонансного отклика к оптическим свойствам среды.

Исследуемые образцы полупроводниковых метаповерхностей представ­
ляют собой массив наноантенн из GaAs, расположенный на подложке GaAs
с промежуточным слоем оксида AlGaO для контраста показателей прелом­
ления (рис. 1). Наноантенны были изготовлены в виде дисков, а характер­
ные параметры структуры следующие: высота диска 300 нм, верхнего оксида
SiO𝑥 — 200 нм, нижнего AlGaO — 300 нм, диаметр диска 𝑑 = 195 нм и период
𝑃 = 385 нм ((iii) метаповерхность). При таких параметрах возможно воз­
буждение фундаментальных резонансов типа Ми в ближнем инфракрасном
диапазоне, при этом изменение диаметра диска приводит к изменению по­
ложения резонансов. Подложка является непрозрачной в данном диапазоне,
из-за чего возможны эксперименты только в отражательной геометрии.

Рис. 2 — (a) Коэффициент отражения как функция падающей интенсивности для
метаповерхности (черные точки) и для подложки (синие точки, значения умножены на

1.65 для наглядности представления). Сплошные кривые соответствующих цветов
являются расчетами по формуле (1). (б) Коэффициент отражения как функция

интенсивности для метаповерхности в фемтосекундном режиме (ФС, черные точки) и
непрерывном режиме (CW, красные точки) работы лазера. Вставка иллюстрирует

запрещенную зону GaAs при непрерывном CW и ФС-режимах.

Основные исследования были проведены для метаповерхности (iii) с
МД-резонансом на центральной длине волны 𝜆МД = 875 нм. Коэффициент
отражения был измерен как функция пиковой интенсивности. На рис. 2(а)
показаны нелинейное поведение и значительное увеличение коэффициента
отражения метаповерхности (черные точки) по сравнению с объемной под­
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ложкой GaAs (синие точки — значения на графике для подложки GaAs были
умножены на коэффициент 1.65 для простоты сравнения). Модификация от­
ражения усиливается более чем на порядок для метаповерхности по сравне­
нию с подложкой GaAs. Сплошные кривые соответствующих цветов являют­
ся численными расчетами, отвечающими феноменологической модели, опи­
сываемой ур. 1. Красная пунктирная линия обозначает интенсивность насы­
щения 𝐼𝑠. Заштрихованная область при высоких интенсивностях на рис. 2(а)
соответствует области повреждения метаповерхности.
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Рис. 3 — (а) Экспериментальный коэффициент
отражения в зависимости от падающей

интенсивности (точки) и численная аппроксимация
по формуле (1) (кривые) для метаповерхностей

(i)-(iv) и подложки GaAs (s). (б) Соответствующие
спектры отражения; сплошные и пунктирные кривые

относятся к экспериментальным и модельным
спектрам соответственно; серой областью показан

спектр импульса.

Измерения 𝐼-скан для
метаповерхностей при непре­
рывном режиме работы ла­
зера (CW) (рис. 2(б)) прово­
дились для той же централь­
ной длины волны и того же
диапазона средних интенсив­
ностей, как и в фемтосекунд­
ном режиме (ФС), для демон­
страции нетепловой природы
эффекта. Зависимость коэф­
фициента отражения в режи­
ме CW показывает постоян­
ное поведение с небольшим
уменьшением, которое связа­
но с нестабильностью лазе­
ра в режиме CW и измене­
нием отражения, обусловлен­
ным нагревом образца. Схе­
матические изображения за­
прещенной зоны в двух слу­
чаях показаны на вставке на
рис. 2(б). Линейный режим
демонстрирует поглощение в
случае CW и при низкой мощ­

ности в ФС режиме и соответсвует линейному, независимому от интенсивно­
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сти поглощению. Нелинейный режим иллюстрирует изменения населенности
состояний, которое приводит к изменению отражения.

На рис. 3 представлены экспериментальные кривые коэффициента от­
ражения как функции интенсивности падающего излучения (точки) и чис­
ленная аппроксимация по формуле (1) (кривые) для всех метаповерхно­
стей (i)-(iv) с различными диаметрами и подложки GaAs (s). Параметр 𝐼𝑠

(ГВт/см2), и наклон 𝑑𝑅/𝑑𝐼|𝐼≈0 являются значениями, полученными в резуль­
тате аппроксимации. Справа — соответствующие спектры отражения; сплош­
ные и пунктирные кривые относятся к экспериментальным и модельным
спектрам соответственно; серой областью показан спектр импульса. Черной
стрелкой указано направление увеличения размеров диаметров дисков. Три
верхних графика относятся к образцам (i)–(iii) со спектральным положением
резонансов типа Ми вблизи центральной длины волны лазерного излучения.

Кривые 𝐼-сканирования демонстрируют типичное поведение насыще­
ния. Перед тем, как обсуждать микроскопическую природу насыщения в ме­
таповерхностях, построим феноменологическую модель для эксперименталь­
ных кривых, которая насыщается при увеличении интенсивности 𝐼:

𝑅(𝐼) = 𝑅1 −
Δ𝑅

1 + 𝐼/𝐼𝑠
, (1)

где 𝑅(𝐼) — зависящий от интенсивности коэффициент отражения, Δ𝑅 =

𝑅1−𝑅0 — модуляция коэффициента отражения, 𝑅1 — коэффициент отраже­
ния при высоких интенсивностях (𝐼 >> 𝐼𝑠), 𝑅0 — коэффициент отражения
для интенсивности падающего излучения, близкой к нулю, 𝐼 — интенсивность
падающего излучения, а 𝐼𝑠 — интенсивность насыщения. В случае классиче­
ских насыщающихся поглотителей параметр 𝐼𝑠 определяется как интенсив­
ность света, при которой коэффициент поглощения уменьшается в 2 раза и
является важным значением, определяющим энергетические параметры ра­
боты лазера на основе насыщающегося поглотителя; в частности, оптические
компоненты с малой величиной параметра 𝐼𝑠 могут быть использованы для
импульсных лазерных источников с малым потреблением мощности.

Моделирование эффекта насыщения представлено на рис. 4, где на па­
нели (а) показан коэффициент отражения как функция интенсивности для
метаповерхности, а на вставке изображено используемое изменение показа­
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Рис. 4 — Моделирование. (a) Коэффициент отражения для метаповерхности. Вставка:
изменения 𝑛 и κ. (б)Δκ и Δ𝑛 в результате эффектов: заполнение зоны (BF) и
сокращение запрещенной зоны (BS) и общий вклад. (в) Невозмущенный спектр

отражения, спектр отражения с измененными κ и 𝑛 при 3 ГВт/см2, спектры отражения
с изменениями только Δ𝑛 или Δκ.

теля преломления 𝑛 (синяя кривая) и коэффициента экстинкции κ (зеленая
кривая). На панели (б) показаны эффекты, вносящие доминирующий вклад
в эти изменения: заполнение зоны (BF, фиолетовая и розовая кривые), сокра­
щение запрещенной зоны (BS, оранжевая кривая) и общее изменение реаль­
ной и мнимой частей показателя преломления в зависимости от мощности
падающего луча (синяя и зеленая кривые соответственно). На панели (в)
построены невозмущенный спектр отражения 𝑅0 (черная кривая), спектр от­
ражения с измененными Δκ и Δ𝑛 из-за генерации СН, индуцированных при
3 ГВт/см2 (красная кривая), спектры отражения с изменениями только в Δ𝑛

или Δκ синяя и зеленая кривые соответственно. Рис. 4(в) демонстрирует,
что для данной GaAs метаповерхности коэффициент отражения увеличива­
ется в основном из-за уменьшения поглощения. Таким образом, исследуемые
метаповерхности демонстрируют насыщение коэффициента отражения из-за
насыщения поглощения в нанодисках GaAs.

В третьей главе исследуется динамика оптической модуляции фем­
тосекундного импульса при взаимодействии со структурой из прямозонного
полупроводника GaAs, в которой происходит возбуждение резонансов типа
Ми в ближнем инфракрасном диапазоне. Благодаря использованию прямо­
зонного полупроводника возможен быстрый отклик системы на воздействие
внешнего излучения.
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Рис. 5 — Схема установки для методики “накачка-зондирование” с разными
оптическими частотами. СК — суперконтинуум после сапфировой пластины. ДВ

фильтр — длинноволновый светофильтр, фильтр ПП — фильтр переменной плотности.

Экспериментальные образцы представляют собой структуру аналогич­
ную используемой в главе 2. Измеренные и модельные спектры отражения на­
нодисков GaAs демонстрируют пики, соответствующие электрическому (875
нм) и магнито-дипольному (1010 нм) резонансам при 10 град. падения излу­
чения.
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  (

Рис. 6 — Дифференциальное отражение
как функция времени задержки

накачка-зонд на длине волны в районе
МД резонанса для образца при накачке
155 мкДж/см2 и 370 мкДж/см2, и для
подложки GaAs при плотности энергии

накачки 370 мкДж/см2.

Для создания установки “на­
качка-зондирование” с разными опти­
ческими частотами, с помощью кото­
рой будет осуществляться фотогенера­
ция СН и исследоваться их сверхбыст­
рая динамика в GaAs метаповерхно­
стях, использовались фемтосекундные
импульсы регенеративного усилителя
Ti:Sa 800 нм и частотой следования
1 кГц как в качестве накачки, так и
для создания широкополосного зонди­
рующего излучения в сапфировой пла­
стине (рис. 5). Интерференционный све­
тофильтр (ДВ) позволял убрать мощ­
ное излучение накачки, фильтр пере­
менной плотности использовался для

уменьшения мощности накачки, падающей на образец.
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На рис. 6 показано измеренное дифференциальное отражение Δ𝑅/𝑅

излучения зонда в зависимости от времени задержки между зондом и на­
качкой для объемного материала GaAs (черная кривая), используемого в
качестве подложки образца. При возрастании задержки отражение начина­
ет падать из-за того, что накачка генерирует свободные носители. Значения
для подложки при этом умножены на 20 для более наглядного сравнения.
Красной и розовой кривыми показано дифференциальное отражение в случае
метаповерхности для длины волны 1020 нм, соответствующей МД резонансу
при различной плотности мощности накачки (370 мкДж/см2 и 155 мкДж/см2

соответственно). В образце GaAs наблюдается усиленная модуляция коэффи­
циента отражения на 2 порядка больше, чем в случае с подложкой GaAs,
знак изменения коэффициента отражения в районе МД резонанса совпадает
с объемным материалом GaAs, но при этом для метаповерхности наблюдает­
ся более быстрая релаксация.
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Рис. 7 — Дифференциальное отражение (как функция времени задержки накачка-зонд
и длины волны зонда) для метаповерхности GaAs при плотности энергии накачки (а)

370 мкДж/см2 и (б) 150 мкДж/см2. На вставке панели (б) показано дифференциальное
отражение при плотности энергии накачки 150 мкДж/см2 в другом масштабе.

На рис. 7 представлена соответствующая спектроскопия дифференци­
ального отражения для метаповерхности с ЭД и МД модами на длине волны
𝜆ЭД = 890 нм и 𝜆МД = 1020 нм для мощности накачки (а) 370 мкДж/см2 и (б)
150 мкДж/см2. Как и ожидалось, из-за наличия резонансов типа Ми диффе­
ренциальное отражение имеет сложную спектральную структуру и наблюда­
ются как отрицательные, так и положительные изменения спектра, в случае
отрицательного изменения коэффициент отражения уменьшается. Панели (а)
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и (б) рис. 7 построены в одинаковом масштабе (−0.6 < Δ𝑅/𝑅 < 0.8) для
удобства сравнения. Высокая положительная модуляция порядка 80% дости­
гается при плотности энергии накачки 370 мкДж/см2 в области 𝜆 = 970 нм на
склоне МД резонанса, а отрицательная — порядка 60% в области𝜆 = 1020 нм
в районе центральной длины волны МД резонанса соответственно.
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Рис. 8 — Дифференциальное отражение метаповерхности как функция времени
задержки накачка-зонд при 𝜆зонд = 990 нм. (а) Для плотности энергии накачки

45 мкДж/см2, 90 мкДж/см2 и 155 мкДж/см2. (б) Аппроксимация дифференциального
отражения метаповерхности при плотности энергии 45 мкДж/см2.

На рис. 8 показано дифференциальное отражение как функция вре­
мени задержки 𝜏 накачка-зонд при 𝜆зонд = 990 нм для различных плотно­
стей энергии накачки. Для излучения накачки 45 мкДж/см2 (черная кри­
вая) релаксация СН имеет вид, близкий к экспоненциальному затуханию, и
при аппроксимации можно определить постоянную затухания 𝑡, которая рав­
на времени релаксация СН 𝜏релакс при низкой плотности энергии 𝑡 = 2.4 пс
(рис. 8(б)). При бо́льших плотностях энергии накачки 90 мкДж/см2 (синяя
кривая) и 155 мкДж/см2 (красная кривая) на рис. 8(а) характер затухания
демонстрирует более сложную релаксационную динамику вследствие значи­
тельного возбуждения полупроводника GaAs под действием накачки, в ре­
зультате чего возникает непертурбативный режим из-за генерации большого
количества электронно-дырочных пар. Это приводит к модификации спектра
отражения и его смещению в синюю область (рис. 9).

Смещение спектра отражения продемонстрировано на рис. 9. Спектр
невозмущенной метаповерхности показан пунктирной черной кривой и сов­
падает со спектром образца при излучении накачки для отрицательного 𝜏 .
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Рис. 9 — (а) Коэффициент отражения образца под действием накачки 370 мкДж/см2

для 𝜏 = −1, 𝜏1 = 0.1, 𝜏2 = 1, 𝜏3 = 7. 𝜏 = −1 пс соответствует невозмущенному
коэффициенту отражения образца. (б) Спектр отражения при наличии накачки как

функция задержки накачка-зонд 𝜏 .

Также на графике представлены спектры для времени задержки 𝜏2 = 1 пс
и 𝜏3 = 7 пс (красная и синяя кривая соответственно), которые показывают
характерные изменения коэффициента отражения под действием накачки.
График демонстрирует смещение спектра в синюю область на Δ𝜆 = 30 нм
и последующую релаксацию к начальному положению резонанса за время
порядка 7 пс. В то же время наблюдается уменьшение интенсивности из-за
снижения добротности. Изменения связаны с генерацией СН под действием
накачки, модифицирующей показатель преломления арсенида галлия и вызы­
вающей динамическое преобразование спектра отражения метаповерхности.

В четвертой главе рассмотрена динамика оптического и нелинейно­
оптического отклика высокодобротной метаповерхности из германия с быст­
рым изменением диэлектрической проницаемости 𝜀(𝑡), вызванным излучени­
ем фемтосекундного импульса и соответствующей фотогенерацией свободных
носителей.

Структура представляет собой массив прямоугольных параллелепипе­
дов с небольшим зазором между короткими сторонами, изготовленных из
аморфного германия (aGe) на подложке фторида кальция CaF2 (схема пред­
ставлена на рис. 10(а)). В такой системе возможно возбуждение высокодоб­
ротных коллективных мод в инфракрасном (ИК) диапазоне (черные кривые
на рис. 10(б)). Добротность резонансов зависит от размера зазора между ко­
роткими сторонами прямоугольников и варьируется от 30 до 65. В качестве
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Рис. 10 — (а) Схема метаповерхности Ge в эксперименте. (б) — Экспериментальные и
модельный спектры пропускания без накачки и с накачкой разной плотности энергии.

Серая область — спектр зонда. (в) Дифференциальный коэффициент пропускания
метаповерхности для накачки 0.25 мДж/см2. Пунктирная прямая — время задержки 𝜏 ,

для которого взято поперечное сечение для спектра пропускания на панели (б).

исследуемой структуры была выбрана метаповерхность с 𝑄 = 65 и централь­
ной длиной волны резонанса 𝜆R = 1640нм.

Для исследования динамики использовалась схема “накачка-зондиро­
вание” с разными оптическими частотами. Накачка представляет собой излу­
чение 800 нм с частотой повторения 1 кГц и длительностью импульса порядка
60 фс, зондирующее излучение длительностью 100 фс варьировалось в диа­
пазоне от 1582 нм до 2600 нм (рис. 11).

фильтр ПП

Прерыватель ��� � ��Гц

Линия задержки

Образец
ДВ/КВ
фильтрПоляризаторы

Рис. 11 — Установка
“накачка-зондирова­

ние”. ДВ/КВ фильтр —
длинноволно­

вый/коротковолновый
светофильтр, фильтр

ПП — фильтр
переменной плотности.

Спектры пропускания зондирующего импульса (или сигнал третьей
гармоники (ТГ), генерируемой зондирующим импульсом в случае нелиней­
ных измерений) измерялись как функция времени задержки между импуль­
сами накачка и зонд, и функция длины волны зондирующего импульса
(или длины волны ТГ зондирующего импульса) с помощью спектрометра
ближнего ИК-диапазона (или спектрометра видимого диапазона в случае
нелинейных измерений). Спектры прошедших зондирующих импульсов из­
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мерялись попеременно при наличии излучения накачки и без накачки с ча­
стотой от 0,1 до 50 Гц в зависимости от времени усреднения спектромет­
ра. Собранная установка “накачка-зондирование” позволяет измерять так­
же нормированное дифференциальное пропускание Δ𝑇/𝑇 = (𝑇pump(𝜏) −
𝑇 )/𝑇 = Δ𝐼/𝐼 = (𝐼pump(𝜏)− 𝐼)/𝐼, где 𝐼 — спектр излучения зонда, прошед­
шего через систему, 𝐼pump(𝜏) — спектр излучения зонда, прошедшего через
систему при наличии излучения накачки для определенного 𝜏 .

На рис. 10(а) представлена схема эксперимента оптической накачки
метаповерхности Ge c резонансом 𝜆𝑅 = 1640 нм. Накачка приводит к быст­
рой модификации показателя преломления полупроводника, в результате че­
го происходят изменения как в спектре зондирующего импульса, так и в гене­
рируемом нелинейном сигнале. На панель (б) показаны экспериментальный
и модельный спектры пропускания метаповерхности Ge в отсутствии опти­
ческой накачки (сплошные и пунктирные черные кривые соответственно) и
экспериментальные спектры пропускания после взаимодействия с излучени­
ем накачки различной плотности энергии (цветные кривые). Серая область
показывает спектр зондирующего импульса с 𝜆зонд = 1640нм. Панель (в) пока­
зывает коэффициент пропускания метаповерхности как функцию задержки
между зондом и накачкой при плотности энергии 0,25 мДж/см2. Пунктир­
ной прямой показана линия задержки, при которой взято поперечное сечение
спектров пропускания на панели (б).
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Рис. 12 — (а) Экспериментальный дифференциальный коэффициент пропускания
метаповерхности с 𝜆𝑅 = 1640нм. Пунктирный черный прямоугольник — область вставки

панели (б). (б) Модуль разницы между спектром зондирующего импульса с и без
накачки, в логарифмическом масштабе. Вставка: область белого пунктирного

прямоугольника, показывающее усиление сигнала на длинах волн 1440–1450 нм.
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На рис. 12(а) показан нормированный дифференциальный коэффи­
циент пропускания Δ𝑇/𝑇 исследуемой метаповерхности. Наблюдается зна­
чительное изменение пропускания до 80%. А для отрицательных времен за­
держки могут наблюдаться интерференционные полосы, возникающие из-за
интерференции нерезонансной части зонда и возникшей резонансной части
вследствие преобразования резонансной частоты метаповерхности под дей­
ствием накачки. При этом усиление сигнала оказывается вдали как от невоз­
мущенного резонанса (1640 нм), так и от несущей длины волны зондирующего
импульса (примерно на 200 нм дальше, см. рис. 12(б), где дифференциальная
интенсивность показывает наличие сигнала вплоть до длин волн 1440 нм).
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Рис. 14 — (а) Спектры ТГ для 𝜏 = −1170,−130 и − 50 фс при излучении накачки
(сплошные кривые) и без накачки (пунктирная кривая). Полученные из аппроксимации

(б) ширина спектра ТГ 𝜎 и (в) его центральная длина волны 𝜆0.
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На рис. 13(а) показаны экспериментальные результаты субпикосекунд­
ной полностью оптической модуляции нелинейного сигнала метаповерхности
Ge. Нормированный сигнал третьей гармоники, генерируемый зондом при
наличии накачки, демонстрирует синий сдвиг 10 нм центральной длины вол­
ны спектра ТГ и его уширение при отрицательных временах задержки на­
качки-зонда (рис. 14). Заштрихованным белым прямоугольником отмечена
область с зашумленным сигналом и искусственно заниженными значениями.
При этом невозмущенная метаповерхность Ge генерирует сигнал третьей гар­
моники с постоянным поведением во времени (рис. 13(б)), так как сдвиг про­
исходит из-за образования фотоиндуцированных СН, генерируемых мощным
излучением накачки, и соответствующей отрицательной добавки к показате­
лю преломления Ge.

Во второй части главы 4 показано численное моделирование по тео­
рии связанных мод [15] для описания эксперимента и понимания динамики
системы.
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Рис. 15 — Расчёт по теории связанных мод для метаповерхности с 𝜆𝑅 = 1640 нм. (а)
Модельные спектры пропускания для некоторых характерных времен задержки

накачка-зонда и спектр зонда (серая область). (б) Дифференциальный коэффициент
пропускания. (в) Модуль разности между спектром зонда с накачкой и без нее. (г)

Нормированный сигнал третьей гармоники с накачкой. (д) Спектры ТГ с накачкой для
𝜏 = −1000,− 40,− 2.5фс. (е) Центральная длина волны спектра ТГ и (ж) его ширина с

накачкой и без как функция времени задержки между импульсами накачка-зонда.
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Одиночная резонансная мода, возбуждаемая коротким импульсом,
описывается теорией СМТ следующим уравнением:

�̇�(𝑡) + [𝑖𝜔(𝑡) + 𝛾𝑛𝑟(𝑡) + 𝛾𝑟]𝑎(𝑡) =
√
𝛾𝑟𝑠(𝑡). (2)

Здесь 𝑎(𝑡) — комплексная амплитуда возбуждаемой моды, 𝜔 — резонансная
частота моды, 𝛾r и 𝛾nr — излучательный и безызлучательный вклады в ско­
рость затухания моды, а 𝑠(𝑡) — возбуждающий импульс. При этом к свой­
ствам моды необходимо добавить временную зависимость (𝛾nr(𝑡) и 𝜔(𝑡)) для
того, чтобы имитировать эффекты накачки, под действием которой генериру­
ются свободные носители и изменяются свойства полупроводниковой среды
в ходе эксперимента. В качестве возбуждающего импульса был использован
импульс функции sech2: 𝑠(𝑡) = sech2((𝑡)/𝜎probe) exp[−𝑖𝜔probe𝑡] , где с помощью
𝜎probe можно изменять ширину импульса, а с помощью 𝜔probe — центральную
резонансную частоту.

Коэффициент пропускания метаповерхности (черная кривая) и спектр
возбуждающего импульса (серая область), используемые для расчетов пока­
заны на рис. 15(а), и качественно схожи с коэффициентом пропускания экспе­
риментальной метаповерхности Ge (черная кривая на рис. 10). Рис. 15(б)-(г)
демонстрирует дифференциальный коэффициент пропускания, модуль разно­
сти спектра зонда с накачкой и без (построенном в логарифмическом масшта­
бе) и соответствующий нормированный сигнал третьей гармоники для такой
резонансной моды. Полученные расчеты хорошо согласуются с эксперимен­
тальными результатами. Сигнал ТГ демонстрирует синий сдвиг центральной
длины волны на 10 нм и уширение спектра ТГ на фемтосекундном масштабе
(рис. 15(д)-(ж)), как это было получено в эксперименте.

В заключении приведены основные результаты работы, которые за­
ключаются в следующем:

1. Обнаружено значительное увеличение коэффициента отражения для ме­
таповерхностей на основе нанодисков из арсенида галлия при возбужде­
нии магнитной дипольной моды Ми-типа вблизи края запрещенной зоны
при увеличении интенсивности падающего излучения с зависимостью,
характерной для функции с насыщением. С помощью построенной фе­
номенологической модели получены основные параметры насыщения —
плотность энергии насыщения 𝐹нас, глубина модуляции коэффициента
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отражения Δ𝑅 и значение потерь Δ𝑅потери. Характерные значения для
метаповерхностей из нанодисков с резонансом вблизи края запрещенной
зоны составили 𝐹нас = 100мкДж/см2, Δ𝑅 = 20% и Δ𝑅потери = 30%,
а для модели высокодобротной метаповерхности — 𝐹нас = 50 нДж/см2,
Δ𝑅 = 50% и Δ𝑅потери = 40%. При помощи методики z-сканирования по­
казано значительное уменьшение коэффициента отражения метаповерх­
ностей при удалении от фокальной плоскости, то есть при уменьшении
падающей интенсивности и фиксированной средней мощности. C помо­
щью методики I-сканирования в режиме непрерывной генерации излуче­
ния показано независящее от мощности поведение коэффициента отраже­
ния, как в случае линейного поглощения, что подтверждает нетепловую
природу эффекта самомодуляции коэффициента отражения.

2. В метаповерхностях из арсенида галлия обнаружен эффект сверхбыст­
рой (до 1 пс) оптической модуляции коэффициента отражения широко­
полосного лазерного излучения за счет фотогенерации свободных носи­
телей в полупроводнике. С помощью методики “накачка-зондирование”
продемонстрирована высокая эффективность модуляции коэффициента
отражения до 90% на пикосекундном масштабе вблизи магнитного ди­
польного резонанса при плотности энергии накачки 380 мкДж/см2. По­
казано смещение положения магнитного дипольного резонанса на 30 нм
в коротковолновую область спектра за 1 пс за счет изменения концентра­
ции свободных носителей и отрицательной добавки в показатель прелом­
ления (член Друде и эффект заполнения зоны). Измерено характерное
время восстановления центральной длины волны резонанса, обусловлен­
ное поверхностной рекомбинацией зарядов, составившее 6 пс. В метапо­
верхности из арсенида галлия наблюдается усиленная модуляция коэф­
фициента отражения, в 75 раз больше в сравнении с объемным материа­
лом арсенида галлия.

3. Экспериментально и численно показано наличие высокодобротных ре­
зонансов (𝑄 ≤ 65) в спектрах пропускания метаповерхностей на основе
аморфного германия. С помощью методики “накачка-зондирование” с из­
лучением параметрического усилителя в качестве зонда продемонстриро­
вано преобразование частоты в метаповерхностях аморфного германия с
внутриимпульсным изменением диэлектрической проницаемости. Сдвиг
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резонанса метаповерхности, измеренный при плотности энергии накачки
0,5 мДж/см2, составил 15 нм. Смещение резонанса наблюдается в течение
100 фс на отрицательных временах задержки накачка-зонд. Эксперимен­
тальные результаты хорошо согласуются с аналитическими расчетами,
выполненными в рамках теории связанных мод.

4. Обнаружена активная модуляция интенсивности кубичного нелинейного
отклика метаповерхности из аморфного германия с внутриимпульсным
изменением диэлектрической проницаемости с помощью методики “на­
качка-зондирование” с излучением паарметрического усилителя в каче­
стве зонда. Показано изменение интенсивности третьей оптической гар­
моники более 90% под действием излучения накачки. Генерация свобод­
ных носителей и соответствующее внутриимпульсное изменение диэлек­
трической проницаемости вызывают фемтосекундную динамику нели­
нейного отклика, приводя к преобразованию частоты третьей гармони­
ки. Нормированный сигнал третьей гармоники демонстрирует сдвиг цен­
тральной длины волны в коротковолновую область на 10 нм и уширение
спектра 40% в течение 100фс при отрицательных временах задержки
накачка-зонд. Сдвиг на 10 нм соответствует изменению частоты 3,05𝜔

по сравнению с невозмущенным нелинейным сигналом 3𝜔. Эксперимен­
тальные результаты хорошо согласуются с аналитическими расчетами,
выполненными в рамках теории связанных мод.
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