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1. Введение. Глобулярные фотонные кристаллы представляют со-
бой [1, 2] трехмерную пространственно-упорядоченную структуру,
сформированную в виде плотно упакованных глобул (шариков) с фик-
сированным диаметром. В частности, примерами глобулярных фотон-
ных кристаллов являются искусственные опаловые матрицы, постро-
енные из глобул кремнезема или полистирола и имеющие структуру
гранецентрированной кубической решетки. Диаметр глобул обычно
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составляет 200. . . 600 нм и зависит от условий формирования фотон-
ного кристалла.

Характерное свойство глобулярных фотонных кристаллов [3, 4] —
это присутствие в них разрешенных и запрещенных энергетических
зон в видимой области спектра. Как выяснилось в результате экспе-
риментальных исследований [5–10], при освещении фотонного кри-
сталла широкополосным излучением видимого диапазона наблюдает-
ся отраженное от поверхности излучение, обусловленное присутстви-
ем стоп-зоны в этой области. Если эта поверхность освещается мо-
нохроматическим или квазимонохроматическим излучением, частота
которого находится выше (down-conversion) или ниже (up-conversion)
частот, соответствующих положению стоп-зоны, отраженное излуче-
ние также наблюдается [10] в области стоп-зоны фотонного кристалла.
Такой эффект конверсионного отражения объясняется присутствием в
фотонном кристалле люминесцирующих центров и соответствующей
модуляцией плотности фотонных состояний в области стоп-зон фото-
нного кристалла.

В настоящей работе дан анализ спектров отражения от поверх-
ности фотонного кристалла с учетом как стоп-зон, так и резонансов
диэлектрической проницаемости исходного искусственного опала и
введенного в него вещества. Приведены микроскопические механиз-
мы, объясняющие природу конверсионного отражения света от по-
верхности фотонного кристалла.

2. К теории селективного и конверсионного отражения при
нормальном падении света на поверхность фотонного кристалла.
При нормальном падении (ϕ = ψ = 0) на поверхность (111) глобуляр-
ного фотонного кристалла соотношение Брэгга принимает вид

2anef (ω) = mλm (m = 1, 2, . . .); (1)

a =

√
2

3
D; n2ef (ω) = n

2
1(ω)η + n

2
2(ω)(1− η). (2)

Здесь D — диаметр глобул; n1(ω) — показатель преломления кремне-
зема; n2(ω) — показатель преломления вещества, введенного в поры
глобулярного фотонного кристалла; η = 0,76; λm — длина волны мак-
симума интенсивности отраженного излучения, задающая спектраль-
ное положение центра соответствующей стоп-зоны.

С учетом фиксированного направления распространения падаю-
щего [111] и отраженного [1̄1̄1̄] излучения относительно поверхности
фотонного кристалла воспользуемся аппроксимацией трехмерной сре-
ды эффективной одномерной моделью слоистого фотонного кристалла
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[3, 4]. В этом случае закон дисперсии ω(k) электромагнитных волн в
фотонном кристалле находится из соотношения

cos(k1a1) cos(k2a2)− 1
2

ε1 + ε2
2
√
ε1ε2
sin(k1a1) sin(k2a2) = cos(ka). (3)

Здесь ε1(ω) — диэлектрическая проницаемость кремнезема; ε2(ω) —
диэлектрическая проницаемость вещества, введенного в поры искус-

ственного опала; ki(ω) =
ω

c0

√
εi(ω); ω — циклическая частота электро-

магнитной волны; с0 — скорость света в вакууме; εi(ω) — соответству-
ющая диэлектрическая проницаемость (i = 1, 2); a =

√
2/3D — пе-

риод кристаллической решетки, D — диаметр глобул кварца; a1 = ηa,
a2 = (1− η)a.

На основе полученного из (3) соотношения для k(ω) установле-
на зависимость показателя преломления фотонного кристалла от час-
тоты:

n(ω) =
c0k(ω)

ω
при

dω

dk
> 0; (4а)

n(ω) = −c0k(ω)
ω

при
dω

dk
< 0. (4б)

Коэффициент селективного отражения электромагнитного излучения
от поверхности (111) образца при нормальном падении на эту поверх-
ность широкополосного электромагнитного излучения рассчитывается
по формуле [3]

R(ω) =

[ |n (ω)| − 1
|n (ω)|+ 1

]2
. (5)

Дисперсия групповой скорости электромагнитных волн находится
из соотношения

Vgr (ω) =
dω (k)

dk
=

(
dk (ω)

dω

)−1
. (6)

Эффективная масса квазичастиц (фотонов и поляритонов), соответ-
ствующих рассматриваемым электромагнитным волнам, определяется
в соответствии с работой [11]:

m (ω) = �

(
d2ω

dk2

)−1
= �

[
Vgr (ω)

dVgr (ω)

dω

]−1
. (7)

Закон дисперсии показателя преломления кремнезема имеет
вид [12]

n21(λ) = 1 +
0,6962λ2

λ2 − 0,06842 +
0,4079λ2

λ2 − 0,11622 +
0,8975λ2

λ2 − 9,8962 . (8а)
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Здесь и далее длина волны λ задается в микрометрах. Величина n2(λ)
в случае исходного опала (для воздуха) принималась равной единице.

Для кристалла с порами, заполненными водой, величина n2(λ)
определяется соотношением [13]

n22(λ) = 1 +
5,667 · 10−1λ2
λ2 − 5,084 · 10−3 +

1,732 · 10−1λ2
λ2 − 1,818 · 10−2+

+
2,096 · 10−2λ2
λ2 − 2,625 · 10−2 +

1,125 · 10−1λ2
λ2 − 1,074 · 101 . (8б)

С учетом резонансов, присутствующих в зависимостях (8а) и (8б),
селективное отражение широкополосного электромагнитного излуче-
ния должно наблюдаться не только в области стоп-зон фотонного кри-
сталла в видимой области спектра, но и в области резонансов в уль-
трафиолетовом или инфракрасном диапазоне.

Рассчитанные по формуле (5) спектры отражения для первой и
второй стоп-зон в видимом диапазоне и их сравнение с эксперимен-
тальными данными при нормальном падении широкополосного излу-
чения галогеновой лампы на поверхность (111) приведены на рис. 1.
Экспериментальные данные получены в области первой стоп-зоны
для исходного фотонного кристалла (рис. 1, а) с диаметром глобул
D = 250 нм и для кристалла, заполненного водой (рис. 1, б). Как вид-
но, наблюдается близость спектральных положений рассчитанных и
экспериментальных кривых, но их форма существенно различается.
Такое несоответствие можно объяснить необходимостью учета зату-
хания электромагнитных волн в реальном фотонном кристалле и со-
ответствующего усложнения зависимостей (8а) и (8б).

При наличии в искусственном опале люминесцирующих центров
под действием возбуждающего излучения в объеме глобулярного фо-
тонного кристалла возникает вторичное излучение — стоксова или
антистоксова фотолюминесценция. Один из микроскопических меха-
низмов возникновения фотолюминесценции в фотонных кристаллах
состоит в возбуждении под действием возбуждающего излучения эк-
ситона люминесцирующего центра с последующим распадом этого
экситона на два фотона, один из которых соответствует положению
стоп-зоны. Таким образом, под действием квазимонохроматического
возбуждающего излучения должно наблюдаться конверсионное отра-
жение возбуждающего излучения с изменением его частоты. Спектр
конверсионного отражения находится в области стоп-зоны и близок к
спектру отражения, наблюдаемого при накачке широкополосным из-
лучением. Из-за аномального уменьшения плотности фотонных состо-
яний в области стоп-зоны проникание люминесценции в этой области
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Рис. 1. Рассчитанные (1) и экспериментальные (2) зависимости коэффициентов
отражения исходного глобулярного фотонного кристалла (а) и образца,
заполненного водой (б)

вглубь кристалла запрещено, что приводит к минимуму в спектре лю-
минесценции, наблюдаемом по схеме “на просвет”. При использова-
нии коротковолнового возбуждающего излучения стоп-зона находится
в стоксовой области фотолюминесценции, что соответствует эффекту
down-conversion. При использовании длинноволнового возбуждающе-
го излучения стоп-зона находится в антистоксовой области фотолюми-
несценции. Наблюдение эффекта up-conversion возможно только при
использовании антистоксовых люминофоров, а также при достаточно
большой интенсивности возбуждающего излучения за счет процессов
двухфотонно-возбуждаемой фотолюминесценции [3].

3. Условия для наблюдения конверсионного отражения света.
Известно, что в аморфном кварце всегда присутствуют хромофорные
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Рис. 2. Схема установки для наблюдения конверсионного отражения при
использовании в качестве источников возбуждающего излучения светодиодов:
1 — винты; 2 — верхняя тефлоновая крышка; 3 — фотонный кристалл; 4 — кювета;
5 — жидкость; 6 — нижняя тефлоновая крышка; 7 — световолоконный зонд; 8 —
световод; 9 — спектрометр; 10 — компьютер; 11 — блок светодиодов; 12 — блок
питания светодиодов; 13 — световод; 14 — галогеновая лампа; 15 — блок питания
лампы; 16 — зонд “на пропускание”; 17 — световод; 18 — диафрагма ближнего поля

группы, обусловленные дефектами, приводящими к возникновению
фотолюминесценции при ультрафиолетовом возбуждении. В частно-
сти, известно, что использование второй оптической гармоники лазера
на парах меди (длина волны 255,3 и 289,1 нм) привело к наблюдению
фотолюминесценции плавленого кварца в области 300 нм, а также в
фиолетовой и синей областях спектра. Особенно сильно такая фото-
люминесценция проявляется при низких температурах.

Рассмотрим результаты наблюдения вторичного излучения в искус-
ственных опалах, полученных при использовании светодиодов уль-
трафиолетового и синего диапазонов. Схема волоконно-оптической
установки, приведенной на рис. 2, включает в себя трехжильный
волоконно-оптический зонд 7, соединенный со светодиодами 11, гало-
геновой лампой 14 и миниспектрографом 9 типа FSD8. Исследуемый
образец помещается в кювету 4, которую можно заполнять жидко-
стью. Спектры отражения от поверхности (111) фотонного кристалла,
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Рис. 3. Спектры конверсионного отражения (2), полученные при квазимоно-
хроматическом коротковолновом возбуждении светодиодами (1) с длинами
волн 368 (a), 385 (б) и 410 нм (в)

облучаемого квазимонохроматическим излучением светодиодов, ре-
гистрировались в цифровом виде с помощью миниспектрографа и
обрабатывались с помощью программы Origin (рис. 3). Здесь же при-
ведены контуры возбуждающих линий при существенно меньших
значениях экспозиции. Как выяснилось из эксперимента, форма спек-
тра конверсионного отражения хорошо согласуется с видом спектра
селективного отражения, полученного с помощью галогеновой лампы
(см. рис. 1, б).

Вторая часть эксперимента проводилась для наблюдения конвер-
сионного отражения света от поверхности (111) искусственного опала
при низких температурах с использованием квазимонохроматического
возбуждающего излучения азотного лазера с длиной волны генерации
337,1 нм и частотой следования 50 Гц коротких импульсов длительно-
стью 10 нс. Излучение азотного лазера через собирающую линзу с фо-
кусным расстоянием 10 см направлялось на образец, помещенный в ва-
куумный криостат. Поверхность (111) образца расположена под углом
45◦ относительно направления луча возбуждающего излучения. Вто-
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Рис. 4. Фотоснимки конверсионного отражения света от поверхности фотон-
ного кристалла при возбуждении азотным лазером при температуре образца
Т = 80Т = 80Т = 80 K, полученные при значениях задержки после выключения источника
возбуждения 0,5 (a), 1,0 (б) и 1,5 с (в)

ричное излучение наблюдалось под углом 90◦ относительно направле-
ния луча возбуждающего излучения и собиралось линзой с фокусным
расстоянием 4 см на торце световода, закрепленного в специальном
держателе. Излучение посредством волоконно-оптического кварцево-
го световода подводилось к входной щели миниспектрометра FSD8.
Криостат заполнялся жидким азотом или гелием. Внутри криостата
установлен нагреватель, позволяющий непрерывно изменять темпе-
ратуру, измеряемую термопарой, от комнатной до 4K. Образцы для
исследования представляли собой плоскопараллельные пластины ис-
кусственных опаловых матриц размером 5× 5× 1мм с поверхностью
роста (111) и диаметром глобул, равным 230 нм.

Вторичное (зеленое) излучение, наблюдаемое в области стоп-зоны
(down-conversion), регистрировалось фотокамерой во время действия
источника возбуждающего излучения, а также после его выключения
(рис. 4). Конверсионное излучение наблюдается в течение длитель-
ного времени после действия лазерного импульса. Такой результат
обусловлен аномально низкой групповой скоростью светового излуче-
ния в области стоп-зоны фотонного кристалла. Результаты измерений
длительности конверсионного отражения при понижении температу-
ры образца до 4K приведены в таблице.

Зависимость длительности конверсионного отражения τττ , возбуждаемого
в опаловой матрице ультрафиолетовым излучением лазера на азоте,

от температуры образца ТТТ

T , K 4 77 85 90 95 100 105 110 120 125 130 135

τ , c 15 8 7 7 6 6 5 5 4 3 1 0,1

Отметим, что аналогичный эффект длительного послесвечения при
отражении импульсного лазерного излучения наблюдался ранее в ра-
боте [14] при возбуждении вторичного излучения в искусственном
опале, помещаемом в жидкий азот, гигантским импульсом рубинового
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лазера. Такой эффект также можно классифицировать как конверси-
онное отражение от поверхности опала, спектр которого находится в
области стоп-зоны. Так как длина волны генерации лазера на рубине
(694,3 нм) существенно больше длины волны, соответствующей стоп-
зоне (зеленая область спектра), то в этом случае имеет место эффект
up-conversion, обусловленный процессом двухфотонно-возбуждаемой
люминесценции.

Заключение. Из приведенных экспериментальных и теоретиче-
ских данных следует, что при падении широкополосного электромаг-
нитного излучения на поверхность глобулярного фотонного кристалла
происходит отражение излучения в области собственных стоп-зон фо-
тонного кристалла, а также в области резонансов диэлектрических
функций исходной матрицы (кремнезема) и вещества, введенного в
поры опала. Это явление классифицировано нами как селективное
отражение электромагнитного излучения. Изменение вида спектра се-
лективного отражения в зависимости от типа наполнителя может быть
использовано для конструирования селективных управляемых зеркал,
создания рефрактивных сенсоров молекулярных структур, вводимых
в поры искусственных опалов, а также при регистрации спектров ком-
бинационного рассеяния света в заданной области спектра, соответ-
ствующей эталонному образцу.

При падении на поверхность фотонного кристалла монохроматиче-
ского или квазимонохроматического излучения, длина волны которого
меньше или больше соответствующей длины волны стоп-зоны, мо-
жет происходить явление конверсионного отражения света в режимах
“up”- или “down”-конверсии.

В соответствии с обсужденным ранее микроскопическим механиз-
мом процесс конверсионного отражения света в определенной степени
аналогичен процессу комбинационного рассеяния. В связи с этим мож-
но утверждать, что возможна реализация как спонтанного конверси-
онного отражения, так и соответствующего вынужденного процесса,
когда интенсивность вторичного излучения соизмерима с интенсив-
ностью накачки. Важным свойством конверсионного отражения света
является его существование в течение длительного времени (∼ 10 с)
при низких температурах образца после выключения импульса воз-
буждающего излучения. Задержка фотонов внутри запрещенной зоны
при импульсной лазерной накачке и низких температурах, когда силь-
но увеличивается время релаксации, в соответствии с формулой (1)
может привести к процессу бозе-эйнштейновской конденсации фо-
тонов, т.е. к формированию когерентного состояния электромагнит-
ного поля с частотой, соответствующей спектральному положению
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стоп-зоны. Это и может служить объяснением наблюдаемых эффек-
тов длительного послесвечения фотонного кристалла. Эффективность
конверсионного излучения можно повысить при введении в поры фо-
тонного кристалла эффективного люминофора, например красителя
типа “Родамин-6Ж”, спектр люминесценции которого коррелирует с
положением стоп-зоны фотонного кристалла. Особый интерес пред-
ставляют так называемые резонансные фотонные кристаллы, характе-
ризующиеся узкими линиями люминесценции в различных областях
спектра. В случае попадания резонансного перехода непосредственно
в стоп-зону эффективность конверсионного излучения должна резко
увеличиться. Такой эффект можно ожидать для фотонных кристаллов,
заполненных атомами щелочных металлов (рубидия иди цезия), ато-
мами ртути или редкоземельными элементами, уровни которых рас-
положены вблизи стоп-зоны.

Эффект конверсионного отражения света может быть использован
для создания конверсионных зеркал и их применения для селекции
мод в лазерных резонаторах, а также для повышения эффективности
солнечных элементов при нанесении фотонно-кристаллической плен-
ки с люминофором на поверхность солнечной батареи.

Работа выполнена при поддержке Минобрнауки РФ (Государ-
ственный контракт 16.513.11.3116) и проектов РФФИ № 10-02-
00293, 11-02-00164, 11-02-12092, 12-02-00491, 12-02-90422.
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