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提要

将受激Raman散射原子基态及终态位子数变化的速率方程与聚焦的泵浦光束及喇曼光束功率变化的微

份方程组联立并进行数值求解;研究了金属蒸气受激 Raman 散射过程中基态粒子数的抽空现象及其对

Baman 能量转换过程的影响.

关键词:金属蒸气受激喇曼散射，

一、引 空
间

准分子激光在金属原子蒸气中的受激 Raman 散射扩展了在近紫外及蓝绿波段可用激

光波长的范围C1....2l 并有许多重要的应用前景。 XeOl 准分子激光束在铅蒸气中的Raman

转换所产生波长在 459nm 附近的 Raman 光处于海水透射窗口始，有可能在水下通讯中得

到应用。
由于高温Raman 池技术的限制，金属蒸气Raman 池加热温度通常不超过 1300吧，相

应的金属蒸气压一般为 ~10Torr 量级，比通常的高压 H，Ram.an 散射实验中的氢气压力

(~20 大气压)约低 2---3 个数量级。又由于在金属原子蒸气中近共振Raman 散射的终态

常为亚稳态，能级寿命较长。当与光束作用体积内相当一部分原子被激励到亚稳态后，受激

Raman 射散的咱益系数将有明显的下降。这种原子基态抽空效应对于Ra.man 转换过程的

影响已在一些实验研究中观察到胁飞
本文将Raman 散射中原子基态及终态粒子数变化的速率方程与聚焦泵浦光束及

丑aman 光束功率变化的微分方程组联立，对 XeOl 准分子激光束在铅蒸气中的受激Raman

散射过程进行了数值求解。研究了在不同泵浦条件下原子介质的抽空，以及这种拉子数的

饱和对于激光放形及能量转移特性的影响，并与实验结果进行了比较.

二、基本方程及数值求解

假设在光束截面内，激光强度是均匀分布的，则入射的聚焦泵浦光束与其所产生的前向
Raman 散射光束间的能量交换满足下列方程[(í哺

,.. 
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其中 Pp.... P. 分别为泵浦光及 Raman 光的功率，均、 ωa 分别为两者的频率。 S(均是m.'f专报

tilnj 他的聚焦光束的截面积， P1..P2 分别是灶于基态及 Raman 散射终态的粒子数密度

配1、向与总的金属蒸气原子数密度悦之比。

由于每产生-一个 Raman 光子，即有一个金属原子从基态被泵浦到 Raman 终态，国比

鹤立及阳的交化满足速率方程

坐」一坐~=-ß.一旦ι主L .p{)P.十丘，dt dt 8 2 nω- JI-" , T 1 ~ 

问+'l't2 = 'l't o 
由式 (3) 、 (4)可得

(3) 

(,1) 

θ(Pl-P21= -_:hL .iPl-P2)P Pa+1一fPl-PJO(的--82 (z) .~ω- ... p.... I T
1 

P1-P2 去征着在受激 Raman 散射过程中粒子数的饱和程度。当全部原子都处于基态时，

P1- P2=1; 当处于在态与终态的粒子数相等时， P1-P2=O， 由式 (1)、。)可见F 比时

Raman 料i~过程己不能反生，这部分介质可认为已完全饱和。由式 (5)"可以看到p 由于在

焦斑附近光束截面最小，聚焦的泵浦光束在该处有最强的功率密度，而沿光束传播方向单

位长度上可利用的原子数又最少，因此这部分介质将受到强烈的抽空作用，这将对究激

散Rama.n 射过程产生严重影响。

作坐怀变换 τ=t-zjO， Z=z， 则 (1) 、(纺、 (5)式可简化为

θPpωpσ 
二一一拮γ (P1-Pρ叭I (6) 
θZ' ω3 S(Z) 

8f:: = cJ''7 '\O (Pl- P2)PpP. o (7) θz - s (Z)- \.L 1- .L 2) .1 p ..l. • 

主二(P1-PE〉 E ~2旦 .iPl- F'，ρ .p"p 十 1 ...，. (P1-Pρ (8) 
S ',l 俯在ωa p a Tl o 

方程 (6) ......(8) 构成了本文的工作方程组。

波长为 308n皿的 XeOl 准分子激光在铅原子电子能级间的近共振受激 Raman 散射产

生波长为 459il血的蓝光，同时铅原子由基态 (6P2 3PO) 跃迁到终态 (6P2 3p;J)r1J口 6p2 3P2 是
个亚稳态p 为在电激励铅蒸气激光器中产生 6P7S 3Pl-6P2 3凡的激光振荡3 脉冲重复率必

须低于 6kHzC7J)由此可以估计 6P23凡的能级寿命理长于微秒量缀。对于脉宽小于 100 囚

的 XeC11tt分子泵浦激光脉冲，式 (8) 右边第二项的 Raman 终态驰豫项应能忽略。

假定入射到 Ra扭扭池的 XeOl 泵浦光束随时间呈 Gauss 型变化，

FfJo=古言平P[一(矿J， (的
其中 Éo 为泵浦激光脉冲的能贵， T 为脉冲半宽度。在铅 Ra皿an 池入口处的 Ra皿an1{:; 由
自京 Ra皿an 散射产生，假运其盹时间的变化满足

P'O =Z P pO .exp ( - 30) 0 (10) 

"i r算结果对于所假设的 Raman 油入口处的自发 Ra皿an 散射强度不很敏感，当将式 (10) 中
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的因手 exp(-80) 扩大 50 倍时p 对于输出的Raman 光脉冲能量的计算结果的变化小于
4%。对于 (Pl-P2) 的初始条件假定为沿 Raman 池全部铅原子均处于基态， Pl- P:a =lo 

~焦的激光束截面积随传播距离 Z 的变化取为[8]

S(Z) =80 (1十z/ZorJ, (11) 

其中 80 为焦斑处的光束截面积， Zo 为由透镜焦距及入射光束裁面积所决定的参数。在
Djeu 等人E汩的 XeOl 激光泵浦铅 R叫18n 散射实验中，当铅蒸气压约 1 Torr, Raman 池泪

约 1000
0

0 时达到阔值，根据他们的泵浦条件，时间，的 Raman 增益系数约为 0.6""1 cm/ 

GWo 在本文计算中p 相应的增益系数 g 取为 O.8cmjGWo 在上述初始条件及边界条件下，
用四阶 Runge-Kutta 方法对方程 (6) '" (8)进行数值求解，

三、结果和讨论

光束截面积为 2><2cm2，发散角"，-，2mrad、脉宽约 60 囚的 XeOl 准分子泵浦光束被

焦距为 1.3m 的透钱交焦于加热长度为

、、

1 皿的铅 Ra皿an 池中央。当 Haman 池泪

应;为 1220
0

0，相应的铅蒸气 Æ 约 17Toη

a'L 由 Raman 池输出的 Raman 光能量随

输入的泵浦光能量变化的、计算结果如阁 1

中曲线(α〉所示。在泵浦光能量约 280mJ

左右达到闵{皇后 ~man 光能量随采浦光

能量先是迅速上升，但随后上升的速率逐

渐减小。当泵浦光能量在 500'" 900 mJ 范

dE 
围内，曲线(α) 近似为U:~S =0.23 的直线。

dE, 
曲线 (b)所示为在与 (α) 相似条件下J 令
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Fig. 1 Calculated energy of Stok03 emission 
as a . function of inciden t las8r onergy at a 

sta.nt Pb vapor pres:mr在 of 17 Torr, with 
方程 (6) '" (8) 中的一:-(Pl- P:a) =o} Pl-

θτdepIe(;ion of the ground state (吟， an 8ssumad 

P2~T， 是完全不存在某态粒子数抽空的 invariable occupaD'cy of the ground state (吟，

条件下，所得之计算结果。因此由纹。)与 and experimental data (吟， respectively 

(α〉的差别表征了铅 Ramarr\池中粒子数的饱和效应对于 Raman 能量转移过程的影响。在

阂值附近 (b) 与 (α) 重合3 但当泵浦光能量 "， 350 mJ，相应的Raman 光能量约 60mJ 时，

(b) 已开始偏离 (α〉。尽管此时在与泵浦光来相互作用的体积内，由基态 SPo 被激发到亚稳

态 SP2 的原子数仅占原子总数的 4作 p 但在焦斑附近的区域内p 此比例己达 14%，因此基态

原子抽空效应已开始影响Raman 频移过程。随着泵浦光能量的增加， (b) 与 (α)之间的差别

逐渐增大。由罔 I 可见;当入射的泵浦光能量为 600 皿J 时， . (α) 所示的能量转移效率 η~

27%，而由曲线(的所得到的效率 η 约为 60%。因此，在此条件下的粒子数饱和效应严重限

制了能量转换效率的提高。

实验中测量得到的 Raman 先脉冲能量随泵浦光能量的变化如图 1 中曲线(0)所示.其



594 光 学
且2也
寸4 7 卷

中入射到Raman 池的泵浦光能量通过Ra皿an 在池入射窗口前放置的对波长为 3080Å 的
XeOl 准分子激光束具有不同反射率的镀介质膜石英片而加以改变。由于受到衰减片的透

过率的限制，在阔值泵浦能量附近的较细致的测量尚有待以后进行。比较曲线(σ〉与曲线

〈α)可以发现p 在阂值附近J Raman 光脉冲能量的实验值高于理论值;而在离阔值较远的区

域p 实验曲线比理论曲线要低→些。它可能是由于在泵浦光束截面内，光强的不均匀分布所

引起阻。从图 1 中还可以明显看到，在泵浦

脉冲能量较高的区域，实验曲线(c) 的变化趋

势与考虑到基态粒子数抽空效应的理论曲线

(α〉基本一致，而与在恒寇的基态位于数密度

的假定下的计算结果曲线(b)有较大的差别。

由此也可以看到在理论模型中包括描述粒子

数抽空效应的方程 (8) 的必要性。

图 2 给出了当能量分别为 350(a) 、 600

J (b) 及 1000mJ (c) 的泵浦光脉冲终了时，基

态与亚稳态的占有几率之差 Pl-P2 沿铅
Fig. 2. Variation of the di:fference between 
the occupamies of the gromd state <SPo)and Raman 池的分布。当泵浦光能量较低时，基
of the final Raman level (3p'J) along the 态原子的抽空首先在光束通过焦斑以后的区
length of leap vapor Raman cellJ with incident 域发生，这表明在通过焦斑区域以后，由自发
XeCl laser energy of 350皿J(的 J 600mJ (b)J 

and 1000皿J (吟 1 respectively 
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Ra国an 散射起始的Ra皿an 光脉冲才被放大

到足以产生可观的喇曼能量转移过程。随着

泵浦脉冲能量的增大，位于数饱和的程度逐渐加剧p 存在这种饱和的区域逐渐扩大，开始出
现粒子数饱和的点逐渐向输入窗口方向移动。正如从式 (8)可以预料的那样，由于在焦斑附

近，光束有最小的截面，因此饱和效应也最为严重。从曲线(b)与 (0)都可以看到存在着→个
粒子数完全饱和的区域1 Pl-P2=0， 这样的区域对Raman光的放大过程已不起作用。

(0) l' --t 20118 'f-t-
(b) ___一-;-- T --1 20118 l-

F埋. 3 (a) lncident (1) , and transmìtted (Iηpump-laser puls啕
(b) Raman-shif阳dB切k咽 pul踊
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入射到铅Raman 池的能量为 660皿J 的泵浦光脉冲、与其相应的透射脉冲披形及输出
的喇曼光，脉冲波形分别示于图 3 的 (α〉与 (b) 。透射的泵浦脉冲波形上存在一个抽空区域，
并相对于入射的泵浦光脉冲的峰值，呈现明显的不对称。这是由于铅 Ra皿an 池中的基态
原子受到了泵捕脉冲前沿的抽空，因而当脉冲后沿通过时，介质呈现较小的 Raman 增益。图
(b)所示的 Raman 光脉冲波形有一个较陡的前沿3 然后基本跟随泵浦光波形的变化。但同
样由于 Raman 介质饱和的影响J Raman 光波形相对于泵浦光被形的峰值也是不对称的，
当泵浦光强度还相当高时} Raman光脉冲已

经终止。基态铅原子数的抽空对于输出的
8α】

Raman 光脉冲披形的这种影响己在实验中观 ZE 
察到凶。

当泵浦脉冲能量固定为 660 皿J 时p 输出

的 Raman 光能量随 Raman 池中铅蒸气压变

化的计算结果如图 4 中 (α〉所示。与图 2 中

国

~ ~ 2ω 
a 

u p,. 

言 ~lOO
Ra皿an 光能量随泵浦脉冲能量的变化曲线相 面 I..
类似3 当在铅蒸气压为 6 Torr 左右达到阔值

后p 喇曼光能量随铅蒸气压有一个很陡的上升;

但当蒸气压大于 10 Totr 后p 曲线 (α) 的上升逐

渐减缓。在上述泵浦条件下的实验测量结果如

图 4 中曲线。〉所示。比较 (b) 与 (α)可以看到

它们有相似的形状与变化趋势。但实验曲线(b)

在蒸气压约 3.5 Torr 时达到阔值，低于理论计

骂自

20 30 

lead vapor pre.ssure (Torr) 

Fig. 4 Energy of Stokes e皿issioll

as a function of Pb vapor pressure 
with 660 mJ incident UV laser 
energy. ( a )-theoretical curVð, 

(b)•:x: perimenta.l curve 

算的阔值 .......6 Torr。在蒸气低于 8 Torr 的区域，实验值高于理论值;而在铅蒸气压较高的

区域，实验值比理论值低。造成这种差别的主要原因可能是由于在我们的理论模型中假定

了聚焦光束的光强在光束截面内是均匀分布的。由于复杂的模式结构及衍射效应，聚焦光

束的实际光强分布将是不均匀的。在某些光强较高的区域p 可能在较低的铅蒸气压处即已

达到受激Ra皿an 散射的阔值;随着铅蒸气压的升高，各强度较弱的区域相继达到阁值3 因

此实验曲线在阔值附近的上升比理论曲线平缓。由于可能存在着这样一些强度相当弱的区

域，即使在实验中所能达到的最高铅蒸气压 17 Torr 处3 也还未能有效地转换为 Raman 光

能量J 因此导致实验测得的转换效率低于理论值口 Fulghu皿等人(9)研究 XeF 激光在高压

H2 中的受激 Ra皿an 散射时也已观察到泵浦光强的不均匀分布所引起的阁值降低及在高泵

捕能量时低于理论值的转换效率。

四、结束语

本文的计算结果表明p 聚焦的泵浦光束的金属蒸气的 Raman 散射中，存在着基态粒子

数的抽空效应，这种效应在焦斑附近的区域尤为强烈。它引起丑am阳光脉冲波形的不对

称p 并限制了Ra血扭转换的效率。所计算的喇曼光脉冲能量随铅蒸气压变化的曲线形状与

趋势与实验测量结果基本一致。为使计算结果与实验值定量上也能得到满意的符合，进-
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步的工作应当在理论模型中包括在泵浦光束截面内，光强不均匀分布的影响。 当然这将大

大增加/;-j-界的工作量。

本文的工作是在准稳态近似下进行的，即假设喇曼能级相干极化的去位相时间常数与

泵浦脉冲宽度相比可忽略不计。对于有限的去位相速率的影响以及可能出现的合作效应正

在研究之中o
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Effects of ground state depletion of atoms in stimulated 

Raman scattering of metal vapors 
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Abstract 

Tho e:ffects of ground 的ate depletiou of atoms on the charac切ristics of stimulaijed 

Raman scattering in 囚的，al vapors are studied by simul恼.nionsly solving the ra巾。

equ的ion of 由e 时om energy 1eve1s re1础。d in the Ra皿an sc的taring， and 也e e吐uations

describing the energy-con version from 也he focused pn血p laser pulses 右。它he Ra皿an

down-conver古ed pulses. The ground sta;be of mebal atoms are deplebed mos七 shrongly

in 也ho regions near 也.e focal Sp的s of.也e pnmp beam弓 because of the higher intensities 

of light and smaller available medium volume in thOS8 regions. rrhis wil1 resul七 inthß

unsymmetrical sha pes of 也he Raman-shif七ed pulses for the fro川 and re3.r edges) and 

will reduce the energy-conversion e由ciency.
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