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Резонансы с ненулевым магнитным дипольным моментом в оптических метаматериалах на основе благородных металлов были обнаружены давно [6]. Также хорошо изучен нелинейно-оптический отклик металлических метаматериалов при возбуждении магнитных резонансов [3]. Однако, метаматериалы на основе благородных металлов имеют недостаток, который делает их неприменимыми в нелинейно-оптических приложениях – большие омические потери. С другой стороны, теория рассеяния Ми позволила прийти к выводу, что диэлектрические частицы с высоким показателем преломления также обладают магнитным резонансом благодаря возбуждению в них циркулярных токов смещения [5], что наблюдалось экспериментально в видимом и инфракрасном (ИК) диапазонах для кремниевых наносфер [2, 4]. В данной работе изучалось нелинейное рассеяние света на тримерах кремниевых нанодисков в окрестности их электрического и магнитного дипольных резонансов.
Образец был изготовлен путем реактивного ионного травления поверхности пластины «кремния на изоляторе» – 2-мкм слой диоксида кремния, покрытый 200-нм слоем кристаллического кремния и находящийся на кремниевой подложке; маска травления создавалась методом электронно-лучевой литографии [7]. Таким образом, был получен ряд массивов тримеров кремниевых нанодисков, имеющих разные геометрические параметры, а именно – диаметр нанодисков (d) и расстояние между ними (s). На вставках рис. 1 показана конфигурация тримеров.
Использовалось ИК-излучение параметрического генератора света, накачкой которому служило излучение титан-сапфирового лазера: оно представляло собой последовательность 200-фс импульсов, несущая длина волны которых перестраивалась в диапазоне от 1.0 мкм до 1.4 мкм. Луч модулировался оптическим прерывателем света на частоте 2.7 кГц и фокусировался асферической линзой до значения диаметра перетяжки 20 мкм. Генерируемое излучение третьей гармоники (ТГ) отделялось от накачки синими стеклянными фильтрами и направлялось на катод фотоэлектронного умножителя. Выходное напряжение фотоэлектронного умножителя анализировалось при помощи синхронного усилителя, соединенного с оптическим прерывателем света. Детектируемый сигнал действительно являлся ТГ падающего на образец излучения, о чем свидетельствовали проверка кубической зависимости его интенсивности от мощности накачки и измерение его спектра. Обнаружено, что излучение ТГ поляризовано всегда вдоль плоскости поляризации луча накачки. Для получения линейного спектра тримеров в геометрии «на пропускание» в установку включались источник белого света и ИК-спектрометр.
В рассматриваемом спектральном диапазоне кремний, являющийся источником генерации ТГ, обладает достаточно высокой нелинейной восприимчивостью третьего порядка [1]. Для выделения вклада тримеров нанодисков и их резонансов в процесс генерации ТГ для каждой длины волны накачки рассматривалось отношение последовательно измеренных сигналов с массива тримеров и с соседней области, где верхний слой кремния был вытравлен. Данное отношение носит название усиления генерации ТГ и отражает различие сигналов ТГ от структурированной и неструктурированной области образца.
Проведенный в рамках данной работы эксперимент показал (см. Рис. 1), что для всех образцов в линейном спектре экстинкции наблюдаются два пика: первый соответствует электрическому дипольному резонансу и находится на длине волны 1060 нм, второй – магнитному дипольному резонансу, но его положение различно для массивов тримеров с разными геометрическими параметрами.
Полученные спектры усиления генерации ТГ демонстрируют значительное усиление сигнала ТГ в спектральном диапазоне, соответствующем резонансам. Также каждый спектр содержит особенности колебательного типа.

Для спектров больших дисков (Рис. 1б, г) характерны два отчетливых пика, совпадающих с  резонансами спектра экстинкции с 20-нм точностью. Для спектров дисков меньшего диаметра (Рис. 1а, в) характерна трехпиковая структура – два боковых пика соответствуют резонансам, а центральный пик – коллективному действию этих резонансов. Экспериментально проверено, что данный вид спектра усиления генерации ТГ не является ни результатом интерференции Фабри-Перо в слое диоксида кремния, ни эффектом угловой дисперсии.
Таким образом, экспериментально выявлено, что генерация ТГ резко возрастает в спектральных диапазонах, соответствующих возбуждению электрического и магнитного дипольных резонансов диэлектрических наночастиц, изготовленных из материала с высоким показателем преломления. При частичном перекрытии резонансов возникает дополнительный пик усиления ТГ в спектральной области перекрытия, что связано с конструктивным нелинейным действием резонансов.
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Рис. 1. Экспериментальные спектры генерации ТГ (точки) и экстинкции (непрерывные линии)
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