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Теоретически и экспериментально исследованы особенности спонтанного трехвол­

нового и когерентного четырехволнового рассеяния света на поляритонах в кристалли­

ческих средах с периодическим пространственным распределением квадратичной нели­

нейной восприимчивости. Получены условия синхронизма и выражение для формы ли­

нии рассея:ния при учете каскадных процессов нелинейной дифракции для когерентно­

го стоксова рассеяния света на поляритонах. Результаты экспериментального измере­

ния распределения интенсивности трех- и четырехволнового рассеяния света в кристал­

ле LiNbОз:Nd:Мg с периодической доменной структурой находятся в хорошем согласии 

с теоретическими выводами. Обсуждается возможность применения эффектов нелиней­

ной дифракции для спектроскопических исследований сред с периодическим распреде­

лением нелинейно-оптических свойств: прецизионного измерения дисперсии показателя 

преломления в ИК-области частот, определения периода и профиля пространственного 

изменения квадратичной восприимчивости. 

1. ВВЕДЕНИЕ 

На протяжении ряда последних лет наблюдается устойчивый интерес к кристал­

лическим структурам с периодической модуляцией оптических свойств. Это связано с 

возможностью их применения в устройствах преобразования частоты электромагнитно­

го излучения (пге, удвоители частоты и т. п.), основанных на квазисинхронных пара­

метрических взаимодействиях. для применения таких структур необходимо знать коли­
чественные характеристики их оптических свойств в достаточно широком спектральном 

диапазоне. К таким характеристикам относятся дисперсия показателя преломления в 

видимом и ИК-диапазонах, период и ориентация пространственной решетки, ее про­

филь. для их измерения используются различные линейно- и нелинейно-оптические 

эффекты, однако лишь последние позволяют полностью получить необходимую инфор­

мацию об исследуемом объекте. 

Известным методом исследования дисперсии линейной и квадратичной восприим­

чивости кристаллов в ИК -области спектра является метод спектроскопии трехволново­

го спонтанного параметрического рассеяния света [1]. При спонтанном параметриче­
ском рассеянии в средах с периодическим распределением квадратичной нелинейной 

восприимчивости наблюдается эффект нелинейной дифракции, приводящий к появле­

нию дополнительных перестроечных кривых, связанных с квазисинхронным взаимо­

действием [2]. Изучение частотно-углового спектра спонтанного параметрического рас­
сеяния в таких средах позволяет установить закон дисперсии в поляритонной области 

спектра, размер периода распределения квадратичной нелинейной восприимчивости и 
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профиль ее пространственного распределения. Однако существенными недостатками 

этой методики являются относительно низкая точность измерения показателя прелом­

ления (особенно в области низкочастотных поляритонных состояний), малая интенсив­

ность сигнального излучения на высших гармониках пространственного распределения 

квадратичной восприимчивости и низкое пространственное разрешение при измерении 

вариации параметров нелинейной сверхрешетки в кристалле. 

Процессы четырехволнового смешения в средах с периодическим распределением 

нелинейно-оптических свойств до сих пор достаточно слабо изучены, несмотря на то, 

что они могут оказаться определяющими в спектроскопических приложениях. Особый 

интерес в данном случае представляет явление нелинейной дифракции при когерент­

ной спектроскопии рассеяния света на поляритонах. В практике когерентной спектро­

скопии широкое распространение получила техника когерентного антистоксова рассея­

ния света (КАРе) [3]. Однако практически отсутствуют работы по реализации измере­
ний стоксовой компоненты рассеянного излучения. Вместе с тем для изучения свойств 

нецентросимметричных кристаллов в поляритонной области спектра предпочтительно 

применять эту модификацию когерентного четырехволнового смешения. Хотя число 

элементов экспериментальной установки в данном случае увеличивается, так как все 

взаимодействующие волны должны быть невырожденными по частоте, при этом проще 

всего осуществляется общая настройка оптической схемы через переход от наблюдения 

спектров спонтанного параметрического рассеяния к регистрации спектров когерент­

ного рассеяния света. Использование явления когерентного стоксова рассеяния све­

та (кере) дает возможность повысить точность измерения дисперсии поляритонного 

показателя преломления на один-два порядка и позволяет исследовать малые объемы 

вещества. Последнее, в свою очередь, позволяет измерять инепериодическое простран­

ственное распределение оптических свойств. Очевидно, что явление нелинейной ди­

фракции при кере должно обогащать частотно-угловой спектр рассеянного излучения, 

следует ожидать появления каскадных дифракционных процессов, при которых нели­

нейная дифракция имеет место как на этапе возбуждения поляритонного состояния, так 

и при рассеянии на нем пробной волны. При использовании методов активной спек­

троскопии становится возможной регистрация сигнала, связанного с относительно ма­

лыми по амплитуде пространственными гармониками нелинейной восприимчивости, 

практически не проявляющимися в спонтанном параметрическом рассеянии ввиду их 

малости. е учетом измеренной эффективности нелинейной дифракции в ее высоких 

порядках можно более точно восстанавливать профиль нелинейной пространственной 

решетки. 

Целью данной работы было исследование особенностей процессов спонтанного па­

раметрического рассеяния и когерентного стоксова рассеяния света в средах с перио­

дическим распределением квадратичной нелинейной восприимчивости, в качестве ко­

торых были использованы полидоменные кристаллы LiNЬОз:Nd:Мg, и оценка возмож­

ностей использования исследуемых эффектов в спектроскопических приложениях. 
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2. ТЕОРИЯ 

2.1. Трех- и четырехволновое рассеяние света в пространственно-однородной 

нецентрос~етрнчной среде 

При спонтанном параметрическом рассеянии происходит рассеяние волны накачки 

на шумовом поле вакуумных флуктуаций в нецентросимметричной среде [1]. Частоты 
трех волн связаны между собой точным условием временного синхронизма: 

(1) 

а волновые векторы ki - условием пространственного синхронизма, которое в 

пространственно-однородной среде имеет вид: 

(2) 

где индексы L, Р и S обозначают волну накачки, холостую и сигнальную волны соот­
ветственно. Условие (2) может выполняться с точностью до некоторой волновой рас­
стройки Ak = Ikr, - kp - ks 1, определяемой поглощением и длиной рассеивающей среды. 

Явление спонтанного параметрического рассеяния используется для измерения 

дисперсии действительной и мнимой частей волнового вектора поляритонных состоя­

ний среды. Для этого частоты накачки и сигнального излучения выбираются лежащими 

в области прозрачности исследуемого вещества, а частота W р принадлежит поляритон­

ной области спектра. На выходе среды регистрируется частотно-угловое распределение 

интенсивности рассеянных сигнальных волн 1 s(O s, W s), где О s - угол рассеяния в плос­

кости волновых векторов. Максимальной интенсивности рассеянная сигнальная волна 

достигает при точном выполнении условия пространственного синхронизма (2). Закон 
дисперсии поляритонов определяется по ходу перестроечной кривой Oso(Ws), соединя­
ющей точки максимальной интенсивности, в которых 

Bl(Os,ws) I =0. 

дО s '" s =const 

Величина линейного поглощения для поляритонных волн И мнимая часть их волнового 

вектора определяются через угловую ширину линии рассеянного излучения Is (Os, Ws = 

= const). 
Процессы, происходящие в нецентросимметричных средах при когерентном четы­

рехволновом рассеянии света, можно разделить на два типа - прямой и каскадный [3]. 
Прямое рассеяние представляет собой процесс параметрического взаимодействия трех 

волн накачки, в результате которого образуется четвертая волна, частота и волновой век­

тор которой удовлетворяют условиям временного и пространственного синхронизма. В 

случае стоксова рассеяния условия синхронизма записываются следующим образом: 

(3) 

(4) 

где Wi - частоты четырех взаимодействующих волн и ~ - их волновые векторы. В 

данном случае индексы 1, 2 и L относятся к падающим на среду волнам, а индекс 
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s обозначает родившуюся сиrnальную волну. Эффективность процесса определяется 
величиной кубичной нелинейной восприимчивости вещества х(3). 

Каскадное рассеяние обусловлено наличием у среды квадратичной нелинейной вос­

приимчивости х(2), и его можно представить как два последовательных трехволновых 
процесса, аналогичных параметрическому рассеяния света. Однако в данном случае 

населенность всех взаимодействующих мод велика и определяется не нулевыми флук­

туациями вакуума, а яркостью всех трех волн накачек. В ходе первого процесса за счет 

генерации разностной частоты '"'"'! - '"'"'2 накачек с частотами '"'"'! и '"'"'2 В среде рождается 

поляритонная волна с волновым вектором kJ -k2• При этом также происходит возбужде­

ние быстро затухающей свободной поляритонной волны, частота (.V р и волновой вектор 

kp которой связаны через диэлектрическую проницаемость среды. Условия временного 

и пространственноro синхронизма при возбуждении поляритонных волн имеют вид 

(.V р - '"'"'! + '"'"'2 = О, (5) 

(6) 

аналогичный условиям (1) и (2). Во время второго этапа каскадного процесса проис­
ходит рассеяние пробной вояны накачки на когерентно возбужденных поляритонных 

волнах. Условия временного и фазового синхронизма для второго этапа аналогичны (5), 
(6). Как и в случае спонтанного параметрического рассеяния, условия фазового син­
хронизма (4), (6) могут выполняться с точностью до некоторой расстройки, определя­
емой значением поглощения и размерами рассеивающей среды. При наличии у среды 

как квадратичной, так и кубичной нелинейных восприимчивостей оба процесса мо­

гут идти одновременно и необходимым критерием наблюдения каскадного рассеяния 

света на когерентно возбужденных поляритонах является одновременное выполнение 

условий (3)-(6). Впервые явление каскадного когерентного рассеяния бьmо исследо­
вано в [4], в [5,6] наиболее полно изложена его теория, в [7,8] анализируется схема 
стоксова варианта рассеяния. 

2.2. Трех- и четырехволновое рассеяние света в средах с периодическим распределением 

квадратичной нелинейной воспрнимчивости 

В случае среды с периодическим пространственным распределением квадратичной 

нелинейной восприимчивости х(2), можно использовать разложение в ряд Фурье 

00 

x(2)(r) = L X~ exp(iqmr), 
-00 

где амплитуды пространственных гармоник равны 

d/2 

X~ = 2~ J x(2)(r) ехр( -iqmr)dr, 

-d/2 

(7) 

(8) 

qm = qm, т - целое число, q == (21г / d)n - вектор обратной сверхрешетки, d - ее 
период, n - единичный вектор нормали к слоям. 
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2.2.1. Тре:хволиовое спонтанное параметрическое рассеянне света 

Особенности спонтанного параметрического рассеяния света на поляритонах в та­

ких средах были рассмотрены в [2]. В приближении плоских волн можно записать вы­
ражение для поляризации на частоте сигнального излучения: 

00 

PS(iJJS = iJJL - iJJp) '" L x~ELEp ехр (i(kL - kp + Чm)Г) , (9) 
т=-СХ) 

откуда следует условие фазового синхронизма для взаимодействующих волн (ср. с (2»: 

kL - kp + Чm = kS· (10) 

При этом в частотно-угловом спектре спонтанного параметрического рассеяния появля­

ются дополнительные перестроечные кривые, число которых соответствует числу не ну­

левых пространственных гармоник x~. Измеряя частотно-угловые координаты любой 
дополнительной перестроечной кривой с порядковым номером т на основании (10), 
можно с высокой точностью определить величину периода нелинейной сверхрешетки 

d и ориентацию вектора D. В свою очередь интенсивность сигнального излучения в 

направлении каждой дополнительной перестроечной кривой с порядковым номером т 

пропорциональна Ixg>1 2. Таким образом, измерив относительное распределение интен­
сивностей рассеяния в различные порядки нелинейной дифракции, можно восстано­

вить профиль периодического пространственного распределения квадратичной воспри­

имчивости кристалла. 

2.2.2. Четырехволновое когерентное рассеяние света на поляритонах 

В среде с периодической модуляцией квадратичной восприимчивости явление не­

линейной дифракции должно проявляться на каждом из этапов каскадного процесса. В 

отличие от спонтанного параметрического рассеяния, теория четырехволнового рассея­

ния в таких средах до сих пор не рассматривалась. Проведем последовательный расчет 

зависимости интенсивности когерентного каскадного рассеяния от фазовых соотноше­

ний между волновыми векторами взаимодействующих волн в среде, квадратичная вос­

приимчивость которой описывается выражением (7). Пусть на среду падают три волны 
накачки, поля которых могут быть представлены в виде 

где индекс i принимает значения 1, 2 и L. На первом этапе в результате смешения 
полей Е] и Е2 возникает поляризация 

1 
p(l\r,iJJp = iJJ] - iJJ2) = 47Г L x~) ехрUnчг)Е]оЕ~о ехр ( - i(iJJ] - iJJ2)t + i(k] - k2)r). (11) 

n 

Пространственные фурье-компонентыI поляризации P(l)(r, iJJp) и поля E(r, iJJp), созда­
ваемого этой поляризацией - P(l)(k, iJJ р) И E(k, iJJ р) - связаны через поляритонную 
функцию Грина G(k, iJJ р) (1}: 

E(k, iJJp) = G(k, iJJp )P(1)(k, iJJp). (12) 
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в данном случае предполагается, что функция Грина остается такой же, как и в 

пространственно-однородной среде. Общий вид G(k, LV р) получен в работе [5]. для 

обыкновенных поляритонных волн функция Грина может быть записана в виде 

(13) 

где Kp(LVp) = kp + ia.p/2 - комплексный волновой вектор поляритонного состояния 
на частоте LVp, а.р - линейное поглощение среды на этой частоте. Отсюда получаем 

1 Е10Е20 ехр( -iLV pt) J. "" (2) J (1) 
E(r,LVp) = 471" (271")3 dkG(k,LVp)exp(ikr)L.,..Xn dr'exp(i~nr'), (14) 

n V' 

где дk~) = k1 - k2 - k + qn. Здесь и далее мы используем приближение плоских волн на­
качек, поэтому значения амплитуд падающих полей EiO можно вынести из-под знаков 

интегрирования по пространственным координатам. Тем не менее интегрирование по 

координатам осуществляется в пределах ограниченного объема V' кристалла, облучае­
мого одновременно полями Е1 и Е2 • Область интегрирования по волновым векторам k 
охватывает всевозможные значения ориентации и величины k. 

На втором этапе происходит смешение поля пробной волны И поля, задаваемого 

выражением (14). В результате выражение для поляризации, осциллирующей с частотой 
LVS = LVL - LVp, имеет вид 

р(2)( _ ) _ 1 ELOEioE20 ехр( -iLVst + iksr) "" (2) (2)* 
r,LVs - LVL - LVp - (471")2 (271")3 L.,..XmXn Х 

т,n 

Х J dkехр(iдk~~г)G*(k,LVр) J dr"exp(-i~~)r"), (15) 

V" 

где ~~ = kL - ks - k + qm. Из (15) легко получить зависимость интенсивности рас­
сеянного сигнального излучения от волновых расстроек (т. е. выражение для формы 

линии рассеяния): 

1 s <х I~ x:;!x~;)· J dkG' <", W р) f ("":;!) г (Ak~») l' , 
fЮ = J drei~r. 

V 

(16) 

(17) 

При этом мы для простоты полагаем, что область интегрирования с объемом V' , опреде­
ленная для соотношения (14), и область взаимодействия V", определяемая как область 
нелинейного кристалла, которая облучается всеми тремя падающими на среду накачка­

ми одновременно, совпадают; их объемы обозначены через V. в случае неограниченно 
протяженной области взаимодействия V величины f(дk~» и f(~~) отличны от нуля 
только при точном выполнении условий дk~) = ~~ = О, которые, в свою очередь, 
диктуют выполнение условия фазового синхронизма для падающих на среду волн: 

~n-т == ks - kL + k1 - k2 + (n - m)q = О. (18) 
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для ограниченного объема взаимодействия условие (18) может выполняться с точно­
стью до некоторой расстройки, величина которой зависит от характерных линейных 

размеров объема V. Согласно (15), зависимость интенсивности сигнального излучения 
от расстройки Is(TJ,T2, .. . ), измеренная вдоль кривой точного фазового синхронизма 
L\kn-m~k = О (здесь k - целое число), имеет вид 

1 
~ (2) (2). (;)~ 12 

I s (TJ,T2, ... )CX ~XnXn+klkp_TnI2_(kp+iap/2)2 ' 
(19) 

т == kp - k J + k2 - чn. (20) 

Форма линии (19) является результатом интерференции лоренцевых контуров с различ­
ными максимумами, определяющимися из условий 

Тn = О. (21) 

Это означает, что максимумы интенсивности рассеянного излучения должны наблю­

даться при одновременном выполнении условий (18) и (21). Эти соотношения и явля­
ются условиями пространственного синхронизма для когерентного четырехволнового 

каскадного рассеяния в среде с периодическим пространственным распределением ква­

дратичной нелинейной восприимчивости х(2). 
Наличие кубичной восприимчивости среды приводит к появлению дополнитель­

ного сигнала за счет прямого четырехволнового рассеяния. В полидоменных кристал­

лах рассматриваемого типа знак действующих компонент восприимчивостей нечетных 

порядков не меняется при переходе из домена в домен. Пространственная модуляция 

Х(3), обусловленная периодическим изменением концентрации примесей, на несколько 
порядков величины меньше модуляции х(2) и в данном рассмотрении может не учиты­
ваться. Для кристаллов в виде слоя толщины L интенсивность суммарного сигнала 
рассеяния выражается через эффективную кубичную восприимчивость: 

(3) _ (3) + (;)2 ~ (2) (2)* 1 
Xeff - Х d ~ Xn+kXn IkJ _ k2 _ qnl2 _ (kp _ iap /2)2' (22) 

n 

1 1 (3) 12 [Sin(L\kL/2)] 2 (23) 
5 сх Хеп L\kLj2 

3. ЭКСПЕРИМЕНТ 

3.1. Исследованные образцы 

Эксперименты проводились на двух образцах кристаллов LiNЬОз:Nd:Мg, обладаю­

щих слоистой ростовой структурой. Первый образец представлял собой монодоменный 

кристалл, в котором наличие слоистой структуры проявлялось лишь в слабой периоди­

ческой модуляции коэффициента преломления (L\n ~ 10-4). Второй кристалл обладал 
180 0 -0Й доменной структурой типа «хвост К хвосту, голова к голове» [9], при этом до­
мены были локализованы на искусственных слоях роста. Наличие у каждого домена 

ненулевой спонтанной поляризации и периодическая смена ее направления приводят 

к периодическому изменению знака действующего значения квадратичной нелинейной 

восприимчивости. В исследованных образцах угол между нормалью к поверхности до­

менов (и слоев роста) и кристаллографической осью с составлял 57 о. 
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3.2. Трехволновое спонтанное параметрическое рассеяние 

Для регистрации частотно-угловых спектров спонтанного параметрического рас­

сеяния в кристаллах с периодическим распределением оптических свойств бьша ис­

пользована экспериментальная установка, аналогичная описанной в [10], с фото­

графической регистрацией спектра. Геометрия рассеяния приведена на рис. 1. На 

рис. 2а, б приведены частотно-угловые спектры спонтанного параметрического рассе­

яния в моно- И полидоменном образцах соответственно. Из сравнения спектров видно, 

что на частотно-утловом спектре в полидоменном кристалле появляются дополнитель­

ные перестроечные кривые, особенно хорошо заметные в области рассеяния на верхней 

поляритонной ветви (l..Vp 2: 900 CM- 1). ПО ходу частотно-угловых перестроечных кри­
вых, соответствующих нулевому порядку дифракции, бьши определены кривые диспе­

рсии обыкновенного показателя преломления в области верхней поляритонной ветви в 

моно- и полидоменном образцах, которые приведены на рис. 3. На основании экспери­
ментальных данных и уравнений (1), (3) была вычислена величина периода доменной 
структуры: d = 5.6 ± 0.2 мкм. При этом бьшо установлено, что дополнительная пере­
строечная кривая на спектре спонтанного параметрического рассеяния полидоменного 

образца в области верхней поляритонной ветви соответствует пространственной гармо­

нике x~ с m = -1. 
Однако при анализе участка спектра спонтанного параметрического рассеяния по­

лидоменного образца, соответствующего рассеянию на нижней поляритонной ветви в 

окрестности фундаментального колебания Е-типа с частотой I..VTO = 580 CM- 1, возникли 
определенные трудности. Как показали численные расчеты, ярко выраженная пере­

строечная кривая соответствует двум слившимся кривым, связанным С пространстве н­

ными гармониками x~ с m = ± 1. Слабовыраженные участки перестроечной кривой, 
соответствующей m = О, наблюдаются лишь в области больших утлов рассеяния вблизи 

фононного колебания. Это говорит об относительной малости амплитуды нулевой про­

странственной гармоники квадратичной нелинейной восприимчивости по сравнению 

с амплитудами гармоник с m = ±1. Похожие соотношения эффективностей различ­
ных порядков нелинейной дифракции приведены в [11] для кристалла LiNЬОз:У:Мg с 
аналогичной доменной структурой. Дальнейшие попытки наблюдения более высоких 

порядков нелинейной дифракции в спектрах спонтанного параметрического рассеяния 

ни к чему не привели: при малых мощностях накачки (PL ::; 300 мВт) дополнитель­
ные перестроечные кривые не наблюдались, по-видимому, из-за малости амплитуд со­

ответствующих пространственных гармоник x~, а при больших мощностях накачки 
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Рис. 1. Геометрия спонтанного параметрического рассеяния 

и нелинейной дифракции 
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tl 

-1 

Рис. 2. Частотно-угловые спектры спонтанного параметрического рассеяния в монодоменном (а) 

и полидоменном (6) кристаллах LiNЬОз:Nd:Мg 

~5г---------------------~ 
:t: 
<!) 

~4 о Рис. З. Дисперсия обыкновенного пока-
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(PL ::::: 1 Вт) их наблюдение было невозможно из-за появления ярко выраженного эф­
фекта фотоиндуцированного рассеяния света. 

3.3. Четырехволновое когерентное стоксово рассеяние света на поляритонах 

для регистрации спектров нами использовалась экспериментальная установка, 

описанная ранее в [8]. Взаимная ориентация кристалла и лучей накачек приведена на 
рис. 4. 

Измерения осуществлялись следующим образом. Вначале устанавливалась задан­

ная разность частот "-'1 - "-'2 = "-'р накачек, возбуждающих поляритонное состояние 

2009 



г. Х Китаева, А. А. Михайловский, А. Н. Ленин ЖЭТФ, 1997, 112, вьm. 6(12) 

Рис. 4. Геометрия когерентного стоксова рассеяния света на поляритонах 

и нелинейной дифракции 

(длина волны первого источника была постоянна и равна 1.064 мкм, а у второго могла 
варьироваться в пределах 1.08-1.22 мкм). Затем из уравнений (18) и (21) вычислялись 
примерные значения углов взаимной ориентации лучей накачек и кристалла, при ко­

торых должен наблюдаться сигнал КСРС, при этом использовались достаточно точные 

(6nо,е ~ 0.0002) данные о дисперсии показателя преломления кристалла в видимом 
диапазоне и существенно менее точные данные о дисперсии обыкновенного показате­

ля преломления в поляритонной области спектра, полученные с помощью спонтанного 

параметрического рассеяния, а также результаты измерения периода доменной сверхре­

шетки по спектрам спонтанного параметрического рассеяния. Ориентация задавалась 

через углы (}l и (}2 между соответствующими накачками возбуждающего ИК-излучения 

и пробной накачкой на длине волны ЛL = 532 нм, а также угол поворота кристалла а 
в плоскости волновых векторов накачек (см. рис. 4). Волновые векторы всех взаимо­
действующих волн лежали в одной плоскости, содержащей ось с кристалла. Далее, при 

фиксированном угле (}2 регистрировалась серия зависимостей интенсивности сигналь­

ного излучения от угла поворота кристалла Is(a, (}l = const), причем каждая зависи­
мость серии измерялась при различных значениях угла (}l. В результате определялась 

двумерная зависимость Is(a, (}l) для фиксированных значений частоты I.J.)p и угла (}2. 

Очевидно, что максимумы зависимостей Is(a, (}l = const) должны лежать на кривых 
а = an-m«(}l), соответствующих условию 6kn- m = О, вблизи их пересечения с кривы­
ми, вдоль которых Тn = О. 

На рис. 5 приведены численно рассчитанные кривые а = aO«(}l), вдоль которых 
выполняется условие 6kn - m = О для обоих исследованных образцов, и нанесены экс­

периментально измеренные положения максимумов одномерных зависимостей интен­

сивности рассеянного излучения Is(a,(}l = const) для частоты I.J.)p = 560 CM- 1. Следует 
отметить, что в масштабе рисунка кривые а = aO«(}l) для обоих кристаллов совпада­
ют, поскольку различие показателей преломления в видимой и ближней ИК-области 

спектра для моно- и полидоменного образцов составляет малую величину порядка 10-4. 
Кривые а = an-m«(}l), соответствующие случаю n - т =f О, нами не рассматриваются, 
так как численные расчеты показали, что в данной области частот условие 6kn-miO = о 
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не выполняется ни для каких наборов углов {}\, (}2 И а. Как видно из рис. 5, расчетные и 
экспериментально измеренные значения а = ао({}\) находятся в хорошем соответствии 
друг с другом. Это свидетельствует о высокой точности использованных при расче­

те данных о дисперсии показателя преломления кристаллов в области прозрачности, 

с одной стороны, и о соответствии истинной картины рассеяния модели когерентного 

четырехволнового взаимодействия, с другой стороны. Угловые ширины максимумов 

зависимостей 18(а, {}\ = const) были порядка да ~ 1-4 о и, в соответствии с (23), опре­
делялись линейными размерами области взаимодействия в кристалле L ~ 1 мм . 
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Рис. 6 

Рис. 5. Кривые а = ao(OI) для частоты Wp = 560 см- 1 (02 = 00) И положения максиму­
мов одномерных зависимостей интенсивности рассеянного излучения Is(a, 01 = const) для мо­

нодоменного (6) и полидоменного (О) кристаллов 

Рис. 6. Зависимость Iтпа"'(ОI) для монодоменного кристалла на частоте Wp = 560 см- 1 'при 
02 = 00 (8 - эксперимент, штриховая линия - расчет) 

Согласно (22), (23), вклад от прямого четырехволнового рассеяния, обусловлен­
ного кубичной восприимчивостью х(3), должен наблюдаться всюду вдоль кривой а = 
= an-т1О({}\)' Тем не менее в проделанных экспериментах сигнал наблюдался лишь 

в ограниченных областях кривой а = aп-rп1O({}\) - там, где выполняются дополни­

тельные условия пространственного синхронизма для каскадного рассеяния. Это сви­

детельствует о малости фонового вклада от прямого рассеяния и, соответственно, об 

относительной малости х(3). 
Основную информацию о дисперсии поляритонного состояния и пространствен­

ном распределении х(2) в кристалле можно получить из анализа зависимости 1тах({}\) == 
== l(ао({}\), (}\), описывающей изменение 18 на поверхности, определяемой условием 
L\k = О. Экспериментально эта кривая строится по результатам измерения интенсивно­
сти 18 в максимуме каждой одномерной зависимости 18(а, {}\ = const) для различных 
{}\. Из нее могут быть определены такие параметры исследуемой среды как показатель 
преломления и эффективное поглощение на частоте поляритонного состояния, период 

сверхрешетки и соотношение эффективностей нелинейной дифракции для ее различ­

ных порядков. На рис. 6 и рис. 7а приведены зависимости 1тах({}\), зарегистрирован­
ные при одной частоте и одинаковом угле (}2 = О для обоих исследованных образцов. 
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Очевидно, что максимумы этих кривых соответствуют точному выполнению условий 

синхронизма т n = О на частоте W р. Это позволяет, зная частоту поляритонноro состоя­

ния и разность волновых векторов kl -k2 -чn = kp, определить показатель преломления 
на поляритонной частоте. При этом точность определения поляРитонноro показателя 

преЛОМiIения может составлять", 1%, что на порядок превышает точность метода спон­
танного параметрического рассеяния в данном диапазоне частот. для исследованных 

образцов нами был измерен показатель преломления в поляритонной области спек­

тра для двух значений частоты. для частоты Wp = 533 см- 1 ero значение составило 
Пр = 3.75±0.05 (ср. со значением, полученным из спектров спонтанного параметриче­
CKOro рассеяния: Пр = 4.З±0.6), а для частоты Wp = 560 см- 1 была получена величина 
Пр = 7.04 ± 0.08, причем в последнем случае поляритонный показатель преломления 
не мог быть получен из трехволновой методики, поскольку в данной частотной области 

спектральная линия спонтанного параметрическоro рассеяния практически сливается 

с линией комбинационного рассеяния (WTO = 580 CM- 1, At..v ~ 20 CM- 1). 
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Рис. 7. Угловые характеристики когерентного стоксова рассеяния света в полидоменном кристалле 

на частоте Wp = 560 см- 1 при 82 = 00. а - Зависимость Iтna :r:(8 I ), измеренная эксперименталь­
но. Обведены максимумы, обусловленные квазисинхронным взаимодействием: 1 - n - m = О, 
n = 1; 2 - n - m = О, n = 2. б - Экспериментально измеренные положения максимумов од­

номерных зависимостей интенсивности рассеянного излучения Is(a, ()I = const) (.) и результаты 
расчета кривой а = аn(8 1 ) (штриховая линия) и перестроечных кривых для первого этапа каскад­

ного процесса, соответствующих условиям тn = О (при n = 0,1,2). Кривые тn = О для n = 1,2 
рассчитаны для ряда частот поляритонного состояния, которые могут возбуждаться одновременно 

вследствие конечной ширины спектральных линий накачки. Цифры 1 и 2 обозначают положе-
ния максимумов экспериментально измеренной кривой I>na",«()I) (см. рис. 7а) 

В случае пространственно-однородной среды зависимость Imаж({}l) имеет един­

ственный максимум, а в случае образца с периодическим распределением квадратич­

ной нелинейной восприимчивости на ней могут наблюдаться дополнительные макси­

мумы, связанные с нелинейной дифракцией. В принципе возможно проявление не­

линейной дифракции и на зависимостях Is(a, (}l = const). для этоro необходимо вы­
полнение условия (17) для различных значений т - n при одинаковых значениях {}l 

и (}2, что В нашем случае никогда не выполнялось. В случае зависимости Imаж ({}\), 

изображенной на рис. 7 а, нелинейная дифракция проявляется в виде дополнительных 
максимумов (обведены линией). Максимум, помеченный цифрой 2, соответствует зна­
чениям n - т = О и n = 2, а помеченный цифрой 1- n - т = О и n = 1. На ри-
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сунке приведено лишь одно крьmо максимума интенсивности сигнального излучения, 

соответствующего рассеянию без нелинейной дифракции, поскольку при дальнейшем 

увеличении угла О, регистрируемые значения интенсивности сильно искажались из-за 

винъетирования элементами приемной системы. По этой же причине для этого значе­

ния частоты не удалось получить адекватную интерполяцию экспериментальной зави­

симости Imax(O,) зависимостью вида (19). По положению дополнительных максимумов 
интенсивности рассеянного излучения был определен период доменной сверхрешетки, 

его значение составило d = 5.3±0.1 мкм. На основании этой величины и уточненного 
значения поляритонного показателя преломления нами бьmи построены кривые тn = О 
И о: = 0:0(0,), эти зависимости приведены на рис. 76. Кривые т,. = О для n = 0,1,2 
имеют вид широких полос, ширины которых определяются спектром поляритонных 

состояний, возбуждаемых одновременно из-за конечных спектральных ширин линий 

накачки. 

40 
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«1 

~ 
~ О 

~ 
&. 
~-20 
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~ -40 
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Рис. 8. Угловые характеристики когерентного стоксова рассеяния света в полидомен­

ном кристалле на частоте I.JJp = 533 см-\ при (}2 = 16 о. а - Зависимость Imаж «(}\), • -
эксперимент, сплошная линия - расчет на основании (22) с учетом угловой и частотной 
структур накачек и линейного поглощения на поляритонной частоте ар = 500 CM- 1• Об­
ведены максимумы, обусловленные квазисинхронным взаимодействием: 0- n - m = О, 
n = О; 1-n-т = О, n = 1. б- Экспериментально измеренные положения максимумов 

одномерных зависимостей интенсивности рассеянного излучения Is(a, (}I = const) (.) и 
результаты расчета кривой а = ао«(}\) (штриховая линия) и перестроечных кривых для 
первого этапа каскадного процесса, соответствующих условиям тп = О (при n = 0,1). 
Кривые тп = О для n = О, 1 рассчитаны для ряда частот поляритонноro СОСТОЯНИЯ, кото-
рые могут возбуждаться одновременно вследствие конечной ширины спектральных линий 

накачки. Цифры О и 1 обозначают положения максимумов кривой Im",,,,(fJ1) (см. рис. 8а) 

Аналогичные измерения были проделаны для другого значения частоты t..J р = 
= 533 см-'. Результаты эксперимента и численного расчета кривых синхронизма пред­
ставлены на рис. 8а, 6. В данном случае на кривой Ima.,(O,) можно выделить два макси­
мума КСРС в условиях нелинейной дифракции, для которых n = О (обозначен О) и n = 1· 
(обозначен 1). Из рис. 8а видно, что максимум 1 во много раз больше максимума О, 
это находится в качественном соответствии с соотношением между соответствующими 

компонентами фурье-раЗложения квадратичной восприимчивосm полидоменных кри­

сталлов LiNЬОз:У:Мg приведенными в [11]. Значение периода доменной сверхрешетки 
составило d = 5.34±О.05 мкм, что хорошо совпадает с величиной, полученной из иссле­
дования угловых зависимостей на частоте t..Jp = 560 CM- 1. При расчете формы линии с 
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помощью выражения (22) были учтены угловые расходимости падающих на кристалл 
лучей накачки и их конечная спектральная ширина. Следует заметить, что удовлетвори­

тельная аппроксимация экспериментально полученной зависимости I max «()\) выраже­
нием (22) получается лишь при заниженном значении линейного поглощения на частоте 
поляритонного состояния по сравнению с данными спектроскопии спонтанного пара­

метрического рассеяния [12] и расчета на основе осцилляторной модели [13]. Это расхо­
ждение отмечалось и ранее (см. [7,8]) при исследовании пространственно-однородных 
кристаллов, однако его причина до сих пор не установлена. Небольшое различие в 

полученных методом спонтанного параметрического рассеяния и КСРС величинах пе­

риода доменной сверхрешетки может быть объяснено неравномерным распределением 

этого параметра по объему кристалла. 

4. ЗАКЛЮЧЕНИЕ 

в ходе выполнения настоящей работы впервые было исследовано явление нелиней­

ной дифракции при когерентном четырехволновом рассеянии света на поляритонах в 

среде с периодическим распределением квадратичной нелинейной восприимчивости. 

Получены условия синхронизма для такого процесса и найдено выражение для фор­

мы линии рассеяния. Предсказанный эффект бьш зарегистрирован экспериментально, 

и результаты измерений находятся в удовлетворительном согласии как с предложен­

ной теорией, так и с экспериментами по трехволновому спонтанному параметрическо­

му рассеянию в исследованных кристаллах. Проведено сравнение возможностей спек­

троскопического применения метода КСРС со спектроскопией спонтанного парамет­

рического рассеяния. На основании проделанного анализа можно сделать следующие 

заключения. 

1. При когерентном четырехволновом рассеянии света на поляритонах в нецентро­
симметричных средах с периодическим пространственным распределением квадратич­

ной нелинейной восприимчивости возможны каскадные дифракционные процессы. 

2. Метод КСРС позволяет наблюдать рассеяние в более высоких порядках нелиней­
ной дифракции, чем методика спонтанного параметрического рассеяния, что, в прин­

ципе, должно позволить более точно восстанавливать профиль нелинейной дифракци­

онной решетки. 

3. Активная спектроскопия позволяет с гораздо более высокой точностью измерять 
период доменной сверхрешетки и показатель преломления на поляритонной частоте, 

нежели трехволновая спектроскопия спонтанного параметрического рассеяния. Одна­

ко измерение линейного поглощения в поляритонной области частот по спектрам ксре 

дает результаты, существенно отличающиеся от данных других методик, причем при­

рода этого расхождения пока не установлена. 

4. Уровни сигналов ксрс, регистрируемых от относительно малых областей кри­
сталла, значительно выше, чем при спонтанном параметрическом рассеянии. В силу 

этого четырехволновое поляритонное рассеяние может быть использовано для иссле­

дования пространственного распределения параметров доменной системы. 

Из изложенного выше видно, что нелинейная дифракция при когерентном четы­

рехволновом рассеянии света на поляритонах позволяет с более высокой точностью из­

влекать информацию о среде, однако платой за такое улучшение является значитель­

ное усложнение экспериментальной установки и математической обработки результатов 

эксперимента. 
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