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Общая характеристика работы
Диссертационная работа посвящена исследованию особенностей гене-

рации второй оптической гармоники в планарных хиральных металличе-
ских наноструктурах в форме буквы G.

Актуальность данной работы во многом обусловлена существен-
ным интересом к планарным хиральным наноструктурам и нелинейным
эффектам в ним, в частности, значительно возросшим за последнее де-
сятилетие. Хиральность - это свойство объекта, выражающееся в отсут-
ствии у него плоскостей зеркальной симметрии [1], то есть невозможности
совместить его со своим зеркальным изображением [2]. Хиральность для
двумерных физических объектов определяется как отсутствие осей сим-
метрии в плоскости структуры [3]. Каждому хиральному объекту можно
сопоставить другой объект, представляющий собой зеркальное отражение
первого. В этом случае они будут являться энантиомерами [4] (термин, из-
начально относившийся к хиральным молекулам, позже распространился
на более широкую область искусственных наноструктурированных сред,
также используется термин «энантиоморф» [5]). Хиральность объекта мо-
жет достаточно сильно влиять на его отклик при взаимодействии с элек-
тромагнитным полем, при этом отклик будет различным для каждого об-
разца из пары энантиомеров. Обычно наиболее сильно различия в отклике
проявляются при взаимодействии структур с лево- и право- циркулярно-
поляризованным светом. Каждой плоской хиральной структуре можно по-
ставить в соответствие по правилу правого винта некий перпендикулярный
к плоскости образца вектор, характеризующий направление ее «закручен-
ности». Первоначальное направление вектора может быть выбрано произ-
вольно, для описания связанных с хиральностью эффектов важно то, что
для энантиомеров эти векторы будут разнонаправленными [6].

В двумерных хиральных металлических наноструктурах наблюдают-
ся эффекты, ранее зарегистрированные только для трехмерных сред, на-
пример, вращение плоскости поляризации излучения, изменение эллиптич-
ности излучения [3],а так же ряд принципиально новых явлений, например,
асимметричное пропускание электромагнитных волн такими структурами
[6], [7] и некоторые другие [8], [9]. Причем ранее основные исследования
таких структур происходили в основном в диапазоне радиочастот (поряд-
ка гигагерц [10]), одной из причин чего было более простое изготовление
структур субволновых размеров, однако с развитием технологии изготов-
ления структур все меньших размеров появляется много статей по иссле-
дованию планарных хиральных наноструктур в оптическом диапазоне.

Исследований в области нелинейной оптики плоских хиральных на-
ноструктур на данный момент значительно меньше, чем в области ли-
нейной оптики. Большинство работ посвящено изучению квадратичного
нелинейно-оптического отклика различных типов планарных нанострук-
тур (в том числе многослойных [11]). Известно, что метод исследования
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структур с помощью генерации второй гармоники (ВГ) очень чувствите-
лен как к распределению локального поля [12], так и к симметрии нано-
структур [13], [14]. Поэтому он является очень эффективным для иссле-
дования плазмонных наноструктур [15], [16], так как возбуждение плаз-
монных резонансов приводит к усилению локальных полей в структуре,
причем их вид в зависимости от порядка резонанса будет различным [17],
[18], что позволяет исследовать различные аспекты генерации ВГ [19], [20].
Этим методом были обнаружены некоторые принципиально новые эффек-
ты, связанные исключительно с хиральностью планарных наноструктур.
Примером является асимметричная генерация второй гармоники, позво-
ляющая различать 2 энантиомера при накачке линейно поляризованным
светом [21]. Данный эффект был обнаружен на образцах, состоящих из
массива золотых наноструктур (напоминающих букву G), расположенных
в элементарной ячейке, имеющей симметрию 4 порядка. Также были об-
наружены и классические для нелинейной оптики трехмерных хиральных
структур эффекты, например, эффект кругового дихроизма второй гармо-
ники, который был исследован в различных структурах [11], [22].

В то же время остается ряд вопросов, недостаточно изученных к
данному моменту времени. Существенный интерес представляет ранее не
проводившийся детальный анализ состояния поляризации излучения ВГ
в планарных хиральных наноструктурах, аналогичный выполненному для
линейно-оптического отклика планарных хиральных структурах [3]. Так-
же очень важным является вопрос о наиболее оптимальном описании
нелинейно-оптического отклика планарных хиральных наноструктур, так
как использовавшийся ранее анализ симметрийных свойств тензора квад-
ратичной восприимчивости χ̂(2) не всегда описывает нелинейно-оптический
отклик структур с размерами порядка длины волны [23]. Альтернативным
способом является анализ параметров отклика отдельных частей струк-
туры, например, методом микроскопии ВГ, с дальнейшим развитием тео-
ретических моделей того, как именно отклик составных частей влияет на
отклик всей структуры в целом.

Цель работы состояла в исследование основных свойств квадратич-
ного нелинейно-оптического отклика планарных хиральных наноструктур,
расположенных в упорядоченном массиве на твердотельной подложке.

Задачи работы:

• исследование генерации второй оптической гармоники в одиночных
наноструктурах в форме буквы G методом микроскопии ВГ с разре-
шением по поляризации ВГ.

• исследование генерации второй оптической гармоники в массивах
хиральных наноструктур, образованных квадратной решеткой нано-
структур в форме буквы G.

• исследование генерации второй оптической гармоники в массивах хи-
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ральных наноструктур в форме буквы G с элементарной ячейкой,
состоящей из четырех наноструктур.

Обоснованность и достоверность результатов подтверждается
хорошей повторяемостью экспериментальных данных. Сами эксперименты
были выполнены на современном экспериментальном оборудовании. Так-
же на исследованных экспериментальных образцах были повторены уже
ранее полученные в них другими научными группами результаты. Также
экспериментальные данные были подтверждены результатами численного
моделирования параметров взаимодействия экспериментальных образцов с
электромагнитным полем различными численными методами. Результаты
исследований обсуждались на семинарах и докладывались на профильных
международных и российских конференциях. Большая часть результатов
была опубликована в российских и международных рецензируемых жур-
налах.

Научная новизна диссертационной работы заключается в следую-
щем:

• Впервые методом микроскопии второй гармоники с разрешением по
поляризации исследовано пространственное распределение состояния
поляризации излучения ВГ от единичной хиральной структуры в
форме буквы G.

• Впервые экспериментально и методами численного моделирования
исследована анизотропия излучения на частоте ВГ в массиве пла-
нарных хиральных наноструктур в форме буквы G с элементарной
ячейкой, состоящей из одной наноструктуры.

• Обнаружена и исследована зависимость эффекта циркулярного ди-
хроизма второй гармоники от угла падения излучения накачки в мас-
сиве планарных хиральных наноструктур в форме буквы G с элемен-
тарной ячейкой, состоящей из четырех наноструктур.

• Обнаружена и исследована зависимость эффективности генерации
право- и лево-циркулярно поляризованного излучения ВГ при линей-
но поляризованном излучении накачки в зависимости от энантиомера
(эффект, обратный круговому дихроизму второй гармоники) в мас-
сиве планарных хиральных наноструктур в форме буквы G.

• Обнаружено вращение плоскости поляризации излучения ВГ при из-
менении азимутального угла структуры, направление которого опре-
деляется энантиомером, в массиве планарных хиральных нанострук-
тур в форме буквы G с элементарной ячейкой, состоящей из четырех
наноструктур и обладающей осевой симметрией четвертого порядка.
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Практическая и научная значимость полученных результатов
состоит в развитии экспериментальных подходов, основанных на генерации
второй оптической гармоники, для комплексной диагностики планарных
хиральных наноструктур. Впервые обнаруженные связанные с хирально-
стью наноструктур нелинейно-оптические эффекты могут найти примене-
ние в широком круге задач от разработки оптических сенсоров до создания
оптических логических элементов.

Защищаемые положения:

• Источники излучения на частоте ВГ в планарных хиральных нано-
структурах в форме буквы G локализованы в пределах одной струк-
туры, излучение ВГ в областях пространственной локализации (хотс-
потах) является частично поляризованным, причем ориентация глав-
ной оси эллипса поляризации различна для структур с разным на-
правлением «закрученности».

• Анизотропия излучения на частоте ВГ в массиве планарных хираль-
ных наноструктур в форме буквы G с элементарной ячейкой, состоя-
щей из одной наноструктуры, определяется распределением локаль-
ного поля на частоте накачки.

• Эффект циркулярного дихроизма ВГ в массиве планарных хираль-
ных наноструктур в форме буквы G с элементарной ячейкой, состоя-
щей из четырех наноструктур, существенно зависит от угла падения
излучения накачки на образец: при увеличении угла падения зна-
чение эффекта уменьшается до нуля, для p-поляризованной волны
ВГ эффект меняет знак и растет по абсолютному значению. При на-
клонном падении проявляется существенная анизотропия эффекта
циркулярного дихроизма ВГ, но при этом его параметры таковы, что
всегда позволяют различить энантиомеры.

• В планарных хиральных наноструктурах в форме буквы G суще-
ствует эффект, обратный эффекту циркулярного дихроизма ВГ и
состоящий в различной эффективности генерации право- и лево-
циркулярно поляризованного излучения ВГ при линейно поляризо-
ванном излучении накачки для разных энантиомеров, который может
быть объяснен как с помощью анализа симметрии тензора квадратич-
ной восприимчивости, так и с помощью анализа пространственного
распределения источников ВГ в структуре.

• Направление поворота плоскости поляризации ВГ при всех азиму-
тального положениях массива планарных хиральных наноструктур в
форме буквы G с элементарной ячейкой, состоящей из четырех на-
ноструктур определяется направлением «закрученности» отдельных
элементов.
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Личный вклад автора. Все полученные в данной работе данные,
кроме особо оговоренных случаев сравнений с более ранними работами, яв-
ляются оригинальными и получены лично автором или при его непосред-
ственном участии в лаборатории нелинейной оптики наноструктур и фо-
тонных кристаллов кафедры квантовой электроники и лаборатории фем-
тосекундной нанофотоники кафедры общей физики и волновых процессов
Московского Государственного Университета им. М.В.Ломоносова, а так-
же лаборатории молекулярной электроники и фотоники Левенского Ка-
толического Университета, Бельгия. Все приведенные численные расчеты
также проведены автором.

Публикации. Основные результаты диссертации опубликованы в пе-
чатных работах, список которых приводится в конце автореферата, в том
числе в 5 публикациях в ведущих российских и зарубежных реферируе-
мых журналах: Optics Letters, Optics Express, Journal of Physics: Conference
Series, Известия РАН: Серия Физическая, Physical Review B.

Апробация работы. Результаты данной диссертационной работы
были представлены на 11 докладах (полный список приведен в конце авто-
реферата) на российских и международных конференциях, наиболее зна-
чимыми из которых являются:

• Frontiers in Optics (FiO) 2011 (Сан Хосе, США)

• The Asia-Pacific Interdisciplinary Research Conference 2011 (Тоёхаси,
Япония)

• XVI международный симпозиум «Нанофизика и наноэлектроника»
2012 (Нижний Новгород, Россия)

• EOS Annual Meeting 2012 (Абердин, Шотландия)

• Days on diffraction 2013 (Санкт-Петербург, Россия)

• The International Conference on Coherent and Nonlinear Optics
(ICONO)/The Lasers, Applications, and Technologies (LAT)
(ICONO/LAT) 2013 (Москва, Россия)

• The 7th International Congress on Advanced Electromagnetic Materials
in Microwaves and Optics (Metamaterials) 2013 (Бордо, Франция)

• Frontiers in Optics (FiO) 2013 (Орландо, США)

• 24th annual International Laser Physics Workshop (Шанхай, Китай)

Структура диссертационной работы. Диссертационная работа
состоит из введения, четырех глав, заключения и списка цитированной
литературы. Работа содержит 137 страниц, 74 иллюстрации, 1 таблицу и
156 библиографических ссылок.
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Содержание работы
Во Введении описывается актуальность диссертационной работы,

формулируются цели и задачи работы, отмечается научная новизна и прак-
тическая значимость, приводятся выносимые на защиту положения, приво-
дятся сведения о публикациях результатов работы, апробации и структуре
диссертации.

Глава 1 «Обзор литературы и экспериментальных методик». В
этой главе рассматриваются основные работы, посвященный нелинейной
оптике в целом, различным аспектам взаимодействия электромагнитного
излучения с металлическими наноструктурами, методу микроскопии ВГ, а
также особенностям линейно- и нелинейно-оптического отклика планарных
металлических наноструктур.

Глава 2 «Микроскопия второй оптической гармоники в образцах с
элементарной ячейкой, состоящей из одной наноструктуры». В начале
данной главы описываются исследуемые в данной работе образцы.

Образцы представляют собой массивы золотых наноструктур в фор-
ме буквы G на подложки из кремния с термически выращенным на нем
слоем оксида кремния толщиной 200 нм. Толщина слоя золота 30 нм, по-
перечные размеры структуры 1х1 мкм2, ширина полосы золота 200 нм.

Условно образцы можно поделить на две группы (рис. 1) с элемен-
тарной ячейкой, состоящей из одной наноструктуры (образцы G-CW и G-
CCW, так называемые однопериодные структуры) и с элементарной ячей-
кой, состоящей из четырех наноструктур (данная элементарная ячейка об-
ладает осевой симметрией четвертого порядка, образцы G-Ci1 и G-Ci2, так
называемые двухпериодные структуры). Каждая группа содержит пару
энантиомерных структур.

а) G-CW б) G-CCW в) G-Ci1 г) G-Ci2

Рис. 1. Схематичное изображение структуры исследуемых образцов. Эти
же обозначения будут использоваться для различения образцов в дальней-
шем представлении экспериментальных данных.

Остальная часть данной главы описывает исследование однопериод-
ных структур методом микроскопии ВГ с разрешением по поляризации
детектируемого излучения. Для этого была собрана установка на основе
фемтосекундного титан-сапфирового лазера с длительностью импульсов 20
фс с частотой следования 80 МГц. Ширина спектра излучения (на полу-
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высоте) составляла около 60 нм с центром на 800 нм. Лазерное излучение
фокусировалось на образец с помощью объектива с числовой апертурой
0.7. Был измерен поперечный профиль сфокусированного излучения на-
качки, оказавшийся близким к гауссову, ширина на полувысоте составила
860± 30 нм. Для определения пространственного разрешения всей систе-
мы были измерены пространственные распределения интенсивности ВГ в
двухпериодных образцах, показавшие при сравнении с описанными ранее
данными [24], что пространственное разрешение установки составляет не
более 500 нм. При этом точность позиционирования образца составляет 14
нм.

В ходе данного исследования были измерены пространственные рас-
пределения интенсивности ВГ при линейно поляризованном излучении на-
качки для всех поляризаций излучения ВГ, необходимых для расчета па-
раметров Стокса. Основное внимание было уделено двум линейным поля-
ризациям излучения накачки, параллельным сторонам образца. Известно,
что при одной из них на образце есть две области сильной локализации из-
лучения ВГ (хотспоты) примерно равной интенсивности, при второй также
существует два хотспота, но их интенсивности существенно различны. При
этом интенсивность ВГ в областях хотспотов превышает интенсивность ВГ
вне их в 10 и более раз.

Рассмотрим сначала случай двух хотспотов равной интенсивности
для обоих образцов. В пространственных распределениях параметров S1

и S2 также видны хотспоты (соответствующие максимумам абсолютных
значений параметров Стокса), распределение параметра S3 является прак-
тически однородным для обоих образцов, но имеет в среднем разные знаки,
то есть то, какую циркулярную поляризацию имеет излучение ВГ, сгенери-
рованное в структуре, определяется направлением «закрученности» образ-
ца. Также следует отметить положительность параметров Стокса S1 для
обоих образцов, что говорит о том, что поляризация ВГ близка к исход-
ной поляризации накачки. Параметр Стокса S2 является знакопеременным:
для образца G-СCW в одном хотспоте является отрицательным, в другом
положительным, для образца G-CW наблюдается обратная ситуация: по-
ложительный в первом хотспоте, отрицательный во втором хотспоте.

На рисунке 2 изображено пространственное распределение состояния
поляризации излучения ВГ для образцов G-CW и G-CCW. Плоскость по-
ляризации ВГ в хотспотах на одной структуре повернута в разные сторо-
ны, для хотспотов, расположенных на соответствующих частях структур,
являющихся энантиомерами, плоскость поляризации ВГ также повернута
в разные стороны, что является проявлением хиральности данных нано-
структур. Среднее значение углов поворота плоскости поляризации ВГ со-
ставило 27◦±2◦ и −32◦±2◦ для первого и второго хотспота соответственно
для образца G-CCW. Соответствующие значения для образца G-CW соста-
вили −23◦ ± 2◦ и 27◦ ± 2◦ (знак «+» или «-» обозначает поворот по или
против часовой стрелки соответственно). Средняя степень поляризации из-
лучения составила (21±3)% для обеих структур. Эллиптичность излучения
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Рис. 2. Пространственное распределение параметров поляризации ВГ для
образцов G-CW и G-CCW при вертикально поляризованном излучении на-
качки. Цвет эллипса обозначает правую (красный) и левую (синий) цирку-
лярные поляризации, прозрачность эллипса - интенсивность ВГ в данной
точке (больше прозрачность - меньше интенсивность), поворот главных
осей эллипса и его эллиптичность - соответвующие параметры поляриза-
ции излучениия ВГ. На вставке снизу изображено соответсвующее распре-
деление интенсивности ВГ.

Рис. 3. Пространственное распределение параметров поляризации ВГ для
образцов G-CW (а) и G-CCW (б) при вертикально поляризованном излуче-
нии накачки. Обозначения аналогичны рисунку 2. На вставке снизу изоб-
ражено соответсвующее распределение интенсивности ВГ.

составила −6◦± 1◦ для образца G-CCW и 4◦± 1◦ для образца G-CW (знак
«+» или «-» обозначает правую и левую циркулярную поляризации соот-
ветственно). Также можно получить разность фаз δ между компонентами
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вектора Джонса: в первом хотспоте образца G-CCW −175◦± 2◦, во втором
−14◦±2◦, для образца G-CW соответствующие значения составили 15◦±2◦

и 177◦ ± 2◦ .
Для горизонтально поляризованного излучения накачки также бы-

ли рассчитаны параметры поляризации ВГ. Результаты представлены на
рис. 3. Соотношение сигнал/шум оказалось приемлемым только для одного
хотспота, который и рассматривается далее. В среднем плоскость поляри-
зации излучения ВГ была наклонена относительно плоскости поляризации
накачки на 20◦ ± 2◦ для образца G-CW и на −23◦ ± 2◦ для образца G-
CCW. Эллиптичность излучения в этом случае примерно такая же, как и
при вертикально поляризованном излучении накачки: 5◦ ± 1◦ для образца
G-CW и −6.4◦ ± 1.5◦ для образца G-CCW, при этом знак эллиптичности
для каждого из образцов не меняется при изменении поляризации излуче-
ния накачки. Среднее значение степени поляризации излучения составляет
(19±2)% Разности фаз δ между компонентами вектора Джонса в хотспоте
составляют 175◦± 2◦ для образца G-CW и −17◦± 2◦ для образца G-CCW.

Для анализа представленных выше данных в программе CST
Microwave Studio методом конечных элементов были рассчитаны распре-
деления локального поля в структуре и плотности тока на частотах из-
лучения накачки и ВГ. Из распределения плотности токов методом ана-
логичным расчету углу поворота плоскости поляризации можно получить
направление осцилляций плотности тока. При этом следует учесть, что
непосредственно источники излучения на частоте ВГ довольно сильно ло-
кализованы, поэтому имеет смысл говорить о среднем значении направле-
ния осцилляций в хотспотах, то есть рассчитывать значения угла поворота
плоскости осцилляций плотности тока с весами равными значению квад-
рата плотности тока (так как рассматривается квадратичный нелинейный
процесс) в данной точке. Было обнаружено, что в среднем направления
осцилляций плотности тока демонстрируют такие же особенности, что и
плоскость поляризации ВГ: различные направления в хотспотах на одной
структуре и различные направления для одного хотспота разных струк-
тур при вертикально поляризованном излучении накачки, а также различ-
ные направления поворота в хотспоте при горизонатально поляризованном
излучении накачки. На частоте ВГ таких особенностей не наблюдается.
Аналогичные особенности наблюдаются также в распределении локальных
электрических полей на частоте излучения накачки. Таким образом, можно
сделать вывод о том, что именно особенности взаимодействия исследован-
ных наноструктур с излучением на частоте накачки определяют свойства
излучения ВГ.

Глава 3 «Генерация второй оптической гармоники в образцах с
элементарной ячейкой, состоящей из одной наноструктуры» посвяще-
на исследованию свойств ГВГ в однопериодных образцах. Первая часть
главы описывает процедуру выбора оптимальной длины волны накачки.
Использовавшийся в этой серии экспериментов фемтосекундный титан-
сапфировый лазер с частотой следования импульсов 80 МГц, длительно-
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стью импульса 80 фс и длиной волны излучения в диапазоне между 720
нм и 860 нм. Для того, что бы определить оптимальную длину волны из-
лучения накачки было проведено моделирование электро-магнитного от-
клика наноструктур (как массива, так отдельной наноструктуры) методом
FDTD с помощью ПО Lumerical FDTD Solutions. При этом были промоде-
лированы все исследовавшиеся наноструктуры. Спектры всех структур де-
монстрируют схожие особенности: спектральная область, соответствующая
частотам второй гармоники, не демонстрирует резонансных особенностей,
а в области, соответствующей частотам фундаментального излучения, име-
ется основной максимум (коэффициент поглощения около 10%) в районе
805 нм, а также еще один небольшой максимум в районе 790 нм (данные
для образца G-CCW, при угле падения 45◦ и p-поляризованном излучении
накачки вдоль одной из сторон структуры, в других геометриях схожие ре-
зультаты). Данная особенность может быть объяснена возбуждением выс-
ших мод локальных плазмонов в наноблоках, составляющих исследуемые
наноструктуры [25], их спектры поглощения также были рассчитаны ана-
логичным способом. Все они имеют локальные максимумы поглощения в
диапазоне 770 - 830 нм, и особенности спектра всей наноструктуры являют-
ся результатом взаимодействия возбуждаемых в ее частях плазмонов. Эти
возбуждения соответствуют модам, лежащим в плоскости наноблоков. По-
этому была выбрана длина волны 800 нм, так как она близка к данным
резонансам и наилучшим образом подходит под параметры эксперимен-
тального оборудования.

В рамках исследования нелинейно-оптического отклика были иссле-
дованы зависимости интенсивности ВГ от азимутального угла поворота
образца при p- и s-поляризованном излучении накачки, падающим на обра-
зец под углом 45o. Экспериментальные результаты показали значительную
роль геометрического фактора, то есть заметное усиление интенсивности
ВГ при определенной ориентации образца относительно плоскости поляри-
зации накачки: зависимости интенсивности ВГ от угла поворота образца
для обеих поляризаций накачки демонстрируют достаточно сильную ани-
зотропию. Во всех использованных экспериментальных геометриях зависи-
мости интенсивности ВГ также имеют 4 максимума, причем зависимости
для p- и s-поляризованного излучения накачки сдвинуты друг относитель-
но друга на угол 45o. Все зависимости являются несимметричными, что
говорит о том, что отсутствие симметрии у одиночной наноструктуры в
форме буквы G играет большую роль в генерации ВГ, чем расположение
наноструктур в квадратной решетке, имеющей осевую симметрию 4 поряд-
ка. Из этого также следует отличие от нуля практически всех компонент
тензора квадратичной восприимчивости χ(2)

ijk. Также следует отметить на-
личие изотропного вклада в азимутальной зависимости интенсивности ВГ
для p-s и s-s геометрий, что может говорить о наличии в сигнале некоге-
рентной составляющей [13]. Поэтому была измерена индикатриса рассея-
ния излучения на частоте ВГ при p-поляризованном излучении накачки,
она представляла собой узкий зеркальный пик, соответствующий когерент-
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ной ВГ, на широком пьедестале, соответствующем некогерентному отклику
- гиперрэлеевскому рассеянию. При этом следует отметить, что для любого
азимутального положения образца все параметры Стокса отличны от нуля.

Также из экспериментальных данных были посчитаны зависимости
интенсивности поляризованной и деполяризованной частей излучения на
частоте ВГ (рис. 4). Их отличительной особенностью является то, что при
апертуре системы детектирования в 10o данные интенсивности сравнимы
по величине.
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Рис. 4. Анизотропные зависимости интенсивности поляризованного и де-
поляризованного излучения второй гармоники для образца G-CCW при p-
(а) и s-поляризованном (б) излучении накачки. Здесь и далее вращение об-
разца при увеличении азимутального угла происходит по часовой стрелке.

Так как в общем случае интенсивность излучения ВГ может быть
представлена следующим образом:

I2ω ∝< (χ(2))2L4
ω(ψ)L2

2ω(ψ)I2ω >, (1)

где Iω - интенсивность накачки, Lω(ψ) и L2ω(ψ) - факторы усиления локаль-
ного поля на частотах накачки и второй гармоники соответственно, угло-
вые скобки обозначает статистическое усреднение по площади поперечного
сечения лазерного луча, сфокусированного на образец, то для объяснения
данных результатов были проведены расчеты факторов локального поля
на частоте излучения накачки и ВГ методом FDTD. Было обнаружено, что
на частоте накачки имеет место сильная локализация поля, зависящая от
ориентации структуры относительно плоскости падения накачки, тогда как
в случае излучения на частоте ВГ локальное электрическое поле распре-
делено более плавно, без областей сильной локализации. Также из данного
расчета также были получены средние значения факторов локального по-
ля для различных азимутальных положений образца: (<Lω(290

◦)>
<Lω(180◦)>

)4 ≈ 5, что

соответствует отношению I2ω(290
◦)

I2ω(180◦)
≈ 4.7, а отношение (<L2ω(290

◦)>
<L2ω(180◦)>

)2 близко
к единице. Поэтому можно сделать вывод о том, что именно угловая за-



14

висимость факторов локального поля на частоте накачки определяет вид
анизотропии интенсивности второй гармоники.

Вторая часть данной главы посвящена исследованию генерации цир-
кулярно поляризованного излучения ВГ. При изучении двух однопериод-
ных образцов было обнаружено, что для некоторых азимутальных положе-
ний образца эффективность генерации ВГ с одной из циркулярных поляри-
заций существенно выше, чем для второй, причем для противоположного
азимутального положения наблюдается обратный эффект. При этом для
энантиомера эти особенности также наблюдаются в тех же азимутальных
положения, но с другой циркулярной поляризацией (рис. 5). В терминах
параметра Стокса S3 это можно записать следующим образом:

SG3 (ψ = 0◦) < 0,

SG3 (ψ = 180◦) > 0,

Smirror−G3 (ψ = 0◦) > 0,

Smirror−G3 (ψ = 180◦) < 0. (2)

Исходя из этого данный эффект можно считать обратным эффектом цир-
кулярного дихроизма ВГ. Следует отметить, что усредненные по всем ази-
мутальным положениям образца значения интенсивности циркулярно по-
ляризованных волн ВГ оказались примерно равными.
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Рис. 5. Анизотропные зависимости интенсивности циркулярно поляризо-
ванного излучения второй гармоники для s-поляризованного излучения на-
качки в образцах G-CCW (а) и G-CW(б).

Объяснен данный эффект может быть двумя способами. Первый под-
ход подразумевает анализ симметрии эффективной квадратичной нели-
нейной восприимчивости наноструктуры в электро-дипольном приближе-
нии. Элементарная структурная единица образца, наноструктура в фор-
ме буквы G, не обладает симметрией, поэтому для нее в общем случае
будут различны все независимые компоненты тензора квадратичной вос-
приимчивости χ̂(2)[26]. Будем рассматривать компоненты указанного тензо-
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ра в электро-дипольном и электро-квадрупольном приближении (магнито-
дипольные компоненты не дадут ничего нового в плане симметрийных
свойств). Также отметим, что вдали от сильных резонансов фазы электро-
дипольных и электро-квадрупольных вкладов сдвинуты на π

2 . Соответ-
ствующей комбинацией компонент тензора квадратичной восприимчиво-
сти, входящей в выражение для параметра Стокса S3, будет

Im(χeee∗yyy χ
eeQ
xyyy+χeeQ∗yzyyχ

eeQ
xyyy+χeeQ∗yxyyχ

eeQ
zyyy+χeeQ∗yyyyχ

eee
xyy+χeeQ∗yyyyχ

eeQ
zxyy+χeeQ∗yyyyχ

eeQ
xzyy).

При этом необходимо отметить, что в нерезонансном случае электро-
дипольные вклады в эффективную поляризацию на частоте ВГ являются
преимущественно действительными, а электро-квадрупольные преимуще-
ственно мнимыми [27], тогда основной вклад в параметр Стокса S3 будет
связан со слагаемыми, содержащими произведения электро-дипольных и
электро-квадрупольных компонент тензора квадратичной восприимчиво-
сти.

Второй подход заключается в рассмотрении интерференции излуче-
ния на частоте ВГ, генерируемого в хотспотах, описанных в предыдущей
главе в предположении отсутствия других источников ВГ в структуре. В
рассматриваемом случае на структуре существует два хотспота и можно
записать

S3 ∝ sin(
δ1 + δ2

2
) cos(

δ1 − δ2 −∆

2
) cos(

∆

2
), (3)

где δi - разность фаз между компонентами вектора Джонса излучения ВГ
в i -ом хотспоте, ∆ - дополнительная разность фаз между волнами ВГ,
излученными хотспотами, вызванная наклонным падением излучения на-
качки на образец. Тогда, опираясь на полученные методом микроскопии
ВГ данные, можно провести численные оценки относительных значений
параметра Стокса S3

SG3 (ψ = 0◦)

SG3 (ψ = 180◦)
= −1.09± 0.09

Smirror−G3 (ψ = 180◦)

Smirror−G3 (ψ = 0◦)
= −1.11± 0.09, (4)

которые практически совпадают экспериментально полученными значени-
ями:

SG3 (ψ = 0◦)

SG3 (ψ = 180◦)
= −1.05± 0.05

Smirror−G3 (ψ = 180◦)

Smirror−G3 (ψ = 0◦)
= −1.07± 0.05. (5)

Глава 4 «Генерация второй оптической гармоники в образцах с эле-
ментарной ячейкой, состоящей из четырех наноструктур» посвящена
исследованию особенностей ГВГ в двухпериодных образцах с элементарной
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ячейкой, обладающей осевой симметрией четвертого порядка. Измерения
проводились

Для них также были исследованы азимутальные зависимости интен-
сивности ВГ при s- и p-поляризованном излучении накачки для всех поля-
ризаций ВГ, необходимых для расчета параметров Стокса. Также апертура
системы регистрации была уменьшена до 5o, что уменьшило детектиру-
емую интенсивность деполяризованной ВГ на порядок. Все зависимости
демонстрировали симметрию четвертого порядка, совпадающую с симмет-
рией образца.

В данных образцах также, как и в однопериодных, был обнаружен
обратный эффект циркулярного дихроизма ВГ, но в этом случае его отли-
чительной особенностью стало то, что в этом случае для каждой из рас-
сматриваемых знак параметра Стокса S3 не зависит от азимутального об-
разца, но имеет разный знак для разных образцов (рис. 6. Также можно
отметить, что эффект наблюдается как при p-, так и при s-поляризованном
излучении накачки.
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Рис. 6. Графики зависимостей интенсивности излучения ВГ от азимуталь-
ного угла поворота образца при p-поляризованном излучении накачки и
право- (закрашенные точки) и лево- (открытые точки) циркулярно поля-
ризованном излучении ВГ для образцов G-Ci1 (а) и G-Ci2 (б).

Другим связанным с хиральностью образов эффектом был различ-
ный поворот плоскости поляризации ВГ (так как параметр Стокса S3 от-
личен от нуля для любого азимутального положения образца, то имеется
в виду поворот главных осей поляризационного эллипса) при азимуталь-
ном вращении энантиомеров в одну и ту же сторону при s-поляризованном
излучении накачки (рис. 7).

При нулевом азимутальном угле (плоскость поляризации накачки па-
раллельна одной из сторон образца) линейно поляризованная часть излу-
чения второй гармоники p-поляризована. То есть при азимутальном вра-
щении образцов поляризация излучения ВГ поворачивается от p- через
s- и далее снова к p-поляризации при азимутальном повороте образца на
угол 90◦, при этом для одного из образцов вращение происходит по часо-
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Рис. 7. Графики зависимости угла эллиптичности излучения на частоте
ВГ (а) для образца G-Ci2 и поворота плоскости поляризации второй гар-
моники (б) для образцов G-Ci2 (закрашенные точки) и G-Ci1 (открытые
точки) от их азимутального положения при s-поляризованном излучении
накачки. Так как полные азимутальные зависимости имеют симметрию
четвертого порядка, то из соображений наглядности графики приведены
для диапазона азимутальных углов от 0◦ до 90◦.

вой стрелке, для другого - против. Также был рассчитан угол эллиптично-
сти излучения на частоте ВГ, результаты для образца G-Ci2 представле-
ны на рис. 7.а. Видно, что максимум эллиптичности (азимутальный угол1

ψ = 38◦, поляризация ВГ близка к циркулярной) достигается вблизи точ-
ки параллельности поляризации излучения ВГ (имеется ввиду ее линейно
поляризованная часть) и накачки (азимутальный угол ψ = 40◦), минималь-
ной эллиптичность является при азимутальном угле ψ = 67◦, поляризация
излучения ВГ в этом случае близка к линейной (рис. 7.б). Таким образом,
можно сделать вывод, что поворот плоскости поляризации излучения вто-
рой гармоники определяется хиральностью образца и может быть исполь-
зован для однозначной идентификации энантиомеров. При этом подобных
особенностей не было обнаружено в линейном оптическом отклике.

Вторая часть данной главы посвящена исследованию свойств эффек-
та циркулярного дихроизма ВГ. Для этого были использованы аналогич-
ные уже упоминавшимся двухпериодным образцы с той разницей, что они
лежали на стеклянной подложке и расстояние между структурами состав-
ляло в них 400 нм (для удобства они будут названы G-Ci1-400 и G-Ci2-
400), измерения проходили в геометрии «на просвет». Было обнаружено,
что свойства эффекта циркулярного дихроизма ВГ существенно зависят от
угла падения излучения накачки на образец. Было исследовано изменение
как зависимостей эффекта ЦДВГ от азимутального угла поворота образца
(рассчитанного по формуле

1здесь и далее в случае упоминания только одного азимутального угла для образцов, обладающих
осевой симметрией 4-го порядка, подразумеваются 4 азимутальных положения: α (исходное), α+ 90◦,
α+ 180◦ и α+ 270◦
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SHGCD =
IRCP − ILCP
IRCP + ILCP

, (6)

где ILCP , IRCP интенсивности ВГ при правой и левой циркулярной
поляризации излучения накачки), так и усредненного по всем азимуталь-
ным положениям значения от угла падения излучения накачки. Усредне-
ние по всем азимутальным положениям делается в попытке избавиться от
влияния анизотропии образца.

В ходе экспериментов было обнаружено, что при увеличении угла па-
дения излучения накачки азимутальные зависимости эффекта ЦДВГ ста-
новятся все более анизотропными, при этом в зависимости от азимутально-
го положения образца знак эффекта может меняться, при этом максималь-
ные значения эффекта доходят до 60%. При этом при нормальном падении
зависимости изотропны (измерение индикатрисы ВГ показало, что это ко-
герентное излучение ВГ). Также следует отметить, что, несмотря на знако-
переменность эффекта, сохраняется возможность однозначной идентифи-
кации энантомеров, так как зависимости для них являются зеркальными
отражениями друг друга.

Графики зависимостей усредненного значения ЦДВГ от угла паде-
ния излучения накачки для различных образцов и поляризаций излучения
накачки приведены на рис. 8. Видно, что в целом для всех исследованных
углов падения излучения накачки значения ЦДВГ сравнительно неболь-
шие (|CD| < 10%). Зависимости для разных энантиомеров являются каче-
ственно одинаковыми и отличаются только знаком. При увеличении угла
падения в случае p-поляризованного излучения ВГ значение ЦДВГ начи-
нает уменьшаться и в диапазоне углов падения от 15◦ до 20◦ для обоих
энантиомеров достигает 0% и меняет знак. В случае s-поляризованного
излучения ВГ среднее значение ЦДВГ также уменьшается при увеличе-
нии угла падения , но при этом не меняет знак, а стремится к нулевому
значению. При этом такой вид данных зависимостей также позволяет од-
нозначно идентифицировать энантиомеры.

Для описания данного результата можно рассмотреть симметрию тен-
зора квадратичной нелинейной восприимчивости χ̂(2) в электро-дипольном
приближении. Так как в рассматриваемом случае симметрия данного те-
зора совпадает с симметрией χ̂(2) для изотропной хиральной поверхности,
то можно предположить, что это описание будет достаточным для усред-
ненного по всем азимутальным положениям эффекта циркулярного ди-
хроизма. В тоже время анизотропия данного эффекта будет описываться
уже электро-квадрупольными компонентами тензора квадратичной нели-
нейной восприимчивости. В таком случае ненулевыми остаются следующие
компоненты [13]: χzzz, χzxx = χzyy, χxxz = χyyz, χxyz = −χyxz, причем
последние две компоненты отличны от нуля только в хиральных структу-
рах. Тогда для интенсивности p- и s-поляризованного излучения ВГ при
право- (right) или лево- (left) циркулярно поляризованном излучении на-
качки можно записать:
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Iright,leftp ∝ sin2 θ| − χzxx sin2 θ + χzzz sin2 θ +

+2χxxz cos2 θ ± i2χxyz cos θ|2E2
0 ,

Iright,lefts ∝ sin2 θ|χxyz cos θ ± iχxxz|2E2
0 , (7)

Подставив эти выражения в формулу 6, можно получить зависимо-
сти усредненного эффекта ЦДВГ от угла падения излучения накачки. При
этом следует отметить, что в полученных формулах ЦДВГ будет отличен
от нуля при нормальном падении, тогда как соответствующие интенсивно-
сти ВГ (согласно 7) в этом случае равны нулю. Для учета этого необходимо
учитывать уже упоминавшиеся электро-квадрупольные компоненты тензо-
ра χ̂(2).
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Рис. 8. Графики зависимости усредненной величины циркулярного дихро-
изма от угла падения излучения накачки для p- (закрашенные символы) и
s- (незакрашенные символы) поляризованного излучения ВГ для образцов
G-Ci1-400 (а) и G-Ci2-400 (б)

Заключение. В диссертационной работе исследованы основные осо-
бенности квадратичного нелинейно-оптического отклика планарных хи-
ральных структур, образованных элементами в форме плоской спирали
(или буквы G) и расположенных в массиве с элементарной ячейкой, состо-
ящей из одной наноструктуры (G-структура) или из четырех наноструктур
(4G-структура). При этом получены следующие основные результаты:

1. Методом микроскопии ВГ с разрешением по поляризации получено
пространственное распределение параметров поляризации излучения
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ВГ на масштабах отдельной наноструктуры. Показано, в зависимости
от ориентации плоскости поляризации волны накачки вдоль одной из
сторон наноструктуры наблюдаются две либо одна области локали-
зации излучения ВГ (хотспоты), в каждой из которых поляризация
ВГ близка к линейной (с эллиптичностью около 5◦) и повернута для
различных энантиомеров в противоположные стороны на угол око-
ло 30◦ относительно плоскости поляризации накачки. Таким обра-
зом продемонстрировано, что направление поворота плоскости ВГ в
исследованных структурах определяется направлением их «закручи-
вания». Предложено объяснение данных результатов, основанное на
расчетах направления колебания плотности тока на частоте излуче-
ния накачки в исследованных структурах, которое демонстрирует те
же особенности, что и плоскость поляризации ВГ.

2. Экспериментально показано, что азимутальные зависимости интен-
сивности поляризованной и деполяризованной составляющих излу-
чения ВГ в массиве планарных хиральных наноструктур с элемен-
тарной ячейкой, состоящей из одной наноструктуры, являются ани-
зотропными, причем интенсивности этих составляющих сравнимы по
порядку величины. На основе численных расчетов факторов локаль-
ного поля, проведенных методом FDTD, выяснено, что анизотропия
интенсивности ВГ определяется преимущественно анизотропным рас-
пределением локального поля на частоте накачки в G-структурах.

3. Обнаружено, что в массиве планарных хиральных наноструктур су-
ществует обратный аналог эффекта кругового дихроизма второй гар-
моники, заключающийся в различной эффективности генерации цир-
кулярно поляризованных волн ВГ в зависимости от направления «за-
кручивания» структуры. Показано, что в случае G-структур пара-
метр Стокса S3 является знакопеременным в зависимости от азиму-
тального положения образца, в отличие от 4G-структур, для которых
этот параметр является знакопостоянным. Предложено описание дан-
ного эффекта на основе анализа симметрии тензора квадратичной
восприимчивости хиральной поверхности, а также с помощью рас-
смотрения интерференции излучения от различных источников ВГ
(хотспотов) в структуре.

4. Обнаружено, что направление поворота плоскости поляризации ВГ
в 4G-массиве хиральных наноструктур определяется направлением
«закрученности» образца.

5. Впервые показано, что эффект циркулярного дихроизма второй гар-
моники для 4G-структур имеет существенную зависимость от угла
падения излучения накачки, а именно, с ростом угла падения излу-
чения накачки значение эффекта, усредненное по всем азимуталь-
ным положениям образца, меняет свой знак при θ ≈ 14◦ для p-
поляризованного излучения ВГ, а также уменьшается до нуля для
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s-поляризованного излучения ВГ. Обнаружена существенная анизо-
тропия эффекта со значениями, при некоторых азимутальных поло-
жениях образца на порядок превышающими среднее по всем азиму-
тальным положениям, максимальное значение ЦД на частоте ВГ до-
стигает 60%. Предложено описание данного эффекта на основе ана-
лиза симметрии тензора квадратичной восприимчивости.
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