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提要

本文建立了极性倍频晶体中极化声子相干喇曼?昆频的搞合波方程，其中考虑7超喇曼极化率岛。读

;可f'[[在小信号、声子近假以及盼l里驱动的参量近似下求解.结果表明:在高强度泵浦光受激喇曼散射的榈

干驱动下，极性倍频晶体可以在泵浦光倍颇附近产生极化声子的相干喇曼光束。这种光束可以通过不同

的相干喇曼j~频过程，由倍颜光直接转换，或由基波光直接转换，还可以由倍频光与基波光共同转换而成.

这三种转换过程具有在F自不同的相位失配因子。在一定条件下，后两种过程可以同时进行.在 LiI03 晶
体中证实了上述的结论.实验中泵j甫光强度约 3.0x109 W/cm~o 

一、引

我们认为p 高功率密度泵浦光作用时的介质非线性极化强度必须同时计及喇曼极化率

αR 与超喇曼极化率向的贡献。基于这种认识p 本文提出了一个极性倍频晶体极化声子的

相干喇曼混频的理论。它表明J 在基波光 ω1 的受激喇曼散射的作用下p 倍频光的的喇曼

辐射 ω且可以通过相干喇曼混频(CRM)，相干超喇曼1昆频，相干喇曼超喇曼混频这三个过

程分别由 ω2、 ωl 光单独或一起转换而戚。这是一种复杂的非线性光学效应。仅在一个过程

中就同时综合了二阶、三阶甚至四阶的非线性光学过程，而且参量、非参量过程可以混合进

行。由于这种综合p 原来需要两束光入射才能产生的相干喇曼混频，现在只需一束光入射就

能实现。由于这种混合，使得参量、非参量过程能够相互影响、相互促进。例如p 在参量混频

相位匹配的影响下，原来达不到阔值就不能发生的受激喇曼散射有可能发生。在受激喇曼

散射的影响下3 本来需要严格满足相位匹配才能进行的参量混频降低了它对相位匹配的要

求。显然研究这种复杂效应对于理解并掌握非线性光学的本质是十分有益的。我们在负单

轴极性倍频晶体 LiIOa 的实验中初步证实了以上的结论。

二、梢合波方程的建立与求解

在我们的情况下，高强度的泵浦激光的除了能引起 ω岛 ω坦、 ω'2S 光外还能引起频率为

ω。的极化声子的相干激发。因此极性倍频晶体中的总光场为

E=E(ω1) 十 E(ω2) 十 E(ω1S) +E(ω2s)+E(ω0) , (1) 

其中 ω2=2ω1， ω18=ω1一间，的s=的一的。不计及各光场在晶体中的单独作用，总光场所

产生的位能密度为口
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w=Q飞ω;u. Q /2 - Q*. B12. Eo - E;s. Nα;H.Q骨E1 -E;s.Nα;R.Q骨E2

一 E;s. (xi~) * • E~El - E;s. (x~~) * • E~l马 -E;s' (Nβ;/2) :Q骨E11乌

-E;s. (均~)/2) 警 :E~E1El十 0.0'0 (2) 

为了以后求解的简便p 倍频光 E2 也可视作泵浦光;人 g 分别表示极化声子的基态与激发

态jQ、ωfg 分别为极化声子准简正振动的位移与频率; B12 是黄昆系数p 涉及极化声子的振子

强度。式 (2) 中前两项为极化声子的振动位能密度与振动电偶极矩在极化声子光场中的位

能密度，其余各项均为各光场互作用时感生的电偶极短的位能密度3 而俨〉为电光系数 ， N

为晶体离子数密度。对晶体内部振动模而言田(例如 LiI03 的 A 与 E1 模)，由喇曼共振引起

的宏观极化率可以分别近似为 Nα盟、 Nα2R.." NβRo 

由 (2)式可以导出晶体非线性极化强度 pNL 以及极化声子准简正振动的运动方程(1)

PNL(ω;) 罩一θw/θE气ω1) (j = 0, 1, 2, 18, 28) , (3) 
Q(ω。〉十FQ(ω。)= -8φ/8Q*(ω。)， (4) 

其中 r 为阻尼系数。取平回波振幅缓变近似3 晶体中非寻常光束的非齐次波动方程可以简
化成(2J

dE/dS=2时ωPNL/C'11ro (5) 

上式中已令 dE/dS ""e.四p[i(K.r一ω)J. (dA/d的 e 为单位矢量;能流折射卒 '11r=

叽Cω p~ '11... ρ 分别为波矢折射率及走散角;8 为光束能流方向上的作用长度。利用。)，..... (5) 

式很容易建立同时涉及甸、 βR 的糯合波方程组:

(机旷ω1) "dE1/dS = (2时/0). [E1S.Nα1R" Q+E1S " Xí~"l见

十E且s.NβR : QEt + E 2S • Xþ2) : EoE刀 (6)

('11r2/ω2) .dl兔/dS= (2πi/o). [E2S .Nα2R.Q+E28.X~~.EoJ ， (7) 

(饥r18/ωlS) .dE1S/dS= (2时/0). [Nα~R.Q铅E1+ (xi71)*oE~E1J ， (8) 

(饨r02S/ω2S) odE28/dS = (2而/0). [Nα:;RoQ赞E2+(χEY-E;EZ

+(Nβ;/2) :Q链E1E1+ (Xþ2) /2) 骨 :E~E1E.斗 (9)

(rrbro/ω0) odEo/dS = (2πi/o) 0 [Q.B12十 E~s 0 (ü;]) *. E 1 

+ E;s" (x~;]) *" E 2+ E;s. (á2) /2) 气E1E1J ， (10) 

Q+rQ= 一ω7u.Q十B12.Eo十 E;s.Nαλ.E1
+E;s.Nα主.8与+E;s. (Nβ;/2) : E 1E 1o (11) 

利用上述方程组的前四式，和光强 1 = (0.仰r/8x) .IA 户， d j AI2 / dS = d j Ej ~)，/dS = E* 0 (dEj 

dS) +E. (dE*/d酌，则可推出各披搞合时的光于数守恒表达式z

{[118 (L) -11S (0)J/ω18十 [I1 (L) -11 (0)J/ω1} 

十 2{[I28 (L) -128 (0)J/ω28+ [12(L) -12(0) J/ω2}=OO (12) 

上式表明 L 光子除了能转换成 118 光子外，还能直接转换成 128 光子3 这是建立糯合波方程

时计及 βR 的必然结果。如若不然，令 βR=O，只能推出 (12)式中二大括号分别取零的关系

式。它们表明 βR巳0 时， 11、 11s 与 12、 12s 光子数是分别守恒的，不能互相转换，即 11 只能

转换成 118， 128 只能来自马，不能来自 11 这正是普通 CRM 的特征。

下面我们将对梢合波方程在小信号与声子近似之下证行求解，此时 A1 为常数， A。为 00
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求解中 A2 视作常数，取 Q 为 exp [-iwotJ 的形式，那么在喇曼共振(ω0;:::::ωto) 时，祸合波方

程组就可以简化成

dA1S/ dS= (2πωlsN2/侃侃ωor). [/αlR I2.IA1/2A1S+ (α:旷的R) .A1A;A2S .exp(iL1K or) 

十 (α与·βR/2) ./Al/2A:A2Soexp(iJK1or) , (13) 

dA 2S/dS= (2πω2sN2/cnr2SωOF) 0 [1α2R 12• 1 A212 Å2S 

十 (α血oa;R) .Å~Å2A1SoeXp( -iL1K.俨)

十 (αrβ;/2) 0 I Ål12A1A咀 oexp( -iJK1 0的

十 (α2γβ;/2) oA;ArA2S 0 exp (iLlK 20 r) 

十 (α;R·βa/2) oA2A1A1Å拇 o e:x:p ( -iLlK2 0铲)Jo (14) 

在相差一个比例常数的条件下，从 (13) 、 (14)式很容易得出晶体非线性极化率用 αR、 βR 表

达时的关系式p 例如受激喇曼散射时的 zA2s1(一ω18;ω1， -ω1， ωlS) ~ N21 a1R 1
2/ (ωOr); 四

披混频时的 ú号以一ω28;ω2，一ωbωlS) ;::::;N2 0 (α1R oa;R) / (ωoF); 五波混频时的 ú轨{(一ω硝
ω1， -ω1， ω1， ωlS) ;::::;N2(α1&0β~/2)/ (ωOr) 等，

(13) 、 (14)式中的R= e1S oαlR oe1，向R=e2S oα2R o 酌， βR=e2S'βa: ele1i相位失配 LlK=

(K1-K1S) 一 (K2 -K2S) ， LlK 1= (K2S-K1-K1S) 一 (K1-K1) ， L1K 2= (Kl+Kl - K 2)­

(l(自-K2S) 0 令喇曼功率增益 G1 = gi /Ål/2= gl11, G2= g~/ .A212= g212， 超喇曼功率增益为
GHR = gk:a / Al14 = gHR1r， 注意我们的情况中 /A2! 与 /Å2sl 远小子 /Åll 与 /A叫 J (1β~/ /2). 

IA11 远小于 |α;jR I (j = 1, 2)，那么 (13) 、 (14)两式进一步可近似成
dA1S/dS~ (gν2).1 Å11

2A1S, (15) 

dÅ2S/ dS ~ (gi. I Ål12 /2) 0 (ωz仙18/ωlslftr2S) 0 [(α1R"α2~/1α叫 2)

• (A2/A1).A旭 exp( -iLJK.的

+(α旷β;{/21α1R 12) oÅ1Å 1S exp( -iLlK 1or) ] 0 (16) 

上两式解的结果为

其中

I姐 (L) = 1 1S0 exp (G1L) , 
1 2s (L) =I~1J (L) 十 I~2J (L) + 1~3J (L) , 

(17) 

(18) 

IW(L) = (ω2S/ω1S) 0 ( G2/G1) .I1S08Xp(G1L) ofï\ (19) 

I~2J (L) = (ω28/ω18)' (GHR/G1) o11so exp (G1L) 'f2\ (20) 

1~~(L) = (ω28/ωlS). (G2-GHR/ G1oGl)1/2.I1S0 exp(G1L) .f31
o (21) 

以上式子中相位失配因子分别为:11=1+ (2LlK/G1)2;f2=1+ (2LfK 1/G1) 2; f 'ð= (/1f2)1/2/ 

/2ωs伊 10 伊为复数
(α;R·βR/2I Ctl1~12). (A~Å2/Al) oexp(iLJK2L)/ <(1+2iLlK 1/G1). (1-2riLlK/G1)J 

的辐角。相位失配因子18 具有涨落性，因为它涉及的 φ值与激光场 Å1Å2 的涨落相位角有
关。

三、解的意义与相干喇曼混频

从(18) I'V (21)式可知 I指(j = 1, 2, 3)所示的三个过程均为 11、 118 喇曼相干驱动下的
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多波参量混频，所以可统称为 CRM o IW 表示的是通常的 ORM，它只涉及 αR， 1~1J 的生成

必须 L、 12 同时泵捕，但是只有 12 能转换成 1W o 在 12 为 11 的非共线倍频光时，可称作

谐波 CRM[810 IE 涉及的是相干超喇曼混频(OHRM)，它计及何与 βR 的作用，特点是:

I嚣的生成毋需 12，只需 11 泵捕，且 L 可直接转换成 IiL I嚣的生成也涉及 αR 与 βR，特

点是:42 的生成必须使 1112 同时泵浦， Ig 由 11、 12 两者共同转换而戚。建议称该过程为

作相干喇曼超喇曼泪频。

从 (19) '" (21)式还可以知道 I结所示的三个过程均具有参量、非参量混合过程的特点。

这些过程有效的进行，取决于 11 是否具有足够的强度，来产生阔值以上的喇曼功率增益 G，

也取决于各自相位匹配因子Fi1 的大小。 01 越大生成 I绪的相位匹配要求就越低。 LJK=O

时， 1出)能有效地生成; LJK1 =0 时， 1~2J 能有效地生成; LJK 与 LJKj. 均为零虽然可导致 LJK二 z

O 及fî1 = 12 ωs剖，此时似乎 1~f!、 I省与 I密均可同时生成，但是 .1K2= 2K1-K2=O， 表明

此时晶体己处于共线倍频相位匹配状态p会使泵浦光 11 耗尽，从而抑制了。RM 的进行，使

得 I绍都不能生成。因此倍频晶体中要生成 IgE 必须避开 LJK 与 LJK1 同时为零的状态。从
力的表达式可知 I结均为相位失配 (LJK， LJK1) 的罗仑兹函数F 其半最大值强度处的宽度等

于 G10 可以将 I纯的表达式改写成

1~1J (L) /12 = (ω姐/ω坦) 0 (g21 gl) 0 [118 (L) 111J of1飞 (22)

I~2J (L)/11= (ω础/ωlS) 0(UHR1 1/ U1) 0 [118 (L) /11J of21, (23) 

I~f1 (L)/~1112= (ω281ω叫·、/ (g2" gHR11) 1 (g1" U1) 0 (1以L)/11) of3\ (24) 

注意有 g2 ;::J g1， gHR11<glo 上式表明转换成 I坞的效率主要取决于 11 的喇曼转换率以及
相位匹配因于fj10 r司等的条件下且实现相位匹配时， I~iJ 的转换效率满足不等式.1?dll1<

1@1 ~I112<1~1JII2o 其中转换效率最高的是 1i苦，它可与 L 的喇曼转换效率相比较。因
此p 虽然 IE 来自低强度 12 的转换，但其强度还足以观察到。 IEJE 尽管转换效率f~，然
而它们的转换效率随 11 的增强而加大，并且两者可从高强度基波光 11 转换而成。显而易

且只要 11 足够强，不但 IE、 IE 能够产生p 而且都可以比 1W 强。在 Lil03 中 ， lé口 3.0x

10Ð W/om!l的情况下，估算 I~'1J 比 IW 大 30% 左右。

四、 LiIOa 晶体实验

在 LiIOa 晶体样品中，我们观察到了上述的涉及甸、 βa 的 ORM 现象。样品中泵浦光

强度高达 3.0x109 W10皿20

1.仅涉及饨的谐波 CRM 现象。当 1.064μm 的泵浦光 (11) 相对晶体光轴成 30.5 0

角入射时，可以观察到 LilOa 中 128 光的产生，且其强度均低于晶体主平面上的非共钱倍频

先 12 0 这表明该 I28 是由 12 转换而成，它就是 I密。文献 [3] 中产生 1~~ 时光泵强度约为

0.5 X 109 W 10m2 
0 

2. 同时涉及向、岛的 CRM 现象。当 1.064μm 光相对光轴成 27.50 角入射时，非共
线倍频的锥状元恰好缩成一束并消失。这时 LiIOa 中也出现了 0.53μm 附近的一至三阶

的斜极化声子的 Stokes 光束。与此时仅有的相位失配下的共线倍频光束 12 相比，其强度
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要大得多。与 30.50 角时的 I省相比其强度也大很多。这就是通过相干超喇曼混频由 11

直接转换成的 IS 光。泵浦光较弱为 O.5xl09 W/o皿2 时不能观察到 I密。泵浦光较强为

3.0 X 109 W 10m2 时，则可观察到。估算的 1~72 大约比 1W 强 30%0 与 IE 场图的实验观察

相似J I~2J 仍然是垂直于晶体主平面的扁长条光束。阶数越高与光轴的夹角也越大。随着

泵浦光强的涨落J 扁长条的大小也会涨落。这揭示了 1~2J 也是相位失配 L1K1 的罗仑兹函

数。高阶 1~苦的形成原因与高阶 IE 相同阻。只要 11 足够强，高阶的 128 很容易通过涉及

向的 CRM 并自然满足相位匹配条件由低一阶的 I28 光转换而戚。这种转换的效率很高，

与 11 的喇曼转换效率几乎相等，很容易使高阶的 128 达到可供观察的程度。

略微转动晶体使 IE 光束经过相位失配的共线倍频光束 12 附近，发现 128 会突然增

强。增加的部分超过了马的强度。我们认为这可能是 I密能在此时生成并加入光束 IE

中的缘故。由 11 与 12 共同转换成的 1~3J可以超过 12 的强度。

总之s 本文提出了极性倍频晶体中涉及阳、 βR 的 CRM 理论。利用该理论可以解释

LiIOa 中有关的实验现象。本文的结果是在小信号、声子近似以及喇曼驱动的参量近似情

况下给出的，其它情况有待进一步的讨论。

最后，我们衷心感谢刘颂豪教授对本工作的支持与赵继然同志对实验工作的帮助。
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Coherent Raman Mixing in Polar second.harmonic..generation crystals
骨
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Abstract 

In 古his paper the coupled-wave equations, which involved Hyper-Raman polari­

zabili甘 of coherent polariton-Raman mixing in polar SHG cry的a1s is prese时ed. The 

equations have been solved in 古erme of small signal, phonon and Raman-driven­

parametric approximation. The solution shows 古hat coheren古 polari古on-Raman

emi回ions near 古he double-frequenoy of puroping laser beam may occur in polar SnG 

orys切.ls which are driven cohere丑古ly by 世1e s古imula也ed Raman sca ttering of 仙。

骨 The maîn results of this work have been reported at the 1983 International Conference on Lasers; 
五uangzhou， China. 
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in古onse pumping beam. The coherent Raman e皿issio丑S may be dire的ly conve时ed

from second h盯monic or from fundame时al waye beam alone) and also from b。他

wavûS 也hrough differen古 individual processes of coheren古丑aman mixing. T hese 

processes ha ye 曲目r own independe丑古 phase-roism的ohing faotors. The la抽er 古wo

processes may occu;r simultaneously in proper case. The conclusion above has been 

proved true in an experiroent on cry的al LiI0 3 in whioh ,inoident pumping in也nsity

was up 也o 3.0 X 109 Wjcm2
• 




