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采用腔外单次通过方式，研究了一种新型晶体 )*+,- 的受激拉曼散射 .当抽运激光为 #(" /0皮秒脉冲时获得

了 (级斯托克斯线（##12-& /0，#1&23" /0，’"$2’& /0）和 %级反斯托克斯线（#$&2#1 /0），测得 )*+,- 晶体 %级斯托

克斯受激拉曼散射的稳态增益系数为 %&21 4 $2" 50678，受激拉曼散射的整体转换效率达到 (&9 .实现了 )*+,- 晶

体对 (## /0皮秒激光的受激拉曼散射，观察到 %级斯托克斯线（(’’2%% /0），根据抽运阈值得到相应的拉曼增益为
"32$ 4 $2( 50678.
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受激拉曼散射（GK@0IA?KJH ;?0?/ G5?KKJL@/E，M;M）
属三阶非线性光学效应，其光束显示出激光特性，可

使激光波段得到有效拓展 .利用固体拉曼激光技术，
可以发展新型的黄、橙光激光，以及 %2#!0人眼安
全激光［%—(］，这些光源将在军事、医疗、显示、遥感、

海洋探测等领域获得重要应用，因此相关研究日益

受到人们关注 .除 N?（O,(）"，N?8,-，ML8,- 等硝酸、

钨酸盐［-—&］之外，以 )+,-，7H+,- 为代表的钒酸盐

也是一类有实际应用前景的优质拉曼晶体［1，3］，这些

晶体生长周期短、光损伤阈值高、物化性能稳定、拉

曼增益系数大，M;M的转换效率高，特别是在掺入稀
土离子后容易获得自拉曼特性，从而制作出结构紧

凑的全固态自拉曼激光器［%$，%%］.
)*+,- 是一种新型的钒酸盐晶体材料 . "$$-

年，PQ?/E等利用熔体提拉法（:BR5QL?AGS@），从化学计
量比的熔体中生长出了大尺寸、高质量的 )*+,- 单

晶［%"］. "$$’年，T?0@/@GS@@等报道了 )*+,- 晶体的受

激拉曼散射特性，工作方式为单次通过，在 %$’- /0
皮秒激光抽运下观察到了 -级斯托克斯（MKRSJG）和 %
级反斯托克斯（?/K@>MKRSJG）光，在 #(" /0皮秒激光抽
运下观察到了 (级斯托克斯和 %级反斯托克斯光，
测得其拉曼频移为 13& 50U % .所用晶体的作用长度
较短（’ 00），#(" /0抽运条件下总的拉曼转换效率

为 "#9［%(］. 据我们所知，这是到目前为止关于
)*+,- 晶体受激拉曼散射性质的唯一报道，因此仍

有很多研究工作需要开展 .
我们生长 )*+,- 晶体的方法是熔体提拉法 .籽

晶沿 ! 向切割，使用!’’ V -$ 的铱坩埚在 O" W ,"

（%9—"9）的气氛中生长 .通过控制合适的工艺参
数，经过收颈—放肩—等径—降温—退火等工艺，得

到了直径 "’ 00、长度 %1 00、重量 && E的无宏观缺
陷、均匀透明的 )*+,- 晶体，如图 %所示 .将该晶体
置于 %$ 08的 XJ>OJ激光器下照射，未发现散射颗
粒，说明所生长的 )*+,- 单晶具有良好的光学质

量 .将 )*+,- 原生晶体沿 ! 向加工成 " 块样品，长
度均为 %# 00，截面均为 - 00 V - 00，各样品两通
光端面进行抛光但未镀膜 .
采用图 " 所示的实验装置进行 )*+,- 晶体的

#(" /0 激发受激拉曼散射 . 激光光源为美国
:R/K@/II0公司生产的 Y)’%:型 OH：)Z7锁模激光
器，输出波长 %$’- /0、脉冲宽度 -$ CG、重复频率 %$
XB.实验方法为单次通过（G@/EAJ C?GG）方式 . MX7 为
T[Y倍频晶体，使通过它的光变为 #(" /0，脉冲宽度
约为 ($ CG；"% 为对 %$’- /0高反，对 #(" /0高透
（# \ 339，%$’- /0；$ \ 3$9，#(" /0）的滤色片；
YY% 和 YY" 为两个偏振器，其作用是使抽运能量可
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图 ! "#$%& 原生晶体

以连续变化；! 为抽运光缩束透镜组，以提高入射到
晶体上的能量密度；" 光栏的孔径为 ! ’’；()为拉
曼晶体；# 为 *(&+++),-.$-/0( 型光谱分析仪
（%1234 %56718 )9:5;）的探头；$ 为观察屏；# 和 $ 组
成拉曼散射光的光谱测试系统；%< 为对 =>< 4’高
反，对 =?+ 4’ 部分透过的滤色片；%> 为一会聚透

镜；& 为 @9A216:94公司的 BC@<+++ 型能量计，用以
测量拉曼激光的能量 ;
图 >是阈值附近的一个典型的光谱图，图中的

强峰为抽运光，中心波长位于 =>!DE< 4’，小峰为一
级 F69G28光，中心波长位于 ==ED&H 4’，由此可计算
出其频率间隔为 EIH 1’J !，与文献［!>］相同 ;

"#$%& 晶体自发拉曼散射频移谱线（EIH 1’J !）

的线宽!!(!= D ?1’J !，由此可以得到晶格振动弛

图 < =>< 4’抽运单次通过型受激拉曼散射实验装置（"为 F(F光谱测量系统；#为 F(F 能量测试系统）

图 > 一级 F69G28阈值附近的光谱图

豫时间 !(!!DH 58［!<］;本实验中抽运脉冲的持续时

间"5!>+ 58，远大于 !(，因此属于稳态受激拉曼散

射情况 ;此时在产生受激拉曼散射的阈值附近满足
如下条件［!&，!=］：

’ 88( (5 ) ! <=， （!）

其中 ’ 88(是稳态拉曼增益系数，(5 是阈值抽运激光
强度，) 是拉曼晶体的作用长度 ;由上式结合测得的
F(F抽运阈值就可得到 "#$%& 晶体的稳态拉曼增益

系数，结果如表 !所示 ;由表中数值可知，在 =>< 4’
皮秒脉冲激发条件下 "#$%& 晶体的稳态拉曼增益

系数约为 !HDE K +D< 1’L,M;
表 ! "#$%& 晶体 =>< 4’激光抽运一级 F69G28受

激拉曼散射的阈值及增益系数

样品

编号

晶体

长度L’’

抽运光平均

功率L’M

拉曼阈值

L（@ML1’<）

拉曼增益

L（1’L,M）

! != <D!E I<=D<< !ED+!

< != <D<> I&?D?& !HD?+

在二级 F69G28拉曼激光出现之前，我们测量了
一级 F69G28拉曼激光的能量和转换效率随入射抽运
能量的变化关系，如图 &，图 =所示 ;一级 F69G28拉曼
激光的最大能量为 +D+<= ’N，最高转换效率为 !HO，
由 ! P晶体样品获得 ;
在入射激光的功率密度达到 "#$%& 晶体一级
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!"#$%&受激拉曼散射的阈值之后，继续提高抽运能
量，在纸屏上可以观察到拉曼散射的同心色环 ’除抽
运光（()*+,- ./）和一级 !"#$%&光（((,+01 ./）之外，
观察到了显著的二级 !"#$%&圆环（黄色），如图 2 所
示，用光谱仪测得该散射光的波长为 (,1+3- ./’二
级 !"#$%& 光的抽运阈值为 *34(+2* 5678/-，相应的

增益系数为 ,+1( 8/796’进一步提高抽运能量，也
会在光谱图上观察到三级 !"#$%& 光（2-4+21 ./）和
一级 :.";<!"#$%&光（(41+(, ./），如图 1所示 ’与图 1
所对应的光谱组成列于表 -，相邻拉曼谱线的频率
间隔约为 ,31 8/= * ’总的拉曼转换效率达到 )1>，
优于国外报道的 -(>的数值［*)］’

图 0 ?@AB0 晶体一级 !"#$%&拉曼激光的能量变化曲线
图 2 ?@AB0 晶体 ()-./激光抽运的二级 !"#$%&受激拉曼散射

光斑 (,1+3- ./

图 ( ?@AB0 晶体一级 !"#$%&拉曼激光的转换效率变化曲线 图 1 ?@AB0 晶体 ()- ./激光抽运受激拉曼散射光谱

表 - ?@AB0 晶体 ()- ./激光抽运受激拉曼散射光谱组成

抽运条件

!C 7!/ 抽运配置

斯托克斯和反斯托克斯光

波长7!/ 谱线 谱线指认
相邻谱线拉曼频移78/= *

4+()*,- !!"0， 4+(41(, D!* "C E"F ,31+3

#""0 4+()*,- !C "C

4+((,01 !* "C ="F ,31+)

4+(,13- !- "C = -"F ,32+3

4+2-421 !) "C = )"F ,31+(
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受激拉曼散射的理论和实验均表明，材料的增

益系数随抽运波长的增加迅速降低，因此短波抽运

产生新波段拉曼激光通常具有增益大、阈值低、转换

效率高等良好特性，是受激拉曼散射不可忽视的研

究方向 !本文在 "#$%& 晶体中实现了 ’(( )*抽运的
受激拉曼散射，实验装置如图 +所示 !所用三倍频晶
体为 ",%-，!. 为只允许三倍频光（’(()*）透过的

滤色片 !受激拉曼散射光谱如图 /所示，相应的光谱
组成列于表 ’ !一级 012345光的波长为 ’667.. )*，由
此可计算出其频率间隔为 +/8 9*: .，与 (’; )*抽运
条件下得到的数值相同 !两块样品一级 012345光的
抽运阈值分别为 (6+78. <=>9*;，(+.7&& <=>9*;，

根据（.）式得到相应的拉曼增益为 ;/7’. 9*>?=和
;+766 9*>?=，如表 & !

图 + ’(( )*抽运单次通过型受激拉曼散射实验装置（0@?为 ABC倍频晶体；B@?D",%-三倍频晶体；!. 为透 ’(( )*的滤色片；" 为缩束

系统；#为光阑；E,为拉曼晶体；$为光谱分析仪探头；%为观察屏）

图 / "#$%& 晶体 ’(( )*激光抽运受激拉曼散射光谱

表 ’ "#$%& 晶体 ’(()*激光抽运受激拉曼散射光谱组成

抽运条件 斯托克斯和反斯托克斯光

!F >!*
抽运

配置

波长

>!*
谱线

谱线

指认

相邻谱线拉曼

频移>9*: .

G7’(&&8 &!%&， G7’(&&8 !F "F

’"%& G7’66.. 0. "F :"E +/8

表 & 不同 "#$%& 晶体样品 ’(( )*激光抽运

受激拉曼散射阈值与增益

样品编号
晶体长度

>**

抽运光平均

功率>*=

拉曼阈值

>（<=>9*;）

拉曼增益

>（9*>?=）

. .( .7’& (6+78. ;/7’.

; .( .7’8 (+.7&& ;+766

本文报道了一种新型晶体 "#$%& 的受激拉曼

散射性质 !采用腔外单次通过方式，在 (’; )*皮秒
激光脉冲抽运条件下获得了 ’ 级 012345 线（((+7&8
)*，(+87/; )*，6;G768 )*）和 . 级 H)1ID012345 线
（(G87(+ )*），受激拉曼散射的整体转换效率达到
’8J，优于国外同类报道的结果 !报道了 "#$%& 晶

体 ’(( )*激发的受激拉曼散射，得到了新拉曼谱线
（’667.. )*）!实验表明，"#$%& 晶体是一种新型、有

效的钒酸盐拉曼介质，对 (’; )* 皮秒脉冲的一级
012345稳态拉曼增益为 .87+ K G7; 9*>?=，对 ’(( )*
皮秒脉冲的一级 012345 稳态拉曼增益达到 ;/7G K
G7’ 9*>?=!
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