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摘要!以四方晶系
B/E%

$

晶体为例$研究其非主轴偏振配置的受激拉曼散射特性%用
;9!,F

皮秒脉冲激光作为泵浦

源$以单次通过的方式研究了
!

切
B/E%

$

晶体的受激拉曼散射增益随泵浦光偏振方向的变化$由此确定出拉曼增益的

各向异性%针对由 &

E%

$

'

!G四面体对称伸缩引起的
C!$)F

G"的最强频移的实验显示(当入射光沿
!

轴和
"

轴偏振时$

拉曼增益系数出现两个极大值$增益分别为
"#6")F

)

HE

和
"$6!)F

)

HE

#当入射光沿
!

$

"

轴中分线方向偏振时$拉曼

增益系数出现两个极小值$为
<6")F

)

HE

%结合拉曼张量及非极性晶格振动模拉曼散射强度解释了上述物理现象$证

明了实验结果与理论相符%

关
!
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引
!

言

!!

受激拉曼散射最早发现于
"C=!

年&

"

'

$其研究

和应用受到人们的广泛关注&

!:;

'

%利用受激拉曼

散射可以发展新型的黄+橙激光及人眼安全激光$

在军事+海洋+医疗等领域有广阔的应用前景%与

倍频+混频及光参量振荡等非线性变频技术相比$

固体的受激拉曼散射具有材料可选择范围宽+谱

线宽度和脉冲宽度窄+光束质量好+器件设计简

单+价格低等优点%此外$与气体+液体的受激拉

曼散射相比$固体的受激拉曼散射还具有增益系

数高$热导率好等显著优势%

B/E%

$

晶体可用提拉法生长$生长周期短$尺

寸大$光学质量好%该晶体是一种新型的+性能优

良的固体拉曼材料$具有不潮解+机械性能好+透光

波段宽+光损伤阈值高+拉曼谱线窄+散射截面大+

增益系数高等优点$近年来其相关研究日益增

多&

=:!#

'

%目前$与该晶体相关的受激拉曼散射研究

均采用主轴偏振配置%本文首次研究了非主轴偏

振配置的拉曼散射特性$确定出这种晶体拉曼增益

的空间分布$即各向异性%这项工作对于
B/E%

$

拉曼器件的优化设计具有较好的指导意义$还可作

为其它固体拉曼材料的研究和应用的参考%

;

晶体结构及实验装置

B/E%

$

晶体属于白钨矿结构$四方晶系$晶格

常数为
![)[;6$#<>\"#

G"#

$

"[""6C9"=\"#

G"#

$

如图
"

!

+

"所示%空间群为
]$

"

)

!

$&

E%

$

'

!G

$为扁

平状四面体$

B/

!̂ 和&

E%

$

'

!G四面体在
"

轴方向

上相间分布$呈四次螺旋排列$见图
"

!

P

"%

!

图
"

!

B/E%

$

晶体的结构

L(

3

6"

!

B'/O)'O/0*1TB/E%

$

)/

U
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!!

受激拉曼散射的实验装置如图
!

所示%利用

法国生产的型号为
KR>##

的拉曼光谱仪来测量

B/E%

$

晶体的自发拉曼散射谱%激光光源为美

国
?1,'(,OOF

公司生产的型号为
._="?:"#

的染

料锁模
7-`_IH

脉冲激光器$波长为
"#=$

,F

$脉冲宽度为
!;

&

*

$工作频率为
"#KS

%光束

通过
?:a@.

晶体后波长倍频为
;9!6>>,F

$脉冲

宽度约为
!#

&

*

%图中
b

为对
"#=$,F

高反!

B

#

CCc

"$对
;9!,F

高透!

C

#

>;c

"的滤色片%

..

"

和
..

!

为格兰激光棱镜$通过
..

"

的旋转可

实现光束能量的连续变化$

..

!

用于将光束偏振

固定在竖直方向%光阑
L

"

和
L

!

的孔径分别为

$FF

和
"FF

$

@

为缩束系统$

B

为分光镜%

B/:

E%

$

晶体
R?

沿
!

向切割$尺寸为
;FF\=FF

\!"6!$FF

$两透光端面抛光$但未镀膜%

d

为

对
;9!,F

高反$对
;=#,F

高透的滤波片%

.

为

光谱仪探头$功率计型号为
d.2:"?

!北京物科光

电技 术 有 限 公 司"%光 谱 分 析 仪 型 号 为

KR$###?H:N4:7]R

!

%)0+,%

&

'()*?1/

&
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图
!

!

实验装置示意图
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实验结果及分析

B/E%

$

晶体的自发拉曼散射谱如图
9

所示%

为了得到晶格的所有振动模式$入射光采用非偏

振光$波长为
;9!,F

%图
9

中最强的拉曼频移发

生在
C!$6!9)F

G"处$由群论以及晶格振动光谱

学可以指认该频移源于&

E%

$

'

!G四面体的对称

伸缩振动%在受激拉曼散射实验中得到的一级斯

托克斯光的波长为
;=#6$>,F

!见图
$

"$相对

;9!6>>,F

的泵浦光频移量为
C!$6!9)F

G"

$与

自发拉曼散射的测试结果完全符合%

通过旋转拉曼晶体$即改变入射光偏振方向

来研究
B/E%

$

晶体拉曼性能在空间的变化$即空

间分布情况%在晶体刚产生一阶斯托克斯谱线

#$ !!!!!
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!

精密工程
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图
9

!

B/E%

$

晶体的自发拉曼散射谱
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图
$

!

一级斯托克斯受激拉曼散射光谱

L(

3

6$

!

B'(FO5+'0-R+F+,*)+''0/(,

3

*

&

0)'/OF1T'M0T(/*'

B'1V0*5(,0

时$记录晶体前的功率%利用阈值公式
D[

晶体前的功率
频率

\

脉宽
\

光阑孔径面积
$可得到一阶斯托克

斯拉曼散射泵浦阈值的空间分布$结果如图
;

所

示%整个阈值曲线呈现各向异性$并且关于
!

轴

对称分布%偏振方向在
#e

及
">#e

时阈值最低$为

#6>9HE

)

)F

!

#在
$;e

及
"9;e

时阈值最高$为

"6==HE

)

)F

!

#在
C#e

时为
"6"<HE

)

)F

!

$阈值

为
#

"

$;e

%

由于泵浦光的脉宽
!#

&

*

远大于晶格振动弛

豫时间
96C

&

*

&

"!

'

$满足稳态工作条件$利用稳态

增益公式
5

\(\D[!;

&

""

'

!

5

为增益系数$

(

为晶

体长度"得到的
B/E%

$

晶体一阶斯托克斯拉曼增

益系数的空间分布$如图
=

所示%整个增益曲线

图
;

!

一级斯托克斯拉曼散射阈值随泵浦光偏振方向的

变化

L(

3

6;

!

4+/(+'(1,1T'M0T(/*'B'1V0*'M/0*M15-Q('M

&

15+/(:

S+'(1,-(/0)'(1,1T(,)(-0,'

&

OF

&

5(

3

M'

同样呈现各向异性$并且关于
!

轴对称分布$与阈

值的变化相反%增益系数的最大值出现在
"

轴偏

振入射时$即
#e

及
">#e

方向$为
"$6!)F

)

HE

#最

小增益系数出现在泵浦偏振沿
!

轴和
"

轴的平分

线时$即
$;e

及
"9;e

方向$为
<6")F

)

HE

#当泵浦

偏振沿
!

轴时$增益为
"#6")F

)

HE

%通过测量

拉曼散射光发现$其偏振方向与入射泵浦光的偏

振方向基本一致%

图
=

!

一级斯托克斯拉曼增益系数随泵浦光偏振方向的

变化

L(

3

6=

!

4+/(+'(1,1T'M0T(/*'B'1V0*

3

+(,Q('M

&

15+/(S+'(1,

-(/0)'(1,1T(,)(-0,'

&

OF

&

5(

3

M'

!!

上述实验结果与
E

3

振动模的拉曼张量有关$

根据非极性晶格振动模拉曼散射强度公式

"$

第
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晶体受激拉曼散射的各向异性
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"

%
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&

!

$可以得到该张量只有

对角线有元素$即具有

"

"

# #

# "

"

#

# # "

'

(

)

*

!

的形式%由

于
"

"

+

"

!

$在相同的泵浦功率密度下$平行于
"

轴

的偏振入射引起的散射强度大于平行于
!

轴的偏

振入射$因此平行于
"

方向偏振入射的拉曼阈值

要低于平行于
!

方向偏振入射的情况$与实验结

果一致%当偏振入射沿
!

$

"

轴的平分线!即
$;e

或

"9;e

"方向时$入射光可分解为
!

$

"

两个偏振方

向$要激发出
$;e

偏振的拉曼光$就必须激发出
!

$

"

两个方向偏振的拉曼光$也就是泵浦能量应该

满足
!

$

"

偏振拉曼输出的阈值%此时对于
"

偏振

拉曼光而言$泵浦能量应达到
"

偏振泵浦阈值的

槡!倍$即 槡#6>9\ !["f"<HE

)

)F

!

#对于
!

偏振

拉曼光而言$泵浦能量应达到
!

偏振泵浦阈值的

槡!倍$即 槡"6"<\ !["6=;HE

)

)F

!

%综上所述$

只有满足泵浦能量大于
"6=;HE

)

)F

!时$两个方

向的偏振拉曼光才能同时输出$形成
$;e

的偏振

拉曼光$这与实验值
"6==HE

)

)F

!非常符合%在

达到一级拉曼散射阈值之后$继续增大泵浦能量$

得到拉曼散射光斑的变化$如图
<

所示%中心最

亮的白点为剩余泵浦光$一级斯托克斯线为慢线

!谱线宽"$强度在光轴方向上最大$随着散射方向

与光轴的偏离而逐渐减弱$在观察屏上显示为以

光轴入射点为中心的渐弱圆斑%高泵浦能量下出

现的二级斯托克斯线为锐线!谱线窄"$虽然强度

也是在光轴方向上最大$但在以光轴为中心的特

定空间方向上出现次最大$因此观察屏上的图案

是以光轴入射点为中心的渐弱圆斑外套亮环%

图
<

!

一级斯托克斯受激拉曼散射光斑

L(

3

6<

!

B'(FO5+'0-R+F+,*)+''0/(,

3

T+)O5+1T'M0

T(/*'*'1V0*5(,0

=

结
!

论

本文以
;9!,F

的皮秒脉冲激光为泵浦源$

研究了四方晶系的
B/E%

$

晶体受激拉曼散射的

阈值和增益系数随泵浦光偏振方向的变化情况$

确定了该晶体拉曼增益的空间分布%实验发现$

其最强频移为
C!$6!9)F

G"

$相应的拉曼增益在
"

轴上最大$为
"$6!)F

)

HE

#在
!

轴上的拉曼增益

为
"#6")F

)

HE

#最小的拉曼增益出现在泵浦光

偏振沿
!

$

"

轴的中分线时$为
<6")F

)

HE

%本文

从拉曼张量的角度解释了上述物理规律$分析结

果与实验数据相符%本文的研究结果为
B/E%

$

拉曼器件的优化设计奠定了基础%
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