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双光束共振祸合引起的折射率增强变化
和喇曼感应自聚焦

赫光生

(中国科学院上海尤机所)

提要:讨论了在波长不同的两单色激光束作用 下，三次非线性光学介质折射率

感应变化的共振增强特性。分别就双光子和频共振和双光子差频共振两种情况，导

出了介质折射率非线性变化量的表示式;在实验上观察到由双光束差频喇曼共振作

用导致的感应自聚焦现象3 与理论结论相符合。

Enhanced refractive-index change of medium 

by twø-beam resonance-coupling 
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Abstract: Resona丑。e enhanced refractiv• index change induceà. by two inoident beams 

of difl'erent frequencies is discussed. The expressions of the coupled nonli丑ear refractiv←i丑dex

cha丑ge. are given for the sum-frequency a丑d di fl'erenc• frequency two-photo丑 resonance

conditions. Some experimental results of calcite, fused quartz fibre and benze丑e samples are 

discussed briefly. 

两束单色激光作用下介质折

射率的感应变化

在一般情况下，光学介质内电场强度矢

量 E、电位移矢量 D 和电极化强度矢量 P

的单色傅里叶分量之间满足如下基本关系:

D (ω)=E(ω，) +4πP(ω) (1) 

介电常数 s(ω) 则按下述关系定义z

D (ω) =s (ω) E (ω) ' (2) 

若入射光场为普通弱光，在线性近似

下} P(ω)~Pω(ω) =χω(ω) E(ω)，这里
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χ(1) (ω) 为介质线性电极化率张量。若入射光

场为较强的激光，则必须考虑非线性电极化

效应的贡献，从而将引起介质折射率的感应

变化。

设所考虑的介质为光学各向同性介质，

即不考虑二次非线性电极化效应的贡献;其

次，假设两不同频率的入射光场均沿同一方

向(如 m 轴方向)线偏振，在上述条件下，由方

程 (1) 出发p 对其中一个入射光频率组分的

可写出如下的标量关系式

D (ω1) =E (ω。十4πpω(ω。 十4πP(3)(ω1)
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-[1+4πx~72 (，ω1)]E(ω1) 

+4πP(3) (ω1) (3) 

式中的 D(ω斗和 P(1)(，ω1) ‘ pca)(ω1) 表示在

入射光偏振方向 (z 轴)上的投影分量，其中

三次非线性电极化强度分量可进一步写为

P(3J(ω1) 

EX;2Ls(ωb 一ωbω1) IE(ω1) 1 2E(ω1) 

十XS乌(ω2， -ú沽， ω1) IE(ω9) 1 9E (ω1) 

(4) 

为使公式推导过程更加简明起见3 在以下的

推导过程中将进一步省略电极化率张量元的

直角座标下角标，亦即令

x;二)=今χω， xas=打倒，

将 (4)式代入 (3)式并利用此情况下介电常数

的定义公式 D(，ω1) ""S(ω1)E(ω斗，可求出

ω1频率处介质的广义折射率表示式

n (ω1) =,.j S(W1了自 {[1+4:1rX(1) (ω1) ] 

+4π[χ(3)(ω1，一 ω'1， ω1) IE(ω1) 19 

+χ创(的 ω9， ω1) IE(ω2) 19J }1/2 

考虑到第二个方括号内的量远小于第一方括

号的量(而它恰好等于介质的普通介电常数

ε。，)， 则上式可进一步近似展开为如下形式:

n(ω1) 幻d只写了{1+-2L
L-' SO(ω1) 

X [X(3) (ω1，一ω1， ω1) IE(ω1) 12 

十 X(8)问叫 ω川(的) 19J } 

=1 向(ω1)+-2王­
L'-V " -~' ' no(ω1) 

× χ(8) (ω1，一 ω1， ω1) IE(ω1) I 且

+~旦一
no(ω1) 

×俨(ω9，一ω2， ω川(的) 12 ] 

(5) 

设两入射光频率的、 ωs 以及它们的组合 (ω1

土 ω2) 均不与介质任何本征能级间的跃迁频

率发生共振3 则 (5)式中方括号内的三个量均

为实数一一其中第一项 no(ω1) 为弱光作用

下介质的普通折射率;第二项表示的强光单

独入射引起的折射率变化，其特点是变化量

与入射光本身光强 I(ω1)OC IE(ω1) 1 2 成正

比;第三项表示的与 ω2 强光同时入射作用

下，由双光束藕合引起的折射率附加变化p 其

特点是变化量与另外一束入射光的光强

I (ω2) OC IE(，ω2) 1 9 成正比。按照相似的推导

程序3 我们亦可求出 ωs 频率处的介质折射率

表示式。在此基础上3 我们可把感兴趣的均
与的频率处由双光束搞合作用导致的介质

折射率的附加变化一道写出为

血(ω1)EJiE一 |
向 (ω1)

×户(ω9，一ω匀的) IE (的) 1
2 

~ 
血 (ωhJL i 

向(ω2)

Xxω(ω1，一 ω1， ω!l) IE(ω1) 19 J 
(6) 

在上述非共振的情况下3 式中三阶非线性电
极化率张量元的数值是相当小的;与此相应，

由双光束祸合作用引起的折射率附加变化量

也比较小。在忽略介质非共振三阶非线性电

极化率张量元色散效应时，下列关系式近似

地成立:
X(ll) (ω'2， 一 ω':1， ω1) ~ X(3) (ω1，一 ω1，的)

~χ倍， (ω1，一ω1， ω1)

~ X(S)(W:J，一 ω':1， ω2)

下面的分析将表明p 当两入射光频率之

组合(ω1土ω:1)与介质某一对本征能级间的跃

迁频率发生共振时，可出现下述情况

χω(ω'9，一ω2， ω1) ， X<8) (ω1，一 ω1， ω'2)

>>xω(ω且，一ω2， ω2) ， χ〈的 (ω1，一ω1， ω1)

从而可使双光束共振糯合引起的折射率变

化3 远大于与该光束单独入射时引起的折射
率变化。

二、辑合听射率变化的共振增强

先考虑的十ω2~ω10 的情况。此时两入

射光频率之和与介质某一对本征能级(这里

应为电子能级)间的跃迁频率 ωtO发生共振。
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仍然采用 _t- .节中关于两入射光偏振状态的

假设p 并从三阶非线性电极化率的普遍表示

式出发∞，利用双光子和频共振条件，可求出

(6)式中有关电极化率张量元的具体形式:

χ(8)(ω2， ω胃， ω1) 1 
T/ I 1 t-',('-\ 

ωtO一 (ω1+ω2) -ir 
.x(8) (ω1， ω， ωd f(7) 

TTf 1 
='" 
一凶。一 (ω1十ωil) -ir J 

式中 2r 为非饱和情况下对应着 (ω1十ω9) 双

光子吸收跃迁的谱线宽度p 而系数 K' 为

K'- No_-:.Nt .1叼(iPII，)以P.，) bt
~一 I~飞 ω圳一 ω1

十 (如) Ob (p .,) b!.) 12 • (8) 
白地。一 ω2 II 

式中 No 和几分别为介质双光子和频共振

吸收跃迁之低能级与高能级上的粒子数密

度p 下角标 b 表示与完成从能级 O 至能级 t

双光子吸收跃迁有关的所有可能的中间能

级，而 (p.，) ω与 (P.，)bt 则表示感应电偶极矩矢

量算符在入射光偏振方向上的投影分量按不

同本征能级计算的矩阵元。由 (7)式可看出，

在满足双光子和频共振情况下p 表征多波糯

合作用的三阶非线性电极化率张量元取复数

形式:其中虚数部分表征由双光子吸收作用

而导致对入射光的衰减，实数部分表征由共

振糯合作用而导致介质折射率的增强变化。

将表示式 (7) 中的实部代入公式 (6)可求得折

射率的共振增强变化量为

Lln (ω1) =-2主一.K'.IE (ω，) 12 
。 (ωd

× ωtO 一 (ω1十ω2)
[ωω一 (ω1十ω2) J :l十r2 牛

H9) 
出(ω斗 =JLE·|E (叫 1 9

o (ωs) | 

×凶。一 (ω1+ωs)
[ω10一 (ω1十 ω'll)JI+r!l J 

由上式可看出 p 在两入射光强相同的条件下，

由共振糯合引起的两入射光频率处的折射率

变化量也相同(这里忽略由色散效应引起的
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普通折射率fl，o(ω1) 与 no(ω2) 的较小的差

别)。

下面进一步考虑向一ω'2~ω10 的情况。

此时两入射光频率之差与介质某一对本征能

级(可以是电子能级，亦可以是振动能级)间

的跃迁频率 ω10 发生共振。在介质为各向同

性以及两入射光沿同一方向线偏振的假设前

提下3 考虑到双光子差频共振条件后，可求

出 (6) 式中三阶非线性电极化率张量元的表

示式为

x∞ (ω'2， 一 ω旦， ω1) 1 
T7 " 1 
一 ωtO一 (ω1 一ω2) -- ir ! 

~ (10) 
;.:;(8) (ωu 一ω1， ω2) ， d i

T7" 1 
~ωtO一 (ω1一的) + iI' ) 

式中 2r 为与由能级 O 至能级 t 跃迁相对应

的普通喇曼散射谱线的宽度p 而系数 K" 为

K"=主ι，Nt . I ~(i如)ω(如) bt 
6伊 1 "专d\ωbO一 ω1

十(如)以?山) 1 2 • (11) 
ωbO -rW:! I I 

式中 NO 与 Nt 分别为喇曼跃迁起始与终止

能级的粒子数密度p 其他符号和物理量的解

释与公式 (8)相同。由表示式 (10) 可看出，在

满足双光子差频喇曼共振的情况下3 描述多

波糯合作用的三阶非线性电极化率张量元亦

取复数形式:其中虚数部分表征两入射光束

在介质内传输过程中的光强度化 (ω2 光束的

喇曼增益与的光束的反喇曼衰减) ;而实数

部分则表征由共振糯合作用而导致介质折射

率的增强变化。将表示式(10) 中的实部代入

公式(6) 后可求得

Lln(ω1) =_ ~$ \ .K".IE(ω川|
饰。(ω1) I - '-~/ I 

× ωT 一 (ω1 一 ω2)
[ω，一 (ω1 一 ω2) J 2+p

~ (12) 
血(ω5) = ._ ~~ \ • K" • 1 E (ω川|

向(ω2) - 1- , -..J../ I 

× 刷一 (ω1 -- W:!! ~Q I 
[ωv一 (ω1 一 ω2)]9十r9 J 



式中用屿，ω'10 表示介质某一喇曼跃迁频率，

2r 为该喇曼跃迁的谱线宽度。由上式可看

出，在两入射光光强相同的情况下，有

Lln(，ω'1) ~LIn(，ω'2) 。图 1 给出了当两入射光

强为给定情况下2 由双光子差频共振导致折

射率变化的调谐共振曲线。由 (12)式和图 1

均可看出，当 (ω1一ωa)值趋近于 ω，时可引

起折射率的较大增强变化。

选饰!翻悲切
1/211飞

1/4I' 

三、几种判断实验结果

为了说明上面所得出的分析结果的正确

性和实际应用意义，下面介绍我们所做的实

验结果。

1. 双波精合受激喇曼散射实验∞

以方解石晶体为喇曼介质，分别控制波

长为 λ1~532nm 和 ^'2~564. 6 nm 的两束

脉冲激光的光强3 使它们在单独入射到样品

时不能产生各自的受激喇曼散射;但如果在

同样光强水平下使两束激光同时重合入射到

样品，并通过调谐使得两入射光频差与方解

石晶体的 1086cm-1 喇曼模发生共振3 则可
观察到双入射光束各自受激喇曼散射同时出

现。测量结果表明，由于双光束共振搞合的

作用，使得各自的表现受激喇曼散射阔值降

低约一倍。 上述效应的出现p 在本质上正是

由于双光束差频喇曼共振导致方解石介质折

射率感应增强变化的结果。考虑到双光束是

聚焦入射到晶体中，在焦平面附近光强横向'

分布近似呈高斯状分布，因此光束中心区折

射率增加变化大于边缘区，从而引起糯合自

聚焦。这种效应与单光束入射到喇曼介质，

通过光克尔效应或电致伸缩效应产生自聚

焦，使受激喇曼散射表现阔值下降的实验事

实有一定的相似之处。

2. 石英玻璃光纤中的喇曼共振自聚焦

效应

以芯区掺 Ge 的多模石英玻璃光纤为喇

曼介质，采用波长问~532nm 的脉冲调 Q

激光作单波聚焦入射激励，对长度为 100m

的光纤样品而言3 当入射光功率密度为 (1吃 t

3) X 1010 W /om~ 时，观察到掺 Ge 石英玻璃

光纤中频移约为 450cm-1 喇曼模的级联受

激喇曼散射。图 2 为在距离光纤样品输出端

约 30m 处的近场图中间放垂直狭缝 (缝高远

大于光斑尺寸)进行取样后3 用准直光栅分光

拍得的光谱照片。图中右面第一根代表^-O::;:j

532nm 入射激光线p 左面其他各线则代表第

一级至第七级斯托克斯受激喇曼散射谱线J

相邻谱线中心间隔近似为 450om-1，各散射

线宽约 150cm-1; 各谱线的垂直高度3 则代

表输出光束近场图中不同光谱辐射成分的相

对直径。由图 2 中可明显看出，高阶斯托克

斯受激喇曼散射的光斑尺寸有明显压缩变小

的趋势。用喇曼共振增强折射率感应变化的

观点不难解释上述效应。 考虑到入射激光

(^-O)在光纤传输过程中横向光强分布不是绝

对均匀，而相邻两谱线之间又可自动满足喇

曼共振条件3 因此折射率增强变化的结果， 有

图 2 掺 Ge 光纤样品不同级次受激喇曼敬

射输出近场图中光斑直径的相对分布
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(a) (b) 
图 3

〈α) 通过透绿滤光片拍摄的光纤输出端茵场图照片

(b) 通过透红滤光片拍得的光纤输出端面场图照片

使各相邻级次的受激散射光束截面被逐渐压

缩的趋势。

采用光纤样品输出端面场图分布的直接

显微照相法，同样证明了由图 2 所得出的自

聚焦结论。图 3(α) 为通过绿色玻璃滤光片

拍摄光纤输出端面的显微照片，可看出iI.O~

532nm 入射激光基本充满了光纤的芯区(芯

径约 50μill，光纤外径约 125μ皿);图 3 (b)

为同样条件下通过红色玻璃滤光片(它能透

过第三级至第七级受激散射光)拍得的照片，

可看出较高级汰的受激散射的确只占据光纤

芯区的较小截面范围。

3. 苯中喇曼共振自聚焦引起的频率牵

引效应

在与实验 2 相似的输入激励条件下，以

内充液体苯的显微光披导系统作实验对象;

在波导增益长度为 7，....，10m，入射激光聚焦

功率密度约 5x100 Wjo皿2 量级以上时，可

观察到苯频移为 992cm-1 喇曼模四级以上

的级联斯托克斯受激散射。入射激光的谱线

宽度约为 û.û5cm-\ 脉冲宽度约为 10ns，

平面发散角约为 1mrad， 聚焦透镜焦距为f

=5cm。图 4 为采用 31WI 型 1皿光栅摄谱

仪拍得的苯芯波导输出受激喇曼散射的光谱

照片，由图中可看到除入射激光谱线外，尚存

在一至四级斯托克斯受激散射谱线。表 1 给

出采用 GDS50-1 型 1m 光栅双单色仪测 得

上述五条谱线中心波长的精确值，同时还列

出了相邻两条谱线中心的间隔。由表 1 数据

中可以看出，随着受激散射级次的提高，相邻

谱线间隔有逐渐变小。用本文第三部分所得

出的定量分析结果不难解释这种频率牵引效

应J 由公式 (13) 和图 1 都不难看出，只有两

作用光频率之差从低频方向趋近于 ωr (喇曼

跃迁中心频率)时，才可能产生折射率增大变

化(从而可引起自聚焦)，并且这种折射率感

应增大变化的极大值位于低频一侧，距 ω，的

频差约等于自发喇曼线宽 r 的位置灶。已

知苯之 992om-1 喇曼模散射线宽约为 2，.....，4

0皿-1 左右p 因此所观察到的高阶受激散射频

率牵引范围与自发散射线宽范围大致符合。

图 5 给出了采用 1m光栅光谱仪测得

的掺 Ge 多模石英光纤输出多阶级联 SRS 谱

线间隔(以波数表示)随级次增大而变化的实

验曲线，实验条件同图 2。由图 5 可看出，

(下转第 135 页)

表 1 苯之高阶受激喇曼散射的频率牵引效应

谱线级次 )' 0 1&1 λd λ.3 λ.i 

中心波长 (nm)
532.15 561.82 595 632.28 674.28 

(士 0.01) (士0.01) (土0.01) (土0.02) (士0.04)

相邻(c谱m绞-1)间隔
(L-去) (;1-4) (去-A) (去一忐)

992 .4 992 .5 991.0 985 

(土0.4) (士0 .4) (士0.5) (士 1)

图 4 苯的级联受激喇曼散射光谱照片
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自由电子激光器的增益相比较(2) 在获得相

同的增益时，振幅指数梯度变化的 Wigg]er

场的振幅变化幅度只是前者的 58%，亦即采

用指数变化形式时，可在振幅变化幅度较小

的情况下就能获得较高的增益。

图 2 是变周期 Wiggler 场自由电子激

光器的增益方程曲线。由于近似条件限制，

~ I a' I ;:S1O-飞当 |α'LI =3x10-公时p 增益提高

约 0.01%0 Iα'LI 取更大的值时增益可望得

到进一步的提高。 另外3 当 α' 取负值，亦即

图 2 空间变周期 Wiggler 场增益曲线

g(←等2...{2(1-∞叫)-[1+纠纠仰咛
-aL[2- 1J叫+同2[1+ω心}

由图 1 可见3 在 αL取值不超过一定范

围时增益能大幅度地提高。如 αL=0.56 时，

增益提高 77男;αL= 1. 12 时3 增益提高

223%。与振幅线性梯度变化的 Wiggler 场

空间周期长度 λ田'寸业?沿电子运动方向
i寸α二 g

增加时3 增益才能得到提高。 . 这与斯坦福大

学 TWR 小组阳的结果一致。
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图 5 掺 Ge 多模石英光纤多阶级联 SRS

谱线间隔随级次增大的变化曲线

在 SRS 过程中产生喇曼增强自聚焦作用的

同时，还将产生喇曼频率牵引效应，牵引量达

到可与喇曼线宽相比的程度。

参加部分实验工作的尚有周福新、刘盾、

唐定远、曹卓良等同志，作者谨致谢意。
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