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Экспериментально исследовано подавление усиления вынужденного 
комбинационного рассеяния (ВКР) в кристалле И1ОЛ, обусловленное су- 
порпозицией процессов комбинационного рассеяния (КР) и четырехфотон- 

1 лого параметрического рассеяния (ЧПР). Дана количественная интерпре
тация наблюдаемой угловой структуры антистоксова излучения при раз
личных геометриях рассеяния. Контрольным экспериментом с использова
нием ВКР назад подтверждено, что подавление усиления ВКР в исследуе
мом случае обусловлено суперпозицией процессов КР и ЧПР.

Суперпозиция процессов 'комбинационного рассеяния (КР) и четырех- 
■фотонного параметрического рассеяния (ЧПР) при вынужденном комби- 
национном рассеянии (ВКР) на колебательных переходах впервые теоре
тически исследовалась в работе [1], а для случая поляритонного ВКР — 
в [2]. Было показано, что суперпозиция указанных процессов П] тводит к 
подавлению процесса ВКР в направлениях точного фазового синхронизма 
для процесса ЧПР. Согласно теории, механизм подавления состоит в сле
дующем. Одним из каналов, связывающих основной и возбужденный 
энергетические уровни колебательной системы, является процесс КР 
(спя—» шг 4-2), в котором поглощается фотон на частоте накачки։»//, 
излучается фотон на стоксовой частоте и>с, и система переходит в 
возбужденное колебательное состояние.

В нелинейной среде, при выполнении условий фазового согласования 
(ДК —2Кя— Кг—Ко) может эффективно протекать процесс ЧПР 
(2<»я—* “с + ша), в котором два кванта накачки рассеиваются в фото
ны на стоксовой и антистоксовой частоте. Благодаря сильно связанным 
волнам, генерируемым в процессе ЧПР, возникает второй канал, связываю
щий те же уровни энергии.

Этим каналом является процесс КР (ш„ — ։»я + 2), в котором 
поглощается фотон на антистоксовой частоте ш„ излучается фотон 
на частоте накачки шя и система переходит в возбужденное состоя
ние

Интерференция этих двух каналов рассеяния приводит к тому, что ве
роятность перехода между колебательными уровнями, а, следовательно, и 
интенсивность стоксовой и антистоксовой волн существенно зависят от 
относительных фаз взаимодействующих волн. В условиях фазового синхро-
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низма (ЛК = 0) эта интерференция является деструктивной, т. е. в этих 
направлениях не генерируются ни стоксовы, ни антистоксовы волны.

Экспериментально этот интерференционный эффект должен прояв
ляться в виде «провалов» интенсивности в угловом распределении излу
чения ВКР. Для случая стоксова излучения это явление впервые наблю
далось в работе [3]. Трудность экспериментального обнаружения этого 
эффекта в антистоксовом излучении, отмеченная в работе [1], заключает
ся в малой угловой величине области подавления (по оценкам [1] 
— 10՜4 рад), что предъявляет жесткие требования к расходимости воз
буждающего излучения. В работе [4] нами впервые был обнаружен про
вал интенсивности в угловом распределении антистоксового излучения при 
исследовании ВКР на поляритонах в кристалле йодата лития. В дальней
шем это явление наблюдалось авторами [5] при ВКР в сжатом водороде 
и дейтерии.

В настоящей работе исследовано подавление усиления ВКР, возбуж
даемого пикосекундными импульсами света в кристалле ЬИОз при различ
ных геометриях рассеяния.

ВКР возбуждалось излучением второй гармоники пикосекундного ла
зера на фосфатном неодимовом стекле с пассивной синхронизацией мод. 
Излучение задающего генератора представляло собой цуг из 25-тЗО им
пульсов с длительностью — 30 пс каждый — и полной энергией — 3 мДж. 
Для сужения спектра излучения в резонатор в качестве селектирующего 
элемента помещалась 'плоскопараллельная стеклянная пластинка. Преобра
зование во вторую гарсмнику осуществлялось в кристалле КДП по схе
ме коллинеарного синхронизма типа ео —»- е с коэффициентом ‘преобразова
ния по энергии — 25%. Спектральная ширина излучения второй гармо
ники (X = 527 нм) составляла ~ 3 см՜1.

Для исследования угловой структуры излучения ВКР в направлении 
вперед, излучение накачки тщательно коллимировалось с помощью теле
скопической системы из двух линз с фокусными расстояниями + 30 см и 
— 8 см. ВКР возбуждалось коллимированным пучком диаметром 1,5 мм, 
с интенсивностью 14-2 Гвт/см2. Использовались элементы кристалла йода
та лития X, У и 2-срезов длиной 30 мм.

В элементах X и У-срезов ВКР возбуждалось на е-поляритонах, свя
занных с колебанием моды 795 см՜1 симметрии А(г). В элементах 2-среза 
ВКР развивалось на фононах частоты 820 см՜1.

Утловое распределение ВКР, при распространении возбуждающего 
излучения вдоль осей X или У, исследовалось при обыкновенной и не
обыкновенной поляризациях волны накачки. Исследование угловой струк
туры стоксова и антистоксова излучения ВКР, а также контроль углового 
распределения возбуждающего излучения осуществлялись с помощью 
спектрографа И СП-51 с камерой УФ-89 при снятой входной щели. Излу
чение, выходящее из кристалла, фокусировалось линзой с фокусным рас
стоянием ^ = 94 мм на плоскость входной щели спектрографа. Спектраль- 
но-утловое распределение рассеянного излучения контролировалось с по
мощью дифракционного спектрографа ДФС-8 по стандартной фотографи
ческой методике [6].
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Для кристаллов X и У-срезов результаты исследования углового рас
пределения ВКР оказались идентичными; В обоих случаях при обыкновен
ной поляризации накачки в угловом распределении первой антистоксовой 
компоненты ВКР наблюдалась отчетливая дублетная структура. Отметим, 
что возбуждающее излучение имело гладкое угловое распределение с рас
ходимостью ~ 0,6 мрад (здесь и՛ далее все угловые величины приведены 
для излучения внутри кристалла). Антистоксовое излучение имело вид 
двух концентрических колец с центром на линии волнового вектора накач
ки с угловыми радиусами 17±0,2 мрад и 18,3±0,2 мрад.

Угловой радиус центра темного кольца был равен 17.6±02мрад. 
Соотношение интенсивностей двух колец зависит от плоскости рассеяния: 
в плоскости, содержащей оптическую ось (ХО 2 или У О 2) интенсивности 
практически одинаковы, а в перпендикулярной ей плоскости ХОУ внеш
нее кольцо в 2,5±0,5 раза ярче внутреннего. Угловое распределение излу
чения первой антистоксовой компоненты и его микрофотограмма, в пло
скости ХОУ показаны на рис. 1.

Ряс. 1. а), Угловое распределение излучения антистоксовой компоненты 
при распространении накачки вдоль оси У. б) Михрофотограмма углового 

распределения антистоксовой компоненты в плоскости УОХ.

Дублетная угловая структура не наблюдалась при необыкновенной 
поляризации накачки. В этих случаях антистоксово излучение состояло кз 
одного кольца с угловым радиусом 15,3±0,2 мрад. В случае распростране
ния накачки вдоль оптической оси кристалла (Кн || 2), соответствующе.՝: 
рассеянию на фононах 820 см՜1, антистоксовое излучение также представ
ляло собой одно кольцо с угловым радиусом 18,6±0,2 мрад. В угловом 
распределении излучения первой стоксовой компоненты провал интенсив
ности в виде темного кольца отчетливо наблюдался для всех указанных 
выше геометрий рассеяния.

Частотный сдвиг первой стокссвой компоненты составлял 759— 
— 778 см՜1 для углов рассеяния 04-35 мрад (в кристалле) при о—накач
ке, 7404-772 см՜1 для углов рассеяния 04-31 мрад при с-накачке. Приведен
ные значения углов рассеяния соответствуют случаю коллимированной на
качки.
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При распространении возбуждающего излучения вдоль оси Z частот
ный сдвиг составлял 820 см՜1 для всех углов рассеяния.

Для интерпретапии наблюдаемых закономерностей была использова
на теория поляритонного ВКР с учетом суперпозиции процессов КР и ЧПР 
[2]. С помощью ЭВМ были рассчитаны коэффициент усиления и интен
сивность .антистоксойа излучения 1а по формулам [2]

(1)

Яс
- ехр (Ш), (2)

здесь р = , 4
'С

—играет роль расстройки процесса поляритонного КР, 7 — эффектив
ная кубическая нелинейная поляризуемость, Ан — комплексная ампли-

туда заданной волны֊ накачки, И, — । ,д—коэффициент усиления 

поляритонного ВКР без учета ЧПР с участием антистоксовой волны

(£““ не зависит от т),՝^ = 2-v„ &я, ЛГп = 2«ул Տ„, е„ = ея4-։г՞ —

диэлектрическая проницаемость среды на частоте поляритона, УЛ — 

частота поляритона в см՜1. Кс у — Kc-COS®,-, Аа =։ А К = 2Кя—Кс— 
Ко — расстройка ЧПР.

9 == ту | “MJ — и. 9 =~~2у -^—[Л1 + р] • sign д А:,

^=^+^= ]^ м„ А^^^ + 4^.

Обе величины рассчитывались как функции двух переменных часто

ты поляритона шп и угла рассеяния 6.
На рис. 2 приведены результаты расчета интенсивности антистоксова

излучения 1а (ып, 9) для рассеяния в плоскости ХОУ в случае о—накачки 
.. Г в тс интенсивностью 1------- .

с №

Характерным свойством семейства кривых 1а (©п, 0) на рис. 2 явля
ется наличие двух максимумов в угловой зависимости интенсивности анти
стоксовой компоненты при фиксированной частоте поляритона. Один из 
максимумов соответствует положительной расстройке от положения точ
ного синхронизма ЧПР, другой — отрицательной. В обеих областях имеет-
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ся локальный максимум для определенной частоты, который и соответст

вует тому углу и частоте (0, Ип), которые выходят в рассеяние в плоскости 
ХОУ. Из этих кривых получены следующие параметры углового распре
деления антистоксового излучения: угловой радиус провала 0д, — угловые 
радусы внешнего 0“ и внутреннего 0? колец, отношение их интенсивно-

Рис. 2. Кривые зависимости интенсивности антистоксовой компоненты (в 
относительных единицах) от угла рассеяния и частоты поляритона.

стей /1//2 в плоскости ХОУ. Согласие с экспериментом удовлетворитель
ное, что видно из таблицы.

эксперимент расчет

80 (“₽“*) 17,6+0,2 18,0

в? 18,3+0,2 18,3

в? 17,0+0,2 17,5

д/л 2,5±0,5 3,4

Отметим, что наблюдаемое явление суперпозиции и процессов рассея
ния в поле цуга УКИ, в принципе не отличается от такого в поле одиноч
ного импульса накачки, поскольку интервал между импульсами (— 7 нс) 
намного превышает характерные времена релаксации исследуемой среды 
(^ 10֊“ сек).

Однако при сравнении экспериментальных данных с расчетами, сле
дует учитывать, что разброс интенсивности импульса вдоль цуга может 
привести к некоторому «размазыванию» угловой структуры рассеянного 
излучения.
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Расчеты по формуле (2) показали, в частности, что увеличение интен
сивности накачки от I Гвт/ом2 до 1,5 Гвт/см2 приводит к увеличению угло
вой ширины провала от 0,8 мрад до 1,4 мрад.

В частотно-угловом распределении антистоксового излучения провал 
интенсивности по частоте не наблюдался, что по всей вероятности, связа
но с достаточно широким спектром накачки (~ 3 см՜1) превышающим 
ожидаемую ширину провала ~ 1 см՜1 (рис. 2).

Расчеты, проведенные для случая е-накачки, показали, что коэффи
циент усиления в области положительных расстроек в несколько раз боль
ше значения для области отрицательных расстроек. Этот «выброс» усиле
ния приводит к огромной разнице в интенсивности внешнего и внутрен
него кольца. Этим, по-видимому, и объясняется отсутствие дублетной 
структуры антистоксова излучения в случае е-накачки.

Отметим, что в случае о-накачки различие коэффициентов усиления 
для внешнего и внутреннего колец не превышает 5%.

Для проверки предположения о том, что провал интенсивности в угло
вом распределении стоксового и антистоксового излучения — результат 
суперпозиции процессов ВКР и ЧПР был поставлен контрольный экспе
римент. Идея контрольного эксперимента — проверить, будет ли наблю
даться провал интенсивности, если каким-либо образом исключить ЧПР. 
Этого можно достичь при возбуждении ВКР в направлении назад относи
тельно накачки, так как в этом случае ЧПР отсутствует из-за большой ве
личины фазовой расстройки Д К = 2 Кя + К? 4- К .

Как следует из результатов работ [7—9] режим ВКР, при котором об
ратное рассеяние превалирует над попутным, реализуется в том случае, когда 
инкремент попутного рассеяния уменьшается из-за параметрической свя
зи стоксовых и антистоксовых волн. Это имеет место, если нормированная 
волновая расстройка достаточно мала: Г = Да/2к С/<0,1 [7], где 
Д։ = |2 Кн — Кс — Ка|, I— интенсивность накачки. Для достижения 
достаточной интенсивности обратного ВКР в контрольном экспери
менте излучение накачки фокусировалось в кристалл Ы103 линзой с 
/=91мм.

Контрольный эксперимент дал следующие результаты: в случаях 
(Кя|ХЕя| У) и (Кя| К,Ея[1) в излучении, рассеянном назад, в реги
стрируемом диапазоне углов рассеяния 0 4՜ 59,2 ± 0,2 мрад провал интен
сивности отсутствовал; в направлении вперед в рассеянном излучении на
блюдался провал интенсивности под углом 19,2±0,8 мрад шири
ной — 8 мрад.

Большая, по сравнению со случаем возбуждения ВКР коллимирован
ным пучком (— 5 мрад), ширина провала интенсивности обусловлена рас
ходимостью излучения накачки при его фокусировке в кристалл.

Строго говоря, в случае поляритонного ВКР рассеяние в направлении 
вперед и назад происходит на разных участках поляритонной ветви (что 
обусловлено зависимостью частоты поляритона от величины волнового век
тора). В условиях нашего эксперимента частотный сдвиг излучения, рас
сеянного вперед составлял 759 см՜1, а назад—778 см՜1. Расчетные значе
ния углов, соответствующих провалам интенсивности, определяемые ив 

^>'^^^ 79

2—86 V V.



условия ДК=0 для этих частотных сдвигов весьма близки и равны 19,4 

и 19,9 мрад, соответственно.
В случае фононного ВКР (К„ II 2) излучение, рассеянное вперед и 

назад имеет одну и ту же частоту. Как и в случае поляритонного , в 
излучении рассеянном назад провал не наблюдался, несмотря на то, что 
регистрируемый диапазон углов рассеяния ~ 41 мрад перекрывал ожи
даемую угловую величину провала (~ 21 мрад). В излучении рассеянном 
вперед, провал интенсивности наблюдался под углом 20,4± ,0 мрад к на
правлению излучения накачки. На рис. 3 приведены микрофотограммы у-

Рис. 3. Мнхрофотограммы углового рас
пределения первой стоксовой компоненты 
для ВКР вперед (а) и ВКР назад (б) 
(метка — 10 мрад соответствует угловым 

размерам в кристалле).

ловых распределений излучения, рассеянного вперед и назад для случая 
фононного ВКР.

Таким образом, результаты контрольного эксперимента подтвержда- 
. ют, что подавление усиления ВКР в исследуемом случае действительно 
обусловлено суперпозицией процессов КР и ЧПР.

Автор искренне благодарен профессору Стрижевскому В. Л. и Сого- 
моняну С. Б. за полезные обсуждения.
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LilO3 ԲՅՈՒՐԵՂՈՒՄ ԿՈՄՐՒՆԱ8ՒՈՆ ՑՐՄԱՆ ԵՎ ՔԱՌԱՖՈՏՈՆ 
ՊԱՐԱՄԵՏՐԻ ՑՐՄԱՆ ՊՐՈՑԵՍՆԵՐԻ ՎԵՐԱԴՐՈՒՄԸ ԼՈՒՅՍԻ 

ՊԻԿՈՎԱՐԿ9ԱՆԱՅԻՆ ԱԶԴԱԿՆԵՐԻ ՀԱՐԿԱԴՐԱԿԱՆ ԿՈՄՐԻՆԱՑԻՈՆ ՑՐՄԱՆ 
ԺԱՄԱՆԱԿ

Գ. Գ. ԳՐԻԳՈՐՑԱՆ

Փորձնականորեն հետազոտված է LlIO3 բյուրեղում հարկադրական կոմրինացիոն ցրման 

(ՀԿ8) ուժեղացման ճնշվելը, պայմանավորված կոմրինացիոն ցրման (Կ8) և քաոաֆոտոն 

պարամետրիկ ցրման (քՊ8) երևույթների վերաւյրմամրլ Տրված է անտիստոցսյան ճառագայթ
ման գիտվող անկյունային կաոուցվածքի քանակական մեկնաբանությունը ցրման տարրեր երկ

րաչափությունների գեպքոլմւ Դեպի ետ Կ8-ի Օգտագործմամր ստուգողական փորձով հաստատ
ված (, որ Կ8-ի ուժեղացման հնչվելը հետազոտվող գեպքոսմ պայմանավորված է Կ8 և քՊ8' 
երևույթների վերաղրմամրւ

THE SUPERPOSITION OF RAMAN SCATTERING AND 
PARAMETRIC FOUR-WAVE MIXING IN LiIO3 CRYSTAL 

UNDER SRS OF PICOSECON J PUMP PULSES
G. G. GRIGORYAN

The gain suppression of stimulated Raman scattering in L1IO3 crystal due to 
the superposition of Raman scattering and parametric four-wave mixing processes has 
been experimentally investigated. A quantitative interpretation of the observed an
gular structure of anti-Stokes emission for various soattering geometries is given. As 
was verified with a check-up experiment using the backward Raman scattering, the 
SRS gain suppression was due to the superposition of the processes of Raman scat
tering and four-wave mixing.
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ВЛИЯНИЕ БУФЕРНОГО ГАЗА НА ФИОЛЕТОВЫЕ 
ИЗЛУЧЕНИЯ, ВОЗНИКАЮЩИЕ В ПАРАХ КАЛИЯ

ПРИ ДВУХФОТОННОМ ВОЗБУЖДЕНИИ

М. Е. МОВСЕСЯН, А. В. ПАПОЯН, С. В. ШМАВОНЯН

Институт физических исследований АН АрмССР 

(Поступила’в редакцию I5 апреля 1989 г.) 

Исследовано влияние буферного газа на возникающие -при двухфотон
ном возбуждении паров калия излучения на переходах 5Р3^ ^^ —»- 4Տ։ք , 
Приводятся зависимости энергий этих излучений от плотности паров ка
лия, давления буферного газа, анергии возбуждающего излучения, а также 
их временные характеристики. С повышением давления буферного газа 
энергия и длительность фиолетовых излучений уменьшаются, в зависи
мость ввергни от плотности паров калия из квадратичной приближается 
к экспоненциальной. Экспериментальные результаты сравниваются с 
теорией. ,
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