
!"抽运#$：%&’(晶体中的上转换及其影响!

冯 衍!）"） 宋 峰!） 赵丽娟!） 张潮波!） 郭红沧!） 张光寅!）

!）（南开大学物理学院光子学中心，天津 #$$$%!）
"）（中国科学院物理研究所，北京 !$$$&$）

（"$$$年’月!日收到；"$$$年(月")日收到修改稿）

对激光二极管抽运下*+：,-./晶体中的上转换发光做了测量与分析，发现对应/0%／"能级向下跃迁的上转换
发光的主导机制为能量传递上转换1接着，对上转换对23抽运*+：,-./激光器运转的影响进行了理论分析，并
特别讨论了上转换对热效应的影响1
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! 引 言

23抽运的固体激光器引起广泛的兴趣，因为
它集半导体激光器和固体激光器的优点于一身，又

弥补了各自的不足1作为固体激光器抽运的23，可
以通过改变掺杂组分和控制温度使输出波长与介质

吸收谱匹配1再加上光束截面半径很小，一般在介质
里形成很高的激发能密度1这产生一些新的问题，特
别是在高功率的激光器里，热透镜效应成为影响稳

定运转的重要因素［!］1当抽运功率从$调到几十瓦，
介质的热焦距从无穷大变化至几个厘米的量级［"］1
所以寻找特殊的固体激光腔结构，能在热透镜大幅

度变化情况下单模稳定运行，具有重要意义［#，/］1
目前，有关各种激光晶体中热产生的机制、热透

镜大小的理论计算及热透镜大小的实验测定的研究

报道很多［!，"，)—!$］1而上转换过程对热效应的影响
是本文的兴趣所在1实际上，由于上转换过程是非线
性的，在高抽运功率情况下，它的作用尤其重要1它
不仅是热产生机制的一种，也通过消耗激光上能级

布居，直接影响激光运转1在23抽运*+：,-./固
体激光器的实验中，肉眼就能看见抽运光斑处的黄

色上转换发光，特别是无激光输出时1根据文献［%］
及我们所知，对*+：,-./晶体的上转换过程的研
究尚未见报道1

" 上转换发光测量实验装置

掺钕钒酸钇（*+：,-./）是四方晶体，属锆英石
结构，单轴晶系1因为*+离子在晶体中所处位置具
有低的点群对称性，所以/4组态内的电偶极跃迁振
子强度大1所用样品是一#556#556!55薄片

*+#7掺杂浓度为!589:由山东大学提供1两个#
556#55平面抛光，按一般激光实验的要求，!轴
切割1我们的实验没有考虑偏振1用一个约&$$;5
的二极管激光代替氙灯，在<=>?@2A.B.2.0C"
D8+E9@!!!FG荧光光谱仪上进行上转换发光测量1
半导体激光控温在!$H1变换各种光入射、荧光收
集方式，在垂直抛光面入射、侧面收集荧光时得到最

强的信号1这可能是因为此时激光的中心波长不在

*+：-,./的最强吸收峰&$&I%;5，因此样品对激
光的吸收比较弱，所以表面探测时荧光信号很弱1而
垂直入射，侧面收集时，因为收集的是对激光经过样

品整个路径上的发射的积分，所以尽管侧面并没有

抛光，还是这种方式信号强一些1光束打在离探测面
小于$I)55的地方1所有的实验都在室温下进行1

# 上转换发光实验结果与分析

图!是测得的典型谱图1上一个曲线与下一个
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曲线对应的激光功率之比为!"#$%&&"’()和%&*
()峰就是在二极管激光抽运的+,：-./0激光器
实验中通常肉眼就能观测到的黄色发光，对应012／!
至0344／!的跃迁$我们测量了它的强度随入射激光功
率的变化，见图!，在双对数坐标下，是一斜率约为

4"*!的直线$所以它是一个双光子过程$’#!"’()
和’!!()发光对应012／!至03*／!的跃迁$而在’4#
()处的峰（箭头所指）来源未明$我们把样品去掉，
而换上一白纸片，并在56与样品之间加上滤色片
（782’&：波长2’&()以下的光滤掉），依旧能测得
这个峰，所以与样品和光源无关$而且调节激光电源

图4 测量得到的典型谱图（上下两个曲线对应的激光功率之

比为!"#$其中%&&()左右的发光对应012／!!0344／!跃迁；’#&()

左右的发光对应012／!!03*／!跃迁$而箭头所指地方的峰（’4#

()）与样品无关$注意它与其他峰位相对强度的变化，可知它的

来源不同）

图! %&&()处发光随入射激光功率的变化（在双对数坐标下

可很好地拟合为一直线，斜率约为4"*!）

电流时，它线性变化$从两条曲线中，它与其他峰位
相对强度的变化，可以看出与其他峰来源不同$测量

’#!"’()峰高随入射激光功率的变化，也近似为平
方关系$
这些上转换发光都是由012／!能级往下的跃迁$

012／!能级的激发机制有两种可能性：4）激发态吸
收$抽运光激发+,#9离子至0:’／!能级后，迅速无辐
射弛豫至0:#／!能级（0:’／!能级的寿命只有!4&;4&

<［44］）$进一步的吸收把+,离子激发到!6’／!能级，
然后无辐射弛豫至012／!；!）能量传递上转换$两个
处在亚稳态0:#／!能级的离子，其中一个跃迁至下能
级而把能量无辐射地传递给另一个离子，把它激发

至012／!或以上的能级$图#中给出了示意图，其中
能级结构是根据=>)?(<@??的数据画的［4!］$

图# 激发0:’／!能级时，+,：-./0晶体内的上转换过程示意图

（虚线表示无辐射过程，虚线连接的两个虚箭头表示可能的能量

传递过程$结果表明，能量传递上转换是主导机制）

这两种可能性一般是共存的，而需要考虑的问

题是：哪一个是主导的机制？通过测量上转换发光

激发谱，可以很直接地判明能量传递上转换是否是

主导机制$如果它是的话，激发谱的峰结构应与0:’／!
能级的吸收谱一致$
用相干公司出的:ABC<D<EF)4%G半导体激光

作抽运，通过调节激光工作温度，测量了%&&"’()
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上转换发光的激光谱!温度可调范围为"—#"$!从
随仪器来的测试报告知，%&$时激光中心波长在

’&()%*+!再通过波长随温度系数的典型值&)%’
*+／$，标定了波长值!测量了激光输出功率随温度
的变化，来校正激发谱，发现激光功率随温度升高线

性降低!结果见图,!有明显的峰形，重心在’&-*+
左右!但谱峰很宽，峰位值也偏离’&’)(*+，相信这
是由激光的线宽（!.*+）和其他一些误差因素引
起的，比如，测试报告上的波长值与测量时激光电流

有关!一般测试时激光功率调到最大值（这里是

/.0），而相同控温条件下，功率越大波长越大!另外
从能级位置计算，’&&—’/&*+范围内也不存在从
,1#／%到上能级的共振激发态吸收的可能性!所以可
以确定，,2(／%能级的抽运机制主要是能量传递上转
换!

图, 通过温度调节13456578+/.0半导体激光输出波长测得

的.&&)"*+上转换发光的激发谱

图" 抽运光束打在样品中心（下谱）与打在靠近荧光收集面边

缘时（上谱）.&&*+处上转换发光谱的比较，可明显地看出自吸

收的影响

挪动样品，使得激光束打在样品中间位置，再进

行测量!图"给出两种情况下.&&*+处发光谱的比
较!很明显地.&&*+峰的左边侧减小许多，这暗示
自吸收的影响!发光又被样品自身吸收!所以我们测
得的上转换发光峰位与实际值可能会有偏差，对于

.&&)"*+的峰来说，实际波长值可能会小一些!把
两个谱图相减，"-"*+处有一峰，对应,2"／%能级!

, 上转换对9:：;<=,激光器运转及
热透镜效应的影响

一般的研究，把激光介质简化成四能级系统或

三能级系统，考虑它与腔内光场的互作用!而实际
上，并没那么简单，特别是稀土掺杂的固体介质，它

们的能级结构很复杂，许多能级间可能通过光场和

静电磁场互相作用!在高功率运转时，通过对激光上
能级布居数的消减，通过热效应，其他能级的影响就

显露出来!因为上转换过程的存在，甚至在抽运激发
的能级以上的能级也参与进来!

!"# 上转换对激光运转影响的理论分析

对于二级管抽运9:：;<=,激光器，考虑纵向
抽运、基模运转的理想四能级系统，其速率方程可写

为［/#］

:!!（"，#，$）
:% &’（"，#，$）(!!

（"，#，$）
!)

(*+!!
（"，#，$）",（"，#，$），

:,（"，#，$）
:% &*+""""!!（"，#，$）,（"，#，$）

·:-(*#%.,
，

其中，!!（"，#，$）为反转粒子数密度；’（"，#，$）
为抽运速率密度；,（"，#，$）为腔内光子数密度；,
为腔内光子数；!)为增益介质上能级的荧光寿命；"
为受激发射截面；#为腔内的往返损耗，包括输出、
散射及吸收等；.为谐振腔长度；+为增益介质的
折射率；*为真空中的光速/
考虑进上转换过程，如果是能量传递上转换情

况，第一式可写为

:!（"，#，$）
:% &’（"，#，$）(!!

（"，#，$）
!)

(*+!!
（"，#，$）",（"，#，$）

($!!%（"，#，$），
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式中!是能量传递上转换概率!对于激发态吸收情
况，同样的考虑，可得第一式：

!!"（#，$，%）
!& ’(（#，$，%）)!"

（#，$，%）
"*

)+,!"
（#，$，%）"-（#，$，%）

)+,!"
（#，$，%）#(（#，$，%），

式中#为激发态吸收截面!定义归一化的抽运速率
密度./（#，$，%）和腔内光子数密度0"（#，$，%）：

(（#，$，%）’(.#（#，$，%），
对增益介质积分

!!!.#（#，$，%）!1’$，
-（#，$，%）’-0"（#，$，%），

对整个谐振腔积分

!!!0"（#，$，%）!1’$
并定义两个交叠积分：

2’!!!.#（#，$，%）0"（#，$，%）!1，
23’!!!.%#（#，$，%）0"（#，$，%）!1!

一级近似下可求得

(&’’
,$
%4%"*2

$5
!23,$"*
4%2（ ）% （能量传递情况），

(&’’
,$
%4%"*2

$5+#23$4%2（ ）%（激发态吸收情况）!
如所料的，上转换过程使激光阈值升高!
近阈值条件下，一级近似，可推得

-’
,%$

%+%%"%*426(%&’
),!23+%26"（ ）*

·（()(&’） （能量传递情况），

-’
,%$

%+%%"%*426(%&’
)#23%（ ）26

·（()(&’） （激发态吸收情况），

其中26’!!!.#（#，$，%）0%"（#，$，%）!1!由上式，
明显地看出，上转换过程也使激光的输出功率和斜

效率降低!
通过上述的推导，我们发现，能量传递和激发态

吸收两种上转换机制，都对激光运转有削弱作用!它
们的不同之处在于前一种情况对激光上能级荧光寿

命的依赖更大!

!"# 上转换对热透镜效应的影响

一部分被吸收的抽运光能量通过无辐射过程以

热的形式耗散掉，这既降低了激光的效率，又造成热

透镜效应，事实上改变了腔参数，使得二极管抽运的

固体激光器在大功率变化范围内的稳定运转成为难

题!一般来说，抽运光光子能量与激光光子能量之差
（量子缺陷）是最基本的热产生源［$］!对于(!激光
材料，有（$)*+,-)-）／$)*+.%+7的光能因这一过
程变成热!除此之外，交叉弛豫猝灭（+/0／%，+12／%"
%+1$3／%，接着无辐射弛豫至基态），浓度猝灭，激光的
激发态吸收，以及上转换等，也是重要的热产生因

素［$，4］!
上转换与其他过程的不同点在于，其他过程的

速率均正比于激光上能级的粒子数，也就大约正比

于抽运光功率；而上转换过程是非线性的，对于两阶

过程（下文均以两阶过程为例），能量传递上转换速

率约正比于激光上能级粒子数的平方，激发态吸收

速率正比于激光上能级粒子数与抽运光功率的乘

积!所以在大功率运转时，上转换的影响会越来越显
著!
一些文献中的数据显示了上转换的影响，最明

显的是文献［4］!对一$5"67掺杂的(!：89:+晶
体，在无激光输出时测得的热焦度与吸收的能量的

关系曲线是非线性的，往上翘!而热焦度应该正比于
在样品上沉积的热［-］!这说明晶体中沉积的热并不
正比于吸收的能量!考虑各种热产生机制，只有上转
换才能造成这种非线性!
上一节我们测量及分析了约-)-;5<=抽运时

(!：89:+里的上转换过程!离子通过能量传递被
激发至+>4／%等上能级后，一部分发射荧光，而大部
分通过无辐射过程回到+/0／%能级!这是因为(!0?

离子的上能级很密集!激光上能级的常规荧光谱实
验也发现，从这些能级的发射很弱，而对应+/0／%能级
的发射很强!在这些过程中，放出大量的热!在这一
循环后，因为两个处在+/0／%能级的离子只剩下近似
一个，而辐射掉的能量很小，所以可以估算，参与上

转换的激发态能量约二分之一转化为热!
上转换对热透镜效应的影响不仅表现在更多的

热量的产生上!另外，由于上转换概率约与抽运光功
率密度的平方成正比（其他的热产生机制是一次方

的），所以在抽运光的光束截面内，上转换加剧了热

不均匀性，使热透镜效应增大!
在我们实验室，用-)-;5<=抽运(!：89:+

的激光实验中，肉眼就观察到了典型的(!0?离子的
黄色的上转换荧光!特别是无激光输出时，发光很
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强，而有激光输出时，弱许多!这是很容易理解的!有
激光输出时，由于腔内的粒子数平衡，激光上能级的

粒子数减少，使得上转换概率变小!所以说，在调"
运转的激光里，上转换的影响尤其强烈!

［!］ "#$#%&’#$$$%!"$!，!"（!(()），!*+,#
［-］ .#/010’2345&’607，8#90:07，;#90:07，#$$$%!"$!，#$
（!((+），!<=-#

［)］ >#$#?4&’@，&’()*+,-.’)/.0.’)，%&（!((!），!<A+（B’C4B’020）
［张光寅，物理学报，%&（!((!），!<A+］#

［*］ >#$#?4&’@，%#DE’@，$#%0’@，&’()*+,-.’)/.0.’)，%"（-<<<）
（B’C4B’020）［张光寅、宋峰、冯衍，物理学报，%"（-<<<）］#

［+］ .#CEF&2G0H，.#I#JE7&’，>#%#KL:7034M，8#N#.0&34，#$$$
%!"$!，#$（!((+），!-A!#

［A］ J#O#P’’E30’QB，;#"#$17&，C#R#%B’3407，8#K#%B0L62，&112!
*+,-!34((!，’(（!((<），!=)!#

［,］ N#R#.LE52，"#SF&M21，N#I&502，;#T&2G，J#"&M06&，#$$$
*+5(50!64’+!34((!，$&（!((=），!,,#

［=］ N#R#.LE52，N#I&502，"#SF&M21，%!&112!*+,-!，)#（!((=），

-(<!
［(］ .#SQH@12，N#O74&76，&112!*+,-!34((!，(*（!((+），!)A!#
［!<］ .#SQH@12，U#?4&’@，&112!*+,-!34((!，*$（!((,），-+(<#
［!!］ N#R#;0，IE3ME7&LIB2207M&MBE’，!((=［何京良，博士学位论文，
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