
МОСКОВСКИЙ ГОСУДАРСТВЕННЫЙ УНИВЕРСИТЕТ
имени М.В.ЛОМОНОСОВА

ФИЗИЧЕСКИЙ ФАКУЛЬТЕТ

На правах рукописи

Кройчук Мария Кирилловна

Генерация третьей оптической гармоники
и усиление фотолюминесценции квантовых точек

в полупроводниковых кластерах наночастиц
с резонансами типа Ми

1.3.19 — лазерная физика

ДИССЕРТАЦИЯ
на соискание ученой степени

кандидата физико-математических наук

Научный руководитель:
доктор физико-математических наук,

профессор А.А. Федянин

Москва — 2023



Оглавление 2

Оглавление

Введение 6

Глава I

Обзор литературы 14

1. Оптический магнетизм и отрицательный показатель преломления . . . . . 14
2. Резонансы Ми-типа в наночастицах из материалов с высоким показате-

лем преломления . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 16
3. Эффекты ближнепольной оптической связи в метаструктурах . . . . . . . . . 20
4. Нелинейно-оптические эффекты в резонансных наноструктурах из мате-

риалов с высоким показателем преломления . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 24
5. Коллективные оптические моды в диэлектрических олигомерах. . . . . . . . 28
6. Структурированный свет . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 31
7. Эффекты взаимодействия пучков структурированного света с нанофо-

тонными объектами . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 34
8. Однофотонные источники и их взаимодействие с оптическими системами 37

Глава II
Коллективные моды полупроводниковых олигомеров при
возбуждении линейно поляризованным излучением и ани-
зотропия третьей оптической гармоники 42

1. Идея задачи: картинка и смысл . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 42
2. Экспериментальные образцы. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 42

2.1. Методы изготовления . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 43
2.2. SEM характеризация . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 43

3. Линейная спектроскопия олигомеров . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 44
3.1. Линейная установка спектроскопии рассеяния в геометрии на про-

пускание . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 44
3.2. Спектры пропускания и анализ их характерных особенностей . . . 46

4. Численный расчет спектров пропускания образцов. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 49
4.1. Сравнение экспериментальных и численных результатов для опре-

деления типа возбуждаемого резонанса. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 49
4.2. Спектры для разных расстояний между нанодисками олигомеров

и их ближнепольное взаимодействие . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 51



Оглавление 3

4.3. Изотропия линейного отклика при повороте поляризации на 360
градусов . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 53

5. Анизотропия третьей оптической гармоники . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 54
5.1. Установка нелинейной микро-спектроскопии . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 54
5.2. Методика измерений с картинкой микроскопии олигомера . . . . . . 55
5.3. Доказательство детектирования третьей оптической гармоники . 57
5.4. Анизотропия третьей гармоники от квадрумера, тримера и моно-

мера. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 57
6. Численный анализ анизотропии сигнала.. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 63

6.1. Описание моделирования нелинейного отклика . . . . . . . . . . . . . . . . 63
6.2. Сравнение резонансных квадрумера, тримера и мономера. . . . . . . 64
6.3. Зависимость анизотропии третьей гармоники от расстояния меж-

ду наночастицами и диаметра наночастиц для тримера и квадру-
мера. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 65

6.4. Доказательство влияния локального взаимодействия наночастиц
на анизотропию третьей гармоники . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 66

6.5. Вывод аналитический формулы для анизотропии третьей гармо-
ники для тримера и квадрумера через нелинейные восприимчиво-
сти . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 67

7. Выводы . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 70

Глава III
Возбуждение коллективных мод полупроводниковых оли-
гомеров векторными пучками и усиление третьей оптиче-
ской гармоники 71

1. Идея задачи: картинка и смысл . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 71
2. Численный разбор возбуждения коллективных мод олигомера . . . . . . . . . 72

2.1. Спектры рассеяния при возбуждении квадрумера излучением с
различной поляризацией. Обсуждение особенностей в спектрах. . 72

2.2. Распределение электромагнитного поля в резонансных точках
спектра и обсуждение возбуждения коллективных мод . . . . . . . . . 74

2.3. Добротности коллективных мод квадрумера, возбуждаемых излу-
чением с различными поляризациями . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 76

2.4. Распределение электромагнитного поля в сечении квадрумера
для разных расстояний между нанодисками. Доказательство вли-
яния коллективного взаимодействия на возбуждение коллектив-
ной магнитной моды. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 77



Оглавление 4

3. Обсуждение типов поляризации и способа создания векторных пучков . 77
3.1. Про метод работы жидко-кристаллического поляризатора . . . . . . 77

4. Экспериментальные установки для исследования линейного и нелиней-
ного отклика олигомеров . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 79

4.1. Установка спектроскопии линейного рассеяния для характериза-
ции образцов . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 79

4.2. Установка нелинейной микроспектроскопии: изменения относи-
тельно предыдущей главы. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 81

4.3. Обсуждение изменения методики относительно предыдущей главы 82
5. Экспериментальные результаты . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 85

5.1. Линейные спектры квадрумеров . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 85
5.2. Усиление ТГ для разной поляризации для резонансного квадру-

мера. Обсуждение возникновения резонансов в спектре . . . . . . . . . 86
5.3. Усиление ТГ для разной поляризации для нерезонансного квад-

румера. Исчезновение эффекта из-за отсутствия мод Ми-типа. . . 87
5.4. Усиление ТГ для разной поляризации для тримера. . . . . . . . . . . . . 88
5.5. ТГ для разной поляризации для подложки. Доказательство вли-

яния коллективных эффектов в наноструктурированном объекте 90
6. Численное моделирование усиления ТГ и разбор эффектов . . . . . . . . . . . . 91

6.1. Численный анализ экспериментального усиления ТГ . . . . . . . . . . . 91
6.2. Расчет усиления ТГ для одиночного мономера . . . . . . . . . . . . . . . . . 92

7. Выводы . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 93

Глава IV
Коллективные моды олигомеров для усиления фотолюми-
несценции квантовых точек 95

1. Идея задачи: картинка и смысл . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 95
2. Экспериментальные образцы GaAs на подложке из GaAs. . . . . . . . . . . . . . 96

2.1. Методы изготовления экспериментальных образцов . . . . . . . . . . . . 96
2.2. Характеризация экспериментальных образцов с помощью СЭМ . 97
2.3. Изображения образцов, полученные на оптическом микроскопе . 98
2.4. Установка спектроскопии рассеяния в геометрии на отражение . . 98
2.5. Спектры рассеяния отдельных квадрумеров с КТ. Обсуждение

возбуждаемых Ми-резонансов и зависимости их положения от
диаметров нанодисков . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 100

2.6. Обсуждение типа возбуждаемого резонанса для линейной поля-
ризации. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 101



Оглавление 5

3. Экспериментальное исследование квантовых точек в образцах . . . . . . . . . 103
3.1. Установка микро-фотолюминесценции. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 103
3.2. Микро-фотолюминесценция квантовых точек в сплошной среде и

сравнение с излучением после создания квадрумеров . . . . . . . . . . . 104
4. Основные экспериментальные результаты при возбуждении олигомеров

линейно поляризованным излучением. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 106
4.1. Усиление ФЛ для фиксированного квадрумера и линии излучения

КТ . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 106
4.2. Увеличение интенсивности ФЛ КТ при приближении квадрумера

к резонансному для КТ . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 108
5. Численный анализ экспериментальных результатов . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 109

5.1. Увеличение локализации поля в объеме наночастиц в магнитной
дипольной моде и изменение спектрального положения максимума
локализации при изменении размеров наночастиц . . . . . . . . . . . . . . 109

5.2. Метод моделирования ФЛ КТ через диполи в объеме нанодисков 111
5.3. Изменение направленности излучения диполя при пересечении с

магнитной дипольной модой квадрумера . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 112
5.4. Обсуждение влияния азимутальной поляризации накачки на ин-

тенсивность ФЛ КТ и преимущества такой системы . . . . . . . . . . . . 113
5.5. Численное сравнение возбуждения азимутальной и линейной по-

ляризацией . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 113
6. Ипользование образцов с прослойкой из AlGaO. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 114

6.1. Обсуждение необходимости перехода на образцы с большей доб-
ротностью мод за счет диэлектрической прослойки. . . . . . . . . . . . . 114

6.2. Численное сравнение возбуждения азимутальной и линейной по-
ляризацией . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 115

7. Выводы . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 117

Заключение 118

Список литературы 120



Введение 6

Введение

Диссертационная работа посвящена экспериментальному исследованию нелинейно-
оптических эффектов в кластерах полупроводниковых наночастиц с резонансами
типа Ми, а также их взаимодействия с излучением квантовых точек. Изучается гене-
рация третьей оптической гармоники (ТГ) при возбуждении олигомеров из четырех
(квадрумер) или трех (тример) наночастиц из аморфного кремния (α-Si) линейной
(ЛП) или азимутальной (АП) поляризациями лазерного импульса. Особое внимание
уделяется рассмотрению оптической связи наночастиц в ближнем поле, в результа-
те которой возникают коллективные резонансы в спектре рассеяния наноструктур.
Отдельно рассматривается влияние коллективных оптических мод полупроводни-
ковых олигомеров на эффективность фотолюминесценции (ФЛ) квантовых точек
(КТ) из арсенида индия (InAs), расположенных в объеме олигомеров из арсенида
галлия (GaAs).

Актуальность выбранной темы обусловлена активным использованием нано-
частиц субволнового размера для управления оптическим излучением на наномет-
ровых масштабах. При этом реализация новых активных устройств нанофотоники,
способных контролируемо управлять светом, требует разработки структур с высо-
кой эффективностью нелинейно-оптического отклика. В частности, для преобразо-
вания частоты света могут быть использованы эффекты генерации оптических гар-
моник. Для усиления нелинейных эффектов на субмикронных масштабах активно
применяется усиление электрических полей в металлических структурах за счет их
резонансного оптического отклика. Однако, наблюдаемая эффективность нелиней-
ного частотного преобразования в плазмонных наноструктурах остается небольшой,
порядка ∼ 10−11, главным образом за счет омических потерь.

На смену металлическим аналогам пришли материалы с высоким показателем
преломления, которые будут исследоваться в рамках данной работы. Известно, что
в полупроводниках и диэлектриках могут возбуждаться электрические и магнит-
ные резонансы типа Ми. Спектральное положение резонансов зависит от материала,
геометрических размеров объектов и их взаимного расположения. При сближении
резонансных наночастиц между ними может возникать ближнепольное взаимодей-
ствие, проявляющееся в изменении или усилении нелинейно-оптического отклика
наноструктур и возникновении резонансов типа Фано в спектрах рассеяния. Это
происходит благодаря возбуждению в кластерах наночастиц коллективных оптиче-
ских мод. Поскольку оптический отклик олигомеров наночастиц обладает узкими
спектральными особенностями, данные системы имеют широкую область примене-
ния: от детектирования в медицине до сбора солнечной энергии. Однако, коллек-
тивные моды, приводящие к возникновению Фано-резонансов, сложно выделить и
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исследовать в линейном отклике без прямых измерений локальных полей, что за-
метно усложняет изучение подобных систем. Возможность исследовать локальное
взаимодействие наночастиц в дальнем поле по модуляции интенсивности сигнала ТГ
будет впервые рассмотрено в настоящей диссертации. В наночастицах с высоким по-
казателем преломления в спектральной области магнитного дипольного резонанса
типа Ми происходит сильная локализация поля в объеме наноструктуры, что, соот-
ветственно, приводит к росту эффективности нелинейного отклика, в свою очередь
чувствительного к распределению электромагнитного поля в объеме образцов.

Наиболее эффективно коллективные моды олигомеров возбуждаются в том слу-
чае, когда симметрия пучка совпадает с симметрией оптической моды. Например,
теоретически показано, что при освещении системы нормально падающими АП пуч-
ком возможно возбуждение коллективной магнитной моды наносистемы. Данная
мода характеризуется сильной локализацией электромагнитного поля в объеме об-
разца, что перспективно для нелинейной оптики. Однако, экспериментальное воз-
буждение коллективной оптической моды одиночного полупроводникового кластера
из четырех наночастиц нормально падающим лазерным импульсом и ее влияние на
интенсивность ТГ до сих пор не исследовалось.

Важной областью применения полупроводниковых наночастиц с высоким пока-
зателем преломления является их объединение с квантовыми источниками фото-
нов, например КТ, для изменения оптических свойств последних. Ми-резонансные
структуры действуют как наноантенны, изменяя исходно симметричную картину
излучения КТ, увеличивая тем самым количество фотонов, достигающих детекто-
ра. С другой стороны, наличие коллективных мод диэлектрических структур вли-
яет на количество фотонов, поглощаемых КТ, и, следовательно, на интенсивность
их ФЛ. Таким образом, объединение КТ с олигомерами наночастиц с резонансами
типа Ми позволяет контролировать интенсивность источников фотонов на наномас-
штабе. Важно отметить, что всестороннее исследование влияния коллективных мод
полупроводниковых олигомеров на измеряемую интенсивность ФЛ КТ проводится
в рамках настоящей работы, насколько известно, впервые.

Cтепень разработанности темы говорит о практической важности исследова-
ния и позволяет выработать всесторонний взгляд на проблему и подходящую методо-
логию для получения решения. Однако, остаются аспекты, требующие дальнейшего
научного изучения.

Цели и задачи

Цель диссертационной работы состоит в экспериментальном исследовании особен-
ностей генерации третьей оптической гармоники от изолированных кластеров по-
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лупроводниковых наночастиц с резонансами типа Ми при различных условиях их
возбуждения, а также изучении фотолюминесценции квантовых точек при исполь-
зовании олигомеров из материала с высоким показателем преломления и коллек-
тивных оптических мод в них.

Задачи, сформулированные в рамках поставленной цели, следующие.

1. Экспериментальное обнаружение, численное исследование и теоретическое
обоснование анизотропии сигнала третьей оптической гармоники от полупро-
водниковых олигомеров с различной геометрической симметрией.

2. Исследование эффекта усиления генерации третьей оптической гармоники от
изолированных полупроводниковых олигомеров при возбуждении в них кол-
лективной магнитной моды нормально падающим азимутально поляризован-
ным лазерным пучком.

3. Исследование влияния коллективных резонансов в полупроводниковых олиго-
меров на измеряемую фотолюминесценцию квантовых точек, помещенных в
объем образцов.

Научная новизна работы состоит в следующем.

1. Экспериментально обнаружена азимутальная зависимость от вращения поля-
ризации интенсивности третьей оптической гармоники в олигомерах их трех
и четырех наночастиц из аморфного кремния, что ранее демонстрировалось
только для плазмонных систем. Получено значение модуляции интенсивно-
сти и показана зависимость периода модуляции интенсивности нелинейного
отклика от симметрии экспериментального образца. Систематически исследо-
вано влияние взаимодействия наночастиц в ближнем поле на возникновение
эффекта.

2. Обнаружено увеличение интенсивности третьей оптической гармоники от изо-
лированных кремниевых квадрумеров при их возбуждении нормально пада-
ющим азимутально поляризованным лазерным пучком относительно неструк-
турированного материала и других поляризаций накачки. Показано, что на
рост интенсивности нелинейного отклика влияет возникновение в олигомере
коллективной магнитной моды, ранее исследованной только для массивов на-
нообъектов и линейной поляризации накачки. Коллективная магнитная мода
характеризуется локализацией электромагнитного поля в объеме образца на
длине волны накачки.

3. Показано усиление фотолюминесценции квантовых точек при их возбуждении
на длинах волн коллективных резонансов полупроводниковых нанокластеров
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из арсенида галлия. Предложено использовать олигомеры как наноантены для
излучения квантовых точек для улучшения сбора полезного сигнала.

Теоретическая и практическая значимость работы заключается в потенциаль-
ном использовании полученных результатов для разработки и создания оптических
устройств на основе полупроводниковых наночастиц. Зависимость интенсивности
ТГ от длины волны и поляризации возбуждающего излучения может быть исполь-
зована для создания фотонных наноразмерных частотных преобразователей. Кроме
того, полученные результаты можно применить для детектирования и анализа по-
ведения микроскопических систем, а также ближнепольных эффектов в них с помо-
щью нелинейно-оптических методов. Усиление ФЛ КТ в нанорезонаторах поможет
повысить эффективность однонаправленных наноантенн, в том числе однофотон-
ных источников с оптической накачкой.

Методология диссертационного исследования

В работе используются следующие методы исследования.

• Для исследования генерации третьей оптической гармоники использовалась
экспериментальная установка нелинейно-оптической микро-спектроскопии в
схеме на пропускание, позволяющая производить картирование сигнала ТГ,
а также изменять тип и вращать поляризацию возбуждающего излучения.

• Для проведения экспериментов с квантовыми точками применялась установка
микро-фотолюминесценции в схеме на отражения, в которой образцы помеща-
лись в гелиевый криостат проточного типа.

• Оптическая характеризация образцов проводилась на установках линейной
спектроскопии в схеме на пропускание или спектроскопии рассеяния в темном
поле в схеме на отражение.

• Геометрия образцов исследовалась при помощи оптической, атомно-силовой и
сканирующей электронной микроскопии.

• Численные расчеты распределения электромагнитных полей и линейных оп-
тических спектров были проведены методом конечных разностей во временной
области.

• Численные расчеты нелинейного отклика образцов и спектров фотолюминес-
ценции КТ были проведены методом конечных элементов.
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Личный вклад

Личный вклад автора является определяющим и включает в себя проведение анали-
тических и численных расчетов, сборку и юстировку экспериментальных установок,
автоматизацию измерений, получение и обработку экспериментальных данных. Все
результаты работы получены либо лично автором, либо при его непосредственном
участии.

Объект и предмет исследования

В роли объектов исследования в данной работе выступают изолированные кластеры
из трех или четырех наночастиц из полупроводниковых материалов ( α-Si, GaAs),
квантовые точки интегрированные в объем наноструктурированных систем и кол-
лективные резонансы на основе мод Ми-типа. Предметом исследования являются
эффекты генерации третьей оптической гармоники в олигомерах из материалов с
высоким показателем преломления и фотолюминесценции квантовых точек, объеди-
ненных с близко расположенными наночастицами.

Положения, выносимые на защиту:

1. ТГ от олигомеров близко расположенных наночастиц из α-Si в дальнем поле
обладает анизотропией относительно вращения поляризации возбуждающего
излучения на длине волны МД резонанса, повторяющей симметрию экспери-
ментальных образцов. Модуляция интенсивности ТГ достигает 45%.

2. Возбуждение коллективных магнитных мод в квадрумерах азимутально по-
ляризованным излучением вблизи МД резонанса наночастиц приводит к уве-
личению генерации ТГ. Для образцов из α-Si экспериментальное увеличение
интенсивности ТГ составляет два порядка величины по сравнению с неструк-
турированной пленкой или линейной поляризацией возбуждающего пучка.

3. Возбуждение коллективных резонансов в квадрумерах из близко расположен-
ных наночастиц из GaAs приводит к увеличению измеряемой интенсивности
ФЛ КТ, помещенных в объем образца, при накачке КТ ниже порога насыще-
ния. Для АП накачки численное усиление ФЛ КТ относительно неструктури-
рованной пленки достигает четырехсот раз.

Достоверность результатов

Результаты, представленные в настоящей работе, были получены на современном
экспериментальном оборудовании, воспроизводятся при повторении измерений, на-
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ходятся в согласии с результатами расчетов и не противоречат существующим лите-
ратурным данным. Результаты численного моделирования сохраняются при умень-
шении шага сетки и замене программного пакета. Методология расчетов согласуется
с известными научными подходами. Указанные факторы свидетельствуют о высо-
кой степени достоверности представляемых результатов.

Апробация работы

Результаты настоящей диссертации докладывались на следующих международных
научных конференциях.

• Дамир Ф. Ягудин, Мария К. Кройчук, Александр С. Шорохов. "Усиление фо-
толюминесценции квантовых точек в олигомерах GaAs нанодисков с помо-
щью коллективных магнитных мод", Международная научная конференция
студентов, аспирантов и молодых учёных «Ломоносов-2020», Москва, Россия,
10-27 ноября 2020 (соавтор);

• Maria K. Kroychuk et al. "Nonlinear Light Generation Driven by Collective
Magnetic Modes in Oligomers of Silicon Nanoparticles Excited by Vector Beams",
Conference on Lasers and Electro-Optics (CLEO), Сан-Хосе, США, 11-15 мая
2020 (устно онлайн);

• Maria K. Kroychuk et al. "Collective Mode Excitation in Clusters of Semiconductor
Nanopillars with Embedded Quantum Dots by Azimuthally Polarized Vector Beams",
The Third International School on Quantum Technologies, Сочи, Россия, 26 фев-
раля - 4 марта 2020 (постер);

• Maria K. Kroychuk et al. "Nonlinear Optical Effects in Isolated Oligomers of Mie-
Resonant Nanoparticles Excited by Gaussian and Vector Beams", Russian-German
Week of the Young Researcher, Москва, Россия, 26 сентября 2020 (постер и уст-
но);

• Maria K. Kroychuk et al. "Quantum Dot Emission Driven by Collective Modes
Excitation in Mie-Resonant Oligomers by Azimuthally Polarised Cylindrical Vector
Beams", The Second International School on Quantum Technologies, Сочи, Россия,
2 - 7 марта 2019 (постер);

• Дамир Ф. Ягудин, Мария К. Кройчук, Александр С. Шорохов. "Возбуждение
коллективной магнитной моды в кластерах нанодисков из арсенида галлия
азимутально поляризованными векторными пучками", Международная науч-
ная конференция студентов, аспирантов и молодых учёных «Ломоносов-2019»,
Москва, Россия, 11 апреля 2019 (соавтор);
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• Maria K. Kroychuk et al. "Third - Harmonic Microscopy of Mie-Resonant Dielectric
Oligomers", 10th International Conference on Materials for Advanced Technologies
ICMAT 2019, Сингапур, 23-28 июня 2019 (постер);

• Damir F. Yagudin et al. "Collective Magnetic Modes Excitation in GaAs Nanoclusters
by Azimuthally Polarized Vector Beams", IV International Conference on Metamaterials
and Nanophotonics METANANO 2019, Санкт-Петербург, Россия, 15-19 июля
2019 (соавтор);

• Maria K. Kroychuk et al. "Local Field Coupling Effects in Silicon Oligomers
Revealed by Third-Harmonic Generation Microscopy", SPIE Photonics Europe
2018,Страсбург, Франция, 22-26 апреля 2018 (устно);

• Дамир Ф. Ягудин, Мария К. Кройчук, Александр С. Шорохов. "Нелиней-
ная микроскопия олигомеров кремниевых нанодисков", Международная науч-
ная конференция студентов, аспирантов и молодых учёных «Ломоносов-2018»,
МГУ имени М.В. Ломоносова, Россия, 10-11 апреля 2018 (соавтор);

• Maria K. Kroychuk et al. "Nonlinear Anisotropy in Silicon Nanoparticle Oligomers",
International Conference on Metamaterials and Nanophotonics METANANO -
2017, Владивосток, Россия, 18-22 сентября 2017 (постер).
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Глава I

Обзор литературы

1. Оптический магнетизм и отрицательный показатель преломления

Электрическая и магнитная компонента световой волны имеет различную эффек-
тивность взаимодействия с веществом: обыкновенный материал лучше «чувствует»
электрическое поле. Влияние магнитного поля на атом пропорционально магнетро-

ну Бора µb =
e h
2π

2mec
=

αea0
2

, где e – заряд электрона, h – постоянная Планка, me

– масса электрона, a0 – боровский радиус электрона, α = 1
137

– постоянная тон-
кой структуры. Получается, что индуцированный магнитный диполь зависит от α.
Электрическое взаимодействие пропорционально дипольному моменту атома, ко-
торое можно оценить как ea0. Таким образом, эффекты в природных материалах,
связанные с магнитной восприимчивостью, оказываются примерно в α2 раз слабее
эффектов, связанных с диэлектрической проницаемостью. По этой причине встреча-
ющиеся в природе магнитные резонансы возникают лишь на относительно низких
частотах. Указанная проблема решается созданием искусственно структурирован-
ных материалов, которые благодаря своей геометрии делают возможным эффек-
тивное взаимодействие как электрического, так и магнитного поля с мета-атомом.
Показатель преломления является одной из наиболее фундаментальных характе-
ристик распространения излучения в среде. Поэтому создание объектов с отрица-
тельным показателем преломления, не достижимым в природных структурах, дало
начало истории развития метаматериалов.

Показатель преломления является комплексным числом n = n8+ in88, где мнимая
часть n88 характеризует поглощение в веществе, а действительная часть n8 дает отно-
шение фазовой скорости света в вакууме к фазовой скорости в среде [1]. В материа-
лах с отрицательным показателем преломления направление фазовой скорости про-
тивоположно направлению распространения электромагнитной энергии, а на грани-
це раздела между обычным материалом и метаматериалом свет преломляется в то
же полупространство относительно нормали к границе раздела, где находится па-
дающее излучение. Подобные материалы могут использоваться, например, для со-
здания линз, способных превзойти критерий Релея [2]. Оптические свойства этих
веществ определяются двумя материальными константами: магнитной восприимчи-
востью µ и диэлектрической проницаемостью ε, описывающими отклик структуры
на магнитное и электрическое поле, соответственно. Если ε = ε8 + ε88 и µ = µ8 + µ88

удовлетворяют соотношению ε8 | µ | +µ8 | ε |< 0, то реальная часть показателя пре-
ломления такой изотропной структуры оказывается отрицательной [1]. Как было
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сказано выше, взаимодействие материалов на оптических частотах с магнитной со-
ставляющей света является слабым, поэтому исследователи начали разрабатывать
структуры, создающие синтетический магнитный отклик на высоких частотах.

Рис. 1: (а) Структура, состоящая из двух проводящих кольцевых резонаторов с оп-
тическим магнитным откликом [2]; (б) схематическое распределение электрическо-
го и магнитного поля в металлическом круговом резонаторе [3]; (с) схематическое
изображение пары нанопластин, в которых возбуждаются антипараллельные элек-
трические токи [1].

Для этих целей в гигагерцовом диапазоне было предложено использовать масси-
вы из концентрических резонаторов, состоящих из двух проводящих разорванных
колец, повернутых на 180◦ относительно друг друга (Рис. 1а [2]), в которых ожидался
µ8 < 0. Характерный размер структур был порядка нескольких миллиметров. Маг-
нитное поле, индуцирует в структуре токи, имитирующие эффективный магнитный
момент структуры, которые по правилу Ленца создают противоположно направ-
ленное магнитное поле (Рис. 1б). Таким образом, был получен сильный диамагнит-
ный отклик в немагнитном материале. Уменьшение размеров объектов приводило
к сдвигу отклика в более высокочастотную область. В дальнейших экспериментах
были продемонстрированы магнитный отклик от одиночного концентрического ре-
зонатора для частоты порядка десятков терагерц [4] и от массива из металлических
U-образных структур для длины волны в несколько микрометров [5]. Однако в этих
работах не было получено отрицательного показателя преломления.

В оптическом диапазоне сильный магнитный отклик и отрицательный показа-
тель преломления может иметь пара золотых полос, разделенных слоем диэлек-
трика, например SiO2 (Рис. 1с) [6]. На границе между металлом и диэлектриком
возбуждаются поверхностные плазмон-поляритоны, имитирующие кольцевые токи
в структуре и порождающие магнитное поле. Однако при использовании излучения
в видимом диапазоне описанные выше концепции плохо применимы по причине вы-
соких омических потерь у металлов в данной спектральной области. Кроме того,
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генерируемые поля являются анизотропными [1].
Альтернативным подходом для получения сильного изотропного магнитного от-

клика структуры с малыми омическими потерями стало использование наночастиц
из диэлектриков с высоким показателем преломления. В них взаимодействие с элек-
тромагнитным полем контролируется размером частицы и ее структурными особен-
ностями [3].

2. Резонансы Ми-типа в наночастицах из материалов с высоким показа-
телем преломления

Задача рассеяния сферической диэлектрической частицей описывается теорией Ми
и имеет точное решение [7]. Рассеянное поле единичной диэлектрической сферы
с радиусом r0 и показателем преломления n может быть представлено в виде муль-
типольного разложения, где компонента с номером m электрического поля пропор-
циональна коэффициенту

am =
nψm(nx)ψ

′
m(x)− ψm(x)ψ′m(nx)

nψm(nx)ξ′m(x)− ξm(x)ψ′m(nx)
, (1)

а компонента магнитного поля с номером m пропорциональна коэффициенту

bm =
ψm(nx)ψ

′
m(x)− nψm(x)ψ′m(nx)

ψm(nx)ξ′m(x)− nξm(x)ψ′m(nx)
, (2)

где x = k0r0, k0 – волновой вектор в свободном пространстве, ψm(x) =
√
πx

2
Jn+ 1

2
(x)

и ξm(x) =
√
πx

2
Hn+ 1

2
(x) – функции Риккати-Бесселя.

Рассмотрим более подробно разложение по мультиполям, учитывающее только
коэффициенты a1 и b1, дающие наибольший вклад в эффективные электрическую
восприимчивость и магнитную проницаемость в соответствии с теорией эффектив-
ной среды [8]. При низших резонансных частотах коэффициентов a1 и b1 сфера ведет
себя как электрический и магнитный диполь, соответственно. Этот вывод был сделан
на основании численно рассчитанного распределения интенсивности в кубической
структуре с высоким показателем преломления при падении на нее плоской элек-
тромагнитной волны, распространяющейся вдоль оси X. Можно заметить (Рис. 2),
что электрическое и магнитное поле оказывается локализованными внутри струк-
туры [9]. На частоте первого резонанса Ми электрическое поле (Рис. 2а) создает
кольцевой контур; магнитное поле направлено вдоль оси Z, максимально в центре
сферы (Рис. 2б). В структуре на этой частоте наблюдается магнитный дипольный
резонанс Ми-типа (МД), так как электрическое поле возбуждает кольцевые токи
смещения, которые вызывают возбуждение эффективного магнитного дипольного
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момента, который становится в описываемом случае «источником» рассеянного из-
лучения. Второй по частоте резонанс Ми соответствует резонансу электрической
компоненты мультипольного разложения. Электрическая составляющая магнитно-
го поля вдоль оси Y усиливается, при этом в структуре появляется наведенный,
резонансно усиленный электрический дипольный момент. Магнитное поле в этом
случае является вихревым (Рис. 2г [9]).

Рис. 2: Распределение электрического и магнитного поля в диэлектрическом кубе
с магнитным полем, направленным вдоль оси Z, и электрическим полем, направ-
ленным вдоль оси X [9]: (а) электрическое поле в плоскости z = 0 в спектральной
области первого по частоте Ми резонанса; (б) магнитное поле в плоскости y = 0

в спектральной области первого по частоте Ми резонанса; (в) электрическое по-
ле в плоскости z = 0 в спектральной области второго по частоте Ми резонанса;
(г) магнитное поле в плоскости y = 0 в спектральной области второго по частоте
Ми резонанса.

Рассмотренные ЭД и МД-резонансные частицы могут быть использованы в ка-
честве мета-атомов, из которых будут формироваться новые оптические материалы.
Материалы, состоящие из множества подобных резонансных частиц, благодаря ком-
бинациям откликов отдельных «атомов» могут иметь почти произвольное значение
эффективной диэлектрической проницаемости и магнитной восприимчивости. Эта
идея может быть проверена на основании модели, предложенной в 1947 году Л. Ле-
виным [8], который рассчитывал рассеяние электромагнитных волн на материале,
состоящем из массива периодически расположенных субволновых сфер (ε2, µ2), в ко-
торых отсутствуют потери. Они были помещены в структуру с другими значениями
диэлектрической проницаемости и магнитной восприимчивости (ε1, µ1). При расче-
тах учитывались только первый и второй Ми резонансы. На основании теории Ми
получились следующие формулы для эффективной диэлектрической восприимчи-
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вости (εeff ) и эффективной магнитной проницаемости (µeff ):

εeff = ε1{1 +
3νf

F (θ)+2be
F (θ)−be − νf

}, (3)

µeff = µ1{1 +
3νf

F (θ)+2bm
F (θ)−bm − νf

}, (4)

где F (θ) =
2(sin θ − θ cos θ)

(θ2 − 1) sin θ + θ cos θ
, be = ε1

ε2
, bm = µ1

µ2
, νf = 4

3
π( r0

p
)3, θ = k0r0

√
ε2µ2, p–

постоянная решетки. Функция F (θ) является резонансной функцией и может стано-
виться отрицательной для некоторой области параметра θ, в результате чего в этой
области получаются отрицательные значения εeff и µeff с бесконечно большими ам-
плитудами. На основе модели Левина была численно показана возможность [9] по-
лучения одновременно отрицательных εeff и µeff для диэлектрических сфер на ча-
стотах возбуждения МД и ЭД резонансов (Рис. 3).

Рис. 3: Рассчитанные εeff и µeff для материала, состоящего из диэлектрических
сфер; r0 – радиус сферической частицы, k0 – волновой вектор в свободном про-
странстве [9].

Таким образом, видно, что можно применять два подхода для получения экстре-
мальных значений µeff : использовать диэлектрические вставки с высоким значением
как ε, так и µ, или немагнитные диэлектрические структуры с высоким значением
ε. В дальнейшем будем рассматривать второй подход, поскольку магнитные мате-
риалы с высокими значениями ε и µ физически недостижимы.

Выше было показано, что в материалах с высоким показателем преломления
возникают резонансы типа Ми и для некоторого значения параметров, а именно
λ
n
≈ D где λ – длина волны возбуждающего излучения, n – показатель преломления

материала, D – диаметр сферической частицы, возбуждается МД резонанс, при-
водящий к усилению оптического магнитного отклика среды [3]. При выполнении
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данного условия направление электрического поля на противоположных границах
частицы оказывается антипараллельным, что приводит к возникновению круго-
вых токов смещения, при этом амплитуда магнитного поля максимальна в центре
сферы (Рис. 4). Написанное выше равенство задает условие для конструктивной
интерференции волн, распределенных вдоль границы сферы.

Рис. 4: Схематическое изображение распределения электрического и магнитного
поля в сферической частице из материала с высоким показателем преломления
на длине волны, соответствующей магнитному дипольному резонансу Ми [3].

Первые экспериментальные демонстрации магнитного отклика диэлектрических
частиц и диэлектрических метаматериалов с отрицательным показателем прелом-
ления были сделаны в гигагерцовой частотной области, где материалы обладают
высоким показателем преломления [10].

Рис. 5: Измеренный спектр отражения (сплошная линия) и спектр пропускания
(штрихованная линия) для массива кубических резонаторов; отмечены типы ре-
зонансов. Вставки демонстрируют распределение электрического поля в частицах
в спектральной области ЭД и МД резонансов [11].

Исследования материалов, обладающих ЭД и МД резонансами в инфракрасной
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спектральной области, начинались с массивов германиевых кубических резонато-
ров, помещенных на тонкую полимерную подложку с низким показателем преломле-
ния [12]. Кубические резонаторы заменили сферические, поскольку являлись более
простыми с точки зрения технологии изготовления. В дальнейшем теллур заменил
германий, так как теллур обладает высоким показателем преломления и низким по-
казателем поглощения в инфракрасной области. На используемой в эксперименте
длине волны 10 мкм показатель преломления равен n = 5.3, а коэффициент погло-
щения равен 10−4 [11]. В работе экспериментально получен спектр пропускания и
отражения для массива теллуровых кубических резонаторов с высотой 1.7 мкм и
основанием 1.5 × 1.5 мкм, находящихся на подложке из BaF2. Графики обладают
характерными особенностями, наблюдаемыми также при численных расчетах, соот-
ветствующими возбуждению электрической и магнитной резонансной моды (Рис. 5).

Экспериментальное наблюдение МД и ЭД резонансов в ближней инфракрасной
и видимой области спектра долгое время оставалось нерешенной задачей. Впервые
сильный магнитный отклик в данной спектральной области удалось продемонстри-
ровать на кремниевых сферах с радиусом 100−200 нм [3,13]. В работе А. И. Кузнецо-
ва [3] изучались сферические кремниевые частицы с диаметром от 100 нм до 200 нм.
Было получено изображение всех частиц с помощью метода микроскопии темного
поля (Рис. 6a), которое показало, что частицы различных радиусов резонансно рас-
сеивают свет различных длин волн, от фиолетовой до красной. Различные цвета
объясняются возбуждением моды электромагнитного поля, при которой токи сме-
щения имеют циркулярное распределение, в то время как магнитное поле колеб-
лется внутри частицы, аналогично «магнитному диполю». При изменении размеров
объектов резонанс данной моды смещается, тем самым изменяется свечение сфе-
ры: при увеличении размеров частиц свечение смещается в инфракрасную область
спектра (Рис. 6б, 6в). В работе А. Евлюхина [13] помимо возбуждения МД и ЭД
резонансов в сферических кремниевых частицах с радиусами 100 − 130 нм, было
численно продемонстрировано, что сферическая наночастица со сквозным отвер-
стием в центре осуществляет сильную локализацию и усиление магнитного поля и
может использоваться в качестве наноантенны для магнитного поля.

3. Эффекты ближнепольной оптической связи в метаструктурах

Как известно, положение плазмонного резонанса в металлических наночастицах
зависит от их размеров, формы и свойств как материала частицы, так и среды,
в которой она расположена [14]. Когда частицы располагаются достаточно близко
к друг другу, важным становится эффект взаимодействия между ними. Взаимодей-
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Рис. 6: (а) Микроскопия темного поля кремниевых наночастиц, полученных мето-
дом лазерной абляции; (б) Сфера с меньшим радиусом (i) – изображение, полученное
с помощью микроскопии темного поля; (ii) – изображение, полученное с помощью
растровой электронной микроскопии (РЭМ); (iii) – экспериментальный спектр рас-
сеяния; (с) Сфера с большим радиусом; (i) – изображение, полученное с помощью
микроскопии темного поля; (ii) – изображение, полученное с помощью растровой
электронной микроскопии (РЭМ); (iii) – экспериментальный спектр рассеяния [3].

ствие между металлическими структурами экспериментально исследовалось на при-
мере двух эллиптических частиц [14]. Было показано, что положение плазмонного
резонанса сдвигается в длинноволновую область при уменьшении расстояния меж-
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ду элементами (Рис. 7). Сдвиг хорошо описывается экспоненциальной функцией
расстояния между частицами и становится пренебрежимо малым, когда структуры
разделены расстоянием в 2.5 раза большим, чем длина малой оси эллипса частицы.

Рис. 7: Сравнение расчетных и экспериментальных данных для сдвига положения
резонанса в спектре рассеяния димера металлических наночастиц в зависимости
от расстояния между элементами в структуре [14].

Эффекты взаимодействия между частицами в дальнейшем исследовались и
для диэлектрических структур. Например, было продемонстрировано изменение
формы резонансов типа Ми для кремниевых нанодисков, упакованных в кластеры
в форме равносторонних треугольников, при изменении расстояния между диска-
ми [15] (Рис. 8а, 8б). Данный эффект приводил к изменению формы и спектрального
положения максимума генерации третьей оптической гармоники (ТГ) (Рис. 8с), что
будет более подробно обсуждаться в дальнейшем. В следующем параграфе бу-
дет также рассмотрено ближнепольное взаимодействие нанодисков, упакованных
в кластер в форме квадрата [16], приводящее к возникновению магнитного Фано-
резонанса, и гибридной металл-диэлектрической структуры [17].

На взаимодействие между наночастицами в кластере влияет поляризация па-
дающего излучения. В металлических димерах возникает коллективный резонанс,
приводящий к локализации электрического поля между частицами при поляризации
возбуждающего излучения вдоль оси, соединяющей центры дисков – ось X в экспе-
рименте [18]. Для перпендикулярного направления поляризации – ось Y в экспери-
менте, сильное взаимодействие между дисками отсутствует (Рис. 9 слева). В случае
диэлектрических димеров взаимодействие наночастиц возникает для двух ортого-
нальных случаев поляризации. Для поляризации вдоль оси X происходит локализа-
ция электрического поля, для перпендикулярной поляризации в результате взаимо-
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Рис. 8: (а) Экспериментальный спектр в геометрии «на пропускание» для массива
олигомеров кремниевых нанодисков – тримеров с различными расстояниями меж-
ду частицами; (б) соответствующий численный расчет спектра пропускания; (в) нор-
мированный спектр генерации третьей оптической гармоники (ТГ) для образцов
с различным расстоянием между дисками в тримере [15].

действия нанообъектов локализуется магнитное поле (Рис. 9 справа). Локализация
зависит от расстояния d между дисками. В работе Р. Баккера [18] исследовались три
случая: d = 30 нм, d = 60 нм, d = 120 нм. Максимальное значение усиления поля
(в 3.5 раза) в зазоре между частицами наблюдалось для Х-поляризованного излу-
чения и d = 30 нм, а наиболее слабое усиление (в 2.0 раза) – для Х-поляризованного
излучения и d = 120 нм. В последней ситуации отклик системы напоминал случай
двух изолированных частиц.

Взаимодействие между частицами в кластере влияет на их нелинейно-оптический
отклик. Было продемонстрировано для симметричных металлических олигомеров
изменение интенсивности сигнала второй оптической гармоники при вращении по-
ляризации возбуждающего излучения [19] (Рис. 10). При этом влияние направления
поляризации накачки в линейном отклике замечено не было. При аналогичном
эксперименте для образца, состоящего из изолированного нанодиска, изменение
сигнала второй гармоники обнаружено не было, что говорило о том, что за эффект
отвечало взаимодействие между металлическими нанодисками в кластере, кон-
тролируемое направлением поляризации электромагнитной волны. Обнаруженный
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Рис. 9: Сравнение металлических (плазмонных) и диэлектрических нанодимеров.
Плазмонные димеры (слева) взаимодействуют только через электрические диполи,
в то время как у диэлектрических олигомеров (справа) возможно взаимодействие
через электрические и магнитные диполи при ортогональных поляризациях [18].

эффект наблюдался наиболее ярко при возбуждении наноструктуры резонансной
для нее длиной волны. В этом случае симметрия нелинейного отклика повторяет
симметрию структуры (Рис. 10). Более подробно нелинейно-оптические эффекты
в метаматериалах будут рассматриваться в следующем параграфе. Влияние поляри-
зации излучения накачки на локальное взаимодействие нанообъектов и проявление
этого взаимодействия в нелинейном отклике будет рассматриваться в данной работе
для диэлектрических структур с высоким показателем преломления.

4. Нелинейно-оптические эффекты в резонансных наноструктурах из ма-
териалов с высоким показателем преломления

Резонансные возбуждения различных мод в диэлектрической частице сопровожда-
ются перераспределением электромагнитной энергии по этим модам. Структура мо-
жет рассматриваться как «хранилище» электромагнитной энергии в объеме, раз-
меры которого много меньше длины волны падающего света. Показано (Рис. 11),
что емкость наночастицы по отношению к локализации энергии возрастает при по-
вышении коэффициента преломления структуры и уменьшении радиуса частицы.
Следствием способности наночастиц локализовывать в своем объеме электромагнит-
ное поле является их применение в нелинейной оптике. Известно, что нелинейный
оптический отклик материалов является крайне слабым, поэтому для эффектив-
ных нелинейных процессов необходимо большое количество нелинейного вещества
для осуществления преобразования и/или высокая интенсивность падающего из-
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Рис. 10: Схема эксперимента (слева) и основные результаты (справа) задачи про ис-
следование ближнепольного взаимодействия плазмонных олигомеров, проявляюще-
гося в зависимости сигнала второй оптической гармоники от угла поворота направ-
ления поляризации в плоскости образца (справа снизу) при изотропном линейном
отклике (справа сверху) [19].

лучения. При работе с объемными средами было необходимо выполнение условия
фазового синхронизма между волной накачки и созданным полем излучения. Дан-
ное условие приводит к усилению сгенерированного излучения в результате кон-
структивной интерференции. Этот подход требует протяженных сред для взаимо-
действия волн, что неприемлемо для активного переключения компактных инте-
гральных устройств, в которых нелинейные эффекты могли бы использоваться [20].

Альтернативным подходом является использование резонансно усиленного элек-
тромагнитного поля [20]. Этот метод не требует выполнения условия фазового син-
хронизма для наноструктурированных объектов. Амплитуда n-ой гармоники воз-
бужденной волны пропорциональна интегралу по всему объему структуры от наве-
денных диполей, колеблющихся на частоте n-ой гармоники, амплитуды которых за-
висят от напряженности локального поля материала: p(n) ∝

∫
v
χ(n)(r)[Eлок(r, ω)]

ndV ,
где χ(n)(r) – нелинейная восприимчивость материала, Eлок(r, ω) – локальное поле
внутри структуры. Долгое время данная идея осуществлялась при использовании
электрического локального плазмонного резонанса. Важно отметить, что генера-
ция нелинейных частот в плазмонных структурах в любом случае страдает как
от сильных потерь в металле на оптических частотах, так и из-за низкой темпе-
ратуры плавления вещества. Проблема решается использованием диэлектрических
структур с низкими омическими потерями. Будем в дальнейшем рассматривать раз-
личные структуры на основе кремния в спектральной области прозрачности этого
материала (ИК-диапазона), обладающего достаточно высоким показателем прелом-
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Рис. 11: Рассчитанный спектр квадрата модуля напряженности магнитного поля,
отнесенный к квадрату модуля напряженности магнитного поля в падающей волне;
на вставке распределение интенсивности магнитного поля в центре сферы [13].

ления (n ≈ 3.5).
Рассмотрим нелинейный отклик одиночного кремниевого нанодиска в окрестно-

сти МД резонанса [21], расстояние между дисками составляет ρ = 2.85 мкм. В ка-
честве геометрии исследуемой структуры выбран именно диск, поскольку экспери-
ментально представлена возможность независимого варьирования положения элек-
трического и магнитного резонанса с помощью двух степеней свободы для частицы:
высоты и радиуса диска [22]. Кроме того, изготовление дисков оказывается проще,
чем сфер. Образцы исследовались методами микроскопии третьей оптической гар-
моники и лазерной сканирующей микроскопии, используя в качестве накачки пара-
метрический генератор света, возбуждаемый фемтосекундным титан-сапфировым
лазером. Было получено изображение ТГ от массивов изолированных дисков высо-
той 260 нм, нормированное на изображение неструктурированной подложки высотой
0.5 мкм, в котором демонстрируется усиление сигнала ТГ в 10 раз (Рис. 12). Метода-
ми нелинейной спектроскопии на установке на основе титан-сапфирового фемтосе-
кундного лазера и параметрического генератора света, позволяющего в данном слу-
чае менять длину волны от 1.0 мкм до 1.5 мкм, было проведено сравнение генерации
ТГ в области ЭД и МД резонанса для одиночного кремниевого диска [23]. Показано,
что усиление в ∼ 1.5 раза генерации ТГ от дисков относительно объемного кремния,
получено в области МД резонанса, в то время как в области ЭД усиление практиче-
ски отсутствует. Численными расчетами методом конечных разностей во временной
области было показано, что данный эффект объясняется сильной локализацией поля
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внутри структуры при МД резонансе, приводящей к заметному увеличению нели-
нейного сигнала, пропорционального в данном случае шестой степени локального
поля.

Рис. 12: Микроскопическое изображение изолированных нанодисков с d = 360 нм,
h = 260 нм, сделанное сканирующим оптическим микроскопом, детектирующим
сигнал третей оптической гармоники от образцов. Сигнал нормируется на сигнал,
снятый с подложки при тех же условиях [21].

Плотность расположения нанодисков на подложке влияет на интенсивность гене-
рации ТГ [21]. Методом спектроскопии ТГ были исследованы массивы кремниевых
дисков с периодом ρ = 0.8 мкм и высотой 220 нм. Было получено усиление в 100 раз
ТГ от массива в сравнении с ТГ от объемного кремния в спектральной области маг-
нитного дипольного резонанса (Рис. 13).

Усиление и модификация сигнала ТГ могут достигаться при формировании оли-
гомеров из одиночных нанодисков, например, тримеров – расположение дисков об-
разует равносторонний треугольник [15], или квадрумеров – расположение дисков
образует квадрат [16]. Как было описано выше, спектры пропускания тримеров мо-
дифицируются при изменении их взаимного расположения. При достаточном разде-
лении нанодисков в тримере в линейных спектрах видны отдельные МД и ЭД резо-
нансы, в области которых происходит независимое усиление сигнала ТГ (Рис. 8 верх-
ний ряд) на длинах волн λ = 1.181 мкм и λ = 1.058 мкм, соответственно. При сбли-
жении нанодисков сближаются МД и ЭД резонансы, что приводит к возникновению
дополнительного пика в нелинейном сигнале на частоте λ = 1.095 мкм, усиление
в котором больше, чем в разделенных резонансах (Рис. 8 нижний ряд).

Усиление нелинейно-оптического отклика может достигаться также в гибридных
структурах, например, в кремниевом диске, помещенном в центр золотого коль-
ца [17]. В работе [17] показывается, что плазмонный резонанс золотого нанокольца
поддерживает анапольную моду в кремниевом нанодиске, приводящую к значи-
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Рис. 13: Спектроскопия ТГ для массива дисков; серая область – отрицательный
логарифм спектра пропускания с магнитным резонансом вблизи λ = 1.24 µм; точки
– нормированный на подложку спектр генерации третьей гармоники с заметным
усилением интенсивности; в левом верхнем углу – изображение образца, полученное
растровым электронным микроскопом [21].

тельному усилению поля внутри диэлектрика с высокой нелинейностью третьего
порядка. В результате взаимодействия между компонентами гибридной структу-
ры повышается эффективность генерации ТГ от гибридной частицы в сравнении
с отдельно расположенными нанодиском или золотым нанокольцом (Рис. 14). Эф-
фективность нелинейного преобразования при этом составляет 0.007% . При этом
длина волны, на которой осуществляется эффективное преобразование частот, мо-
жет варьироваться при изменении параметров составляющих ее элементов.

5. Коллективные оптические моды в диэлектрических олигомерах

Близкое расположение нанодисков в олигомерах может приводить к их взаимодей-
ствию и возникновению коллективных мод, которые могут влиять как на линей-
ный [24–26], так и на нелинейный [?, 15, 16] оптический сигнал, полученный от по-
добной системы.

Рассмотрим оптический отклик симметричного квадрумера – кластера из четы-
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Рис. 14: Спектр ТГ для гибридной структуры, состоящей из кремниевого цилиндра,
помещенного в центр золотого кольца, одиночного кремниевого цилиндра и одиноч-
ного золотого кольца [17].

рех симметрично расположенных частиц, возбуждаемого плоской электромагнит-
ной волной, направление распространения и плоскость поляризации которой лежат
в плоскости квадрумера. Во всех четырех частицах при этом возбуждается цирку-
лярное распределение токов смещения, соответствующее МД резонансному отклику
структуры. Если они изготовлены из материала с высоким показателем преломле-
ния, между частицами может возникать локальное взаимодействие, приводящее к
возникновению циркулярных токов смещения между наночастицами [27]. При этом
между двумя модами может возникать взаимодействие, выражающееся в интерфе-
ренционных эффектах в дальнем поле коллективных мод структуры и собственных

Рис. 15: Комбинированный магнитный отклик: коллективный оптически-
индуцированный магнитный резонанс всей структуры, сопровождаемый магнитным
резонансом отдельных частиц [27].
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Рис. 16: Линейный отклик тримера, возбужденного электрической компонентой
электромагнитного поля, при нормальном падении на поверхность образца (слева).
Цветными линиями обозначены спектры экстинкции каждой собственной электри-
ческой моды. Справа представлены направления электрического (красные стрелки)
и магнитного (синие стрелки) дипольных моментов на частоте 4.8 ГГц. Кругами
схематически изображены наносферы тримера [28].

мод отдельных наночастиц. Коллективные моды могут возникать и в тримерах на-
нодисков [28]. Моды являются собственными модами олигомера, возникающими бла-
годаря гибридизации между отдельными наночастицами. В линейном спектре нано-
объектов невозможно экспериментально детектировать отдельные моды. В данной
работе будет предложен метод регистрации возбуждения собственных мод тримера
в дальнем поле.

Рис. 17: Численное моделирование распределения амплитуды электрического поля
в области собственного магнитного дипольного резонанса (λ = 1.28 мкм) и коллек-
тивного резонанса (λ = 1.34 мкм) [16].

Идея интерференции между коллективной модой олигомера и собственной модой
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наночастицы была экспериментально продемонстрирована в оптическом диапазоне
на массивах квадрумеров из кремниевых нанодисков [16]. Исследовалось рассеяние
кластеров, состоящих из четырех нанодисков в области близкой к магнитному резо-
нансу отдельного нанодиска. Был получен спектр пропускания образца, в котором
наблюдались два разделенных пика на длинах волн: λ ≈ 1.28 мкм (широкий резо-
нанс) и λ ≈ 1.38 мкм (более узкий пик типа Фано) (Рис. 18). Численные расчеты
объясняли данные особенности возбуждением МД резонанса в каждом нанодис-
ке (Рис. 17a) и коллективной модой, соответственно (Рис. 17б). При взаимодействии
двух мод происходит сильная локализация поля и, как следствие, усиление сигна-
ла ТГ в этой спектральной области. Усиление нелинейного оптического отклика
относительно неструктурированной пленки кремния происходит и в области МД
резонанса – в 25 раз, однако в области магнитного Фано-резонанса усиление больше
– в 50 раза (Рис. 18). Таким образом, получено, что возникновение коллективной
моды наноструктуры усиливает нелинейный отклик объекта и изменяет его спек-
тральную форму, что может применяться, например, в детектировании.

Рис. 18: Экспериментальные данные для квадрумеров: пропускание (черная линия),
сигнал третьей гармоники для угла падения излучения накачки, равного 45◦ (синяя
линия) [16].

6. Структурированный свет

Линейную, круговую и эллиптическую поляризацию света давно исследуют и мо-
гут достаточно легко создавать. Более интересен и менее изучен случай поляриза-
ции с аксиальной симметрией: ось симметрии – это ось распространения излучения.
Рассмотрим геометрические и оптические свойства линейно поляризованного света
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с аксиальной симметрией [29]. Ориентация поляризации φ(θ) такого поля зависит
от азимутального угла θ и может быть записана как

φ(θ) = Pθ + φ0, (5)

где P – натуральное число, определяющее порядок поляризованного излучения. P
задает количество поворотов поляризации излучения за полный круг (0...2π), φ0 –
начальное направление поляризации при θ = 0. Световое поле может быть так же
описано вектором Джонса Jp [30]):

Jp(θ) =

(
cos(Pθ + φ0)

sin(Pθ + φ0)

)
. (6)

В данной работе будет использоваться излучение с P = 1. При анализе данного типа
излучения линейным поляризатором с ориентацией оси α после поляризатора выде-
ляется определенная структура распределения интенсивности, характерная именно
для аксиально симметричных пучков. Ноль пропускания возникает для азимуталь-
ных углов θD, заданных выражением:

θD =
α− φ0

P
+
π

P
(k +

1

2
), (7)

где k – индекс, относящийся к различным темным сегментам. Из выражения (7)
можно сделать три следствия: появляются 2P темных сегмента, которые враща-

ются со скоростью θ̇ =
α̇

P
, при P < 0 вращение происходит в противоположную

сторону относительно вращения линейного поляризатора. Таким образом, можно
идентифицировать линейно-поляризованный свет с аксиальной симметрией, что бу-
дет проводиться в работе.

Рассмотрим волновое уравнение для векторного электрического поля и его век-
торное решение, обладающее цилиндрической симметрией [31]:

O×∇× E− k2E = 0 (8)

E(r,z) = U(r, z) exp〈i(kz − wt)〉eϕ, (9)

где k = 2π
λ
. Функция U(r, z) удовлетворяет следующему уравнению при учете ци-

линдрической симметрии и метода медленно меняющихся амплитуд:

1

r

∂

∂r
(r
∂U

∂r
)− U

r2
+ 2ik

∂U

∂z
= 0. (10)

В выражении для U(r, z) фигурирует функция Бесселя первого рода первого поряд-
ка, зависящая от радиус-вектора, и фундаментальное решение волнового уравне-
ния без учета азимутальной симметрии в виде функции Гаусса. Во многих случаях,
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особенно для пучков с большим сечением, используется более простое выражение
для электрического поля:

E(r, z) = Ar exp(− r
2

w2
)ei, (11)

где i = {r, ϕ}. Мгновенные распределения электрического поля для азимутально и
радиально поляризованного электрического поля представлены на рисунке 19.

Рис. 19: Пространственное распределение электрического поля для радиаль-
ной (слева) и азимутальной (справа) поляризации. Стрелочками показано направ-
ление поляризации электрического поля [31].

Несмотря на то, что распределение интенсивности для азимутальной и ради-
альной поляризации выглядит одинаково, при сильной фокусировке они ведут се-
бя по-разному: у радиально поляризованного пучка появляется большая компонен-
та электрического поля, поляризация которого направлена вдоль распространения,
в то время как поле для азимутально поляризованного излучения остается попереч-
ным с нулевым значением интенсивности в центре пучка [32].

Известны различные способы генерации излучения с линейной поляризацией
электрического поля, обладающего аксиальной симметрией: лазеры, интерферомет-
рические установки, включающие в себя спиральные волновые пластины или ди-
фракционные оптические системы. Рассмотрим возможность создания такой поля-
ризации с помощью жидкокристаллического преобразователя. Для любого значе-
ния параметра P используются два эффекта: скрученный нематический эффект
и эффект на λ

2
пластинках (для получения P > 1). Основная часть устройства –

ячейка – состоит из двух слоев, пространство межу которыми заполнено немати-
ческим жидким кристаллом; первый слой задает выделенное направление располо-
жение молекул (Рис. 20 наверху) – ось ячейки, второй – циркулярное распределе-
ния молекул (Рис. 20 внизу). Линейно-поляризованный свет, попадающий на дан-
ное устройство, испытывает пространственную модификацию поляризации пучка.
Модуль угла поворота непрерывно варьируется от 0 до π

2
радиан [33]. На границе

между верхней и нижней частями пучка возникает дефектная линия, параллельная
оси ячейки [29]. Толщина дефектной линии порядка 20 мкм. Если χ – локальный



. . . обзор литературы. . . 34

Рис. 20: Получение радиальной (сверху) и азимутальной (снизу) поляризации [29].

угол поворота между входной и выходной поляризацией в случае, когда она направ-
лена параллельно или перпендикулярно оси ячейки, то устройство будет корректно

работать пока
πd4 n

χ
� λ, где 4n характеризует двойное лучепреломление в жид-

ком кристалле, d – толщина ячейки, λ – длина волны падающего света. Методика
избавления от дефектной линии будет рассматриваться в экспериментальной части
данной работы.

7. Эффекты взаимодействия пучков структурированного света с нанофо-
тонными объектами

Было показано, на примере металлических структур, возможность исследования
их оптических свойств и отклика отдельной субволновой частицы с помощью се-
лективного возбуждения структурированными пучками [35,36]. В диэлектрических
структурах в одной экспериментальной схеме могут возбуждаться мультиполи раз-
личных порядков, однако трудно экспериментально определить, какой именно тип
резонанса возбуждается на данной длине волны. Кроме того, резонансы в подобных
структурах являются достаточно широкими и могут спектрально перекрываться.
В работе Возняка [34, 37] показано, что выбирая сильно фокусированные пучки,
имеющие линейную поляризацию с аксиальной симметрией, резонансы изолирован-
ной наночастицы могут селективно возбуждаться и отдельно анализироваться даже
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Рис. 21: Ближнепольные карты амплитуды магнитного поля в диэлектрическом оли-
гомере при возбуждении азимутальной (сверху) и радиальной (снизу) поляризация-
ми. Белыми штрихами обозначены регионы без локализации поля. Стрелками пока-
заны направления колебания плотности зарядов для двух типов поляризации [34].

при спектральном перекрытии магнитного и электрического дипольных резонансов.
Раздельное управление наведенными электрическими и магнитными дипольными
модами может привести, например, к направленному рассеянию [38–40] и формиро-
ванию темных мод [41–43] .

Используя поляризацию с аксиальной симметрией, можно возбуждать собствен-
ные моды, не наблюдаемые в линейном режиме. На примере гептамеров [34] показана
возможность возбуждения минимума магнитного резонанса Фано-типа при азиму-
тальной поляризации возбуждающего излучения. В шести внешних частицах про-
исходит усиление магнитного поля, в то время как локализация поля в центральной
практически отсутствует (Рис. 21). Для радиальной поляризации описанный ми-
нимум исчезает. При возбуждении различными типами поляризации с аксиальной
симметрией происходит спектральный сдвиг максимума локализации магнитного
поля в структуре, в частности, в данном случае – сдвиг в голубую область для ра-
диально поляризованного излучения. Благодаря использованию излучения с акси-
альной симметрией можно управлять как интенсивностью, так и нелинейным откли-
ком структуры [44–48]. Таким методом были получены сигналы третьей оптической
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гармоники от одиночного кремниевого нанодиска с азимутальной или радиальной
поляризацией в зависимости от поляризации накачки [45]. В работе использовались
два типа нанодисков: в одном на длине волны накачки с линейной поляризацией эф-
фективно возбуждался электрический квадрупольный Ми резонанс (электрический
квадрупольный Ми резонатор), в другом – магнитный (магнитный квадрупольный
Ми резонатор). Было продемонстрировано, что электрический квадрупольный ре-
зонатор эффективно излучает ТГ при накачке радиально поляризованным светом
(Рис. 22а), в то время как при взаимодействии нанодиска с азимутально поляризо-
ванным электромагнитным полем генерация ТГ подавлена (Рис. 22б). Для магнит-
ного резонатора ситуация обратна (Рис. 22в и Рис. 22г).

Рис. 22: Генерация ТГ в кремниевом нанодиске при возбуждении структурирован-
ным светом. (а) Усиление сигнала ТГ при возбуждении электрического квадруполь-
ного Ми-резонатора радиальной поляризацией; (б) подавление сигнала ТГ при воз-
буждении электрического квадрупольного Ми-резонатора азимутальной поляриза-
цией; (в) подавление сигнала ТГ при возбуждении магнитного квадрупольного Ми-
резонатора радиальной поляризацией; (с) усиление сигнала ТГ при возбуждении
магнитного квадрупольного Ми-резонатора азимутальной поляризацией [45].

В схожей с [45] работе [49] на примере кремниевых наносфер показано, что
радиально-поляризованный пучок может избирательно возбуждать электрические
мультиполи, тогда как азимутально-поляризованный луч может избирательно воз-
буждать магнитные мультиполи, даже если резонансы спектрально перекрываются
между собой. Более того, фокусировка векторных пучков с высокой числовой апер-
турой может привести к преобладанию продольной компоненты электрического или
магнитного поля. Показано, что усиление продольной составляющей с увеличением
числовой апертуры у радиально- и азимутально- поляризованных пучков позволя-
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ет избирательно усиливать электрический и магнитный мультипольные резонансы
соответственно. Данные эффекты экспериментально наблюдались в спектрах рассе-
яния кремниевых наносфер (Рис.23).

Рис. 23: Селективное возбуждение мультипольных резонансов при возбуждении вектор-
ным пучком. Экспериментальные спектры одиночной кремниевой наносферы диаметром
170 нм при возбуждении разными типами излучения. Результаты показывают, что при
радиальной поляризации пучка возбуждаются только электрические моды (например, ди-
польная и квадрупольная), а при азимутальной возбуждаются только магнитные моды.

8. Однофотонные источники и их взаимодействие с оптическими систе-
мами

Бурное развитие квантовой информатики, включающее в себя кодирование, переда-
чу и обработку информации, а также связанные с ней технологии, такие как кван-
товая криптография, распределение ключей и квантовая связь, способствовало со-
зданию наноразмерных источников одиночных фотонов [50–52]. Было предприня-
то много попыток реализовать однофотонные источники на одиночном атоме [53],
ионах [54] и молекулах [55], а также на различных центрах окраски [56]. Однако с
коммерческой точки зрения все большую популярность приобретают полупроводни-
ковые квантовые точки (КТ) [57, 58]. КТ - это частицы полупроводника размером
десяток или несколько десятков нанометров на основе (In, Ga, Al)As, внедренные
в другой полупрводник. Важно отметить, что запрещенная зона КТ должно быть
уже, чем зона полупроводников, в объеме которых КТ находятся. КТ обладают
малой шириной линии излучения, быстрым временем затухания излучения, высо-
кой и стабильной квантовой эффективностью по сравнению с другими источниками
одиночных фотонов [59]. Кроме того, искусственные атомы, так называют КТ, поз-
воляют создавать излучатели для ближнего ИК-спектрального диапазона [60, 61].
Важным преимуществом полупроводниковых КТ является простая, дешевая, хо-
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рошо изученная технология роста с возможностью масштабирования [62], а также
возможность интегрирования с существующими устройствами [63].

Для увеличения скорости излучения КТ их интегрируют либо в диэлектриче-
ские, либо в металлические резонаторы. Диэлектрические системы могут поддер-
живать моды резонатора со значительной добротностью, что приводит к заметному
увеличению излучения [?, ?, 64] за счет эффекта Парселла в режиме слабой свя-
зи [?]. В работе Х. Динга [64] с помощью импульсного резонансного возбуждения
КТ, помещенных внутри микростолбиков, благодаря усилению ФЛ за счет эффекта
Парселла были сгенерированы одиночные фотоны с эффективность извлечения 66
%, чистотой одиночных фотонов 99, 1% и фотонной неразличимость 98, 5%. Самые
популярные резонаторы для КТ основаны на брэгговских структурах (часто столб-
чатых) и планарных фотонных кристаллах. Последние достижения в этой области
позволили создать яркие излучатели одиночных фотонов с высокой степенью нераз-
личимости и чистоты [65,66]. Были продемонстрированы КТ в открытом перестра-
иваемом микрорезонаторе [66] с управлением зарядом и электрической настройкой
частоты излучения. Возможность настройки микрорезонатора компенсирует отсут-
ствие контроля положения квантовой точки и точной частоты излучения. Однако
использование брэгговских структур и планарных фотонных кристаллов требует
соблюдения баланса между мощностью излучения и добротностью [67], а также ре-
шения проблемы вывода излучения [68]. Кроме того, присутствует определенная
сложность в изготовлении и масштабировании таких систем. Эпитаксиальные мето-
ды плохо подходят для роста многослойных брэгговских структур. Паттернирование
фотонных кристаллов редко осуществляется с помощью электронно-лучевой лито-
графии, привычной для изготовления полностью диэлектрических и металлических
наноструктур и метаповерхностей.

Альтернативой является взаимодействие КТ с поверхностными плазмонами в
металлических структурах [?, ?, 69, 70].Так в работе Т. Хоанга [69] реализован ре-
жим сверхбыстрого спонтанного излучения одиночной КТ, связанной с плазмонным
нанорезонатором, при комнатной температуре. Было обеспечено 540-кратное умень-
шение времени жизни излучения и одновременное 1900-кратное увеличение общей
интенсивности излучения. Рост детектируемой интенсивности излучение достига-
ется за счет перенаправления излучение КТ перпендикулярно поверхности образца
из-за взаимодействия с нанорезонатором как высокоэффективной оптической антен-
ной. Минусом металлических систем являются высокие омические потери [?], что
приводит как к ограничению интенсивности излучения КТ, так и к повреждению
потенциальных устройств за счет их нагрева.

Взаимодействие КТ с различными полупроводниковыми [71, 72, 74] и плазмон-
ными волноводами [?, 73] также позволяет управлять их ФЛ за счет связи либо
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с распространяющимися волноводными модами, либо с поверхностными плазмон-
поляритонными модами. Например, в работе [74] рассматривается интегральная си-
стема, состоящая из КТ из InGaAs в одномодовом волноводе из GaAs, материала
с высоким показателем преломления. Показана резонансная флуоресценция КТ с
улучшением когерентности КТ более чем в 4 раза по сравнению с нерезонансным воз-
буждением. Волновод позволяет концентрировать большую часть излучение внутри
себя, что уменьшает потери и как следствие увеличивает измеряемую интенсив-
ность. Однако использование волноводов страдают теми же ограничениями, что и
описанные выше.

Недавно исследователями были рассмотрены активные оптические наноантен-
ны, используемые для усиления и управления излучением квантовых источников
посредством резонансной связи с локализованными модами [75,76]. Взаимодействие
квантовых излучателей с полностью диэлектрическими системами активно изуча-
лось теоретически в последние годы, и была показана перспективность полностью
диэлектрических систем для управления диаграммой направленности излучения и
увеличения интенсивности спонтанного излучения [76]. Размещение излучателей за
пределами нанорезонатора открывает возможность для их применения для хими-
ческого зондирования и визуализации, но в то же время ограничивает эффектив-
ность связи с резонансными модами Ми, поскольку их поля в основном локализова-
ны внутри нанорезонаторов. Таким образом, интеграция излучающих материалов,
таких как квантовые точки (КТ), квантовые ямы, имплантированные дефектные
атомы внутри полностью диэлектрической матрицы, была бы предпочтительна для
увеличения пространственного перекрытия полей электромагнитных мод с кванто-
вым излучателем, что даст повышенную эффективность связи. Более того, инте-
грация квантовых излучателей в кремниевые нанорезонаторы откроет путь новым
приложениям в активной кремниевой фотонике.

В одной из экспериментальных работ [77] было продемонстрировано взаимодей-
ствие излучения КТ Ge(Si) с мультипольными модами резонаторов на основе крем-
ниевых нанодисков, приводящее к модификации спектра излучения. В статье пока-
зано, что механизм взаимодействия КТ с модами Ми нанорезонатора сильно зависит
от их расположения внутри резонаннсной структуры, а наблюдаемым усилением све-
чения излучателей таким образом можно управлять (Рис.24). Основываясь на дан-
ной идее, также продемонстрировано, что излучением КТ можно управлять, фор-
мируя структуры олигомеров нанодисков, таких как линейные тримеры, в которых
объединены три резонатора Ми. В данном случае наблюдалось 10-кратное усиление
излучения, достигаемое за счет возбуждения антисимметричных электрических и
магнитных дипольных мод внутри линейного тримера. Подавление дипольного из-
лучения увеличивает добротность резонансных мод и приводит к проявлению более
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сильного эффекта Парселла для излучателей внутри кремниевых резонаторов Ми.

Рис. 24: а) Смоделированный сигнал ФЛ от точечного вертикального диполя, помещенно-
го внутри диска диаметром 280 нм, при различных смещений от оси диска (пунктирные
линии). Сплошная линия соответствует интегральному сигналу ФЛ по слою КТ из Ge(Si),
имеющему максимумы в резонансах: ЭД (1200 нм) и МД (1370 нм). б) Нормированное
электрическое поле ЭД моды и в) МД моды и направление электрического поля (стрелки),
схематическое положение и ориентация точечного диполя показаны вертикальными крас-
ными стрелками. г) Диаграммы направленности излучения точечного диполя, связанного с
ЭД и д) МД резонансами при разных смещениях ∆. При ∆=0 излучение диполя не связано
с модами диска, что приводит к распределению поля в дальней зоне, которое соответству-
ет диполю в свободном пространстве. Для ∆=120 нм дипольное излучение эффективно
связано с модами Ми, что приводит к деформированной картине в дальнем поле [?].

Рис. 25: (а) Экспериментальные спектры ФЛ метаматериала при разной высоте нанодис-
ков: 100 нм (голубой), 300 нм (зеленый) и 450 нм (желтый), с диаметром 215 нм, возбуж-
даемых длинной волны 488 нм. (б) Усиление ФЛ в зависимости от диаметра наночастицы
метаматериала для различной высоты нанодисков [?].

Также были проведены исследования взаимодействия квантовых излучателей с
метаповерхностями. В работе Антонио Капретти [78] люминесцентные кремниевые
нанокристаллы (Si-НК) встраивались в двумерный массив нанодисков из оксида
кремния и экспериментально показана следующая идея: полученный метаматери-
ал сохраняет излучательные свойства Si-НК и наследует спектрально-селективные
абсорбционные свойства нанодисков. Этот иерархический подход обеспечивает уве-
личение интенсивности фотолюминесценции (ФЛ), полученное без использования
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каких-либо плазмонных компонентов, обладающих большими омическими потеря-
ми (Рис.25). На основе строгих расчетов исследователи предсказали, что рассматри-
ваемый метаматериал позволяет модулировать пики поглощения до 50% в видимом
спектре в зависимости от условий возбуждения Ми резонансов нанодиска и постоян-
ной решетки массива. Экспериментально обнаружены спектральные пики экстинк-
ции в метаматериале, вызывающие повышенное поглощение у Si-НК. Согласно рабо-
те, особенности метаматериала увеличили интенсивность ФЛ, не изменив при этом
время жизни состояний, угловую картину и эффективность квантового выхода ФЛ.
Наилучший результат в статье демонстрирует повышение интенсивности ФЛ на 30%
, достигаемое при меньшем количестве нанокристаллов, по сравнению с эквивалент-
ной неструктурированной пленкой, что в целом приводит к 3-кратному увеличению
излучения ФЛ Si-НК. Продемонстрированный в статье принцип является общим, и
нанокристаллы можно заменить другими полупроводниковыми излучателями, на-
пример, квантовыми точками, ионами редкоземельных элементов или органически-
ми молекулами.



Глава II

Коллективные моды полупроводниковых олигомеров при
возбуждении линейно поляризованным излучением и
анизотропия третьей оптической гармоники

1. Идея задачи: картинка и смысл

Первая оригинальная глава посвящена обнаружению и изучению анизотропии сиг-
нала ТГ от нанокластеров из аморфного кремния с различной геометрической сим-
метрией. Основная идея экспериментального исследования проиллюстрирована на
рисунке 26 на примере тримера - трех близко расположенных наночастиц. Изоли-
рованная полупроводниковая система: мономер, тример или квадрумер, освещается
нормально падающим инфракрасным фемтосекундным лазерным лучом. Кремний
обладает отличной от нуля нелинейной восприимчивостью третьего порядка, поэто-
му в материале олигомеров начинается генерация ТГ. Интенсивность ТГ измеряет-
ся для разных углов ориентации образца θ. Нелинейная анизотропия проявляется
в виде периодических особенностей интенсивности ТГ, что может быть связано с
наличием некоторых ненулевых компонент в тензоре эффективной нелинейной по-
ляризуемости χ(3),eff . Нелинейная поляризуемость связывает поляризацию на длине
волны третьей гармоники P (3)(3ω) и поле накачки E(ω): P (3)(3ω) = χ(3),eff (3ω =

ω + ω + ω)
...E(ω)(ω)(ω).

Рис. 26: Графическое изображение идеи главы: измерение зависимости интенсивно-
сти ТГ при вращении поляризации излучения накачки для олигомеров с разным
количеством наночастиц

2. Экспериментальные образцы
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2.1. Методы изготовления

Образцы, исследуемые в первой и второй оригинальных главах диссертации, изго-
товлены в Австралийском национальном университете и состоят из тонкой пленки
гидрогенизированного аморфного кремния, осажденной на покровное микроскопи-
ческое стекло из плавленного кварца толщиной 170 мкм. Толщина пленки опреде-
лена как 260 ± 5 нм с помощью спектроскопического эллипсометра. При изготов-
лении образцов применялись методы плазменно-химического осаждения из газовой
фазы, электронно-лучевой литографии и реактивного ионного травления. Негатив-
ный резист силсесквиоксана водорода (HSQ) толщиной 100 нм наносился на плен-
ку аморфного кремния и нагревался при 170oC в течение 2 мин. Далее методом
электронно-лучевой литографии экспонировалась маска, включающая в себя три-
меры, квадрумеры и мономеры разного диаметра и расстояния между частицами.
Маска была проявлена в AZ 300 MIF за 90 секунд, промыта деионизированной водой
в течение 60 секунд и высушена азотом. Рисунок был перенесен на слой кремния
методом глубокого реактивно-ионного травления в плазме на основе фтора (Unaxis
SLR 770) с использованием смеси SF6 и C4F8 для получения гладких вертикаль-
ных боковых стенок со скоростью травления 100 нм/мин. Остаток маски HSQ не
удалялся после этапа травления.

2.2. SEM характеризация

На рисунке 27 показаны изображения экспериментальных образцов, полученные ме-
тодом сканирующей электронной микроскопии (СЭМ). В работе будут рассматри-
ваться 3 типа образцов тример (Рис. 27(а)), квадрумер (Рис. 27(б)) и отдельный
нанодиск - мономер (Рис. 27(с)). Образцы упакованы в массивы (Рис. 27(д)) из
десятков олигомеров с расстоянием 10 мкм между соседними. Каждый массив ха-
рактеризуется определенным типом образцов, диаметром (d) и расстоянием между
частицами в нанокластере (s). При этом высота (h) и период (Т) остаются постоян-
ными. Олигомеры с T = 10 мкм считаются изолированными для излучения накач-
ки, имеющего диаметр перетяжки в фокусе ≈ 3 мкм. Расстояние между дисками
в отдельном тримере варьировалось от 100 нм до 400 нм с шагом 100 нм. Средний
диаметр нанодисков составляет d ≈ 280 нм, а высота h = 260± 5.

Для экспериментальных исследований были выбраны образцы со следующими
геометрическими параметрами: для тримера s = 50±5 нм, d = 280±5 нм, h = 260±5;
для квадрумера s = 70±5 нм, d = 270±5 нм, h = 260±5. Изучались именно эти об-
разцы, поскольку, как будет показано далее, их спектральные особенности являлись
наиболее подходящими для длины волны используемого источника (Рис. 3.1, ??).
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Рис. 27: Полученные методом сканирующей электронной микроскопии изображе-
ния экспериментальных образцов, где где s – расстояние между границами дисков
в структуре, d – диаметр отдельного диска; Т – характерное расстояние между оли-
гомерами. Показаны тример - три близко расположенных нанодиска в форме рав-
ностороннего треугольника (а), квадрумер - четыре нанодиска в вершинах квадрата
(б), мономер - одиночная частица (с) и изображение нескольких образцов в массиве
(д)

3. Линейная спектроскопия олигомеров

3.1. Линейная установка спектроскопии рассеяния в геометрии на пропускание

После изготовления образцов и описания их с помощью СЭМ была начата опти-
ческая характеристика олигомеров. Была выбрана линейная спектроскопия в схеме
на пропускание, как наиболее простая, но при этом отражающая Ми-резонансные
особенности полупроводниковых наносистем. Для получения спектров пропускания
одиночных образцов использовалась установка, схематически представленная на ри-
сунке 28. В качестве источника излучения использовался иттербиевый твердотель-
ный фемтосекнудный лазер (ТеМа) с центральной длиной волны λ = 1050 нм и
длительностью импульса t = 150 фс, излучение которого фокусировалось в одно-
модовое нелинейное оптическое фотонно-кристаллическое волокно (ОМВ) с боль-
шими значениями нелинейных коэффициентов и практически нулевой дисперсией
для спектрального диапазона накачки, закрепленное на трехкоординатной механи-
ческой платформе. В волокне формировалось излучение суперконтинуума со спек-
тральным диапазоном от 900 нм до 1250 нм (Рис. 29). Мощность и поляризация
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Рис. 28: (Принципиальная схема экспериментальной установки для линейной спек-
троскопии: TеМа – иттербиевый твердотельный фемтосекундный лазер; З – метал-
лическое зеркало; ПГ – призма Глана; О – объективы с различными числовыми
апертурами; Об(x,y,z) – образец на трехкоординатной платформе, оснащенной авто-
матически управляемыми пьезо-подвижками, которые обеспечивают точность пере-
движения образца ≈ 5 нм; ОМВ – одномодовое микроструктурированное оптическое
волокно; Д – диафрагма, Л – линзы с различными фокусными расстояниями; СП
– стеклянная пластинка; К – камера; ИС – источник света, диодная лампа; СД –
светоделитель 50:50, убирается при измерениях; НС – набор нейтральных фильтров;
ДВ – держатель для оптического волокна; МВ – многомодовое оптическое волокно.

излучения, попадающего на волокно, а, значит, и форма полученного суперконти-
нуума, контролировались двумя призмами Глана (ПГ), расположенными перед объ-
ективом с числовой апертурой NA = 0.3. Излучение суперконтинуума собиралось
объективом с числовой апертурой NA = 0.5. Параллельный пучок после объектива
попадал на призму Глана (ПГ), контролирующую поляризацию электромагнитной
волны, и на систему из двух линз (Л(x,y) и Л) с различными фокусными расстоя-
ниями (F1 ≈ 15 см, F2 ≈ 6 см), изменяющую диаметр пучка до размеров, необходи-
мых для корректной засветки фокусирующего на образец объектива (O(x,y)). Свет
фокусировался объективом с числовой апертурой NA = 0.85 на отдельный три-
мер в образце (Об(x,y,z)) (процесс фокусировки света на отдельный образец будет
описан ниже), диаметр перетяжки в фокусе при этом был равен примерно 3 мкм.
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Прошедшее излучение под малыми углами относительно направления распростра-
нения собиралось объективом с числовой апертурой NA = 0.45. Прошедшее через
образец излучение после объектива фокусировалось с помощью плоско-выпуклой
линзы в многомодовое оптическое волокно (МВ) с диаметром 700 мкм, соединенное
со спектрометром "NIRQuest512-фирмы Ocean Optics. Спектрометр оснащен ПЗС-
линейкой из арсенида галлия-индия (InGaAs) и позволяет детектировать излучение
с разрешением 3.0 нм в диапазоне 900− 1700 нм. Перед волокном расположен набор
нейтральных фильтров (НС), подбираемых в зависимости от мощности падающего
на образец излучения. Каждый полученный спектр пропускания тримера норми-
ровался на спектр пропускания покровного стекла, на котором отсутствовали эле-
менты из аморфного кремния. Процедура повторялась 10 раз для каждого образца,
после чего полученные данные усреднялись.

Рассмотрим процесс визуализации и наведения на конкретный отдельный об-
разец. Вся структура освещалась диодным источником света (ИС), совмещенным
с линзой, обеспечивающей параллельный пучок. Излучение лампы фокусировалось
объективом с числовой апертурой NA = 0.45 на некоторую область образца, со-
биралось объективом с числовой апертурой NA = 0.85 и направлялось на камеру,
оснащенную светочувствительной матрицей на основе комплементарной структуры
металл-оксид-полупроводника (КМОП-камеру), на которой можно было наблюдать
отдельные нанообъекты в образце. Также на камере фиксировалось положение ла-
зерного пучка. С помощью автоматизированной трехкоординатной платформы с ша-
гом 50 нм весь образец перемещался между двумя объективами, пока положение
исследуемого тримера не совмещалось с положением лазерного пучка. Далее на-
страивалось положение образца относительно фокуса двух софокусных объективов.
От фокусировки зависела глубина провала в спектре пропускания, но не зависело
его спектральное положение, поэтому настройка по фокусу проводилась с меньшей
точностью, чем в нелинейном эксперименте, для которого точность фокусировки
была крайне важной.

3.2. Спектры пропускания и анализ их характерных особенностей

Алгоритм линейной спектроскопии был следующим: измерялся спектр излучения,
прошедшего через стеклянную подложку, вблизи наноструктуры, далее образец пе-
ремещался таким образом, чтобы образец одиночного олигомера совместился с цен-
тром лазерного пучка, после чего измерялся спектр излучения прошедшего через
олигомер, и осуществлялась нормировка сигнала от образца на сигнал от подлож-
ки. Данная процедура повторялась 10 раз для каждого кластера. В результате бы-
ли получены спектры различных образцов из различных массивов. Разные образцы
измерялись, чтобы продемонстрировать зависимость положения резонансов от раз-
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Рис. 29: Спектр излучения суперконтинуума, полученный в одномодовом микро-
структурированном волокне на установке, представленной на рисунке 28.

мера структуры, а также усреднить спектр в рамках одного массива, чтобы убрать
влияния неточностей изготовления.

На рисунке 30 представлены спектры пропускания тримера с расстоянием между
наночастицами s = 50 нм и диаметром d = 285 нм (синие точки) и квадрумера
с расстоянием s = 70 нм и диаметром d = 270 нм (красные точки), выбранных
для дальнейших исследований. Синей кривой показана характерная погрешность в
спектрах. Серый пик - спектр лазерного импульса, который будет использоваться
для возбуждения третьей оптической гармоники образцов. В спектральной области
излучения фемтосекундного лазера наблюдается провал в спектрах пропускания
олигомеров, причем его положение практически совпадает для двух типов структур.
Более подробно тип и особенности резонанса будут обсуждаться в следующей части
при численном анализе систем. Будет показано, что в олигомерах возбуждается МД
резонанс Ми-типа, характеризующийся высокой локализацией электромагнитного
поля в объеме наночастиц. Эта особенность образцов повлияла на выбор их для
дальнейшего изучения анизотропии ТГ.

На спектр рассеяния влияет размер олигомера. При уменьшении диаметра на-
нодисков происходит спектральное смещение положения минимума в более корот-
коволновую область, что демонстрируется на рисунке 31 на примере тримера. Чер-
ная линия - это спектр пропускания олигомера. Красной штрихованной линией на
графиках обозначено спектральное положение излучения накачки, аналог серого
импульса на предыдущем рисунке. Спектральное положение резонанса смещает-
ся при изменении размеров наночастиц и их взаимного расположения. На рисун-
ках 31(а), 31(б) представлены спектры тримеров с близко расположенными нанодис-
ками s = 50 нм. Для более маленького диаметра, случай (б), резонанс сдвинут на 50
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Рис. 30: Экспериментальные зависимости коэффициентов пропускания от длины
волны возбуждающего излучения для тримера с расстояниями между нанодисками
равными s = 50 нм и диаметром d = 285 нм и квадрумера с расстоянием s = 70 нм
и диаметром d = 270 нм. Серая область показывает спектр лазерного импульса,
которым возбуждается суперконтинуум.

Рис. 31: Экспериментальные зависимости коэффициентов пропускания от длины
волны возбуждающего излучения для тримеров различного диаметра и расстояние
между наночастицами. (а) расстояние между нанодисками s = 50 нм и диаметр d =

285 нм; (б) расстояние между нанодисками s = 50 нм и диаметр d = 265 нм;
(с) расстояние между нанодисками s = 30 нм и диаметр d = 225 нм. Красная
линия обозначает центральную длину волны лазерного импульса. Вставки - СЭМ
изображения соответствующих образцов.

нм в голубую область. Спектр пропускания обладает асимметрией из-за взаимодей-
ствия нанодисков образца, что ранее исследовалось и обсуждалось мной в обзоре ли-
тературы. Расстояние между наночастицами влияет на взаимодействие наночастиц
и также смещает положение резонанса. На рисунке 31(в) показан спектр тримера с
большим расстоянием s = 300 нм между нанодисками и самым маленьким из трех
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образцов диаметром наночастиц. Резонанс данного образца становится более сим-
метричным и имеет минимум дополнительно сдвинутый от 1050 нм. Таким образом
показано, что, меняя размер нанодисков образца и расстояние между ними, можно
изменять как спектральное положение, так и форму спектра пропускания системы.
Также экспериментально продемонстрировано наличие взаимодействия наночастиц
в ближнем поле, которое как раз и проявляется в изменении формы спектра про-
пускания.

4. Численный расчет спектров пропускания образцов

4.1. Сравнение экспериментальных и численных результатов для определения ти-
па возбуждаемого резонанса

Рис. 32: Зависимость коэффициента пропускания одиночного тримера от длины вол-
ны. Экспериментальная кривая для резонансного тримера – черная линия, расчет-
ная кривая (параметры представлены на графике) – красная линия.

Для понимания природы возбуждаемых резонансов в олигомеров проводились
численные расчеты спектров пропускания и распределения электромагнитного поля
в сечениях нанодисков. Расчеты линейный спектров олигомеров проводились с по-
мощью метода конечных разностей во временной области в программном пакете
Lumerical FDTD. На рисунке 32 черной линией представлен экспериментальный
спектр тримера, красной – результат численного расчета при освещении одиноч-
ной структуры сфокусированным гауссовым пучком. Размеры для расчета брались
из анализа СЭМ изображения олигомера и варьировались с шагом 5 нм, что связа-
но с разрешением СЭМ картинки, разницы в спектральных особенностях реального
аморфного кремния и использованного в расчетах, а также неточности изготовления
образцов (неровности, скос стенок). После подбора геометрических параметров три-
мера для расчета анализировалось распределение электромагнитного поля в сече-
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Рис. 33: Распределение электрического и магнитного поля в одном из нанодисков
отдельного тримера. (А) распределение электрического (слева) и магнитного (спра-
ва) поля на длине волны λ = 1.04 нм, соответствующее МД резонансу Ми-типа;
(Б) распределение электрического (слева) и магнитного (справа) поля на длине
волны λ = 0.85 нм, соответствующее ЭД резонансу Ми-типа.

ниях системы, чтобы определить тип возбуждаемого резонанса. После исследования
распределения электромагнитных полей в одном из нанодисков образца, для которо-
го был произведен расчет, было получено, что минимум на длине волны λ = 1050 нм
соответствует возбуждению МД резонанса Ми-типа (Рис. 33А). Электрическое поле
закручивается в нанодиске, возбуждая магнитный диполь в перпендикулярном сече-
нии, что видно на верхней части рисунка. В тримерах в оптическом диапазоне длин
волн возбуждается также ЭД резонанс Ми-типа (Рис. 33Б), расположенный в более
коротковолновой спектральной области, не представленной на рисунке 32. Для него
наоборот электрическое поле ведет себя как диполь, колеблющийся коллинеарно
возбуждающей волне. Магнитное поле закручивается вокруг диполя в перпендику-
лярной плоскости.

Размеры экспериментальных образцов выбирались на основе численных расче-
тов, таким образом чтобы МД резонанс олигомера спектрально пересекался со ла-
зерным импульсом с центральной длиной волны 1050 нм. Поскольку изготовление
имеет погрешность создавались массивы образцов с шагом по диаметру в 20 нм.
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4.2. Спектры для разных расстояний между нанодисками олигомеров и их ближ-
непольное взаимодействие

Рис. 34: Спектры пропускания образцов: мономера и тримеров, с различными рас-
стояниями между границами дисков при фиксированном диаметре, равном d =

235 нм.

Численно показано, что при сближении нанодисков в тримере при их фиксиро-
ванном размере (d = 235 нм) происходит изменение формы спектра пропускания
образцов. На рисунке 34 показаны спектры для характерных расстояний между на-
ночастицами 100 нм, 400 нм и 1 мкм. Выше обсуждалось, что провалы в спектре
соответствуют ЭД и МД резонансам, соответственно. При пространственном удале-
нии друг от друга наночастиц МД и ЭД резонансы спектрально раздвигаются. При
удалении на 400 нм асимметрия из-за интерференции диполей пропадает, ЭД и МД
резонансы спектрально разделяются. Спектр пропускания при расстоянии больше
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Рис. 35: Распределение электромагнитного поля в сечении олигомера параллельном
стеклянной подложке для разных углов поворота поляризации накачки для тримера
и квадрумера.

400 нм напоминает спектр одиночного нанодиска, в данном случае 4-х нанодисков.
Изменение спектра пропускания образцов свидетельствует о наличии ближне-

польного взаимодействия между наночастицами. Нашими коллегами в программном
пакете Comsol Multiphysics методом конечных элементов было рассчитано распреде-
ление электромагнитного поля в сечении тримера и квадрумера параллельном под-
ложке для расстояния 50 нм между наночастицами (Рис. 35). Видно, что между на-
ночастицами локализуется поле. Поскольку планируется исследовать анизотропию
нелинейного отклика при изменении взаимного расположения образца и поляриза-
ции накачки, расчеты также осуществлялись для разных углов поворота вектора
электрического поля. При вращении поляризации накачки (черная стрелка на ри-
сунке) характер взаимодействия нанодисков меняется. Для тримера при повороте
на 60o возникает взаимодействие между двумя парами наночастиц. Если накачка
параллельна стороне равностороннего треугольника взаимодействуют только два
нанодиска, линия соединяющая центры которых коллинеарно с вектором накачки.
Для квадрумера необходим поворот на 45o, чтобы включить взаимодействие между
максимальным числом наночастиц. Разница во взаимодействии между нанодисками
в тримере и квадрумере, которую видно в сечении на длине волны накачки, является



. . . aнизотропия третьей оптической гармоники . . . 53

основной предпосылкой к возникновению анизотропии ТГ.

4.3. Изотропия линейного отклика при повороте поляризации на 360 градусов

Несмотря на то, что наночастицы по-разному ведут себя в тримере и квадрумере
в ближнем поле, в дальнем поле сигнал остается изотропным, что было проверено
как численно методом конечных разностей во временной области (Рис. 36), так и
экспериментально в следующей части.

Линейный отклик анизотропной системы на электромагнитное поле имеет вид
Pi(r, t) ∼ χ

(1)
ik (r − ri, t − ti; r, t)Ek(r, t), где χ(1) для анизотропных сред является

трехмерной матрицей, которую выбором соответствующей системы координатных
осей можно привести к диагональному виду. Зададим диагональную матрицу с

различными элементами на диагонали в общем случае χ(1) =

a 0 0

0 b 0

0 0 c

 и рас-

смотрим ее поведение при вращении образца, задаваемое матрицей поворота R = cos θ sin θ 0

− sin θ cos θ 0

0 0 1

. Будем искать случаи, когда матрица переходит сама в себя, то

есть наблюдается симметрия при повороте на некоторый угол θ. cos θ sin θ 0

− sin θ cos θ 0

0 0 1

×
a 0 0

0 b 0

0 0 c

 =

a 0 0

0 b 0

0 0 c

 (12)

 cos θ sin θ 0

− sin θ cos θ 0

0 0 1

×
a 0 0

0 b 0

0 0 c

−
1 0 0

0 1 0

0 0 1

×
a 0 0

0 b 0

0 0 c

 = 0 (13)

 cos θ − 1 sin θ 0

− sin θ cos θ − 1 0

0 0 0

×
a 0 0

0 b 0

0 0 c

 = 0 (14)

Из уравнения 14 видно, что для ненулевой матрицы линейного отклика системы, ра-
венство будет достигаться для углов θ = 0◦ и θ = 360◦. Поэтому ожидался изотроп-
ный линейный отклик системы при вращении образца, относительно фиксирован-
ного направления поляризации возбуждающего излучения. В расчетах вращалось
направление поляризации относительно фиксированного положения нанострукту-
рированного образца. Бралось значение пропускания системы на длине волны 1050
нм, что соответствует МД резонансу олигомера для каждого угла вращения по-
ляризации. Результат расчетов представлен на рисунке 36, из которого видно, что
линейный отклик системы, действительно, является изотропным.
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Рис. 36: Зависимость коэффициента пропускания изолированного тримера для фик-
сированной длины волны, соответствующей МД резонансу, от угла поворота направ-
ления поляризации падающего излучения, рассчитанная методом конечных разно-
стей во временной области.

5. Анизотропия третьей оптической гармоники

5.1. Установка нелинейной микро-спектроскопии

Для экспериментов по генерации ТГ от изолированных олигомеров использовалось
излучение иттербиевого твердотельного фемтосекнудного лазер (ТеМа) с централь-
ной длинной волны λ = 1050 нм и длительностью импульса t = 150 фс, модули-
рованное оптическим прерывателем на частоте 292 Гц (Рис. 37). Три призмы Гла-
на (ПГ), расположенные между источником излучения и оптическим прерывате-
лем (Ч), играли ту же роль, что три призмы Глана в линейной установке. Установка
для нелинейной микроскопии образцов имела два плеча: основной канал с иссле-
дуемой структурой и канал сравнения с неструктурированной пленкой аморфного
кремния, имеющей толщину, равную толщине образцов. Рассмотрим основной ка-
нал. Он (аналогично случаю установки для линейной спектроскопии) состоял из фо-
кусирующего объектива с NA = 0.85, образца на автоматической XYZ-платформе, и
собирающего объектива с NA = 0.45, со-фокусного с первым. В отличие от линейной
установки в данной конфигурации возможно вращение образца на 360◦. Методика
визуализации образца аналогична методике, описанной в параграфе 3.1. Для пере-
ключения на канал сравнения использовалось металлическое зеркало, механически
вводимое в установку. Канал сравнения состоит из асферической линзы, фокусирую-
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Рис. 37: Принципиальная схема экспериментальной установки для нелинейной мик-
роскопии: TеМа – иттербиевый твердотельный фемтосекундный лазер; ПГ – приз-
ма Глана; З – металлическое зеркало; Ч – оптический прерыватель, О – объективы
с различными числовыми; Об(x,y,z) – образец на держалке с возможностью меха-
нического вращения на 360◦, помещенный на трехкоординатную платформу с авто-
матическим управлением (Sigma Koki); Д – диафрагма, Л – линзы с различными
фокусными расстояниями; СП – стеклянная пластинка (убиралась при измерениях);
К – КМОП камера; ИС – источник света, лампа накаливания; СД – светоделитель
1:1 (убиралась при измерениях); Ф – набор фильтров для детектирования излучения
на частоте третей оптической гармоники; П – неструктурированная пленка кремния.

щей лазерный пучок на неструктурированную пленку аморфного кремния, диаметр
перетяжки при этом ≈ 5 мкм, собирающей линзы с фокусным расстоянием 5 см
и металлического зеркала, механически вводимого в установку и расположенного
после делителя света (СД). Одновременное получение сигнала с канала сравнения
и с основного канала в данной конфигурации установки невозможно. Нелинейный
сигнал с обоих каналов детектировался фотоэлектронным умножителем (ФЭУ), по-
казания которого обрабатывались синхронным усилителем, связанным с оптическим
прерывателем. Таким образом, понижался уровень шума в обрабатываемом сигнале.
Перед фотоэлектронным умножителем располагался набор фильтров BG39, пропус-
кающих сигнал только на частоте ТГ.

5.2. Методика измерений с картинкой микроскопии олигомера

Первая часть нелинейной микроскопии состояла из правильного наведения на центр
образца. С помощью трехкоординатной автоматизированной платформы совмеща-
лось изображение исследуемой структуры и изображение пучка накачки на камере.
Шаг платформы, как указано выше, равнялся 100 ± 30 нм. При этом образец пе-
ремещался в зазоре между двумя объективами, в то время как последние остава-
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лись неподвижными. Перемещение осуществлялось программой, написанной в про-
граммном пакете LabView. При этом образцы освещались лампой накаливания и
находились в фокусе объективов. Положение фокуса при освещении образцов лам-
пой и лазерным пучком не совпадало. Далее из установки убирались стеклянная
пластинка и светоделитель, поскольку эти оптические элементы приводили к иска-
жению сигнала. После чего проводилась более тонкая настройка положения образ-
ца относительно лазерного пучка и относительно фокальной плоскости объективов
для инфракрасного света. При этом перемещение осуществлялось в направлении
увеличения сигнала ТГ.

Рис. 38: Результат нелинейной микроскопии одного из изолированных образцов, в
данном случае тримера. Цветом обозначен коэффициент усиления сигнала ТГ с об-
разца относительно сигнала ТГ от неструктурированной пленки кремния, помещен-
ной в основной канал установки.

После достижения максимума сигнала ТГ начинался автоматизированный в про-
граммном пакете LabView процесс сканирования образца с шагом 100 нм. Количе-
ство шагов выбиралось в зависимости от размера исследуемой структуры и конкрет-
ной экспериментальной задачи. Проводилось усреднение сигнала ТГ по 5-ти точкам.
При сканировании образец перемещался между двумя объективами в плоскости,
перпендикулярной направлению распространения лазерного импульса. Таким обра-
зом, более точно находился наибольший сигнал ТГ и получались микроскопические
нелинейные карты образцов (Рис. 38), благодаря которым можно визуализировать
отклик отдельных олигомеров на различное состояние поляризации волны накач-
ки. Отклик наноструктур в на различное состояние поляризации волны накачки
непосредственно связан ближнепольным взаимодействием составляющих его нано-
дисков, приводящим к возбуждению определенных оптических мод в олигомерах, и
изменению локализации поля в них. После завершения сканирования снимался сиг-
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нал ТГ с канала сравнения, с помощью которого контролировалась стабильность
работы лазера. Данные, полученные из основного канала, нормировались на сиг-
нал ТГ с канала сравнения.

Рис. 39: Выделенные направления поляризации и плоскость вращения олигомеров.

Далее для экспериментов, требующих поворот образца относительно фиксиро-
ванного направления поляризации излучения лазерной накачки, снова строилось
изображение образца на камере, и осуществлялся механический поворот образца
на 10◦. Положение исследуемого олигомера контролировалось по изображению об-
разца на камере. После завершения поворота описываемый выше процесс повторял-
ся. На рисунке 39 показана плоскость вращения тримера и квадрумера с выделен-
ными взаимными направлениями поляризации, накачки и образца, которые будут
более подробно обсуждаться в части 5.4.

5.3. Доказательство детектирования третьей оптической гармоники

Перед началом проведения основных экспериментов было проверено, что детекти-
руемый сигнал, действительно, является сигналом ТГ: получена кубическая зави-
симость детектируемого ФЭУ сигнала от мощности излучения накачки (Рис. 40).
График зависимости мощности ТГ от мощности накачки строился в двойном лога-
рифмическом масштабе и аппроксимировался линейной функцией вида y = kx + b.
Методом наименьших квадратов (МНК) были получены следующие коэффициенты:
k = 2, 74 ± 0.02 и b = 0, 26 ± 0, 02. Коэффициент k приблизительно равен трем, а
b стремится к нулю. Таким образом, логарифм нелинейного отклика пропорциона-
лен тройному логарифму мощности пучка накачки. Это означает, что нелинейный
сигнал пропорционален третьей степени падающего света, что указывает на то, что
измеряется именно третья гармоника.

5.4. Анизотропия третьей гармоники от квадрумера, тримера и мономера

Этот параграф посвящен нелинейной микроскопии образцов: тримеров, квадру-
меров и мономеров, для разных взаимных расположений поляризации накачки и
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Рис. 40: График зависимости сигнала ТГ от средней мощности излучения накачки
в двойном логарифмическом масштабе. Аппроксимация линейной функцией вида
y = kx + b с полученными методом МНК коэффициентами k = 2, 74 ± 0.02 и b =

0, 26± 0, 02.

олигомера. Используя метод описанный выше 5.2, достигалось наилучшее пересече-
ние центра пучка с центром олигомера и фокусировка для каждого значения угла
поворота образца θ. Далее измерялось значение интенсивности ТГ для образцов в
зависимости от θ. Результаты для каждой точки по углу делились на сигнал ТГ
из канала сравнения от неструктурированной пленки аморфного кремния. Затем
мы нормировали полученные результаты на максимум зависимости для каждого
образца, чтобы сфокусироваться на форме зависимости и глубине модуляции. Про-
цедура нормировки позволяет исключить сравнение абсолютных значений отклика
ТГ. Случай θ = 0 соответствует электрическому полю накачки параллельному сто-
роне либо тримера, либо квадрумера. Средняя мощность излучения накачки перед
фокусирующим объективом в эксперименте была равна P ≈ 12 мВт. Эксперимен-
тальные зависимости представлены на Рис. 41 красными точками (а) для тримера и
(б) для квадрумера. Поскольку каждая точка является усреднением по нескольким
соседним экспериментальным образцам красными штрихами показана статистиче-
ская ошибка измерений без учета операционных погрешностей. Черные кривые на
рисунке - это Фурье аппроксимация эксперимента, в которой оставлены только ос-
новные гармоники. Правильность такого приближения будет обсуждаться далее.
Как обсуждалось ранее образцы являются резонансными для длины волны накачки
λ = 1050 нм, те МД резонанс как тримера, так и квадрумера находится на этой
длине волны, и сигнал ТГ максимален в данной спектральной области.

На рисунке 41(а) видно, что при повороте на 180◦ зависимость ТГ резонансного
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Рис. 41: Микроскопия ТГ тримера (а) и квадрумера (б) — интенсивность ТГ образ-
цов в зависимости от азимутального угла. Сплошные черные кривые показывают
Фурье аппроксимацию экспериментальных результатов.

тримера от угла поворота образца имеет три пика, что совпадает с теоретически-
ми предсказаниями из параграфа 6.5. Наблюдается модуляция нелинейного сигнала
порядка 20%. Зависимость для резонансного квадрумера 41(б) имеет симметрию
С4. Зависимость сигнала ТГ от угла поворота образца обладает 4-мя равновелики-
ми максимумами при повороте всего образца на 360◦, что повторяет собственную
симметрию структуры. Модуляция сигнала ≈ 45%, что больше чем для тримера,
что связано с количеством взаимодействующих наночастиц. Экспериментальная и
теоретическая зависимости, которая будет рассмотрена в следующем параграфе,
совпадают по форме: угловому положению максимумов и минимумов сигнала ТГ.
Сравнивая графики на рисунках 41(б) и 41(а), можно сказать, что симметрия нели-
нейного сигнала в резонансном случае зависит от геометрии взаимного расположе-
ния нанодисков в олигомере и позволяет показывать взаимодействие наночастиц в
ближнем поле в дальнем без использования ближнепольных техник. Кроме того,
вращая поляризацию, можно управлять интенсивностью нелинейного преобразова-
ния.

В нерезонансном тримере (МД резонанс сдвинут относительно λ = 1050 нм) ин-
тенсивность ТГ в 2 раза меньше. Зависимость имеет слабо выраженную симметрию
2-го порядка 42. Таким образом, в зависимости от взаимного спектрального поло-
жения МД резонанса и лазерного излучения ТГ от образца имеет различную сим-
метрию, что мы связываем, с локальным взаимодействием наночастиц в олигомере,
которое практически пропадает для нерезонансного случая.

Аналогичный эффект наблюдается при исследовании образца с большим рас-
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Рис. 42: Интенсивность ТГ тримера в зависимости от азимутального угла поворота
образца относительно неподвижной поляризации накачки для нерезонансного три-
мера.

Рис. 43: Интенсивность ТГ в зависимости от азимутального угла поворота образца
относительно неподвижной поляризации накачки для тримера с расстоянием 300 нм
между нанодисками. Сплошная красная кривая показывают Фурье аппроксимацию
экспериментальных результатов.
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стоянием между наночастицами, s = 300 в данном случае 43. При отсутствии вза-
имодействия нанодиски ведут себя как отдельные наночастицы, и не происходит
возбуждение коллективных мод. При отсутствии коллективных мод пропадает осо-
бенная анизотропия интенсивности ТГ с ними связанная. Более подробно влияние
сдвига МД резонанса от излучения накачки на наличие анизотропии интенсивно-
сти ТГ будет показано в следующей части диссертации, посвященной численным
расчетам.

Рис. 44: Интенсивность ТГ в зависимости от азимутального угла поворота образца
относительно неподвижной поляризации накачки для одиночного нанодиска. Черна
штрихованная линия - аппроксимация изотропной зависимости.

Важно также отметить, что исследуемые образцы изготовлены из аморфного
кремния. Данный материал не обладает кристаллической структурой. Нелинейная
восприимчивость аморфного кремния является изотропной, поэтому на показанные
выше экспериментальные зависимости особенности материала влияния не оказыва-
ет.

Завершающим шагом для доказательства влияния взаимодействия наночастиц в
структуре на анизотропию ТГ стало исследования одиночной изолированной части-
цы из аморфного кремния. С резонансным образцом были проведены эксперименты
по аналогии с тримером и квадрумером. Как и ожидалось, зависимость интенсивно-
сти ТГ от вращения мономера является изотропной (Рис. 44). Этим экспериментом
дополнительно было исключено влияние материала, особенностей эксперименталь-
ной установки и методики на получаемый результат. Всплески в зависимости свя-
заны со сложностью экспериментально работы с одиночным объектом и большим
влиянием неточностей фокусировки и колебаний лазера.

Важно отметить, что взаимное положение поляризации накачки и олигомер вли-
яет на интенсивность ТГ, но электрическое на утроенной частоте остается линейно
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Рис. 45: Нормированная интенсивность ТГ от резонансного квадрумера в зависимо-
сти от угла поворота анализатора при фиксированной линейной поляризации луча
накачки. Сплошная красная кривая указывает на теоретические результаты, полу-
ченные из закона Малюса.

поляризованным. Кроме того, ориентация поляризации совпадает с накачкой. Для
того чтобы сделать это утверждение, была проверена поляризация электрического
поля на длине волны ТГ при фиксированной линейной поляризации луча накачки.
Интенсивность ТГ от резонансного квадрумера измерялась для различных углов
анализатора, расположенного перед блоком ФЭУ, и нормировалась на максималь-
ное значение ТГ (Рис. 45). Поле ТГ является поляризованным, причем поляризация
ТГ совпадает с поляризацией излучения накачки и подчиняется закону Малюса. Это
еще раз доказывает, что измеренные выше эффекты не связанны с особенностями
поляризации излучения ТГ. Также факт поляризованности поля ТГ повышает воз-
можности его использования без специальных преобразований.

Эксперименты по влиянию геометрии образца на симметрию сигнала были сосре-
доточены на нелинейном отклике структур. Как было показано теоретически линей-
ный отклик ожидается изотропным и не может использоваться для определения сим-
метрии образца в дальнем поле. В рамках данного параграфа была эксперименталь-
но показана изотропность линейного отклика, то есть невозможность обнаружить
локальное взаимодействие наночастиц и симметрию структуры, используя только
линейную оптику. Для этого вместо ФЭУ был поставлен диод и убраны фильтры,
отсекающие накачку. Поскольку линейный сигнал больше, его легче детектировать
и эксперимент не требует такой точности как нелинейный, было решено вращать не
образец, а поляризацию. Накачка производилась лазером. Перед объективов поме-
щалась пластинка λ/2, которая вращалась и меняла поворот поляризации. После
собирающего объектива стоял анализатор, который вращался вместе с пластинкой.
Результаты, полученные в линейном эксперименте, показаны на рисунке 46. Зави-
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Рис. 46: Пропускание резонансных тримера (s = 50 нм, d = 285 нм, красные точки) и
квадрумера (s = 70 нм, d = 270 нм, черные точки) в зависимости от азимутального
угла поляризации для фиксированной длины волны λ = 1050 нм

симость пропускания от угла вращения поляризации изотропная как для тримера,
так и для квадрумера, что согласуется с нашими теоретическими представлениями.

6. Численный анализ анизотропии сигнала.

6.1. Описание моделирования нелинейного отклика

Нелинейный отклик кремниевых нанодисков моделируется нашими коллегами чис-
ленно с использованием метода конечных элементов в программном пакете COMSOL
Multiphysics в частотном пространстве по методу, описанному в [?,16]. Моделирова-
ние состоит из двух шагов. Сначала рассчитывается линейное рассеяние на длине
волны накачки при нормальном возбуждении плоской волной. Данные о дисперсии
материала для аморфного кремния взяты из эллипсометрических измерений, прове-
денных сразу после напыления пленок. При этом было проверено, что наличие стек-
лянной подложки не приводит к качественным изменениям мультиполярного раз-
ложения возбуждаемых полей. Поэтому можно упростить систему и моделировать
нанодиски, помещенные в однородную среду с эффективным показателем прелом-
ления n = 1, 22, являющимся средним значением показателей преломления воздуха
и стекла. Далее рассчитывается поле внутри нанодисков на частоте ТГ. Поверх-
ностной нелинейностью кремния пренебрегаем, так как она имеет второстепенное
значение для процесса генерации нелинейных гармоник в центросимметричных ма-
териалах, таких как кремний. Для аморфного кремния тензор объемной нелинейной
восприимчивости χ(3) считается постоянной скалярной величиной, поэтому компо-
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ненты наведенной нелинейной поляризации на длине волны ТГ можно упростить
как Pi(3ω) = χ̂(3)Ei(EE), где Ei — декартова компонента, i = x, y, z, электрического
поля E, возбуждаемого в нанодисках на основной частоте, которое берется из шага
1 расчета. Pi(3ω) затем используется в качестве источника для генерации ТГ полей
в дальнем поле, которые могут отражать симметрию олигомера.

На основной длине волны олигомеры являются субволновыми для 1050 нм, а ли-
нейное рассеяние в основном определяется полным индуцированным дипольным мо-
ментом кластера. Для тримера и квадрумера исследуемых размеров оптический от-
клик в основном определяется магнитными диполями, резонансно возбуждаемыми
в каждом кремниевом диске, что подробно рассматривалось в части про численные
расчеты линейного отклика структур. Говорим про магнитные диполи, тк в струк-
турах возбуждается МД резонанс Ми-типа. Также субволновой размер нанодисков
влияет на отсутствие фазового синхронизма при расчете интегральной интенсивно-
сти ТГ. Для λ/3 размер нанодисков становится сравнимым с длиной волны накачки,
и уже существенным является существование отдельных нанодисков в кластере и
их взаимодействие. Данные качественные суждения также влияют на понимание от-
сутствия анизотропии линейного отклика при наличии особенностей в нелинейном.
На частоте ТГ частицы излучают как нелинейные антенны, при этом общая излу-
чаемая мощность приблизительно равна сумме от каждой частицы, что с учетом
формулы выше для нелинейной поляризации пропорционально ≈

∑
i=1 | mi |6, где

mi магнитный дипольный момент на длине волны накачки .

6.2. Сравнение резонансных квадрумера, тримера и мономера

Методом, описанным в параграфе 6.1, был рассчитан нелинейный отклик резонанс-
ного тримера и квадрумера. Были выбраны размеры образцов при которых МД
резонанс пересекается с лазерным импульсом с центральной длиной волны 1050 нм.
Соответствующие диаметры нанодисков олигомера - это 285 нм для тримера и 270 нм
для квадрумера, что совпадает с экспериментальными данными. Далее вращалась
поляризация излучения накачки и для каждой точки рассчитывалась интенсивность
ТГ. Таким образом была получена угловая зависимость ТГ от взаимного располо-
жения поляризации накачки и олигомера, представленная на рисунке 47. Видно, что
зависимость ТГ для тримера (синяя кривая) и квадрумера (красная кривая) раз-
личаются. Согласно экспериментальным данным для тримера наблюдаются шесть
максимумов, в то время как у квадрумера их четыре. Разница между максимумом и
минимум для квадрумера практически в три раза больше, что также наблюдалось и
в эксперименте. Таким образом, симметрия ТГ воспроизводит симметрию образцов
без использования ближнепольного микроскопа и других сложных техник. Полу-
ченные расчеты совпадают с экспериментом и качественно и количественно, что
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подтверждают экспериментальные результаты.

Рис. 47: Интенсивность ТГ в зависимости от угла поворота поляризации накачки в
плоскости образца при фиксированной основной длине волны 1050 нм. Мощность
рассчитывается по полному телесному углу и независимо нормируется на средний
уровень мощности для каждого олигомера.

Распределение электрического поля на длине волны ТГ также зависит от распо-
ложения поляризации накачки. Кроме того, оно повторяет распределения на основ-
ной частоте. Как показано на рисунке 47 распределение локального поля на длине
волны ТГ различается для тримера и квадрумера для разных направлений поля-
ризации. При вращении поляризации "включаются"разные наночастицы, что опре-
деляется их геометрией. Разное распределения локального поля соответствует раз-
личным магнитным модам возбуждаемым в нанокластере. Модовый состав ТГ и
накачки совпадает, тк накачка порождает нелинейный отклик.

6.3. Зависимость анизотропии третьей гармоники от расстояния между наноча-
стицами и диаметра наночастиц для тримера и квадрумера.

Как было показано выше, при совпадении спектрального положения МД резонан-
са и центральной длины волны лазерного импульса наблюдается анизотропия ин-
тенсивности третьей оптической гармоники, причем симметрия отклика повторяет
симметрию олигомера. На примере квадрумера (Рис. 49) было численно рассмот-
рена модификация эффекта при изменении диаметра нанодиска, и как следствие
сдвига МД моды относительно фиксированной длины волны лазерного излучения.
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Рис. 48: Распределения ближнего поля на частоте ТГ, соответствующие углам ми-
нимума и максимума ТГ: (а) [0, π/6] для тримера и (б) [0, π/4] для квадрумера.
Цветовая шкала представляет абсолютное значение напряженности электрического
поля. Стрелки указывают ориентацию электрического поля в падающей волне.

d = 270 нм соответствует резонансному случаю: интенсивность сигнала максималь-
ная и присутствуют характерные 4 пика, отвечающие симметрии квадрумера. При
изменении диаметра на 20 нм интенсивность ТГ снижается, однако модуляция со-
храняется. При дальнейшем уменьшении диаметра интенсивность падает. Профиль
сигнала сохраняется, но из-за низкой интенсивности сигнала его измерение невоз-
можно. Модуляция интенсивности (разница между максимумом и минимумом) па-
дает. Таким образом, наиболее сильный эффект наблюдается именно на резонансных
структурах, что также подтверждает экспериментальные выводы.

6.4. Доказательство влияния локального взаимодействия наночастиц на анизо-
тропию третьей гармоники

Анизотропия сигнала ТГ возникает из-за ближнепольного взаимодействия наноча-
стиц в олигомере. При отдалении друг от друга оптическая связь наночастиц осла-
бевает и пропадает при расстоянии порядка 300 нм, что подтверждено численно на
рисунке 50 на примере тримера. Модуляция сигнала ослабевает и при расстоянии
285 нм, нанодиски ведут себя как отдельные наночастицы. Важно отметить, что при
удалении наночастиц также падает интенсивность ТГ, так как взаимодействие на-
ночастиц приводит к возбуждению коллективных мод и большей локализации поля
в объеме активного материала.
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Рис. 49: Интенсивность ТГ для квадрумеров с различными диаметрами наночастиц
(d1 = 250 нм, d2 = 270 нм, d3 = 290 нм, где d2 = 270 нм — резонансный) и фикси-
рованными высотой и расстоянием между частицами.

Рис. 50: Интенсивность ТГ для тримеров с различными расстояниями между ча-
стицами (s1 = 50 нм, s2 = 75 нм, s3 = 100 нм и s4 = 285 нм) и фиксированными
высотой и диаметром наночастиц.

6.5. Вывод аналитический формулы для анизотропии третьей гармоники для три-
мера и квадрумера через нелинейные восприимчивости

Экспериментальные результаты аппроксимировались кривыми с определенным пе-
риодом. Период был выбран на основе аналитических формул, вывод которых пред-
ставлен ниже. Для аналитического расчета анизотропии ТГ электрическое поле бы-
ло выбрано параллельно оси Y в лабораторной системе координат (lab), в плоскости
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параллельной подложке

E =

0

1

0


. Ради простоты компоненты тензора восприимчивости третьего порядка, отве-
чающие за свертку с любой z-компонентой падающего поля, задаются нулевыми
значениями. Это можно сделать, поскольку падает плоская волна и поверхность
образцов считаем плоской, кроме границ. Симметрией материала образца пренебре-
гаем, так как аморфный кремний не обладает симметрией решетки. Таким образом,
для тримера с точечной симметрией С3 существует 9 независимых компонентов
нелинейной восприимчивости. Данные взяты из значений для объемных структур с
данной геометрической симметрией [79]:

χ(3),eff
xxxx = χ(3),eff

yyyy = χ(3),eff
xxyy + χ(3),eff

xyyx + χ(3),eff
xyxy ,

χ(3),eff
xxyy = χ(3),eff

yyxx , χ(3),eff
xyyx = χ(3),eff

yxxy , χ(3),eff
xyxy = χ(3),eff

yxyx ,

χ(3),eff
xxxy = −χ(3),eff

yyyx = χ(3),eff
yyxy + χ(3),eff

yxyy + χ(3),eff
xyyy ,

χ(3),eff
yyxy = −χ(3),eff

xxyx , χ(3),eff
yxyy = −χ(3),eff

xyxx , χ(3),eff
xyyy = −χ(3),eff

yxxx ,

χ(3),eff
zxxx = −χ(3),eff

zxyy = −χ(3),eff
zyxy = −χ(3),eff

zyyx .

Для квадрумера с симметрией С4 остается 8 независимых компонентов тензора [79]:

χ(3),eff
xxxx = χ(3),eff

yyyy ,

χ(3),eff
xxyy = χ(3),eff

yyxx ,

χ(3),eff
xyxy = χ(3),eff

yxyx ,

χ(3),eff
xyyx = χ(3),eff

yxxy ,

χ(3),eff
xxxy = −χ(3),eff

yyyx ,

χ(3),eff
xxyx = −χ(3),eff

yyxy ,

χ(3),eff
xyxx = −χ(3),eff

yxyy ,

χ(3),eff
yxxx = −χ(3),eff

xyyy .

Для перехода к вращающейся системе координат (обозначенной surf), связанной
с олигомерами, используется матрица вращения

R =

cos θ − sin θ 0

sin θ cos θ 0

0 0 1


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. Мы рассчитали нелинейную поляризуемость третьего порядка P (3)
(surf)l ∼

∑
i,j,k χ

(3),eff
l,i,j,k EiEjEk,

где i, j, k, l = x, y, z, затем преобразовали поляризацию в лабораторную систему от-
счета: P (3)

(lab) = R−1P
(3)
(surf), где

R−1 =

 cos θ sin θ 0

− sin θ cos θ 0

0 0 1


и получили интенсивность ТГ, которую измеряем в эксперименте ITH ∝ |P (3)

(lab),x|2 +
|P (3)

(lab),y|2 + |P
(3)
(lab),z|2.

После преобразований было получено, что для тримера интенсивность ТГ про-
порциональна sin 6θ:

ITH ∝ A−B sin(6θ + ϕ0). (15)

A- это константа вида A(χ(3),eff
xxxx , χ

(3),eff
xxyy , χ

(3),eff
yyxx , ...); В - это тоже константа, причем

отвечающая за возникновение компоненты ТГ перпендикулярной поверхности под-
ложки 2B = χ

(3),eff
zxxx = −χ(3),eff

zxyy = −χ(3),eff
zyxy = −χ(3),eff

zyyx .
Для квадрумера зависимость получилась более сложной:

ITH ∝
1

16
〈χ(3),eff

xxxy + χ(3),eff
xxyx + χ(3),eff

xyxx − χ(3),eff
yxxx − {χ(3),eff

xxxy + χ(3),eff
xxyx + χ(3),eff

xyxx − χ(3),eff
yxxx } × cos 4θ

+ {−χ(3),eff
xxxx + χ(3),eff

xxyy + χ(3),eff
xyxy + χ(3),eff

xyyx } × sin 4θ2

+ {3χ(3),eff
xxxx + χ(3),eff

xxyy + χ(3),eff
xyxy + χ(3),eff

xyyx

+ {χ(3),eff
xxxx − χ(3),eff

xxyy − χ(3),eff
xyxy − χ(3),eff

xyyx } × cos 4θ

− {χ(3),eff
xxxy + χ(3),eff

xxyx + χ(3),eff
xyxx − χ(3),eff

yxxx } × sin 4θ}2〉 (16)

Можно упростить формулу:

ITH ∝ A−(b−2ef)×cos 4θ+f 2×cos 4θ2+2eg×sin 4θ+(d+g2)×sin 4θ2+fg×sin 8θ, (17)

где A константа, отвечающая за изотропный нелинейный вклад,

b = g = χ(3),eff
xxxy + χ(3),eff

xxyx + χ(3),eff
xyxx − χ(3),eff

yxxx , (18)

f = −d = χ(3),eff
xxxx − χ(3),eff

xxyy − χ(3),eff
xyxy − χ(3),eff

xyyx , (19)

e = 3χ(3),eff
xxxx + χ(3),eff

xxyy + χ(3),eff
xyxy + χ(3),eff

xyyx . (20)
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Учитывая обозначения введенные выше, получаем, что

ITH ∝ A−(b−2ef)×cos 4θ+f 2×cos 4θ2+2eb×sin 4θ+(−f+b2)×sin 4θ2+fb×sin 8θ. (21)

Диагональная компонента эффективного тензора нелинейной восприимчивости
χ
(3),eff
xxxx превалирует над недиагональными [79], таким образом |e| > |f |, |b| и зависи-

мость интенсивности ТГ может быть сведена к

ITH ∝ A+ cos 4θ +
b

f
× sin 4θ = A−B sin(4θ + ϕ). (22)

Фаза не вносит принципиального вклада в свойства симметрии системы, поэтому
получаем, что для квадрумера угловая зависимость интенсивности ТГ имеет вид

ITH ∝ A−B sin 4θ. (23)

.

7. Выводы

Ниже сформулированы основные выводы данной главы:

• Впервые экспериментально обнаружена анизотропия генерации ТГ в олигоме-
рах кремниевых наночастиц при возбуждении на длине волны МД резонанса.
Для резонансного олигомера (тримера / квадрумера) с близко расположенны-
ми нанодисками симметрия зависимости сигнала ТГ от угла поворота образца
при фиксированной поляризации накачки повторяет симметрию олигомера.
Для нерезонансной структуры модуляция интенсивности нелинейного отклика
отсутствует. Продемонстрировано, что нелинейный отклик одиночного нано-
диска является изотропным, что указывает на влияние взаимодействия нано-
частиц в ближнем поле на анизотропию ТГ. Результаты полученные в рамках
настоящей работы дают возможность детектирования особенностей ближне-
польного взаимодействия наночастиц в дальнем поле при регистрации сигнала
ТГ объекта.

• Методом конечных разностей во временной области и методом конечных эле-
ментов показана изотропность линейного отклика тримеров и квадрумеров.
Всесторонне исследован нелинейный отклик систем и показана зависимость
анизотропии от симметрии образца, диаметра нанодисков олигомера и рассто-
яния между нанодисками

• Получена аналитическая формула анизотропии ТГ в предположении, что сим-
метрия олигомера задает симметрию тензора нелинейной восприимчивости.
Экспериментальные результаты согласуются с выведенной формулой.



Глава III

Возбуждение коллективных мод полупроводниковых
олигомеров векторными пучками и усиление третьей
оптической гармоники

1. Идея задачи: картинка и смысл

Рис. 51: Графическое изображение идеи главы: усиление ТГ при возбуждении об-
разцов АП излучением.

Целью второй оригинальной главы является исследование эффекта усиления ТГ
от изолированных нанообъектов при возбуждении в них коллективной оптической
моды нормально падающим АП излучением. Идея задачи схематически представ-
лена на Рис. 51. Показано возбуждение образца АП пучком для усиления ТГ. На
образец перпендикулярно подложке падает сильно сфокусированный инфракрасный
фемтосекундный лазерный импульс с длительностью 140 фс, шириной спектра 10 нм
и центральной длиной волны, перестраиваемой от 930 нм до 1050 нм. По аналогии с
предыдущей главой контролируется поляризация излучения, возбуждающего оли-
гомер. Однако, основное внимание уделяется цилиндрическим векторным пучкам с
АП вместо вращения ЛП. В главе также используется освещение системы пучка-
ми с РП и Гауссовыми пучками с ЛП для сравнения и более глубокого понимания
возникающих эффектов.

Как показано на Рис. 51, ТГ образца регистрируется в схеме на пропускание
для различных поляризаций пучка накачки, те детектор стоит после стеклянной
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подложки практически прозрачной для ТГ. Варьируя поляризацию пучка накач-
ки, можно регулировать тип возбуждаемых собственных мод олигомеров и, тем са-
мым, изменять локальное распределение поля внутри кластера, характеризуемое
коэффициентом локализации L(ω). Максимальная мощность ТГ соответствует наи-
большему L(ω), поскольку источник ТГ поляризации P (3ω) пропорционален кубу
коэффициента локализации [80]: P (3ω) ∼ χ(3)(3ω)E(ω)3L(ω)3L(3ω), где E(ω) — поле
накачки, χ(3) — тензор нелинейной поляризуемости, а L(3ω) — фактор локализа-
ции на частоте ТГ, которая в нашем случае находится вне резонансов олигомера
На самом деле определение нелинейного отклика более сложное. Для резонансных
наноструктур это выражение должно учитывать неоднородное распределение элек-
трического поля внутри объема частиц и другие факторы, такие как поглощение
ТГ, взаимодействие и запаздывание точечных источников при расчете итоговой ин-
тенсивности излучения в дальней зоне. Это все будет учитываться при численном
моделировании, но не существенно для понимания картины в целом. При накачке
азимутальной поляризацией в структуре возбуждаются коллективные магнитные
диполи (m), колеблющиеся перпендикулярно плоскости нанодисков. При этом по
"правилу буравчика"электрическое поле возбуждается вокруг магнитного диполя в
объеме наночастиц и сильно локализуется в структурах. Это приводит к увеличению
результирующего поля ТГ согласно формуле выше.

На Рис. 51 на вставке показан основной экспериментальный образец. Использу-
ются те же структуры, что подробно описывались в параграфе 2. Напомню особенно-
сти структуры для которой были получены основные результаты, представленные в
настоящей диссертации. Использовались массивы изолированных квадрумеров, рас-
стояние между нанокластерами в которых (T = 10 мкм) преобладает над диамет-
ром пучка накачки, который составляет примерно 2, 5 мкм. Образцы изготовлены
из пленки гидрогенизированного аморфного кремния толщиной h = 260± 5 нм, на-
несенной на подложку из плавленого кварца. Согласно изображениям, полученным
на сканирующем электронном микроскопе, расстояние между нанодисками квадру-
мера равно s = 80 ± 5 нм, а диаметр равен d = 280 ± 5 нм. Так же в работе были
рассмотрены другие квадрумеры и тримеры, но менее подробно. Образцы отлича-
лись диаметром и расстоянием между наночастицами, при этом высота образца и
расстояние между соседними структурами не менялось.

2. Численный разбор возбуждения коллективных мод олигомера

2.1. Спектры рассеяния при возбуждении квадрумера излучением с различной по-
ляризацией. Обсуждение особенностей в спектрах
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Рис. 52: Спектры сечения рассеяния для квадрумера нанодисков из α-Si для ЛП
(зеленая кривая), АП (красная кривая) и РП (черная кривая) освещения при нор-
мальном падении.

С помощью метода конечных элементов в программном пакете COMSOLMultiphysics
нашими коллегами были рассчитаны спектры рассеяния экспериментального квад-
румера при различных условиях возбуждения для дальнейшего сопоставления их с
экспериментально полученными спектрами и представления природы наблюдаемых
эффектов (Рис. 52). Параметры образца обсуждаются в параграфе 1. Не углубля-
ясь в сложности расчетов обсудим основные выводы, которые можно сделать из
полученных результатов. Спектры рассеяния олигомера меняются при изменении
поляризации нормально падающего пучка. При освещении ЛП спектр имеет один
широкий пик на длине волны порядка 950 нм. Он похож на спектр одиночного нано-
диска. Для случая накачки РП зависимость имеет гладкий спектр без особенностей,
что связанно с тем, что возбуждение коллективных мод находится вне возмож-
ностей экспериментальной установки. Коллективные моды для РП возникают на
длине волны 800 нм и 1110 нм. Для АП спектр состоит из двух пиков разной ши-
рины и интенсивности рассеяния, которые обозначены на рисунке как 1 и 2. Важно
отметить, что остальные параметры накачки в расчетах оставались неизменными,
поэтому причина эффекта кроется именно в особенностях возникающих из-за сме-
ны поляризации накачки. Природа пиков для всех ситуаций будет обсуждаться в
следующем параграфе при рассмотрении сечений рассеяния олигомеров.
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2.2. Распределение электромагнитного поля в резонансных точках спектра и об-
суждение возбуждения коллективных мод

Для характерных точек в спектре на Рис. 52 (АП1, АП2, РП и ЛП) были рассчи-
таны распределения электрического поля квадрумера. Рассматривалась плоскость
параллельная стеклянной подложке и проходящая через середину его высоты. Поле
в сечении нормировалось на интенсивность падающего поля. Кругами на рисунке
обозначены нанодиски. Случай 52(а) соответствует точке 1 в спектре рассеяния на
Рис. 52. Поле сосредоточено вдоль границы наночастиц, которая ближе к сосед-
ней. Данная мода преимущественно состоит из магнитной квадрупольной моды, что
видно как графически, так и показано коллегами численно. Более подробно про мо-
довый состав излучения можно прочитать в работе [81].Наиболее интересен случай
52(б), относящийся к очке 2 в спектре рассеяния. Поле распределено между нано-
дисками, повторяя распределение поля в пучке накачки, и локализовано преиму-
щественно внутри нанодисков. В данной конфигурации нанодиски ведут себя как
магнитные диполи, в которых колебание магнитного происходит перпендикулярно
подложке. Возбуждается коллективная магнитная мода (КММ), которая обсужда-
лась в обзоре литературы. Модовый состав 2 был также проверен теоретически при
разложении по сферическим гармоникам нашими коллегами. В расчёте специаль-
но идентифицированы моды, которые по условиям симметрии могут избирательно
возбуждаться АП, РП и ЛП излучением, имеющим различные комбинации компо-
нентов поля: (Eφ;Hr, Hz), (Hφ;Er, Ez), (Ex, Hy) , соответственно. Эти моды характе-
ризовались на основе их мультипольного разложения по сферическим гармоникам,
различающимся азимутальным m и орбитальным l индексами. Более подробный
теоретический анализ находится вне рамок данной работы.

В рамках настоящей диссертации важно отметить, что КМК состоит из магнит-
ные мультиполей с m=0. Для достижения эффективной связи с модой мультиполь-
ный состав излучения накачки должен соответствовать мультипольной структуре
этой моды. Именно поэтому АП излучение, состоящее из мультиполей с m=0 [82,83]
может использоваться для наиболее эффективной связи с 2, поскольку достигается
максимальное модальное перекрытие. Магнитная квадрупольная 1 мода также име-
ет m=0, что обеспечивает эффективное возбуждение АП пучком, но структура поля
в ней различается от АП пучка.

В свою очередь, плоская волна содержит мультиполи исключительно с m=± 1 и
взаимодействует только с ЛП модой, имеющей в своем составе магнитную диполь-
ную компоненту. Подробности возбуждения магнитной дипольной моды обсужда-
лись в предыдущей главе. Из рисунка 52(c) видно, что сечение заметно отличается
от азимутального случая, хотя нанодиски продолжают взаимодействовать с друг
другом. Также наблюдается локализация поля внутри и между наночастицами.
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Для РП как было сказано выше особенностей в спектре нет, что видно и в рас-
пределении электрического поля Рис. 52(д).

Рис. 53: Распределения электрического поля, нормированного на падающее излу-
чения. (а) 1 соответствует длине волны магнитного квадрупольного резонанса оли-
гомера при возбуждении АП; (б) 2 соответствует КММ при возбуждении АП; (c)
обозначает МДР олигомера при возбуждении линейной поляризацией, а (d) обозна-
чает распределение электрического поля при накачке радиальной поляризацией.

Теоретически предсказывалось, что при облучении отдельного тримера пучком с
АП электромагнитного поля в тримере, обладающем определенными геометрически-
ми параметрами как и в квадрумере, может возбуждаться КММ, что подтверждено
численно (Рис. 54). При этом поле аналогично распределено между нанодисками
по кругу по часовой стрелке. Описанная коллективная мода является результатом
ближнепольного взаимодействия между нанодисками, индуцированного азимуталь-
ным распределением поля накачки, повторяющим распределение поля коллективной
моды. Благодаря локальному взаимодействию между наночастицами при появлении
КММ, происходит увеличение локализации поля в структуре, что, как описывалось
ранее, приводит к увеличению нелинейного отклика нанообъекта. При освещении
образцов радиально поляризованным излучением резонансных особенностей триме-
ра в исследуемой спектральной области не наблюдалось.
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Рис. 54: Распределение электрического поля отдельного тримера с расстоянием меж-
ду нанодисками s = 100 нм при его возбуждении азимутально поляризованным из-
лучением. Цветом передана амплитуда электрического поля в области объекта.

2.3. Добротности коллективных мод квадрумера, возбуждаемых излучением с раз-
личными поляризациями

Из Рис. 52 видно, что максимальная локализация поля характерна для КММ. По-
скольку материал, геометрия олигомеров и резонансная частота практически оди-
наковая ожидается, что наибольшей добротностью будет обладать именно эта мо-
да, что было подтверждено нашими коллегами численно. Добротность режима 2

(Q2=35) превышает добротность остальных мод 1 и ЛП (Q1 ≈10 и Q ≈6).

Рис. 55: Спектр добротностей мод в квадрумере нанодисков. На вставках: распре-
деления ближнего поля (показано распределение электрического поля на середине
высоты дисков в xy-сечении, параллельном плоскости образца, аналогично Рис.. 52).
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2.4. Распределение электромагнитного поля в сечении квадрумера для разных рас-
стояний между нанодисками. Доказательство влияния коллективного взаи-
модействия на возбуждение коллективной магнитной моды.

Важно заметить, что, меняя соотношение сторон наночастиц и расстояние между
ними, можно осуществлять подстройку спектрального положения 2 моды. Для под-
тверждения этого факта нами было рассчитано сечение рассеяния изолированного
квадрумера и распределение электрического локального поля в его поперечном се-
чении, параллельном границе раздела, для фиксированной высоты (h = 260 нм) и
диаметра (d = 260 нм) наночастиц, но при изменении расстояния между частицами
от s = 100 нм до s = 700 нм (Рис.56a, б). Расчеты проводились в программном
пакете Lumerical FDTD, которых использует метод конечных разностей во времен-
ной области для решения уравнений Максвелла. Благодаря тому, что расстояние
между частицами невелико (s = 100 нм, черная линия на рисунке 56a), наблюда-
ется сильное взаимодействие в ближнем поле между нанодисками, что приводит
к возбуждению 2 моды в спектральной окрестности более широкого 1 резонанса.
Электромагнитное поле сильно локализовано в объеме нанодисков для 2, как и в
предыдущих расчетах наших коллег. С увеличением расстояния между наночасти-
цами взаимодействие между ними уменьшается, и коллективная 2 мода спектрально
перекрывается с модой 1 (Рис.56a, б, s=300 нм). Их становится трудно различить,
особенно по линейному отклику олигомеров. Когда параметр s достигает значения
500 нм, нанодиски начинают вести себя как независимые нанообъекты. Независи-
мый МД резонанс проявляется в виде пика в спектре рассеяния, форма и спек-
тральное положение которого не меняются при дальнейшем увеличении расстояния
между дисками. В системах наночастиц подобных изучаемой в данной работе неред-
ко можно наблюдать асимметричные особенности в спектрах рассеяния олигомеров
из-за интерференции Фано [?,?]. В нашем случае моды возбуждаются избиратель-
но, запрещая межмодовую интерференцию и приводя к симметричным лоренцевым
спектральным линиям.

3. Обсуждение типов поляризации и способа создания векторных пучков

3.1. Про метод работы жидко-кристаллического поляризатора

В расчетах использовалось понятие возбуждение АП пучком, рассмотрим более по-
дробно данный тип поляризации. Для проведения нелинейной микроскопии при воз-
буждении образцов векторными пучками была видоизменена установка нелинейной
микроскопии с гауссовыми пучками (Рис. 37). Более подробно установка будет об-
суждаться в параграфе 4 данной главы. Здесь важно отметить, что призма Глана, с
помощью которой контролировалась ЛП, перемещалась в область перед зеркалом,
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Рис. 56: Численные спектры изолированного кремниевого квадрумера с различным
расстоянием между нанодисками для возбуждения КММ при нормальном падении.
(б) Распределения электрического поля в центре поперечного сечения xy квадру-
мера, рассмотренного в (a), на длине волны КММ при возбуждения АП при нор-
мальном падении. Цвет указывает нормированную величину электрического поля,
а белые пунктирные кружки показывают положение нанодисков.

а на ее место устанавливался жидкокристаллический преобразователь поляриза-
ции фирмы ARСoptix, который из пучка с линейной поляризацией определенного
направления делал пучок с азимутальным или радиальным направлением поляри-
зации. Принцип его работы был описан в параграфе 6 обзора литературы.

Рис. 57: Изображение векторного пучка на КМОП-камере. (а) Изображение пучка
с азимутальной поляризацией; (б) изображение пучка на камере после прохождения
через анализатор.

Поляризатор, используемый в данной работе состоит из трех частей: ячейки, осу-
ществляющей поворот линейной поляризации на 90◦ при приложении напряжения,
благодаря чему осуществляется переход от азимутальной к радиальной поляризации
и наоборот; жидкокристаллической ячейки, описываемой в параграфе 6 и фазово-
го компенсатора, убирающего разность фаз λ

2
между полями в верхней и нижней

частях относительно оси симметрии пучка. Жидкокристаллический фазовый ком-
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пенсатор снабжен электродами; напряжение между ними может изменять изначаль-
ную ориентацию молекул в компенсаторе, и, как следствие, изменять показатель
преломления для необыкновенной волны в ячейке. Таким образом, прикладывая
напряжение к электродам, выбор которого зависит от длины волны используемого
излучения, можно контролировать фазовую задержку в верхней части поляризато-
ра относительно нижней. При этом дефектная линия, возникающая в ячейке, непо-
средственно отвечающей за процесс создания пучков с азимутальной симметрией, и
дефектная линия между электродами, находящимися под напряжением, исчезают.
В результате на КМОП-камере, расположенной непосредственно за преобразовате-
лем поляризации, было получено изображение векторного пучка с азимутальной
поляризацией (Рис. 57а). Пучок имеет характерную форму распределения интен-
сивности в виде тора; дефектная линия отсутствует (было подобрано необходимое
напряжение).

Для дальнейшего описания качества пучка после поляризатора была поставлена
призма Глана, которая вращалась с шагом 100. Согласно теоретическому описа-
нию в параграфе 6 обзора литературы были получены симметрично расположенные
относительно центра тора секции (Рис. 57б), что говорило о том, что полученное
распределение поляризации действительно является азимутальным (радиальным).
Стрелками (Рис. 57б) показано направление линейной поляризации электрическо-
го поля в изображенной области. Для РП на КМОП-камере получались похожие
изображения, только белые области расходились лучами от центра. Симметрия со-
хранялась.

4. Экспериментальные установки для исследования линейного и нели-
нейного отклика олигомеров

4.1. Установка спектроскопии линейного рассеяния для характеризации образцов

Структуры, рассматриваемые в работе характеризовались с помощью спектроско-
пии линейного рассеяния в темном поле при возбуждении ЛП излучением. Экспери-
ментальная установка для измерения спектров рассеяния показана на Рис.58. Свет
от галогенной лампы мощностью 50 Вт собирался плоско-выпуклой линзой L1 (f=30
мм) и подавался на многомодовое оптическое волокно F1 (диаметр сердцевины d=0,6
мм, NA=0,48) посредством асферической линзы-конденсора L2 (f=20 мм, с антибли-
ковым покрытием для видимого света). На выходе из волокна свет коллимируется
асферической конденсорной линзой L3 (f=10,5 мм). Полевая диафрагма FD помеща-
ется в фокальную плоскость ахроматического дублета L4 ( f=250 мм, просветляющее
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Рис. 58: Экспериментальная установка для спектроскопии рассеяния. L1:7 – лин-
зы; F1,2 – многомодовые оптические волокна; FD – полевая диафрагма; М1:3 –
серебряные зеркала; GP – призма Глана-Тейлора; О1,2 – линзы объективов; CS –
непрозрачный блокер. Зеркало М3 съемное

покрытие для света в диапазоне 400–1000 нм) и отображается на образце с помощью
планахроматного объектива O1 (f=25 мм, NA=0,1–0,25). Призма Глана-Тейлора GP
регулирует поляризацию падающего света. Числовая апертура была установлена
на значении 0,15. Образец помещается на двухосевой транслятор. Планарный апо-
хроматический иммерсионный объектив O2 (Olympus UPlanSApo60XW) с числовой
апертурой 1,2 установлен на транслируемой вдоль оси z подставке. Изображение
его задней фокальной плоскости формируется на заглушке-маске CS (диаметр 1
мм) в конфигурации 2f-2f ахроматическим дублетом L5 (f=100 мм, просветляющее
покрытие для света 400–1000 нм). Маска (CS) блокирует нерассеянное освещение. В
зависимости от положения зеркала M3 на откидном держателе темнопольное изоб-
ражение образца формируется либо на камере, либо на грани оптического волокна
F2, подключенного к спектрометру. В первом случае изображение образца строится
парой ахроматических дублетов L6 (f=200 мм и f=60 мм, просветляющее покрытие
для видимого света). Во втором случае изображение формируется ахроматическим
дублетом L7 (f=85 мм, просветляющее покрытие для света 400–1000 нм). Волокно F2
установлено на трехосевой подвижке и имеет диаметр сердечника 105 мкм, что соот-
ветствует площади образца диаметром примерно 3 мкм. Используемый спектрометр
- Ocean Optics QE Pro с разрешением 2 нм. Спектры рассеяния были получены по
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следующей формуле: (сигнал-фон)/(сигнал источника - шум). Фон измеряли в ме-
сте образца, свободном от наночастиц. Данная процедура повторялась 10 раз для
каждого кластера, а затем результат усреднялся.

4.2. Установка нелинейной микроспектроскопии: изменения относительно преды-
дущей главы

Рис. 59: Установка нелинейной микроскопии для возбуждения векторными пучками:
TеМа – иттербиевый твердотельный фемтосекундный лазер; ПГ – призма Глана; З
– металлическое зеркало; Ч – оптический прерыватель, О – объективы с различ-
ными числовыми; Об(x,y,z) – образец на держалке с возможностью механического
вращения на 360◦, помещенный на трехкоординатную платформу, оснащенную ав-
томатически управляемыми пьезо-подвижками, которые обеспечивают точность пе-
редвижения образца ≈ 5 нм; Д – диафрагма, Л – линзы с различными фокусными
расстояниями; СП – стеклянная пластинка (убиралась при измерениях); К – КМОП
камера; ИС – источник света, диодная лампа; СД – светоделитель 1:1 (убиралась
при измерениях); Ф – набор фильтров для детектирования излучения на частоте
третей оптической гармоники; П – неструктурированная пленка кремния.

Для проведения нелинейной микроскопии при возбуждении образцов векторны-
ми пучками была видоизменена установка нелинейной микроскопии с гауссовыми
пучками (Рис. ??). На рисунках 59 (вся экспериментальная установка) и 61 (основ-
ная часть) показано, что призма Глана перемещалась в область перед зеркалом, а на
ее место устанавливался жидкокристаллический преобразователь поляризации фир-
мы ARСoptix, который из пучка с линейной поляризацией определенного направ-
ления делал пучок с азимутальным или радиальным направлением поляризации.
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Принцип его работы был описан в параграфе 3.1 настоящей главы. Основная рабо-
чая часть установки выделена на рисунке 61(а). Выбранный пучок фокусировался
на образец в пятно шириной 2,5 мкм объективом с большой числовой апертурой
0,85. Прошедший через образец свет собирался объективом с числовой апертурой
0,65 и отфильтровывался цветным стеклянным фильтром BG39 для исключения де-
тектирования сигнала накачки. Излучение ТГ регистрировалось фотоумножителем,
подключенным к синхронному усилителю. Проверка, что детектируемый сигнал яв-
ляется ТГ было осуществлено в прошлой главе и тут не повторялось.

4.3. Обсуждение изменения методики относительно предыдущей главы

Рис. 60: Результаты нелинейной микроскопии отдельного тримера с расстоянием
s = 50 нм между нанодисками в олигомере и МД резонансом, спектрально сдвину-
тым относительно длины волны возбуждающего лазера на 20 нм при возбуждении
объекта излучением с различной поляризацией электрического поля: (а) азимуталь-
ной поляризацией, (б) линейной поляризацией, (в) радиальной поляризацией.

Для получения корректных нелинейных сигналов от структур использовались
методы, описанные в параграфе 5.2, но с видоизмененной экспериментальной уста-
новкой, представленной на рисунке 59. Поскольку измерения для образца проводи-
лись в течение нескольких минут, сигнал с канала сравнения не учитывался. Было
проверено, что интенсивность лазера не испытывает значительных флуктуаций за
данный период времени. После получения сигналов ТГ с олигомера для фикси-
рованной поляризации в основной канал помещалась неструктурированная пленка
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Рис. 61: (а) Схема основной части установки ТГ микроскопии с возможностью пе-
рестройки поляризации накачки: CVB - цилиндрический векторный пучок (с АП и
РП) и GB - гауссовский пучок (с ЛП). LCP - жидкокристаллический поляризатор,
S - образец на трехкоординатном микрометрическом столике с пьезоуправлением,
TH-f - набор цветных светофильтров БГ39 для выделения ТГ излучения от луча на-
качки, PMT - блок фотоэлектронного умножителя, подключенный к синхронному
усилителю. (б), (в) Результаты микроскопии интенсивности ТГ для изолированного
олигомера: (б) – для АП накачки, (в) – для ЛП накачки. Цветная шкала указывает
на усиление интенсивности ТГ от олигомера по сравнению с интенсивностью ТГ
от неструктурированной кремниевой пленки той же высоты, помещенной в основ-
ной канал установки. Белыми квадратами обозначены положения квадрумера для
каждого случая поляризации накачки.

аморфного кремния, и проводились измерения интенсивности ТГ. После чего сиг-
нал ТГ с образцов делился на сигнал ТГ с пленки той же толщины, возбужденной
при аналогичный условиях, поляризации и интенсивности накачки. Анализировался
коэффициент усиления нелинейного отклика образца относительно неструктуриро-
ванной пленки при возбуждении различными поляризациями. Если было необходи-
мо снять зависимости с разных образцов, сначала проводились измерения на всех
образцах и лишь потом в канал помещался неструктурированная пленка. Измере-
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ния проводились как на тримерах, так и на квадрумерах, но основные результаты
получены на квадрумере, спектр которого будет показан ниже. Первые результаты
сканирования тримера методом разработанным в данной работе с разной поляриза-
цией представлен на Рис. 60. Видно, что при движении образца между объективами
"мимо"фиксированного положения пучка накачки для всех поляризаций интенсив-
ность меняется. Есть положение, в котором значение интенсивности ТГ максималь-
но. Именно эту точку будем использовать дальше в экспериментальном исследо-
вании влияния коллективных мод олигомера на генерацию ТГ. Наибольшее значе-
ние усиления ТГ достигается при АП накачке, далее идет ЛП случай. Наименьшей
интенсивностью для тримера обладает ТГ при возбуждении РП. Однако, можно
заметить, что форма образца на карте ТГ достаточно смазанная, что связанно с
проблемами автоматизации движения трехкоординатного транслятора и неточной
обработкой результатов. Кроме того, в первых экспериментах была плохо отработа-
на методика фокусировки на образец.

Методика была отработана, и характерные результаты сканирования образцов,
на основе которых строились основные экспериментальные результаты по усилению
ТГ для различных поляризаций представлены на Рис. 61)(б,с). Исследовался основ-
ной экспериментальный образец - квадрумер. Кроме улучшения качества экспери-
мента, можно заключить, что для квадрумера КММ возбуждается лучше и ярче
видна разница между образцом и подложкой.
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5. Экспериментальные результаты

5.1. Линейные спектры квадрумеров

Рис. 62: Спектр рассеяния одиночного квадрумера. Экспериментальная кривая для
резонансного кластера – черная линия, расчетная кривая – красная линия.

В результате линейной спектроскопии рассеяния на установке Рис. 58 были полу-
чены спектры различных образцов из различных массивов. На их основе для даль-
нейшего рассмотрения был выбран образец со следующими параметрами: диаметр
d = 280 ± 5 нм, расстояние между частицами в кластере s = 80 ± 5 нм, спектр
которого представлен на рисунке 62. Данный образец обеспечивает оптимальное
попадание изучаемых мод в доступный экспериментальный диапазон, задаваемый
возможностями экспериментальной установки микроспектроскопии Рис. 59. МД ре-
зонанс образца наблюдается в спектральной области 960 нм, соответственно, со-
гласно численным расчетам параграфа 2.1, там же ожидается наблюдать КММ. На
рисунке 62 представлено сравнение экспериментального результата спектроскопии
рассеяния квадрумера с численным моделированием, полученным для соответству-
ющих размеров образца методом конечных элементов в программном пакете Comsol
Multiphysics. Данные находятся в хорошем согласии друг с другом, причем на изоб-
ражении хорошо выделяется резонанс, соответствующий возбуждению МД моды.
Подробности определения типа резонанса для возбуждения олигомера ЛП подроб-
но обсуждались в первой оригинальной главе настоящей диссертации. Разница в
амплитуде резонансов у экспериментальных данных по сравнению с моделью объ-
ясняется тем, что при спектроскопии собирался сигнал с неполного телесного угла.
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5.2. Усиление ТГ для разной поляризации для резонансного квадрумера. Обсуждение
возникновения резонансов в спектре

Рис. 63: Экспериментальные спектры интенсивности ТГ для квадрумера нанодис-
ков из аморфного кремния нормированные на интенсивность ТГ от неструктуриро-
ванной пленки для линейной поляризации(зеленые точки), азимутальной поляриза-
ции(красные точки) и радиальной поляризации (черные точки) света при нормаль-
ном падении.

Основной результат данной главы показан на рисунке 63 . На рисунке 63 пред-
ставлены измеренные на установке из рисунка 59 спектры интенсивности ТГ квад-
румера (вставка рисунок 51) при возбуждении АП, РП и ЛП излучением. Как и
было предсказано при анализе локальных полей, значительного увеличения мощно-
сти ТГ для РП накачки не наблюдается (Рис. 63, черные точки) даже в спектральной
окрестности МД резонанса (λ=960 нм).

Рассмотрим случай ЛП. Направление поляризации ЛП накачки сохранялось
вдоль стороны квадрумера. При таких экспериментальных условиях достигается
12-кратное усиление ТГ по сравнению с неструктурированной пленкой аморфного
кремния (Рис.63, синие точки) для накачки на длине волны 950 нм, что с хорошей
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точностью соответствует возбуждению МД резонанса. Важно отметить, что форма
спектра ТГ повторяет спектр рассеяния образца. Принимая во внимание модуляцию
интенсивности ТГ, описанную в предыдущей главе, максимальное усиление нели-
нейного сигнала, получаемое при поляризации, параллельной диагонали олигомера,
может быть дополнительно увеличено примерно на 15%. Когда длина волны на-
качки далека от спектральной области МД моды, интенсивности ТГ для ЛП и РП
пучков почти одинаковы и стремятся к нулю.

Красные точки на рисунке 63 показывают спектр усиления интенсивности ТГ
для того же квадрумера, возбуждаемого АП лучом. Вертикальные красные поло-
сы на спектре указывают на систематические и статистические ошибки. В спектре
идентифицируются два пика с резонансами около λ1=990 нм и λ2=940 нм. Соглас-
но численному анализу распределения электрического поля на длине волны ТГ λ2

связано с возбуждением моды 2 и проявляется в 120-кратном повышении эффектив-
ности преобразования ТГ по сравнению с пленкой неструктурированного кремния.
λ1 соответствует 1-резонансу квадрумера при накачке АП лучом и сопровождается
65-кратным усилением сигнала по сравнению с неструктурированной пленкой α-Si.
Видно, что во всем спектральном диапазоне интенсивность ТГ для АП выше ЛП
и РП случаев. Общий максимум сигнала ТГ экспериментально наблюдается для
КММ, где нормированная интенсивность ТГ в два раза превышает нелинейный сиг-
нал в коллективной квадрупольной моде при возбуждении АП пучком и превышает
мощность ТГ в МД резонансе при возбуждении ЛП лучом на 2 порядка. Некото-
рые расхождения между экспериментальными и численными результатами можно
объяснить возможным различием условий фокусировки пучка в эксперименте и мо-
делировании.

5.3. Усиление ТГ для разной поляризации для нерезонансного квадрумера. Исчезно-
вение эффекта из-за отсутствия мод Ми-типа

Как было показано на рисунке 56 при изменении расстояния между наночастицами
или изменении размеров самих наночастиц происходит сдвиг спектрального поло-
жение КММ или МДМ. При расстоянии между нанодисками порядка 500 нм связь
между ними пропадает и коллективные эффекты наблюдаться перестают. Такая же
тенденция наблюдается в нелинейном отклике. Были взяты квадрумеры с различ-
ными расстояниями между нанодисками и отличающимися размерами наночастиц.
Их СЭМ изображения представлены на вставке слева рисунка 64. Цвет изображе-
ния соответствует цвету на графиках. Размеры квадрумеров оценены из обработки
СЭМ. Красный образец (q1) имеет параметры d = 290±5 нм, s = 80±5 нм; зеленый
(q2)- d = 255±5 нм, s = 110±5 нм; синий (q3) - d = 240±5 нм, s = 115±5 нм. В этой
части работы использовалась фиксированная длина волны λ = 1050 нм, заданная
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Рис. 64: (а) Цветные столбцы указывают на экспериментальное усиление генерации
ТГ от изолированных нанокластеров по сравнению с сигналом ТГ от неструкту-
рированной кремниевой пленки той же высоты. На панелях слева показаны СЭМ-
изображения исследуемых олигомеров с цветовыми контурами, соответствующими
цветам их ТГ. (б) Численно смоделированное усиление ТГ для квадрумеров, осве-
щенных АП, РП и ЛП.

возможностями используемого лазера. Все образцы не являются резонансными для
КММ. С новым лазером картинки не перестраивались поскольку эффект подтвер-
ждался и с имеющимися данными. Видно, что при уменьшении размера нанодисков
резонанс для АП и ЛП сдвигается в голубую область спектра и точка 1050 нм от-
даляется от МДМ и КММ образцов, поэтому сигнал ТГ падает, что согласуется с
результатами на рисунке 63. Для РП усиление для всех образцов практически от-
сутствует, поскольку резонансы для РП находятся в другой спектральной области.

5.4. Усиление ТГ для разной поляризации для тримера

Как было показано численно, в тримере тоже возможно возбуждение КММ АП пуч-
ком. Для тримера были проведены измерения аналогичные квадрумеру, результаты
для которого показаны на Рис. 63. Система возбуждалась различной поляризацией,
снимались карты ТГ отклика нанокластера для изменяющейся длины волны на-
качки. Также была проведена спектроскопия рассеяния. Рассматривался тример с
фиксированными геометрическими параметрами: h = 260 ± 5 нм, d = 270 ± 5 нм,
s = 855нм. Результаты для него представлены на рисунке 65. В сечении рассея-
ния, измеренном для ЛП в условиях аналогичных квадрумеру, наблюдается МДР
на длине волны λ = 940. Направление поляризации возбуждающего света было па-
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Рис. 65: Зеленой линией показан спектр сечения рассеяния тримера кремниевых
нанодисков с фиксированными геометрическими параметрами (h = 260± 5 нм, d =

270 ± 5 нм, s = 87 ± 5 нм). Точки - усиление ТГ тримера при освещении кластера
для АП (красные точки) и РП (черные точки) освещения при нормальном падении.

раллельно основанию олигомера. В нелинейных экспериментах усиление ТГ дости-
гается в спектральной окрестности МДР при накачке АП. Интенсивность ТГ при-
мерно на порядок больше по сравнению с неструктурированной пленкой аморфного
кремния. Для случая возбуждения изолированного тримера РП, как и ожидалось,
интенсивность ТГ стремится к нулю и резонансов в спектральной области МД не
наблюдается.

Таким образом, экспериментально показано усиление интенсивности ТГ для три-
мера при возбуждении АП. Отношение ТГ от образца к ТГ от неструктурирован-
ной пленки для тримера практически достигает результатов квадрумера. Резонанс в
трех близко расположенных наночастицах также связываем с возбуждением КММ
в спектральной области МДМ при освещении AП при нормальном падении пучка.
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5.5. ТГ для разной поляризации для подложки. Доказательство влияния коллек-
тивных эффектов в наноструктурированном объекте

Рис. 66: Экспериментальные спектры интенсивности ТГ для неструктурированной
пленки α-Si для AП (красные точки) и РП (черные точки) освещения при нормаль-
ном падении и фиксированной мощности накачки.

В рамках работы экспериментально проверили, что наблюдаемый эффект увели-
чения интенсивности ТГ возникает именно за счет коллективного взаимодействия
наночастиц в олигомере и не будет проявлять при освещении разной поляризацией
кремниевой пленки без частиц. Были измерены спектры ТГ от неструктурированной
пленки аморфного кремния той же толщины, что и образцы (h = 260±5 нм). Условия
эксперимента не менялись и полностью повторяли работу с образцами. Мощность
лазерного излучения оставалась постоянной, для чего для каждой спектральной
точки мощность проверялась на измерителе мощности и подстраивалась. Из рисун-
ка 66 видно, что в необходимом спектральном диапазоне усиления интенсивности
ТГ от пленки нет как для РП, так и для АП.

Для мономера отсутствие резонанса для АП было проверена численно, посколь-
ку нелинейные эксперименты с одиночными частицами размером меньше 300 нм
слишком трудоемкие.
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6. Численное моделирование усиления ТГ и разбор эффектов

6.1. Численный анализ экспериментального усиления ТГ

Рис. 67: Нормированные численные спектры интенсивности ТГ для квадрумера на-
нодисков для линейной(зеленые точки), азимутальной (красные точки) и радиаль-
ной(черные точки) поляризации излучения накачки при нормальном падении.

Для проверки качества выводов, сделанных из экспериментальных результатов,
нашими коллегами были проведены расчеты нелинейного отклика олигомера. В про-
граммном пакете COMSOL Multiphysics с использованием метода конечных элемен-
тов был смоделирован нелинейный отклик структур в различных режимах возбуж-
дения: АП, РП и ЛП пучками. Для упрощения предполагалось, что кластер находит-
ся в однородной среде с показателем преломления n = 1.22 (среднее для показателей
преломления воздуха и стеклянной подложки). Для лучшего понимания полученных
выводов качественно опишу алгоритм расчетов, не вдаваясь в сложные технические
детали. Вычисление проводилось в два этапа: сначала получали линейный отклик
олигомера, а затем на основе рассеянного поля генерировалась нелинейная поляри-
зация внутри нанодисков, что обеспечивало появление волны ТГ. Для гидрогени-
зированного аморфного кремния тензор нелинейной восприимчивости третьего по-
рядка является изотропным, поэтому выражение для поляризации принимает вид:
Pi(3ω) = ε0χ

(3)Ei(EE), i = x, y, z. При вычислении проводилось интегрирование
мощности исходящего сигнала ТГ по полному телесному углу для различных значе-
ний длины волны накачки, эта величина в дальнейшем используется для описания
усиления нелинейного отклика. Результаты показаны на рисунке ??,. Их можно ин-
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терпретировать следующим образом. Нелинейный источник внутри каждой частицы
приводится в действие магнитным резонансом [84] и примерно пропорционален ку-
бу магнитного дипольного момента |m3

i (ω)|. Для ЛП накачки оптический отклик
олигомера в основном определяется магнитными диполями, лежащий в плоскости
OXY, резонансно возбуждаемыми в каждом кремниевом диске на длине волны МД
резонанса, а общий дипольный момент системы отличен от нуля, что приводит к
одному пику в спектре ТГ (Рис.??, зеленые точки) с небольшим сдвигом в коротко-
волновую область от длины волны МД моды в спектре линейного рассеяния. Когда
квадрумер возбуждается АП излучением, в олигомере возбуждаются две моды, ко-
торые соответственно приводят к двум максимумам в спектре ТГ: 1 и 2 (Рис.??,
красные точки). Коллективная мода, обозначенная как 1, состоит из радиально на-
правленных магнитных диполей, лежащий в плоскости OXY, возбуждаемых ради-
альной компонентой падающего магнитного поля. Второй резонанс, обозначенный
как 2, регулируется магнитными диполями, расположенными вне плоскости OXY,
и возбуждается z-компонентой магнитного поля накачки, и приводит к большему
показателю добротности моды и, следовательно, более эффективной генерации ТГ.
Небольшой сдвиг длин волн центральных резонансов ТГ, наблюдаемый относитель-
но пиков в сечении рассеяния, можно объяснить как дисперсией α-Si на длине волны
ТГ, так и тем фактом, что локальные поля не обязательно имеют максимум, сов-
падающий с пиком рассеяния [23]. Однако коллективные моды, возбуждаемые в
олигомерах, проявляются как в нелинейном, так и в линейном отклике. На длине
волны 2 моды интенсивность ТГ на 2 порядка больше максимальной при освещении
ЛП пучком и в 4 раза больше, чем в режиме 1. Когда квадрумер освещается РП из-
лучением,возбуждаются азимутальные нерезонансные магнитные диполи, лежащие
в плоскости OXY, но отсутствие соответствующих мод в выбранном спектральном
диапазоне приводит к значительно более слабому отклику ТГ (Рисунок ??, РП).
Таким образом, численные результаты качественно и количественно совпадают с
экспериментальными, что подтверждает качество и научную значимость последних.

6.2. Расчет усиления ТГ для одиночного мономера

Также были проведены расчеты для одиночного нанодиска того же размера, что
и в исследуемом кластере. Интенсивность ТГ для квадрумера более чем в 20 раз
превышала интенсивность нелинейного сигнала от одиночного нанодиска. В расче-
тах учитывалось различия в количестве нелинейного материала, что в квадруме-
ре его в четыре раза больше. Полученные нашими коллегами результаты еще раз
доказывают, что именно селективное возбуждение коллективной моды приводит к
значительному увеличению нелинейно-оптического отклика системы (Рисунок 68),
а не сопутствующие эффекты связанные, например, со свойствами кремния и его
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Рис. 68: Численные спектры интенсивности ТГ для квадрумера нанодисков (красные
точки) и изолированного диска (синие точки) при возбуждении АП.

взаимодействия с АП.

7. Выводы

В рамках данной главы можно сделать следующие выводы:

1. Экспериментально наблюдается возбуждение коллективной магнитной ди-
польной моды в полностью диэлектрическом олигомере из четырех наночастиц
нормально падающими АП цилиндрическими векторными пучками. Происхо-
дит возбуждение магнитных диполей, которые колеблются перпендикулярно
подложке. Данная мода характеризуется большой локализацией поля в объ-
еме нанодисков. Коллективная мода проявляется в усилении интенсивности
ТГ более чем на два порядка (в 120 раз) по сравнению с неструктурирован-
ной пленкой, что демонстрируется в диссертации методом нелинейной микро-
спектроскопии .

2. Показана спектральная зависимость эффективности нелинейного преобразо-
вания за счет влияния соотношения длины волны возбуждающего света и гео-
метрических параметров объекта на тип возникающей оптической моды изо-
лированного олигомера.

3. Продемонстрировано увеличение эффективности преобразования ТГ на два
порядка при замене ЛП гауссова пучка на АП цилиндрический векторный пу-
чок. При облучении образца РП светом усиление генерации ТГ отсутствует.
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Для образцов с большим расстоянием между наночастицами и, как следствие,
меньшим ближнепольным взаимодействием между нанодисками, коэффици-
ент усиления ТГ при возбуждении АП и ЛП практически совпадает.

Найденный эффект открывает новый путь для управления и модуляции нелиней-
ного отклика изолированных наноструктур с резонансами Ми-типа путем адаптации
условий их возбуждения.



Глава IV

Коллективные моды олигомеров для усиления
фотолюминесценции квантовых точек

1. Идея задачи: картинка и смысл

Рис. 69: Схематическое изображение усиления ФЛ в КТ InAs, встроенных в квад-
румер GaAs.

Целью третьей оригинальной главы настоящей диссертации является исследо-
вание влияния коллективных резонансов в квадрумеров из Ми-резонансных мате-
риалов на измеряемую ФЛ КТ в объеме образцов. Интенсивность излучения КТ
зависит от взаимодействия двух эффектов. Первый - это их взаимодействие с нано-
резонаторами на длине волны их ФЛ, что приводит к увеличению направленности
излучения КТ и, таким образом, к увеличению количества фотонов, захваченных
линзой объектива. Определим эту величину как коэффициент Kα. Коэффициент Kα

возникает из-за сильного влияния геометрических параметров резонатора и спек-
трального положения накачки на направленность излучения КТ. Второй эффект
касается количества фотонов, поглощаемых КТ, которое чувствительно к фактору
локализации электрического поля в объеме наночастиц L(λ), который, в свою оче-
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редь, зависит от типа возбужденной моды в олигомере на длине волны поглощения
КТ.

В данной главе рассматривалась система, состоящая из КТ из InAs внутри изо-
лированных олигомеров – квадрумеров наноцилиндров из GaAs, выращенных на
подложке из GaAs. Идея экспериментальных исследований и структура образца схе-
матически показана на Рис. 69. Было осуществлено возбуждение МДР квадрумера
с высоким L(λ) излучением с ЛП, как обсуждалось в предыдущих главах. Это при-
вело к усилению поглощения фотонов накачки КТ и повышению эффективности
излучения КТ. Также удалось подобрать геометрические параметры олигомера та-
ким образом, чтобы МДР пересекался со спектром излучения КТ. Это привело к
дополнительному увеличению измеренной интенсивности ФЛ за счет повышения ее
направленности. Экспериментальные результаты были проанализированы с помо-
щью численного моделирования.

2. Экспериментальные образцы GaAs на подложке из GaAs

2.1. Методы изготовления экспериментальных образцов

Экспериментальные образцы были изготовлены нашими коллегами из ФТИ име-
ни А. Ф. Иоффе в Санкт-Петербурге по рассчитанным мной геометрическим па-
раметрам структур: диаметру и высоте наночастиц, расстоянию между соседними
наночастицами. Материал образцов и КТ был предложен коллегами на основе их
технических возможностей и ограничений. Квадрумер был выбран, как геометрия,
показавшая наилучшие результаты в предыдущих главах.

Для изготовления экспериментальных образцов последовательно применялись
следующие методы: молекулярно-лучевая эпитаксия, электронно-лучевая литогра-
фия и реактивное ионное травление. Методом молекулярно-лучевой эпитаксии была
выращена гетероструктура GaAs с внедренными квантовыми точками InAs на под-
ложке из GaAs. Толщина полученного слоя составляла 400 нм; массивы КТ распо-
лагались в центре слоя (на глубине 200 нм). КТ InAs выращивались в режиме роста
Странского-Крастанова. Предполагаемая средняя толщина осаждения InAs состав-
ляет 2 монослоя. Структура выращена на подложке GaAs(100), покрытой буфером
GaAs толщиной 0,2 мкм, за которым следуют квантовые точки (КТ) InAs, сформи-
рованные между нижним и верхним слоями GaAs толщиной 200 нм при температуре
роста 590 C и скорости роста 0,015 монослоя/с. Таким образом до травления обра-
зец представлял себе структуру из GaAs подложки, 200 нм GaAs пленки, 2 монослоя
КТ и завершающие 200 нм пленки GaAs. После выращивания слоев на структуру
центрифугированием наносили негативный резист HSQ, а затем экспонировали его
с помощью электронно-лучевой литографии для дальнейшего формирования мас-
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ки. Последним этапом было протравливание полученной маски на глубину выра-
щенного слоя GaAs реактивным ионным травлением. Параметры маски и глубина
травления были выбраны на основе численных расчетов оптимизации сечений рассе-
яния структур, выполненных методом конечных элементов в COMSOL Multiphysics
и направленных на достижение наилучшего возможного спектрального перекры-
тия между спектрами МД резонанса и излучения КТ, которые согласно измерению
микро-фотолюминесценции излучают в диапазоне от 890 нм до 990 нм (Рис.77).

2.2. Характеризация экспериментальных образцов с помощью СЭМ

Рис. 70: Характерное изображение квадрумера GaAs наночастиц на подложке из
GaAs, полученное с помощью СЭМ.

В главе были рассмотрены два типа олигомеров. В первом случае достигалась
ситуация, что спектральная позиция МДР была вне спектральных линий ФЛ КТ,
которые согласно измерениям µ-ФЛ располагались в диапазоне от 890 до 990 нм.
Такая геометрия квадрумера необходима для демонстрации увеличения ФЛ за счет
улучшения поглощения накачки КТ. Второй набор образцов был использован для
достижения наилучшего спектрального перекрытия между МДР и излучением КТ
для экспериментальной демонстрации увеличения детектируемого излучения ФЛ за
счет повышения направленности сигнала.

В итоге были получены изолированные олигомеры четырех нанодисков GaAs, ха-
рактерное СЭМ изображение которого представлено на Рис. 70). У нанодисков была
фиксированная высота (h = 400± 5 нм) и расстояние между ними (s = 100± 5 нм),
но различались диаметры, которые варьировались от 210 нм до 290 нм. Расстояние
между олигомерами в 10 мкм было выбрано, чтобы исключить взаимодействие меж-
ду соседними нанокластерами и дать возможность возбуждать каждую структуру
в отдельности, аналогично предыдущем главам.
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Рис. 71: Темнопольные изображения исследуемых образцов. Левая часть – мономе-
ры, правая часть – квадрумеры.

2.3. Изображения образцов, полученные на оптическом микроскопе

После описания образцов на СЭМ была проведено оптическое исследование образ-
цов на микроскопе. С помощью микроскопа Olympus, работающего в геометрии на
отражение, мы получили изображения нескольких квадрумеров и мономеров (изо-
лированных нанодисков) в темном поле. Это было предварительным шагом для
последующей спектроскопии рассеяния структур. На рисунке 71 слева отдельные
нанодиски, которые менее яркие и светятся синим. Справа квадрумеры, геометри-
ческую структуру которых видно на картинке. Разница в цвете структур указывает
на различие возбужденных мод Ми-типа. Также проверили, что размеры образцов
различаются при движении между массивами с одинаковой геометрией образцов,
что важно для дальнейших экспериментов. Внутри массивов образцы практически
одинакового размера, поэтому цвет не различается.

2.4. Установка спектроскопии рассеяния в геометрии на отражение

Для дальнейшего описания экспериментальных образцов была проведена их
спектроскопия рассеяния в схеме на отражение. Сечения рассеяния изолированных
квадрумеров с КТ были измерены на установке для спектроскопии темного поля
в конфигурации отражения, схематически представленной на рис. 72, при освеще-
нии нормально падающим линейно поляризованным светом. В качестве источника
использовалась галогенная лампа (Thorlabs - SLS201L/M) со встроенным коллима-
тором (L1). Широкополосное излучение лампы фокусировалось во многомодовое
оптическое волокно, Thorlabs FT600EMT, (F1). Вышедший из оптического волок-
на свет попадал в коллиматор (С) - дублет Thorlabs AC254-60-B-ML. После него
параллельный пучок отражался от двухдюймовой стекляшки (Thorlabs EBS2), про-
ходил через дублет Thorlabs AC254-150-B-M и линзу объектива (O) Lomo 20x с
числовой апертурой=0,7, конфокальную с Л2. Полученный параллельный пучок
освещал несколько олигомеров в экспериментальном образце, установленном на
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Рис. 72: Экспериментальная установка для измерения спектроскопии в темной по-
ле изолированных квадрумеров с интегрированными КТ. L1:4 - линзы, O - линза
объектива, F1:2 - оптоволокно, C - коллиматор, BS - светоделитель, FM - откидное
зеркало, FD - полевая диафрагма.

трехкоординатном трансляторе, расположенном в фокальной плоскости О. Отра-
женное от подложки и рассеянное от квадрумеров излучение проходило через О и
конфокальные одинаковые линзы Л2 и Л3 с фокусным расстоянием 150 мм. Целью
задачи является измерения сечения рассеяния определенного отдельного квадру-
мера. Для выделения образца применялась пространственная фильтрация сигнала
ирисовой диафрагмой SM1D12 (FD), расположенной перед L3. Прямое изображение
образца строилось на КМОП-камере (Thorlabs, DCC1545M) линзой L5. По каме-
ре определялся необходимый образец. Далее меняя радиус FD, выделялся образец
и максимально отрезался сигнал от неровностей подложки или других образцов.
Поскольку вклад света, отраженного от подложки, преобладал над рассеянным све-
том от олигомеров, нужно было выделить полезный сигнал от квадрумеров. Для
разделения отраженного и рассеянного излучения необходима угловая фильтра-
ция Фурье-изображения образцов, построенного в задней фокальной плоскости О.
Однако задняя фокальная плоскость О находилась внутри его корпуса и для ее ви-
зуализации использовались L2 и L3, а такжеL4 для получения Фурье-изображения
олигомеров на камере. Самодельная маска в виде пятна краски с d ≈ мм на куске
стекла (CS) перемещалась между L3 и L4 и фиксировалось таким образом, чтобы
на камере получилось изображение в задней фокальной плоскости О. При этом
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FD была полностью открыта. Мы фиксировали CS в найденном положении, тем
самым блокируя нулевой порядок дифракции - отраженный свет. В зависимости
от положения зеркала (FM) Фурье-изображение образца проецировалось либо на
КМОП-камеру (Thorlabs, DCC1545M), либо на вход мультимодового оптического
волокна, Thorlabs FT600EMT, подключенного к спектрометру Ocean Optics QE Pro
со спектральным разрешением 2 нм. Как я писала выше, варьируя диаметр полевой
апертуры, мы выбирали сигнал отдельного олигомера и измеряли его сечение рассея-
ния как (Сигнал–Фон)/(Лампа–Шум). Шум создавался эффектами в спектрометре.
Фон измерялся на участке образца без частиц, чтобы избежать паразитного рассе-
яния от неровностей подложки и оптических элементов. Для получения эталонного
спектра лампы мы поставили зеркало вместо образца и убрали из установки CS. По-
лученные сечения рассеяния представляют собой среднее арифметическое не менее
пяти спектров для каждого олигомера.

2.5. Спектры рассеяния отдельных квадрумеров с КТ. Обсуждение возбуждаемых
Ми-резонансов и зависимости их положения от диаметров нанодисков

Рис. 73: Экспериментальные спектры сечения рассеяния изолированных олигомеров
наноцилиндров с d = 220± 5 нм (желтый) и d = 260± 5 нм (красный).

Спектры сечения рассеяния двух квадрумеров, использованных в дальнейших
измерениях для демонстрации усиления ФЛ за счет роста поглощения КТ, пред-
ставлены на Рис. 73. Измерения проводились методикой, описанной в предыдущем
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параграфе 2.4, на установке, представленной на Рис 72. Спектры показали резонанс-
ное поведение в спектральном диапазоне между 650 нм и 950 нм. Длины волн более
900 нм не показаны из-за ограничений установки, а именно возбуждающего света.
Выбор образцов обусловлен тем, что у одного из них с диаметром с d = 220± 5 нм
(желтый) полный резонанс находится в области возможной накачки КТ: вне резо-
нансного и квазирезонансного режимов возбуждения. Для другого d = 260 ± 5 нм
резонанс сдвинут в сторону ФЛ КТ, но при этом не достигает ее, тем самым не
смешивая два эффекта.

Резонанс смещался в красную сторону с увеличением диаметра наноцилиндров,
что демонстрируется на Рис. 74, где представлены спектры квадрумеров из разных
массивов образцов. Смещение пика при росте размера объекта характерно для МД
резонанса, подробно обсуждаемого в предыдущих главах.

Рис. 74: Результаты спектроскопии в темном поле для изолированных квадрумеров
различного диаметра. Его реальное значение может быть сдвинуто от написанного
на 15 нм из-за неточности технологии изготовления. С увеличением дозы диаметр
наночастиц уменьшается примерно на 10 нм за шаг дозы.

2.6. Обсуждение типа возбуждаемого резонанса для линейной поляризации

Тип резонанса наблюдаемого в эксперимента был исследован численно методом ко-
нечных разностей во временной области в программе Lumerical FDTD. Методика
анализа аналогично предыдущим главам и состоит из двух этапов. Первый - это
расчет спектра рассеяния образца и сравнение его с экспериментальными данными,
для подтверждения корректности выбранных размеров. Второй - рассмотрение рас-
пределения электрического и магнитного поля в различных сечениях квадрумера.
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Рис. 75: Численный спектр сечения рассеяния резонансного квадрумера (получен-
ный в программе COMSOL), наложенный на экспериментальный спектр рассеяния.

Геометрия в расчетах повторяет экспериментальную ситуацию: наностолбик GaAs
на подложке GaAs. Распределение электромагнитного поля в поперечном сечении
наностолбика, представленное на вставке к Рис. 75, указывает на возбуждение МДР.
Аналогичное распределение поля в МДР наблюдалось и для нанодиска из аморфно-
го кремния на подложке из плавленного кварца. В данной геометрии больше поля
уходит в подложку из-за отсутствия разницы в показателе преломления сред.

Мы также рассчитали спектры излучения различных квадрумеров методом ко-
нечных элементов в программном комплексе COMSOL Multiphysics. В качестве на-
качки использовалась плоская волна и рассчитывалось сечение рассеяния одиночной
структуры на подложке. Результаты представлены на Рис. 75 для резонансного об-
разца с h = 400 нм, расстоянием между наночастицами s = 100 нм и d = 220

нм. При разложении излучения на оптические моды типа Ми было подтверждено,
что в эксперименте наблюдается именно МДР. Важно также отметить, что спек-
тры накладываются друг на другу, что говорит также о корректности определения
геометрических параметров образца.
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3. Экспериментальное исследование квантовых точек в образцах

3.1. Установка микро-фотолюминесценции

Рис. 76: Экспериментальная установка для измерения микро-фотолюминесценции
КТ при криогенных температурах около 8 К. L1:3 - линзы, O - объектив, M - зер-
кало, BS - светоделитель, DM - дихроичное зеркало, PH - пинхол, объединенный с
зеркалом, F - набор фильтров

На установке µ-ФЛ экспериментально исследовалось усиление ФЛ КТ, возбуж-
даемых ЛП излучением при криогенных температурах (средняя температура 8 К;
Рис.76). Образцы помещались в криостат He-flow ST-500-Attocube с XYZ пьезопо-
движкой внутри, что позволяло оптимизировать и точно поддерживать положение
выбранного квадрумера относительно лазерного пятна в течение продолжительного
времени (несколько часов). Для измерений микро-ФЛ использовалось оптическое
возбуждение от перестраиваемой по спектру (в нашем случае от 690 до 819 нм) ла-
зерной системы Mira 900, работающей в непрерывном режиме работы. Спектраль-
ный диапазон возбуждения выбирался в соответствии с особенностями излучения
квантовых точек InAs и положения МД резонансов образцов. Падающее излучение
фокусировалось в пятно диаметром 3-4 мкм на образец апохроматической линзой
объектива (О) с числовой апертурой 0,42. Отраженное от структуры излучение ФЛ
фокусировалось триплетной ахроматической линзой (L1) в плоскости зеркала с ка-
либровочной апертурой (PH) различного диаметра (минимальный доступный раз-
мер апертуры 50 мкм), определяющей область сбора сигнала ФЛ. Прошедшее через
апертуру излучение ФЛ собиралось и фокусировалоась на входной щели спектро-
метра SP-2500 (Princeton Instruments) с дифракционной решеткой с периодом 1200
мкм набором из двух триплетных линз (L2). Для отсечки паразитного отражения
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излучения накачки от образца и оптических элементов непосредственно перед спек-
трометром размещался набор фильтров фирмы Semrock (F).

3.2. Микро-фотолюминесценция квантовых точек в сплошной среде и сравнение с
излучением после создания квадрумеров

Рис. 77: Красная область - спектр µ-ФЛ квантовых точек InAs, внедренных в плен-
ку GaAs, полученный с использованием пучка накачки диаметром 2,5 мкм и длиной
волны 404 нм. Черная кривая - типичный спектр квантовых точек InAs, располо-
женных в объеме нанодисков GaAs изолированного квадрумера.

Для описания КТ были сняты их спектры µ-ФЛ на установке, описанной на
Рис. 76. КТ возбуждались лазерным излучением с центральной длиной волны 404
нм; сигнал собирался с площади 2-3 мкм. Красная область на Рис. 77 определяет
спектр КТ до травления образца в виде олигомеров. Зависимость демонстрирует
два отдельных пика, которые можно отнести к излучению КТ (от 890 до 1000 нм) и
смачивающему слою (от 880 до 870 нм), который всегда образуется при используемой
технологии роста.

После травления слоистой структуры методом электронно-лучевой литографии
в виде изолированных квадрумеров спектр излучения КТ InAs изменился. Появи-
лись отдельные линии излучения изолированных КТ в области между 920 и 970
нм. Сделать одинаковые КТ невозможно, поэтому интенсивность и расположения
эмиссионных линий изменялось от образца к образцу, сохраняя общую структуру
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и спектральную область, ограниченную красным (900 - 1000 нм) на Рис. 77. Чем
больше размер КТ, тем меньше длина волны, на которой идет излучение. Кванто-
вая точка является искусственным атомом, поэтому ее энергия квантована по трем
направлениям. Если КТ несимметричная, то возможно излучение несколько близко
расположенных линий, что наблюдается в эксперименте. Количество линий излу-
чаемых КТ растет с увеличением мощности накачки. При минимальной мощности
возбуждения светит один экситон - квазичастица, являющаяся связанным состоя-
нием между электроном и дыркой. При увеличении мощности появляются линии,
соответствующие излучению положительно или отрицательно заряженного триона -
связанное состояние из двух дырок и одного электрона или наоборот, и биэкситона -
два электрона и две дырки. Определить тип линии можно по характеру зависимости
интенсивности КТ от мощности накачки. Так для экситона зависимость интенсивно-
сти является линейной, а для биэкситона квадратичной. Однако, это исследование
находится за рамками данной диссертации.

Рис. 78: Спектры ФЛ КТ внутри неструктурированной среды, полученные из пят-
на образца размером 200 мкм, при различных интенсивностях накачки и временах
интегрирования.

Для более глубокого понимания физики КТ мы измерили их спектры ФЛ для
различных мощностей накачки и фиксированной длины волны возбуждения, 660
нм, Рис. 78. При малых мощностях в спектрах виден один пик, связанный с излу-
чением с первого возбужденного уровня двухуровневой системы. При увеличении
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мощности накачки появляется еще один пик, указывающий на излучение следую-
щего возбужденного уровня.

4. Основные экспериментальные результаты при возбуждении олигоме-
ров линейно поляризованным излучением

4.1. Усиление ФЛ для фиксированного квадрумера и линии излучения КТ

Рис. 79: Экспериментальная мощность фотолюминесценции, нормированная на мак-
симальное значение для резонансных: d≈220 нм (желтый) и нерезонансных: d≈260
нм (бордовый) образцов, измеренных для разных длин волн накачки и фиксирован-
ной длины волны излучения ФЛ (λPL) для каждого образца (λPL=950 нм и λPL=920
нм). Сплошными линиями отображен численный результат расчета ФЛ для квад-
румеров с соответствующими размерами.

Для демонстрации усиления ФЛ за счет роста поглощения в КТ были проведены
эксперименты на установке описанной в параграфе 3.1 данной главы. В ходе экспе-
римента варьировалась длина волны накачки от 690 нм до 819 нм. Верхняя граница
выбиралась таким образом, чтобы избежать резонансного и квазирезонансного ре-
жимов возбуждения КТ, чтобы минимизировать количество рассматриваемых эф-
фектов. Были рассмотрены два типа образцов. Резонансный образец, у которого
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Рис. 80: Характерные спектры КТ InAs, расположенных в объеме наностолбиков
GaAs для резонансного (а) и нерезонансного (б) квадрумеров, накачиваемых лазе-
ром с длиной волны λ = 690 нм. Красными кружками показаны эмиссионные линии,
интенсивность которых анализировалась при изменении длины волны накачки.

МД резонанс находился в спектральной окрестности длины волны возбуждения ФЛ
КТ, а сами линии излучения не совпадали с какими-либо конкретными резонанса-
ми олигомера. Это делалось, чтобы исключить влияние увеличения коэффициента
направленности Kα на результат измерения интенсивности ФЛ КТ. Для нерезонанс-
ного квадрумера МДР был смещен от длины волны возбуждения, но при этом все
еще оставался нерезонансным для излучения КТ(Рис. 73). Рассматривая такой на-
бор олигомеров, можно экспериментально продемонстрировать усиление ФЛ за счет
более сильной локализации электрического поля в резонаторах, что ранее не было
продемонстрировано.

В ходе эксперимента выбиралась стабильная линия излучения для каждого об-
разца. Спектр µ-ФЛ КТ в двух образцах, измеренный при 8 К и длине волны на-
качки 690 нм, c обозначенными кругами линиями излучения КТ, за которыми сле-
дили в дальнейшем эксперименте показан на Рис 80. Для нерезонансного образца
интенсивность ФЛ интегрально ниже, чем для резонансного, но сохраняются харак-
терные одиночные линии. Для каждой экспериментальной точки изменялась длина
волны накачки и измерялась интенсивность соответствующей линии. После получе-
ния полного спектра интенсивности линии при изменяющейся длине волны накачки
процедура трижды повторялась. Финальные спектры представляют собой среднее
арифметическое таких измерений, нормированное на максимальное значение. Ошиб-
ки показанные на графики являются статистическими погрешностями измерения,
возникшими за счет усреднения.

Измеренные спектры ФЛ квантовых точек, интегрированных в квадрумеры раз-
ного диаметра, показаны на Рис.79. Увеличение интенсивности ФЛ для КТ, внед-
ренных в резонансные квадрумеры, достигало пятикратного значения, в то время
как для нерезонансного случая сигнал был изотропным и не проявлял значитель-
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ной чувствительности к изменению длины волны возбуждения. Сплошными лини-
ями показана численная мощность излучения квантовых точек в изолированных
квадрумерах нанодисков из GaAs для ЛП возбуждения с разными длинами волн,
изменяющимися в том же спектральном диапазоне, что и в эксперименте (Рис.79,
синяя и фиолетовая кривые). Расчеты проведены в программном пакете COMSOL
Multiphysics. Их методика будет обсуждаться в следующем параграфе. Результа-
ты тут представлены для сравнения с экспериментом и подтверждения его научной
обоснованности. В численных расчетах достигнуто 5-кратное усиление ФЛ, что со-
ответствует результатам, полученным в эксперименте.

4.2. Увеличение интенсивности ФЛ КТ при приближении квадрумера к резонанс-
ному для КТ

Рис. 81: Зависимость интенсивности ФЛ КТ изолированного квадрумера от диамет-
ра наноцилиндров, нормированная на его максимальное значение.

Как обсуждалось теоретически, Ми-резонансные квадрумеры могут действовать
как наноантенны для сигнала ФЛ КТ. Излучение КТ теряет аксиальную симметрию,
характерную для источника, расположенного в неструктурированном объеме, при
пересечении с МДР олигомера. Излучение КТ модифицируется диаграммой направ-
ленности МДР квадрумера, увеличивая интенсивность излучения КТ, направленно-
го в апертуру экспериментального объектива. Как было описано выше, при измене-
нии диаметра наностолбика изменяется спектральное положение МДР и достигается
случай, когда длина волны излучения КТ пересекается с МДР. При приближении
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спектрального положения МДР к длине волны ФЛ КТ увеличивается интегральная
измеренная интенсивность ФЛ (Рис. 81) при возбуждении системы в надбарьерном
режиме ( λ = 404 нм). Эксперимент был реализован на установке µ-ФЛ, описанной в
параграфе 3.1. Однако, в данном случае освещалось несколько олигомеров из одного
массива и снималось интегральное значение интенсивности.Процедура повторялась
для пяти пространственных точек в массиве для каждого диаметра наностолбика,
чтобы избежать эффектов связанных с особенностями конкретного образца. Да-
лее интенсивность ФЛ усреднялась по полученным экспериментальным точкам для
фиксированного диаметра. После чего процедура повторялась для массива с дру-
гим диаметром наностолбиков олигомера. Строилась зависимость интегральной ин-
тенсивности ФЛ КТ от диаметра наностолбика. Полученные значения делились на
значение в точке с максимальной интенсивностью. Таким образом, демонстрировал-
ся рост интенсивности ФЛ между образцами при переходе от менее резонансного
к более резонансному в смысле пересечения ФЛ КТ с МДР. Ошибка, показанная
на графике, - это статистическая погрешность от усреднения по пяти образцам.
Описанным способом было получено усиление ФЛ КТ в 3 раза при приближении
МДР к линиям излучения КТ, что продемонстрировано на Рис. 81. Более подробно
физические причины наблюдаемого эффекта будут рассмотрены в численном моде-
лировании.

5. Численный анализ экспериментальных результатов

5.1. Увеличение локализации поля в объеме наночастиц в магнитной дипольной
моде и изменение спектрального положения максимума локализации при из-
менении размеров наночастиц

Рис. 82: Численные спектры поглощения (кривые) и рассеяния (закрашенная об-
ласть) квадрумера GaAs с высотой h = 300 нм, расстоянием между частицами
s = 100 нм и диаметрами d1 = 180 нм (а) и d2 = 230 нм (б), расположенные в
воздухе без подложки GaAs.
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Как было показано экспериментально, на интенсивность излучения КТ влияет
количество фотонов, поглощенных КТ. Поглощение света чувствительно к коэф-
фициенту локализации электрического поля в объеме наностолбиков L(ω). Образец
освещается лазерным излучением с энергией J = N0~ω, где N0 – число фотонов.
Часть этих фотонов, L(ω)N0, будет поглощена полупроводниковой структурой. По-
скольку используемые в эксперименте длины волн накачки соответствуют надба-
рьерному возбуждению, то прямым поглощением света КТ можно пренебречь по
сравнению с поглощением света в материале барьерных слоев (GaAs). В резуль-
тате в материале барьера будет генерироваться L(ω)N0 электронно-дырочных пар,
часть которых захватывается КТ, что приводит к их возбуждению. При условии,
что время измерения в эксперименте много больше характерного времени затуха-
ния ФЛ, используется слабая мощность накачки и низкая температура, квантовый
выход излучения КТ составляет 100%. Таким образом, интенсивность излучения
КТ, внедренных в олигомер с большими коэффициентами поглощения на длинах
волн накачки, будет преобладать над остальными.

Для подтверждения изложенных утверждений были рассчитаны коэффициен-
ты поглощения для двух квадрумеров, различающихся диаметром и, как следствие,
спектральным положением МДР. Хотели показать, что в области МДР растет по-
глощение в материале наночастиц, что и влияет на возбуждение КТ, что видно в
эксперименте. Использовался программный пакет Lumerical FDTD. Были выбраны
два образа, различающиеся геометрическими параметрами и, как следствие, спек-
тральным положением МДР. МДР квадрумера с нанодисками диаметром d = 180 нм
находится в спектральной области излучения накачки КТ в эксперименте. Для дру-
гого, d = 230 нм, МДР имеет заметное красное смещение. Для упрощения расчетов
олигомеры находились в сплошной среде с постоянным показателем поглощения,
чтобы не учитывать дополнительные эффекты из-за подложки. Расстояние между
нанодисками в расчете было s = 100 нм, высота h = 300 нм Диаметры и высота
наностолбиков отличаются от экспериментальных, поскольку моделирование прово-
дилось для квадрумера без подложки для упрощения расчетов и учитывая, что нас
интересуют относительные значения поглощения. Результаты расчетов представле-
ны на Рис. 82. Было получено, что меньший олигомер имеет пик коэффициента
поглощения при длине волны 750 нм (Рис. 82(a)), в то время как значение погло-
щения для второй структуры в этой области почти вдвое меньше (Рис. 82(б)). Для
обоих случаев пик поглощения имеет синее смещение от МДР, что уже исследо-
валось в других работах по полностью диэлектрической нанофотонике. Разница в
показателях поглощения наноструктур по порядку величины совпадает с наблюдае-
мой в эксперименте дельтой усиления интенсивности ФЛ для качественно такой же
разницы центральных длин волн МДР квадрумеров.
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5.2. Метод моделирования ФЛ КТ через диполи в объеме нанодисков

Расчёты ФЛ КТ проводились с помощью численного моделирования в программном
обеспечении COMSOL Multiphysics. КТ внутри каждой наночастицы представлены
точечными электрическими диполями, расположенными по высоте посередине на-
нодисков. Для КТ направление поляризация зависит от внутреннего давления и сил
натяжения в ее материале, а это невозможно контролировать при изготовлении. В
расчетах представленных ниже дипольный момент был направлен перпендикуляр-
но плоскости образца для упрощения аналитики. Интенсивность ФЛ зависела от
поляризации диполя, поэтому для повторения абсолютных значений, полученных в
эксперимента, нужно усреднять интенсивность и другие эффекты по трем направле-
ниям диполя. Однако, в расчетах нас интересует качественное объяснение эффектов,
поэтому используем более простые модели. Дипольный момент точечного источника,
встроенного в нанорезонатор, пропорционален электрическому полю накачки, лока-
лизованному внутри частицы на определенной длине волны d(λpump) ∼ Eloc(λpump),
модулированному функцией Лоренца с максимумом на 950 нм согласно результатам
анализа ФЛ квантовых точек InAs. Диполи имитировали излучение КТ на опреде-
ленной длине волны: в расчете рассматривался диполь, излучающий на фиксиро-
ванной длине волны между 900 нм и 1000 нм с амплитудой рассчитанной по алгорит-
му выше. Для симуляции интенсивности ФЛ КТ, выходящей из образца, мощность
излучения диполей интегрировалась по замкнутой поверхности вокруг резонатора.
Была получена величина Pdip(λpump, λPL), которая качественно характеризует ин-
тенсивность излучения КТ. Для анализа влияния нанорезонатора на интенсивность
ФЛ Pdip(λpump, λPL) нормировалась на мощность излучения диполей, помещенных
внутри неструктурированной пленки. Важно отметить, что величина усиления ФЛ
оказалась чрезвычайно чувствительной к пространственному распределению КТ в
случае, когда всего несколько квантовых точек (1-2) были внедрены внутрь нано-
цилиндров, что потребовало дополнительного пространственного усреднения. По-
скольку невозможно оценить точное количество КТ в образце, их пространственное
распределение, размер, неточности изготовления наноцилиндров мы решили прене-
бречь некоторыми экспериментальными подробностями, например, что излучение
собиралось в конечный телесный угол порядка 25◦. Для упрощения расчетной моде-
ли мы использовали более простую геометрию с усреднением по верхней полусфере
и фиксированным положением диполей. Проводили сравнение с подложкой и раз-
личными образцами.
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Рис. 83: Диаграммы направленности излучения КТ в квадрумере для трёх случаев.
а) Резонансное возбуждение наночастиц, λPL=900 нм б) Нерезонансное возбуждение
квадрумера, λPL=800 нм в) Возбуждение КТ, интегрированных в неструктурирован-
ную плёнку,λPL=900 нм.

5.3. Изменение направленности излучения диполя при пересечении с магнитной
дипольной модой квадрумера

В работе численно подтверждается, что квадрумеры играют роль наноантенн для
излучения КТ. Для расчетов использовалась модель, описанная в параграфе 5.2 дан-
ной главы. В качестве накачки для олигомеров использовались диполи, помещенные
в их объем. При этом были рассмотрены дипольные источники с постоянной ампли-
тудой, и не учитывалось распределение поля внутри наночастиц, чтобы избежать
смешивания эффектов. Были рассмотрены 3 типа возбуждения системы: резонанс-
ное возбуждение наночастиц квантовыми точками, λPL=900 нм (МДР находится в
спектральной окрестности линий излучения КТ), нерезонансное возбуждение квад-
румера, λPL=800 нм, (МДР испытывает красное смещение от спектра излучения
КТ) и КТ в сплошной пленке GaAs на высоте 200 нм от границы с воздухом, λPL=900
нм.

Видно, что диаграмма направленности излучения диполя изменяется в всех трех
случаях. Для КТ в подложке излучение симметричное, как и ожидается от точеч-
ного диполя. При помещении КТ в олигомер диаграмма меняется. В резонансном
режиме возбуждения нанодиски начинают перераспределять излучение ФЛ в об-
ратную сторону. Диаграмма направленности теряет симметричность и приобретает
более сложную структуру. Однако, стоит отметить, что в резонансном и нерезонанс-
ном случаях при расположении КТ в олигомере на подложке из того же материа-
ла, большая часть мощности излучения КТ распространяется в сторону подложки,
как более оптически плотной среды. Этого можно избежать, оптимизируя геомет-
рию квадрумеров, например, используя слой AlGaO в качестве прокладки между
подложкой GaAs и наностолбиками. Данная геометрия будет рассмотрена в работе
далее. Изолированные наностолбики также увеличивают направленность излучения
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дипольного источника, но максимальная интенсивность в 1,5 раза меньше. Кроме
того, локализация поля внутри наночастиц квадрумера больше за счет возбуждения
коллективной моды из-за взаимодействия в ближнем поле наночастиц.

5.4. Обсуждение влияния азимутальной поляризации накачки на интенсивность
ФЛ КТ и преимущества такой системы

В работе была показана эффективность использования МДР для усиления ФЛ КТ.
Однако, как обсуждалось в предыдущей главе работы, МДР обладает достаточно
низкой добротностью, что влияет на рассматриваемые эффекты. Также резонанс
расширяется из-за того, что нет разницы показателя преломления между нанодис-
ками и подложкой. Было показано, что в квадрумерах можно возбудить коллектив-
ный резонанс с более высокой добротностью, при изменении поляризации накачки
на азимутальную. Подробно обсуждать КММ в данной главе я не буду, поскольку
она была подробно рассмотрена для кремниевых нанодисков. Для GaAs качественно
эффект сохраняется. КММ характеризуется сильной локализацией поля в наноци-
линдрах, что необходимо для дальнейшего увеличения интенсивности излучения
КТ. В работе численно показано, что можно сочетать усиление поглощения КТ за
счет локализации поля на длине волны накачки при возбуждении АП пучками и
направленности ФЛ, которую обсуждали выше. Численно были подобраны такие
геометрические параметры олигомера, чтобы МДР пересекался со спектром излу-
чения КТ, а их возбуждение независимо регулировалось светом с АП. Методика
расчетов использована из параграфа 5.2 настоящей главы.

5.5. Численное сравнение возбуждения азимутальной и линейной поляризацией

Для сравнения усиления ФЛ КТ для ЛП и АП возбуждения были построены кар-
ты ФЛ (Рис. 85). λpump характеризует изменяющуюся длину волны накачки, таким
образом, чтобы поймать момент, когда возбуждение приблизится к МДР или КММ
квадрумера. Твердотельные эффекты за счет квази-резонансного и резонансного
возбуждения КТ не учитываются. λPL характеризует длину волны ФЛ КТ. Для
каждой расчетной точки менялась длина волны диполей, имитирующих КТ. Цве-
том показана нормированная карта мощности ФЛ КТ Pnorm(λpump, λPL. Для каждой
точки излучение КТ в нанодисках делилось на излучение КТ в неструктурирован-
ной пленке GaAs на той же высоте от поверхности. Красные линии на рисунке - это
спектральное положение МДР и КММ, соответственно. Черная область - это часть
зависимости, не являющаяся физически осмысленной.

Для ЛП интенсивность ФЛ КТ в расчетах достигала 40-кратного усиления от-
носительно подложки в спектральной окрестности МДР (Рис. 85(а)). Наибольшее
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Рис. 84: Численные результаты µ-ФЛ КТ для различных поляризаций накачки. Чис-
ленно полученное усиление ФЛ для линейной (а) и азимутальной (б) поляризаций
излучения накачки для наноцилиндров GaAs с КТ InAs на подложке GaAs.

значение интенсивности ФЛ наблюдалось, когда длина волны накачки становилась
равной λPL = 900 нм, что спектрально смещено от МДР, так как локальные поля,
ответственные за усиление сигнала, сдвинуты от максимума рассеяния (Рис. 82).

Из-за большей локализации поля при возбуждении коллективных магнитных
мод АП пучками можно добиться дополнительного увеличения мощности ФЛ КТ
(Рис. 85(б)). Кроме того, с использованием АП можно экспериментально использо-
вать сразу два эффекта усиления ФЛ КТ: рост поглощения накачки и улучшение
сбора сигнала за счет направленности излучения КТ. КММ сдвинута от МДР в
коротковолновую область спектра. Это позволяет достать резонанс излучением на-
качки и потом усилить направленность излучения за счет МДР, возбужденного уже
квантовыми точками в квадрумере. Мы численно подобрали такие геометрические
параметры олигомера, чтобы МДР перекрывал со спектром излучения КТ, а их воз-
буждение независимо регулировалось светом АП. Когда длина волны накачки АП
возбуждала КММ квадрумера (λpump = 895 нм), интенсивность ФЛ КТ достига-
ла максимального значения на длине волны МДР, что было в 4 раза больше ЛП
случая. Максимальное усиление мощности ФЛ КТ по сравнению с неструктуриро-
ванной пленкой для АП достигло 160 раз.

6. Ипользование образцов с прослойкой из AlGaO

6.1. Обсуждение необходимости перехода на образцы с большей добротностью мод
за счет диэлектрической прослойки.

Улучшить добротность моды и локализацию поля внутри резонаторов можно путем
увеличения контраста диэлектрической проницаемости между материалом подлож-
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Рис. 85: Схематическое изображение эксперимента по усилению ФЛ InAs кванто-
вых точек за счет возбуждения коллективной магнитной моды в GaAs олигомерах
с помощью AП накачки и использования прослойки из AlGaO для увеличения оп-
тического контраста.

ки и резонатора. В настоящей диссертации предлагается заменить эксперименталь-
ные образцы GaAs на подложке из GaAs такими же структурами с промежуточным
слоем из AlGaO. Графическое изображение образцов и идея их использования с
азимутальной поляризацией показана на Рис. 85. В данной геометрии планирует-
ся использовать как преимущество АП возбуждения, так и повышать добротность
мод за счет контраста показателя преломления. Также наличие прослойки поможет
уменьшить поглощение большей части излучения ФЛ КТ в GaAs подложке, что
наблюдалось численно по диаграммам направленности излучения КТ, представлен-
ным электрическими диполями.

Нашими коллегами из института Иоффе в Санкт-Петербурге были изготовле-
ны соответствующие образцы, которые мы планируем использовать в дальнейших
экспериментах (Рис. 86). Технология изготовления повторяет описанную в данной
главе. Добавляется этап окисления образцов для получения прослойки из AlGaO.

6.2. Численное сравнение возбуждения азимутальной и линейной поляризацией

Усиление ФЛ КТ, встроенных в гибридную наносистему AlGaO / GaAs, представле-
но на рисунках 87 для АП (а) и ЛП (б) излучения, соответственно. При ЛП накачке
максимальная интенсивность ФЛ увеличивается вдвое по сравнению с образцом без
прослойки и имеет сдвиг в коротковолновую область от МД резонанса, что объ-
ясняется более сложным спектральным распределением электромагнитного поля в
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Рис. 86: Изображение экспериментального образца нанодисков из GaAs c буфер-
ным слоем из AlGaO на подложке из GaAs, полученные с помощью сканирующего
электронного мироскопа

Рис. 87: Численно полученное усиление ФЛ для линейной (а) и азимутальной (б)
поляризаций излучения накачки для наноцилиндров GaAs с КТ InAs на подложке
GaAs с прослойкой из AlGaO.

квадрумерах AlGaO / GaAs. Когда квантовые точки внутри гибридного нанокла-
стера возбуждаются АП светом, аналогично случаю, достигается резонанс в интен-
сивности ФЛ для накачки на длине волны колективной моды, смещенный от МД
моды в область наибольшей локализации поля. Максимумы усиления поля имеют
одинаковые спектральные положения для обеих поляризаций накачки, поскольку
они зависят от геометрии структуры и характеристик излучения КТ, но не от поля-
ризации излучения накачки. Согласно полученным численным результатам дости-
гается усиление интенсивности ФЛ в 388 раз при помещении КТ, интегрированных
в квадрумеры AlGaO / GaAs нанодисков и возбуждении АП светом по сравнению с
неструктурированной пленкой и 5-кратное возрастание выходного сигнала ФЛ при
изменении поляризации накачки с ЛП на АП.
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7. Выводы

Итогами третьей оригинальной главы диссертации можно считать:

1. Экспериментально продемонстрировано пятикратное усиление ФЛ КТ из InAs
при температуре 8 К в объеме квадрумера из GaAs на подложке из GaAs при
возбуждении ЛП пучком на длине волны магнитного дипольного резонанса
квадрумеров, по сравнению с нерезонансным образцом. Усиления сигнала ФЛ
при нерезонансных условиях возбуждения не наблюдалось;

2. Экспериментально получено усиление в 5 раз детектируемой интенсивности
ФЛ КТ за счет увеличения направленности излучения при взаимодействии с
оптическими модами квадрумеров;

3. Численно показано усиление излучения КТ на два порядка по сравнению с
неструктурированной подложкой при возбуждении кластера АП излучением
из-за возбуждения в системе коллективной магнитной моды с высокой лока-
лизацией поля в объеме наночастиц;

4. Численно выявлено усиление ФЛ КТ из InAs в объеме гибридной структуры
наночастиц из AlGaO / GaAs в режимах возбуждения ЛП и АП излучением.
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Заключение

Основные результаты диссертационной работы представлены ниже.

1. Экспериментально обнаружен и систематически исследован эффект модуля-
ции интенсивности ТГ при азимутальном вращении линейно поляризованного
возбуждающего излучения в плоскости олигомеров нанодисков из аморфного
кремния. Показано, что для резонансного тримера интенсивность ТГ обладает
вращательной симметрией шестого порядка и модуляция сигнала составляет
30%. Для квадрумера в спектральной области МД моды изменение интенсивно-
сти ТГ достигает 45% и имеют четыре равновеликих максимума при вращении
поляризации на 360◦. Для нерезонансных олигомеров и одиночных нанодисков
модуляция интенсивности нелинейного отклика отсутствует.

2. Впервые экспериментально продемонстрировано усиление интенсивности ТГ
от квадрумера наночастиц из аморфного кремния в 120 раз по сравнению с
неструктурированной пленкой из того же материала при возбуждении вектор-
ными пучками. Показано, что эффект возникает из-за возбуждения коллектив-
ной магнитной дипольной моды нормально падающими азимутально поляризо-
ванными лазерными импульсами. Продемонстрирована двукратная модуляция
интенсивности ТГ при изменении длины волны накачки из-за переключения
типа коллективных мод в олигомере. Кроме того, исследовано влияние типа
поляризации на эффективность нелинейного преобразования. Таким образом,
наблюдается рост интенсивности ТГ на два порядка при замене линейно поля-
ризованной накачки на азимутально поляризованную.

3. Обнаружено усиление ФЛ КТ из InAs, помещенных в объем квадрумера из
наночастиц арсенида галлия, в 5 раз при возбуждении системы линейно поля-
ризованным излучением на длине волны МД резонанса типа Ми по сравнению
с накачкой КТ вдали от оптических резонансов олигомера. Показано, что за
счет увеличения направленности излучения КТ при взаимодействии с оптиче-
скими модами квадрумера детектируемая интенсивность излучения КТ растет
в 5 раз. При замене поляризации возбуждающего излучения на азимутальную
возникает дополнительное усиление ФЛ КТ на два порядка величины из-за
возникновения в системе коллективной магнитной моды.

В заключение автор благодарит своего научного руководителя, Федянина А.А.,
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