
Доклады Академии наук СССР
1974. Том 215, № 5

УДК 621.375.82 ФИЗИКА

И. И. КОНДИЛЕНКО, П. А. КОРОТКОВ, В. И. МАЛЫЙ

ОСОБЕННОСТИ СПЕКТРОВ ВЫНУЖДЕННОГО 
КОМБИНАЦИОННОГО РАССЕЯНИЯ (В.К.Р.) ВЫСОКИХ 

ПОРЯДКОВ СПЕКТРАЛЬНО-НЕОДНОРОДНЫХ СРЕД

(Представлено академиком И. В. Обреимовым 28 VI 1973)

Подавляющее большинство лазерно-активных сред являются спект­
рально- и пространственно-неоднородными. Для эффективного использова­
ния таких систем необходимо знание их свойств и особенностей. Простей­
шей спектрально-неоднородной системой является составной рубиновый 
ОКГ, ранее нами детально исследованный (*). Более сложными, но с мно­
гообразными проявлениями нелинейных эффектов как низких, так и вы­
соких порядков со сравнительно невысокими порогами генерации, являют­
ся в.к.р. активные среды (2,3). В спектре в.к.р., как правило, в генерацию 
выходит одно полносимметричное колебание; это позволило нам смодели­
ровать ряд достаточно простых спектрально-неоднородных систем и на их 
основе провести исследования особенностей нелинейных эффектов в спект­
ре в.к.р. высоких порядков. Спектрально-неоднородная система создава­
лась на базе различных бинарных растворов, составляющие компоненты 
которых обладают в.к.р. активными колебаниями. Закономерности нели­
нейных эффектов высоких порядков, проявляющихся в спектрах в.к.р., 
изучались в зависимости от величины расстройки, концентрации и межмо­
лекулярного взаимодействия.

Экспериментальные исследования проводились на установке, описан­
ной в (3). Типичные спектрограммы в.к.р. в смесях приведены на рис. 1. 
Концентрации компонент бинарных растворов подобраны так, чтобы поро­
ги генерации основных колебаний (ИЛ>П) были одинаковы. Так, в случае 
бензол — хлорбензол Жт (CeHe) =VK1(Si (СвН5С1) при 37% содержании 
бензолав смеси. В этом случае при расстройке Q= | <»/,—со/,| ~10 см-1 
(ю/, , —собственные частоты в.к.р. активных молекулярных колебаний) и 
превышении порогов в 5—7 раз легко наблюдаются в стоксовой области 
порядка 3—5 составных компонент n2(os2, где и coS2 — наблюдае­
мые стоксовые частоты, <bSi=®i.—©s2=®i,—Ювг, <щ —лазерная частота 
накачки, пе^пг пробегают значения 1, 2, 3...), а в антистоксовой 1—3, 
причем полуширины стоксовых и антистоксовых составных компонент от­
личаются незначительно. Вместе с тем, по мере роста номера составной 
компоненты увеличивается и ее полуширина, т. е. 63msi-2<as2->62msi-»m и 

а интенсивность довольно резко падает. Особо следует 
подчеркнуть, что на составных компонентах отчетливо просматривается 
тонкая структура, свидетельствующая о спектральной неоднородности ли­
нии в.к.р. высокого порядка.

В случае водных растворов пиридина, согласно (3), W997 =ТУю“о при 
85% пиридина. Эта бинарная смесь интересна тем, что обе линии, выходя­
щие в генерацию, принадлежат пиридину. Поэтому несмотря на то, что 
расстройка в 3 раза больше (Q~35 см-1), чем в случае бензол — хлорбен­
зол, число составных компонент в этих смесях — при равных превышениях 
накачки над порогом — приблизительно одинаково. Кроме того, по-види­
мому, из-за сильного взаимодействия между молекулярными колебаниями, 
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наблюдаются более широкие значения б составных компонент. В остальном 
общие закономерности те же.

Бинарный раствор пиридин — толуол (~40%) примечателен тем, что 
в спектре в.к.р. наблюдаются частоты, принадлежащие не только толуолу 
1004 см-1 и пиридину 992 см"1 в отдельности, но и частота, присущая им 
обоим,— 1030 см-1 (Q = 0). Благодаря точному резонансу компонент смеси 
на частоте 1030 см-1 улучшилась, несмотря на достаточно большую рас­
стройку Q—38 см-1, эффективность взаимодействия и на других колеба-

Рис. 1. Спектр в.к.р. высших порядков; а — бензол — хлорбензол, б — пиридин — 
вода, в — бензол — нитробензол

ниях, принадлежащих разным молекулам. Концентрация компонент под­

биралась такая, что И^озо. При этом наблюдаемая картина в 
спектре в.к.р. высоких порядков более сложная, чем в первых двух систе­
мах из-за взаимодействия четырех молекулярных колебаний. Отметим до­
полнительно только, что наиболее богатой спектральными линиями ока­
залась область от 990 до 1030 см-1.

Аналогичная картина наблюдается и в спектрах в.к.р. бинарных сме­
сей: бензол-о-ксилол (Av=992 см-1, Av=735 см-1), бензол — толуол (Av= 
=992 см-1, Av=1002 см-1), бензол — бензиловый спирт (Av=992 см-1, 
Av=1004 см-1) и в некоторых других. Интерпретация наблюдаемых ре­
зультатов хорошо описывается с точки зрения модели двух связанных 
ангармонических осцилляторов с затуханием (4), на которой действует су­
перпозиция полей накачки (<вь) и двух стоксовых полей (cosn ®sa)-_B при­
ближении коллинеарности вектора поляризации среды EL, ЕШВ1 и EKSl при 
решении задачи связанных волн (среда изотропна) в спектре рассматри­
ваемых осцилляторов в результате процессов типа и=мь—®si+® 
(г=1, 2) появятся новые линии на частотах, соответствующих составным 
компонентам. В общем виде решение этой задачи выполнено в (6).

Выделяя в выражении для нелинейной поляризации на частоте а толь­
ко резонансные члены и полагая сщ, ®si, совг^а»/,, co/2>'Yi, у2, где ^ — по­
луширина линии с.к.р., получим:

Рял(®) =АНЛ(® = СЩ—(OL+(OS1 —<Bsi + (i)) +Р2НЛ (со) =
= (®Ь (L>l,4“<j)s2 — G>S2"l"C0) == (®)
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где
_ ____________ Й____________

Xl (4Q2+7i2)

___________ Й____________
а>/,(ол3 (202+172) (4Й2+у22) 

й—tt>si—<Ds2—О/1—72^2;
Ш1=Ш;-to s 1== Т) й, С02=О1+й=(т] + 1)Й,

т]=±1, ±2, ±3 ...;

₽,= (-!) 4СЛ4п4
|£J2|£s2I2 

tt>i,4ft)s24Z?i2 (о) >

|ELl2l£sil2
Оь4Ов14-022 (о)

где li — отношение эффективного заряда к приведенной массе для данного 
сорта молекул, С — концентрации молекул, v — коэффициент ангармонич­
ности, определяющий величину взаимодействия между <гц, и сщ2.

Из выражения для Xt видно, что интенсивность составной компоненты 
в.к.р. зависит от ее спектрального положения (со) и характеризуется мно­
жителями

1/(2a>i+iyt) и 1/ (2a»2+i72),
что полностью коррелирует с экспериментом: с удалением составной ком­
поненты от положения основных стоксовых линий ©si и ©яг ее интенсив­
ность падает (см. рис. 1). Множители же

Й/(4Й2+7!2), Й/(4Й2+72)
описывают зависимость распределения интенсивности в составной компо­
ненте от величины расстройки й. Это должно проявляться в различном 
оттенении составных компонент, расположенных справа и слева от ®В1 и 
®S2, причем с увеличением расстройки будет расти хвост оттенения, а сле­
довательно, и ширина линии (см. рис. 1).

Поскольку как первый, так и второй множители в Xt, Х2 и р2 зави­
сят от со, то они дают неравноценные вклады в интенсивности составных 
компонент, расположенных в коротковолновой и длинноволновой спект­
ральных областях относительно основных компонент (®Si, Мег). Это отчет­
ливо проявляется в наблюдаемой симметрии огибающей составных компо­
нент. Действительно, с коротковолновой стороны значения частот (®) 
более высокие, чем с длинноволновой и, следовательно, падение интенсив­
ности с ростом номера составной компоненты должно происходить более 
резко, что, в частности, хорошо видно на примере первых составных ком­
понент (J’~1/<do5, a J3~l/®s5, и так как cos<®a, то Ja<Js). Следует также 
отметить, что достаточно высокие интенсивности взаимодействующих 
волн, допускающие их многократное смешивание, могут дополнительно ус­
ложнять структуру линий составных компонент.

Таким образом, полученный экспериментальный материал в деталях, 
хотя и качественно описывается в рамках теории связанных волн. 
Киевский государственный университет Поступило
им. Т. Г. Шевченко 22 VI 1973
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