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提要

本文评述了自旋反转喇曼激光器的基本原理、发展情况及其应用 。 在原理部分

着重物理图象和物理概念的建立， 而避免复杂的数学推导。 较全面地介绍了国外

8FR 激光器的发展情况并分析了其特点及可能发展的方向 。

一、引

自旋反转喇曼激光器(简称 SFR 激光

器〉在高分辨率光谱学及光化学等领域内已

经成为一种很有用的装置。 同现在可能得到

的任何其它激光器相比， SFR 激光器在红外

区具有最宽的可调谐范围和最高的连续输出

功率。

作为一种新型的可调谐激光器，由于它

具有极窄的线宽∞ (1 千赫)、较大的功率由以

及还可以做到精细调谐和高稳定度阳的特

点，一开始就引起了研究者的广泛重视和极

大兴趣，并且得到了很迅速的发展。

二、基本原理

自旋反转喇曼激光器是基于半导体中传

导电子的自旋反转受激喇曼散射的可调谐激

光器。

众所周知， 印度物理学家喇曼(Raman)

曾发现光被一种物质散射后改变了频率，并

且这种频率的改变量 L1v 只与散射物质本身

的性质有关。这就是所谓的喇曼散射。

用量子图象描述喇曼散射。如图 1(α)

所示，在自发喇曼散射中，消失一个入射光量

子 hv" 可使物质由量子态 | α〉 跃迁到量子态
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图 1 啸j里散射的量子图象

(α) 自发散!t1 ; (b) 受激散射

I b> ， 同时放出一个 hv. 的散射光子。 在受激

喇曼散射中，如图 1(b)所示，上述过程的进

行变成 n 个 hv. 散射光子感应放出一个与原

来的 hv. 光子性质(方向、偏振、频率等)一样

的散射光子。

喇曼散射可以看作入射光被分子振动调

制而形成的。 这时，极化率 x 不再是常量而

是原子位置 U 的函数，即 χ=χ (y) 。 在平衡

位置 (y = O) 附近，把 x 用泰勒级数展开得:
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χ (y) =Xo+ (生h十王(旦到 y2+
\ dtylo'" 2\ 叼2 1。

(2.1) 

在一级近似下，可以认为分子振动是频率为

Ve 的谐振动，即:

这里， Eo 表示导带底的能级，也就是禁

带宽度;例备为电子的有效质量

[刑:=h2(坐门
\ðK;1 

n 是朗道轨道量子数;ω。为电子回旋频率(ω。

y = yo cos 2J1iv.t 

式中的是振幅。

(2.2) ， =eHj响、);扩为传导电子的有效 g 因子;向

假若照射在分子上的光波为

E=Eocos2πν川，

它在分子上产生出电偶极矩:

P = xE = [ (1;0 + ! ( :云)oYÕ JEo叫时

二(豆ι) yoEo∞s2π (Vp-Ve)t 
2\ dty 10 

11 dl'\ 
一( ':';h ) YoEo cos2J1i(ν汁的)t十…
2\ dty 10 

(2.3) 

正是由于这个极化量 P 包含有频率为

问土 V. 及 Vll土 2ve 等-系列分量，所以在散射

光中除了保留有抽运频率坷的光以外，还可

能存在均-Ve、 Vp - 2ve'"和 Vll+V. 等频率的

光(如图 2 所示)，前者称为斯托克斯(S阳k回)

线、二级斯托克斯线，……后者称为反斯托克

斯线。

」 Lf
图 2 斯托克斯分量和反斯托克斯分量

当调制不是由分子振动能级而是由置于

磁场中的分裂的自旋能级所参与时，这种喇

曼散射就称为自旋反转喇曼散射。

把半导体置于磁场 B 中，描述导带的简

单的抛物线能带合并成一维朗道支能带:

E=E川2K;j2旷+ (n+专)nω。

土专扩μBB (2 .4) 

为玻尔磁子 (ehj2mc) 。 在这里， B 在 z 方向，

所以 Kz 为K在磁场方向的分量。

图 3 示出了半导体能带结构和它在磁场

中的朗道支能带。 m. = 土专表示在磁场 B
中由于传导电子自旋的量子化而引起的能级

分裂。 n = O ， 1, 2 表示不同的回旋能级。 过

程①表示 L1r户。、 1 L1响.1 = 1 为传导电子的

自旋反转跃迁。 过程②、③、④分别称为复

合共振跃迁、自旋反转跃迁和回旋能级跃迁。

图 3 半导体能带结构和在磁场中的朗道支能带

对于自旋反转受激喇曼散射来说，重要

的是过程①，因为这种受激散反过程往往发
生在L1n=O 的朗道支能级上。 很容易看出这

个自旋反转能级的差为:

Eb-Ea= 1 旷 I P, BB (2.5) 

根据上面的讨论，我们立即可写出

Stok四和反 Stokes 分量:

7?也 - E"S-tokes: V. = Vp 一 ~D瓦~"

=叫v均Vp -川一

E,.- En 
反 Stokes: vas= v,,+ ~Dτ」

叫十 |扩 | 王三 (2.7) 
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由此可见， S也okes 输出或反 Stokω 输出

可以通过改变磁场 B 而得到连续调谱。

在半导体中电子占据 E能级的几率为z

f(E) =二手王 (2.8) 

f(E)称为费米分布函数，其中K是玻尔兹曼

常数。 式中的能量 EF 是一个参量，在统计

理论中称为费米能级。

图 4 示出了费米分布函数。可以看出，

费米能级是描述电子分布的一个重要参量。

绝大部分电子分布在低于费米能量的能级

中，而高于费米能量的能级，电子占据的几率

很小。
E 

图 4 资米分布函数

在 n=O 的朗道支能级中(如图 5 所示)，

当 EF< -g*p，BB 时，所有的电子处于最低

态p 这时受激喇曼散射显然是有利的;当

-g*p，BB<EF<仇)0 时，上面的能态也被部分

占领，这显然不利于受激喇曼散射的进行。描

述这种情况的"量子条件"是:

E þ,= (N1t2c)2/2刑 (2eH)2

.ç Ig备 | μBB (2.9) 

式中 ， N 为载流子浓度， H 为磁场强度

(B =μH) 。 由上式可以看出，当 N 为某一

确定值时3 磁场 B 必须大于某一定值，才能

使上面的"量于条件"成立。这表明在自旋反

转受激喇曼散射中存在一个磁场阔值。该阔

值由上面的"量子条件"来确定。
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图 5 n=O 朗道态的上自旋和下自旋导带能量

(α) 所有电子处于最低态， EF<-g*μBB;

(b) 上能态也被部分占据，一g切8B<EF<hwc

我们还可以得到一个重要结论:载流子

浓度越大，磁场阔值越高，载流子浓度越小，

磁场阔值便越低。

最后，我们来讨论一下 SFR 激光器的重

要参数增益 g。

量子力学的详细计算指出，频率均的抽

运光 Ep 和频率的的散射光且，在非线性物

质中可以产生极化:

PFL=χ(3) 
1 EIl 1 

2E8 

=一句" 1 E p 1
2 E. (2.10) 

式中 ， X(3) 为三级非线性极化率。 实际上， X(3) 

几乎全是负虚数。 X(S) = 一句"。 式中 Ep 和

Es 是抽运电场矢量和1散射电场矢量。

在波动方程中，非线性极化的作用为一

个波源项:

8. d2E3 
Vx VxE.十二吉一丁一

c~ at 

4π d2p~\'L 

C dt2 

/ 
4π d2 

=一一一τ(句" I Ep I 2E.) (2.11) 
d{~ 

式中句是 S阳kes 介质张量。方程 (2.11)

的一维解为:

E.(x) = Es (O) exp[ (气严 I EIl 1 2 一号)xJ
(2.12) 



式中 αs 是频率均下的吸收系数， n. 是比频

率下的折射率。 因此，对于长度为 L 和反射

系数为 R 的一个样品，在

Rexp(g-α.)L~1 (2.13) 

时发生散射共线振荡。式中 g 是描述散射相

干辐射增长的喇曼增益，由下式给出z

g=4町"ω. I E，， 1 2/叩 (2.14)

常用自发散射截面 dσ/dD 来表示喇曼

增益。 dσ/dD 是在单位时间、单位体积、单位

立体角内由介质中的单位入射光通量从所有

散射元所辐射的 S阳k四能量来确定。 da/dD

的量纲为长度-1立体弧度-10

dσ1/ 川 \4 (的\
一一=一(之) ttr.( 二生 }xR (2.15) 
dQ 2\c / 飞 n" J 

式中 χR 是散射频率为 ωa 时的峰值极化率。

把 (2.15)式代入 (2.14)式，我们得到用散射

截面表示的峰值喇曼增益 g" 表达式为:

16:n;2ρ2In d厅
g，，=瓦顶zfE注 (2.16) 

式中 Ipzjt 饨乒 12E，， 1 2 为归一化入射泵浦
能量通量。 r. 是半峰值自发喇曼散射线

宽。

对于自发散射中的强线(σ 大)、锐线 (r

A寸，增益应该很强。放大过程中存在能量竞

争，所以增益大的散射会抑制增益小的那些

弱散射线， SFR 激光器出现了有别于自发散，

射的抑制效应。实际上，只在一两根自发散

射中最强、最锐的谱线处出现 SFR。 同理， 、

我们总是选取 σ 大而 r 小的半导体作 SFR

激光器工作物质。

正是由于 InSb 这种半导体同其它半导

体材料相比有较大的 σ 和较小的 r， 从而具

有较高的增益。 比如按 (2.16) 式计算的 OS2

喇曼增益 g"，1O-8厘米-1/瓦·厘米-2 而InSb

喇曼增益 g'" 10-:; 厘米-1/瓦·厘米-2。 加之

JnSb 的其它一些优良特性，所以 InSb 自旋

反转喇曼激光器发展最早，应用最广，至今仍

是一种最重要的 SFR 激光器。

三、 SFR 激光器的发展及其特性

1966 年 Wolff 首先从理论上预言[4J 光

在固体中被运动的载流子散射。这种喇曼散

射的基本跃迂发生在导带或价带的磁能带

(朗道态)之间。 同年， Yaf创作了推广[日，包

括了由于自旋-轨道糯合所引起的 InSb.

价态的混合自旋特性。 1967 年， Slusher 等

人m 首次对自发喇曼散射作了观察，在 InSb­

中观察到自旋反转跃迁。 1970 年， Patel 等

人[7]在 n 型 InSb 中首次观察到脉冲的受激

SFR 散射。 其后， Mooradian 等人回利用 00

激光器作泵浦得到了连续的受激 SFR 散射。

在国外，基础理论和基本物理过程的研

究同实验工作紧密地结合在一起，而且这方

面的理论研究成果推动了技术研究的发展。

SFR 激光器的问世就是一个很好的例子。 在

SFR 激光器发展过程中，国外也特别注重基

本物理过程的研究。 对于诸如共振加强、增

益、模式跳变、稳态饱和以及线宽等问题都作

了深入的探讨。

1. 脉冲运转

Patel 等人[7J在 1970 年首次报导的 SFR

激光器的脉冲运转，是用一台调 Q 002 激光

器作泵浦p 在液氮冷却的 InSb 晶体 (仿=1. 6

X 1016 厘米→)中得到的。 泵浦脉冲功率在

3"，5 千瓦之间，脉宽约 200 毫微秒。 当磁场

从 48 千高斯变化到 100 千高斯时，喇曼激光

输出在 11. 7 到 13 微米之间变动，而峰值功

率达 1 瓦。 在这里调谐的上限是由于施加高

磁场引起喇曼增益下降p 而下限则是由上节

所讨论的 InSb 的"量子条件"确定的。

Aggarwal 等人[2J 利用一台'I'EA002 激

光器作泵浦在 InSb 中使 S阳k回辐射功率比

前提高了二个数量级，峰值功率达 1 千瓦以

上。 泵浦脉冲功率在 25 "， 100 千瓦之阅 。 并

且认为输出不随泵浦功率的增加而继续增加

是由于散射过程中电子自旋态的饱和。\

利用 rrEA 002 激光脉冲在 rre 中进行
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倍频可以得到高功率("，3 千瓦)的 5.3 微米

泵浦脉冲。从而在 n-InSb 中也得到了 5.3

微米波段的脉冲运转回。 运用一个小的磁铁

(7 千高斯〉就能得到在"， 60 厘米-1上调谐的

SFR 激光器。

典型的脉冲 SFR 激光器实验装置如图

6 所示，在这里示出一种输出双光束的实验

光学装置，以测量气体的吸收系数。 典型

的调谐曲线由图 7 给出。这里同时给出了

S毛okes、二级 S也ok础和反 S古ok阔的调谐曲

线。

同其它激光器相比脉冲 SFR 激光的主

图 6 运用 SFR 激光器作红外

光谱仪的实验装置
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图 7 脉冲 SFR 激光器调谐曲线

表 1 可调谐激光器的调谐范围和输出功率

调谐范围 输出功率 (瓦)
可谓 i皆激光器

(微米) 连续运转 脉冲运转

染料激光器 O.34~1. 2 5x lO- 2 107 

光参军激光器 0.5~3.75 3x lO-3 10;; 

半导体激光器 J.63~34 10-3 102 

自旋反转OJjlJ 5主激光器 3~17 1 103 
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要特点是在红外区具有较高的可调谐峰值功

率和宽的可调谐范围。这一点可以从表 1 清

楚地看到，

除上面提到的利用 Te 的倍频获得 5 微

米波段的脉冲 SFR 激光外，已经利用 HF 激

光器泵浦 lnAs 得到 3 微米波段的 SFR 激光

输出口。];利用一台 TEA002 激光器泵浦的

NH3 激光器 12.8 微米输出泵浦 InSb 获得

了 13.9 "， 16.8 微米的可调谐输出口1J。还在

OdS(12J 及 HgxOd1_zTe(13J 等半导体晶体中获

得了脉冲 SFR 激光输出。不断地开拓 SFR激

光频率在红外区的可调谐范围，是脉冲 SFR

激光器的重要发展方向。

2. 连续运转

Mooradian 等人(8] 证明当泵浦频率紧靠

着 InSb 晶体的带隙时可获得引人注目的共

振加强。利用 5.3 微米连续 00 激光器泵浦

液氮冷却的 InSb 晶体，首次观察到连续的

SFR 激光输出。当磁场从 17~50 千高斯变

化时，调谐范围达 100 厘米-1 。

利用一台单纵模、单横模 00 激光器

1893.5厘米-1输出泵浦液氮冷却的 InSb口气

高稳定度的永久磁铁 (1500 高斯)加上一个

磁场的梯度，移动磁铁来调谐，观察到了高

至 5 级 Stokes 线和反 Stok四线。

图立是典型的连续 SFR 激光器示意图。

泵浦光的偏振通过一个蓝宝石 1/2 波板选取

定向。 由焦距为 10 厘米的 BaF2 透镜聚焦

在 InSb 晶体上成直径 200 微米左右的光斑。

采取的是共线结构。 S切kω 辐射具有良好确

定的偏振方向，它与泵浦光的偏振方向正交

(Es上EfJ// B) 。 所以可以通过一块滤光片或

一只偏振器把自旋反转输出从泵浦光中分离

出来。
0 厘米 Ro.F

Ge 光束透d二2!披挂米
一一一一一分裂器「一一「|\ ^ lI í一， 11
L一~I \!..~V "L一.J 11自旋反转
市百克军 1/2 波板 \ / 输出

(蓝宝石)
可变光阑 杜瓦瓶窗

图 8 连续 SFR 激光器示意图



对于 InSb 晶体使用 00210.6 微米激光

泵浦时阔值为 200 瓦，而用 005.3 微米激

光泵浦时阔值只要 50 毫瓦，两者相差好几个

数量级。这是由于当泵浦光子能量元ω切接近

半导体的有效能隙 E~ 时可以观察到散射截

面 dσ/dQ 共振加强的现象。 从增益系数 g 的

表达式 (2.16) 可以看出正是 dσ/dQ 的增强

而使泵浦阔值下降。 这种散射截面的增强现

象可由增强因子来描述:
D12 

增强因子I'"V --:;;:;;qAJfL \ 负 (3.1) 

同时，在机与接近有效能隙时散射截面的增

强因子使 (2.9)式"量子条件"所限定的磁场

阔值也大为降低。 例如，对于 InSb 晶体用

10.6 微米 002 激光泵浦，磁场阔值为 20 千

高斯左右，而用 5.3 微米 00 激光泵浦时，磁

场阔值可以低至 400 高斯[山。

图 9 示出连续 SFR 激光器的精细调谐

特性。实际上 SFR 激光频率的调谐并不是

连续的。这就是 SFR 激光器所特有的模式

跳变。 模式间隔由下式确定:

Llv=-:~r' ____ 0 1 
一'二

丘I (几十rc) 呐 1.. 伽 F. 
…… dv r.+rc 

(3.2) 
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饨 ~ 1. 2x 10'•厘米-8
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"1 I 'I'~30K 
司是
回 74
馋
YIß 
锄
~ 

..-. ... ... ... 
73 
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A
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M
W

→→→一一一←L---l
35.5 86.0 
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图 9 连续 8FR 激光器的精细调谐

式中 ， c 为光速，仰为折射率， L 为腔长， v 为

激光频率， r. 为增益线宽， ro 为法布里一王自

罗谐振腔线宽。

引起这种模式跳变的原因是 SFR 激光

自旋反转喇直是增益

, , -、
、

飞
、
、

、

、

、

. , , , , , , 

V. Vø 频率

图 10 月革j里增益和 In8b 谐振腔

之间的模式牵引

器具有窄的增益线宽，而 InSb 腔法布里-J自

罗模之间隔较大。 如图 10 所示，在 SFR 激

光调谐过程中，由于喇曼增益和 InSb 腔模

之间的模式牵引p 使输出模的调谐速率

dv/dH 与增益中心频率的调谐速率 dvs/dH

不相等。 这样 SFR 激光频率的调谐在相邻

腔模的中间发生间断。

Brueck 等人(3) 对连续 SFR 激光器频率

稳定性和精细调谐特性进行了完整的研究。 ­

他们制作了一个复合的混频锁相闭合回路系

统。 该系统能够精细调谐，减小模式跳变，并

使绝对频率的稳定性 .;:;; 30 千赫。 运用外腔

运转方式可以改善模式跳变及线性调谐特

性。

连续 SFR 激光器的另一个特性是具有

极窄的输出线宽。 Pa也el【1) 用外差法得到的

典型线宽是 1 千赫。

对于连续 SFR 激光器来说得到光谱带

宽很窄的电星直的调谐速率，小的模式跳变

的输出是一个重要发展方向。

四、 SFR 激光器的应用

激光器的价值由它的应用价值来衡量，

激光器的发展也受应用的促动。 我们可以看

到， SFR 激光器的某些指标(比如，输出功

率、精细调谐、频率稳定、窄线宽等〉的不断改

进，正是符合了不断发展的应用方面的需要。

在国外， SFR 激光器已经处于实用阶

段。在激光光谱学、非线性光学、光化学等众

多的领域里找到了可喜的应用。
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由于在高分辨率的情况下， SFR 激光器

能够得到大功率，使其能在高分辨率光谱学

方面找到应用。 Pa如1 等人口5J用连续 SFR 激

光器做了水蒸气非线性吸收饱和光谱学实

验，以确定多普勒限制下的线宽。

图 10(b)表示用 SFR 激光器做饱和光

谱的实验装置， (α)表示水蒸气吸收信号的

兰姆凹陷。 实验观察到的兰姆凹陷线宽为

200 千赫，而多普勒线宽为 165 兆赫。 显然，

用普通光谱学方法是无法做到的。

辅助线圈电流(安)

』
『
当
时
回

-20. -10 0 10 
(a) 频率(兆赫)

5~6 微

>1 瓦 (b)

图 1]

(a) 水蒸气吸收信号的兰姆凹陷
(b) 用 SFR 激光做饱和光谱的实验装置

脉冲 SFR 激光器的短脉冲能力 (通常为

200 毫微秒) 和高功率使其适合于研究大多

数分子反应动力学及瞬态微观动力 学过程。

利用瞬变态 SFR 效应可把脉宽压窄于 10-9

秒，可以用来做更快的时间分辨光谱。

脉冲 SFR 激光器能够得到峰值很高的

输出功率p 因此它成了非线性光学应用的一

个候选器件。 首次观察到的 "和频η 输出 l1GJ

是用一个 10.6 微米 TEAC02 激光器泵浦的
SFR 激光器得到高强度创okes 输出 ("'1 千

瓦) ，它同第二个 10.6 微米'l'EA 激光器在

Te 晶体 (取向成相位匹配)中进行混频。

图 12 示出了 Brignal 等人(17J 用 InSb

"差频"产生可调谐远红外激光的实验装 置。
在第一块 InSb 晶体中产生的创okes 输出和

泵浦激光束在第二块 InSb 晶体 (该晶体也

置于同样的外磁场中)中进行"差频"混频，而
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图 12 产生远红外激光的实验装置示意图

得到峰值功率高达 10 微瓦的可调谐 (85""

105 厘米-1) 远红外输出。

利用 SFR 激光器的窄线宽和精细调谐

特性，可以进行大气污染的探测，能探测未知

空气样品中浓度为百万分之 0.01 的 NO(18J。

这种方法同传统的化学方法相比较具有简

单、迅速、探测灵敏度高等优点。

五、结束语

近年来，国外在 SFR 激光器实验和理论

研究方面做了大量的工作， SFR 激光器有了

迅速的发展。 脉冲峰值功率已从 1 瓦量级提

高到千瓦量级，连续输出功率也有提高。 调

谐范围从开始的 11.7 "" 13 . (')微米m及 5.3""

6.5 微米阳已经展宽到 9"， 16 微米m并且利

用变换泵浦源和晶体已经在 13.9 "， 16.8 微

米口1J、 3 微米(1OJ 波段得到了可调谐输出。 预

计在不远的将来，可调谐 SFR 激光输出非常

可能占领整个近红外光谱区。
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POPOP dye vapor pumped by a molecular nitrogen laser 
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Abstract 

Investigations on POPOP dye vapor pumped by a molecular ni忧ogen laser are briefly 

described a丑d a preliminary study on elecirio exoitation of ihe dye vapor is also i丑troduced.
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Spin-flip Raman laser 

CωH伽grru

(Anhui Institute of Optics and Fine Mechanics, Academia Sinica) 

Abstract 

Fundamental principlies, applica也ion and recen也 development of the spin-flip Raman 

laser are presented in deta过. Stress is laid on the es钮，blishment of 也he physical ∞ncep也 and

image ra ther 也han 也he compli阴阳d numerical derivations. A comprehensive introduction 

on the developmen也 of the spinflip Raman lasers abroad is give丑 a丑d 也he features and 

possible 也re丑ds for 也he developmen也 are a丑alyzed.
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