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球体谐振腔(11) 球体腔申的喇曼振荡

钱士雄

提要

本文对球悻谐振腔与法布里h菌罗腔作了比较. 详细讨论了球体腔中产生的喇曼振荡、振荡输出理

及场分布等恃性.从水滴及酒精被滴的实验结果分析了输出共振租输入共掘，对实验中注现捧到的模j高

中的高阶斯托克斯振荡和组合斯托克斯振荡作了讨论.

美键词:球体谐振膛，喇曼振诺。

一、引

在固体或液体球粒的元的弹性散射谱中存在着许多结柑峰口430 根据电磁场理论，散

射场可以展成为一些矢量球谐函数的叠加。对于入射波为平面披的情况，不同的欠量球谐

画数的系数岛和弘如下式所示:

JdJK些) [xj!!(x汀'一μ1j..(X) [吼叫..(叩门-:;-.. (1) 
μIltîj~(~x) [xh~-l) (岱)J' 一μ功 (x) [低lxh~l) ('1'biX汀'

b产业坠仙'..(x) J'一μjJ川ji..(，叩门，，-， (2) 
μ1..(吨必) [Xh~l)(X) J'一μh~l) (x) [阳xj，.(向x) ] " 

其中尺寸参数 x=2~a/λJ a 是球粒的半径，λ 是入射挠的波长。在散射谱中的峰值 X，..l 处，

系数向和 ι 可以有值为 1 的极大值。

实际上，这些系数的极大值处即是这些球粒所对应的球体谐振腔的本征模。一个具有

完善球形界面的固体球粒或液滴，在本质上是一个球体腔。如同熟知的法布里-西罗腔→样，

在这种球体腔中可以存在有许多电磁本征模。散射谱中散射峰的出现正是电磁本征模存在

的标志。

我们对球体谐振腔与法布里一瑶罗腔作一比较，如图 1 所示。

-个无源法布里}王自罗腔仅由两块反射镜(平面或球面〉组成。这个腔对入射波的调制

反映在输出谱(即透射谱)中是一系列尖锐的极大，对无吸收的反射镜，透射极大等于 1。如

图 1α 所示。而球体腔对入射平面披的调制就得到弹性散射谱，球体腔中本征模的存在使

得散射谱中出现许多结构峰p 如图 1b 所示。球体腔的主要特点在于，腔所需要的光学反馈

来自于球状介质与球外介质的界面处的内反射，这种反馈基本上是元色散的f 它的本征棋式

是矢量球谐函数驻波。

如果将有增益的介质置入法布里一王自罗腔中p 当增益足以克服损耗而得到放大时，就可

以得到振荡输出，这就是通常的激光振荡器。与此类似，如果球位是由具有增益的介质做戚，

}旦这个球粒得到泵浦，就可以在这种球体腔中产生振荡。实际上我们已经丛液滴这种特
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Fig. 1 Comparison between a Fabray-Perot cavity and a spherical resonant cavity 

(a) The passive Fabry-Pe:rot cavity and its transmission spe巳trum; (b) elastic scattering frorn the 
spherical medium and the elastic scattering spectrum; (c) an actîve rnedium inside the Fabry-Perot 
eavity whîch acts 拥 a lase:r阻vity; 但) pumped by lase:r beam，目pherical droplet can give 

oscillation like a sphericallaser cavity 
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殊的球体腔中观察到多种振荡输出"，530 本文主要讨论由喇曼增益引起的斯托克斯振

荡。

表 1 列出球体谐振腔与法布里-咱罗腔性质的比较。

Table 1 The comparison beteen 也e， spherical resonant cavity and Fabry-Pel.'ot ~avity 

sphe:rical resonant cavity 

四丑figuration soliQ pa:rticle or lìquid d:roplet two plane (o:r spherí巳al)mi:rrors or bounda-

ry with re自由ctiOl1

feedba巳k internal refiection o:f the bounda:ry mirror reflection 

int:rinsic mode vector spherical ha:rmonics plane st.ationary wave or Gauss-H盯皿ite

mode 

linewidth depend on :relative :rerractive index 叽 I :refiectivity of the mirro:r 

range of Q depend on n a.nd l usually ten to hundreds 

--、
实验装置

本实验采用 Q 开关 Nd:YAG 激光器的谐波输出 (532nm)作为泵浦源。用柱面透镜

(或球面透镜)L1 将泵捕光束聚焦于液滴上。柱面透镜的焦距为 30c皿o

液滴由振动小孔发生器产生o 待产生液滴的液体被加压至1.3 至 3 大气压后进入密闭

室。在密闭室的下部底面上有一块中间有一小孔的不锈钢薄片F 小孔的直径为 20 至 50μ皿。

密闭室外有一个压电陶瓷环p 在其上可以加调制电压，调制频率在 10.......100kHz 范围中可

调。受压、液体由于规则振动的作用而在小孔外形成一串液滴。实验表明，合理调节实验参

歉，可得到相当稳定的均匀液滴流，半径起伏值可低于 10-飞
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Fig. 2 Experimental set-up for detecting the Ra皿an oscillation output from 也e liquid 

droplets. The OMÁ system u s:ed as a detection syste皿 ωnsists of a :monochromator (or 

triplemonochromatol'), a vidi∞n， a moni如r and a computer 

当使用染料搭液作为工作液体时，我们得到具有荧光增益的球体腔。如果采用纯净透

明液体来制备液滴p则在可见波段上有经过喇曼过程而得到增益，由泵浦而产生振荡的液滴

即是一个喇曼振荡器。

从振荡液滴发出的辐射，经透镜 LJ和 Ls聚焦于单色仪或三单色仪的入射狭缝上o在分

光仪器的出射平面处装有光学多道分析仪(OMA)的接收头一-硅增强靶摄像管 (M1254) , 

由它接收得到的一维或二维的光谱信号可直接显示或输入至专用计算机进行处理并贮存。

利用这套 OMA 系统，可以记录一个或几个激光脉冲泵浦液滴所产生的喇曼振荡辐射，也可

以同时分别记录空间相邻的几个液滴的发射光谱。整个实验装置图示于图 20

河 三、喇曼振荡

从纯水、重水及酒精产生的液滴F 我们已经得到2们的喇曼振荡输出阻，町。从液滴产生

的喇曼振荡输出的主要特点是:

典型的振荡模式结构，输出谱与自发喇曼散射谱完全不同，它包含一组或几组等距排列

Fig. 3 Photograph of the oscillating dro
plets. The bright boundary clearly shows 
that the intense internal :field is distributed 

near the liquid-~r boundary 

的、有窄线宽的振荡峰F依赖于本征模的

反馈不同，它们的强度也不同。

低的阔值，对于直径为 60μ皿的液

滴F 当聚焦泵浦光功率密度约为 100

MW/c皿2 时，即可以从酒精液滴得到喇

曼振荡输出信号。一个泵浦激光脉冲在

一个液滴的截面处的照射能量约为 1

μJ，若计及液滴的弹性散射，则真正进

入液滴内部泵浦喇曼振荡的泵浦能量还

要比这为小。对于纯水漓，由于它的喇

曼线宽很宽(3400cm-1 模的宽度有 300

e皿-1 左右)，故所需的泵浦功率密度约为几百 MW/cm2 至 GWjcm2。但这都低于在民
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的光学水池("'10c皿)中 SRS 的阁值臼.770

球体腔中的喇曼振荡是一种主要分布在球体界面附近的电磁驻波。从图 3 给出的有喇

曼振荡的液滴的照片可以明显看到，发射主要来自于球体的边界而不是中心部分，这是与矢

量球谐函数的场分布相一致的阳。

由水滴所得到的 20 进喇曼振荡输出谱示于图 40 记录这个光谱时用了多个激光脉冲，

因而输出谱相应于几十个液滴的叠力日贡献(在 20 迹所对应的空间范围中，大约有十个液滴，

再计及记录时的多个光脉冲，故总共有几十个液滴起作用〉。从图 4 可以见到，几十个水滴的

喇曼振荡谱有清晰且相同的光谱分布。从对染料液滴的发射谱研究已经知道C9J 振荡峰的位

置对液滴的大小是很灵敏的，微小的尺寸变化 LJa 都会引起峰的移动 LJ^= (..1a/α).λ。因此

JÀ得到的谱可以推断，实验中所用的液滴是十分均匀且稳定的。调节液滴发生器的驱动电

压的频率，可以改变液滴的大小，输出谱就会有明显的变化。

JO 

s 

1 

track 

20 

15 

1....-..: 

H20 droþlet:s 

655 650 

wavclcngth 11JD 

M…- < . 

--…- -

Fig.4 The 20 tracks of Raman oscil1aLion output spectra of 出e H 30 droplets, detected with 
mul古i-Iaser pulses. The fact that the spectrum of one traak is similar to thosa of other tracks 

indicate 也e stibility and reproducibilit~ of the drop~et str吨皿

所有输出谱中的峰p都相应于球体谐振腔中的本征模，我们舔其为输出共振。在宽的喇
曼增益轮廓中，总会有一些波长对应于有足尹反馈的本征摸，这就廷我们所观察到的振荡

峰e

四、输入共振

除了输出共振以外，还可以存在另一种共振，即输入共振。它指的是，对于波长固定的
λ射泵浦激光，调节液滴的大小就可以调节它的尺寸参数 m 使与某个本征模相重合，这时液
滴内部的入射场可以比原来非共振时有较大的增强，从而提高了喇曼增益，使液滴内部的振
荡增强。这种输入共振可以从酒精液滴的喇曼振荡输出谱中看到，如图 5 所示。
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-般情况下，在喇曼频移 2800""， 3100 cm-1 范围中，酒精液滴的振荡输出谱只有有限几

个峰，而且集中在 10ûcm-1 宽的范围中。这是因为在这个区域中，酒精有三个喇曼活性模，

即 2877c皿-1、 2930c皿-1 及 2972c皿-:1其中以 2930c皿吐为最强。当泵浦功率密度低于

300 MWjc.皿2 时，振荡模主要出现在 29330皿~1 模附近，有时在 2877c皿-1 近旁也有出现，

但在第三个弱的喇曼括性模 2972cm-1 处则不大易得到振荡。

但若仔细调节驱动电压的频率，即改变液滴的大小p 我们发现，在某些周期性问阳的频

率处，可以得到如图 5 所示的宽达 500cm-1 以上的振荡输出谱。这些新出现的振荡峰从中

心向两边慢慢减弱，但在谱的两端仍清晰可见，它们之间的间隔基本恒定，是具有同一序数

Z 的一组本征模。这种在喇曼谱线的极边缘部分的振荡峰的出现是起因于液滴内部泵浦场

的明显增强。这正是输入共振的结果。

存在输入共振时的内部泵浦场的增强体现在两个方面:一是在原来液滴内部的前向和

后向聚焦点处p 入射场的强度会有明显增强口。，阳。 Chylek 和我们的计算都表明，在入射场

达到共振时，球腔内部的场比之非共振情况时的场有极大的增强，增强因子与模数及序数有

关，可以从几倍至几个量级，当然很高的增强因子将对应于极窄的本征模线宽，这在实际上

是很难实现的。其次，由于输入共振激友了球体腔内部的本征棋，它的场分布就是一种矢量

琼谐函数，主要分布在球体边界附近，这对于激发具有类似的场分布的喇曼振荡就显得很

有利。

处于自发喇虽谱线边缘处的喇曼增益是很小的，对于离洛伦兹型谱线中心三倍线宽的

位置处，喇曼增益 g 己下降一个量级，为了要使振荡在那些地方实现，必须有更强的泵浦光

场才能使总的喇曼增益因于 gIiJZ 能足以觅服腔内的损起而获得振荡。 输入共振正是提供

了这样一种增强了的泵浦元场。
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从上面的讨论已经知道，在球滴内部，由于强的泵浦场以及球体腔的高反馈，在一阶斯

挺克斯捷长魁很容易得-到振荡0'"那么以叫阶斯托克斯振荡作为荣浦可杏得到二阶或高阶斯

托克航振荡跑?川

一阶斯托克斯场与泵浦场相比，光场强度要弱，而且没有泵浦场那样集中的聚焦点。但

是斯托克斯场也有它的特点:由于它发主在撑体膛的本征模处，所以场的分布为矢量球谐函
数，场的主要部分集中在球体界面附近。计算泰明，对于序数低于 15 的本征模3 振荡场极大

值都处在离界面不到 0.2α 的薄层之中F 因而在这薛层之中，一阶斯克托斯场还是相当强的。

而且一阶场与高阶场都具有球谐函数分布，从激发的角度来看，这是十分有利的q 在被滴内

部，泵捕场与~阶斯托亮期场一起远可经多被混合得到二胁杨C12飞以前的实验已经证明曰:

由于相干喇曼混合过程，弱的受激振荡过程可以从强的报黯冠程获得增益，所以一阶场的高
培益可f以传递益!工断场·以及吏高阶场2 这就使存在一个很ÎJ~的波滴中很高阶的喇曼振荡过

酒精分子，属VJ;个很揭部剧('i 51 …主 Lj! 川 y 丁?归中 ι) -,( ì 'j 户可创￡300m-1

曼活性模，即 882 cm-1 及 2~翔 1 ，;';") i~;') 1•r1 q" 轩l '1， !idffi
cm-1 模O 利用低色散的 OMA ino且m08臼肌cm
系统(色散系统为配有 30∞Oli丑nes旷/ 
mm 光栅的 O.28M 的单i色仪r

从由 532 丑皿光泵浦的酒精滴府

得到的宽范围振荡输出谱中可以

看到多个振荡，它们分别处于

阴阳.，.'r~♀\~，n鄂、 ， 6B7.阳和，77，3 :n.~。其中 630皿她的一组峰相应于 293D(}!U斗模的→

阶斯拉在斯钱f由于分辨率原因，其中的结构已无法分开)，5.5~nIll处的振荡峰相应于 882
cf1捍白 r阶斯托克斯线。而 773叩峰为 2930 (}m-1 模的二阶斯托觅斯输出，如果考虑

到~qM共:接收探测器在长波长址灵敏度的下降P 则输出的实际强度要比图 6'唱所显示的

为用8Jj然TG可旦旦纯的另一个，峰则是二?组合斯托克斯振荡峰，即是!4930cm-1 模与

882cm-1 的组合激发峰，芋频移为 a~12ç扭?。从 llc~ 长的酒精池中利用具有同样的泵油

功率密度的激光束则没有观察到二阶及组合斯托克斯振荡。

如果采用不同液体的病贪梅森斜每攘滴z费们飞还再μ.t是却各威命的剧j矗模怖主战合2散发。
如对于 0014汩的H(1:吗?昆合掖滴，我们己观察到 001矗的 h 模 459c皿-1 和酒精的 2930

C皿-1 模的组合激友。

程可以实现USAGO

实验得到的酒精液滴的高阶

及组合斯托克斯振荡输出谱如图

6所示口对于水滴、苯滴以及其

它液滴我们也得到了类似的结

果。

/~ 
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节
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。ω .- ，.' 700 8υ@ 
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Fig.6 High-order Stokes o!'lcillation and combination 

-f3~'?占啤怦惧!lation output fro皿 the E tOH dropl的
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综合 532丑皿光束泵浦的各种液滴的喇曼振荡结果，并且与液体池中的 SRS 相比较，
我们确实看到，直径只有几十微米的液滴中的斯托克斯振荡过程十分有效，这种高效激发系
来自于球体腔中的高反馈与多被混合，

本文中的实验结果大多是作者在美国 Yale 大学选修期间完成的。在工作期间得到张
国南 (R. K. Ohang)教授的热情指导和帮助以及 J. B. Snow 的友好合作，在此表示谢意.

参考文献

[1 J P. Chylek, J. T. Kiehl et al.j Rhys. Rev. , 1978, A18, No. 5 (No'吟，但2g.

[2J J. F. Owen, R. K. Cha.ng et aZ.; Opt: Lett. , 1981, 8, No.ll (Nov) , 540. 
[3 J A. Ash且in ， J. M. Dúedzic; Appt. Opt. , 1981 , 20, No. JO ， (Ma.抖， 1803.

[4] J. B. Snow, S. x.. Qian t:t al.; Op&. Lett.; 1985, 10, No. 1 (Ja.n) , 37. 
[5] S. :Z:. Q i~n， J. B. Snow et al.; Opt. Lett. 1985, 10, No. 10 (Oct), 499. 
[ 6] S. L. Shapíro, J. Å. GioIdma.ín ðt al. j Phys. Ref1. Le此， 1961 ， 1'， No. 19 (Nov) , 1093. 
[1] E. G缸mirej Ph，伊j Lett. , 1965, 17, No. 3 (J ul) , 251. 
[8J O. F. Bor缸， D. R. Huffma.n; <.Abs叼tion and Saattering 0/ Låght by 8molZ Parlicles>， 而16y， Naw. York. 

1983). 
[9] H. 血气 T回ng， K. F. Wall øI al.; Opt. Lett., 1984, 9, No. 10 (1ω吟， 499.

[10] 钱士雄;<光学学报卦， 1986， '. No. 2 (Feb) , 97. 
[11J P.Ohyl吨， J. D. Pendleton 61 al.; .Appl. Opt. , 1985, 24, No. 23 (De吟 ， 3940. 

口2)Y. :R. Shen; <PrincipZes 0/ M刷刷饵:'1' Opti()$)>, (Wiley, New York, 1984). 
[131 8. 王. Qian, R. K. Cha.ng; Phys. R&v. Lett. , 1986, 51, No. 9 (Mar) , 926. 
[14] S. X. Qian, R. K. Oha.ngj Opt. Lett., 1986, 11, No. 6 (Jun). 371. 

Spherical resonant cavity (11) 一-Raman oscillatioD 

within the sphericaI cavity 
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Abstract 

We make a, comparison be古ween 古he spherical resonan古 cavity and Fabry-Pero‘ 

eavity.The Raman oscilla也011 wi也i且也he sphencal caVÌ也y which includes 古he osoilla剖on

即eCûTa of water and ethanol droplets and 古he field diS忧ibution inside 古ihe drople恼 are

discussed in. de古ail. Bo古h 古he ou古pu古 resonance and 且pu古 reson乱nce were 0 bserved iD 

也e experiment and are discu四ed. The high-。对er S古okes oscil1ation and 古he combi.n&-咱

也ion Stokes oscillation in 也e lìquid drople回 were alωobserved. 

Xey Words: gpherilωlr倒ona卧铺vityj Raman oscillation. 




