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ГЕНЕРАЦИЯ ИНФРАКРАСНОГО ИЗЛУЧЕНИЯ  
ПРИ ВЫНУЖДЕННОМ КОМБИНАЦИОННОМ РАССЕЯНИИ

Аннотация. Получены уравнения, описывающие генерацию средневолнового и длинноволнового инфракрас-
ного (ИК) излучения при вынужденном комбинационном рассеянии (ВКР) в ситуации, когда частота первой или 
второй стоксовых компонент меньше частоты колебания, возбуждаемого процессом ВКР. Показано, что такая ге-
нерация происходит вследствие двухфотонного испускания и четырехфотонного параметрического испускания.  
Во многих случаях полученные уравнения позволяют сравнительно просто оценить эффективность такой генерации 
ИК-излучения.
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INFRARED RADIATION GENERATION AT FORCED COMBINATION SCATTERING

Abstract. Equations describing the generation of medium-wave and long-wave infrared radiation in SRS are obtained  
in the situation when the frequency of the first or second Stokes components is smaller than the vibration frequency excited  
by the SRS process. It is shown that such generation occurs due to two-photon emission and four-photon parametric emis-
sion. In many cases, these equations make it possible to relatively simple estimate the efficiency of such generation of  
IR radiation.
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Введение. Комбинационное рассеяние, как известно, представляет собой двухфотонный про-
цесс, приводящий к возбуждению колебательного уровня среды, отстоящего от основного на 
частоту ω21 = ωp – ωs, где ωp и ωs – частоты накачки и стоксовой компоненты. В распаде этого 
возбуждения наряду с неоптическими переходами неизбежно участвуют двухфотонные перехо-
ды с испусканием фотонов, сумма частот которых равна частоте ω21 возбуждаемого колебания. 
При отсутствии в среде излучения на частотах, меньших частоты рассматриваемого колебания, 
и однофотонных переходов с частотами, меньшими частоты ω21, эти двухфотонные переходы 
возникают в результате мало интенсивного спонтанного испускания обоих фотонов, частоты  
и направления распространения которых ничем не фиксированы; фиксирована только сумма  
частот пар фотонов. Если же в среде присутствует излучение, частота которого меньше частоты 
рассматриваемого колебания, то наряду со спонтанно-спонтанными возможны и интенсивные 
вынужденно-спонтанные и вынужденно-вынужденные двухфотонные переходы. Такая ситуа-
ция неизбежно возникает при вынужденном комбинационном рассеянии (ВКР), если частота  
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одной из стоксовых компонент ωs меньше частоты колебательного перехода ω21. Настоящая  
статья посвящена получению соотношений, позволяющих оценить интенсивность возникающе-
го при этом инфракрасного излучения на частоте ωi = ω21 – ωs. Это, как правило, должно быть  
средне- и длинноволновое инфракрасное (ИК) излучение. 

В случае, когда в среде ниже уровня, возбуждаемого процессом комбинационного рассеяния, 
имеются уровни, на которые разрешены однофотонные переходы, также возможно сравнительно 
интенсивное испускание ИК-излучения на частотах этих однофотонных переходов [1–4]. Как по-
казано в [5], в этом случае наряду с однофотонными переходами существенное влияние на ис-
пускание ИК-излучения может оказывать и резонансное двухфотонное испускание. В данной 
статье предположено, что однофотонные и соответствующие им резонансные двухфотонные пе-
реходы отсутствуют.

Частота первой стоксовой компоненты меньше частоты колебательного перехода. Эта 
ситуация реализуется в случае, когда частота накачки ωp удовлетворяет условию ωp < 2ω21. 
Формальная схема взаимодействия излучения с колебательным центром среды в этом случае 
изображена рис. 1. Здесь накачка ωp, стоксова компонента ωs и инфракрасная волна ωi образуют  
с колебательным центром нелинейной среды два связанных двухфотонных перехода: ωр – ωs = ω21 
и ωs + ωi = ω21. Если компоненты излучения представляют собой плоские волны, распространяю-
щиеся вдоль оси z, т. е. поле излучения имеет вид 
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то их взаимодействие в нелинейной среде очень часто в рассматриваемой ситуации можно опи-
сать следующей системой уравнений [6–8]:
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Здесь En, kn, un, nn и αp – амплитуды, волновые числа, групповые скорости, показатели преломле-
ния и коэффициенты потерь накачки (n = p), стоксовой компоненты (n = s) и инфракрасной волны 
(n = i); 21

psβ  и 21
siβ  – тензоры комбинационного рассеяния ωр – ωs ≈ ω21 и двухфотонного перехода 

ωs + ωi ≈ ω21; N – плотность рассеивающих центров; ρ21 – амплитуда колебательного перехода, 

Рис. 1. Схема взаимодействия, когда частота первой стоксовой компоненты ωs меньше частоты ω21  колебания,  
возбуждаемого вынужденным комбинационным рассеянием

Fig. 1. Interaction scheme when the frequency of the first Stokes component ωs is smaller than the vibration frequency ω21 
excited by forced combination scattering
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индуцированная вынужденным комбинационным рассеянием и двухфотонным испусканием. Ее 
зависимость от амплитуд излучения определяется уравнениями
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где q = ρ11 – ρ22 – разность заселенностей уровней 1 и 2; q0 – равновесная (определяемая темпера-
турой) разность заселенностей; Δkz = (2ks + ki – kp)z – фазовая расстройка взаимодействующих 
волн; Т – время установления равновесного распределения колебательных центров по уровням;  
γ – спектральная ширина колебательного перехода; h – постоянная Планка. При выводе уравне-
ний (2)–(6) предположено, что амплитуды En по сравнению с exp( )n nik z i t- ω  зависят от времени 
и координат слабо, и учтено, что ωs + ωi = ωр – ωs. 

В квазистационарном приближении, т. е. при условии, что изменением амплитуд полей на 
времени поперечной релаксации 1/γ можно пренебречь, и в уравнении (5) положить dρ21/dt << γ ρ21, 
уравнения (2)–(4) и (6) при 21 p sω -ω +ω γ  и 21 i sω -ω -ω γ  приводятся к виду

 

2 2 2
2121 12

21 ,p p p ps ps si i kz
s p s i p p

p p

E E
N E E E E e q E

u t z cn h
- D∂ ∂ πω  + = - β +β β -α ∂ ∂ γ  

 (7) 

 
2 22 2* *

12 2121 21
21 2 ,ps ps si i kz sis s s

p s p s i i s s s
s s

E E N E E E E E e E E q E
u t z cn h

D∂ ∂ πω  + = β + β β + β -α ∂ ∂ γ  
 (8) 

 
2 2 * 2

21 1221
21 ( ) ,pssi si i kzi i i

s i p s i i
i i

E E N E E E E e q E
u t z cn h

D∂ ∂ πω  + = β +β β -α ∂ ∂ γ  
 (9) 

 2 22 2 2 2
21 0212

4 1Im ( ).ps si
p s s i

dq E E E E q q q
dt Th

 = - β + β - -  γ
  (10)

Уравнения (7)–(9) описывают действие на амплитуды взаимодействующих волн процессов 
вынужденного комбинационного рассеяния, вынужденного двухфотонного испускания и четы-
рехфотонного параметрического взаимодействия (ЧФПВ) (вторые слагаемые в правой части 
этих уравнений). Как следует из (10), на заселенности уровней ЧФПВ влияния не оказывает.

При решении конкретных задач уравнения (7)–(9) должны быть дополнены соответствую-
щими начальными и граничными условиями. В частности, если к среде извне подводится только 
накачка, то в качестве начального значения Es в первом слагаемом уравнения (8) cледует взять 
амплитуду спонтанного комбинационного рассеяния, возбуждаемого накачкой.

Из теории двухфотонных переходов следует, что тензоры комбинационного рассеяния 21
psβ   

и двухфотонного испускания 21
siβ  представляют собой суммы слагаемых типа 1 2 1,2/ ( ),n m

k k k nd d ω ±ω  
где 1

n
kd  и 2

m
kd  – проекции дипольных моментов однофотонных переходов между уровнями 1 и 2 

и промежуточным уровнем k на амплитуды взаимодействующих волн n и m, ωk1,2 – частоты этих 
переходов. Среди слагаемых, образующих тензор 21 ,psβ  имеются слагаемые с ωk1,k2 – ωp, а обра-

зующих тензор 21
siβ  – слагаемые с ωk1,k2 – ωi. А так как ,p iω ω  то следует полагать, что 2121 .ps siβ > β  

В условиях реального эксперимента очень часто можно считать, что .i pE E  Учитывая эти 
особенности, в правой части уравнений (7)–(10) часто можно опустить слагаемые, содержащие 
Еi, и в результате получить более простую систему уравнений: 
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где g –  коэффициент ВКР усиления излучения на частоте ωs при накачке на частоте ωp. Для мно-
гих сред это уже измеренная величина. Пользуясь равенством (15), в этих случаях приближено 
можно оценить и тензоры 21

psβ  и 21.siβ  
Из уравнения (13) следует, что в рассматриваемом приближении инфракрасная волна Еi обра-

зуется из волн накачки и стоксовой компоненты только вследствие четырехфотонного параме-
трического процесса. Ее определение сводится к определению накачки Ер и первой стоксовой 
компоненты Еs путем решения уравнений (11), (12) и (14) при заданных начальных и граничных 
условиях и решению уравнения (13) при подстановке в него найденных Ер и Еs. При этом особое 
внимание должно быть обращено на фазовое согласование взаимодействующих волн. Для эф-
фективной генерации инфракрасной волны Еi необходимо обеспечить выполнение условия  
Δk = 2ks + ki – kp =0.

На рис. 2 приведены зависимости интенсивностей 2 / 2m m mI cn E= π  взаимодействующих 
волн от z в случае, когда извне на среду падают излучения накачки и стоксовой компоненты 
(усилительный вариант). Кривые рассчитаны по уравнениям (11)–(13) при предположениях: 

/ / ,m m mE t u E z∂ ∂ ∂ ∂  12 120,7 ,pssiβ = β  q = q0, ωi = 0,2ωs, ni = ns = np = 1,5, g = 6·10–8 см/Вт,  

Рис. 2. Интенсивность Ii генерируемого ИК-излучения при облучении нелинейной среды излучением накачки Ip  
и стоксовой компоненты Is; условия оговорены в тексте

Fig. 2. Intensity Ii of generated IR radiation at irradiation of a nonlinear medium by pumping radiation Ip  
and the Stokes component Is; conditions are given in the text
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а следовательно, G = 430 cм2/Дж. Интенсивности накачки и стоксовой компоненты на входе  
в нелинейную среду положены равными Iр(0) = 1·107 Вт и Is(0) = 2·106 Вт соответственно. При 
этих простейших условиях интенсивность генерируемого ИК-излучения на пути в 1 см оказа-
лась равной Ii = 2,4·104 Вт, т. е. составила 1,2 % от стоксовой компоненты на входе в среду. 

Частота второй стоксовой компоненты меньше частоты колебательного перехода. Как 
уже отмечалось, для реализации рассмотренного случая необходимо для накачки использовать 
лазер, генерирующий излучение с частотой ωр < 2ω21, т. е. излучение с длиной волны λp > 1/2ν21, 
где ν21 – частота колебательного перехода в обратных сантиметрах. Например, при использова-
нии в качестве нелинейной среды гидрооксида лития (LiOH), частота ВКР активного колебания 
которого равна ν21 = 3670 см–1 и считается одной из наиболее высоких, длина волны lр излучения 
накачки должна быть больше 1/2ν21 = 1,36 мкм. В микронной области спектра наиболее мощны-
ми и совершенными являются неодимовые лазеры, генерирующие излучение с l = 1,064 мкм. 
Такие лазеры широко используются в системах ВКР преобразования частоты. При этом очень 
часто наряду с первой стоксовой компонентой возбуждается вторая и стоксовы компоненты бо-
лее высокого порядка. Учитывая это, рассмотрим случай, когда частота второй стоксовой компо-
ненты ω2 меньше частоты колебательного перехода, возбуждаемого ВКР, т. е. когда накачка удов-
летворяет условию 21 212 3pω < ω < ω  (т. е. когда 21 211 / 2 1 / 3pn > l > n ). Это условие выполняется, 
в частности, при вынужденном комбинационном рассеянии излучения неодимового лазера в LiOH 
и в воде, где имеется КР активное колебание с  частотой ν21 = 3421 см–1. Соответственно в LiOH 
должно генерироваться ИК-излучение с длиной волны λi = 6,3 мкм, а в воде – с λi = 11,5 мкм.

В квазистационарном приближении процесс генерации излучения частоты ωi в случае, когда 
частота второй стоксовой компоненты меньше частоты колебательного перехода, возбуждаемо-
го процессом ВКР, т. е. при выполнении условия ωp < 3ω21, описывается системой уравнений
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где Е1 и Е2 – амплитуды первой и второй стоксовых компонент, 1 2a P ik k k k kD = - - -  и 1 22 .b ik k k kD = - -  
Здесь для обозначения параметров первой и второй стоксовых компонент использованы индек-
сы 1 и 2.

Из уравнения (19) следует, что генерация ИК-излучения в этом случае происходит вслед-
ствие двух существенно разных четырехфотонных параметрических процессов. В условиях ре-
ального эксперимента процесс с участием накачки играет определяющую роль.

Заключение. Получены уравнения, описывающие генерацию инфракрасного излучения при 
вынужденном комбинационном рассеянии в ситуации, когда частота первой или второй стоксо-
вых компонент меньше частоты колебания, возбуждаемого процессом ВКР. В условиях реально-
го эксперимента такая генерация, что следует из уравнений (13) и (19), имеет вид четырехфотон-
ного параметрического испускания. Приведенные уравнения позволяют во многих случаях оп-
тимизировать эффективность такой генерации ИК-излучения.
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