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摘要 舟别测量了TiBa玻璃擞璋和 TiBa平板玻璃的拉曼光谱，发现 TiBa玻璃擞球的拉曼光谱上有 明显的结构 

共振 根据擞璋腔理论对其进行 了舟析，并利用 Mie散射峰位计算岱式对测量结果进行拟合．得到擞璋的直径为 

25．0l m．在拉曼位移300cm (对632．8nm的擞发光)附近的折射牢为 1．895． 

关键词 TiBa玻璃．拉曼光谱，擞球，结构共振 

STRUCTURAL RESoNANCES IN RAM AN SPECTRUM  

oF TiBa GLASS M ICRoSPHERE 
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Al~tract The Raman spectra of TiBa glass plate and TiBa glass microsphere were measured and the structural 

resonance jn Raman spectrom of glass microaphere WaS found．According to the mlcroeavlry theory．the  structural 

resonance was analyzed·and the Mie scattering theory was used tO fit the experimental results．showing the inves— 

tigated microsphere diameter of 25．0l~trn and  the refractive index of 1．895 at a wavelength close to 632．8 nm (with 

a Raman shift of 300cm一‘)． 

Key words TiBa glass·Raman spectra，microsphere·structural resonance． 

引言 

随着实验技术的发展 ，拉曼光谱 可以测量越来 

越小的样品，特别是显微镜与拉曼光谱系统的结合 

使显微拉曼光谱技术得到了迅速发展0]，可 以对微 

米量级 的区域或微米级 的粒子进行测量，且能得到 

较好信噪比的谱图．人们在测量中发现，对于某些直 

径在 1～200gm的介电微球，其拉曼光谱与体材料 

的拉曼光谱有很大的区别，介电微球中的一些拉曼 

信号得到增强，还有一些受到抑制一 ．对于吸收系数 
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较小的介 电微球，它对光 的限制效应就是一种微腔 

效应，进入微腔内部的入射光、微腔内部发射的荧光 

或拉曼散射光中的一部分 ，可在微球 内表面形成连 

续全内反射 ，光束沿内表面传播一周后，光束又返回 

到它的起始位置且相位相同，从而形成光学共振，这 

些光束要满足一定的频率(它与球的尺寸及折射率等 

因素有关)才能在微球内部形成共振，这称之为回音 

壁模(WGM 模 ，Whispering Gallery Mode)．存在于 

这个共振模中的能量要经过很长的时间才会泄漏出 

微球，这使得共振模中有非常大的能量密度，许多光 

*The pro1ect supported by the National Natural Science Foundation 

of China(No 69678015，60778007) 

R~eived 2000 08—14．revised 2000—11-0l 

维普资讯 http://www.cqvip.com 

~ 20 ~~ 1 JIll 
2001"!'Z}l 

n 7/- ~ ~ 7/{ /!It "F= * 
J. lnfrared Millim. Wave, 

Itt fU~ lUf lkffilfl 
(Jlj 7f:l<: 'l' 1I'JJ'l 'l' Ii! Jt T''l' !ilf1!: 'P ·G·. 7< i$ .300071 ) 

1.:t aA 
fro;jt ili 1Il:-l> JI)','" ft l'f 'P .c. .• 061023) 

~ Wi 
(7< i$:I<:'l' ~11f1)( lit"" Jt Ell T' Ili<'l' Ii!. 7< i$ .300072) 

Vol. ZO. No.1 
February.2001 

III)! ,H1 ~ :I T TiBa llt "'. It fP TiBa JjL Iilllt 'II II'! t<: f. ;t; ill . ~ JJ\ TiBa llt \Ii it <te'l t<: f. -t *" L 'If ,~ 1< II'! it ill 
*!It. jIH~. It !':' II it ;t Jtilhi T !Hi' • jHiJ.1Il Mie 'It 1t -HUt", " '" :>t iJl :lit '" ;jt fHl' go. • lUI tit It II'! :a * c'lr 
25. Ol~m.1E 'Ii: til ff 30Ucm -I (:>t 632. 8nm II'! it:it -t Hit l!i: II'! tT tH' 'lJ ]. 885. 

,Utilil TiB, llt \Ii • t<: f. ;\'; ill . tit <t .it ill # l!\ . 

STRUCTURAL RESONANCES IN RAMAN SPECTRUM 
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Abstract The Raman spectra of TiBa glass plate and TiBa glass microsphece were measured and the structural 

resonance in Raman spectrum of glass microsphere was found. According to (he mJcrocavity theory. the structural 

resonance was analyzed. and the Mie scattering theory was used to fit the experimental resulrs. showing (he inves

tigated microsphere diameter of 25. Olpm and the refractive index of 1. 895 at a wavelength close co 632.8 nm (with 

a Raman shift of 300cm -I). 

Key words TiBa glass. Raman spectra. microsphere. stmcrural resonance. 
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学效应在这个摸中得到加强．原子的发射频率与腔的 

共振频率重合时，原子的辐射速率 得到增强_3J．R． 

Thurn和他的同事研究了液体微球的拉曼光谱，发现 

与相应体材料的拉曼光谱有着显著的差别。 ．我们使 

用配有三维自动平台和显微镜的显微拉曼光谱仪，对 

折射率较高的 TiBa玻璃微球进行了测量 ，发现了微 

球对拉曼光谱的显著诃制并对其进行了分析． 

1 实验方法 

TiBa玻璃微球 材料 中含有 Sio (10 )、TiO 

(40 )和 BaO等其它材料，它对钠黄光的折 射率为 

一 1．90．我们用 502胶把 TiBa微球粘到直径 约 

40#m 的光纤端头(用氢氟酸腐蚀普 通通信光纤得 

到 )，微球的被测截面与光纤垂直，即防止光纤对共 

振模的影响．测量仪器使用的是 RENISHAw 公 司 

生产的 2000型 Raman光谱仪．光纤固定于载玻 片 

上 ，而且微球悬空 ，在 白光照射下，用显微镜对 准要 

测 量 的 微 球，然 后让 激 发 光 通过 显 微 镜 的 物 镜 

(20X)从上向下照射徽球 ，调整显微镜 的焦点 ，使 出 

射光斑最小，并处于微球的边缘(可从计算机显示屏 

上观察到微球被照射的情况)．采用背向(即与泵浦 

光使用同一个物镜)接受微球发射的拉曼光谱．激发 

光源是波长为 632．8nm 的 He—Ne激光，照 射到 微 

球上的功率约 5roW，测量时间 10s．安装在显微 镜 

上部的彩色 CCD把微球的图象传送到计算机 ，并在 

显示屏上显示出来，使用显示屏上的标尺，粗测微球 

的直径为 26 m． 

300cm_。附近和 800cm 附近有 2个很宽的拉曼峰， 

这是 因为玻璃为非晶态固体，其拉曼光谱包括了全部 

分子振动的贡献之和．图 1中的拉曼谱线是 TiBa玻璃 

中各成分所产生的振动共同作用的结果，因此谱线非 

常宽．图 2是 TiBa玻璃微球的拉曼光谱，该光谱的总 

轮廓与体材料的光谱是相似的，所有的信号都很强．图 

2中的光谱显示出有 规律的峰状结构 ，其周期约为 

77cm ．由于 TiBa玻璃的拉曼光谱在低波数是连续 

的包状，总有一些光谱的频率与微球的结构共振频率 

重合，使得该频率的拉曼光谱得到共振增强，从本质上 

讲 ，其增强的原因是由于在该频率处，徽球内部平均电 

磁场达到极大．微球 Mie散射的尺寸参量 ；2~a／2， 

其中 是微球的直径， 是波长．当一束平行光照射微 

球时，微球体平均全内电场强度是[4 

， )=jo I r2I(r)dr． (1) 

其中 

I = n蒯  ．9)E ’ 0 

=  ∑ {(2 + 1) (m2xf／a)ld l + 

E(-+ 1) l(m2~r／2)一 

n —l(m2rrr／A)]lc。I }， (2) 

(r)是对全球角度平均的 内电场强度 E·E ．F 是 

内电场矢量，E。是入射场强，系数 c 和 d 定义为 

f 一  — F———- ——— —
m

—

i
一

／x 

2 实验结果与讨论 d 

图 1是 TiBa平板玻璃的拉曼光谱，可以看出在 

~rnan shift／cm 

图 1 TiBa平板玻璃 (折射率 一1．90) 

的拉曼光谱 (激 发波 长 632．8nm) 

Fig．1 Raman spectrum observed from TiBa 

glass(plate)( 一 1．90)，excitation 

一 632．8nm 

 ̂。 ( )Emxj (m ) 一J (rex)[ ̂ ：”( ) 

图 2 直径 25．01／~m 的 TiBa玻璃(0／射率 一1．90) 

微球的拉曼光谱 (激发波长 632．8rim) 

Fig．2 Raman spectrum observed from 

25．OlⅢn diameter TiBa glass microsphere 

( 一 1．90)，excitation 一632．8rim 

(4) 
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式 (3)和(4)中 f= 一1．m是折射率， 是IVlie散射 

的尺寸参量，̂ 和 ：̂ 分别是第二类球 Bessel函数 

和 Hankd函数．式 (2)中r是球内某点到球心的径 

向距离(在从 0到 口的范围内变化)．系数 和 d 对 

应球内场的TM 模和TE模，在其分母分别为零的 

特定尺寸参量位置显示出尖锐的峰．系数 和 d 中 

的分母与 Mie散射系数 中的系数 a 和 b 的分母对 

应相等 ，即具有相同的共振峰位．同样 ，拉曼光谱 

的强度 随相应球内场强的增大而增强，从而对应内 

场的共振峰位也是拉曼光谱极强的位置．另外，微球 

的共振模式和频率是微球的固有本性，与进入微球 

前的入射光模式无关“ ．但与进入微球后的入射光 

的模式和频率有关，同时也 与射出微球前后的拉曼 

散射光模式 和频率有关．因此，我们 使用 Mie散射 

系数的峰位计算公式来计算拉曼光谱 的共振峰位 ， 

其计算表达式为 

+2 言一 一一 —： — + 

( z s 一 ． 
(5) 

其中 

rm ． TE modes 

p 
．  

TM m。des 
L 

这里 是模数为 、级数为 的共振峰的位置．f 

为 Airy函数 Ai(--z)的第 个根，m 为折射率．口一 

+1／2， 是球腔共振峰的模数．当用渡数表示时． 

v 一 ／(2丌口)，a是微球的半径． 

被测 TiBa玻璃微球在钠黄光下的折射率为 

=1．90，在计算机显示屏上粗测得到的微球直径约 

一26pm．考虑到微球在长波段的折射率要低一些． 

我们用式 (5)结合测量光谱的峰位值反复拟合，得到 

微球的直径 d一25．01Dm 在拉曼位移 300cm (对 

632．8rim 的激发光)附近的折射率 一1．895． 

3 结语 

我们 测量 了 TiBa玻璃微 球和 TiBa平板玻璃 

的拉曼光谱，发现它们有 明显的 区别．TiBa玻璃微 

球的拉曼光谱上有 明显的结构共振 ，根据微球腔理 

论对其进行 了分析，并利用 Mie散射峰位计算公式 

对 测 量 结 果 进 行 拟 合 ，得 到 微 球 的 直 径 为 

25．01 m，在拉曼位移 300cm (对 632．8rim的激发 

光)附近的折射率为 1．895． 
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J!: (3 )1'11<4) tp ,= /=l.m ;li!:llTM.$.x;li!: Mie 1l'i:M 
I)(JR. i"~t.J. 1'1l h;" ?l-jjlJ;Ii!:lIL=~J5l< Bessel jij§~ 
1'1l Hankel jij§~. J!:( 2) tp r ;Ii!: J5l< rI> :!it ,,'j: ¥IJ J5l<,c,.1)(J ~ 

raJ iE ~ (l'E M. H~ a I)(J l\t Illl rI> 1f: it). ~ f< c. 1'1l d. M 
&: J5l< rI> J$] I)(J TM ~ 1'1l TE ~ • tOt ?l-tl1:?l- jJ~:1:1 ~ I)(J 

if )E R. 'i" ~ t UI fUVf; ill 'R fJ! I)(J "*. j; ~ c. 1'1l d, <p 
1)(J?l-tl1:~M~1l'i:M~~tpl)(Jj;~~1'1l~I)(J?l-tl1:M 

&: ffl ~ ['1 • ~p Jl, fl ffl JlilI)(J ~ lIi< ~ lli'. JlilI9". 1Ht J't ill-
1)(J~.~ffl&:J5l<rI>J$]~I)(J~*~~~.M.~M&:~ 

J$] I)(J ~ llO: ~ m: i!l.;Ii!: m ~ J't ill- j1l ~ I)(J lfi It. !iH~.1I{;: J5l< 

l)(J*llO:~J!:1'1l~$~1I{;:J5l<I)(J~fl*tt.~*A1I{;:J5l< 

ii1r I)(J A M J't ~ J!: X * [,: .m ~ i!!' A 11{;: J5l< I§ I)(J A M J't 
1)(J~J!:1'1l~$fl*.Jlil~i!l.~Mill1l{;:J5l<ii1rI§I)(JDl~ 

fa M J't ~ J!: 1'1l ~ $ fl *' I"HI; .jlO{ll it J!l Mie 1l'i: M 
.f<I)(J~m~.0J!:*ft.m~J't.I)(J~.~m:. 
:It ft. ~ J:;I; J!: :1:1 :,1 

1m. 
, 

p = ~ 1 ,-
I • . m 

(5) 

TE modes 

TM modes 

l!!I! x •. & ~ ~ :1:1 n, J'& ~ :1:1 I I)(J ~ lIi< "* I)(J lli'lt. ,. 
:1:1 Airy jij§~ Ai(-z)l)(JlII n 1'm.m :1:1llTM$. "= 
n+l/2.n ~J5l<Ili'*llO:~I)(J~~. "lJ!lllt~~if;~. 

V •. r =1 •. ,/ (2rra) .a ~1I{;:J5l<1)(J * 1£. 

.~TI&.~1I{;:J5l<l'EM.J'tTl)(JllTM$:1:1n. 

= 1. 90.l'£ ~. tIL ~ if; m. .t. ill. ~ fHiJ I)(J 11{;: J5l< 1i: 1£ t'J 
d= 261'm. ~ IUJ UltJ5l< l'E -1* lltHI)(J llT M$JI' fi!;-@. 

201! 

1lO n 1llJ!: ( 5 )!ti ir l!@jtJ't.1)(J ~ lfi 19: lid:! m f;. fUJ 
\II'!. J5l< I)(J 1i: -Ii: d = 25. Oll'm l'E m ~ lfi f;$ 300cm - L (M 
632. 8nm I)(J i!'!!lt J't ) llItili I)(J llTM $ n = 1. 895. 

3 t!i~ 

1lO Illl!@j t T Ti& • ~ 11{;: J5l< 1'1l TiB. 'F 1&. ~ 
I)(J til ~ J't ill- • !It JJe ~ If Hi" IIJI ~ I)(J IK lJIJ. T i& • ~ 11{;: 

J5l<l)(Jm~J't • .t.flllJl~I)(J!ti~~llO:.mW1l{;:J5l<1li'~ 

iliM:It:i!!fiT )i-tlT.JfftJJ!l Mie 1l'i:M~UIit.0J!: 

M 1l!~ t !ti * * If mil". jlj. ilJ 11{;: J5l< I)(J 1i: 1£ :1:1 
25. Oll'm .tEDl ~ m f;$ 300cm - L (M 632. 8nm I)(J i!'!!lt 
J't ) IlIt iII I)(J llT M.$1; 1. 8 9 5 . 
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