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Представлено исследование динамики предельно коротких оптических импульсов в композитной среде на

основе полимера и углеродных нанотрубок (УНТ) под воздействием внешнего переменного электрического

поля. На основе модифицированного нелинейного волнового уравнения, учитывающего вклад в плотность

электрического тока как полимерной матрицы, так и нанотрубок, проведено численное моделирование

эволюции импульсов. Установлено, что внешнее переменное поле является эффективным инструментом

управления амплитудой, формой и скоростью распространения импульсов. Детально проанализирована

зависимость динамики импульсов от амплитуды и частоты внешнего поля, а также от концентрации и гео-

метрии УНТ в композите. Показано, что варьирование этих параметров позволило изменять характеристики

импульса, что открывает перспективы для создания управляемых оптических элементов и сред.
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Введение

Современная фотоника и оптоэлектроника предъяв-

ляют все более высокие требования к устройствам

обработки и передачи информации, что стимулирует ак-

тивный поиск новых нелинейных материалов и методов

управления световыми сигналами. Особый интерес в

этом контексте представляют предельно короткие опти-

ческие импульсы [1], длительность которых сопоставима

с несколькими периодами колебаний электромагнитного

поля (обычно 1− 3 колебания) [2,3]. Такие импульсы яв-

ляются не только мощным инструментом для изучения

фундаментальных сверхбыстрых процессов [4], но и пер-

спективными носителями информации в системах связи

следующего поколения, позволяя достигать рекордных

скоростей передачи данных [5].

Одной из ключевых задач при работе с предельно

короткими импульсами является разработка компактных

и эффективных устройств для управления их парамет-

рами — амплитудой, фазой, длительностью и формой.

Традиционные подходы, основанные на нелинейных эф-

фектах в объемных кристаллах или оптических волок-

нах, зачастую требуют значительных мощностей или

длин взаимодействия. В этой связи взгляд исследова-

телей обращен к композитным материалам, свойствами

которых можно целенаправленно управлять. Среди них

выделяются полимерные композиты [6,7], наполненные
углеродными нанотрубками (УНТ, CNT) [8,9]. Такие си-

стемы сочетают в себе технологичность и гибкость поли-

мерной матрицы с уникальными нелинейно-оптическими

свойствами УНТ, обладающих сильной нелинейной по-

ляризуемостью и сверхбыстрым откликом в широком

спектральном диапазоне. Отметим также, что УНТ на-

ходят применение в разработке ключевых элементов

оптоэлектронных устройств, включая интегральные схе-

мы [10], фотонные излучатели [11], резонаторы [12],
насыщающиеся поглотители в лазерах с синхронизацией

мод [13] и оптические ограничители [14].

Ключевым преимуществом композитной структуры

является возможность целенаправленного управления

пространственной организацией УНТ — их геомет-

рией, ориентацией и плотностью упаковки. Контроль

над этими параметрами может осуществляться как на

этапе синтеза материала, так и после него. К наиболее

перспективным методам предварительной обработки от-

носится метод химического осаждения из газовой фазы

(CVD) с плавающим катализатором (FCCVD) [15,16],
в котором в отличие от традиционного CVD катализа-

тор вводится в газообразную или аэрозольную форму

в реакционной камере. Среди методов постобработки

можно выделить сухое прядение [17,18], мокрое пряде-

ние [19,20], комбинированное прядение [21], химическое
сшивание [22], которые используются для достижения

одноосного выравнивания и упаковки УНТ. Именно та-

кая управляемая архитектура наноструктуры позволяет

получать гибридные материалы с превосходными функ-

циональными характеристиками, включая повышенную

механическую прочность, высокую электропроводность,
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улучшенную термическую стабильность и оптимальные

реологические свойства.

Важным направлением в управлении оптическими

свойствами материалов является использование внеш-

них электрических полей. Этот подход позволяет ди-

намически контролировать распространение электромаг-

нитных волн, что является ключевым фактором для

создания современных оптических устройств. Так, в

работе [23] продемонстрирована возможность исполь-

зования массива УНТ с искусственно созданной неод-

нородностью для проектирования солитонных клапа-

нов, пропускаемость которых контролируется внешним

электрическим полем, что открывает путь к разработке

управляемых оптических затворов и модуляторов. Также

показано, что благодаря изменению амплитуды внешней

накачки можно управлять формой предельно короткого

оптического импульса и стабилизировать ее [24]. Это
особенно ценно для задач передачи информации без ис-

кажений и управления предельно короткими импульсами

в нелинейных средах.

В отличие от постоянного поля, которое может вы-

зывать необратимые процессы, переменное электриче-

ское поле представляет собой более гибкий инструмент.

Оно позволяет динамически модулировать электронную

структуру и, как следствие, нелинейно-оптические от-

клики нанонаполнителей без накопления пространствен-

ного заряда. Однако механизмы влияния переменного

электрического поля на распространение и трансфор-

мацию предельно коротких импульсов в таких сложных

диэлектрических средах, как полимерные композиты с

УНТ, изучены недостаточно полно. Это и обусловливает

актуальность настоящего исследования.

В настоящей работе представлено теоретическое и

численное исследование влияния переменного электри-

ческого поля на динамику предельно коротких ИК

импульсов в полимерном композите с полупроводни-

ковыми УНТ. В отличие от предыдущих исследований

динамики в подобных системах [25–27], где эффекты

внешнего поля не учитывались, настоящее исследова-

ние направлено на анализ новых эффектов, вызванных

воздействием высокочастотного электрического поля.

1. Модель и основные уравнения

Прохождение предельно короткого оптического им-

пульса через композитную среду моделируется при

следующих условиях. Массив вертикально выровненных

УНТ в полимере ориентирован так, что волновой вектор

лазерного импульса перпендикулярен ему и направлен

по оси Oz (рис. 1). Считаем, что расстояние между УНТ

много больше их радиуса. Напряженность электриче-

ского поля импульса E = (E(y, z , t), 0, 0) ориентирована
вдоль оси Ox, что вызывает в УНТ электрический ток

с поверхностной плотностью j = ( j(y, z , t), 0, 0). Такую
ориентацию массива можно получить, например, при

помощи полимерной матрицы. Еще одним вариантом

Рис. 1. Схематичное изображение геометрии системы: УНТ

помещены в полимерную матрицу.

является каталитическое химическое осаждение из газо-

вой фазы (CCVD), в котором в качестве катализаторов

обычно используют наночастицы железа, кобальта или

никеля [28,29]. Помимо классического подхода, зна-

чительный интерес представляет усовершенствованная

методика CCVD, впервые предложенная в 2004 г. науч-

ной группой под руководством К. Хаты [30]. Данный

метод, часто называемый
”
стимулированным водяным

паром“, доказал свою исключительную эффективность в

синтезе высококачественных однослойных УНТ. Ключе-

вое отличие от СCVD заключается в контролируемом

введении небольшого количества водяного пара в ре-

акционную камеру наряду с основными углеродосодер-

жащими газами-прекурсорами. Это позволяет бороться

с быстрой дезактивацией катализатора, при этом ка-

талитическая активность наночастиц поддерживается в

течение нескольких минут, а не секунд по сравнению

с простым CCVD. Благодаря своей эффективности и

простоте данный метод стал одним из стандартных и

широко воспроизводимых подходов в синтезе УНТ для

фундаментальных исследований и передовых технологи-

ческих применений.

Волновое уравнение на x -компоненту векторного

потенциала A = (A(y, z , t), 0, 0) с учетом калибровки:

cE = −∂A/∂t может быть записано следующим образом:

ε

c

∂2A

∂t2
=

∂2A

∂y2
+

∂2A

∂z 2
+

4π

c
j(A), (1)

где ε — диэлектрическая проницаемость среды, плот-

ность электрического тока складывается из двух состав-

ляющих — jCNT (вклада УНТ) и j pol (вклада полимера).
Отметим, что здесь используется простая модель для

определения эффективной диэлектрической проницае-

мости, которая основана на приближении Максвелла–
Гарнетта [31] и дает лишь оценку ε.
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Для нахождения плотности тока jCNT использует-

ся кинетическое уравнение Больцмана, из которого с

учетом замены p → p − |e|A/c и бесстолкновительного

приближения (длительность импульса много меньше

времени релаксации электронов) получается следующая

формула [32]:

jCNT = −
|e|N

π~

m
∑

s=1

∫

BZ

d p · v

(

p −
|e|A

c
, s

)

f (εs (p) − µ),

(2)
где e — заряд электрона, p — квазиимпульс электрона,

N — плотность размещения нанотрубок, f (p, s, µ) —

функция распределения Ферми–Дирака, µ — химиче-

ский потенциал, BZ — границы первой зоны Бриллюэна,

v(p, s) = ∂εs (p, s)/∂ p — скорость электронов в УНТ,

закон дисперсии электронов εs (p, s) УНТ zig-zag типа

(m, 0) имеет вид [33]:

εs = γ0

√

1 + 4 cos(a p) cos
(πs

m

)

+ 4 cos2
(πs

m

)

, (3)

s = 1, 2, . . . , m, γ0 = 2.7 eV — интеграл перескока,

a = 3b/(2~), b — расстояние между соседним атомами

углерода в УНТ.

Далее, разлагая закон дисперсии (3) в ряд Фурье,

получим следующее выражения для плотности электри-

ческого тока в нанотрубках:

jCNT = −
|e|Nγ0

π~

∞
∑

r=1

rGr sin

(

r |e|aA

c

)

,

Gr = −

m
∑

s=1

B r,s

γ0

π
∫

−π

cos
(

ra p̃

c

)

1 + exp

(

∞
∑

r=1

B r,s cos
(

ra p̃

c

)

− µ

)d(a p̃),

(4)
где Bq,s — коэффициенты разложения (3).
Отметим, что в УНТ типа zig-zag, у которых чис-

ло m не кратно трем, имеется щель в энергетическом

спектре. Причем чем больше диаметр УНТ, тем ши-

рина запрещенной зоны (Eg) меньше. Так, например,

для УНТ типа (7,0) Eg = 1.33 eV. Для импульсов с

длиной волны 1.5µm энергия фотона будет составлять

приблизительно 0.83 eV, т. е. ее недостаточно для того,

чтобы электроны преодолели щель и появились в зоне

проводимости. Поэтому мы используем электростатиче-

ское легирование [34–36], что приведет к сдвигу уровня

Ферми ближе к зоне проводимости и соответствует

ненулевому химическому потенциалу µ (формула (4)),
который и определяет концентрацию электронов в зоне

проводимости УНТ n(T, µ):

n(T, µ) =

m
∑

s=1

∫

BZ

N

π~
f (εs (p) − µ)d p. (5)

Отметим, что электростатическое легирование явля-

ется одним из методов, позволяющих управлять кон-

центрацией носителей заряда без физического внедре-

ния посторонних атомов (как в классическом легиро-

вании [37–39]), а с помощью приложения внешнего

электрического поля. Принцип действия легко понять из

устройства полевого транзистора [40,41]. При этом тип

и концентрация носителей заряда в материале динамиче-

ски контролируются величиной и знаком приложенного

напряжения. Есть и другие способы, которые помогают

бороться с низкой концентрацией электронов в зоне

проводимости. К ним относятся: термовозбуждение —

нагрев материала увеличивает тепловую энергию элек-

тронов в валентной зоне, которой становится доста-

точно для преодоления запрещенной зоны [42], инжек-
ция носителей [43], многофотонное поглощение при

высокоинтенсивном лазерном излучении, когда электрон

одновременно поглощает несколько фотонов, суммарная

энергия которых превышает или равна ширине запре-

щенной зоны [44,45].
Расчет плотность электрического тока в полимере j pol

проводился аналогично вычислению компоненты jCNT .

В качестве полимера нами выбирался полиацетилен в

конфигурации транс-(CH)x . Закон дисперсии электронов

в полимере [46] можно записать в следующем виде:

ε(q) = −t0 cos(qa0),

qa0 =
2πn

N0

(

n = 0,±1, . . . ,±
N0

2

)

, (6)

где N0 — число атомов в решетке, a0 — длина связи

между атомами углерода в полимере (0.14 nm), t0 — ин-

теграл перекрывания электронных облаков в полимере

(2.5 eV). Окончательно выражение для плотности тока в

полимере принимает вид:

j pol = −
|e|

π~
R · t0 · χ · sin

(

a0|e|A

c

)

,

R =

π
∫

−π

cos(a0q)

1 + exp(ε(q)/kB T )
d(a0q), (7)

где χ определяет концентрацию электронов в полимере,

kB — постоянная Больцмана, T — температура.

2. Учет внешнего переменного
электрического поля

Учет внешнего переменного электрического поля

приводит к изменению векторного потенциала, что

выражается через следующую замену в формуле для

плотности тока: A → A + A1. Поскольку Eext = (E1, 0, 0)
и cE1 = −∂A1/∂t ,

A → A − Eext

c

ωext

sin(ωextt + α). (8)

Здесь E1, ωext и α — амплитуда, частота и фаза внеш-

него электрического поля, причем E1 = Eext cos(ωextt) .
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Далее подставим выражение (8) в (4) и применим

формулу
”
синус разности“:

jCNT = −
|e|Nγ0

π~

∞
∑

r=1

rGr

×

{

sin

(

r |e|a

c
A

)

cos

(

r |e|aEext

ωext

sin(ω1t + α)

)

− cos

(

r |e|a

c
A

)

sin

(

r |e|aEext

ωext

sin(ω1t + α)

)}

.

(9)
С учетом известных формул [47]:

cos(a · sin b) = J0(a) + 2

∞
∑

k=1

J2k(a) cos(2kb),

sin(a · sin b) = 2

∞
∑

k=1

J2k−1(a) cos((2k − 1)b), (10)

где Jk — функции Бесселя k-го порядка, проводим

усреднение по периоду высокочастотного поля и оконча-

тельно получаем следующее выражение для плотности

тока в УНТ:

jCNT = −
|e|Nγ0

π~

∞
∑

r=1

rGr sin

(

r |e|a

c
A

)

J0

(

r |e|aEext

ωext

)

.

(11)
Действуя аналогичным образом, получим выражение

для плотности тока в полимере с учетом внешнего

переменного поля:

j pol = −
|e|Rt0χ

π~
sin

(

a0|e|A

c

)

J0

(

|e|aEext

ωext

)

. (12)

Отметим, что внешнее высокочастотное поле гене-

рирует продольный поверхностный ток и поверхност-

ную волну для продольного вектора Герца. В этом

случае необходимо также рассматривать уравнение

Леонтовича–Левина, которое описывает поведение по-

ля на поверхности объекта и позволяет обнаружить

необычные резонансы и эффект замедления волны. Как

показано в работе [48], выполнение условия: L/d < 0.1

(d — расстояние между ближайшими УНТ, L — длина

нанотрубки) обеспечивает отсутствие негативного влия-

ния резонансов на импульс (L < 200 nm · 0.1). В настоя-

щей работе массив УНТ (L < 20 nm) рассматривается в

виде однородного слоя с некоторой эффективной толщи-

ной и диэлектрической проницаемостью. Выход за рамки

данного приближения и учет уравнения Леонтовича–
Левина не был целью настоящей работы и будет осу-

ществлен авторами в дальнейшем.

3. Результаты численного
моделирования

Уравнение (1) с учетом (11) и (12) после при-

ведения к безразмерному виду решалось при помо-

щи конечно-разностной схемы [49] с использованием

стандартных условий устойчивости. Поскольку уравне-

ние на векторный потенциал имеет вид аналога урав-

нения синус-Гордона, необходимо выполнение крите-

рия Куранта–Фридрихса–Леви. Причем шаги разностной

схемы уменьшались последовательно в два раза до тех

пор, пока решение не изменялось в пятом знаке после

запятой. Начальное условие для векторного потенциала

предельно короткого импульса задавалось при помощи

функции Гаусса:

A(y, z , 0) = A0 · exp

(

−
z 2

γ2
z

)

exp

(

−
y2

γ2
y

)

,

dA(y, z , 0)

dt
=

2A0 · z · νz

γ2
z

· exp

(

−
z 2

γ2
z

)

exp

(

−
y2

γ2
y

)

, (13)

где A0 — начальная амплитуда импульса, νz = 0.95 —

его скорость в момент времени t = 0 (в единицах ско-

рости света), γx , γz — определяют начальную ширину

предельно короткого импульса вдоль заданных направ-

лений y и z .

Численное моделирование проводилось при следу-

ющих параметрах: УНТ типа (7,0), полимерный ком-

позит имеет следующие размеры: 1× 1× 1 cm, z = 0

соответствует его месторасположению (началу). По на-

шим оценкам, концентрация электронов в УНТ равна

5.5 · 1014 cm−3 для µ = 0.65 eV и температуры T = 77K

(определена численно по формуле (5) для массива

УНТ (7,0) с диаметром dCNT = 0.55 nm, расстояние

между нанотрубками d ≈ 200 nm, массив на УНТ пло-

щади 1× 1 cm, что соответствует плотности упаковки

N = 2.5 · 109 на квадратный сантиметр). Отметим, что
переход через границу не рассматривается, поскольку

считаем, что при t = 0 импульс находится внутри образ-

ца. Напряженность электрического поля импульса при

t = 0 (максимальное значение) составляет 5 · 107 V/m.

Интенсивность электрического поля предельно корот-

кого импульса определяется по формуле

I ∝ E2. (14)

Рис. 2 демонстрирует эволюцию интенсивности дву-

мерного предельно короткого оптического импульса в

ходе его прохождения через полимерный композит с

УНТ в отсутствие внешнего высокочастотного поля.

Импульс распространяется локализовано, что обу-

словлено балансом двух конкурирующих процессов —

дисперсии и нелинейности среды. При этом с течением

времени он испытывает уширение.

На рис. 3 представлен предельно короткий оптический

импульс в зависимости от амплитуды внешнего перемен-

ного поля.

Согласно рис. 3 можно заключить, что приложение

внешнего переменного электрического поля приводит

к уменьшению интенсивности и появлению дополни-

тельных пиков, следующих за основным импульсом.

Наблюдаемые явления являются прямым следствием

изменения электродинамических свойств композита под
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Рис. 2. Интенсивность электрического поля импульса в отсутствие внешнего электрического поля в различные моменты времени:

a — t = 0; b — t = 1.4 · 10−14 s; c — t = 2.8 · 10−13 s. Единицы по координатам соответствуют 4 · 10−6 m. Цветовая шкала

приведена для интенсивности, отнесенной к максимуму интенсивности для всех рисунков (a−c).

Рис. 3. Интенсивность электромагнитного импульса в момент времени t = 2.8 · 10−13 s для разных значений амплитуды

высокочастотного поля Eext(ωext = 1014 s−1): a — Eext = 0; b — Eext = 1.5 · 108 V/m; c — Eext = 3 · 108 V/m; d — Eext = 6 · 108 V/m.

Единицы по координатам соответствуют 4 · 10−6 m. Цветовая шкала отображает интенсивность, приведенную к максимуму из всех

рисунков (a−d).
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Рис. 4. Интенсивность электромагнитного импульса в момент времени t = 2.8 · 10−13 s при eaEext/ωext = 1 для разной

концентрации полимера: a — χ = 0; b — χ = 0.5; c — χ = 1.0; d — срезы при y = 15: красная линия — для рисунка (a),
синяя линия — для рисунка (b), зеленая линия — для рисунка (c). Единицы по координатам соответствуют 4 · 10−6 m. Цветовая

шкала отображает интенсивность, приведенную к максимуму интенсивности для значения χ = 0.

действием внешнего переменного электрического поля.

Внешнее поле изменяет диэлектрическую проницае-

мость среды. Ключевой механизм этого изменения —

ускорение свободных носителей заряда, которые эффек-

тивнее взаимодействуют с проходящим излучением, что

приводит к усилению рассеяния энергии на них. Други-

ми словами, наблюдается комбинация усиления дисси-

пативных процессов и активации нелинейно-оптических

явлений в композите под действием управляющего элек-

трического поля.

Стоит отметить, что влияние на поведение импульса

оказывает величина, пропорциональная отношению ам-

плитуды внешнего переменного поля Eext к его частоте

ωext . Зависимость ширины предельно короткого импуль-

са от величины eaEext/ωext представлена в таблице. За

ширину импульса принималось расстояние от его цен-

тра, на котором максимум интенсивности уменьшается

вдвое. При значении eaEext/ωext = 4.0 дифракционное

расплывание импульса оказывается значительно более

выраженным, чем при eaEext/ωext = 0. Это связано с

Ширина предельно короткого импульса

Величина eaEext/ωext Ширина предельно короткого

импульса, 4 · 10−6 m

0 1.08

0.5 1.14

1 1.32

2 1.35

4 1.5

тем, что управляющее переменное поле вызывает дина-

мические изменения в электронной подсистеме среды,

что, в свою очередь, ослабляет ее самофокусирующие

свойства и приводит к более сильному расплыванию

импульса.

Влияние концентрации полимера на параметры пре-

дельно короткого импульса показано на рис. 4 и 5.
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Рис. 5. Максимум интенсивности электромагнитного им-

пульса в момент времени t = 2.8 · 10−13 s в зависимости

от концентрации полимера: a — при eaEext/ωext = 1; b —

eaEext/ωext = 2. I0 соответствует максимуму интенсивности

при χ = 0.

Пространственная модуляция показателя преломле-

ния, вызванная зависимостью диэлектрических свойств

от концентрации полимера (параметр χ), приводит к

перераспределению энергии импульса в продольном и

поперечном направлениях. Тем не менее это не влечет

за собой качественного изменения динамики импульса

(рис. 4). Рис. 5 демонстрирует значительную зависи-

мость интенсивности электромагнитного импульса от

концентрации полимера в композите. Так, минимальное

относительное отклонение величины max(I) составляет

17%.

Заключение

1. Разработана модель, описывающая распространение

предельно короткого импульса в нелинейной среде с

полимерным композитом, содержащим УНТ, с учетом

модуляции ее электрооптических свойств внешним пе-

ременным электрическим полем.

2. Подбирая амплитуду и частоту внешнего поля,

можно управлять параметрами электромагнитного им-

пульса (интенсивностью и шириной) за счет изменения

нелинейного отклика композитного материала.

3. Приложение внешнего переменного поля приво-

дит к появлению дополнительных пиков импульса, что

важно для генерации вышних гармоник, минимиза-

ции повреждения материалов, управления нелинейно-

оптическими процессами.
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