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Представлены результаты экспериментальных исследований генерации второй оптической гармо-
ники фемтосекундного лазерного импульса с длиной волны излучения 1240 нм в поверхностном
слое кремния при воздействии импульсами терагерцевого излучения с максимальной напряженно-
стью электрического поля до 23 МВ/см. Показано, что в диапазоне полей до 15 МВ/см интенсив-
ность второй гармоники пропорциональна диэлектрической восприимчивости χ(3) и квадрату на-
пряженности электрического поля терагерцевого импульса.
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ВВЕДЕНИЕ
Генерация второй гармоники (ГВГ) является

одним из наиболее широко используемых нели-
нейно-оптических процессов в эксперименталь-
ных исследованиях. Впервые ГВГ была проде-
монстрирована в 1961 г. благодаря изобретению
лазера, обеспечивающего монохроматическое из-
лучение с высокой интенсивностью [1]. Генерация
второй гармоники также наблюдалась в центросим-
метричных средах, находящихся в постоянном или
переменном электрическом поле. Электрическое
поле приводило к нарушению симметрии, что
устраняло запрет на ГВГ в такой среде [2]. О ре-
зультатах по исследованию ГВГ, индуцированной
электрическим полем (EFISH), сообщалось в ря-
де работ [3, 4]. Некоторое время эти измерения
ограничивались низкочастотными полями пере-
менного тока. Однако, благодаря разработкам ис-
точников интенсивных импульсов терагерцевого
(ТГц) излучения [5, 6], в кристаллах бета-бората
бария [7] и во многих центросимметричных средах
[8] была обнаружена ГВГ, индуцированная полем
ТГц-импульса (TFISH) [8–10]. TFISH описывается
как нелинейное явление третьего порядка, в кото-
ром интенсивность сигнала второй гармоники (ВГ)
пропорциональна интенсивности ТГц-импульса,
квадрату интенсивности основной частоты лазера
Iω и нелинейной восприимчивости материала χ(3)

третьего порядка: . Теоретиче-
ское и экспериментальное исследование меха-

низма TFISH в полупроводниках было выполне-
но в ряде работ [11, 12]. Генерация второй гармони-
ки, индуцированная импульсом ТГц-излучения,
наблюдалась также в нецентросимметричных се-
гнетоэлектриках [13] и антиферромагнитных ма-
териалах [14]. Эти работы показали возможность
разработки сверхбыстрых устройств на основе та-
ких материалов, которые могли бы работать с пи-
косекундной скоростью обработки данных. Од-
нако для наиболее часто используемых материа-
лов, лежащих в основе большинства фотонных
компонентов [15] и современной полупроводнико-
вой промышленности [16, 17], пока недостаточно
разработано методов управления симметрией цен-
тросимметричного кристалла кремния неразру-
шающим и сверхбыстрым способом. В связи с
этим задача исследования свойств кремния и ме-
ханизмов генерации второй оптической гармони-
ки под действием импульсов ТГц-излучения со-
храняет свою актуальность.

Ранее в работе [18] были представлены экс-
периментальные исследования генерации вто-
рой оптической гармоники в кремнии при воз-
действии импульсов ТГц-излучения с напря-
женностью электрического поля, падающей на
образец, до 22 МВ/см. Было показано, что при
напряженности электрического поля свыше
8 МВ/см наблюдается отклонение зависимости
энергии импульса второй гармоники от напря-
женности электрического поля ТГц-импульса от
квадратичной, что связывалось с изменением эф-

( )
ω ω∼ χ
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фективной диэлектрической восприимчивости χ(2),
которая определялась как  

, где  – напряженность элек-
трического поля ТГц-импульса, а  – плот-
ность тока. Более детальный анализ эксперимен-
тальных данных затруднен в связи с используе-
мой схемой эксперимента, в которой пучки ТГц-
и зондирующего излучения распространялись в
попутном направлении.

В данной работе представлены эксперимен-
тальные результаты исследования интенсивности
генерации второй оптической гармоники инфра-
красного фемтосекундного лазерного импульса в
поверхностном слое пластины кремния при воз-
действии ТГц-импульсов с различной напряжен-
ностью электрического поля в диапазоне от 1 до
23 МВ/см (падающих на образец) при одновре-
менном измерении временной зависимости про-
пускания зондирующего импульса.

ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНАЯ СХЕМА

Исследование индуцированной ГВГ в крем-
нии проводилось в схеме “pump-probe”, в кото-
рой в качестве накачки использовался импульс
ТГц-излучения, а в качестве пробы – фемтосекунд-
ный импульс с длиной волны излучения 1240 нм и
длительностью 100 фс. Экспериментальная схема
для проведения исследований аналогична схеме в
работе [19] и представлена на рис. 1.

Генерация импульсов ТГц-излучения осуществ-
лялась методом оптического выпрямления ла-
зерных импульсов с длиной волны излучения

( ) ( ) ( ) ( )( )Ω Ωχ + χ =2 2
jE j E

( ) ( ) ( )Ω Ω= χ + χ3 3E j E ΩE
( )Ωj E

1240 нм, длительностью импульса 80 фс и c
энергией в импульсе до 30 мДж [20] в нелиней-
ном органическом кристалле ДСТМС (4-N,N-ди-
метиламино-4'-N'-метилстильбазолия 2,4,6-три-
метилбензолсульфонат) [21, 22]. Излучение хром-
форстеритовой лазерной системы является опти-
мальным источником накачки для генерации
ТГц-излучения в кристалле ДСТМС с эффектив-
ностью до 3% и гауссовым пространственным
распределением [23, 24], что позволяет фокуси-
ровать ТГц-пучок в размер, близкий к дифракци-
онному пределу [25, 26]. Для проведения экспе-
риментов использовался кристалл ДСТМС диамет-
ром 8 мм и толщиной 440 ± 5 мкм. Эффективность
преобразования составляла 1.6%, а энергия им-
пульса — 120 мкДж. Для ослабления излучения
лазерной накачки после ТГц-кристалла был уста-
новлен фильтр, который ослаблял в 108 раз излу-
чение с длиной волны меньше 34 мкм. Для дости-
жения максимальной напряженности электриче-
ского поля пучок ТГц-излучения расширялся до
~50 мм с помощью телескопа 6 : 1, состоящего из
двух внеосевых параболических зеркал (PM1 и
PM2). Фокусировка ТГц-излучения осуществля-
лась с помощью внеосевого параболического зерка-
ла (PM3) с эффективным фокусным расстоянием
50.8 мм и диаметром 50.8 мм. Диаметр ТГц-пучка в
фокальной плоскости составил 170 ± 10 мкм по
уровню 1/е, что близко к дифракционному пределу
154 мкм для центральной длины волны 170 мкм.
Пространственное распределение ТГц-пучка изме-
рялось “ножевым методом”.

Временная форма ТГц-импульса измерялась
методом электрооптического детектирования.
В качестве зондирующего излучения использо-
вался фемтосекундный оптический импульс с
длиной волны излучения 1240 нм, а в качестве
электрооптического кристалла фосфид галлия
(GaP (110)) толщиной 200 мкм.

Эксперименты проводились в геометрии встреч-
ного распространения зондирующего и ТГц-пуч-
ков, что позволяло исследовать ГВГ вблизи по-
верхности пластины кремния со стороны входа
ТГц-импульса при максимально возможных зна-
чениях напряженности электрического поля
ТГц-импульса.

Кремний является средой с центральной сим-
метрией и генерация второй гармоники в объеме
запрещена, так как диэлектрическая восприим-
чивость χ(2) = 0. Однако при наличии внешнего
воздействия симметрия кремния может быть на-
рушена и генерация второй гармоники становит-
ся возможной [27]. Частным случаем такого воз-
действия может являться внешнее электрическое
поле ТГц-импульса, при котором квадратичная
восприимчивость становится отличной от нуля

, а соответствующая нели-
нейная поляризация имеет вид

( ) ( ) ( ) ( )
Ω Ωχ = χ = χ2 2 3E E

Рис. 1. Экспериментальная схема измерений: PM1,
PM2, PM3 – внеосевые параболические зеркала;
ФЭУ – фотоэлектронный умножитель; Si – кремние-
вая пластина; ФД – фотодиод.
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ОВЧИННИКОВ и др.

где χ(3) ‒ феноменологический тензор объемной
кубической восприимчивости среды, не обраща-
ющийся в нуль в центросимметричных средах, а
Eω и EΩ ‒ электрические поля инфракрасного ла-
зера и ТГц-импульсов.

Интенсивность излучения ГВГ достигает
максимума на длине когерентности lc =

, где λ – длина волны излучения,
nω = 3.515 – показатель преломления среды на ос-
новной длине волны, n2ω = 3.888 – показатель
преломления среды на длине волны второй гар-
моники, на которой выполняется условие фазо-
вого синхронизма. Длина когерентности в крем-
нии для длин волн 1240 и 620 нм составляет
~1 мкм. Область перекрытия ТГц- и зондирующего
импульсов в случае встречной геометрии опре-
деляeтся как , где –
длительность ТГц-импульса;  – показатели
преломления кремния на длине волны зондиру-
ющего и ТГц-импульсов. Для ТГц-импульса дли-
тельностью 1 пс (FWHM) и , 
область кремния, в которой происходит наруше-
ние симметрии в присутствии зондирующего им-
пульса, составляет величину 42 мкм. Если для
зондирующего излучения с длиной волны 1240 нм
кремний является прозрачным материалом в невоз-
бужденном состоянии (энергия кванта излучения
зондирующего импульса 0.98 эВ меньше ширины
запрещенной зоны кремния 1.1 эВ), то для излу-
чения второй гармоники с длиной волны 620 нм
кремний непрозрачен, а толщина слоя, в котором
интенсивность излучения уменьшается в е раз,
определяется как  и составляет вели-
чину ~3 мкм [28]. Так как , то генерация
излучения второй гармоники возникает только
при перекрытии зондирующего и ТГц-импульсов
вблизи поверхности со стороны входа ТГц-импуль-
са [29] в слое толщиной, не превышающей глуби-
ну свободного пробега фотона 620 нм.

Одновременно с измерением интенсивности
второй гармоники измерялось пропускание излу-
чения зондирующего импульса.

Излучение зондирующего импульса фокуси-
ровалось в центральную область ТГц-пучка в пят-
но диаметром 20 мкм (по уровню 1/е) с помощью
линзы с фокусным расстоянием 100 мм. Реги-
страция интенсивности излучения второй гармо-
ники с длиной волны 620 нм осуществлялась фо-
тоэлектронным умножителем с охлаждением для
уменьшения шумов. Для блокирования излучения
пробного импульса на основной частоте использо-
вался интерференционный фильтр (FB620-10,
Thorlabs) и монохроматор, настроенный на про-
пускание излучения с длиной волны 620 нм. Ре-
гистрация интенсивности излучения зондирую-

( ) ( )
Ω ω ωω ∝ χ 32 ,P E E E

( )ω ω= λ − 2/ 4 n n

( )ω= τ +THz THz THz/l c n n τTHz

ω THz, n n

ω = 3.52n =THz 3.56n

( )= λ π/ 4  l k
THz cl l@

щего импульса, прошедшей через эксперименталь-
ный образец, осуществлялась InGaAs фотодиодом
(DET01CFC/M, Thorlabs) с максимальной чув-
ствительностью в диапазоне 800–1700 нм и по-
стоянной времени ~1 нс. Интенсивность пробно-
го излучения составляла 1010 Вт/см2, что исключало
возникновение каких-либо нелинейных эффектов
в образце, а также было существенно ниже порога
создания свободных носителей заряда за счет
двухфотонного поглощения (энергия кванта из-
лучения зондирующего импульса 0.98 эВ меньше
ширины запрещенной зоны кремния).

В качестве экспериментального образца в работе
использовалась полированная пластина кристал-
лического кремния, легированного атомами бора
(р-тип), с ориентацией (100) и толщиной 235 мкм.
Концентрация легирующей примеси составляла
1.6 × 1015 см–3 и определялась по измеренному
удельному сопротивлению (12.2 Ом см) четырех-
зондовым методом. Образец был установлен на
моторизованном трансляторе для оптимального
расположения в фокальной плоскости фокусиру-
ющего параболического зеркала.

РЕЗУЛЬТАТЫ ЭКСПЕРИМЕНТОВ
Для исследования генерации второй оптиче-

ской гармоники в кремнии при воздействии им-
пульсов ТГц-излучения были проведены измере-
ния интенсивности второй гармоники и коэффи-
циента пропускания кремния на длине волны
излучения 1240 нм в зависимости от временной
задержки между ТГц- и зондирующим импульса-
ми при различных значениях напряженности элек-
трического поля (рис. 2).

Так как процесс генерации второй оптической
гармоники в центросимметричной среде в при-
сутствии электрического поля ТГц-импульса яв-
ляется безынерционным, то временная зависи-
мость интенсивности второй гармоники долж-
на повторять временную форму ТГц-импульса, а
интенсивность должна быть пропорциональна
квадрату напряженности электрического поля
[29, 30]. На рис. 3 представлены результаты срав-
нения временной формы ТГц-импульса, времен-
ной зависимости интенсивности второй гармоники
и коэффициента пропускания зондирующего им-
пульса, полученные при максимальной напря-
женности электрического поля ТГц-импульса.
Как видно из рисунка, при наличии четырех экс-
тремумов во временной форме ТГц-импульсов в
интенсивности второй гармоники наблюдаются
только два максимума. При этом второй максимум
по интенсивности значительно меньше первого,
несмотря на то что напряженность электрического
поля ТГц-импульса, падающего на образец,
выше.

В ряде работ [31–33] было показано, что при воз-
действии ТГц-импульсов с высокой напряженно-
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стью электрического поля в кремнии происходит
генерация свободных носителей заряда с высокой
концентрацией. Для оценки влияния индуциро-
ванных носителей заряда на генерацию второй оп-

тической гармоники была построена зависимость
интенсивности ВГ в первом максимуме (в области
200 фс) от напряженности электрического поля
ТГц-импульса, падающего на образец, в первом
экстремуме (рис. 4).

Как видно из рисунка, экспериментальные
данные до ~8 МВ/см хорошо аппроксимируются
квадратичной зависимостью, что свидетельствует
о механизме ГВГ, связанном с воздействием им-
пульса ТГц-излучения, при котором интенсивность
ВГ пропорциональна диэлектрической восприим-
чивости χ(3) и квадрату напряженности электри-
ческого поля ТГц-импульса [7, 10], как было по-
казано выше. При напряженностях электрического
поля свыше 8 МВ/см наблюдается отклонение от
квадратичной зависимости. Кроме этого, начи-
ная с данной величины напряженности электри-
ческого поля происходит уменьшение пропуска-
ния зондирующего импульса (рис. 2б), что может
приводить к снижению интенсивности второй
гармоники, так как . Зависимость ВГ от на-
пряженности электрического поля с учетом умень-
шения интенсивности зондирующего импульса
представлена на рис. 5. В этом случае все экспери-
ментальные точки хорошо аппроксимируются квад-
ратичной зависимостью. Таким образом, механизм
ГВГ при значениях напряженности электрического
поля ТГц-импульса до ~14 МВ/см не отличается от
механизма при низких значениях полей [10].

Аналогичная обработка экспериментальных
данных (с учетом изменения пропускания зонди-
рующего излучения) выполнена для интенсивности
второй гармоники во втором максимуме (рис. 2а),
которая соответствовала второму экстремуму на-
пряженности электрического поля ТГц-импуль-

2
2ω ω~I I

Рис. 3. Сравнение временной формы ТГц-импульса
(1), падающего на образец, интенсивности второй
гармоники (2) и зависимости коэффициента пропус-
кания зондирующего излучения с длиной волны 1240
нм образцом кремния (3) при максимальной напря-
женности электрического поля (~23 МВ/см).
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Рис. 4. Зависимость интенсивности ВГ в первом мак-
симуме от напряженности электрического поля
ТГц-импульса: точки – экспериментальные данные,
кривая – квадратичная зависимость.
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Рис. 2. Зависимости интенсивности второй гармони-
ки (620 нм) (а) и пропускания зондирующего излуче-
ния (1240 нм) (б) от времени при напряженностях
электрического поля ТГц-импульса 1.0‒22.9 МВ/см.
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ОВЧИННИКОВ и др.

са, величина которого достигала ~23 МВ/см (па-
дающего на образец ТГц-импульса). Результаты
представлены на рис. 6.

Как и для первого максимума второй гармони-
ки, экспериментальные данные достаточно хорошо
аппроксимируются квадратичной зависимостью до
15 МВ/см. При напряженностях электрического
поля выше 15 МВ/см наблюдается существенное
отклонение экспериментальных данных от квад-
ратичной зависимости. Уменьшение интенсив-
ности второй гармоники может быть связано с
увеличением отражения и/или поглощения излу-
чения ТГц-импульса вследствие образования вы-
сокой концентрации свободных носителей заря-

да либо с изменением эффективной диэлектриче-
ской восприимчивости второго порядка χ(2) за
счет возникновения транзиентных токов, как бы-
ло предложено в ранее выполненной работе [18].
Полученные экспериментальные результаты не
позволяют сделать однозначный вывод о причи-
нах уменьшения интенсивности второй оптиче-
ской гармоники при напряженностях электриче-
ского поля ТГц-импульса выше 15 МВ/см и тре-
буются дополнительные исследования.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
Экспериментальные исследования генерации

второй оптической гармоники в кремнии при
воздействии импульсов ТГц-излучения с напря-
женностью электрического поля до 23 МВ/см, па-
дающего на образец, показали, что до 15 МВ/см ин-
тенсивность второй гармоники пропорциональна
квадрату напряженности электрического поля
ТГц-импульса, что соответствует механизму TFISH.
В диапазоне от 8 до 15 МВ/см необходимо учиты-
вать ослабление зондирующего излучения с дли-
ной волны 1240 нм в кремнии за счет генерации
свободных носителей заряда под действием ТГц-
импульса. При напряженностях поля выше
15 МВ/см, исходя из полученных эксперимен-
тальных данных, интерпретация зависимости ин-
тенсивности второй гармоники от напряженно-
сти электрического поля затруднена.

Все экспериментальные работы были выпол-
нены на уникальной тераваттной хром-форстери-
товой лазерной системе (УНУ “ЛТФК”) в центре
коллективного пользования “Лазерный фемто-
секундный комплекс” ОИВТ РАН. Работа вы-
полнена при финансовой поддержке Мини-
стерства науки и высшего образования РФ (со-
глашение с ОИВТ РАН № 075-15-2020-785 от
23 сентября 2020 г.).
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