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ÍÅËÈÍÅÉÍÎ-ÎÏÒÈ×ÅÑÊÈÅ È ÑÒ�ÓÊÒÓ�ÍÛÅ ÑÂÎÉÑÒÂÀÍÀÍÎÊ�ÈÑÒÀËËÈ×ÅÑÊÈÕ ÏËÅÍÎÊ ÊÀ�ÁÈÄÀ Ê�ÅÌÍÈßÌ. Ñ. Áðîäèí a, Â. È. Âîëêîâ a*, Â. �. Ëÿõîâåöêèé a,Â. È. �óäåíêî a, Â. Ì. Ïóçèêîâ b, À. Â. Ñåìåíîâ baÈíñòèòóò �èçèêè Íàöèîíàëüíîé àêàäåìèè íàóê Óêðàèíû03680, Êèåâ, ÓêðàèíàbÈíñòèòóò ìîíîêðèñòàëëîâ Íàöèîíàëüíîé àêàäåìèè íàóê Óêðàèíû61001, Õàðüêîâ, ÓêðàèíàÏîñòóïèëà â ðåäàêöèþ 29 àïðåëÿ 2011 ã.Öåëü íàñòîÿùåé ðàáîòû � èññëåäîâàíèå íåëèíåéíîñòè ðå�ðàêöèè â íàíîñòðóêòóðèðîâàííûõ ïëåíêàõêàðáèäà êðåìíèÿ â çàâèñèìîñòè îò èõ ñòðóêòóðíûõ îñîáåííîñòåé: óñëîâèé ñèíòåçà òàêèõ ïëåíîê, òåìïå-ðàòóðû ïîäëîæêè ïðè èõ îñàæäåíèè, ñîäåðæàíèÿ êðèñòàëëè÷åñêîé �àçû â ïëåíêå, ñîîòíîøåíèÿ àòîìíûõêîíöåíòðàöèé Si/C â ïëåíêå, ðàçìåðà îáðàçóþùèõñÿ â ïëåíêå íàíîêðèñòàëëîâ SiC. Áûëè ïîëó÷åíû ñîîò-âåòñòâóþùèå çàâèñèìîñòè. Ïîëó÷åíû òàêæå çíà÷åíèÿ íåëèíåéíî-îïòè÷åñêîé âîñïðèèì÷èâîñòè òðåòüåãîïîðÿäêà �(3) (!;!;�!;!) äëÿ ðàçëè÷íûõ ïîëèòèïîâ êàðáèäà êðåìíèÿ � 3C, 21R, 27R, êîòîðûå íà ÷åòûðåïîðÿäêà ïðåâûøàþò çíà÷åíèå �(3) â îáúåìíûõ ìîíîêðèñòàëëàõ êàðáèäà êðåìíèÿ.1. ÂÂÅÄÅÍÈÅÁîëüøîé èíòåðåñ ê íàíîñòðóêòóðíîìó êàðáèäóêðåìíèÿ (SiC) îáúÿñíÿåòñÿ èñêëþ÷èòåëüíûìè ñâîé�ñòâàìè îáúåìíîãî SiC, òàêèìè êàê âûñîêàÿ ìåõàíè�÷åñêàÿ è îïòè÷åñêàÿ ïðî÷íîñòü, òåïëîâàÿ ñòàáèëü�íîñòü, õèìè÷åñêàÿ èíåðòíîñòü, âûñîêàÿ ðàäèàöè�îííàÿ ñòîéêîñòü è ò. ï., ÷òî ïðåäñòàâëÿåò èñêëþ�÷èòåëüíûå ïåðñïåêòèâû äëÿ èñïîëüçîâàíèÿ êàðáè�äà êðåìíèÿ â ýêñòðåìàëüíûõ óñëîâèÿõ, à èìåííî,ïðè âûñîêèõ òåìïåðàòóðàõ, çíà÷èòåëüíûõ ðàäèàöè�îííûõ íàãðóçêàõ è â õèìè÷åñêè àêòèâíîé àòìîñ�å�ðå. Îñîáîå âíèìàíèå, ïðîÿâëÿåìîå ê ïîëóïðîâîäíè�êîâûì íàíîñòðóêòóðàì, îáúÿñíÿåòñÿ òåì, ÷òî òåî�ðåòè÷åñêè ïîêàçàíà âîçìîæíîñòü óñèëåíèÿ íåëèíåé�íî-îïòè÷åñêèõ âîñïðèèì÷èâîñòåé â òàêèõ ñòðóêòó�ðàõ [1; 2℄ âñëåäñòâèå ïðîÿâëåíèÿ â íèõ ý��åêòîâêâàíòîâî-ðàçìåðíîãî îãðàíè÷åíèÿ.Íåëèíåéíàÿ ðå�ðàêöèÿ â ìîíîêðèñòàëëè÷åñêîìSiC âïåðâûå èññëåäîâàëàñü â ðàáîòàõ [3�5℄, ãäå áû�ëî ïîêàçàíî, ÷òî â ãåêñàãîíàëüíîì SiC ïîëèòèïà�-SiC(6H) íàáëþäàåòñÿ äîñòàòî÷íî âûñîêàÿ íåëè�íåéíàÿ ðå�ðàêöèÿ (n2 � 10�10 åä. Ñ�ÑÝ) íà äëèíåâîëíû ðóáèíîâîãî ëàçåðà ñ âðåìåíàìè ðåëàêñàöèè*E-mail: volkov�iop.kiev.ua

ïîðÿäêà 10�12 ñ. Òàêàÿ ý��åêòèâíàÿ è áûñòðîäåé�ñòâóþùàÿ îïòè÷åñêàÿ íåëèíåéíîñòü SiC îáóñëîâëå�íà, êàê áûëî ïîêàçàíî â ýòèõ ðàáîòàõ, âíóòðèçîííû�ìè ïåðåõîäàìè ýëåêòðîíîâ ïðîâîäèìîñòè.Â íàíîñòðóêòóðíîì SiC èññëåäîâàíèÿ íåëèíåé-íîñòè ðå�ðàêöèè, íàñêîëüêî íàì èçâåñòíî èç ëèòå�ðàòóðû, íå ïðîâîäèëèñü. Ñëåäóåò îòìåòèòü òîëüêîèññëåäîâàíèÿ îòíîñèòåëüíî ãåíåðàöèè âòîðîé è òðå�òåé ãàðìîíèê [6; 7℄.Â íàøåé ðàáîòå [8℄ èññëåäîâàëàñü íåëèíåéíàÿ ðå��ðàêöèÿ â íàíîêðèñòàëëè÷åñêèõ ïëåíêàõ SiC, ñèíòå�çèðîâàííûõ â ðåçóëüòàòå íåïîñðåäñòâåííîãî îñàæ-äåíèÿ èîíîâ êðåìíèÿ è óãëåðîäà ñî ñðåäíåé ýíåð�ãèåé 90�100 ýÂ è íèçêîé òåìïåðàòóðîé ïîäëîæ�êè îò 900 ÆÑ äî 1150 ÆÑ ïðè èìïóëüñíîì âîçáóæ-äåíèè (�p = 10 íñ) èçëó÷åíèÿ YAG:Nd+3-ëàçåðà(� = 1064 íì è � = 532 íì).Öåëüþ íàñòîÿùåé ðàáîòû áûëî áîëåå ãëóáîêîåèññëåäîâàíèå íåëèíåéíî-îïòè÷åñêîãî îòêëèêà â íà�íîñòðóêòóðèðîâàííîì êàðáèäå êðåìíèÿ, à òàêæå èç�ìåðåíèå è àíàëèç íåëèíåéíî-îïòè÷åñêîé âîñïðèèì�÷èâîñòè äàííûõ ñòðóêòóð â çàâèñèìîñòè îò èõ ñòðóê�òóðíûõ îñîáåííîñòåé, à èìåííî, óñëîâèé ñèíòåçà òà�êèõ ïëåíîê, òåìïåðàòóðû ïîäëîæêè ïðè èõ îñàæäå�íèè, ñîäåðæàíèÿ êðèñòàëëè÷åñêîé �àçû â ïëåíêå,235



Ì. Ñ. Áðîäèí, Â. È. Âîëêîâ, Â. �. Ëÿõîâåöêèé è äð. ÆÝÒÔ, òîì 141, âûï. 2, 2012ñîîòíîøåíèÿ àòîìíûõ êîíöåíòðàöèé Si/C â ïëåí�êå, ðàçìåðà îáðàçóþùèõñÿ â ïëåíêå íàíîêðèñòàëëîâSiC. 2. ÎÏÈÑÀÍÈÅ ÎÁ�ÀÇÖÎÂÑèíòåçèðîâàíèå íàíîñòðóêòóðíûõ ïëåíîê êàðáè�äà êðåìíèÿ ïðîâîäèëîñü ñ ïîìîùüþ îðèãèíàëüíîéìåòîäèêè èîííîãî îñàæäåíèÿ, îïèñàííîãî â ðàáî�òå [9℄. Ñîñòàâ è êîí�èãóðàöèÿ ñâÿçè ìåæäó àòî�ìàìè óãëåðîäà è êðåìíèÿ èññëåäîâàëè ñ ïîìîùüþ�îòîýëåêòðîííîé ñïåêòðîñêîïèè (ÔÝÑ) íà ñïåêòðî�ìåòðå XPS-800Kratos ñ K�-èçëó÷åíèåì Mg. Ñïåê�òðû êàëèáðîâàëèñü ïî ýíåðãåòè÷åñêîìó ïîëîæåíèþñïåêòðàëüíûõ ïîëîñ, ïîëó÷åííûõ â ýòàëîííûõ îá�ðàçöàõ êðèñòàëëà SiC (EBC1s = 283:4 ýÂ, EBSi2p == 100:5 ýÂ), Si(100) (EBSi2p = 99:9 ýÂ).Êðèñòàëëè÷åñêàÿ ñòðóêòóðà ïëåíîê èçó÷àëàñüñ ïîìîùüþ ðåíòãåíî-äè�ðàêöèîííîãî (�Ä) ìåòîäàíà äè�ðàêòîìåòðå Ä�ÎÍ-2.0 (K�-èçëó÷åíèå Cu)ñ ãðà�èòîâûì ìîíîõðîìàòîðîì íà ïåðâè÷íîì ïó÷�êå â ðåæèìå ñèììåòðè÷íîãî # � 2#-ñêàíèðîâàíèÿ.Íà ðèñ. 1 ïðèâåäåíû ðåíòãåíîâñêèå äè�ðàêöèîííûåñïåêòðû íàíîñòðóêòóðíûõ ïëåíîê SiC, îñàæäåííûõíà ïîäëîæêó ïðè ðàçíûõ òåìïåðàòóðàõ â äèàïàçîíå1080�1510 ÆÑ. Âåðòèêàëüíûìè ìåòêàìè ïîêàçàíû äè��ðàêöèîííûå ðå�ëåêñû îò ðàçëè÷íûõ ïîëèòèïîâSiC, �àç Si è C, óñòàíîâëåííûõ â ðåçóëüòàòå àíàëè�çà. Âèäíî, ÷òî ïðè èçìåíåíèè òåìïåðàòóðû ïîäëîæ�êè èçìåíÿþòñÿ ñîñòàâ ïîëèòèïîâ êàðáèäà êðåìíèÿè èíòåíñèâíîñòü èõ äè�ðàêöèîííûõ ðå�ëåêñîâ.

20Æ 90Æ80Æ70Æ60Æ50Æ40Æ30Æ 2�01002003004005006007008009001000 CSi C C CSi51R27R6HÈíòåíñèâíîñòü, îòí. åä.CC Si Si 1510 ÆC1440 ÆC1380 ÆC1240 ÆC1160 ÆC1080 ÆC�èñ. 1. �åíòãåíîâñêèå äè�ðàêöèîííûå ñïåêòðûïëåíîê SiC, îñàæäåííûõ íà êâàðöåâóþ ïîäëîæêóïðè òåìïåðàòóðå 1080�1510 ÆÑ. Ìåòêàìè ïîêàçàíûðå�ëåêñû îò ïîëèòèïîâ 6H, 27R, 51R SiC, à òàêæå�àç Si è C, óñòàíîâëåííûõ ïðè àíàëèçå

Ñðåäíèé ðàçìåð íàíîêðèñòàëëîâ SiC îöåíèâàëñÿñ ïîìîùüþ ñîîòíîøåíèÿ Øåðåðà è ñîñòàâëÿë îò 5äî 8 íì.Ìîð�îëîãèÿ ïîâåðõíîñòè ñèíòåçèðîâàííûõ íà�íîêðèñòàëëè÷åñêèõ ïëåíîê SiC èññëåäîâàëàñü êàêñ ïîìîùüþ àòîìíîãî ñèëîâîãî ìèêðîñêîïà (ÀÑÌ),òàê è ñ ïîìîùüþ ýëåêòðîííîãî ìèêðîñêîïà.Íà ðèñ. 2 ïîêàçàíî ÀÑÌ-èçîáðàæåíèå ñòðóêòó�ðû ïîâåðõíîñòè ïëåíîê �-SiC (27R) â çàâèñèìîñòèîò òåìïåðàòóðû ïîäëîæêè. �ÿäîì ïðèâåäåíû êðè�âûå àíàëèçà ñòðóêòóðû òàêèõ ïëåíîê, ïî êîòîðûììîæíî îöåíèòü ðàçìåðû ïîëó÷åííûõ íàíîêðèñòàë�ëîâ.Íà ðèñ. 3 ïîêàçàíà ýëåêòðîííàÿ ìèêðî�îòîãðà��èÿ ïîâåðõíîñòè íàíîêðèñòàëëè÷åñêîé ïëåíêè SiC,ãäå äëÿ óäîáñòâà âîñïðèÿòèÿ êîíòóðû íàíîêðèñòàë�ëîâ î÷åð÷åíû ñïëîøíîé ëèíèåé. Â êàæäîì èç âûäå�ëåííûõ ó÷àñòêîâ ïëåíêè âèäíû îäíîðîäíàÿ ïåðèî�äè÷åñêàÿ ñòðóêòóðà àòîìíûõ ïëîñêîñòåé è èõ îðè�åíòàöèÿ. Ó÷èòûâàÿ ìàñøòàá èçîáðàæåíèÿ, ïîêàçàí�íûé íà ðèñóíêå ñïðàâà, ìîæíî ñóäèòü î ðàçìåðàõíàíî÷àñòèö êàðáèäà êðåìíèÿ. Âèäíî, ÷òî â ïîëå çðå�íèÿ ìèêðîñêîïà ïîïàëè ÷àñòè÷êè ðàçìåðîì îò 5 äî10 íì, ÷òî ñîîòâåòñòâóåò ðåçóëüòàòàì �Ä-èçìåðåíèé.Äàííûå, ïîëó÷åííûå íà îñíîâå ðåíòãåíîñòðóê�òóðíûõ ðåçóëüòàòîâ, àòîìíî-ñèëîâîé è ýëåêòðîííîéìèêðîñêîïèè, ïðåäñòàâëåíû â òàáë. 1.Ñëåäóåò îòìåòèòü, ÷òî äëÿ èññëåäîâàíèÿ íåëè-íåéíî-îïòè÷åñêèõ ñâîéñòâ ìû ïîëó÷àëè, â îñíîâ�íîì, íàíîêðèñòàëëè÷åñêèå ïëåíêè SiC ïîëèòèïîâ3C, 21R, 27R, à òàêæå àìîð�íûå ïëåíêè êàðáèäàêðåìíèÿ.Ñïåêòð ïîãëîùåíèÿ îäíîãî èç îáðàçöîâ, ñîñòîÿ�ùåãî èç ñìåñè ïîëèòèïîâ �-SiC (27R) è �-SiC (3C) âñîîòíîøåíèè �=� = 1000=100, ïðåäñòàâëåí íà ðèñ. 4.Äàííàÿ ïëåíêà íàíîêðèñòàëëè÷åñêîãî êàðáèäà êðåì�íèÿ òîëùèíîé 3 ìêì áûëà âûðàùåíà íà êâàðöåâîéïîäëîæêå. Ñòðåëêàìè ïîêàçàíî ñïåêòðàëüíîå ïîëî�æåíèå ïåðâîé è âòîðîé ãàðìîíèê YAG:Nd+3-ëàçåðà(� = 1064 íì è � = 532 íì), ñ ïîìîùüþ êîòîðîãî èñ�ñëåäîâàëàñü íåëèíåéíàÿ ðå�ðàêöèÿ â íàíîêðèñòàë�ëè÷åñêèõ ïëåíêàõ êàðáèäà êðåìíèÿ.Íà ðèñ. 5 ïðèâåäåí îáúåäèíåííûé ãðà�èê çàâèñè�ìîñòè ñðåäíåãî ðàçìåðà íàíîêðèñòàëëîâ SiC â ïëåí�êå, à òàêæå ñîäåðæàíèå êðèñòàëëè÷åñêîé �àçû SiCîò òåìïåðàòóðû ïîäëîæêè. Âèäíî, ÷òî ñ ðîñòîì òåì�ïåðàòóðû ïîäëîæêè îò 700 ÆÑ äî 1000 ÆÑ äîëÿ êðè�ñòàëëè÷åñêîé �àçû âîçðàñòàåò îò 20% äî 80%. Â òîæå âðåìÿ ðàçìåð êðèñòàëëèòîâ âîçðàñòàåò îò 5 äî10 íì. Ñëåäóåò òàêæå îòìåòèòü, ÷òî ïðè òåìïåðàòó�ðàõ â äèàïàçîíå 900�1000 ÆÑ â íàíîêðèñòàëëè÷åñêîéïëåíêå SiC âîçðàñòàåò äîëÿ êóáè÷åñêîé ìîäè�èêà�236



ÆÝÒÔ, òîì 141, âûï. 2, 2012 Íåëèíåéíî-îïòè÷åñêèå è ñòðóêòóðíûå ñâîéñòâà : : :
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�èñ. 2. ÀÑÌ-èçîáðàæåíèÿ ïîâåðõíîñòè ïëåíîê SiC (27R), îñàæäåííûõ ïðè ðàçíûõ òåìïåðàòóðàõ ïîäëîæêèÒàáëèöà 1. Ñòðóêòóðíûå è �àçîâûå îñîáåííîñòè ïëåíîê SiC, îñàæäåííûõ ïðè ðàçíûõ òåìïåðàòóðàõ ïîäëîæêèïîòîêîì èîíîâ Si/C = 1:2T , ÆC 900 1010 1080 1160 1240 1380 1440 1510Ïîëèòèï îñíîâíîé(äîïîëíèòåëüíûé) 3C 21R 21R(51R) 51R(21R) 27R(51R) 27R(21R) 27R(6H) 6H(27R)Ñòåïåíüãåêñàãîíàëüíîñòè, D 0 25 25 35 44 44 44 33�àçìåð êðèñòàëëà d, íì 5 10 12 24 45 41 46 120Ñîîòíîøåíèå Si/Câ ïëåíêå 1.2 1.1 1.1 1.05 0.95 0.7 0.4Ïðèìå÷àíèå: D = [nh=(nh + n)℄ � 100%, ãäå nh � êîíöåíòðàöèÿ ãåêñàãîíàëüíîé �àçû, n � êîíöåíòðàöèÿêóáè÷åñêîé �àçû â íàíîïëåíêå êàðáèäà êðåìíèÿ. 237
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�èñ. 3. Ýëåêòðîííàÿ ìèêðî�îòîãðà�èÿ ïîâåðõíî-ñòè íàíîêðèñòàëëè÷åñêîé ïëåíêè SiC. Ñïëîøíîéëèíèåé î÷åð÷åíû êîíòóðû íàíîêðèñòàëëîâ
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532 íì 1064 íì
�èñ. 4. Ñïåêòð ïîãëîùåíèÿ íàíîêðèñòàëëè÷åñêîéïëåíêè SiC òîëùèíîé 1 ìêì íà ëåéêîñàï�èðîâîéïîäëîæêå (ïîëèòèï 3C). Òîíêèìè âåðòèêàëüíûìèëèíèÿìè ïîêàçàíî ñïåêòðàëüíîå ïîëîæåíèå äëèíûâîëíû èçëó÷åíèÿ YAG:Nd+3-ëàçåðà è åãî âòîðîéãàðìîíèêèöèè �-SiC(3C) ïðèìåðíî äî 80% êðèñòàëëè÷åñêîé�àçû ñî ñðåäíèì ðàçìåðîì êðèñòàëëèòîâ 5�7 íì,à ïðè òåìïåðàòóðàõ 1000�1150 ÆÑ îáðàçóåòñÿ íàíî�êðèñòàëëè÷åñêàÿ ïëåíêà ðîìáîýäðè÷åñêîé ìîäè�è�êàöèè ïîëèòèïîâ �-SiC(21R) è �-SiC(27R) ñ ñîäåð�æàíèåì îêîëî 80% êðèñòàëëè÷åñêîé �àçû è ñðåä�íèì ðàçìåðîì íàíîêðèñòàëëîâ 7�10 íì. Òàêèì îáðà�çîì, èçìåíÿÿ òåìïåðàòóðó ïîäëîæêè, ìîæíî ïîëó�÷àòü íàíîñòðóêòóðèðîâàííûå ïëåíêè êàðáèäà êðåì�íèÿ ðàçëè÷íûõ ïîëèòèïîâ.
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�èñ. 5. �àçìåð íàíîêðèñòàëëîâ SiC D (�) è ñîäåð-æàíèå êðèñòàëëè÷åñêîé �àçû SiC (�) â ïëåíêå âçàâèñèìîñòè îò òåìïåðàòóðû ïîäëîæêè â ïðîöåññåîñàæäåíèÿ3. ÈÑÑËÅÄÎÂÀÍÈÅÍÅËÈÍÅÉÍÎ-ÎÏÒÈ×ÅÑÊÎ�Î ÎÒÊËÈÊÀÂ ÑÈÍÒÅÇÈ�ÎÂÀÍÍÛÕ ÎÁ�ÀÇÖÀÕÍåëèíåéíàÿ ðå�ðàêöèÿ â íàíîêðèñòàëëè÷åñêèõïëåíêàõ SiC èçìåðÿëàñü ñ ïîìîùüþ ñîâðåìåííûõìåòîäîâ íåëèíåéíîé îïòèêè (âûðîæäåííîå ÷åòû�ðåõâîëíîâîå ñìåøåíèå, ìåòîä íåëèíåéíîé ëèíçûèëè ñàìîâîçäåéñòâèå ëàçåðíûõ ïó÷êîâ, Z-ñêàíèðî-âàíèå). Â êà÷åñòâå èñòî÷íèêà èçëó÷åíèÿ ñëóæèë îä�íîìîäîâûé ïî ïîïåðå÷íîìó èíäåêñó, èìïóëüñíûéYAG:Nd+3-ëàçåð (� = 1064 íì, �p = 10 íñ, Ep == 1:5 ìÄæ, TEM00) è åãî âòîðàÿ ãàðìîíèêà (� == 532 íì) ñ ý��åêòèâíîñòüþ ïðåîáðàçîâàíèÿ îêî�ëî 25%.Â èññëåäóåìûõ ñòðóêòóðàõ íàáëþäàëñÿ êóáè÷å�ñêèé íåëèíåéíî-îïòè÷åñêèé îòêëèê, î ÷åì ñâèäå�òåëüñòâóþò ëþêñ�äè�ðàêöèîííûå õàðàêòåðèñòèêè(çàâèñèìîñòü èíòåíñèâíîñòè ïåðâîãî ïîðÿäêà äè��ðàêöèè E1 îò èíòåíñèâíîñòè çàïèñûâàþùåãî èçëó�÷åíèÿ Ep), îäíà èç êîòîðûõ ïðåäñòàâëåíà íà ðèñ. 6.Ýêñïåðèìåíòàëüíàÿ çàâèñèìîñòü (òî÷êè) àïïðîêñè�ìèðîâàíà êóáè÷åñêèì óðàâíåíèåì òèïà E1 = aE3p .Òàêèì îáðàçîì, äèíàìè÷åñêèå ðåøåòêè, çàïèñàííûåâ íàíîêðèñòàëëè÷åñêèõ ïëåíêàõ SiC, îáóñëîâëåíûíåëèíåéíîñòüþ òðåòüåãî ïîðÿäêà ïî ïîëþ ñâåòîâîéâîëíû, êîòîðàÿ îïèñûâàåòñÿ êóáè÷åñêîé íåëèíåé�íî-îïòè÷åñêîé âîñïðèèì÷èâîñòüþ �(3) (!;!;�!; !).Çàâèñèìîñòü íåëèíåéíî-îïòè÷åñêîé âîñïðèèì÷è�âîñòè òðåòüåãî ïîðÿäêà �(3), ïîëó÷åííàÿ íà äëèíåâîëíû � = 532 íì, à òàêæå ðàçìåðà íàíî÷àñòèö SiC â238
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�èñ. 6. Çàâèñèìîñòü ýíåðãèè ëàçåðíîãî èìïóëüñà,äè�ðàãèðîâàííîãî â ïåðâûé ïîðÿäîê, îò ýíåðãèèçàïèñûâàþùåãî èìïóëüñà. Ýêñïåðèìåíòàëüíûå äàí-íûå (òî÷êè), ñïëîøíàÿ ëèíèÿ � àïïðîêñèìàöèÿ êó-áè÷åñêèì óðàâíåíèåì òèïà y = ax3
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�èñ. 7. Íåëèíåéíî-îïòè÷åñêàÿ âîñïðèèì÷èâîñòü�(3) (�), èçìåðåííàÿ íà äëèíå âîëíû � = 532 íì,è ñðåäíèé ðàçìåð íàíî÷àñòèö SiC D (�) â çàâèñè-ìîñòè îò ñîîòíîøåíèÿ àòîìíûõ êîíöåíòðàöèé Si/Câ ïëåíêåïëåíêå îò ñîîòíîøåíèÿ àòîìíûõ êîíöåíòðàöèé Si/Câ îñàæäåííûõ ïëåíêàõ ïðåäñòàâëåíû íà ðèñ. 7. Âèä�íî, ÷òî ìàêñèìóì êóáè÷åñêîé âîñïðèèì÷èâîñòè �(3)íàáëþäàåòñÿ ïðè Si/C = 1:1 è ðàçìåðå íàíî÷àñòèöSiC D � 10 íì. Ýòîò �àêò ÿâëÿåòñÿ ïîäòâåðæäåíè�åì òîãî, ÷òî íåëèíåéíî-îïòè÷åñêèé îòêëèê èññëåäóå�ìûõ ñòðóêòóð SiC îáóñëîâëåí íàíîêðèñòàëëàìè êàð�áèäà êðåìíèÿ, à íå àìîð�íîé ñîñòàâëÿþùåé ïëåíêè,êîòîðàÿ ñîñòàâëÿåò ïðèìåðíî 20%.
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�èñ. 8. Êðèâàÿ ïðîïóñêàíèÿ (Z-ñêàíèðîâàíèå) íà-íîêðèñòàëëè÷åñêîé ïëåíêè SiC ïðè çàêðûòîé äèà-�ðàãìå (äëèíà âîëíû 532 íì)Ýêñïåðèìåíòàëüíî ïîêàçàíî, ÷òî â íàíîñòðóêòóð�íûõ ïëåíêàõ SiC íàáëþäàåòñÿ ñàìî�îêóñèðîâêà ëà�çåðíîãî èçëó÷åíèÿ, ò. å. íåëèíåéíîå èçìåíåíèå ïî�êàçàòåëÿ ïðåëîìëåíèÿ �n > 0. Ýòî õîðîøî âèä�íî íà ðèñ. 8, ãäå ïðèâåäåíà êðèâàÿ Z-ñêàíèðîâàíèÿñ çàêðûòîé äèà�ðàãìîé. Òàêîé âèä êðèâîé ñâèäå�òåëüñòâóåò îá óâåëè÷åíèè ïîêàçàòåëÿ ïðåëîìëåíèÿâ ïîëå ëàçåðíîé âîëíû â íàíîêðèñòàëëè÷åñêîé ïëåí�êå êàðáèäà êðåìíèÿ. Ïðè ýòîì êîý��èöèåíò íåëè�íåéíîñòè ïîêàçàòåëÿ ïðåëîìëåíèÿ â íàíîêðèñòàë�ëè÷åñêèõ ïëåíêàõ SiC ïîëèòèïà �-SiC(3C) äîñòè�ãàë âåëè÷èíû n2 = 1:7 � 10�5 åä. Ñ�ÑÝ, à ñîîòâåò�ñòâóþùàÿ ÷àñòü íåëèíåéíîé âîñïðèèì÷èâîñòè ñî�ñòàâëÿëà �(3) = 3:5 � 10�6 åä. Ñ�ÑÝ íà äëèíå âîë�íû � = 1064 íì è n2 = 8:3 � 10�6 åä. Ñ�ÑÝ (�(3)(!;!;�!; !) = 1:3 � 10�6 åä. Ñ�ÑÝ) äëÿ � = 532 íì,÷òî ãîâîðèò î áîëüøîé íåëèíåéíîñòè èññëåäóåìûõñòðóêòóð, êîòîðàÿ íà ÷åòûðå ïîðÿäêà ïðåâûøàåòíåëèíåéíîñòü îáúåìíûõ ìîíîêðèñòàëëîâ SiC.Â òàáë. 2 ïðåäñòàâëåíû ìàêñèìàëüíûå çíà÷åíèÿíåëèíåéíî-îïòè÷åñêèõ ïàðàìåòðîâ (êîý��èöèåíòàíåëèíåéíîñòè ïîêàçàòåëÿ ïðåëîìëåíèÿ n2 è íåëè�íåéíî-îïòè÷åñêîé âîñïðèèì÷èâîñòè òðåòüåãî ïîðÿä�êà �(3), ïîëó÷åííûõ â ðåçóëüòàòå èçìåðåíèé äëÿ îá�ðàçöîâ SiC ñ ðàçëè÷íîé ìîäè�èêàöèåé.4. ÌÅÕÀÍÈÇÌÛ ÍÅËÈÍÅÉÍÎÑÒÈÍÀÍÎÊ�ÈÑÒÀËËÈ×ÅÑÊÈÕ ÏËÅÍÎÊÊÀ�ÁÈÄÀ Ê�ÅÌÍÈßCóùåñòâåííîå óâåëè÷åíèå íåëèíåéíî-îïòè÷åñêî-ãî îòêëèêà â íàíîêðèñòàëëè÷åñêîé ïëåíêå SiC ïî239



Ì. Ñ. Áðîäèí, Â. È. Âîëêîâ, Â. �. Ëÿõîâåöêèé è äð. ÆÝÒÔ, òîì 141, âûï. 2, 2012Òàáëèöà 2. Õàðàêòåðèñòèêè è ðåçóëüòàòû èçìåðåíèÿ íåëèíåéíî-îïòè÷åñêèõ ïàðàìåòðîâ: êîý��èöèåíòà íåëè-íåéíîñòè ïîêàçàòåëÿ ïðåëîìëåíèÿ n2 è äåéñòâèòåëüíîé ÷àñòè êóáè÷åñêîé íåëèíåéíî-îïòè÷åñêîé âîñïðèèì÷èâîñòèRe[�(3)℄ íàíîêðèñòàëëè÷åñêèõ ïëåíîê SiC
Îáðàçåö Òîëùèíà,10�4 ñì n2, åä. Ñ�ÑÝ(0.532 ìêì) Re[�(3)℄, åä. Ñ�ÑÝ(0.532 ìêì) n2, åä. Ñ�ÑÝ(1.06 ìêì) Re[�(3)℄, åä. Ñ�ÑÝ(1.06 ìêì) Ïðåîáëà-äàþùàÿñòðóêòóðà(ñîïóòñò-âóþùàÿñòðóêòóðà)7174.11 0.67 2:39 � 10�5 4:9 � 10�6 1:06 � 10�5 2:160 � 10�5 21R(3C)7176.10 1.216 0:80 � 10�6 1:7 � 10�7 1:359 � 10�5 2:768 � 10�6 27R(21R)7186.10 1.16 1:50 � 10�6 3:0 � 10�7 1:279 � 10�5 2:606 � 10�6 27R(21R)7266.11(1) 1 2:7 � 10�5 5:6 � 10�6 9:187 � 10�6 1:872 � 10�6 3Cñðàâíåíèþ ñ îáúåìíûì SiC ìîæåò áûòü ñâÿçàíî ñý��åêòàìè êâàíòîâî-ðàçìåðíîãî îãðàíè÷åíèÿ. Ïðèýòîì, ñ îäíîé ñòîðîíû, âîçðàñòàåò ñèëà îñöèëëÿòî�ðà, à ñ äðóãîé, � íàïðÿæåííîñòü ëîêàëüíîãî ýëåêò-ðè÷åñêîãî ïîëÿ ñâåòîâîé âîëíû âíóòðè íàíî÷àñòè÷�êè SiC. Ýòè ý��åêòû, êàê ïîêàçûâàåò òåîðèÿ [10℄,ïðèâîäÿò ê òîìó, ÷òî íåëèíåéíî-îïòè÷åñêàÿ âîñïðè�èì÷èâîñòü òðåòüåãî ïîðÿäêà �(3) â ñëó÷àå êâàíòî�âî-ðàçìåðíîãî îãðàíè÷åíèÿ îïðåäåëÿåòñÿ ñîîòíîøå�íèåì a3B=R3, ãäå aB � áîðîâñêèé ðàäèóñ ýëåêòðîí�íî-äûðî÷íîé ïàðû, à R � ðàäèóñ íàíî÷àñòèöû,ò. å. íåëèíåéíî-îïòè÷åñêàÿ âîñïðèèì÷èâîñòü òðåòüå�ãî ïîðÿäêà èìååò êóáè÷åñêóþ çàâèñèìîñòü îò îáðàò�íîé âåëè÷èíû ðàäèóñà íàíî÷àñòèöû.Ñðåäíèé ðàäèóñ R íàíî÷àñòèö â íàíîêðèñòàëëè�÷åñêèõ ïëåíêàõ êàðáèäà êðåìíèÿ, èññëåäîâàííûõ íà�ìè, ñîñòàâëÿë îêîëî 5�10 íì, à áîðîâñêèé ðàäèóñ ýê�ñèòîíà äëÿ ðàçëè÷íûõ ïîëèòèïîâ êàðáèäà êðåìíèÿïî ëèòåðàòóðíûì äàííûì äëÿ ïîëèòèïà 3C ñîñòàâ�ëÿåò aB � 3 íì, äëÿ 4H � aB � 2 íì, äëÿ 6H � aB �� 1:7 íì, ïîýòîìó â èññëåäîâàííûõ íàíîêðèñòàëëè�÷åñêèõ ïëåíêàõ SiC, â îñíîâíîì, âûïîëíÿþòñÿ óñëî�âèÿ ñëàáîãî êâàíòîâîãî îãðàíè÷åíèÿ.Âëèÿíèå êâàíòîâî-ðàçìåðíîãî ý��åêòà ìîæåòïðîÿâëÿòüñÿ â ðåçêîì óâåëè÷åíèè fx � ñèëû îñöèë�ëÿòîðà.Äëÿ êâàíòîâî-îãðàíè÷åííîé ýêñèòîííîé ñèñòåìûâ óñëîâèÿõ ðåçîíàíñà âûïîëíÿåòñÿ ñëåäóþùåå ñîîò�íîøåíèå [11℄:Im�(3) = � e(3)2m0!�2 ~Nf2x T1�2h ;

ãäå T1, �h è N � ñîîòâåòñòâåííî âðåìÿ ïðîäîëüíîéðåëàêñàöèè, îäíîðîäíàÿ øèðèíà ýêñèòîííîãî ðåçî�íàíñà è ïëîòíîñòü íàíî÷àñòèö.Â ðàáîòå [11℄ òàêæå ïîêàçàíî, ÷òî äëÿ íàíî÷à�ñòèö CuBr ðàçìåðîì 40 íì óñèëåíèå fx ñîñòàâëÿ�åò 1:7 � 103, ÷òî äîëæíî ïðèâåñòè ê çíà÷èòåëüíîìóâîçðàñòàíèþ íåëèíåéíî-îïòè÷åñêîãî îòêëèêà â íàíî�êðèñòàëëè÷åñêîé ñòðóêòóðå.Êðîìå òîãî, ïîñêîëüêó íàíîêðèñòàëëè÷åñêàÿïëåíêà êàðáèäà êðåìíèÿ èìååò äîâîëüíî ðàçâèòóþïîâåðõíîñòü ðàçäåëà ìåæäó îòäåëüíûìè íàíîêðè�ñòàëëàìè SiC, âîçðàñòàåò êîëè÷åñòâî äå�åêòíûõïîâåðõíîñòíûõ öåíòðîâ, â òîì ÷èñëå ìåëêèõ äî�íîðîâ, êîòîðûå ÿâëÿþòñÿ èñòî÷íèêîì ýëåêòðîíîâïðîâîäèìîñòè ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå. Ýòî ïîä�òâåðæäàåò èçìåðåíèå ñïåêòðîâ ïîãëîùåíèÿ äàííûõñòðóêòóð (ðèñ. 4). Â îòëè÷èå îò ìîíîêðèñòàëëè�÷åñêèõ îáðàçöîâ, ñïåêòðû íàíîêðèñòàëëè÷åñêèõïëåíîê êàðáèäà êðåìíèÿ èìåþò ñèëüíî çàòÿíóòûéêðàé ïîãëîùåíèÿ. Ýëåêòðîíû ïðîâîäèìîñòè ïðèèõ âîçáóæäåíèè ëàçåðíûì èçëó÷åíèåì ïðèíèìàþòó÷àñòèå âî âíóòðèçîííûõ ïåðåõîäàõ. Ïðè ýòîìèçìåíÿåòñÿ èõ ý��åêòèâíàÿ ìàññà, ïîäâèæíîñòü, àòàêæå òèï ðàññåÿíèÿ íîñèòåëåé. Ýòè ïðîöåññû ìî�ãóò îáåñïå÷èòü çíà÷èòåëüíûé âêëàä â îïòè÷åñêóþíåëèíåéíîñòü ïîëóïðîâîäíèêîâûõ íàíîñòðóêòóð[12℄. Ñëåäóåò îòìåòèòü, ÷òî âðåìÿ ðåëàêñàöèèíåëèíåéíîñòè îïðåäåëÿåòñÿ âðåìåíåì ðåëàêñàöèèíîñèòåëåé â çîíå ïðîâîäèìîñòè è ìîæåò äîñòèãàòüçíà÷åíèé 10�12�10�14 ñ.240
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�èñ. 9. Àíèçîòðîïèÿ íåëèíåéíî-îïòè÷åñêîé âîñïðèèì÷èâîñòè �(3) (äëèíà âîëíû 1:06 ìêì, ñëó÷àé á ). Ñëåâà ïðèâå-äåíà øêàëà äè�ðàêöèîííîé ý��åêòèâíîñòè � = I1=I0, ãäå I1 � èíòåíñèâíîñòü ïó÷êà, äè�ðàãèðîâàííîãî â ïåðâûéïîðÿäîê äè�ðàêöèè, I0 � èíòåíñèâíîñòü çàïèñûâàþùåãî ïó÷êà. Ñïðàâà � âàðèàíòû ñèíòåçèðîâàííûõ ïëåíîê: à �ïðè âåðòèêàëüíîì ïàäåíèè ïó÷êà èîíîâ íà ïîäëîæêó, á � ïðè ïàäåíèè ïó÷êà èîíîâ íà ïîäëîæêó ïîä óãëîì5. ÀÍÈÇÎÒ�ÎÏÈßÍÅËÈÍÅÉÍÎ-ÎÏÒÈ×ÅÑÊÎÉÂÎÑÏ�ÈÈÌ×ÈÂÎÑÒÈ �(3) ÂÍÀÍÎÊ�ÈÑÒÀËËÈ×ÅÑÊÈÕ ÏËÅÍÊÀÕSiCÍàíîêðèñòàëëè÷åñêèå ïëåíêè ñèíòåçèðîâàëèñü âïðîöåññå ïðÿìîãî îñàæäåíèÿ èîíîâ Si è C íà êâàð�öåâóþ ïîäëîæêó. Ïó÷îê èîíîâ ïðè òàêîé òåõíîëî�ãèè, êàê ïðàâèëî, íàïðàâëÿåòñÿ ïåðïåíäèêóëÿðíîïîâåðõíîñòè ïîäëîæêè, ïîýòîìó ðîñò íàíîêðèñòàë�ëîâ SiC ïðîõîäèò òàêèì îáðàçîì, ÷òî îïòè÷åñêàÿ îñüC ýòèõ íàíîêðèñòàëëîâ íàïðàâëåíà âäîëü îñè ïó÷�êà èîíîâ, ò. å. ïåðïåíäèêóëÿðíî ïîâåðõíîñòè ïëåí�êè. Ïî ñâîåé ïðèðîäå ìîíîêðèñòàëëû SiC îïòè÷å�ñêè àíèçîòðîïíû, íî ïðè òàêîé ñõåìå ñèíòåçà î÷åíüñëîæíî íàáëþäàòü àíèçîòðîïèþ â òàêèõ ñòðóêòó�ðàõ, ó÷èòûâàÿ òîò �àêò, ÷òî ïëåíêè èìåþò ìàëóþòîëùèíó è ïîýòîìó ìîæíî èñïîëüçîâàòü òîëüêî ãåî�ìåòðèþ E ? C, ãäå E � âåêòîð ýëåêòðè÷åñêîãî ïîëÿñâåòîâîé âîëíû.Ñ àíèçîòðîïèåé ñàìèõ íàíîêðèñòàëëîâ êàðáè�äà êðåìíèÿ ñâÿçàíà è àíèçîòðîïèÿ íåëèíåéíî-îï-òè÷åñêîãî îòêëèêà äàííûõ ñòðóêòóð, ïîýòîìó çàäà�÷à íàáëþäåíèÿ àíèçîòðîïèè íåëèíåéíî-îïòè÷åñêîãîîòêëèêà â íàíîêðèñòàëëè÷åñêèõ ïëåíêàõ êàðáèäàêðåìíèÿ ÿâëÿåòñÿ î÷åíü âàæíîé, òàê êàê äàåò âîç�

ìîæíîñòü âûäåëèòü âêëàä â íåëèíåéíîñòü èìåííîêðèñòàëëè÷åñêîé ñîñòàâëÿþùåé ïëåíêè, âñëåäñòâèåòîãî ÷òî ïëåíêà èìååò òàêæå èçîòðîïíóþ ñîñòàâëÿ�þùóþ èç àòîìîâ Si è C. Ó÷èòûâàÿ ýòè ñîîáðàæå�íèÿ, ìû ñèíòåçèðîâàëè íàíîêðèñòàëëè÷åñêèå ïëåí�êè SiC â ñõåìå, êîãäà ïó÷îê èîíîâ íàïðàâëÿëñÿ íàïîâåðõíîñòü ïîäëîæêè ïîä óãëîì 40Æ. Ýòî ìàêñè�ìàëüíûé óãîë ïàäåíèÿ èîíîâ, êîòîðûé ïîçâîëÿëèòåõíîëîãè÷åñêèå ïàðàìåòðû óñòàíîâêè. Ïðè òàêèõóñëîâèÿõ ðîñòà ïëåíîê îïòè÷åñêàÿ îñü C äîëæíàáûòü íàïðàâëåíà ïî îòíîøåíèþ ê ïîâåðõíîñòè ïîäòåì æå óãëîì è èìåòü ïðîåêöèþ íà ïëîñêîñòü ïëåí�êè. Ñõåìàòè÷åñêè ýòà ñèòóàöèÿ ïîêàçàíà íà ðèñ. 9ñïðàâà. Â ýòîì ñëó÷àå â ýêñïåðèìåíòå âîçìîæíà ãåî�ìåòðèÿ, ïðè êîòîðîé E k C. Èññëåäîâàíèå íåëè�íåéíî-îïòè÷åñêîãî îòêëèêà òàêèõ ïëåíîê â çàâèñè�ìîñòè îò óãëà ïîâîðîòà âîêðóã îïòè÷åñêîé îñè íà360Æ ïîêàçàëî íàëè÷èå àíèçîòðîïèè íåëèíåéíîãî îò�êëèêà. �åçóëüòàòû ýòèõ èçìåðåíèé ïðåäñòàâëåíû íàðèñ. 9 â âèäå èíäèêàòðèñû. Âèäíî, ÷òî ìàêñèìóìíåëèíåéíî-îïòè÷åñêîãî îòêëèêà íàáëþäàåòñÿ â ïëîñ�êîñòè ïàäåíèÿ ïó÷êà èîíîâ. Ñëåâà íà ðèñóíêå ïðåä�ñòàâëåíà øêàëà äè�ðàêöèîííîé ý��åêòèâíîñòè, çà�ïèñàííàÿ â ïëåíêàõ äèíàìè÷åñêèõ ðåøåòîê.Àíèçîòðîïèÿ íåëèíåéíî-îïòè÷åñêîãî îòêëèêà èñ�ñëåäóåìûõ ñòðóêòóð äàåò âîçìîæíîñòü çàïèñûâàòüâåêòîðíûå ãîëîãðà�è÷åñêèå ðåøåòêè, êîãäà ìîäóëè�3 ÆÝÒÔ, âûï. 2 241
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I−1 I0 I0
I+1

а б

I−1 I+1I0 I0�èñ. 10. Ñõåìà çàïèñè ñêàëÿðíûõ (à) è âåêòîð-íûõ (á ) ãîëîãðàììðóåòñÿ íå èíòåíñèâíîñòü ñâåòà, êàê ïðè çàïèñè ñêà�ëÿðíûõ ãîëîãðàìì (ñì. ñõåìó à íà ðèñ. 10), à ñîñòîÿ�íèå åãî ïîëÿðèçàöèè, êîãäà ïîëÿðèçàöèÿ äâóõ çàïè�ñûâàþùèõ ïó÷êîâ âçàèìíî ïåðïåíäèêóëÿðíà (ñõåìàá íà ðèñ. 10). Êàê ïîêàçàëè èçìåðåíèÿ, äè�ðàêöè�îííàÿ ý��åêòèâíîñòü âåêòîðíûõ äèíàìè÷åñêèõ ðå�øåòîê äîñòèãàëà 10�2%. Ïîñêîëüêó òîëùèíà ïëå�íîê ìàëà (d � 1 ìêì), � ýòî áîëüøàÿ âåëè÷èíà.Ïðèíöèï çàïèñè âåêòîðíûõ (ïîëÿðèçàöèîííûõ) ãî�ëîãðàìì ïîäðîáíî îïèñàí â ðàáîòå [13℄.Èññëåäîâàíèÿ àíèçîòðîïèè íåëèíåéíî-îïòè÷åñ-êîãî îòêëèêà â íàíîêðèñòàëëè÷åñêèõ ïëåíêàõ êàð�áèäà êðåìíèÿ åùå ðàç ïîêàçàëè, ÷òî íåëèíåéíîñòüîáóñëîâëåíà êðèñòàëëè÷åñêîé �àçîé ïëåíêè, à íå ååèçîòðîïíîé ñîñòàâëÿþùåé.6. ÂÛÂÎÄÛÒàêèì îáðàçîì, ñ ïîìîùüþ íîâîé îðèãèíàëü�íîé íèçêîòåìïåðàòóðíîé ìåòîäèêè ïðÿìîãî îñàæäå�íèÿ èîíîâ óãëåðîäà è êðåìíèÿ ñî ñðåäíåé ýíåðãè�åé 90�100 ýÂ ïðè íèçêèõ òåìïåðàòóðàõ ïîäëîæêèîò 900 ÆÑ äî 1150 ÆÑ ïîëó÷åíû íàíîêðèñòàëëè÷åñêèåïëåíêè SiC ðàçëè÷íûõ ïîëèòèïîâ.Èññëåäîâàíèÿ íåëèíåéíîé ðå�ðàêöèè â ïîëó÷åí�íûõ ñòðóêòóðàõ ïîêàçàëè ñóùåñòâåííîå óñèëåíèåíåëèíåéíî-îïòè÷åñêîãî îòêëèêà â íàíîêðèñòàëëè÷å�ñêîì SiC (÷åòûðå ïîðÿäêà âåëè÷èíû) ïî ñðàâíåíèþ ñîáúåìíûìè êðèñòàëëàìè SiC: äåéñòâèòåëüíàÿ ÷àñòüâîñïðèèì÷èâîñòè �(3) èìååò ñëåäóþùèå çíà÷åíèÿ:Re�(3) = 3:5 � 10�5 åä. Ñ�ÑÝ (� = 1064 íì, ïîëèòèï27R); 2:2 � 10�6 åä. Ñ�ÑÝ (ïîëèòèï 3C); Re�(3) == 0:5 � 10�5 åä. Ñ�ÑÝ (� = 532 íì, ïîëèòèï 27R);0:8 � 10�6 åä. Ñ�ÑÝ (ïîëèòèï 3C).
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