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Дисертаційна робота присвячена дослідженню фоторефрактивних
та плазмонних механізмів зміни показника заломлення в комірках
нематичних рідких кристалів (РК) та їх композитів з наночастинками
(НЧ) золота під дією лазерних пучків і прикладеної електричної напруги.

Використовується метод динамічної голографії ‒ двопроменева

взаємодія (ДПВ) лазерних пучків в реверсивних фоточутливих матеріалах.

Тому основним предметом дослідження являються властивості фазових

динамічних ґраток, що записуються в нематичних РК без домішок і в РК-

нанокомпозитах з НЧ золота; виявлення фізичних параметрів РК та їх

композитів, а також характеристик взаємодіючих лазерних пучків, які

впливають на величину глибини модуляції динамічної ґратки та її часові

константи запису і стирання.

Дисертаційна робота представляє комплекс теоретичних досліджень

по ДПВ в різних РК системах. Це пов’язано з тим, що накопичено досить

багато експериментальних результатів запису динамічних ґраток в РК-

нанокомпозитах, але єдиної теорії, яка окреслює перспективи отримання

передових характеристик при такому записі та нових напрямків його

використання досі відсутні.

При виконанні дисертаційної роботи розроблялися теоретичні моделі,

що описували процеси утворення динамічної фазової ґратки, а також

самодифракції і дифракції лазерних пучків на ній; проводились чисельні
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експерименти і розрахунки; результати теоретичних розрахунків

співставлялися з експериментальними даними.

Були досліджені наступні системи і отримані нові наукові результати:

У другому розділі розраховано кінетику переорієнтації директора в

нематичній РК комірці та відповідну зміну незвичайного показника

заломлення світла, що пройшло. Моделювання проведено з метою

визначення закономірностей часів переорієнтації директора залежно від

пружних і в’язких властивостей РК середовища, величини напруженості

електричного поля та ефектів просторового обмеження. Була використана

модель Еріксена-Леслі для опису переорієнтації директора РК під дією

постійних електричних полів. Моделювання виконано для просторово

однорідного електричного поля, а також для просторово модульованого

синусоїдального поля. Отримані результати показують формування

швидких динамічних ґраток показника заломлення під дією постійного

просторово модульованого синусоїдального електричного поля. Для РК з

великим коефіцієном в'язкостi, динамiчна ґратка стає квазiстацiонарною.

У третьому розділі аналізуються експериментальні дослідження

номінально чистих нематичних рідких кристалів (НРК), в яких отримано

запис динамічних голографічних ґраток не тільки в комірках з

гомеотропною орієнтацією, так і з планарною. Пояснення можна знайти

виходячи із фоторефрактивного механізму запису ґратки, особливістю

якого являється формування нерівноважного заряду на поверхні

підкладинки комірки під дією просторово неоднорідного світлового поля.

Поява внутрішнього тангенціального електричного поля (вздовж

підкладинок комірки), разом зі зовнішнім електричним полем, що

прикладається нормально до підкладинок комірки, призводить до

додаткових можливостей у керуванні напрямку вектора результуючого

електричного поля. В даному розділі розроблена і аналізується модель зміни

інтенсивностей лазерних променів при їх самодифракції і дифракції на

динамічній ґратці, створеній в номінально чистих НРК. Динамічна фазова
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ґратка формується завдяки механізму колективної періорієнтації РК

молекул, в результаті чого змінюються характеристики подвійного

заломлення в НРК комірці. Відповідно до цієї моделі отримано новий

результат, що максимальна дифракційна ефективність досягається вже для

невеликих кутів періорієнтації директора (до 0.5 радіан (~28 0) в тонких

комірках) відносно початкового стану. Результати проведених розрахунків

вихідних інтенсивностей лазерних променів в перших порядках

самодифракції і дифракції добре узгоджуються з експериментальними

вимірюваннями. Зокрема вони пояснюють залежність дифракційної

ефективності від величини зовнішньої прикладеної напруги, що має добре

виражений максимум.

У четвертому розділі проведений теоретичний аналіз комплексної

діелектричної проникності нематичних рідкокристалічних нанокомпозитів

з наночастинками золота НЧ(Au), які вбудовані в об’ємі комірки. Механізм

зміни показника заломлення пов’язаний зі збудженням локалізованого

поверхневого плазмонного резонансу (ЛППР) в НЧ(Au) у видимій області

спектру, що супроводжується збільшенням фактора локального поля. Цей

механізм призводить до значного зменшення часу відгуку запису та

стирання динамічної ґратки порівняно з механізмом колективної

переорієнтації молекул РК. Отримані нами дані показують, що динамічна

ґратка показника заломлення може бути зареєстрована при дуже малій

об’ємній частці НЧ(Au) менше 0,01 через сильне поглинання при ЛППР при

лазерному збудженні на довжині хвиль у видимому діапазоні. При цьому,

якщо записувати ґратки He-Ne лазером, довжина хвилі якого далека від

максимуму ЛППР, ефективність фазової ґратки може бути значною ‒ 35-

45% в режимі самодифракції. Отримані теоретичні результапти

узгоджуються з експериментальними данними, при яких спостерігається

запис лише теплових ґраток у РК-нанокомпозитах з НЧ(Au), оскільки в них

об’ємна частка НЧ(Au) значна і не контрольована.

У п’ятому розділі теоретично аналізуються експериментальні
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результати по дослідженню самодифракції і дифракції в гібридних РК-

комірках (ГРК), які містять плівку наноострівців Au на одній із підкладинок

комірки. ГРК характеризуються більш швидким часом відгуку. Запис

динамічних ґраток відбувається за рахунок поверхнево-індукованого

фоторефрактивного механізму. Методика двопроменевої взаємодії

застосована в режимі запису під дією періодичних прямокутних імпульсів

або лазерного пучка, або прикладеної електричної напруги.

Експериментально було отримано перетворення форми лазерного імпульсу

при використанні ГРК. Нами було розроблено теоретичну модель

двопроменевої взаємодії і проведені чисельні експерименти. Співставлення

експериментальних даних по аналізу зміни форми лазерних імпульсів і

результатів чисельного моделювання по розробленій нами динамічній

моделі дозволяє оцінити часові константи для запису і релаксації динамічної

ґратки в конкретному РК-матеріалі. При цьому мінімальний час релаксації

ґратки визначає швидкодію переключення оптичного сигналу.

Результати, отримані в дисертаційній роботі, сприятимуть: 1)

створенню нових ефективних матеріалів на базі РК для фотоніки, які

включають нано- (мікро-) структури та мають значно покращені

експлуатаційні характеристики; 2) створенню теоретичної моделі

поверхнево-індукованого фоторефрактивного ефекту, що виникає при

одночасній дії світлових пучків та електричних полів на інтерфейсі

неорганічна-органічна речовин; 3) розробці ефективних технології

виготовлення сучасних багатофункціональних гібридних РК-матеріалів з

великою швидкодією для оптоелектроніки, багатофункціональність та

безкристалічна інтеграція в яких досягається за рахунок використання

просторово неоднорідних світлових пучків або інтерференційних світлових

структур; 4) вивченню нових ефектів для керування оптичними пучками в

РК-комірках з метою розробки нових застосувань для сенсорів та пристроїв

керування оптичними пучками і зображеннями.
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SUMMARY
Mystetskyi V.A. Optical control of laser beam parameters by two-wave

mixing technique in nematic liquid crystals and their composites with gold
nanoparticles. – Quilified scientific work on the rights of manuscript.

Dissertation for the scientific degree of Doctor of Philosophy in Field of

Science 10 “Natural Sciences” in Specialty 104 “Physics and Astronomy”, –

Institute of Physics of the National Academy of Sciences of Ukraine. – Kyiv, 2026.

The dissertation work is devoted to the study of photorefractive and
plasmonic mechanisms of refractive index change in the cells of nematic
liquid crystals (LC) and their composites with gold nanoparticles (NPs) under

the action of laser beams and applied electric voltage.

The method of dynamic holography is used, namely two-wave mixing

(TWM) of laser beams in reversible photosensitive materials. Therefore, the main

subject of the study is the properties of phase dynamic grating recorded in pure

nematic LCs and in LC-nanocomposites with gold NPs; identification of physical

parameters of LCs and their composites, as well as characteristics of interacting

laser beams that affect the value of the modulation depth of the dynamic grating

and its recording and erasing time constants.

This dissertation presents a complex of theoretical studies on the TWM in

various LC systems. This is due to the fact that quite a lot experimental results

have been accumulated on the recording of dynamic grating in LC

nanocomposites, but there is still no unified theory that outlines the prospects for

obtaining advanced characteristics with such recording, as well as new areas of

its applications.
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In the course of the dissertation, theoretical models are developed to

describe the processes of formation of a dynamic phase grating, and also self-

diffraction and diffraction of laser beams on it; numerical experiments and

calculations are performed; the results of theoretical calculations are compared

with experimental data.

The following systems are investigated and new scientific results are

obtained:

In the second section, the kinetics of director reorientation in a nematic LC

cell and the corresponding change in the extraordinary refractive index of the

transmitted light are calculated. The modeling is conducted to identify regularities

in the reorientation time of LC director depending on the elastic and viscous

properties of the LC medium, the electric field strength, and the spatial

confinement effects. The Erickson-Leslie model is used to describe the

reorientation of the LC director under the action of DC electric fields. The

simulations is performed for a spatially homogeneous electric field as well as for

a spatially modulated sinusoidal field. The obtained results show the formation of

fast dynamic grating of the refractive index under the action of a DC spatially

modulated sinusoidal electric field. For LC with a high viscosity value, the

dynamic grating becomes quasi-stationary.

In the third section, an analysis of experimental studies of nominally pure

nematic LCs (NLCs) is performed, in which one obtained the recording of

dynamic holographic gratings not only in cells with homeotropic orientation but

also with planar orientation. The explanation can be found on the basis of the

photorefractive mechanism of grating recording, which is characterized by the

formation of a nonequilibrium charge on the surface of the cell substrate under

the influence of a spatially inhomogeneous light field. The emergence of an

internal tangential electric field (along the cell substrates), together with an

external electric field applied normally to the cell substrates, opens up additional

possibilities for controlling the direction of the resulting electric field vector. In

this section, we develop and analyze a model of laser beam intensity changes due
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to self-diffraction and diffraction on a dynamic grating created in nominally pure

NLCs. The dynamic phase grating is formed due to the mechanism of collective

reorientation of LC molecules, which leads to a change in the characteristics of

birefringence in the NLC cell. According to this model, a new result is obtained

that the maximum diffraction efficiency is achieved for small angles for

reorientation of LC director (up to 0.5 radians (~28 0) in thin cells) relative to the

initial state. The results of the calculations for the output intensities of laser beams

in the first orders of self-diffraction and diffraction are in good agreement with

experimental measurements. In particular, they explain the dependence of the

diffraction efficiency on the value of the external applied voltage, which has a

well-defined maximum.

In the fourth section it is presented a theoretical analysis of the complex

dielectric permittivity of nematic LC-nanocomposites with Au NPs embedded in

the cell volume. The mechanism of refractive index change is associated with the

excitation of localized surface plasmon resonance (LSPR) in Au NPs in the visible

spectral region, which is accompanied by an increase in the local field factor. This

mechanism leads to a significant decrease of time constants for dynamic grating

recording and erasure compared to the mechanism of collective reorientation of

the LC molecules. Our results show that the dynamic grating of the refractive

index can be recorded at a very small volume fraction of NPs(Au) less than 0.01

due to the strong absorption at the LSPR at visible wavelengths. At the same time,

if the grating is recorded with a He-Ne laser, whose wavelength is far from the

maximum of the LSPR, the efficiency of the phase grating can be significant: 35-

45% in the self-diffraction regime. The theoretical results obtained are in good

agreement with the experimental data, according to which only thermal gratings

are recorded in the LC-nanocomposites with NPs(Au), since the volume fraction

of NPs(Au) in them is significant and uncontrollable.

In the fifth section, a theoretical analysis is conducted of the experimental

results on the study of self-diffraction and diffraction in hybrid LC cells (HLCs)

containing a gold nano-island film on one of the cell substrates. HLCs are
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characterized by a faster response time. The recording of dynamic grating occurs

due to the surface-induced photorefractive mechanism. The technique of two-

wave mixing is used in the recording mode under the influence of periodic

rectangular pulses generated either by a laser beam or by an applied electric

voltage. Modifications to the shape of laser pulses were experimentally obtained

in TWM using HLC. We have developed a theoretical model of the TWM and

performed numerical experiments. By comparing experimental data obtained

from the analysis of changes in the shape of laser pulses with the results of

numerical simulations using the dynamic model developed by us, we can estimate

the time constants for recording and relaxation of the dynamic grating in a

particular LC material. In this case, the minimum relaxation time of the grating

determines the speed of optical signal switching.

Results obtained in the dissertation work will contribute to: 1) creation of

new effective materials based on LCs for photonics, incorporating nano-(micro-)

structures and exhibiting significantly improved performance characteristics; 2)

creation of a theoretical model of the surface-induced photorefractive effect

arising from the simultaneous action of light beams and electric fields at the

inorganic-organic interface; 3) development of effective technologies for the

manufacture of modern multifunctional hybrid LC materials with high

performance for optoelectronics, multifunctionality and pixel-free integration in

which is achieved through the use of spatially inhomogeneous light beams or

interference light structures; 4) studying new effects for controlling optical beams

in LC cells to develop new applications for sensors and devices designed to

control optical beams and images.

Keywords: Liquid crystals, organic molecules, nematic phase, laser

radiation, diffraction, diffraction gratings, holographic gratings, high-order

diffraction, Bragg reflection, spectroscopy, nanoparticles, plasmonics, surface

plasmon resonance, efficiency, two-beam interference.
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ВСТУП

Актуальність теми

В сучасних технологіях рідкі кристали (РК) та композитні матеріали

на їх основі відомі своїм використанням не тільки в дисплеях комп’ютерів,

але знаходять багато різних застосувань, зокрема в комутаційних оптичних

пристроях, таких як “розумні” вікна [1-4], просторові модулятори світла [5-

10], електро-оптичні перемикачі високої швидкодії [11-13]. Це сучасні

пристрої реального часу, що базуються на властивості електро-оптичного

відгуку РК молекул. Фізичним механізмом являється колективна

переорієнтація молекул РК під дією зовнішніх полів: електричного,

магнітного, теплового.

Досліджується також нелінійно-оптичні властивості РК та їх

композитів під дією світла. Зміна показника заломлення дозволяє

модулювати хвильові фронти оптичних пучків і створювати реальні

зображення. Це є перспективними для новітніх застосувань, які працюють з

оптичними зображеннями та перетвореннями параметрами лазерних пучків

в комунікаційних системах новітніх поколінь. З цієї точки зору, РК-

композитні матеріали розглядаються як дуже прогресивні, оскільки зміни

показника заломлення під дією світла в них досягають рекордних значень ‒

аж до кількох десятих одиниць. Але з іншої сторони, колективна

переорієнтація молекул є досить повільним процесом, що перешкоджає

ефективному поєднанню елементів на базі РК з сучасними електронними

пристроями по перетворенню і обробці інформації, такими як комп’ютери і

Інтернет. Тому в останні десятиліття зусилля наукових досліджень

направлені на знаходження механізмів і методів прискорення електро-

оптичного відгуку в РК матеріалах. Одним із передових напрямків

вважається створення РК-композитів з вбудованими наночастинками (НЧ)

різного типу, зокрема НЧ благородних металів [14-17]. В таких композитах,

НЧ виступають як фото-активні центри збудження, а переорієнтація РК
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молекул відбувається в тонких шарах безпосередньо близьких до НЧ.

Значне зменшення об’єму для переорієнтації молекул призводить до

значного скорочення часу відгуку. Окрім того, під дією світла в РК-

композитах з металевими НЧ виникають спеціальні, так звані,

фоторефрактивні механізми, які пов’язані з генерацією нерівноважного

заряду, створення ним поля внутрішнього заряду, що викликає додаткову

переорієнтацію молекул РК [18-19]. Такі фоторефрактивні ефекти можна

реалізовувати не тільки в об’ємі комірки, а і створюючи спеціальні нано-

структуровані поверхні з металевими НЧ на підкладинках комірок РК [9].

В даній дисертаційній роботі використовується метод динамічної

голографії ‒ двопроменева взаємодія лазерних пучків в реверсивних

фоточутливих матеріалах, в тому числі в РК-комірках. Цей метод відомий

не тільки для досліджень нелінійно-оптичних характеристик матеріалів, а і

для багатьох перспективних застосувань. Серед них можна назвати такі

напрямки: системи постійної та динамічної пам'яті; перетворення та

обробка зображень; оптоелектронна візуалізація в мікробіології та

медицині; аналіз частинок; мікроелектромеханіка, метрологія, віброметрія;

кореляція аберацій; фазово-контрастна візуалізація, та інші [20]. Чотирьох-

хвильова взаємодія відома як метод отримання променів з оберненим

хвильовим фронтом в реальному часі [21-22]. Двопроменева взаємодія в РК

та їх композитах застосовується для перетворення параметрів лазерних

пучків, що необхідно в сенсорах та в комунікаційних технологіях [9, 23-24].

Об’єктом дослідження
Об’єктом наукового дослідження є нелінійно-оптичні механізми в

нематичних РК та їх композитах з наночастинками золота, що виникають

внаслідок взаємодії лазерних пучків і прикладеної зовнішньої електричної

напруги в комірках РК.
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Предметом дослідження
Предметом дослідження являються властивості фазових динамічних

ґраток, що записуються в нематичних РК без домішок і в РК-

нанокомпозитах з НЧ золота; виявлення фізичних параметрів РК та їх

композитів, а також характеристик взаємодіючих лазерних пучків, які

впливають на величину глибини модуляції динамічної ґратки та її часові

константи запису і стирання. Дослідження проводиться методом

двопроменевої взаємодії в комірках РК.

Мета роботи і завдання досліджень
Метою дисертаційної роботи є теоретичне дослідження механізмів

утворення фазової динамічної ґратки при двопроменевій взаємодії лазерних

пучків в електро-оптичних комірках нематичних рідких кристалів та їх

нанокомпозитах з золотими наночастинками; виявлення способів керування

амплітудою цієї ґратки, що призводить до зміни інтенсивностей і часових

параметрів вихідних лазерних променів; узгодження отриманих

теоретичних результатів на основі розроблених теоретичних моделей з

існуючими експериментальними даними.

Для досягнення поставленої мети розв’язували такі задачі:
1. Теоретичне моделювання кінетики при переорієнтації директора РК

у НРК-комірках під дією однорідних та просторовоперіодичних

електричних полів з використанням моделі Еріксона-Леслі. Дослідження

динамічного процесу запису та релаксації ґратки.

2. Створення математичної моделі і вивчення особливостей запису

об’ємної динамічної ґратки за рахунок механізма електро-оптичної

анізотропії в номінально чистих нематичних РК.

3. Теоретичне моделювання залежностей дифракційної ефективності

динамічної ґратки від величини зовнішньої електричної напруги в

номінально чистих комірках НРК як з планарною, так і з гомеотропною

початковою орієнтацією молекул.
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4. Створення теоретичної моделі характеристик оптичної діелектричної

спектроскопії для РК-нанокомпоитів з вбудованими НЧ(Au).

5. Проведення чисельного моделювання для визначення амплітуди

динамічної ґратки та її дифракційної ефективності в РК-нанокомпозитах з

НЧ(Au), яка утворюється по механізму збудження поверхневого

плазмонного резонансу в металевих НЧ.

6. Теоретичне та математичне моделювання динаміки двопроменевої

взаємодії при збудженні періодичними імпульсами в гібридних комірках

РК, що містять золоті нано-острівцеві плівки і відрізняються швидкісним

нелінійно-оптичним відгуком. Проведення аналізу по співставленню

отриманих теоретичних результатів з експериментальними даними.

Методи дослідження
Основним методом наукового дослідження є теоретичне моделювання

фізичних процесів, що відбуваються при двопроменевій взаємодії (ДПВ) в

електро-оптичних комірках РК та їх композитів з золотими НЧ, а також

проведення чисельних експериментів і розрахунків у відповідності зі

створеними моделями.

ДПВ розглядає взаємодію лазерних променів, які формують

періодичну інтерференційну картину світла в нелінійно-оптичному

середовищі. Це призводить до утворення періодичних змін показника

заломлення (динамічної ґратки) в РК-комірці. Записуючі лазерні промені

дифрагують на створеній ними ґратці (самодифракція світла), або на

динамічній ґратці дифрагує промінь від допоміжного тестового лазера

(дифракція світла). ДПВ представляє привабливу методику завдяки

можливості дослідження фізичних процесів в РК матеріалах під дією світла

в реальному часі шляхом реалізації досить простої експериментальної

технології.

Достовірність отриманих результатів та їх висновків забезпечється

тим, що розроблені моделі базуються на теоретичному описанні фізичних
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процесів широко представлених в літературі і використовуваних в

дослідженнях інших авторів; співставленням з теоретичними і

експериментальними результатами, отриманими іншими авторами при

аналогічних дослідженнях.

Наукова новизна одержаних результатів
Наукова новизна одержаних результатів полягає в тому, що вперше

були отримані такі результати:

1. Моделювання кінетик для глибини модуляції фазової

динамічної ґратки за рахунок орієнтаційного електрооптичного ефекту в

нематичних РК виявило цікаве явище, що дія постійного просторово-

модульованого електричного поля призводить до існування не стаціонарної,

а динамічної ґратки, яка існує короткий проміжок часу. Виявлено, що

максимальний контраст динамічної ґратки досягається для просторових

періодів електричного поля, які більші ніж товщина комірки, а час існування

динамічної ґратки зменшується при зменшенні просторового періоду і

підвищенні величини електричного поля.

2. Вперше розроблена теоретична модель для формування фазової

ґратки в НРК по механізму орієнтаційного двозаломлення з урахуванням

фоторефрактивного ефекту – утворення внутрішнього тангенціального поля

просторового заряду під дією лазерних пучків з неоднорідним просторовим

розподілом інтенсивності. Відповідно до цієї моделі отримано новий

результат, що максимальна дифракційна ефективність досягається вже для

невеликих кутів періорієнтації директора відносно початкового стану.

3. Розроблена модель фоторефрактивного ефекту в НРК пояснює

експериментальні залежності дифракційної ефективності від прикладеної

зовнішньої напруги, в яких чітко фіксується максимум, а саме: кут

періорієнтації директора, що забезпечує максимальну дифракційну

ефективність, визначається результуючим електричним полем, яке

складається із зовнішнього електричного поля (нормальна складова) і
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фотоіндукованого поля внутрішнього просторового заряду (тангенціальна

складова).

4. Вперше розроблена модель для запису динамічних фазових

ґраток в РК-нанокомпозитах з наночастинками золота по механізму

збудження поверхневого плазмонного резонансу в НЧ(Au). Для таких

нанокомпозитів використовується теорія діелектричної спектроскопії для

розрахунків комплексної діалектричної проникності у видимому діапозоні

світла. Нами отримано, що фазові динамічні ґратки таких нанокомпозитів

можуть бути записані тільки при умові виконання суворого контролю над

об'ємною часткою золотих наночастинках і для їх дуже малої концентрації,

яка повинна становити 0,01 %. При цьому якщо записувати ґратки He-Ne

лазером, довжина хвилі якого далека від максимуму ППР, ефективність

фазової ґратки може бути значною ‒ 35-45%. Отримані теоретичні

результапти узгоджуються з експериментальними данними при яких

спостерігається запис лише теплових ґраток у РК-нанокомпозитах з НЧ(Au),

оскільки в них об’ємна частка НЧ(Au) значна і не контрольована.

5. Співставлення експериментальних даних по аналізу зміни

форми лазерних імпульсів і результатів чисельного моделювання по

розробленій нами динамічній моделі двопроменевої взаємодії дозволяє

оцінити часові константи для запису і релаксації динамічної ґратки в

конкретному РК-матеріалі. При цьому мінімальний час релаксації ґратки ( )

визначає швидкодію переключення оптичного сигналу, а швидкість запису

зворотньо пропорційна часу запису ( ). Так, для швидкісних гібридних РК-

комірок, що містять золоту нано-острівцеву плівку, ми отримали = 600
мс, і швидкість запису ґратки = 300 мс-1.

Особистий внесок здобувача
Всі математичні моделі, представлені у дисертаційній роботи,

розроблені автором особисто, або у співпраці з його наукового керівника
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Бугайчук С.А. Всі чисельні модулювання, розрахунки, побудови

відповідних графіків проводились автором особисто.

Автор брав активну участь в постановці задачі, виборі об’єктів та

методів дослідження; обговорення та інтерпретація результатів, а також

формулювання висновків проведено спільно з науковим керівником. Автор

брав безпосередню участь у проведенні літературного огляду по темі

досліджень, підготовці матеріалів для подальшої публікації результатів

досліджень у вигляді наукових статей і участі в міжнародних наукових

конференціях.

Апробація результатів дисертації
Матеріали дисертаційної роботи представлені у вигляді опублікованої

статті в науковому журналі квартелю 2 (Q2): S. Bugaychuk, V. Mystetskyi,

Yu. Kurioz, A. Taki, Optical dielectric spectroscopy related to plasmon
resonance in LC-nanocomposites with embedded low-sized Au
nanoparticles, Journal of Molecular Structure, 1349(1), Article 143532, 5

January 2026, Q2, https://doi.org/10.1016/j.molstruc.2025.143532;

та у вигляді доповідей на міжнародних наукових конференціях: IX

International research and practice Conference "Nanotechnology and

nanomaterials ” (NANO2021) (27-29 August, 2021) Lviv, Ukraine; XXV Galyna

Puchkovska International School-Seminar “Spectroscopy of Molecules and

Crystals” (21-24 September 2021), Kyiv, Ukraine; XXIII INTERNATIONAL

YOUNG SCIENTISTS CONFERENCE ON APPLIED PHYSICS ICAP 2023

May, 16-20, 2023, Kyiv, Ukraine; XI International research and practice

Conference "Nanotechnology and nanomaterials” (NANO2023) (16-19 August,

2023), Bukovel, Ukraine; XX Optics of Liquid Crystal Conferences, (OLC 2023),

17-22 September 2023, Szczecin, Poland; IEEE UKRAINE SECTION IGOR

SIKORSKY KYIV POLYTECHNIC INSTITUTE, 2024 IEEE 42nd

INTERNATIONAL CONFERENCE ON ELECTRONICS AND

NANOTECHNOLOGY (ELNANO) (13-16 May, 2024), Kyiv, Ukraine; XII
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International research and practice Conference "Nanotechnology and

nanomaterials” (NANO2024) (21-24 August, 2024), Uzhhorod, Ukraine (2 тези);

XXVI Galyna Puchkovska International School-Seminar “Spectroscopy of

Molecules and Crystals” (September 22-25, 2024), Wojanow, Poland.

Публікації
За матеріалами дисертації опубліковано 13 наукових робіт, у тому

числі 4 статті у фахових міжнародних наукових журналах та 9 тез доповідей

на українських та міжнародних наукових конференціях.

Структура та обсяг дисертації
Дисертація містить вступ, п’ять розділів та висновки. Повний обсяг

дисертації складає 157 стор., що містить 51 рисунки, 6 таблиць. Список

використаних літературних джерел – 123 найменування на 13 сторінках.

ОСНОВНИЙ ЗМІСТ РОБОТИ
У вступі обґрунтовується актуальність теми, загальні положення,

формулюється мета та ставляться задачі для її досягнення, відзначається

наукова новизна та практичне значення результатів проведених досліджень.

У першому розділі зроблено огляд літератури та стан сучасного рівня

розвитку даного напрямку досліджень; наведені загальні відомості про

анізотропію рідких кристалів; зміну оптичного пропускання за рахунок

механізму колективної періорієнтації РК молекул; експериментальні

дослідження фоторефрактивного механізму запису динамічних ґраток в

номінально чистих РК; експериментальні дослідження запису динамічних

ґратокв РК-нанокомпозитах з вбудованими НЧ(Au); гібридні РК комірки та

експериментальні дослідження їх характеристик.

У другому розділі розраховано кінетику переорієнтації директора в

нематичній РК комірці та відповідну зміну незвичайного показника

заломлення світла, що пройшло. Моделювання проведено з метою

визначення закономірностей часів переорієнтації директора залежно від
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пружних і в’язких властивостей РК середовища, величини напруженості

електричного поля та ефектів просторового утримання. Ми використали

модель Еріксена-Леслі для опису переорієнтації директора РК під дією

постійних електричних полів. Моделювання виконано для просторово

однорідного електричного поля, а також для просторово модульованого

синусоїдального поля. Наше моделювання передбачає формування

швидких динамічних ґраток показника заломлення під дією постійного

просторово модульованого синусоїдального електричного поля. Зi

збiльшенням в'язкостi РК динамiчна ґратка стає квазiстацiонарною.

У третьому розділі аналізуються експериментальні дослідження

номінально чистих нематичних рідких кристалів (НРК), в яких отримано

запис динамічних голографічних ґраток не тільки в комірках з

гомеотропною орієнтацією, так і з планарною. Пояснення можна знайти

виходячи із фоторефрактивного механізму запису ґратки, особливістю

якого являється формування нерівноважного заряду на поверхні

підкладинки комірки під дією просторово неоднорідного світлового поля.

Поява внутрішнього тангенціального електричного поля (вздовж

підкладинок комірки), разом зі зовнішнім електричним полем, що

прикладається нормально до підкладинок комірки, призводить до

додаткових можливостей у керуванні напрямку вектора результуючого

електричного поля. В даному розділі розроблена і аналізується модель зміни

інтенсивностей лазерних променів при їх самодифракції і дифракції на

динамічній ґратці, створеній в номінально чистих НРК. Динамічна фазова

ґратка формується завдяки механізму колективної періорієнтації РК

молекул, в результаті чого змінюються характеристики подвійного

заломлення в НРК комірці. Результати проведених розрахунків вихідних

інтенсивностей лазерних променів в перших порядках самодифракції і

дифракції добре узгоджуються з експериментальними вимірюваннями.

Зокрема вони пояснюють залежність дифракційної ефективності від

величини зовнішньої прикладеної напруги, що має добре виражений
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максимум.

У четвертому розділі проведений теоретичний аналіз комплексної

діелектричної проникності нематичних рідкокристалічних нанокомпозитів з

наночастинками золота НЧ(Au), які вбудовані в об’ємі комірки. Механізм

зміни показника заломлення пов’язаний зі збудженням локалізованого

поверхневого плазмонного резонансу (ЛППР) в НЧ(Au) у видимій області

спектру, що супроводжується збільшенням фактора локального поля. Цей

механізм призводить до значного зменшення часу відгуку запису та

стирання динамічної ґратки порівняно з механізмом колективної

переорієнтації молекул РК. Отримані нами дані показують, що динамічна

ґратка показника заломлення може бути зареєстрована при дуже малій

об’ємній частці НЧ(Au) менше 0,01 через сильне поглинання при ЛППР на

видимій довжини хвиль. Однак сильне поглинання через ЛППР призводить

до запису переважно термічної ґратки із зростанням об’ємної частки

НЧ(Au).

У п’ятому розділі теоретично аналізуються експериментальні

результати по дослідженню самодифракції і дифракції в гібридних РК-

комірках (ГРК), які містять плівку наноострівців Au на одній із підклади нок

комірки. ГРК характеризуються більш швидким часом відгуку. Запис

динамічних ґраток відбувається за рахунок поверхнево-індукованого

фоторефрактивного механізму. Динамічна голографічна техніка зас

тосована в режимі запису під дією періодичних прямокутних імпульсів або

лазерного пучка, або прикладеної електричної напруги. Експериментально

було отримано перетворення форми лазерного імпульсу при використанні

ГРК. Нами було розроблено теоретичну модель двопроменевої взаємодії і

проведені чисельні експерименти. З порівняльного аналізу результатів

експерименту з теоретичним моделюванням динамічного процесу нами

були визначені константи часу запису та релаксації динамічної ґратки в

ГРК.
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Зв'язок роботи з науковими програмами, планами, темами
Дисертаційна робота виконувалась у відділі фізики кристалів

Інституту фізики Національної академії наук України в рамках наукових

тем: 1) проєкту В/197 «Рідкокристалічні колоїди: властивості та

застосування», (2018-2022), (номер державної реєстрації 0118U1003381); 2)

гранту НАНУ № 16 (6541230) «Ієрархія структур в комплексних

рідкокристалічних системах. Фізичні властивості та застосування», (2020-

2021) ; 3) гранту НАНУ № 012U102371 «Дослідження і розробка метал-

органічних інтерфейсів для молекулярної електронікиі іомедичних

технологій», (2020-2024); 4) проекту 1.4 В/219 «Нові світлочутливі полімери

з взбудованим інтелектом» (2023-2027) (номер державної реєстрації

0123U100832).

Написання науковий статей в рамках дисертаційної роботи пов’язано

з такими проектами в країнами ЄС: 1) державна програма Франції PAUSE

для підтримки вчених і артистів у вигнанні; 2) стипендіальна програма U4U

Університета Джонса Хопкінса; 3) програма «Підтримка людей, які

постраждали від війни в Україні» в рамках ініціативи Excellence Initiative ‒

Research University Варшавський технологічного університету; 4) програма

співробітництва Латвія – Україна No M/74-2023, LV_UA/2023/3 «Плазмонне

уловлювання світла для високоефективних сонячних елементів на тонких

плівках».

Практичне значення одержаних результатів
Результати, отримані в дисертаційній роботі, сприятимуть розвитку

наукових знань у галузі створення нових ефективних матеріалів на базі РК

для фотоніки, які включають нано- (мікро-) структури та мають значно

покращені експлуатаційні характеристики, а саме:

– створенню теоретичної моделі поверхнево-індукованого

фоторефрактивного ефекту, що виникає при одночасній дії світлових пучків

та електричних полів на інтерфейсі неорганічна-органічна речовина і може
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включати адаптовані нано- (мікро-) структури, які є основним компонентом

гібридних РК комірок;

– розробці ефективних технології виготовлення сучасних

багатофункціональних гібридних РК-матеріалів з великою швидкодією для

оптоелектроніки; багатофункціональність та безкристалічна інтеграція

досягається за рахунок використання просторово неоднорідних світлових

пучків або інтерференційних світлових картин;

– вивченню нових ефектів для керування оптичними пучками в РК-

комірках з метою розробки нових застосувань для сенсорів та пристроїв

керування оптичними пучками і зображеннями.

Такі нові елементи і пристрої матимуть високу ефективність, будуть

перспективними для використання в існуючих та новітніх технологіях

телекомунікаційних систем та пристроїв керування променем з підвищеною

чутливістю, включаючи елементи для ТГц діапазону. Серед них ‒ медична

візуалізація, контроль виробничих процесів, бездротовий зв'язок та

спектроскопія матеріалів тощо.
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РОЗДІЛ 1. ЕКСПЕРИМЕНТАЛЬНІ ДОСЛІДЖЕННЯ ЗАПИСУ
ДИНАМІЧНИХ ҐРАТОК В РК ТА ЇХ НАНОКОМПОЗИТАХ

Вступ

Рідкокристалічні (РК-пристрої) мають багато застосувань для
візуалізації та обробки зображень. До них відносяться не тільки
рідкокристалічні дисплеї різних типів [5, 25, 26]. Сучасне застосування
базується на голографічних методах отримання та обробки оптичних
зображень, які широко використовуються в сучасній медичній апаратурі
[27], при розробці голографічних мікроскопів і пінцетів для досліджень в
біології та медицині [6-8], в цифрових голографічних системах для обробки
та передачі оптичних зображень на великі відстані, в тому числі через
Інтернет [24], і навіть у створенні пристроїв тривимірного зображення ‒
голографічних дисплеїв [14]. Електрооптичні властивості РК комірок
використовуються в таких сучасних пристроях, зокрема, для керування
фронтами оптичних хвиль в залежності від величини прикладеної
електричної напруги. Основним фізичним механізмом, що лежить в основі
цих ефектів, є колективна просторова переорієнтація молекул РК [25, 26,
28]. Нещодавні дослідження електрооптичної відгуку показують, що
швидкодія переорієнтації молекул РК може бути значно збільшена в
обмежених системах РК [11-13]. Нині такі нематичні РК системи інтенсивно
досліджуються. До них традиційно відносять полімердисперсні РК [4, 29,
30], або РК-комірки з вбудованими в об’єм наночастинками різної природи
[31, 32].

1.1. Анізотропія нематичних РК
У природі зустрічаються речовини, що знаходяться в трьох агрегатних

станах: твердому, рідкому і газоподібному, в залежності від рухливості

окремих атомів або молекул. Тверде тіло зберігає певну форму завдяки

тому, що атоми і молекули перебувають на фіксованій відстані один від

одного. У рідкому стані молекули здатні переміщатися і рідина приймає

форму судини, який вона заповнює. У газоподібному стані між молекулами
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і атомами існує простір, що дозволяє стискати його, заповнюючи певний

об’єм. Незважаючи на істотні відмінності цих трьох основних станів

речовини кордону між ними не завжди чіткі. Рідкі кристали являють собою

проміжний стан речовини (мезофаза), що поєднує властивості твердого та

рідкого станів. Завдяки плинності можна створювати тонкі шари рідкого

кристала товщиною від кількох до десятків мікрометрів. На відміну від

звичайних рідин, молекули рідкого кристала мають здатність до

впорядкування в просторі і формування далекого порядку просторової

орієнтації молекул. Від звичайних твердих кристалів рідкі кристали

відрізняє відсутність жорсткої кристалічної ґратки.

Переважний напрямок вирівнювання довгих осей молекул, прийнято

характеризувати одиничним вектором, званим директором ⃗, для якого

виконується умова ⃗ ≡ − ⃗. Нематические рідкі кристали (НРК), для яких

характерний дальній орієнтаційний порядок і повна свобода переміщення

центрів тяжкості окремих молекул в просторі отримали найбільше

практичне застосування. НРК є в'язкими рідинами з діелектричними

властивостями. Якщо шар НРК укласти між двома поверхнями з

анізотропними властивостями, то в результаті міжфазної взаємодії молекул

з твердою поверхнею можна задати напрямок орієнтації їх довгих осей

поблизу цієї поверхні. Сили міжмолекулярної взаємодії вирівнюють в тому

ж напрямку молекули в об’ємі шару рідкого кристала. Однорідно

орієнтований шар рідкого кристала набуває властивостей одноосного

монокристалу і стає прозорий. Кристалографічна структура НРК є

неполярною, так як напрям кінців молекул має рівноімовірностний

розподіл, до того ж молекули обертаються як навколо довгої, так і навколо

короткої осей [33, 34].

Молекули нематических рідких кристалів можна розглядати як

фізичні об'єкти стержнеподібної форми завдяки їх можливості вільного

обертання навколо своєї довгої осі. Кількісно ступінь впорядкованості таких

одноосьових молекул рідкого кристала визначається параметром



31

орієнтаційного порядку , введеним Цвєтковим. Для неполярної

нематичної фази при симетрії ⃗ ≡ − ⃗ він визначається як= ⟨3 − 1⟩ (1.1)

тут φ – кут між віссю індивідуальної молекули рідкого кристала і

переважним напрямком всього ансамблю [25, 26]. Цей напрямок збігається

з оптичною віссю рідкого монокристала і задається зовнішнім впливом

(поверхнею твердого тіла, полем або потоком). Ступінь впорядкованості для

твердих кристалів = 1, а для ізотропної рідкої фази =0. У рідкому

кристалі з паралельним розташуванням молекул 0< <1 і цей параметр

повністю визначає анізотропію електричних і оптичних властивостей.

Анізотропія діамагнітної сприйнятливості, а також електронної частини

діелектричної проникності нематического рідкого монокристалла

визначається через анізотропію тих же параметрів, що і для твердих

речовин. Анізотропними є так само в'язкість і пружність рідких кристалів.

При →0 монотонно знижуються оптична Δn і діелектрична Δε анізотропії

рідкого кристала. Мікроскопічний і макроскопічний підхід до визначення

параметра орієнтаційного порядку детально дано в [26, 33].

Нематичні рідкі кристали, довгі осі молекул яких вирівняні в одному

напрямку, є анізотропним конденсованим середовищем. Діелектрична

проникність анізотропного середовища описується за допомогою тензора,

характеризується двома головними значеннями діелектричної проникності

∥ і ε , відповідними паралельної і перпендикулярної директору рідкого

кристала складовими. Директор, заданий в деякій просторової точці,

визначає переважний напрямок орієнтації молекулярних осей в околиці цієї

точки, а також задає власну локальну систему координат. Діелектрична

анізотропія Δε визначається як різниця між паралельної ∥ і

перпендикулярній директору складовими діелектричної проникності

рідкого кристала.

Для молекул з повздовжнім дипольним моментом величина різниці

оптичної анізотропії Δε>0, тобто позитивна. У стрижньоподібних молекул
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рідкого кристала найбільше значення діелектричної проникності в

оптичному спектральному діапазоні, як правило, забезпечується

електронною поляризованістю уздовж директора.

Поведінка рідких кристалів в електричному полі залежить від знака

Δε. Індукована поляризація створює дипольний момент молекул, який в

залежності від знака діелектричної анізотропії керує переорієнтацією

паралельно або перпендикулярно напрямку поля [26, 35]. При подаванні

електричного поля до шару РК відбувається зміна поляризації молекул, що

призводить до переорієнтації директора ⃗. Якщо РК має позитивну

діелектричну анізотропію, тобто ∥ > , директор матиме тенденцію

орієнтуватися паралельно полю, прикладеному перпендикулярно шару РК

і, навпаки, при негативній діелектричної анізотропії, коли ∥ <
прикладання електричного поля призводить до орієнтації директора

перпендикулярно його напрямку. Діелектрична проникність одноосної фази

не залежить від азимутального кута і може бути виражена як( ) = ∥ + (1.2)

де θ – полярний кут. Структура цієї формули буде вірна для будь-яких

властивостей одноосьових фаз, які описуються формулою тензора, таких як

магнітна сприйнятливість, термо- і електропровідність, дифузія і інші [26].

Рідкий монокристал через анізотропії діелектричної проникності і

електропровідності відчуває крутний момент, який прагне знизити енергію

анізотропного тіла в електричному полі. Внаслідок відносно невеликої

в'язкості і внутрішнього тертя рідини крутний момент призводить до

переорієнтації директора рідкого монокристала за відносно короткий час

(цього не сталося б з твердими кристалами через сили тертя). Будь-яка зміна

структури рідкого кристала легко фіксується оптично в повній аналогії з

властивостями твердих кристалів, завдяки великій анізотропії оптичних

властивостей (показників заломлення і коефіцієнта поглинання).

Анізотропна форма молекул викликає відміну показників заломлення

для незвичайного і звичайного променів ne і nо, що пов'язано з поляризацією
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світла в напрямку паралельному і перпендикулярному директору

нематического рідкого кристала. Оптична анізотропія рідкого кристала Δn,

визначається як різниця між показником заломлення для звичайного

променя і показником заломлення для незвичайного променя . Слід

зазначити, що Δn>0 у всіх відомих рідких кристалах відповідно з

анізотропією електронної поляризованості молекул. Величина Δn може

зменшуватися зі збільшенням температури через зниження параметра

порядку. Зміна директора рідкого кристала в електричному полі, викликане

обертанням молекул РК, призводить до зміни величини показника ne

паралельної вектору поля, що призводить до зміни оптичного пропускання

світла, яке проходить через РК шар. Ця властивість рідкого кристала

використовується для перемикання оптичного пропускання світла між

«світлим» і «темним» станами в РК пристроях [25, 26].

Різноманітність можливих структур, анізотропії таких параметрів, як

Δε, Δn, провідності, в'язкості і пружності, а також можливість варіації

граничних умов міжфазної взаємодії з поверхнею твердого тіла сприяють

реалізації різних електрооптичних ефектів в рідких кристалах.

1.2 Загальна модель для вільної енергії в нематичних РК
Стандартним підходом являється розглядання РК в наближенні

анізотропної рідини, яка проявляє властивості як пружного стану, так і

в’язкості [33].

Для опису такої системи використовують вільну енергію, яка

представляє собою термодинамічний потенціал для ізотермічної системи:

системі, яка знаходиться в рівновазі при умові постійної температури і

постійного об’єму [36]. У відповідності з законами термодинаміки, система

описується шляхом представлення рівняння для вільної енергії F. Далі

знаходиться інтеграл руху у відповідності з законами для гамільтоніанової

механічної системи. Саме такий підхід було використано в
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загальноприйнятій моделі Еріксона-Леслі, яка описує динаміку зміни

орієнтації директора в РК [37-40].

Розглянемо, як запишеться ця модель для нашого актуального

випадку запису динамічних ґраток під дією світла і прикладеної електричної

напруги.

В ідеальному монокристалі нематику молекули в середньому

орієнтовані вздовж загального напрямку ± ⃗. Система одноосна, і тензорний

параметр порядку має вигляд [33]

Qαβ = Q(Т) (dαdβ – 1/3 δαβ) (1.3)

Однак у більшості практичних випадків ця ідеальна конфігурація

несумісна з умовами, що накладаються поверхнями, що обмежують зразок

(наприклад, стінками судини), та зовнішніми полями (магнітними,

електричними тощо), які діють на молекули. Виникає спотворення

впорядкування, і параметр Qαβ змінюється від точки до точки.

Спотворений стан можна повністю описати векторним полем ⃗( ⃗).
Директор ⃗ має одиничну довжину, але змінну орієнтацію. Передбачається,

що ⃗ змінюється повільно та поступово з ⃗, за винятком, можливо, деяких

сингулярних точок або сингулярних ліній. Такий опис вперше

запропонували Озеєн [41] і Цохер [42]. Нещодавно він був критично

розглянутий Франком [43], а опис за його допомогою гідростатичних

властивостей рідких нематиків було проведено Еріксеном [44].

Математичні аспекти теорії розглянуті у книзі Леслі [45].

Позначимо через F вільну енергію (на 1 см3 нематика), зумовлених

викривленням поля збудження ⃗. Основне рівняння континуальної теорії

нематиків має вигляд: = ⃗ + ⃗ ∙ ⃗ + ⃗ × ⃗ (1.4)

В цій формулі враховуються тільки короткодіючі міжмолекулярні

сили. Значення , , – модулі Франка [46]. А саме, K – модуль

поперечного згину (splay) з ⃗≠0; K – модуль деформації кручення (twist) з⃗ ∙ ⃗≠0; K – модуль повздовжнього згину (bend), з ⃗ × ⃗ ≠0. Де F – ця
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вільна енергія, яка припадає на 1 см3, ⃗ безрозмірна величина. Таким чином,

згідно з рівнянням (1.4), пружні постійні мають розмірність енергії на

сантиметр (або діни). З суто розмірних міркувань ми повинні очікувати, що

К буде порядку ⁄ , де U – типова енергія взаємодії між молекулами, а a –

молекулярний розмір. Приймаючи значення енергії взаємодії ≈ 2
ккал/моль (0.1 эВ) та молекулярного розміру a≈14 Å, мы очікуєм, що ≈1.4 ∙ 10 ерг 1.4⁄ ∙ 10 см = 10 дин. Це значення відповідає правильному

порядку величини [33].

1.3  Фоторефрактивних механізм запису динамічних ґраток в
номінально чистих РК та РК-композитах

В 1994 році Кхоо і колеги відкрили фоторефрактивний ефект (ФРЕ) в

РК. Відкриття було зроблено в чистому нематичному рідкому кристалі [47,

48]. Ефект молекулярної переорієнтації спостерігався в деяких рідких

нематичних кристалів, як включаючи звичайні нематики та нематичні

суміші, із світлочутливими домішками, так і без домішок [49]. Причина

переорієнтації ‒ виникнення електричного поля просторового заряду, що

індукується лазером на поверхні підкладинок РК комірки. Ефект виникає

під дією постійного електричного струму.

Фактично, крім ефектів фотопровідності та дифузії, які завжди

описували для комірок РК, інші механізми можуть сприяти створенню

внутрішнього поля, здатного переорієнтувати молекули РК Теоретичне

обговорення фундаментальних механізмів, що регулюють при накладанні

постійного зовнішнього струму допоміжне оптично індуковане поле і

оптичну переорієнтацію молекул у комірках НРК, опублікував Кхоо [47,

48].

Вважається, що три процеси  сприяють переорієнтації осі директора і

впливають на зміну показника заломлення світла. Оптичні величини та

параметри, які беруть участь у нелінійній ФРЕ в рідкому кристалі: (а) вхідна

оптична інтенсивність; (b) фотоіндукована модуляція провідності; (c)
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швидкість струму та об’ємний заряд; (d) поле просторового заряду

постійного струму; (e) профіль переорієнтації осі директора (за Кхоо [47]).

У роботі [51], був запропонований РК-специфічний метод

формування просторового зарядового поля. Уявімо, що в нематичному

рідкому кристалі під впливом постійного електричного поля локально

змінилася орієнтація директора (Pис. 1.1). Ця зміна орієнтації, яка могла б

бути здійснена неоднорідним світловим полем, призводить до локальної

зміни провідності РК і діелектричної проникності, що в свою чергу викликає

утворення поперечної складової поля [28, 51]:

, = ∥∥ , (1.5)

, = ∥∥ , (1.6)

де σ – провідність і ε діелектрична проникність (індекси відповідають

значенням уздовж і перпендикулярно довгій молекулярній осі); –

прикладене зовнішнє поле постійного струму, , , , – поперечні складові

електричного поля, що утворюються внаслідок зміни анізотропії

провідності і діелектричної проникності, відповідно, θ – кут переорієнтації

директора. Формування поперечного поля призводить до збільшення

девіації директора і, як наслідок, збільшення поля. Стаціонарний розподіл

РК-директора визначається з балансу світло-індукованої переорієнтації та

пружних сил, що виникають у РК під час процесу переорієнтації [51].
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Рис. 1.1 – Формування поперечного поля [51].

Фоторефрактивних механізм запису динамічних ґраток вивчався в

номінально чистих НРК без фоточутливих домішок [52-54].

Використовувалися комірки, що складаються з двох скляних підкладинок,

покритих провідним шаром ITO, з гомеотропно орієнтованим РК 5CB

(Merk). Гомеотропна орієнтація була індукована за рахунок спінового

покриття електродів ІТО хлорсиланом і подальшим нагріванням до 165° С.

Провідність РК становила близько 10−12 С. Товщину комірки визначали за

допомогою спейсера 20 мкм. Два промені He-Cd лазера (λ = 0,44 мкм) з

рівною інтенсивністю сходилися на комірці. Інтенсивність світла в площині

комірки становила близько 0.5 Вт/см2. Постійна напруга , що подавалася

на елемент, знаходилася в межах 0÷6 В. Спостерігалася самодифракція

лазерних променів, незважаючи на відсутність фотозбуджених зарядів, а

також поглинання світла під дією прикладеного електричного поля, > 0.5

В. Не було виявлено зв'язку тестового променя між променями запису та

самодифракційними порядками, що вказує на реакцію середовища

локального типу. У [28, 49-51, 54] повідомлялося про нелокальний відгук в

допованому РК, що пояснювалося фото-збудженням зарядів при

формуванні ґратки.
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У роботі [51] повідомляється про спостереження ефекту

самодифракції в комірці, заповненій чистим нематичним рідким кристалом,

при прикладанні електричного поля. Ефективність самодифракції сильно

залежала від геометрії експерименту. Під час реєстрації ґратки

записуючими пучками спостерігалася стійка самодифракція, поріг якої

зменшувався зі збільшенням кута φ між площиною комірки і напрямком

вектора поляризації світла (Рис. 1.2). Не спостерігалося відтворюваної

самодифракції звичайних пучків в широкому діапазоні інтенсивності I і

електричного поля . Мінімум порогу був досягнутий при куті φ=45°, що

відповідає найвищій ефективності нелінійності орієнтації РК [51].

Залежність інтенсивності першого небреггівського дифракційного порядку

від прикладеного поля постійного струму показана на Рис. 1.3.

Спостереження самодифракції було можливим при напрузі Е>0.5 В з його

нелінійним збільшенням до максимуму, що відповідає дифракційній

ефективності близько 3%. При наступному збільшенні поля постійного

струму з'являлося інтенсивне динамічне розсіювання і спостереження за

самодифракцією становилось неможливим. Залежність дифракційної

ефективності від характеристик ґратки мала максимум для періоду ґратки

приблизно такого ж, як і товщина комірки [51].

Рис. 1.2. Порогова напруга в залежності від нахилу комірки [51].
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Рис. 1.3. Дифракційна ефективність в залежності від напруги [51].

Низьке значення ефективності в області низьких просторових частот

ґратки визначається малим значенням індукованого поля. Збільшення

дифракційної ефективності на високих просторових частотах пригнічується

пружними силами РК [51].

Описана вище самодифракція не могла бути пояснена ні орієнтаційної

нелінійністю, ні фоторефракцією, викликаною дифузією. Дійсно,

електричне поле, спрямоване уздовж початкової орієнтації директора,

блокує стимульовану світловим полем переорієнтацію РК-директора, і

орієнтаційна нелінійність повинна мати максимум при відсутності

електричного поля постійного струму, що не так. Відсутність фотозарядів

(провідність елемента залишається постійною при освітленні з точністю до

10−6) дозволяє виключити з розгляду і механізм дифузії [51].≈ |Е| , (1.7)

де θ ‒ кут повороту директора, Е ‒ напруженість світлового поля, α кут між

поляризацією світла і директором, ε діелектрична проникність, К ‒ постійна

Франка. Згідно з рівнянням (1.7), ефективність орієнтаційної нелінійності

максимальна при α = 45° і формування ґратки повинно бути найбільш

ефективним при тих же кутах, як це спостерігалося в експерименті.

Величина поперечного поля, що з'явилося при переорієнтації директора,

пропорційна куту θ. Зміна показника заломлення ∆n(θ) пропорційна
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інтенсивності світла I. Слід зазначити, що самодифракція в описаній тут

геометрії з ефективністю 1÷5% спостерігалася при використанні лазера He-

Ne (0.6328 мкм), –лазера (0.51, 0.49 та 0.46 мкм) та лазера He-Cd (0.44

мкм), а також інфрачервоних лазерів [51].

Запис динамічних ґраток в умовах переключення зовнішньої напруги

в комірках НРК детально досліджувався в роботі [54]. Виявилось, що

попереднє застосування постійного поля до комірки кардинально змінювало

ситуацію ‒ призводило до запису як видимої ґратки, так і прихованої ґратки.

Динаміка реєстрації ґратки при включенні постійного струму залежала від

тривалості застосування поля постійного струму (Рис.1.4). При включенні

постійної напруги до комірки, яка знаходилась під лазерним опроміненням,

спостерігався швидкий пік дифракційної ефективності і подальший її спад

до стійкого ненульового значення. Амплітуда цього перехідного піку

зростала з тривалістю попереднього прикладання напруги, але

інтенсивність дифракції для вторинної постійної ґратки не змінювалася. Це

говорило про те, що спостережуваний швидкий процесс є реверсивним.

Рис.1.4. Залежність запису ґратки від попереднього застосування постійного
струму поля I≈100 мВт·см−2, Udc=2,5 В [54].

Було також отримано в [54], що попереднє застосування поля

постійного струму дозволяло зафіксувувати приховану ґратку навіть без

застосування поля постійного струму під час подачі світлових променів.

Застосування ж ступінчастого постійного поля призводило до сильної



41

дифракції для тестового пучка; за початковим сплеском дифракційної

ефективності через кілька секунд слідувала набагато повільніша динаміка,

в якій дифракційна ефективність досягала максимуму, а потім повільно

зникала протягом декількох хвилин (Pис. 1.5) [54].

Рис.1.5. Реєстрація запису динамічної ґратки з формуванням сильного
початкового сплеску дифракції і подального повільного запису об’ємної
динамічної ґратки при прикладанні поля постійного струму [54].

Вирішальна роль поверхневих зарядів в формуванні динамічної

ґратки добре ілюструється зниженням дифракційної ефективності ґратки

при освітленні і її відновлення при застосуванні поля постійного струму

(Рис. 1.6). У першій частині зареєстрованої кінетики зображена динаміка

запису при одночасній дії інтерференційної картини світла і поля постійного

струму. Після досягнення квазістаціонарної дифракції поле постійного

струму і один з лазерних пучків блокувалися, але інший лазерний промінь

залишався включеним протягом 10 хв, що призвело до стирання

дифракційної ґратки (частина 2 графіка). Коли поле постійного струму та

інший промінь були знову розблоковані, то на тій самій шкалі часу

спостерігалася лише слабка дифракція (частина 3 графіка). Однак

чутливість комірки була відновлена попереднім застосуванням постійного

поля повторно (частини 4 і 5 графіка), так як це поле відновлювало вихідний

шар поверхневого заряду [54].
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Рис.1.6. Динаміка запису і релаксація ґратки. Інтенсивності променів
дорівнювали = ≈ 50 ⁄ . Залежність від напруги, що подавалась на
комірку, від часу зображена на верхньому графіку. В областях 1, 3 і 5
застосовано два лазерні промені. В області 2 застосовано один промінь; У
області 4 світло не застосовувалось [54].

1.4  Експериментальні дослідження запису динамічних ґраток  в РК-
нанокомпозитах з НЧ(Au)

Суспензії світлопоглинаючих діелектричних наночастинок у рідких

кристалах (РК) виявили сильну оптичну нелінійність. Металеві

наночастинки (НЧ) виявилися також перспективними домішковими

частинками, які поглинають завдяки сильному поглинанню в смузі

плазмонного резонансу та високій фотостабільності. Була отримата

сильна і швидка кубічну оптична нелінійність у суспензії нематичних РК

Е7 з сферичними НЧ золота покритими мезогеном (діаметр ядра, d≈1,6 нм,

концентрація, c≈0.5 мас. %) [55]. Нелінійність спостерігалася шляхом

динамічного запису синусоїдальних ґраток у планарно орієнтованій РК

наносуспензії (товщина 55 μм). Ґратки з періоди, Λ=5÷50 μм, були

зареєстровані при змішувані двома лінійно поляризованими променями

( =0÷50 Ватсм ) з довжиною хвилі =532 нм, яка є близькою до

плазмонного резонансу НЧ золота.

Аналіз зібраних експериментальних даних і чисельних оцінок

дозволяв стверджувати, що механізм нелінійності спричинений змінами

показника заломлення РК внаслідок ефективного світлоіндукованого
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нагрівання наночастинок і подальшого теплового транспорту тепла до РК

матриці. Особливості поляризаційних властивостей дифракції обумовлені

плазмонним резонансним розщепленням в анізотропному

рідкокристалічному середовищі та різними значеннями (n – показник

заломлення, T – температура) для різних поляризацій світла.

Спостережувані термічна нелінійність така ж велика, як гігантські

орієнтаційні та конформаційні нелінійності в РК, але набагато швидша. З

цієї точки зору, РК наносуспензії розглядалися як надзвичайно

перспективні матеріали для застосувань в оптичних пристроях.

Самодифракцію та дифракцію пробного пучка спостерігали в

комірках з колоїдом РК+НЧ (Au) для e- та o-хвильових пучків накачки [55].

Не спостерігалася дифракції в oo-конфігурації, а дифракція в oe-

конфігурації була настільки малою, що не можна було виміряти значення

ефективності дифракції. На ортогональних поляризаціях пучків накачки

дифракції не спостерігалось. Також не було виявлено дифракції в комірках

з чистим РК E7 у всьому діапазоні інтенсивності накачки.

Залежність квадратного кореня стаціонарної дифракційної

ефективності, , від інтенсивності , для ee-конфігурації та ⊥ ,
представлена для Λ=50 мкм. Це добре описується лінійною підгонкою,

тобто квадратичним законом ∝ , . Оскільки ≈ [55], це вказує

на пропорційність зміни показника заломлення інтенсивності накачки;

Δnee( , ) = , , що дозволяє визначити нелінійний параметр

=1.08×10 смкВТ для Λ = 50 μм. Квадратичні залежності ( , ) також

спостерігалися для всіх інших геометрій, де спостерігалася дифракція (ee-

конфігурація при , ; oe-конфігурація при , та q⊥ , ).

Максимальна дифракційна ефективність спостерігалася при записі

незвичайними пучками, а відношення дорівнює noe/nee ≈ 0.9.

Ефективність дифракції швидко знижувалася зі зменшенням періоду

Λ для всіх конфігурацій запису. Ця залежність добре описується функцією
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∼ ,яка є залежністю зміни показника заломлення Δn∝ .

Для дослідження динаміки запису та релаксації ґратки механічним

затвором вмикали та вимикали один із реєструючих пучків за час 0.2 мс та

відстежували інтенсивність дифракції тестового пучка. Запис ґратки, , ( )
добре описується двома експонентами з двома характерними часами. Один

із характерних часів був швидким ( ≈ 0.7 мс) і не сильно залежав від

періоду Λ. Інший характерний часу був значно повільнішим ( ≈ 1с, Λ =

50 μм) і зменшувався зі зменшенням періоду як . Крім того, величина

залежала від орієнтації хвильового вектора ґратки q відносно директора

колоїду d; значення величини показано для q⊥d було повільніше,

приблизно в 1.5 рази, ніж для q∥d [55].

Релаксація голограм була добре підібрана єдиним експонентним

законом (Рис. 1.7), характерний час якого не залежав від інтенсивності

накачки. Це полегшило аналіз динаміки релаксації, ніж динаміку запису.

Характерний час релаксації відповідав швидкому компоненту ,

залежав від періоду ґратки як та орієнтації хвильового вектора ґратки q
відносно директора колоїду d (Рис. 1.8) [55].

Рис. 1.7. Експериментальна залежність Id,test(t) для Λ=45 μm після
вимкнення накачки (незафарбовані кружечки). Суцільна крива – підгонка
експоненціальною функцією з τ = 0.5 мс [55].
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Рис. 1.8. Експериментальні залежності (Λ) (квадрати) та ∥ (Λ)
(кружки) та їх підгонка функцією (11) при = 0,2 Втм∙К та ∥ = 0,4 Втм∙К [55].

1.5.  Гібрідні РК комірки та експериментальні дослідження їх
характеристик

Сучасні методи динамічної голографії дуже активно розвиваються,

оскільки вони використовуються для обробки та передачі зображень.

Типова схема цифрової голографії базується на використанні просторового

модулятора світла (ПМС), підключеного до комп'ютера для запису

оптичних зображень та їх реконструкції, яка може відбуватися в режимі

реального часу. Перевагою такого голографічного методу є можливість

безпосереднього керування процесом обробки зображень через Інтернет.

Ще одне величезне впровадження стосується голографічних дисплеїв. Ця

технологія дозволяє створювати віртуальні 3D-зображення. Сучасні

застосування динамічної голографії включають системи постійної та

динамічної пам'яті, голографічні пінцети, мікроскопію, метрологію,

оптичну візуалізацію в медицині та біології [7, 8, 22].

ПМС ‒ основним елементом сучасних динамічних голографічних

систем, являє собою матрицю з РК-комірок (пікселів). Кожен піксель має

електричний контакт. Функція ПМС полягає в модуляції оптичних

хвильових фронтів шляхом застосування електричного поля до кожного

окремого пікселя в матриці. Оптичні властивості пікселів РК визначаються

колективною переорієнтацією молекул РК. Зміна молекулярної
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переорієнтації призводить до зміни показника заломлення. Таким чином,

оптичний коефіцієнт пропускання поляризованого променя також

змінюється в кожному пікселі залежно від прикладеної напруги.

Молекули РК можуть також переорієнтовуватися під дією світла, що

призводить до різноманітних нелінійних оптичних ефектів [56]. Недавні

дослідження нелінійного електрооптичного відгуку показують, що

швидкість переорієнтації молекул РК може бути значно збільшена в

обмежених системах РК. В даний час такі нематичні системи РК інтенсивно

досліджуються. Як правило, вони включають полімер-дисперсні РК [4, 30,

57], або РК-комірки з наночастинками (НЧ) різної природи, вбудованими в

об'єм [16, 31, 32, 58].

Останні дослідження показують, що обмежених ефектів можна

досягти, використовуючи властивості поверхні підкладинки РК-комірки, які

спеціально сконструйовані [9, 59-62]. Перш за все, переваги таких систем

пов'язані з простотою їх реалізації, оскільки саме морфологія поверхні, що

містить наночастинки різної природи (металеві, напівпровідникові, ядро-

оболонка), форми та розміру, визначає швидкість та ефективність реакції.

Однак механізми дії поверхнево обмежених систем РК недостатньо вивчені,

зокрема, не існує єдиної моделі, яка б враховувала вплив НЧ різної природи

та форми на переорієнтацію молекул РК у приповерхневому шарі під дією

світла. Перспективним є використання моделей, що описують

фоторефракційні ефекти в нематичних комірках РК [18, 63, 64]. Ці моделі

ґрунтуються на формуванні внутрішнього електричного поля нестабільного

просторового заряду, який створюється під дією просторово неоднорідної

світлової картини (наприклад, інтерференційної картини).

Перетворення світлових пучків у схемах динамічної голографії в

нематичних РК-комірках, що містять різні типи поверхонь, останнім часом

розглядається в ряді робіт [24, 61, 65-67]. У роботах [68, 69] запропоновано

композитні комірки, які містять наноострівцеву плівку золота, осаджену на

одну з підкладок комірки. Такий підхід дозволяє модифікувати морфологію
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Au нано-острівцевої плівки і, отже, контролювати електрооптичний відгук

у всій композитній комірці. При експериментальних дослідженнях було

виявлено, що ефективність і швидкість нелінійного оптичного відгуку

пов'язані з розміром і формою НЧ(Au) в нано-острівцевій плівці. Ці

дослідження дозволяють знайти подальші шляхи як для зменшення часу

відгуку в нематичних комірках РК, так і для підвищення його ефективності.

Крім того, ці дослідження є дуже важливими для створення повної моделі

поверхнево-індукованого фоторефрактивного ефекту на межі розділу

неорганічний матеріал/органічний РК.

1.5.1. Експериментальні дослідження динамічного запису ґратки в
композитних РК -комірках із золотою наноострівною плівкою
У цьому підрозділі розглядаються властивості запису ґратки в

композитних РК-комірках в залежності від морфології Au нано-острівцевих

плівок. Для цих експериментів був використаний динамічний

голографічний метод двохвильової взаємодії [18, 23, 70]. Лазерний промінь

від Nd:YAG лазера (на генерації другої гармоніки, λ=532 нм, потужністі 29

мВт) розбивався на два промені, які сходяться на зразку. Обидва когерентні

лазерні промені мали лінійну поляризацію (р-поляризація) і формували

інтерференційну картину на зразку. Під дією періодичної світлової

структура відбувалась просторова модуляція показник заломлення у зразку

за рахунок нелінійно-оптичних ефектів, що означав запис динамічної

ґратки. Запис ґратки в РК-комірцах спостерігався при постійній напругі U.

Записуючі промені дифрагуются на цій ґратці таким чином, що на виході

утворюється багато дифракційних порядків. Для вивчення властивостей

динамічної ґратки слабкий промінь від тестового He-Ne лазера направлявся

на ґратку під кутом Брегга. На Рис. 1.9 зображено багато дифракційних

порядків для тестового пучка, що спостерігалися на виході композитних РК-

комірок [70].
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Були виіряні експериментальні кінетики інтенсивності хвилі в

першому порядку дифракції при включенні/вимкненні світлових імпульсів,

зображені на Рис. 1.10 для композитних РК-комірок, що містять

підкладинки з різною морфологією Au нано-острівцевих плівок.

Дифракційна ефективність ґраток залежала від величини прикладеної

напруги, і для досліджуваних композиційних комірок оптимальна напруга

знаходилась у діапазоні U=2÷4 В. Також було ви влено, що ефективність

запису ґраток залежала від конфігурації налаштування: оптимальне

положення зразка – це коли підкладка з Au нано-острівцесою плівкою була

вхідною поверхнею для світлових променів, і позитивна напруга +U

прикладалася до цієї підкладки. Кінетики на Рис. 1.10 показані для цієї

оптимальної конфігурації положення зразка. З ціх кінетик були визначені

параметри ґраток, сформованих у композиційних комірках, що містять Au

нано-острівцеві плівки різної морфології.

Рис. 1.9. Типова картина дифракційних порядків для дифракції тестового
пучка на динамічній ґратці в композитній РК-комірці [70].

Рис. 1.10. Ефективність дифракції в першому дифракційному порядку для
записуючих пучків і під дією постійного струму U=3 В в композитних РК-
комірках, що містять золоту наноострівну плівку з різною морфологією [70].
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Метод двохвильової взаємодії також дозволяє визначати нелінійно-

оптичні коефіцієнти. Математичну модель розроблено для режиму

дифракції Рамана-Ната лазерного променя на тонкій фазовій ґратці [61]. У

середовищі з оптичною нелінійністю Керрівського типу амплітуда

динамічної ґратки Δn= , де – нелінійний показник заломлення.

Нелінійна оптична сприйнятливість третього порядку визначається як:[ ] = ∙ ∙ с ∙ ∙ ≈ 19,015 ∙ · , (1.8)

де c – швидкість світла у вакуумі, – діелектрична вакуума, – показник

заломлення РК, який дорівнював = =1.5268 для комірок, заповнених РК

E7 з гомеотропною орієнтацією [61].

Можна оцінити ці обидва нелінійні оптичні коефіцієнти на основі

вимірювань інтенсивності в перших дифракційних порядках. Ефективність

дифракції для лазерних променів при самодифракції визначається

наступним чином: = { } = · [ ( ) + ( )], = ⋅ ⋅ (1.9)
Тут { } – виміряна інтенсивність у порядку дифракції {+1}, = 10 –

оптичне пропускання коміри, D – оптична щільність, α=[Dln(10)]/d –

коефіцієнт  поглинання світла, d – товщина комірки, і – функції Бесселя

першого роду першого та другого порядку, відповідно – інтенсивність

лазерного променя. Потужність одного з реєструючих променів становить

14.5 мВт, діаметр лазерної плями на зразку 1 мм, тому отримано =1.85

Вт/см2. У випадку малого значення дифракційної ефективності η≤2

хорошим наближенням є перший член ряду, на який розкладається функція

Бесселя і =0: Тоді з рівняння 1.9 можна безпосередньо визначити

значення :

= ∙ ∙ (1.10)

Результати проведених розрахунків представлені в Таблиці 1.1.
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Таблиця 1.1. Визначені нелінійно-оптичні коефіцієнти та експериментальні
параметри композитних РК-комірок в різних областях градієнтної Au нано-
острівцевої плівки. [70]

Номер
обла
-сті

Діапазон розмірів НЧ(Au) (діаметр
для сферичних НЧ і [довга / коротка]

осі для несферичних НЧ), нм

{ }
, % d,

μм D T ,
μм–1

,
cм2/
W

1 50–180 1.17 13.5 1.135 0.073 0.1935 0.009
2 20–230 5.49 13.5 1.25 0.056 0.2132 0.024
3 20–250 1.53 13.5 1.42 0.038 0.2421 0.017
4 20–250, [400/160] 0.45 13.5 1.27 0.054 0.2166 0.007
5 20–260, [470/170] 0.63 12.6 1.215 0.061 0.2220 0.008
6 20–420 1.5 12.6 1.53 0.029 0.2786 0.022
7 20–380 0.53 12.6 1.42 0.038 0.2594 0.011
8 50–330, [100/170] 0.045 12.6 1.78 0.017 0.3252 0.006
9 50–360, [560/170] 1.25 12.6 1.34 0.046 0.2448 0.014

10 50–500, [600/560] 0.6 12.6 1.58 0.026 0.2887 0.015
11 50-600, [660/430] 0.01 12.6 2.62 0.002 0.4787 0.010
12 – 0.045 12.6 4.55 – – –

1.5.2. Асиметрія дифракційної ефективності в композитних РК-
комірках з різними типами поверхонь

Установка для формування дифракційних ґраток при опроміненні РК-

комірок двома лазерними пучками з лінійними р-поляризаціями

представлена на Рис.1.11. Установка складалася: лазер (λ=532 нм); λ/2 –

хвильові пластини; подільні пластини і куб; дзеркала; поляризатори; лінза;

РК-комірка; He-Ne лазер (λ=632.8 нм); фотодіоди. РК-зразок поміщався на

обертовий тримач, що дозволило вимірювати залежність вихідних

інтенсивностей від кута повороту комірки відносно записуючих пучків. Був

вибраний оптимальний кут 45° для повороту РК-комірки від нормального

падіння лазерних променів, у відповідності з попередніми експериментами,

описаними в [52, 68, 71, 72]. На даній установці були проведені вимірювання

вихідних інтенсивностей для РК-комірок в режимі Рамана-Ната.
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Рис. 1.11. Експериментальна установка для запису дифракційних ґраток: 1 –
лазер (λ=532 нм); 2 – λ /2 – хвильові пластини; 3, 10 – пластини променя-
розгалужувача; 4 – куб-розщеплювач променя; 5, 12 – зеркала; 6, 8, 11 -
фільтри; 7 – лінза; 9 – зразок; 13 – He-Ne лазер (λ=632.8 нм); 14, 15, 16 –
фотодіоди [72].

Для композитних РК-комірок використовувалися підкладки з різними

типами поверхонь: золота нано-острівцева плівка з розміром частинок ~300

нм (а), As2S3 товщиною 1 мм (b), плівка ITO товщиною 50 нм (с) (Рис. 1.12).

Було приготовлено три типи РК-комірок з наступними підкладинками: ITO-

Au; ІТО-As2S3; та ІТО-ІТО. РК-комірки мали товщину 12-13 μм, містили

НРК суміш Е7 з оптичною анізотропією Δn=0.2. Виготовлені РК-комірки

мали гомеотропну орієнтацію. Режим Раман-Ната спостерігався для всіх РК

зразків. Динамічна фазова ґратка реєструвалася під час опромінення двома

пучками зеленого лазера (λ=532 нм). Інтенсивність в порядку ( ) дифракції

вимірювали за допомогою фотодіода 15 для тестового He-Ne лазера. Під час

вимірювань на комірки подавалася постійна електрична напруга в діапазоні

від 0 до 10 вольт.

Результати вимірювань дифракційної ефективності тестового пучка

показані на Рис.1.13. Дифракційна ефективність визначалася як = 100%:

На Рис. 1.13 показана залежність дифракційної ефективності в першому

порядку від прикладеної напруги для трьох типів РК-комірок. Тільки

одночасна дія світлової інтерференційного поля і електричного поля

призводило до формування дифракційної картини. Механізм такої

динамічної поведінки ґратки частково описаний в статті [72]. З рисунку 1.13
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видно, що: 1) дифракційна ефективність досягає максимуму у всіх трьох

випадках; 2) для випадку РК-комірки з двома ІТО електродами залежність

дифракційної ефективності симетрична і не залежить від полярності

електричного поля.

Рис. 1.12 Зображення поверхонь підкладинок отримані за допомогою
скануючого електронного мікроскопа (СЕМ): з плівкою наночастинок
золота (a), халькогенідною плівкою (b) та плівкою ITO (c). Зображення
плівки As2S3 отримали під нахилом підкладки під кутом 60 від нормального
положення до положення електронного пучка для посилення деталей
рельєфу поверхні [72].

Рис. 1.13. Залежність дифракційної ефективності η від прикладеної напруги
для композитних РК-комірок з різними типами командних поверхонь [72].

Грунтовно досліджено ряд різних механізмів створення нестабільного

заряду в об'ємі комірки [18, 53, 72]. Нестабільний заряд може утворюватися

також на провідній поверхні РК-елемента при опроміненні світлом.

Отримані експериментальні результати доводять, що значення і

поверхневого нестабільного заряду можна ефективно контролювати
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шляхом правильного вибору типу командної поверхні та прикладеного

знака напруги. У випадку командної поверхні з плівкою наночастинок

золота, створюється за рахунок генерації негативного заряду (електронів)

світлом на яскравих ділянках інтерференційної картини світла  [65, 66, 73-

76]. Цей негативний заряд компенсується позитивним зарядом, що

утворюється в приповерхневому подвійному електричному шарі при подачі

на електрод постійної напруги позитивного знака. Таким чином,

залишається некомпенсований позитивний заряд, який просторово

розподілений відповідно до темних ділянок інтерференційної картини

світла. Тільки цей позитивний qsc відповідає за просторову модуляцію ,

директора і створення фазової динамічної ґратки з високим значенням

дифракційної ефективності (крива 1 на Рис. 1.13). Цей ефект сильно

пригнічується при подачі негативної напруги на командну поверхню крива

2 на Рис. 1.13).

Залежність ефективності дифракції від полярності прикладеної

напруги стає протилежною для комірок з халькогенідною командною

поверхнею (див. криві 3 і 4 на Рис. 1.13). Максимальна дифракційна

ефективність спостерігається при негативному знаку на командній

поверхні. Однак при зміні полярності на командній поверхні до позитивного

знака ефективність дифракції падає більш ніж в чотири рази, але не зникає

повністю, як це було в РК-комірках з плівкою наночастинок золота. Така

поведінка пояснюється особливостями як генерації заряду, так і компенсації

заряду при одночасній дії світла і електричного поля [75, 76]. Перш за все,

це генерація позитивних носіїв заряду (дірок) для напівпровідників p-типу,

або негативних носіїв заряду (електронів) для напівпровідників n-типу. По-

друге, істотну роль в роботі напівпровідників грає тепловий механізм

генерації заряду [67, 75, 76]. З отриманих експериментальних результатів

можна зробити висновок, що використовувана нами халькогенідна плівка

As2S3 відноситься до напівпровідників p-типу, так як саме позитивний заряд

компенсується негативно зарядженою командною поверхнею (див. криву 3
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на Рис. 1.13). У той же час тепловий механізм генерації заряду забезпечує

формування слабкої динамічної ґратки в разі позитивно зарядженої

командної поверхні (див. криву 4 на Рис. 1.13).

Нарешті, у випадку з традиційною РК-коміркою з обома підкладками,

покритими електродами ITO, ми отримали очікуваний результат. А саме,

дифракційна ефективність динамічної ґратки не залежить від полярності

напруги (див. криві 5 і 6 на Рис. 1.13). Це також вказує на те, що основна

просторова модуляція директора РК і, отже, динамічне формування решітки

відбуваються всередині об’єму РК-комірки. Однак глибину модуляції цієї

ґратки можна регулювати шляхом зміни типу командної поверхні і знака

прикладеної напруги, що видно з експериментальних результатів,

представлених на рис. 1.13.

1.5.3. Запис динамічних ґраток в гібридних РК із золотою нано-
острівцевою плівкою

Для вивчення нелінійного оптичного ефекту в гібридних РК-комірках

використовується метод динамічної голорафії зі взаємодією двох

когерентних лазерних променів. Схема експериментальної установки

показана на Рис. 1.14. Лазерний промінь від лазера YAG: Nd безперервного

діодного накачування з подвоєнням частоти, що має потужність 52 мВт і

довжину хвилі λ = 532 нм, розщеплюється на два пучки В1 і В2 за

допомогою розділювача променя ВS і дзеркала М. Нейтральний фільтр F

використовується для вирівнювання інтенсивностей двох взаємодіючих

пучків В1 і В2. Регулювальна система, на якій встановлено дзеркало М,

дозволяє сходитися двом пучкам В1 і В2 на комірці, де вони утворюють

інтерференційну картину з просторовим періодом Ʌ≈26 мкм. Комірку

розміщують під кутом ρ = 45° щодо бісектриси кута сходження пучків.

Діаметр лазерної плями на комірці становить 1 мм, що дає потужності

лазерного променя Io=6.62 Вт/см2. Напруга подається на обидві підкладки

комірки за допомогою блоку живлення РS, який може генерувати змінну

напругу різної форми і частоти. Анод знаходиться на підкладці із золотою



55

наноострівною плівкою. Вхідні лазерні промені лінійно поляризовані у

вертикальному напрямку, тому вони створюють синусоїдальну

інтерференційну картину інтенсивності світла на зразку. Під впливом як

періодичної світлового картини, так і напруги, в комірці створюється

динамічна решітка, а з обох боків від основних записуючих променів

спостерігається декілька дифракційних порядків, позначених на Рис. 1.14 як

{+0} і {-0}. Інтенсивності в перших дифракційних порядках {+1} і {−1}

вимірюються за допомогою діодів D1 і D2, підключених до цифрового

осцилографа DO і комп'ютера. Ефективність дифракції в першому

дифракційному порядку обчислюється за формулою: η=I{I}/ , де I{I} —

інтенсивність у першому порядку дифракції {+ 1} (або {−1}), а —

інтенсивність вхідного лазерного променя [69].

Рис. 1.14. Експериментальна установка для двопроменевої взаємодії в
гібридних РК-комірках. BS – розділювач променя, М – дзеркало, F –
нейтральний фільтр, PS – блок живлення змінної напруги, D1 і D2 –
фотодіоди, DO – цифровий осциллограф [69].

На Рис. 1.15 показані осцилограми інтенсивностей, що реєструються

на фотодіодах під дією періодичної напруги змінного струму прямокутної

форми. Видно, що вихідні інтенсивності світлових променів мають таку ж

частоту, як і прикладена напруга, що вказує на швидкий нелінійний

оптичний відгук у гібридній комірці [69].
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Рис. 1.15. Інтенсивності в перших дифракційних порядках { } та { } під
дією змінної електричної напруги прямокутної форми (від U=0 В до U=+5
В). a) Частота напруги f = 5 Hz; b) f = 15 Hz [69].

1.6. Висновки до Розділу 1
1. Нематичні термотропні рідкі кристали – це спеціально

синтезовані органічні анізотропні молекули, або їхні суміши, які

утворюються РК мезофазу в певному діапазоні температур. Вони поєднують

властивості рідин ‒ приймають форму кювати, яку заповнюють; формують

тонкі шари, ‒ і властивості конденсованих середовищ – утворюють дальній

просторовий порядок розташування, проявляють діелектричну анізотропію.

РК зі стрижень-подібними молекулами характеризуються оптичними

властивостями одновісного кристалу, оптична ось якого задається

напрямком директора РК – бі-вектором переважної орієнтації молекул.

Зміна напрямку директора РК легко керується зовнішніми полями –

електричним, магнічним, тепловим. Основним механізмом утворення і

зміни анізотропії в РК являється колективна періорієнтація молекул.

2. В нематичних РК матеріалах було відкрито фоторефрактивний

ефект (ФРЕ) – зміна показника заломлення під дією лазерного променя.

Методом двопроменевої взаємодії були проведені експериментальні

дослідження фоторефрактивного механізму запису динамічних ґраток в

номінально чистих РК та РК-композитах з фото-чутливими домішками.

Фоторефрактивний механізм пов’язаний з утворенням електричного поля



57

нерівноважного заряду, який виникає в РК-комірках при освітленні

просторово-неоднорідним лазерним пучком. Були експериментально

проаналізовані такі властивості ФРЕ в НРК: 1) Залежність запису ґратки від

попереднього застосування постійної напруги; 2) Динаміка запису і

релаксація ґратки; 3) Величина порогової напруги в залежності від кута

повороту комірки відносно бісектриси кута сходження двох лазерних

променів; 4) Значення дифракційної ефективності в залежності від величини

напруги.

3. Методом двопроменевої взаємодії експериментально

досліджувались характеристики запису динамічних ґраток в колоїдних РК

композитах, що містять наночастинки золота. Досліджувались

поляризаційні властивості запису динамічної ґратки та кінетика її релаксації

в таких колоїдах. Було виявлено, що фізичним механізмом утворення

динамічної ґратки в РК колоїдах з НЧ(Au) являється термооптична

нелінійність в РК за рахунок сильного поглинання випромінювання

наночастинками золота в області поверхнево-плазмонного резонансу.

4. Методом двопроменевої взаємодії експериментально

досліджувались властивості запису динамічної ґратки в гібридних РК-

комірках (ГРК), що містять Au нано-острівцеву плівку на одній із

підкладинок комірки. Такі ГРК комірки демонструють малі часи релаксації

динамічної ґратки, в порівнянні з класичними РК комірками, що

складаються тільки зі скляних підкладок з ІТО електродами, і в яких, як

правило, записується квазі-стаціонарна ґратка – її час релакції може

складати години і дні. Для ГРК експериментально було отримано запис і

стирання динамічної ґратки при дії періодичної напруги з частотою до 20

Гц; отримано залежність дифракційної ефективності η від розміру нано-

острівців золота в плівці; досліджено залежність η від величини прикладеної

напруги в ГРК з Au нано-острівцевими плівками різної морфології;

розраховані нелінійно-оптичні коефіцієнти таких ГРК. Для ГРК

запропонований фоторефрактивний механізм запису динамічних ґраток.



58

РОЗДІЛ 2.  КІНЕТИКА ДИНАМІЧНИХ ҐРАТОК ПОКАЗНИКА
ЗАЛОМЛЕННЯ В НЕМАТИЧНИХ РІДКИХ КРИСТАЛАХ У
ПРОСТОРОВО-НЕОДНОРІДНИХ ЕЛЕКТРИЧНИХ ПОЛЯХ

Вступ
В сучасних системах оптоелектроніки рідкокристалічні (РК)

матеріали та їхні композити розглядаються як перспективні нелінійно-

оптичні матеріали. Вони знаходять багато застосувань, зокрема, для

дисплеїв, просторових модуляторів світла, сенсорів, адаптивних оптичних

елементів, та багато інших [1, 3, 5, 7]. В системах нелінійної фотоніки, як

правило, використовується такий феноменологічний ефект, як зміна

показника заломлення в РК-матеріалах під дією світла, або лазерних

променів, і електричного поля. В основі ефекту лежить механізм

колективної переорієнтації молекул в комірці РК, яка легко керується

зовнішніми впливами, що призводить до зміни показника заломлення.

Методи динамічної голографії являються одними із перспективних для

перетворень параметрів лазерних пучків і зображень. Вони охоплюють

багато застосувань: керування параметрами лазерних пучків [8, 23, 77];

розробка різноманітних датчиків [12, 49, 71]; оптичне спряження фази

(OСР), яке використовується для створення дзеркал з обернений хвильовим

фронтом, що є дуже потрібним для лідарних систем і фотолітографії [23];

розробки систем для оптичних обчислень, оптичного комп’ютера і

голографічного штучного інтелекту [78, 79].

Ми розглядаємо ефекти керування інтенсивностями вихідних

лазерних променів при двопучковій взаємодії в нематичних РК. Основним

механізмом являється запис динамічної ґратки показника заломлення під

дією періодичного інтерференційного поля, що утворюється двома

вхідними лазерними променями, з подальшою самодифракцією записуючих

лазерних пучків, або дифракцією пробного пучка на динамічній ґратці. В

даній роботі розглядається фоторефрактивний механізм оптичної

нелінійності та формування фазової динамічної ґратки в РК, особливістю
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якого є створення внутрішнього поля просторового заряду, що призводить

до переорієнтації рідкокристалічних молекул [18, 63]. Такий підхід є дуже

перспективним, оскільки нестаціонарний заряд утворюється на підкладинці

комірки під дією просторово-неоднорідного світлового поля, внаслідок чого

переорієнтація директора відбувається з поверхні цієї підкладинки і

розповсюджується в об’єм комірки [54]. Коло цієї поверхні діють ефекти

обмеження для РК, такі як підвищення фактору локального поля і

зменшення робочого об’єму для періорієнтації молекул РК [29, 30], що

дозволяє значно скоротити час релаксації з одночасним збільшенням

величини нелінійності [61, 69, 70, 72].

Розраховано кінетика переорієнтації директора в нематичний РК

комірці та відповідна зміна незвичайного показника заломлення світла, що

пройшло через зразок НРК. Моделювання проведено з метою визначення

закономірностей залежнності періоду часу переорієнтації директора від

пружних і в’язких властивостей РК середовища, величини напруженості

електричного поля та ефектів утворення просторового заряду. У

дисертаційній роботі використали модель Еріксена-Леслі для опису

переорієнтації директора РК під дією постійних електричних полів.

Моделювання виконано для просторово однорідного електричного поля, а

також для просторово модульованого синусоїдального поля. Дане

моделювання передбачає формування швидких динамічних ґраток. Дані

динамічні ґратки формуються під дією постійного просторово

модульованого синусоїдального електричного поля, яке змінює показник

заломлення світла. Зi збiльшенням в'язкостi РК динамiчна ґратка стає

квазiстацiонарною.

У цьому розділі дисертаційної роботи розроблено теоретичну модель

для дослідження часових властивостей переорієнтації молекул в системі РК.

Моделювання базується на моделі Еріксена-Леслі, яка враховує зміни кута

нахилу θ директора РК всередині об’єму комірки РК. Змінні значення θ

викликають зміни показника заломлення в об’ємі РК, які можна
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контролювати за допомогою світла, що проходить. За допомогою нашого

моделювання можна оцінити вплив пружних і в’язких властивостей системи

РК на часові характеристики переорієнтації директора РК. У той же час,

наше моделювання дозволяє визначити час відгуку РК системи в залежності

від просторового обмеження. У нашій моделі параметрами просторового

обмеження є товщина РК комірки та розміри неоднорідної просторової

картини прикладеного електричного поля. Накладання просторово

синусоїдального електричного поля на РК комірку призводить до

формування періодичної просторової модуляції показника заломлення РК.

Це означає запис фазової динамічної ґратки всередині об’єму комірки РК.

Розраховано часові характеристики запису динамічної ґратки для різних

просторових періодів синусоїдального електричного поля для двох РК, а

саме 5CB та LC1264, які суттєво відрізняються за константою в’язкості.

Наше моделювання передбачає формування швидкої динамічної ґратки під

дією безперервного просторово-модульованого синусоїдального

електричного поля. Встановлено, що час життя динамічної ґратки

зменшується зі зменшенням просторового періоду синусоїдальної діаграми.

У LC1264 з більшою обертальною в'язкістю ці динамічні ґратки

перетворюються на квазістаціонарні, які мають набагато більший час життя

(десятки секунд у наших розрахунках).

2.1 Теоретична модель кінетики динамічної ґратки в нематичному РК
Розглянемо стандартну сендвіч-подібну геометрію рідкокристалічної

комірки. Дана двовимірна модель показану на Рис. 2.1. Плоский нематичний

шар товщиною L розташований між двома підкладками, необмеженими

вздовж напрямків x і y директорів. Молекули РК мають початкову планарну

орієнтацію, визначену поверхнею, – кут нахилу директора РК відносно осі

координат z, перпендикулярної до поверхні. Постійне електричне поле

прикладається між підкладками вздовж осі координат z. Світло опромінює

комірку вздовж тієї самої осі координат z. Паличкоподібні мезогенні
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молекули РК характеризуються позитивною оптичною анізотропією.

Директор РК d визначає напрямок оптичної осі C: C∥d. Прикладання

електричного поля до комірки призводить до зміни кута нахилу директора.

Електричне поле E створює крутильний момент для вектора поляризації P.

Динамічні характеристики переходу Фредерікса в такій стандартній

геометрії вивчалися в багатьох роботах, зокрема див. [26, 28, 80]. У цих

моделях використовуються рівняння балансу сил і мінімізації вільної

енергії. Рівняння балансу описує безінерційний рух директора в середовищі

з обертальною в'язкістю під дією електричного або магнітного полів.

Теоретично було передбачено, що час релаксації директора РК після

вимкнення поля прямо пропорційний значенню обертальної в’язкості .

Рис. 2.1. Під дією електричного поля, оптичне пропускання і показник
заломлення в РК комірці змінюється внаслідок періорієнтації РК молекул.

Ми досліджуємо зміну директора молекул РК в об’ємі комірки з

урахуванням сил пружності та в’язкості РК системи, нехтуючи силами, що

діють біля та на поверхні. Для цього, модель Еріксена-Леслі, розроблена для

об’ємного РК, використовує в одноконстантному наближенні для модулів

пружності = = [26, 34, 81, 82]:= ∙ + ∆ ∙ ( ) ( ) ∙ (2.1)

Де – модуль натягу при вигині (B), – модуль натягу на розтяг (S), –

обертальна в’язкість, ∆ – діелектрична анізотропія РК, E – ефективна
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електрична поле, – діелектрична проникність вакууму. Це рівняння

насправді описує тимчасове зміни кута θ, а саме, його вирівнювання вздовж

осі координат  z  за рахунок анізотропії дифузного та прикладеного

електричних полів. Вважаємо граничні умови вільними, тобто дуже слабка

взаємодія директора РК з поверхнею. Такий підхід виправданий, особливо

якщо відомо, що при дуже сильних полях виконується умова розриву

закріплення, і деформація стає безпороговою [26, 59]. Звернемо увагу, що

ця спрощена модель Еріксена-Леслі має ряд обмежень:

1) наявність критичного поле на початку обертального моменту

молекул РК не взята в рахунок, як це має місце в теорії, розробленій для

опису переходу Фредерікса;

2) можлива взаємодія руху директора з потоком в РК не

враховується;

3) в не враховується електропровідність матеріалу;

4) вимірювання деформації розглядається в центрі комірки, а зміна

директора в приповерхневому шару не враховуються.

Далі, ми звернемо увагу на оптичні властивості рідкокристалічних

комірок, де головна задача полягає в контролюванні поляризаційних

властивостей діючого світла. Анізотропія рідкокристалічних комірок

характеризується подвійним оптичним променезаломленням, яке можна

описати наступним виразом: ∆ = ∥ − , де ∥ і – є показники заломлення

рідкокристалічної комірки з гомотропною та планарною орієнтаціями

директора РК, відповідно [26].
Відомо, що РК відповідають одновісним електрооптичним

середовищам, в яких напрямок оптичної осі C задається напрямком

директора РК d [26, 34, 56, 83]. Оптичні властивості середовища описуються

тензором , = 1 ,⁄ , котрий визначає оптичну індикатрису. Тензор описує

значення показника заломлення світла хвилі залежно від напрямку її

поширення k відносно оптичної осі і напрямку поляризації. Для хвилі, що

поширюється крізь товщину рідкокристалічної комірки, ∥ (де вектор z
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визначає напрямок осі z), і для оптичної осі C, що лежить у площині (x, z),

відрізняють звичайну поляризацію з ∥ і незвичайну поляризацію з

незвичайним показником заломлення , що лежить у площині (x, z).

Оптична індикатриса деформується під дією електричних полів. Зміна

показника заломлення внаслідок переорієнтації директора РК в об’ємі

комірок РК визначає їх лінійні та нелінійні оптичні властивості. НРК

демонструють лінійний електро-оптичний ефект (ефект Поккельса). Ефект

Поккельса в рідкокристалічних речовинах має ту особливість, що він

пов’язаний із переорієнтацією оптичної осі C. В цьому випадку, якщо кут

напрямку РК змінюється в площині (x,z), тільки значення незвичайного

показника заломлення змінюється. Зміну з часом ( ) можна пов’язати зі

змінами θ(t, z) та величин ∥ і використаної формули (виведення цієї

формули детально розглянуто в Розділі 3):( ) = ∥∥ ( , ) ( , ) (2.2)

2.2 Залежність кінетик зміни показника заломлення в НРК від
параметрів системи при двопучковій взаємодії

Ми провели розрахунки кінетик переорієнтації директора РК та зміни

показник заломлення за моделлю (1)–(2) [84, 85]. Моделювання

проводилося для двох нематичних РК, а саме для 5CB та суміші на основі

LC1264, параметри яких наведено у Таблиці 2.1. У наших розрахунках

початкова орієнтація директора РК в комірка була планарною, = 2⁄ . Під

дією електричного поля, спрямованого вздовж осі z орієнтація директора

змінюється на гомеотропну, = 0. Відповідно до формули (2) показник

заломлення ( ) для незвичайної поляризації лазерного променя

зменшується від = ∥ до = [26]. Всі розрахунки були зроблені для

значень θ і в центрі об’єму рідкокристалічної комірки. Таким чином, ми

вивчаємо всі ефекти в об’ємі і не враховуємо їх особливості біля

підкладинок.
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Таблиця 2.1. Параметри нематичного РК, використані для теоретичних
розрахунків.

Параметр Рідкокристалічні речовини
5CB [86, 87] LC1264 [88]

K33 10,4 pN 10 pN
0,112 Па·с 0,45 Па·с

21,6 11,5
0,1832 (24 ΟC, =632,8 нм) 0,18 (25 ΟC)∥ 1,7103 (24 ΟC, =632,8 нм) 1,71 (25 ΟC)
1,5271 (24 ΟC, =632,8 нм) 1,53 (25 ΟC)

Зазначимо, що результати при наших чисельних розрахунків залежать

від розміру досліджуваної області. Рідкокристалічна комірка була

встановлена як прямокутний об’єкт, який мав фактичну товщину РК

комірки: L=30 μм або L=10 μм. Довжина об'єкта могла змінюватися, що

також впливало на результати розрахунків. У наших розрахунках, ми

вибрали для зручності довжину рідкокристалічного об’єкта рівною 125 μм.

Однак, врахуємо, що діаметр лазерного променя на комірці, як правило, не

перевищує 1 мм. Ми визначили, що зі збільшенням обраної нами довжини

до граничної довжини 1000 μм отримані  часові константи збільшуються не

більше ніж 20%.

На Рис. 2.2, ми покзано розрахунок зміни незвичайного показника

заломлення ne який залежить від величина електричного поля  нематичного

РК 5CB. Звернемо увагу, що зменшення товщини РК комірки з L=30 μм до

L=10 μм призводить до збільшення напруженості електричного поля E

всередині комірки РК. Значення напруженості електричного поля E

розраховується за формулою E=U/L, де U – напруга постійного струму,

прикладена до комірки, у нашому моделюванні. Визначемо τsat – час

насичення для коефіцієнта незвичайного заломлення . Для

рідкокристалічної речевини 5CB час насичення дорівнює менше τsat <100 мс.

Час насичення τsat зменшується більше ніж на порядок, τsat=10 мс, при

зменшенні товщини комірки до L=10 μм. Наші розрахунки дозволяють

встановити залежність між величиною напруженості електричного поля та
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характерних часів для повної переорієнтації директор РК. Вони

демонструють, що для досягнення часу переорієнтації ≈10 мс при

включеному електричому полі, значення поля всередині комірки повинно

бути більше E>0,5 кВ/м.

Рис. 2.2. Кінетика зміни показника заломлення при повній переорієнтації
директора РК від планарного до гомеотропного під дією однорідного
електричного поля в рідкому кристалі 5CB РК. (а) Товщина комірки
дорівнює L=30 μм; b) L=10 μм. Значення електричного поля відповідають:
E=0,067 кВ/м (U=2 В), E=0,083 кВ/м (U=2,5 В), E=0,1 кВ/м (U=3 В), E=0,167
кВ/м (U=5 В) для L=30 мм; і E=0,02 кВ/м (U=2 В), E=0,025 кВ/м (U=2,5 В),
E=0,3 кВ/м (U=3 В), E=0,5 кВ/м (U=5 В) для L=10 мм, де U – постійна
напруга, що прикладається до рідкокристалічної комірки.

Наступне, ми розглянемо кінетику формування динамічної ґратки для

коефіцієнта заломлення ( , ), утвореною під дією просторової картини

синусоїдального електричного поля: = sin( ∙ 2 ⁄ ), де – просторовий

період вздовж осі координат x, а – максимальна амплітуда поля

визначається як = ⁄ у нашому випадку.

Згідно нашої моделі (1)–(2), ми отримали, що динамічна ґратка

показника заломлення з високим контрастом може утворюється під дією

періодичного синусоїдального електричного поля. Така періодична

структура показника заломлення показано на Рис. 2.3. Але така ґратка є

нестаціонарною, вона існує тільки певни часом, і при подальній дії

постійного у часті електричного поля, вона стирається. Як результат, в

комірці встановлюється рівномірний розподіл показника заломлення.
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Таким чином, наше моделювання показує формування фазової

динамічної ґратки, яка має короткий період життя. Визначимо глибину

модуляції ґратки як різницю між отримані значення показника

заломлення в мінімальних і максимальних просторових точках діючого

електричного поля: = ( ) − ( ) (2.3)

Рис. 2.3. Формування динамічної ґратки з високим контрастом. Розрахована
картина модуляції показника заломлення в комірці під дією синусоїди
електричного поля E0=0.167 кВ/м (U=5 B) та просторового періода Λ=50 μм
при t=0.15 с, товщина комірки L=30 μм, НРК – 5CB.

Рис. 2.4. «Затерта» динамічна ґратка. Динамічна ґратка з низькою глибиною
модуляції – різницею між максимальним і мінімальним значенням
показника заломлення. Така ґратка утворюється, коли просторовий період
інтерференційної картини є малим (порівняно з товщиною комірки), або при
великих значеннях прикладеної напруги, або час дії електричного поля є
досить значним. E0=0.167 кВ/м (U=5 B), просторовий період Λ=30 μм, час
запису ґратки t=10.1 с, товщина комірки L=30 μм, НРК – 5CB.

Утворення ґратки з високим контрастом залежить від просторового

періода електричного поля. Для малих періодів контраст ґратки значно

змершується. Для порівняння, на Рис. 2.4 приведена ґратки з низьким
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контрастом, яка отримана для просторового періоду Λ=30 μм, і для часів дії

електричного поля t=10.1 сек.

У розробленій теорії переходу Фредерікса, який заснований на

мінімізації вільного енергії в нематичному РК, було встановлено, що час

переорієнтації безпосередньо пропорційна значенню обертової в'язкості

[26, 80]. Результати наших розрахунків для запису динамічної ґратки

показано на Рис. 2.5 (a) для 5CB і на Рис. 2.5 (b) для РК суміші LC1264, яка

має більше значення обертальної в’язкості (див. Таблиця 2.1). Результати

розрахунків наведено для двох просторових періодів синусоїдального

електричного поля: Λ=50 μм  і Λ=20 μм. Ці результати показують, що зі

збільшенням в значення напруженості електричного поля, амплітуда

динамічної ґратки зростає, але її час існування зменшується. Подальшого

зменшення тривалості життя ґратки можна досягти шляхом зменшення

просторового періоду Λ електричного поля E. Як видно з Рис. 2.5 (a), де

розрахована для РК 5CB, ґратка є повністю динамічною: вона живе певний

час, а потім повністю стирає. Але розрахунки для РК для  суміші на основі

LC1264 показують, що при низьких значеннях електричного поля час

стирання динамічної ґратки досить великий (Рис. 2.5 (b), криві для E0=0.067

кВ/м і E0=0.083 кВ/м). У початкові моменти часу, запис динамічної ґратки

має високий контраст, а потім контраст динамічної ґратки повільно

зменшується. Квазістаціонарна динамічна ґратка утворюється під дією

постійного електричного поля. Звернемо увагу, що така поведінка

динамічної ґратки була отримана експериментально при дослідженні

двопучкової взаємодії у НРК на основі суміші LC1264 [68, 89, 90]. Однак,

існування повністю динамічної ґратки з малим часом життя під дією

постійного електричне поле не було отримано експериментально. У наших

розрахунках ми використовуємо спрощену Модель Еріксена-Леслі. Таким

чином, в реальних РК системах необхідно враховувати повну модель

Еріксена-Леслі та додаткові механізми для запису та релаксації ґраток.
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Рис. 2.5. Кінетика динамічної ґратки , яка формується в об’ємі  комірки
комірки рідкого під дію постійного електричного поля з періодичною
синусоїдальною структурою періода Λ вздовж осі x, для чистого РК 5CB (a),
та РК суміші LC1264 (b). Розглядається два періода: Λ=50 μм (криві з
високим контрастом) і Λ=20 μм (криві з меншим контрастом).

Проведене моделювання доводить вплив просторового обмеження на

часові характеристики переорієнтації директора РК. Крім того, вони

дозволяють оцінити визначення часових параметрів запису динамічної

ґратки в різних РК системи.

2.3 Висновки до Розділу 2
1. Розроблено теоретичну модель для розрахунку кінетик при

переорієнтації директора РК у нематичних РК комірках під дією однорідних

та просторово неоднорідних електричних полів. Для моделювання

використана теорія Еріксона-Леслі при умові одноконстантної апроксимації

параметрів пружності K33=K11=K. Дана модель для об’єму РК комірки дає

змогу оцінити характерний час переорієнтації директора РК у конкретному

РК середовищі.

2. Проведене моделювання доводить, що часові характеристики

переорієнтації директора РК визначаються параметрами пружності,

в’язкості використованих РК та величиною діючого електричного поля, а

також параметрами просторового обмеження в комірці які є товщина

комірки і просторовий період синусоїдального діючого електричного поля.

Це просторове обмеження значно скорочує час переорієнтації директора РК.
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Так, для періодів часу порядку 10-20 мс у випадку повної переорієнтації

директора РК з планарного до гомотропного під дією однорідного

електричного поля необхідна напруженість поля електричного поля більша

ніж 0.5 кВ/м.

3. Зміна переорієнтації молекул РК призводить до зміни показника

заломлення. Вперше проведено дослідження кінетики запису динамічної

ґратки показника заломлення під дією синусоїдального електричного поля.

Наше моделювання виявило формування динамічної ґратки з малим часом

життя під дією постійного синусоїдального електричного поля. Час життя

динамічної ґратку можна скоротити до десятків мікросекунд зменшуючи

просторовий період Λ електричного поля. Зі збільшенням обертової

в'язкості, час переорієнтації збільшується і реєструються квазістаціонарні

динамічні ґратки.

4. Розроблена теоретична модель дозволяє передбачити граничні

теоретичні значення часових характеристик переорієнтації РК молекул для

вибраного РК матеріалу під дією як однорідного, так і синусоїдального

електричного поля. Результати дослідження є важливими для розробки

матеріалів на основі РК, що мають швидкий електрооптичний час відгуку.

А також для з’ясування фоторефрактивних механізмів запису динамічної

ґратки в РК. Такі механізми реалізуються за рахунок генерації нестабільного

електричного заряду в об’ємі РК комірки під дією світлової

інтерференційної картини, яка має просторову синусоїдальну форму вздовж

осі короддинат х. Нестабільний заряд створює внутрішнє електричне поле,

що призводить до модуляції директора РК. Зокрема, наше моделювання

дозволяє визначити граничні величини внутрішнього електричного поля,

необхідного для формування динамічних фазових ґраток при дії

фоторефрактивного механізму. Використання фазових динамічних ґраток

на основі рідкокристалічних матеріалах находить багато сучасних

застосувань, включаючи обробку сигналів і зображень [23].
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РОЗДІЛ 3.  КЕРУВАННЯ ПАРАМЕТРАМИ ДИНАМІЧНИХ ҐРАТОК
В НЕМАТИЧНИХ РК ФОТОРЕФРАКТИВНИМИ МЕТОДАМИ

Вступ

Експериментальні дослідження номінально чистих нематичних

рідких кристалів (НРК) підтверджують запис динамічних голографічних

ґраток не тільки в комірках з гомеотропною орієнтацією, так і з планарною.

Пояснення можна знайти виходячи із фоторефрактивного механізму запису

ґратки, особливістю якого являється формування нерівноважного заряду на

поверхні підкладинки комірки під дією просторово неоднорідного

світлового поля. Поява внутрішнього тангенціального електричного поля

(вздовж підкладинок комірки), разом зі зовнішнім електричним полем, що

прикладається нормально до підкладинок комірки, призводить до

додаткових можливостей у керуванні напрямку вектора результуючого

електричного поля. В даній роботі розроблена і аналізується модель зміни

інтенсивностей лазерних променів при їх самодифракції і дифракції на

динамічній ґратці, створеній в НРК. Динамічна фазова ґратка формується

завдяки орієнтаційному механізму двозаломлення в НРК при двопучковій

взаємодії лазерних променів, що утворюють просторово періодичну

інтерференційну картину діючого світлового поля. Результати проведених

розрахунків вихідних інтенсивностей лазерних променів в перших порядках

самодифракції і дифракції добре узгоджуються з експериментальними

вимірюваннями. Зокрема вони пояснюють залежність дифракційної

ефективності від величини зовнішньої прикладеної напруги, що має добре

виражений максимум [61, 68, 70, 72].

Ми представляємо комп’ютерне моделювання різних сценаріїв

керування інтенсивністю лазерних імпульсів у нематичних РК при

двопучковій взаємодії. Математична модель розрахунку характеристик

дифракції і самодифракції на динамічній ґратці детально розглядається для

комірок НРК з гомеотропною та планарною орієнтаціями молекул.
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Важливим новим результатом нашої роботи є те, що ми отримали

оптимальні значення кута переорієнтації директора РК, при яких

спостерігається максимальна дифракційна ефективність. Ці значення

відрізняються для комірок з гомеотропною і планарною орієнтаціями.

Отримана нами модель також дозволяє, з урахуванням фоторефрактивного

механізму запису динамічних ґраток, оцінити значення необхідних

внутрішніх електричних полів для реалізації цих сценаріїв [91].

3.1  Оптичні характеристики об’ємних комірок НРК під дією
зовнішніх і внутрішніх електричних полів

В цьому підрозділі ми розглянемо орієнтаційні електро-оптичні

ефекти в нематичник РК, обумовлених електричними полями, що мають

різні напрямки дії відносно осей координат комірки НРК. Розглядається

переорієнтація директора нематичного РК в об’ємі комірки в наближені

ідеального монокристала нематика. При цьому наближенні вважається, що

молекули в середньому орієнтовані вздовж загального напрямку ± ( –

одиничний вектор, що описує напрямок директора РК). Система є

одноосною, а параметр порядку – тензорний. Стандартним підходом

являється розглядання РК в наближенні анізотропної рідини, яка проявляє

властивості як пружного опору, так і в’язкості [26].

Розглянемо стандартну сандвіч-подібну геометрію РК комірки. Її

двовимірна модель представлена на Рис. 3.1. Шар нематика товщиною L

розташований між двома підкладками, необмеженими за напрямками

вздовж осей x і y. Молекули РК мають початкову визначену орієнтацію до

поверхні. θ ‒ кут нахилу директора РК відносно осі z, перпендикулярної до

поверхонь підкладинок. Паличкоподібні мезогенні молекули РК

характеризуються позитивною оптичною анізотропією. Директор РК

визначає напрямок оптичної осі : ∥ . Будемо вважати, що директор

визначає орієнтацію молекул РК тільки в об’ємі комірки, тобто

поверхневими ефектами переорієнтації ми нехтуємо. Постійне електричне
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поле ⃗ = ⃗ прикладено вздовж осі z. Лазерний пучок світла направлений

вздовж цієї ж осі z.

Рис. 3.1. 2D модель одновісного нематичного рідкого кристалу. Кут θ – кут
нахилу директора РК відносно осі координат z, направлену вздовж шару РК.
Вектор ⃗ – директор РК. Вектор С⃗ визначає напрямок оптичної осі
нематичного РК. L – товщина шару РК. Вектори ⃗ і ⃗ визначають величини
і напрямки діючих електричних полів. ⃗ – хвильовий вектор світла. Вектори⃗ та ⃗ показують напрямки звичайної та незвичайної поляризації хвилі
світла, які відповідно паралельні координатним осям y і x.

В цій схемі ми враховуємо фоторефрактивний механізм запису

динамічних ґраток, тобто створення внутрішнього електричного поля за

рахунок нерівноважного заряду ⃗ , який фотоіндувується світловим полем

[18, 63]. Це поле є просторово-модульованим у відповідності із світловою

інтерференційною картиною, і направлено воно вздовж вісі x – ⃗ = ⃗ на

Рис. 3.1.

Коли до комірки прикладемо електричне поле, то змінюється кут

нахилу директора. Електричне поле ⃗ створює обертальний момент для

вектора поляризації ⃗. У РК спостерігається багато цікавих

електрооптичних ефектів, які не мають аналогів у твердих та рідких тілах.

Це зумовлено великою лабільністю структури РК: невеликі зовнішні

електричні поля призводять до значних трансформацій поля директора і,

відповідно, до змін оптичних властивостей РК. При невеликих електричних

напругах поблизу критичного поля Фредерікса нематик буде

переорієнтовуватися, і в кінці кінців директор встановиться вздовж
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зовнішнього електричного поля для Δε>0, або перпендикулярно полю для

Δε<0. Так як нематик є оптично анізотропним (позитивним), то станеться

зміна положення оптичної індикатриси щодо напрямку електричного поля

та світла. Такі електрооптичні ефекти, зумовлені переорієнтацією за

рахунок переходів Фредерікса, називаються орієнтаційними [26]. У цих

ефектах є магнітні аналоги.

Згідно континуальної теорії нематиків, коли враховуються тільки

короткодіючі міжмолекулярні сили, для опису трансформацій директора

НРК використовуються константи Франка, а саме – модуль поперечного

згину (splay) з ≠0; – модуль деформації кручення (twist) з ∙ ≠0; –

модуль повздовжнього згину (bend), з × ≠0.

Динамічні характеристики переходу Фрідерікса в такій стандартній

геометрії досліджувалися в багатьох роботах (зокрема, див. [26, 80]). У цих

моделях використовувалося рівняння балансу сил і мінімізації вільної

енергії. Рівняння балансу описує безінерційний рух директора в середовищі

з обертальною в'язкістю γ1 під дією електричного або магнітного полів.

Теоретично було передбачено, що час релаксації директора РК після

вимкнення поля прямо пропорційний значенню обертової в'язкості .

Молекули РК мають початкову визначену орієнтацію, яка задається

умовами орієнтації молекул на поверхні. Позначимо кут ‒ початковий кут

нахилу директора РК відносно осі z в об’ємі комірки. Для початкової

гомеотропної орієнтації молекул в комірці = 0 , для планарної орієнтації= 2⁄ [91].

Ми розглянемо ефекти, обумовлені наявністю тангенціального

електричного поля = , яке виникає внаслідок фото-індукованих зарядів

під дією просторово неоднорідного світлового пучка. У цьому випадку, РК

молекулі орієнтуються під дією сумарного поля, яке визначається як сума

двох векторів: = + . Розглянемо ефекти у стаціонарному стані. Такий

підхід дозволить нам оцінити значення внутрішнього поля , яке необхідно

сформувати в НРК за рахунок фото-індукованих механізмів [91].
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3.1.1 Орієнтаціонний електрооптичний ефект в 2D комірках НРК
Анізотропія в НРК характеризується у відповідності з оптично

позитивним одновісними кристалами. Величина двозаломлення описується

за допомогою еліпсоїда оптичної індикатриси, який визначає значення

показників заломлення для звичайної і незвичайної поляризацій хвиль.

Особливістю орієнтаційного електро-оптичного ефекту в НРК являється те,

що змінюється орієнтація оптичної осі кристалу під дією електричних полів,

які можуть бути як зовнішніми, так і внутрішніми. На Рис. 3.2 показано

еліпсоїд оптичної індикатриси, яка має орієнтацію оптичної осі під кутом

відносно осі . Для позитивного одновісного кристалу еліпсоїд є витягнутим

вздовж оптичної осі і симетричним. Якщо зв’язати систему координат( , , ′) з головними осями еліпсоїда, то в цій системі еліпсоїд описується

простим рівнянням: ( ′) + ( ′) + ( ′)∥ = 1 (3.1)

де та ∥ називаються головними показниками заломлення. Перетин

оптичної індикатриси перпендикулярний напрямку розповсюдження

світлової хвилі утворює еліпс, головні осі якого визначають величини

показників заломлення для звичайної і незвичайної хвиль. На Рис. 3.3

показані дві основні орієнтації еліпсоїда оптичної індикатриси для

визначення головних показників заломлення та ∥.
Як видно (Рис. 3.3), при зміні орієнтації еліпсоїда від планарного до

гомеотропного, величина показника заломлення для звичайної хвилі не

змінюється: = . Але змінюється величина показника заломлення для

незвичайної хвилі, від її максимального значення ( ) = ∥ при планарній

орієнтації, до мінімального значення ( ) = при гомеотропній орієнтації.

Оптична анізотропія нематичних РК визначається виразом∆ = ( ) − (3.2)

Її максимальне значення дорівнює різниці головних показників

заломлення ∆ = ∥ − для даного НРК.
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Рис. 3.2. Оптична індикатриса, що має кут між оптичною віссю і віссю
комірки. Показано переріз оптичної індикатриси, перпендикулярно до
вектору .

(a)

(b)

Рис. 3.3. Зміни оптичної індикатриси в НРК при орієнтаційних S-ефектах
для визначення головних показників заломлення та ∥. (a) Оптична
індикатриса для комірки з планарною орієнтацією молекул, ∥ . (b)
Оптична індикатриса для комірки з гомеотропною орієнтацією молекул, ∥
. Світло розповсюджується вздовж осі z: ∥ . Показано переріз оптичної

індикатриси, перпендикулярно до вектору . Система координат ( , , )
пов’язана з геометрією комірки та напрямками дії світлового пучка і
електричних полів; система координат ( ′, ′, ′) пов’язана з головними осями
оптичної індикатриси.

Оптична анізотропія нематиків завжди позитивна. Це пов’язано з тим,

що показник заломлення РК включає лише електронну і атомну складові.

Тому на оптичних частотах анізотропія визначається лише конфігурацією

самих молекул. Найчастіше напрямок поглинаючого осцилятора збігається
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з напрямком довгої осі молекули. Тому світло, поляризоване у напрямку

директора, поглинається більше, ніж світло, поляризоване в

перпендикулярному напрямку. Орієнтаційні механізми також впливають на

поляризацію на оптичних частотах. При збільшенні ступеня впорядкування

молекул їхня електронна анізотропія також збільшується. Величина

двозаломлення в НРК дуже велика і може досягати 0,5. Двозаломлення

можна використовуватися для обчислення макроскопічного параметру

порядку [26, 33].

Розглянемо нематики з Δε>0, до яких належать НРК 5СВ та суміші

LC1264 та Е7. Для того, щоб відбувся перехід Фредерікса, необхідно, щоб

початкова орієнтація директора та прикладеного електричного поля були

перпендикулярні. Тут можливі два граничні випадки: у першому випадку

шар НРК у початковому стані має двозаломлення: його оптична індикатриса

– витягнутий еліпсоїд обертання – своєю оптичною віссю розташована

вздовж осі x. Електричне поле прикладено вздовж осі z: .У кінцевому стані

оптична вісь встановиться (в ідеальному випадку) вздовж осі z, і світло,

поширюючись вздовж неї, не матиме двозаломлення. У другому випадку –

навпаки, у початковому стані гомеотропний шар НРК не має

двозаломлення, ∥ .  А під час подачі електричного поля вздовж осі x ( )

стає двозаломлюючим. У цих випадках орієнтаційний електрооптичний

ефект здійснюється завдяки деформації поперечного вигину, що описується

константою пружності К , яка входитиме у формулу для критичного поля

Фредерікса (див. формулу (1.4)). Цей електрооптичний ефект прийнято

називати S-ефектом.

Розглянемо, як змінюватимуться оптичні властивості шару нематику

внаслідок орієнтаційного електрооптичного ефекту. Нехай оптична

індикатриса нематика, яка є витягнутим еліпсоїдом обертання (оптично

позитивний кристал), під дією електричного поля повернена на кут θ по

відношенню до осі z і лежить в площині ( , ) (Рис. 3.2). Якщо світло

поширюється вздовж осі z, то різниця фаз для звичайної та незвичайної
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поляризацій хвиль на виході визначатиметься двозаломленням шару

нематика. Двозаломлення, як відомо, визначається різницею довжин

півосей еліптичного перерізу оптичної індикатриси, що перпендикулярний

до напрямку хвильового вектора. Знайдемо величини півосей цього еліпсу

– (Рис. 3.4). При цьому, показник заломлення незвичайного променя буде

функціей кута нахилу директора відносно осі : = ( ) [26].

Із (Рис. 3.4) знаходимо:= ; = ; = 0 (3.3)

Підставивши ці значення в рівняння для еліпсоїда (3.2), отримаємо

наступний вираз: + ∥ = 1 (3.4)

З якого визначемо величину ( ) :( ) = ∥∥ (3.5)

Зокрема, для гомеотропної орієнтації = 0 і ( ) = , а для планарної= 2⁄ і ( ) = ∥ (Рис. 3.3 (а) і (б), відповідно).

Орієнтаційні електрооптичні ефекти, пов’язані зі зміною

двозаломлення під дією електричного поля, експериментально

спостерігаються при зміні інтенсивності світла, що пройшло через комірку

НРК поміщену між схрещеними поляризатором і аналізатором. Поворот

оптичної індикатриси супроводжується просвітленням поля на виході

аналізатора.
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Рис. 3.4. Перетин еліпсоїда оптичної індикатриси ( , ).Оптична система для
визначення величини ( ). Точка знаходиться на еліпсоїді.

3.1.2 Оптичне пропускання НРК для орієнтаційних S-ефектів
Розглянемо 2D НРК комірку (Рис. 3.1) ‒ зміну пропускання лінійно

поляризованого світла, що розповсюджується вздовж напрямку для

комірки, що поміщується між схрещеними поляризатором і аналізатором, за

рахунок зміни двозаломлення під дією електричних полів. Треба визначити

інтенсивність і поляризацію світла на виході аналізатора [92, 93]. В цій

структурі будемо нехтувати інтенсивністю відбитого променя (декілька

відсотків), а також поглинанням світла в РК. Також будемо вважати

поляроїди ідеальними.

Схема зміни напрямку вектора напруженості електричного поля

світла в площині, перпендикулярній напрямку хвильового вектора світла

представлена на Рис. 3.5. Після проходження світла крізь поляризатор,

амплітуду вектора поля променя лінійно поляризованого світла можно

спроектувати на напрямки головних вісей еліпса, що утворюється внаслідок

перерізу оптичної індикатриси площиною ( , ), перпендикулярною до

напрямку розповсюдження світла вздовж осі := = ( ); = = ( ) (3.6)
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Звичайний і незвичайний промені проходять шар нематику разом, але

набувають різний набіг фази, 2 ⁄ і 2 ⁄ , з деякою фазовою

затримкою між ними: = (2 ⁄ )( − ) (3.7)

При S-ефектах враховується тільки поворот директора РК в площині( , ), і не враховуються твіст-ефект. За таких умов, величина показника

заломлення для звичайної хвилі не змінюється, і дорівнює = . А

величина показника заломлення для незвичайної хвилі залежить від кута ,

при цьому ( = 0) = для випадку гомеотропної орієнтації, і ( = 2⁄ ) =
∥ для планарної орієнтації, , де і ∥ ‒ головні значення показника

заломлення. Оптична анізотропія нематичних НРК визначається виразом:∆ = ( ) − [26].

Якщо в комірці діє електричне поле під кутом до осі , молекули

РК будут переорієнтовуватися, так щоб вектор директора був направлений

вздовж вектора електричного поля: ∥ . Особливістю орієнтаційного

електро-оптичного ефекту в НРК являється те, що змінюється орієнтація

оптичної осі кристалу під дією результуючого електричного поля. Таким

чином, при переорієнтації директора відбувається поворот еліпсоїда

оптичної індикатриси. У нашому випадку комірки НРК, двозаломлення під

дією електричного поля обумовлено зміною напрямку оптичної осі

внаслідок періорієнтації директора , що визначається кутом нахилу .

Також двозаломлення залежить від величини товщини комірки та швидкодії

переорієнтації молекул РК. Таким чином, у формулі (3.7) = ( і

описується формулою (3.5), а = являється постійною величиною.

Знайдемо пропускання світла в системі, що включає зразок НРК

поміщений між поляризатором і аналізатором. Для знаходження вихідної

інтенсивності світла для такої системи можна скористатися законом

Малюса [92, 93]. Нехай поляризатор розташовано під кутом до осі , а

аналізатор – під кутом до поляризатора (Pис. 3.5). ‒ величина

напруженості електичного поля світла, що пройшло через поляризатор. Так
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як аналізатор пропускає тільки проекцію довільного поля на його власну ось

, спроектуємо поля і на направлення пропускання аналізатора:= ( ) ( − ); = ( ) ( − ) (3.8)

Рис. 3.5. Оптична система в площині ( , ) ‒ в площині підкладинок комірки
НРК. і ‒ напрямки поляризатора і аналізатора, відповідно. ‒ амплітуда
напруженості електричного поля світлової хвилі на вході комірки після
поляризатора. і ‒ амплітуди електричного поля в комірці для звичайної
і незвичайної поляризацій, відповідно. і ‒ відповідні амплітуди на
виході аналізатора.

Повна інтенсивність світла на виході аналізатора визначається

інтерференцією двох променів: | + | . Оскільки можна записати =( ), = ( ), то для інтенсивності світла на виході

аналізатора отримуємо: = + + 2( ) ⁄ ( ) (3.9)

Підставимо (3.8) в (3.9): =12 (2 ) 2( − ) ( ) (3.10)

Застосуємо тотожність
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( ) = 1 − 2 2
Тоді в фігурних дужках в (2.10) будемо мати вираз:

12 (2 ) 2( − ) − (2 ) 2( − ) 2 (3.11)

Спростимо перші три складові в (3.11). Для цього застосуємо наступні

тотожності:( − ) = 1 + 2( − ) ; ( − ) = 1 − 2( − )− = (2 ) ; + = ( − )
Тоді із суми перших трьох складових отримаємо12 [1 + (−2 )] = ( )
Кінцевий вираз для вихідної інтенсивності наступний:= ( ) − (2 ) 2( − ) 2 (3.12)

Розглянемо випадок, коли поляроїди схрещені, ⊥ . Тоді = 2⁄ і

вихідна інтенсивність дорівнює= (2 ) 2 (3.13)

Із цієї формули випливає, що коли поляризатор орієнтований

паралельно або осі , або осі (кути = 0, , , , …), на виході аналізатора

буде спостерігатися темне поле. Максимальна інтенсивність на виході

аналізатора спостерігається, коли кут поляризатора складає = , , , … .

Цей випадок найбільш цікавий, оскільки забезпечує найвищий контраст при

спостереженях під мікроскопом. Дійсно, обравши кут = 4⁄ між

поляризатором і віссі (при умові, що директор лежить в площині ( , )), ми

отримаємо максимальну інтенсивність світла на виході аналізатора.= 2 = ( ( ) − ) (3.14)
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де ‒ вхідна інтенсивність світла. Із формули (3.14) випливає, що вихідна

інтенсивність носить осцилючий характер в залежності від товщини шару ,

оптичної анізотропії = − і довжини хвилі світла .

3.1.3 Розрахунки оптичного пропускання для 2D комірки НРК
В цьому підрозділі наведемо результати розрахунків оптичного

пропускання системи 2D комірки НРК, що знаходиться між схрещеними

поляризатором і аналізатором, при умові освітлення зразка лазерним

пучком з однорідним розподілом інтенсивності. Ці розрахунки дозволять

нам оцінити величини зовнішнього і внутрішнього електричних полів,

необхідних для спостереження значних змін оптичного пропускання.

Для досліджень будуть використані НРК, які шикоро застосовуються

на практиці і для наукових досліджень: 5СВ, суміш LC1264 і Е7. В Таблиці

3.1 ми наведено їх значення показників заломлення, які будуть

використовуватися в подальших наших розрахунках.

Таблиця 3.1. Головні показники заломлення і максимальне значення
двозаломлення для НРК, які використовуються в наших розрахунках

∥ ,
L=10 μm,

λ=0.532 μm
λ=0.632.8. μm

,
L=20 μm,

λ=0.532 μm
λ=0.632.8. μm

5СВ (240C,
λ=632.8 nm)

1.7103 1.5271 0.1832 21.63
18.18

43.25
36.36

LC1264
(250C)

1.71 1.53 0.18 21.25
17.86

42.5
35.73

E7
(250C)

1.7366 1.5258 0.2108 24.88
20.92

49.77
41.84

E7
(610C)

1.7462 1.5216 0.2246 26.51
22.29

53.03
44.58

Також в Таблиці 3.1 наведено максимальні значення для фазової

затримки відповідно до формули (3.7), яка визначається величиною

для випадку, коли ( ) = ∥, тобто для планарної орієнтації директора.
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На Pис. 3.6 приведено графіки для ( ), розраховані по формулі (3.5)

для вибраних нами НРК.

Рис. 3.6. Значення залежності  величини показника заломлення для
незвичайної хвилі, від її кута орієнтації директора ( ). Кут орієнтації
директора змінюється в діапазоні віл нуля до π/2.

Максимально можливі значення зміни фазового набігу ( , ) при зміні

кута орієнтації директора = 0… 2⁄ і в залежності від товщини комірки ,

побудовані згідно розрахунків по формулі (3.7) і приведені на Pис. 3.7 [91,

94].

Розрахунки максимальної інтенсивності на виході аналізатора за

формулою (3.14) приведені на Рис. 3.8 і 3.9. Із цих даних видно, що

інтенсивність на виході носить осцилюючий характер, і охоплює багато

максимумів при переорієнтації кута директора від 0 до 2⁄ . Треба

відмітити, що для практичного використання достатньо досягти лише

невеликих змін нахилу директора, щоби змінити інтенсивність світла на

виході системи від 0 до 1: так, для гомеотропно орієнтованої комірки НРК

зміни дорівнюють ≈ 0…0,6 (23 ) для комірки товщиною = 10 і ≈0…0,3 (17 ) для комірки товщиною = 20 . Для планарно орієнтованої

комірки ці зміни ще менші: ≈ 0,32 = (1,57 − 1,25)(18 ) (для РК Е7, = 10 ,
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= 0,532 ) і ≈ 0,21 = (1,57 − 1,36) (12 ) (для РК Е7, = 20 , =0,532 ). В підрозділі 3.3 ми розглянемо модель зміни кута нахилу директора

під дією електричних полів, що дозволить оцінити величини прикладених

напруг і внутрішніх електричних полів для досягнення таких змін оптичного

пропускання комірок РК.

Рис. 3.7. Максимальне значення зміни фазового набігу ( , ) в залежності
від кута орієнтації директора та від товщини комірки РК. Кут орієнтації
директора знаходиться в діапазоні від 0 до 2⁄ радіан. Довжина комірки
РК знаходиться в діапазоні 5 до 30 мікрометрів. Максимальне значення
фазового набіга ( , ) розраховується в радіанах.
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Рис. 3.8. Максимальна зміна інтенсивності пропускання в системі Р-РК-А
внаслідок періорієнтації кута директора , розрахована для 2D-комірок
5СВ. (Р – поляризатор, А – аналізатор).

Рис. 3.9. Максимальна зміна інтенсивності пропускання в системі Р-РК-А
внаслідок періорієнтації кута директора , розрахована для 2D-комірок Е7.
(Р – поляризатор, А – аналізатор).
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3.2  Запис об’ємних динамічних ґраток в комірках НРК внаслідок
орієнтаційного S-ефекту

Основною експериментальною схемою динамічної голографії є

двопучкова взаємодії хвиль в пропускаючій геометрії (ПДВ – пропускаючи

двопучкова взаємодія) [95, 22].

В цьому підрозділі ми розглянемо характерні зміни інтенсивності

світла в перших дифракційних порядках для самодифракції лазерних

променів, і для дифракції пробного пучка на динамічній ґратці, що

обумовлені періорієнтацією директора НРК в об’ємі комірки – зміною

величини кута . Відмітимо, що згідно нашої моделі, така періорієнтація

виникає під дією зовнішніх і внутрішніх електричних полів. Розрахунки

залежності від сумарного електричного поля будуть проведені в підрозділі

3.3. Результати, одержані в цьому підрозділі, дадуть нам можливість

сформулювати вимоги на величини електричних полів, які необхідно

досягти в комірках НРК для отримання значних змін вихідних

інтенсивностей лазерних пучків.

Оптична схема двопучкової взаємодії в рідкокристалічному матеріалі

наведена на Рис. 3.10. Промінь від лазера 1 потрапляє на подільну пластинку

3 для утворення двох пучків рівної інтенсивності, які відбиваються від

дзеркал 4 та 5, і збігаються на комірці НРК 6. Запис динамічної ґратки

відбувається під дією інтерференційного поля цих двох пучків і при

прикладанні напруги 7, яка вимірюється за допомогою вольтметра. В

результаті самодифракції записуючих променів на створеній ними фазовій

ґратці, і дифракції тестуючого (слабкого по інтенсивності лазерного пучка

(лазер 2, який не руйнує ґратку), окрім основних пучків (8, 9, 10),

генеруються пучки високих порядків: перших порядків самодифракції ({−1}
‒ 11; {+1} ‒ 12) і першого порядку дифракції ({1} ‒ 13). Інтенсивності в

перших порядках вимірюються за допомогою фотодіодів (14 – для

самодифракції і 15 – для дифракції), що з’єднані з цифровим осцилографом

і комп’ютером.
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Рис. 3.10. Оптична схема двопучкової взаємодії в РК комірці: неперервний
лазер 1 Nd:YAG з подвоєнням частот (зелений колір променів)
використовується для запису динамічної ґратки та самодифракції лазерних
променів. Неперервний He-Ne лазер 2 (червоний колір променів)
використовується для тестування при дифракції на заданій ґратці.

Розглянемо характерні зміни інтенсивності лазерного пучка світла в

перших дифракційних порядках для самодифракції лазерних променів і для

дифракції пробного пучка на динамічній ґратці, що створюється внаслідок

періорієнтації директора НРК в об’ємі комірки. Зміна інтенсивностей у

перших дифракційних порядках залежить від кута повороту директора .

Відмітимо, що згідно нашої моделі, така періорієнтація виникає під дією

суперпозиції зовнішніх і внутрішніх електричних полів.

Також відмітимо, що розрахунки, проведені в цьому підрозділі, не

враховують нелінійно-оптичні ефекти, тобто залежність показника

заломленні від інтенсивності світла , яка для середовищ з кубічною

нелінійністю зазвичай записується як [13, 56, 77, 95]:= (3.15)

де – коефіцієнт нелінійності показника заломлення.

Особливостю фоторефрактивного механізму створення динамічних

ґраток в НРК являеться утворення нестаціонарного заряду під дією
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періодичного інтерференційно поля, сформованого двома записуючими

пучками в комірці НРК [18, 47, 63]. Він може відбуватися в номінально

чистих НРК без домішок. На Рис. 1 поле просторового заряду позначено

величиною . Таким чином, в комірці діють два вектори електричних полів:

«зовнішнє» електричне поле , що створюється завдяки прикладанню

зовнішньої напруги до комірки між підкладинками, і «внутрішнє»

тангенціальне електричне поле . Вектор рівнодіючої цих полів дорівнює= + . При зміні напрямку електричного поля відбувається

переорієнтація молекул РК, які вистроюються своїми довгими осями вздовж

напрямку поля. Запис динамічної ґратки відбувається внаслідок просторової

модуляції кута нахилу директора. Модуляція кута призводить до

просторової модуляції показника заломлення в РК комірці.

3.2.1 Зміна інтенсивностей в перших дифракційних порядках при S-
ефектах внаслідок двопучкової взаємодії лазерних променів в НРК

Для вихідної інтенсивності в першому порядку самодифракції

отримана наступна формула [61]:

{ } = { } = [ ( ) + ( )] (3.16)

де аргумент визначається як: = (3.17)

Величини в формулах (3.16), (3.17) наступні: { }, { } ‒ інтенсивність

світла в {−1} та {+1} порядках, відповідно; ‒ пропускання комірки НРК;

‒ інтенсивність світла в одному вхідному пучку накачки; , ‒ фукнції

Бесселя першого роду першого та другого порядків, відповідно; ‒

ефективна товщина комірки. залежить від коефіцієнта поглинання

комірки співвідношенням: = (3.18)

Як відомо, пропускання , коефіцієнт поглинання і оптична густина

пов’язані наступними співвідношеннями:= , = 10 , = ( ) (3.19)



89

Формула для інтенсивності в першому порядку дифракція при

дифракції на заданій фазовій ґратці для пробного пучка відома з теорії

лазерної дифракції на акустичних хвилях:

{ } = { } = ( ) (3.20)

де аргумент співпадає з формулою для фазового набігу ( , ) в комірці

(3.17).

Ці формули отримані в наближенні Рамана-Натта для чисто локальної

ґратки, а також рівних вхідних інтенсивностей двох лазерних пучків

накачки: = = .

Розглянемо механізм зміни показника заломлення в максимумах

динамічної ґратки за рахунок періорієнтації директора НРК в об’ємі комірки

під дією електричних полів, який описано у підрозділі 3.1. Тоді = , ( )
визначається формулою (3.5). І для випадка малого поглинання в комірці,= , тоді аргумент = із формули (3.7). Величина буде визначати

максимальну глибину модуляції ґратки (повний фазовий набіг), а величина

із формули (3.2) – максимальну амплітуду ґратки.

Будемо розрізнювати наступні два типи запису динамічних ґраток:

І. Запис ґратки в гоміотропно орієнтованій комірці.

Тоді кут повороту орієнтації директора під дією електричних полів

може змінюватися від 0 до 2⁄ ( = 0. . 2⁄ ), а величина = із формули (3.7).

Із цього випливає, що побудовані графіки ( , ) на Рис. 3.7 відповідають

зміні глибини модуляці в максимумах динамічної фазової ґратки. Ці дані

можна використовувати для розрахунків інтенсивностій в перших порядках

самодифракції і дифракції пробного пучка.

ІІ. Запис ґратки в планарно орієнтованій комірці.

В цьму випадку кут змінюється в протилежному напрямку, тобто від 2⁄
до 0 ( = 2.⁄ . 0). Таким чином, «фон» буде мати максимальне значення :, = 2 = 2 ( ∥ − ) (3.21)
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а сама амплітуда ґратки буде зменшуватися. Тоді саме різниця між «фоном»

і ( ) буде визначати глибину модуляції ґратки:= ( , 2⁄ ) − ( , ) (3.22)

На Рис. 3.11 представлено розраховані характеристики для глибини

модуляції динамічної ґратки для планарно орієнтованої комірки. Цей

рисунок демонструє протилежну залежність максимальних значень

фазового набігу від кута нахилу директора , у порівнянні з Рис. 3.7 для

гомеотропно орієнтованої комірки.

Для розрахунки вихідної інтенсивності в перших порядках

самодифракції, числові значення фазового набіга δ(L,θ) з рівняння (3.7) (для

гомеотропної орієнтації), або (3.22) (для планарної орієнтації) і з

урахуванням рівняння (3.5) підставляємо в рівняння (3.16). Отримані

графіки в наближенні малого поглинання в комірці НРК ( = ) наведені на

Рис. 3.12 [91, 94].

Із Рис.3.12 видно, що значення нормованої інтенсивності

(дифракційної ефективності) залежать від кута θ повороту директора, який

орієнтується вздовж напрямку рівнодіючої електричного поля . Також

відмітимо, що дифракційна ефективність має яскраво виражений максимум.

Для початково гомеотропно орієнтованої комірки цей максимум

досягається для ≈ 0.5 радіан (≈ 28 ) для тонкої комірки ( = 5 μм), і для ≈0.2 радіани (≈ 11,5 ) для товстої комірки ( = 30 μм). Тобто, спостерігається

оптимальна глибина модуляції ґратки в залежності від повороту директора.

Причому, кут повороту директора є незначний відносно початкової

орієнтації = 0. В той же час, при дуже великих глибинах модуляції

відбуваються періодичні осциляції інтенсивності, які затухають.

Максимальне значення дифракційної ефективності досягає 46%.
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(a) (b)

(c) (b)

Рис. 3.11. Максимальне значення зміни фазового набігу ( , ) в залежності
від кута орієнтації директора θ та від товщини L НРК комірки з планарною
орієнтацією. Кут орієнтації директора θ знаходиться в діапазоні від 0 до π/2
радіан відносно осі . Товщина L рідкокристалічної комірки змінюється в
діапазоні значень від 5 до 30 μм. Максимальне значення фазового набігу( , ) розраховується в радіанах. Наближення малого поглинання = .
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(а) (b)

(с) (d)

Рис. 3.12. Нормована інтенсивність (дифракційна ефективність) в першому
дифракційному порядку самодифракції: (а) 5СВ з гомеотропною
орієнтацією, (b) 5СВ з планарною орієнтацією; (с) Е7 з гомеотропною
орієнтацією, (д) Е7 з планарною орієнтацією. Графіки розраховано для
довжин хвиль світла λ=0,532 μм і λ=0,6328 μм та НРК комірок товщиною 5
та 30 μм.  Наближення малого поглинання = .

Значення фазового набіга δ(L,θ) з рівнянь з рівняння (3.7) (для

гомеотропної орієнтації), або (3.22) (для планарної орієнтації) і з

урахуванням рівняння (3.5) підставляємо в рівняння (3.20) та дістанемо

значення вихідної інтенсивність в першому порядку дифракції пробного

лазерного пучка. Характеристики для гоміотропної комірки приведені на

Рис. 3.13.
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(а) (b)

(c) (d)

Рис. 3.13. Нормована інтенсивність (дифракційна ефективність) в першому
дифракційному порядку для пробного пучка: (а) 5СВ з гомеотропною
орієнтацією, (б) 5СВ з планарною орієнтацією; (с) Е7 з гомеотропною
орієнтацією, (д) Е7 з планарною орієнтацією. Графіки розраховано для
довжин хвиль світла λ=0,532 μм і λ=0,6328 μм та НРК комірок товщиною 5
та 30 μм. Наближення малого поглинання = .

Ми бачимо, що у порівнянні з Рис. 3.12, тенденція для інтенсивності

дифракції зберігається, спостерігається чіткий максимум для тих же самих

значень , що і при самодифракції. Різниця лише в величині цього

максимуму – дифракційна ефективність падає до 37%, а також в мінімумах

досягає нуля. Таким чином ми отримали цікавий результат, що в залежності

від кута повороту директора, інтенсивність променю в першому порядку

дифракції приймає нульові значення, і цих «нулів» тим більше, чим товща

комірка.

Для початково пленарно орієнтованої комірки, у порівнянні з

графіками для гомеотропно орієнтованої комірки, основні тенденції
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залежностей дифракційної ефективності від зберігаються: спостерігається

чіткий максимум, який звужується і зсувається в сторону більших значень

при підвищенні товщини комірки, а також осциляції в області високих

значень , при яких дифракційна ефективність для пробного пучка

приймає нульові значення. Але знову ж таки відмітимо той факт, що

величини зміни переорієнтації директора від свого початкового значення

незначні для досягнення максимальної дифракційної ефективності. Вони

складають приблизно ті ж самі значення, що і для гомеотропно орієнтованої

комірки: ≈ 1.6 − 1.1 = 0.5 радіан ( = 5 μм) і ≈ 1.6 − 1.4 = 0.2 радіан ( = 30
μм).

3.2.2 Дифракційна ефективність в НРК комірках з великим
поглинанням

Розрахунки дифракційної ефективності, проведені у підрозділі 3.2.1,

виконані у наближення малого поглинання в комірках НРК, тобто = 1. Це

надало нам можливість виявити основні закономірності зміни

інтенсивностей в перших порядках, зокрема, їх залежності від товщини

комірки . Але реальні комірки НРК, як правило, мають досить велике

поглинання. Це призводить до зміни ефективної товщини поглинання, яка

розраховується за формулою (3.18). Величина коефіцієнта поглинання

комірки визначається з експериментальних вимірювань оптичної

щільності в комірці на досліджуваній довжині хвилі, або оптичного

пропускання (див., наприклад, [61, 69, 70]). Як відомо, коефіцієнт

пропускання T, коефіцієнт поглинання і оптична щільність пов’язані

наступними співвідношеннями (3.19).

Для знаходження дифракційної ефективності в перших порядках

самодифракції і дифракції, у формули (3.7), (3.22) замість товщини

підставляють ефективну товщину Leff , і значення підставляють у формули

(3.16) та (3.20).
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На Рис. 3.14 і 3.15 наведені розраховані дифракційні ефективності для

комірок НРК з великим поглинанням, = 0.2 μм-1, [91, 94] зокрема, такі

значення отримані для НРК комірок з нано-острівцевими плівками [70].

Із Рис. 3.14-3.15 видно, що в НРК комірках з великим поглинанням

ефективна товщина Leff стає дуже малою. Тому графіки навіть для товстих

комірок подібні для графіків, що отримуються для тонких комірок без

поглинання. Також ми отримали ще одну цікаву особливість – всі графіки

для дифракційної ефективності отримані для різних товщин НРК і для

різних довжин хвиль майже співпадають у випадку комірки з планарною

орієнтацією (див. Рис. 3.14 (б), (д); Рис. 3.15 (б), (д)). Таким чином, для НРК

з великим поглинанням не має виграшу у дифракційній ефективності в

товстих комірках за рахунок додаткового об’єму. Вже в тонких комірках

спостерігаються оптимальні і максимальні значення .

Рис. 3.14. Нормована інтенсивність (дифракційна ефективність) в першому
порядку самодифракції на динамічній ґратці для комірки з коефіцієнтом
поглинання α=0.2 м-1: (а) 5СВ з гомеотропною орієнтацією, (b) 5СВ з
планарною орієнтацією; (с) Е7 з гомеотропною орієнтацією, (d) Е7 з
планарною орієнтацією. 1 – = 3.16 м, = 5 м, = 0.532 м; 2 –
=4.99 м, = 30 м, = 0.532 м; 3 – =3.16 m, = 5 м, = 0.6328 м;
4 – = 4.99 м, = 30 м, = 0.6329 м.
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Рис. 3.15. Нормована інтенсивність (дифракційна ефективність) в першому
порядку дифракції для пробного пучка на динамічній ґратці для комірки з
коефіцієнтом поглинання α=0.2 μм-1: (а) 5СВ з гомеотропною орiєнтацiєю,
(b) 5СВ з планарноюорiєнтацiєю; (с) Е7 з гомеотропною орiєнтацiєю, (d)
Е7 з планарною орiєнтацiєю. 1– =3.16 м, =5 м, =0.532 м; 2 –

=4.99 м, =30 м, = 0.532 м; 3 – = 3.16 м, =5 м, =0.6328 м;
4 – =4.99 м, = 30 м, = 0.6329 м.

3.3  Залежність вихідних інтенсивностей лазерних пучків при
дифракції на динамічній ґратці від величини зовнішньої напруги

У попередньому розділі ми отримали важливий результат, що вихідні

інтенсивності в перших дифакційних порядках в комірках НРК з

електрооптичним S-ефектом досягають максимальних значень для певних

кутів переорієнтації директора. Як відмічалось раніше, при позитивному

електрооптичному ефекті в НРК директор приймає напрямок вздовж

діючого електричного поля (для НРК з ∆ > 0). На Рис. 3.1, де зображена

схема 2D комірки НРК, показано, що в нашому випадку в комірці діють два

вектори електричного поля в перпендикулярних напрямках: «зовнішнє»

електричне поле , пов’язане з прикладеною напругою до підкладок

комірки, і «внутрішнє» електричне поле , яке створюється завдякі дії

світла з неоднорідним розподілом інтенсивності – світловим

інтерференційним полем. Ефекти створення нерівноважного заряду і

відповідного поля в НРК детально розглядаються в літературі. А в цьому

підрозділі ми покажемо, що завдяки рівнодіючої цих двох електричних



97

полів, = + , можна досягти оптимального максимального значення

дифракції ефективності на динамічній ґратці для вихідних лазерних пучків.

Ці результати узгоджуються з експериментальними дослідженнями

дифракції і самодифракції в комірках НРК при двопучковій взаємодії, при

яких завжди спостерігається оптимальне значення зовнішньої напруги ,

для якої досягаються максимальні інтенсивності в вихідних дифракційних

порядках [61, 69, 70, 72,].

В цьому підрозділі проведемо оцінку величини внутрішнього

електричного поля , з урахуванням результатів попереднього підрозділу і

експериментальних даних [91, 94]. На Рис. 3.16 зображено орієнтацію

результуючого поля . Якщо діючі поля мають координати = ( , 0) , =(0, ), де , – амплітуди відповідних полів, а , – одиничні вектори

вздовж відповідних осей, то координати результуючого поля = ( , ).
Із (Рис. 3.16) видно, що кут дорівнює:= (3.23)

Тобто, якщо прийняти величину внутрішнього поля , яка

визначається процесами утворення нерівноважного заряду в залежності від

типу НРК, то зміна прикладеної напруги призводить до зміни кути для

результуючого електричного поля.

Рис. 3.16. Зовнішнє та внутрішнє діючі електричні поля в комірці НРК
і орієнтація результуючого електричного поля .

Об’єднаємо отримані в попередніх підрозділах формули для

розрахунку дифракційних ефективностей в перших дифракційних порядках,
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з урахуванням, що кут у нас задається величиною електричного поля у

відповідності з формулою (3.23). Для комірки з гомеотропною початковою

орієнтацією РК молекул маємо систему:= ( ); = ( ) + ( ) (3.24)= 2 [ ( ) − ] (3.25)

де і є дифракційні ефективності дифракції і самодифракції відповідно.

Для планарно-орієнтованої комірки, рівняння для глибини модуляції ґратки

(3.22) зміниться на наступне:= 2 [ ∥ − ( )] (3.26)

В цих формулах ( ) розраховується у відповідності з формулою (3.5), а кут

задається величиною по формулі (3.23).

Формули для дифракційної ефективності (3.24)–(3.26) можно

використовувати для реальних комірок з поглинанням. Як було отримано у

підрозділі 3.2.2 (формула (3.18), для комірок с високим значенням

поглинання ( = 0.2 μм-1) ефективна довжина не перевищує 5 μм навіть для

товстих комірок 30 μм: 4 ÷ 5 μм. Тому розрахунки, виконані для = 5 μм

будуть справедливі і для товстих комірок з сильним поглинанням.

Побудуємо залежність дифракційної ефективності від прикладеної

напруги , подібно тому, яка отримується при експериментальних

вимірюваннях. Максимальна дифракційна ефективність буде досягатися

для таких полів , , при яких формується максимальний кут повороту

директора . Згідно Рис. 3.16 отримаємо = (ℇ ℇ⁄ ) , де ℇ та ℇ ‒

амплітуди внутрішнього (тангенціального) і зовнішнього (нормального)

електричних полів, відповідно. Ми можемо вважати, що прикладена

напруга змінює тільки величину зовнішнього електричного поля ; а

величина внутрішнього поля просторового заряду визначається тільки

типом механізмів утворення заряду під дією світла в конкретному РК, тобто

можна прийняти = . Запишемо відповідну систему рівнянь:
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( ) = = ( ) [ ( )]= = = [ ] (3.27)

де ( ) – змінна величина зовнішнього електричного поля в залежності від

прикладеної напруги , що призводить до зміни величини вектора

сумарного поля ( ) і відповідного кута орієнтації директора ( ); в той же

час величина внутрішнього електричного поля не залежить від . Тобто,

можна визначити цю величину, якщо знати кут , при якому

спостерігається максимальне значення дифракційної ефективності. Нехай

досягається для сумарного поля ( ) = ( ) + для певного

значення . Із системи (3.27) видно, що можна виключити значення поля( ) і ми отримаємо формулу для := ( ) (3.28)

Із системи (3.28) з урахуванням (3.27) отримаємо:( ) = ∙ ( ) (3.29)

В цій формулі величину можна брати з експериментальних даних,

а величину із розрахункових даних, типу Рис. 3.12 – 3.15.

Наведемо приклад такого розрахунку для комірки 5СВ з

гомеотропною і планарною орієнтаціями. Із розрахункових графіков для

дифракційної ефективності Рис. 3.12 – 3.13 знайдемо , при якому

спостерігається максимальна дифракційна ефективність. Із багатьох

експериментальних даних (див., наприклад, [61, 69, 70, 72]), величина не

перевищувала 15 В для комірок різної товщини. Але значення у більшості

випадків для максимальної дифракційної ефективності у першому порядку

спостерігалася в області 3 В. Візьмемо це значення = 3 В в наших

подальших розрахунках.  Із Рис. 3.16 та формули (3.28) визначемо =
⁄ . Результати наведено в Таблиці 3.2.

Таблиця 3.2. для гометропної і планарної комірок 5СВ, визначене із
розрахунків на Рисунку 3.12.

Гометропна комірка Планарна комірка
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= 5 μм = 30 μм = 5 μм = 30 μм⁄ 2.0655 5.334 0.413 0.161
(рад) 0.451 0.185 1.179 1.411( ) 0.484 0.187 2.421 6.211

Розрахунки дифракційної ефективності в залежності від прикладеної

напруги наведено на Рис. 3.17.

Рис. 3.17. Дифракцiйнi ефективностi в залежностi вiд величини
зовнiшньої прикладеної напруги в першому порядку самодифракцiї

sd (а), (с), i першому дифракцiйному порядку для пробного пучка (b),
(d), для гомеотропної орiєнтацiї (а), (b) i планарної орiєнтацiї (с), (d) для
РК 5СВ. Чорнi кривi для = 5 м, червонi кривi для = 30 м. Комiрки
«без поглинання»: = 1, = .

Відмітимо, що у реальних комірках з поглинанням ефективна

товщина комірки для світлового пучка складає, як правило, < 5 μм. Тому

криві для = 30 μм приведені лише для порівняння. Але бачимо, що в обох

випадках початкової орієнтації РК молекул спостерігається чіткий

максимум для = 3 В – саме для того значення, яке ми вибрали як .
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Відзначимо також різницю цих графіків для гомеотропною і

планарною орієнтаціями. Для гомеотропної орієнтації (Рис. 3.17, а, b)

спостерігається декілька максимумів дифракційної ефективності для

значень напруги менше : для < . Такі максимуми дійсно

спостерігалися на експериментах з гомеотропно орієнтованими комірками.

І значення плавно зменшується з підвищенням ; для > 6В, стає мізерно

малою. В той же час, для планарно орієнтованої комірки (Рис. 3.17, с, d)

дифракційна ефективність залишається значною для широкого діапазону

напруг: для > , де спостерігається багато максимумів для . Ці

відмінності у величіні можна використати для ідентифікації переважної

початкової орієнтації молекул РК в комірці.

Таким чином, наші розрахунки залежності дифракційної ефективності

від величини зовнішньої напруги, прикладеної вздовж товщини комірки,

повністю узгоджуються з експериментальними даними. Оскільки наша

модель будується з урахуванням наведення внутрішнього тангенціального

електричного поля при освітленні інтерференційною картиною з

неоднорідним розподілом інтенсивності, можна зробити головний

висновок, що таке поле просторового заряду дійсно формується всередині

комірки.

Оцінемо максимальну величину внутрішнього поля з формули

(3.28) і результатів наших розрахунків, наведених у Таблиці 3.2 – Рис. 3.18.

На рисунку 3.18 (а) представлені розрахунки для комірки з товщиною= 5 μм. Для порівняння приведена величина зовнішнього електричного

поля = ⁄ для тієї ж товщини комірки і тих же напруг. Видно, що для

гометропно орієнтованої комірки внутрішнє електричне поле як мінімум у

два рази нижче порівняно з . Але для планарно орієнтованої комірки

потрібні значно вищі значення порівняно з для отримання

максимальної дифракційної ефективності.
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(а) (б)

Рис. 3.18. Величина внутрішнього поля просторового заряду для комірок
РК 5СВ. По осі відкладена напруга , при якій спостерігається
максимальне значення дифракційної ефективності. Для порівняння
приведено значення зовнішнього поля ‒ червона пряма для тих же значень

. (а) Комірка товщиною = 5 μм. (б) Комірка товщиною = 30 μм з
поглинанням = 0.2 μм-1.

На Рис. 3.18 (б) приведені результати для комірки РК з поглинанням,

які використовуються на експерименті: комірка має товщину = 30 μм і

поглинанням = 0.2 μм-1. Для таких комірок оптичні характеристики

обчислюються з урахуванням у формулах для дифракційної

ефективності, а для розрахунків електричного поля треба використовувати

реальну товщину комірки. Згідно формули (3.18), = 4.9875 ≈ 5 μм для

такої комірки, то ж ми можемо прийняти величину для = 5 μм із

Таблиці 3.2. Із графіка видно, що електричні поля в такій реальній комірці

зменшуються у 6 разів. Тобто, для отримання максимальної дифракційні

ефективності потрібно сформувати значно менше внутрішнє електричне

поле.

Ще раз підкреслимо, що у відповідності з нашою моделлю, поле

внутрішнього заряду приймає одне значення і не залежить від . Знайти

значення можливо з експерименту, при вимірювання ( ) ‒ як ми

робимо в цьому підрозділі визначаючи величину , яке є максимальним

значенням цього розподілу.
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3.4 Висновки до розділу 3.
1. Розроблено модель розрахунку інтенсивностей лазерних променів в

первих дифракційних порядках при двопучковій взаємодії лазерних хвиль в

комірках нематичних рідких кристалів. Глибина модуляції фазової

динамічної ґратки розраховується в припущені механізму зміни орієнтації

директора НРК під дією електричного поля, що призводить до зміни

величини оптичного двозаломлення в НРК комірці. Розраховуються як

інтенсивності в режимі самодифракції для записуючий лазерних пучків, так

і для пробного лазерного пучка при його дифракції на динамічній ґратці.

2. Отримані характеристики дифракційної ефективності узгоджуються з

експериментальними даними при дослідженні двопучнової взаємодії в НРК.

Зокрема, експериментально отримано наступні результати: (і) динамічні

ґратки записуються в номінально чистих НРК при прикладанні зовнішньої

електричної напруги; (іі) самодифракція і дифракція лазерний променів

спостерігаються як для комірок з гомеотропною орієнтацією молекул РК,

так і для планарної орієнтації; (ііі) в залежностях дифракційної ефективності

від прикладеної напруги вирізняється чіткий максимум, тобто існує

оптимальне значення , при якому досягається максимальна дифракційна

ефективність.

3. В рамках розробленої моделі такі експериментальні результати можуть

буть пояснені із застосуванням фоторефрактивного механізму запису

динамічних ґраток. Його особливістю являється генерація нерівноважного

заряду і утворення внутрішнього електричного поля просторового заряду

під дією світлової інтерференційної картини. Таким чином, результуюче

електричне поле, що призводить до періорієнтації директора, складається із

зовнішнього електричного поля внаслідок прикладеної напруги до комірки,

і внутрішнього електричного поля просторового заряду, яке виникає під

дією світла. Якщо вважати внутрішнє поле визначається тільки механізмами

утворення заряда під дією світла і є незалежним від прикладеної напруги ,

то зміна величини буде призводити до зміни величини вектора
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зовнішнього поля і повороту результуючого сумарного вектора

електричного поля. Як наслідок, відбувається переорієнтація директора

НРК, який вистроюється вздовж вектора суммарного електричного поля, що

діє в комірці.

4. У відповідності з нашою моделлю отримано, що дифракційної

ефективності досягає максимуму для певного кута повороту директора.

Причому, цей кут повороту складає невеликі значення відносно початкової

орієнтації молекул. Ці залежності дозволяють також поясними існування

оптимального значення напруги для досягнення максимальної

дифракційної ефективності.

5. Вперше отримано цікаві залежності дифракційної ефективності в

комірках НРК з високим оптичним поглинанням. В цьому випадку,

ефективна товщина комірки приймає невелики значення навіть для товстих

комірок. Тому вихідні інтенсивності в перших порядках мало відрязняються

як для тонких комірок (~ 5 μм), так і для товских комірок (~ 30 μм). А для

планарно орієнтованих комірок всі розраховані залежності взагалі

співпадають, що включає тонкі комірки, товсті комірки, і різні довжини

хвиль записуючих лазерних пучків.

6. Отримані результати являються фундаментальними для проектування

і розробки практичних елементів, таких як модуляторів світла і сенсорів, на

основі НРК.
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РОЗДІЛ 4.  ПАРАМЕТРИ ДИНАМІЧНИХ ҐРАТОК В НРК
СИСТЕМАХ З ЗОЛОТИМИ НАНОЧАСТИНКАМИ

Вступ
Властивості локалізованого поверхневого плазмонного резонансу

(ЛППР) в нанокомпозитах, що містять металеві наночастинки (НЧ), широко

досліджувалися протягом останніх десятиліть [96]. У зв’язку з цим великий

інтерес становлять оптичні та/або електрооптичні властивості РК-

нанокомпозитів, оскільки НЧ, вбудовані в органічну матрицю, різко

змінюють властивості всього матеріалу. Рідкі кристали (РК) є

перспективною матрицею для таких нанокомпозитів з точки зору їх

електричної та оптичної чутливості та вираженої оптичної анізотропії.

Ефективність РК нанокомпозитів з металевими НЧ широко досліджувалася

[14, 31, 32, 97].

У цьому розділі, ми розглядаємо РК-нанокомпозити, що складаються

із нематичного РК і золотих сферичних НЧ малого радіуса (який близький

до розміру молекул РК – тобто 3-10 нм), вбудованих в об’єм нематичної РК

матриці. Теоретично розглядається трансформація величини комплексної

діелектричної проникності під дією світла, що призводить до зміни

електрооптичних властивостей всього РК-нанокомпозиту. Ми застосовуємо

теорію діелектричної проникності для нематичних РК-нанокомпозитах з

металевими НЧ малого радіусу, що показуючи зміни діелектричної

проникності у цілій анізотропній матриці внаслідок збудження ЛППР в НЧ

[98-100]. Ми використовуємо цю теорію для визначення фотоіндукованої

зміни для комплексного комплексного заломлення. Це дозволяє записати

динамічну ґратку, характеристики якої визначаються ЛППР. Нелінійно-

оптичні характеристики досліджуються методом динамічної голографії,

коли два когерентних лазерних променя записують динамічну ґратку, а на

виході за рахунок дифракції Рамана-Ната генерується багато дифракційних

порядків [61, 62, 72]. Проте, експериментальні дослідження двопучкової

взаємодії в нематичних РК-нанокомпозитах з Au НЧ показали запис лише
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термодинамічних ґраток, спричинених сильним поглинанням при ЛППР

[55, 101]. Наш інтерес полягає в тому, щоб записати саме фазову ґратку,

оскільки в цьому випадку можна досягти значної дифракційної

ефективності. Теоретично ми отримали, що досягнення умови запису

фазової ґратки можливе лише для дуже малих концентрацій НЧ(Au), коли

їх об’ємна частка φ<0,02 [102-104].

4.1 Зміни діелектричної проникності РК нанокомпозиту з НЧ(Au)
внаслідок збудження локалізованого поверхневого плазмонного

резонансу (ЛППР)
Особливий інтерес являють собою оптичні та діелектричні

властивості нанокомпозитів нематичних рідких кристалів завдяки тому що

їх можна котролювати змінюючи концентрацію та праметри наночастинки.

У даному розділі розглядається найбільш простий для розуміння та

близький до практики випадок, коли сферично-симетричні металеві НЧ

вбудовані рівномірно в анізотропній РК матриці у відносно невеликій

концентрації [98-100]. Нижче буде розглянуто нематичну РК фазу, так що з

результатів аналізу – рівнянь, що описують оптичні властивості нематичної

фази композиту, можна легко отримати і вирази для ізотропної фази,

спрямувавши до нуля значення параметра нематичного порядку .

Нематичні РК мають анізотропні оптичні властивості та виявляють

ефект звозаломлення. Загальноприйнято розглядати РК як одновісний

кристал і описувати його анізотропію оптичною індикатрисою, яка є

витягнутим еліпсоїдом. Найдовша вісь цього еліпсоїда визначає оптичну

вісь і відповідає напрямку директора РК – вектора переважної орієнтації РК

молекул. Її довжина характеризується величиною ∥. Перерізи,

перпендикулярні найдовшій осі, являють собою кола з максимальною

довжиною . Значення ∥ і називають головними діелектричними

пропроникностями, і вони визначають два головні показники заломлення на

оптичних частотах: ∥ = ∥ і = .
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Діелектрична проникність композитів взагалі і тих, що аналізуються -

РК-нанокомпозитів, зокрема, не є простою сумою діелектричної

проникності матриці і сумарної поляризуємості всіх наночастинок в одиниці

об'єму. На НЧ, яку помістили в діелектричне середовище, діє так зване

локальне поле, яке відрізняється від зовнішнього поля, так і від середнього

макроскопічного поля в середовищі. Така відмінність пов'язана з тим, що

НЧ утворює ефективну порожнину в діелектричному середовищі, а

електричне поле в такій порожнині істотно відрізняється від поля

навколишнього діелектрика. У найпростішому випадку ізотропної

сферичної порожнини в ізотропному діелектрику, локальне поле

порожнини визначається відомими співвідношеннями Лоренц-Лоренца

[105]. У роботах [98-100] побудовано теорію макроскопічної діелектричної

проникності нематичного нанокомпозиту з домішкою неполярних

сферичних наночастинок. Молекулярно-статистична теорія діелектричної

проникності нематичних РК з домішкою полярних наночастинок розглянута

на роботі [31].

4.1.1 Ефективна поляризованість наночастинки в рідкокристалічній
матриці

Для НЧ, розміри яких співрозмірні з молекулами РК (порядку 3-10

нм), можна вважати в першому наближенні, що оптичні властивості

частинки визначаються при контакті з першим шаром найближчих молекул.

Цей шар також можна вважати приблизно ізотропним, оскільки мезогенні

молекули дуже невпорядковані через суперечливі тенденції впорядкування

їх довгих осей вздовж директора, з одного боку, і в напрямку

перпендикулярно або паралельно поверхні наночастинки, з іншого боку

(Рис. 4.1 (а)). Схема комірки РК-нанокомпозита з НЧ(Au) рівномірно

розташованими в об’ємі зображена на Рис. 4.1 (б).
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(а) (б)

Рис. 4.1. (а) Модель РК-нанокомпозиту з НЧ(Au). (б) Конфігурація комірки
РК-нанокомпозина для експериментів двохвильової взаємодії.

Наявність НЧ(Au) в РК-матриці призводить до зміни

поляризованості всього нанокомпозиту. Ми припускаємо наявність

сферичних НЧ, розміри яких співставні з молекулами РК (порядку 3-10 нм).

Таким чином, ми будемо використовувати модель, в якій НЧ(Au) являють

собою сферичні металеві ядра (кулі), що володіють плазмонним оптичним

відгуком (у першому грубому наближенні). Електронні переходи в

твердому тілі більш безпосередньо пов’язані з комплексною діелектричною

проникністю = + , замість комплексного показника заломлення =+ . Вони з’єднані між собою наступними виразами [105, 109]:= ; = − ; = 2 (4.1)

Комплексна діелектрична проникність для електронних переходів у

металах визначається теорією вільних електронів Друде [106]:= 1 − ( ) ≈ 1 − + (4.2)

Де – частота діючого світла, – циклічна частота металевої плазми, яка в

найпростішому випадку визначається виразом = 4 ⁄ , – об’ємна

концентрація електронів провідності, – їх ефективна маса, а жирним

шрифтом позначено комплексну величину. Параметр – є характерною

релаксацією електронних імпульсів або, що те саме, середнім часом пробігу

електронів. У благородних металів в оптичному діапазоні можна вважати
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≫ 1 і діелектрична проникність (4.2) є невеликою комплексною

величиною з малою позитивною уявною частиною і відносно великою

негативною дійсною частиною.

Значення часу релаксації = ⁄ і має розмірність, визначену в

секундах [с]. – в’язкість середовища, в якому рухаються електрони. У

фізичному плані час релаксації – це інтервал часу між зіткненнями з іншими

електронами або атомами РК. У нашому випадку електрони можуть

стикатися як з атомами золота, так і з атомами молекул РК, включаючи їх

бензольні кільця.

У найпростішому припущенні можна вважати ізотропним

середовищем найближче оточення металевого ядра молекулами РК. Його

діелектрична проникність визначається виразом [98, 99]:= ( ∥ + 2 ) (4.3)

де ∥ та – головні значення діелектричної проникності в одновісному РК.

Таке наближення цілком достатньо при визначенні ефективної

поляризуємости НЧ, перенормованої на малих масштабах за рахунок

взаємодії з навколишнім середовищем.

У рамках кзазістатичного підходу така НЧ радіусу має

поляризуємість [105, 107, 109]: = (4.4)

тобто демонструє плазмонний резонанс Мі [107] на частоті, для якого

виконується рівність ( ) = −2 , що відповідає резонансній частоті == (1 + 2 ) ⁄ .

4.1.2 Ефективна діелектрична проникність РК-нанокомпозиту
Як відомо, показники заломлення одновісного середовища

визначаються головними значеннями її діелектричної проникності на

оптичних частотах. При цьому електричне поле світлової хвилі не тільки

безпосередньо поляризує НЧ у середовищі, але й поляризує навколишні

молекули рідкого кристала, які, у свою чергу, створюють додаткове
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електричне поле, що впливає на НЧ. Необхідно також враховувати, що НЧ

витісняє одну або кілька молекул рідкого кристала, створюючи таким чином

деяку ефективну порожнину в середовищі. На окрему НЧ фактично впливає

деяке локальне електричне поле, створюване всередині такої порожнини

всіма оточуючими молекулами. В результаті, індукований дипольний

момент i-ої НЧ може бути записаний в наступному загальному вигляді [105,

109]: = (4.5)

де є усереднене локальне поле, що діє на НЧ. У межах моделі середнього

поля можна вважати, що це локальне поле однаково для всіх НЧ в

нанокомпозиті. Далі це локальне поле можна записати за допомогою

тензора Лоренца через макроскопічне середнє поле в середовищі та

макроскопічну поляризацію : = + 4 ^ (4.6)

де ^ – тензорний коефіцієнт пропорційності – так званий тензор Лоренца.

Ефективне локальне поле пов'язані з середнім полем у середовищі за

допомогою тензора локального поля ^ : = ^ . У разі ізотропного

середовища тензор локального поля і тензор Лоренца також ізотропни, і

найпростіший вираз для тензора локального поля дається формулою

Лоренц-Лоренца: ^= ^ ( + 2) (4.7)

де 1̂ – одиничний тензор, а – скалярна діелектрична проникність

ізотропного середовища.

При аналізі оптичних властивостей нематичних РК широко

застосовується проста емпірична формула Вукса [105]:^= ^ ( + 2) (4.8)

де – середня діелектрична проникність нематичної фази. Формула Вукса

відповідає припущенню про ізотропний характер локального поля рідких

кристалах. Більш детальний аналіз експериментальних даних показує [100],
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що насправді локальне поле є анізотропним, але ця анізотропія порівняно

невелика.

Використовуючи методи статистичної теорії, розроблені для

діелектричної проникності РК на високих частотах, було отримано

наступний вираз для тензора ^ в нанокомпозиті [98, 99]:^ ^^ ^ = + (4.9)

де ділення на тензор означає множення на обернений тензор, і –

кількість молекул РК і НЧ(Au) на одиницю об’єму відповідно. Виразити

величину через об’ємну частку НЧ(Au) у нанокомпозиті можна через:= ⁄ , де – радіус сферичних НЧ. Тензор є усередненим

ефективним тензором поляризужмості молекул РК, який перенормований з

урахуванням кореляцій найближчих сусідів і може бути розкладений у ряд

за кореляційними функціями. При малих концентраціях НЧ, їхньою

взаємодією між собою можна знехтувати, що дає можливість

використовувати поляризуємості (4.4) і (4.9). Ефективну поляризованість

для молекул РК досить важко обчислити через їх високу концентрацію,

анізотропію та статистичну невпорядкованість. Однак у разі низької

концентрації НЧ цю величину можна виразити через діелектричну

проникність РК-матриці ^ , яка задовольняє умові [98, 99]:

^ ^^ ^ = (4.10)

Підстановка (4.10) в (4.9) дає наступне рівняння:

^ ^^ ^ = (1 − ) ^ ^^ ^+ (4.11)

Підставляючи у рівняння (4.11) вираз для поляризуємості НЧ (4.4),

можна отримати кінцеву формулу для тензора діелектричної проникності

розглянутих РК-нанокомпозитів [98, 99]:^= (^ ^)( ) [( )(^ ^)( ) ( )(^ ^)](^ ^)( ) [( )(^ ^)( ) ( )(^ ^)] (4.12)
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З цієї загальної формули, отримаємо вирази для діелектричної

проникності нематичного РК-нанокомпозиту в напрямку його головної

оптичної осі та перпендикулярно до неї, які мають наступний вигляд [102,

103, 109]:

∥ = ∥ ( ) ( ) ∥ ^ ( ) ( ) ∥ ^∥ ^ ( ) ( ) ∥ ^ ( ) ( ) ∥ ^ (4.13)

= ( ) ( ) ^ ( ) ( ) ^^ ( ) ( ) ^ ( ) ( ) ^ (4.14)

де ∥ і являють собою, відповідно, поздовжню і поперечну діелектричну

проникність РК матриці. Зазначимо, що формули (4.13) і (4.14), очевидним

чином, виконуються як для нематичного, так і для одновісного смектика А

нанокомпозитів, так як шарове впорядкування у смектичній фазі не впливає

на оптичні властивості матеріалу в силу того, що період смектичної

структури набагато менше довжини світлової хвилі.

При виведенні передбачалося невелика об'ємна частка НЧ у РК-

нанокомпозиті, ≪ 1 .

Для подальших розрахунків використаємо позначення комплексної

величини = + в (4.1). Значення і можна знайти з

експериментальних даних [108-110]. Програми в [109, 110] дозволяють

визначити і для даної довжини хвилі, і використовуючи

співвідношення (4.1) знаходимо дійсну і комплексну компоненти і для

діелектричної проникності НЧ. В Таблиці 4.1 наведені отримані результати

для двох довжин хвиль = 0.532 μм і = 0.6328 μм для золота.

Була використана розроблена методика розрахунків дійсної і уявної

компонент поляризуємості і діелектричної проникності по формулам для

комплексних величин (4.4), (4.13), (4.14).

Таблиця 4.1. Експериментальні значення дійсної і уявної компонент
комплексної діелектричної проникності для золота при фото-збудженні

λ, μм
0.532 0.5439 2.2304 -4.6811 2.4266
0.6328 0.1838 3.4313 -11.7400 1.2611
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На Рис. 4.2 показано розрахунки дійсної та уявної компонент

комплексної поляризованості для наночастинок золота НЧ(Au) (радіус яких

становить 1 нм) вбудованих у нематичну суміш LC1264, які мають наступні

головні значення показників заломлення: ∥ = 1.71 та = 1.53 при 25 0C

[102-104]. Відповідні головні значення дійсної частини діелектричної

проникності на оптичній довжині хвилі є наступні: ∥ = ∥ та = . З (4.3)

отримаємо = 2.5353. Графіки розраховані для видимого діапазону

випромінювання по формулі (4.4). Експериментальні значення і , та

відповідні ним значення та наведено в Таблиці 4.1. Можна

ідентифікувати ЛППР для НЧ(Au) приблизно на довжині хвилі 0.57 μм, що

слідує із графіка для уявної компоненти для , і відповідає максимальному

поглинанню. Це положення для максимуму не залежить від радіуса НЧ(Au),

але може бути трохи зміщено через вплив оточуючої матриці. Відповідно до

(4.4), цей розмір для НЧ(Au), , грає роль лінійного фактора, який збільшує

значення поляризованості. Для НЧ(Au) спостерігається аномальна

дисперсія у видимому діапазоні довжинах хвиль ∈ [0.52 ÷ 0.57] μм (график

для дійсної компоненти ).

Далі розраховано комплексну діелектричну проникність вздовж

головних осей за формулами (4.13)-(4.14): ∥ та . Графіки їх залежностей

від об’ємної частки НЧ(Au) в LC1264 наведені на Рис. 4.3 для довжин

світлових хвиль λ=0.532 μм ‒ в максимумі ЛППР, і λ=0.6328 μм ‒ далеко від

максимума ЛППР, де ( ) близька до нуля. З цих графіків видно, що

об’ємна частка відіграє дуже важливу роль і впливає не тільки на величину

діелектричної проникності, а й на її знак.
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Рис. 4.2. Дійсна та уявна компоненти ефективної поляризованості для
наночастинок золота НЧ(Au), вбудованих у нематичний РК LC1264,
розраховані для видимого діапазону довжин хвиль. Діаметр НЧ = 1 нм.

На Рис. 4.3 (а), уявна компонента ( ) має позитивний максимум,

який відповідає за поглинання у зразку, приблизно для величин ≈ 0.075
для ( ∥) , та ≈ 0.086 для ( ). Ці максимуми досить невеликі по своїм

значенням. Поглинання спадає і його величина прагне до нуля при малих

частках НЧ(Au) для < 0.055 . Дійсна компонента ( ) , яка відповідає за

зміну показника заломлення у зразку, має найбільші значення при малих

частка для , і навіть збільшується для певних : досягаються позитивні

максимуми при ≈ 0.007 для ( ∥) і для ( ). Зі збільшенням частки ( )
змінює свій знак і стає від’ємною. Таким чином, діелектрична проникність

за рахунок ЛППР проявляє складну залежность і регулюється дуже малими

змінами об’ємної частки для НЧ(Au) в РК-матриці.

При підвищенні довжини хвилі діючого випромінювання, Рис. 4.3 (б),

отримуємо зовсім іншу картину для розподілів діелектричної проникності в

залежності від об’ємної частки НЧ(Au) φ. Максимуми для обох компонент( ) та ( ) зсуваються в області для > 0.1, та досягають досить великих

значень. В той же час, в діапазоні < 0.09, ці величини не мають
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особливостей і рівномірно підвищуються із зростанням . При цьому, ( )
близька до нуля в досить широкому діапазоні, для 0<φ<0.08.

(а) (б)

Рис. 4.3. Дійсна та уявна компоненти діелектричної проникності РК-
нанокомпозиту з НЧ(Au) в залежності від об’ємної частки НЧ та розраховані
для фіксованих довжин хвиль: (а) λ=0.532 μм (близько максимума ЛППР);
(б) λ=0.6328 μм (далеко від максимума ЛППР).

4.2. Запис динамічної фазової ґратки на основі ЛППР у РК-
нанокомпозитах з Au НЧ

Використовуючи методику двохвильового змішування [55, 62, 72]

властивості, зумовлені збудженням ЛППР. Оскільки в попередньому розділі

ми визначили значення комплексної діелектричної проникності вздовж

головних осей тензора, ∥ та , ми можемо перерахувати їх у значення

показника заломлення та коефіцієнта поглинання оптичної індикатриси

для вибраної довжини хвилі видимого світла. Застосовуючи ті ж методи,

подібно до (4.1), ми отримаємо [109[:= ( ) + ( ) + ( ) ⁄ √2 (4.15)= ( ) (2 )⁄ , = (4.16)

де треба вибирати =∥ або =⊥. Зауважимо, що для запису динамічної

ґратки, необхідно брати лазерні промені з відповідною поляризацією, тобто

або паралельно головній осі еліпсоїда для оптичної індикатриси (для ∥ та

∥), або перпендикулярно до неї (для та ). Таким чином, у нашому
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позначенні індекс буде вказувати на поляризацію для збуджуючого

лазерного випромінювання.

Розраховані значення ∥, та ∥, для довжини хвилі = 0.532 μм і= 0.6328 μм. показані на Рис. 4.4 [102, 109]. Прямими лініями зображені

показники заломлення для чистої РК-матриці. Розразовані значення

поглинання ∥ та показані на Рис. 4.5 для двох довжин хвиль, на Рис. 4.5

(б) для = 0.6328 μм результати наведені для малих значень < 0.8, де ще

не проявляється сильне поглинання.

(а) (б)

Рис. 4.4. Зміна основних значень показника заломлення n і коефіцієнта в
РК-нанокомпозиті при збудженні ЛППР на λ=0.532 μм (а) і λ=0.6328 μм (б)
як функція об’ємної частки НЧ(Au). Значення ∥ = 1.71 і = 1.53 є
основними значеннями показника заломлення чистого нематичного LC1264
(при 25 0C).

Видно, що зміна показника заломлення проявляється по-різному в

залежності від довжини хвилі лазерного випромінювання. Для λ=0.532 μм в

області резонансу ЛППР величина показника заломлення зменшується, і

виходить на постійне значення зі збільшенням об’ємної частки НЧ(Au). Для

λ=0.6328 μм, далеко від резонансу, показник заломлення веде себе подібно

до кривої поглинання: спочатку різко зростає, одночасно із сильним

зростанням поглинання, а потім зменшується.
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(а) (б)

Рис. 4.5. Зміна основних значень коефіцієнта поглинання в РК-
нанокомпозиті при збудженні ЛППР на λ=0.532 μм (а) і на λ=0.6328 μм як
(б) функція об’ємної частки НЧ(Au).

Вплив ЛППР проявляється як через створення сильного локального

поля відповідно до закону Лоренца (4.4), так і через сильне поглинання на

довжині хвилі поблизу резонансу ЛППР, див. ( ) на Рис. 4.2. Із

збільшенням об’ємних часток НЧ(Au) cпостерігаються найбільші зміни

показника заломлення за рахунок збільшення поглинання, як видно на Рис.

4.4 і 4.5. Але слід зазначити, що для довжині хвилі = 0.6328 μм (для He-Ne

лазера), вдалі від резонансу, коефіцієнт поглинання виявився досить малим

при зростанні . В той же час, в області резонансу для = 0.532 μм (для

Nd:YAG лазера) коефіцієнт поглинання сильно зростає вже для досить

малих значень < 0.01. Але збільшується, в десятки разів, на червоній

довжині хвилі, для = 0.6328 μм, при збільшенні > 0.08 . Можливо, саме

факт невеликого поглинання для малих значень дозволяє ідентифікувати

фазову ґратку, а не тільки ґратку поглинання з сильним тепловим ефектом.

Для запису динамічних ґраток використовується технологія

двохвильової взаємодії (ДХВ): два лазерних променя сходяться на зразку,

де створюють інтерференційну картину світла, тобто світлову ґратку. Ця

ґратка індукує модуляцію показника заломлення (та/або поглинання), що

призводить до утворення фазової ґратки (та/або ґратки поглинання). Запис

динамічних ґраток ідентифікується за допомогою дифракції Рамана-Ната,
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коли як для променів записуючого лазера, так і для тестового променя з

меншою інтенсивністю спостерігається поява множинних порядків

дифракції на виході. Дифракційна ефективність у першому порядку

дифракції для фазової ґратки , в наближенні малого поглинання

розраховується за наступною формулою для тестового променя [61, 91, 95]:

= { }{ } = { }{ } = ∙ ( ) (4.17)

= ( − ) ∙ (4.18)

= (1 − )⁄ ; = { } = (4.19)

де { } та { } – інтенсивності в порядку дифракції {+1} і {−1} для вихідного

пробного променя, { } – інтенсивність в основному порядку дифракції, –

товщина комірки, та – ефективна товщина комірки та коефіцієнт

пропускання для відповідної поляризації діючого світла, – функція

Бесселя першого роду першого порядку, – інтенсивність вхідного

випромінювання. Стосовно формул (4.17)–(4.19) відмітимо, що РК-

нанокомпозит проявляє нелінійний відгук керрівського типу [56, 77]. У

цьому випадку, фотоіндукована зміна показника заломлення пропорційна

інтенсивності світла: = + , де – нелінійний коефіцієнт заломлення,

а – значення інтерференційної інтенсивності. Показник заломлення

виявляє лінійну залежність від інтенсивності світла. Оскільки в нашому

аналізі відсутня залежність величини ЛППР від інтенсивності світла, то у

формулах (4.17) і (4.18) ми приймаємо максимально можливу зміну =− для головних показників заломлення.

На Рис. 4.6 наведені результати розрахунків пропускання комірки

РК-нанокомпозита для малих значень об’ємної частки НЧ(Au) [102-104,

109]. Була обрана типова товщина тонкої РК комірки L=5 μм. Як вже

відмічалось раніше, за рахунок поглинання в області резонансу ( = 0.532 μм)

пропускання різко зменшується вже для дуже малих < 0.005 . Далеко від
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резонансу ( = 0.6328 μм) діапазон об’ємної частки НЧ(Au) підвищується до< 0.055. Для цих значень ми ми розраховули величину дифракційної

ефективності згідно формулам (4.17)-(4.19). Результати зображено на Рис.

4.7.

Рис. 4.6. Пропускання комірок РК-нанокомпозитів з НЧ(Au) для малих
значень об’ємної частки , для товщини комірки = 5 μм, і для різної
поляризації світла вздовж директора (∥) і перпендикулярно (⊥) .

Із Рис. 4.7 видно, що дифракційна ефективність фазових ґраток

досягає не більше = 0.06% , і то при дуже обмежених малих значеннях <0.005 при збудженні лазерним випромінюванням в області резонанса ЛППР

(Рис. 4.7 (а)). Це відбувається внаслідок сильного поглинання

випромінювання НЧ(Au). То ж в цьому діапазоні довжин хвиль можна

констатувати, що домінують ґратки поглинання. Ефект поглинання можна

перерахувати в значення теплових фазових ґраток за рахунок перетворення

енергії поглинання в теплову енергію [55, 101, 111, 112]. Для цього треба

визначити коефіцієнт теплопровідності, и коефіцієнт теплового розширення

нанокомпозита. Але, як правило, теплові ґратки мають низьку ефективність

і дуже великий час релаксації. В той же час, наші розрахунки показують, що

при збудженні лазерним випромінюванням далеко від ЛППР, дифракційна

ефективність фазових ґраток значно зростає – до 30 % (Рис. 4.7 (б)). Але і в

цьому випадку треба дуже ретельно контролювати величину об’ємної

частки : великі значення досягаються для ≈ 0.005, там де ще не
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відмічається вплив поглинання при ЛППР. Цікаво відмітити, що для цих

довжинах хвиль фіксується два максимуми для , між якими є мінімум

близький до нуля.

(а) (б)

Рис. 4.7. Дифракційна ефективність фазової ґратки, розрахована для
першого порядку дифракції для тестового пучка в РК-нанокомпозиті, в
залежності від об’ємної частки НЧ(Au): (а) для довжини хвилі коло
резонансу ЛППР λ=0.532 μм ; (б) для довжини хвилі далеко від резонансу
ЛППР λ=0.6328 μм.

Таким чином, в заключення, відмітимо, ми розглянули модель зміни

діелектричної проникності внаслідок збудження локалізованого

поверхневого плазмонного резонансу в нанокомпозитах, що складаються з

нематичної рідкокристалічної матриці та вбудованих у неї сферичних

НЧ(Au) малих розмірів (до 10 нм). Це дозволяє розрахувати комплексну

діелектричну проникність, з якої ми отримали значення показника

заломлення та поглинання. Зміна показника заломлення та/або поглинання

під дією світла дозволяє реєструвати запис динамічних ґраткок. Ми змогли

розрахувати ефективність дифракції для фазової ґратки в режимі Рамана-

Ната (для тонких матеріалів).

Наші результати показують, що фазові динамічні ґратки можливо

записати лише для дуже маленької об’ємної частки НЧ(Au), < 0.02.
Спостерігається дуже сильна залежність величини дифракційної

ефективності як від довжини хвилі для діючого лазерного випромінювання,
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так і від концентрації НЧ(Au) в об’ємі комірки, оскільки дуже сильне

поглинання при ЛППР перешкоджає прояву всіх інших можливих ефектів.

Але ми отримали, що дифракційна ефективність може досягати 30%

відсотків для першого дифракційного порядку при запису ґратки на довжині

хвилі λ=0.6328 μм далеко від ЛППР. Слід відмітити, що значення має бути

дуже суворо контрольованим, оскільки його збільшення призводить до

значного поглинання у видимій області довжин хвиль. Тому, в РК-

нанокомпозиті з неконтрольованим значенням можна записати лише

теплову ґратку. Ми отримали, що ефективність дифракції для s-поляризації

світла вища, ніж для p-поляризації через більше поглинання в останньому

випадку для довжини хвилі близько ЛППР; і величина дифракційної

ефективності не змінюється при збудженні випромінюванням в далечині від

ЛППР.

Зупинимося ще раз на фізичній моделі запису динамічної ґратки.

Припустимо, що орієнтація директора в РК-матриці є, наприклад, під кутом

відносно до осі , що лежить у площині підкладок комірок. Тоді ефект

подвійного променезаломлення в одновісному РК описується оптичним

еліпсоїдом індикатриси, довга вісь якого паралельна директору, тобто також

під кутом [26]. Значення ∥ та ∥ також відповідатимуть цьому напрямку, а

відповідні значення ⊥ лежать у круглому перерізі еліпсоїда,

перпендикулярному до його довгої осі. Ефект збудження ЛППР в НЧ

призведе лише до зміни розміру цього еліпсоїда (його двох головних осей),

але не до обертання еліпсоїда. Таким чином, цей механізм виключає

подвійне променезаломлення, типове для нематичних РК внаслідок

переорієнтації молекул РК, який описується як обертання еліпсоїда. Цей

механізм колективної переорієнтації молекул має значний час релаксації в

нематичних РК. Таким чином, оптична нелінійність, пов'язана зі

збудженням ЛППР, демонструє набагато швидший час перемикання. Вибір

між значеннями паралельним ∥ чи перпендикулярним ⊥ буде задаватися

поляризацією діючого променя світла. В процесі ДХВ повинна
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використовуватися поляризація для лазерних променів або вздовж довгої

осі для еліпсоїда (p-поляризація), або перпендикулярно до неї (s -

поляризація).

4.3 Висновки до Розділу 4
1. Метод діелектричної спектроскопії на оптичних частотах може

бути застосованний для дослідження властивостей нанокомпозитів на

основі рідких кристалів, що містять металеві (золоті) наночастинки малого

розміру. Цей аналіз включає методи статичтичної теорії, розроблені для

діелектричної проникності РК на високих частотах, збудження поверхневих

плазмонів в металевих НЧ під дією лазерного випромнювання, визначення

частоти поверхневого плазмонного резонансу в НЧ, а також визначення

фактору локального поля для металевиї НЧ, що знаходяться в оточенні

шарів РК. З урахуванням всіх цих ефектів отримано формулу для

визначення комплексної діелектричної проникності РК-нанокомпозита з

вбудованими в об’ємі НЧ(Au). Обмеження для дієї формули становлять:

малий розмір НЧ(Au), що співрозмірний з розмірами молекул РК; сферична

форма НЧ(Au) і їх мала концентрація в об’ємі РК; не враховується

анізотропія шарів РК, розташованих у безпосередній близькості до НЧ. Але

було показано методами статистичної фізики, що вплив цієї анізотропії

практично незначний.

2. Використаття розробленої теорії для визначення комплексної

діелектричної проникності для РК-нанокомпозита з золотими НЧ, дозволяє

розрахувати зміну показника заломлення, і показника поглинання, за

рахунок ефекту збудження ППР лазерним випромнюванням. Ці дані були

використані нами для аналізу запису динамічних фазових ґраток в РК-

нанокомпозиті.

3. Теоретичний аналіз показує, що в РК-нанокомпозитах з НЧ(Au)

динамічна ґратка показника заломлення може бути зареєстрована тільки при

дуже малій об’ємній частці НЧ(Au), менше 0.03. Причому величина
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об’ємної долі повинна бути дуже ретельно контрольована. Механізм зміни

показника заломлення пов’язаний зі збудженням локалізованого

поверхневого плазмонного резонансу в НЧ(Au) у видимій області спектру,

що супроводжується збільшенням фактора локального поля. Але ефект

сильного поглинання, що супроводжується збудженням ППР, перекриває

всі інші можливі ефекти, пов’язані зі зміною показника заломлення.

4. Величина дифракційної ефективності фазових ґраток в РК-

нанокомпозитах з НЧ(Au) суттєво залежить від довжини світла

збуджуючого випромінювання, і від його поляризації. Для довжини хвилі

світла в області ППР (λ=0.532 μм), дифракційна ефективність не перевищує

~0.005 %. Але при збудженні хвилею з довжиною світла далеко від ППР

(λ=0.6328 μм), дифракційна ефективність в першому порядку в режимі

Рамана-Ната може досягати 30 % (для товщини зразка L=5 μм). Цей ефект

обумовлений сильним поглинанням в області резонансу ППР.

5. Збудження фазових ґраток показника заломлення в РК-

нанокомпозитах з НЧ(Au) має ті переваги, що працює фактично

електронний механізм зміни показника заломлення, який характеризується

швидкими часами збудження і релаксації. Цей механізм призводить до

значного зменшення часу відгуку запису та стирання динамічної ґратки

порівняно з механізмом колективної переорієнтації молекул РК. Однак

сильне поглинання через ППР призводить до запису переважно термічної

ґратки із зростанням об’ємної частки НЧ(Au).
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РОЗДІЛ 5. ТРАНСФОРМАЦІЯ ФОРМИ ЛАЗЕРНОГО ІМПУЛЬСУ В
ГІБРИДНИХ РК КОМІРКАХ, ЩО МІСТЯТЬ ЗОЛОТІ

НАНООСТРІВЦЕВІ ПЛІВКИ
Вступ

В данному розділі розглядаються експериментальні дослідження і

теоретичне моделювання для гібридны рідкокристалічны (ГРК) комірок на

основі нематичних РК. ГРК представляють собою традиційні сандвіч-

подібні комірки, але з тією різницею, що одна із підкладинок містить

спеціально виготовлену наноструктуровану поверхню ‒ золоту (Au)

наноострівцеву плівку. Експериментально було отримано, що ГРК

характеризуються більш швидким часом відгуку. Методами динамічної

голографії (двох-пучкова взаємодія в ГРК) було експериментально

досліджено перетворення форми лазерних імпульсів. З порівняльного

аналізу експериментальних результатів із теоретичним моделюванням

динамічного процесу нами було визначено константи часу запису та

релаксації динамічної ґратки в ГРК [113-115].

Метод динамічної голографії є відомим потужним інструментом для

перетворення параметрів лазерних імпульсів. Такі трансформації

відбувається за рахунок взаємодії лазерних пучків в нелінійно-оптичному

середовищі [71, 116, 117]. Завдяки таким оптичним технологіям, в

науковому та науково-промисловому співтоваристві розвивається ідея

повної оптичної комутації: управління інтенсивністю, фазою, поляризацією

лазерних променів методом світло-керує-світлом. Такі чисто оптичні

технології виглядають дуже привабливим, оскільки вони може бути дуже

швидким, обмеженими лише часом переключення для оптичної

нелінійності, який може складати від сотень до десятків наносекунд, і навіть

суб-пікосекунд у сучасних тонких матеріалах.

Динамічна голографія в нематичних РК комірках досліджується

протягом тривалого часу [12, 24, 48, 54]. Вона основана на взаємодії двох

когерентних лазерних променів у нелінійній комірці в геометрії



125

пропускання ‒ технології двох-пучкової взаємодії (ДПВ). Накладення

оптичних пучків створює періодичну інтерференційну картину світла, яка

провокує утворення періодичних змін показника заломлення (динамічної

ґратки) в комірці. Процес створення динамічної ґратки виявляється завдяки

утворенню багатьох порядків дифракції на виході. При використанні

нематичних РК-комірок при ДПВ, основним нелінійним механізмом, що

лежить в основі зміни показника заломлення є колективна переорієнтація

молекул РК в об’ємі комірки [13, 56, 83]. Це призводить до досить

повільного часу релаксації, коли електрична напруга або світлові імпульси

вмикаються/вимикаються. Звичайний час затухання в традиційних

нематичних РК, таких як 5CB, становить секунди, але іноді він може

досягати годин і навіть днів. Тим не менш, ДПВ продовжує залишатися

привабливою завдяки можливості дослідження фізичних процесів у РК під

дією світла в реальному часі шляхом реалізації досить простої

експериментальної методики.

Для практичного використання РК в системах світло-керує-світлом,

зусилля спрямовані на створенні нових композитів на основі РК, у яких час

релаксації можна значно скоротити. Щоб це реалізувати, необхідно задіяти

інші механізми зміни показника заломлення під дією світла. Одним із них є

ефекти обмеження (конфаймент ефекти) різних типів. Серед

найпоширеніших напрямків – полімердисперсні РК, де молекули РК

інкапсульовані в маленькі полімерні бульбашки, що зменшує

переорієнтаційний об’єм і тим самим час перемикання [29, 57, 118, 119]; та

вбудовування світлочутливих наночастинок (НЧ) в об’єм РК, що

призводить до переорієнтації молекули РК знову в невеликому об’ємі в

оточені біля НЧ [14, 16, 17, 58, 120].

До таких ефекти конфайнменту належить поверхнево-індукований

фоторефрактивний ефект (ПІФРЕ), який сформувався у як окремий

напрямок досліджень. Основна ідея, що лежить в основі ПІФРЕ, полягає в

індукції світлом внутрішнього нестабільного заряду на одній із підкладок
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комірки РК [9, 18, 64]. Цей заряд призводить до створення додаткового

тангенціального електричного поля на поверхні, яке може бути досить

сильним і призводить до переорієнтації молекул РК, починаючи з поверхні

і поширюючись в об’єм комірки. Таким чином, такий неорганічно-

органічний інтерфейс діє як основний елемент керованої світлом

переорієнтації молекул. Крім того, перевага полягає в тому, що можна легко

модифікувати структуру використаної неорганічної поверхні для отримання

оптимізованих характеристик. У наших дослідженнях, ми використовуємо

плівки наноострівців золота (Au) на поверхні однієї із підкладинок комірки

для збільшення внутрішнього електричного поля та  зменшення часу

релаксації [69, 70, 72].

В цьому розділі, експериментально і теоретично досліджуються

кінетичні характеристики ГРК та трансформації лазерних імпульсів при

ДХВ. Форма вихідного імпульсу для пробного лазерного променя

досліджується для випадків впливу як періодичних сигнальних лазерних

імпульсів, так і постійного освітлення, але періодичної (змінної)

прикладеної напруги. Особливості записаної динамічної ґратки можна

пояснити на основі аналізу форми вихідного імпульсу. Щоб

продемонструвати це, ми також застосували теоретичне моделювання, що

описує динамічний режим запису ґратки в РК. Для випадку періодичної

змінної напруги, ми отримали, що можливо зменшити тривалість вихідних

лазерних імпульсів, працюючи в режимі перехідного струму. Така

властивість залежить від співвідношення між постійними часу

використовуваних РК і періодом діючих імпульсів. Перші прогнози таких

швидкісних переключень інтенсивності при ДХВ в РК були зроблені в

попередніх експериментальних роботах [89].

5.1  Метод виготовлення гібридних РК комірок
Цей метод приготування ГРК не відрізняється від стандартних

методів виготовлення сендвіч-подібних РК-комірок. Тільки єдина
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відмінність полягає в підкладинках, які використовуються. Одна

підкладинка являє собою стандартну скляну пластину, покриту шаром

прозорого електрода ITO. Але на другій підкладинці ми створили золоту

(Au) наноострівцеву плівку. Метод утворення нано-острівцевої плівки

описується більш детально в роботі [70]. На першому етапі суцільну тонку

золоту (Au) плівку  наносили термічним вакуумним напарюванням на шар

ITO на скляній підкладці. На другому етапі, цю золоту Au плівку термічно

відпалювали на повітрі при температурі 460 0C протягом 1 години. Залежно

від часу відпалювання, створюються золоті Au наноострівцеві плівки різної

морфографії. У наших експериментальних дослідженнях, ми

використовуємо золоту (Au) наноострівну плівку, в якій наночастинки Au

мають середній розмір 70-150 нм. СЕМ зображення такої поверхні показано

на Рис. 5.1. (а) .

Виготовлена сендвіч-подібна ГРК комірка складалася з підкладки з

золотої наноострівцевою плівкою, скляної підкладки та суміші РК E7. Краї

комірки склеювали. Товщина комірки становила 9 мкм ‒ Рис. 5.2 (b).

(а) (b)

Рис. 5.1. (а) Скануюче електронно-мікроскопічне (СЕМ) зображення для
поверхні з золотою нано-острівцевою плівкою, що використовувалась для
приготування ГРК [113]. (b) ГРК комірка [113].
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5.2 Експериментальна установка двопучкової взаємодії з імпульсними
сигналами в ГРК

Типова експериментальна установка для двохвильової взаємодії

показана на Рис. 5.2. Випромінювання від безперервного лазера Nd: YAG з

діодним накачуванням (генерація другої гармоніки, λ=532 нм, працювало в

режимі генерації основної моди) поділялося на два пучки з рівними

інтенсивностями. Вхідна інтенсивність початкового головного променя

становила 80 мВт і мала вертикальну поляризацію (p – поляризація ).

Визначемо, що промінь 1 є сигнальний промінь, котрий проходить через

шопер для створення періодичних імпульсів. Обертова швидкість шопера

контролювалася джерелом живлення, таким чином можна було змінювати

тривалість лазерних імпульсів. Промінь накачки 2 завжди був безперервний.

Два пучки сходилися на комірці ГРК. Кут повороту цієї комірки відносно до

бісектриси кута сходження променів становив 450. Напруга подавалася на

комірку від джерела живлення, яке могло забезпечувати напругу постійного

або змінного струму та генерувати електричні імпульси різної форми. Ми

використовували прямокутні періодичні імпульси різної частоти, тоді

тривалість електричного імпульсу становить: 2 = 1⁄ . Для дослідження

часових характеристик для записаної динамічної ґратки, ми використали

тестовий промінь від He-Ne лазеру ( = 632.8 нм) з інтенсивністю 5 мВт. На

екрані ми фіксували формування вихідних порядків дифракції. Ми

вимірювали інтенсивності в перших порядках дифракції, для обох тестового

та записуючого пучків за допомогою фотодіодів і цифрових осциляторів

підключених до комп’ютера.
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Рис. 5.2. Експериментальна установка двохвильової взаємодії в комірці ГРК
[113].

5.3. Теоретична модель динаміки двопучквої взаємодії в ГРК
Двохвильова взаємодія  описується системою зв’язаних хвиль, що

випливає з рівнянь Максвелла [22, 121, 122]:⁄ = − ; ⁄ = (5.1)

де , ( , ) = , ( , ) , ( , ) – комплексні амплітуди взаємодіючих хвиль,

позначення ‘*’ – комплексне спряження, = (4 )⁄ – нормована відстань

вздовж товщини для нелінійного середовища ′, = 2 ⁄ – модуль

хвильового вектора у вакуумі, = – проекція для хвильового вектора

k на вісь , 2 – кут сходження двох хвиль. Система (5.1) описує зміни

інтенсивностей і фаз для хвиль що взаємодіють вздовж товщини

середовища z . В цих рівняннях функція зв’язку ( , ) = ‒ комплексна

амплітуда фотоіндукованої динамічної ґратки, ′ фазовий зсув ґратки

відносно максимумів світлової інтерференційної картини, який

визначається за різниця фаз: ( − ). У нашому випадку, величина

описує фотоіндуковані зміни показника заломлення для ГРК внаслідок

механізму колективної переорієнтації молекул РК, і тут ми нехтуємо зміною
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коефіцієнта поглинання. Комплексне дослідження для змін в хвильових

амплітудах внаслідок різноманітних ефектів при двопучковій взаємодії в

різних середовищах можна знайти в [123].

У наших подальших дослідженнях імпульсних взаємодій у ГРК, ми

враховуємо динамічні властивості . Введемо еволюційне рівняння для

амплітуди динамічної ґратки [22]:+ ∙ = ( + ) ∙ ∙ − ∙ (5.2)

Рівняння (5.2) показує зміну амплітуди ґратки з часом (ліва частина

рівняння) і включає лише два процеси (права частина (5.2)). Підсилення

амплітуди ґратки пропорційне інтерференційній інтенсивності світла , і

релаксацію ґратки. Це рівняння включає дві постійні часу, які

характеризують середовище, і , для запису ґратки та релаксації,

відповідно. = – інтерференційна інтенсивність світлна; = + –

сумарна інтенсивність, яка є постійною; t – реальний час у секундах. В (5.2)

ми враховуємо, що в загальному випадку динамічна ґратка може не

співпадати з інтерференційною картиною світла через низьку механізмів

(для РК матеріалів див. [18, 54, 64]). Ми вводимо комплексний коефіцієнт

підсилення = + , який включає локальну і нелокальну

компоненти.

Наша модель складається з системи (5.1)–(5.2). В Таблиці 5.1 ми

зібрали параметри, характерні для нематичних РК матеріалів, а також для

ГРК. У зв’язку з цим, підкреслимо параметр Γ=kd∙Δn, який характеризує

максимальну амплітуду для ґратки в усталеному режимі.
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Таблиця 5.1. Параметри комірки ГРК, що використовуються в теоретичному
моделюванні. Часові константи і отримані шляхом узгодження
теоретичних розрахунків з експериментальними даними.

Назва
величини Значення Опис величин

0.05 Фотоіндуковані зміни показника заломлення
0.532 мкм Довжина хвилі лазера

20 мкм Товщина комірки
1 Нормована товщина комірки= ∙ 11.8 Загальний приріст фази

450 Кут повороту комірки відносно бісектриси
сходження хвиль= 8.34 Локальний коефіцієнт підсилення= 8.34 Нелокальний коефіцієнт підсилення

1.6 Вт/см 2 Сумарна інтенсивність лазерного
випромінювання= 0.8 Вт/см 2 Інтенсивність вхідних записуючих променів

3200 мс Часова константа запису ґратки
600 мс Часова константа релаксації ґратки

5.4. Запис динамічної ґратки періодичними лазерними імпульсами при
умові безперервної накачки

5.4.1. Експериментальні результати
Спочатку, дослідимо запис динамічної ґратки у випадку періодичних

імпульсів сигнального пучка 1, створений подрібнювачем, які формують

прямокутні імпульси з однаковим інтервалом T як для тривалості імпульсу

так і для безімпульсного темнового часу. Постійна напруга 3 V

прикладалася до комірок [94, 113-115]. На Рис. 5.3 показано профілі

вихідних імпульсів у першому порядку дифракції для пробного променя в

залежності від тривалості імпульсу. У наших експериментах ми мали

можливість змінювати тривалість лазерних імпульсів від Т=10 с до

мінімального значення Т=0.17 с.
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Рис. 5.3. Зміна форми імпульсу у першому порядку дифракції для пробного
променя при зменшенні тривалості вхідного імпульсу 1 та безперервного
випромінювання накачки 2 і постійній напрузі, прикладеній до комірки ГРК.
Червона лінія показує імпульси вхідного сигналу.

У разі великого значення Т, ґратку вдається записати і стерти за час

відсутності імпульсу. Ця ситуація відповідає експериментальним

вимірюванням, показаним на Рис. 5.3 (a). Однак, ця форма вихідних

імпульсів не повністю відповідає вхідним прямокутним імпульсам. Такі

імпульси мають певні часи як для запису ґраток, так і для її релаксації.

Коли тривалість вхідного імпульсу T зменшується, ґратка не

стирається повністю. Це також призводить до зменшення інтенсивності

вихідного сигналу (Рис. 5.3 (b), (c)). Але можна констатувати той факт, що

форма вихідних імпульсів залишається практично незмінною. Вихідні

імпульси повторюють періодичність вхідних імпульсів, але мають менший

діапазон зміни вихідної інтенсивності.

5.4.2 Теоретичне моделювання
На Рис. 5.4 показано розрахунок форми вихідних імпульсів за нашою

моделлю (5.1)‒(5.2) в залежності від тривалості лазерного імпульсу [113-
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115]. Параметри для розрахунку наведені в Таблиці 5.1 і були обрані

відповідно до умов експерименту, включаючи тривалість лазерних

імпульсів. Константи часу і представлені згідно з Таблицею 5.1.

Отримані теоретичні дані форми імпульсів добре узгоджуються з

експериментально отриманими імпульсами, якщо взяти в розрахунок

постійні часу =3200 мс і =600 мс. Згідно з теоретичним моделюванням,

часова константа визначає час релаксації ґратки, і саме цей час є найбільш

критичний. При цьому, часова константа визначає час запису ґратки.

Рис. 5.4. Теоретичне моделювання форми імпульсу в першому порядку
дифракції для пробного променя для умов періодичних лазерних імпульсів,
безперервного опорного лазерного променя та постійної напруги.
Параметри моделювання наведені в Таблиці 5.1. Тривалість вхідних
лазерних імпульсів становить: (а) T=2 с; (б) Т=0.17 с. Червона лінія показує
імпульси вхідного сигналу.

Оскільки з рівняння (5.2), де записані фотоіндуковані зміни показника

заломлення, випливає, чим більше , тим швидше записується ґратка.

Таким чином, ми можемо записати співвідношення: ≥ 3200 мс, ≤ 600
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мс, де величини = 3200 мс і = 600мс є граничними значеннями.

Звичайно, співвідношення ∶ відіграє роль. Але в нашій задачі, ми

віддаємо пріоритет найбільш можливому значенню , оскільки саме ця

константа визначає час увімкнення/вимкнення (тут ми підкреслюємо, за

умови постійного освітлення пучка накачування): тому, якщо зменшити ,

потрібно одночасно зменшити для отримання узгодження з

експериментальними даними.

Для порівняння, на Рис. 5.5, ми показали розрахунки форм лазерних

імпульсів для часових констант і , які відрізняються від представлених

у Таблиці 5.1 на 400 мс. На Рис. 5.5 (a) ми збільшуємо час релаксації при

збереженні того ж самого значення для часу запису . Видно, що в цьому

випадку ґратка не повністю стирається протягом часу вимкнення імпульсу.

Цей промінь продовжує записувати ґратку, але за умови стрибка фази після

вимкнення сигнального імпульсу . Ці ґратка чітко ідентифікується за

відсутності сигнального імпульсу. У випадку на Рис. 5.5 (b) ми зменшуємо

час запису (для порівняння форма імпульсу для співвідношення ∶
з Рис. 5.4 (a) також представлена синьою лінією). У цій ситуації, з одного

боку, форма імпульсу стає більш плоською протягом тривалості імпульсу

сигналу; а з іншого боку, ґратка не встигає повністю стертися за час

відсутності імпульсу. Щоб досягти повного стирання ґраток, ми повинні

зменшити час у наших розрахунках менше, ніж ми прийняли для нашого

у Таблиці 5.1.

Нарешті, на Рис. 5.5 (c) ми демонструємо форму імпульсу для <
і > . Слід зазначити, що в цьому випадку інтенсивність вихідного

імпульсу змінюється в невеликих межах, включаючи часи відсутності

імпульсів, тобто вхідний періодичний імпульсний сигнал стає

невизначуваним.

Таким чином, завдяки розробленому теоретичному моделюванню, ми

можемо передбачити постійні часу в комірках ГРК під час
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увімкнення/вимкнення світлових імпульсів за постійної напруги та

постійного освітлення променя накачки.

Рис. 5.5. Теоретичне моделювання форми імпульсу в першому порядку
дифракції для пробного променя для постійних часу, відмінних від
розрахунків на Рис. 5.4. (a) > , = 1000 мс і = = 3200 мс; (b) = =600 мс і < , = 2800 мс (синя лінія для = = 3200мс); (c) > , =1000 мс і < , = 2800 мс. Тривалість лазерних імпульсів Т=2 с. Червона
лінія показує імпульси вхідного сигналу.

5.5. Звуження тривалості вихідних лазерних імпульсів при дії
імпульсної напруги

Наші наступні експерименти з ГРК проводилися при

безперервному освітленні лазерним випромінюванням і періодичному

впливі змінної електричної напруги прямокутними імпульсами різної

частоти [113]. Частоту змінювали від 0.05 Гц до 0.8 Гц, завдяки чому

тривалість електричних імпульсів зменшувалася з 10 с до 0.625 с.
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Незважаючи на те, що в наших попередніх експериментах тривалість

періодичної напруги була більшою за тривалість сигнальних лазерних

імпульсів T, у цьому випадку ми спостерігали зміни форми вихідних

світлових імпульсів. На відміну від періодичного освітлення, вплив

періодичної напруги призводить до звуження імпульсів. Зміни форми

імпульсу в першому порядку дифракції для пробного променя в залежності

від тривалості електричних імпульсів наведені на Рис. 5.6.

Рис. 5.6. Звуження форми імпульсу в першому порядку дифракції пробного
променя при подачі періодичних прямокутних імпульсів напруги. Обидва
безперервні лазерні промені 1 і 2 використовуються для запису ґратки. Синя
лінія показує періодичну напругу у формі прямокутних імпульсів.

Відзначимо особливості отриманих експериментальних результатів.

Спочатку, імпульси приймають трикутну форму з максимумом,
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притиснутим до вихідного краю прямокутного імпульсу напруги. Знову ж

таки, подібно до Рис. 5.3, амплітуда імпульсів зменшується зі зменшенням

, оскільки ґратка не може бути повністю стерта під час відсутності

напруги. Примітними є сильні вузькі піки, що з'являються на початку

фронтів імпульсів напруги. Такі сильні імпульси були зафіксовані в

багатьох експериментах з РК при включенні/вимкненні напруги (див.,

наприклад, [54, 90]). Очевидно, що ці сильні піки викликані перехідним

електричним полем, яке відоме та спостерігається, коли конденсатор

перезаряджається. У нашому випадку, конденсатор являє собою ГРК

комірку із залишковим зарядом у вигляді подвійних електричних шарів на

підкладках. Ці спостережувані піки не пов’язані із записом динамічної

ґратки. Динамічна ґратка починає записуватися лише після перезарядки

такого конденсатора. Таким чином, вихідні лазерні імпульси мають форму

періодичної послідовності, що складається із сильних вузьких піків і

трикутних імпульсів, тривалість яких вдвічі (або навіть менше) перевищує

тривалість вхідної прямокутної напруги. Ці особливості керування формою

імпульсу заслуговують на подальше вивчення.

5.6. Висновки до Розділу 5
1. Досліджено властивості перетворення лазерного променя (пучка)

при двопучковій взаємодії  в гібридних РК (ГРК) комірках, що містять

наноострівцеву плівку золота. В об’ємі комірки ГРК взаємодіють два

записуючі лазерні промені, що призводить до збудження динамічної ґратки

в ГРК, на якій дифрагує пробний промінь. Експериментально та теоретично

досліджено зміну форми імпульсу пробного променя під дією вхідних

прямокутних імпульсів. Вхідні імпульси подавали двома різними

способами: (1) періодичною послідовністю сигнальних лазерних імпульсів,

створених шопером, використовуючи безперервний лазерний промінь

накачки і постійну напругу; (2) шляхом застосування періодичної напруги у
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вигляді прямокутних імпульсів і з безперервним лазерним освітленням для

двох взаємодіючих променів.

2. Форма вихідних лазерних імпульсів, а також їх амплітуда,

визначаються частотою (або тривалістю) вхідних імпульсів, що

порівнюється відносно констант часу нелінійного середовища. Наша

теоретична модель, яка враховує динамічний процес запису та релаксації

ґратки за участю двох констант та , відповідно, добре узгоджується з

експериментальними даними для випадку (1) для періодичних вхідних

лазерних імпульсів. З порівняння теоретичних та експериментальних

результатів, ми можемо зробити висновок, що ці часові константи для

використаної комірки ГРК дорівнюють: ≥ 3200 мс, ≤ 600 мс (для випадку

безперервного освітлення променем накачки).

3. Експерименти з дією періодичної напругами є окремим випадком.

На початку кожного прямокутного імпульсу напруги спостерігається

сильний вузький пік. Цей пік пов'язаний з появою перехідного струму.

Ґратка починає записуватися лише після повної релаксації цього сильного

піку, що призводить до звуження вихідного лазерного імпульсу порівняно з

тривалістю для імпульсу напруги. Це призводить до того, що вихідний

лазерний імпульс набуває трикутної форми. Реєстрація такого піку також

залежить від постійних часу та середовища. Таким чином, реєстрація

для періодичних послідовностей для вузькопікових і трикутних імпульсів

може бути реалізована в комірках з швидким часом відгуку.

4. Ми досягли зменшення часу відгуку в гібридних РК комірках,

оскільки ГРК містить наноструктуровану поверхню створену на одній із

підкладинок, а саме ‒ Au наноострівцеву плівку. В таких комірках

досягається поверхнево-індуктивний фоторефрактивний ефект під дією

просторово-неоднорідного освітлення (світлової інтерференційної

картини), що призводить до створення додаткового електричного поля

просторового заряду на поверхні, який, у свою чергу, впливає на

переорієнтацію молекул РК. Порівнюючи динамічні характеристики ГРК
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комірок з традиційними нематичними РК, було виявлено, що час нелінійно-

оптичного відгуку в ГРК зменшується.

5. Слід підкреслити, що отримані константи часу та відносяться

до динаміної ґратки, що формується в РК при постійному освітленні

променем накачки і безперервній напрузі, і описують її запис та релаксацію.

Ці часи відрізняються від загальноприйнятих постійних часу комірок РК під

час увімкнення/вимкнення світла чи напруги. У нашому випадку, де

передбачається механізм запису ґратки ПІФРЕ, ці константи часу

включають час формування нестабільного заряду на поверхні та подальшу

переорієнтацію молекул РК в об’єм комірки. Ці константи часу є ключовими

важливими характеристиками для приладів і застосувань, заснованих на

фотоіндукованих змінах показника заломлення, таких як пристрій ПМС.

6. Як підсумок, використовуючі швидкі динамічні ГРК комірки, ми

отримуємо можливість, з одного боку, створювати лазерні імпульси різної

форми, з іншого, отримувати їх звуження. Керуючим параметром для таких

модифікацій, може бути частота вхідних імпульсів або частота прикладеної

періодичної напруги. Такі властивості можуть бути перспективними для

тонких застосувань у сучасній фотоніці, включаючи оптичну обробку

інформації та захист інформації.
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ВИСНОВКИ
1. Моделювання кінетик для глибини модуляції фазової динамічної

ґратки за рахунок орієнтаційного електрооптичного ефекту в нематичних

РК виявило цікаве явище, що дія постійного просторово-модульованого

електричного поля призводить до існування не стаціонарної, а динамічної

ґратки, яка існує короткий проміжок часу, а потім затирається. Виявлено,

що максимальний контраст динамічної ґратки досягається для просторових

періодів електричного поля, які більші ніж товщина комірки, а час існування

динамічної ґратки зменшується при зменшенні просторового періоду і

підвищенні величини електричного поля.

2. Вперше розроблена теоретична модель для формування фазової

ґратки в НРК по механізму орієнтаційного двозаломлення з урахуванням

фоторефрактивного ефекту – утворення внутрішнього тангенціального поля

просторового заряду під дією лазерних пучків з неоднорідним просторовим

розподілом інтенсивності. Відповідно до цієї моделі отримано новий

результат, що максимальна дифракційна ефективність досягається вже для

невеликих кутів періорієнтації директора (до 0.5 радіан (~28 0) в тонких

комірках) відносно початкового стану.

3. Розроблена модель фоторефрактивного ефекту в НРК пояснює

експериментальні залежності дифракційної ефективності від прикладеної

зовнішньої напруги, в яких чітко фіксується максимум, а саме: кут

періорієнтації директора, що забезпечує максимальну дифракційну

ефективність, визначається результуючим електричним полем, яке

складається із зовнішнього електричного поля (нормальна складова) і

фотоіндукованого поля внутрішнього просторового заряду (тангенціальна

складова).

4. Вперше розроблена модель для запису динамічних фазових ґраток в

РК-нанокомпозитах з наночастинками золота по механізму збудження

поверхневого плазмонного резонансу в НЧ(Au). Для таких нанокомпозитів

використовується теорія діелектричної спектроскопії для розрахунків
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комплексної діалектричної проникності у видимому діапозоні світла. Нами

отримано, що фазові динамічні ґратки таких нанокомпозитів можуть бути

записані тільки при умові виконання суворого контролю над об'ємною

часткою золотих наночастинках і для їх дуже малої концентрації, яка

повинна становити 0,01 %. При цьому якщо записувати ґратки He-Ne

лазером, довжина хвилі якого далека від максимуму ППР, ефективність

фазової ґратки може бути значною ‒ 35-45%. Отримані теоретичні

результапти узгоджуються з експериментальними данними при яких

спостерігається запис лише теплових ґраток у РК-нанокомпозитах з НЧ(Au),

оскільки в них об’ємна частка НЧ(Au) значна і не контрольована.

5. Співставлення експериментальних даних по аналізу зміни форми

лазерних імпульсів і результатів чисельного моделювання по розробленій

нами динамічній моделі двопроменевої взаємодії дозволяє оцінити часові

константи для запису і релаксації динамічної ґратки в конкретному РК-

матеріалі. При цьому мінімальний час релаксації ґратки ( ) визначає

швидкодію переключення оптичного сигналу, а швидкість запису зворотньо

пропорційна часу запису ( ). Так, для швидкісних гібридних РК-комірок,

що містять золоту нано-острівцеву плівку, ми отримали = 600 мс, і= 3200 мс.
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