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光泵远红外激光拉曼光谱中的频谱尖峰现象
`

张 迅
,

肖冬梅
,

张 萍
,

陈伟斌
,

罗锡璋
(中山大学电子与通信工程系

,

广东 广州 51 02 75 )

摘 要 : 在半经典密度矩阵理论的基础上
,

理论研究了多纵模 c仪
一

9R ( 30) 光泵小型腔式 N几 分子远红外激光

的 sP ike 尖峰现象
,

提出 isP k
e

现象是由于 A c S t a
kr 分裂的双光子过程产生竞争效应

,

导致一个 AC S t a r
k 分裂峰比

另一个 A C S l a rk 分裂峰的输出光谱强度大
,

再加上激光共振腔输出的纵模频谱特性而形成的
。
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秦家银等 [ ’ 〕曾在 199 6 年报道了 c q
一

l o R ( 6) 泵

浦 N玩 分子的又
:

aR ( o
,

0) 跃迁计算中得到
“

尖峰
”

s
iP ke 现象

。

除 了 N凡 分子 中跃迁外
,

其它光泵

N几 分子远红外跃迁的理论频谱 中还没有发现
s p ik e s

现象
。

作者发现 C q
一

g R ( 3 0 )泵浦下 N几 分子

S~ aP ( 6
,

0) 跃迁 (图 l) 也存在 sP ike 现象
。

理论计算

表明
,

由于 AC S ta r k 分裂的双光子相互作用
,

将导致

在某些情况下
,

在输出频谱曲线上表现为 isn ke 现

象
。

三纵模泵浦
s ( 7

,

o )一一二一二千二一` 干二仁` - 气一 3

麦克斯韦方程中的极化强度项
,

亦即极化介质作为

场的发射源又可使场发生变化
。

这种相互作用反复

进行
,

直至 自洽
。

根据这一思想就可以建立激光自

洽场的振幅和频率方程
。

采用量子统计的密度矩阵

方法导出极化强度进而求解 自洽方程
,

便可获得激

光辐射场的理论认识
。

对 N玩 分子系统作三能级系统近似
,

角频率

分别为 。 闪 ·

炜
,

和 。 p Z

的三个纵模泵浦时该系统的

量子跃迁过程如图 1所示
。

其激光过程可用密度矩

阵运动方程描述为
:
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氨分子系统中的量子跃迁过程—
三能级近似
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1 计算方法

1
.

1 半经典密度距阵理论

半经典理论密度矩阵理论是成功求解光泵气体

分子远红外激光的工具
,

它的基本思想是将激光辐

射场看作经典的
、

由麦克斯韦方程描述的电磁波

场
,

将介质原子 (或分子或其它微观粒子 ) 看作用

薛定愕方程描述的量子力学系统
。

场对介质的作用

表现为薛定愕方程中的微扰哈密顿量
,

场的扰动可

使原子的状态发生变化 ; 而介质对场的作用归结为

( j
,

k = l
,

2
,

3 ; j 尹 k )

其中
,

、
,

马 分别是分子横向弛豫和纵向弛豫时间 ;

夕为密度矩阵
,

外
,

心
,

分别为其非对角元和对角元 ;

巧为热平衡状态下的 j 能级粒子集居度 ; H’ 为分子

系统与激光场相互作用的哈密顿量
。

经过冗长乏味

的求解
,

可得三能级系统激光介质增益系数 sG 和多

纵模泵浦信号的吸收系数 心
、

乓
,
和 味

2
为

心

警哥
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其中
,

戈 是有效分子数密度
,

B
,

是远红外信号 的

aR il) 频率与横向弛豫时间的乘积
,

与
,

乓
; ,

凡
2
是纵

模的泵浦信号的 R ab i 频率与横向弛豫时间的乘积
,

aT 是横向弛豫时间
, 。。
是真空中的介电常数

,

刀 二

了西瓦是介质除所考虑的跃迁以外的折射率
,

c 是

光速
,

h 是普朗克常数
, 。 :

是信号光频率
,

炜 是泵浦

频率
,

占是两个纵模频率之差
, a 、 , a 冈

,

外 , , a 户 是本底

损耗
,

产
、 ,

产 ,

是跃迁偶极矩阵元
,

尸
; 2 ,

尸
1、 ,

尸 13 , ,

尸 ; 32

是时间的缓变函数
,

是密度矩阵相应的矩阵元素
。

1
.

2 数值迭代求解频谱特性

采用迭代法来数值计算远红外激光的输出光

强
,

具体地讲就是将样品管平均分成 N 段
,

计算从

第一段出发
,

将第一段输出的 15
1

和 几
,

作为第二段

的输人
,

如此下去
,

将第 k 段输出几
、

爪作为第 ( k +

l) 段的初始输入信号
,

根据公式

丸
.

* 十 ; 二 15
.

、 e x p (叹
, 、 + 1△ z

)

几
.
* 十 、 =

几
,

* e x p ( 乓
,

* * 」△ z
)

可求出第 ( 无
十 l) 段输出的 人

,

* + ,

和 凡
,

* 十 l ,

其中
:
是

沿样品管轴线方向的坐标轴
,

△ z
是样品管分段的每

段长度
,

如图 2 所示
。

显然在数值计算收敛的范围内

△:
值愈小则计算结果愈准确

,

但运算量愈大
。

由

此可以计算出样品管内各处对泵功率的吸收系数和

对远红外信号的增益系数
,

最后可以计算出激光器

的输出功率密度
。

而第一段的远红外信号为白噪声

的远红外信号成分
,

多模光泵和多拉曼过程的影响

均包含在上述计算中
。
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一

g R (30 )泵浦下

N几 分子户 aP (6
,

0) 跃迁示意图
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模数的增加
,

sP ike 现象越来越明显
。

这是由于每

一个纵模都给激光腔注人了更多的能量
,

相当于等

比例的增加了输出
,

所以频谱尖峰就越来越突出
。
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图 4 单纵模
、

双纵模和三纵模的 isn ke 现象
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图 2 样品管分段计算示意图
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2 讨 论

我们以 c q 一 9 (K 30) 泵浦下 N玩 分子 S~ aP ( 6
,

0) 跃迁 (图 3) 为例可计算出图的
s p ik e

现象
。

2
.

l sP撅 现象

sP ik e
现象是由于 A c st 砒 分裂的双光子过程

产生竞争效应
,

导致一个 AC tS a kr 分裂峰比另一个

A c st akr 分裂峰的输出光谱强度大
,

再加上激光共

振腔输出的纵模频谱特性
,

形成所看到的 sP ik e
现

象
。

图 4 是单纵模
、

双纵模和三纵模光泵激光器的

频谱特性曲线
,

从图中可以很明显地看到
,

随着纵

2
.

2 工作气压对多纵模光泵激光器频谱特性的影

响

如图 5 所示的频谱曲线
,

可发现在泵浦功率一

定的条件下 (与
二 1 M W/

c
时 )

,

当 N践 分子工作气

压较低时
,

例如 尸 = 2 x 133
.

3 P a
时

,
A c S t田玉分裂

的双峰裂距约 5 G H
z ,

频谱曲线很光滑 ; 当工作气

压增大时
,

尸 二 5 x 133
.

3 aP 时
,

开始出现很多小

峰
,

那是纵模结构的输出光谱 ; 工作气压继续增

加
,

由于压力展宽效应
,

AC tS akr 分裂的双峰谱线

展宽
,

双峰的交迭增大
,

频谱中出现尖峰 vis ke
,

交迭增大导致 AC tS akr 分裂双峰能量竞争加剧
,

尸

二 or x l3 3
.

3 aP 时
,

右边的一个 AC S ta kr 分裂峰占

了竞争的优势
,

尖峰
s
iP k e

现象开始出现
,

并且随

着工作气压的增加越来越明显 ; 在 尸 二
20

x 133
.

3

aP 时
,

sP ike 现象达到最明显
,

这时 ; 再继续增加
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工作气压
,

尸 二
70

x 133
.

3 aP 时
,

气体分子密度增

大
,

参与激光过程的分子数也越多
,

泵浦激光与远

红外激光信号之间的能量交换就越快
,

提供给双光

子过程的能量就增加
,

竞争效应反 而减弱
,

所以

isP k。 现象就减弱了 ; 再增加工作气压
, s p ik 。

现象

就会消失
。

3 结 论
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3 P a

综上所述
,

我们可 以认为光泵 N粥 分子远红

外激光频谱中
s p ike s

现象的物理根源是 A C st akr 分

裂的双光子拉曼过程相互作用加上腔式激光器多纵

模输出共同影响的结果
。

对于 CO Z一9 (R 30) 泵浦下的

N玩 分子
S
一 aP ( 6

,

0) 跃迁
,

当工作气压较高时
,

频

谱的 A C tS akr 双峰相互交迭增加
,

其双光子过程竞

争效应增强
,

这时腔内各纵模激光获得增强
,

从而

导致频谱中
, p ike ,

的出现
。

我们可以把 sP ike ,
当作

AC tS akr 分裂的双光子相互作用强弱 的一种标志
,

当频谱中 sP ik es 出现且较强时
,

说明其双光子相互

作用较强
。
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图 5 不同工作气压下的
S p ike 现象
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3 其它工作参数对频谱特性的影响

我们还做了谐振腔输人
、

输出功率反射系数和

激光管长等其它工作参数对频谱特性影响的计算
,

结果表明这些工作参数对 AC S t a r k 分裂没什么影

响
,

所以可以一直保持 sP ik e
现象

。
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