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Введение. \ Нелинейная четырехфотонная спектроскопия возникла 
сравнительно, недавно. Однако богатство и разнообр-аеие получаемой 
•с ее помощью информации способствует ее быстрому развитию.. В на-
стоящее время наиболее, перспективным и хорошо изученным вариан-
том четырехфотонной спектроскопии является активная спектроско-
пия комбинационного рассеяния (АСКР) [1, 2]. В АСКР изучается 
дисперсия нелинейной кубической восприимчивости. описываю-
щей генерацию излучения частоты coq,=(o± (coi—со2) (здесь соь со2 — 
частоты бигармонической накачки, со,—частота пробной волны) в 
случае, когда coi—са2 близко к частоте молекулярных колебаний. Ло-
гично рассмотреть такой же процесс смешения трех волн, когда 
<oi + co2 попадает в резонанс с электронным переходом изучаемой сре-
ды . случай резонанса, связанного с двухфотонным поглощением 
(ДФП). Такая четырехфотонная схема, предложенная впервые в [3], 
может быть использована для определения параметров ДФП [4, 5]. 
Использование для этих целей когерентного четырехфотонного процес-
са вместо обычно применяемых методов, основанных на регистрации 
реального прЬцесса поглощения [6], позволяет преодолеть ряд труд-
ностей, возникающих в последнем случае вследствие пространствен-
но-временной неоднородности излучения, наличия конкурирующих 
каскадных процессов первого порядка и т. п. :{1]. В самой четырехфо-
тонной спектроскопии, как было недавно показано на примере АСКР, 
,[7—9], наиболее удобной и обладающей одновременно повышенной 
точностью является схема поляризационной четырехфотонной спект-
роскопии, имеющая дело с дисперсией поляризации сигнала на ча-
стоте (Оа== (о (со 1 ~—~fi>2) при сканировании одной или двух частот на-
качки. 

В настоящей работе рассматривается схема поляризационной че-
тырехфотонной спектроскопии применительно к изучению резонансов 
двухфотонногб поглощения. Показано, что волна с частотой соа, ли-
нейно-поляризованная вдали от резонанса ДФП (излучения с соь <02 
и со линейно поляризованы), вблизи резонанса ДФП становится 
эллиптически-поляризованной. Исследование параметров поляризации 
показывает,' что дисперсия эллиптичности (частотная зависимость 
отношения полуосей эллипса поляризации) однозначно определяется 
.дисперсией мнимой части кубической восприимчивости и, следова-
тельно, непосредственно связана с сечением ДФП. Дисперсия ориен-
тации большой оси эллипса поляризации определяется дисперсией 
действительной составляющей этой же кубической восприимчивости. 

§ 1. Нелинейная поляризация среды 
I. Тензор кубической восприимчивости при ДФП. Индуцированная 

нелинейная поляризация среды может быть представлена в виде 

Р ? (cofl) = (ay, (о, со,, - со2) (1) 
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где Е, E<J), ЕС2) — взаимодействующие поля; £ 5 = 6 , если частотное 
вырождение отсутствует, и ® = 3 , если (o=oii. Определим коэффи-
циент нелинейной связи четырехволнового взаимодействия Я, с помо-
щью соотношения 

Я(сов; (о, со,, — со2) , 
(3) / \ * * Р (3 )(Юа)е; 

= xl /wK; со1( -^щ)еа £е1еие2 1 = @ £ £(i)£(2 )* • (2> 

Рассматривая резонанс двухфотонного поглощения (w+toi ^ 
где Qe — частота электронного перехода в среде), предста-

вим Я в виде суммы резонансной и нерезонансной частей 

Х'= XR+Xnr. (3) 

В аналогичном виде представляется тензор кубической восприим-
чивости: • - • - * : •'" • ' 

" «.(3) ' (3)R , I3)NR (Л\ 
liiki = liiki + tiiki • • ( 4 ) 

Для нахождения Кп воспользуемся результатом [11], полученным 
:по теории возмущений в дипольном приближении: 
Г; NL* 1 X'., .,,.. •. 

X S 
24h3 9-ln — со.— (ох • riTF „ 

>( - (Рпт (Prnl^l) (РIk*) iPkn^i) 

. I; 'Щтп — ®а) №ап — (°2) 
выр.п.г m,k 

(Ртп^а) (Рш/е2),(р^е) (Pkn^l) * (Рml%) (Рmn^) (P/fee) (Ptoel) Ц.——J— 1 • -j— , " :—: = 
(Qmn — co2) (Qkn — ®i) 4 • s " (Qmn — co2) (Q^ — £0i) 

. ( p m t $ ( p ^ . e2) (Pttel) (P«ne) 
•}• ' ' (5) (Qmn — co2) (Q*,, — coi) 

Здесь p m n = < m | p | t t > — м а т р и ч н ы й элемент дипольного момен-
та, Q m n — частота перехода между состояниями т и п, Qin—QE, 'сум-
мирование проводится по-промежуточным виртуальным состояниям, 
ТЕ — полуширина линии поглощения, L — фактор Лоренца. Удобно 
.ввести тензор ДФП а • с о гл а ей о. следую щей формуле: 

/ ч 1 V Г (Pi)nb iPj)Ы ' {Pj)nb{Pi)bl 1 X . «о К <%) = - со ^ аот„ - ^ J • ••• (6> 
b 

3 m позволяет представить Як в виде 
NnL4 ЧП ffli)a//fe(co2, ®а) * * ^ -24Л" 2 j + e « e » e j e U - (7) 

выр ,п,1 

Здесь Nn = Np№. ' s • 

* Если одновременно coi—со2 близко к,,частоте молекулярных колебаний, то в 
нелинейную поляризацию на частоте coa = fiH-<Di—a>2 может давать вклад аналогич-
ный процесс когерентного антистоксова комбинационного рассеяния. Более того, воз-
можна интерференция между двумя процессами [10]. Здесь, однако, мы будем инте-
ресоваться только резонансами двухфотонного поглощения; поляризационные харак-
теристики когерентного антистоксова комбинационного рассеяния изучены в [7—9]. 
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2. Изотропные среды. Усреднения по ориентации молекул. Для: 
изотропных сред суммирование в (7) проделаем, применив алгебру 
Рака [12, 13]. Для этого необходимо тензор ац записать в неприводи-
мом представлении. По аналогии со случаем АСКР [14, 15] в резуль-
тате усреднения получаем: 

л NnL*\ 1 r»R — У У Г(_ UQ+Q' (Мя К J Л 
2АП ..-Q +/Гв ZJ ^J 'Л : > I г ОМ) 

I* * М,Мп KQ \Jn Ч m l ! in K , Q l 

У X a ^ ' ^ e l x e ^ ^ f ^ ' ^ j a ^ M e x e ^ , ( 8 > 

n = (nvn J„), 
где n — квантовое число, нумерующее электронные состояния; vn, Jn — 
колебательное и вращательное квантовые числа. 

Нетрудно убедиться в справедливости следующего выражения: 

VI (мп К (Mt К' Jn\ 1 

(9> 
MlMn 

С его помощью для получаем: 

X r = J L £ 1 _ _ _ — ! V в « > , (Ш), 
24Й — «в — *Г- 4 - 1 [Я2] In К 

где 
6<«> = ( - 1)* (е; х e i f i e x e f . (11> 

Раскрывая тензорные множества в (11) и переходя от циркуляр-
ных компонент eq (<7=0, ± 1 ) векторов - поляризаций к декартовым 
£h ( k = x , y , z ) , найдем поляризационную зависимость коэффициента 
нелинейной связи в явной форме: 

( e l е;> ' ( 1 2 > 

е(1) = [(е ; ех) (е2е) - (е*) (е^) ] ; (13> 

f (е;е;)(ее2) + - i - ( e ; ^ ( e ; e i ) + Y ех) (eje). (14> 

Здесь (е*еЛ) = (ег)х(еЛ) х + (е{)у(ек)у+ (ef)z(eft)z обычное скалярное 
произведение векторов в{ не/,. 

С помощью (12) —(14) уравнение (2) можно представить в виде: 

P f <«*») _ Y o р , s + Y i р а п { + у г P a n j S ) 

где 

Ук ~ ® < К > * a < i K ) > 

Pis = - f - e ^ e e j ) ; 
О 
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X i i i ? ^ ; — < » , ) = — - ( — Yi + — Y2 A 2 2 V я ' ' v 2 / 24h Q - a - c O i + iTg \ 2 " Г2 

Y ; P a n t = - f - [ e 1 ( e ; e ) - e ( e ; e 1 ) ] ; (17) 

Panis = f - еПее^ + - f - e(eUi) + - f - e j e ^ e ) . (18) о . 2 , £ 
Как известно, в изотропной среде из 81 компоненты тензора нели-

нейной восприимчивости х'/м вследствие требований симметрии не 
равна нулю только 21 компонента, и лишь компоненты Х1212, ЗС1221, Xim 
независимы. Для них находим с помощью (10) — (15): -

x!lf(»0; «, «,, - % ) + Т 

(19) 
N " L i ! ( ± ь + ± 

Q — a — cOi + tT^ \ 2 1 2 

(20) 

<3№ 4 1 / 1 1 \ 
ХХ122 (®в; Ю, — (02) = — — — — Yi + — Y3 • 0 24 h й — со — coi-f 1ГЯ \ 2 2 / 

(21) 
При этом 

(22) 

Заметим, что в случае частотного вырождения (<o = g)i) 7 1 = 0 и 
резонансный процесс характеризуется только двумя инвариантами: 
То я Y2-

Определим параметры р ь р2: 
v ( 3 )R v ( 3 )R ! 

^ i l E . ^ i ! » . (23) 
Л1П1 Aim 

С их помощью вектор нелинейной поляризации представим в виде: 

Р(3) Ю _ „(3)NR , <3)R _ /9,Ч 
£<2)* - хин Рлг* + Х1111 Р*. (24) 

где 

Pnr = [е (ех е2) + ех (е е2) + е2 (е ех)], (25) 

Ря = 25 (1 — рх — р2) е2 (е ех) + > (ех е2) + ® р2 в! (е е2). (26) 
Выражения (19) — (21) дают возможность найти связь между 

поляризационным параметром pi и молекулярными инвариантами уо> 
У2 изотропной среды: 

_ Л1122 Зуг 
Pi — 

X[l« 2YO + 4Y2 

Максимальное значение параметра pi = 3/4 достигается при Yo~0, 
а минимальное pi = 0 при 72=0. Мы видим, таким образом, что вве-
денный в (23) параметр pi играет такую же роль в описании коге-
рентного четырехфотонного процесса (йа=о)+о)д—©2 вблизи резонан-
са ДФП, как степень деполяризации р линии комбинационного" рас-
сеяния при описании аналогичного четырехфотонного процесса вбли-
зи комбинационного резонанса [1]:ЧЛ! .?.- ̂  
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Формулы (10), (12) —(14), (19) —(21), (24) полностью описывают-
состояние поляризации и частотную зависимость нелинейного источ-
ника р(3>(<0а) вблизи уединенного резонанса двухфотонного поглоще-
ния в изотропной среде. 

3. Кристаллы кубической симметрии. Дисперсия поляризации сиг-
нала. Кристаллы кубической системы, имеющие ось симметрии чет-
вертого порядка (классы 43т, 432, тЗт), отличаются от изотропных 
сред только тем, что в них не выполняется условие изотропности (22). 
Введем дополнительно параметр 

Рз 
v ( 3 ) « 
%1221 

v ( 3 )R Хин 
(27)-

Тогда уравнения (25) и (26) можно модифицировать применительно 
к кристаллу кубической симметрии: 

pNR = S)[(\- Зт) (ex е х х + т (е ф + ех (ее;) + (ее,))]*; (28> 

р^ = 25 [(1 — о, — р2 — рз) (ex е }х <£,) + рх е ( е ^ ) + р2 ех (ее*) + 

+ Рзе2 (eei)]> 
где 

v ( 3 )NR 
Л1122 

v ( 3 )NR Allll 

(29) 

(30) 

[Ш] 

1Л 
\ 
>\ 

[loo] 

4 е1 № s f 4 [0101 
m [001] 

a 
Рис. 1. Взаимное расположение 
векторов поляризаций взаимодей-
ствующих волн в случае колли-
неарного распространения в кри-
сталле вдоль оси [001]: а — век-
тор е[ ориентирован вдоль оси 
[100]; б — вектор е4 ориентиро-

ван вдоль оси [010] 

Рис. Ориентации Pr и P n r — 
составляющих вектора поля-
ризации нелинейного источни-

ка Р<3>(С0а) ; 

Легко убедиться, что вклад различных компонент тензора нели-
нейной восприимчивости в нелинейный источник (2) существенно за-
висит от направления распространения волн в среде и от ориентации 
векторов поляризации. Это обстоятельство можно использовать для 
определения знаков и величин отдельных компонент тензора 
Для примера рассмотрим два случая, представленные на рис. 1 при 
коллинеарном распространении всех волн, вырождении частот ( ю = 

=coi) и при <р= (еь е2). 

* (е X ех X е*) = (exelxelxeyelye*2y, еге1ге*2г). 
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1. Распространение вдоль оси [001], вектор ei вдоль оси [100]. 
Вклад в регистрируемый сигнал дают %nnR, X j f f ' XfiVi» 

Используя (28) и (29), можно легко получить зависимость углов; 
Ф = ( е ь р ш г ) и 0 = = (pjvH> ря) от параметров деполяризации, т и угла 
между векторами поляризации волн накачки: 

tgO = rtg<p; (31> 

tg8 = ( Р з ~ T ) t g ( p . (32> 

Взаимное расположение векторов pNR и рл в этом случае пред-
ставлено графически на рис. 2 для <р = 45°, т = —1/2, р 3 =3/4. Из ри-
сунка видно, что при рз=й=т угол 8 отличен от нуля и сигнал стано-
вится эллиптически-поляризованным. Заметим, что здесь появляется 
новая особенность по сравнению с отмеченной в [7]. При тг<0 вектор-
Pnr переходит в IV квадрант. Аналогичная возможность существует 
и для вектора рй при подходящем соотношении между параметрами: 
рз, х и ф. Как видно из рис. 2 и уравнения (32), при р3-с tg2<p=—1 
угол 0 между векторами pNR и р д равен я/2 и эллиптичность сигнала: 
на частоте <оа максимальна. Как уже указывалось во введении, пара-
метры поляризации сигнала — угол наклона большой полуоси эл-
липса И эллиптичность %{tg%=b/a, Ъ — малая, а — большая полу-
ось) — испытывают дисперсию при сканировании частоты 2o)i в об-
ласти двухфотонного поглощения. Аналогично [8, 9] получаются 
выражения для углов \|) и % в случае точного двухфотонного резонан-
са (2(oi =:QB): 

tg2ib = g2 [1 + (Рз tg ф)2] sin 28 
[1 + (т tg Ф)2] + а* [1 + (Рз tg ф2)] cos 29 ' 

„It, о.. - 2 g / U - H * t g < p ) » ] [ l -HPstg<P)']"sin8, ь ш ^ Х - [1 + (т tg ф)2] + а 2 [1 + (р3 tg ф)2] ' 

Z(3)R 
о = -Хип 

где 

v ( 3 )NR Л1111 

Экспериментальное измерение углов if и х тфи заданном <р позво-
ляет определить два из трех параметров р3, о, х. 

2. Распространение вдоль оси [001], вектор ei вдоль оси [010]-
Вклад в нелинейный источник дают только компоненты 

V(3)NR Y<Z)R V(3)R 
Л1122 ' Л1122' Л]221. 

Для углов Ф и 0 имеем: 

tg Ф = -g- tg ф; , (35) 

tg 0 = 2(Рз-Р1)^Ф . (36) 
3 (2pi + Рз) + Рз t g 2 ф 

Угол наклона большой полуоси эллипса поляризации и эллип-
тичность в случае точного резонанса задаются формулами: 

tg2» = ; (37) 
1 + a 2 cos 29 
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1 - г а2 ' 
где • 

а = = С 1 / ( Р з tg ф)3 + (2pi + р3)3 ~ /Здч 
т V tg2 ф + 9 • ' > 

При использовании известных из эксперимента ф, -ф, % можно по-
лучить значения pia/т и рзсг/т, т. е. 

ЛП22' Л1122 "1221' "1122 . 

Естественно, что все сказанное в этом пункте по отношению к 
кубическим кристаллам непосредственно переносится на случай изо-
тропных сред, если для компонент тензора xfjki записать соотно-
шение изотропности (22) и в соответствии с ним положить 

P s = 1 — ( P i + P a ) . 1/3. 

§2. Сечение двухфотонного поглощения в терминах тензора 
кубической восприимчивости 
Сечение двухфотонного поглощения б пропорционально мнимой 

части кубической восприимчивости (см., например, [1]). С учетом по-
ляризационной зависимости обычного ДФП при полном частотном 
вырождении (й)=©1 = сог) эта связь в нашем случае принимает вид: 

2/г со? 
б(ег, е Д - — - - I m Xr^; щ, сог, — щ), (40) 

Nc2nz 

Мнимая часть коэффициента нелинейной связи в невырожден-
ном случае определяется сразу двумя сечениями ДФП. 

б (е, е,) б (ej, <) = ^ ^ (Im Я * К ; ^ со2))*. (41) 

Из (40), (41) следует, что измерение компонент тензора Хде 
дает исчерпывающую информацию о ДФП. В частности, для изотроп-
ных сред с помощью компонент этого тензора можно выразить часто 
используемый поляризационный параметр iQ. Согласно [6] й = 
= б(1)/б(0), где 6(1)—сечение ДФП в случае циркулярно-поляризо-
ванных волн накачки, 6(0) —это же сечение в случае линейной поля-
ризации (рассматривается вырожденный по частотам случай). Тогда 
согласно (40) й=1тА,н(1)/1тЯн(0), аргументы 1 и 0 имеют тот же 
смысл, что и для б. Воспользовавшись (24) и (26), нетрудно полу-
чить для мнимой части коэффициента нелинейной связи 

Im XR К ; со1( со1( — щ) = Im (xff/f К ; со1; (ог — сод)) х 

X [2Pl (е, et) (ех ej) + (1 - 2Pl) (ej е\) (ех ех)]. (42) 

Для поляризации типа 0 (eiei) = 1, а для поляризации типа 1 
(е1е1) —0, ( е 1 е | ) = 1 . Окончательно с помощью (42) получаем: 

G = 2Pl , (43) 
§3. Численные оценки и эксперимент 
Применимость описанной выше,,, экспериментальной процедуры 

для снятия спектров ДФП определяется главным образом тем, како-

48 



ва точность измерения параметров эллиптической поляризации. 
В частности, эта схема будет непригодна в том случае, когда порог 
чувствительности эллипсометрической системы превышает максималь-
ную эллиптичность регистрируемого сигнала. Последняя, в свою 
очередь, согласно (36) — (39) определяется для изотропной среды про-
изведением №fiu/%fii{R) (1—Зрз), так что неблагоприятная для изме-
рения ситуация может сложиться как при ^ fu j /x fm^ С 1> так и при 
Зрз — 1-

1. Изотропные среды. Мы провели оценки эллиптичности сигнала 
на частоте соа для растворов родамина 6<3 и родамина В в этаноле 
(концентрация 2-Ю - 3 моль/л) при 2 c o i ^ l 8 800 см - 1 (переход между 
состояниями А\ и В2, р з = —1/2) и при 2coi^28 800 см - 1 (переход 
А\—>А\, р 3 =1 /3 ) . При этом мы воспользовались соотношениями 
(37) — (38) и экспериментальными данными [16]. 

Проверенные оценки показали, что для переходов А\—>В2 двух-
фотонная восприимчивость мала, поэтому сигнал поляризован прак-
тически линейно. Для переходов А\—>А\ восприимчивость на порядок 
больше, однако р 3 = 1/3, так что и этот переход практически не про-
является в поляризационном спектре. 

Большой электронной и двухфотонной восприимчивостью обла-
дает трансстильбен. Поданным [4,17] Хпн^ = 1,3* Ю -12 ед. СГСЭ и 
Хий = 1 0 ' 1 0 - 1 2 еД- СГСЭ, т. е. а = 7,7. Для р3 = 1/2 и <р = 70° имеем: 
•ф — 7°, Ыа = 0,10. 

2. Кубические кристаллы. Оценки для кристаллов кубической сим-
метрии проделаны для геометрии взаимодействия, показанной на 
рис. 1,6. 

Как можно видеть из (36) — (39), эллиптичность сигнала в этом 
случае зависит только от двух параметров: 

pior у<3 )R 
А1122 

V(3)NR 
Л1122 

Рз<* Х122? 
v ( 3 )NR 
All 22 

(44) 

Величину piff/т можно оценить, например, по методу кулоновско-
го энгармонизма [18]. Кроме того, для имеются надежные экс-
периментальные данные [19, 20]. Параметр рзо/'т по косвенным оцен-
кам можно положить равным единице. Результаты для кристаллов 
GaP, ZnSe, полученные при Я=0,69 мкм, сведены в табл. 1. Видно, 
что в этих кристаллах состояние поляризации сигнала существенно 
изменяется при наличии двухфотонного поглощения. 

Т а б л и ц а 1 

Кристалл Н122'122 х1221/зс1122 е Ь/а 

GaP 
ZnSe 

5* 
2** 

1 
1 

—32° 
—14° 

—28° 
9° 

0,17 
0,11 

* Хп22К = 3-10~10см3/эрг; ХП22 = 1,6-10-9см3/эрг —- расчет по методу 
кулоиовского энгармонизма [18]. Хп22 = 2- Ю~9см3/эрг; эксперимент [19]. 

** Х(И22К = 1,2-10~10см3/эрг; = 2,8- 10_10см3/эрг — расчет по методу 
кулоновского ангармонизма [18]. Хпгг = 2- 10"10см3/эрг—эксперимент[20]. 
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3. Эксперимент. Мы провели эксперименты по когерентной поля-
ризационной спектроскопии двухфотонного поглощения для ряда изо-
тропных жидкостей. 

Т а б л и ц а 2 

Ф, град 

Вещество 
* 

мкм . * л ,̂ м к м Ф = еЛе2, 
экспери-

„(3) /v(3)*** 
град теория* * мент 

Толуол 0 ,532 0 , 5 6 5 - 0 , 5 7 9 45 18,4 18 1 ,0 
Хлорбензол 0 ,532 0,565—0,579 70 42 ,5 44 0 , 9 
Бензол 0 ,532 0,569—0,577 69 41 45 0 , 8 
Бензол 0 ,572—0,577 0,532 69 ,5 41 ,7 40 1,1 
Фенантрен 0 ,532 0,567 70 42 ,5 42 ,7 1 ,0 

(жидкая 
42 ,5 42 ,7 

фаза) 
Нафталин 0,532 0,567 69 41 39 1,1 

(жидкая 
1,1 

фаза) 

* А,!,2 = 2ЛС/СО1)2; соа = 2а>х — <а2. 
** По формуле (35). 

*** В случае выполнения соотношений Клейнмана ХЙ22/Х1221 = * • 

Схема экспериментальной установки аналогична приведенной на 
рис. 3 работы [9]. Полученные результаты сведены в табл. 2. Основ-
ным результатом является обнаружение невыполнения соотношений 
Клейнмана для таких веществ, как бензол, хлорбензол и нафталин, 
(в жидкой фазе). Для толуола и фенантрена (в жидкой фазе) откло-
нений от соотношений Клейнмана нами не наблюдалось. Так как 
частоты излучений накачки <оь со2 находятся далеко от резонансов 
однофотонного поглощения, отклонение от соотношений Клейнмана 
можно объяснить только двухквантовыми резонансами — комбина-
ционным (на частоте coi—(02) и двухфотонным (на частоте 2coi). Экс-
перименты проводились в области больших отстроек o>i—а>2 от моле-
кулярных колебаний. Верхняя оценка колебательного вклада в. 
Ф а к с пер Для бензола не превышает 1 , 5 ° ; для всех остальных жидкостей 
она существенно меньше 0,5°. 

Это позволяет сделать вывод, что невыполнение соотношений 
Клейнмана обусловлено наличием двухфотонного поглощения. 

Для бензола, где сравнительно большой вклад в Фэкспер дает 
комбинационный резонанс, мы получили соотношения, связывающие 
нерезонансную восприимчивость %fmR и компоненты %пи 
ответственные за двухфотонное поглощение: 

X ® - 0 , 3 8 = 0,028 при 2ах - 37600 см"1, 

X<f* - 0,32xfiff = 0,035xfifl* при 2 % ~ 34800 см- ' . 

При измерении углов tf> и % нетрудно достигнуть точности ±1°~ 
Это приводит к ошибке измерения ±15% Для 

^ Ж Т и ± 2 5 % для xf)£/xf>r. 
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Кратко суммируем результаты работы. Предложена и рассчита-
на новая поляризационная схема четырехфотонной спектроскопии 
двухквантовых переходов в изотропных средах и кристаллах куби-
ческой симметрии. Как и в случае когерентной эллипсометрии КР, 
предложенная схема нечувствительна к флуктуациям интенсивности 
возбуждающих волн и к неоднородностям в их поперечном распреде-
лении. Это обстоятельство принципиально отличает ее от обычно ис-
пользуемых в спектроскопии ДФП методов, связанных с регистрацией 
реальных двухквантовых переходов [21, 22, 23]. 

Проведенные оценки показывают, что наиболее перспективно при-
менение описанной поляризационной схемы для измерения спектров 
ДФП прозрачных полупроводников. Проведенный эксперимент по 
поляризационной когерентной спектроскопии показал наличие двух-
фотонного поглощения в ряде органических жидкостей и позволил 
определить отношение соответствующих компонент тензора кубиче-
ской восприимчивости. Большой интерес может представить также 
изучение с ее помощью спектров ДФП локализованных состояний в 
твердом теле, включая центры окраски, электронные состояния ато-
мов и ионов примесей, экситонные состояния и др., особенно при низ-
ких температурах в условиях резкого сужения соответствующих ре-
зонансов. 

Авторы признательны С. А. Ахманову и Н. А. Безъязычному за 
интерес к работе. 
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