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发现不同波长激光激发下 )$*!# 的受激拉曼散射模式竞争现象 + 在不同波长的激光激发下，不同拉曼模式的

,-./01 光占优势 + 短波长（&%&，23# 45）激光激发时小频移模式!!（6%# 758 !）为弱增益模式，大频移模式!#（#62#—

3%36 758 !）为强增益模，主要产生!# 模式的 ,-./01 光 + 长波长（6%6 45）激光激发时，小频移模式!! 为强增益模式，

大频移模式!# 为弱增益模式，有利于!! 模式 ,-./01 光输出 + 在普通激光拉曼光谱实验中观察到类似现象 + 讨论

了这一现象的产生机理及应用前景 +

关键词：模式竞争，)$*!#，受激拉曼散射
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! E 引 言

受激拉曼散射（,F,）是激光频率调谐的重要物

理基础之一［!，#］，与染料调频激光器和光学参量振荡

器相比，拉曼激光具有线宽和脉冲宽度狭窄、方向性

良好、设备相对简单和价格低廉等优点［3，&］+ 不同的

拉曼介质具有不同的拉曼频移，可以通过改变拉曼

介质来调谐激光频率［2］+ 用几种不同波长的激光器

及几种拉曼频移不同的散射介质，便可由可见光得

到从紫外到红外的相干辐射源［$—’］+ 由于它的低转

换效率限制了它的实际应用，因而提高 ,F, 转换效

率的研究成为近年来调频激光领域的一个研究热

点［!%—!3］+ 一般而言，同一种拉曼介质有一组拉曼模

式，在不同拉曼模式间存在竞争，模式间的竞争导致

在 ,F, 中仅出现某一最强增益拉曼模式的 ,-./01 波

输出，但在特殊条件下可获得弱增益模式 ,-./01
波 + GH./ 等［!%］将若丹明 $I（F$I）加入乙醇中，选择

合适激发波长使乙醇的弱增益模式与 F$I 荧光峰

重叠，强增益模式位于荧光峰外，当激发光强度为

%E# IJK75# 时，所得弱增益模式的强度比纯乙醇溶

液时放大了 !%% 倍 + 普小云等［!&，!2］将激光染料 F$&%
加入乙醇，通过改变浓度使 F$&% 染料增益峰值与乙

醇弱增益拉曼模式重叠，获得了频移在 #6%% 758 !

附近的 3 个弱增益模式的 ,F, ,-./01 波 + 上述工作

在液滴型微腔中实现，难以获得稳定可控的 ,-./01
光输出 + 一般情况下，在 )$*!# ,F, 中产生强增益模

式!#（#62#—3%36 758 ! ）的 ,-./01 光［!$］+ 本工作在

)$*!# ,F, 实验中（激发光波长 23# 45）发现 )$*!#

,F, 谱图中不仅出现了!# 模式的一阶 ,-./01 谱线，

而且还出现了!! 模式的一阶 ,-./01 谱线 + 改用不

同波长激光激发 )$*!#时，发现两个模式间产生 ,F,
竞争 + 即激发光波长不同，)$*!# 的 ,F, ,-./01 光输

出模式不同 + &%& 45 激光激发 )$*!# 时，仅有!# 模

式的 ,-./01 光产生 + 23# 和 6%6 45 激光激发时!!

（6%# 758 !）和!# 模式同时出现，23# 45 激光激发时

!# 模式仍占优势，6%6 45 激光激发时!! 模式占优

势 + 改变激发光波长，)$*!# 的 ,F, 输出模式不同，

利用这一属性可通过选择激发波长，实现 )$*!#不同

拉曼模式的 ,F, ,-./01 光输出，丰富了拉曼激光调

谐频率 +
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!" 实验及主要结果

实验装置框图如图 # 所示，激光通过分束镜

（$%）后由聚焦透镜 !# 会聚进入拉曼样品池（池长

!& ’(），散射介质为分析纯 )*+#! , 由 )*+#! 产生的

%-% %./012 光被聚焦透镜 !! 会聚入射到光栅光谱仪

（3%），))4 探测器及相关电路转换光信号为相应的

电信号后输入计算机（5)6），5)6 用来进行光谱的

采集、分析和存储 , 光电二极管 " 用于系统同步 ,

图 # 实验装置框图

利用图 # 所示的实验装置，进行了 )*+#! %-% 输

出模式随激发光波长的改变而改变的实验研究，研

究结果如图 ! 所示 , 图 ! 中 7 表示剩余激发光，

%#8!$和 9%#8!$（# : #，!，;；$ : #，!）分别表示模!$

的第 # 阶 %./012 线和反 %./012 线 , 这里!# : <&!
’(= #，!! : !<>!—;&;< ’(= # , 图 !（?）是利用经脉冲

展宽后的掺 @A 蓝宝石激光器（<&< B(）倍频光（C&C
B(）激发 )*+#! 所获得的 %-% 谱，激发能量为 &">
(D，脉冲宽度为 ;<C E2，此时只有!! 模的 %./012 光

输出 , 使 用FG：H93激 光 器 倍 频 光（>;! B(）激 发

)*+#!的 %-% 输出光谱如图 !（I）所示，激发能量约为

&"C* (D，脉冲宽度为 !C< E2, 由图 !（I）可见，!# 和

!! 的 %./012 光同时产生，但!! 的 %./012 光占优势 ,
用经脉冲展宽后的掺 @A 蓝宝石激光器输出激光

（<&< B(）激发 )*+#!所获得 %-% 光谱如图 !（’），（G）

所示，图 !（’）对应的激发能量为 ; (D，图 !（G）对应

的激发能量为 #& (D, 从图 !（’）可以看出，此时!#

模式已占优势 , 图 !（G）中!# 模输出多阶反 %./012
线和 %./012 线，第一阶 %./012 线得到大大增强，!!

模式受抑制几乎消失 ,

图 ! 不同波长激光激发下 )*+#!的 %-% 光谱 （?）C&C B(，（I）>;! B(，（’）<&< B(（激发能量 ; (D），（G）<&< B(（激发能量 #& (D）
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拉曼介质受到强激光激发时，普通激光拉曼散

射中增益因子最高的模式出现 !"!# 在 $%&’(普通激

光拉曼光谱实验中观察到激发波长改变时出现拉曼

模式竞争现象 # 图 ) 是在氩离子激光器（*++ ,-）和

半导体激光器（.+/ ,-）的激光激发下，用 012&"+33
型拉曼光谱仪采集得到的 $%&’( 激光拉曼光谱 # 由

图 ) 可知，在短波长 *++ ,- 激光激发下大频移模式

!( 为强增益模式，!( 的 !45678 光占优势，如图 )（9）
所示 # 长波长激光 .+/ ,- 激发下小频移模式!’ 为

强增益模式，!’ 的 !45678 光占优势，如图 )（:）所示 #

图 ) 不同波长激光激发 $%&’( 的激光拉曼光谱 （9）*++ ,-，

（:）.+/ ,-

在苯（$%&%）、丙酮（$)&%;）和乙醇（$(&/;&）的

激光拉曼光谱实验中，发现各个输出模式强度关系

随激发光波长的改变而改变的类似现象 #当长波长

激光激发时，拉曼频移较小的模式 !45678 光占优势，

当短波长激光激发时，较大模式的 !45678 光占优势 #

) < $%&’(不同模式增益因子估算

由受激拉曼散射理论可知，在稳态和小信号近

似下，忽略高阶 !45678 辐射，前向一阶 !45678 强度可

由下式表示［’.］：

!!’（ "）= !!’（3）7>?［（#!’
!$ @"）"］， （’）

式中 !!’（ "）为第一阶 !45678 光相对强度，" 为拉曼池

长，#!’
为第一阶 !45678 增益因子，!? 为激发光强度，

"为线性光学吸收系数 #
一般情况下，可令 !!’（3）= ’3@ ’(［’.］，忽略吸收

（"= 3），则小信号下增益因子

#!’
= A,（’3’( !!’（ "））B（ !? "）# （(）

由上述实验结果计算（实验中 " = (3 C-）得到激发光

波长为 /)( ,- 时，$%&’( !"! 第一阶 !45678 增益因子

的值分别为 #!’
= ’<3 D ’3@ ( C-BEF，#!(

= ’<’ D

’3@ ( C-BEF# 激发光波长为 +3+ ,- 时，则增益因子

的值分别为 #!’
= (<G/ D ’3@ ( C-BEF，#!(

= (<G( D

’3@ ( C-BEF# 由计算结果可知，实验中获得的 /)(
,-激光激发时大频移模式!( 的 !"! 增益因子大

于小频移模式!’ 的增益因子，+3+ ,- 激光激发下

小频移模式!’ 的 !"! 增益因子大于大频移模式!(

的增益因子 #

图 * $%&’(各种构象的能量关系

*< 讨 论

由 $%&’( 各 种 构 象 的 能 量 关 系（图 *）知［’+］，

$%&’(分子从船式构象状态变换至扭船式的振动产

生!’ 模式，需要 %<. 60B-5A 的激发能量；自扭船式

状态变换到椅式构象的振动产生!( 模式，所需激

发能量为 () 60B-5A #!’ 是 $%&’( 中 $ 环的呼吸振动

模式，$—$ 键长为 3<’/(+ H 3<333/ ,-，!( 是 $& 基

团的伸缩振动模式，$—& 键长为 3<’’’. H 3<333/
,-［’G］# 短波长激光的光子能量高，有利于分子键长

短、振动频率较高的!( 模式输出，抑制了分子长

键、振动频率较低的小频移模式!’ 的 !"! 产生；长

波长激光光子能量较低不利于分子短键、振动频率
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较高的大频移模式!! 的 "#" 产生 $ 由于模式间的

竞争，强增益模式!% "&’()* 光的产生抑制!! 模式

"&’()* 光的产生 $
波长不变，提高激发光能量可以增强优势拉曼

模式抑制劣势拉曼模式 $ 由（%）式知，!"%（ "）随 #"%
和

!+ 的乘积指数规律增加，由于强拉曼模式比弱拉曼

模式的增益因子大，强拉曼模式的 !"%（ "）的增加比

较快，弱增益拉曼模式受到抑制 $

, - 结 论

由实验结果可知，短波长（./.，,0! 12）激光激

发 345%!，!! 模式的增益因子较大，主要产生!! 的

"#" "&’()* 光 $ 长波长（6/6 12）激光激发，!% 的增益

因子较大，利于!% 的 "#" "&’()* 光输出 $ 6/6 12 激

光激发时，增加激发能量强增益模式得到进一步增

强，弱增益模式被抑制 $
研究工作表明，通过改变激发光波长可选择激

发 345%! 不同拉曼模式，获得不同波长的 "&’()* 光，

同时，在激发波长一定的情况下通过增加激发光能

量可增强所选择的拉曼模式 $ 该研究工作提供了一

种拉曼激光频率调谐的新途径 $ 另外，在不考虑激

发光波长的情况下而认为某一拉曼模式为介质的强

增益模式是不确切的 $
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