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摘要　基于受激拉曼散射(SRS),研究了一种获得多光谱激光的方法.以 Nd∶YAG的二倍频５３２nm激光为抽运

光,以高压CO２作为拉曼活性介质,最多可同时输出位于３９０~７５５nm的１０种波长.通过优化CO２压力,得到一

级斯托克斯光(S１,５７４nm)、二级斯托克斯光(S２,６２４nm)和三级斯托克斯光(S３,６８３nm)的最大光子转换效率分

别为３６．６％、１９．６％和１１．２％.
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１　引　　言

受激拉曼散射(SRS)是拓展激光波长范围的有

效手段[１].受激拉曼变频的研究一直受到了国内外

研究 人 员 的 关 注.１９９０年,Lempert等[２Ｇ３]利 用

Nd∶YAG激光(５３２nm,带宽约为１cm－１)进行了氧

气的单程SRS研究,获得了约６％的能量转换效率;
随后他们又利用宽带荧光种子注入的方法来提高氧

气中的拉曼转换效率,其中一级斯托克斯光的能量

转换效率达到了２１％.郑义等[４]采用宽带倍频Nd∶
YAG激光(５３２nm)研究了高压氧气及氧Ｇ氦混合气

体中的SRS,探索了抑制氧气中二级斯托克斯产生

的方法.吴峰等[５]采用序列脉冲倍频YAG激光器

作为基频光研究了氧气中SRS热效应的影响,实验

结果表明:重复频率的基频光产生的拉曼激光脉冲

个数最多为３个,且脉冲幅值依次下降.２０１７年,
陈育斌等[６]利用１．５μm种子激光进行了乙烷分子

的受激拉曼实验,实现了１５５３nm拉曼激光输出,
光子转化率为４７．５％.李仲慧等[７]采用１０６４nm
Nd∶YAG抽运高压CO２得到１２４８nm的一级斯托

克斯光,最大光子转换效率可达３６．６％.
上述工作都获得了较好的单波长拉曼激光输
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出,但是需要通过改变抽运源和拉曼介质实现不同

波长的拉曼光同时输出,可见,实现多光谱激光输出

具有一定的现实意义,例如应用于激光雷达[８Ｇ１０].
若要在短时间内探测多种物质成分,就需要同时发

射多种不同波长的激光,因此必须研制一套能同时

发射多种波长的激光系统[１１].在传统的焊接行业

中,多波长激光焊接技术占据独特优势,Hess等[１２]

提出了１０３０nm红外激光和５１５nm连续绿激光傍

轴复合焊接铜合金的工艺方案,绿激光和红外激光

复合焊接可以显著提高光的吸收率,同时能够极大

地降低铜的深熔焊接阈值.由此可见,多波长激光

复合焊接新工艺具有重要的研究价值和工程应用意

义.多波长激光在医疗领域也有广泛应用,可用于

肿瘤切除、眼科治疗等[１３],除此以外,其在激光成像

与显示、环境监控、光谱分析[１４Ｇ１７]等领域具有广阔的

应用前景.本文利用CO２气体作为拉曼介质进行

了探索实验,研究了多光谱激光输出特性与气压、抽
运能量之间的关系.

２　实验方案

CO２ 气体SRS实验装置如图１所示,抽运光源

为NimmaＧ６００型固体激光器(北京镭宝光电公司生

产),其输出光斑的直径为６mm,波长为５３２nm,输
出最大能量为３５０mJ,脉宽为１０ns.M１、M２、M３
为４５°入射的５３２nm高反镜(反射率VHR＝９９．８％
＠５３２nm),抽运光由高反镜 M１反射后经过摆放

好的佩林布洛卡棱镜、分束立方体(PBSP)和四分

之一波片的组合.佩林布洛卡棱镜１可以防止后

向拉曼光进入激光器损坏 YAG棒,分束立方体和

四分之一波片的组合可以隔离出后向布里渊光.抽

运光经过 M２、M３的反射后进入到拉曼池(长度

L＝１．８m)中,拉曼池两端装有未镀膜的窗口片(透
过率T＝９３．５％＠５３２nm),内部充有高压CO２(纯
度为９９．９９９％),在拉曼池前后分别放置透镜L１、L２
(焦距f＝１０００mm),两透镜的距离为２m.摆放

透镜时尽可能使焦点处位于拉曼池的中心位置,L１
使抽运光聚焦,L２使输出光束变为平行光.为了使

各级拉曼光分离开,在L２后边放置佩林布洛卡

棱镜２和透镜L３(焦距f＝５００mm),使用光阑分

离出待测拉曼光.为了保护能量探头,用薄玻璃片

(反射率R＝９％＠５３２nm)反射出一小部分光进行

测量.

图１ CO２气体SRS实验装置

Fig敭１ ExperimentalsetupofSRSinCO２gas

３　实验结果及讨论

３．１　拉曼光光谱图及各级斯托克斯光子转换效率

随气压的变化

图２是使用光谱仪(日本,HORIBA公司,型号

iHR３２０)采集到的５３２nm抽运CO２输出光光谱图,
此时抽运光能量为３５０mJ,CO２气体压力为２MPa.
能够从图２中明显看到的波长有四级斯托克斯光

S４(７５５nm)、三级斯托克斯光S３(６８３nm)、二级斯

托克 斯 光 S２(６２４nm)、一 级 斯 托 克 斯 光 S１
(５７４nm)、剩 余 抽 运 光 S０ (５３２nm),以 及 S０
(５３２nm)和S１(５７４nm)通过四波混频(FWM)作
用产生的一级反斯托克斯光 AS１(４９５nm),AS１
(４９５nm)和S０(５３２nm)通过四波混频作用产生的

二级反斯托克斯光AS２(４６３nm),AS２(４６３nm)和

AS１(４４９５nm)通过四波混频作用产生的三级反斯

托克 斯 光 AS３(４３５nm),AS３(４３５nm)和 AS２
(４６３nm)通过四波混频作用产生的四级反斯托克

斯光 AS４(４１０nm),还有 AS４(４１０nm)和 AS３
(４３５nm)通过四波混频作用产生的五级反斯托克

斯光AS５(３９０nm),共１０个波长的多光谱激光.
此外,还能够看出每个拉曼光谱线的周围都很干净,
没有其他杂散光.可见,５３２nm抽运CO２是一种获

得多光谱激光的有效方法.从图２中还可以看出,
反斯托克斯光的可放大性不如斯托克斯光,这主要

是因为两者的机理不同.与斯托克斯光是由受激拉

曼放大产生的机理不同,反斯托克斯光作用的机理

是四波混频,因此增加反斯托克斯光转换效率的途
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径是增加相关光束共同作用区域内的能量乘积、增
加粒子数密度以及降低相位失配.

图２ 拉曼散射光的光谱图

Fig敭２ SpectrumofRamanscatteredlight

在各级斯托克斯光中,由于能量计量程的限制,
只能测到S１、S２和S３的能量大小,虽然其他斯托

克斯光也能够观测到,但由于其能量较低,能量计

(加拿大,Gentec公司,型号QE６５LPＧHＧMBＧD０)并
没有测到数值.如图３所示是S１、S２、S３和剩余抽

运光(RES)光子转换效率随CO２压力变化的关系

图.此时进入拉曼池中的抽运能量是３３０mJ,当拉

曼池内气压小于０．５MPa时,S１的光子转换效率为

２５％~３０％.这是由于此时的CO２压力较小,大部

分抽运光都转化为S１,随着气压不断增加,S１的转

换效率呈现逐渐下降的趋势,因为发生级联SRS,
达到一定阈值后S１向高级斯托克斯光转换.

图３ 光子转换效率随气压的变化曲线

Fig敭３ Variationcurvesofphotonconversion
efficiencieswithpressure

当拉曼池内的气压小于０．５MPa时,S２的光子

转换效率在１３％左右;随着气压从０．５MPa增加到

１．５MPa,S２的转换效率从１３．１％下降到５％;当气

压进一步增加到４MPa时,S２的转换效率达到最

大值１８．９％.这是因为:高气压条件增加了四波混

频的波矢失配比,使四波混频(FWM)的效率降低,
而AS是通过四波混频产生的,所以向反斯托克斯

转化的抽运能量减少,转而向S２、S３等高级斯托克

斯光转换了;随着CO２压力增加,增益系数相应增

加,造成S２和S３的增益系数增大.两种机制的共

同作用使得高级斯托克斯转化率提高.当CO２气
压达到４MPa时,S３略有下降,而S１增大,这是因

为此时的四波混频效率过低,抑制了SRS中高级斯

托克斯的转化.
从图３中还可以看出,随着气压增大,各级斯托

克斯光的转换效率呈现出先降低后升高的趋势,这
主要是由增益系数的变化引起的.本节结合增益系

数进行定性分析,增益系数可表示为[１８]

gS＝
８πc２ΔN
n２
sh－ω３

SΔνR

dσ
dΩ

æ

è
ç
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ø
÷ , (１)
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÷

２

, (２)

式中:ΔN 为粒子数密度之差,常温时振动激发态的

粒子仅占总数的１０－９,因此ΔN 取总粒子数密度之

差;ωS 为S１的角频率;ΔνR 为拉曼介质线宽;Ω 为

空间立体角;dσ/dΩ 为微分散射截面;m 为拉曼活

性粒子的质量;ωR 为分子振动的共振频率;c 为真

空中的光速;h－ 为约化普朗克常数;∂α/∂q 为微分极

化率,该值与分子能级有关,本研究中拉曼跃迁为

CO２分子Σ＋
g 振动模式的基频跃迁,即∂α/∂q 为一

固定值.因此dσ/dΩ 正比于S１频率的４次方.结

合本实验条件,可得

gS∝
ωSΔN
ΔνR

. (３)

　　一、二级斯托克斯光的ωS 差别不大,可以认为

处于同一量级.常温下CO２分子大部分处于基态

振动能级,ΔN 近似于CO２分子的粒子数密度,所以

ΔN 正比于拉曼池中的压力.CO２分子的基频振动

能级的线宽ΔνR 随压力的变化关系缺乏实验数据,
但可以参考其他分子(例如 H２)的相关信息[１９],故
认为本实验条件下的ΔνR 与拉曼池气压的函数为

一阶导数大于０、二阶导数小于０的增函数.因此,

gS 随气压升高而先降低后增加,从而导致各级斯托

克斯光的变化呈相同的趋势.

３．２　S１、S２和S３光子转换效率的优化结果

在０．５MPa下,S１的转换效率最高,为３０．８％,
在此气压下通过调节抽运能量继续优化S１的转换

效率.图４所示是S１光子转换效率随抽运光能量

的变化:S１的阈值能量为５７mJ,当抽运能量达到

７９．７ mJ时,S１ 的 转 换 效 率 很 快 从 ７％ 增 大 到

３１．７％;在抽运光能量继续增加到１２８．１mJ过程

０２０８００３Ｇ３
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中,S１的转换效率呈锯齿形增长,且误差明显,因为

此时抽运能量达到S２的阈值,S２由S１的级联作用

产生,抽运光能量进一步增强时,S１整体转换效率

略有降低,因为部分S１光向更高级转换.在抽运能

量为１２８．１mJ、聚焦透镜焦距f＝１０００mm、气压为

０．５MPa的 条 件 下,S１ 的 光 子 转 换 效 率 峰 值 为

３６．６％.

图４ S１光子转换效率随抽运能量的变化曲线

Fig敭４ Variationcurveofphotonconversion
efficiencyofS１withpumpenergy

由图３可知,在４MPa下,S２的转换效率最高,
为１８．９％,在此气压下通过调节抽运能量继续优化

S２的转换效率.图５是４MPa下S２光子转换效率

随抽运光能量的变化,S２的阈值能量为１１７．８mJ,
最大转换效率为１９．６％.图６是３．５MPa下S３光

子转换效率随抽运光能量的变化,S３的阈值能量为

２１８．８mJ,最大转换效率为１１．２％.

图５ S２光子转换效率随抽运能量的变化曲线

Fig敭５ Variationcurveofphotonconversion
efficiencyofS２withpumpenergy

３．３　多光子受激拉曼激光器的理论模拟

多光谱受激拉曼激光涉及多束波长不同的相干

光的相互作用,单靠实验进行优化组合是一项非常

浩繁的工作.为了提高研究的费效比,本课题组对

模拟进行了初步探索.鉴于高级斯托克斯光的转换

效率不仅取决于低一级斯托克斯光的能量密度,还
取决于其光束质量(主要包括相关位置的能量密度

图６ S３光子转换效率随抽运能量的变化曲线

Fig敭６ Variationcurveofphotonconversion
efficiencyofS３withpumpenergy

分布),所以采用空间三维数学模型进行仿真.仿真

模型的方程[２０]组如下

Ñ× Ñ×Ei(r,t)＋
n２∂２Ei(r,t)

c２∂t２ ＝

－
４π
c２
∂２PNL

i (r,t)
∂t２

, (４)

式中:E 为电场矢量;c 为光速;n 为折射率;r 和t
分别为空间和时间的坐标.(４)式是一个公式模板,

i分别为P、S１和S２.PNL
i (r,t)为非线性极化矢

量,可表示为

PNL
P (r,t)＝χ３

RP
⋮ ES(r,t)２EP(r,t)

PNL
S (r,t)＝χ３

RS
⋮ EP(r,t)２ES(r,t){ , (５)

式中:χ３
RP

为CO２基频振动能级的非线性系数,在拉

曼介质压力相同的条件下

χ３
RP∝

１
２gS. (６)

　　因此,参考文献[７]将χ３
RP

的值设置为 H２的

１/(２ ４．８),且与gS 一样时就有(１)式的特性.同

时,由(４)~(５)式可得各级斯托克斯光随时间的变

化速率正比于乘积值 ES(r,t)２EP(r,t),且(４)式
形式的斯托克斯光动力方程的等号两边均含有

ES(r,t),由于正反馈的作用,当它们的乘积达到一

定阈值后,必然呈指数级变化.由于受激拉曼的级

联效应,当某级斯托克斯光增加到一定值后,增长速

率会减缓,向更高级的斯托克斯光转化.如前文所

述,一、二、三级斯托克斯光的ωS 差别不大,SRS过

程增益介质的跃迁能级相同,在拉曼介质气体压力

相同的情况下,５３２nm基频光抽运产生的一、二、三
级斯托克斯光的gS 差别不大,从而,各级斯托克斯

的转换效率也会很接近,这进一步增强了级联作用,
在实验上表现为低级斯托克斯光达到一定转换率

后,抽运功率继续增加会导致高一级斯托克斯光转

０２０８００３Ｇ４
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换效率增加.这是与长波长基频光抽运的SRS[７]的
主要不同之处.综上所述,短波长抽运的级联受激

拉曼更有利于多光谱拉曼激光的输出.
本研究采用有限元分析法求解上述方程组,模

拟３３０mJ基频光抽运３．５MPaCO２产生的各级拉

曼光的变化情况,上述方程组的矢量形式求解复杂,
为了保证模拟的可行性,仅考虑了S１、S２和AS１的

转换效率;同时鉴于各级斯托克斯光均为偏振光,上
述形式的E 直接选用标量形式,结果如图７所示.
结果表明,模拟得到的各级斯托克斯光的转化阈值

和低抽运能量下的转换效率与实验值基本相同,说
明数学模型可以为实验提供初步指导.模拟结果和

实验结果均表明低级斯托克斯光达到一定转换效率

后,继续增加抽运能量仅会提高高级斯托克斯光的

转换效率.模拟过程未涉及S３的转化,图中S２的

模拟值达到一定转换效率后上升幅度变缓是由向

AS１转化导致的.数值模拟结果与定性分析结果、
实验结果基本一致,通过修正参数后可以实现定量

模拟.

图７ SRS光子转化率

Fig敭７ ConversionefficiencyofSRSphoton

４　结　　论

采用５３２nm激光抽运高纯CO２气体获得了能

够同时输出１０种波长的多光谱激光,通过调节拉曼

池内的气体压力,在气压为０．５MPa、抽运光能量为

１３１．５２mJ时获得的５７４nm波长的S１拉曼激光的

最大光子转换效率为３６．６％.此外,进行了数值仿

真的初步探索,仿真结果初步反映了转换效率和阈

值.未来研究工作的重心是实验与理论模拟相互校

验,最终实现多光谱激光的可控操作.
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