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报道了用 ("$)*激光抽运 +,-&(%染料产生 &$!—&.!)*可调谐染料激光输出的同时，观察到喇曼频移为 %!$
和 /( 0*1 %的反斯托克斯线，前者谱线较强，后者较弱 2与这两条强线对应的斯托克斯线未能观察到 2另外，还观察
到喇曼频移为 "/0*1 %的一级和二级斯托克斯线与反斯托克斯线 2
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% 6 引 言

激光的问世为喇曼散射提供了强的激发源，新

的喇曼散射现象和喇曼散射材料不断被发现［%］2可
调谐染料激光器在许多领域都得到了广泛应用，但

许多染料在激光的激发下能够产生喇曼散射［$—/］2
如果抽运光较强的话，还会产生受激喇曼效应 2在许
多情况下受激喇曼散射线比较强，应该考虑散射线

对实验或研究结果的影响 2
本文报道了用 ("$)*激光抽运 +,-&(% 染料产

生 &$!—&.!)*可调谐染料激光输出的同时，产生了
受激喇曼散射现象 2

$ 6 实验装置

实验装置与染料激光光路如图 %所示 2本实验
使用美国光谱物理公司生产的 78：9:;激光二倍频
产生 ("$)*激光，然后抽运 +,-&(%染料（美国产）2
染料溶剂为分析纯甲醇（纯度大于 ’’6(<）2染料激
光的输出波长范围为 &$!—&.!)*2用美国产 :0=>)
(##单色仪分光后由 ’((. ?@倍增管实现光电转换，
然后将信号输入 -=A)B>C8 DEFEAC0G -HF=E* 公司产
@IJ3:D进行积分平均和模数转换，最后输入微机
实现数据采集 2激光可在 &$!—&.!)*波段内连续可
调 2激光脉宽约为 &)F，重复频率为 %! KL2实验使用
了 KM (/%%%,型 (!!5KL数字示波器 2

（N）

图 % 实验装置（A）与染料激光光路图（N）

!为全反或半反镜；" 为棱镜，#$ 为染料

池；%为光栅；& 为透镜

"6 相关理论

受激喇曼散射能够产生较强的斯托克斯线和反

斯托克斯线，这是由于介质对斯托克斯线和反斯托

克斯线具有增益作用 2
对于激光激励下产生的正常喇曼散射，虽然入

射光是相干的，但由于声子是由于热振动所引起的，

其相位是无规则分布的 2因此散射光位相也是无规
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则分布，是不相干的 !但在受激喇曼散射过程中，入
射光子主要不是由热振动声子所散射，而是被受激

的相干声子所散射 !所以受激散射后所产生的斯托
克斯光子也是相干的 !这样，只要有足够多的入射光
子，就可以产生高强度的斯托克斯散射光 !当入射光
强足够大时，就必须考虑有两个波同时与分子相作

用，即频率为!" 的激光波和频率为!# $!" %!!"的

斯托克斯波，这时理论上可以算出分子偶极矩提供

的平均速率［&］为
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式中 ! 为分子质量，"为分子的阻尼系数，( 为作用
于分子偶极矩上的合力，#为介质的折射率 !对于斯
托克斯辐射，因为（!" %!#）$!!" . )，所以 #’ . )，
即极化矩对斯托克斯线的增益是正的，且正比于

（’ "·’#）
- !
对于反常喇曼散射或反斯托克斯喇曼散射过程

中，除必须考虑上述两个波的作用之外，还必须考虑

反斯托克斯场 ’/#的自作用 !这时理论上可以算出
光场对反斯托克斯谱线的贡献［&］为
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这一项大于零，表示正增益 !即极化矩对反斯托克斯
线的增益是正的，且正比于（’ "·’#）（’ "·’/#）!
我们可以把反斯托克斯受激喇曼散射看成是两

个阶段 !第一个阶段，激光 ’ " 与斯托克斯场 ’# 通

过介质的极化作用，产生受激的斯托克斯辐射和受

激光声子，其波矢方程为：! " $ !# 1 !!"，同时介质

的折射率被 ’ "，’# 的差频所调制 !第二阶段为被调
制的媒质与激光作用，产生反斯托克斯辐射 !也就是
受激声子与激光作用，产生反斯托克斯辐射 !/#，其

波矢方程为：! " 1 !!" $ !/# !图 -为受激喇曼散射的
示量图，可以用来解释各高阶反斯托克斯谱线的产

生 !所遵从的能量和动量守恒方程分别为!"
# $!"
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" % ( 1 !!" !即当激光
强度足够强时，以致于远远超过受激喇曼散射的阈

值时，一级正、反斯托克斯线的强度发展到一个可观

的数值，相干受激喇曼散射（2#32）过程和具有作为
输入的第一级散射谱线的受激喇曼增益，产生第二

级反、正斯托克斯频率!" 4 "!!"，然后这些高级次

的正、反斯托克斯分量作为输入，以串级方式产生更

高级次正、反斯托克斯辐射 !每次相对激光频率的频
移正好是分子的喇曼频率 !
高阶的斯托克斯辐射和反斯托克斯辐射同样可

以看作是由调制了的媒质所产生的声波场对激光的

非弹性散射过程［&］!这就解释了斯托克斯谱和反斯
托克斯谱不是同时出现的物理现象 !

图 - 受激喇曼散射的矢量图

+5 实验结果与讨论

!"#" 在激光波长为 $%&—$$’()时伴随的受激反斯
托克斯线

图 6 激光波长在 76)—77&89范围内观察到的反斯托克斯线

图 6所示为激光束通过 (个大气压氮气时，从
侧向收集到的被氮气散射的光信号 !使用氮气散射
激光束的目的是降低光强，以便于使用倍增管测量 !
图 6中每条曲线都是激光波长固定不变，然后扫描
单色仪所测得的结果 !可以看出，随着激光波长的增
加，喇曼位移为 ()-:9% (的反斯托克斯线的波长也

逐渐增加 !反斯托克斯线的强度在 7&&89附近已经
超过输出激光的强度，这是由于受激喇曼介质对喇

曼散射线有放大作用（有增益），在 7&&89附近激光
强度最大，喇曼散射线得到最大的增益效果 !未能观
察到相应的斯托克斯线 !图 6中 76&—7&&89的较弱
的凸起是染料的荧光信号 !
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图 ! （"），（#），（$）分别为激光波长为 %&’()，%**(+，%%,(&-.
时 /01%2)染料的受激喇曼散射光谱 1表示斯托克斯线；

"1表示反斯托克斯线，上标!，"和#分别表示喇曼频移为

),!，!2和 3!$.4 )的喇曼散射线，下标 )，&分别表示喇曼频

移为 !2 $.4 )的一级和二级喇曼散射线

!"#" 一级和二级斯托克斯线与反斯托克斯线

图 ! 中（"），（#），（$）分别为激光波长固定为
%&’()，%**(+，%%,(&-.时激光扩束后（图 !未画出扩
束器件）直接进入单色仪并扫描单色仪所观察到的

结果 5从这 3 个图中可以看出，除了喇曼位移为
),&$.4 )的较强的和喇曼位移为 !2$.4 )较弱的反斯

托克斯线出现外，还可以观察到激光波长两边还有

等间距的较弱谱线 5 相邻间距用波数来表示为
3!$.4 )，波长大于激光波长的两条谱线分别为一级

和二级斯托克斯线，波长小于激光波长的两条谱线

（波长为 %&’()-.时只观察到一级反斯托克斯线）分
别为一级和二级反斯托克斯线 5且一级斯托克斯线
与反斯托克斯线的强度小于激光强度，二级散射谱

线强度小于对应的一级谱线强度，同级反斯托克斯

线强度小于斯托克斯线强度，这些都是受激喇曼散

射的特征 5

!"$" 讨 论

根据本实验结果可得知，/01%2)染料能够产生
频移分别为 ),&，3!，!2$.4 )的三种受激喇曼散射 5
而且第一种和第三种频移只出现反斯托克斯线，对

于第二种频移，一级和二级正、反斯托克斯线都能够

观察到，这些频移反映了染料分子的能级间隔，这些

能级信息是无法从红外光谱中获得的 5
实验误差主要由激光强度的无规则波动造成峰

值波长测量误差，另外单色仪齿轮啮合的不可重复

性也可以带来误差 5经过多次重复实验确定使用本
系统在此实验中所测波长值的误差不超过
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