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локализация максимумов поля на границах слоев позволяет наблюдать генерацию второй гармоники,

несмотря на то, что структура составлена из центросимметричных материалов, нелинейная восприимчивость

второго порядка которых равна нулю в электродипольном приближении.
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1. Введение

Для описания нелинейных оптических эффектов опти-

ческую поляризацию среды P разлагают в ряд Тейлора

по напряженности приложенного оптического электри-

ческого поля E [1,2]:

P = χ(1)
E + χ(2)

E
2 + χ(3)

E
3 + . . . . (1)

Здесь χ(1) — линейная восприимчивость, дающая

вклад в обычный показатель преломления среды

(n2 = 1 + 4πχ(1)); χ(2) — восприимчивость второго по-

рядка, описывающая такие процессы, как суммирование

частот и генерация второй гармонки (ГВГ); χ(3) —

восприимчивость третьего порядка, описывающая, на-

пример, генерацию третьей гармоники и зависящую от

интенсивности добавку к показателю преломления.

Разложение в ряд Тейлора возможно, поскольку,

как правило, напряженности оптических полей много

меньше внутриатомных полей и величины нелиней-

ных восприимчивостей χ(i) крайне малы для i > 1.

Один из способов увеличения нелинейной восприим-

чивости (в частности, коэффициента χ(3)) в планар-

ных системах был предложен В.М. Аграновичем [3]
и основан на использовании гибридных органическо-

полупроводниковых структур. Им было показано, что

существенное увеличение χ(3) может быть достигнуто

как в сильносвязанных гибридных структурах [4], так и

в гибридных структурах со слабой связью [5].
Для экспериментального наблюдения нелинейных оп-

тических эффектов, таких как генерация оптических

гармоник, помимо усиления нелинейных восприимчи-

востей, также важен оптимальный дизайн планарных

структур, обеспечивающий фазовый синхронизм взаи-

модействующих волн на кратных оптических частотах.

Так, в работе [6], выполненной нами под руководством

В.М. Аграновича в рамках его гранта РФФИ, мы на-

блюдали генерацию третьей гармоники в одномерном

фотонном кристалле (ФК), поддерживающем распро-

странение синфазных поверхностных оптических волн

как на длине волны накачки 1230 nm, так и на длине

волны третьей гармоники 410 nm.

Фазовый синхронизм особенно важен для наблюдения

нелинейного сигнала, если коэффициенты нелинейной

восприимчивости близки к нулю из-за наличия симмет-

рии в материале, как это имеет место, например, для

коэффициента χ(2) в средах с центром инверсии. В дан-

ной работе мы представляем результаты экспериментов

по генерации второй гармоники в ФК, составленном из

центросимметричных материалов. Поскольку ФК скон-

струирован таким образом, что он поддерживает син-

фазные поверхностные оптические моды как на длине

волны накачки 1300 nm, так и на длине волны второй

гармоники 650 nm, то регистрация пространственно ко-

герентного пучка второй гармоники становится возмож-

ной, несмотря на малость χ(2) из-за наличия центральной

симметрии.

2. Генерация второй гармоники в
центросимметричных материалах

В центросимметричных средах ГВГ строго запре-

щена в электродипольном приближении. Поскольку

в этом случае в материалах с центром инверсии

P(−E) = −P(E), то из (1) следует, что χ(2), как и все

коэффициенты восприимчивостей при четных степенях

E, должны быть равны нулю. Тем не менее слабые

источники сигнала второй гармоники могут появиться
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и в таких средах при условии нарушения и понижения

симметрии системы. Например, в работе Рейнекера,

Аграновича и Юдсона [7] рассматривалась возможность

ГВГ в центросимметричной матрице, содержащей до-

полнительно небольшое количество комплексов с пере-

носом заряда, которые понижают симметрию системы и

делают χ(2) отличным от нуля.

Более известным примером понижения симметрии

системы, дающим вклад в ГВГ в центросимметричных

материалах, является само наличие границы среды,

равно как и наличие других (внутренних) интерфейсов,

разделяющих материалы, пусть и центросимметричные,

но имеющие различные показатели преломления. Дан-

ный эффект был исследован еще в 60-е годы прошлого

века [8] на самой ранней стадии развития нелинейной

оптики. Детальные исторические обзоры развития нели-

нейной оптики поверхности даны в [9,10].
Для описания ГВГ в центросимметричных средах

используют широко распространенную модель [11–13],
в которой нелинейный отклик разделяют на поверхност-

ный (интерфейсный) дипольный вклад, обусловленный

нарушением симметрии между двумя средами, и объем-

ный вклад от мультиполей за пределами электродиполь-

ного приближения:

PNL = PS + PV . (2)

Причем, если поверхностный компонент PS пропор-

ционален квадрату напряженности оптического элек-

трического поля на основной частоте, то объемный

компонент PV пропорционален произведению поля на

его пространственные производные [1,11–14]:

PV = δ(E · ∇)E + βE(∇ · E) + γ∇(E · E). (3)

Здесь первые два члена соответствуют электрическому

квадрупольному вкладу, а последний — магнитодиполь-

ному. Коэффициенты δ, β и γ — это константы, зави-

сящие от свойств центросимметричной среды. Отметим,

что вклад мультиполей (за пределами электродипольно-

го приближения) может быть заметным лишь при силь-

ном градиенте электрического поля, и что такие гради-

енты (разрывы) нормальной компоненты электрического

поля имеют место при прохождении p-поляризованной
волны через границу раздела (это является следствием

того, что нормальная компонента электрического сме-

щения Dn = εEn непрерывна при отсутствии свободных

зарядов на границе).

2.1. Генерация второй гармоники при
распространении поверхностных волн

Для наблюдения столь слабых нелинейных эффектов

на границе раздела было бы крайне полезно простран-

ственно локализовать интенсивность излучения вблизи

исследуемой границы. По этой причине использование

поверхностных оптических волн для исследования нели-

нейных эффектов на поверхности получило большое

распространение. Так, например, ГВГ на границе воздуха

и серебра при возбуждении поверхностных плазмон-

поляритонов вдоль данной границы впервые наблюда-

лась в работе [15] с использованием геометрии Креч-

манна.

Экспериментальные исследования поверхностных по-

ляритонов в Институте спектроскопии были иници-

ированы в 1974 году по настойчивой рекомендации

В.М. Аграновича, который в то время написал обзор

по данной тематике [16]. Впоследствии в институте

было выполнено много экспериментальных работ в этой

области, включая и работы по нелинейным эффектам

с участием поверхностных волн. Была, например, за-

регистрирована вторая гармоника, излучаемая перпен-

дикулярно кристаллической кварцевой пластине при

возбуждении встречных поляритонов вдоль поверхности

данной пластины [17]. В экспериментах на лазере на

свободных электронах были зарегистрированы и вторая

гармоника [18], и суммарная частота [19] при возбужде-

нии поверхностных поляритонов.

Оптические поверхностные волны в ФК, используе-

мые в данной работе, являются разновидностью поверх-

ностных волн, которые локализованы вблизи поверх-

ности в результате полного внутреннего отражения от

внешней среды, с одной стороны, и наличия запрещен-

ной зоны ФК — с другой (внутренней) стороны. Такие

оптические поверхностные волны могут возбуждаться

как s -, так и p-поляризованным излучением вблизи

границы раздела между планарным одномерным ФК и

внешней средой на любой заранее заданной частоте и

с любым эффективным показателем преломления при

соответствующем выборе толщины двойных слоев и

толщины последнего усеченного слоя [20]. Впервые этот
тип поверхностных волн был изучен как теоретиче-

ски [21,22], так и экспериментально [23] в 1970-х годах.

Двадцать лет спустя возбуждение таких оптических

поверхностных волн было продемонстрировано в гео-

метрии Кречманна [24,25]. В последние годы оптические

поверхностные волны в ФК находят все более широкое

применение для создания оптических сенсоров [26–31],
оптических биосенсоров [32–39], а также в других обла-

стях [40–45].

Возможность гибко настраивать как частоту возбуж-

дения, так и эффективный показатель преломления опти-

ческих поверхностных волн ФК делают их особенно при-

влекательными для генерации гармоник. Ранее нами бы-

ли рассчитаны и экспериментально протестированы ФК

как для генерации третьей гармоники p-поляризованным
излучением [6], так и для генерации третьей гармоники

s -поляризованным излучением [46]. В данной работе

мы реализовали аналогичную схему эксперимента, по-

казанную на рис. 1, с возбуждением p-поляризованных
поверхностных волн в схеме Кречманна, но, разумеется,

с другими толщинами слоев ФК, рассчитанными для

длин волн λ1 = 1300 nm и λ2 = 650 nm, используемых в

данном случае.
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Рис. 1. Схема эксперимента. PC SMs — поверхностные моды

ФК, 1D PC — одномерный ФК (не в масштабе).

2.2. Фазовый синхронизм для двух

поверхностных волн с кратными

частотами

Эффективное нелинейное преобразование требует,

чтобы взаимодействующие оптические волны сохраняли

постоянное фазовое соотношение при распространении

в среде, несмотря на ее дисперсию. Фазовое согласо-

вание с использованием двулучепреломления, которое

часто применяют для компенсации дисперсии, невоз-

можно в оптически изотропных материалах. Для ФК с

нелинейными слоями проводились теоретические рас-

четы согласования скоростей объемных волн накачки и

второй гармоники в его объеме у края его запрещенной

зоны [47]. В этой работе мы представляем одномерный

ФК, который поддерживает распространение оптических

волн вдоль его поверхности как на основной, так и на

удвоенной частотах. Преимуществом такой структуры

является то, что эффективные показатели преломления

для этих двух поверхностных волн равны друг другу и

приблизительно равны показателю преломления воздуха

на обеих частотах.

В данной работе мы использовали следующую

структуру планарного одномерного ФК:

призма/(HL)14H ′/воздух, где H — слой TiO2 (толщина

d2 = 192.0 nm), L — слой SiO2 (толщина d1 = 222.1 nm),
и H ′ — заключительный слой TiO2 (толщина

d3 = 231.0 nm). Призма была изготовлена из плавленого

кварца. Структура из 29 слоев TiO2/SiO2 (с TiO2 в

качестве первого и последнего слоев) была нанесена

непосредственно на основание призмы методом

электронно-лучевого осаждения с плазменно-ионным

ассистированием. Показатели преломления слоев SiO2,

TiO2 и воздуха при λ1 = 1300 nm составляют n1 = 1.48,

n2 = n3 = 2.268 и nair = 1.0003 соответственно. Данный

дизайн одномерного ФК, поддерживающего две оптиче-

ские моды на длинах волн λ1 = 1300 nm и λ2 = 650 nm,

был рассчитан с помощью свободно распространяемой

компьютерной программы, доступной на сайте [48].

Результаты теоретического расчета дисперсии изго-

товленного одномерного ФК приведены на рис. 2. Дис-

персия представлена как логарифм коэффициента усиле-

ния оптического поля (т. е. log10[Ie/I0]) во внешней среде

вблизи структуры в координатах 1/λ(ρ). Запрещенные

зоны ФК видны как темно-синие области с усилением,

значительно меньшим 1. Оптические поверхностные

моды видны как красные кривые с усилением около

100, расположенные внутри запрещенных зон. Угловой

параметр ρ = n0 sin θ0 = 1.01, при котором происходит

возбуждение поверхностной моды, равен эффективному

показателю преломления поверхностной моды.

Из рис. 2 видно, что рассчитанная структура имеет две

запрещенные зоны вблизи 1300 nm и 650 nm, и в обеих

запрещенных зонах существуют поверхностные волны.

Для фазового синхронизма этих поверхностных волн

необходимо, чтобы их эффективный показатель прелом-

ления совпадал в каком-то диапазоне на основной и

удвоенной частоте. Так и происходит при ρ = nef = 1.01

(см. вертикальную белую пунктирную линию на рис. 2).
Следовательно, при возбуждении поверхностной моды

ФК на длине волны λ1 = 1300 nm с ρ = 1.01 мы можем

ожидать генерации ее второй гармоники на длине волны

λ1 = 650 nm с тем же эффективным показателем прелом-

ления.

3. Результаты эксперимента

Фемтосекундные импульсы на длине волны

λ1 = 1300 nm генерировались параметрическим усилите-

лем (Topas, Light Conversion Ltd.) с накачкой излучением

титан-сапфирового регенеративного усилителя (Spitfire
Pro, Spectra Physics) при частоте повторения 1 kHz.

Сигнальный и холостой пучки разделялись с помощью

специализированного сепаратора длин волн (Light
Conversion Ltd.). Затем сигнальный пучок пропускался

через ахроматическую полуволновую пластину и
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Рис. 2. Рассчитанная дисперсия ФК для p-поляризованного
излучения. Точки фазового синхронизма при ρ = 1.01 обо-

значены белыми ромбами и соединены вертикальной белой

пунктирной линией.
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Рис. 3. Спектр излучения второй гармоники. На вставке

приведена фотография пучка второй гармоники на бумажном

экране, сделанная в темноте.

нейтральный фильтр с непрерывно изменяемой

оптической плотностью (Thorlabs) для подготовки

p-поляризованных импульсов длительностью 100 fs, с

длиной волны λ1 = 1300 nm, падающих на призму. Волна

второй гармоники, возбудившая поверхностную моду

на длине волны λ2 = 650 nm, в процессе прохождения

по внешней поверхности ФК переизлучалась обратно в

призму, как показано на рис. 1.

Такой метод согласования фаз на внешней поверхно-

сти многослойной структуры SiO2/TiO2 отличается от

подхода, представленного в работах [49,50], где согласо-

вание фаз происходило между основной модой обычного

волновода (с полным внутренним отражением на обеих

границах) и второй гармоникой волноводной моды из

ФК тем, что в нашем случае обе взаимодействующие

моды являются поверхностными модами, расположен-

ными в запрещенных зонах разных порядков, и обе

имеют эффективные показатели преломления, близкие

к показателю преломления воздуха.

Спектр выходящего из призмы излучения второй

гармоники показан на рис. 3. Время регистрации спектра

составляло 100ms. Он был записан при фемтосекундном

возбуждении со средней мощностью 27mW с частотой

повторения 1 kHz. Эта волна накачки слабо фокуси-

ровалась линзой с фокусным расстоянием 300mm на

поверхность ФК через кретчманновскую призму. Размер

выходящего пучка второй гармоники, показанного на

вставке к рис. 3, составляет около 1.5mm на расстоянии

500mm от призмы.

Чтобы убедиться в том, что наблюдаемый сигнал

генерируется в нелинейном процессе второго порядка,

мы измерили зависимость мощности сигнала второй

гармоники от мощности фемтосекундной накачки. Эта

зависимость представлена на рис. 4 в логарифмическом

масштабе, причем наклон подгоночной прямой линии

составляет 2.0± 0.2. Эффективность ГВГ при макси-

мальной мощности накачки Pmax
1st = 27mW составляла

2 · 10−9 .

4. Обсуждение

Известно, что запрещенные зоны в периодической

структуре возникают из-за многократного отражения в

периодически повторяющихся слоях, которое приводит

к деструктивной интерференции света. Причем стоячие

оптические волны с одинаковым волновым вектором и,

следовательно, с одинаковым периодом стоячей волны

в таких средах могут иметь две модовые конфигурации:

одну, когда стоячая волна формирует оптическое поле с

максимумами в слоях с большим показателем прелом-

ления, и другую, когда она имеет максимумы в слоях

с меньшим показателем преломления. Различие в пока-

зателях преломления этих двух конфигураций означает,

что они имеют разные энергии и, следовательно, разные

частоты (при одном и том же волновом векторе), т. е.
на дисперсионной кривой объемной моды появляется

щель — и именно таким образом в спектре образуется

зона запрещенных частот. Наглядную графическую ил-

люстрацию этого эффекта можно найти на рисунках из

статьи [51].
Для нашего рассмотрения важно, что хотя на частотах

из запрещенной зоны распространение света запрещено,

существование поверхностных оптических волн внутри

запрещенной зоны, тем не менее возможно. Следова-

тельно, при возбуждении поверхностных волн вблизи

центра запрещенной зоны они будут иметь максимумы

напряженности поля не в слоях с большим или меньшим

показателями преломления, а на границах раздела между

ними. Главный максимум напряженности поля будет

локализован вблизи внешней границы, а остальные —

на множестве границ раздела центросимметричных сред

внутри ФК. Более того, для p-поляризованной волны

нормальная компонента поля будет иметь разрывы на

всех границах раздела, т. е. вблизи этих максимумов

поля. Следовательно, кроме электродипольного вклада

в нелинейность (слагаемое PS из (2)), возникающего из-

за нарушения симметрии на границах, в такой системе,

согласно формуле (3), могут возникать и вклады от

мультиполей, которые пропорциональны градиенту по-
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Рис. 4. Зависимость мощности сигнала второй гармоники

от мощности пучка накачки (кружки). Сплошная кривая —

линейная аппроксимация экспериментальных точек в логариф-

мических координатах, с наклоном 2.0± 0.2.
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Рис. 5. Пространственное распределение тангенциальной и

нормальной компонент оптического поля p-поляризации для

λ1 = 1300 nm при ρ = 1.01.

ля, умноженному на его напряженность. Структура поля

в нашем ФК при возбуждении поверхностного резонанса

при ρ = 1.01 для λ1 = 1300 nm показана на рис. 5.

Разрывы максимумов нормальной компоненты поля на

всех интерфейсах хорошо видны. Количественная оценка

разных вкладов из формул (2) и (3) в ГВГ в такой

системе требует отдельного исследования.

5. Заключение

Мы продемонстрировали генерацию второй гармони-

ки с помощью оптических поверхностных мод одномер-

ного ФК, когда и основная частота, и частота второй

гармоники находятся в резонансе с соответствующими

поверхностными оптическими модами. Три ключевых

свойства представленной структуры ФК повышают эф-

фективность ГВГ в центросимметричных средах (без

этого крайне низкую):

1) локализация и усиление оптического поля вблизи

поверхности за счет возбуждения поверхностных опти-

ческих волн;

2) фазовое согласование между первой и второй гар-

мониками поверхностных оптических волн, когда они

имеют одинаковый эффективный показатель преломле-

ния, близкий к единице (т. е. близкий к показателю пре-

ломления внешней среды, в нашем случае — воздуха);

3) максимумы поля и его градиенты локализованы

на интерфейсах между слоями из центросимметричных

материалов.

Таким образом, нами разработана многослойная

структура, позволяющая в рутинном режиме получать

сигнал второй гармоники от границ раздела центросим-

метричных сред. Такая структура может быть исполь-

зована для экспериментальной проверки поляризации и

анизотропии двумерных материалов, осажденных на ее

поверхность.
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