
 

专题: 高压下的光电物性调控与原位表征
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高压偏振拉曼光谱 (high-pressure polarized Raman spectroscopy, HPRS)是一种能够定量提取拉曼张量

元随压力变化的光谱表征方法. 通过调整金刚石对顶砧 (DAC)的入射光与散射光的偏振方向, 测量角度依赖

的高压拉曼光谱强度. 本文构建了一种基于 DAC的原位偏振拉曼装置, 在背散射配置中引入半波片, 选取单

晶 Si(100)和二维薄片 Te(110)为研究对象, 实现样品静止条件下的偏振角连续扫描. HPRS分析显示, Si(100)

的   拉曼活性模的拉曼张量元在低于 12 GPa压力下呈反比例函数式减小, 反映了 Si在无相变前提下的非

线性压力响应; Te(110)的面内各向异性随压力的增加而增强且部分模偏离理想形式, 其中 A1 拉曼活性模的

张量元比值   在约 1.5 GPa附近出现由降转升的拐点, 与基于输运实验测量的电子结构相变点相近 (约 2 GPa).

本研究构建了 HPRS原位测量与分析框架, 实现了从基准体系验证到物质的应用, 表明 HPRS对微弱对称性

扰动与电子结构重排的灵敏响应, 为判断物质在高压下的电极化性、键合特性等提供直接、可量化的证据

补充.
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 1   引　言

金刚石对顶砧 (diamond anvil cell, DAC)高

压技术与激光拉曼光谱结合的高压拉曼光谱已成

为在高压下研究材料晶格动力学和结构相变不可

或缺的手段 [1–6]. 然而, 通常高压拉曼在实验中以非

偏振采集为主 [7–11], 使得与晶体对称性和面内各向

异性密切相关的拉曼张量信息难以直接获取与定

量解析. 获取张量信息对于理解材料的键合特性、

电子极化率以及电子-声子耦合至关重要, 尤其在

高压诱导的对称性变化过程中, 为识别对称性降

低、选择定则演化与相变先兆提供定量判据.

将偏振分辨能力集成到高压拉曼装置中, 面临

着几个突出的技术挑战. 在实验中固定并标定样品

晶面取向, 确保测量过程中样品保持静止、避免微

倾或转动引发的选择定则漂移, 是进行定量对比和

可靠数据分析的前提. 同时, 在 DAC的密闭空间

中, 固定并标定样品晶面取向, 维持近似静水压环

境, 以避免微倾与应力各向异性造成的选择定则与

强度漂移并非易事; 此外, 对于信号微弱且尺寸微

小的样品, 如何在高压环境中获得高质量的角分辨

信号, 并对张量元进行提取, 一直是该领域的关键

问题.

高压偏振拉曼光谱 (high-pressure polarized

Raman spectroscopy, HPRS)是定量提取拉曼张

量元随压力变化的一种光谱表征方法. 通过调整

DAC中入射光与散射光的偏振方向, 测量角度依

赖的高压拉曼光谱强度. HPRS对微弱对称性扰动

与电子结构重排的灵敏响应, 为判断物质在高压下
 

*  国家自然科学基金 (批准号: 12374013)和中央高校基本科研业务费专项资金 (批准号: 2020SCUNL107)资助的课题.
#  同等贡献作者.

†  通信作者. E-mail: lei@scu.edu.cn

©  2026 中国物理学会  Chinese Physical Society http://wulixb.iphy.ac.cn

物 理 学 报   Acta  Phys.  Sin.   Vol. 75, No. 3 (2026)    030804

030804-1

http://doi.org/10.7498/aps.75.20251382
https://cstr.cn/32037.14.aps.75.20251382
mailto:lei@scu.edu.cn
mailto:lei@scu.edu.cn
http://wulixb.iphy.ac.cn
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1


的电极化性、键合特性以及细微电子结构提供直

接、可量化的证据补充. 近年已有多项 HPRS工作

开展, 既包括离散角度的步进式旋转 [12], 也有基于

半波片/样品转台的连续角度扫描 [13]; 部分研究

还给出了角度标定与强度归一化策略 [14]. 尽管如

此, 现有 HPRS研究多聚焦于各向异性 (多为范

德瓦耳斯层状)材料的静态表征, 如黑磷 (BP)[15],

ReSe2[16], ReS2[13], WTe2[17], MoTe2[18] 和 InSe[19] 等

主要强调面内张量构型与角分布的描绘; 对压致相

变及其对称性演化的连续张量定量分析的研究相

对匮乏.

基于以上背景, 本文系统地梳理了基于 DAC

的 HPRS的实现思路与应用. 首先概述背散射平

行/垂直配置 (vertical-vertical/vertical-horizontal,

VV/VH)几何与旋转半波片等偏振控制方案, 讨

论样品取向与角度标定等关键环节; 随后总结角分

辨采集、选择定则与张量表达的常用解析流程. 在

材料维度, 以高对称性的单晶 Si(100)和低对称性

的层状各向异性材料二维碲 Te(110)为代表, 归纳

随压力演化的张量特征与判据. 通过上述梳理与对

比, 旨在为高压下材料对称性、各向异性及相关物

性的定量研究构建一套可复用的测量与数据分析

的框架, 为判断材料在压力下的对称性演化、各向

异性以及细微电子结构重排提供直接、可量化的证

据补充.

另外本文所述 HPRS主要适用于取向已知的

单晶与取向良好的层状样品, 可在背散射 VV/VH

等配置下定量提取张量元随压强的演化. 对于随机

取向的多晶样品, 探测光斑往往同时覆盖多个取向

各异的晶粒, 测得的是不同取向贡献的角度平均结

果, 选择定则易被弱化、偏振对比显著降低, 难以

直接反演张量元. 本文后续实验与解析均据此范围

展开.

 2   研究方法

 2.1    HPRS 实验

HPRS实验在四川大学极端条件光谱平台

(ESL)上完成. 高压实验采用的 DAC砧面直径为

500 μm. 将 250 μm厚的 T-301不锈钢片预压至

40 μm左右作为封垫, 在垫片中央激光切割出 1个

直径约 200 μm的圆形样品腔. 实验样品为晶面

(100)的单晶 Si薄片和晶面 (110)的二维 Te薄片.

光谱平台采用 532 nm 固态激光器 (RGB Nova Pro,

300 mW)作为激发光源, 激光光斑大小约 5 μm.

共聚焦拉曼光谱系统采用成像光谱仪 (Andor

SR-303i-B)与电子增益 EMCCD(Andor DU970P-

UVB).  采用体积比为 4∶1的甲 -乙醇混合溶液

(M/E)作为传压介质 ,  样品腔压力利用红宝石

R1 线荧光峰位 [20] 进行标定.

ki

ei es

θ

实验装置如图 1(a)所示, 起偏器与一块真零

级二分之一波片 (l/2 plate)被放置于入射光路中,

起偏器用于确定入射光偏振方向; 半波片用来改变

入射光偏振方向与样品晶轴之间夹角 [21]; 检偏器

位于散射光收集光路中用于调整散射光的偏振方

向, 当散射光偏振方向与入射光相同时为 VV配

置, 当散射光偏振方向与入射光垂直时为 VH配

置. 在本实验的背散射 VV配置下, 沿  方向传播

的线偏振光通过 DAC的透明光学窗口照射到样

品表面, 通过旋转半波片可以同时等效改变入射光

的偏振方向  、散射光的偏振方向   与样品晶轴

之间的夹角  (图 1(b)).

 2.2    理论推导

Fd3m Γ

F2g

由于单晶 Si(  )在常压下的布里渊区  

点一阶  拉曼峰 (约 520 cm–1)[22,23] 稳定且线宽

窄 (图 1(c))、张量结构简单清晰, 常用于拉曼峰位

校准标样. 同时在静水压压缩下其线性介电张量仍

可视为各向同性 [24], 样品本征线性双折射可忽略,

便于严格对应实验几何与解析表达式. 因此, 本文

以 (100)晶面单晶 Si为例进行选择定则与拉曼强

度解析式的推导.

I在非共振一阶拉曼散射近似下, 散射强度  可

写为 [25]
 

I ∼
∣∣eTsRei

∣∣2, (1)

ei es

Fd3m

Γ F2g

3× 3

其中 R 表示拉曼张量,   与  分别为入射光与散

射光的归一化偏振向量. 对于空间群   的 Si,

 点唯一的一阶拉曼活性模  的张量在单位晶格

坐标系中等价, 可写成一个  的矩阵 [26]: 

R
(x)
F2g

=

0 0 0

0 0 aeiφ1

0 aeiφ2 0

 ,R
(y)
F2g

=

 0 0 aeiφ3

0 0 0

aeiφ4 0 0

 ,

R
(z)
F2g

=

 0 aeiφ5 0

aeiφ6 0 0

0 0 0

 , (2)
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φ其中 a 代表拉曼张量分量的振幅;   表示对应拉曼

张量元的相位角. 在本研究采用的背散射 VV配置

下, 当入射光沿晶格 z 轴入射时, 偏振向量可分别

表示为 

ei =

 0
sin θ
cos θ

 , es =

 0
sin θ
cos θ

 , (3)

θ

F2g

其中  表示入射光偏振方向与晶格 c 轴的相对偏

转角. 根据 (1)式中对拉曼散射强度的定义, 推导

出  模式的拉曼散射强度表达式为 

IVV ∼ a2sin2(2θ)(1 + cos∆φ), (4)

∆φ = φ5 − φ6其中  . 由于 Si在本波段可视为无双

折射, 因此强度公式可进一步化简为 

IVV ∝ a2sin2 (2θ) . (5)

同理, 在背散射 VH架构下推导出: 

IVH ∝ a2cos2 (2θ) . (6)

 3   拉曼张量元分析

Fd3m常压下 Si属高对称立方晶系 (  ), 群论

分析表明,  其在布里渊区中心的不可约表示为

Γ = F2g + F1u F2g

IVV ∝ a2sin2 (2θ)

IVH ∝ a2cos2 (2θ)

 ,  其中仅   模具有拉曼活性 ,  在

拉曼光谱中对应约 520 cm–1 的特征峰 .  首先在

常温常压下测量了 Si(100)的角分辨拉曼强度

(图 1(d)). 在背散射条件下, 分别采用 VV与 VH

两种偏振配置, 实验极坐标图呈标准四叶瓣分布

(图 1(e)), 其角度依赖与立方晶体 Si(100)面的解

析选择定则完全一致, 分别为   和

 
[27].

Fd3m I41/amd

F2g

a

a

随后在室温下施加轴向压力并首次测量了

Si的 HPRS光谱 (图 2). 由于 Si在约 12 GPa发

生半导体 Si-I(  )→金属 Si-II(  )的结

构相变, 一阶拉曼峰显著减弱, 甚至消失 [28]. 因此

本文仅探究低压立方相 Si(100)的极化特性随压力

演化关系. 图 2(a)展示的 Si在 6个典型压力点下

的偏振极坐标图表明各压力下散点均呈稳定的四

瓣分布, 四叶瓣的角位置与周期性保持不变, 并与

拟合曲线高度重合. 接着利用 (5)式对每个压力点

下的极坐标图进行解析拟合, 提取表征  拉曼活

性模散射强度的唯一独立拉曼张量幅值  , 并在

图 2(c)中对拟合值  标注了误差棒, 所有数据点的

误差范围均很小, 表明了数据的可靠性.
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F2g图 1    (a)基于 DAC的 HPRS光路示意图; (b) 基于 Si(100)的偏振拉曼测试的几何构型示意图; (c) Si常压下   拉曼峰、晶格

结构及其拉曼振动模; (d) Si常压下部分连续偏振角度的拉曼谱; (e) Si常压下的 VV与 VH配置的偏振极坐标图

F2g

Fig. 1. (a) Schematic diagram of the HPRS experimental optical path based on DAC; (b) schematic diagram of the geometric con-

figuration for polarization Raman testing based on Si(100); (c) Raman peak, lattice structure, and their Raman vibration mode  

of Si under normal pressure; (d) Raman spectra of Si at ambient pressure with partially continuous polarization angles; (e) polariza-

tion plots of VV and VH configurations of Si at ambient pressure.
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y = a+b · x, a = 523.47±0.86, b =

4.25± 0.15

R2＞0.99

a(P ) y =

b/(x+ a)− c a = 1.09± 0.50 b = 24.46± 9.77

c = −18.82± 1.45

R2 > 0.97

a(P )

为量化 Si一阶拉曼峰峰位随压力的演化趋势,

采用线性函数 

 对图 2(b)中的实验数据进行了拟合

(决定系数   ), 结果显示其呈近线性蓝移.

为量化  的演化趋势 ,  采用反比例函数  

 ,    ,    ,

 对 0—12 GPa范围内的实验数

据进行了拟合 (决定系数  ), 如图 2(c)所

示. 表明反比例函数能够准确地描述   的演化

规律, 显示在无相变前提下的显著非线性压力响

应. 这种现象可从下面公式所含物理量得到一致

解释: 

Rj
xy = Vprim

N∑
µ=1

3∑
l=1

∂εxy
∂rl(µ)

ejl (µ)√
Mµ

, (7)

Mµ µ ∂rl(µ)

εxy ejl (µ)

其中  为第  个原子的质量,   表示该原子

沿第 l 个方向的振动位移,    是介电函数,   

则是第 j 声子振动模式下该原子在 l 方向的本征振

动分量.

其一, 原胞体积在相变前区间明显压缩 [29], 作

为张量表达式中的体积因子直接造成了拉曼张量
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图 2    (a)背散射 VV配置下 Si(100)在不同压强下的偏振极坐标图; (b) Si一阶拉曼峰峰位随压力的变化, 拟合误差小于图标直

径; (c) Si(100)的拉曼张量元随压力的变化

Fig. 2. (a)  Polarized  Raman  intensity  polar  plots  of  Si  (100)  under  different  pressures  in  the  backscattering  VV  configuration;

(b) pressure dependence of the first-order Raman peak position of Si, fitting error is smaller than the icon diameter; (c) evolution of

the Raman tensor elements of Si (100) with increasing pressure.
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元减小; 其二, 极化率导数随压强增大而降低, 这

是因为随着 Si—Si键长缩短与键合刚度提高, 轨道

重叠增强使外加微位移对介电函数的有效扰动幅

度减弱, 即单位位移诱发的电子极化响应变小 [30],

进而会降低拉曼张量元的大小. 上述因素协同作

用, 使得 Si(100)在低压立方相内, 拉曼张量元随

压力增大呈反比例函数减小的总体趋势.

由于拉曼张量直接反映了底层对称性, 反映拉

曼模式偏振依赖性的偏振拉曼光谱在识别面内各

向异性方面具有独特优势. 面内各向异性是揭示此

类材料物理性质与器件潜力的关键. 以二维 Te为

例, 其在消光、光电流响应、光-物质相互作用、热

输运以及手性电磁响应等方面均表现出显著各向

异性 [31–34]. 因此, 本文将研究对象从各向同性体系

拓展至以二维 Te薄片为代表的面内各向异性材

料. 近年来, 二维材料压致电子能带拓扑结构相变

研究的突破性进展, 揭示了 Te在 2 GPa附近压力

诱导拓扑关系的潜在特征 [35,36], 再次从基础研究和

技术应用的角度强调这种准二维材料的重要研究

价值. 尽管角分辨光电子能谱可直接表征外场驱动

的拓扑相变, 但其难以在高压腔体中原位实施; 因

此, 开发适用于 DAC的光学手段对于研究面内各

向异性及其与电子-声子耦合、拓扑性质之间的耦

合至关重要. 目前, 拉曼光谱已用于 Te纳米片并

观测到各向异性散射 [33,37], 但其偏振特性与压力之

间的耦合机制尚不清晰.

Γ = A1 + 2A2+

3E A1 E

常压下 Te的原子结构为由螺旋原子链堆叠形

成的六方密堆积晶格结构 [35,38]. 群论分析表明, 其

在布里渊区中心的不可约表示为 

 , 其中  与  类模具有拉曼活性, 在拉曼光谱

中呈现出~109.2 cm–1、~79.1 cm–1 与~129.4 cm–1

的特征峰 [39]. 在激发光垂直于 Te (No. 152 P3121)

平面入射的背散射配置下, 各个振动模的拉曼张

量为 

RE1
=

d1eiφd1 0 0

0 −d1eiφd1 f1eiφf1

0 f1eiφf1 0

 ,

RA1
=

beiφb 0 0

0 beiφb 0

0 0 ceiφc

 ,

RF2g
=

 0 −d2eiφd2 −f2eiφf2

−d2eiφd2 0 0

−f2eiφf2 0 0

 . (8)

I(θ)

I θ

I(θ)

实验配置、拉曼模与含有拉曼张量元的  关

系式如表 1所列. 关系式中,    和   分别为因变量

与自变量, 拉曼张量元为系数. 通过拟合实验 

数据, 可以获得拉曼张量元的观测值. 实验所用的

样品晶面为 (110), 激光垂直晶面入射. 此时偏振

拉曼峰强贡献来源于前两种配置. 在平面入射的背

散射 VV配置下, A1 振动模的拉曼强度始终为 

IA1
∝ b2 sin4 θ + c2 cos4 θ

+ 2bc cos4 θ sin2 θ cos4 (φb − φc) . (9)

E

I(θ) b

c A1 b c

I(θ)

图 3(a)—(c)显示了压力对各拉曼模拉曼偏振

极化关系的影响. 高压下, Te的偏振拉曼光谱发生

了显著变化 (图 3(b)和图 3(c)). 与此同时, 压力改

变了  模的对称性, 使其难以用简单三角函数关系

直接描述 (图 3(a)), 这与 Te 独特的链状结构极易

受到压力影响, 进而发生层间滑移有关 [36,37]. 通过

(9)式拟合实验  数据可以获得拉曼张量元  和

 的观测值. 对于  模, 拉曼张量元  和  源于 Te

的本征物理量. 从偏振拉曼极化图形描述上看, 它

们分别影响了正余弦函数对  关系的贡献. 因

此, 它们的比值是对偏振极化图形状的直观描述,

本质上代表了晶面内的光学各向异性性质.

A1 b/c图 3(d)展示了  模的拉曼张量元比值  随

压力变化关系. 在~1.5 GPa时, 拉曼张量元比值

随压力的增大由减小转为增大, 该压力值与 Ideue

 

I(θ) es ei表 1    不同实验配置下 Te的各拉曼振动模的  关系式. 其中散射光矩阵  为入射光矩阵  的倒置矩阵
I(θ)

es ei

Table 1.    Relationship for the     of various Raman vibration modes of Te under different experimental configurations.

Here, the scattering light matrix    is the inverse matrix of the incident light matrix   .

ei E1 A1 E2(
0 sin θ cos θ

) ∣∣−d1sin2θ + f1 sin 2θ
∣∣2 ∣∣bsin2θ + ccos2θ

∣∣2 0(
sin θ 0 cos θ

) ∣∣d1sin2θ∣∣2 ∣∣bsin2θ + ccos2θ
∣∣2 |−f2 sin 2θ|2(

sin θ cos θ 0
) ∣∣d1cos2θ∣∣2 |b|2 |−d2 sin 2θ|2
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A1 FWHM
E1

A1

等 [35] 通过第一性原理计算在 0 K条件下对 Te从

半导体向拓扑非平庸相转变、临界压力约 2 GPa

的理论预言非常接近. 在理论预测的基础上, Zou

等 [36] 以输运实验为主体, 依据 Hall系数/载流子

浓度与温变电阻在~2 GPa附近随压强增大的异

常行为划定电子结构变化区间, 并在同一压力窗口

内观测到  拉曼活性模的  于~2.2 GPa出

现显著极小值、且在  拉曼模频率随压力变化的

曲线中斜率发生突变, 为拓扑相变的存在提供了实

验依据. 另外我们在偏振拉曼峰的压力响应中, 同

样观察到  拉曼活性模在 1.2—1.6 GPa出现显

著的斜率变化 [39], 如图 3(e)所示.

 4   结　论

本文构建了一套基于 DAC的 HPRS装置, 采

用旋转半波片法实现样品静止条件的连续角度扫

描, 并以极坐标拟合实现拉曼张量元的定量提取.

单晶 Si(100)和二维薄片 Te(110)的 HPRS研究

表明, HPRS可判断材料在高压下的电子结构相变

和极化各向异性变化等物性, 是一种有效的高压原

位测量方法.
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图 3    (a)背散射 VV配置下 Te(110)在不同压强下的偏振极坐标图; (b) Te在 0 GPa的偏振等高线图; (c) Te在 2.6 GPa的偏振

等高线图; (d) Te的   模拉曼张量元 b 与 c 的比值随压强变化; (e) Te(110)   模的拉曼峰在 0°和 90°偏振角度时随压力的变化,

其中, 绿色和红色区域分别表示电子拓扑相变前后状态

b/c A1 A1

Fig. 3. (a)  Polarized  Raman  intensity  polar  plots  of  Te  (110)  under  different  pressures  in  the  backscattering  VV  configuration;

(b) polarization contour map of Te at 0 GPa; (c) polarization contour map of Te at 2.6 GPa; (d) pressure dependence of the Ra-

man tensor element ratio    for the    mode of Te; (e) the variation of Raman peak of Te (110)    mode with pressure at 0°

and 90° polarization angles,  where the green and red regions indicate the states  before and after  the electronic  topological  phase

transition, respectively.
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SPECIAL TOPIC—High-pressure modulation and in situ characterization of
optoelectronic properties

High-pressure polarized Raman device and its applications*
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(Institute of Atomic and Molecular Physics, Sichuan University, Chengdu 610065, China)

( Received 12 October 2025; revised manuscript received 10 November 2025 )

Abstract

High-pressure  polarized  Raman  spectroscopy  (HPRS)  is  a  spectroscopic  technique  that  uses  a  diamond

anvil  cell  (DAC)  as  a  pressure-generating  device  to  systematically  control  the  polarization  directions  of  both

incident  and  scattered  light  in  order  to  measure  the  angular  dependence  of  Raman spectral  intensities  under

different pressures. This enables the quantitative extraction of the pressure evolution of Raman tensor elements.

In  this  study,  we  develop  an  in  situ  high-pressure  polarized  Raman  setup  based  on  a  backscattering

configuration,  which  includes  a  half-wave  plate  that  enables  continuous  variation  of  the  polarization  angle

without rotating the sample.  Quantitative determination of  Raman tensor elements is  achieved through polar

coordinate  fitting  of  the  measured  intensity  profiles.  Single-crystal  Si  (100),  commonly  used  for  Raman

calibration,  and two-dimensional  Te (110)  flakes  exhibiting in-plane anisotropy are  selected as  model  systems

for investigation. Our results show that in a pressure range of 0–12 GPa, the angular distribution pattern and

periodicity  of  Si  (100)  remain  unchanged,  while  the  main  Raman peak  exhibits  an  approximately  linear  blue

shift  as  pressure  increases.  The  Raman  tensor  element  related  to  the  active  mode  decreases  according  to  an

inverse power-law function, reflecting the response of the polarizability derivative to volume compression in the

absence of phase transition. For two-dimensional Te (110), the in-plane anisotropy increases with the increase of

pressure,  accompanied  by  deviations  of  certain  modes  from  ideal  symmetry-predicted  behavior.  Notably,  the

ratio  of  Raman tensor  elements  exhibits  a  turning point  near  1.5  GPa,  transitioning from a decreasing to an

increasing trend,  with polarized Raman responses clearly changing within a range of  1.2–1.6 GPa range.  It  is

very  close  to  the  electronic  structure  phase  transition  point  determined  by  transport  experiments  (about

2 GPa). Overall, studies on single-crystal Si (100) and two-dimensional Te (110) demonstrate that HPRS is a

robust  in  situ  method  for  probing  symmetry  evolution,  anisotropic  behavior,  and  incipient  electronic

rearrangements in materials under compression.
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