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紫外激光泵浦的乙醇液滴中的受激喇曼振荡

王军董耕发 钱士雄李部芬
(星旦大学物理系)

Stimulated Raman oscillation from ethanol droplets pumped 

by ultra violet laser pulses 

Wal.g Jun . ρong Genfa, Qian Shi.cionrl. 7,i Yufen 
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提要:本文报道了在 Nd:YAG 激光嚣的三倍频光束 (λ=355nm) 泵浦下的乙

醉液滴 (α~30μm) 的受激喇曼振荡发射。
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-、引

近年来. 做粒与激光相互作用的各种非

线性光学:iJ:扣 H 益 豆;到人们的重视。 R.

K . C且mg、 J. B . Snow 和钱士雄等已采用

可见区的 532nm 激光束泵浦微米级的液

滴3 研究了乙醉、水等液滴巾的:f激喇虽振荡

(SRO) 、才11 干Ii'ii~ 旦U合 (CHM)以及染料滴中

的激)'(:振荡11 -:;) 。

本文采用 Nd:YAG 激光器的三俏频紫

外激光(λ = 35311m) 来泵 ~T!i液滴，旨在研究

紫外激光泵 ìllJ下 i阳市巾的 S]-{O，这样可以使

产生的 Stokes 向民O 移 Jí'J 挝议段3 以便于光

学多边分析仪接收更高阶的振荡。 并对实验

结果进行了分析。

二、球体腔中的 SRO 阑值的估计

乙畔;夜淌的 SRO 同乙防液体池中的
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SRS有明显的不同。 这是由于光在液滴与守

气的界面上因液滴折射率和用旧介质折射 率

不同而存在内反射，因此可以在球汹内性主。

较高的光学反馈而形成振荡。 从物 到[J- 示，

汹汹是一种微型的球体光学讷振)瓦户、

按照 MaxweU II!磁理论己经可以精仙

计算在平而波照射下，球体 Jr;~ 内的内场分

布和l散剧场分布[6， τ1p f投身.tìN 叶 I 增强 ~Y! (i川江:n

反映了球体W;~的水征拟的 1\'i.rl~ 0 If';~拟的位且

可以由下丽的条件决定:

TM 模

豆豆旦L业旦JX纠正 (1 a) 
h ~， J ) (x ) [xh:, J ) ( x) ]' 

'l'E 棋

μ坦之=业旦岳旦斗二 i, lb) 
It;/ i (3:) [Xh},' l (叫」

其中叫是:f.:.P-内介质相对于叫:外介!茧的~-H ~J 

折射 车 j，， (x) 和 J h2气功 分别朵绍f ~ 1L I~jì 球

BosseJ pf;j数和球 Hankel 函数 x 是尺寸妥
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数ø-2πα/λ， 其中 α 是球滴的半径。腔模

有时可筒记为 a...! 及 b".! ， l 是序数。
因 1 是我们计算的乙醉准滴(叫=1 . 36)

的本征模的尺寸参数和内场系数。、 d 的一

些结果。

!剖 1 计算的乙醉液汹(nl = 1. 3G) (t<J 'J'M 

及'rE木征J悦后，我 1 = 16.J飞尺寸参数 Z

=300~310 的 Z 值及相应的内场系数

~1; r扫一一-为鸟， ]6; 一一一一为 bn， 16; 

一一为曰tl) 17; 一一一为 b饵， 17 

按照非线性光学3iH论，通常的 SRS 处理

方法是2 求解在准稳态和平ffil波泵浦衍况下，

东 illì场和 Sbokos 场的一组搞合披方程 [8. nJ 

dlr 
飞5ι 901交 J/~- αoI"

唁L坷=叮叩g庐川川京川川t (IσIι-1sιω1S lIs创s lIsι1ι只巳仕2
d[ 

毛

f zgdIJR1-IstL; ) 叫严2

3!;1! IIL Yj泵 j商场的强度 . .T阳、矶和 gSi 分别

二li: :H i 阶 SLok0S :l元的强!豆、吸收系数和l用益

二二敬p 且，

gnz = 902立二 ( t = | 3 23 …) 
正ùJ.

90 = -主立γ .Tm ( 1.山)
εoniß-

(3) 

(4) 

nι 是介肢的.JJï-月、!率 。 在介m中， SLok0S 场是

从甘于IW!):f开始2 经过不断指数放大而建立

的叫

:'!: l ~ i.trn :l n i也1[ 1 产生 ?15 一阶 SLoko月 的

S Ii只闷 {;'[jÆ 讪. .!.{ )-j 

1 (，1 川 T 1.7~ ) n -== 25 

对于一个 Raman 振荡2;七轩其总反射

E较为 R， 透过; 丁字为 T=l-R 则在!在内来回

丘射 M 议后的 Stokes :1m觉也为

I 8=I 叫, 川 - 1 )l Reθ俨?g旷叫I
tβ?e旷，υι4 山 -1

(5) 

因而产生 SRO 的阐值条件可相应地写为

(e"hL - .1).JRe'!UhL)M吐一~-==~~ (6) 
Re~uhL-1 

由阔值条件仍)可见， M 值对闽值的彭

响很大，对脉宽为马的激光来说， M 伯近f以

为

M~ ..ctp
..,. _ ~ (7) 

三饲LL 2 

根据 (6) 式我们可以估算在几种不同忻况下

的 SRS 和 SHO 的阀值。计算中取乙N'/ )0)介

质3 有叽=1. 36 ， g=5.1x10-3 c皿/MW 及

tp = :1 0ns。

表 1 几种不同情况 SRS 和 SRO

阑值的比较

行 汶 I~J. :(告 Ir-:.:

TJ ~5 (， Ul :.. ;3e U1 

R O . ~ 

T 0.1 

M '1是

(ghι) Ih I 25 2.82 

(h ) 'h lD6 22.1 
M飞I"/cm~ I M叭 / (， LO~ 

| W均应
100 u lD 

0. !J9 

0.01 

1 .1 x 101 

G .J9 X 10- 3 

121 
':v1"W IC.皿2

由表 1 可见p 行 i皮的问 I主S 闷伯iLZ比长振

荡 jt;: (l~ S氏。阳也向付多3 而短振荡w;~的闽值

.ffi比斗 J 波啊'f OG3罢低3 们仍~~于长振荡月1:的闽

{丘，这是由于Jf';~长太短，引起损耗 ltf./大所致。

如果使透过东进一步降低P 则闷 {IÏ会有所下

降。

对液滴来讲23C半和 α-==30μ111，来问振

挡一间的路径近似为 1&斗的 J ，"j ~二 2L = 2J'Ca ， 则

L -== üJ. p.，m，是屈短腔。

应用 i情报)陀理论3 在们可以仔 0 \ 主乌克 r

矛11 气:~二效透过韦宜'cff 1'i':J夭系， :!~ rll r 是主j扯振

动模的半极大全州(r = 卡-'('>)
T哨 = l - e- !:! :"' "、l' (8) 

对于在 x=287 附近的一些具而. 不同 Z (t':J $ 

征模的 F、'1 '011 及 (IL川等列于表 2， 'd 3+中
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表 2 球腔尺寸参数 x=细7 附近， afl.t 模的 x， d , r , Tcff 和 (IL) th 随序数 t 的变化关累

n x d 

14 308 38ï 韭0 3.5 x1<P 

15 30-1- 28 ï .50 73 

16 299 .387.38 18 

17 20.3 ~3 ï .59 G.7 

18 29J 28 ï .7:l 3 .4 

仍取乙自主为介质。

从表 2 可以看到p 玲:腔内不同的本征模

具有不同的 SRO 阔值，有小序数 1 和大棋数

饥的模就有低的透射损耗和低的 SRO 阔值p

其闰值可以比 25c皿长的 Raman 池的阔值

低件多，甚至可以低于普通的长振荡脏的

SRO 阔值3 尽管液滴的尺寸比上述两种情形

的尺寸小几个数量级。

二、实验装置

我们采用 Nd:YAG 激光器的三倍频输

出 (λ=355nm) 为泵浦光，紫外泵浦光经柱

面透镜 L1 聚焦后照射到液滴上p 在液滴中

振荡产生的 S七okes SRO 由透镜 L2 和 L3 聚

到光栅单色仪的入射狭缝p 色散后的光谱由

OSA 500 型光学多远分析仪接收测量p 并可

由 Apple Il微机存贮或直接从 X-y 记录仪

打印，实验装置如图 2 所示。

罔 2 ~)~价装旦因

1一巳 (:j{:~I ; 2- j'iZili:f: 3- " fL 包{义 d-OSA5ω;

5- . 1/ /J ; C-Appl c Jl 微讥 7-X-Y 记录 仪;

8一激光器

ìl豆滴发生器如图 3 所示，加压液体由怦

边可|入主IJ出闭室巾，在该室的底部j在一中心

• 22 

P T.Jf (J L) ';, ( MW / cm2) 

2.5 x lO- 5 2. l. x 1 0- J 34.5 

5.9 X :10-.1 5.0 x 丁 0- 3 7-1- . 5 

9.3 X 10-3 8 .0 X 10- 2 8R2 

5.8 X 1.0- 2 3. 9 x l O- 1 5.10 X l03 

2 .4 X 10- 1 8 .0 X 10- 1 3:3. 1 x :l (卢

有一小孔的不伤恫片 力II J I~ 肢体可经此片喷

出 。 由于压电陶瓷的振动作用，可以得到均

匀的液滴流。

。l

图 3 ii汪 ìl前丘生 23装直阁

1一正弦波友坐苦苦 2一数字归司;-ì:十 3一压咆陶

瓷 4一加压液体室

实验中经柱丽透镜聚焦的泵沛光的光斑

约为 5mm x240μm，相应于 10mJ 的入射

脉冲能量的聚焦功率密度约为 80 MW/cm!l。

在这样的泵浦功率密度时，己可从乙陪;1 液淌

得到很强的 SRO。 通过显微镜观察p 则可以

看到一串有明亮蓝绿边界的液滴流，而采用

这样的聚焦方式去泵浦一个 10cm 长的乙醉

Ram:lm 池则不能观察到乙昨的一阶 Sbokes

SRS，更不能测到高阶的 SRS。

四、实验结果及分析

图 4 给出了乙醉液 i商 (α::::::30μm) 中观

察到的 1"， 5 阶 Stoke弓 SRO ìì\i;- 。 从中可儿，

第 5 阶 Sbokes SRO 的强度仅衰减为第 1 I讲

的:L/~7，这种衰减缓慢的变化趋势主要是由

于球体腔的作用而形成的 唱 球体舵一方面由

于它的高反馈而具有较低的 SRO 阐值;另一



s
~
s←K
F草

图 4 紫夕|、激光 (λ = :-155 U1U} t., = 10os) 

泵浦乙ð']i夜 i商

(σ<::30μm) 的 1~5 阶 Stokcs SRO ì击

为·面2 腔内的振荡模具有较强的内场强度y 所

以低阶 S切k倒振荡的强内场非常有利于泵

浦产生高阶 S七okes SRO。

尽管如此，在 1∞MWjom2 功率密度的

紫外激光场作用下3 乙醇液滴可以产生强的
Sliok四 SRO} 还必须计及四波混频在产生初

始 Sbok回信号中的作用。 无论在用 532nm

光泵浦的实验还是现在 355nm 光泵浦的兴

验都表明在液滴 rl'只要有 Sbokes SRO 产生p

则都是 多 阶同时出现。 表 明1 液油. 中 n 阶

Sbokes SRO 的产生不仅与 (n - 1) 阶 Stokes

场有关.而且还与 (吭一 2 ) 阶 Sbokes 场有呆3

使衍.n 阶前okes 场不必从虫子噪声开始建

立 而可以互接从由 (吭一 1) 阶与 (刊 - 2) 阶

飞okes 场的四波混频过程产生而建立振荡，

这就大大降低了液涡中的 SLokes SR.O 的阔

值3

在乙静悄滴的高阶创okesSRO 讷巾3 还

观察到每阶有时包含两个强峰。 女n在第 5 阶

RFW ì市中.分析表明波民较长的峰对应于乙

畔的振动缺问= 29:!8cm- .l 的 5 阶 Sbokes 振

荡.而另一个峰则是 1 '[ 刊另一个振动桔'( 112 = 

2877 cm -1 的组合 Slokes 振荡其组合形成

的能级闺女ill到 5 所后 主Il介振荡可由两个采

油Jt场产 ~I 共 三II合频移 ν('= 4ν.1+ 1/;)

实验中发现组合振荡的产1::与脏棋的共

振↑lT况夫系比较密切.创I f到 6 所示。 在 6 (α)

中可君主IJ 3 1/1 和 (2))1 + ν~) I同个峰2 而在 6(的

中圳组合振荡峰消失。

!fi) 
1'1 " 1 

/9> 

图 :l m合 S lokes SRO 场形成 (I:J:l~+旦国

/" ..... ' 4 - i.~~ - 41'1 : 1，" ' 4 ~1' (. - (:1rJ -:-:'2) 
1 .'，-飞 =I'L- (4q+I'2) 

n
t，
」
声-

叫-
一
点

d 二 占 i:; :\ [1 ;\ 1 . ， 叫 " :, 1; 

iL l二 (n m)

阁 6 4jl圳、激光 ( λ = 3.),) D 111 ) ~í<: i i !J 乙 "'i i 引奇

H~J :在 ~ß r Sloke..; )l; ìl'j 
(n 、 Ö/ j j- 吁; i .J '.;; r-不，.. ) !，小 I':~J i 句:

引起这种圳纹的肌肉;J1.网沟， 了1 汹汹巾

产生只RO 币'主!吁í f I树个条件3 口P J{ 够的 j民 iJlì ) \:i 

场和H.am;:m 放射战TftI以产生吧l fut ， 以反址

够的反i71 以降低 1];1↓毛对于乙~:I谁 i ，iii 1 11 ，'!0:~且

合激友。1' ， + ν2) ，川IJ采浦场可来~ I IL 1 ì " 1 

+ 1/;) 及 TW.l J劲 。 ~ t 1/ I 111/ 1 J药是比较强的 ι

可能对 V2 粉、引起用 fui. } (II.){ ~，l -r (nμ l 十 7 ' ;2 主

个组合惯的~'1: :出;范日;1 之 /)才 } )L~}Jt 平O{够 jZ

馈的帜， 则丑-沙王山这个m{吵Id为 ím1子)''' :1:, (I~ 
肉且在。 从民1 1 也 l可石 :l L 水 111 悦千i一正的分

布3 和计及线及{ JJ' 不E J.O-'1"" 10- 1 ili 1剖，ζ 内

的 TE 和 'rM 两类本征棋，那么校的分 i市
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强烈抑制了。0]4 液前j巾的振荡。 这个纣果

与染料液淌 1/'的振荡波长 I~J显比付通染料激
光器的振荡波长要向长披移动盐一致的。

感谢 rj-i 因科学院 1' 1 然科学见企及第三世

界利学院基金对本科研项 u 的资助。
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密度在波长 600nm 处大致为每 11 cm.-1 中
有一个枝。因而只有适当调节液滴的大小(亦

即 x) 使具有足够反馈 的 模能处在 Ram凡n

线宽范ffiI之 ri' ， 以产生组什 Sbok四 SRO ~

与 乙1r/ì1lUì再不 闷， 00]4 ì夜滴在用 355nm

ìt~~ )'6泵捕时没有观'察到 Stok四 SROo 00J4 

7战滴在受到 532 nm 激光泵 710时很容易产生

Sbok四 SROC岳飞我们己经测量到高达 17 阶的

Sbok四SRO，这说 Iy~ 0014具有很大的 Raman

刑益。 不E紫外光泵浦下 00]47夜滴巾 SRO 的

抑制可以从它的l吸收来加以 f解释。 我们采用

一个 45c ru 长的长和l吸收池 iV!lJ 丑了乙陪和

CO!佳的I!& lj立，发现 CC I住在 355nm.处的 l吸收

比乙静大得多，测得的 l吸收系数 α"，0.02

cm.-1。根据文献 [3J 的分析可知， 当腔内存在

吸收时， 则球体腔的本征税 αn .l (及 bn ， l) 的反

馈系数将全、 mIJIV:~低3 对无l吸收时具有同反tfi

V)，即线宽 J:v 1"民窄的棋则影响更为严TIi二，这就

友及在寒夜夜在夜a夜夜在旋在':1:.1:.1.夜夜夜夜藐夜夜夜在夜夜夜在反￡在沉淀犯在在放犯夜夜夜夜夜在夜夜~a瓦夜夜夜藐友在温taa在旋在:z:混在草篇裹在在~瓦哀a
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