
Том 85 • Номер 6 • Июнь 2018
ISSN: 1023–5086

http://www.opticjourn.ru

Оптический
журнал

Выходит на русском
и английском языках

Индекс 73298

 
ISS

N 1
023

-50
86 

 «О
ПТ

ИЧ
ЕС

КИ
Й  

ЖУ
РН

АЛ
»,  

201
8,  

том
 85

  №
 6, 

 1–
78

3ОПТИЧЕСКИЙ ЖУРНАЛ. 2022. Том 89. № 5. С. 3–10

Оптический
журнал

Научная статья

Физическая оптика

DOI: 10.17586/1023-5086-2022-89-05-03-10 

УДК 535.421

Пространственно-модуляционная спектроскопия 
полупроводниковых материалов  
на основе динамических решеток 
Алексей Леонидович Толстик1 , Иван Геннадьевич Даденков2,  
Александр Алексеевич Станкевич3

Белорусский государственный университет, Минск, Республика Беларусь
1tolstik@bsu.by	 https://orcid.org/0000-0003-4953-4890
2dadenkov.ivan@gmail.com	 https://orcid.org/0000-0003-0722-4683
3fiz.stankeviAA@bsu.by

Аннотация
Предмет исследования. Предложены методы диагностики функциональных материалов на 

основе записи и считывания динамических решеток. Метод. В основу положено использование 
импульсной записи тонких и объемных динамических решеток с последующим восстановлением 
непрерывным лазерным излучением, позволяющим проследить динамику формирования и релак-
сации записываемой дифракционной решетки. На основе измеренных кинетик дифрагированного 
сигнала определяются нелинейно-оптические, термооптические и кинетические характеристики 
конденсированных сред. Основные результаты. Проанализированы возможности метода динами-
ческих решеток для диагностики и измерения характеристик ряда функциональных материалов. 
Показана эффективность измерения кинетических характеристик в условиях импульсной записи 
тонких и объемных голографических решеток. На примере фоторефрактивного кристалла сили-
ката висмута определены времена жизни коротко- и долгоживущих ловушечных уровней, уча-
ствующих в процессе записи динамических решеток. Установлена зависимость дифракционной 
эффективности решеток от интенсивности записывающего излучения. Продемонстрированы пре-
имущества использования дополнительной решетки (гомодина), позволяющей разделять вклады 
различных механизмов нелинейности в условиях их одновременного проявления. Такая методика 
применена к монокристаллическому германию. На примере пленки диоксида кремния предложен 
метод оценки толщины пленки на поверхности образца по амплитуде осциллирующей компонен-
ты, связанной со звуковой волной, распространяющейся в воздухе у поверхности пленки. Для из-
мерения нелинейной оптической восприимчивости пятого и более высокого порядков предложено 
использовать дифракцию в различные порядки на объемных динамических решетках. Разрабо-
танные методики апробированы на фоторефрактивных кристаллах и полупроводниковых средах, 
диагностика которых позволила определить кинетические и термооптические характеристики, 
включая времена заселения ловушечных уровней, термооптический коэффициент и температуро-
проводность. Практическая значимость. Предложенные в настоящей работе методы диагностики 
позволяют выделить различные механизмы нелинейности, участвующие в формировании дина-
мических решеток, и измерить нелинейно-оптические, термооптические и кинетические харак-
теристики (оптические восприимчивости различных порядков, термооптический коэффициент, 
температуропроводность, времена жизни свободных носителей заряда и ловушечных уровней).
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ВВЕДЕНИЕ
Существенным достоинством метода динами-
ческих решеток (метод пространственно-мо-
дуляционной спектроскопии) является воз-
можность бесконтактной диагностики боль-
шого разнообразия как типов материалов, так 
и механизмов их взаимодействия с электро-
магнитным излучением. При этом возможна 
работа в широком спектральном (от ближней 
ультрафиолетовой до ближней инфракрасной 
областей спектра) и временно м (от фемтосе-
кунд до секунд) диапазонах. Путем изменения 
периода динамических решеток, задержки 
считывающего импульса, а также использо-
вания когерентного поля гомодина, интерфе-
рирующего с полем сигнала дифракции, по-
являются возможности выделения различ-
ных механизмов нелинейности и измерения 
нелинейно-оптических, термооптических и 
кинетических характеристик большого мно-
гообразия исследуемых материалов. Так, по 
дифракционной эффективности динамиче-
ской решетки можно оценить светоиндуциро-
ванное изменение показателя преломления,  
а также нелинейные оптические восприимчи-
вости различных порядков [1–3]. Анализ ки-
нетики дифрагированного сигнала на тонких 
и объемных динамических решетках позволя-
ет измерять время их жизни и определять па-
раметры материалов, такие как термооптиче-
ский коэффициент, температуропроводность, 
времена жизни свободных носителей заряда 
и ловушечных уровней в полупроводниках и 
фоторефрактивных кристаллах, время жизни 
возбужденного состояния активаторов лазер-
ных сред и др. [4–6]. 

Целью настоящей работы является отработ-
ка метода динамических решеток для выделе-
ния различных механизмов нелинейности и 
измерения нелинейно-оптических, кинетиче-
ских и термооптических характеристик кон-
денсированных сред на примере фоторефрак-
тивных кристаллов силиката висмута и полу-
проводниковых материалов (монокристалли-
ческого германия и пленки диоксида кремния). 

ДИНАМИЧЕСКИЕ РЕШЕТКИ  
В КРИСТАЛЛЕ СИЛИКАТА ВИСМУТА
Одним из существенных преимуществ кубиче-
ских фоторефрактивных кристаллов семейства 
силленитов (Bi12SiO20, Bi12TiO20, Bi12GeO20) 

является формирование в них динамических 
голограмм в реальном времени. Это опреде-
ляет их использование в адаптивных интер-
ферометрах, голографических системах запи-
си, хранения и обработки информации и др.  
[7–11]. Физические процессы записи голо-
грамм в фоторефрактивных кристаллах ос-
нованы на пространственном перераспреде-
лении зарядов в поле интерферирующих све-
товых пучков по многочисленным центрам, 
имеющим разнообразную природу возникно-
вения и характеристики. 

По своей энергетической структуре фото-
рефрактивные кристаллы относятся к широ-
козонным диэлектрикам, при этом существен-
ное влияние оказывают примеси и струк-
турные дефекты кристаллической решетки, 
приводящие к возникновению в запрещенной 
зоне донорных и акцепторных энергетических 
уровней [11, 13]. Особенностью является одно-
временное существование как долгоживу-
щих (секунды, часы), так и короткоживущих 
ловушек (микро- и миллисекунды) [14–19]. 
Переходы с уровня, лежащего в запрещенной 
зоне, в зону проводимости приводят к образо-
ванию подвижных носителей заряда, причем 
такие переходы возможны при использовании 
излучения с заметно большей длиной вол-
ны, чем для прямых межзонных переходов, 
позволяя работать с излучением в видимой 
и ближней инфракрасной областях спектра 
[11, 20]. Последующая диффузия или дрейф 
электронов во внешнем электрическом поле 
приводят к заселению ловушечных уровней, 
формированию поля пространственного за-
ряда и модуляции показателя преломления 
вследствие эффекта Поккельса. Как правило, 
для формирования динамических голограмм 
в фоторефрактивных кристаллах используют 
непрерывное лазерное излучение [7–10, 12, 13]. 
Новые возможности открываются при исполь-
зовании лазерных импульсов нано- и пикосе-
кундной длительности [21–24].

Для изучения нелинейных свойств фото-
рефрактивного кристалла силиката висмута 
была использована импульсная запись дина-
мических решеток. С использованием уста-
новки, схема которой приведена на рис. 1, осу-
ществлялась запись и восстановление интер-
ференционной картины, полученной с помо-
щью второй гармоники лазера на иттрий-алю-
миниевом гранате с длиной волны λ = 532 нм  
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и длительностью импульса 20 нс. Восстановле- 
ние происходило при использовании излу-
чения непрерывного гелий-неонового лазера  
с λ = 632,8 нм. Угол падения восстанавлива-

ющего пучка выбирался исходя из условия 
Вульфа–Брэгга для дифракции на объемной 
голограмме.

На рис. 2 представлены кинетики дифра-
гированного сигнала на решетке, записан-
ной в фоторефрактивном кристалле силиката 
висмута. Видно формирование как коротко- 
(сотни микросекунд), так и долгоживущих 
(секунды) решеток, причем с увеличением 
интенсивности вклад долгоживущих решеток 
уменьшается, а короткоживущих  — увели-
чивается. Похожее поведение фотоиндуциро-
ванных динамических решеток в кристалле 
силиката висмута отмечалось в работе [6].

Формирование короткоживущих и долго-
живущих решеток объясняется наличием 
в запрещенной зоне кристаллов семейства 
силленитов ловушечных уровней, суще-
ственно различающихся временами жизни. 
Фотоиндуцированные процессы приводят к 
перераспределению электронов по многочис-
ленным дефектным центрам, имеющим раз-
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Рис. 2. Осциллограммы дифрагированного излучения при плотности мощности 5 МВт/cм2, 
зафиксированные с временным разрешением 2,5 с/дел (а), 100 мс/дел (б), 2,5 мс/дел (в), 100 мкс/дел (г)

Рис. 1. Схема экспериментальной установки. 1 — 
лазер на иттрий-алюминиевом гранате, 2 — гелий-
неоновый лазер, 3  — полуволновая пластинка, 
4–8, 10, 11 — зеркала, 9 — исследуемый кристалл, 
12 — скоростное фотоприемное устройство, 13 — 

цифровой осциллограф
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нообразную природу возникновения и харак-
теристики. При этом запись динамических го-
лограмм может определяться как локальным 
механизмом нелинейности, связанным с засе-
лением различных уровней, так и нелокаль-
ным механизмом, определяемым диффузией 
электронов в зоне проводимости и последую-
щей рекомбинацией с переходом на коротко-
живущие или долгоживущие ловушечные 
уровни, а также в валентную зону.

Зависимости дифракционной эффективно-
сти быстрой и медленной компонент динами-
ческой решетки от плотности мощности па-
дающего излучения представлены на рис. 3.  
Исходя из вида зависимостей можно сделать 
вывод, что короткоживущая компонента суще-
ственно зависит от интенсивности падающего 
излучения и с ростом интенсивности становит-
ся более выраженной, что приводит к увеличе-
нию дифракционной эффективности. В то же 
время дифракционная эффективность долго-
живущей решетки выходит на насыщение при 
плотности мощности порядка 2–3 МВт/см2, что 
подтверждает участие различных механизмов 
в формировании динамических решеток в кри-
сталлах силиката висмута.

ДИНАМИЧЕСКИЕ РЕШЕТКИ  
В ПОЛУПРОВОДНИКАХ
Запись динамических решеток в полупрово-
дниковых материалах также может быть об-

условлена проявлением различных механиз-
мов нелинейности. Это и переход электронов 
в зону проводимости, заселение ловушечных 
уровней, нагрев среды, деформация поверх-
ности и др. Используемый метод динамиче-
ских решеток можно рассматривать как ана-
лог широко известного метода модуляционной 
спектроскопии [25, 26], но в котором модуля-
ция мощности возбуждения материала про-
исходит не во времени, а в пространстве. По-
глощение лазерного излучения оптическим 
материалом приводит к изменению его ком-
плексной диэлектрической проницаемости,  
а также к деформации поверхности. При про-
странственно модулированном воздействии на 
образец все эти эффекты обуславливают од-
новременное формирование нескольких ди-
намических решеток  — фазовой, амплитуд-
ной, а также фазовой рельефной. При мно-
жественном характере отклика образца на 
лазерное воздействие необходим способ выде-
ления нужной компоненты. Решение этой за-
дачи в рамках метода динамических решеток 
стало возможным благодаря применению до-
полнительной дифракционной решетки (так 
называемого гомодина), генерирующего до-
полнительный световой пучок коллинеарный 
и когерентный пучку, дифрагированному на 
динамической решетке. Первое применение 
гомодина при изучении рэлеевского рассея-
ния в материалах осуществлено в работе [27] 
для усиления сигнала дифракции. Источни-
ком поля гомодина служил светорассеиваю-
щий микродефект на поверхности образца.

Селектирующее действие поля гомодина 
реализуется следующим образом. В простей-
шем случае одного экспоненциально затуха-
ющего сигнала ED(t) = ED(0)exp(–t/τ) и посто-
янного поля гомодина EB(t) = EB в результате 
их интерференции интенсивность на детекто-
ре записывается в виде суммы двух сигналов  
с временами релаксации τ/2 и τ
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где τ — время жизни динамической решетки, 
∆j  — разность фаз между дифрагированным 
полем на исследуемой динамической решетке 
и на гомодине, ID  — интенсивность дифрак-
ции, IB — интенсивность поля гомодина. 
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Рис. 3. Зависимость дифракционных 
эффективностей короткоживущей решетки (1)  
и долгоживущей решетки (2) от плотности 

мощности записывающего излучения
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Амплитуда искомого сигнала, описывае-
мая последним слагаемым в выражении (1), 
зависит от двух параметров — интенсивности 
поля гомодина и разности фаз между двумя 
взаимодействующими полями. Заметим, что 
фазой поля гомодина можно управлять, ме-
няя положение гомодина относительно запи-
сываемой динамической решетки. Такая воз-
можность позволяет выделить одну компонен-
ту дифрагированного сигнала и исключить из 
рассмотрения сопутствующие кинетики. Для 
этого необходимо сделать разность фаз двух 
полей Δϕ, равной 0 и π, и зарегистрировать две 
кинетики

	
D1 B D

B D

0 2

2 0

( ) ( )exp( / )
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I t I I t

I I t
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(3)

Затем находится разностный сигнал  
ID1(t) – ID2(t), который позволяет выделить ис-
комую компоненту с временем релаксации τ

	 D1 D2 B D4 0( ) ( ) ( ) exp( / ).I t I t I I t τ− = − 	 (4)

Схема экспериментальной установки для 
записи динамических решеток представле-
на на рис. 4. Запись решеток осуществлялась 
лазерным излучением на длине волны 532 нм 
с длительностью импульса 20 нс. Для считы-
вания использовалось излучение полупро-
водникового лазера с длиной волны 635 нм.  
На рис. 5 и 6 представлены осциллограммы 
дифрагированных сигналов, полученные при 
записи поверхностных динамических реше-
ток в образцах монокристаллического герма-
ния и пленки диоксида кремния. На рис. 5 
участие когерентного поля гомодина, интер-
ферирующего с полем дифракции, в форми-
ровании сигнала дифракции позволило раз-
делить электронную и тепловую компоненты, 
связанные с положительным изменением по-
казателя преломления при переходе электро-
нов в зону проводимости и отрицательным те-
пловым изменением показателя преломления. 
Длительность электронной компоненты опре-
деляется временем рекомбинации свободных 
носителей заряда, лежит в диапазоне менее 1 нс  

CW лазер

YAG:Nd-лазер

Осциллограф

1

3

1

2

3

4

3

5

3
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Рис. 4. Схема экспериментальной установки для 
записи динамических решеток. 1 — зеркала, 2 — 
дифракционная решетка, 3 — собирающие линзы, 
4  — диафрагмы, 5  — исследуемый образец, 6  — 

фотоэлектронный умножитель
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Рис. 5. Сигнал дифракции на решетке 
монокристаллического германия. Тепловая 
компонента дополнительно промодулирована 
акустической компонентой, обусловленной 
нагревом тонкого приповерхностного слоя  

воздуха

и не разрешается используемой регистрирую-
щей системой. В отличие от этого, кинетики 
тепловой компоненты дифракции, представ-
ленные на рисунках, позволяют определить 
температуропроводность материала. Так, на-
пример, температуропроводность монокри-
сталлического германия (рис. 5) составила  
0,34 см2/с, что соответствует табличному зна-
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чению теплопроводности при комнатной тем-
пературе 58 Вт/мК.

На рис. 5 и 6 присутствуют также акусти-
ческие компоненты дифракции на частоте 
5–20 МГц в зависимости от периода динами-
ческой решетки. Их формирование обусловле-
но тепловым возбуждением приповерхностно-
го слоя воздуха, контактирующего с нагретой 
поверхностью образцов. 

Рисунок 6 демонстрирует возможности ме-
тода для оценки толщины пленки диоксида 
кремния на поверхности образца по ампли-
туде осциллирующий компоненты. Видно, 
что амплитуда акустической составляющей 
в воздухе убывает с ростом толщины пленки. 
Это связано с тем, что с увеличением времени 
распространения тепла от поверхности крем-
ния, участвующей в поглощении, до внешней 
поверхности пленки, граничащей с воздухом, 
контраст решетки уменьшается вследствие 
смещения звуковой волны и теплопереноса 
вдоль поверхности образца. 

Завершая демонстрацию возможностей ме-
тода динамической голографии для диагности-
ки конденсированных сред обратим внимание 
на особенности нелинейной записи динами-
ческих голограмм [1–3]. В условиях мощного 
лазерного возбуждения профиль штриха дина-
мической решетки перестает воспроизводить 
синусоидальную картину интерференции 
вследствие, например, эффекта насыщения 
поглощения. В этом случае нелинейная голо-
графическая запись будет определяться вклю-

чением во взаимодействие нелинейностей пя-
того и более высокого порядков. Для анализа 
эффекта дифракции лазерного излучения на 
периодической решетке со сложным профи-
лем используют классическое разложение 
модуляции показателя преломления и/или 
коэффициента поглощения в пространствен-
ный ряд Фурье [2]. Использование условия 
Брэгга на объемных голограммах позволяет 
выделить световые пучки, дифрагированные 
на отдельных пространственных компонен-
тах динамической решетки, что позволяет 
измерить не только нелинейно-оптическую 
восприимчивость высших порядков, но и 
определить нелинейности термооптического 
коэффициента. Такая методика предложена 
для измерения термооптического коэффици-
ента второго порядка поглощающих жидко-
стей (d2n/dT2), учитывающего зависимость 
теплоемкости и плотности среды от темпера- 
туры [3].

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
Представленные результаты демонстрируют 
широкие возможности использования мето-
да динамических решеток для неразрушаю-
щей диагностики материалов, выделения раз-
личных механизмов нелинейности и измере-
ния нелинейно-оптических, термооптических 
и кинетических характеристик. 

Так, с использованием импульсной записи 
объемных решеток в фоторефрактивных кри-
сталлах определены условия проявления двух 
механизмов их формирования, приводящих  
к записи решеток с временами жизни, отлича-
ющимися на четыре порядка (сотни микросе-
кунд и секунды). Показано, что с увеличени-
ем интенсивности лазерного излучения вклад 
долгоживущих решеток уменьшается, а ко-
роткоживущих — увеличивается. При записи 
поверхностных динамических решеток в об-
разцах монокристаллического германия выде-
лены компоненты дифрагированного сигнала, 
обусловленные электронной и тепловой нели-
нейностями. При этом показано, что тепловая 
компонента дополнительно промодулирована 
акустической компонентой, связанной со зву-
ковой волной, распространяющейся в воздухе 
у поверхности пленки. Использование аку-
стической компоненты позволило применить 
метод динамических решеток и для оценки 

Рис. 6. Сигналы дифракции на решетках без 
оксидной пленки (1) и с пленкой SiO2 толщиной 

0,5 (2) и 0,9 (3) мкм
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толщины пленок диоксида кремния, образу-
ющихся на поверхности кремния. Показано, 
что амплитуда осциллирующей компоненты, 

обусловленная нагревом тонкого приповерх-
ностного слоя воздуха, убывает с ростом тол-
щины пленки. 
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