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本文报道了用钱激光器系统产生的超垣肺、冲系列，封 KDP非成性晶体倍频店的 5317 Å 的绿光，在
Z二醇被体中观察到瞬态受激喇曼散射 (SRS) 的斯托克斯双钱。它们的中心波长分别为 6264.5λ 和
6288.64Å。这一双钱是由乙二醇中 (CHh 群的两个 CH 键之间的对称和非对称振动所引起的. ~激散
射JlJ..钱和喇曼光谱的分析结果相符@

、寻|

受激散射不但可以用来改变激光的频率J 频谱宽度和脉冲宽度等p而且可以用来研究喇

曼介质的各种物理化学参数。例如:确定喇曼激活介质中分子和晶格被激发后的能量弛豫

时间 T1 (纵向弛豫时间);消相位时间民(横向弛豫时间);介质的非线性极化率 χ[SJ 等。

瞬态 SRS 的理论是由 N. M. Krall[2J, C. S. Wang[3J 和 R. L. Caman [4J 建立的。瞬态

SRS 的重要进展是在泵浦脉冲被抽空和在介质中存在高转换效率的情况下工作E飞并且在

这种工作情况下引入泵浦场的振幅和位相的调制效应阳o

我们利用 0.53μm 的超短脉冲p 研究了乙二醇液体中的瞬态 SRS，测量了正向一级斯

托克斯散射的阔值y 转换效率。对于所获得的斯托克斯双线经摄谱定出了双线的精确频率

位置p 推导出瞬态受激散射的增益y 并对受激散射双线和喇曼振动谱的理论分析做了比较。

乙二醇分子中 (CH) 2 振动群的对称(同位相)和非对称(反位相)的振动是造成散射斯托克斯

双线的原因口理论与实验结果很一致。瞬态 SRS 的理论计算表明p 反向斯托克斯增益低于

正向增益，反向增益长度受到巳的限制。实验中未观察到反向斯托克斯散射2 这与理论计

算是一致的o

-一」、 实验装置与结果

所用的实验装置示于图 10 软玻璃激光振荡器采用主动和被动锁模方式。被动锁模用

五甲川染料[7J溶解于二氯乙:民溶液中。染料盒与全反射镜形成→体p 盒厚为 1m皿。主动

锁模利用频率为 50MO 的声光调制器。主动和被动锁模联用3 增加了激光器的稳定性。腔

内限孔光阑保证锁模振荡器单横模工作。半共焦腔的腔长为1.5mo 输出的锁模脉冲系列
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图 1 瞬态 SRS 的实验装置

Fig. 1 ,Experimental set-up of 出e transient SRS 

经三级放大器放大后3 功率可达 109W 量级p 脉冲宽度为 25ps o 经 KDP 晶体倍频后， 0.53 

μm 的绿光功率可达 2x108W。双色片 D1 滤掉红外光p 留下 0.53μm 的绿光。倍频光经

透镜 L1 (f=600mm)聚焦到长 200m，直径 20血的乙二酶的样品盒中。透镜 L2 (!=600

mm) 将激光束复原。 PD1... PD2 和 PD3 可分别测出样品盒前后的红外、绿光和斯托克斯先

的强度。摄谱仪拍摄斯托克斯双线、泵浦光和光谱柔灯的标定谱线。

实验中观察到很强的前向斯托克斯红光，没有观察到后向散射光。测量了受激散射的平

均阔值功率为 5 X 107 W 10m2， 峰功率为 109 W/om2 时，能量转换效率为 22% 。用两米光栅

摄谱仪拍下斯托克斯光、激发光和标寇用的东灯光谱照片。光谱照片示于图 20

6288.64Á 
5317.18λ 5769.6Å115790 川 6264.5Å寸 I r6328A 

图 2 泵浦脉冲 SRS 的斯托克斯双线和亲灯的光谱照片

Fig. 2 Spectral photo of pump pulse, SRS stockes double lines and Hg-lamp 

利用己知的东灯谱线y 在阿贝比长仪上定出泵浦激光 ωL和两条斯托克斯线的频率

ω31 和 ω82 分别为:ωL=18806.90皿-1(5317.18λ) ， ω81 = 15960.4 om- 1 (6264.5λ) ， ω。=
15901.6 om-1 (6288 .64λ) 0 斯托克斯双线 ω81 和 ω。相对于激发光的的频移分别为
2846.50m-1 和 2905.3 ûm-1J 从而得到斯托克斯双线的频差为=ω82 一ω81=58.80皿1

(22.75λ) 。 ‘

三、结果讨论

1. 产生斯托克斯双线的分析

乙二酶的分子式为 (OH20H)2。在乙二酶分子中 J (OHh 振动群中存在着两个 O-H 伸

缩振动。它们的振动方式有两种:一是对称振动(同位相λ另一是非对称振动(反位相)J 见

图 8。当与碳原子相联的两个氢原子，同时离开或面向碳原子发生振动时，称为对称振动。

反之一个氢原子面向而另一个离开碳原子的振动3 称为非对称振动。对称的伸缩振动比非

对称的伸缩振动有较低的频率。自发喇曳光谱测得(OH) 2 的对称和非对称振动频率分别为

2880cm-1 和 29380m-1 0 它们之间的频率差为 5.8 0皿-10 于是我们得出，乙二百事液体中产
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生的受激斯托克斯散射双线是由分子的振动群 (OH) ;l的 OH 键的伸缩振动引起的。其中

ω81 =2846.5 cm-1，对应于 (οH);l群的为对称伸缩振

动频率p 而 ω82=2905.8cm-1 为非对称的 (OH) 2 伸缩

振动频率。经比较我们发现 SRS 的斯托克斯双线的

频率相对于自发喇曼频率(2880cm-1 和 2938cm-1) 存

在着频移。根据瞬态 SRS 理论可求出极大频移 .1;;$皿ax

与下列参数有关z

\/\/ 
/\/;\ 

"〉 2品ZF1 届Ocm-1

.1VS )ll!\X = 4 X 10-13 Vsn2.L.IL 
/ \ 

nsts ，.;--、、J\f\

其中 58 为用波数表示的斯托克斯频率J '}'均为非线性折 34ω3200 3000 2800 剖创组ω
cm-1 

射率J IL 为泵浦激光强度， L 为激活介质长度， ns 为
图 3 乙二醇(CH)2振动群的对称振动

介质对斯托克斯光的折射率和 ts 斯托克斯脉冲宽度。
<e s叮ymmet挝ic阻al(怡a)and as叮ym丑-

利用上式我们可以通过测量定出 n叫2 的值o 关于 .1v瓦s皿a阻x met削ricω吼叫1 v时ibr咱叫'3;♂叫t挝ions目 of (CH)2回g伊roωu
和 7阳h 将在另文作详细讨论。 in ethylene glycol and the Raman 

2. 未观察到反向斯托克斯散射的理论解释 spec.trum of ethylene glycol 

所以未观察到后向散射3 这是由于采用超短脉冲泵浦和激活介质的性质决定的。为此
我们需要用受激散射祸合波方程来对激光场 EL 振幅，斯托克斯场振幅 E， 和物质波振幅 Q

选行描述。

到 "Bh _..: CùLQ 一
l!-IL=冉~Es (z, t) I θ'1，'哇1IC

ÔE8 ~ CùsQ 
万=一也二号EL(z， 功，

θQ , 11 \ 
有十玄r+i.1)Q=η'1ELE: (z， 功，

(la) 

(lb) 

(lc) 

式中对于前向散射坐标为 '1，'='1，十 ct/仰和 z" =z'; 而对于后向散射 z" = -z+ctjno n 为折射
率J 0 为真空中的光速。喇曼介质的线宽由 r 给出 ， 1/T 为介质的相干激发寿命 T20 .1= 
ωLs 一ω。给出 ωLs= ωL一ωs 和介质激发的本征频率的之间的失配。 No 为粒子数密度，

盯 /θu\2 1 
句1 =~lVol 一-1 ·一一一\δqJ 例ω0

8α 为搞合常数J 它描述光场 ELE: 对介质的作用。-一为振功坐标为 g 的极化率变化2刑为参ôq 

顶喇曼振动的质量。对于任意形状的入射脉冲y 文献【4]给出了方程(1) 的解为z

Es(z, t') =Es(OJ t') + (7]17]2泸.EL (门「'E8(0，川E~
J-国 F (t') - F (t") 

xexp[ -(号+i.1) (川、 JI抽血坦问F)-FOfF)]};dtFF， oa) 

矿 (z， η=何j二但P[-(二十ω) (t' - t") ] 

X {E~(t")E8(O， t")Io[4ηl白 (F(t') -F (t ll
)) t'J可dt" 0 (2b) 

在等式 (2) 中3 对于前向散射引入新的坐标为~一手对于反向散射除了 E牛=t一子)



520 光 学 学 报 4 卷

和 EL(t") 外，所有多都以 Z-z 代替， l 为样品长度。量 F(t') 正比于入射脉冲的能量密度，

F(η=jfJELOFY)l2dfrp 其中俨→ωs/伽。乘积m正比于稳态增益系数 GT 和线宽
T， 即阳市I"V GTT 0 (2) 式中 10 和 11 为虚贝塞尔函数。下面分两种情况进行讨论:

(i) 稳、态情况

如果泵浦激光场 EL(O， t') 是平滑而缓慢变化的脉冲，且脉冲持续时间 Tr>>凡，这样等
式 (1) 的解可以严格给出:

I Es (z, t') 尸 = I.E(O, t') I 2 exp (G1,.Z) 0 (3) 

在谱线中心处(.:1 =0)，稳态增益系数 GT 为:
GT =2咄咄T2 1 EL(O, t') 尸。

当取号子=0 时，由等式 (1) 可得到与 Es 类似的 Q 的解。
(ii) 瞬态情况

θI。
当泵浦脉冲宽度 Tp<T2 时p 我们观察的情况为瞬态 SRS，取 ert' ~1，并利用 7i;--

鸣， (2)式可直接积分得到:

(4) 

IEs(;:~， t') J2=: JEs(O, t') 1 2 exp{lo[4ηlr)2t'乞 \ELI2]可20

7飞 Ft'<<t， 而 [4η1η2t'Z 1 ELI2J 玄很大时， (5) 式可以进一步简化为

(5) 

/Es(z, t') r>J I Es(O, t') j2exp[41h勾2t'Z I E L 12J 豆。 (6)

从何)式看出 y 瞬态 SRS 的增益 Gs 与泵浦脉冲强度和相互作用长度 Z 的乘积的平方根成正

比。瞬态 SRS 的增益 Gs 小于稳态 SRS 的增益 GTJ 且 Gs 与 T2 无关。对于反向瞬态 SRS

情况y 由于斯托克斯光 Es 的方向与泵浦光 EL 方向相反p 反向斯克斯光在介质中的增益长

度 LB 短于 T2 所对应的光引走的距离 L(T2) 0 从 (2)式和 (6) 式看出3 斯托克斯光脉冲的出

现蹄后于泵浦脉冲。由于反向斯托克斯 SRS 的增益长度很短p 所以在乙二醇介质中不易观

察到反向受激散射。

四、简短结论

在乙二醇中斯托克斯 SRS 双线是由 (OH)2 振动群的对称和非对称的。-H 键的振动

引起的。斯托克斯 SRS 双线相对于自发喇曼线有→频移。 因反向斯托克斯 SRS 增益长度

很短F 故不易观察到瞬态反向散射。
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Double Stockes~Iine of transient SRS in ethylene glycol 
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Abstract 

The 古ransien古 SRS double S古ockes-line i丑 e古hyle丑e glycol by using 古he picosecond 

pulse train genera如d by a N d-glass laser sy的emwi由 frequency doubling KDP crys恤1

恒 described. The central wavele丑的hes of 古he double S也ockes lines are 6246.5λand 
6288 .64 Å respectively. rrhe dou ble S也ockes lines are included by 仙。 symmetric and 

asy皿metric vibrations of (OH) 2 group of ethyle丑e glycol. SRS double lines coinside 

wi也h Rama丑 spectru皿 of HO.CH2 .OH2 "OH qui如 well.




