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1. Целью настоящей работы является изложение экспериментов по наблюдению
интерференции нелинейных оптических процессов различных порядков при отражении 
от поверхности кристаллического крёмния: генерации третьей гармоники (ГТГ), иду
щей на кубической дипольной %<3)£\  и генерации суммарной частоты (ГСЧ), идущей 
на квадратичной квадрупольно'й %(2)<3 нелинейностях. Эффект может быть использо
ван для определения кристаллической симметрии поверхности отражения и измерения 
относительных величия компонент тензоров Щ  Установлено, что пара
метр анизотропии тензора со, со, со) кремния (со соответствует частоте излу
чения с Я—1,06 мкм) аномально мал по сравнению с аналогичным параметром тензора

(Зс°5 2©). .
2. В последнее время для регистрации структурных изменений в приповерхност

ных слоях кристаллических арсенида галлия и кремния была применена генерация 
второй (оптической) гармоник« (ГВГ) в геометрии «на отражение» [1—5]. Анало
гичную структурную информацию, дополняющую данные ТВ  Г, может дать в принципе 
и процесс ГТГ [6]. При этом в центросимметричных кристалла«, каковым является 
исследованный нами кремний, ГТГ и ГВГ порождаются механизмами различной при
роды (нелинейной дипольной и в основном квадрупольной объемными поляризациями 
соответственно), имеющими к тому же различный порядок по степени оптического 
поля (3-й и 2-й соответственно). Ясно, что данные этих двух методой исследования 
приповерхностных слоев кристаллов отнюдь не сводятся друг к другу; предстарляет 
интерес одновременное измерение нелинейностей обоих типов. \

В эксперименте мы одновременно наблюдали ГТГ и родственный ГВГ процесс 
генерации суммарной частоты (ГСЧ) по схеме З а  =  со+2© при отражении от поверх
ности (111) кристаллического кремния. Оказалось, что эффективности этих процессов 
в Si близки, так что легко удается наблюдать их интерференцию и затем исполь
зовать это явление для взаимной калибровки компонент

2C^J(3co; со, (о, со) и со, 2со). ’ -

3. Схема экспериментов представлена на рис. 1. Источником излучения с часто
той со служил лазер на АИГ: Nd3+ ( /) ,  работающий в квазинепрерывном режиме 
с акустооптической синхронизацией мод и -модуляцией добротности. При регистрации 
ГСЧ примерно 20% энергии основного излучения предварительно. преобразовывалось 
в излучение с А-=0,53 мкм (частота 2со) в кристалле U IO 3 (2); поляризация излуче
ния 2со была линейной и перпендикулярной к плоскости падения на кристалл Si 
(s-поляризация). Излучение со было поляризовано в плоскости падения (^-поляриза
ция). Угол падения на образец (3) составлял 0^4 5 ° . Кристалл Si вращался вокруг 
нормали к поверхности при помощи шагового двигателя (4). Плотность потока 
энергии зондирующих излучений на поверхности кристалла (< 2 0  мДж/ем2) была дос
таточно мала, чтобы не вызвать повреждение или отжиг поверхности.

4. Ожидаемые зависимости интенсивности третьей гармоники (ТГ) I  тг от угла
поворота кристалла вокруг оси [111] (отсчитывается от проекции оси [100] на плос
кость: (111)) имеют в соответствии с [6] следующий вид при регистраций ^-компо
ненты ТГ: ■

’ (Ч>) ~  I to c?s 3 t  +  О (*$ /} -  ?d) Г;

при регистрации s-компоненты:

/ i ? s W ) - - : : n s in 3 v !s . (l)

Здесь t g  =  -  (Xf,g +  хТ г +  О  — параметр анизотропии дипольной нелиней
ности, а — коэффициент порядка 1, зависящий от 0 .
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На рис. 2, б представлена полученная экспериментально зависимость /х г Р ('Ф) • 
-Отсутствие заметной модуляции постоянного уровня говорит о том, что величина 
изотропного вклада намного превышет Z,d - Э тот результат подтверждается 
тем, что при регистраций s-компоненты сигнал ТГ не наблюдается (в согласии с (1)).

• Поскольку р-компонента сигнала ТГ характеризуется отношением сигнала к шуму 
— 100, можно дать следующую оценку: ¡ ;

i. 1 ^ М х(1 ш Г 1 < 0 ’ 3 .

5. Когда в падающем на кристалл излучении наряду с о  присутствует и 2со, 
вместе с ГТГ идет процесс ГСЧ.

ЗТ 2 Ж 0 j[
Угол поборота кристалла ф

Рис. 1. Схема установки для 
наблюдения ГТГ и ГСЧ на 
поверхности Эк 1 — лазер на 
АИГ: М 3+, 2 — кристалл
ЫГОз, 3 — образец 4 — 
шаговый двигатель, 5 —* ана
лизатор, 6 — набор фильт
ров, 7 — монохроматор, 8 — 
ФЭУ, 9 — система регистра

ции

Рис. 2. Зависимость интенсивности р-компонен- 
ты ТГ, поляризованной в плоскости падения 
(б) и интенсивности /7-компоненты интерфериру
ющих сигналов ТГ и СЧ (а) от угла поворота 

кристалла *ф

Д ля р-поляризованного сигнала на длине волны ТГ и СЧ Я=0,35 мкм следует 
ожидать [Ь]: :

■̂ сч+тг ̂  I ̂  5*п Зф +  Л |2, (2)

где — (^П22 +  +  ̂ 1221) — параметр анизотропии квадрупольной нели
нейности, константа Л включает в себя изотропную часть сигнала СЧ, а также 
изотропный сигнал ТГ.

На рис. 2, а представлена полученная экспериментально зависимость ^ с ч + т г (’115)- 
Наблюдается интерференция анизотропного и изотропного вкладов 'в- соответствии 
с формулой (2). Величина анизотропного вклада может быть легко измерена. Теперь, 
чтобы оценить отношение 1̂ 1/ 1X п п  I » воспользуемся соотношением, получаейым 
прямым расчетом:

_© \2  / 2 • с | ^ 12 
с

/анизотр 
ТГ+СЧ ^

'ТГ I f  4я  IX gfíl*’-

где /1 и /2 — соответственно интенсивности излучений с А,=1,06 и 0,53 мкм, о  — час.-"' 
‘гота излучения с А,= 1 ,0 6  Мкм. Оценивая интенсивность 1\ а*2 -1015 эрг/с-см2,

4 г Т с ч //т г  ^ 0,02, получаем |£д | • 1^(и п I - 1 — Ю“ 3 ед.СГСЭ. , <

Поскольку величина согласно измерениям [7], Составляет I I  =
=  1 ,8 1 0 ~ 10, то | ^ |  ^=10- 13 ед . СГСЭ.



6. Таким образом, в наших экспериментах впервые зарегистрирована интерфе
ренция нелинейных оптических процессов различного порядка и различной физической 
природы -т- ГТГ и ГСЧ — при отражении от поверхности Si (111). Измерены па
раметр анизотропии и относительные величины и £<?•

Авторы, признательны С. А. Ахманову за поддержку работы и обсуждения ре
зультатов.
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В настоящей работе проведено экспериментальное изучение распределения ко
эффициента поглощения (КП) или усиления (КУ) по колебательно-вращательным 
переходам молекул СОг при наличии стационарного насыщающего поля, резонансного 
одному из них. Целью работы являлось получение количественной информации 
о величине искажений «равновесного» распределения КУ в С 02-лаз'ере под действием 
генерации. Экспериментальные данные, такого рода в литературе отсутствуют, а ре
зультаты теоретических расчетов, полученные в рамках различных подходов [1—4], 
не сопоставлены между собой. (В частности, из результатов [4] следует возможность 
5%-ного отличия заселенностей вращательных уровней С 02 о т . больцмановских зна
чений при плотностях поля —102 Вт/см2.) Вместе с тем такие сведения важны - для 
выяснения границ применимости модели больцм ановского распределения населеннос
тей по вращательным уровням, широко используемой для расчетов энергетических 
характеристик молекулярных лазеров непрерывного действия.

Теоретические оценки проводились как путем решения балансных уравнений для . 
плотностей заселенностей вращательных уровней с привлечением модели сильных 
столкновений, так и на основе диффузионной модели вращательной релаксации, пред
полагающей механизм вращательного обмена, близкий к «пошаговому». В первом 
случае считалось [2], что вероятность обмена энергией между двумя, вращательными 

.уровнями зависит от квантового числа одного из них Г£/-,у- =  Г, /7 (/), где Г* — ве
личина, характеризующая скорость > вращательной релаксации ¿-го колебательного 
уровня* а функция /7(/) представляет собой нормированное больцмановское распре
деление. Во втором случае использовалось решение стохастических диффузионных 
уравнений для распределений плотностей населенностей по континууму вращатель
ных уровней |[:1, 5]. При этом коэффициент диффузии выражался соотношением 
Вг = щх, где %г — вероятность вращательного обмена, х-=Щ+1)@я1Т — непрерыв
ная энергетическая .координата (Он и Т *— характеристическая и вращательная тем
пературы). - \

Основные результаты выполненных расчетов свидетельствуют о том, что для ти
пичных параметров активной среды газоразрядного С 02-лазера заметные отклонения 
распределения КУ от «равновесного» (более 1%) можно ожидать лишь при значи
тельных степенях насыщения усиления 10 ( ^ = а ^ 0/а 3-; сц° и а 3- — ненасыщенный
и насыщенный КУ); 'При использовании характерных для С 0 2 значений Хг/Гг~  10-2 
[5] оба подхода дают близкие количественные оценки, хотя приводят к существенно' 

различным распределениям насыщенного КУ. '


