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Общая характеристика работы
Диссертационная работа посвящена экспериментальному исследова-
нию особенностей линейного оптического и квадратичного нелинейно-
оптического отклика группы новых материалов, обладающих двумерными
электронными состояниями с дираковским спектром - многослойного гра-
фена, трехмерного топологического изолятора Bi2Te3 и структуры тополо-
гический изолятор/ферромагнитный металл. В многослойном графене ме-
тодами измерения гиперрэлеевского рассеяния света и микроскопии второй
гармоники (ВГ) исследована структурная неоднородность, с помощью ме-
тода спектроскопии ВГ обнаружено усиление генерации ВГ в присутствии
постоянного электрического тока. В кристаллах Bi2Te3 исследовалась ди-
намика линейного оптического отклика на пикосекундных масштабах вре-
мени при азотных температурах и накачке в инфракрасной области спек-
тра, обнаружено эффективное возбуждение четырех рамановски-активных
когерентных фононных мод в данных условиях. В тонких пленках Bi2Te3
исследовалась динамика квадратичного нелинейно-оптического отклика в
пикосекундном временном диапазоне, обнаружено когерентное возбужде-
ние ИК-активных объемных и поверхностной фононных мод и вклад раз-
личных электронных процессов.

Основные результаты работы опубликованы в статьях [1-4] и доложены
на конференциях [5-11].

Актуальность работы Исследование графена - двумерной аллотроп-
ной модификации углерода, образованной одним или несколькими моно-
слоями атомов углерода, соединенных посредством sp2 гибридизованных
связей в гексагональную двумерную кристаллическую решётку[1], являет-
ся одной из наиболее горячих и динамично развивающихся областей со-
временной физики твердого тела. Интерес к данной области объясняется,
с одной стороны, уникальными даже для двумерных систем электронны-
ми, механическими и оптическими свойствами графена, с другой - достиг-
нутым на настоящий момент высоким качеством получаемых образцов,
открывающим многообещающие перспективы для практического приме-
нения.

Наиболее знаменательными среди фундаментальных физических
свойств графена являются его электронные свойства. Носители заряда в
графене характеризуются линейным законом дисперсии и, соответствен-
но, описываются гамильтонианом для безмассовых дираковских частиц [2].
Подобные уникальные свойства электронного спектра графена позволяют
в лабораторных условиях осуществить экспериментальную проверку мно-
гих теоретических моделей квантовой электродинамики, физики высоких
энергий и даже некоторых моделей квантовой гравитации. Линейная дис-
персия электронов в графене приводит также и к другим интересным эф-
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фектам, среди которых два новых «хиральных» квантовых эффекта Холла
[3], клейновское туннелирование и т.д.

В настоящее время активно ведутся исследования с целью создания на
базе графена устройств микро- и наноэлектроники, спинтроники и опто-
электроники. Необычайно высокая по сравнению с обычными полупровод-
никами подвижность носителей, достигающая 2, 3×105 см2/В·с для образ-
цов «подвешенного» графена и 1, 5×104 см2/В·с для графена на подложке
Si/SiO2, и баллистический электронный транспорт на субмикронных рас-
стояниях [1] позволяют надеяться на создание высокоскоростных полевых
и одноэлектронных транзисторов. Вследствие малой атомной массы угле-
рода, графен обладает крайне слабым спин-орбитальным взаимодействи-
ем, что обеспечивает высокий интерес к созданию устройств спинтроники
на его основе, а постоянное оптическое поглощение порядка 2,3% на моно-
слой в широком спектральном диапазоне [4] определяет перспективность
его использования например в качестве материала для детекторов излуче-
ния, внешних электродов для солнечных батарей.

Несмотря на активное и комплексное изучение, оптические и, в особен-
ности, нелинейно-оптические свойства графена остаются малоизученными.
Лишь недавно появились первые работы по магнитооптике и нелинейной
оптике графена [5], и эта область все еще требует тщательного изучения.

Таким образом, актуальными являются задачи комплексного исследо-
вания нелинейно-оптических свойств графена и их модификации под дей-
ствием протекающих в нем процессов, таких как внешние поля, механи-
ческие напряжения, электронный транспорт. Одним из широко распро-
страненных методов исследования свойств поверхности, границ раздела и
тонких пленок является метод генерации второй гармоники (ВГ) [6]. Чув-
ствительность эффекта генерации ВГ к нелинейно-оптическим свойствам
поверхности или границ раздела обусловлена наличием симметрийного за-
прета на генерацию ВГ в объеме центросимметричных сред в дипольном
приближении. Относительно недавно было показано теоретически и экспе-
риментально [7, 8], что центральная симметрия в полупроводнике может
быть нарушена при протекании электрического тока, что приводит к гене-
рации второй гармоники, индуцированной током (ТВГ).

Наблюдение эффекта ТВГ в графене имеет фундаментальное значение
в силу его уникальных электронных свойств, высокой проводимости и тео-
ретически предсказанной возможности усиления на несколько порядков за
счет баллистического электронного транспорта и двумерности системы [7].
Кроме того, эффект ТВГ в графене имеет также и прикладное значение,
поскольку позволяет безконтактно зондировать распределение плотности
тока в устройствах графеновой электроники и спинтроники.

Второй группой соединений, в которых была реализована линейная дис-
персия электронных состояний, стали двумерные и трехмерные топологи-
ческие изоляторы - материалы с сильным спин-орбитальным взаимодей-
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ствием, приводящим к инверсии зонной структуры в окрестности центра
зоны Бриллюэна [9], и с нетривиальной топологией зонной структуры, опи-
сываемой Z2 топологическим инвариантом [10]. Топологическая неэквива-
лентность объема топологических изоляторов и вакуума (описываемого
как топологически-тривиальный изолятор с шириной запрещенной зоны
2mc2) приводит к появлению особого класса «спиральных» поверхност-
ных состояний на поверхности 2D/3D топологической изолятора с линей-
ным электронным спектром. Данные состояния уникальны тем, что они
являются невырожденными по спину и защищены от обратного рассеяния
симметрией относительно обращения времени. Несмотря на сильное спин-
орбитальное взаимодействие в объеме топологических изоляторов, приво-
дящее к релаксации спинового порядка за доли пикосекунды [11], однознач-
ная связь между спином электрона и его импульсом позволяет реализовать
эффективный спиновый транспорт на поверхностных состояниях, а также
инжекцию спин-поляризованных носителей заряда.

С фундаментальной точки зрения спиновая структура поверхностных
состояний топологического изолятора приводит к возникновению множе-
ства фундаментальных эффектов, включающих в себя топологический
магнитоэлектрический эффект и возникновение магнитного монополя-
изображения, аномальный эффект Холла, возможность создания и на-
блюдения новых элементарных возбуждения, эквивалентных фермионам
Майораны в топологических сверхпроводниках и на интерфейсе топологи-
ческий изолятор-сверхпроводник.

Поскольку данные электронные состояния в 3D топологических изоля-
торах локализованы в пределах одной элементарной ячейки вблизи поверх-
ности объемного материала, перспективным является развитие методов
бесконтактного поверхностно-чувствительного зондирования их физиче-
ских свойств, что обуславливает использование спектроскопии фотоэмис-
сии с временным разрешением (ARPES) и методов, основанных на исполь-
зовании квадратичных нелинейно-оптических эффектов, таких как коге-
рентные фотогальванические эффекты и генерация оптической ВГ [11].

Помимо вышесказанного, важную информацию о физических свой-
ствах системы можно получить, изучая динамику процессов, определяю-
щих линейный или нелинейный оптический отклик. Подобный подход хо-
рошо развит на основе оптической методики накачки-зондирования, позво-
ляющей получать рекордное временное разрешение для объемных матери-
алов и которая только начинает использоваться для изучения электронных
процессов в топологических изоляторах [11].

Цель диссертационной работы состояла в экспериментальном иссле-
довании механизмов формирования линейного оптического и квадратич-
ного нелинейно-оптического отклика группы новых материалов, облада-
ющих двумерными электронными состояниями с дираковским спектром
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- многослойного графена, трехмерного топологического изолятора Bi2Te3
и структуры топологический изолятор/ферромагнитный металл, а также
в исследовании временных характеристик их оптического и нелинейно-
оптического отклика. В рамках данной цели были сформулированы сле-
дующие задачи:

1. Исследование особенностей квадратичного нелинейного оклика мно-
гослойного графена, полученного химическим газофазным осаждени-
ем, и изучение влияния протекания электрического тока на процесс
генерации ВГ в графене.

2. Исследование динамики линейного оптического отклика кристаллов
Bi2Te3 в широком диапазоне температур и мощностей накачки.

3. Исследование динамики квадратичного нелинейно-оптического от-
клика структур на основе тонких пленок Bi2Te3.

Обоснованность и достоверность Результаты, представленные в дис-
сертации, получены на основе многократно повторенных экспериментов,
проведенных на современном научном оборудовании с использованием со-
временных методов обработки данных. Экспериментальные данные под-
тверждены расчетами, основанными на адекватно выбранных физических
моделях анализируемых процессов, а также не противоречат результатам
других групп исследователей. Результаты исследований неоднократно об-
суждены на семинарах и доложены на специализированных конференциях
по проблемам, связанным с тематикой диссертационной работы. Большая
часть результатов опубликована в международных и российских научных
журналах. Это позволяет считать полученные результаты обоснованными
и достоверными, а также полностью отвечающими современному мирово-
му уровню исследований.

Научная новизна диссертационной работы состоит в следующем:

1. Впервые исследовано нелинейное рассеяние на частоте второй опти-
ческой гармоники в пленках химически осажденного многослойного
графена. Методом микроскопии ВГ продемонстрировано, что основ-
ной вклад в нелинейное рассеяние дают «складки» между кристал-
литами в поликристаллической пленке графена.

2. Впервые изучены спектры генерации второй гармоники в пленках
многослойного графена на подложке SiO2/Si в условиях протекания
электрического тока и показано, что наблюдается значительная, до
20%, модуляция интенсивности ВГ, зависящая от величины и направ-
ления электрического тока; предложено феноменологическое описа-
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ние эффекта, основанное на снятии центральной симметрии струк-
туры в присутствии тока.

3. Впервые исследована динамика дифференциального отражения кри-
сталлов топологического изолятора Bi2Te3 при оптическом возбуж-
дении излучением ближней инфракрасной области спектра. Впервые
наблюдалось возбуждение всех четырех разрешенных когерентных
фононных мод в этих условиях.

4. Впервые изучена динамика квадратичного нелинейно-оптического
отклика тонких пленок Bi2Te3. Впервые наблюдалось когерентное
возбуждение ИК-активных объемных фононных мод в теллуриде
висмута и возбуждение поверхностной A1 моды, связанной с нару-
шением симметрии в приповерхностной области.

Научная и практическая значимость работы состоит в расшире-
нии понимания механизмов, формирующих линейный и квадратичный
нелинейно-оптический отклик графена и представителя второго поколе-
ния сильных топологических изоляторов — теллурида висмута, в развитии
феноменологических методов описания наблюдающихся в них эффектов, а
также нелинейно-оптических экспериментальных методик диагностики та-
ких сред. Результаты, полученные в диссертационной работе, демонстри-
руют новые возможности метода генерации ВГ для диагностики данных
наноматериалов, в том числе для исследования электрон-фононного вза-
имодействия на поверхности топологического изолятора. С практической
точки зрения изучавшиеся эффекты могут найти применение при создании
оптических сенсоров.

Защищаемые положения:

1. Генерация второй гармоники в многослойном графене, полученном
методом химического газофазного осаждения, имеет существенную
некогерентную диффузную составляющую, связанную преимуще-
ственно с флуктуациями квадратичной восприимчивости в области
неоднородной структуры графена в окрестности складок между мик-
рокристаллитами.

2. Протекание постоянного электрического тока через графен на под-
ложке SiO2/Si приводит к появлению дополнительного когерентного
вклада в генерацию ВГ, определяемого величиной и направлением
тока.

3. Динамика линейного дифференциального отражения кристаллов то-
пологического изолятора Bi2Te3 определяется совокупностью процес-
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сов электронной и решеточной динамики, а именно динамикой га-
за свободных носителей заряда, их диффузией, нагревом кристал-
лической решетки в поле лазерного излучения и когерентным воз-
буждением оптических фононов. При этом использование в каче-
стве накачки ИК излучения позволяет эффективно возбуждать все 4
рамановски-активные моды A1,2

1g и E1,2
g кристалла Bi2Te3.

4. Динамика дифференциального сигнала отраженной и прошедшей ВГ
в тонких пленках Bi2Te3 определяется совокупностью процессов ди-
намической экранировки приповерхностного поля, диффузии носи-
телей заряда и когерентного возбуждения ИК-активных оптических
фононных мод. Наиболее интенсивной, предположительно является
поверхностная A1 мода, связанная с понижением симметрии на по-
верхности за счет обрыва связи и/или электрического поля.

Личный вклад автора. Все результаты, представленные в диссерта-
ционной работе, получены автором лично или при его непосредственном
участии в «Лаборатории нелинейной оптики наноструктур и фотонных
кристаллов» на кафедре квантовой электроники Физического факульте-
та Московского Государственного Университета им. М.В. Ломоносова, а
также в фемтосекундном лазерном центре Института спектроскопии РАН
и в группе экспериментальной биофизики и нанотехнологий королевского
колледжа в Лондоне (King’s College London), г. Лондон, Великобритания.

Публикации. Основные результаты, полученные в данной работе, опуб-
ликованы в четырех статьях, список которых приведён в конце авторефе-
рата.

Апробация работы. Результаты работы представлены на докладах на
всероссийских и международных конференциях, наиболее значимые из
которых: IONS-10 2011 (Саутгемптон, Великобритания), IONS-NA-3 2011
(Стенфорд, Калифорния, США), Frontiers in Optics/Laser Science (FiO/LS)
2011 (Сан-Хосе, Калифорния, США), IONS-11 2012 (Париж, Франция),
2nd Chineese-Russian Workshop on Laser Physics 2012 (Тяньцзынь, КНР)
EOS Annual Meeting 2012 (Абердин, Великобритания), The International
Conference on Coherent and Nonlinear Optics/The Lasers, Applications, and
Technologies (ICONO/LAT) 2013 (Москва, Россия), XII Российская конфе-
ренция по физике полупроводников 2015 (Звенигород, Россия). Список ос-
новных опубликованных тезисов докладов приведён в конце автореферата.

Структура диссертационной работы. Диссертационная работа со-
стоит из введения, четырёх глав, заключения и списка цитированной ли-
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тературы. Работа состоит из 160 страниц и содержит 63 иллюстраций, 4
таблицы и 152 библиографических ссылки.

Содержание работы
Введение. Во введении обоснована актуальность работы, сформулиро-
ваны цели и задачи исследования, приведены положения, выносимые на за-
щиту, отмечена научная новизна и практическая значимость работы, при-
воелены сведения о публикациях результатов работы, апробации и струк-
туре диссертации.

Глава 1 «Обзор литературы». В главе рассматриваются работы, посвя-
щенные как теоретическим, так и экспериментальным аспектам физики
графена и топологических изоляторов, а также описаны теоретические ос-
новы формирования нелинейно-оптического отклика данных материалов.

Вначале обсуждаются общие аспекты квадратичного оптического от-
клика (генерации второй гармоники, ВГ) и особенности этого процес-
са, связанные с запретом на генерацию ВГ в дипольном приближении
в объеме центрально-симметричных сред, приводящем к поверхностной
селективности эффекта генерации ВГ [6]. Отдельное внимание уделено
электро-индуцированным и токо-индуцированным эффектам в квадратич-
ном нелинейно-оптическом отклике. В работе [12] показано, что метод гене-
рации ВГ является эффективным для изучения приповерхностных элек-
трических полей в центросимметричных полупроводниках. В работе [7]
предложен механизм снятия инверсной симметрии протекающим электри-
ческим током, справедливость которого была продемонстрированный экс-
периментально в кремнии. Отдельно описан механизм генерации некоге-
рентой ВГ в виде гиперрэлеевского рассеяния света и его связь с харак-
терными масштабами корреляций флуктуаций квадратичной восприимчи-
вости нелинейной среды [13].

В следующем разделе описана общая постановка задачи по исследова-
нию сверхбыстрой динамики физических процессов, формирующих опти-
ческий и нелинейно-оптический отклик проводников, полупроводников и
ферромагнитных материалов. Приведено общее феноменологическое рас-
смотрение релаксации возбуждаемых сверхкоротким лазерным импульсом
электронной, спиновой и решеточной подсистем в благородных и ферро-
магнитных металлах в рамках двух- и трехтемпературных моделей [14].
В разделе также обсуждаются различные физические процессы, дающие
вклад в дифференциальный оптический и нелинейно-оптический отклик
поверхности полупроводников и когерентная динамика кристаллической
решетки материалов за счет возбуждения оптических фононов. Описа-
на классификация фононных колебаний в рамках теории представлений
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конечных групп и механизмы возбуждения когерентных оптических фо-
нонов, в том числе механизм внутриимпульсного вынужденного раманов-
ского рассеяния и механизм смещения [15], описывающий возбуждения в
непрозрачных полуметаллах.

Разделы §1.7 и §1.8 посвящены обзору теоретических и эксперименталь-
ных подходов к изучению электронных и оптических свойств графена и
топологических изоляторов. В разделе §1.7.1 излагаются особенности зон-
ной структуры графена, демонстрирующей линейный закон дисперсии для
электронов в окрестности K и К’ точек высокой симметрии в широком
диапазоне энергий. Данная дисперсия приводит к возможности наблюде-
ния нового «полуцелого» квантового эффекта Холла, не демонстрирующе-
го, однако, дробных значений кванта проводимости [2]. Линейный закон
дисперсии приводит к резонансному характеру взаимодействия с внешним
электромагнитным полем, что обуславливает высокое постоянное поглоще-
ние величиной πα на моноатомный слой в широком спектральном диапа-
зоне, а также чрезвычайно высокие значения кубичной восприимчивости.
Эти свойства поддерживают высокий интерес к использованию данного
материала в качестве нелинейного поглотителя для реализации самосин-
хронизации мод в лазерных резонаторах. В разделе также изложены пер-
вые результаты по наблюдению генерации оптических второй и третьей
гармоник [5] в графене.

Раздел §1.8 посвящен обзору теоретических и экспериментальных работ
по исследованию электронных и оптических свойств трехмерных тополо-
гических изоляторов. В данном обзоре изложены основы топологического
подхода в физике конденсированного состояния вещества и приведены при-
меры двумерных и трехмерных материалов с симметричной относительно
обращения времени зонной структурой, описываемых Z2 топологическим
инвариантом; описаны особенности зонной структуры 3D Z2 топологиче-
ских изоляторов, демонстрирующих наличие единичного невырожденного
по спину дираковского конуса в центре зоны Бриллюэна [16], характери-
зующего проводящие поверхностные состояния. В разделе описаны экс-
перименты по наблюдению свойств поверхностных состояний с помощью
спин-разрешенной ARPES-спектроскопии [17], генерации топологических
фототоков и генерации оптической ВГ [11]. Рассмотрены результаты работ
по исследованию сверхбыстрой динамики линейного оптического отклика
топологического изолятора Bi2Te3, демонстрирующего эффективное воз-
буждение оптических фононных мод, представлена их классификация в
соответствии с теорией представлений [18]

Глава 2 «Исследование генерации второй гармоники в многослой-
ном графене». Глава посвящена изучению квадратичного нелинейно-
оптического отклика пленок многослойного графена, изготовленного ме-
тодом химического осаждения из газовой фазы (CVD). Образцы изготов-

10



лены в лаборатории спектроскопии наноматериалов Института общей фи-
зики им. А.М. Прохорова РАН. Исследуемые образцы представляли собой
поликристаллические непрерывные пленки многослойного графена с раз-
личным количеством слоев и линейными размерами порядка нескольких
миллиметров на подложках кристаллического кремния с кристаллографи-
ческой ориентацией (001) с оксидным слоем толщиной 300 нм, и стекла
толщиной 150 мкм. Толщина пленок на кремниевой подложки составляла
в среднем 4-5 моноатомных слоев, толщины образцов на стеклянной под-
ложке составляли в среднем 2, 5, 10 и 12 моноатомных слоев. Для проведе-
ния измерений, предусматривающих пропускание постоянного тока через
графеновые пленки, был реализован электрический контакт посредством
механического прижимания платиновых электродов к поверхности пленки
на расстояние 1-2 мм друг от друга. Оценочные значения плотности то-
ка составляли 104 − 105А/см2. Экспериментально показано, что спектры

Рис. 1: (a) Спектр линейного отражения пленки графена на подложке Si/SiO2

(б) Линейный спектр пропускания двух различных образцов графена на стек-
лянной подложке

отражения/пропускания образцов на различных подложках определяются
постоянным поглощением графена в видимой области спектра (рис. 1(б))
и интерференцией в тонкой оксидной пленке (рис. 1(б)).

При исследовании генерации ВГ были изучены зависимости интенсив-
ности ВГ от азимутального угла поворота образца, показавшие изотроп-
ность оптических свойств в плоскости структуры. Измерение индикатрис
рассеяния и поляризации излучения ВГ показало, что квадратичный от-
клик многослойного графена помимо зеркального когерентного вклада в
отклик p - поляризованной второй гармоники демонстрирует наличие су-
щественной диффузной неполяризованой компоненты, связанной со струк-
турной неоднородностью графеновых пленок, навязанной методикой изго-
товления. Структурная неоднородность графеновых пленок, полученных
с помощью CVD методики, изучалась с помощью комбинации измерения
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Рис. 2: Измерения линейного и нелинейного рассеяния в графене в геометрии на
пропускание.(a) Индикатриса ГРР (б) Индикатриса РР

индикатрис линейного рэлеевского рассеяния (РР) на длине волны ВГ,
нелинейного гиперрэлеевского рассеяния (ГРР), и микроскопии ВГ, поз-
волившей напрямую зондировать распределение источников нелинейного
рассеяния. Данные по измерению индикатрис рассеяния аппроксимирова-
лись выражением I2ω(θ) ∼ e−( 2ω

c )
2
(sin θ−sin θ0)

2L2
corr [19], где значения кор-

реляционных длин Lcorr несут информацию о пространственных масшта-
бах корреляторов флуктуаций линейных и нелинейных оптических пара-
метров. На рисунке 2 представлено сравнение индикатрис нелинейного и
линейного рассеяния, демонстрирующие значения корреляционных длин
LRScorr = 1, 53 ± 0, 05 мкм и LHRScorr = 200 ± 22 нм. Сравнение данных значе-
ний с результатами РЭМ и микроскопии ВГ, а также независимость от типа
подложки, позволили связать нелинейное рассеяние в графене с наличием
складок между кристаллитами в поликристаллической пленке

Метод спектроскопии ВГ был использован для изучения когерентного
квадратичного нелинейно-оптического отклика структуры графен/SiO2/Si
в условиях протекания постоянного электрического тока через пленку гра-
фена. При этом в соответствии с симметрийным анализом и теоретиче-
скими предсказаниями [7] ожидалось наблюдение изменения в интенсив-
ности p-или s- поляризованной ВГ в зависимости от геометрии пропус-
кания тока, линейное по величине тока (в случае наличие интерферен-
ции с кристаллографической дипольной или квадрупольной ВГ от по-
верхности кремния). Количественной характеристикой токоиндуцирован-
ного эффекта во ВГ является токовый контраст интенсивности ВГ ρ2ω =
2(I2ω( ~J)− I2ω(0))/I2ω(0), где I2ω - интенсивность ВГ, ~J обозначает вектор,
задающий величину и направление электрического тока.

Спектры интенсивности ВГ измерялись путем перестройки длины вол-
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Рис. 3: (a) Зависимость величины токового контраста от величины тока
в структуре графен/SiO2/Si. (б) Спектр интенсивности ВГ от структуры
графен/SiO2/Si

ны генерации лазера. Обнаружено, что в области малости токоиндуциро-
ванного эффекта в pp комбинации поляризаций накачки и ВГ наблюда-
ется линейная зависимость ρ2ω(J) (рис. 3(a)). При этом интерференция
кристаллографической ВГ от поверхности кремния и ВГ, индуцированной
протекающим током, приводит к существенному сдвигу спектральных кри-
вых, связанному с наличием зависящего от длины волны сдвига фаз, опре-
деляемого набегом фаз в слое оксида кремния и изменением мнимой части
нелинейной восприимчивости при перестройки длины волны ВГ через ре-
зонанс прямых переходов в кремнии (рис. 3(б)). Данное предположение
подтверждено с помощью расчетом спектра разности фаз, демонстрирую-
щего резонансное поведение в окрестности резонанса прямых переходов в
кремнии. Также измерения токоиндуцированных эффектов в различных
комбинациях поляризаций и при различных геометриях пропускания тока
показали качественное согласие с результатами симметрийного анализа,
что позволило сделать вывод о токоиндурованной природе наблюдаемого
изменения интенсивности ВГ, а не электроиндуцированной, наблюдавшей-
ся в ряде других работ [20].

Глава 3 «Изучение динамики линейного отражения топологического
изолятора Bi2Te3». Глава посвящена экспериментальному изучению вре-
менных характеристик линейного оптического отклика кристаллов тополо-
гического изолятора Bi2Te3 при накачке в ближней инфракрасной области
спектра.

Образцы представляли собой монокристаллы топологического изолято-
ра Bi2Te3, с характерными размерами порядка сантиметра, выращенные
методом Бриджмена из расплава висмута и теллура. Наличие защищенных
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Рис. 4: Спектры действительной и мнимой частей показателя преломления
Bi2Te3

проводящих поверхностных состояний в кристаллах, полученных анало-
гичным методом, было подтверждено методами спектроскопии фотоэлек-
тронной эмиссии с угловым разрешением [21]. Образцы были изготовлены
в лаборатории химии и физики полупроводниковых и сенсорных материа-
лов Химического факультета МГУ имени М.В. Ломоносова. Для характе-
ристики образцов теллурида висмута в видимой и ближней инфракрасной
области спектра были проведены исследования эллипсометрии, результаты
которых представлены на рисунке 4.

В дальнейшем в качестве накачки использовалось излучение на длине
волны 1300 нм, отстроенное от резонанса межзонных переходов в объемной
зонной структуре Bi2Te3 (λ ≈ 800 нм, рис. 4), что отличает проведенные
эксперименты от предшествующих работ по изучению динамики оптиче-
ского отклика в теллуриде висмута.

Измерения проводились при помощи оптической методики накачка-
зондирование, в которой мощный лазерный импульс (накачка, длина вол-
ны 800 нм, длительность импульса 70 фс) создаёт возмущение в системе,
а следующий за ним с контролируемой временной задержкой более сла-
бый – зондирующий импульс (длина волны 1300 нм, длительность 150 фс)
используется для получения информации о системе. Дополнительное ис-
пользование низких температур в диапазоне 90-270 К позволило увеличить
соотношение сигнал/шум и уменьшить времена затухания для ряда физи-
ческих процессов.

Было обнаружено, что динамика линейного дифференциального отра-
жения в Bi2Te3 (рис. 5) представляет собой комбинацию сложной немоно-
тонной апериодической зависимости, определяемой совокупностью физи-
ческих процессов, характеризующих динамику возбужденного газа свобод-
ных носителей заряда (электронов и дырок) в объемной зонной структуре
теллурида висмута, и периодической многочастотной зависимости, связан-
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Рис. 5: Зависимость сигнала дифференциального отражения от времени задерж-
ки. Вставка - та же зависимость при малых временах задержки, демонстрирую-
щая биения между различными фононными модами на начальном этапе эволю-
ции.

ной с модуляцией коэффициента отражения поверхности кристалла за счет
когерентного возбуждения рамановски-активных фононных мод в Bi2Te3,
наблюдавшееся ранее [18].

Рис. 6: Фурье спектр высокочастотной компоненты сигнала дифференциального
отражения. Вставки: указанные части спектра в увеличенном масштабе.

Фурье-анализ высокочастотной компоненты время-разрешенного сиг-
нала (рис. 6) позволил выделить наличие в спектре всех четырех разрешен-
ных по симметрии рамановски-активных фононных мод (A1,2

1g , E1,2
g ), вклю-

чая низкосимметричные Eg фононные моды, ранее наблюдавшиеся лишь
при помощи рамановского рассеяния света и с использованием анизотроп-

15



ного детектирования (изучения динамики поворота плоскости поляриза-
ции). В соответствии с принятой в литературе моделью когерентного воз-
буждения рамановски-активных фононных мод, возбуждение продольных
A1g фононных мод связывается с механизмом смещения, хорошо работаю-
щем в непрозрачных материалах, в то время как возбуждение поперечных
мод не объясняется в рамках механизма смещения и связывается с пря-
мым внутриимпульсным рамановским процессом, естественным образом
ограниченным прозрачными средами. Таким образом, возможность наблю-
дения Eg фононных мод в наших экспериментах связывается с использо-
ванием накачки в ближней инфракрасной области спектра, что облегчает
их возбуждение. Возбуждение низкосимметричных мод по рамановскому
механизму дополнительно подтверждается измерениями начальных фаз
колебаний (близких к π для Eg мод, описываемых зависимостью sinωPht
и к 0 для A1g, описываемых зависимостью cosωPht). Механизм затуха-
ния фононных колебаний был исследован для двух наиболее интенсивных
фононных мод A1,2

1g в зависимости от температуры термостата и мощно-
сти излучения накачки. Продемонстрировал близкое к линейному увели-
чение констант затухания при увеличении температуры, согласующееся с
моделью ангармонизма кристаллической решетки. Увеличение мощности
накачки при фиксированной температуре также приводит к возрастанию
констант затухания, что предположительно связывается с нагревом кри-
сталлической решетки.

Исследование вклада возбужденных носителей заряда в динамику ли-
нейного дифференциального коэффициента отражения позволило выде-
лить три различных физических процесса: (1) быстрый нагрев электрон-
ного газа лазерным импульсом с дальнейшим охлаждением и передачей
тепла кристаллической решетке, дающий вклад за счет зависимости ко-
эффициента затухания в модели Друде от температуры τ(Te), (2) нагрев
кристаллической решетки материала за счет передачи тепла от горяче-
го электронного газа решетке благодаря электрон-фонноному взаимодей-
ствию (данный процесс дает вклад в значение коэффициента отражения
за счет зависимости комплексного коэффициента преломления от темпе-
ратуры ∆n(∆Tl) = ∂n

∂T ∆Tl), (3) амбиполярной диффузии возбужденных
за счет прямых межзонных переходов носителей заряда в объем матери-
ала [22]. Для аппроксимации экспериментальных кривых использовалось
выражение:

∆R(t) = (Rel(t) +Rl(t))θ(t) (1)

где Rel и Rl вклады электронной и решеточной подсистем, задаваемые
выражениями:

Rel(t) = A1
ele

−t/τ1 +A2
ele

−t/τ2

Rl(t) = Al(1 − e−t/τl)
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Результаты аппроксимации экспериментальных данных функцией, полу-
ченной в результате свертки выражения (1) с кросс-корреляционной функ-
цией импульсов представлены на рисунке 7.
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Рис. 7: Аппроксимация электронного вклада в динамику дифференциального
отражения зависимостью (1). Пунктирными линиями выделены различные части
выражения (1).

Глава 4 «Изучение динамики отклика второй оптической гармони-
ки от пленок Bi2Te3». В данной главе представлены результаты экс-
периментального исследования временных характеристик квадратичного
нелинейно-оптического отклика тонких пленок топологического изолято-
ра Bi2Te3. Исследуемые образцы представляли собой пленки, полученные
методом микромеханического отщепления от объемных кристаллов Bi2Te3,
аналогичных исследованным в третьей главе диссертации.

Измерения проводились при помощи методики накачка-зондирование с
накачкой на длине волны 800 нм и зондированием на длине волны 1300 нм.
Излучение зондирующего луча в геометрии на пропускание или на отраже-
ние используется для генерации ВГ от поверхности тонких пленок теллу-
рида висмута, что позволило измерить динамику нелинейно-оптического
отклика с субпикосекундным разрешением по времени.

Было обнаружено, что данная динамика (рис. 8) состоит из монотонно
затухающей биэкспоненциальной зависимости, обусловленной процессами
релаксации возбужденного газа свободных носителей заряда в теллури-
де висмута, и высокочастотной компоненты, обусловленной когерентным
возбуждением ИК-активных оптических фононных мод.

Согласно литературным данным, на первом этапе эволюции (τ < 0.5
пс) отрицательный вклад в эффективность генерации ВГ можно интер-
претировать как результат сверхбыстрой экранировки приповерхностного
электрического поля [11] и, соответственно, уменьшения интенсивности по
электроиндуцированному механизму генерации ВГ от поверхности узко-
зонных полупроводников. В дальнейшем происходит восстановление на-
чальных значений приповерхностного электрического поля за счет реком-
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Рис. 8: Динамика сигнала отраженной ВГ от поверхности топологического изо-
лятора Bi2Te3

бинации носителей заряда в объемной зонной структуре теллурида висму-
та. В соответствии с проведенными измерениями характерное время дан-
ного процесса следует оценить как наибольшее время релаксации, получен-
ной из аппроксимации измеренной кинетики (68 ± 23 пс), что согласует-
ся с результатами, полученными для схожего соединения Bi2Se3 (порядка
20 пс) [11]. Более короткое время релаксации 2.0 ± 0.2 пс может быть
связано, согласно литературным данным, как с релаксацией из объемной
зонной структуры в поверхностные состояния топологического изолятора,
так и с рекомбинацией носителей заряда в поверхностных состояниях. До-
полнительные измерения динамики квадратичного нелинейно-оптического
отклика в геометрии на пропускание выявили различия в динамике ВГ, со-
стоящие в существенной задержке (порядка 2 пс) начальной экранировки
поверхностного электрического поля по сравнению с измеренным време-
нем экранировки в геометрии на отражение. В соответствии с моделью
электронных процессов в объеме теллурида висмута, изложенной в тре-
тьей главе диссертации, данная задержка связывается с диффузией носи-
телей заряда поперек пленки толщиной около 40 нм. Моделирование, про-
веденное на основе уравнения диффузии качественно подтвердило спра-
ведливость данного предположения, а также продемонстрировало косвен-
ные свидетельства необходимости учета вклада поверхностных состояний
в динамику квадратичного нелинейно-оптического отклика Bi2Te3.

Фурье-анализ высокочастотной компоненты время-разрешенного сиг-
нала ВГ от поверхности топологического изолятора (рис. 9) позволил выде-
лить три когерентно возбуждаемые ИК-активные моды фононных колеба-
ний, сравнение частот которых с литературными данными позволило выде-
лить две объемные ИК-активные моды E1

u и E2
u/A1

2u (последние две близки
по частоте и потому не разрешаются в эксперименте). Возможность наблю-
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Рис. 9: Фурье спектры осциллирующей части сигнала ВГ в ps комбинации поля-
ризаций зондирующего луча и ВГ: (a) При s - поляризованной накачке; (б) При
p - поляризованной накачке.

дение этих мод в объеме материала следует из симметрии ИК-активных
мод, снимающих центральную симметрию. Также была зарегистрирова-
на мода на частоте около 2 ТГц, близкая к частоте рамановски-активной
фононной моды A1

1g, наблюдение которой, однако, запрещено, поскольку
она не снимает пространственную инверсию. На основании проведенного
симметрийного анализа на основе формализма теории представлений ко-
нечных групп возможность наблюдения когерентного колебания решетки
на данной частоте связывается с понижением симметрии кристаллической
решетки до нецентросимметричной С3v группы за счет обрыва кристал-
лических связей и/или интерфейсного электрического поля, а сама мода
классифицируется как поверхностная A1 ИК и рамановски-активная фо-
нонная мода.

В Заключении подведены итоги диссертационной работы и сформу-
лированы основные результаты, состоящие в следующем:

1. Методами рэлеевского и гиперрэлеевского рассеяния на частоте вто-
рой гармоники исследована структурная неоднородность пленок мно-
гослойного графена, получены оценки характерных размеров линей-
ных и нелинейных рассеивателей, составившие порядка 1,5 мкм и
200 нм, соответственно, и связываемые с характерными латераль-
ными размерами кристаллитов и «складок» между ними. Методом
микроскопии ВГ показано, что генерация ВГ в пленке графена обу-
словлена преимущественно вкладом областей между кристаллитами
с искаженной структурой.

2. Методом спектроскопии ВГ исследован квадратичный отклик много-
слойного графена на подложке SiO2/Si в условиях протекания элек-
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трического тока. Показано, что наблюдается значительная, до 20%,
модуляция интенсивности ВГ, зависящая от величины и направления
электрического тока. Обнаружена спектральная зависимость токо-
вого контраста интенсивности ВГ, интерпретируемая как результат
интерференции вклада в ВГ, индуцированного постоянным током,
и кристаллографической гармоники от поверхности кремния (100).
Продемонстрировано соответствие симметрии наблюдаемого эффек-
та феноменологическому описанию.

3. Методом накачка-зондирование исследована динамика дифференци-
ального отражения кристаллов Bi2Te3. С помощью Фурье анализа
высокочастотной компоненты зависимости выделены 4 когерентные
фононные моды A1,2

1g ,E1,2
g . Непериодический вклад в динамику про-

интерпретирован как результат действия процессов охлаждения га-
за свободных носителей заряда/нагрева кристаллической решетки и
диффузии носителей заряда.

4. Методом накачка-зондирование исследована динамика квадратич-
ного нелинейно-оптического отклика тонких пленок Bi2Te3. Фурье
анализ высокочастотной компоненты зависимости позволил выде-
лить две когерентно возбуждаемые ИК-активные фононные моды
E1,2
u /A1

2u на частотах порядка 1,5 ТГц и 2,9 ТГц, а также третью
фононную моду на частоте порядка 2 ТГц, интерпретируемую как
поверхностная A1 мода.

5. Непериодический вклад в динамику квадратичного нелинейно-
оптического отклика интерпретируется как результат действия трех
процессов: сверхбыстрой экранировки приповерхностного электриче-
ского поля (τ < 0,5 пс), диффузии (0,5 пс < τ < 2 пс) и рекомбина-
ции носителей заряда (τ > 2 пс).
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