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斯托克斯光种子法固体相干反斯托克斯
拉曼频移器的理论研究
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摘要　以波动方程和受激拉曼散射（ＳＲＳ）物质方程为基础，采用光种子法，建立了固体相干反斯托克斯拉曼频移器

的归一化耦合波方程，研究了晶体中反斯托克斯光转换效率。在脉冲抽运条件下分析了归一化增益系数犌、归一

化相位失配系数Δ犓以及一阶斯托克斯光种子的归一化光场振幅ψｓ０三个变量对固体相干反斯托克斯拉曼频移器

的影响，并作出了一系列相应曲线，由所得曲线估算了各归一化变量的合理取值范围。分析结果表明，在Δ犓＝０

时，通过增大ψｓ０来打破拉曼增益抑制的影响，其转换效率峰值可达到４４％。而当ψｓ０较弱时，可选取合适的相位失

配系数，反斯托克斯光转换效率可达４０％。
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１　引　　言

固体拉曼激光器能实现高效的斯托克斯光转换，相关研究已有大量的报道［１～５］。目前有研究者致力于

研究通过相干反斯托克斯拉曼散射（ＣＡＲＳ）实现高效的反斯托克斯光转换
［６～８］。ＣＡＲＳ可以实现频率上转

换，扩展相干光谱范围，产生具有重要应用价值的相干光。如以钕离子１０６４ｎｍ激光产生倍频光作为抽运

源，以 Ｈ２ 作为拉曼介质，产生的反斯托克斯光为蓝光
［９］，蓝光激光在显示和海洋探测等领域都有重要的应

用。由于处于热平衡状态的粒子大部分处于基态，因而受激拉曼散射（ＳＲＳ）过程产生的反斯托克斯光远比

０７１４０２１
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斯托克斯光微弱，难以直接实现高效率的频率上转换，但可以通过ＣＡＲＳ过程实现。此过程描述为ＳＲＳ产

生的一阶斯托克斯光（ωｓ）与抽运光（ωｐ）及一阶反斯托克斯光（ωａ）通过晶体的三阶非线性系数χ
（３）
Ｒ 相互耦

合，通过这一过程吸收两个抽运光子产生一个斯托克斯光子和一个反斯托克斯光子。其中相互作用的光场

（ωｐ与ωｓ，ωｐ与ωａ）的频率差与拉曼振动模的频率有共振性，ＣＡＲＳ的非线性系数χ
（３）
Ｒ 与ＳＲＳ的非线性系数

的量级相同，较非共振的三阶非线性系数χ
（３）
ＮＲ要大一至两个数量级，因而ＣＡＲＳ与ＳＲＳ能达到相近的转换

效率。

总结现有文献，实现有效相干反斯托克斯光转换的实验方法有空间聚焦法［１０］、单光子共振法［１１］、高犙

值三波谐振腔［１２］和斯托克斯光种子法［１３］等。然而研究表明在完全相位匹配下，ＣＡＲＳ中存在拉曼增益抑

制［１４］的现象，限制了斯托克斯光与反斯托克斯光的转换效率。目前采用克服拉曼增益抑制的方法有高犙值

三波谐振腔［１２］和斯托克斯光种子法［１３］。斯托克斯光种子法的原理是输入抽运光的同时引入一束斯托克斯

光，通过优化抽运光与斯托克斯光强之比，获得反斯托克斯光的高效率转换。它的优点是结构简单，能降低

ＳＲＳ的阈值以及提高反斯托克斯光效率。总结现有文献采用斯托克斯光种子法的实验，主要以 Ｈ２ 作为拉

曼介质，Ｒｅｉｓｅｒ等
［１３］得到反斯托克斯光的效率仅为１０％，Ｏｔｔｕｓｃｈ等

［１５］得到反斯托克斯光的效率仅为

３．３％。由于气体拉曼介质的增益系数低，故没考虑高阶斯托克斯光。而拉曼晶体的增益系数高，当一阶斯

托克斯种子光足够强时，它也可以作为抽运光产生二阶斯托克斯光［１６］。Ｈｉｃｋｍａｎ等
［１７］则考虑相位失配问

题，在瞬态下计算反斯托克斯光的效率为４０％。拉曼晶体与气体拉曼介质相比具有增益系数高、损伤阈值

高等优点，在未来的相干光源应用中更有明显优势［１８］。

目前利用拉曼晶体获得相干反斯托克斯光的研究相对较少。而脉冲抽运具有峰值功率高、能够达到

ＳＲＳ的阈值的优点，因此本文考虑在脉冲抽运条件下，采用拉曼晶体，为固体相干反斯托克斯拉曼频移器建

立了归一化耦合波方程，并对耦合波方程进行数值求解。做出几组相应的曲线，着重研究各归一化变量对此

频移器性能的影响。

２　理论推导

结合文献［１９］的方法推导出稳态近似下，包含二阶斯托克斯光场振幅、相位失配系数和耗散性损耗，忽

略色散、高阶反斯托克斯光场振幅和反向拉曼散射的影响的固体相干反斯托克斯拉曼频移器的耦合波方程。

以波动方程和ＳＲＳ物质方程为基础，忽略二阶斯托克斯光的ＣＡＲＳ效应，可得
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式中λｐ，λｓ１，λｓ２和λａ分别为抽运光、一阶斯托克斯光、二阶斯托克斯光和反斯托克斯光的波长，以λｐ 取值为

１０６４ｎｍ进行计算。犈犻（犻＝ｐ，ｓ１，ｓ２，ａ）分别表示抽运光、一阶斯托克斯光、二阶斯托克斯光和反斯托克斯光

的场振幅，γ犻为耗散性损耗系数（犻＝ｐ，ｓ，ａ），犵为拉曼增益系数。相位失配系数Δ犽＝２犽ｐ－犽ｓ１－犽ａ。犽犼（犼＝

ｐ，ｓ１，ａ）为光波的波数。ε０ 为真空介电常数，μ０ 为真空磁导率。

为了使耦合波方程具有简洁性和一般性，引入归一化场振幅、归一化长度、归一化相位失配系数、归一化

增益系数和归一化损耗系数为
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式中犈ｐｍａｘ为抽运光脉冲场振幅的最大值，犾Ｒ 为拉曼晶体长度。
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将（２）式代入（１）式，得到归一化的耦合波方程组为
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　　当考虑输入的抽运光强分布是高斯分布时，设狋Ｌ 为抽运脉宽，脉冲宽度定义为光强的半峰全宽，则抽运

光强为
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２ｌｎ２／（狋Ｌ／２）
２］． （４）

引入归一化抽运脉冲宽度、归一化时间、归一化抽运光强和归一化输出光能量为

犖Ｌ ＝狋Ｌ／狋ＲＴ

τ＝狋／狋ＲＴ

犐ｐ０（τ）＝ｅｘｐ（－４τ
２ｌｎ２／犖２Ｌ）

犈犖犻 ＝∫
∞

０

犐犻（τ）ｄτ（犻＝ｐ，ｓ１，ｓ２，ａ

烅

烄

烆
）

． （５）

则输出光能量与输入抽运脉冲能量的比值可以表示为

η犻 ＝
犈犖犻

∫
∞

０

犐ｐ０（τ）ｄτ

＝
∫
∞

０

犐犻（τ）ｄτ

∫
∞

０

犐ｐ０（τ）ｄτ

，　（犻＝ｓ１，ｓ２，ａ，ｐ）， （６）

式中狋ＲＴ＝狀犾犚／犮为输入光穿越拉曼晶体所需要的时间，η犻（犻＝ｓ１，ｓ２，ａ，ｐ）分别表示输出的一阶斯托克斯光、

输出的二阶斯托克斯光、输出的反斯托克斯光的转换效率以及剩余抽运光的百分比。

３　数值计算与讨论

考虑斯托克斯光种子法，引入归一化一阶斯托克斯种子光脉冲场振幅ψｓ０，表示一阶斯托克斯种子光脉

冲场振幅犈ｓ０（狋）与犈ｐｍａｘ的比值。在耦合波方程（３）中，通过估算，取犔＝２．３×１０
－６，对耦合波方程数值模拟

得出各归一化变量Δ犓，犌和ψｓ０在－１７～１７，０～７０和０～１的范围内变化时对η犻（犻＝ｐ，ｓ１，ｓ２，ａ）的影响。

３．１　Δ犓对η狆，η狊１，η狊２和η犪的影响

图１给出了当ψｐ０＝１和ψｓ０分别为０．０１，０．０５，０．１，０．１４，０．２和０．２５，犖Ｌ＝４０，犌＝４８时，得到的ηｐ，ηｓ１，

ηｓ２，ηａ随Δ犓 变化的曲线。从图１（ａ）和（ｂ）可以看出，Δ犓＝０处，当ψｓ０较弱（ψｓ０＝０．０１～０．１）时，输入的抽

运光被消耗转换为一阶斯托克斯光较少。当ψｓ０较强（ψｓ０＝０．１４～０．２５）时，输入的抽运光迅速被消耗转换

为一阶斯托克斯光，所以ηｐ迅速减少。从图１（ｂ）和（ｄ）可以看出，Δ犓＝０处，当ψｓ０＝０．０１～０．１时，由于拉

曼增益抑制的影响，ηｓ１和ηａ都不能呈指数增长，故在Δ犓＝０处出现凹陷。当ψｓ０＝０．１４～０．２５时，在Δ犓＝

０处拉曼增益抑制的影响减弱，ηａ在Δ犓＝０处出现最大值为４４％。当ψｓ０继续增大时，由于一阶斯托克斯光

被消耗转换成二阶斯托克斯光，而ηｓ１和ηａ降低，故当Δ犓＝０时，ψｓ０＝０．１４所对应的ηａ要大于ψｓ０＝０．２５所

对应的转换效率。从图１（ｃ）和（ｄ）可以看出，当ψｓ０＝０．１且｜Δ犓｜逐渐偏离零时，ηａ迅速增长，在｜Δ犓｜取值

为０．７６附近，ηａ达到最大值，此时Δ犓 为最佳相位失配系数。当｜Δ犓｜继续增大时，ηａ 呈下降趋势，原因是

一阶斯托克斯光被消耗转换成二阶斯托克斯光，ηｓ２增加，一阶斯托克斯光和反斯托克斯光的耦合作用减弱。

３．２　当Δ犓＝０时，犌和ψ狊０对η狊１，η狊２和η犪的影响

当Δ犓＝０，ψｓ０＝０．０１～０．１０时，由于拉曼增益抑制的影响，ηｓ１，ηａ在Δ犓＝０出现凹陷，转换效率不高。

为了达到较高的ηａ，在图２中取ψｓ０＝０．１４～０．２５。图２给出了当ψｐ０＝１和ψｓ０分别为０．１４，０．２和０．２５，
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图１ηｐ（ａ），ηｓ１（ｂ），ηｓ２（ｃ）和ηａ（ｄ）在不同的ψｓ０值下随Δ犓的变化

Ｆｉｇ．１ηｐ（ａ），ηｓ１（ｂ），ηｓ２（ｃ）ａｎｄηａ（ｄ）ｖａｒｙｗｉｔｈΔ犓ｆｏｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔψｓ０

犖Ｌ＝４０，Δ犓＝０时，得到ηｓ１，ηｓ２和ηａ随犌变化的曲线。从图２（ａ）和（ｃ）可以看出，当ψｓ０一定时，随着犌的增

加，ηｓ１和ηａ急剧增加，随后达到饱和。在犌＝４５附近，ηｓ１迅速下降。当犌继续增加时，由于一阶斯托克斯光

已被衰减下降为零，ηａ迅速下降。从图２（ｂ）可以看出，在犌＝４５附近，一阶斯托克斯光被消耗转换成二阶斯

托克斯光，ηｓ２迅速增加。从图２（ｃ）可以看出，犌＝４８附近时较合适。在上述ψｓ０取值范围内，当ψｓ０＝０．１４

时，ηａ达到最大值，约为４４％。

图２ηｓ１（ａ），ηｓ２（ｂ）和ηａ（ｃ）在不同的ψｓ０值下随犌的变化

Ｆｉｇ．２ηｓ１（ａ），ηｓ２（ｂ）ａｎｄηａ（ｃ）ｖａｒｙｗｉｔｈ犌ｆｏｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔψｓ０

图３给出了当ψｐ０＝１和犌分别为２０，３０，４０和４８，Δ犓＝０，犖Ｌ＝４０时，得到ηｓ１，ηｓ２和ηａ随ψｓ０变化的曲

线。比较图３（ａ）和（ｂ）可以看出，当犌一定时，随着ψｓ０的增强，ηａ迅速增加。当ψｓ０足够强时，一阶斯托克斯

光被耗尽转换成二阶斯托克斯光，ηｓ２迅速增加。从图３（ｃ）可以看出，当犌一定时，随着ψｓ０的增强，ηａ迅速增

加，在ψｓ０＝０．１４附近达到最大值为４４％，即ψｓ０＝０．１４～０．２较合适。当ψｓ０继续增强时，ηａ迅速下降，原因

是此时一阶斯托克斯光被消耗转换成二阶斯托克斯光，一阶斯托克斯光与反斯托克斯光耦合作用减弱。通

过计算表明，犌越大，一阶斯托克斯光被耗尽所需的ψｓ０越少，ηａ越大。在上述犌取值范围内，当犌＝４８时，ηａ

最大可达４４％。

３．３　当存在相位失配时，犌对η狊１，η狊２和η犪的影响

从图１（ｄ）可以看出，当Δ犓 取０．７６附近时，ηａ存在一系列峰值，分别对应ψｓ０取０．０１，０．０５和０．１时的
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图３ηｓ１（ａ），ηｓ２（ｂ）和ηａ（ｃ）在不同的犌值下随ψｓ０的变化

Ｆｉｇ．３ηｓ１（ａ），ηｓ２（ｂ）ａｎｄηａ（ｃ）ｖａｒｙｗｉｔｈψｓ０ｆｏｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔ犌

图形。所以，取Δ犓＝０．７６和Δ犓＝１０两种情况进行比较，讨论犌对ηｓ１，ηｓ２和ηａ的影响。

图４给出了当ψｐ０＝１和ψｓ０分别为０．０１，０．０５和０．１，犖Ｌ＝４０时，ηｓ１，ηｓ２和ηａ随犌变化的曲线。虚线表

示Δ犓＝０．７６结果，实线表示Δ犓＝１０结果。从虚线结果可以看出，当ψｓ０较弱（ψｓ０＝０．０１～０．１）时，如

图４（ａ）所示，随着犌的增加，ηｓ１和ηａ急剧增加。在犌＝１５附近，ηｓ１达到饱和。从图４（ｂ）可以看出，在犌＝４５

附近，一阶斯托克斯光被消耗转换成二阶斯托克斯光，ηｓ２迅速增加。从图４（ｃ）可以看出犌＝６０附近时较合

适。从图４还可以看出，Δ犓＝０．７６所对应的ηｓ１和ηｓ２要低于Δ犓＝１０所对应的转换效率，Δ犓＝０．７６所对应

的ηａ要高于Δ犓＝１０所对应的转换效率，说明Δ犓 取最佳相位失配系数时，更有利于反斯托克斯光的转化。

通过计算表明，在相位失配条件下，ψｓ０取值越大，ηａ越大。在上述ψｓ０取值范围内，当ψｓ０＝０．１且Δ犓＝０．７６

时，ηａ达到最大值，约为４０％。

图４ηｓ１（ａ），ηｓ２（ｂ）和ηａ（ｃ）在不同的ψｓ０值下随犌的变化

Ｆｉｇ．４ηｓ１（ａ），ηｓ２（ｂ）ａｎｄηａ（ｃ）ｖａｒｙｗｉｔｈ犌ｆｏｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔψｓ０

４　结　　论

以波动方程和ＳＲＳ的物质方程为基础，采用斯托克斯光种子法，推得了脉冲抽运条件下固体相干反斯

托克斯拉曼频移器的归一化耦合波方程。通过数值分析表明，ηａ与Δ犓，ψｓ０和犌密切相关。发现采取以下

两种措施可以有效地提高ηａ：１）当Δ犓＝０时，可以增大一阶斯托克斯种子光能量，来打破拉曼增益抑制的影

响，达到较高的ηａ。当Δ犓＝０时，将ψｓ０增大到０．１４～０．２，此时ηａ 达到峰值，约为４４％。２）改变Δ犓。当

Δ犓＝０且ψｓ０较弱时，由于拉曼增益抑制的影响，限制了ηａ，此时可以通过改变Δ犓，也可以有效地降低拉曼

增益抑制的影响，达到较高的ηａ。当ψｓ０较弱（ψｓ０＝０．０１～０．１）时，选取合适的Δ犓（｜Δ犓｜＝０．７６），ηａ峰值可

达到４０％。计算中还发现，犌取值为４８较合适，取值太大时由于一阶斯托克斯光被损耗转换为二阶斯托克

斯光会使ηａ降低。通过以上分析说明，以晶体作为拉曼介质具有增益系数高、损伤阈值高和结构紧凑等优

点的固体相干反斯托克斯拉曼频移器，可以实现反斯托克斯光的高效转换。对耦合波方程的数值计算可以

辅助该类激光器的实验研究。
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