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�ÅÍÅ�ÀÖÈß ÂÒÎ�ÎÉ È Ò�ÅÒÜÅÉ ÎÏÒÈ×ÅÑÊÈÕ �À�ÌÎÍÈÊÏ�È Ï�ÎÕÎÆÄÅÍÈÈ ÔÅÌÒÎÑÅÊÓÍÄÍÛÕ ÈÌÏÓËÜÑÎÂ×Å�ÅÇ ÑÈÑÒÅÌÓ Ó�ËÅ�ÎÄÍÛÕ ÍÀÍÎÒ�ÓÁÎÊÄ. À. Àêèìîâ a, Ì. Â. Àë�èìîâ b, Ñ. Î. Êîíîðîâ a, À. À. Èâàíîâ b,Ñ. Áîòòè , À. À. Ïîäøèâàëîâ d, �. ×èàðäè , Ë. Äå Äîìèíè÷èñ ,Ë. Ñ. Àñèëÿí , �. Ôàíòîíè , À. Ì. Æåëòèêîâ a;d*a Ôèçè÷åñêèé �àêóëüòåò, Ìîñêîâñêèé ãîñóäàðñòâåííûé óíèâåðñèòåò èì. Ì. Â. Ëîìîíîñîâà119899, Ìîñêâà, �îññèÿb Öåíòð �îòîõèìèè �îññèéñêîé àêàäåìèè íàóê117421, Ìîñêâà, �îññèÿ Advaned Physis Tehnologies Dept., ENEA C. R. FrasatiI-00044, Frasati, Italyd Ìåæäóíàðîäíûé ëàçåðíûé öåíòð, Ìîñêîâñêèé ãîñóäàðñòâåííûé óíèâåðñèòåò èì. Ì. Â. Ëîìîíîñîâà119899, Ìîñêâà, �îññèÿÏîñòóïèëà â ðåäàêöèþ 18 èþíÿ 2003 ã.Ýêñïåðèìåíòàëüíî èññëåäîâàíà ãåíåðàöèÿ âòîðîé è òðåòüåé ãàðìîíèê ïðè ïðîõîæäåíèè �åìòîñåêóíäíûõèìïóëüñîâ ëàçåðà íà õðîì-�îðñòåðèòå ÷åðåç ñèñòåìó îäíîñòåíî÷íûõ óãëåðîäíûõ íàíîòðóáîê, ñèíòåçè-ðîâàííûõ ìåòîäîì íèçêîñêîðîñòíîãî ðàñïûëåíèÿ. Ïðè óâåëè÷åíèè èíòåíñèâíîñòè èìïóëüñîâ íàêà÷êèIp àìïëèòóäà ñèãíàëà îïòè÷åñêèõ ãàðìîíèê â óñëîâèÿõ âûïîëíåííûõ ýêñïåðèìåíòîâ óâåëè÷èâàåòñÿ ïîñòåïåííîìó çàêîíó (Ip)n, ãäå n = 2; 3 � íîìåð ãàðìîíèêè, âïëîòü äî èíòåíñèâíîñòåé íàêà÷êè ïîðÿäêà1012 Âò/ñì2. Ñïåêòðû âòîðîé è òðåòüåé ãàðìîíèê õàðàêòåðèçóþòñÿ îòíîøåíèåì ìàêñèìàëüíîé âåëè÷èíûñèãíàëà ê óñðåäíåííîìó óðîâíþ íåðåçîíàíñíîãî ïüåäåñòàëà ïîðÿäêà 50 è 30, ñîîòâåòñòâåííî. Ïîëÿðèçà-öèÿ âòîðîé è òðåòüåé ãàðìîíèê ñîâïàäàåò ñ ïîëÿðèçàöèåé èçëó÷åíèÿ íàêà÷êè. Îáñóæäàþòñÿ âîçìîæíîñòèñòðóêòóðíîãî àíàëèçà óãëåðîäíûõ íàíîòðóáîê ñ èñïîëüçîâàíèåì íåëèíåéíî-îïòè÷åñêèõ ìåòîäîâ è ïóòèñîçäàíèÿ òâåðäîòåëüíûõ ãåíåðàòîðîâ îïòè÷åñêèõ ãàðìîíèê íà îñíîâå óãëåðîäíûõ íàíîòðóáîê.PACS: 42.65.Ky, 61.46.+w1. ÂÂÅÄÅÍÈÅÍåëèíåéíàÿ îïòèêà óãëåðîäíûõ íàíîòðóáîê(ÓÍÒ) � íîâîå íàïðàâëåíèå èññëåäîâàíèé, �îðìè�ðóþùååñÿ íà ñòûêå �èçèêè òâåðäîãî òåëà, ëàçåðíîé�èçèêè, �èçèêè íèçêîðàçìåðíûõ ñòðóêòóð, íàíî�îïòèêè è íàíîòåõíîëîãèé. �àçâèòèå íåëèíåéíîéîïòèêè ÓÍÒ ñòèìóëèðóåòñÿ ïðîãðåññîì â îáëàñòèòåõíîëîãèé ïîëó÷åíèÿ óãëåðîäíûõ íàíîòðóáîê*E-mail: zheltikov�top.phys.msu.su

è îòêðûâàþùèìèñÿ âîçìîæíîñòÿìè ñîçäàíèÿíà èõ îñíîâå íîâûõ ìàòåðèàëîâ ñ óíèêàëüíûìèñâîéñòâàìè, âêëþ÷àÿ ñâåðõâûñîêóþ ïðî÷íîñòü èâàðüèðóåìóþ â øèðîêîì äèàïàçîíå ýëåêòðîïðîâîä�íîñòü [1�4℄. Òåîðåòè÷åñêèå èññëåäîâàíèÿ óêàçûâàþòíà íàëè÷èå ñèëüíûõ îïòè÷åñêèõ íåëèíåéíîñòåéÓÍÒ [5�7℄ è âîçìîæíîñòü èñïîëüçîâàíèÿ ïîäîáíûõíàíîðàçìåðíûõ ñèñòåì äëÿ ãåíåðàöèè îïòè÷åñêèõãàðìîíèê, â òîì ÷èñëå ãàðìîíèê âûñîêîãî ïîðÿä�êà [9, 10℄. Êðàòêàÿ õàðàêòåðèñòèêà âûïîëíåííûõ êíàñòîÿùåìó âðåìåíè ýêñïåðèìåíòîâ, ïîñâÿùåííûõèññëåäîâàíèþ íåëèíåéíî-îïòè÷åñêèõ ÿâëåíèé â ñèñ-247



Ä. À. Àêèìîâ, Ì. Â. Àë�èìîâ, Ñ. Î. Êîíîðîâ è äð. ÆÝÒÔ, òîì 125, âûï. 2, 2004Êàòàëîã íåëèíåéíî-îïòè÷åñêèõ ÿâëåíèé, ýêñïåðèìåíòàëüíî ïðîäåìîíñòðèðîâàííûõ â ÓÍÒ-ìàòåðèàëàõÏðîöåññ Íåëèíåéíàÿâîñïðèèì÷èâîñòü ÓÍÒ-îáðàçöû Òèï ëàçåðà Äëèòåëüíîñòüëàçåðíûõèìïóëüñîâ ÑñûëêàÎïòè÷åñêîåîãðàíè÷åíèå �(3)(!;!;�!; !) ñóñïåíçèè èïîëèìåðíûåêîìïîçèòû ïðåèìóùåñòâåííîNd:YAG íàíî- èïèêîñåêóíäíûåèìïóëüñû [11�16℄Âûðîæäåííîå÷åòûðåõâîëíîâîåâçàèìîäåéñòâèå �(3)(!;!;�!; !) ñóñïåíçèÿ Nd:YAG 8 íñ, 30 ïñ [17℄òâåðäîòåëüíûéîáðàçåö Nd:YAG íàíîñåêóíäíûåèìïóëüñû [18℄Îïòè÷åñêèéý��åêò Êåððà �(3)(!;!;�!; !) ðàñòâîð òèòàí-ñàï�èðîâûéëàçåð 120 �ñ [19℄Îïòè÷åñêîåïåðåêëþ÷åíèå �(3)(!;!;�!; !);�(3)(!2;!2;�!1; !1) ïîëèìåðíûåêîìïîçèòû âîëîêîííûé ëàçåð 150 �ñ [20℄�åíåðàöèÿòðåòüåéãàðìîíèêè �(3)(3!;!; !; !) òâåðäîòåëüíûéîáðàçåö Cr:�îðñòåðèò 160 �ñ [21℄75 �ñ íàñò.ðàáîòà�åíåðàöèÿâòîðîéãàðìîíèêè �(2)(2!;!; !) òâåðäîòåëüíûéîáðàçåö Cr:�îðñòåðèò 75 �ñ íàñò.ðàáîòàòåìàõ ÓÍÒ è èçó÷åíèþ èõ íåëèíåéíî-îïòè÷åñêèõñâîéñòâ, äàíà â òàáëèöå. Óñèëèÿ ýêñïåðèìåíòà�òîðîâ äî íåäàâíåãî âðåìåíè áûëè, â îñíîâíîì,ñîñðåäîòî÷åíû íà èçó÷åíèè ÿâëåíèÿ îïòè÷åñêîãîîãðàíè÷åíèÿ â ÓÍÒ-ñóñïåíçèÿõ è êîìïîçèòíûõ ìà�òåðèàëàõ, ñîñòîÿùèõ èç ÓÍÒ è ïîëèìåðîâ [11�16℄.Ýêñïåðèìåíòû ïî âûðîæäåííîìó ÷åòûðåõâîëíî�âîìó âçàèìîäåéñòâèþ [17, 18℄ ñâèäåòåëüñòâóþò îïåðñïåêòèâíîñòè èñïîëüçîâàíèÿ óãëåðîäíûõ íàíî�òðóáîê äëÿ ñîçäàíèÿ íîâûõ íåëèíåéíî-îïòè÷åñêèõìàòåðèàëîâ è ðàçðàáîòêè îïòè÷åñêèõ óñòðîéñòâäëÿ óïðàâëåíèÿ ñâåòîâûìè èìïóëüñàìè. Â ñà�ìîå ïîñëåäíåå âðåìÿ (ñì. òàáëèöó) ïîëó÷åíûýêñïåðèìåíòàëüíûå äàííûå, ñâèäåòåëüñòâóþùèåî ïåðñïåêòèâíîñòè ÓÍÒ â êà÷åñòâå íåëèíåéíîãîìàòåðèàëà äëÿ îïòèêè ñâåðõêîðîòêèõ èìïóëüñîâ.Èçó÷åíèå îïòè÷åñêîãî ý��åêòà Êåððà â ðàñòâîðàõÓÍÒ íà �åìòîñåêóíäíîì ìàñøòàáå âðåìåí [19℄ïîçâîëèëî óñòàíîâèòü íàëè÷èå ñèëüíûõ îïòè÷å�ñêèõ íåëèíåéíîñòåé ÓÍÒ ñ ìàëûìè âðåìåíàìè

íåëèíåéíîãî îòêëèêà. Àâòîðàìè ðàáîòû [20℄ ïðîäå�ìîíñòðèðîâàí ý��åêò ñâåðõáûñòðîãî îïòè÷åñêîãîïåðåêëþ÷åíèÿ â ÓÍÒ-ïîëèìåðíûõ êîìïîçèòíûõìàòåðèàëàõ. Â ðàáîòå [21℄ íàáëþäàëàñü ãåíåðàöèÿòðåòüåé ãàðìîíèêè (�Ò�) ïðè îòðàæåíèè �åìòîñå�êóíäíûõ èìïóëüñîâ íàêà÷êè õðîì-�îðñòåðèòîâîãîëàçåðà îò ÓÍÒ-îáðàçöà. Ñèãíàë òðåòüåé ãàðìîíèêèâ óñëîâèÿõ ýòèõ ýêñïåðèìåíòîâ èñïûòûâàë íàñûùå�íèå ïðè äîñòàòî÷íî íèçêèõ èíòåíñèâíîñòÿõ íàêà÷êèïîðÿäêà 1010 Âò/ñì2.Íàñòîÿùàÿ ðàáîòà ïîñâÿùåíà ýêñïåðèìåíòàëüíî�ìó èññëåäîâàíèþ âòîðîé è òðåòüåé ãàðìîíèê, ãåíåðè�ðóåìûõ ïðè ïðîõîæäåíèè �åìòîñåêóíäíûõ èìïóëü�ñîâ ëàçåðà íà õðîì-�îðñòåðèòå ÷åðåç ñèñòåìó óãëå�ðîäíûõ íàíîòðóáîê, ñèíòåçèðîâàííûõ ìåòîäîì íèç�êîñêîðîñòíîãî ðàñïûëåíèÿ. Íà îñíîâå ïîëó÷åííûõðåçóëüòàòîâ ìû îáñóäèì íîâûå âîçìîæíîñòè ñòðóê�òóðíîãî è òîïîëîãè÷åñêîãî àíàëèçà óãëåðîäíûõ íà�íîòðóáîê ñ èñïîëüçîâàíèåì ÿâëåíèÿ ãåíåðàöèè îïòè�÷åñêèõ ãàðìîíèê.248



ÆÝÒÔ, òîì 125, âûï. 2, 2004 �åíåðàöèÿ âòîðîé è òðåòüåé îïòè÷åñêèõ ãàðìîíèê : : :
 

20 kV

 

¥

 

10.000

 

1 

 

m

 

m

 

010802�èñ. 1. Èçîáðàæåíèå ñèñòåìû óãëåðîäíûõ íàíîòðóáîê, ïîëó÷åííîå ñ ïîìîùüþ ñêàíèðóþùåãî ýëåêòðîííîãî ìèêðî-ñêîïà. Ïðîñòðàíñòâåííûé ìàñøòàá (1 ìêì) óêàçàí íà èçîáðàæåíèè2. ÏÎËÓ×ÅÍÈÅ Ó�ËÅ�ÎÄÍÛÕÍÀÍÎÒ�ÓÁÎÊÄëÿ ïîëó÷åíèÿ ÓÍÒ â íàñòîÿùåé ðàáîòå èñ�ïîëüçîâàëàñü íåäàâíî ðàçðàáîòàííàÿ ìåòîäèêàíèçêîñêîðîñòíîãî ðàñïûëåíèÿ [22, 23℄. Îäíî èçîñíîâíûõ ïðåèìóùåñòâ äàííîé ìåòîäèêè ñâÿçà�íî ñ âîçìîæíîñòüþ ïîëó÷åíèÿ ÓÍÒ-îáðàçöîâáåç èñïîëüçîâàíèÿ ìåòàëëè÷åñêèõ êàòàëèçàòîðîâ,ïðèìåíÿåìûõ â ñòàíäàðòíûõ òåõíîëîãèÿõ èçãî�òîâëåíèÿ ÓÍÒ-ìàòåðèàëîâ [24, 25℄. Ïîëó÷àåìûåáåç èñïîëüçîâàíèÿ ìåòàëëè÷åñêîãî êàòàëèçàòî�ðà ÓÍÒ-ìàòåðèàëû íå òðåáóþò äîïîëíèòåëüíîéî÷èñòêè.Òåõíîëîãè÷åñêàÿ ïðîöåäóðà èçãîòîâëåíèÿÓÍÒ-îáðàçöîâ ñîñòîÿëà èç äâóõ ýòàïîâ. Íà ïåðâîìýòàïå ïèðîëèç ýòèëåí-àöåòèëåíîâîé ñìåñè, èíäó�öèðîâàííûé èçëó÷åíèåì CO2-ëàçåðà, ïðèâîäèë êíàðàáîòêå óãëåðîäíûõ íàíî÷àñòèö ñ õàðàêòåðíûìñðåäíèì ðàçìåðîì 50 � 20 íì. Íà âòîðîì ýòàïåóãëåðîäíûå íàíî÷àñòèöû ïðîïóñêàëèñü ÷åðåç ñîïëîâ ñòðóå àðãîíà è ïîñòóïàëè â âàêóóìíóþ êàìåðó,

îòêà÷àííóþ äî äàâëåíèÿ 10�6 àòì. Ñêîðîñòü ïî�òîêà ãàçà ïîääåðæèâàëàñü ïîñòîÿííîé íà óðîâíå30 ì/ñ. Â âàêóóìíîé êàìåðå ïðîâîäèëîñü îñàæäå�íèå óãëåðîäíûõ íàíî÷àñòèö íà (100)-ïîâåðõíîñòüêðåìíèåâîé ïîäëîæêè. Ïîñëåäóþùåå íàãðåâàíèåïîäëîæêè ïðèâîäèëî ê ñàìîîðãàíèçîâàííîìó ðîñòóñèñòåì îäíîñòåíî÷íûõ íàíîòðóáîê.Ìîð�îëîãèÿ è ñîñòàâ ÓÍÒ-îáðàçöîâ îïðåäåëÿ�ëèñü ñ ïîìîùüþ ñêàíèðóþùåãî ýëåêòðîííîãî ìèêðî�ñêîïà (Jeol 5400) ñ ïðîñòðàíñòâåííûì ðàçðåøåíè�åì îêîëî 3 íì è ìåòîäàìè ñïåêòðîñêîïèè êîìáè�íàöèîííîãî ðàññåÿíèÿ. Äèàìåòð îäíîñòåíî÷íûõ íà�íîòðóáîê â èññëåäîâàííûõ îáðàçöàõ âàðüèðîâàëñÿâ äèàïàçîíå îò 0.9 äî 1.5 íì. Äëèíà ÓÍÒ ïðåâû�øàëà 1 ìêì. Àíàëèç èçîáðàæåíèé, ïîëó÷åííûõ ñïîìîùüþ ñêàíèðóþùåãî ýëåêòðîííîãî ìèêðîñêîïà(ðèñ. 1), ïîêàçûâàåò ÷òî ÓÍÒ îáðàçóþò ïó÷êè äèà�ìåòðîì îêîëî 30 íì.3. ËÀÇÅ�ÍÀß ÑÈÑÒÅÌÀËàçåðíàÿ ñèñòåìà, èñïîëüçîâàâøàÿñÿ â íàøèõýêñïåðèìåíòàõ (ðèñ. 2), ñîñòîÿëà èç çàäàþùåãî ëà�249



Ä. À. Àêèìîâ, Ì. Â. Àë�èìîâ, Ñ. Î. Êîíîðîâ è äð. ÆÝÒÔ, òîì 125, âûï. 2, 2004
генератор

Cr4+: форстерит

усилитель

Регенеративный

Иттербиевый
лазер

Nd:YLF лазер

40 фс,
180 мВт,
120 МГц

1 кГц
75 фс,

8 мДж,
200 нс,
1 кГц

Изолятор

Стретчер

6–9 Вт

Компрессор

�èñ. 2. Ôåìòîñåêóíäíàÿ ëàçåðíàÿ ñèñòåìà íàõðîì-�îðñòåðèòå ñ ðåãåíåðàòèâíûì óñèëèòåëåìçåðà íà êðèñòàëëå Cr4+:�îðñòåðèò, ñòðåò÷åðà, óç�ëà îïòè÷åñêîé ðàçâÿçêè, ðåãåíåðàòèâíîãî óñèëèòåëÿè êîìïðåññîðà. Äëÿ íàêà÷êè çàäàþùåãî ëàçåðà èñ�ïîëüçîâàëñÿ âîëîêîííûé Nd:YAG-ëàçåð. Çàäàþùèéëàçåð ãåíåðèðîâàë èìïóëüñû ñ õàðàêòåðíîé äëèòåëü�íîñòüþ 30�50 �ñ è ÷àñòîòîé ïîâòîðåíèÿ 120 Ì�ö.Öåíòðàëüíàÿ äëèíà âîëíû ýòèõ èìïóëüñîâ ñîñòàâëÿ�ëà 1250 íì ïðè ñïåêòðàëüíîé øèðèíå 26 íì. Ñðåä�íÿÿ ìîùíîñòü èçëó÷åíèÿ ëàçåðà ñîñòàâëÿëà îêîëî180 ìÂò.Ôåìòîñåêóíäíûå èìïóëüñû äëèòåëüíîñòüþ30�50 �ñ ñ ãîðèçîíòàëüíîé ïîëÿðèçàöèåé ïîñòóïàëèíà âõîä ðåøåòî÷íîãî ñòðåò÷åðà (ðèñ. 2), óâåëè÷èâàâ�øåãî èõ äëèòåëüíîñòü äî 700 ïñ. Èçîëÿòîð Ôàðàäåÿè ïëàñòèíêà �=4 èçìåíÿëè ïîëÿðèçàöèþ èçëó÷å�íèÿ íà âåðòèêàëüíóþ. Èìïóëüñû ñ âåðòèêàëüíîéïîëÿðèçàöèåé ïîäàâàëèñü íà âõîä ðåãåíåðàòèâíîãîóñèëèòåëÿ ÷åðåç øèðîêîïîëîñíûé ïîëÿðèçàòîðòàêèì îáðàçîì, ÷òî ìîìåíò èíæåêöèè ñîâïàäàëïî âðåìåíè ñ ìàêñèìóìîì èíâåðñèè íàñåëåííîñòè,÷àñòîòà ïîÿâëåíèÿ êîòîðîãî îïðåäåëÿëàñü ÷àñòîòîéñëåäîâàíèÿ èìïóëüñîâ íàêà÷êè, ðàâíîé 1 ê�ö. Ñïîìîùüþ çàòâîðà óñòàíàâëèâàëàñü ãîðèçîíòàëü�íàÿ ïîëÿðèçàöèÿ èìïóëüñîâ, èíæåêòèðóåìûõ âðåçîíàòîð óñèëèòåëÿ. ×åðåç ïðîìåæóòîê âðåìå�íè, ñîîòâåòñòâóþùèé îïòèìàëüíîìó óñèëåíèþ,ïðîèñõîäèëî ñðàáàòûâàíèå çàòâîðà, îáåñïå÷èâàÿâûâîä óñèëåííîãî èìïóëüñà ñ ýíåðãèåé 100 ìêÄæèç óñèëèòåëÿ è èçìåíåíèå ïîëÿðèçàöèè ýòîãîèìïóëüñà íà âåðòèêàëüíóþ. Óñèëåííûé èìïóëüñâîçâðàùàëñÿ â èçîëÿòîð ïî òîìó æå ïóòè. Îáðàò�íûé ïðîõîä èìïóëüñîâ ïî èçîëÿòîðó íå âûçûâàëèçìåíåíèÿ ïîëÿðèçàöèè áëàãîäàðÿ òîìó, ÷òî ïî�

âîðîòû ïîëÿðèçàöèè, âíîñèìûå ïëàñòèíêîé �=4 èèçîëÿòîðîì Ôàðàäåÿ, êîìïåíñèðîâàëè äðóã äðóãà.Çàòåì èìïóëüñû âûâîäèëèñü èç èçîëÿòîðà ñ ïîìî�ùüþ øèðîêîïîëîñíîãî ïîëÿðèçàòîðà è ïîñòóïàëèíà ðåøåòî÷íûé êîìïðåññîð, ïåðåä êîòîðûì áûëàóñòàíîâëåíà ïëàñòèíêà �=2, è ñæèìàëèñü äî 75 �ññ ïîòåðåé ïðèìåðíî ïîëîâèíû ýíåðãèè. Èçëó÷å�íèå, ãåíåðèðóåìîå õðîì-�îðñòåðèòîâîé ëàçåðíîéñèñòåìîé, �îêóñèðîâàëîñü íà îáðàçåö, ïðåäñòàâëÿ�þùèé ñîáîé ñèñòåìó ÓÍÒ íà ñòåêëÿííîé ïîäëîæêå(ðèñ. 3).4. ÂÇÀÈÌÎÄÅÉÑÒÂÈÅ ËÀÇÅ�ÍÎ�ÎÈÇËÓ×ÅÍÈß Ñ Ó�ËÅ�ÎÄÍÛÌÈÍÀÍÎÒ�ÓÁÊÀÌÈÎñîáåííîñòè âçàèìîäåéñòâèÿ ëàçåðíîãî èçëó÷å�íèÿ ñ àíñàìáëÿìè ÓÍÒ ñâÿçàíû ñî ñòðóêòóðîéíàíîòðóáîê, ïðåäñòàâëÿþùèõ ñîáîé êâàçèîäíîìåð�íûå îáúåêòû. Êâàíòîâîå îãðàíè÷åíèå ýëåêòðîíîââ íàïðàâëåíèÿõ, ïåðïåíäèêóëÿðíûõ îñè íàíîòðóá�êè, îáóñëîâëèâàåò õàðàêòåðíûé âèä ñïåêòðà ïëîòíî�ñòè ýëåêòðîííûõ ñîñòîÿíèé [26℄ ñ ÿðêî âûðàæåííû�ìè ñèíãóëÿðíîñòÿìè âàí Õîâà (ðèñ. 4). Ýêñïåðèìåí�òàëüíûå èññëåäîâàíèÿ ïðîöåññîâ �ëóîðåñöåíöèè èêîìáèíàöèîííîãî [26, 27℄ ðàññåÿíèÿ óêàçûâàþò íàñèëüíî ðåçîíàíñíûé õàðàêòåð âçàèìîäåéñòâèÿ ëà�çåðíîãî èçëó÷åíèÿ ñ ÓÍÒ è íà âàæíóþ ðîëü ðåçîíàí�ñîâ, ñâÿçàííûõ ñ îïòè÷åñêèìè ïåðåõîäàìè âàí Õîâàìåæäó ñîñòîÿíèÿìè âàëåíòíîé çîíû è çîíû ïðîâî�äèìîñòè (ðèñ. 4).Êëþ÷åâàÿ èäåÿ íàøèõ ýêñïåðèìåíòîâ ïî ãåíå�ðàöèè îïòè÷åñêèõ ãàðìîíèê â ñèñòåìàõ ÓÍÒ çà�êëþ÷àåòñÿ â èñïîëüçîâàíèè ñèëüíûõ îïòè÷åñêèõíåëèíåéíîñòåé ñèñòåì ÓÍÒ äëÿ ïîëó÷åíèÿ íàäåæ�íî ðåãèñòðèðóåìûõ ñèãíàëîâ êîãåðåíòíîãî íåëèíåé�íî-îïòè÷åñêîãî ðàññåÿíèÿ èçëó÷åíèÿ íàêà÷êè, íåñó�ùèõ èí�îðìàöèþ î ñòðóêòóðå è �èçè÷åñêèõ ñâîé�ñòâàõ ÓÍÒ. Äëÿ ãåíåðàöèè îïòè÷åñêèõ ãàðìîíèêâ íàøèõ ýêñïåðèìåíòàõ èñïîëüçîâàëîñü èçëó÷åíèåíàêà÷êè ñ äëèíîé âîëíû 1.25�1.27 ìêì, ãåíåðèðóå�ìîå �åìòîñåêóíäíûì ëàçåðîì íà õðîì-�îðñòåðèòå.Â ýòîì äèàïàçîíå äëèí âîëí ðàññåÿíèå èçëó÷åíèÿíà ñèñòåìàõ ÓÍÒ ìîæåò áûòü óñèëåíî, íàïðèìåð,çà ñ÷åò öåëîé ãðóïïû îäíî�îòîííûõ ðåçîíàíñîâ íà÷àñòîòàõ ïåðåõîäîâ v1 ! 1 ìåæäó ñîñòîÿíèÿìè âà�ëåíòíîé çîíû è çîíû ïðîâîäèìîñòè (ðèñ. 4) ÓÍÒñ èíäåêñàìè (10, 3), (10, 5), (11, 1), (8, 7), (13, 2),(9, 5), à òàêæå äâóõ�îòîííûõ ðåçîíàíñîâ íà ÷àñòî�òàõ ïåðåõîäîâ v2 ! 2 (ðèñ. 4) ÓÍÒ òèïà (10, 3),(7, 5), (11, 1) è äðóãèõ.250



ÆÝÒÔ, òîì 125, âûï. 2, 2004 �åíåðàöèÿ âòîðîé è òðåòüåé îïòè÷åñêèõ ãàðìîíèê : : :
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λ/2 Поляризатор Фильтр

BOX-CAR Монохроматор

ФЭУ

ω 2ω, 3ω

УНТ-образец
100 мкДж, 75 фс

лазер
Хром-форстеритовый

Анализатор

�èñ. 3. Ñõåìà ýêñïåðèìåíòàëüíîé óñòàíîâêè äëÿ ãåíåðàöèè âòîðîé è òðåòüåé ãàðìîíèê â ñèñòåìå óãëåðîäíûõ íàíî-òðóáîê ñ èñïîëüçîâàíèåì �åìòîñåêóíäíûõ èìïóëüñîâ õðîì-�îðñòåðèòîâîãî ëàçåðà

Плотность электронных состояний

Энергия

Зона проводимости

Валентная зона

v2

v1

c1

c2

ω1

ω1

ω1

ω2

ω2

3ω1

ω2 3ω2

�èñ. 4. Äèàãðàììà ñïåêòðà ïëîòíîñòè ýëåêòðîííûõñîñòîÿíèé óãëåðîäíîé íàíîòðóáêè ñ ñèíãóëÿðíîñòÿ-ìè âàí Õîâà. �åíåðàöèÿ òðåòüåé ãàðìîíèêè â ñè-ñòåìå íàíîòðóáîê ìîæåò áûòü óñèëåíà â óñëîâèÿõîäíî- è äâóõ�îòîííûõ ðåçîíàíñîâ íà ÷àñòîòàõ ïåð-âîãî (v1 ! 1) è âòîðîãî (v2 ! 2) ïåðåõîäîâ âàíÕîâà ìåæäó ñîñòîÿíèÿìè âàëåíòíîé çîíû è çîíûïðîâîäèìîñòèÑïåêòðû ïîãëîùåíèÿ ÓÍÒ-îáðàçöîâ, èñïîëüçî�âàâøèõñÿ â íàøèõ ýêñïåðèìåíòàõ (ðèñ. 5à, á ), õà�ðàêòåðèçóþòñÿ íàëè÷èåì ïèêîâ ïðè çíà÷åíèÿõ ýíåð�ãèè 1.28 è 2.2 ýÂ. ×àñòîòà èçëó÷åíèÿ íàêà÷êè â íà�øèõ ýêñïåðèìåíòàõ îòñòðîåíà â êðàñíóþ îáëàñòüîò îäíî�îòîííîãî è äâóõ�îòîííîãî ðåçîíàíñîâ ñïðåîáëàäàþùèì â îáðàçöå òèïîì ÓÍÒ. Îïòè÷å�ñêàÿ ïëîòíîñòü ÓÍÒ-îáðàçöà ïðè ýíåðãèè 2 ýÂ, ñî�îòâåòñòâóþùåé òî÷íîìó äâóõ�îòîííîìó ðåçîíàíñó,ëèøü íà íåñêîëüêî ïðîöåíòîâ îòëè÷àëàñü îò çíà�÷åíèÿ îïòè÷åñêîé ïëîòíîñòè â ìàêñèìóìå ïîãëîùå�
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1.15�èñ. 5. Ñïåêòðû îïòè÷åñêîé ïëîòíîñòè ÓÍÒ-îáðàç-öîâ, èçìåðåííûå äëÿ ðàçëè÷íûõ äèàïàçîíîâ ýíåð-ãèé �îòîíîâ: 1:0�1:4 ýÂ (à) è 1:7�2:7 ýÂ (á )íèÿ. Òàêèì îáðàçîì, èññëåäóåìûå îáðàçöû õàðàêòå�ðèçóþòñÿ âûñîêèì ñîäåðæàíèåì ÓÍÒ, ñïåêòðû ýëåê�òðîííûõ ñîñòîÿíèé êîòîðûõ óäîâëåòâîðÿþò óñëîâè�ÿì äâóõ�îòîííîãî ðåçîíàíñà ñ ÷àñòîòîé èçëó÷åíèÿõðîì-�îðñòåðèòîâîãî ëàçåðà (ðèñ. 4, 5).251



Ä. À. Àêèìîâ, Ì. Â. Àë�èìîâ, Ñ. Î. Êîíîðîâ è äð. ÆÝÒÔ, òîì 125, âûï. 2, 2004Ý��åêòèâíîñòü íåëèíåéíî-îïòè÷åñêèõ ïðîöåñ�ñîâ, âêëþ÷àÿ ãåíåðàöèþ âòîðîé è òðåòüåé ãàðìîíèê,óâåëè÷èâàåòñÿ ñ ðîñòîì èíòåíñèâíîñòè èçëó÷åíèÿíàêà÷êè. ßâëåíèå îïòè÷åñêîãî ïðîáîÿ îäíàêî íàêëà�äûâàåò îãðàíè÷åíèå íà èíòåíñèâíîñòü èçëó÷åíèÿ íà�êà÷êè. Óìåíüøåíèå äëèòåëüíîñòè ëàçåðíûõ èìïóëü�ñîâ âî ìíîãèõ ñëó÷àÿõ ïîçâîëÿåò ïîâûñèòü ý��åê�òèâíîñòü íåëèíåéíî-îïòè÷åñêèõ âçàèìîäåéñòâèé âòâåðäîì òåëå çà ñ÷åò óâåëè÷åíèÿ èíòåíñèâíîñòè, ñî�îòâåòñòâóþùåé ïîðîãîâîé ïëîòíîñòè ýíåðãèè ëàçåð�íîãî èçëó÷åíèÿ, ïðèâîäÿùåé ê îïòè÷åñêîìó ïðîáîþ.Ïðîèëëþñòðèðóåì ýòó âîçìîæíîñòü ñ ïîìîùüþ ñëå�äóþùåãî êà÷åñòâåííîãî ðàññóæäåíèÿ.Èíòåíñèâíîñòè èçëó÷åíèÿ âòîðîé è òðåòüåé ãàð�ìîíèê ISH è ITH , êîòîðûå äîñòèãàþòñÿ âáëèçè ïî�ðîãà îïòè÷åñêîãî ïðîáîÿ, ìîæíî îöåíèòü ñ ïîìîùüþñëåäóþùèõ âûðàæåíèé:ISH / ����(2)���2 [Fth(�)=� ℄2 ; ITH / ����(3)���2 [Fth(�)=� ℄3 ;ãäå �(n) � íåëèíåéíî-îïòè÷åñêàÿ âîñïðèèì÷èâîñòün-ãî ïîðÿäêà, n = 2; 3, Fth(�) � ïëîòíîñòü ýíåðãèèëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ, ñîîòâåòñòâóþùàÿ ïîðîãó îï�òè÷åñêîãî ïðîáîÿ, � � äëèòåëüíîñòü èìïóëüñà íà�êà÷êè. Äëÿ øèðîêîãî êëàññà îïòè÷åñêèõ ìàòåðè�àëîâ ïëîòíîñòü ýíåðãèè èçëó÷åíèÿ, ñîîòâåòñòâóþ�ùàÿ îïòè÷åñêîìó ïðîáîþ, âîçðàñòàåò ñ óâåëè÷åíè�åì äëèòåëüíîñòè èìïóëüñà � > 10 ïñ ñîãëàñíî çàêî�íó [28�30℄ Fth / �1=2:Èíòåíñèâíîñòè âòîðîé è òðåòüåé ãàðìîíèê, äîñòè�æèìûå âáëèçè ïîðîãà ïðîáîÿ, â ýòîì ðåæèìå õàðàê�òåðèçóþòñÿ ñëåäóþùèìè çàâèñèìîñòÿìè îò äëèòåëü�íîñòè èìïóëüñà:ISH / 1=� äëÿ �Â�;ITH / 1=�3=2 äëÿ �Ò�:Äëÿ áîëåå êîðîòêèõ ëàçåðíûõ èìïóëüñîâ, âêëþ÷àÿèìïóëüñû �åìòîñåêóíäíîãî äèàïàçîíà äëèòåëüíî�ñòåé, çàâèñèìîñòü ïîðîãîâîé ïëîòíîñòè ýíåðãèè îòäëèòåëüíîñòè èìïóëüñà ñëàáåå, ÷åì Fth / �1=2 [29℄,÷òî ïîçâîëÿåò äîñòèãàòü åùå áîëåå çíà÷èòåëüíîãîâûèãðûøà â èíòåíñèâíîñòè îïòè÷åñêèõ ãàðìîíèêâáëèçè ïîðîãà ïðîáîÿ [31℄. Èñïîëüçîâàíèå �åìòî�ñåêóíäíûõ èìïóëüñîâ â íàøèõ ýêñïåðèìåíòàõ, òà�êèì îáðàçîì, ïîçâîëÿåò äîáèòüñÿ ñóùåñòâåííîãî óâå�ëè÷åíèÿ óðîâíÿ ñèãíàëà îïòè÷åñêèõ ãàðìîíèê ïîñðàâíåíèþ ñ ïèêîñåêóíäíûì ðåæèìîì. Äàííûé âû�âîä ñîãëàñóåòñÿ ñ ðåçóëüòàòàìè ýêñïåðèìåíòîâ ïî ãå�íåðàöèè ãàðìîíèê â ñèñòåìàõ ÓÍÒ, âûïîëíåííûõñ èñïîëüçîâàíèåì íàíîñåêóíäíûõ èìïóëüñîâ íàêà÷�êè [32℄.
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λ, нм

�èñ. 6. Çàâèñèìîñòü ýíåðãèè èçëó÷åíèÿ âòîðîé ãàð-ìîíèêè îò ýíåðãèè èìïóëüñà íàêà÷êè. Äëèòåëüíîñòüèìïóëüñà íàêà÷êè 75 �ñ. Äèàìåòð ñ�îêóñèðîâàí-íîãî ëàçåðíîãî ïó÷êà íàêà÷êè íà îáðàçöå 120 ìêì.Ñïëîøíîé ëèíèåé ïîêàçàíà êâàäðàòè÷íàÿ �óíêöèÿýíåðãèè íàêà÷êè. Íà âñòàâêå ïîêàçàí ñïåêòð ñèãíàëàâòîðîé ãàðìîíèêè
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8 16 20Ýíåðãèÿ èìïóëüñà íàêà÷êè, ìêÄæÝíåðãèÿòðåòü
åéãàðìîíèêè,
îòí.åä. 1:0

ãàðìîíèêè,îòí.
åä.

�; íì410 425Ýíåðãèÿòðåòüåé 00:5 415 420
�èñ. 7. Çàâèñèìîñòü ýíåðãèè èçëó÷åíèÿ òðåòüåéãàðìîíèêè îò ýíåðãèè èìïóëüñà íàêà÷êè. Äëèòåëü-íîñòü èìïóëüñà íàêà÷êè 75 �ñ. Äèàìåòð ñ�îêó-ñèðîâàííîãî ëàçåðíîãî ïó÷êà íàêà÷êè íà îáðàç-öå 120 ìêì. Ñïëîøíîé ëèíèåé ïîêàçàíà êóáè÷å-ñêàÿ �óíêöèÿ ýíåðãèè íàêà÷êè. Íà âñòàâêå ïîêàçàíñïåêòð ñèãíàëà òðåòüåé ãàðìîíèêè5. �ÅÇÓËÜÒÀÒÛ È ÎÁÑÓÆÄÅÍÈÅÑ�îêóñèðîâàííîå èçëó÷åíèå õðîì-�îðñòåðèòî-âîãî ëàçåðà ïðèâîäèëî ê ãåíåðàöèè âòîðîé è òðåòüåéîïòè÷åñêèõ ãàðìîíèê. Ñèãíàëû îïòè÷åñêèõ ãàðìî�íèê ðåãèñòðèðîâàëèñü â íàïðàâëåíèè ðàñïðîñòðàíå�íèÿ èçëó÷åíèÿ íàêà÷êè. Íàìè èññëåäîâàëèñü ñïåêò-ðàëüíûå è ïîëÿðèçàöèîííûå ñâîéñòâà îïòè÷åñêèõãàðìîíèê, à òàêæå çàâèñèìîñòè àìïëèòóäû ñèãíà�252



ÆÝÒÔ, òîì 125, âûï. 2, 2004 �åíåðàöèÿ âòîðîé è òðåòüåé îïòè÷åñêèõ ãàðìîíèê : : :ëîâ îò èíòåíñèâíîñòè èçëó÷åíèÿ íàêà÷êè. Óâåëè÷å�íèå èíòåíñèâíîñòè èìïóëüñà íàêà÷êè Ip, êàê ñëåäó�åò èç ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàííûõ, ïðåäñòàâëåííûõíà ðèñ. 6 è 7, ïðèâîäèò ê ñòåïåííîìó ðîñòó ýíåð�ãèè èçëó÷åíèÿ íà ÷àñòîòàõ âòîðîé (ðèñ. 6) è òðåòüåé(ðèñ. 7) ãàðìîíèê ïî çàêîíó (Ip)n, ãäå n � íîìåð ãàð�ìîíèêè, âïëîòü äî èíòåíñèâíîñòåé íàêà÷êè ïîðÿäêà1012 Âò/ñì2. Ïîäîáíîå èçìåíåíèå àìïëèòóäû îïòè�÷åñêèõ ãàðìîíèê êàê �óíêöèè èíòåíñèâíîñòè íàêà÷�êè õàðàêòåðåí äëÿ ðåæèìà òåîðèè âîçìóùåíèé. Èí�òåíñèâíîñòü n-é ãàðìîíèêè â ýòîì ðåæèìå îïðåäå�ëÿåòñÿ âûðàæåíèåìIn / ����(n)���2 Inp :Íàáëþäàþùèåñÿ çàâèñèìîñòè ñâèäåòåëüñòâóþò îòîì, ÷òî íåëèíåéíî-îïòè÷åñêèå âîñïðèèì÷èâîñòè�(n), n = 2; 3, äëÿ íàøèõ ýêñïåðèìåíòàëüíûõ óñëî�âèé íå çàâèñÿò îò èíòåíñèâíîñòè íàêà÷êè. �åíåðàöèÿòðåòüåé ãàðìîíèêè, íàáëþäàâøàÿñÿ â ðàáîòå [21℄ïðè îòðàæåíèè îò ìíîãîñòåíî÷íûõ ÓÍÒ, èñïûòûâà�ëà íàñûùåíèå ïðè èíòåíñèâíîñòÿõ íàêà÷êè ïîðÿäêà1010 Âò/ñì2. Ñèãíàë òðåòüåé ãàðìîíèêè ïðè ýòîìóâåëè÷èâàëñÿ êàê �óíêöèÿ èíòåíñèâíîñòè èçëó÷å�íèÿ íàêà÷êè ïî çàêîíó (Ip)q , q < 3. Íàøè ýêñïå�ðèìåíòû, òàêèì îáðàçîì, ïîêàçûâàþò âîçìîæíîñòüðàñøèðåíèÿ îáëàñòè íåíàñûùåííîãî ðîñòà ñèãíàëàîïòè÷åñêèõ ãàðìîíèê âïëîòü äî èíòåíñèâíîñòåé íà�êà÷êè ïîðÿäêà 1012 Âò/ñì2.Ñïåêòðû ñèãíàëîâ âòîðîé è òðåòüåé ãàðìîíèê,ãåíåðèðóåìûõ ïðè ïðîõîæäåíèè �åìòîñåêóíä�íûõ èìïóëüñîâ õðîì-�îðñòåðèòîâîãî ëàçåðàÓÍÒ-îáðàçöîâ, ïðèâåäåíû íà âñòàâêàõ ê ðèñ. 6è 7. Âàæíîé õàðàêòåðèñòèêîé ñïåêòðîâ ñèãíàëîââòîðîé è òðåòüåé ãàðìîíèê ÿâëÿåòñÿ îòíîøåíèå� ìàêñèìàëüíîé àìïëèòóäû ñèãíàëà ãàðìîíèêè êâåëè÷èíå íåðåçîíàíñíîãî �îíà. Â óñëîâèÿõ ýêñïåðè�ìåíòîâ [21℄ ñèãíàë òðåòüåé ãàðìîíèêè íàáëþäàëñÿíà �îíå èíòåíñèâíîãî íåðåçîíàíñíîãî èçëó÷åíèÿ.Â íàøèõ ýêñïåðèìåíòàõ �àêòîð � ñîñòàâëÿë 30äëÿ ñïåêòðà òðåòüåé ãàðìîíèêè è 50 äëÿ ñïåêòðàâòîðîé ãàðìîíèêè. Ïðè èñïîëüçîâàíèè ëèíåéíî ïî�ëÿðèçîâàííîãî èçëó÷åíèÿ íàêà÷êè ñèãíàëû âòîðîéè òðåòüåé ãàðìîíèê áûëè òàêæå ëèíåéíî ïîëÿ�ðèçîâàíû â íàïðàâëåíèè ïîëÿðèçàöèè èçëó÷åíèÿíàêà÷êè. Îòñóòñòâèå äåïîëÿðèçàöèè ïðè íåëèíåé�íî-îïòè÷åñêîì ïðåîáðàçîâàíèè ÷àñòîòû ÿâëÿåòñÿâàæíûì �àêòîðîì, îòêðûâàþùèì âîçìîæíîñòüèñïîëüçîâàíèÿ ïîëÿðèçàöèîííûõ èçìåðåíèé äëÿîïðåäåëåíèÿ ñòðóêòóðû ÓÍÒ.Íà îñíîâå ïîëó÷åííûõ ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàí�íûõ, îäíàêî, íå ïðåäñòàâëÿåòñÿ âîçìîæíûì îïðåäå�ëèòü íåëèíåéíî-îïòè÷åñêèå âîñïðèèì÷èâîñòè âòîðî�

ãî è òðåòüåãî ïîðÿäêîâ, îòâåòñòâåííûå çà ãåíåðà�öèþ âòîðîé è òðåòüåé ãàðìîíèê. Èçìåðåíèå íåëè�íåéíî-îïòè÷åñêèõ âîñïðèèì÷èâîñòåé îáû÷íî îñíî�âàíî íà ñðàâíåíèè ñ ðåçóëüòàòàìè èçìåðåíèé, âû�ïîëíÿåìûõ ñ èñïîëüçîâàíèåì êàëèáðîâî÷íîãî îáðàç�öà, ñîñòîÿùåãî èç ìàòåðèàëà ñ èçâåñòíîé íåëèíåé�íîé âîñïðèèì÷èâîñòüþ. Ïîäîáíàÿ ìåòîäèêà èçìåðå�íèé, èñïîëüçîâàâøàÿñÿ ðàíåå äëÿ îöåíêè íåëèíåé�íî-îïòè÷åñêîé âîñïðèèì÷èâîñòè ÓÍÒ â ñóñïåíçè�ÿõ [17℄, îêàçûâàåòñÿ íåïðèãîäíîé äëÿ èññëåäóåìîéâ íàøèõ ýêñïåðèìåíòàõ ñèñòåìû ÓÍÒ íà ïîäëîæ�êå ââèäó ïðîñòðàíñòâåííîé íåîäíîðîäíîñòè îáðàçöàè çíà÷èòåëüíîé ðîëè ý��åêòîâ ðàññåÿíèÿ. Ñðàâíå�íèå óðîâíåé íåëèíåéíûõ ñèãíàëîâ, ïîëó÷àåìûõ èçÓÍÒ è êàëèáðîâî÷íîãî îáðàçöà, â äàííûõ óñëîâèÿõíå ïðåäñòàâëÿåòñÿ êîððåêòíûì.Ââèäó ðàçíîîáðàçèÿ �îðì óãëåðîäíûõ íàíîòðó�áîê, õàðàêòåðèçóþùèõñÿ ðàçëè÷íûìè ãðóïïàìè ñèì�ìåòðèè è âàðüèðóþùåéñÿ â çàâèñèìîñòè îò ñòðóê�òóðû íàíîòðóáêè øèðèíû çàïðåùåííîé çîíû [33℄,íåëèíåéíî-îïòè÷åñêèå ïðîöåññû ïðåäñòàâëÿþò èíòå�ðåñ òàêæå â êà÷åñòâå ìåòîäà ëîêàëüíîé äèàãíîñòè�êè óãëåðîäíûõ íàíîòðóáîê, ÷óâñòâèòåëüíîãî ê øè�ðèíå çàïðåùåííîé çîíû è ïðîñòðàíñòâåííîé ñòðóê�òóðå óãëåðîäíûõ íàíîòðóáîê. Â ÷àñòíîñòè, ïðîöåññ�Â� îïèñûâàåòñÿ íåëèíåéíî-îïòè÷åñêîé âîñïðèèì�÷èâîñòüþ âòîðîãî ïîðÿäêà �(2)(2!;!; !), êîòîðàÿ îá�ðàùàåòñÿ â íóëü äëÿ öåíòðîñèììåòðè÷íûõ ñðåä.Ïðîöåññ �Â�, òàêèì îáðàçîì, ïîçâîëÿåò êîíòðî�ëèðîâàòü íàëè÷èå íàíîòðóáîê â ìàòðèöå èç öåí�òðàëüíî-ñèììåòðè÷íîãî ìàòåðèàëà ïðè ìàêñèìàëü�íî áëàãîïðèÿòíûõ óñëîâèÿõ â îòñóòñòâèå ñèãíàëàâòîðîé ãàðìîíèêè, ñâÿçàííîãî ñ íåëèíåéíîñòüþ ìà�òåðèàëà ìàòðèöû. �åíåðàöèÿ âòîðîé ãàðìîíèêè âÓÍÒ-ìàòåðèàëàõ ìîæåò áûòü ñâÿçàíà ñ ïîâåðõíîñò�íûìè íåëèíåéíî-îïòè÷åñêèìè âçàèìîäåéñòâèÿìè èíåäèïîëüíûìè âêëàäàìè, à òàêæå ìîæåò áûòü îáóñ-ëîâëåíà õèðàëüíîé ñòðóêòóðîé íåêîòîðûõ òèïîâ óã�ëåðîäíûõ íàíîòðóáîê. �àçäåëåíèå ýòèõ âêëàäîâ ÿâ�ëÿåòñÿ âàæíîé è ñëîæíîé çàäà÷åé, ðåøåíèå êîòîðîéïîçâîëèò èñïîëüçîâàòü �Â� äëÿ èäåíòè�èêàöèè òè�ïà ÓÍÒ â îáðàçöå è äåòåêòèðîâàíèÿ õèðàëüíûõ íà�íîòðóáîê. Àíñàìáëè õèðàëüíûõ íàíîòðóáîê òàêæåïðåäñòàâëÿþò çíà÷èòåëüíûé èíòåðåñ äëÿ ïðàêòè÷å�ñêîé ðåàëèçàöèè èäåé íåëèíåéíîé îïòèêè ñðåä ñ íà�ðóøåííîé çåðêàëüíîé ñèììåòðèåé è íàáëþäåíèÿ öå�ëîãî íàáîðà íîâûõ íåëèíåéíî-îïòè÷åñêèõ ÿâëåíèé,ïðèñóùèõ õèðàëüíûì ìàòåðèàëàì [34�38℄.�åçóëüòàòû âûïîëíåííûõ ýêñïåðèìåíòîâ ïîêàçû�âàþò, ÷òî êâàçèîäíîìåðíûå ÓÍÒ-ñòðóêòóðû îòêðû�âàþò íîâûå âîçìîæíîñòè äëÿ ãåíåðàöèè îïòè÷åñêèõãàðìîíèê. Ý��åêòû êâàíòîâîãî îãðàíè÷åíèÿ ïðè�253



Ä. À. Àêèìîâ, Ì. Â. Àë�èìîâ, Ñ. Î. Êîíîðîâ è äð. ÆÝÒÔ, òîì 125, âûï. 2, 2004âîäÿò ê âîçíèêíîâåíèþ ñèíãóëÿðíîñòåé â ñïåêòðåïëîòíîñòè ýëåêòðîííûõ ñîñòîÿíèé. Ïîäîáíûå ñèñòå�ìû îáëàäàþò ñèëüíûìè íåëèíåéíîñòÿìè, êîòîðûåìîãóò áûòü óñèëåíû çà ñ÷åò îäíî�îòîííûõ è ìíî�ãî�îòîííûõ ðåçîíàíñîâ (ðèñ. 4), îòêðûâàÿ âîçìîæ�íîñòè ñîçäàíèÿ òâåðäîòåëüíûõ ãåíåðàòîðîâ îïòè�÷åñêèõ ãàðìîíèê âûñîêîãî ïîðÿäêà. �îëü îäíî�î�òîííûõ è ìíîãî�îòîííûõ ðåçîíàíñîâ ïðè ãåíåðà�öèè îïòè÷åñêèõ ãàðìîíèê äåòàëüíî ïðîàíàëèçèðî�âàíà â êëàññè÷åñêèõ ìîíîãðà�èÿõ ïî íåëèíåéíîéîïòèêå [39, 40℄. Â ðàññìàòðèâàåìîé ýêñïåðèìåíòàëü�íîé ñèòóàöèè, îäíàêî, íå ñëåäóåò îæèäàòü ïðîÿâëå�íèÿ ý��åêòîâ èíòåð�åðåíöèè îäíî�îòîííîãî è ìíî�ãî�îòîííîãî êàíàëîâ âîçáóæäåíèÿ [41�44℄, òàê êàêóñëîâèÿ îäíî�îòîííîãî è ìíîãî�îòîííîãî ðåçîíàí�ñîâ äëÿ îäíîé ÷àñòîòû íàêà÷êè ìîãóò îäíîâðåìåííîâûïîëíÿòüñÿ ëèøü äëÿ �èçè÷åñêè ðàçëè÷íûõ ÓÍÒ(ÓÍÒ ðàçëè÷íîé ñòðóêòóðû). ×àñòîòû îïòè÷åñêèõïåðåõîäîâ âàí Õîâà îïðåäåëÿþòñÿ äèàìåòðîì d è õè�ðàëüíûì óãëîì � ÓÍÒ. Â ÷àñòíîñòè, äëÿ ÷àñòîò �iïåðâîãî (i = 1) è âòîðîãî (i = 2) ïåðåõîäîâ âàí Õî�âà v1 ! 1 è v2 ! 2 íà ðèñ. 1 èìååì ñëåäóþùååïðèáëèæåííîå âûðàæåíèå [26℄:�i = abi + id + Anm os 3�d2 ;ãäå a � ïîñòîÿííàÿ âåëè÷èíà, bi, i � êîíñòàíòû,ðàçëè÷íûå äëÿ ðàçëè÷íûõ îïòè÷åñêèõ ïåðåõîäîâ,Anm � ïîñòîÿííàÿ, çàâèñÿùàÿ îò èíäåêñîâ ÓÍÒm èn. Êàê ñëåäóåò èç ïðèâåäåííîé âûøå �îðìóëû äëÿ÷àñòîò ïåðåõîäîâ âàí Õîâà, ìåòîäû íåëèíåéíîé ñïåê�òðîñêîïèè ìîãóò áûòü èñïîëüçîâàíû äëÿ îïðåäåëå�íèÿ ñòðóêòóðû è ðàçìåðîâ óãëåðîäíûõ íàíîòðóáîê.6. ÇÀÊËÞ×ÅÍÈÅÏðåäñòàâëåííûå â íàñòîÿùåé ðàáîòå ýêñïåðè�ìåíòàëüíûå ðåçóëüòàòû äîïîëíÿþò èìåþùèåñÿ êíàñòîÿùåìó âðåìåíè îïûòíûå äàííûå îòíîñèòåëüíîíåëèíåéíî-îïòè÷åñêèõ ñâîéñòâ óãëåðîäíûõ íàíîòðó�áîê (ñì. òàáëèöó), ïîçâîëÿÿ óñòàíîâèòü ðÿä âàæíûõçàêîíîìåðíîñòåé ïðîöåññà ãåíåðàöèè îïòè÷åñêèõãàðìîíèê â ñèñòåìàõ ÓÍÒ. Óñèëåííûå èìïóëüñûõðîì-�îðñòåðèòîâîãî ëàçåðà äëèòåëüíîñòüþ 75 �ñïðè ïðîõîæäåíèè ÷åðåç ñèñòåìó îäíîñòåíî÷íûõóãëåðîäíûõ íàíîòðóáîê â óñëîâèÿõ íàøèõ ýêñïå�ðèìåíòîâ ïðèâîäèëè ê ãåíåðàöèè ðåãèñòðèðóåìîãîèçëó÷åíèÿ íà ÷àñòîòå âòîðîé è òðåòüåé ãàðìî�íèê. Ïðè óâåëè÷åíèè èíòåíñèâíîñòè èìïóëüñîâíàêà÷êè Ip àìïëèòóäà ñèãíàëà îïòè÷åñêèõ ãàð�ìîíèê â óñëîâèÿõ âûïîëíåííûõ ýêñïåðèìåíòîâóâåëè÷èâàåòñÿ ïî ñòåïåííîìó çàêîíó (Ip)n, ãäån � íîìåð ãàðìîíèêè, âïëîòü äî èíòåíñèâíîñòåé

íàêà÷êè ïîðÿäêà 1012 Âò/ñì2. Âûñîêàÿ êîíòðàñò�íîñòü ñèãíàëîâ âòîðîé, òðåòüåé è ïÿòîé ãàðìîíèê,íàáëþäàåìûõ â óñëîâèÿõ íàøèõ ýêñïåðèìåíòîâ,óêàçûâàåò íà âîçìîæíîñòü èñïîëüçîâàíèÿ ýòèõíåëèíåéíî-îïòè÷åñêèõ ïðîöåññîâ â êà÷åñòâå âûñîêî�÷óâñòâèòåëüíûõ ìåòîäîâ äèàãíîñòèêè óãëåðîäíûõíàíîòðóáîê. Òîò �àêò, ÷òî ñèãíàëû âòîðîé è òðå�òüåé ãàðìîíèê ñîõðàíÿþò ïîëÿðèçàöèþ èçëó÷åíèÿíàêà÷êè, îòêðûâàåò âîçìîæíîñòü îïðåäåëåíèÿ òèïàè òîïîëîãèè ÓÍÒ, à òàêæå èññëåäîâàíèÿ ñîñòàâàñìåøàííûõ àíñàìáëåé ÓÍÒ íà îñíîâå ïîëÿðèçàöè�îííûõ èçìåðåíèé íàä ñèãíàëàìè âòîðîé è òðåòüåéãàðìîíèê.�àáîòà âûïîëíåíà ïðè �èíàíñîâîé ïîääåðæ�êå Ïðåçèäåíòà �îññèéñêîé Ôåäåðàöèè (ãðàíò�ÌÄ-42.2003.02), �ÔÔÈ (ãðàíò �03-02-16929), àòàêæå Volkswagen Foundation (ãðàíò � I/76869).Èññëåäîâàíèÿ, ïðîâîäèìûå â ENEA, ïîääåðæàíûêîíòðàêòîì NRIDR500110 ASI-ENEA.ËÈÒÅ�ÀÒÓ�À1. M. S. Dresselhaus, G. Dresselhaus, and P. C. Ek-lund, Siene of Fullerenes and Carbon Nanotubes,Aademi Press, San Diego (1996).2. Carbon Nanotubes, ed. by M. Endo, S. Iijima, andM. S. Dresselhaus, Pergamon, Oxford (1996).3. R. Saito, G. Dresselhaus, and M. S. Dresselhaus,Physial Properties of Carbon Nanotubes, ImperialCollege, London (1998).4. Carbon Nanotubes: Synthesis, Struture, Properties,and Appliations, ed. by M. S. Dresselhaus, G. Dres-selhaus, and P. Avouris, Springer, Berlin (2001).5. R. Xie and J. Jiang, Appl. Phys. Lett. 71, 1029 (1997).6. X. Wan, J. Dong, and D. Y. Xing, Phys. Rev. B 58,6756 (1998).7. J. Jiang, J. M. Dong, and D. Y. Xing, Phys. Rev. B 59,9838 (1999).8. Vl. A. Margulis, E. A. Gaiduk, and E. N. Zhidkin,Diamond Related Mater. 8, 1240 (1999).9. G. Ya. Slepyan, S. A. Maksimenko, V. P. Kalosha,J. Herrmann, E. E. B. Campbell, and I. V. Hertel,Phys. Rev. A 60, R777 (1999).10. G. Ya. Slepyan, S. A. Maksimenko, V. P. Kalosha,A. V. Gusakov, and J. Herrmann, Phys. Rev. A 63,053808 (2001).254
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