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Рассмотрен эффект нелинейной интерференции при трехф
отонном спонтанном па

раметрическом рассеянии света. Рассчитывается частотно-
угловая форма линии рассея

ния для систем «нелинейный кристалл - линейная дисперmрующая среда - нелинейный 

кристалл. и «нелинейный кристалл - нелинейный кристалл •. Обсуждается вопрос о воз

можности использования нелинейной интерферометрии в
 спектроскопии. 

1. ВВЕДЕНИЕ 

Спектроскопия спонтанного параметрического рассеяния 
(СПР) света и рассея

ния на поляритонах относится к традици
онным методам исследования дисперсион

ных 

свойств кристаллов. Среди преимуществ этого вида спект
роскопии можно выделить 

прежде всего простоту реализации и наряду
 с этим возможность измерения широкого 

набора величин: действительную (связанную с показателе
м преломления) и мнимую 

(связанную с поглощением) части диэлектрической прониц
аемости, действительные и 

мнимые части компонент восприимчивостей второго х(2) и третьего
 х(3) порядков. Пе

речисленные характеристики вещества измеряются в обш
ирном спектральном диапа

зоне - от видимого до далекого ИК-диапазона, включая области с
обственных колеба

ний кристаллической решетки [1]. К недостаткам метода следует отнести ограничен

ность класса исследуемых веществ: спонтанное параметр
ическое рассеяние наблюда

ется только в нецентросимметричных средах, где х(2) ., О. 

Феноменологически эффект спонтанного параметрическог
о рассеяния объясняет

ся спонтанным распадом фотона лазерной накачки с час
тотой UJp на пару фотонов -

сигнальный (UJs ) и холостой (UJi) за счет квадратичной восприимчивости х(2) [2]. В силу 

закона сохранения энергии сумма частот с
игнального и холостого излучения в точно

сти 

равна частоте накачки: 

(1) 

а закон сохранения импульса 

(2) 

обеспечивает связь частот и углов рассеянного света UJs«(}s)' 
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Условие пространственного синхронизма Е k; = о (2), присущее оптическим па
раметрическим процессам, можно интерпретировать как результат нелинейной интер

Ференции взаимодействующих волн. Физически это условие эквивалентно стационар
ности суммарной фазы всех мод, обеспечивающей нарастание интенсивности в про

странстве аналогично тому, как это имеет место при обычной линейной интерферен

ции. Параметрические процессы характеризуются специфической формой линии [3], 
m 

т. е. зависимостью эффективности преобразования от волновой расстройки ~ = Е k;, 
;=1 

где m - число взаимодействующих мод. Эта зависимость для нелинейного слоя длиной 

L в приближении плоских волн имеет вид 

(3) 

При параметрическом рассеянии света, если поглощение на одной из частот!) ве
лико 

Cti ::?> 1/ L, (4) 

форма линии рассеяния становится лоренцевой. При этом спонтанное параметрическое 

рассеяние переходит в рассеяние на поляритонах и в пределе VJi --+ Q (где Q - частота 

оптического фонона) - в комбинационное рассеяние света [4]. Условие (4) означает, 
что сигнальные поля, родившиеся в пространственных точках, разделенных интервалом 

х ::?> 1/ Cti, теперь являются несфазированными, т. е. складываются их интенсивности, 

а не амплитуды. 

е интерференционной природой формирования частотно-углового спектра спон

танного параметрического рассеяния связаны два очевидных вопроса: 

1) каким образом фазовые задержки, вносимые дополнительно в любую из мод kp, 
ks и k;, влияют на форму линии спонтанного параметрического рассеяния g(~); 

2) возможно ли по форме линии сделать выводы о дисперсионных свойствах той 
среды, которая используется для внесения оптических задержек. 

Orвет на первый вопрос (для различных параметрических процессов) известен дав

но. Так, еще в 1965 году был предложен метод измерения относительной фазы между из
лучением основной и второй гармоник [5]. Интерференция сигналов второй гармоники 
от двух нелинейных кристаллов, разделенных диспергирующей средой, легла в основу 

способа определения знака компонент квадратичной восприимчивости X~~)k [6]. Анало
гично эффект нелинейной интерференции использовался при когерентном антисток

совом рассеянии (КАре) [7], в том числе для определения компонент нерезонансных 
восприимчивостей третьего порядка X~~)kl в газах [8]. Нелинейная интерференция опи
сывает также и квазисинхронные процессы: дополнительный фазовый сдвиг взаимо

действующие волны испытывают I! периодически-неоднородных нелинейных средах -
при генерации второй гармоники [9], суммарной и разностной частот [10], КАРе [11]. 

Более драматично ситуация складывалась при интерпретации нелинейной интер

ференции в случае спонтанного параметрического рассеяния. Несмотря на то что 

1) Обычно частоты накачки и сигнального излучения принадлежат полосе прозрачности кристал
ла, а холостые частоты попадают в ИК-диапазон, в том числе в области сильного решеточного 

поглошения. 
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нелинейно-оптические аспекты задачи к настоящ
ему времени детально исследова

ны теоретически [12,13] и экспериментально (см., например, [14,15]), неожиданный 

всплеск интереса к интерференции при спонтанном па
раметрическом рассеянии про

изошел в квантовой оптике в середине 80-х годов. Парадокс
альность проблемы отчасти 

вызвана тем, что спонтанное излучение по своей приро
де является шумовым и, каза

лось бы, вклады от макроскопических удаленных областе
й интерферировать не могут. 

И по сей день рассматриваются различные варианты э
кспериментальных схем, в ко

торых модуляционная структура проявляется либо в инте
нсивности рассеянного света, 

либо в совпадениях фотоотсчетов [16,17]. Наблюдаемые особенности связываются с 

полумистической способностью фотонов при спонтанном
 параметрическом рассеянии 

нелокально влиять друг на друга [18]. Однако представляется, что наиболее последо

вательное описание нелинейной интерференции при так
ом рассеянии было проведено 

в работах [19,20]. Отметим, что проблема формирования заданного частотно-углового 

спектра бифотонного поля рассматривается в контексте 
построения принципов кван

товой криптографии и квантового компьютера [21]. 

Решение второго вопроса, тесно связанного с первым, сос
тавляет предмет нелиней

ной интерферометрии - метода спектроскопии, не нашедшего пока широкого п
риме

нения. Между тем различные типы нелинейных интерф
ерометров используются, на

пример, при измерении фаз нелинейных восприимчивост
ей [22] (в том числе в тонких 

пленках [23]), в квантовой оптике при измерении времен распространения фотонов ч
е

рез диспергирующие среды [24]). 

В настоящей работе предпринята попытка ответить на вто
рой вопрос, т. е. оценить 

чувствительность нелинейной интерферометрии к изменению пар
аметров среды2), вли

яющих на фазу любой из трех мод, участвующих в про
цессе спонтанного параметри

ческоro рассеяния (трехфотонная интерферометрия). Мы о
граничились случаем, когда 

пространственная неоднородность среды, вызывающая ф
азовые сдвиги, расположена 

вдоль волнового вектора накачки. Геометрия рассеяния с поперечной неоднородно

стью - нелинейная интерференция в схеме Юнга [19] - здесь не рассматривается. 

Работа состоит из двух частей. В первой на основе общих
 соотношений для формы 

линии спонтанного параметрического рассеяния рассмо
трен трехфотонный интерферо

метр Маха-Цендера. Частотно-угловая форма линии расс
читывается для системы «не

линейный кристалл - линейная диспергирующая прослойка - нелинейный кристалл». 

Отдельно рассматривается случай, когда в качестве прослой
ки выступает тонкая пленка 

с уединенным резонансом диэлектрической проницаемо
сти. Во второй части получено 

выражение для формы линии спонтанного параметричес
кого рассеяния системы «не

линейный кристалл - нелинейный кристалл», различающихся лишь дисперси
ей по

казателей преломления. Анализируется возможность тре
хфотонной интерферометрии 

для контроля линейных оптических свойств нелинейн
ых кристаллов. Очевидно, что 

положительное решение затронутых проблем, с одной
 стороны, существенно расши

рило бы класс веществ, доступных традиционной СПР-с
пектроскопии, а с другой -

привнесло бы новую методику (зачастую более удобную) о
пределения закона дисперсии 

нецентросимметричных кристаллов. 

2) Фактически речь идет о наборе параметров, к которым чувствител
ьна частотная зависимость 

показателя преломления щ(w) исследуемого вещества (в 
том числе линейного), - температуре, 

давлении, влажности, степени легирования, наличии
 примесей и проч. 

1993 
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2. СИСТЕМА «НFЛИНЕЙНЫЙ КРИСТАЛЛ - ДИСПЕРГИРУЮЩАЯ ЛИНЕЙНАЯ СРЕДА _ 
НFЛИНЕЙНЫЙ КРИСТАЛЛ,. 

Рассмотрим два плоских нелинейных кристалла длиной L, между которыми поме
щена линейная среда L j (рис. 1). Такая трехслойная система получила название нели
нейного интерферометра Маха-Цендера [25] по аналогии с известной в линейной опти
ке схемой [26]. Здесь линейная среда вносит на всех трех частотах фазовые задержки, 
пропорциональные длине L j : 

Выражение для формы линии спонтанного параметрического рассеяния для этого слу

чая бьmо получено в [13]: 

( ) = {Sin(6 /2) [~] }2 
9 1..;)8 6/2 cos 2 ' (5) 

где 6(1..;)8' {) в) =I::..L = (kp - k8 - ki)L, 6] (1..;)., {) 8) = I::..jL j = (k jp - k j8 - k1i )L1 - волновые 

расстройки в нелинейной и линейной средах соответственно, k - проекции волновых 

векторов на направление, перпендикулярное слоям, {) 8 - угол рассеяния внутри кри

сталлов. В дальнейшем нас будет интересовать случай, когда ориентации полярных 

осей в нелинейных кристаллах противоположны, что эквивалентно сдвигу фазы на 7г /2 
в аргументе косинуса в (5): 

( {) { . 6. [6 + 6j ] }2 9 1..;)., 8 = SШС"2 SШ -2- , (6) 

в предположении, что сигнальные фотоны не выходят за пределы области взаимо

действия (определяемой длиной кристалла L и диаметром пучка накачки d [19]): 
(2L + L 1) tg {) 8 « d. Это условие практически ограничивает угловой диапазон наблюде
ния эффекта: при увеличении расстояния между кристаллами вклад в интерференцию 

обусловлен малоугловым рассеянием. Поэтому в дальнейшем анализ формы линии бу

дет проводиться для коллинеарного синхронизма. Нормировка в (6) выбрана так, чтобы 
при 61 = О И при одинаковом направлении полярных осей кристаллов интенсивность 

---------- k i 

L L 

1994 

Рис. 1. Схема для наблюдения трех

фотонной интерференции: два нели

нейных кристалла (L), разделенные ли-
нейной средой (L]) 
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рассеяния в максимуме была равна единице. Выражение 
(6) имеет простой физиче

ский смысл: первый множитель описывает обычное параме
трическое рассеяние в слое 

толщиной L. Второй множитель возникает из-за интерференции спон
танных полей, 

рождающихся в двух кристаллах, причем фаза интерферен
ционной картины зависит от 

дисперсии линейной среды. Отметим две особенности, к
оторые непосредственно сле

дуют из вида (6). Во-первых, это выражение напоминает распределение интенсивности 

при обычной (линейной) дифракции плоской волны на экране с дву
мя щелямиЗ) [26]. 

Во-вторых, оптические свойства линейной среды вли
яют только на второй множитель 

(6); роль первого множителя сводится лишь к фильтрации частотно-углов
ого распре

деления 

(7) 

посредством огибающей 90 = {sinc(8j2)p в соответствии с условием пространственно

го синхронизма (2) в нелинейном кристалле толщиной L. Поэтому представляется ра

зумным анализировать наглядные частотно-угловые распре
деления интенсивности (7), 

зависящие от диэлектрической проницаемости лине
йной и нелинейной сред, а учет 

реальной ширины синхронизма проводить на посл
еднем этапе, непосредственно при 

сравнении с экспериментом. При этом длина нелинейн
ых кристаллов как бы задает 

размер «окошка», через которое рассмат
ривается модуляционная структура: чем

 мень

ше L, тем шире частотно-угловой диапазон наблюдаемой интерференционной ка
ртины. 

В явном виде зависимости расстроек, фигурирующих в (6), от наблюдаемых пара

метров Ws и Вв имеют вид 

1- [~SinfJs]2) , 
w,ns 

(8) 

(9) 

где fJ s - внешний угол рассеяния. Выражения (8) и (9) вместе с (6) являлись исходными 

для расчета частотно-угловых распределений интенсив
ности спонтанного параметриче

ского рассеяния. 

Рисунок 2 отвечает случаю, когда между двумя кристаллами LiNЬОз одинаковой 

длины L = 1 мм расположен вакуумный зазор шириной L! = 10 см. Полярные оси 

кристаллов антипараллельны. Поглощением холостых вол
н в этом диапазоне можно 

пренебречь: CXiL « 1 [27]. В направлении коллинеарного синхронизма, fJs = О, 8 = 

= 81 = О, независимо от длины L 1, согласно (6), наблюдается минимум интенсивности, 

так как вакуум не обладает дисперсией: 

3) При линейной дифракции первый множитель, также имеющий в
ид функции siпс(nЬjл), опи

сывает дифракцию плоской волны на одной щели Ь, а в
торой - интерференцию полей от двух 

источников: соs(ndjЛ). Фаза интерференционной картины оп
ределяется расстоянием между ще

лями d. 

1995 
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Рис. 2а. Частотно-угловое распределение интенсивности при трехфото

нной интерференции: а - модуляционная функция (7), б - учет оги

бающей (пространственного синхронизма) 

По мере увеличения угла рассеяния 8s растет волновая расстройка в зазоре 151 и воз
никает двумерная интерференционная картина. Рисунок 2а демонстрирует поведение 

модуляционной функции (7) для приведенных выше параметров, а рис. 26 - результат 

учета пространственного синхронизма. Обращаем внимание на внешнее сходство час

тотно-углового распределения рис. 2а с известными еще с начала века спектрами, полу

ченными Рождественским [28] на выходе одноименного интерферометра при освещении 
его белым светом4). Однако «освещение» нелинейного интерферометра обеспечивает
ся широкополосным излучением спонтанного параметрического рассеяния, а линей

ного - внешним источником (лампой накаливания). Кроме того, в линейных схемах 

(интерферометр Маха-Цендера или близкий к нему интерферометр Рождественского) 

набег разности фаз когерентных волн происходит за счет различия оптических путей в 

плечах интерферометра. В нелинейном случае плечи пространственно вырождены, но 

волновая расстройка (Б + 151), фигурирующая в (7), всегда является функцией частоты 
и угла. Только при точном коллинеарном синхронизме (Б = О, 8s = О) и вакуумном 
зазоре суммарный набег фаз ФL = Фlр - ФIs - Фli обращается в нуль независимо от 

длины зазора L 1. 

Рисунок 3 демонстрирует частотную форму линии рассеяния для конфигурации 
LiNЬОз - воздух - LiNЬОз при варьировании значения показателя преломления воз-

4) Оба семейства спектров получены по методу скрещенных дисперсий [28,4). 
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Рис. 26. Продолжение 
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Т= 26 " i --..\ 

~::: Т=~Л\ 
о ., ; i 

== ~ \ ~0.4 ;; 
:с 
~0.2 
~ O~~~~~~~~~~ __ ~ 

5610 5620 5630 5640 5650 5660 
Длина волны 1" А 

душной прослойки на холостой частоте. 

Рис. 3. Частотная форма линии параме
трическоro рассеяния при изменении тем

пературы воздуха между кристалла

ми (коллинеарнblЙ синхронизм) 

Вариации показателя преломления среды-прослойки сильно влияют на форму ли

нии рассеяния. Например, если в конфигурации LiNЬОз - воздух - LiNЬОз длина 
каждого кристалла L = 1 мм, а прослойки - L, = 10 см, то фаза интерференции 
меняется на 7г при изменении показателя преломления на единицу четвертого знака. 

Не останавливаясь подробно на причинах, вызывающих отклонения показателя пре

ломления, заметим, что кроме колебаний температуры, давления, влажности к этому 

может приводить и наличие всевозможных примесей - газов, мелких частиц и проч. 

Количественный анализ влияния этих факторов на дисперсию диэлектрической про-
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ницаемости el(W) выходит за пределы данной работы. Нам же хотелось подчеркнуть 
сам факт резкой зависимости формы линии рассеяния от упомянугых параметров. В 

качестве единственной иллюстрации мы выбрали чувствительность формы линии к из

менению температуры воздуха в той же конфигурации (L = 1 мм, L, = 10 см). Кро
ме дисперсии показателя преломления воздуха на всех трех частотах были учтены ее 

зависимости от атмосферного давления, температуры и парциального давления паров 

воды [26]. На рис. 3 показаны частотные сканы спектра спонтанного параметрическо
го рассеяния при нулевом угле рассеяния. Трем кривым отвечают разные температуры 

воздуха в зазоре: 250, 25.50 и 260. 
Увеличение базы интерферометра до одного метра поднимает чувствительность 

формы линии к изменению показателя преломления до единицы шестого знака (а к 

изменению температуры до десятой доли градуса). Здесь возникает традиционный во

прос: насколько устойчива форма линии рассеяния к погрешности определения длины 

прослойки L,o Иными словами, насколько сильно «замажется» интерференционная 

структура формы линии при флуктуациях расстояния между кристаллами. для линей

ных интерферометрических устройств добавление к оптической длине плеча половины 

длины волны сдвигает фазу интерференционной картины на 7Г. Совершенно иначе дело 

обстоит при трехфотонной интерференции. Смещения одного кристалла относитель

но другого (без изменения ориентации оптической оси) гораздо меньше сказываются 

на распределении интенсивности в интерференционной картине. Причиной этому слу

жит пространственная вырожденность плеч интерферометра. Поскольку аргумент в (7) 
является функцией трех частот "-'р , W s и Wi, то И набег фаз содержит вклады на всех 

частотах: 

(10) 

(мы полагаем волновую расстройку б в нелинейной среде постоянной). При малых 

углах рассеяния и слабой дисперсии вещества выражение в фигурных скобках в фор

муле (10) незначительно отличается от нуля, поэтому для заметного изменения фа
зы необходимы большие возмушения длины L l . Производные, определяющие чув

ствительность и устойчивость трехфотонного интерферометра, соответственно равны 

(cos 19 s ~ cos 19i ~ 1) 

дФI./дnli = -27ГLl /).,i, 

дФI./дL l = 27Г {nlp(Wp)/).,p - nls(Ws)/).,s - nli(Wi)/ ).,i}, 

(11) 

(12) 

Выражение (11) отражает тот факт, что при увеличении базы L l растет точность изме

рения показателя преломления; из (12) следует слабая зависимость формы линии от 
флуктуаций L, (например, вызванных вибрацией). 

Рисунок 4 демонстрирует один из вариантов схемы трехфотонного интерферометра. 
Здесь вместо двух нелинейных кристаллов, разделенных линейной средой, используется 

один кристалл и широкополосное металлическое зеркало, расположенное на расстоя

нии L,/2 от него. Такая схема эквивалентна обсуждавшейся выше (рис. 1) при работе в 
режиме, близком к коллинеарному синхронизму. При отражении от зеркала во всех трех 

модах добавляется сдвиг фаз 7Г, и, таким образом, у изображения кристалла полярная 

ось оказывается развернугой на 1800. для пространственноro разделения ортогонально 
поляризованных накачки (р) и сигнала (s) используется призма Глана-Томсона. Схе
ма, показанная на рис. 4, удобна тем, что избавляет от необходимости точного совме
щения ориентации оптических осей двух кристаллов, а также значительно уменьшает 
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Трехфотонная интерференция . .. 

Рис. 4. Схема трехфотонноro интерфе
рометра: 1 - широкополосное зеркало, 

2 - нелинейный кристалл, З - призма 

[лана-Томсона, 4 - собирающая лин-

за, 5 - входная щель спектрографа 

Рис. 5. а - Фотография спектра спонтанного параметрического рассеяния на выходе трехфо

тонного интерферометра (рис. 4). Кристалл LilОз . б-Расчетное частотно-угловое распределе

ние интенсивности параметрического рассеяния на выходе интерферометра (рис. 4) 

паразитные засветки, характерные для регистрации малоуглового рассеяния. Частотная 

перестройка осуществляется поворотом кристалла в плоскости, содержащей полярную 

ось. 

На рис. 5а показан экспериментальный спектр спонтанного параметрW{еского рас

сеяния на выходе трехфотонного интерферометра, собранного по схеме рис. 45). Кри-

5) Первая фотография частотно-углового спектра..спонтанного параметрического рассеяния при 
нелинейной интерференции Маха-ЦаНдера в двух кристаллах приводится в [20]. Сиmальные и 
холостые фотоны принадлежат видимому диапазону. 
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сталя иодата лития толщиной L = 1 мм находился перед алюминиевым зеркалом. Меж
ду кристаллом и зеркалом - воздушная прослойка L 1/2 = 5 мм. Накачкой служил ар
гоновый лазер мощностью 3 Вт с длиной волны Лр = 4880 А. Частота холостых фотонов, 
сопряженных наблюдаемым, равна 3770 CM-1, ширина синхронизма 20 А, что суще
ственно превышает частотную ширину линии лазера. На рис. 56 показано расчетное 
частотно-угловое распределение интенсивности для указанных параметров. Хорошее 
согласие расчетного спектра с экспериментальным позволяет оптимистично оценить 
перспективу использования трехфотонного интерферометра. 

До сих пор мы предполагали, что все три частоты Wp , W s и Wi попадают в диапазон 
прозрачности линейной среды, где дисперсия диэлектрической проницаемости мала. 
Широкий спектр спонтанного параметрического рассеяния дает, однако, возможность 
подойти вrulOтную к области сильной дисперсии. Рассмотрим поведение формы линии 
рассеяния в случае изолированного резонанса среды-прослоЙКИ. 

Пусть частоты фотонов накачки и сигнала по-прежнему лежат в диапазоне про
зрачности, а дисперсия среды на холостых частотах описывается в одноосцилляторном 
приближении: 

_ 2 W~ - W; еl (Wi) - ео + SWo 2 • 
(W~ - Wn + ",~Г2 

(13) 

Параметры ео, сила осциллятора В, собственная частота WO, константа затухания Г, фи
гурирующие в (13), были взяты из [29] для высокочастотного колебания О-Н-группы: ео = 3.5, S = 0.17, Г = 150 CM-1, Wo = 2950 см- 1 (лs = 5701 А). На рис. 6а и 6показаны 
частотно-угловые распределения модуляционной функции (7) и интенсивности рассея
ния (6) соответственно. Врезка в правом верхнем углу на рис. 6а иллюстрирует частот
ную зависимость t:(W) для приведенных параметров. В окрестности резонанса поведение 
интерференционных полос (рис. 6а) аналогично «крюкам» Рождественского [28], кото
рые наблюдаются вблизи областей с аномальной дисперсией. для направления точного 
синхронизма, как следует из (10), частотное положение «крюка» (д/!!ч/8ws = О) отвечает 
равенству групповых скоростей сиmального и холостого фотонов в линейной среде: 

8 8 
-8 (nlsws) = -8 (nliW ;)' 

W s Wi 
Очевидно, что период следования полос в спектре вдоль оси длин волн уменьшается по 
мере приближения к резонансу: Wi -+ Wo, так как 8Фr./8Wi ::::: 8nli/8wi. Подчеркнем, 
что, согласно (12), уменьшение длины линейного слоя L 1 может бытъ скомпенсировано 
сильной дисперсией диэлектрической проницаемости линейной среды. Orсюда следует 
важный вывод о возможности использования эффекта трехфотонной интерференции 
для исследования тонких диспергирующих пленок. Так, величина L 1, фигурирующая 
при расчете (рис. 6), составляет 10 мкм. 

Одним из условий наблюдения трехфотонной интерференции в такой схеме являет
ся слабое поглощение холостыIx фотонов в нелинейных кристаллах (4). Другими слова
ми, необходимо, чтобы холостые фотоны выходили из первого кристалла и попадали во . второй. Поглощение уменьшает контраст интерференционной картины и практически 
не влияет на положение интерференционных максимумов. В настоящее время изве
стен целый ряд нелинейных кристаллов, обладающих малым поглощением в ближнем 
ИК-диапазоне [30], и выбор конкретного образца не составит серьезных затруднений 
при практической реализации нелинейного интерферометра. 
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Рис. 6. Поведение модуляционной функции (а) и формы линии рэсселния g(w., вв) 
(6) В окрестности резонанса диэлектрической проницаемости с параметрами со = 3.5, 

S = 0.17, Г = 150 CM- 1, w" = 2950 CM- J • Толщина линейной среды L J = 10 мкм 

Другая причина уменьшения контраста возникает, когда характерные угловые и 

частотные масштабы модуляционной формы линии становятся меньше, соответствен

но, угловой расходимости и частотной ширины линии накачки. Например, учет ко

нечной ширины линии накачки приводит к следующему ограничению: 

'coh» 2-L1 - , 1 С (1 1) 
nl p tt s cos 'l'J 1s Ui COS 'l'J 1i 

(14) 

где lcoh - длина когерентности накачки, C/nlp - скорость света в линейном проме

жутке на частоте накачки, u s , и, - групповые скорости для сигнального и холостого 

излучения, {)Jso 'l'J li - соответствующие углы рассеяния внутри линейного слоя. 
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3. СИСТЕМА «НFЛИНЕЙНЫЙ КРИСТАЛЛ - НFЛИНЕЙНЫЙ КРИСТАЛЛ .. 

для вычисления частотно-угловой формы линии спонтанного параметрического 

рассеяния системы «нелинейный кристалл - нелинейный кристалл» бьm использо

ван подход, развитый в [31]. Квадратичные восприимчивости кристаллов полагались 
одинаковыми, в то время как показатели преломления различались. Такая ситуация 

возникает, например, при легировании образцов LiJ'ТЬОз атомами магния для предот
вращения эффекта оптического повреждения [32]. Концентрация Mg сильно влияет на 
значения показателей преломления, особенно в ИК-области спектра [33]. Если длины 
кристаллов равны L и L 2, форма линии рассеяния имеет вид 

(15) 

д = k p - k s - ki И д2 = k2p - k2s - k2i - расстройки волновых векторов в первом и 

во втором кристаллах, совпадающие с (8). Нормировка выбрана так, чтобы при д = д2 
интенсивность рассеяния в максимуме была равна 1. Первые два члена в квадратных 
скобках (15) учитывают аддитивное наложение спектров рассеяния двух кристаллов, 
третий член - интерференционныЙ. Фаза интерференции определяется «трехфотонной 

суммой» оптических путей (Lд + L2д2)/2. Таким образом, нелинейная интерференция 
в рассматриваемой конфигурации проявляется только в области пересечения частотно

угловых спектров спонтанного параметрического рассеяния двух кристаллов. Заметим, 

что форма линии рассеяния особенно чувствительна к изменениям показателя прелом

ления на любой из трех частот при больших длинах L и L 2. При этом, однако, уменьша

eTcя частотная ширина линии рассеяния. Так, например, для того чтобы обнаружить 

изменение показателя преломления дn ~ 10-3 на холостой частоте Wi = 5000 CM- 1, 

достаточно использовать образцы длиной 1 мм, и в этом случае ожидаемая частотная 
ширина линии рассеянного света оказывается порядка 50 CM- 1. Если же изменение по
казателя преломления на той же частоте составляет 10-4, придется работать с кристал
лами длиной 10 мм, что соответствует на порядок меньшей частотной ширине спектра. 
В этом случае существенным может оказаться поглощение на холостой частоте. При 

наличии поглощения контраст интерференционной картины уменьшается; строго гово

ря, данное описание применимо при L, L 2 « 1/а., где а. - коэффициент поглощения 
на холостой частоте. Все сказанное накладывает ограничение на точность измерения 

показателя преломления: 

дn· '" ca./W· , " 
т. е. действительную часть волнового вектора можно измерить лишь с точностью до его 

мнимой части. Аналогичная проблема возникает и в обычной спектроскопии поля

ритонного рассеяния, когда действительная часть диэлектрической проницаемости на 

данной частоте измеряется по положению максимума угловых спектров (с точностью 

порядка ширины линии) [34]. 
На рис. 7 показано семейство расчетных частотных распределений интенсивности 

спонтанного параметрического рассеяния при коллинеарном синхронизме. Оба кри

сталла - ниобаты лития (L = L 2 = 1 мм), легированные магнием [35]. Параметром 
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Рис. 7. Частотная форма линии при рас
сеянии в двух кристаллах LiNЬОз для раз

личных значений показателя преломле

ния на холостой частоте. L = L 2 = ~ мм, 

длина волны накачки 4880 А 

выступало значение показателя преломления на холостой частоте во втором кристалле, 

наиболее чувствительное к изменению концентрации магния [33]. Видно, что откло
нение показателя преломления на две единицы в третьем знаке после запятой заметно 

искажает форму линии рассеяния. При разнице t:..ni ~ 0.005 влияние интерференцион
ного члена существенно меньше из-за слабого перекрытия спектров двух кристаллов. 

В заключение отметим, что эффект трехфотонной интерференции, в силу высокой 

чувствительности и устойчивости, мог бы оказаться полезным для контроля за наличи

ем примесей в оптических материалах (особенно если примесь имеет резонансы в по

лосе прозрачности используемых кристаллов), исследования тонких диспергирующих 

пленок и проч. 

Кроме того, мы надеемся, что использование трехфотонной интерферометрии под

нимет точность стандартной СПР-спектроскопии по определению частотной зависимо

сти показателя преломления в нелинейных кристаллах, в частности, при оценке степени 

их пространственной однородности, контроле двойниковой структуры. Наконец, такого 

рода интерферометры могут быть использованы для исследования наведенных измене

ний показателя преломления в фоторефрактивных кристаллах. В одном из возможных 

вариантов эксперимента исследуемый кристалл помещается в зазор между двумя образ

цами другого нелинейного кристалла, нечувствительного к излучению, и интерферен

ционная картина наблюдается в зависимости от интенсивности накачки. Типичные 

вели.чины изменения показателя преломления в слабо фоторефрактивных кристаллах 

(как, например, ниобаты лития с добавкой магния) в области прозрачности могут со

ставлять 10-4-10-5 [36], и для их обнаружения понадобятся кристаллы длиной 1-10 см. 

Авторы благодарны Д. Н. Клышко за полезные советы. Работа выполнена при 

финансовой поддержке Российского фонда фундаментальных исследований (грант 

N297-02-17498). 
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