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с углеродными нанотрубками с учетом многофотонного поглощения

© Н.Н. Конобеева, С.В. Белибихин, М.Б. Белоненко

Волгоградский государственный университет,

400062 Волгоград, Россия

е-mail: yana_nn@volsu.ru

Поступила в редакцию 17.12.2021 г.

В окончательной редакции 31.01.2022 г.

Принята к публикации 08.02.2022 г.

Исследовано влияние многофотонного поглощения на процесс распространения электромагнитных волн в
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Ввведение

В последние годы популярным становится направле-

ние, связанное с изучением особенностей взаимодей-

ствия мощного электромагнитного излучения с веще-

ством, что находит много практических приложений в

самых неожиданных областях, в том числе биологии,

астрофизике и многих других [1,2].

Важно отметить, что при высокой интенсивности из-

лучения главную роль играют многофотонные процессы.

Это означает, что в элементарном акте взаимодействия

света с атомом вещества поглощается не один, а

несколько фотонов.

Со времени теоретической работы М. Гепперт-Майер

в 1931 г. этот процесс поглощения широко изучался из-

за его значения как для фундаментальной науки, так

и для технологических приложений. Например, этот

процесс можно использовать для преобразования часто-

ты, чтобы реализовать свет с частотой, для которой

нет доступных источников света. С фундаментальной

точки зрения науки, многофотонные процессы можно

использовать для изучения и контроля тех квантовых

состояний и химических реакций, к которым нельзя по-

лучить доступ с помощью однофотонного процесса [3].

Многофотонное поглощение является причиной мно-

гих интересных эффектов в различных средах. Нас в

первую очередь будут интересовать среды, содержащие

углеродные нанотрубки (УНТ) [4], которые хорошо

зарекомендовали себя с точки зрения стабилизации

импульса при его распространении в среде с УНТ [5,6].
Отметим лишь некоторые из нелинейных оптических

эффектов, вызванных многофотонными процессами. На-

пример, фотолюминесценция в многослойных УНТ и

суспензиях графита [7]. Авторы работы [8] предлага-

ют подход для расширения характеристик оптических

ограничителей в широком спектральном и временном

диапазонах за счет комбинации нелинейного рассеяния

от одностенных УНТ и многофотонного поглощения от

органических хромофоров. Также отметим, что двух-

фотонное поглощение представляет собой элегантный

метод определения экситонных эффектов в УНТ [9].

В данной работе помимо многофотонного поглощения

будут учтены также оптически анизотропные свойства

нелинейной среды [10,11], т. е. влияние самой общей

поляризации на распространение предельно коротких

импульсов.

Модель и основные уравнения

Рассмотрим диэлектрическую анизотропную среду, в

которую помещены УНТ с примесью. Оси декартовой

системы координат сонаправлены осям кристалла. Оси

УНТ лежит в плоскости XOY и образует с осью OX
угол α. Направление электрического поля совпадает с

осью OX [12].

Закон дисперсии для электронов УНТ имеет вид [13]

ε(p, s) = ±γ0

√

1 + 4 cos(a p) cos

(

πs
m

)

+ 4 cos2
(

πs
m

)

,

(1)
где s = 1, 2, . . . , m, нанотрубка имеет тип (m, 0),
γ0 ≈ 2.7 eV, a = 3b/2, b — расстояние между соседними

атомами углерода.

Вектор потенциал имеет вид: A =
(

Ax (x , y, z , t),
Ay(x , y, z , t), 0

)

, плотность электрического тока

j =
(

jx (x , y, z , t), jy (x , y, z , t), 0
)

.

Используя переход к цилиндрической системе коорди-

нат, а также учитывая калибровку E = −c−1∂A/∂t, запи-
шем трехмерное волновое уравнение на две компоненты
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векторного потенциала:

Ax +
4π

c
jx (Ax ) f (t) + Ŵx

∂Ax

∂t
− F1

(

∂Ax

∂t

)2np−1

= 0,

Ay +
4π

c
jy (Ay) f (t) + Ŵy

∂Ay

∂t
− F1

(

∂Ay

∂t

)2np−1

= 0, (2)

где первое слагаемое в уравнениях (2) представляет

собой оператор Даламбера в цилиндрической системе

координат, действующий на компоненты векторного по-

тенциала (Ax , Ay):

�Ax =
1

r
∂

∂r

(

r
∂Ax

∂r

)

+
∂2Ax

∂z 2
+

1

r2
∂2Ax

∂φ2
−

1

ν2
o

∂2Ax

∂t2
,

�Ay =
1

r
∂

∂r

(

r
∂Ay

∂r

)

+
∂2Ay

∂z 2
+

1

r2
∂2Ay

∂φ2
−

1

ν2
o

∂2Ay

∂t2
,

νo = c/nx , νe = c/ny , (3)

где r, z , ϕ — координаты в цилиндрической системе,

nx , ny — показатели преломления в направлении x
и y соответственно, c — скорость света, np — число

фотонов, F1 — коэффициент многофотонного поглоще-

ния [13]. Параметры Ŵx , Ŵy описывают накачку электри-

ческого поля в направлении x и y ,

f (t) =

{

0, t < t0(z ),

exp
(

− t
trel

)

, t ≥ t0(z ),
(4)

где t0(z ) ∼= (z−z 0)/v — момент времени, в который

интенсивность импульса на его переднем фронте, изме-

ренная в точке с координатой z , в e раз меньше пиковой

интенсивности импульса; z 0 — начальная координата

”
центра масс“ импульса в начальный момент времени

t = 0, v ∼= c/
√

k0 — аппроксимация скорости импульса

по порядку величины, k0 — усредненная относительная

диэлектрическая проницаемость среды (массива нано-

трубок), trel — время релаксации электронной подсисте-

мы УНТ [5].
Отметим, что f (t) — это поправочный коэффициент к

выражению для плотности тока в бесстолкновительном

приближении, который позволяет учесть затухание тока

по экспоненциальному закону под действием релакса-

ции. Данный подход продемонстрирован в работе [14]
для сверхрешетки и позволяет учесть влияние столкно-

вений электронов. Поскольку плотность тока в сверх-

решетке и в системах с УНТ имеет схожий вид, это

позволяет нам применить такой подход и к нашей задаче.

В предыдущих работах по двулучепреломлению на-

блюдалось сильное расплывание импульса за счет нали-

чия второй компоненты поляризации поля [10,11]. Для
стабилизации импульса предлагается использовать на-

качку внешним полем как вариант ослабления неизбеж-

ных диссипативных эффектов, приводящих к затуханию

импульса. Так, в работе [15] нами было показано, что

распространение трехмерных сверхкоротких импульсов

в принципе можно поддерживать в УНТ за счет накачки

энергии в импульс через внешнее электромагнитное

поле. Выберем параметр Ŵ, который отвечает за накачку

электрического поля с супергауссовым профилем:

Ŵ = QŴ exp

(

−
r6

lŴ

)

. (5)

Здесь lŴ определяет ширину усиливающей среды в на-

правлении, перпендикулярном направлению распростра-

нения компоненты x или y импульса электрического по-

ля, QŴ — коэффициент усиления, вводимый феномено-

логически и зависящий от свойств усиливающей среды.

Отметим, что выбор коэффициента усиления в виде (5)
обусловлен желанием скомпенсировать дифракционное

расплывание импульса.

Запишем стандартное выражение для плотности тока

вдоль оси УНТ [16]:

j = 2e
m

∑

s=1

∫

v(p, s)F(p, s)d p, (6)

где e — заряд электрона, интегрирование ведется по

первой зоне Бриллюэна, p — компонента квазиим-

пульса электрона проводимости вдоль оси нанотрубки,

v(p, s) = ∂ε(p, s)/∂ p — скорость электронов, F(p, s) —
функция распределения Ферми.

В работе [17] показано, что накопление заряда вслед-

ствие неоднородности поля для предельно коротких им-

пульсов не дает существенного вклада. Поэтому цилин-

дрическая симметрия в распределении поля сохраняется

и производную по углу можно не рассматривать. В этом

случае получаем систему эффективных уравнений на

компоненты векторного потенциала:

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�Ax+
4en0γ0a cosα

c

∞
∑

q=1

bq sin

(

aeq(Ax cosα+Ay sinα)

c

)

× f (t) + Ŵx − F1

(

∂Ax

∂t

)2np−1

= 0,

�Ay+
4en0γ0a cosα

c

∞
∑

q=1

bq sin

(

aeq(Ax cosα+Ay sinα)

c

)

× f (t) + Ŵy − F1

(

∂Ay

∂t

)2np−1

= 0,

(7)
где n0 — концентрация электронов,

bq =
∑

s

q
γ0

a sq

∫

1Bz

d p′ cos(p′q)
exp

(

−ε(p′, s)/kBT
)

1 + exp
(

−ε(p′, s)/kBT
) ,

(8)
где kB — постоянная Больцмана, T — температура,

a sq — коэффициенты в разложении закона дисперсии

электронов (1) в ряд Фурье.

Поскольку коэффициенты, определяемые уравнени-

ем (8), уменьшаются с ростом номера q, мы мо-

жем учесть только первые 10 слагаемых в уравнени-

ях (7) [18].
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Рис. 1. Зависимость интенсивности для x-компоненты поля (a–c) и для y -компоненты (d–f ) от координат: (a, d) t = 0;

(b, e) t = 5 · 10−14 s; (c, f ) t = 10−13 s. Imax — максимум интенсивности для каждого момента времени. Единицы по оси r и z
соответствует 2 · 10−5 m.

Результаты численного моделирования

Система уравнений (7) была решена с использовани-

ем численных методов с начальными условиями вида

Ax = U exp

(

−
(

z
lz

)2)

exp

(

−
x2 + y2

l2r

)

,

d
dt

Ax =
2vozU

l2z
exp

(

−
(

z
lz

)2)

exp

(

−
x2 + y2

l2r

)

,

Ay = 0,
d
dt

Ay = 0, (9)

где U — амплитуда электромагнитного импульса на

входе в среду с УНТ, lz , lr — ширина импульса вдоль

соответствующих направлений.

Продемонстрируем графики эволюции электромагнит-

ного поля при его распространении по образцу в случае

двухфотонного поглощения на рис. 1.

Из рис. 1 видно, что компонента поля Ex испытывает

уширение, которое со временем уменьшается и им-

пульс локализуется в направлении распространения, что

обусловлено балансом усиления и затухания импульса.

Компонента Ey ведет себя как излучение от импуль-

са, заданного в начальный момент времени, и в ходе

распространения этого импульса она также движется

в первоначальном поперечном направлении. Это обу-

Оптика и спектроскопия, 2022, том 130, вып. 6
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Рис. 2. Продольные срезы интенсивности: (a) для компоненты электрического поля Ex ; (b) для компоненты Ey от координаты z :
кривая 1 — t = 0; кривая 2 — t = 5 · 10−14 s; кривая 3 — t = 10−13 s. Imax — максимальное значение интенсивности для трех

моментов времени.
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Рис. 3. Зависимость ширины импульса от времени для числа

фотонов np = 2 (кривая 1) и np = 3 (кривая 2).

словлено отсутствием компоненты электрического поля

вдоль оси OY в начальный момент времени.

В отличие от случая анизотропной среды без усиления

импульса, когда наблюдалось существенное дисперси-

онное расплывание импульса, здесь другая ситуация.

Импульс становится более локализованным, несмотря

на наличие второй компоненты поляризации поля бла-

годаря присутствию в системе накачки.

Оценку величины каждой компоненты электрического

поля проведем согласно рис. 2, на котором изобразим

срезы вдоль оси z по максимуму.

Необходимо сделать следующее замечания.

На рис. 2, b отсутствует кривая 1, поскольку в начальный

момент времени компонента поля Ey = 0. Видно, что

величина интенсивности поля для y -компоненты
на 5 порядков меньше, чем для x -компоненты поля.

Со временем наблюдается ее затухание (Iy ).

Также нами исследовалась зависимость ширины им-

пульса (расстояние, на котором его интенсивность пада-

ет в 2 раза) от времени (рис. 3).

Выявлено, что в случае многофотонного поглощения

(для двух и трех фотонов) импульсы распространяются

устойчиво в плане изменения ширины импульса со вре-

менем.

Согласно рис. 1, c и рис. 2, a (кривая 3) на боль-

ших временах (t = 10−13 s) наблюдается характерный

”
дребезг“, соответствующий режиму генерации высших

гармоник. Установим параметры, при которых будет

проявляться обнаруженный эффект по форме фурье-

спектра импульса в фиксированный момент времени

(рис. 4).
Отметим, что на рис. 4, b по оси абсцисс откладывает-

ся безразмерная частота w, т. е. частота, поделенная на

характерную угловую частоту электронной подсистемы

УНТ в зоне проводимости, так называемую
”
плазменную

частоту“ ω0 электронов в УНТ [14,19], которая анало-

гична
”
плазменной частоте“ электронов в сверхрешет-

ках. Согласно рис. 4, наибольшее влияние оказывают

процессы двухфотонного поглощения, вызывая режим

генерации высших гармоник. Случаи электронного и

трехфотонного поглощения качественно совпадают.

Заключение

Приведем в заключении работы основные выводы.

1. Построена модель распространения предельно ко-

ротких оптических импульсов в оптически анизотроп-

ном кристалле с углеродными нанотрубками с учетом

многофотонного поглощения.

2. Существенную поперечную дисперсию импульса,

связанную с наличием второй компоненты вектора элек-

трического поля, можно подавить с помощью ввода на-

качки в систему. Это позволяет локализовать предельно

короткий оптический импульс в ограниченной области

пространства.

3. Выявлен эффект генерации высших гармоник в

оптически анизотропной среде, содержащей УНТ, с

62 Оптика и спектроскопия, 2022, том 130, вып. 6
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Рис. 4. (a) Зависимость напряженности электрического поля импульса Ex от координаты в момент времени t = 10−13 s для

разного количества фотонов n: кривая 1 — обычное нелинейное поглощение; кривая 2 — np = 2; кривая 3 — np = 3. Рисунок (b) —
фурье-спектры. Единица по Ex соответствует 107 V/m, по оси w — 0.1ω0 . Для наглядности на рисунке (a) кривые 2 и 3 смещены

вверх на 10 и 20 единиц соответственно, на рисунке (b) — кривые 2 и 3 смещены вверх на 30 и 60 единиц соответственно.

многофотонным поглощением и усилением. Показано,

что данным режимом можно управлять за счет подбора

параметров многофотонного поглощения.
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