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在 )*" 介质中观测到由声波引起的布里渊增强非简并四波混频（+,-.）和由分子取向栅产生的瑞利型

+,-./研究发现，分子取向栅与声波之间并不是相互独立的，声波的存在会破坏瑞利型 +,-.和布里渊增强
+,-.极化之间的相位关系 /
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! B 引 言

基于共振四波混频的非线性光谱学是研究物质

能谱的有效手段，它利用入射光与物质相互作用引

起的能级跃迁使得混频信号产生共振增强，从而获

得物质的能谱 /近年来，本课题组发展了各种不同类
型的共振非简并四波混频（+,-.），它的主要特点
是采用相同的相位匹配就可以研究由不同机制产生

的 +,-./ +,-.的信号增强可来源于原子或分子
的能级共振，例如，我们曾研究过单光子共振、双光

子共振［!］以及拉曼共振增强［"］产生的 +,-./如果
引入极化干涉，还可以发展成为一种全新的时间领

域光谱学方法，即超快调制光谱学［!，(］/最近，我们在
双光子共振 +,-.中引入强耦合光，利用其产生的
C<D9EF5GHIAEJ（CG）分裂来直接测量两个高激发态间
的跃迁矩阵元［0—1］/ K<H 等［&］还将此方法推广到多
能级系统中，并实现了全相干的多光子共振多波

混频 /
+,-.还可以研究不是由能级共振产生的信号

增强 / 与能级共振增强 +,-. 不同的是，这里
+,-.信号的增强来源于宏观效应 /例如，在瑞利型
+,-.中我们用两束不同频率的入射光在介质中感
生出运动栅，然后通过不同时刻建立栅之间的干涉，

得到分子取向的超快弛豫时间［’］/本文将研究由声

波引起的布里渊增强 +,-./虽然人们曾提出过不
同类型的布里渊增强四波混频［%—!"］，但这些方法基

本上三束入射光的频率都不相同 /本文提出的布里
渊增强 +,-. 只包括两个频率，而且具有光路简
单、相位匹配容易等优点 /更重要的是，由于在介质
中瑞利型 +,-.和布里渊增强 +,-.同时产生，因
此可以研究这两种机制之间的相互关系 /我们发现，
分子取向栅与声波之间并不是相互独立的，声波的

存在会破坏瑞利型 +,-.和布里渊增强 +,-.极
化之间的相位关系 /

" B 理 论

+,-.是一种有三束入射光参与的三阶非线性
效应 /如图 !所示，光束 !与光束 "具有相同的频率

!! 并成一小角度"，光束 (沿与光束 !相反的方向
传播，其频率为!( / +,-.信号（即光束 0）的频率与
光束 (相同，即为!(，它沿与光束 " 几乎相反的方
向传播 /
考虑三束入射光与 )*" 等具有光克尔效应的介

质作用 /首先考虑分子取向栅对 +,-.的贡献 /光
束 !和光束 "与介质的非线性相互作用会在介质中
感生出静态的分子取向栅，混频信号为光束 (被静
态栅的衍射 /其次是光束 "和光束 (干涉会产生以
频率# L!! M!( 移动的干涉条纹 /如果 N# N O$.，
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图 ! "#$%原理示意图

则光束 &和光束 ’会在介质中感生出以频率!运
动的运动栅，光束 !被此运动栅衍射而产生混频信
号 (这里，"% 为分子取向的弛豫速率 (由这两种机

图 & 实验装置示意图

制产生的非线性极化强度为［)］

!% *#% ! + "%

"% , -( )! "! "!& "’ ( （!）

这里#% 为极化率，"# *$# .-
［!#·" ,%# $］为光束 # 的

电场 (
下面再考虑声波对 "#$%的影响 (当光束 &和

光束 ’的干涉条纹的移动速度与声速匹配时会在介
质中感生出声波，光束 !被声波衍射从而产生混频
信号，这就是布里渊增强 "#$%(设介质密度变化"&
*&.

, -#·"，则从声波方程出发可以得到在光束 & 和
光束 ’作用下&满足下列方程
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这里 # * !& , !’，"0 和’0 分别为布里渊线宽和频

率，(为电致常数 (求解（&）式，得到
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对应的 "#$%非线性极化强度为
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这里&/ 为介质的平均密度，
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（1）式表明布里渊增强的共振条件为! * 2’0 (
由（!）和（1）式得到对应于 "#$% 的总极化强

度为
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这里

) *#0 5#% (
信号强度正比于 6 !3 6 & (

’ 7 实验及结果

实验装置如图 & 所示 ( 89:;<:=>:? 型 "@：ABC
激光器的二次谐波（4’& ;D）抽运两台染料激光器 (
第一台染料激光器的波长为 4)E7)E ;D，它经过分束
器 0F!分为光束 !和光束 & (光束 !与光束 &分别经
过延时器、全反镜 &! 和全反镜 &&、分束器 0F& 后
以一小角度（约 !7’G）在样品中相交 (光束 ’来源于
第二台染料激光器，它经过全反镜 &’ 和 &1 后沿着

与光束 !相反的方向进入样品，其波长可通过由计
算机控制的步进马达来扫描 (具有频率%’ 的四波

混频信号光是与入射光相同方向的线偏振光，它沿

与光束 &几乎相反的方向传播，通过 0F&及全反镜
&4 后被光电二极管 HI探测，然后引入信号平均器
进行数据平均，探测器前加了偏振片 ! (两台染料激
光器的线宽均为 /7//J ;D，脉冲宽度为 4 ;K，出射激
光分别通过格兰棱镜 CH!和 CH&，三束入射光具有
相同的偏振 (我们所用的样品是 LF&，装于一个厚度
为 !/ DD的样品池中 (
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图 !给出了 "#$%信号强度随!变化的实验
结果 &从图 !可以看出，"#$%频谱明显由两部分组
成，其中宽带线型来源于瑞利型 "#$%的贡献，而
在!!’ ()* +附近的两条共振线来源于布里渊增强

"#$%&首先，我们用（,）式对实验结果进行拟合，图
!（-）的实线为拟合曲线，采用的拟合参数为" .
/0,，#% . ’0!，$% . +0, 1 +’++ 2* +，$3 . ’0! 1 +’+’

2* +，%3 . ’04 1 +’+’ 2* + &与实验结果比较，理论曲线
中布里渊增强的两个共振峰旁存在凹陷，它来源于

瑞利型 "#$%和布里渊增强 "#$%之间的相消干
涉，而我们的实验表明并不存在这种干涉 &为了解释

实验结果，我们假设瑞利型 "#$% 和布里渊增强
"#$%的非线性极化之间的相位是混乱的，因此总
信号强度可写为
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图 !（8）中的实线为用（/）式拟合的结果，采用的拟
合参数为" . !0,，#% . ’0!，$% . +0, 1 +’++ 2* +，$3

. ’0// 1 +’+’ 2* +，%3 . ’04 1 +’+’ 2* + &理论与实验结
果符合很好，它表明由于声波的存在会破坏瑞利型

"#$%和布里渊增强 "#$%极化之间的相位关系 &

图 ! 9:7 中的 "#$%频谱 数据点为实验值，曲线为拟合值 &（-）由（,）式拟合，（8）由（/）式拟合

;0 结 论

本文研究由声波引起的布里渊增强 "#$%&由于
在介质中瑞利型 "#$%和布里渊增强 "#$%同时产
生，因此可以研究这两种机制之间的相互关系 &实验

发现，分子取向栅与声波之间并不是相互独立的，声

波的存在会破坏瑞利型 "#$%和布里渊增强 "#$%
极化之间的相位关系 &另外，我们可以将过去研究
"#$%时发展的一些特殊方法应用于布里渊增强
"#$%中 &例如，用极化干涉对信号进行相敏测量［+!］，
用光延时方法消除由吸收产生的热背底［+;］&
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