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On the collinear Emission of 2nd Order Stokes Radiation in Stimulated Raman Scattering

An attempt is made to check by experiment the assumption that the 2nd order Stokes radia-
tion in collinear direction is generated from the primary light by the same mechanism as the 1st
order radiation. If is found that the 1st order Stokes beam does not have a sufficiently high
intensity over a sufficiently long interaction lenght to explain the generation of the observed
2nd order Stokes radiation as exclusively attributable to this mechanism. An alternative theory
is advanced according to which the molecular vibrations generated in the 1st order Stokes pro-
cess contribute to this effect in the small-signal range. This allows a more plausible explanation
of the experimental results. The experiments were performed with benzene at 42 = 0.53 um be-
cause this substance exhibits strong stimulated Raman scattering without selffocusing at this
wavelenght.

bedingte Séttigung der Verstirkung). Sodann fun-
giert I als Primérlicht und bewirkt denselben Pro-
zell nochmals, wobei Licht entsteht, welches nun-

1. Einleitung

Der stimulierte Raman-Effekt ist theoretisch und

experimentell bereits oftmals untersucht worden!.
Dabei konnen aufler der um die Molekilschwin-
gungsfrequenz verschobenen Raman-Linie auch sol-
che Streulichtfrequenzen beobachtet werden, die um
den zwei- oder mehrfachen Betrag der Molekiil-
schwingungsfrequenz  verschoben sind  (Stokes-
Linien hoherer Ordnung). Uber das Zustandekom-

men dieser hoheren Ordnung ist folgende — hier
stark vereinfacht wiedergegebene — Theorie iib-

lich2. Das spontan gestreute Raman-Licht, dessen
Intensitiat Igp sein moge, wird durch stimulierte
Streuung geméil} der Gleichung

Is = Ispexp{g Ipl}, (1)

(Is Intensitit des stimuliert gestreuten Raman-
Lichtes erster Ordnung, I, Intensitdt des Primér-
lichtes, I Streuldnge, g gain-Faktor), solange nach-
verstérkt, bis Is mit I}, vergleichbar wird (leistungs-
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mehr um den doppelten Betrag der Molekiilschwin-
gung von der Frequenz des urspriinglichen Primér-
lichtes verschoben ist.

Nach dieser Theorie dirfte die 2. Stokes-Linie
erst dann mit einer nennenswerten Intensitit auf-
treten, wenn die 1. Stokes-Linie mit einer zur Pri-
mirlichtintensitit vergleichbaren Stéirke tiber eine
mit der eigenen Erzeugungslinge vergleichbaren
Wechselwirkungslidnge zur Verfiigung steht.

Im folgenden wird der Versuch einer experimen-
tellen Uberpriifung dieser Voraussetzungen mit Hilfe
eines Lasers hoher Folgefrequenz beschrieben.

2. Experimentelle Anordnung

Die verwendete experimentelle Anordnung zeigt
Abbildung 1. Die Strahlung eines blitzlampenge-
pumpten YAG-Nd-Lasers (max. Ausgangsleistung
10 mJ pro Impuls; 49, Schwankung der Puls-
energie, TEMyy, 5 Hz Folgefrequenz) wird mit
einem LiJOg-Kristall frequenzverdoppelt (41 =
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Abb. 1. Experimenteller Aufbau.

L Nd-YAG Laser Fs Sperrfilter fiir das
FD Frequenz- Primirlicht
verdoppler Z Zwischenbildlinse
Fy IR Sperrfilter L Lupenobjektiv
L1 + Lo Teleskopisches S Schirm
System B Blende
RC Raman-Kiivette  PhD;, PhDs Photodioden

0,53 um) und mit Hilfe eines teleskopischen Sy-
stems auf einen Durchmesser von 0,6 mm konzen-
triert. Der Laser wird so betrieben, dall 2—3 be-
nachbarte axiale Moden phasenstarr anschwingen,
wodurch eine Modulation des abgegebenen Impulses
mit einem Spitzenabstand von 3 ns und ca. 1,4 ns
Modulationsspitzen-Halbwertsbreite auftritt3. Das
nunmehr in die mit Benzol gefiillte Raman-Kiivette
eintretende Lichtbiindel besitzt in guter Naherung
eine GauBsche Intensititsverteilung mit einer ge-
messenen Spitzenintensitédt bis zu 200 MW /ecm2. Um
das Auftreten storender Brechzahlunterschiede
(Schlieren) zu verhindern, wurde die Raman-Kii-
vette thermostatisiert.

Mit Hilfe des Lupenobjektives Ls wird die Feld-
verteilung am Kiivettenaustritt auf dem Schirm S
beobachtet. Das Filter Fs lalt entweder die 1. Sto-
kes-Linie (4 = 0,559 um) und 2. Stokes-Linie (1 =
0,592 ym) passieren (Schott OG 550/6 mm) oder
nur die 2. Stokes-Linie (Schott OG 590/3 mm). Die
raumlich integrale Ausgangsleistung wird mit der
Photodiode PhD; registriert, die Intensitatsvertei-
lung iiber den Biindelquerschnitt mit PhD,. PhD;
und PhDs sind Vakuumphotodioden, die zusammen
mit einem Tektronix-Oszillographen Typ 519 eine
Zeitauflosung von 0,5 ns haben In allen Experi-
menten wurde das kollinear zum 1. Stokes-Biindel
emittierte 2. Stokes-Licht untersucht. Die unter be-
stimmten Bedingungen zusétzlich unter einem Win-
kel von 2,4° zur Vorwirtsrichtung auftretende
2. Stokes-Emission4 wurde nicht berticksichtigt.

3. MeBergebnisse

»

Trotz guter Konstanz der Primarlichtenergie
schwankte die Ausgangsleistung der 1. und 2. Sto-
kes-Linie stark. Dies ist einerseits darauf zuriick-
zufithren, daf} die Phasenkopplung der axialen Mo-
den nicht ideal war, so dafl die Modulationsspitzen-
leistung erheblich starker schwankte als die Impuls-
energie. Um reprisentative Werte angeben zu kon-
nen, mufl man daher immer eine Vielzahl von Mes-
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sungen vornehmen, was durch die relativ hohe
Folgefrequenz des Lasers auch leicht moglich war.
Tabelle 1 zeigt typische Werte der raumlich inte-
gralen Ausgangsleistung fiir verschiedene Kiivetten-
langen wie sie mit der PhD; erhalten wurden.

Tab. 1. Rdumlich integral gemessene Impulsspitzenleistungen
des Primirlichtes (Lp), der 1. und 2. Stokes-Linie (Ls und
Lss), I = Kiivettenldnge.

Nr l in cm Ly in kW Lgin kW Lgs in kW
1 13,8 150 < 0,1 < 0,1
2 13,8 220) 42 7.5
3 7,9 220 < 0,1 < 0,1

Wegen der Kiirze der einzelnen Primérlichtimpul-
se (<< 2 ns) trat keine stimulierte Brillouin-Streuung
auf. Eine Selbstfokussierung des Primérlichtbiindels
konnte bei Benzol in der beschriebenen Streugeome-
trie nicht festgestellt werden. Der Durchmesser der
1. Stokes-Strahlung war minimal 1/5 des Durch-
messers der Priméarstrahlung und nahm mit zu-
nehmender Séattigung zu.

4. Diskussion und theoretische Betrachtung

Bei einer Diskussion der experimentellen Beob-
achtungen muf} zwischen dem ,,Kleinsignalbereich*
(Is < Ip) und der Sattigung (Is ~ Ip) unterschieden
werden. Im Kleinsignalbereich wird wegen der Giil-
tigkeit von Gl. (1) I tuberlinear von I, abhéngen.
Nun ist aber I, weder rdaumlich noch zeitlich kon-
stant. Dies fithrt dazu, daBl die Stokes-Emission nur
wahrend einer kurzen Zeit wihrend der Primér-
impulsspitze und nur am Ort hochster Intensitét
(Mitte des Lichtbuindels) erfolgt. Eine entsprechende
Berechnung 5 ergibt unter der Annahme eines gaul3-
formigen Zeitverlaufes der Impulsspitze in guter
Néherung die Beziehung

7s/Tp = 1/)/Go (2)

7p Halbwertszeit des Primérlichtimpulses,
7s Halbwertszeit des Stokes-Lichtimpulses,
Gy = g Iyl Gesamtverstiarkung.
In analoger Weise ergibt sich fiir eine Gaullsche
Intensititsverteilung iiber den Strahlquerschnitt

ds/dy = 1])/Gy 3)

dy Halbwertsdurchmesser des Primirlichtbiindels,
ds Halbwertsdurchmesser des Stokes-Lichtbiindels.
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Bei einer typischen Gesamtverstirkung von Gy
= 30 ergibt sich dy/d, = 1/5,5 in guter Uberein-
stimmung mit der Beobachtung.

Auf Grund dieser Uberlegung 148t sich nun fol-
gende fiir die weiteren Betrachtungen wichtige Fest-
stellung treffen. Von jenem Zustand, bei dem im
Zentrum des 1. Stokes-Biindels die Sattigung er-
reicht wird (/¢ ~ I}), bis zur maximalen Leistungs-
konversion (Sittigung tber den gesamten Quer-
schnitt des Primérbiindels) kann die gesamte Sto-
kes-Leistung nur noch um den Faktor d,2/d2 (= 30)
zunehmen. Ahnliches gilt beziiglich der Tmpuls-
dauerverkirzung fir den Fall, dal} die Photoregi-
strierung keine hinreichend hohe Zeitauflosung be-
sitzt. Unter der Annahme, dall der Photodetektor
unabhéngig von der Impulsdauer stets eine der Zahl
der auftreffenden Lichtquanten proportionale La-
dung abgibt, kann im ungiinstigsten Fall — also bei
totaler zeitlicher Nichtauflosung — die gemessene
»Spitzenleistung* der Stokes-Linie nur um den Fak-
tor 7,/7s (= 5,5) kleiner als die tatsichliche Spitzen-
leistung sein.

Wegen der ungeniigenden Konstanz der Laser-
impuls-Spitzenleistung war es mit der verwendeten
Apparatur nicht moglich, im Kleinsignalbereich re-
produzierbare Messungen von Ig und [Ig durch-
zufithren. Es ist daher auch nicht moglich, die ein-
gangs aufgezeigten Voraussetzungen fiir den Stufen-
prozef} durch eine Messung dieser Grollen entlang
der Wechselwirkungsldnge zu kontrollieren.

Dennoch 148t sich aus den durchgefithrten Mes-
sungen ein bemerkenswertes Resultat folgern. Be-
trachtet man die Meflwerte von Versuch Nr. 2 in
Tabelle 1, so erkennt man aus dem Verhaltnis Lg/L,,
= 0,2, dal} in diesem Fall ca. 209, des Strahlquer-
schnittes ¢p beziiglich der 1. Stokes-Strahlung in
Sattigung sind ; dabei tritt bereits eine nennenswerte
2. Stokes-Leistung auf. Ist die Primérintensitdt —
wie dies hier der Fall ist — so groB}, daf} eine rdum-
lich begrenzte Sattigung moglich ist, so wird an der
Flanke des Primérbiindels 7, offensichtlich gerade
so grol} sein, daf} Sittigung erreicht wird. Wegen
der Gauflischen Intensitdtsverteilung des Primar-
biindels herrschte an der Flanke des hier betrachte-
ten 1. Stokes-Biindels (dg; = 0,45 d,, entsprechend
gs = 0,2 ¢p) die Primérlichtintensitit 7, =0,85 Ip,
(Ipz Primdrintensitdt im Strahlzentrum). Da 7}, und
lin Gl (1) als gleichwertige Faktoren erhalten sind,
wird die Sittigung im Zentrum somit frithestens
bei 0,85 Iy erreicht (lx Kivettenlinge bei Versuch
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Nr. 2). Will man das Auftreten einer 2. Stokes-Linie
zufolge des eingangs beschriebenen Stufenprozesses
erkldren, so miiflte die Sattigung der 1. Stokes-Linie
aber bereits bei 0,5/ erfolgt sein, um die dafir
notwendige Bedingung /s~ I, entlang einer Wech-
selwirkungslinge vergleichbar der Erzeugungslinge
der 1. Stokes-Strahlung zu erfiillen. Bei einer Streu-
linge gleich der 0,57-fachen urspriinglichen Linge
und konstanter Primadrlichtintensitit (Nr. 3 in
Tab. 1) konnte aber niemals eine Raman-Licht-
leistung registriert werden, das heil3t, Lg/L, ist auf
jeden Fall kleiner als 5-10-% Dabei miilite aber
fir den Fall der Sattigung von Ig selbst unter der
ungiinstigen Annahme totaler zeitlicher Nichtauf-
l6sung und unter Berticksichtigung des kleinstmog-
lichen Stokes-Biindeldurchmessers, ein Verhéiltnis
Lg/Ly von wenigstens 1/30-1/5,5 gemessen werden.

Die Betrachtungen betreffend die Intensitétsver-
teilung tiber den Biindelquerschnitt wurden durch
Messungen mit PhDy im Rahmen der dabei auf-
tretenden geringeren Melgenauigkeit bestatigt.

Auf Grund dieser experimentellen Ergebnisse
scheint das Modell des Stufenprozesses zur Beschrei-
bung der Erzeugung der 2. Stokes-Linie zumindest
ohne Zusatzannahmen nicht hinreichend zu sein.

Im folgenden wird ein geindertes Modell zur Er-
zeugung der 2. Stokes-Linie in kollinearer Vorwirts-
richtung vorgeschlagen, welches die experimentellen
Ergebnisse besser zu erkliren gestattet. Der wesent-
liche Unterschied zu der bisher iiblichen theoreti-
schen Auffassung besteht darin, dafl im Kleinsignal-
bereich die bei der Erzeugung der 1. Stokes-Welle
entstehende koharente Molekiilschwingung fur die
Erzeugung der 2. Stokes-Welle mit verantwortlich
gemacht wird. Dies fiihrt zu einem Mechanismus,
dhnlich dem, der iiblicherweise fiir die Entstehung
der nicht kollinear emittierten 2. Stokes-Strahlung
angenommen wird, nédmlich einem parametrischen
ProzeB3, fir den allerdings bei kollinearer Abstrah-
lung keine Phasenanpassung vorliegt.

Die kohirente Raman-Streuung wird iiblicher-
weise durch eine Reihe gekoppelter Wellengleichun-
gen beschrieben. Bei der Annahme eines Stufen-
prozesses sind dies vier Wellengleichungen, und
zwar fiir die beim ersten Streuprozell entstehende
Molekiilschwingungswelle Gl. (4), fiir das Stokes-
Feld 1. Ordnung Gl. (5) und zwei analoge Gleichun-
gen fir das beim zweiten Prozell entstehende Mole-
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kilschwingungsfeld GI.
zweiter Ordnung Gl. (7)

20y + (o2 — wy2)Qy — 12wy I'Qy

(6) und das Stokes-Feld

V/ o ) L E, E.* 4
856()?
(v x Es) — 2 E;
4nw§v( 31) e _
c2 Qv /o By*Ep,  18)
20y + (002 — 0y2) Qv — i 20y I'Qy
f O "
= ¥{s00), BB ©)
£ss 2
U X (VX Es) = ;" Eus
47 w? ot ~
=~ (NQW) L

Das Primarfeld wird hier sowie bei allen folgenden
Betrachtungen als konstant angenommen.

In den obigen Gleichungen sind E und E* die
beiden zueinander konjugiert komplexen Teile eines
elektrischen Feldes E; (d.h. E;=E -+ E*). Weiter
gilt E= Egexp[i{(kr — ot -+ ®)}]. Analoge Be-
ziehungen gelten fiir ein molekulares Schwingungs-
feld Q.

o ist der optische Polarisierbarkeitstensor eines
Molekiils, NV die Anzahl der Molekiile pro Volumen,
1" ein Dampfungsfaktor, und  bestimmt die Disper-
sion in der Nédhe von ky = 0.

Es bezeichnen die tiefgestellten Indizes:

p das einfallende Pumpfeld,

s das Stokes-Feld 1. Ordnung,

ss das Stokes-Feld 2. Ordnung,

v das Molekiilschwingungsfeld in der priméren
Raman-Streuung,

v’ ein weiteres in einem 2. Raman-Prozel3 entste-
hendes Molekiilschwingungsfeld.

Der Real- bzw. Imaginéarteil eines Wellenvektors &

werden mit £ bzw. k"’ bezeichnet.

Nach dieser Darstellung wird das Stokes-Feld
zweiter Ordnung und ein zweites molekulares
Schwingungsfeld unabhingig vom Primérprozel3
und insbesonders unabhéngig vom schon bestehen-
den ersten Molekularschwingungsfeld unter Ver-
wendung des Stokes-Feldes erster Ordnung als Pri-
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marlicht gebildet. In der Wellengleichung fir das
zweite Stokes-Feld [Gl. (7)] steht die Amplitude der
Molekiilschwingung, wobei beim Stufenproze3 die
vom ersten Raman-Prozell stammende Amplitude
Qv auber acht gelassen wird und nur die beim 2. Pro-
zel selbst erzeugte Molekiilschwingung @ Beriick-
sichtigung findet.

AuBler einer Erzeugung nach dem Stufenprozell
kann man aber auch die Entstehung des Stokes-
Feldes zweiter Ordnung durch Kopplung an das
Stokes-Feld erster Ordnung und das im priméren
Raman-Prozel} entstehende Molekularschwingungs-
feld erklaren. Die Gleichungen fir das Stokes-Feld
erster Ordnung und das im primaren Raman-Prozef3
entstehende Molekiilschwingungsfeld sind dabei
in erster Naherung (fiir Egs < Ep) gleich jenen des
Stufenprozesses [Gln. (4) und (5)]. Wesentlich ver-
schieden ist jedoch die Gleichung fir das Stokes-
Feld zweiter Ordnung. Sie enthélt in ihrem Quell-
term die Amplitude des im primaren Raman-Prozef3
erzeugten Schwingungsfeldes Qy*. Sie lautet daher

ESSC’)SS
X (g X Egs) — 2 s
tmols v(‘ = ) {Q*E; (7
e ‘aQtvlo. viEs (

und unterscheidet sich gegeniiber Gl. (7) durch die
GroBe Qy* an Stelle von Q¥

In Analogie zur Behandlung der fundamentalen
koharenten Raman-Streuung, versuchen wir folgen-
den Losungssatz:

E, xcexp{i(kyr — wpt)},

E; ocexp {z(ksr — wst)},

Egs oc exp {i(kssT — wsst)}, (8)
Qv xcexp{i(kyv — wyt)},

kp == ks* + kv s

ks* = KX + k. 9)

Man erhélt die bekannten Losungen?2 fiir das mole-
kulare Schwingungsfeld und das Stokes-Feld erster
Ordnung. Die Betriage der Losungen haben die Form

|Qv| = | Qvo| exp {kv'' 1}, (10)
| Es| = | Eso| exp {ks" 1}. (11)

Driickt man dieses Ergebnis geméafl der Beziehung
I o |E|2 durch Intensititen aus, so erhilt man

Iy = Igexp{gIpl}, (1)
Iy = Iyoexp{gIpl}, (12)
wobei g I, = 2k ist
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Setzt man diese Losungen [Gl. (10) und (11)] in
die Gl. (7’) ein, so erhélt man mit Hilfe der Wellen-
vektorbeziehung [Gl. (9)] fir das Stokes-Feld zwei-
ter Ordnung die Amplitudengleichung

| Ess| = | Esso| exp{2ks" 1}
_oss | Ewl? xp 2k (13
=20, |Ey SPER D)
bzw.
I = Igoexp{2g1,1}. (14)

Daraus ersieht man, dal fiir das Stokes-Feld zweiter

Ordnung der Verstiarkungsfaktor doppelt so grol3

ist wie fiir das Stokes-Feld erster Ordnung.
Ersetzt man in Gl. (13) den Term

|Eso|2exp {2k 1}

geméf Gl. (11) durch | Eq|2, so erhilt man die weg-
unabhingige Amplitudenbeziehung
Msgg ]Esl2

. 15

Unter der niherungsweisen Annahme og = g er-
gibt sich das folgende Intensitdtsverhéltnis:

Iss/ls:%ls/lp- (16)

Die Ergebnisse der theoretischen Uberlegungen sind
in einem in Abb. 2 gezeigten Diagramm dargestellt.
Es zeigt die Primarlicht-, die 1. Stokes- und 2. Sto-

L [

‘k

Abb. 2. Theoretischer Intensitiatsverlauf innerhalb der Kii-
vette. Kurve (1) Primiérlicht, (2) 1. Stokes-Strahlung,
(3) 2. Stokes-Strahlung phasenangepalit, (4) 2. Stokes-
Strahlung bei Phasenfehlanpassung (Benzol). lp: Sattigung
von I im Strahlzentrum; lx: Kuavettenlinge bei Versuch

Nr. 2.

kes-Intensitat in Abhangigkeit von der Wechsel-
wirkungslange. Im strichliert gezeichneten Bereich
entspricht das Diagramm nicht mehr den realen
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Verhaltnissen, weil hier Sittigungseffekte bereits
malgebend sind.

In Gl (9) wurde die Phasenanpassung zwischen
den einzelnen Wellenfeldern vorweggenommen. Im
allgemeinen wird infolge der Dispersion in Fliissig-
keiten diese Phasenanpassung in Vorwirtsrichtung
nicht erfiillbar sein. Eine Losung der Wellenglei-
chung fir das Stokes-Feld zweiter Ordnung nach
der vorhin beschriebenen Methode ist unter Bei-
behaltung der Frequenzbeziehung mg= 0s— oy,
der Impulsbeziehung [Gl. (9)] und der Dispersions-
beziehung ¢ = k’c¢/n gegeben, wenn die Phasenfehl-
anpassung Ak in der Gleichung fur die Imaginér-
teile der k-Vektoren wie folgt berticksichtigt wird

ks! = ks’ + ky'' + 0 Ak. (17)

Eine entsprechende Berechnung ergibt fiir nicht zu
kleine Intensititen (etwa Ig = Iy) in guter Nihe-
rung

1 21,13

Tos = 4 g2 1,2+ Ak2

exp{2¢gIpl} (18)

bzw.
y o 1 g2 Iy I
Is 4 g2I2+ Ak
Fir den Fall Ak — 0 geht Gl. (19) in Gl. (16) tber.
Bei Benzol ist Ak ~ 40 em~1. Da bei unseren
Experimenten ¢ I;, ungefihr 3cem-1 ist, gilt
Ak? > g2 I,2. Man erkennt somit aus Gl. (18) und
Gl (19), daB Igs nach wie vor mit der doppelten
Verstéirkung der ersten Stokes-Linie zunimmt, das
Verhéltnis Ig/I aber erheblich geringer ist als bei
Phasenanpassung. Fir den fiktiven Fall 3= I ist

Iss/Is = 3,6 - 10-3.

(19)

Der Verlauf von Ig unter diesen Annahmen ist als
Kurve 4 in Abb. 2 eingezeichnet.

Nach dieser Modellvorstellung handelte es sich
bei der Erzeugung der 2. Stokes-Linie in kollinearer
Vorwirtsrichtung im Nichtsiattigungsbereich um
einen phasenfehlangepaliten parametrischen Pro-
zell. Im Bereich der Sittigung der 1. Stokes-Linie
wird, insbesondere wenn Is> I}, ein Prozel3 nach
Gl. (1) bei der Erzeugung der 2. Stokes-Linie do-
minant werden. Durch den vorangegangenen para-
metrischen Prozef} ist Iso jedoch wesentlich grofler
als auf Grund der spontanen Raman-Streuung.

Wie bereits erwihnt, konnte wegen der stark
schwankenden Ausgangsleistung der 1. Stokes-
Strahlung die Ortsabhéngigkeit der 2. Stokes-Strah-
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lung nicht mit der erforderlichen Genauigkeit tiber-
prift werden. Versuch Nr. 2 in Tab. 1 wiirde etwa
bei 1,18 [ liegen (wegen der Séattigung im Zentrum
des Primérbiindels bei 0,85 der Kiivettenlidnge). In
dem mathematisch nicht einfach erfallbaren Bereich
teilweiser Séttigung der 1. Stokes-Linie (I > ly) wird
I analog Gl. (1) weiter verstarkt, wodurch das ge-
messene Verhiltnis von Lgo/Ls; = 0,18 erkliarbar
wird.

Obwohl in der vorliegenden Diskussion zahlreiche
Betrachtungen nur qualitativer Natur sind, erkennt
man, dal} das vorgeschlagene Modell die experimen-

1 z.B.: W. Kaiser u. M. Maier, Laserhandbook North Hol-
land Publ. Co. [1972] 1079f.

2 Y. R. Shen u. N. Bloembergen, Phys. Rev. 137 6 A, 1787
[1965].
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tellen Gegebenheiten wesentlich besser beschreibt
als der reine Stufenprozef3. Die experimentell ermit-
telte Wegldnge, iiber die die 1. Stokes-Linie eine
mit dem Primérlicht vergleichbare Intensitit be-
sitzt, ist auf jeden Fall zu kurz, um die beobachtete
Erzeugung der 2. Stokes-Linie nur durch eine dem
ersten Prozell analoge Nachverstirkung des spon-
tan gestreuten Raman-Lichtes erkliren zu konnen.

Herrn UD Dr. M. Maier und Herrn Dr. G. Zeidler
sind wir fiir zahlreiche wertvolle Diskussionen sehr
zu Dank verpflichtet.

3 F. Aussenegg u. U. Deserno, Opt. Com. 2, 295 [1970].
4 F. Aussenegg u. U. Deserno, Phys. Lett. 34 A, 260 [1971].
5 0. Rahn u. M. Maier, im Druck.



