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В работе рассмотрены аспекты генерации второй оптической гармоники в центросимметричном
антиферромагнетике NiO при воздействии узкополосными терагерцевыми импульсами с напря-
женностью электрического поля порядка 1 МВ/см. Обнаружено, что при воздействии терагерцевы-
ми импульсами с частотой 1 ТГц, которая соответствует частоте антиферромагнитного резонанса
NiO, наблюдается значительное уменьшение интенсивности второй гармоники по сравнению c
воздействием импульсами с частотой 1.5 ТГц. Показано, что наблюдаемое снижение интенсивно-
сти генерации второй гармоники может быть объяснено многолучевой интерференцией при рас-
пространении узкополосного терагерцевого импульса в тонком образце.
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ВВЕДЕНИЕ
Нелинейно-оптическое явление генерации вто-

рой оптической гармоники является одним из
эффективных методов исследования свойств раз-
личных материалов, кристаллов, наноструктур и
тонких пленок [1, 2]. Генерация второй гармони-
ки и связанные с ней измерения имеют высокую
чувствительность и избирательность к измене-
нию электрической и магнитной симметрии,
кристаллографической ориентации и поляриза-
ции под внешним воздействием [3–6]. На прак-
тике метод генерации второй оптической гармо-
ники, индуцированной электрическим полем тера-
герцевого (ТГц) импульса, может использоваться
для визуализации и измерения пространственного
распределения интенсивности ТГц-импульса в фо-
кальной плоскости фокусирующего элемента [7].
Также с помощью этого метода можно обнаружи-
вать и характеризовать скрытые малоконтраст-
ные микрообъекты, залегающие в объеме про-
зрачных материалов [8].

Ранее сообщалось о генерации второй оптиче-
ской гармоники в центросимметричном анти-
ферромагнетике NiO, возникающей при воздей-
ствии широкополосными ТГц-импульсами пико-
секундной длительности [9, 10]. В данной работе
представлены результаты экспериментального ис-
следования генерации второй оптической гармо-
ники на длине волны 620 нм в центросимметрич-

ном антиферромагнетике NiO при воздействии
узкополосными импульсами ТГц-излучения ме-
тодом накачка–зондирование, в котором в каче-
стве импульсов накачки использовались ТГц-им-
пульсы, а в качестве зондирующих – лазерные
импульсы длительностью 100 фс с длиной волны
излучения 1240 нм.

ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНАЯ УСТАНОВКА
Исследование генерации второй оптической

гармоники в антиферромагнетике NiO под дей-
ствием узкополосных ТГц-импульсов проводи-
лось на уникальной хром-форстеритовой лазер-
ной системе [11]. Данная система позволяет гене-
рировать лазерные импульсы длительностью 100 фс
на длине волны излучения 1240 нм c энергией бо-
лее 40 мДж и частотой повторения 10 Гц. Схема
экспериментов показана на рис. 1a. На выходе из
усилителей лазерное излучение делилось на две
части. Одна часть излучения использовалась для
генерации ТГц-импульсов, другая – для зондиро-
вания. Генерация ТГц-импульсов с определен-
ной спектральной полосой осуществлялась в не-
линейном органическом кристалле OH1 [12] мето-
дом оптического выпрямления модулированных
лазерных импульсов с заданной временной и ча-
стотной формами, создаваемыми с помощью ин-
терферометра Маха–Цендера (ИМЦ) и временного
компрессора [13]. Временные профили электриче-
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ского поля и соответствующие им спектры узкопо-
лосных ТГц-импульсов с центральными частота-
ми 1 и 1.5 ТГц приведены на рис. 1б, 1в. Импульсы
фокусировались на образец с помощью шести-
кратного телескопа и внеосевого параболического
зеркала с эффективным фокусным расстоянием
50.8 мм. Радиус пятна (по уровню 1/е2) составил
328 мкм для частоты 1 ТГц и 220 мкм для частоты
1.5 ТГц. Максимальные значения напряженности
электрического поля ТГц-импульсов составили 1.2
и 1.9 МВ/см для частот 1 и 1.5 ТГц соответственно.
Зондирующие импульсы длительностью 100 фс на
длине волны излучения 1240 нм фокусировались
на образец в пятно диаметром ~25 мкм. Индуциро-
ванное излучение второй гармоники на длине вол-
ны 620 нм, вышедшее из образца, регистрирова-
лось с помощью монохроматора (МХ) и охлаждае-
мого фотоэлектронного умножителя (ФЭУ).

Элементы экспериментальной схемы, отвечаю-
щие за генерацию ТГц-излучения и воздействие на
образец, находились в боксе с осушенным возду-
хом при комнатной температуре (относительная
влажность составляла порядка 3%). Плоскость по-
ляризации ТГц-излучения параллельна плоскости
поляризации зондирующего импульса. В экспери-
ментах использовался монокристаллический об-
разец NiO (111) толщиной 45 мкм и диаметром
5 мм (согласно данным производителя). Более де-
тальное описание экспериментальной части, а
также свойства NiO можно найти в работах [10, 14].

РЕЗУЛЬТАТЫ ЭКСПЕРИМЕНТОВ 
И ОБСУЖДЕНИЕ

Ниже температуры Нееля TN = 523 К оксид ни-
келя NiO является центросимметричным антифер-
ромагнетиком [9], и в невозмущенном состоянии

генерация второй гармоники электродипольного
типа в нем запрещена, так как в центросимметрич-
ной среде нелинейные восприимчивости четного
порядка равны нулю [15]. Однако в присутствии
ТГц-импульса центральная симметрия в кристалле
пропадает и появляется возможность генерации
электроиндуцированной второй гармоники [9, 10,
16–18]. Соответствующая нелинейная поляризация
в электродипольном приближении, характеризую-
щая отклик среды на такое воздействие, имеет вид

где χ(3) – кубическая нелинейная восприимчи-
вость, которая не обращается в ноль в центросим-
метричной среде, EΩ – напряженность электри-
ческого поля ТГц-импульса, Eω – напряженность
электрического поля зондирующего лазерного
импульса при основной частоте. Интенсивность
второй гармоники I2ω пропорциональна квадрату
модуля напряженности электрического поля при
удвоенной частоте E2ω, индуцированного нели-
нейной поляризацией P2ω:

(1)

где IΩ – интенсивность ТГц-импульса, Iω – интен-
сивность зондирующего лазерного импульса с ос-
новной частотой. Таким образом, интенсивность
второй гармоники пропорциональна квадрату мо-
дуля напряженности электрического поля ТГц-им-
пульса и квадрату интенсивности зондирующего
лазерного импульса при основной частоте.

На рис. 2 представлены временные зависимости
интенсивностей второй гармоники при воздей-
ствии на кристалл NiO узкополосными ТГц-им-
пульсами с частотами 1 и 1.5 ТГц и соответствую-
щие им спектры, восстановленные с помощью
преобразования Фурье.

( )3
2 Ω ,P E E Eω ω ω∝ χ

2 2 2 4 2
2 2 2 Ω Ω ,I E P E E I Iω ω ω ω ω∝ ∝ ∝ ∝

Рис. 1. Схема экспериментов (а): ПО – поляризационные ослабители, ИМЦ – интерферометр Маха–Цендера, ТГц –
терагерцевое излучение, МХ – монохроматор, ФЭУ – фотоэлектронный умножитель; (б) ‒ временные профили элек-
трического поля ТГц-импульсов; (в) ‒ соответствующие спектры.
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Согласно выражению (1), временная зависи-
мость интенсивности индуцированной второй гар-
моники должна повторять возведенную в квадрат
временную зависимость напряженности электри-
ческого поля ТГц-импульса |EΩ|2 (рис. 1б). Однако
такое поведение сигнала второй гармоники наблю-
дается только при частоте возбуждения 1.5 ТГц
(рис. 2в). При этом в спектре интенсивности чет-
ко детектируется характерная полоса при удвоен-
ной частоте возбуждения 3 ТГц (рис. 2г).

При воздействии на NiO узкополосными
ТГц-импульсами с центральной частотой 1 ТГц,
совпадающей с одной из частот антиферромаг-
нитного резонанса NiO, в сигнале не наблюдается
модуляции, подобной той, которая присутствует
на рис. 2в. Регистрируемый сигнал второй гармо-
ники имеет слабую интенсивность (рис. 2а), а от-
сутствие модуляции является следствием низкого
соотношения сигнал–шум измерительного тракта.
Величина отношения сигнал–шум составляла ~2.
При этом в спектре второй гармоники (рис. 2б) от-
сутствуют какие-либо характерные частоты. Из
анализа экспериментальных данных можно пред-
положить, что в NiO при частоте возбуждения,
близкой к антиферромагнитному резонансу, про-
исходит сильное затухание ТГц-поля, которое и
приводит к подавлению генерации второй гармо-
ники, в отличие от возбуждения при частоте, от-
стоящей от резонанса. Может сложиться впечат-
ление, что наблюдаемое явление можно связать,
например, c взаимодействием электромагнитно-
го поля ТГц-импульса со спиновой подсистемой
NiO. Ранее в работах [19–21] было показано, что
при воздействии широкополосными и узкопо-
лосными ТГц-импульсами магнитное поле им-
пульса способно резонансно индуцировать в NiO

когерентную прецессию спинов при частоте ан-
тиферромагнитного резонанса 1 ТГц. В сигнале
второй оптической гармоники индуцированная
спиновая прецессия может проявиться в виде ос-
цилляций с частотой резонанса [9], а в спектре
интенсивности должны присутствовать основная
и удвоенная частоты: 1 и 2 ТГц. С другой стороны,
интегральное по спектру пропускание по интен-
сивности NiO в ТГц-области, полученное экспери-
ментально, практически не изменяется и составля-
ет в среднем величину около 0.47 в диапазоне на-
пряженностей электрического поля ТГц-импульса
0.5–19 МВ/см [10].

Для того чтобы разобраться в причине ано-
мального отклика второй оптической гармоники
в NiO, индуцированной ТГц-импульсами с часто-
той антиферромагнитного резонанса 1 ТГц, прове-
дены дополнительные измерения спектра про-
пускания по интенсивности образца NiO методом
ТГц-спектроскопии во временной области [22]. В
данных измерениях использовались широкополос-
ные ТГц-импульсы, генерируемые в кристалле OH1
при оптическом выпрямлении лазерных импульсов
длительностью 100 фс. Временные формы падаю-
щего и прошедшего через образец ТГц-импульсов и
фурье-спектры показаны на рис. 3.

На рис. 4 приведена зависимость коэффици-
ента пропускания NiO от частоты. Коэффициент
пропускания определялся как квадрат отношения
амплитудных спектров прошедшего и падающего
импульсов (рис. 3б). Коэффициент пропускания
NiO имеет периодическую зависимость от частоты,
которая возникает за счет отражений ТГц-излуче-
ния, возникающих в образце, когда длина волны
излучения сравнима с размером образца (частота
воздействующих импульсов  f = 1 ТГц, с которы-

Рис. 2. Временные зависимости интенсивности второй гармоники и соответствующие им фурье-спектры при воздей-
ствии узкополосными ТГц-импульсами на NiO: (а), (б) – с частотой 1 ТГц; (в), (г) – 1.5 ТГц.
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ми исследовалась генерация второй гармоники,
соответствует длине волны λ ≈ 300 мкм).

Возникающие отражения ТГц-импульса от
границ образца приводят к интерференции про-
шедшего луча и отраженных лучей с убывающей
амплитудой, а энергетический коэффициент про-
пускания в случае многолучевой интерференции
определяется известным выражением [23]

где  – энергетический коэффициент

отражения, nΩ ≈ 3.6 – показатель преломления
кристалла NiO в ТГц-диапазоне спектра [10],
Δϕ = 4πfnΩd/c – разность фаз между соседними

2

2 2

(1 ) ,
(1 ) 4 sin

2

RT
R R

−= Δϕ− +

2
Ω

Ω

1
1

nR
n
 −=  + 

отраженными лучами, d – толщина образца, с –
скорость света в вакууме.

Однако, исходя из длительности широкопо-
лосного ТГц-импульса, используемого в измере-
ниях (рис. 3а), и заявленной толщины кристалла
45 мкм, коэффициент пропускания T в основном
определяется интерференцией только двух лучей.
В этом случае энергетический коэффициент про-
пускания имеет следующий вид:

(2)
Зависимость коэффициента пропускания от

частоты ТГц-излучения, рассчитанная по выра-
жению (2), представлена на рис. 4 (красная сплош-
ная кривая). Результаты расчета находятся в хо-
рошем согласии с зависимостью, полученной из
экспериментальных данных. Необходимо отме-
тить, что хорошее совпадение экстремумов рас-
четной кривой с экспериментальной достигнуто
при использовании в расчетах кристалла толщи-
ной d = 52 мкм, которая существенно отличается
от паспортного значения d = 45 мкм. Аналогич-
ное значение толщины кристалла получается и из
измерений временной задержки между падаю-
щим и прошедшим ТГц-импульсами (рис. 3а):

, где Δt ≈ 450 фс – временная за-
держка между импульсами. Таким образом, тол-
щина кристалла d = 52 мкм наиболее точно соответ-
ствует действительности и наилучшим образом
подходит для интерпретации результатов экспери-
ментов, чем значение, указанное производителем.
Период колебаний коэффициента пропускания от
частоты обратно пропорционален удвоенному
оптическому пути ТГц-импульса в образце .

Следует отметить, что подобные интерферен-
ционные эффекты являются фундаментальной
проблемой в субмиллиметровой спектроскопии,
когда образцы представляют собой очень тонкие

( )= − + + Δ2 2(1 ) 1 2 cos φ .T R R R

( )Ω  / 1d tc n= Δ −

Ω2n d

Рис. 3. Временные профили ТГц-импульсов (а); (б) – спектры: 1 – падающий импульс, 2 – прошедший импульс.
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Рис. 4. Коэффициент пропускания NiO в диапазоне
0.5–2.5 ТГц, полученный методом ТГц-спектроско-
пии (1), и расчетный коэффициент пропускания (2),
вычисленный по выражению (2).
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пленки с низким коэффициентом поглощения и
высоким показателем преломления. В этом слу-
чае извлечение полезных данных может стать
весьма нетривиальной задачей [24].

Согласно данным экспериментов, представлен-
ным в работе [25], коэффициент поглощения в NiO
при частоте антиферромагнитного резонанса 1 ТГц
составляет ~2.5 см–1. Для используемого кристал-
ла NiO изменение коэффициента пропускания за
счет резонансного поглощения при частоте 1 ТГц
составляет не более 2%, что меньше погрешности
измерений коэффициента пропускания методом
ТГц-спектроскопии, которая составила 3%. По-
этому провала при частоте 1 ТГц в коэффициенте
пропускания, аналогично работе [25], обуслов-
ленного антиферромагнитным резонансом, не
наблюдалось.

Согласно работе [10], генерация второй гармо-
ники происходит в окрестности выходной по-
верхности образца NiO в слое толщиной ~3 мкм.
Структура поля внутри образца на любом рассто-
янии от его границы существенно отличается от
структуры поля, вышедшего из образца, поскольку
вне образца – это поле бегущей, свободно распро-
страняющейся волны, а в образце – поле, претерпе-
вающее многократные отражения от границ образ-
ца, т.е. волны, распространяющиеся во встречных
направлениях. При этом напряженности поля
вблизи границы, вне и внутри образца (на расстоя-
ниях от границы много меньше длины волны излу-
чения, 3 мкм  λ ~ 100 мкм) совпадают с хорошей
точностью в силу непрерывности напряженности
электрического поля и ее производной (при нор-
мальном падении излучения). Амплитуда поля на
задней границе образца  определяется амплитуд-
ным коэффициентом пропускания через образец

(3)

где  – падающее поле на образец;  – амплитуд-
ный коэффициент пропускания, зависящий от ча-
стоты ТГц-импульса. Тогда, согласно выражениям
(1), (3), интенсивность второй гармоники, инду-
цированной ТГц-импульсом, определяется как:

(4)
Таким образом, интенсивность второй гармони-

ки зависит не только от напряженности ТГц-поля,
падающего на образец, но и от коэффициента про-
пускания T, который зависит от частоты ТГц-излу-
чения вследствие отражений ТГц-импульса в тон-
ком образце. При этом средний коэффициент про-
пускания в диапазоне частот 0.5–2.5 ТГц для
кристалла NiO составляет величину 0.45 (рис. 4),
что хорошо коррелирует с предыдущими измере-
ниями [10].

Используя выражение (4), можно оценить отно-
шение значений пиковых интенсивностей второй

!

Ω
tE

0
Ω Ω ,tE E t=

0
ΩE t

ω ∝ ∝ ∝
2 2 20 0

2 Ω Ω Ω    .tI E E t E T

оптической гармоники, индуцированной узкопо-
лосными ТГц-импульсами с частотами 1.5 и 1 ТГц:

где T(1.5), T(1.0) – измеренные энергетические ко-
эффициенты пропускания при частотах 1.5 и 1 ТГц
(рис. 4); ,  – максимальные напряженности
электрического поля падающего ТГц-импульса
при частотах 1.5, 1 ТГц (в МВ/см). Подставляя
числовые значения, получаем расчетную оценку
отношения интенсивностей второй гармоники:

Из-за малого отношения сигнал–шум на рис. 2а
определить точное отношение интенсивностей
второй гармоники при воздействии узкополос-
ными ТГц-импульсами с частотами 1 и 1.5 ТГц,
которое следует из измерений (рис. 2а, 2в), не пред-
ставляется возможным. В данном случае можно го-
ворить лишь об оценке отношения интенсивностей
второй гармоники, которую можно получить, срав-
нив плотности энергии (интегральный выход) вто-
рой гармоники. Интегральный выход определялся
численным интегрированием временных зависи-
мостей интенсивностей второй гармоники в ин-
тервале Δt = 0–10 пс (рис. 2а, 2в). Интегральный
выход второй гармоники для ТГц-импульсов с ча-
стотой 1.5 ТГц (рис. 2в) примерно в 6 раз больше,
чем интегральный выход второй гармоники, инду-
цированной импульсами с частотой 1 ТГц (рис. 2а).

Расчетная оценка отношения интенсивностей
второй гармоники хорошо согласуется с оценкой
отношения интегральных выходов второй гармони-
ки, полученной из экспериментальных данных.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
Проведены экспериментальные исследования

генерации второй оптической гармоники на дли-
не волны 620 нм, индуцированной узкополосны-
ми ТГц-импульсами с напряженностью электри-
ческого поля порядка 1 МВ/см, в центросиммет-
ричном антиферромагентике NiO. Показано, что
при воздействии ТГц-импульсами с центральной
частотой 1 ТГц, которая соответствует частоте анти-
ферромагнитного резонанса в NiO, интенсивность
второй гармоники значительно меньше, чем выход
второй гармоники, индуцированной импульсами с
частотой 1.5 ТГц, отстоящей от резонанса. Наблю-
даемое подавление генерации второй гармоники
определяется особенностями распространения уз-
кополосных ТГц-импульсов в тонком образце и
обусловлено многолучевой интерференцией. По-
лученные результаты подчеркивают необходимость
учета эффектов распространения ТГц-импульсов
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при анализе и интерпретации результатов в по-
добных экспериментах.

Эксперименты проводились на уникальной те-
раваттной хром-форстеритовой лазерной системе
(УНУ “ЛТФК”) в центре коллективного поль-
зования “Лазерный фемтосекундный комплекс”
ОИВТ РАН. Исследование выполнено в рамках
научной программы Национального центра физи-
ки и математики (проект “Физика высоких плотно-
стей энергии”) и при поддержке Министерства
науки и высшего образования РФ (госзадание
№ 075-01129-23-00).
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