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摘要　利用强激光作用在高压二氧化碳气体中产生受激拉曼散射作为激光波长转换的机理,获得了１２４８nm激

光输出.结果表明:采用波长为１０６４nm的抽运光,通过优化二氧化碳压力及透镜聚焦参数,得到了一级斯托克斯

光(S１,１２４８nm)的最大转换效率为３６．６％,最大单脉冲能量为８２mJ.
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１　引　　言

激光变频技术可以实现激光波长的转换,拓展

激光的应用范围.变频技术主要有晶体变频、染料

溶液变频和受激拉曼变频等方法.相比于晶体材料

的倍频、合频、差频和液体染料变频,受激拉曼变频

有不可替代的优势,特别是气体介质的受激拉曼变

频可以承受高能量基频激光,定标放大性好[１],并且

其波长变换的跨度大,可以将激光波长拓展到中红

外甚至远红外波段[２],因此受激拉曼散射是一种重

要的变频方法.
受激拉曼散射是介质分子振动或转动引起的一

种非弹性散射,抽运光与拉曼光的频率差等于分子

拉曼活性的振动或转动频率.受激拉曼散射具有阈

值性、方向性、单色性等特点,并且可以用作受激拉

曼变频的介质种类比较丰富,不同的拉曼介质能够

产生不同波长的散射光,极大地丰富了输出波长的

种类.受激拉曼散射技术还可以与倍频、合频等频
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率变换技术相结合,实现紫外到近红外波段更多种

类的波长输出.因此,受激拉曼作为一种实用的变

频方法,已成为目前激光变频领域的研究热点之一,
并取得了很多成果.例如,花晓清等[３]、冷静等[４]采

用脉冲二倍频和三倍频Nd∶YAG激光,在宽带和窄

带模式下对甲烷、氢气和氧气中的受激拉曼散射进

行了研究,氢气前向一级斯托克斯光的量子转换效

率达到８３％,后向受激拉曼光的量子转换效率达到

６４．７％.Mayor等[５Ｇ６]和Spuler等[７]从２００３年开始

一直从事１０６４nmNd∶YAG激光抽运甲烷气体的

受激拉曼散射研究,拉曼波长为１．５μm,是人眼安

全波长;目前他们已将拉曼变频技术成功地应用到

激光雷达中,并且取得了良好的效果.近几年,气体

受激拉曼原理与光纤技术的结合也为高效气体受激

拉曼转换提供了一条有效途径.２０１６年,顾博等[８]

利用１０６４nm脉冲激光器抽运一段充高压氢气的

空 芯 光 纤,获 得 了 波 长 分 别 为 ７３７．６,５６４．２,

４５７．１nm的一阶、二阶、三阶振动反斯托克斯激光输

出.２０１７年,陈育斌等[９]将波长为１．５μm的可调

谐连续单频分布反馈激光注入到充有乙烷气体的空

芯光纤中作为种子光,得到拉曼光Ｇ光转换效率的最

大值为４７．５％,相应的量子效率为７０％.
目前受激拉曼散射研究主要采用受激拉曼增益

系数大的介质,例如甲烷、氢气[５,１０],而关于二氧化

碳、氮气等受激拉曼增益系数较小的气体的相关研

究报道比较少,主要以短波长激光作为抽运光.例

如:１９９５年,Bisson[１１]使用KrF激光器抽运氮气和

氦气混合气体获得了２４８~２６３nm的激光,该激光

因位于太阳光谱盲区而被应用于气象雷达;２００７
年,Nakazato等[１２]使用 Nd∶YAG激光器发射的激

光的四倍频激光(能量为９１mJ,波长为２６６nm)抽
运０．７MPa的二氧化碳气体,产生了能量为１３mJ、
波长分别为２７６nm和２８７nm以及能量为５mJ、波
长为２９９nm的拉曼光.虽然１０６４nm激光抽运的

二氧化碳拉曼增益系数较小,不容易实现高效的拉

曼转换,但是其一阶受激拉曼产生的激光波长为

１２４８nm,该波段激光具有较强的大气穿透能力,不
易受雨、雪、雾、霾等恶劣天气的影响,同时１２４８nm
激光在湍流大气中具有优良的传输特性.因此,在
激光通信、遥感、测绘监控等领域广泛应用.牛晔

等[１３]关于短波长激光大气传输光谱的研究表明,

１２４８nm激光在大气中的透射率接近８０％,优于

１０６４nm激光的透射率.此外,二氧化碳作为拉曼

活性介质还有其独特的优点:１)物理化学性质稳定;

２)价格便宜;３)振动拉曼频移为１３８８cm－１,相对于

其他气体,拉曼频移比较小,有利于产生频率梳.当

抽运激光波长为１０６４nm时,能够产生一级斯托克

斯光S１(１２４８nm)、二级斯托克斯光S２(１５１０nm)
和一级反斯托克斯光 AS１(９２７nm).因此,利用

１０６４nm激光抽运高压二氧化碳产生的拉曼激光可

以作为优异的１２４８nm光源.
本文采用１０６４nm激光为抽运光源,研究了二

氧化碳气体中的受激拉曼散射,考察了激光量子转

换效率与聚焦透镜焦距之间的关系,优化了二氧化

碳的气压,以提高拉曼转化率,为以后的实验设计提

供依据.

２　实验方案

实验装置主要由抽运源和拉曼池组成,如图１
所示.其中抽运源为 Nd∶YAG 激光器(Brilliant
classＧ４型),输出波长为１０６４nm的竖直线偏振光,
最高单脉冲能量为３６０mJ,半峰全宽为６ns,线宽

为０．７cm－１,发散角为０．５mrad,光斑直径为６mm.
拉曼池是一个长为１．８m的不锈钢管,两端装有窗

口片,入射窗口片镀有１０６４nm的高透膜(透过率

大于９９％),出光窗口材料是未镀膜的石英,拉曼池

中充有高纯度(体积分数为９９．９９９％)二氧化碳气

体,气压可调.
抽运光光束经过第１组半波片与偏振分束立方

体 的 组 合 体,之 后 再 经 过 高 反 镜 M１ (HR＠
１０６４nm,反射率大于９９．９％)反射进入第２组半波

片与偏振分束立方体的组合.半波片和偏振分束立

方体组合的作用是实现抽运光能量大小的连续调

节,两组组合可以有效提高调节精度.调节后的光

束依次经过高反镜 M２、佩林Ｇ布洛卡棱镜１和高反

镜 M３折反,经过光隔离器(由１个偏振分束立方体

和１个１/４波片组成)和聚焦透镜L１(后续用焦距

为－１００mm和１５０mm的透镜组替换该单透镜)后
进入拉曼池,L１的焦点位于拉曼池的中心.佩林Ｇ布
洛卡棱镜１的作用是改变激光传播方向９０°,并防止

后向拉曼激光按原路返回到激光器中;光隔离器用

于隔离实验中产生的后向受激布里渊光.抽运光在

拉曼池中产生受激拉曼散射和四波混频效应,生成

的光通过第２块佩林Ｇ布洛卡棱镜分光,分光之后用

烧斑纸确定各级斯托克斯光的位置,如图２所示,从
左到右依次为二级斯托克斯光S２、一级斯托克斯光

S１、剩余抽运激光S０和一级反斯托克斯光AS１的烧

斑,在不同位置分别测量各级斯托克斯光的能量.

０３０８００１Ｇ２



中　　　国　　　激　　　光

图１ 二氧化碳气体中的受激拉曼散射实验装置

Fig敭１ ExperimentalsetupofstimulatedRamanscatteringinCO２gas

图２ 不同级别的斯托克斯光和剩余抽运激光在相纸上的烧斑图

Fig敭２ BurnspotsofStokeslightandresidualpump
laserwithdifferentordersinphotographicpaper

３　结果与讨论

３．１　不同气压时各级斯托克斯光的光子转换效率

随抽运能量的变化

在聚焦透镜L１的焦距f 为１．０m的条件下,分
别研究不同气压时各级斯托克斯光的光子转换效率

随抽运能量的变化情况,结果如图３所示.由图３
可知:S１曲线在１,２MPa低压条件下的增益较小,
曲线一直缓慢增长,在抽运能量为２５０mJ时变得平

缓;随着气压增大,在３,４MPa的高压条件下,S１的
转换效率随着抽运能量的增大而快速提高.产生以

上结果的原因是在高压条件下,拉曼池中二氧化碳

气体的密度增大,与抽运光相互作用的分子数量增

加,使二氧化碳气体的增益系数增大.因此,在高压

条件下,S１转化效率随着抽运能量的增大而提高得

更快,抽运能量的进一步增大会促进S１向二级斯托

克斯光S２和一级反斯托克斯光AS１转换,从而抑制

S１转换率的进一步提高.由此可知,在３,４MPa条

件下,S１曲线分别从抽运能量为１００,１２０mJ处开始

趋于平缓,并随着抽运能量增大而一直保持水平,同

时S２和AS１的转换效率随着抽运能量增大均有不

同程度的提高.图３还表明,低气压虽然会减小受

激拉曼增益,但是也会降低高级斯托克斯和反斯托

克斯的转换率,因此在低气压条件下,能得到高效率

的S１转换.

　　当气压为１,２MPa时,S２和 AS１的能量很微

弱,难以测到,因此只采集S０和S１的实验数据.当

气压为３,４MPa时,四波混频先为S２提供种子光,
然后通过受激拉曼级联效应产生S２激光转换,随着

抽运能量增大,S２转换效率逐渐提升.四波混频的

强度为

I４＝BI１I２I３p２exp(－C Δk ), (１)
式中I４、I１、I２、I３ 为四波混频过程中各波长激光的

光强(例如在AS１产生过程中,I１、I２、I３、I４分别为

S０、S０、S１、AS１的光强),p 为气压,B 和C 为常量,

Δk为相位失调量.它们均与光功率强度无关.根

据(１)式可以看出,I４与I１、I２、I３正相关.具体来

说,S２是通过２个S１和１个S０相互作用产生的,S２
的产生与S１的相关性高.在气压为１,２MPa时,气
体介质的浓度较低,四波混频不能产生足够强度的

S２种子光,再加上低浓度条件下S２的增益也比较

小,S１没有向S２方向大量转换,因此在低气压时,S１
的转换效率较高,S２的能量较小,小于能量计的测量

限度,故而测不到S２的能量.

AS１只能由四波混频作用产生.在实验中发

现,在相对高的气压条件下,AS１可以被能量计测量

到,但随着气压减小,虽然能观测到AS１以及多级反

斯托克斯光,但AS１的能量已经微弱到能量探头测

量不到的范围.根据(１)式可知,气压的减小会导致

四波混频效率降低,因此产生的AS１能量比较微弱.
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图３ 焦距为１．０m和不同气压下,AS１、S０、S１、S２光子转化率随抽运能量的变化.

(a)４MPa;(b)３MPa;(c)２MPa;(d)１MPa
Fig敭３ PhotonconversionefficiencyofStokeslightAS１ S０ S１ S２asfunctionofpumpenergyundertheconditions

offocallengthof１敭０manddifferentgaspressures敭 a ４MPa  b ３MPa  c ２MPa  d １MPa

３．２　不同焦距时S１ 的光子转换效率随气压的变化

根据３．１节对实验结果的分析,通过改变聚焦

透镜的焦距和气压来研究S１的转换效率.采用的

抽运激光的单脉冲能量为２５０mJ,焦距f 分别为

１．０,１．５,２．０,２．３m,均通过焦距为－１００,１５０mm
的透镜组调节获得(相比于单个透镜,聚焦质量变

差),拉曼池中的气体压力为１~４MPa.实验结果

如图４所示.

图４ 不同焦距时S１转换效率随气压的变化

Fig敭４ PhotonconversionefficiencyofS１asfunction

ofpressurewithdifferentfocallengths

当f 为１．０,１．５m时,拉曼池中的气体压力越

小,S１的转换效率越高,这符合图３中转换效率的

变化规律,主要是因为四波混频效应和受激拉曼

级联效应的协同作用决定了高级斯托克斯激光的

转换效率,虽然低气压有利于满足四波混频的相

位匹配条件,但转换率并不高,因此只能在一定范

围内减小高级斯托克斯光的阈值,但不能造成S１
向S２和AS１的大量转换.要增加高级斯托克斯光

的转化,还应有足够大的受激拉曼增益,但在低气

压条件下,拉曼介质粒子的浓度较低,所以拉曼增

益也较小.气压对高级斯托克斯激光转换的影响

是导致低气压和高气压条件下S１转换效率变化的

直接原因.当f 为１．５m且气压为１MPa时,S１
的转换效率可达到３４．２％,其原因主要有两点.

１)斯托克斯光的转换效率是由拉曼有效增益长度

z与抽运光强Ip 的乘积决定的,焦距的变化会导

致两者都发生变化.拉曼有效增益长度z 与抽运

光强Ip 的关系为

IS(z)＝IS(０)exp(gSIpz), (２)
式中gS 为拉曼介质增益系数,IS(０)为初始时刻的

斯托克斯光强,IS(z)为获得的斯托克斯光强,z 为

拉曼有效增益长度.当gS、Ip、z 的乘积达到最大

时才能获得最大转换效率.２)相对较长的聚焦导致
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四波混频波矢失配较为有效地抑制了四波混频的产

率.当f 为２．０,２．３m时,在１MPa条件下不能产

生拉曼光,当气压增至１．５MPa时,S１ 的转换效率

分别为２．８％和４．９％.拉曼池中的气体压力越大,

S１的转换效率越高,这是因为随着拉曼池内的气压

增大,二氧化碳气体的增益系数也会增大.
图４还表明,短聚焦能减小受激拉曼阈值,原因

是短聚焦能增大焦点处的光强.

３．３　不同焦距时S１光子转换效率实验与理论结果

的对比

抽运激光与二氧化碳气体相互作用会发生受激

拉曼散射,该过程的稳态动力学方程[１４]为

np

c
ΔIp

Δt ＋
ΔIp

Δz ＝－
ωp

ωS
gSIp(z,t)IS(z,t)

nS

c
ΔIS

Δt ＋
ΔIS

Δz ＝gSIp(z,t)IS(z,t)

ì

î

í

ï
ïï

ï
ï

,(３)

式中nP 和nS 分别为抽运激光和斯托克斯光的折射

率,c为光速,ωp 和ωS 分别为抽运激光和斯托克斯

光角频率,IS(z,t)和Ip(z,t)分别为t时刻z 点处

S１ 和基频光的光强.在模拟过程中,(３)式采用前

向迎风格式离散,并采用如下约束条件以保证数值

模拟的可行性和准确度:

１)避开高级斯托克斯光的影响,只模拟拉曼活

性介质在１MPa条件下的实验结果.

２)近场光采用几何光学近似,光强I(z)与功

率P(z)的关系为

Ii(z)＝Pi(z)/Si(z),　i＝p,S, (４)
式中S(z)为焦斑孔径大小.

３)焦深附近的光强[１５]近似为

I(z)＝Ifocus
sink(a/f)２z

４
é

ë
êê

ù

û
úú

k(a/f)２z
４

ì

î

í

ï
ï

ï
ï

ü

þ

ý

ï
ï

ï
ï

２

, (５)

式中k 为波矢;a 为通光口径;Ifocus为焦点处的光

强,取透镜焦距与发散角的乘积.根据前期实验获

得的氢气和二氧化碳的受激拉曼阈值,二氧化碳的

增益系数取氢气拉曼增益系数[１６]的１/４．８.

４)入射光强Ip(０,t)随时间的变化关系通过高

斯拟合Nd∶YAG输出脉冲获得.

５)实验参数取表１中的值.

６)受激拉曼产生的S１ 和抽运光的发散角不

同,故而其有效的共同作用体积需要一个修正参数,
该参数可采用蒙特卡罗方法根据１．１７m焦距对应

的转化率计算获得.

表１　模拟参数

Table１　Simulationparameters

Energyof

pulse/mJ
Fullwidthat

halfmaximum/ns
Laserbeam

divergence/mrad
Diameterof

inputbeam/mm
Lengthof
focus/m

Pressureof
Ramancell/MPa

２５０ ６ ０．２５ ６ １．０Ｇ２．３ １．２

图５ １MPa条件下模拟及实验获得的S１ 量子

转换效率随焦距的变化关系

Fig敭５ PhotonconversionefficiencyofS１asfunction

offocallengthinsimulationandexperimentat１MPa

　　模拟结果如图５所示.由图５可知,模拟结果

与实验测量结果的趋势基本吻合.理论和实验均表

明,转化效率开始随着焦距增加而提高,达到最大值

后迅速下降.这一现象反映了斯托克斯光的转换效

率是由拉曼有效增益长度与抽运光强乘积决定的.
图５还表明,在长焦距条件下,模拟结果比实验测量

结果偏大,原因如下:１)不同焦距的有效体积不同,
即修正因子不是一个常数,空间一维速率方程不能

很好地描述这一现象;２)数学模型中未考虑焦深附

近拉曼活性介质浓度的变化,因为增益系数gS 与

拉曼活性介质粒子数浓度成正比,所以当转换效率

较高时,gS 会减小,而模型中将gS 作为定值处理.
在以后的研究中将引入拉曼活性介质粒子数浓度,
并将模型拓展为二维空间以解决该问题.

３．４　最适气压下S１ 光子转换效率随抽运能量的

变化

根据３．２节中对聚焦透镜焦距及气压对S１转换

效率的影响可知,当单个透镜焦距f 为１．５m以及

气压为１．３MPa时,S１的转换效率最高.由图６可

知,S１ 光子的最大转换效率为３６．６％.
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图６ 最适气压１．３MPa和最适焦距１．５m 条件下

S１光子转换效率随抽运能量的变化

Fig敭６ PhotonconversionefficiencyofS１asfunctionof

pumpenergyatoptimumpressure １敭３MPa 
andoptimumfocallength １敭５m 

４　结　　论

采用高纯二氧化碳气体作为拉曼介质,获得了

波长为１２４８nm的拉曼激光,并分析了聚焦透镜的

焦距和拉曼池中气压对斯托克斯光转换效率的影

响.研究表明:高气压的拉曼活性介质有利于获得

高级斯托克斯光;在光束质量和增益介质确定的条

件下,随着聚焦焦距增大,S１的转换效率先增加后降

低,选取合适的焦距有利于提高受激拉曼转化效率.
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