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ШЕИСОМБЙНАВДОННОЕ РАССЕЯНИЕ СВЕТА НА ОПТИЧЕСКИХ 
ФОНОНАХ В НЕЦБНТРОСИММЕТРИЧНОМ КРИСТАЛЛЕ CdS

Ю. Н. Поливанов, Р. Ш. Саяхов

УДК 535.375.56

Получен спектр гшеркомбинационного рассеяния 
света в нецентросиинетричном кристалле CdS при 
гес^яетрии, в которой запрещена коллинеарная гене* 
рация второй гармоники. Особенности спектра объяс
няются резонанснш условием рассеяния.

Гиперкомбинационное рассеяние (ГКР) света представляет собой 
процесс, при котором один квант рассеянного излучения частоты 
^ роадается за счет двух квантов возбувдащего излучения час
тоты рассеивающего возбуж
дения среды. В последнее вхюмя ГКР света привлекает внимание ис
следователей в связи с новыми спектроскопическими возвюжностями 
и к настоящему времени ГКР на оптические фононах наблюдалось лишь 
в четырех центросимметричных кристаллах - ш^С! /1,2/, Csi /3/, 
алмазе /4/, сасо^ /5/ и одном нецентросимметричном кристалле - 
LiNbo^ /6/. В данной работе сообщается о первом наблюдении ГКР 
света на оптических фононах в нецентросишетричном кристалле CdS. 
Выбор этого кристалла обусловлен тем, что в данном случае при 
использовании лазера на иттрий-алюминиевом гранате для возбулн 
дения ГКР частота рассеянного света попадает в область,близкую 
к резонансу (краю поглощения кристалла), что должно привести к 
значительному возрастанию интенсивности рассеяния и тем самым 
существенно облегчить регистрацию. Кроме этого, в спектрах мо
гут цроявиться новые особенности ГКР, обусловленные резонансным 
характером рассеяния.

Наблюдение ГКР в кристаллах без центра симметрии затруднено 
тем, что в них возможны двухступенчатые процессы, т.е. генерал 
ция второй гармоники (ГВГ) возбуждающего излучения ®
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последующим ••обычным" комбинационным рассеянием (KP)-v>g = =
= 2-0̂  - спектр которого попадает в область спектра ГКР. Авторам 
работы /6/ удалось исключить двухступенчатые процессы за счет знаг- 
чительной отстройки направления распространения возбуждающего 
излучения от направления синхронизма для ГВГ* Для дальнейшего 
более сильного подавления двухступенчатых: процессов, которое мо
жет оказаться необходимым в некоторых случаях, можно также вы
бирать такие геометрии рассеяния, при которых свертка тензора, 
определяющая интенсивность ГВГ, обращалась бы в нуль. Рассмотрим 
возможяссть реализации таких условий на конкретном примере крис
талла точечной 1РУППЫ симметрии 6mm, к которой относится крис
талл cds. Компоненты квадратичной нелинейной поляризации р^,от
ветственной за ГВГ для кристаллов точечной группы симметрии 6шт 
имеют следующий вид (см., например, /7/)

^2 = '>^223^4^5  + ®з45*
^3 " “̂ 3 1 1 ® ^  * '^322®2^ * '^355^®?'

(I)

где = %223* ^ 5 11 “ ̂ 3 2 2» ^ “ компоненты тензора квад
ратичной восприимчивости, - проекция вектора напряженности 
электрического поля возбуждахяцего излучения на кристаллографи
ческую ось х^.

Предположим для цростоты, что оба фотона возбуждающего излу
чения одинаково поляризованы вдоль одной из кристаллографонческих 
осей кристалла. В этом случае, согласно (I), Pj = ? 2 = О и Р3  

Ф 0. Таким образом, при распространении возбуждающего излучении, 
например, вдоль оптической оси кристалла вторая гармоника в этом 
же направлении будет запрещена и указанные двухступенчатые про
цессы должны отсутствовать. В связи с этим нами был получен 
спектр ГКР кристалла Cds при геометрии рассеяния z(y, z + у)х 
(рис* I). Экспериментальная методика описана в работе /5/. В 
даннсвй сдучае спектр возбуждался излучением лазера на иттрий- 
алпминиевом гранате, работающем в режиме модуляции добротности 
с частотой повторения 25 Гц цри мощности до 300 КВт в импульсе, 
а для регистрации использовался охлахдаш1й и стробируемый 
ФЭУ-79.
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ного света, N - число фотоотсчетов за время накопления 200 с, спектральная пшрина щели ID см"**-



При указанной гоометрии в спектре рассвяяня» согласно прави
лам отбора /8,9/, должна наблвдаться колебания сишветрии Aj и Б2 

(сбусловлвннне тензором ГКР ^2 2 3  ̂ и Ej и Bg (обусловленные 
тензором ПСР ^2 2 2^*® полуденном спектре (рис, I) проявляются 
линиии, соответствутцие продольным оптическим (ьо) фононам от-

метрии Aj и Ej = 305 см"*̂ , / Ю / ) , колеба
нию сшметрии Eg о л> = Ч з  см"“̂  и рассеянию на "несмещенной" час
тоте (-0 = 0 см“^).

Рассеяние света на несмещенной частоте обусловлено ГВТ, воэ- 
ниЕсащей при сложении возбуждающего излучения, распространяюще
гося вдоль оси Z, и того же излучения, рассеянного на макронеод
нородностях кристалла, которые видны невооруженным глазом, В 
этом случае 1ВГ происходит по неколлинеарной схеме и запрет, 
как следует из (I), снимается. Это подтверждается тем, что ин
тенсивность рассеяния с -0 = 0 см“^ сильно (более чем на поря
док) изменялась в зависимости от положения луча в кристалле и 
от образца к образхду, в то время как интенсивность линий Ш Р  
(^4 0) практически не изменялась в пределах точности измере
ний, Следует также отвветить, что при распространении возбуждаю
щего излучения перпендикулярно оси z кристалла, т,е, кохда 
"разрешена" 1ВГ в коллинеарной схеме взаимодействия, интенсивность 
рассеяния с -;)= о ом“^ возрастала при»юрно на порядок. Очевид
но, что это соотношение может быть существенно увеличено в более 
совершениьос кристаллах.

Наблюдаемое рассеяние с л) о (рис. I) не может быть резуль
татом обсуждаемого в начале статьи каскадного процесса (т.е. ГВТ 
с последуБоошм КР), поскольку при КР интенсивность рассеяния на 
несмещенной частоте более чем на три порядка выше, чем интенсив
ность линий КР, В данном же спектре (рис. I) эти величины одного 
порядка. Кроме этого, спектр КР при возбуждении излучением с

мкм существенно отличается от спектра, представленно
го на рис, I, В цринципе возможен также и другой каскадный про
цесс: КР от возбуждающего излучения: ^ с последую
щим сложением КР излучения с возбуждающим:
(в неколлинеарной схеме взаимодействия). Однако из-за малости 
сечения КР по сравнению с рассеянием на неоднородностях кристал
ла интенсивность рассеяния на несмещенной частоте была бы зна
чительно больше (более, чем на три порядка) интенсивности рассея- 
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ния на смещенной частоте» чего не нвбдщдается в спектре рнс. I, 
Интенсивности етих дгаий могли бить сравнинн» если бн в кристал
ле развивалось ВКР. На рис. 2 представлена экспершентальная за
висимость мощности рассеянного излучения (с г) = зоб см**̂ ) от квад-

F и с. 2. Зависимость числа N фотоотсчетов ПСР от квадрата ин
тенсивности возбуждавхцего излучения

Х>ата интенсивности возбуждап!!его излучения» которая свидетельству
ет о том» что ВКР не проявляется в спектре рис. I Таким об
разом спектр рис. I щюдставляет собой спектр ПСР*

Отметим некоторые особенности спектра ПСР кристалла cdS: а) в 
спектре не наблюдается рассеяние на поперечник (ТО) компонентам

Более того» в экспериментальной зависимости наблвдается 
тенденция к насыщению» которая связана с двумфотонннм поглощением 
рассеянного света в поле возбуждающего излучения.

35



полярных колебаний; б) отношение интенсивностей рассеяния сток
совой и антистоксовой компонент (с ^ = зоб см"^)^нв описывается 
выражением i«/ig = (о) /со )^ехр(- tco/кт) и (в) эффективность
ПСР ig/iji на продольных оптических (ьо) фононах кристалла
Cdjs превышает эффективность ПСР исследованного ранее кристалла 
кальцита /5/ более чем на два порядка.'Эти особенности качествен
но можно объяснить резонансным характером ПСР в кристалле Cds 

(частота находится вблизи края поглощения кристалла CdS). 
Действительно» в данном случае стоксово излучение не испытывает 
поглощения» тогда как поглощение антистоксова излучения ухе су
щественно. Поэтому приведенное выше соотношение для i^/ig не 
выполняется. Отсутствие ТО фононов в спектре ПСР» по-видимому» 
как и в случае КР связано с более значительным увеличением эф
фективности рассеяния на ьо фононах в условиях резонанса. Одна
ко для адекватной интерпретации влияния резонанса на спектр ПСР 
в дальнейшем необходимо проведение эксперимента с использованием 
перестраиваемого лазера.

Поступила в редакцию 
7 мая 1979 г.
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