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ОПТИЧНА КУБIЧНА НЕЛIНIЙНIСТЬ ТОНКИХ
ПЛIВОК Fe2O3 I Cr2O3, СИНТЕЗОВАНИХ МЕТОДОМ
IМПУЛЬСНОГО ЛАЗЕРНОГО ОСАДЖЕННЯУДК 535

Проведено вимiрювання спектрiв екстинкцiї та параметрiв оптичної кубiчної нелiнiй-
ностi тонких плiвок Fe2O3 та Cr2O3, осаджених на склянi пiдкладки методом iмпуль-
сного лазерного напилення. Дослiдження оптичної кубiчної нелiнiйностi проводилось з
використанням фемтосекундного випромiнювання на довжинi хвилi 𝜆 = 800 нм з три-
валiстю iмпульсiв 𝜏 = 180 фс. Оцiненi за спектрами екстинкцiї ширини заборонених
зон дорiвнюють, вiдповiдно, 𝐸𝑔 ∼ 2,4 еВ i 2,2 еВ для плiвок Fe2O3, синтезованих на
пiдкладки при температурах 293 К i 800 К та 𝐸𝑔 ∼ 3 еВ для плiвок Cr2O3, осаджених
на пiдкладку, нагрiту до 800 К. Отримано досить високi значення коефiцiєнтiв рефрак-
тивної нелiнiйностi Re𝜒(3) ∼ 10−6 esu для плiвок Fe2O3 i Re𝜒(3) ∼ 10−7 esu для плiвок
Cr2O3. Визначенi величини Im𝜒(3) становили по порядку для Fe2O3 – 10−6–10−7 esu, а
для плiвок Cr2O3 – 10−8 esu. Запропонованi можливi механiзми рефрактивної нелiнiй-
ностi.
К люч о в i с л о в а: оксиди, напiвпровiдники, тонкi плiвки, нелiнiйно-оптичнi властиво-
стi, iмпульсне лазерне осадження.

1. Вступ

Для потреб сучасної оптоелектронiки важли-
вим завданням залишається пошук нелiнiйно-
оптичних середовищ з великою кубiчною нелi-
нiйнiстю при високiй швидкодiї цiєї нелiнiйностi.
Останнiм часом у низцi робiт [1–6] було пока-
зано, що низьковимiрнi структури (тонкi плiвки,
композити наночастинок) оксидiв перехiдних ме-
талiв, зокрема Fe2O3, характеризуються досить
високою рефрактивною нелiнiйнiстю i становлять
значний практичний iнтерес. Так, в роботi [1] для
аморфних плiвок Fe2O3, виготовлених золь-гель
методом, отримано коефiцiєнт кубiчної нелiнiй-
ної сприйнятливостi на довжинi хвилi лазера 𝜆 =
= 480 нм i тривалостi лазерного iмпульсу 𝜏 =
= 180 фс 𝜒(3) = 2 · 10−9 esu. Для кристалiчних
плiвок 𝛼-Fe2O3 i 𝛾-Fe2O3, синтезованих тим самим
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методом при використаннi наносекундного лазер-
ного випромiнювання 𝜆 = 1,9 мкм, 𝜏 = 10 нс, ви-
значено, вiдповiдно, 𝜒(3) = 5,8 · 10−11 esu i 𝜒(3) =
= 2,1 · 10−11 esu [3]. В роботi [6] для плiвок
Fe2O3, виготовлених методом лазерної абляцiї, для
пiкосекундного лазерного випромiнювання (𝜆 =
= 532 нм; 𝜏 = 30 пс) одержана 𝜒(3) = 5 · 10−6 esu.
Наявнi данi показують, що величина кубiчної не-
лiнiйностi плiвок Fe2O3 iстотно залежить вiд ме-
тодiв виготовлення плiвок, їх структури та пара-
метрiв використовуваного при вимiрюваннях ла-
зерного випромiнювання. Тому є важливим отри-
мання даних щодо нелiнiйно-оптичного вiдгуку
плiвок Fe2O3, вирощених методом iмпульсного ла-
зерного напилення, при дiї на них лазерних iм-
пульсiв фемтосекундної тривалостi. Fe2O3 – на-
пiвпровiдник з шириною забороненої зони 𝐸𝑔 =
= 2,2 еВ [7], прозорий у видимiй областi спектра.
З метою пошуку нелiнiйно-оптичного матерiалу з
бiльш широкою областю прозоростi ми розгляну-
ли також оксид хрому Cr2O3, ширина забороне-
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Рис. 1. XRD дiаграма нанорозмiрних Fe2O3−𝑋 плiвок, оса-
джених методом реактивного iмпульсного лазерного оса-
дження на SiO2 пiдкладки: a – при 𝑇𝑠 = 293 K, 𝑃O2 =

= 0,1 Па, b – при 𝑇𝑠 = 800 K, 𝑃O2 = 0,1 Па

ної зони якого 𝐸𝑔 = 3,4 еВ [8]. Це матерiал – перс-
пективний для створення селективних поглинаю-
чих плiвок для перетворення сонячної енергiї та
iн. [9]. У роботах, виконаних ранiше, вивчались лi-
нiйнi оптичнi та спектральнi властивостi тонких
плiвок Cr2O3, виготовлених, зокрема, методом хi-
мiчного парового осадження [10], хiмiчного пiро-
лiзного напилення [11], що показали деяку зале-
жнiсть форми спектрiв вiд способу виготовлен-
ня плiвок. Нелiнiйно-оптичнi властивостi плiвок
Cr2O3 на вiдмiну вiд Fe2O3, дослiдженi не доста-
тньо. Зокрема, не вдалося знайти робiт по дослi-
дженню кубiчної оптичної нелiнiйностi в плiвках
Cr2O3. Хоча, вiдомi теоретичнi [12] i експеримен-
тальнi [13] дослiдження квадратичної нелiнiйностi
(генерацiя другої гармонiки). В данiй роботi за до-
помогою фемтосекундного лазерного випромiню-

вання (𝜆 = 800 нм; 𝜏 = 180 фс) були проведенi
вимiрювання коефiцiєнта кубiчної сприйнятливо-
стi 𝜒(3) аморфних i кристалiчних плiвок Fe2O3 та
Cr2O3, синтезованих методом iмпульсного лазер-
ного напилення при рiзних температурах пiдклад-
ки i рiзному тиску кисню в вакуумнiй камерi. Про-
ведено аналiз можливих механiзмiв кубiчної нелi-
нiйностi дослiджених плiвок.

2. Експеримент

2.1. Технологiя виготовлення зразкiв

Нанорозмiрнi плiвки оксиду залiза i хрому бу-
ли синтезованi методом реактивного iмпульсно-
го лазерного осадження в вакуумному реакто-
рi з нержавiючої сталi на пiдкладках SiO2. Щоб
уникнути забруднення, перед кожним осаджен-
ням камера вiдкачувалась до залишкового тиску
∼4,5 · 10−5 Па. В камеру вводився чистий кисень
(99,999%), динамiчний тиск якого стабiлiзувався
на значеннях 0,1, 0,5 або 1,0 Па. Чистий Fe (99,5%)
виносився з мiшенi за допомогою випромiнювання
KrF (𝜆 = 248 нм) iмпульсного ексимерного лазера
з густиною енергiї 4,0 Дж/см2, частотою iмпульсiв
10 Гц, тривалiстю iмпульсу ∼25 нс. Кожна плiв-
ка осаджувалась при певнiй кiлькостi лазерних iм-
пульсiв, вiдповiдно, 4000, 5000 i 6000, та при вста-
новлених послiдовних значеннях кисневого тиску
в реакторi. Щоб уникнути пробою i забезпечити
плавнiсть процесу абляцiї, мiшень оберталася на
частотi обертання 3 Гц. Перед кожним осаджен-
ням поверхня мiшенi очищалась 3000 лазерними
iмпульсами при закритiй пiдкладцi.

Потiк винесених iонiв залiза збирався на SiO2

пiдкладцi, очищенiй в ультразвуковiй ваннi з ета-
нолом i деiонiзованою водою. Пiдкладка розмiщу-
валась паралельно мiшенi, на вiдстанi 45 мм. Тов-
щина осаджених плiвок вимiрювалась профiломе-
тром “Tensor Instruments” модель “Alpha-step 100”
з похибкою 5%. Рентгенографiчний аналiз плiвок
Fe2O3, проведений за допомогою рентгенiвського
дифрактометра (XRD) “Stoe” при 45 кВт i 33 мА
(Cu K𝛼 випромiнювання), показав, що плiвки, оса-
дженi на пiдкладку SiO2 при кiмнатнiй температу-
рi (𝑇𝑠 = 293 К), мають аморфну структуру, а плiв-
ки, осадженi на нагрiту до температури 𝑇𝑠 = 800 К
пiдкладку – полiкристалiчну структуру. Це видно
з рис. 1, на якому представленi XRD дiаграми цих
двох типiв плiвок.
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Дослiдження показали, що плiвки, отриманi при
бiльш високому тиску кисню, мiстять бiльшу кiль-
кiсть окисленого залiза чи хрому, нiж при меншо-
му тиску. До того ж, чим бiльше тиск кисню, тим
менша товщина осадженої на пiдкладцi SiO2 плiв-
ки при такому ж числi лазерних iмпульсiв. Необ-
хiдно вiдзначити, що в полiкристалiчних плiвках,
крiм основної фази Fe2O3, присутня також в мен-
шiй кiлькостi фаза Fe3O4 з шириною забороненої
зони 𝐸𝑔 = 0,1 еВ [14]. Рентгеноструктурний аналiз
плiвок Cr2O3, на жаль, проведений не був.

2.2. Експериментальна методика
оптичних дослiджень

Спектри екстинкцiї в дiапазонi вiд 300 нм до
1100 нм були вимiрянi за допомогою монохрома-
тора MDR-6. Коефiцiєнти поглинання зразка об-
числювався за вiдомою формулою

𝛼 =
1

𝐿
ln

(1−𝑅)2

𝑇
, (1)

де 𝑇 – пропускання зразка, 𝐿 – його товщина, 𝑅 –
вiдбивання вiд поверхнi зразка, що оцiнювалось за
величиною показника заломлення 𝑛0 = 2,75 для
Fe2O3 i 𝑛0 = 2,5 для Cr2O3 [15].

Дослiдження оптичної нелiнiйностi проводились
за допомогою вiдомої методики 𝑍-scan [16]. Схема
установки наведена на рис. 2.

В експериментi використовувався титан-сапфi-
ровий лазер з довжиною хвилi генерацiї 𝜆 =
= 800 нм, частотою повторення iмпульсiв 75 МГц
i тривалiстю iмпульсу 𝜏 = 180 фс. Лазерний пу-
чок фокусувався лiнзою з фокусною вiдстанню
35 см. Дiаметр перетяжки для рiзних випадкiв ста-
новить 36 мкм i 29 мкм. Iнтенсивнiсть лазерного
пучка у фокусi 𝐼0 дорiвнювала, вiдповiдно, 0,3 i
0,9 ГВт/см2, а пропускання дiафрагми 𝑆 = 0,169
i 𝑆 = 0,121. Коефiцiєнт нелiнiйностi показника за-
ломлення n2, i дiйсна частина кубiчної нелiнiйної
сприйнятливостi Re𝜒(3) обчислювались за даними
нормалiзованого пропускання для схеми з закри-
тою дiафрагмою (CA) 𝑍-scan експерименту, за до-
помогою вiдомих виразiв [16, 17]:

𝑛2 =
Δ𝑇𝑝−𝑣𝜆

0,406(1− 𝑆)
0,27

2𝜋𝐼0𝐿eff

, (2)

Re𝜒(3) (esu) =
3𝑛2

0𝑛2

160𝜋2 (м2Вт−1), (3)

Рис. 2. Схема експериментальної установки для вимiрю-
вання параметрiв кубiчної нелiнiйностi

де Δ𝑇(𝑝−𝑣) – нормалiзована рiзниця мiж максиму-
мом i мiнiмумом пропускання для схеми CA, 𝑆 –
пропускання дiафрагми (частина випромiнюван-
ня, яке попадає на фотодiод), 𝐼0 – iнтенсивнiсть
свiтла в точцi фокусування, 𝑛0 – лiнiйний пока-
зник заломлення, 𝐿eff = [1 − exp(−𝛼𝐿)]/𝛼 – ефе-
ктивна довжина зразка.

Для випадку схеми з вiдкритою дiафрагмою
(OA), величини коефiцiєнтiв нелiнiйного поглина-
ння 𝛽 розраховувались, виходячи з апроксимацiї
отриманих нормалiзованих даних пропускання за
допомогою рiвняння [14]:

𝑇 (𝑧) = − 𝑞0

2
√
2

1

[1 + 𝑧2/𝑧20 ]
при |𝑞0| ≪ 1, (4)

де 𝑞0(𝑧) = 𝛽𝐼0𝐿eff .
Уявна частина коефiцiєнта нелiнiйної сприйня-

тливостi третього порядку Im𝜒(3) пов’язана з ко-
ефiцiєнтом нелiнiйного поглинання 𝛽 вiдповiдним
рiвнянням [16]:

Im𝜒(3) (esu) =
𝑐2𝑛2

0𝛽

240𝜋2𝜔
(мВт−1), (5)

де 𝜔 – частота свiтлового поля.

3. Результати та їх обговорення

3.1. Спектри екстинкцiї

Спектри екстинкцiї дослiджуваних плiвок Fe2O3,
синтезованих при рiзному тиску кисню в каме-
рi, вiдповiдно, 0,1 Па; 0,5 Па; 1 Па, наведенi на
рис. 3, a i 3, b. Рис. 3, a вiдноситься до амор-
фних плiвок, отриманих на пiдкладцi при темпе-
ратурi 𝑇𝑠 = 293 K, а рис. 2, b – до полiкриста-
лiчних плiвок, отриманих на пiдкладцi, нагрiтiй
до 𝑇𝑠 = 800 K. З рис. 3, a видно, що форма кри-
вих екстинкцiї дослiджуваних плiвок досить iсто-
тно змiнюється вiд зразка до зразка. Крива екс-
тинкцiї аморфної плiвки, отриманої при тиску ки-
сню 0,1 Па, свiдчить про плавне спадання погли-
нання вiд менших до бiльших довжин хвиль без
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Рис. 3. Спектри екстинкцiї аморфних плiвок Fe2O3 (a) та
полiкристалiчних плiвок Fe2O3 (b), синтезованих при рi-
зних тисках кисню в реакторi: 0,1, 0,5 та 1,0 Па

чiтко вираженого краю. На кривiй аморфної плiв-
ки, отриманої при тиску кисню 0,5 Па, сформува-
лось плече краю в дiапазонi 520–680 нм. Плече ста-
ло досить рiзким для плiвки, отриманої при тиску
кисню 1 Па, i розташоване в промiжку 520–600 нм.
Це плече свiдчить про наявнiсть в таких плiвках
квазiзабороненої зони. Оцiнена за формою плеча,
ширина цiєї зони 𝐸′

𝑔 виявилась рiвною приблизно
2,4 еВ, близькою до ширини забороненої зони 𝛼-
Fe2O3 [7]. Отже, аморфнi плiвки можна розгляда-
ти як напiвпровiдники з характерними хвостами
густини станiв поблизу країв валентної зони i зо-
ни провiдностi, а також набором рiзних локаль-
них рiвнiв всерединi квазiзабороненої зони. Форма
кривих екстинкцiї це пiдтверджує. В областi 900–
1000 нм спостерiгається плато екстинкцiї прибли-
зно на однаковому досить високому рiвнi для всiх
трьох плiвок.

Помiтно змiнили свою форму кривi екстинкцiї
полiкристалiчних плiвок (рис. 3, b). Край погли-
нання став бiльш рiзким, особливо для плiвки, ви-
рощеної при максимальному тиску кисню 1 Па, i
вiн дещо змiщений в довгохвильовий бiк, порiвня-
но зi спектром аморфного зразка. Звертає на себе
увагу поява в спектрi плiвки, отриманої при тиску
кисню 0,5 Па, досить чiтко вираженого “горба” на
𝜆 ≈ 630 нм, а також наявнiсть глибоких i широких
долин в спектрах плiвок, синтезованих при тиску
кисню 0,5 Па (𝜆 ≈ 700 нм) i 1 Па (𝜆 ≈ 830 нм). Як
вiдзначалось вище, згiдно з рис. 1, b, в полiкриста-
лiчних плiвках Fe2O3, виготовлених при тиску ки-
сню в камерi 𝑃O2

= 0,1 Па, присутня кристалiчна
фаза Fe3O4. Це пояснює особливостi структури
спектра в дiапазонi 700–1100 нм (область власного
поглинання Fe3O4) для цього зразка i пiдтверджу-
ється спектрами поглинання плiвок Fe3O4, вимiря-
них у роботi [3].

Були дослiдженi плiвки Cr2O3, осадженi на
скляну пiдкладку: одна з них при температурi
293 К i тиску в камерi 0.5 Па, а двi iншi осадженi
на пiдкладку, нагрiту до температури 800 К при
тиску кисню в камерi 0,1 Па i 0,5 Па. Можна при-
пустити, по аналогiї з Fe2O3, що плiвка, осаджена
при температурi пiдкладки 293 К – аморфна, а оса-
джена при температурi пiдкладки 800 К – полiкри-
сталiчна. Кривi екстинкцiї даних плiвок, вимiрянi
в iнтервалi 380–1100 нм, показанi на рис. 4.

Iз рис. 4 видно, що спектри всiх трьох плiвок по-
казали наявнiсть бiльш або менш пологого краю в
дiапазонi 400–450 нм. Найбiльш рiзкий край вiдпо-
вiдає плiвцi, осадженiй при температурi пiдклад-
ки 800 К i 𝑃O2 = 0,1 Па. Плiвки, осадженi при
𝑃O2 = 0,5 Па, мають бiльш затягнутi краї. Ви-
значена за положенням i формою краю поглина-
ння величина 𝐸𝑔 для плiвки, осадженої при тиску
кисню в камерi напилення 0,1 Па, виявилась рiв-
ною 3 еВ. В областi спектра 500–1100 нм присутнiй
значний фон затухання з помiтними максимумами
близько 600 нм i 940 нм пов’язаних, скорiш за все,
з наявнiстю домiшкового поглинання.

3.2. Нелiнiйно-оптичнi властивостi

3.2.1. Fe2O3

Були проведенi вимiрювання нелiнiйно-оптичних
параметрiв для двох груп зразкiв тонких плiвок
Fe2O3. Перша група – плiвки, осадженi на пiд-
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кладку при температурi 293 К i при тиску кисню
в камерi синтезу 0,1 Па, 0,5 Па та 1 Па. Друга
група – плiвки, осадженi на пiдкладку, нагрiту до
800 К при тих же тисках кисню в камерi синте-
зу. Як вiдзначалося вище, перша група плiвок має
аморфну структуру, а друга – полiкристалiчну. На
рис. 5 наведенi залежностi нормалiзованого пропу-
скання плiвки Fe2O3, осадженої при 𝑇𝑠 = 293 К i
тиску кисню 1 Па, вiд його положення Z вiдносно
фокуса, в схемi 𝑍-scan, за якими визначались па-
раметри кубiчної нелiнiйностi: Re𝜒(3), Im𝜒(3), 𝑛2

та 𝛽. Їх величини для дослiджених плiвок Fe2O3

наведенi в табл. 1.
В таблицi введено такi позначення: 𝑇𝑠 – темпе-

ратура пiдкладки, 𝑃O2
– тиск кисню в камерi, 𝐿 –

товщина зразка, 𝐼0 – iнтенсивнiсть у фокусi лiнзи.
З таблицi видно, що для аморфних плiвок, виго-

товлених при тиску кисню 0,5 Па i 1 Па, величини
Re𝜒(3) виявилися на порядок вищими вiд величин
Re𝜒(3) для полiкристалiчних плiвок. Знаки Re𝜒(3)

для всiх зразкiв – позитивнi. Максимальна величи-
на дiйсної частини кубiчної нелiнiйної сприйнятли-
востi Re𝜒(3) = 6,45 · 10−6 esu одержана для амор-
фної плiвки, осадженої при тиску кисню в камерi
0,5 Па.

В табл. 1 також наведенi коефiцiєнти нелiнiйно-
го поглинання 𝛽. Як видно, найменша величина 𝛽
отримана для аморфної плiвки, синтезованої при
тиску кисню 0,5 Па, для якої величина Re𝜒(3) ви-
явилася найбiльшою.

Щодо можливої природи рефрактивної нелiнiй-
ностi, вiдзначимо таке. Як вiдомо [18], позитивна
рефрактивна нелiнiйнiсть в напiвпровiдниках мо-
же бути пов’язана з нелiнiйною поляризацiєю зв’я-
заних електронiв (“керiвська” нелiнiйнiсть) або з
процесами внутрiшньозонного розсiяння рiвнова-
жних електронiв пiд дiєю iнтенсивного випромiню-
вання свiтла. Враховуючи форму кривих екстин-
кцiї – досить високий фон поглинання, нерiзкiсть
краю власного поглинання, можна припустити на-
явнiсть рiзних домiшкових рiвнiв у забороненiй зо-
нi, зокрема близько до дна зони провiдностi i, отже
наявнiсть значної концентрацiї рiвноважних еле-
ктронiв, термiчно збуджених при кiмнатнiй тем-
пературi, при якiй проводились нелiнiйно-оптичнi
вимiрювання. На їх наявнiсть вказує також до-
сить значна темнова провiднiсть плiвки. Отже, зi
значною ймовiрнiстю можна припустити, що ре-
фрактивна нелiнiйнiсть дослiджених плiвок в зна-

OРис. 4. Спектри екстинкцiї аморфних плiвок i полiкри-
сталiчних плiвок Cr2O3, синтезованих при рiзних тисках
кисню в реакторi

-scan Fe OРис. 5. 𝑍-scan залежностi нормалiзованого пропускання
плiвки Fe2O3, осадженої при 𝑇𝑠=293 К i тиску кисню 1 Па,
вiд її положення 𝑍 вiдносно фокуса в фемтосекундному екс-
периментi (𝜆 = 800 нм). Неперервна лiнiя є теоретичною
апроксимацiєю

чнiй мiрi пов’язана з внутрiшньозонними проце-
сами розсiяння рiвноважних носiїв з врахуванням
можливої непараболiчностi зони провiдностi та че-
рез залежнiсть часу релаксацiї електронiв в зонi
вiд їх енергiї. При цьому можливий також внесок
у величину Re𝜒(3) i “керiвської” нелiнiйностi.

3.2.2. Cr2O3

На рис. 6 наведено криву залежностi нормалiзо-
ваного пропускання плiвки Cr2O3, осадженої при
𝑇𝑠 = 800 К i тиску кисню 0,5 Па, вiд його положе-
ння 𝑍 вiдносно фокуса, в схемi 𝑍-scan.
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Таблиця 1. Нелiнiйно-оптичнi параметри дослiджених плiвок Fe2O3

Приклад 𝑇𝑠, K 𝑃O2
, Па 𝐿, мкм 𝛼, см−1 𝐼0, ГВт/см2 𝑛2, см2/Вт 𝛽, см/Вт Re𝜒(3), esu Im𝜒(3), esu

Fe2O3 293 0,1 0,053 1,826 · 105 0,393 4,541 · 10−9 2,433 · 10−5 6,524 · 10−7 2,965 · 10−8

Fe2O3 293 0,5 0,026 3,429 · 105 0,393 4,491 · 10−8 1,433 · 10−4 6,453 · 10−6 1,747 · 10−7

Fe2O3 293 1,0 0,013 5,808 · 105 0,393 3,288 · 10−8 1,671 · 10−4 4,724 · 10−6 2,037 · 10−7

Fe2O3 800 0,1 0,06 1,09 · 105 0,866 5,826 · 10−9 2,623 · 10−5 8,37 · 10−7 3,197 · 10−8

Fe2O3 800 0,5 0,045 0,441 · 105 0,866 3,97 · 10−9 2,434 · 10−4 5,704 · 10−7 2,967 · 10−7

Fe2O3 800 1,0 0,04 1,001 · 105 0,351 3,195 · 10−8 3,461 · 10−5 4,59 · 10−7 4,218 · 10−8

Таблиця 2. Нелiнiйно-оптичнi параметри дослiджених плiвок Cr2O3

Приклад 𝑇𝑠, K 𝑃O2 , Па 𝐿, мкм 𝛼, см−1 𝐼0, ГВт/см2 𝑛2, см2/Вт 𝛽, см/ВтW Re𝜒(3), esu Im𝜒(3), esu

Cr2O3 800 0,1 0,07 7,232 · 104 0,866 6,283 · 10−10 7,993 · 10−6 7,46 · 10−8 8,05 · 10−9

Cr2O3 293 0,5 0,055 8,595 · 104 0,866 1,472 · 10−9 –1,371 · 10−5 1,748 · 10−7 –1,381 · 10−8

Cr2O3 800 0,5 0,07 5,891 · 104 0,866 1,04 · 10−9 2,578 · 10−5 1,235 · 10−7 2,597 · 10−8

- Cr OРис. 6. 𝑍-scan залежностi нормалiзованого пропускання
плiвки Cr2O3, осадженої при 𝑇𝑠 = 800 К i тиску кисню
0,5 Па, вiд її положення 𝑍 вiдносно фокуса в фемтосекун-
дному експериментi (𝜆 = 800 нм). Неперервна лiнiя є тео-
ретичною апроксимацiєю

В табл. 2 наведенi величини, визначених iз кри-
вих 𝑍-scan, нелiнiйно-оптичних параметрiв дослi-
джених плiвок Cr2O3 на 𝜆 = 800 нм.

Як видно, для всiх зразкiв рефрактивна нелi-
нiйнiсть Re𝜒(3) є додатною, тобто має мiсце са-
мофокусування. Максимальне значення Re𝜒(3) =
= 1,75 · 10−7 esu одержане для аморфної плiв-
ки, осадженої при тиску кисню 0,5 Па. Величи-
ни Re𝜒(3) для полiкристалiчних плiвок, осаджених
при тиску кисню 0,1 Па i 0,5 Па, того самого по-

рядку, але вiдповiдно меншi в 2,2 i 1,4 раза вiд
максимального. Порiвнюючи цi величини iз дани-
ми для плiвок Fe2O3 видно, що вони приблизно на
порядок меншi.

Як i у випадку плiвок Fe2O3, природу рефр-
активної нелiнiйностi Cr2O3 можна пов’язати з су-
купним внеском нелiнiйностi, пов’язаної з проце-
сами внутрiшньозонного розсiяння вiльних рiвно-
важних електронiв i нелiнiйної поляризацiї зв’я-
заних електронiв. При цьому, враховуючи те, що
довжина хвилi дiючого лазера – 800 нм, у випадку
Cr2O3 змiщення вiд краю поглинання значно бiль-
ше, нiж для Fe2O3 i тому внесок нелiнiйної поляри-
зацiї зв’язаних електронiв тут може бути меншим,
нiж в Fe2O3.

4. Висновок

Методом 𝑍-scan за допомогою лазерного випромi-
нювання (𝜆 = 800 нм; 𝜏 = 180 фс) проведено вимi-
рювання параметрiв кубiчної оптичної нелiнiйно-
стi тонких, нанорозмiрної товщини, плiвок Fe2O3

та Cr2O3, осаджених способом лазерної абляцiї на
склянi пiдкладки. В залежностi вiд температури
пiдкладки при напиленнi, плiвки Fe2O3 i можли-
во Cr2O3 мали або аморфну (𝑇𝑠 = 293 K), або
полiкристалiчну (𝑇𝑠 = 800 K), структуру. Оцiненi
за спектрами екстинкцiї ширини заборонених зон
становлять, вiдповiдно, 𝐸𝑔 ∼ 2,4 еВ i 𝐸𝑔 ∼ 2,2 еВ
для плiвок Fe2O3, синтезованих на пiдкладки при
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температурi 293 К i 800 К та 𝐸𝑔 ∼ 3 еВ для плi-
вок Cr2O3, осаджених на пiдкладку, нагрiту до
800 К. Величини коефiцiєнтiв кубiчної нелiнiйної
сприйнятливостi Re𝜒(3) плiвок Fe2O3 вiдповiдно
аморфної i полiкристалiчної структури виявились
порядку 10−6 esu i 10−7 esu. Найвище значення
Re𝜒(3) = 6,45 · 10−6 esu одержано для аморфної
плiвки Fe2O3, осадженої при тиску кисню в каме-
рi напилення 0,5 Па. Всi плiвки оксиду залiза по-
казали нелiнiйне поглинання з коефiцiєнтом 𝛽 по-
рядку 10−4–10−5 см/Вт, натомiсть плiвки Cr2O3,
отриманi при 𝑇𝑠 = 800 K, виявили нелiнiйне по-
глинання 𝛽 ∼ 10−5 см/Вт, а плiвки, напиленi при
𝑇𝑠 = 293 K, показали нелiнiйне просвiтлення. Най-
бiльш ймовiрними механiзмами рефрактивної не-
лiнiйностi всiх дослiджених зразкiв представляю-
ться “керiвська” нелiнiйнiсть та внутрiшньозонне
розсiяння рiвноважних електронiв пiд дiєю лазер-
ного випромiнювання.

Досить високi значення рефрактивної нелiнiй-
ностi дослiджених плiвкових матерiалiв робить
їх перспективними для практичних застосувань в
приладах оптоелектронiки.

Робота виконана з використанням лазерної
установки лазерного фемтосекундного центру
НАН України при Iнститутi фiзики. Автори
вдячнi спiвробiтникам центру за сприяння при
проведеннi вимiрювань.
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CUBIC OPTICAL NONLINEARITY
OF THIN Fe2O3 AND Cr2O3 FILMS SYNTHESIZED
BY PULSED LASER DEPOSITION

Р е з ю м е

The extinction spectra and the parameters of cubic optical
nonlinearity in thin Fe2O3 and Cr2O3 films deposited on
glass substrates with the use of the laser sputtering method
have been measured. The cubic optical nonlinearity is studi-
ed, by using femtosecond laser radiation with the wavelength
𝜆 = 800 nm and the pulse duration 𝜏 = 180 fs. The energy
gap width evaluated from the extinction spectra is found to
equal 𝐸𝑔 ≈ 2.4 eV and 2.2 eV for Fe2O3 films synthesi-
zed on the substrates at temperatures of 293 K and 800 K,
respectively, and 𝐸𝑔 ≈ 3 eV for Cr2O3 films deposited
on the substrate heated up to 800 K. Rather high values
are obtained for the coefficients of refractive nonlinearity:
Re𝜒(3) ∼ 10−6 esu for Fe2O3 films and Re𝜒(3) ∼ 10−7 esu
for Cr2O3 ones. The determined values of Im𝜒(3) amounted
to about 10−6÷10−7 esu for Fe2O3 films and about 10−8 esu
for Cr2O3 ones. Probable mechanisms of refractive nonlineari-
ty have been proposed.
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