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Обнаружена самодифракция на сформированном в коллоидном растворе квантовых точек (КТ)

CdSe/ZnS динамическом одномерном фотонном кристалле, возникающая одновременно с самодифрак-

цией на наведенных каналах прозрачности, при резонансном возбуждении основного электронно-

дырочного (экситонного) перехода КТ двумя лазерными лучами, с гауссовым распределением интен-

сивности по сечению. Показано, что нелинейное изменение поглощения коллоидных КТ приводит к

образованию канала прозрачности и наведенной амплитудной дифракционной решетки, а значитель-

ное нелинейное изменение показателя преломления (∆n ≈ 10
−3) в поглощающей среде ответственно

за формирование динамического фотонного кристалла. Обнаружены самодифрагированные лазерные

лучи, распространяющиеся не только в направлениях, соответствующих самодифракции на наведенной

дифракционной решетке, но и в направлениях, удовлетворяющих условию Лауэ.
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Введение. Большое значение для нелинейной

лазерной спектроскопии имеют работы по дифрак-

ции и самодифракции лазерного излучения на оп-

тически сформированных периодических структу-

рах – наведенных дифракционных решетках [1–

6]. Явление самодифракции реализуется во многих

нелинейно-оптических средах при достаточной мощ-

ности излучения, в том числе и в полупроводниковых

структурах пониженной размерности [7–12], послед-

ним в настоящее время уделяется особое внимание.

Метод наведенных дифракционных решеток широко

применяется для изучения свойств полупроводнико-

вых материалов [13–16].

Значительный интерес, проявляемый к наведен-

ным динамическим фотонным кристаллам, связан

не только с возможностью их использования для

изучения нестационарных процессов в различных

средах, но и с созданием на их основе оптоэлек-

тронных устройств при использовании их нелинейно-

оптических свойств [7–12].

К фотонными кристаллам относят структуры, в

которых осуществлена модуляция диэлектрической

проницаемости с периодом, сравнимым с длиной вол-

ны света [17, 18]. Фотонные кристаллы представляют

значительный интерес для создания на их основе со-

временных устройств оптоэлектроники [19–21], в том

1)e-mail: hieroglifics@mail.ru

числе для хранения данных [22]. Активно развива-

ется формирование фотонных кристаллов на основе

частиц субмикронных размеров [23–26]. Однако, ис-

пользование плотноупакованных сфер субмикронно-

го размера ограничивает количество возможных со-

здаваемых типов кристаллических решеток, в то вре-

мя как формирование динамических фотонных кри-

сталлов в коллоидных растворах квантовых точек

(КТ) позволяет изменять параметры динамическо-

го фотонного кристалла (пространственную симмет-

рию, форму и размер элементарной ячейки, а так-

же размерность кристалла), что делает их наиболее

привлекательными для изучения и открывает новые

возможности применения в области создания быст-

ро переключаемых фильтров и интерференционных

зеркал.

Работа посвящена исследованию особого типа

самодифракции двух гауссовых лазерных лучей

на формируемом ими одномерном динамическом

фотонном кристалле, и выявлению нелинейно-

оптических эффектов, ответственных за обнару-

женные эффекты самовоздействия, возникающих

в случае возбуждения основного электронно-

дырочного (экситонного) перехода в КТ CdSe/ZnS

импульсами второй гармоники Nd3+ : YAG-лазера.

Описание эксперимента. В работе использова-

ны сферические КТ CdSe с оболочкой из монослоя

более широкозонного полупроводника ZnS и гид-
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Рис. 1. (Цветной онлайн) (a) – Спектр поглощения коллоидного раствора КТ CdSe/ZnS. Вертикальной чертой обозна-

чена энергия основного экситонного перехода, стрелкой указана энергия однофотонного возбуждения второй гармони-

кой лазера. (b) – Схема экспериментальной установки. M1, M2, M3 – диэлектрические зеркала, Rλ=532 = 99.9%; L-1,

L-2 – линзы, f = 80мм; BS-1 – диэлектрическое зеркало Rλ=1064 = 90%; BS-2 – диэлектрическое зеркало Rλ=532 = 50%;

KDP – кристалл удвоения частоты; P-1, P-2 – прямоугольные призмы; QD – 1мм кювета с коллоидным раствором

КТ CdSe/ZnS; W – измеритель энергии OPHIR

рофобным слоем на поверхности, препятствующим

слипанию КТ в растворе гексана, выращенные мето-

дом металлоорганического синтеза в Республике Бе-

ларусь компанией NFM LTD. Нелинейно-оптические

процессы в коллоидных растворах КТ CdSe/ZnS изу-

чены при однофотонном возбуждении основного эк-

ситонного перехода 1S3/2(h)–1S(e) (рис. 1a) мощны-

ми пикосекундными импульсами второй гармоники

Nd3+ : YAG-лазера (2.33 эВ), работающего в режи-

ме пассивной синхронизации мод. Излучение лазера

представляет из себя цуг из 20–25 35-пикосекундных

импульсов с аксиальным периодом 7 нс, превос-

ходящим время релаксации электронно-дырочных

пар (экситонов) в КТ при комнатной температуре

[16, 27, 28]. Для осуществления резонансного возбуж-

дения основного экситонного перехода, по предва-

рительно измеренным спектрам пропускания подо-

браны КТ соответствующего размера. Радиус и дис-

персия размеров (2.6 ± 0.3 нм) использованных КТ

были определены при сравнении положения мак-

симума поглощения и значения полуширины спек-

тра с результатами теоретических расчетов зависи-

мости энергетического спектра экситонного погло-

щения КТ CdSe от их размера [29]. Все измерения

проведены при комнатной температуре. Концентра-

ция КТ в коллоидном растворе составляла около

1017 см−3 (линейное пропускание α = 35 см−1).

Схема двулучевого возбуждения кюветы с кол-

лоидным раствором КТ CdSe/ZnS представлена на

рис. 1b. Толщина кюветы составляет 1 мм, угол пе-

ресечения лучей в коллоидном растворе θ изменялся

положением зеркал M-2 и M-3. Временная задерж-

ка между лучами настраивалась с помощью призм

P-1 и P-2 с точностью 3 пс. Оба пересекающихся в

кювете луча второй гармоники имели одинаковую

интенсивность. При фотографировании и измерении

распределения интенсивности по поперечному сече-

нию лазерных лучей на выходе из коллоидного рас-

твора КТ использовалась сопряженная с компьюте-

ром фотокамера Nikon D70 с линейной зависимостью

выходного сигнала от интенсивности света на входе.

Энергия в каждом цуге импульсов контролировалась

измерителем энергии OPHIR.

Экспериментальные результаты и их об-

суждение. На рисунках 2а, 3а представлены изоб-

ражения дифракционных картин, образованных в

результате самодифракции двух пересекающихся в

сильно поглощающем коллоидном растворе КТ (про-

пускание менее 3 %) лазерных лучей второй гармо-

ники Nd3+ : YAG лазера (λ = 532 нм) с одинаковой

интенсивностью (I0 ≈ 0.2ГВт/см2 – интенсивность

импульса с максимальной энергией в цуге) и рас-

пределения интенсивности по поперечному сечению

(рис. 2b, 3b) при двух различных значениях угла θ:

20◦ (рис. 2) и 110◦ (рис. 3).

При резонансном возбуждении основного эк-

ситонного перехода в КТ CdSe/ZnS на выходе из

кюветы с коллоидными КТ кроме двух лучей,

распространяющихся в направлении входных лу-

чей, обнаружены лучи, распространяющиеся вдоль
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Рис. 2. (Цветной онлайн) Измеренное (a) и рассчитан-

ное (с) распределение интенсивности самодифрагиро-

ванных лучей на одномерном динамическом фотон-

ном кристалле, сформированном при интерференции

двух гауссовых лазерных лучей в коллоидном раство-

ре КТ CdSe/ZnS (угол взаимодействия лазерных лу-

чей θ = 20
◦). Распределение интенсивности по попереч-

ному сечению (b), выделенному белым прямоугольни-

ком на рис. a. Результаты моделирования при сосуще-

ствовании самодифракции на наведенной диафрагме и

самодифракции на динамическом одномерном фотон-

ном кристалле (d)

Рис. 3. (Цветной онлайн) Измеренное (a) и рассчитан-

ное (с) распределение интенсивности самодифрагиро-

ванных лучей на одномерном динамическом фотон-

ном кристалле, сформированном при интерференции

двух гауссовых лазерных лучей в коллоидном раство-

ре КТ CdSe/ZnS (угол взаимодействия лазерных лучей

θ = 110
◦). Распределение интенсивности по попереч-

ному сечению (b), выделенному белым прямоугольни-

ком на рис. a. Результаты моделирования при сосуще-

ствовании самодифракции на наведенной диафрагме и

самодифракции на динамическом одномерном фотон-

ном кристалле (d)

образующих конусов, вершины которых распо-

ложены в области сформированного фотонного

кристалла (при сечении плоскостью экрана – ги-

перболы, рис. 2a, 3a). Кроме того, для случая, когда

взаимодействие лазерных лучей происходит под
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углом θ = 20◦, формируются 1-й и −2-й порядки

самодифракции (I1, I−2, рис. 2a) на наведенном

динамическом фотонном кристалле с периодом:

Λ = λ
2 sin(θ/2) .

Измеренные углы ϕ1 = ϕ−2 = 31◦ лучей 1-го

и −2-го порядков самодифракции m на динамиче-

ском фотонном кристалле совпадают с рассчитанны-

ми (ϕm = arcsin{[2m+ 1] sin θ
2}).

Для случая взаимодействия лазерных лучей под

углом θ = 110◦ возможна самодифракция лучей на

наведенном динамическом фотонном кристалле, од-

нако −1-й порядок самодифракции I−1 одного из лу-

чей будет совпадать по направлению с 0-м порядком

самодифракции I0 для второго луча, участвующего

в формировании наведенного фотонного кристалла

(рис. 3a).

Из расчета следует (рис. 2c, d, 3c, d), что при вза-

имодействии двух гауссовых лазерных лучей в кол-

лоидном растворе КТ, обнаруженное распространя-

ющееся вдоль конической поверхности самодифраги-

рованное излучение (рис. 2a, b, 3a, b), удовлетворяет

условию Лауэ дифракции лучей на цепочке атомов

(рис. 4):

(kdiff − k0)Λ = m, (1)

где k0 – волновой вектор падающего на цепочку ато-

мов луча, kdiff – волновой вектор дифрагированного

луча. При сечении плоскостью экрана параллельной

оси конуса образуются гиперболы: x2 tg2
(

π
2 − ϕm

)

=

= y2 + h2, где h = 50мм – расстояние от фотонного

кристалла до экрана, x, y – декартовы координаты.

Из-за эффекта самовоздействия (распростране-

ние ограниченного в поперечном сечении светового

луча в среде, локальные параметры которой зависят

от интенсивности света) два лазерных луча с гауссо-

вым распределением интенсивности в поперечном се-

чении, при котором интенсивность резко спадает от

центра к периферии по закону: I ∼ exp
{

− 4r2 ln 4
w2

}

(r – радиальная координата, w – ширина лазер-

ного луча на полувысоте), инициируют периодиче-

ское изменение диэлектрической проницаемости сре-

ды и формируют линейную динамическую фотон-

ную структуру, подобную цепочке атомов (рис. 4a).

Гауссово распределение интенсивности лазерных лу-

чей приводит к формированию периодической дина-

мической структуры с убывающей к периферии се-

чения луча модуляцией диэлектрической проницае-

мости. Лучи, формирующие данную динамическую

структуру в коллоидных КТ CdSe/ZnS, “чувствуют”

ее границы (размер сформированного динамическо-

го фотонного кристалла, на котором происходит са-

модифракция, меньше площади поперечного сечения

луча) и дифрагируют в направлениях, определяе-

мых условием (1). В работе А.А. Борща и соавторов

[14] были обнаружены растянутые по вертикали ну-

левые порядки самодифракции излучения лазера на

динамических дифракционных решетках в кристал-

лах сульфида кадмия. Применение теории дифрак-

ции Лауэ на одномерном кристалле (цепочке атомов)

позволяет объяснить образование на экране отрезков

гипербол, вырождающихся в прямые линии для лу-

чей, пересекающихся под малым углом.

Формирование на дифракционной картине колец,

типичных для дифракции Френеля на круглом от-

верстии, связано с распространением гауссовых ла-

зерных лучей в сильно поглощающем коллоидном

растворе КТ, приводящим к формированию канала

прозрачности в результате насыщения основного эк-

ситонного перехода КТ [11, 30–33] и к самодифрак-

ции луча на наведенной диафрагме. Изображение на

экране сечений конусов дифрагированного излуче-

ния в виде прерывистых гипербол (рис. 2a, 3a – экспе-

римент, рис. 2d, 3d – моделирование) связано с одно-

временным существованием двух процессов самовоз-

действия – самодифракции на наведенной диафраг-

ме и самодифракции на динамическом одномерном

фотонном кристалле. В областях пространства, соот-

ветствующих ярким кольцам на дифракционной кар-

тине, излучение, сформированное в результате са-

модифракции на одномерном динамическом фотон-

ном кристалле интерферирует с излучением, образо-

ванным при дифракции Френеля на круглом отвер-

стии, вследствие чего на экране образуется изобра-

жение в виде неоднородных по интенсивности гипер-

бол. При нарушении условий когерентности для двух

лучей лазера самодифракция на одномерном фотон-

ном кристалле пропадала, в то время как самоди-

фракция на наведенных каналах прозрачности каж-

дого из лучей сохранялась.

Образование наведенной амплитудной дифракци-

онной решетки и канала прозрачности в сильно по-

глощающем коллоидном растворе КТ при однофо-

тонном возбуждении экситонов в КТ CdSe/ZnS дву-

мя взаимодействующими лазерными лучами вызва-

но сосуществованием и конкуренцией между процес-

сами насыщения основного экситонного перехода и

длинноволнового штарковского сдвига спектра эк-

ситонного поглощения [9–11]. Образование одномер-

ного динамического фотонного кристалла происхо-

дит за счет периодического изменения диэлектриче-

ской проницаемости в интерференционном поле пе-

ресекающихся в растворе коллоидных КТ CdSe/ZnS

двух гауссовых лазерных импульсов. Ввиду неболь-

шой отстройки частоты возбуждающего лазерного
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Рис. 4. (Цветной онлайн) (a) – Схема формирования динамического одномерного фотонного кристалла двумя гауссо-

выми лазерными лучами. (b) – Схема дифракции на одномерном фотонном кристалле

излучения от частоты неоднородно уширенного ос-

новного экситонного перехода КТ CdSe/ZnS (рис. 1a)

нелинейное изменение поглощения сопровождается

сильным нелинейным изменением показателя пре-

ломления [34], что обуславливает формирование на-

веденной фазовой дифракционной решетки – дина-

мического фотонного кристалла. При этом моду-

ляция показателя преломления в коллоидных КТ

может достигать значений ∆n ≈ 10−3 [11], что приво-

дит к существованию динамической фотонной стоп-

зоны в одномерном фотонном кристалле, для фор-

мирования которой требуется модуляция диэлектри-

ческой проницаемости.

Выводы. Обнаружено одновременное су-

ществование двух процессов самовоздействия –

самодифракция на наведенной диафрагме и само-

дифракция на динамическом одномерном фотонном

кристалле. Процесс самодифракции двух гауссо-

вых лазерных лучей на динамическом фотонном

кристалле, объяснен нелинейным изменением по-

казателя преломления коллоидного раствора КТ

CdSe/ZnS из-за отстройки частоты возбуждаю-

щего лазерного излучения от частоты основного

экситонного перехода КТ. Формирование самоди-

фрагированного излучения, распространяющегося

вдоль образующих конусов, вершины которых

расположены внутри сформированного фотонного

кристалла, объяснено с применением теории ди-

фракции Лауэ на цепочке атомов. Обнаруженнные

кольца объяснены формированием канала про-

зрачности из-за процессов насыщения основного

экситонного перехода и длинноволнового штар-

ковского сдвига спектра экситонного поглощения,

приводящих к дифракции Френеля на наведенной

диафрагме.
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