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摘要 532
 

nm激光泵浦 H2,CH4 和CO2 三种拉曼活性气体混合物时产生的拉曼激光覆盖较宽的可见光波段,可
以作为多光谱激光的照明光。分别讨论了单种气体中的受激拉曼散射和四波混频过程,比较了各阶拉曼分量随压

力和泵浦能量的变化。发现在低压条件下,当高能量激光泵浦时,每种气体的各阶斯托克斯分量(尤其是一阶斯托

克斯光)的转换效率基本保持稳定。在混合拉曼活性气体的实验中,通过控制不同气体之间的压力比,实现了13
条光谱线的同时输出,其中574,630,683,771

 

nm激光在200
 

mJ以上的高能量区域具有非常接近的转换效率

(6.5%~8%)。
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1 引  言

多波长激光器被用于越来越多的领域,例如大

气监测[1]、光电对抗、激光雷达[2-3]、全色激光成像和

显示[4]等。目前,光参量振荡器(OPO)、染料激光

器、蓝宝石激光器等可以在很宽的范围内实现可调

谐激光输出,但往往需要将多个激光器组合使用,才
能实现多光谱激光同时输出,导致使用成本高、操作

复杂,极大地限制了多波长激光器的使用范围。受

激拉曼散射(SRS)[5-7]也是一种非常有效的变频手

段,具有转换效率高、光束质量好、定标放大性好等优

点。因为具有拉曼活性模式的拉曼频移单一,所以产

生拉曼激光的波长也是固定的,但是多种拉曼活性气

体的组合或者小拉曼频移介质的高阶受激拉曼可以

实现多光谱激光输出。以前文献报道的两种拉曼活

性气体混合物的受激拉曼实验包括氘气和氢气实

验[8]、甲烷和氢气实验[9]、氮气和氧气实验[10]等,这
些混合物都可以高效地实现多波长激光的输出[11]。

为了充分利用气体的受激拉曼散射来获得多波

长激光器,研究人员在拉曼活性介质和拉曼装置方面

已经进行了很多尝试:1)两束激光泵浦单个拉曼池,
两束均作为泵浦激光或一束作为泵浦激光,另一束作

为种子光[12];2)单束激光分裂为两束激光同时泵浦

两个拉曼池[13];3)级联泵浦,单束激光依次泵浦两个

拉曼池[14];4)用一束激光泵浦装有多种拉曼活性介

质的拉曼池。前3个解决方案的优势在于可以分别

优化泵浦能量、气压和聚焦条件之类的参数,以实现

各阶拉曼光的最大转换效率;但缺点是后续的光束需

要合束,导致整体装置结构复杂,体积和质量较大。
尽管方案3)不需要合束,但是在通过拉曼池后,泵浦

光被大量消耗,光束质量可能会变差,将严重影响下

个拉曼池中的拉曼活性气体转换。相比之下,最后一

种解决方案操作简单、成本低、调整容易且无需合束。
氢气[15]、甲烷是最常用的拉曼活性介质,拉曼增益

高、拉曼频移大(4155
 

cm-1、2917
 

cm-1);二氧化碳具

有稳定性高、安全性高等优点,并且拉曼频移小
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cm-1),与氢气、甲烷的拉曼频移差别明显,因此

非常适合与氢气、甲烷气体混合实现多光谱激光输出。

2 实验装置

在CH4、CO2、H2 气体及其混合物中产生多波

长拉曼激光的实验装置如图1所示。泵浦源是

Nd∶YAG激光器(Nimma-600型,镭宝光电公司),
激光 器 出 口 光 斑 直 径 约 为 8

 

mm,发 散 角 小 于

1
 

mrad,脉 冲 持 续 时 间 为 6.0
 

ns,泵 浦 波 长 为

532
 

nm,最大输出单脉冲能量为300
 

mJ,激光为水

平方向线偏振光。该激光器可以以10,5,2,1
 

Hz的

重复频率运行,本实验均在1
 

Hz的固定重复频率下

进行。Pellin-Broca棱镜可以将泵浦光折转90°,防
止后向光返回对激光器造成损坏。然后,通过透镜

L1(焦距f=1000
 

mm)聚焦在长度为1.80
 

m拉曼

池的中心,泵浦光和产生的拉曼光在拉曼池的出口

处用相同的透镜L2进行准直,并由相同的棱镜色

散开来。穿过偏振分光棱镜(PBS)后的光束偏振是

水平的,当两个Pellin-Broca棱镜以布儒斯特入射

角放置时,损耗可忽略不计。二向色镜(DM)用于

测量后向拉曼散射。所有拉曼激光能量都是同一能

量计(QE50LP-H-MB-D0,Gentec-EO)得到的。

图1 受激拉曼散射实验装置示意图

Fig 
 

1 Schematic
 

diagram
 

of
 

stimulated
 

Raman
 

scattering
 

experimental
 

setup

3 分析与讨论

进行混合气体实验时,需要对 H2、CH4 和CO2
三种气体的拉曼增益系数进行比较,这对于调整三

种气体的混合比例具有重要意义。关于 H2 和CH4
拉曼增益系数的理论研究已经非常丰富。CO2 气

体中的受激拉曼效应也已经引起了研究人员极大的

兴趣,并运用于大气探测[11]和高光谱精细激光系

统[16]等许多领域。本实验组对CO2 的拉曼线宽进

行了总结,并将其用于拉曼增益系数计算。

1990年,Lavorel等[17]用高分辨率受激拉曼光

谱法在室温下研究了CO2 气体的费米共振vl分量

在1~50
 

atm(1
 

atm=101.325
 

kPa)压力范围内的

振动拉曼线宽,得到半峰半宽(HWHM)压力展宽

系数为3.1×10-3
 

cm-1·amagat-1(对于CO2,T=
295

 

K时1
 

amagat=108.823
 

kPa)。同年,Lavorel
等[17]还报道了在压力大于1

 

bar(1
 

bar=100
 

kPa)
或2

 

bar时,多普勒效应对CO2 拉曼线宽的贡献与

对压力展宽的贡献相比可以忽略不计的内容,原因

是在此条件下,CO2 经历了明显的Dicke压窄效应。
因此,在1~50

 

atm压力范围内,CO2 气体的振动拉

曼线宽可只考虑压力展宽的影响。

Δυco2 =γν ×p, (1)
式中:半峰全宽(FWHM)压力展宽系数γν 约为

5.773×10-3
 

cm-1·atm-1;p 为气压。
气体介质中前向一阶斯托克斯光(S1)的稳态

拉曼增益系数gFR 和后向一阶斯托克斯光(BS1)稳
态拉曼增益系数gBR

[18]分别为

gFR=
2λ2S1ΔN

πhc2n2νS1ΔυR

·dσ
dΩ
, (2)

gBR=
2λ2S1ΔN

πhc2n2νS1(Δυ+ΔυR)
·dσ
dΩ
, (3)

式中:h 是普朗克常数;c是光速;n 是S1的折射率;

λS1 是S1的波长;νS1 是S1的频率;ΔN 是上能级和

下能级粒子数密度的差(CO2 气体的ΔN 通过玻尔

兹曼分布估算得来);ΔυR 是拉曼线宽(FWHM);Δυ
是泵浦光的线宽(FWHM),此处约为1

 

cm-1;dσ/

dΩ 是一阶斯托克斯光的微分拉曼散射截面。
表1总结了 H2、CH4 和CO2 三种气体的dσ/

dΩ 和ΔυR。利用相关参数,计算了三种气体在1~
30

 

atm压力范围内的前向和后向拉曼增益系数随

压力的变化,如图2所示。在低压下,H2 和CH4 的
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gFR 以不同的速率增加,CO2 的gFR 保持恒定;在高

压下,H2 的gFR 达到饱和,CH4 的gFR 随压力一直

增加,没有达到饱和状态。由于 H2 增益最高,混合

物中的最佳压力比对H2 最敏感。CH4 具有最大的

后向拉曼增益系数,在混合气体时,需尽可能地衰减

后向光。值得注意的是,CH4 和CO2 在低压下可以

产生 接 近 相 等 的 稳 态 拉 曼 增 益,表1中 列 出 了

0.5
 

MPa气压时三种气体的增益系数。这对于以

S1为主要形式获得能量相近的多光谱激光是至关

重要的特性。
表1 25

 

℃下0.5
 

MPa时,H2、CH4 和CO2 三种气体相关拉曼参数

Table
 

1 Parameters
 

related
 

to
 

Raman
 

gain
 

of
 

H2,CH4 and
 

CO2 at
 

25
 

℃
 

and
 

0.5
 

MPa

Gas ΔυR
 /cm-1 dσ

dΩ
/10-31cm2·Sr-1  gFR/cm·GW-1  gBR/cm·GW-1  

H2

Forward:

0.0112/p+1.58p×10-3

Backward:

1.768/p+1.58p×10-3

7.9 2.157 0.0161

CH4 0.32+0.0118×pa 27 0.236 0.0645

CO2 0.005773×pa 2.
 

52b 0.217 0.0061

  aDoppler
 

effect
 

can
 

be
 

ignored
 

in
 

both
 

directions
 

for
 

CH4 and
 

CO2 because
 

their
 

values
 

are
 

small
 [19]

 

compared
 

with
 

Raman
 

line-width
 

and
 

pump
 

laser
 

line-width;

  bRaman-scattering
 

cross-section
 

is
 

calculated
 

from
 

an
 

absolute
 

Raman
 

cross-section[20-21]

图2 H2、CO2 和CH4 三种气体稳态拉曼增益系数随气体压力的变化。(a)前向;(b)后向

Fig 
 

2 Steady-state
 

Raman
 

gain
 

coefficients
 

for
 

H2 
 

CO2 
 

and
 

CH4 varying
 

with
 

gas
 

pressure  a Forward
 

direction 
 

 b backward
 

direction

  此研究中,H2,CH4 和CO2 气体混合物的优化

过程取决于输入泵浦能量和 H2,CH4 和CO2 三种

气体的分压。通过 H2,CH4 和CO2 单种气体的受

激拉曼散射实验,对比分析了H2,CH4 和CO2 气体

中各阶拉曼分量的压力相关性和泵浦能量相关性,
再与理论计算得到的增益系数相结合,为选择合适

的混合压力提供依据。

3.1 H2,CH4 和 CO2 三种气体的各阶拉曼组分

转换效率随气体压力的变化

  图3表示泵浦激光脉冲能量固定在103
 

mJ条

件下,S1、前向二阶斯托克斯光(S2)、前向三阶斯托

克斯光(S3)、BS1、前向一阶反斯托克斯光(AS1)、

前向二阶反斯托克斯光(AS2)和前向三阶反斯托克

斯光(AS3)的能量转换效率分别随着 H2,CH4 和

CO2 压力的变化曲线。这三种气体的多级斯托克

斯光和反斯托克斯光的能量分布存在明显差异。
在H2 中,S1的转换效率在压力为0.3

 

MPa时

达到最大值(30%),在1.5
 

MPa时 迅 速 下 降 到

7.5%,之后随压力增大稍有增加。S2一旦达到阈

值,将随压力增大迅速增加,并在0.75
 

MPa压力时

超过S1,在0.75~2.5
 

MPa的压力范围内始终高于

S1。与CH4 和CO2 相比,H2 中观察到了非常强的

S3。它首先在低压下出现,在1.0
 

MPa的压力下最

高达到7.5%,之后在更高压力下几乎降至零,这表
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图3 三种气体的各阶拉曼分量的能量转换效率随气压的变化曲线。(a)
 

H2;
 

(b)
 

CH4;
 

(c)
 

CO2
Fig 

 

3 Curves
 

of
 

energy
 

conversion
 

efficiency
 

of
 

each
 

order
 

Raman
 

component
 

of
 

three
 

gases
 

varying
 

with
 

pressure 
 

 a 
 

H2 

 b 
 

CH4 
 

 c 
 

CO2

明四波混频的种子光效应和级联激发拉曼散射在低

压下共同发挥作用,而高压时,S3的消失是由于四

波混频被抑制,级联受激拉曼散射阈值尚未达到。
在CH4 中,S1的转换效率保持在大约10%,远

低于H2 和CO2 中的转换效率。CH4 的S1一直很

弱,是S1面临强烈的BS1竞争导致的。从图3(b)
中可以看出,BS1在很低压力下即可产生,并且BS1
随着压力的增加而逐渐升高,主要是由于后向/前向

拉曼增益系数比随压力增加而增加。当压力大于

0.3
 

MPa时,BS1的转换效率超过了S1,因为后向

光遇到的是未损耗的泵浦光[22-23],这对后向放大非

常有利,而前向与损耗的泵浦光相互作用。在相同

条件下,在H2 和CO2 中未观察到这种强烈的反向

散射,主要是由于前向拉曼增益系数和后向拉曼增

益系数的比值不同。以0.5
 

MPa的压力为例,从
表1中可以看出:CH4 的前向增益系数仅是后向增

益系数的3.7倍;而H2 的前向增益系数是后向增益

系数的134.0倍;CO2 的前向增益系数是后向增益系

数的35.6倍;并且CO2 的后向增益系数太小导致

BS1的阈值较高,实验中虽然可用肉眼观测到BS1,
但能量太弱,可以忽略。

在CO2 中,很明显低压更有利于S1转换,在

0.3
 

MPa时得到最大转换效率为35%。部分原因

是低压时Dicker效应造成的拉曼线宽压窄使拉曼

增益略有增加,激光诱导击穿(LIB)效应[24]被抑制,
对泵浦光和拉曼光的吸收损耗小也是原因之一。由

于H2 面临高阶拉曼光的竞争,CH4 有后向拉曼的

竞争,因此它们的前向S1转换效率在低压时略低于

CO2。当CO2 压力高于0.3
 

MPa时,S1下降但也

没有产生更多的高阶斯托克斯光,并且剩余的泵浦

光也没有增加,说明发生了LIB效应,消耗了大量

泵浦光和拉曼光。在压力低于0.5
 

MPa时,CO2 的

S2转换曲线同S1相似,主要是级联受激拉曼散射

在发挥作用,最高转换效率约为8%;随后下降,在
压力高于2

 

MPa时又开始增加,很有可能是因为

CO2 气体 具 有 较 小 的 波 矢 失 配 值(拉 曼 频 移 值

小)[25],从而使仅四波混频效应产生S2的最佳压力

发生在较高压力下(>2.5
 

MPa),类似于D2
[24]。在

H2 和CH4 中,都观察到了S2超过S1的现象,说明

主要是四波混频在发挥作用[20],但转变压力较低,
分别在0.4

 

MPa和1.3
 

MPa左右。因此预计通过

提高CO2 压力或增大泵浦能量,在CO2 中观察到

S2超过S1的现象,四波混频产生较强的种子光,有
利于S2的放大,正如文献[26-27]中的实验结果

所示。

3.2 H2,CH4 和 CO2 三种气体的各阶拉曼组分

转换效率随泵浦能量的变化

  图4展示了0.5
 

Mpa时,H2,CH4 和CO2 三种

气体的各阶拉曼光的转换效率随泵浦能量的变化曲

线。在H2 中,当泵浦能量为73.5
 

mJ时,S1的最大

转换效率为25%,然后随泵浦能量增加而下降,在
泵浦能量大于150

 

mJ后,S1达到饱和。同时,S2
随泵浦能量增加而增加,在泵浦能量高于150

 

mJ
时,S2超过S1,这是低压条件下 H2 不同于CO2 和

CH4 的一个关键特征,主要是由于低压下 H2 具有

较高的拉曼增益系数和较强的四波混频效应。CH4
和CO2 中的斯托克斯分量具有相似的趋势。在高泵

浦能量下,S1达到稳定状态,并且高阶斯托克斯光和

反斯托克斯光较弱。而在饱和区中,CO2 中30%的

S1转换效率高于CH4 中15%的S1转换效率,是由

于CH4 中有较多的能量被转化成后向拉曼光。
值得指出的是,三种气体的斯托克斯分量具有

相似的特征,在高泵浦能量下,各阶斯托克斯分量

(尤其是S1)的转换效率将保持稳定,这为将三种气
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图4 三种气体的各阶拉曼分量的能量转换效率随泵浦能量的变化曲线。(a)
 

H2;
 

(b)
 

CH4;
 

(c)
 

CO2
Fig 

 

4 Energy
 

conversion
 

efficiency
 

of
 

each
 

order
 

Raman
 

component
 

of
 

three
 

gases
 

varying
 

with
 

pump
 

energy 
 

 a 
 

H2 

 b 
 

CH4 
 

 c 
 

CO2

体的混合物用来获得能量分布较为均匀的多波长拉

曼激光器提供了有效的依据。

3.3 H2∶CH4∶CO2气体混合物中各种拉曼组分的

转换效率随泵浦能量的变化

  根据上面的讨论,低压气体的混合是最好的方

案。CH4 的分压应大于CO2,因为CH4 具有最明

显的LIB现象,并且有强烈的BS1竞争。降低CH4
压力是减少向后发光的有效方法。因此,应该折衷

CH4 分压。先前的关于CH4 和 H2 的混合拉曼气

体的研究报道,H2 拉曼散射的后期积累会抑制随后

的CH4 后向斯托克斯脉冲[28],这是优化CH4 前向

拉曼转换的一个重要特征。因此,H2 的混合比例需

要更细微的调整。
进行了多组混合气体压力实验后,本实验组最终

选择0.45
 

MPa
 

CH4,0.4
 

MPa
 

CO2 和0.3
 

MPa
 

H2 进

行混合,并得到了满意的结果。图5中显示了混合气

体中不同拉曼组分的转换效率随泵浦能量的变化情

况。表2为获得的13条光谱线,波长范围覆盖非常

宽的可见光谱段,可以用于多光谱激光的照明光。当

泵浦激光单脉冲能量超过180
 

mJ时,574,630,683,

771
 

nm 激光具有非常接近的转换效率(6.5%~
8%),853

 

nm和954
 

nm拉曼激光转换效率分别达到

2.1%和1.9%,532
 

nm泵浦光剩余14%。CH4 中的

S1具有最小阈值,其次是 H2 和CO2。这里需要注

意的是,高阶拉曼或者是两种介质的级联拉曼的阈

值并不是很高,大约为40
 

mJ,与通常认为的拉曼激

光阈值随着波长增加而增加的结论不符。在40
 

mJ
泵浦能量下,从图4(b)可以看出,630

 

nm激光的脉

冲能量在0.5
 

MPa压力时仅为0.8
 

mJ,理论上无

法满足再次发生CH4 受激拉曼的阈值。因此CH4
的S2产生机理:首先一个泵浦光子与两个S1光子

发生了四波混频,产生S2种子,再以S1为泵浦光进

行受激拉曼放大,从而大幅降低S2阈值[29-30]。而

853
 

nm 阈值远比预想低的主要原因也是发生了

图6的四波混频过程,产生了853
 

nm 种子光。再

以H2(或者CH4)的S1为泵浦光,进行CH4(或者

H2)的受激拉曼放大。与单一气体相比,混合物中

CH4 的S1转换效率几乎与纯CH4 气体相当,而S2
则是纯CH4 气体的近2倍,这要归功于额外的 H2
会 抑 制CH4 的BS1[24]。与 纯H2 气 体 相 比 ,H2

表2 混合气体中输出拉曼激光波长

Table
 

2 Output
 

wavelengths
 

of
 

Raman
 

laser
 

in
 

mixed
 

gas
 

Wavelength
 

/nm Identification Wavelength
 

/nm Identification

435 AS1(H2,532
 

nm) 683 S1
 

(H2,
 

532
 

nm)

461 AS1
 

(CH4,
 

532
 

nm) 690 S1
 

(CH4,574
 

nm);
 

S1
 

(CO2,
 

630
 

nm)

495 AS1
 

(CO2,
 

532
 

nm) 754 S1
 

(H2,574
 

nm);
 

S1
 

(CO2,
 

683
 

nm)

532 S0(pump) 771 S2
 

(CH4,
 

532
 

nm)

574 S1
 

(CO2,
 

532
 

nm) 853 S1
 

(H2,630
 

nm);
 

S1
 

(CH4,
 

683
 

nm)

624* S2
 

(CO2,
 

532
 

nm) 954 S2
 

(H2,
 

532
 

nm)

630* S1
 

(CH4,
 

532
 

nm)

  624
 

nm
 

and
 

630
 

nm
 

merge
 

into
 

one
 

spectral
 

line
 

because
 

of
 

their
 

close
 

wavelengths,
 

where
 

624
 

nm
 

is
 

weak,
 

and
 

630
 

nm
 

is
 

dominant
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图5 混合气体中主要拉曼光的能量转换效率随泵浦能量的变化曲线和激光光谱图。(a)变化曲线;(b)激光光谱图

Fig 
 

5 Curves
 

of
 

conversion
 

efficiency
 

of
 

main
 

Raman
 

light
 

varying
 

with
 

pump
 

energy
 

and
 

laser
 

spectrum
 

in
 

gas
 

mixture 
 

 a 
 

Variation
 

curve 
 

 b 
 

laser
 

spectrogram

S1
 

and
 

S1'
 

represent
 

630
 

nm(683
 

nm)
 

and
 

683
 

nm(630
 

nm),
 

respectively
图6 四波混频产生853

 

nm激光能级示意图和相位匹配图。(a)能级示意图;(b)相位匹配图

Fig 
 

6 Energy
 

level
 

diagram
 

and
 

phase
 

matching
 

diagram
 

for
 

853
 

nm
 

laser
 

generation
 

by
 

four-wave
 

mixing 
 

 a 
 

Energy
level

 

diagram 
 

 b 
 

phase
 

matching
 

diagram

中S1(683
 

nm)的减小是由于683
 

nm 作为新泵浦

光来泵浦CH4 时产生了853
 

nm激光,将与 H2 中

S2(954
 

nm)形成竞争,导致954
 

nm激光输出减少。
根据这些分析,发现混合物中的各种拉曼活性气体

之间存在激烈的竞争和相互作用。

4 结  论

研究了H2,CH4 和CO2 中各阶拉曼分量的压

力相关性和泵浦能量相关性,比较了 H2,CH4 和

CO2 三种气体的受激拉曼特性。发现 H2 中产生的

高阶斯托克斯光最强,特别是S2。CH4 具有最强的

BS1,与前向拉曼光形成激烈的竞争。CO2 气体中

通过四波混频产生S2的效应在较大压力下较为明

显。低压条件下,三种气体的各阶斯托克斯分量(尤
其是S1)的转换效率在高泵浦能量下均可达到饱

和。在三种拉曼活性气体混合的实验中,通过控制

不同气体之间的压力比,可以实现13条谱线同时输

出,光谱范围覆盖非常宽的可见光波段。混合物中

的各种拉曼活性气体之间存在激烈的竞争和相互作

用,特别是 H2 和CH4 气体之间。得出结论,单束

激光泵浦多种气体混合的单个拉曼池时,可实现多

光谱拉曼激光输出,而且具有结构简单、效率高的优

点。类似地,如果使用355
 

nm或其他短波长激光

器,则可以产生更丰富的光谱,在激光彩色显示、生
物医学、水下通信和大气探测等领域具有重要的应

用潜力。
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Abstract
Objective Mixtures

 

of
 

H2 
 

CH4  and
 

CO2 gases
 

pumped
 

using
 

a
 

532-nm
 

laser
 

were
 

studied
 

as
 

visible
 

broadband
 

Raman
 

lasers
 

to
 

illuminate
 

multispectral
 

lasers 
 

To
 

conduct
 

mixed-gas
 

experiments 
 

we
 

must
 

understand
 

the
 

Raman
 

line-widths
 

and
 

gain
 

coefficients
 

of
 

the
 

three
 

gases
 

H2 
 

CH4 
 

and
 

CO2 
 

which
 

are
 

critical
 

for
 

adjusting
 

the
 

ratio
 

of
 

these
 

three
 

gases 
 

The
 

optimization
 

process
 

for
 

mixing
 

H2 
 

CH4 
 

and
 

CO2 gases
 

depends
 

on
 

two
 

parameters 
 

the
 

input
 

pump
 

energy
 

and
 

the
 

partial
 

pressures
 

of
 

these
 

gases 
 

Notably 
 

the
 

most
 

important
 

step
 

is
 

to
 

fully
 

present
 

the
 

pressure-
 

and
 

pump
 

energy-dependence
 

of
 

the
 

Raman
 

components
 

of
 

each
 

order
 

in
 

H2 
 

CH4 
 

and
 

CO2 gases 
 

We
 

hope
 

to
 

achieve
 

simultaneous
 

outputs
 

of
 

some
 

spectral
 

lines
 

with
 

nearly
 

equal
 

conversion
 

efficiencies
 

by
 

controlling
 

the
 

pressure
 

ratio
 

between
 

the
 

three
 

gases
 

during
 

the
 

experiment
 

of
 

mixing
 

the
 

three
 

Raman-active
 

gases 

Methods A
 

schematic
 

of
 

the
 

experiments
 

used
 

to
 

study
 

the
 

multiwavelength
 

Raman
 

lasers
 

generation
 

using
 

CH4 
 

CO2 
 

and
 

H2 gases
 

and
 

their
 

mixture
 

in
 

a
 

single
 

Raman
 

cell
 

is
 

shown
 

in
 

Fig 
 

1 
 

The
 

radiation
 

source
 

was
 

Nd∶YAG
 

second
 

harmonic
 

at
 

532
 

nm 
 

obtained
 

from
 

Beamtech
 

Optronics
 

Co  
 

Ltd  
 

with
 

a
 

spot
 

diameter
 

of
 

~8
 

mm 
 

a
 

divergence
 

angle
 

of
 

less
 

1
 

mrad 
 

and
 

a
 

pulse
 

duration
 

of
 

6
 

ns 
 

All
 

the
 

experimental
 

results
 

were
 

achieved
 

at
 

a
 

fixed
 

repetition
 

frequency
 

of
 

1
 

Hz 
 

First 
 

the
 

pump
 

beam
 

was
 

passed
 

through
 

a
 

Pellin-Broca
 

prism
 

to
 

avoid
 

backward-
shifted

 

radiation 
 

Then 
 

it
 

was
 

focused
 

using
 

a
 

lens
 

L1
 

 f=1000
 

mm 
 

at
 

the
 

center
 

of
 

the
 

1 80-m
 

long
 

Raman
 

cell 
 

Thereafter 
 

the
 

pump
 

and
 

Stokes
 

beams
 

were
 

recollimated
 

at
 

the
 

exit
 

of
 

the
 

cell
 

window
 

using
 

the
 

same
 

lens
 

L2
 

 f=
1000

 

mm 
 

and
 

dispersed
 

via
 

the
 

same
 

Pellin-Broca
 

prism 
 

Finally 
 

the
 

dichroic
 

mirror
 

was
 

used
 

to
 

measure
 

the
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backward
 

scattering 
 

Results
 

and
 

Discussions Fig 
 

3
 

presents
 

the
 

energy
 

conversion
 

efficiencies
 

of
 

the
 

pump
 

energy
 

to
 

various
 

Raman
 

components
 

against
 

the
 

gas
 

pressure
 

fixed
 

on
 

the
 

pump
 

energy
 

of
 

103
 

mJ
 

for
 

the
 

H2 
 

CH4 
 

and
 

CO2 gases 
 

respectively 
 

There
 

are
 

clear
 

differences
 

in
 

energy
 

distribution
 

among
 

the
 

multiple
 

orders
 

of
 

Stokes
 

and
 

anti-Stokes
 

scattering
 

in
 

each
 

of
 

the
 

three
 

gases 
 

We
 

explain
 

the
 

favored
 

BS1 the
 

first
 

Stokes
 

in
 

the
 

backward
 

direction 
 

in
 

CH4 

for
 

the
 

large
 

ratio
 

between
 

the
 

forward
 

and
 

backward
 

gain
 

coefficients 
 

Further 
 

the
 

strongest
 

high-order
 

Stokes
 

in
 

H2 can
 

be
 

observed
 

owing
 

to
 

the
 

biggest
 

Raman
 

gain 
 

Four-wave
 

mixing
 

can
 

play
 

a
 

considerable
 

role
 

in
 

high
 

pressure
 

owing
 

to
 

the
 

smallwave
 

vector
 

mismatch
 

in
 

CO2 Notably 
 

various
 

Stokes
 

components
 

among
 

the
 

three
 

gases
 

at
 

the
 

low
 

pressure
 

of
 

0 5
 

MPa
 

have
 

similar
 

features
 

 Fig 4  
 

the
 

conversion
 

efficiencies
 

for
 

various
 

Stokes
 

components 
 

especially
 

for
 

S1 
 

will
 

be
 

stable
 

at
 

high
 

pump
 

energy 
 

Fig 5 a 
 

shows
 

that
 

the
 

conversion
 

efficiencies
 

of
 

different
 

Raman
 

components
 

vary
 

with
 

the
 

pump
 

energy
 

for
 

a
 

mixture
 

of
 

0 45
 

MPa
 

CH4 
 

0 4
 

MPa
 

CO2 
 

and
 

0 3
 

MPa
 

H2 
 

We
 

can
 

obtain
 

13
 

spectral
 

lines
 

 Table
 

2  
 

in
 

which
 

the
 

574- 
 

630- 
 

683- 
 

and
 

771-nm
 

lasers
 

own
 

nearly
 

equal
 

conversion
 

efficiencies
 

 6 5%--8% 
 

at
 

the
 

high
 

energy
 

region
 

above
 

180
 

mJ 
 

and
 

the
 

532- 
 

853- 
 

and
 

954-nm
 

lasers
 

reach
 

14% 
 

2 1% 
 

and
 

1 9%
 

efficiencies 
 

respectively 
 

Compared
 

with
 

the
 

individual
 

gas 
 

we
 

found
 

that
 

CH4 S1
 

 the
 

first
 

Stokes
 

in
 

the
 

forward
 

direction 
 

yields
 

the
 

minimum
 

threshold 
 

followed
 

by
 

H2 and
 

CO2 
 

Furthermore 
 

the
 

S1
 

conversion
 

efficiency
 

of
 

CH4 in
 

the
 

mixture
 

is
 

almost
 

as
 

good
 

as
 

that
 

of
 

the
 

pure
 

CH4 gas 
 

while
 

the
 

S2
 

conversion
 

efficiency
 

 the
 

second
 

Stokes
 

in
 

the
 

forward
 

direction 
 

is
 

approximately
 

two
 

times
 

than
 

that
 

of
 

S1
 

owing
 

to
 

the
 

additional
 

H2 harming
 

the
 

BS1
 

in
 

CH4 
 

Compared
 

with
 

the
 

unique
 

H2 gas 
 

the
 

decrease
 

of
 

S1
 

 683
 

nm 
 

in
 

the
 

mixture
 

is
 

due
 

to
 

a
 

new
 

pump
 

laser
 

that
 

generates
 

853-nm
 

laser
 

by
 

pumping
 

CH4 
 

which
 

will
 

compete
 

with
 

the
 

formation
 

of
 

S2
 

 954
 

nm 
 

in
 

H2 
 

leading
 

to
 

the
 

decrease
 

of
 

the
 

954-nm
 

laser 
 

More
 

attention
 

should
 

be
 

given
 

to
 

investigate
 

specific
 

competitive
 

mechanisms
 

in
 

the
 

mixture 

Conclusions In
 

this
 

paper 
 

we
 

have
 

investigated
 

the
 

multispectral
 

Raman
 

system
 

using
 

H2 
 

CH4 
 

and
 

CO2 gases
 

as
 

Raman
 

media 
 

The
 

high-order
 

Stokes
 

light
 

in
 

H2 is
 

the
 

strongest
 

among
 

the
 

three
 

gases 
 

especially
 

S2 
 

CH4 has
 

the
 

strongest
 

BS1 
 

causing
 

the
 

fierce
 

competition
 

with
 

forward
 

Raman
 

light 
 

The
 

effect
 

of
 

S2
 

produced
 

via
 

four-wave
 

mixing
 

in
 

CO2 gas
 

is
 

more
 

obvious
 

under
 

high
 

pressure 
 

At
 

low
 

pressure 
 

the
 

conversion
 

efficiency
 

of
 

each
 

Stokes
 

component
 

 especially
 

S1 
 

of
 

the
 

three
 

gases
 

can
 

reach
 

saturation
 

at
 

high
 

pump
 

energy 
 

We
 

achieve
 

the
 

simultaneous
 

outputs
 

of
 

13
 

spectral
 

lines 
 

covering
 

the
 

wide
 

visible
 

spectral
 

region
 

by
 

controlling
 

the
 

pressure
 

ratio
 

between
 

different
 

gases
 

in
 

the
 

experiment
 

of
 

mixing
 

the
 

three
 

Raman-active
 

gases 
 

A
 

strong
 

competition
 

and
 

interaction
 

exist
 

between
 

the
 

Raman-active
 

gases
 

in
 

the
 

mixture 
 

especially
 

between
 

H2 and
 

CH4 gases 
 

Thus 
 

we
 

conclude
 

that
 

combining
 

multiple
 

gases
 

using
 

a
 

single
 

laser
 

and
 

a
 

single
 

Raman
 

cell
 

can
 

produce
 

multispectral
 

Raman
 

laser
 

outputs 
 

Similarly 
 

using
 

355-nm
 

or
 

other
 

short-wavelength
 

lasers 
  

rich
 

spectra
 

can
 

be
 

generated 
 

which
 

will
 

have
 

paramount
 

applications
 

in
 

the
 

fields
 

of
 

laser
 

color
 

display 
 

biomedicine 
 

underwater
 

communications 
 

and
 

atmospheric
 

detection 
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