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Показана возможность определения полной электронной зонной структуры твердого тела методом

генерации гармоник высокого порядка в поле сверхкоротких лазерных импульсов среднего инфракрас-

ного диапазона. Зондирование электронных зон твердого тела вдоль характерных направлений зоны

Бриллюэна осуществляется электронными и дырочными волновыми пакетами, направление импульса

которых по отношению к осям симметрии зоны Бриллюэна определяется поляризацией поля накачки.
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Электронная зонная структура отражает фунда-

ментальные свойства твердого тела, служит ключом

к пониманию сложных физических явлений в новых

материалах, таких как высокотемпературные сверх-

проводники [1], графены [2] и топологические изоля-

торы [3]. Широко распространенные методы рентге-

ноструктурного анализа [4, 5] позволяют с высокой

точностью определить параметры кристаллической

решетки в прямом пространстве и могут быть ис-

пользованы для измерений в объеме твердого тела.

В отличие от этих методов техника фотоэлектронной

спектроскопии с угловым разрешением [6], позволя-

ющая выполнить анализ электронной зонной струк-

туры, может быть применена лишь для исследований

на поверхности твердого тела, т.к. для ее реализации

требуется регистрация испускаемых под действием

света электронов.

В связи с имеющимися трудностями эксперимен-

тального исследования электронной зонной струк-

туры в объеме твердых тел значительный интерес

вызывает возможность использования сверхкорот-

ких лазерных импульсов среднего инфракрасного

(ИК) диапазона для полностью оптического ана-

лиза электронной зонной структуры твердых тел

на основе генерации гармоник высокого порядка

(ГГВП). Практическая реализация этого подхода

становится возможной [7–9] благодаря созданным

в последние годы компактным твердотельным ис-

точникам мощных сверхкоротких импульсов средне-
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го ИК-диапазона [7–14]. Первые эксперименты, де-

монстрирующие этот новый подход к исследованию

твердого тела, были выполнены с использованием

сверхкоротких лазерных импульсов с длиной волны

3.66 мкм [9]. Генерация гармоник высокого порядка

в твердом теле в присутствии интенсивного поля на-

качки с такой длиной волны, в основном, связана

с межзонными процессами в твердом теле. Частоты

наиболее информативных гармоник высокого поряд-

ка при этом превышают частоту энергетической ще-

ли зонной структуры твердого тела, что приводит

к значительному ослаблению излучения гармоник и

ограничивает глубину, на которой может быть вы-

полнен анализ зонной структуры твердого тела.

При увеличении центральной длины волны поля

накачки соотношение между вкладами внутризон-

ных токов и межзонных переходов в процесс ГГВП

изменяется [15]. Как показано в недавно выполнен-

ных экспериментах [16], явление ГГВП в поле сверх-

коротких лазерных импульсов с центральной длиной

волны 5–7 мкм в основном связано с внутризонными

процессами в твердом теле. В связи с тем, что гене-

рируемые в этом режиме гармоники высокого поряд-

ка лежат в области прозрачности материала, созда-

ются благоприятные условия для полностью оптиче-

ской диагностики электронной зонной структуры, в

том числе, в объеме твердотельных материалов. Как

показано в настоящей работе, поляризационный ана-

лиз обусловленных внутризонными процессами гар-

моник высокого порядка позволяет на основе изме-

рений, выполняемых в полосе прозрачности твердо-
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го тела, определить его полную электронную зонную

структуру.

Генерация гармоник высокого порядка в газовых

средах является одним из ключевых явлений опти-

ческой физики сильных полей [17], лежащим в ос-

нове технологий генерации аттосекундных импуль-

сов [18]. Физическая картина ГГВП в твердом те-

ле значительно более сложна и многообразна [7–15]

по сравнению с ГГВП в газовой среде. Аналогично

стандартной классификации механизмов оптической

нелинейности твердого тела в пределе слабых све-

товых полей [19] разделяют внутризонные и меж-

зонные механизмы ГГВП (рис. 1). Межзонная ГГВП

Рис. 1. (Цветной онлайн) Генерация гармоник высокого

порядка за счет межзонных и внутризонных процессов

в твердом теле. В верхней части рисунка иллюстриру-

ется представление зоны проводимости в виде суммы

фурье-гармоник

связана с индуцируемым световым полем переводом

электронов из зоны валентности в зону проводимо-

сти и образованием дырок в валентной зоне с после-

дующей рекомбинацией ускоренных полем накачки

электронов и дырок, сопровождающейся испускани-

ем излучения гармоник поля накачки. Внутризонная

ГГВП (рис. 1) обусловлена нелинейной зависимостью

энергии от импульса электронов и дырок, ускоряе-

мых полем в зоне проводимости и валентной зоне,

сильно нелинейной зависимостью вероятности пере-

хода электронов из валентной зоны в зону прово-

димости от поля накачки, а также эффектами рас-

сеяния, сопровождающими рассеяние электронов на

дырках.

Наиболее информативная часть спектра гармо-

ник, генерируемых за счет межзонных процессов, ле-

жит выше энергии запрещенной зоны твердого тела

и поглощается материалом. В этой связи особый ин-

терес представляет ГГВП, обусловленная нелинейно-

стью закона дисперсии электронов и дырок в твер-

дом теле. Значительная часть спектра гармоник, ге-

нерируемых за счет этого механизма нелинейности,

лежит ниже энергии запрещенной зоны твердого те-

ла, попадая, тем самым в область прозрачности ма-

териала. Изучение свойств спектра гармоник высо-

кого порядка, генерируемых в этом режиме, позволя-

ет получить важную информацию о характере дис-

персии ε = ε(k), т.е. о зонной структуре твердого

тела. Для реализации этого режима ГГВП требу-

ются источники сверхкоротких импульсов достаточ-

но высокой пиковой мощности с центральной дли-

ной волны, значительно превышающей длину вол-

ны накачки, позволяющую наблюдать межзонные

ГГВП-явления. Лазерные источники, удовлетворя-

ющие этим требованиям, появились лишь недавно

[13, 14, 20]. Тем самым, созданы условия для прак-

тической реализации полностью оптических методов

диагностики зонной структуры твердых тел.

Для определения геометрии поляризационных

измерений, позволяющих определить полную струк-

туру электронных зон в твердом теле, воспользуемся

следующим выражением для сигнала ГГВП, генери-

руемого за счет внутризонного тока J(t) [11, 12]:

E(t) ∝
dJ(t)

dt
. (1)

Суммарный внутризонный ток, наводимый световым

полем во всех зонах твердого тела, записывается в

виде

J = J
e + J

h (2)

как сумма токов электронов и дырок J
e и J

h.

Каждое из слагаемых в выражении (2) представ-

ляется как сумма токов, индуцируемых полем накач-

ки внутри i-й зоны вдоль определенного направле-

ния зоны Бриллюэна, и записывается в виде произ-

ведения [21]

J
λ(t) =

∑

i,λ

qnλ
i v

λ
i (t) (3)

электрического заряда q (q = −e для электронов и

q = +e для дырок), плотности носителей заряда nλ
i и

групповой скорости волнового пакета носителей за-

ряда v
λ
i (t). Учет вкладов электронных и дырочных

токов осуществляется суммированием по λ (λ = e

для электронов, λ = h для дырок). Сумма по i в вы-

ражении (3) содержит слагаемые, соответствующие

всем направлениям зоны Бриллюэна.

Письма в ЖЭТФ том 104 вып. 7 – 8 2016



Измерение электронной зонной структуры твердого тела методом генерации. . . 477

Групповая скорость волнового пакета, формиру-

емого в зоне с законом дисперсии ε(k), определяется

выражением

v(k, t) =
1

~

dε(k)

dk
. (4)

Энергию носителей в каждой из валентных зон εei
и зон прововдимости εhi твердого тела представим в

виде конечной суммы фурье-гармоник (рис. 1):

εei (ki) = Eg +
∑

s

αe
i,s cos(skei), (5)

εhi (ki) =
∑

s

αh
i,s cos(skei), (6)

где Eg – ширина запрещенной зоны, ei – вектор вдоль

i-го направления зоны Бриллюэна с абсолютной ве-

личиной |ei| = 2π/κi, κi – размер зоны Бриллю-

эна вдоль направления I, αe
i,s – амплитуды фурье-

гармоник.

Используя соотношение [22]

k(t) = −(e/~)

t
∫

−∞

E(θ)dθ, (7)

где θ – переменная интегрирования, и учитывая

вклад всех зон, получим следующее выражение для

групповой скорости электронного волнового пакета:

v
e(k, t) = −

1

~

∑

i,s

eiα
e
i,s sin

(

s

[

k−
eA(t)

~c

]

ei

)

. (8)

Здесь введен векторный потенциал A(t), который

связан с полем соотношением E(t) = − 1
c

∂A(t)
∂t

.

Полный внутризонный ток электронов, таким об-

разом, определяется следующим выражением:

J
e(t) =

e

~

∑

i,s

ein
e
iα

e
i,s cos(kei) sin

(

s
eA(t)ei

~c

)

. (9)

Как следует из формулы (9), полный внутризон-

ный ток может быть представлен в виде разложения

по векторам трансляции ei. При этом проекция груп-

повой скорости на направление ei зоны Бриллюэна,

а, следовательно, и вклад в общий ток, который да-

ет это направление зоны Бриллюэна, определяется

проекцией вектор-потенциала A(t) на направление

вектора ei.

Ненулевые проекции поляризации электрическо-

го поля накачки E(t) на направления ei вектора

трансляции приводят к возникновению тока в дан-

ных зонах. Это приводит к формированию незави-

симых источников высоких гармоник разными зо-

нами, поляризации которых параллельны направ-

лениям обратного пространства. В случае простых

типов решетки возможно полное разделение вкла-

дов отдельных направлений зоны Бриллюэна в пол-

ный сигнал гармоник на основе поляризационных

измерений. В качестве примера рассмотрим случай

гранецентрированной кубической решетки кристал-

ла ZnSe (рис. 2), исследовавшегося методом ГГВП в

Рис. 2. (Цветной онлайн) Гранецентрированная куби-

ческая решетка кристалла ZnSe (атомы Zn и Se пока-

заны серыми и синими шариками) и его зона Брил-

люэна. На рисунке показаны также зондирующий ла-

зерный импульс и импульс излучения оптических гар-

моник, прошедший через анализатор поляризации (А).

Угол θ характеризует ориентацию поляризации лазер-

ного излучения

экспериментах [16]. В связи с тем, что для такой си-

стемы наибольшая вероятность ионизации достига-

ется для направлений зоны Брюллюэна, содержащих

точку Γ, в выражении для тока (3) удается огра-

ничиться тремя слагаемыми, i = ΓL, ΓK, ΓX. Для

кристалла с решеткой такого типа поляризация по-

ля накачки может быть выбрана линейной (рис. 2)

и ориентирована вдоль оси [001] (θ = 0◦) таким об-

разом, чтобы исключить возбуждение внутризонных

токов направления ΓK зоны Бриллюэна. Ориентируя

анализатор поляризации сначала перпендикулярно

eΓL, а затем перпендикулярно eΓX (рис. 2), удает-

ся измерить сигнал ГГВП, соответствующий внут-

ризонным токам вдоль направлений ΓX и ΓL зоны

Бриллюэна (рис. 3a). Использование поля накачки,

поляризованного вдоль направления eΓK кристалла,

и анализатора, ориентированного перпендикулярно

вектору eΓL, позволяет записать сигнал ГГВП, ин-

дуцируемый движением тока вдоль ΓK зоны Брил-

люэна (рис. 3b).

Раздельное измерение сигналов ГГВП, связанных

с внутризонными токами вдоль различных направ-

лений внутри зоны Бриллюэна, позволяет по фор-

ме спектра высоких гармоник определить профиль

электронных зон вблизи данного направления зоны

Письма в ЖЭТФ том 104 вып. 7 – 8 2016



478 А. А. Ланин, А. М. Желтиков

Рис. 3. (Цветной онлайн) Спектры оптических гармо-

ник, генерируемых внутризонным током электронов,

индуцируемым вдоль (а) направлений ΓX (сплошная

линия) и ΓL (пунктирная линия) и (b) направлений

ΓK (сплошная линия) и ΓL (пунктирная линия) зоны

Бриллюэна кристалла ZnSe. Лазерный импульс имеет

длительность 85 фс, центральную длину волны 6.7 мкм

и амплитуду поля 0.8 В/А. Поле лазерного импульса

поляризовано вдоль направлений ΓX (a) и ΓK (b) зоны

Бриллюэна

Бриллюэна, фиксируемого ориентацией поляризато-

ра и анализатора поляризации. Для этой цели удобно

записать внутризонный ток вдоль направления ei в

виде:

J
e
i (t) =

e

~

∑

s

ein
e
iα

e
i,s cos(kei) sin

(

s
eA(t)ei

~c

)

. (10)

Восстановление профиля зоны вблизи направ-

ления ei, таким образом, сводится к измерению

серии спектров гармоник высокого порядка для

различных интенсивностей поля накачки и поиска

набора параметров αe
i,s, обеспечивающего наилуч-

шее согласие результатов расчетов одновременно со

всеми измеренными спектрами высоких гармоник.

Полная зонная структура твердого тела (рис. 4)

восстанавливается участок за участком на основе

поляризационных ГГВП-измерений, позволяющих

определить профиль ε = ε(k) на отдельных участках

зоны вблизи направлений зоны Бриллюэна, опреде-

ляемых геометрией поляризационных измерений в

ГГВП-экспериментах.

Таким образом, представленный в настоящей ра-

боте анализ показывает, что свойства оптических

гармоник высокого порядка, связанных с наводимы-

ми лазерным полем внутризонными процессами в

твердом теле, содержат информацию об электрон-

ной зонной структуре твердого тела. Изменением по-

Рис. 4. (Цветной онлайн) Структура электронных зон

кристалла ZnSe с гранецентрированной кристалличе-

ской решеткой. Регистрация сигнала оптических гар-

моник, генерируемых электронными токами в каждом

из направлений зоны Бриллюэна, позволяет восстано-

вить закон дисперсии для каждого из направлений зо-

ны – ΓL, ΓX и ΓK (показаны красными, желтыми и

синими участками, соответственно)

ляризации поля сверхкоротких лазерных импульсов

среднего ИК диапазона удается осуществить управ-

ляемое зондирование электронных зон твердого тела

электронными и дырочными волновыми пакетами.

На этой основе реализуется полностью оптическая

методика измерения электронной зонной структуры

твердого тела.
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