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产生高阶相干喇曼辐射的两种不同

物理机制的研究

赫光生用福新刘盾 刘领豪
...~ },. 

'‘ (中国科学院上海元机所)

提要:研究了受激喇曼散射(SRS)、实验中观察到的高阶相干喇曼辐射的两种不

同成因。一种是级联(多阶)受激喇曼散射过程3 另一种是喇曼共振增强的四波混频

(四光子参量)过程，以方、解石样品为例所作判断实验结果表明，土述两种物理过程既

可先后分别产生，亦可同时皮生。

Study on two physical machanisms for high order 

coherent Raman radiation 
飞

HeGuαngsheng， Zhou Fuxi饵" Liu Du向 Liu Songnω 

(Shanghal Institute ôf Optics 、.and Fine MechanicS, .Aéademia SiniCf\) 
4 

Abstraet:Eighorder coherent RamanMmtionmused byvo difemt mechanismsh 

the stimulated Raman scattering experiments have been studied. One is the cascade stimulated 

scattering process, the other is Raman-resona卫ce enhanced four-wave mixing which is 

characterized by phase matching condition .and causes a hollow r ing distributtion in the near­

field. Experimental results judgement using -calcite sample .have show丑 that these two 

physical processes can appear separately or simultaneously depending on the experimental 

conditions. 

-引 言
自

果，但由于它们不是在同一工作中或同一实

验条件下获得的，因此对其产生的物理机制

，理解并不尽一致。下面报道我们的实验结果

和对这个问题的看法。

产生高阶相干喇曼辐射的

两种不同物理机制
一、

'‘, 

在很多以有机液体、晶体、高压气体、光

纤等介质作样品的受激喇曼散射(SRS)实验 ，

中，当入射光强水平较高时，常可以观察到与

样品同一喇曼模频移值相对应的多阶等频率

问隔的斯托克斯与反斯托克斯相干辐射成

分。尽管有许多文献报道了对上述光谱结构、

窒间场图分布以及时间特性的实验研究结

1.级联受激喇曼散射过程
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在以强激光激励的受激喇曼散射实验

中，当入射激光足够强或喇曼介质增益长度

足够长时，可通过级联受激喇曼散射过程而

逐级产生高阶斯托克斯或反斯托克斯受激散

射。 由于在这个过程的始末，散射中心的内

部能量状态发生了变化p 故两个参与作用的

光子的能量与动量不再守恒，这意味着在入

射光波与散射光波之间并不要求满足相位匹

配条件。 但另一方面，它要求满足明显的阔

值条件。设入射激光单次通过散射介质，频

率为问，光强为 1('110)， 且它在介质内沿行进

方向上的相对光强变化可以忽略，则产生一

级斯托克斯受激散射必须满足的阔值光强条

件为ω

αhciJvo 1( '110) ;;:.寸芒π立 (1) 
Nσ丸。

式中 α 为介质对入射光的指数衰减系数 (单

位为 cm-1) ， h 为普朗克常数 c 为光速，

iJvo 为入射光光谱宽度， N 为单位体积内处

于基态上的散射分子数， σ为介质微分喇曼

散射截面(单位为 cm2/球面度)，由上式可

看出 p 阔值入射光强与入射光波长三次方成

反比。 因此尽管所产生的一级斯托克斯受激

散射光强 1( '1181) 与入射光强 1('110) 相比可能

较小，但在一定激励水平下，它仍然有可能进

一步满足如下条件
hciJ ('11.1)斗法 (2) 

从而产生出二级斯托克斯受激散射光。以此

类推，只要入射光强和受激散射转换效率足

够高， 、 就有可能通过上述级联过程产生更高

阶的受激散射。这种过程的最大特点是各阶

受激散射通常均沿与入射光相同的方向上产

生(共线作用)，因为只有在这些方向上才能

获得最大作用长度。 与此相应，当入射光是

以聚焦光束方式通过散射介质时，各阶前向

受激散射光的近场图分布应与入射光近场图

分布基本相同，亦即应呈现实心圆斑状分布。

2. 多重四波混频过程

在一般的受激喇曼散射实验条件下，入

.72. 

射光 Vo 与已经产生的前向一级斯托克斯受

激散射光 '11.1 之间，还可通过四波混频作用产

生一级反斯托克斯相干辐射 vω 和二级斯托

克斯相干辐射 '11，2 等;而所产生的新的相干光

场，又可与仍然是较强的 '110 或 Vs1 之间进一

步发生四波混频作用而产生更高阶的相干喇

曼辐射，如Vos2."V削、 Vs3 等。由于在其单元过程

的始末，不涉及介质分子内部能量与动量状

态的改变，因此要求参与四波混频过程的四

个光场满足相位匹配或波矢匹配条件。 在本

文下面所要叙述的实验中，由于聚焦入射激

光在散射介质内的会聚角范围足够大，因此

在原则上有多种通过四波混频过程而产 生。

与此相应，在通过散射介质后的近场图上，可

看到多种不同角度和光谱成份不同的圆环状

相干辐射。

二、实验装置与条件

主要实验装置如图 1 所示。 YAG 激光

器由振荡器和一级放大器所组成;其中振荡

器是采用非稳腔结构和 BDN染料片调 Q，

脉冲重复率为 1 次/s。 由放大器输出的脉冲

激光的能量约为 50mJ，脉冲宽度约为 8ns。

上述1.06μ皿红外激光辐射以第 II 类角度

'匹配方式通过一块长约为 5cm 的 RDP 晶

体，倍频效率约为(15 "，， 20) ~孔产生的 0.53

μm 倍频光的谱线宽度约为 0.05cm-1，发散

角约 lmrad，光束宽度 5"，，6mm。

方解石晶体经过光学加工后制成长方体

状3 通光长度为 25mm， 晶体光轴平行于入

射(和出射)端面而垂直于入射光束方向。在

聚焦前的入射光路中置放一块圆盘状镀膜式

阶梯衰减板，可逐级改变入射光强水平: 经过

图 1



衰减后的入射光用一台灵敏度为 0.05mj 的

数字显示式能量计检测，光场的偏振状态采

用一块梅兰棱镜进行检测。由方解石晶体产

生的各阶相干喇曼辐射的近场分布，通过一

个距样品 250m 的描图纸屏进行取样;然后

来用 Kodak-II 型影色负片和选通滤光片进

行分色照相记录:由样品输出的各阶相干辐

射的光谱成分3 由 1皿光栅摄谱仪或者单包

仪进行检测记录。

四、主要实验结果及其解释

1. -级 SRS 产生阑值对偏振状态的侬 4

赖性

实验所使用的 532nm 入射光基本为线

偏振光。改变方解石样品的取向，使入射光

以寻常光偏振方式按垂直于光轴的方向入射

时3 产生前向一级受激喇曼散射 V81所必须的

阔值能量约为 1mJ，对应于焦点处的入射光

功率密度约为 0.7x109 Wjo皿2。若入射光以

非寻常光偏振方式按垂直于光轴的方向入

射，阔值能量将提高到约 2.5mJ，对应焦点

处的光功率密度约为1.75xl09 Wjo皿飞即

6 光的 SRS 阔值约为 o 光的 2.5 倍，以上实

验结果的相对测量误差约为 10%。本文以

下所述各项实验结果，均是在入射光以 o 光

形式入射情况下得到的;文中所涉及到的各

级受激散射和四波海频所产生的各阶环状相

干辐射的偏振状态，亦均为 o 光。

2. 前向与后向 SRS 的对称性

实验测量结果表明，前向与后向一级和

二级斯托克斯受激喇曼散射的阔值和近场图

分布基本相同，这与本文前面一节所作分析

相符合。 因为实验所使用的λ'射光时间宽度

和光谱宽度，可认为入射光脉冲波列的相干

长度远远大于样品作用长度。故前向与后向

SRS 的出现特性理应基本相同。

3. V.2 帽子辐射圆环以及受激散射圆斑

的出现次序

实验观察与彩色分色照相记录均表明，

当前向 V81 受激散射出现后，再稍为增加一下

入射光强，例如将入射脉冲光能量增加到 ，

1.3Eo 左右，即可在前向明显观察到二级斯

托克斯巾。)相干辐射环的出现，在此基础上，

若进一步增加入射光强到一定程度，则可突

然观察到前向 V82 受激散射圆斑的出现，此时
所要求的阔值入射光脉冲能量约为 2Eo 左

右.图 2(α}为入射光能约为 1.3Eo 左右时，

通过方解石样品输'出的相干辐射的近场图

(取样距离 250m) 的彩色照片，从图中可

看出呈实心圆斑状的问=532nm 绿色入射

光、前向一级斯托克斯受激散射光。81=

564.6nm 之黄色圆斑)以及呈圆环状的二级

斯托克斯相干辐射光 (λ.2=601.5nm 之红

色圆环);图 2(b)为同样条件下经过红色宽

带滤光片拍摄的近场图照片，从中可看出只

存在空心圆环状的1.•2 辐射;图 2(0)为入射

光能进一步增加到约等于 2Eo 水平时，通过

宽带红色滤光片拍摄到的近场图照片，从中

可看出除圆环状的2 辐射外，还出现实心因

环状的红色辐射。

光谱分光测量表明，该实心圆斑为前向

二级斯托克斯受激散射(1.82=601.5nm) 。

以上实验结果表明，同是二级斯托克斯

(V82)相干喇曼辐射(空心环和实心圆)，其出
现条件和表现形态完全不同:空心环状 V.2相

干辐射是来自于四波混频过程，故要求满足

位相匹配，但没有明显的阔值性，可在较低的

入射光强水平下出现:实心圆斑状 V.2 辐射是

来源于级联受激喇曼散射过程，有明显的阔

值性，只有较高的入射激励水平才出现。以 f 

上结果，与我们用双光束激励方解石样品所

作的 CARS 与 CSRS 实验结果相一致[SL

4. 高阶相干喇曼辐射圆环

图 2(的是当入射光能进一步提高到大

于 2Eo 并适当延长，曝光时间条件下，通过宽

带红色滤光片拍得的近场图照片，在外围出

现工较弱的双线状深红色困环;光谱分光测

.73. 



(a) E c:::1. 3Eo (b) Ec:::1. 3Eo (通过红色滤光片) (c) E-2EoC通过红色滤光片〉

(d) E>2Eo(通过红色滤光片 (8) E>2Eo (通过蓝色滤光片(f)

。 图 2 不同入射光能下方解石晶体相干喇曼辐射的近场图照片

量表明，它们均对应着前向三级斯托克斯相

干辐射成分(λ.3 = 643 .5 nm)。图 2(e)为在与

图 2(的相同入射条件下通过宽带蓝色滤光片

拍得的近场图照片;其中心圆斑主要是透过

滤光片的剩余的问光;其外第一个圆环为一级

反斯托克斯相干喇曼辐射。'aal =502-.9 nm) ; 
再外的第二个圆环(实际上隐约可见由邻近

的双线所组成)为I二级反斯托克斯相干 喇曼

辐射。ω=476.9nm); 最外面第三个圆环为

三级反斯托克斯相干辐射。ω=453 .4 nm)。

以上两图中所记录到的各级环状相干喇曼辐

射显然均是由特定的四波混频过程产生的。

õ. 四波混频过程的判断

我们曾就多种可能的四波混频过程和相 J

位匹配条件进行了分析和计算。表 1 给出了

在ÎI.o =532 nm 入射光作用下，方解石 品 体

各级相干喇曼辐射的波长、折射率 (0 光〕 和

披矢模量的数值。其中波长是用光谱分光方

法测量的，折射率是根据文献中给出的值然
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表 1 方解石各阶相干喇曼辐射的

折射率和波矢模量(寻常光〉

波长 波数 折射率

次 λ 1/λ (0 光)

(nm) (cm-1) . 倪。

453 .4 22055 1.6726 

476.9 20969 1. 669是
J 

502 .9 19883 1.6660 

532 .0 18797 1. 6629 

564 . 6 17712 1.6601 

6ö1.5 

‘ 643.5 

波矢模

蜜月由

'1/0/λ 

36889 

35006 

33125 

31258 

29404 

27559 

25719 

后用内插法确定的。通过与实验结果相互对

照，最后确定在本实验条件下，共有五种四波

混频过程对所观察记录到的环状相干喇曼辐



表 2 方解石样品不同阶次相干喇曼辐射

因环角半径的理论计算值与实验测量值

‘(测量误差 <5%)

角半径 | 角半径
阶环次 波矢组合方式

计算值 测量值
'一

ko+ks1=k，ι a1+k.2 
1. 69。 1 .68 0 

, 

82 环
[图 3 (a) J

• 
2k'2=ka1 + k .3 

2 .52。 2 . 56 0 内环
[图 3(c)J

8 3 
ko+k81 =ka.2 +ks3 

3 . 05。 2 .90。外环
[图 3 (b)J

』

ko+ k81=kcsl十k.2
1.41 0 工 .45 0A81 环

[图 3(α) J

一
ko十kil干kC'2+k.3

2.24 0 2 . 21 。内环
[图 3(b)J

A82 
2k aa1 =kas2+ko 

2.67 。 2.63。外环
[图 3(à) J

2ka' 2=kaa3 十ka'l
3 .28。L1S3 坏

[因 3 (e) J

射有贡献3 它们所对应的波矢组合方式和匹

配角条件如图 3 所示。其中图 3(α)和(b)的

共同特点，是以入射光(波矢为 ko 和由所产

生的前向二级斯托克斯受激散射光(波矢为

ks1)的共线作用为基咄p 通过在样品介质内引

起的差频喇曼共振增强的三次非线性电极化

波的相干激发，导致出现 k/J81、 k82 以及 k(J8'J、

k.a 相干辐射环;图 3(0)、 (cil) 和(功的共同特

点是在已经产生的环状相韦辐射的基础上，

通过级联四波混频过程(与 OARS 或 OSRS

相类似的过程〉而产生更高级汰的环状相干

喇曼辐射。 还有一些在图 3 中未列出的可能

。二

---冉、 k.
kas.: ~飞〈丁"

m 叭二~ 1131'\ 
.0--- ...--- -----I!I ko 叫 k.，

(b) 

\ 

飞『ε__ k 

k.， \岛、

。---

国

(à) 

a 
hh-

(e) 

图 r 产生各阶相干喇曼辐射环的议矢组合

和匹配条件(oz 为中心入射‘方向〉

(a) 产生 L1S1 和 乌环， (b) 产生 Å1S2 和

83 环， (c) 产生 83 坏， (à) 产生 AS2 环，
(e) 产生 AS3 环

的四波:昆频过程3 一方面它们在物理考虑、 上

出现的容易程度不如图 3 所列出的过程 另

一方面根据这些过程算出的匹配角数值与实

验观测值不相符合，因此有理由认为它们在

实际上并未成为主要的贡献。

表 2 分别给出了按照图 3 所列过程和表

工所列数据计算出的各阶次相干喇曼辐射圆

环半张角 (角半径)的理论数值，用时作为对

照亦给出了按近场图分布确定的圆环半张角

的实测数值。从表 2所列数值的对比中可看

出 p 在实验测量误差范围内 (<5%)，理论计

算值与实验测量值符合程度较好。
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