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提 要 通过对环形泵浦相位匹配方式的解剖
,

发现所得到的 信号是 由多种相位匹配方式

产生的
,

分析了各种匹配方式产生的 强度的份额与空间分布
。

通过光路设计可得到与交叉

相 比拟的空间分辨率
。

计算和实验都证实了两束泵浦光与斯托克斯光在透镜表面上的

张角有一最佳值 这种相位匹配方式是不存在相位失配的
,

并充分利用了环形泵浦束的

能量
。

关键词 相干反斯托克斯拉曼光谱 环形泵浦相位匹配

前 言

相干反斯托克斯拉曼光谱 技术

自 年问世以来
,

已成功地用于多种火焰

的温度及浓度测量
。

为提高它在光束方向的

空间分辨率以解决由于火焰温度和浓度不均

匀造成的低温度高浓度的加权 温度越低
,

浓

度越高
,

信号越强 使测量结果 比实际

温 度 偏 低
、

浓 度 偏 高 的 问题
,

人 们发 展 了

相位匹配技术
’〕来代替原来的共

线相位匹配技术
。

但是
,

由于 技

术在光路准直上的困难和 易受折射率变化的

影响而导致 信号大大衰减
,

实际应用

中越来越多的人采用 了被
,

称为非

稳 腔 空 间 增 强 探 测 简 称

的相位 匹配技术 〔’一 〕。

这是因为该技

术最初 由作为泵浦激光源的 激光器为

非稳腔结构和环模输出而得名
。

而在相位匹

,

自然科学基金资助项 目

收稿 日期 一 一

配上
,

它与人为地把通常的高斯模光束改变

成环模束是等效的
。

为了更具普通性
,

我们采

用 环 状 泵 浦 空 间 增 强 探 测 技 术

的名 称
,

本文 仅讨论斯托克

斯光束从泵浦光束中心穿过的形式
。

这里
,

斯

托克斯光束是指染料激光器发出的特定频率

的激光
,

它与泵浦激光的频率差等于待测分

子 的拉 曼位移
,

以期获得共振 信号
。

一个 光子则是 由两个泵浦光子和一

个斯托克斯光子混频产生的
。

由于激光束聚焦后 的光腰直径很小 约
以 ,

因此
,

实际上
,

横 向空 间分辨率总

是满足要求的
。

关于 的纵向空间分辨

率的界定 目前 尚无统一说法
,

分别有把包含

总信号强度的 〕, 日〕, ’〕的长度

定义为纵向空间分辨率
。

按作者的看法
,

这要

根据研究对象的温度梯度差异而采用的不同

相位匹配技术来满足分辨率的要求和获得最

强的信号为准
。
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一般认为共线 技术的纵 向空 间

分辨率为几十毫米阁
,

而 则 可达

到毫米量级〔‘〕。

关于 的纵向空

间分辨率 仅 等川做过探讨
,

但未涉及

它的相位匹配图及影响其分辨率的因素
。

我

们的实验研究表 明
,

的信号主

要来 自 的相位匹配方式
,

并且两

束泵浦光与斯托克斯光在透镜表面上有一最

佳张角
。

除 之外
,

还包含少量 的

共线和近共线 和普通 的贡献
,

因此
,

当滤掉共线和近共线信号时
,

即可得到

与 相 比较的空间分辨率
。

通常认

为 信号在环状泵浦光环之外 ,
,
’〕,

我

们的结果表明
,

在通常情况下
,

信号绝

大部分与泵浦光环重合
,

环外的能量很小
。

的相位匹配关系

根据 等
, 〕的分析

,

满足相位匹配关系
, , 。 。 。

对小角度
,

式可写成

应

。
。

一

择
。,

,

其中
,

波矢
‘ 一 。‘’ 二。 , 、 为介质对 。 的折

射率
、 。 为 以 一 ‘

表 示 的频率刀‘

为相对于

水平入射
‘

的夹角
,

下标
, 。和 。

分别代表泵

浦光束
、

斯托克斯光束和 光束
。

有三种方式可以满足上述相位匹配关系

式

共线 图
一 。

这时
, ,

。 。 。

普通 图
一 。

这时
,

虽然
,

护
,

但
,

是作为一束光与
。

作用产生
。 。

图
一 。

通过立体几何关

系可 以证 明
,

这种匹配方式同样满足上述关

系式
。

对通常的
, 。 , , ,

而这

种 匹配关 系却得到
。 ,

一般认 为在

中
,

三束光 的平面关 系如 图

所示
, , ·

, 〕,

这就给 人 以错 觉
,

即 环 状

光束在泵浦光环之外
。

事实上
,

由于环状泵浦

束有一定的宽度
,

泵浦束与 束大部分

是重叠的
。

取 激光环内径为
、

外

径
、

透镜 焦 距
、 ,

一 ‘ ,

对测量氮 的 而言
,

一

一 ‘ 、 。

一 一 ’ ,

用 式进行简单

的计算即可得知
, , 内 一

’ 、

呐
。 、

口。 一 外 一
,

其中
,

下标 内外分别

与泵浦环和 环的内外缘相对应
。

最后

得 到 环 的 内径 为
,

外 径 为
。

这就是说
,

如果要 环完全在

泵浦 环之外
,

必须 限制泵浦环外径小于
,

这将极大地减小 信号的强度
。

另

外
,

在正常情况下
,

由于泵浦环之外的

能量是 由泵浦束外缘与斯托克斯束作用产生

的
,

而高斯束外缘强度 比内缘弱得多
,

而环形

束也是环带中间最强
、

带缘弱
,

强度又

是与泵浦束强度的平方成正 比
,

所 以环外信

号很弱
。

但由后面计算结果可以得 出
,

在大的
口,

时 几十度
,

保持泵浦环适当宽度
,

信号可 以出现在泵浦环之外的
。

共线

气 无

二二二二二竺二

一
二习

瓦

普通

、 嚼午 旅盆
乡二沙气 月

食月水
,

,, 曦 , 川“ “ 、

椒盯
呜

图 中包含的相位匹配类型 图 一般 描述的光斑位置
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实验结果

实验布局如图 所示
。

激光

器为美国光谱物理公司生产 的
一

型
,

每

秒 个脉冲
,

脉宽为
,

最大单脉冲能量

染料激光器为与之配套的

加 拿 大 公 司 的
一

型 多道光学探测 系统为美 国普林斯

顿仪器公司的 系统
。

为克服实验期间

激光能量起伏对 信号强度的影 响
,

我

们采用了双光路技术
,

参照光路的 信

号作为归一信号
,

提高了测量结果的可靠性
。

实验中的染料激光束直径为
,

激

光束内径为
,

外径分别为 和

根据需要 由光阑调节
。

图中
,

为

中间打一 必 孔的反射镜
,

染料激光束从孔

中穿过
,

而高斯泵浦束经反射后成为环形束
,

,
为聚焦透镜

,

为收集透镜
,

是光纤祸合

镜
,

系统采集信号并存入计算机
。

信号强 度为
。

可 以看 出
,

在直 径

之外
,

强度急剧下降
,

当滤光片直

径为 时
,

信号只剩下 左

右
。

可见泵浦环外的 能量分布是非常

弱的
。

左右的能量集中在 必 的

环 内
,

而 激 光 环 内 径 必 之 内 的

强度仅为总强度的 左右
。

这部分

信号是由共线和近共线相位匹配造成

的
。

其成因是 由于环形激光的衍射
,

聚焦在中

心的能量与染料激光藕合产生的
。

︵划姗领卑︶侧葱幽式。

洲洲洲洲洲洲

》》 二二二 灿 ,,
滤光片直径

图 强度随滤光片直径的衰减

卜厂

图 测量 相位匹配和分辨率的实

验框图

万 一 反射镜 一 透镜 一 滤光片 卜 陷波器

习 一 分束器 一 双色反射镜 尸 一

光纤 ‘ 一 光谱仪

能量分布

分别把直径为
、 、 、

和 一

的空 间滤光 片置 于 处
,

采 集 滤 光 片外 的

信号
,

得到 图 的结果 激光束

外径为
。

图 中
,

不放滤光 片时 的

相位匹配方式

为弄清主要 信号是通过何

种匹配方式产生
,

我们制作了两个多孔铝片

中心孔 必 ,

另有 个和 个 必 孔分别均匀

分布在与中心孔同心 必 的圆周上
。

把这两

个铝片分别置于 处
,

让斯托克斯束从中心

通过
,

外径 州 的泵浦束 由 必 圆周上

的孔穿出
,

根据需要遮盖不同的孔
,

我们测得

表 的结果
。

由表 可看出
,

普通
,

即

泵浦数 目为 时的信号极弱
,

而两束泵浦光

相对于斯托克斯光在透镜表 面上不 同张角

产生的信号强度有很大不同
。

伊张角的

信号基本上是两个普通 的和 在

张 角时
,

即使在 束泵浦光 的情况 下
,

也 比
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张角仅 束泵浦光时的 信号弱
,

尽

管前者泵浦光的能量是后者的 倍
。

显然
,

在我们的实验条件下
,

张角可 以得到最大

的交叉相位 匹配信号
,

即 效率最高
。

由此也说明 的信号主要来 自多

个
,

一 后面计算表 明最佳
, 二

为
。

的相位 匹配方式
,

它确实是交 叉

相位匹配的简化
,

完全不同于共线
。

表 泵浦束相对于斯托克斯束张角与 强度的关系

泵泵浦束张角 卉卉

泵泵浦束数 目目

能能量份额 二二

, 在透镜表面两泵浦束与斯托克斯连线的夹角

为了解释实验结果
,

我 们对相位 匹配条

件作进一步探讨
。

式 只是 相

位 匹 配 的 必 要 条 件
,

它 不 能 剖 析

的复杂相位 匹配结构
,

也就不能给 出

对 强度作出最大贡献的最佳结构
。

由

图 卜 可看 出
,

为达到理 想 的相位 匹配
,

由
, 、 ,

和 二 一 弘决定的 应与
、

。

和 一 口
。

决定 的 相等
。

当泵

浦激光环定了以后
, 口,

从而
。

都定了下来
,

而 氏则是通过
,

和所选取的两束 。 ,

与 。。

在

透镜上的张角
, 。

相互依赖的
。

应用有关的几

何知识可 以得到

声 ” 一 一

。

厂
,

一
,

八 口
。

一 ’

舟 , 二二 份 十 份
七 左。 叶 尤 乙 乙

。

, ,

对总的 信号强度而言

就我们的实验条件 一
, 。 ,

位

于 以 。。

为 圆 心 的 必 的 圆 周 上
, ,

一
, 。

一 一
。 ,

式右 端 计 算结 果 为
一 。 一 ‘ ,

可推得
,

对应的

为
· ,

即为最佳的
, 。 。

在
, 。

等于
、 、

一
。

和 的 强度测量中
,

的信号

最强
,

两者取得了 良好一致
。

表 给出由
、

和 式计算得到的
, 、 。 、

和 。, 。

之间的关系
。

我们的结果表明
,

在 相位匹配中
,

在泵浦环上总

能有一对 。 ,

与环心的 。 满足 的

相位 匹配条件
,

信号主要是多组满 足

最佳条件组合的贡献
。

与共线 一样
,

在 中不存在相位失配间题
,

可

以充分利用泵浦环的能量而同时具有

的空间分辨率
。

,

一
一 ‘

〔 弘
,

〕

表 在氮 条件下计算的 。, 、 。 、

不和 。,

之间的关系 度

,,

必必必
, 。。

式与一般 给出的相位 匹

配条 件〔’〕有 很 大 差 别
,

这 是 因 为 在

中 。。

是零角度入射
。

纵向空间分辨率的测量

空 间分辨率是 测量 的一个重要

指标
。

横向分辨率取决于激光束聚 焦后 的光

腰直 径
,

一 般 为 协 量 级
,

可 以 满 足 要

求
。

人们关注 的是纵向空间分辨率
。

对共线
,

其 纵 向空 间分 辨率 为 量 级
。

的分辨率为毫米量级
。

为了确定

的空 间分辨率
,

我们做 了下面
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分辨率
。

由图 可知
,

分别在 ‘

和 以外还有 以上 的共线和近共

线 信号强度
。

一
无滤光片

一
滤光片直径

一
滤光片直径

一
滤光片直径
滤光片直径

︸

侧票绘式︺牟里

实验
。

从一个密闭容器的底部吹入氧气
。

容器

上部开一宽
、

长 的矩形孔
,

在

长度方向有两个可 以对称滑动的挡板以调节

光束方向实际吹氧的有效长度
。

为使气体从

孔 中均 匀 喷 出
,

在 矩 形 孔 下 面 粘 结 一 块
、

厚颗粒度为 目的青铜粉末烧结板
。

调节宽带染料激光 中心波长使之与 激

光波长 匹配 以 测 量 氮 的 谱
,

这样
,

在

产生 谱的长度 内
,

被纯氧占据的区 间

将不对 谱作贡献
,

从而判定 的

作用长度
,

即分辨率
。

氧区长度

图 在不同的滤光片直径下
,

强度和氧

气区长度的关系

氧区长度

图 在不 同的光 阑直径下 强度和氧气

区长度的关系

将 吹氧容器置于 处
,

同 时
,

将其矩形

孔中心置于激光束焦点处
,

让激光束紧贴对

称滑动板面扫过
,

以排除喷 出的氧气扩散使

其尺度增加的影 响
,

从而保证挡板的距离即

氧气区的长度
。

在不吹氧时测得室 内空气中

氮的 谱
,

其强度定义为
。

当向容

器吹氧时
,

对称调节滑动挡板距离 即调节光

束纵 向纯氧的尺度 可观察到 谱强度

随纯氧的尺度增加而衰减的变化
。

其衰减量

就是在该距离内 信号的含量
。

将一可变光 阑置于 处
,

孔径分别调节

为 和
,

以 测 量共线和近共线 的

图 表示光束 中心 处放置不 同直径

空 间滤 光 片 的 测量结果 泵 浦束外径
。

为了 比较
,

也测量 了不加光 阑或滤光

片的 信号
。

可 以看出
,

当用 必 或 必

滤 光片分别挡掉共线和 近共线 信号

后
,

分 辨 率大 为提高 随 挡 板距离 的增 加
,

信号急剧降低
。

也可看到
,

直径

的滤光片为最佳选择 这与前面简单算得 的

束 内缘 直 径 为 相 吻

合
。

这时
,

以上的 能量集中在

作 用 区 内
。

由 图 可 以 看 出
,

这 时 的

信号损失仅
。

当再加大滤光片直

径时
,

分 辨率提高不大
,

但 信号 损失

急剧增加
。

在三束交叉 的分辨率 〔’〕测量

中
,

在焦长
、

泵浦和斯托克斯入射夹

角 约为 , 晴况下
,

的 能

量集中在 内
,

与我们的结果相当
。

需要

指 出的是
,

文献 〕中是用玻片测量的
,

为避

免玻片在焦点附近被击坏
,

只能在极低激光

侧燃豁式。识里
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能量下进行
,

其结果 比较高激光能量下得到

的分辨率要高
。

结论

是一种 简化 的三维相

位 匹配方式
,

其中包含有共线
、

近共线
、

普通

和交叉 匹配产生的 信号
。

为提高分辨率
,

需要滤掉共线和近共线 匹配

产生的 信号
,

可 以获得与三束交叉的

同样的空 间分辨率
。

的 信号主要 来

自泵浦束与斯托克斯束在透镜表面为最佳张

角的匹配方式
。

而三束交叉的 相

位匹配并不涉及这个角度 〔’〕。

这是 由

的斯托克斯束零角度入射造成的
。

它

是不存在相位 失配 的 并能充 分

利用环形泵浦束的能量
。

通常 的信号强度主要

分布在与泵浦激光环重叠部分
,

中心的共线

和近线部分与环外部分强度之和不足
。
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