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提要

才Z文 J人理论上推导了非线性介质申二重简并前向相干多光子散肘，得到了直接白级联两种擂台过程，

实验上茬冉了多达 15 级的前向市干散射注，实验结果与理论计算相符合.

一、号|

简并的前向相干多光子散射在团体[1]、气体[2 ， 3] 和液体施， :'iJ 中都已观察到。 Nahiro

Tan-no 等[8] 把介质看作一个二能级系统，两束简并的输入光与介质共振，从 Bloch 方程导

出了前向相于多光于散射，并且在假设输入光频率与介质中心频率有一失谐 δ 时，导出了前

向半角多光子散射。

文献 [6--9J 报道了二重简并的 1 级散射光(二重简并四波混频)，但关于二重简并前向

相干多光子散射的理论和实验p 据我们所知，还没有报道。

我们从介质的电极化强度 P的表达式出友，在 ω与介质系统共振pω。远离共振区 〈ωFω。

为入射单色电磁场频率〉的前提下，从理论上推导了二重简并情况下前向多尤于散射，并进

行了实验验证，结果表明，理论与实验相符合。

二、理论

设入射到非线性介质中的光波电场为

E(fp t) =EE， (T3t丁 3 (1) 

其中

E悍，←tALLTj e叭ω，t -Kior) +C.c. =专 E;(r>Ap叫t+c.c. ， (2) 

ω1=的=ω 手 ω0，因此，在备向同性介质中频率为 ω。的极化强度为

P仰，均=专主 p(271叫r) tJiw， t 十 c.c. 阶

E生p (r)e叫C.C口例

如果设三束入射波是极化方向相同的线偏振平面波，且ω等于介质系统谱线中心频率， ω。

远离共振区，则有(见附录一)

1&福日期 1985 年 10 月 10 日;在jJ修改稿日期 1~86 年 1 月 7 司
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P(r， ←teo州矿…..，.)
1 … 1 
言旱 ε。亘古产叮(21\+1)[ I A:t l ll+ 1 A91 2J" Aoel{阶川

1 ~ 1η f n \ 
τ2ε。古军 χ叫吁咐，叶])~! -1[IA112+!A !l 1 且]n - '"

A 侃 .:,.- m= l 飞于11， 1

×吃刽主烈(巳~)川
,, =1 , 2轧….川..， r(伽如201+刊1υ} 的意义见附录-0 从 (5) 式

可知，由于介质的高阶非线性极化妓应，将产生频

率为 ω0，波矢方向为 ..( ̂ :-K.) 

k0+(刑-2日 (K;J -K1)
| 儿十(钢-2L)(KfJ -K1) l' 

被矢大小为 IKol 的相干散射，如图 1 所示。对于

(2.n+l) 阶极化率 χ【如1)除了产生新的相干散射

以外，还产生所有 a.-.(2n-l)阶极化率 χ(~-1)所

产生的相干散射。为了表述的方便，我们把 χ(:5+1>

所产生的新散射叫做士"级散射。通常，第士也

级散射波的产生主要来源于 χt如1>(一般情况下，

沪旧时+气刑~1) 对第士"级散射波的贡献比

χ(:a..ω 的贡献小的多)，因此，我们认为第土饥级散

射波仅仅由 X(2.. +1) 产生。将式 (5) 改写为

:H K~- Kd 

507 

(5) 

rl" 

K与

P(r， ←teox(%俨K..r)
Fig. 1 Coupling diagr a. ffi of waγ6-，'eclors 

+280」τ户叮阳川[1 .A1 1 ~十 I .A:! 1 
:3J ft A oe川-1<0.")

+辛Pε。去击1. 1气气江乌叮r:??丁门! χf户俨(.:.!n川.:.!n川n什+υ~Â:))川nAoet :材M材庐v旷旷tιω叫叫:'"叫叫山叫叫， t川t

+辛Psdrr.(叮2亏;♂叮)l 俨1旧}气υ(υA1A;均;)"A材d旷08([叶[wω

n-=l, 2， …，其波矢藕合关系如图 1 所示。

E 1 (rJ t)J E且价，吟 J Eo(r， 均在非线性介性中相互作用，产生频率为向的士m级散射

波，记为

FH(r伊俨， t) '-→专 F，uCr

βι垂甜:i:.=气t 5F0 宁:i: n怀F华5吾2-号:飞ïl B民轧与凶10
用与附录一中同样的方法，我们可得到 F士，与 E1 ， E~ 相互作用所产生的极化强度为

P(伊r，←专旷
+~e句0斗百 χ俨tω阳阳川2m附m肘川+札l)r<…}气川[[μ陆川Al州1川|阳2忡川+刊l A陆叫A:!剧=斗:!12尸2忖J

(7) 

(8) 
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+吝句头有.i节品)!fm叫A~A !l)"'fue'叫卜[ß...+m(K.-K.JJ.rJ

+辛。最古.J节功)L X(2叫

m=l， 2， …，将式 (8) 改写为

β士 ，， =Ko士 n(K2-K1) +Llβ左"。 (10) 

把 (10)式代入(9)式3 后二项的指数分别为z

e:xp[ω。t- i{ [Ko十(刑土的 (K:a -Kl)J .r+J/lu，. 俨刀 (11)

exp[iωot-i{[K;。一(刑平的 (K:a -Kl)J .r+ L1β忡 .r}]o (12) 

(11) , (12) 式的物理意义是很明确的，它表示第冗级散射波经过 x(lIm+l) 可以搞合到第

(n士m)级散射波中去z 这-过程称之为级联(2刑十 2)波i昆频过程o 而 ~6)式所描述的过程

称为直接(2B+2)波混频过程。因此， (6)式所描述的第 (n十饥)级散射过程是经过 xClI(，，+mHIJ

的直接[2机+饵)十2J披混频过程。式(11)可以改写为

exp[ωot-i{[Ko+(例+n) (K2-K1 ) .f"+.l1β.. f"} ] 

-exp[ωot- i{β阳刚.r+(-Aβ_+.+ .l1β'.).r}]0 (13) 

如果-Jβ{刷刷+.dβ，， =0，即位相匹配情况下3 级联过程起主导作用，反之，则要根据具体情

况决定。

式 (6) ， (9)还表明3 如果实验上能够区分级联过程和直接过程，则可以比较不同阶的非

线性极化率。

由 (6) 1 (9) 式可知，第 η 级散射技的极化强度为

F 队• 专七←E句0川χ
+芋Pε0兰古χ俨叮t叩且M川嗣肘+刊 A 1 [冉2飞十 !μA 2 1内叮?刑叽儿f"..6'(ω叶〈ω问国盹.

+ ε句0去τ.i 2江!P?〕川! 俨1吼)气恬〔忡A;凶A岛剧2ρ川)

+Zedr(2，刑十1) ! 
~eo~百ï---叫

xe‘:ω.f-[K.十以K.-K， ~].r- .iβ，.-m-yl 

十手。去TT!可〉 !χ(2m+1l(.A1Å川+帽
x e;[w.t-[K.刊CK，-K， )].r- .ißn叩伊:十 c. c. =p~十PILJ (14) 

其中刑-1， 2，…，吼 =1) 2，…J 且 n-饥手 0。光披电场在介质中传播的波过程为[12]

护E. 82 

"fE= μ，，8 -一一十阳一一r-v- ôt :J .,..." ót~ 

e = E(I (l+XL) = 8o(1+x<叫。 (15) 

将(14)式代入 (15)式即可求得第饵级散射波的波动过程，

‘ 
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设三束偏振方向相同的线偏振平面波 E1(r ， t) , E2 (r , t) , EoCr, t) 相互作用如图 2

2ηI ,," 

J:.'r. 

所示c令 ω0=2ω3 则 Ko=2K。在 K'1' K~ 之间的夹角 20

很小的情况下，根据(10)式很容易证明频率为 ω。的相邻

散射披之间的夹角为 (j， 如图 2 虚线所示。在下面的讨

论中，我们假定 Eo忡，吵 ， E1忡， t) , E2忡， t)披强度的

变化不受非线性相互作用的影响(即不考虑抽空效应)，

而仅仅依赖于介质对它们的暖收。由前面的假设可知，

介质对 E1 (r， t) , E2(r，均被共振股收，吸收系数为

α怡， ω)=α，介质对 Eo仰，均波非共振吸收，吸收系数

为<<.' (ω， 2ω)=α'，这里ω 为介质中心频率3 使用标准的

非线性技术t毗 111 我们得到(见附录二)

F iIr. 2 Propagation of 
incident waγ回

j:, (:;一王手/Imχ (1)-i ~ cτ」斗r俨叮ω阳ω嗣川叫[!A1 (肌0矶叽〕川is十 |μA且叭(0丁 12勺J'"
-.二::::71fi L 17\ =1 .血

iKo._l__ .l2也十 1)~(illI;l) 、 -一ττ·子;+1- n!n! χ (A~ (0) A!! (0) )-e-IlI"'Aω丁 e -2-ei~S幡咿

-乓旦2斗在.i2叶飞〕!俨叫阶[(Å~(O)A， (O))鸭俨吼_..(z)
'Il(i ri1="""1 ;::;_....- 'Tn! 仰t!

x eiil /i，， -...r十 (A 1 (O}A;( 0:，)叫-ø.mf!fH_ (z) e- ，J8附属咱]，

其中 m =1 , 2,… J n=1 , 2， … ， n-m 手00 民g=l+Re X(l) 

令
f. (z) = Ao(O)J.(z) 

则 (16)式变为

yλμ川~(zω(怡ωz均←〉=5告去[r叫川旱去俨巾抽+叮卫η吨吧〉气山[[A阐A1峭1

E 一骂旦.斗+1-1尚2μ饵忻川十刊1川 户刊叫叫)气(A~(O仰0)川A扎川州0创州)沁)川咆-e-呻叫6 号飞e旷沪户4叫恤吵』灿曲蜻v川'r 
7阳 4一r.a. n! 吟!

豆豆旦 ~_l_.J2刑+1丁!... 'Y (2111+1)~iile蝠，
叶 :122附1 啊 !'1n! ιw

X [(A~(O)A2\O~) lIIe-ame].→帽 (:;:)e-ω.-_~r

+ (A1(0)A;(0))"'e--].+III(z)e-'ι.'寸。
从 (18)式可知λ(z)与 Ao(O)无关，因此从(17)式可得

IF.(L) =马(0) /J.(L) 户，

其中 10(0) =咛~I~(O)!~， 1，.(L)=号~!f.(L) !且，

三、实验验证

(16) 

(17) 

(18) 

(19) 

对于上述理论分析我们进行了实验验证，实验装置如圄 3 所示。调 Q Nd:YAG 激光

器输出波长为 1.06μ皿激光脉冲，其半最大全宽度为2O nso 分束器 M1 把 1.06μ皿撒光

分为两柬z 第一柬经 KDP倍频晶体后变为两束光，一柬为 E1 (1. 06 jJ.ffi)，另一束为



510 光 学 :M.. 
千· 报 6 卷

Fig.3 Experiroental setup 

Eo (O.532 μm); 分束器 M1 分出的另一束光 E量(1. 06μm)经全反镜 Mll 反射， Eo ， E1 和 E;&

经焦距为 f=-l 米的会聚透镜马， L2 聚焦到盛有非线性介质的染料盒 O 中，在染料盒内光

斑直径约为 1.5mm~ El' E'J的夹角 28 为 83mrad， E1 的功率密度为 1.5x107W/cmll , 

E2 的功率密度为 3xl07W/cm2， Eo 的功率密度为 1.75xl0G W/cmll o
我们使用浓度为 5xl0-4M 的 BDN-1， 2 二氯乙烧染料溶液和5xl0-4M的五甲}rr-l， 2

二氯乙:皖染料溶液分别得到了 0.532μm 激光脉冲多达 -1""'+2 和二 7""， +8 级的前向相

干多光子散射波，如图缸， b 所示(用照相底片在图 3P 处直接接收散射光)。照相底片与染

料盒输出面的距离分别为 48.5cm 和 36 .4 cm，从图旬， ι可量得相邻散射光之间的距离分

别为 O.8cm 和 O.6cm，因此可得相邻散射光之间的夹角均为 16.5mrad，为 El， E2 来角

的一半3 实验与理论相符合(如图 2 虚线所示)。

.二主二 三-三-乙二t
11 可:字号;向我j锵Ii二楼I鄂、黑怜I常烈争 I

二- 均 飞芒 羔二I二二二I二二I二二二I二丁?二二1叮I二βJ川千气
.:_-----ι丁 二 J 飞二ιι川川二ι二ιI丰I 三丑I汇己汇汇;二;ρ 气〉 气 山「户二?斗川斗二ν斗F气. 士、 二 … 二1
」-二-ι二ιL干卢 、 I抽;秘磁 \ ... 川r川i 丫 川川γ-二二:二沪i二=汪注i二二卢11川川I飞引号~汗川二.. 令

(b) 

Fig.4 Forward s:tiroulated roultiphoton scatt曹ring in organic solution 

(α) dye BDN; (b) dye pentamethylidyne 
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Fig. 5 Intensity of scattered wave versus interactioll length solution 

〈α) i口 BDN; 但) i卫 pentamethy1idynfl
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用快速硅光二极管接收和示波器显示散射披强度的相对变化，通过改变染料盒与输入

党的角度，得到了一级散射披强度 lF且与相互作用长度 L 的关系，如图加， b 所示。

用衰减片衰减输入光 10(0) ，快速硅光二极管接收和示波器显示散射波强度的相对变

化，我们得到散射光 1F1 ， 11'. 与 10(0) 的关系，如图 6， 7, 8所示c 图中 1oma:r.表示实验中输入

的最大光强， 1 Fl mu , 1 F. m.ar 表示与 Iomu:: 对应的第一3 二级散射波的强度。国中实线为

(19: 式所表示的理论值，实验结果表明，理论与实验结果相符合。
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Fig. 7 Intellsity of scattered waγe 1" 

TerSl1S intensity of incident wave 10 in 

pentameth:ylid:yne solution 

Fig. 6 Intensity of scattered wave 1" 

τersus iniens;ry cd in c-ident wa"ïe lc in 

BDN solution 

1.0 
Theoretical Curve 

' 

树

" 旦 0.6... ..::; 
、、

C 0.4 
、‘"

.Ex:øer1mental 
O.B. Data 

。 .0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 
10 (0)卢OIDaX

Fig.8 Intensity of scattered wave IF, versus intensity of inciden* 

wave 10 in pentameth y lid丁ne solution 

四、结论

我们理论推导并实验验证了二重简并前向相干多光于散射p 其散射过程包括直接多波

混频过程和级联多波混频过程3 哪一个过程起主要作用取决于位相匹配关系3 极化率张量元

以及输入光强的大小。

散射过程涉及到粒子数光栅，克尔效应，热光栅等复杂的微观非线性机理。如果适当地

延时 Eo 以及改变 E1 ， E2 的夹角，可获得热光栅的市息存储特性，此时3 散射过程是一个瞬
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态过程p 散射波的强度可通过求解瞬态方程得到，

感谢邱佩华同志为我们提供五甲川染料，

附录

从式。)- (4) 以及极化强茸的定义m可知:

p. l)(r) =ê口il)Eo (r) ，

p' 3!(←主 ê)i31 ( - VJ)ω 一 ωω川〈川(川(r)
3 川、

+.;:,;.. ex(~气 -ω'J.' 叭 -ω.ω，)) E 2 (r ) E~ (r ) E) C r) 
4 

+主 εd3l(-均yωωpω油刊:川)(r)

咛 ε山-ω']1ω? 一ω?ωo)E2 (川(r)E，)(r)

6 眷

(a) 

+ 2 时P川(←川-叫ω均咀仰， ψ均均-ω， 一 ω冉9川P ω))归队山E瓦o(川(川~(伊r)λ(1)
费们i设圭介质对顿率为 ω 的光波电场共捏q砸巫收F 对频率为 ω均0 的光注电场非共振吸收，因此

，(3)(-ωωωF 一ω， ω0) >>X(3C-ω。， ω01 -ωωω。〉。

在式(b) 中可以略去最后一项，得:

挂出

同理，

#切

f、~J=3'

ll'S I川 =F 斗了川-ω。， ω， ω，叫 -w， (1"川 ， [E 1 \r ，'均(r) rLß~(r) +E;C川2E1 (r) ， (d) 

其冲三æ~~二号有比 t5 )( ← ω0， ω， ωωωyωJ小的项。
町，

r'.5J 衷于将[E1 (r) 十Eρ沼气E7 (r) +E;(r)rEl 在拜再合并号令吕项的军数为'711 !叫丁I~~' n~' , "û 

nl' n~ 租可分别表示各项申 El1 E2' E7.雨町的个数，比可， 1it+ 叫 =2.1占1 十 n;=2o 由此类撞得:

四个 钝个
1-一 1-一一|

p川ll(r)=ê O 亏-;;-l川1(-ω0， ωy …， ωωy …p 一 ωJ 均)

x r(2n +1) [E1(r) +E~(r) j气E7 (r) +E~(r)J"E)(叶， (e) 

fi= 1. 2. …, r(~n+ο 表示将[E1(r) +E3(r) J" , [E~(r) --'- E;I,T) J" 5 J r:r) 嗅开再合并后令各项的系 fc二J:

(三.~ -7- 1) ! 

Ul;n:: I/i. :ii;!' n1 , n2 , "1: 扫叫分别:毛各项中 E1: E~: 五:手了1 E: 由 i、，教③ lil 十几:1=吼叫一叫=川

(e)i~变为:

P俨俨t。山阳2加灿n+1υ}气勺(伊忡r

其申 n= 1, 2J …, 

所以

1 咱 I "吗Fη- 、

=80 亏:ï;;- ;(~叮

F=p'lJ+ ~p(~n+l)=è，)1.'吐 ，.， e-tK ， .r

Tη/yb飞
+~802元 i2n+川轧(JIll2+|A|2)…

')( [Å~A.，e→饵.-&:'，)'1'+ Ål.A;e叫"，-1(户寸m..AOjIJ-1K川 (g) 

‘ 



e 期 二重简并前向相平多光子散射

E向z..1>句-4.K，.r十足 80去户叩h-tl)[!All :11+ IA:l J :lJ咀旷的

+28白宫L xth+DF柑也(:)[1 Atl'+IA仲、

×主(~)叫)_-Lω归♂川川叫咱k 山….斗2吵阳

将(仙h)式代入(性4)式P 即可得到〈由式，
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(h) 

如图 2所示，取直角坐挥系 ~a， 衍。，剖，使得其 d 轴方向与 E~.~ ()角，并假定 ElJ E2 之间的夹角 26

捏小，由 (14) ， (15)式可得z

-专 KÖj.(e)K -iofω+卡。ωUn(Z)

=→专向叫(叫问叫[阳辛亏去ι川川1)( IA1 (巾刷(ø
1 . (2缸n+l)川 ~(2"川>+1υ 帘-'一一一一-'-X 气A!(.I)A， (s) )-Âo(s)eUø...r 
2 由

牛咀2亏去午户叫甜叮叩>r叭r尸t川h川川咀咄叫』叫z汕仰瞩吁'1--…仰叶

+唁芸言击头户H咄叩>J:'<归F严:1.川川叫.+川川+叫叫叫1盯叮J吨(A勾1(ωs功训)...4.;仄沁肌ω(οωωEθω〉η〉只气Fιf.+... 川+阳嗣仰钊叫叫必JB.叫-叫}叮寸，

凹=1， 2，. 噜.、， n= l., 2轧…..川"且 n-tn司丰'"0(1在导出(I)式时，我们使用了绝热近E缸l。

经过噩理后 (1)式变为

f凶ω)- 丢磊告[忏1m皿时t俨俨1口)-弓 3去各户俨+咱h如川+1)(1'&'1巾刮(øωs哼川〉

=→丢瓷磊专t. 兰去去..与铲L川x(俨〈ω伽川2加鸭
iK咀 ~.igm+l)!- 2n5 寄 2'" - m!ml 俨llø'4S..'I'CA;Ce) A2 (川…(，)e→ .d1f..__'I'

(1) 

+ (A1 ( .e)A;(.s))-j，肘_(s) ，-4.~.~嗣''J， (II) 

其申吨=1+Ret1>， Kø-均惕。/c， t1)- Reil)+ilmi1)，我们假定品， E 1J E2 注矗虔的变化不受非线性相

互作用的影响(即不考虑抽空效应)，仅仅位赖于介质对它们的吸收，由前面的假设可知，介质对且，岛被

共振吸收，设吸收系数为 a(ω， ω)=α，介质对 Eo 波非共提吸收，眼收系最为 d仙，吨) =12'(ω 为fr员中

心频率)，使用标准的非线垃技术口，，EL 由 (II)式可得到(16)式.
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Abstract 

6 眷

Reported here is a theoretical 也reatment of double degenerate forwar d. coherent 

mul也ipho也on scattering in a nonlinear moo..iu.m. .Both direc如coupled and cascade­

coupled pr盼@胆创 are obtained. 1n a dye 0011 the forward coherent multipho也on

scat也ering Up to 也he 自由-order was observed in our experi皿ent. The 尬。oryagroos

wellwi也 the e:xperiment r崎ults.




