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 ̂／
- t摘要 当用强脉冲CO。一9R(16)~线泵埔NH 分子时．两个喇曼过程 一aP(7，∞和 P(7，!) 

相互作用，导薮披此增 强；而当COz一9R(30)谱线泵浦时．出现多十喇曼过程的竞争，一些过程得 

到增强，另一些立主程被 削弱． 

f 

~miBl，二 苎盘刊 里垦 ，喇曼过程相互作用· 
引言 ’ 

一 丁 引言 一 ／，y 

近几年来 ，我们研制成功长度 仪有数厘米的小型亚毫米波激光器 ，最 小的长度仪有 

1．fiem的超小型亚毫米波激光器 ，其脉冲输出强度仍可达到 8W／era 以上n ．随着激光器 

气体样品管的缩短，工作气体的最佳压强相应升高．小型光泵皿毫米波激光器工作气压比常 

规高许多，使得激光物理过程变得复杂 _r．由丁谱线的压强增宽效应 ，使得跃迁频率很接近 

的谱线边缘会出现相互重番的部分，这些喇曼过程产生相互作用增强现象 “]，但也可能出 

现相互竞争现象．喇曼过程相互作用现象在小型光泵亚毫米波激光器中表现尤其明显，对这 

螋现象的研究有助于深入了解光泵激光的物理过程，并且可以改善激光器的性能． 

1 理论描述 

NHs分子是 一种典型的亚毫米波激光 亡作介质，它具有十分丰富的红外和远红外激射 

谱线0 ，具有较高的振动和转动跃迁强度，并且对泵浦源有较高的吸收系数，因而 NH 分子 

的远红外增益系数 比其它的分子要高 ]．由于 NH 分子具有反演振动现象，其能级图具有 

反演振动分裂的对称特征，表现为两组间隔十分相近的能级系统，一组标记为 s，另 一组标 

记为a，而这两组能级之问的交叉跃迁是禁戒的．图 1(a)和(b)分别给 出在 CO 一9R(16)泵浦 

时的部分能级和在 COr9R(30)泵浦时的部分能级． 

考虑一个泵浦产生两个喇曼过程的相互作用时，可以用一个六能级系统来计算．这时， 

系统的密度矩阵方程是 
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A摘要 刊叩叮§强呈附ω
桔亘咋 F哼寻，导致拔此增 i萤lL捶 Z当草 CO，~9R(ω30盯}谱线草浦时.出 I现更葬予

关键i理 E毫辈革疆毅毛主j 唱量虽是迁过程，唁1 量过程1'Il líf宇!ll
"一-，-← 1-一

引言 T年'24g
近几年来.我们研制成功长度仅有数厘米的小型亚毫米泼激光器，最小的录度仅有

1.5cm 的越小型亚毫未被激光器，英脉""输出强度仍可达到 8W!cm' 以上(1-J]. 随着激光器

气体样品管的缩短，工作气体的最佳压强相应Jl高.小型光泵亚毫米波激光器工作气压比常

规高许多.使得激光物理过程变得复杂已由于道线的压强缮宽效应，使得跃迂频率很接近

的谱线边缘会出现相豆重毒的部分，这些哥哥曼过程产生相互作用蹭强现象E441，但也可能出

现相互竞争现象、观曼过程相互作用现象在小型光泵亚毫米波激光器中表现尤其明显，对这

将现象的研究有揽子深入了解光泵激光的物理过程，并旦可以改善激光器的传售量，

1 理论描述

NH，分子是一种典型的重毫米被激光1:1乍介质，它具有十分芋富的红外和运红外激射

潜线E气具有较高的振动和转动跃迁强度，并且耐泵撼源有较高的吸收系数，在r Iiû NH，分子
的远红外增益系数比其它的分子要离'::-81. 由于 1可比分子具有反演振动现象，其能级图具有

反演振动分裂的时称特征，表现为两级i可踊十分报近的能级系统，一组结记为 S ，另→组标

记为 a ，哥哥这两组能级之韵的交叉跃迂是禁或韵，因l(a)幸白白〉分别给出在 CO，~9R (l 6)泵路

时的部分能级和在 CO，-9R(30)泵滤时的部分能缀.

考虑→个泵浦产生离个喇曼过程的领互作用对，可以理 个六能缓系统来计算.这对，

系统的密度矩阵方程是

·国家自靠靠科学基金事博士点基金黄勤项目
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一  q-EH 卅 一一 ． 

一 LHf 一筝( ． 
其中 H 一一,uE(t)是分子系统与激光场相 作用哈密顿量， 足分子的跃迁偶极矩 ，E(f) 

是高频电磁场．可表示为 

E(f)一吉E exp[i ]+吉E expEico，f]+ ．c 
其中 E 是泵场振幅． 是泵场的角频率，E 是亚毫米波信号场的振幅， 是其角频率．通过 

求解能级系统的密度矩阵方程组．可以求出鬃浦吸收系数和信号增益系数分别为 

G，=一 wt,I m[( 

G ．．一 j Im[(P +P 
。)／B ] 

ecy h — 

其中 Ⅳ 为激光工作分子粒子数密度 ．e和 是激光介质的介 电系数和折光系数． ， 为 

Rabi频率．尸 等是矩阵元 等的模值 ．f足系数在工作状态下的分子弛豫时间．(； 和 吖 

以数值求解 ．然后用迭代运算求出该 能级系统的输出亚毫米波的频谱特性．这个方法可以 

推广到有多个喇曼过程相互作用的计算． 
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图 l NH 分子的部份能级 

Fig—I Energy level diagram of NH molecules(in part) 

1．1 喇曼相互作用增强效应 
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1 期 部兴挝 1 光量{ 'iH，分子 1主毫未放激虹的略是过F主相 Jf增强与竟争 3与

.J p • 

ih 耳!~h的p，汁[H' .p]pI-~二巾，

革守二归ι 手PJJ- f0J)
其中 H' = - J-lEU >是分子系统与激光场揣句:ft冶哈密联量，严是分子的跃迂f寓楼驾i.EuJ

是高频电磁场，可我íJ~为

E(俨tE卢X巾，.t]十÷EHP[Z副市正 C

E主中 E， 是累场缸中高·鸟是泵场的角频卒 .E， 是亚毫米波信号场的振幅尚是真角频率.涵i主

求解能缓系统的密度短阵方程毯， f可以求出军?甫吸收系数事i信号增益系数分辜IJ J.J 

t斗士主主L乓ι'r盹Im[(P扫+P，， >/B.].
rεε亨 h

(;产生王二:与，lm[(P日+P，，>!剖，
ε6平 h

其中 Na 为激光 L作兮于粒子数密度，ε 和平是激光介冕的介电系数事i折光系数 ，B， .B， 身

Rabí 频率，P，气等是矩阵乓 F约等的模值 ~r .1圣系数在工作状态下的分子弛豫时间.G，.平U (;, pf 
以数值求解，然后!fi迭1-1:运算求出 i装，飞能纯系统的输出亚毫米波的频谱特性这?方法可以

推广jlJ 有多?曦曼过程相豆作用的计算.
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1. 1 喇曼相互作用噶强效应
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对 一H管 K为 10cm 的小别光泵 NH 

分子Ⅲ毫米波激光器 ， H]TEA CO 激光 

的 9R(I 6)线作泉源时(见阿 1)，会 生 3个 

喇曼过程 ，U口s—aP(7，O)、s—aP(7，1)和 s 

—aP(7，2)．采频偏分别为 一0．0448，0．1662 

和 0．7821 ctll。，辐 射的 波 长在 ㈣．4ffm 附 

蚯．前阿个跃迁辐射的中心频率很接近，频 

堆仪为 238MHz．I斫第 !个跃迂辆射的谱线 

-f r心频率相对第 二条 线的频燕较 大，为 

2700MHz．在J二作气f 很低的情况 『 ，这些 

谱线宽度较小，阿线频谱交叠部分的场强 与 

本底热噪声{}I近，阿而不会出现明显的相互 

圉 2 c0 一9R(16)泵浦时激光器 

输出的频谱特性 (̂一90．4fire) 

Fig．2 Laser output spectrum pum ped by 

CO2—9R(1 6) (̂ -_90．4fire ) 

作用现象． 当 T：作气 升高后 ，由 r谱线 力增宽，导致相邻的两条谱线部分交叠，『 使双 

方的亚毫米波的本底强度 娃著增加．例如， 作气f 为 40×133．3Pa，泵场强为 3MW／cm 

时。在 s—aP(7，0)谱线的中心位置，即 Y一 1200MHz，另一谱线 s—aP(7，1)的场强为 

1．68×l0 W／cm。，要比本底热噪声(fJ为 l0 。W／cm )大 l0 倍；同时，在 s—aP(7，1)潜线 

的 ，即 Y一+800MHz处，s—aP(7．0)的场强为 6．38×10 W／cm ，比本底 噪声大 1O“ 

倍．这 交叠的频谱分量相当下输入信 ，经过激光过程的放大作用f『『『显著增强．因此，这两 

个喇曼过程产生 _r强烈的相 作用增强效应．对f s—aP(7。2)的谱线 ，由于离开较远，而 且 

其 象频偏也较大，通过 汁箅证明它甜输出频 的影响很小．图 2足输 出特性的理论 计算结 

果．由图呵_见，输出场强增强阿H频谱增宽，以致把原来独芘的儿条谱线连成 条宽的诺带． 

1．2 喇曼过程的相互竞争 

用 CO 一9R(30)线作为泵源时，这个系统也可能同时有多个喇曼过程产生．这些过程 

的泉额偏都很小，其中泵频偏最小的 3个为a~sP(6，0)， 一 0 021 7cm ；a—sP(6，1)， 

山 0 0062cm 和 a—sP(6。2)，△ 0 023lcm-。；而输出信号的中心频率相差却较 

人 ．最小的为 △ 一7156MHz．巾 f-潜线相隔较远 ，耐最佳气压 P一75×133．3Pa矗右，谱线 

交叠部份的场强椰很弱，即在 谱线的中心位置上，另一谱线的边缘场强只有 10_。 ～10 

W／cm ，与本底热噪声的强度接近 ，因而相百增强的作用甚微．另 。‘方面 ，南于这 喇曼过程 

共同消耗一个泉源的能量，出现竞争的可能．假设泵能鼍均匀分配给这些过程，计算结果表 

明，各个过程的哑毫米波信号强度是近似相等的．但考虑到喇 曼过程的竞争，象能量在这些 

过程中的分配并 _}均等，泵频偏小的过程将会吸收较多的泵能量，因而得到增强 ；反之，泵频 

偏 夫的l过程将被削弱．从计算结果来看，a—sP(6，0)，和 a—sP(6，1)过程的输出强度都较 

大，而a—sP(6，2)过程的输出却较弱．在图中每个喇曼过程是一对 AC—Stark分裂的双线． 

J．3 喇曼过程相互作用对激光工作参数的影响 

小 光泵亚皂米波激光器输 出特性 与激光器的结构参数、泉场强、工作气体睚强密切相 

关．在固定样品管 长度的条件 r，最佳 l：作气压 苴接 与泵源和亚毫米波激光的能量交换相 

j乏．由于喇曼柏 作用提高 r能龟转换效率．因f 激光器的最佳工作气压相应 『 降．CO 一9R 

(16)泵激励时 ，在没有考虑两个喇曼过程相 作用的情况下，即把激光器的输出看作是两个 
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付 只管民主1 1 ()cm {r'J '1、啦J't~豆 NH，

分子亚运米1皮激光器，、"1 片J TEA-CO，激光

的 9R<I们线作怎燎111 (址用 υ. 会产一生 3 个

嘱曼过程. \lP s• aP( 7.仍J→aPt 7 ，口事， s 

→aP(7.幻，泵领 i扇分耳11 右 U.0448.0.16吉2

程。. 7821 ~m-' 辐射的搜{王(1'臼! 1. ，1μm 能

l'í:. ]ÌÍJ碍个跃迂辐射ír'1 '1' 心频率很接i迁.额

民. lO' 

aZS ￥ LO' 

,. ，气 iu'l
\ 

町、

z ‘lO' 

扭缸" f〉\;主k

j 飞
1,; 11<骂I 238MHz.1到华 1个跃迂辐射的 i苦线 -400r, ~响 。 扭曲 .000 

中心频率极对号在二条前线的额在转大，为 Y!国 H，
!'t12 CO， -9盐 l16) 京将财激光草委

2700MH，在1:作飞 n: í在低的销况;、，这地
输出的领常特性叶~90 年ru)

i曹线宽度较小. ruî续数i需交垂部分韵场强 f--j Fîg. 2 La~εr output 骂 pectrum pumped by 

本底热噪卢相近，向雨不会出现明显的栩豆 CU,-9R , 16) (，l.~90. 件m)

作用现象. 1M 当 T:作气延了i丰富后.El1 r-话线以力培宽，寻致相邻的两条谱线部分交叠，而使:(i(

ff的亚毫米波的本底强度注著上再加.何如，仁1t气/li 1.] 40/ 133. 3忌，泵场强为 3MWicm'

甘苦.在 s→aP( 7.ω话线的中4、校置，丑 11 Y~-IZ∞MHz. 另一谱线 s→aP <7. I)的场强为

1.68 兴 IIJ 到W/cm2 ，要比本成热噪卢〈约为!O-lJW/cm') 大 10' 1吉 d司对.在 s→aPU.l)谱线

的中心，即 Y~+800MHz 娃 .s→aP( 7.川的场强为 6.3自灭 lO-2W/cm2 .，比本底噪声大 1俨

然-这些交叠的频谱分量精二.1f T输入信号d去过激光过裂的放大作弱而显著增强.因此，这两

个麟经泣程产生 r强烈的相与作用增强玫肉. ，、ff s→aP(7 .Z) {I'l 渎绞.掉l'J二离Jf较远.而且

!t泵频馆也较大.通过 ì 1-凭证明它 H输出精港的影院很小.因 Z 是输出特性的理论计算结

果哩白照叫见.输出场强增强而且极诺士曾宽.以敢把原来独、立的几条谱线连成-条宽的谱带.

1.2 嘱曼过程的担互竞争

气丹I CO,-9R (30)线作为泵源H.t.这个系统也司能同财有多个唰曼过程产生.这些过程

的~频锦董事很小，延中泵频偏最11 ， (t号 3 个主ja→sP(6 ，. O) .，LlJ..o庐二 0.0217cm-' , a• sP(6.1) . 

LW,_ = - O. 0062cm -，和 a→sP(6.υ ，岛。二 [1. 023lcm -，多丽输出信号的中心频率极差部较

大.最小的市岛、= 71 56MHz. 件1-1二谱线相草草较远 .H最佳气压 P~Z5 灭 133.3Pa 左右.谱线

交叠îIlH齿的场强部很弱. Up在 谱线的中心位置仁，另-)蕃线的边缘场强只有 10- t;;.........1 0- 12 

W/cm:' .，可卒I民热噪声的强度接近，因而极耳增强的作用甚散，另 J方面.f书 fJ主屿黯j曼过程

共同消挺牛个集源的能量.出现竞争的可能假设泵能量均匀分配给这些过程. ìf'算结果表

明，各个过程的哑毫米彼信号强度是近似相等的.1旦考虑到喇曼过程捐竞争，泵能量在i主些

过程中的分配并|卡均等，夏频偏小的过程将会吸收较多的京能量.因丽得到j增强 s反之.泵频

偏大的过程将被削弱.从it算结果来 fi一 .a→8P(岳，们雹和 a→sP(6.υ过程前输串强度都较

火 .1前 a 牛，P(6.2)过程的输出圭~较弱.在潭中每个喇曼过程是一对 AC-Stark 分裂的成线-

).3 囔曼过程相互作用对滥光工作参数部影响

小号f尤泵亚运来披激光器输出特性与激光器韵结梅参数、泵场强、工作气体}巨强密tJl占百

关.在固定样品管氏度的条件 I~ .鼓1i' 1:作气;适应接与泵源和在毫米波激光的能量交换相

关.由于喇曼靠Fî.作用提高 f能量转接续丰.屈 f阳激光器的最佳工作气压棺应 1:降.口)，-9R

06 )泵激励时.在没有考虑两个喇晏过程相吁:作爵的情况下，那把激光器的输出看作是两个



1期 郊兴世 ：光泵 NH。分子亚毫米波激光的喇曼过程相互增强 与竞争 4l 

喇曼过程输出的叠加，计算出的最佳 【：作气压是 50×1 33、3Pa；而当考虑 r相互作用的情况 

后，最伟气压下降为 40×1 33．3Pa，L』实验结 果接近．由此可 见，由于相互作用增强效应 ，能 

量转换效率提高了，J二作气体对泵能量的吸收更有效 ，因而泵场强沿着管长的衰落加快 了， 

使最佳气压降低． 

图 3 CO ·9R(30)泵浦时激光 

输出的频谱特性 (2=67／~m) 
Fig 3 Laser OUtput spectrum pumped 

by CO2—9R(30)( 一 67~m ) 

2 实验研究 

图 4 COr9R(30)泵浦时 

F—P干涉曲线( 一67gin) 
Fig 4 F-P [nterferogram of optM~ly pumped 

NH submillimeter wave laser pumped 

by CO ·9R(30)“ 一 67 m) 

喇曼过程相互作用的影响，在亚毫米波激光输出的幅度和频谱特性上得到反映．通过专 

rJ哑毫米波 F—P干涉仪或迈克尔逊干涉仪的测量，可以观察到激光频谱特性的变化 “ ，在 

CO 一9R(30)泵时，由于喇曼过程的竞争，a—sP(6，0)和 a—sP(6，1)占优势．我们用 F—P干 

涉仪测出相应的于涉图(见图 4)，图中出现明显的双峰，峰间距为 3 B．根据干涉阶敦q一60 

估算两峰的中心波长相差约为 0．1 m，这个结果与a—sP(6，0)及 a—sP(6，1)两过程的中心 

波长之差很接近．由于干涉仪分辨率的限制，未能分辨出 AC—Stark双线． 

3 结论 

存小型光泵亚毫米波激光器中，由于1二作气压高，激光的物理过程比较复杂．在 NH 分 

子系统中，由于反演振动能级结构的相似性 ，当在同一泵线激励时 ，往往会产生多个喇曼过 

程．若它们的辐射跃迁频率很接近，则由于频潜交叠而相互放大，产生相互作用增强现象 ；如 

果这些过程辐射跃迁频率相差较大，则相互作用不能增强，反而出现竞争现象，导致泵频率 

偏小的过程占优势而得到加强 ，而泵频偏大的过程则被削弱．喇曼过程相互作用增强效应可 

使光泵激光器的输出功率和做率得到显著提高 ，谱线增宽，频率调谐范围加大． 

在台适的 =【：作条件下，NH。分子的其它能级的喇曼过程也可能存在相 互作用，在具有 

反演振动能级的王t它分子系统中，也可能会出现喇曼过程相互作用的现象．喇曼过程相互作 

用的研究有助于深入揭示光泵激光的内部过程．喇曼过程相互增强效应无疑地是提高激光 

维普资讯 http://www.cqvip.com 

1 窥 郑兴ttt ，党主[NH j 分子董毫米泼激光的销量过程相豆增强与竞争 41 

喇曼过程输出的叠加.计算出前最佳仁作气厄运 50 万 133、茫的民I当考虑 f相互作用的情况

后.最传气压 F降为 40飞 133.3Pa. 与实验结果接近.1Ìl此可见.1Ìl于相互作用增强效应，能

量转换效率提高了 ?J:作气体对泵能莹的吸收更有效.因 lfij泵场强沿着管长的衰落泪?完了，

使最佳气压痒惩.

l 部 2铲
a→，p刊 .O~ .--， p由、 1 ，

军

芝s> 1♂ 

-5 • 5 JO 25 '0 
Y}GHz 

回 3 CO，-9R(3的蒙捕对激光

输出自q辍谱特性(λ~67严m)

Fig.3 Laser output spt"ctru四 pumped

by CO,-9R (30) (λ~67μm) 

2 实验研究

2 

• 飞
§。

V 气 J
10 

c L' 20 '0 " Ð/\.l m 

图 4 CO，-9R(30J蒙德时

F-P 干涉曲线(Ã~67μ皿J

., 

Fig. 4- F-P intenerogram of optically pumped 
:"4H J sllbmillimett'r wave laser pumped 

by CO， -g茸 (30) ('<~67严m)

哥þJ 曼过程相豆作用豹影响.在亚毫米波激光输出的幅度和频谱特性上得到反秧.通过专

r JlIJ'.毫米波 F-P 干涉{~或迈克尔逊于涉f立的测量，可以观察到激光频谱特性的变化EUG1.在

CO，- 9R(30)泵时，由于喇是过程的竞争d→sP<6 ， O)字u.→sP<6. 1)占优势.我们用 F-P T 
涉仪测出相应的手涉困t见图剖，因中出现晴显始双峰，峰 i可fË为 3μm. 根据干涉阶数 q句60

估算两峰的中心披j;Ç相差约为礼 lþ.ID ，这个结果与 a→sP<6.0)及 a→sP俑.1)两过程的中心

波泛之差很接近.出于干涉仪分辨率的限制，未能分辨出 AC-S臼改革主线.

3 结论

在小型光毒王亚毫米波激光器中毫由 fTft气f豆瘁，激光的物理过程比较复杂.在 NH，分

子差绕中，由于反演辈革捣能级结构的招似性.当在同一泵线激励耐，往往会产生多个畹曼过

程z 若't:: fìJ的辐射革是迂旅率很接近，理IJ 由于频诺交叠]fJf相互放大，产生穗互作用增强现象$如

果这些过程辐射跃迂频率极差较大.则相互作思不能增强.反丽出现竞争现象，导致泵频率

偏小吉9过程占优势而得到加强.丽泵频偏大的过程到被削弱.11睡曼过程相互作用培强效应可

使光泵激光器的输出功率和货率得到i显著提离，谱线增宽，领率调i青范围拇大.

在合适钓[作条件下..，NH3 分子的其它能级的嘱是过程也可能存在相豆作用.在具有
反演振动能绥的拉它分子系统中，也可能会出现哥哥曼过程相互作用的现象，暗$曼过程指豆作

用的研究奋助于深入揭示光泵激光部内部过程.国毒曼过程相互增强敛应无疑地是提高激光
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INTERACTIoN ENHANCEM ENT AND CoM PETITIoN 

0F RAM AN PR0CESSES IN oPTICALLY PUM PED NH3 
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Zheng Xingshi Luo Xizhang I，in Chunguang 1．iu Min Lin Yikun 

(Depurtn~ t Et~lroaics，Zhong~han University，Guangzhm~，Guangd~ g 510275·Chmaj 

Abstract W hen strong CO2—9R (16)line pumped NH3，two Raman processes s— aP(7，O) 

and s— sP(7，1)interacted with each other and were enhanced．When COz一9R(30)llne 

pumped NH 3，competition among the processes took place，and some were enhanced while 

others diminished． 

Key words submillimeter wave laser，Raman process，interaction of Raman processes 
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INTERACTION ENHANCEMENT AND COMPETITION 

OF RAMAN PROCESSES IN OPτ'ICALL Y PUMPED NH, 
SUBMILLIMETER W A VE LASER' 

Zheng Xingshí Luo Xizhan吉 Lín C如unguang Liu Min Lin Yikun 
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Abstrad When strong CO,-9R (6) líne pumped NH,. two Raman proc{'sses s一吨P口，们

and s一句P ( 7 ~ 1) interacled Wilh each other and wεre enhanced. When CO,-9R (30) line 

pumped NH 3 .. competition among the processes took place ,and some were enhanced while 

others dimlnished. 
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