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摘要
:
本文报导了苯的高级受激喇曼实验多 分别用调 Q及锁模红宝石激光激

发苯液体
,

用摄谱仪拍摄受激喇曼谱线
,

观察到苯的最强喇曼线 J , = 9 9 2。 。 一 `
的

五级斯托克斯线
,

并观察到四级反斯托克斯线
。

测量了喇曼线的能 量 转 换 效

率
,

观察了光束花样
。

发现在苯的多级斯托克斯线的强度分布上存在着
“
级跳

”

现象
。

引 言

一九二八年
,

物理学家喇曼在实验中发现
: 以一定频率的单色光入射光学介质

时
,

在其散射光谱中
,

除了出现与原来入射光波长相同的谱线外
,

在其两侧还出现

了一些新的谱线
。

这些新的谱线相对于入射谱线的频率移动有一定规律性
,

即对于

某种物质就有某种频率移动
,

而这种散射频移不依赖于入射光波长
,

只与组成这些

介质的分子结构和运动状态有关
,

后来就称这种散射效应为喇曼散射效应
。

自激光器问世后
,

一九六一年W
。 。 d b ur y和吴 〔` ) 在使用以硝基苯克尔 盒做 开

关的 Q突变红宝石激光器时
,

发现在输出光谱中
,

除了红宝石的 6 9 4 3人谱线外
,

还

存在一条 7 6 7 0人的新的激光谱线
。

后来很快证实了这条新的振荡谱线
,

不是红宝石

发出的
,

而是硝基苯液体在红宝石激光作用下所产生的喇曼散射线
,

并具有受激发

射的性质
。

从此受激喇曼散射效应为散射光谱学开辟 了一个新的领域
。

自从受激喇曼效应被发现后
,

人们先后地进行了几百种材料 ( 液休
、

固体
、

气

体 ) 的受激喇曼实验
。

H
·

J a k
u m a
等卿 在一九六四年进行了苯的受激喇曼实 验

。

他们采用 Q开关红宝石激光作为激励入射光
,

发现了三级斯托克斯线和一级反斯 托

克斯线
。

一九七 O年左右
,

人们开始用锁模激光器进行各种物质的受激喇曼光谱的

研究
。

虽然各种材料的受激喇曼散射效应的工作进行了不少
,

但文献上尚未见到苯

的五级受激喇曼散射的报导
。

我们的工作是采用口开关红宝石激光和锁模红宝石激

. 本文 197 8年6月完稿
。

二强子欲
、

李海兰
、

刘君暖
、

权小祷同学参加了前期实跳
。
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光进行苯的受激喇曼散射实验
,

发现了清晰的五级斯托克斯线和一级反 斯 托 克 斯

线
。

用类似装置
,
我们还观察到二硫化碳的六级受激喇曼散射

。

同时
,

发现 了串级

受激喇曼效应
。

受 激 喇 曼 效 应 的 原 理

在普通激光喇曼 散 射 实验中
,

以频率为。 p的激光入射时
,

除了在长 波 一 边

出现曰 p一叭的斯托克斯线外
,

在短波的一边还可以观察到 。 p + 。 ,

的反斯托克斯线
。

叭为频移
。

但是由于不是受激的
,

出现的散射谱线光强十分弱
,

特别是反斯托克斯

线
。

当入射激 光 泵 功 率超过一定值时
,

斯托克斯线和反斯托克斯线的 强度便突然

增加
,

达到可以和入射光强相比的程度
,

这便是受激喇曼散射现象
。

喇曼散射效应

物理机制可简述如下
: 当在入射光场作用下

,

介质中处于一定本征能级的分子可以

吸收一个光子跃迁到一个特殊的虚能级上
,

这种能级在介质中实际是不存在的
,

而

只是在有光场入射下并且把光场与分子作为一个统一的体系加以量子理论处理时才

有存在意义
。

当分子 由上述虚能级跃迁回比初始能级较高的激发能级上时
,

将同时

发射出一个斯托克斯光子和一个光学声子
,

当分子跃迁回比初始能级较低的本征能

级上时
,

便同时发射出一个反斯托克斯光子
,

并吸收一个光学声子
,

其散射是不相

干的
。

第一级斯托克斯线和反斯托克斯线的能量和动量守恒条件为
:

。 一 i = 。 。 一 。 , ,

K
一 : = K

。 一 K
,

。 1 == 。 。 + .
, ,

K x = K o + K
,

其中K
。

是分子激发态或受激声子在介质中传播的动量
。 。 一 :

为斯托克斯光子频 率
,

仇为入射光子频率
,

叭为受激声子频率
,

叭为反斯托克斯光子频率
,

K
_ : 、

K : 、 K汾
别为其对应的波矢

。

因此在受激喇曼散射中
,

上面的能量守恒方程是标志这样一个

过程
:
即相干入射光子主要不是被热振动声子所散射

,

而是被受激声子所散射
。

最

初一个入射光子与一个热振动声子碰撞
,

产生一个斯托克斯光子
,

并增 添 一 个声

子
,

这增添的声子便是受激声子
。

这增添的声子再与入射光子相碰又增添一个受激

声子
,

并产生一个斯托克斯光子
。

如此继续下去
,

形成一个产生受激声子的雪崩过

程
。

产生受激声子的过程
,

关键在于有足够多的入射光子
,

由于受激声子所形成的

声波是相干的
,

而且入射波也是相干的
,

所以由喇曼散射给 出的斯托克斯光子也是

相干的
。

见图 1
。

又根据强光波在非线性介质内的相互作用理论
,

认为受激喇曼散射谱线的产生

是由入射激光
,

一级斯托克斯散射光和一级反斯托克斯等散射光波之间的非线性祸

合作用的结果
,
在这种祸合作用过程的初始和终了

,

散射分子的本征状态并不发生

改变
。

所以产生反斯托克斯可归结为两个阶段
:
第一阶段

,

激光与分子非弹性碰撞
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产生斯托克斯辐射与受激声子
,

动量守恒方程为
:

K
。 二 K

一 : + K 工如 图 Z a) , 第二

阶段
,

受激声子与激光作用产生反斯托克斯辐射
: K

。 + K
,
二 K :

(如图 Z b)
。

/

一
。 ,

〔 斗
,
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/
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( a ) 图 2 ( b )

受激喇曼散射效应的特点是存在着高级受激喇曼散射光谱线
,

即是除了那些同

普通喇曼散射光谱线相对应的谱线外
,

还存在着一些等频率间隔的谱线
,

而这些谱

线是彼此相关的
。

与普通喇曼散射不同
,

普通喇曼散射一个喇曼跃迁只产生一条低

频的 斯托 克斯 线 sA 和一条高频的反斯托克斯线 A
:

,

vo 为激发线 (见图 3 )
,

而受激

喇 曼 散 射
,

与某一分子喇曼跃迁对应
,

除了A
:

线和 A: 线外
,

还在高频和低频方

向出现了一些等间隔的谱线
,

这些谱线之间的频率差正好等于 A
:

线或 A
,s线与

, 。线

的频率差
。

女口图 ( 4 ) A
: 、

A : 、

… …称一级
、

二级斯托克线
,

城
: 、

丈
2 ·

·

… 称一

级
、

二级反斯托克斯线
。

有官沈厂一一一尸

图 3 图 4

根据对散射分子的能级结构的分析
,

分子本身并不存在着等间隔的能级结构
,

因此高级受激喇曼散射效应的产生不能用散射分子在不同的能级结构上 的 跃 迁行

为来解释 , 如上所述
,

它是入射激光
、

’

一级斯托克斯散射光和一级反斯托克斯散射

光波之间非线性祸合的结果
。
由于光子的玻色统计性质导致的竞争效率

,

通常受激
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喇曼散射与自发喇曼散射不同
,

只出现一个 ( 或两个 ) 分子喇曼跃迁
。

但是
,

与这

一喇曼跃迁相应的是一系列等频率间隔的斯托克斯线和反斯托克斯 线— 多 级 受

激喇曼散射线
。

实 验 装 置

我们先用染料调 Q红宝石 6 9 4 3入激光激发苯液体
。

其实验装置如图 ( 5 )所 示
。

图中万
:
为全反射镜 , 万

2

为半透介质膜
,

其透过率为50 肠 , D为 调 Q 染 料 盒
,

厚

3 。 。 ,

染料为隐花菩甲醇溶液
,

对 6 9 4 3人的透过 率 为 48 肠 , 五 为 红 宝 石 棒
,

长 20 o m。
,

直径拟 。二 m ; L
,

为激发光聚焦透镜
,

它把激发光束聚焦在喇曼管的 中央
,

以增大激发光的功率密度
,

焦距为45 0m 。 ; C为玻璃喇曼管
,

内盛姓丑 纯的苯液体
,

长 10 00 。 川
,

管的两端为二平面玻璃
,

并用真空涂镀涂上增透膜
,

两端面并 不 严 格

平行 , 石
2

为对喇曼光聚焦的透镜
,

焦距为 1 5 0二。
,

把喇曼光成像于狭缝 , S 为摄谱

仪 , 各元件的布置如图 ( 5 )所示
。

; 。 ~ 豁

一
。
四M一 D R M

一 L几 C L , S

图 6

我们用示波器观察到调 Q激光器为单峰输出
。

但由于示波器频宽所 限制
,

脉冲

宽度只能估计
,

以染料调 Q脉宽 3。淞计算
,

估计输出为16 一 3 0兆瓦左右
。

拍 摄喇曼

光谱用的是英国依尔福万尸 3底片
。

后来我们改用了染料锁模红宝石激光激发喇曼液体
,

发现其输出功率 更 强
,

和调 Q激光泵相比
,

效果显然不同
,

其装置与调 Q激光器差不多
,

激光器部 份 的参

数略有不同
。

皿
2
改为反射率 60 呱左右的介质膜

,

染料为隐花蓄丙酮 溶 液
,

其 透 过 率 为

3 7肠 , ;染料盒厚为 3 m协
,

染料盒的放置尽量靠近全反射镜
,

红宝石没有切成布 儒

斯特角
,

因此染料盒及红宝石放置时稍倾斜一点以减少子腔的振荡
。

其他条件与调

母时基本相同
。

拍摄喇曼激光的花样时
,

我们把摄谱仪改为一个具有透镜的暗箱
,

如图( 6 )所示
,

暗箱的透镜焦距为了二 5 50 o .m

杠宝石
徽光器

「下 」

孰焦透挑

O
拉受管

「 l
少乡门

贬习
“

图 6
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、

75

用全息干板 A g fa

—
8 E75 拍花样

,

该干板灵敏波长可达 7 5 0。人
, 只

.

是 光 强

灵敏度稍差一点
。

实 验 结 果

我们使用锁模红宝石激光器激发苯液体时
,

用透镜把喇曼散射光聚焦于摄谱仪

的狭缝
,

用摄谱仪摄谱
,

一个脉冲
,

便可把苯的受激喇曼光谱拍下来
,

其光谱图如

图 ( 7 )所示
。

从图 ( 7 )看到
,

出现了很清晰的苯的五级斯托克斯谱线
,

第一
、

第二级斯托克

斯线很强
,

经常把底片上一
、

二级斯托克斯谱线位置的乳胶打坏
。

喇曼散射光线是

经过透镜 L
: ,

经过摄谱仪的准直透镜
、

棱镜及暗箱透镜才聚焦于底片上的
,

光 能损

耗是很大的
,

但仍能把底片上的乳胶打坏
。

用黑纸代替底片摄谱
,

在黑纸上出现清晰

的烧痕
,

如图 ( 8 )所示
。

可见受激喇曼散射的光是很强的
,

转换效率是很高的
。

按

照高级斯托克斯理论
,

各高级斯托克斯线是同属于分子的一个振动跃迁的
,

而且往

往发生蒯限物质的替通喇曼散射光谱中最强的喇曼线位置
,

对苯来说最强线是频

移为对v

线
,

其

一 1
的 C , C键 A lg 振动喇曼跃迁谱线

,

我们所拍得的苯的五条喇曼散射

分
一

别 为 ” 2 e m 一 1 , 2 x 9 9 2 c m 一 1 , 3 x 9 9 2 c m
一 1一 4 x 9 9 2 c m 一 1 5 5 x 9 9 2

c m 一 ’ ,
这说明它们分别为苯的 C一 C键A

: ;
对称型振动喇曼跃迁的一至五 阶受激喇曼

斯托克斯谱线
。

图 8 无狭徒摄谱 (境袄献脆 )

我们曾用各种普通光源试验了所使用的底片波长灵敏限是 6 8 0。入左右
,

现在苯

的一至五级斯托克斯线均为近红外线
,

底片均能曝光
,

进一步说明这些喇曼散射线
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极强
,
均是受激线

。
.

我们还观察到一级反斯托克斯线
, 其线是十分明锐的

,
与理论符合

。

但二级以

上的反斯托克斯线则未发现
。

当改用 1 0。 , m的喇曼池时
,

我们观察到苯的一至四级

反斯托克斯谱线
,

如图( 9 )所示
。

图 9

在我们改用调口红宝石激光激发喇曼介质苯液体时
,

由于调 Q激光器的 功率 比

不上锁模激光器的功率高
,

它虽然亦能产生强受激喇曼散射
,

但从光谱图上看
,
通

常只观察到 2 至 3级 的喇曼线
,

只有一次隐约看到四至五级斯托克斯线
,

而且观察

不到反斯托克斯线
,

从这里可定性地区别激光器的锁模与调 Q激光器的效果
。

而且

谱线较宽
,

如 图( 1 0 )所示
。

尽管我们的红宝石锁模不是理想的锁模
。

图 1 0 图 11

对苯受激喇曼散射的闭值性我们亦作了试验
,

在某他实验条件完全相同下
,

用

未调。
、

未锁模的红宝石激光激发苯液休
,

鱼蟋雄盘魏大
,

_ .

但结果一阶斯托斯线也

不能出现
,

一

底片上只存在激发线
,

多次垂潭事验均如此
。

甚至拍几个脉冲于底片同

一位置上
,

也不能出现喇曼散射线
, 于是证实了确存在闭值

。

受激拉喇曼散射主要发生在前向和后向
,

按照理论分析川
,

高级斯托克 斯 和

反斯托克斯谱线散光有一定的发散角
,

于是我们拍了它的外场花样
,

拍摄装置如图

(的所介绍
。

其结果示于图 ( 1 0 )
。

从照片上可看出
,

它是同心园
,

中间是一亮斑
。

在摄

谱仪的狭雄上我们可以清晰地看到这些花样
,

因为喇曼线是受激线
,

’

十分强
,

一次

脉冲便可把摄谱仪的狭徒上的金属片打上二个同心 园环
。

(与图 n 所示柑同 )亦 比较
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了无喇曼管时的红宝石激光花样
,

红宝石激光的远场花样只为一个 点
,

不 存 在 园

环
。

更有趣的是在喇曼管输出端放上曝过光的发黑 的照相纸
,

用不经聚焦的喇曼激

光打上去 (取消 L :
透镜 )

,

当打了一个脉冲后
,

相纸上除了出现一个大斑外
,

在大斑

中还有三个排成一行的像用锥子锥上去的小点
,

这三个小点直径约为 0
.

5。 。 以下
,

按泞ih 。 。 d盯
` 〕所介绍的理论

,

很可能是激光束在液体中形成若干纤维状 的 高强度

细光束 (自聚焦和光自陷 )所引起的
。

我们也作了转换效率的测量
,

把干涉消光片放置于摄谱仪狭糙前
,

沪去喇曼散

射线
,

测出红宝石激光的透射能量
。

把这剩余的激发线的能量与各级喇曼射线总能

量作了比较
,

其能量比为 1 : 1 ,
也把输入喇曼管的能量与喇曼管输出的 各 阶喇曼散

射线的总能量作了比较
,

其能量转换效率大于 2 5肠
,

显见转换效率尚好
。

讨 论

一

我们的工作是初步的
,

但比较稳定
,

重复性很好
。

在实验中也发现几个现象和

问题
,

提出来供大家讨论
:

1
.

级跳现象
:
在我们用调 Q红宝石邀光器拍摄受激喇曼散射谱线 时

,

一 个 脉

冲便可出现二级斯托克斯线
,

改为锁撑红宝石激光激发时较易出现五级受激喇曼散

射谱线
。

通常情况是一至五级谱线在一条谱带上同时出现
,

但谱线强度以第一级斯

托克斯线及激发线最强
,

第二级斯托克斯线次之
,

以下依次为第五级及第四级斯托

克斯谱线
,

第三级斯托克斯谱线
。

甚至多次在一个谱片上出现了一
、

二级斯托克斯

线及五级斯托克斯线
,

但不出现三
、

四级或三级斯托克斯线
。

按照高级斯 托克斯线

理论
,

这现象是不可能的
。

底片对五级斯托克斯谱线比对三
、

四级斯托克斯线应更

不灵敏
,

所以
,

也不能用底片的波长灵敏度不同来解释
。

这种
“
级跳现象

”
机制如

何
,

有待今后探讨
。

2
.

高级反斯托克斯线的出现向题
。

最初不太容易出现反斯托克斯线
,

经 过 了

反复实验摸出了条件
’

以后
,

第一级反斯托克斯线是容易成明锐的谱线出现
。

但用 1米

喇曼池作实验
,

第二级反斯托克斯线至今尚未发现
。

按照高级受激喇曼理论
,

第二

级斯托克斯线
、

激发线与介质相互作用便可产生第二级反斯托克斯线
,

并且反斯托

克斯线不存在闭值问题
,

现在我们用 1米长池己纪 录 到 出 现五级斯托克斯 线
,
在

短波方面仅发现一级反斯托克斯线
,

但用 10 厘米时
,
则观察到四级反斯托克斯线

。

这也是值得在理论上探讨的
。

关于反斯托克斯线与喇曼池长关系的研究
,

我们将在

另文中报导
。

3
.

锁模激光器激发喇曼激光对元件的破坏问题
。

对调 Q激光器在多年的 工 作

中
,

尚未发现对元件有何损坏
。

当改为锁模以后
,

激光器及腔外各元件一次脉冲便

发现损坏
。

例如我们曾用干涉滤光片放置于红宝石激光器与喇曼管之间
,

以滤去脉
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冲鼠灯的杂光
,

但仅一次脉冲
,

干涉滤光片便损坏
。

聚焦透镜石
:
也发现中心地方给

烧成一个黑点
,

红宝石也生成一串气泡等等
,

这些都是因锁模而出现的元件 破 坏

现象
,

其机理也是非线性光学中值得重视的课题
。

` .
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