
ж е характеризуется заметной анизотропией. Это и определяет наблю-
даемое изменение характера дисперсионных кривых нелинейных вос-
приимчивостей при переходе от геометрии рассеяния, соответствующей 
кривой 2, к геометрии рассеяния, соответствующей кривой 1. В этой 
геометрии, как следует и из измерения поглощения, колебания второго 
порядка значительно слабее связаны с колебанием v ( О Н ) , имеют мень-
шие силы осцилляторов и не дают заметного вклада в нелинейную 
восприимчивость на частотах* больших 3400 см - 1 . Дисперсия %Эф при 
этом определяется в основном колебанием v ( O H ) . 

Рассмотренные особенности спектров П Р кристаллов а -НЮз и 
а-ВЮ'з связаны с проявлением энгармонизма колебательных в о з б у ж д е -
ний кристаллической решетки. И в этом смысле они, аналогичны осо-
бенностям, наблюдаемым, например, в спектрах KDP, DKDP, формиата 
лития, ADP и ряда других кристаллов. Все эти кристаллы объединяет 
наличие гидроКсильных групп и водородных связей, Характеризуемых 
сильным энгармонизмом. Анализ оптических свойств перечисленных 
кристаллов показывает, что энгармонизм, колебания высших порядков 
и резонанс Ферми оказывают определяющее действие на формирова- : 

ние низкочастотного крзя области прозрачности, и их исследование и 
учет необходимы прй использовании водородосодержащих кристаллов 
в элементах квантовой электроники. • , " 
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ЛИНЕЙНОЕ И НЕЛИНЕЙНОЕ ОПТИЧЕСКОЕ ОТРАЖЕНИЕ ПРИ 
ИМПУЛЬСНОМ ЛАЗЕРНОМ ПЛАВЛЕНИИ ПОВЕРХНОСТИ 
НЕЦЕНТРОСИММЕТРИЧНОГО КРИСТАЛЛА 

А. Б. Белоножко, В. И. Емельянов, Г. А. Пайтян, А. А. Сумбатов 

(кафедра общей физики и волновых процессов) ^ 

• Диагностика сильно неравновесных состояний поверхности . полу-
проводника, подвергнутого импульсному воздействию мощного лазер-
ного излучения, обычно проводится линейными оптическими методами 
(линейное отражение), дающими ограниченную информацию. Так, ли-

нейное отражение не позволяет судить о симметрии решетки. Поэтому 
оказывается невозможным однозначно ответить нэ вопрос, обусловлена 
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ли фаза высо! ого оптического отражения, наблюдаемая при импульс-
ном воздействий мощного лазерного излучения, . генерацией плазмы 
неравновесных носителей, происходящей без плавления, либо генера-
цией при плавдении кристалла? Между тем о р е т на-этот вопрос важен 
для выяснения 

В работе 
сти нецентрос* 
дом линейного 

механизма лазерного отжига. 
1] Для диагностики неравновесного состояния поверхно-
мметричного полупроводника GaAs в сочетании с мето-
отражения был впервые применен нелинейно-оптический 

метод генерацйи второй гармоники (ГВГ) пробного излучения на отра-
жение. Поскол(ьку ГВГ чувствительна к симметрии решетки — в рас-
плаве отсутствует дипольная ГВГ, это позволяет установить наличие 
расплава на поверхности кристалла. В ряде случаев удобнее.использо-
вать также и генерацию суммарных частот (ГСЧ). 

В, настоящей работе проведено теоретическое рассмотрение такого 
рода экспериментов. Получена аналитическая формула для ГВГ (ГСЧ) 
« а отражение от поверхности нецентросимметричного кристалла, покры-
той слоем' расплава толщиной d(t) (t — время), обобщающая извест-
ное выражение дЛя полубесконечной среды [2]. Проведены численные 

- расчеты температуры поверхности, 
z,[i10] динамики расплава, ГВГ и линей-

ного отражения. Результаты нахо-
дятся в хорошем согласии с экспе-
риментом [1]. 

1. Коэффициенты линейного и 
нелинейного отражения. Будем счи-
тать, что кристалл имеет диэлект-
рическую проницаемость 8з(<о) = 
=ез'+1ез", проницаемость слоя рас-
плава толщиной d—d{t) равна 
82 (<о) =82 /+i82 / / , проницаемость воз-
духа 8i = 1. Пусть из воздуха на no-

lz верхность расплава падает плоская 
электромагнитная волна частоты 
ш==2лс/Я,,под углом к нормали 0ei2/ 
(рис. 1). Вектор электрического 
поля отраженной волны связан с 

Рис. 1. Координатные оси и геометрия 
падения волны накачки на поверхность 

кристалла 

вектором поля 
Raa 

' в падающей волне формулой E\a=Ra
aEia, 

( P l 2 ) a + P 2 3 1 a e 2 ^ ( f f l ) ) ( 1 Ч - р ^ з , ^ 2 1 ^ ) - 1 ^ Я i ( t ) . 

a—s, p, 
(U 

Здесь введены обозначения А (со) = У"е2 (ю) cos где 0f2< опре-

отношения sin 0i2t = (<в) slfl 0®2Ь Pi2a» Ргз.а— френе-
ициеНты отражения по амплитуде от границ сред 1 и 2, 
твенно. Динамика коэффициента линейного отражения 
актором R\(t). 
м теперь Зависимость сигнала ВГ (СЧ) от толщины 
спользуем для этого метод многократных отражений [3] 
а ВГ (СЧ) для полубесконечной среды, примененный в 

тоты «>, проникая из среды 1 в среду 2, испытывает 
) отражений от границ 2—3 и 1—2. Проникая далее из 

,у 3, волна <о возбуждает нелинейную поляризацию на 

деляется из со 
левские коэфф 
2 и 3 соответс 
описывается ф 

Рассмотри 
расплава d. И 
и метод расчет 
12]. Волна час 
т—1 (1 < т < 
среды 2 в сред; 

ОО 

€8 



частоте 2сс|, которая является ' источником излучения ВГ в среду 2. 
Испытывая (—1 ( 1 < / < о о ) отражений от границ 1—2 и 2— 3, волна 2о> 
выходйт в среду 1: Таким образом, поле ВГ в среде 1 представляет со-
бой сумму волн с различными т и / (в случае СЧ вместо волны <о не-
обходимо рассматривать две волны <ai и о)2)• , 

Вектор электрического поля волны © в среде 2, испытавшей т — 1 
отражений, записывается в виде 

, = ^ x w ^ W ^ (2> 

где тензоры т12, р 2 т задаются выражениями 

= = т = 1 > 3, Я/й = b(jk = 0 при } ф к , 

^ 2 / i T c o s e ^ • (w) _ ^ cos efm£ - Z^Tcos 

KeTcos ef2t. + l^iTcos Qf2i ' П V^cos + ^cos 0®,/ 

гКвхсозе^ b<m) _ ^ c o s e ^ - K s ^ c o s e ^ 
/e7cos8f2l. + / i ; cose f 2 < ' 22 / i^cos 8£mi + Ki^ cos в®,/ 

2 е 1 ( е 2 Г 1 / 2 со 8 е^ 6(W) __ ^ - c o s 8*m, ^ ^ c o s 
1/iTcose®£-f K^cos6f2< ' 33 , /ё^cose®ml. + KiTcosв®* 

при учете соотношений 

(3> 

в!,2,3 — 81,2,3 (0) ) , | / E 2 (<В) S l n O l i = V e 3 (Ю) S k i 6F3<; 0?2< = 023i. - ( 4 ) 

Нелинейная поляризация, возбуждаемая волной основной частоты, за-
дается выражением 

, ; • = . (5> 

Здесь jf=1iXi/AII — тензор нелинейной восприимчивости второго поряд-
ка. Поле ВГ в е р е д е ! имеет вид 

£*» = J j ехр{t 'A(2«))( /—1)-fiA(2<в)}(t^ir^)1-1 BAP%?. (6) 
l,m=l 

1 ^ -
Здесь A ( 2 © ) = — — ( 2 ( D ) c o s f , г получаются заменой <p->-2© в % 
выражениях (3); A — матрица перехода от кристаллографической си-
стемы координат х, у, z к системе xi, у\, Z\ (см. рис. 1); В — тензор ге-
нераций ВГ для полубесконечной среды, связывающий нелинейную по-
ляризацию и поле ВГ [2] 

В = В0 

2(0 о2(0 А ;. Q2<B , „ ;„ о2ш 

( 7 ) 

cos Ш + COS О cos e3
2£+sin62

2
3y 

О — 1 0 

Sin 6з2( COS 023* о sin 032® Sin е2
2з® 

где 
В 0 ~ 4я sin2 62

2з" sin 0 ^ / е 2 sin O^sin (6f£ + 0 ^ ) sin ( 6 ^ + 0 ^ ) cos ( 0 ^ - 03
2
21). 

Общее выражение для поля второй гармоники, генерируемой от 
поверхности при наличии слоя расплава толщины d(t), дается выраже-
нием (6) при учете (7), (2) — (4), 
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Изучим теперь детально генерацию ВГ в кристалле GaAs кубиче-
ской симметрии в условиях эксперимента [1] (ориентация поверхности 
•кристалла [110], см. рис. 1 

Ап = 

Пусть Е 

. В этом случае элементы матрицы А равны 

А12 - Л 2 3 7 ] / 2 -— sin У К 2 ; А21- А22= -A13/VT-~-

— —cos *31 — А 32 Л 3 3 = 0 . (8) 

t = Ei,s. ВГ также s-поляризована, если поляризации 
Pi®, Р2™=0, что возможно при некотором значении угла = i|)0. Для его 
определения учтем, что лишь %xyz = %yzx=%zxy¥= 0. Используем это в (4) 
и, находя с помощью (8) Р2£, Pf?, заметим, что Pt? 'обращается в -,2© ,2» : 

нуль, а условие Pi® ф 0 приводит к уравнению для 

(9) | 2 sin2 я|>—cos2 -ф = 0. 
Это уравнение имеет решение 

'ф = г|5о~Зб°, т. е. sinя|)о—0,58. (10); 
Используя (2) — (6)„ (8), (10) и (7), получим для поля ВГ, генери-

гражение, выражение 

i2fi) 4я-0,58 sin2 Q^sin ' 

руемого на от 

Е 2®= —R; 

h\,s (T12 ,s)2 

' Здесь коэ 

s i n Щ + 0$ ) sin ( 0 $ + 02%) sin 

е1Д(2и)+2£Д(ш) 

[1 - ^ 2 1 > / 2 3 ^ 2 ^ 2 < Й ) ] [1 - ( Р 2 3 , з Р 2 , ^ 2 £ А ( Ш ) ) 2 

• ' • = h\,s^2,sR2 (0-

( 11 ) 

(12) 

)ффициент Rs
2ш характеризует ослабление эффекта генера-

ции- ВГ вследствие поглощения слоем расплава излучения основной 
частоты и второй гармоники. Временная динамика ГВГ описывается 

Вид коэффициента Rs
2a .аналогичен виду коэффициента 

гющего в (1). При стремлении толщины слоя к нулю вы-
стремится к формул е для В Г, генерируемой полубеско-

нечным кристаллом. 
2. Численный расчет динамики импульсного лазерного плавления и 

рекристаллизации приповерхностного слоя. Для расчета динамики сиг-
нала ВГ по формуле (12) необходимо знать динамику толщины слоя 

I, который возникает при лазерном нагреве поверхности 
коротким отжигающим импульсом. ' 

Процесс нагрева описывается нелинейным уравнением теплопро-

фактором R2( 
Rs", фйгуриру 
ражение (12) 

водности 

с (Т) р дТ 
dt dz 

х(Т) 
dz 

T)-\-P(z,xt), (13) 

где р —.плотность, с (Г) -г- удельная теплоемкость, и (Г) <— коэффици-
ент теплопроводности, z—? расстояние от поверхности в глубь среды, 
Р — функция теплового источника. Это уравнение решается с гранич-
ными условиями 

дТ 
dz г=0 

- 0 , T(Z, t) = const. (14) 

В конечно-разностной форме уравнение (13) запишется в виде 
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. . (15) 
где Tin — температура узла i в момент времени п, х/.ш —- теплопровод-
ность между узлами i и i + l . Граничные условия принимают. вид 

' ч ч п = п , Tf= т0 ; (16) 

при любых п, где I — число узлов разностной сетки, выбиравшееся та-
ким образом, чтобы толщина образца была не менее 10~3 см. При рас-
чете предполагалось, что отжигающий импульс имеет гауссову форму, 
при этом тепловой источник задавался в виде • 

" " Л 
где тр —- длительность импульса, W — плотность излучения, k •— козф-
фициент -поглощения (см - 1) , Zi — расстояние от поверхности до 1-го 
узла, R0TP — коэффициент отражения от поверхности. 

Коэффициент ]?отр рассчитывался по- формуле для линейного коэф-
фициента отражения (Г) одновременно с определением .глубины рас-
плава (этот способ является более точным" по сравнению с используе-
мым обычно [4], когда считается, что ROTр меняется скачком' при плав-

лении образца на глубину' более 50—200 А). Все расчеты проделаны 
.при данных, приведенных в табл. 1. Шаг. сетки был переменным: Ах= 

Т а б л и ц а ,"1 
•, Параметры кристаллического GaAs 

Величина 

V-
Численные значения 
• • • ' ' / 

Теплоемкость с (Г) / 
Плотность р 
Скрытая теплота плавления Q 
Температура плавления Т п л 
Коэффициент теплопроводности х (Г) 

0,15128 + 4,05 - lb^TtДж/г) 
5,32 (г/см3) 
600 (Дж/г) 
1518 (К) 
0,333 ( Г ==290 К) 
0 ,2 ( Г = 500 К) 
0,111 (Т =• 800 К) 
0,09 ( 7 = 9 0 0 К) ' 
0,08 ( Т = 1518 К) ! 

= 10~6 см около поверхности и существенно увеличивался по мере уда-
ления от нее; шаг по времени At выбирался в зависимости от плотности 
энергии импульса и для большинства вычислений составлял Ю -12 с. 

При расчетах осуществлялась проверка: достигла ли температура 
•образца в узле температуры плавления.( Если Тг = Тпл, то температура 
в i-м узле оставалась равной Тпл до тех пор, пока накопленная в этом 
узле энергия не превышала скрытую теплоту плавления этого узла, 
после чего температура снова рассчитывалась по уравнению, (15). По-
ложение фронта плавления определялось по суммарной Длине расплав-
ленных узлов. 

Результаты численного расчета динамики расплава и рекристалли-
зации d(t) приведены на рис. 2. • 

3. Динамика ГВГ и линейного отражения пробного излучения.? Од-
новременно с расчетом толщины расплава d(t) проводился численный 
расчет фактора | 2 в нелинейном-коэффициенте отражения по фор-
муле (12), который определяет динамику ГВГ, а также линейного ко-
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эффициента 
ческая прош: 
——18+40*, 
= 1 2 + 0 , 2 / , Ез 

Результат 
лученные рез 
пульса с эне 

d-l05,cn 

отражения | 2 по формуле (1). При этом диэлектри-
цаемость расплава задавалась выражениями 82 (<о) = 
82 (2ю) ~ —• 11 + 12/ (Я= 1,06 мкм). Д л я кристалла ез(й>) = 
(2©) = 19,5+2,5/. 
ы численного счета представлены на рис. 2. Обсудим по-

ультаты. Как видно из рис. 2, при действии лазерного им-
)гией W = 0,4 Дж/см 2 фронт расплава быстро движется в-. 

Н,Дж/см2 

iniilllllll lllllin 

ленный счет): 
импульс W, 2 
d, 3 — лине 
отражения на 

вольн 

А. 
illliillUll J IIIИ 1.1... 
I I- ,1 X I. I , 

t-10*C 

Рис. 2. Динамические характе-
ристики лазерного отжига (чис-

1 — отжигающий 
-глубина расплава 

гйный коэффициент 
частоте со, 4 —t не-

линейный коэффициент отражения 
на частоте 2<о (ГВГ) в произ-

лх единицах 

100 200 300 400 t, н е 

Рис. 3. Динамические характеристи-
ки лазерного отжига (эксперимент [1]): 
1 — отжигающий импульс, 2 — линей-
ный коэффициент отражения на частоте 
ю, 3 — пачка зондирующих импульсов 
с частотой со, 4 — динамика ГВГ на 

частоте 2ю 

глубь среды, достигает максимальной глубины порядка 6 - Ю - 5 см к 
возвращается обратно к поверхности в процессе рекристаллизации. Зак 
время тнар прохождения фронтом расплава расстояния порядка толщи-
ны скин-слоя |бск коэффициент линейного отражения увеличивается* 
примерно вдв9 
Длительность 
хождения фрснта расплава туда и обратно. Длительность спада ф а з ы 
высокого отра 
рркристал^иза 
нивая по рис. 
та расплава 

е,*а затем выходит на плато (фаза высокого отражения), 
фазы высокого отражения определяется временем про-

жения тсп определяется временем прохождения фронтом 
ции расстояния порядка бск . Полагая бс к—200 А и оце-
2 (кривая 3) Тнар—5- Ю - 9 с, получаем для скорости фрон-
распл—4-Ю2 см/с. Оценивая также по рце, 2 (кривая 3) 

рекристаллизации оРекР— Тсп~ Ю - 8 с, пйлучаем Для оценки скорости 
- 2 - 1 0 см/с. 

Одновремённо с нарастанием коэффициента отражения при д в и -
расплава вглубь происходит падение эффективности ге-

нерации ВГ (Ьис. 2, кривая 4). При последующей -рекристаллизации 
происходит восстановление первоначальной эффективности ГВГ. Харак-

ia спада и нарастания ВГ примерно совпадают с тн а р ИчТсп. 
Зно тем, что в формуле (12) 2А(со)]Э>А (2w), и поэтому* 

терные времен 
Это обусловлю 
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временная динамика как ВГ, так и коэффициента линейного отражение 
(см. (1)) определяется фактором ослабления волны частоты <о. 

Как видно из сравнения рис. 2 и 3, это поведение качественно со-
ответствует экспериментальным результатам [1]. Более подробное срав-
нение теории с экспериментом приведено в табл. 2. Хорошее качествен-

Т а б л и ц а 2 
Сравнение теории с экспериментом [1] 

Величина Экспери-
мент Теория 

Время нарастания коэффициента отражения . . . . . 
Время спада линейного отражения . . . . . . . 
Длительность фазы высокого отражения . , . . . . . 
Длительность спада ТВГ . . . . . . . . . . . . . . 
Длительность нарастания ГВГ 

й£10 НС 
-ч,15 не 
-v,40 не 

не 
^ 1 5 не 

не 4 

~11 НС 
-^45 не 
•4-10 не 
~ 1 1 не 

ное и количественное согласие результатов расплавной модели с экспе-
риментом свидетельствует в пользу тепловой модели лазерного отжига^ 

Авторы признательны С. А. Ахманову и Н. И. Коротееву за полез-
ные обсуждения. 
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ИСПОЛЬЗОВАНИЕ ЛЮМИНЕСЦЕНТНЫХ ХАРАКТЕРИСТИК КРАСИТЕЛЕЙ; 
ДЛЯ ИССЛЕДОВАНИЯ СТРУКТУРНЫХ ОСОБЕННОСТЕЙ БИНАРНЫХ 
РАСТВОРИТЕЛЕЙ 

Л. В. Левшин, А. М. Салецкий, В. И. Южаков . 

(кафедра общей физики для физического факультета) 

Многие физико-химические свойства смесей растворителей, а также-
молекулярное строение йх растворов нелинейно зависят от количествен-
ного соотношения их компонент. Так, рентгенографическими исследова-
ниями установлено наличие структурных неоднородностей в бинарных 
смесях ряда соединений [1] . В [2] показано, что зависимости константы 
скорости спинового обмена от соотношения растворителей согласуются 
с представлениями о возможности микрорасслаивания бинарных си-
стем. Это предположение-для ряда водных растворов неэлектролитов, 
находится в согласии с термодинамическими расчетами энтальпий сме-
шения [3], которые хорошо коррелируют с исследованиями структуры 
таких растворов методами колебательной спектроскопии [4]. При реше-
нии многих задач термодинамики жидкого состояния требуется опреде-
лить критическую точку расслаивания бинарной смеси растворителей. 
Это определение выполняется с помощью измерения положения и ин-

73-


