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摘要　采用丘克拉斯基（Ｃｚｏｃｈｒａｌｓｋｉ）技术生长了掺铥硅酸镥（Ｔｍ∶Ｌｕ２ＳｉＯ５，Ｔｍ∶ＬＳＯ）晶体；测量了ＬＳＯ晶体在室

温下的非偏振吸收光谱和非偏振荧光光谱；利用窄得奥菲特（ＪｕｄｄＯｆｅｌｔ）理论计算了Ｔｍ∶ＬＳＯ晶体的窄得奥菲

特强度参数、振子强度、自发辐射概率、辐射寿命、积分吸收截面和积分发射截面。Ｔｍ∶ＬＳＯ晶体的强度参数为Ω２

＝９．１３５５×１０－２０ｃｍ２，Ω４ ＝８．４１０３×１０
－２０ｃｍ２，Ω６ ＝１．５９０８×１０

－２０ｃｍ２；Ｔｍ∶ＬＳＯ晶体在１．９μｍ附近有明显的

发射峰 （３犉４ →
３犎６ 跃迁），相应的辐射寿命为２．０３ｍｓ，积分发射截面为５．８１×１０

－１８ｃｍ２，半峰全宽（ＦＷＨＭ）为

２５０ｎｍ。用Ｔｍ∶ＬＳＯ晶体在７７Ｋ温度下实现了激光运转。利用７９２ｎｍ的激光二极管（ＬＤ）作为抽运源，获得中心

波长为１９６０ｎｍ的激光输出，抽运阈值为２．１３ｋＷ／ｃｍ２。
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１　引　言

　　２μｍ波长处于水的强吸收带、人眼安全区和大

气的弱吸收带，可以广泛应用于空间遥感（如多普勒

风速监测雷达和大气水分差分吸收雷达）、医疗（如

关节镜检查、碎石术、骨科和血管成形术）、光谱学和

基础研究等领域，也可以作为光学参量振荡（ＯＰＯ）

　
第３５卷　第４期

２００８年４月

中　 国 　激 　光

ＣＨＩＮＥＳＥＪＯＵＲＮＡＬＯＦＬＡＳＥＲＳ
Ｖｏｌ．３５，Ｎｏ．４

Ａｐｒｉｌ，２００８
　



和光学参量放大（ＯＰＡ）的抽运源，实现更长波段的

中红外输出［１］。

Ｔｍ３＋可以掺杂在多种基质中实现２μｍ波长激

光输出［２～１０］。掺铥硅酸镥Ｔｍ∶Ｌｕ２ＳｉＯ５（ＬＳＯ）晶体

属于 稀 土 正 硅 酸 盐 类 单 斜 晶 系，空 间 群 为

犆２／犮（犆６２犺），密度为７．４ｇ／ｃｍ
３，熔点为２１００℃左右，

晶格常数为犪＝１．２３６８（４）ｎｍ，犫＝０．６６３２（０）ｎｍ，

犮＝１．０２５５（９）ｎｍ，β＝１０２．５０（６）°。ＬＳＯ晶体具有

较大的热导率 （犽＝５．３Ｗ／（ｍ·Ｋ）），能有效冷却

晶体，降低热效应对输出功率的影响。本文测量了

常温下Ｔｍ∶ＬＳＯ的非偏振吸收光谱和非偏振荧光

光谱；利用窄得奥菲特（ＪｕｄｄＯｆｅｌｔ）
［１１］理论计算了

晶体的强度参数以及一些能级的极化振子强度、自

发辐射跃迁概率、辐射寿命、积分吸收截面和积分发

射截面等参数；并在７７Ｋ温度下实现了激光输出。

２　光谱参数的计算和讨论

Ｔｍ∶ＬＳＯ由中国科学院上海光学精密机械研

究所采用提拉法生长。Ｔｍ 离子的原子数分数为

４％，样品折射率为１．８２，尺寸为３ｍｍ×３ｍｍ×

８ｍｍ。室温下测得Ｔｍ∶ＬＳＯ的非偏振吸收光谱和

非偏振荧光光谱分别如图１（ａ），（ｂ）所示。

三价自由稀土离子的４犳
犖组态的电子波函数具

有相同的宇称，没有电偶极辐射和吸收。当三价稀

土离子掺入晶体后，稀土离子发光主要是电偶极跃

迁，磁偶极跃迁对谱线强度贡献不大，与电场相比要

弱近一个数量级，所以计算时将其忽略，只考虑电偶

极情况。

吸收跃迁的振子强度为［１２］

犳ｅｘｐ＝
１

犖

犿ｅ犮

π犲
２∫犽（ν）ｄν， （１）

式中犿ｅ，犲分别为电子的质量和电荷，犮为光速，犖为

单位体积内的激活离子数，犽（ν）为晶体对频率为ν

的光的吸收系数，将（１）式按波长λ写出，可得

图１ 室温下Ｔｍ∶ＬＳＯ晶体的非偏振吸收光谱（ａ）和

荧光光谱（ｂ）

Ｆｉｇ．１ Ｒｏｏｍｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ ａｂｓｏｒｐｔｉｏｎ （ｕｎｐｏｌａｒｉｚｅｄ）

ｓｐｅｃｔｒａ（ａ）ａｎｄｆｌｕｏｒｅｓｃｅｎｃｅ（ｕｎｐｏｌａｒｉｚｅｄ）ｓｐｅｃｔｒａ

　　　　　　（ｂ）ｏｆ４％ Ｔｍ∶ＬＳＯ

犳ｅｘｐ＝
１

犖

犿ｅ犮
２

π犲
２∫犽（λ）／λ

２ｄλ， （２）

厚度为犔的测试样品，光密度犗与吸收截面σａｂｓ之间

的关系为

σａｂｓ＝２．３０３×（犔×犖）
－１
×犗， （３）

利用（２），（３）式和图１的吸收光谱，求出Ｔｍ∶ＬＳＯ

晶体各吸收跃迁的振子强度犳ｅｘｐ和吸收截面σａｂｓ，结

果列于表１。

根据窄得奥菲特理论，Ｔｍ３＋电子组态的犛犔犑

能级向犛′犔′犑′能级发生电偶极矩跃迁的谱线强度

犛犑犑′ 可表示为

犛犑犑′ ＝ Σ
狋＝２，４，６

Ω狋 〈４犳
犖（犛犔）犑〉犝

（狋） 〈４犳
犖（犛′犔′）犑′〉２，

（４）

表１ 主要吸收峰相应于Ｔｍ３＋基态 ３犎６ 的能级跃迁

Ｔａｂｌｅ１ ＭａｉｎａｂｓｏｒｐｔｉｏｎｐｅａｋｓｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇｔｏｔｈｅｔｒａｎｓｉｔｉｏｎｓｏｆＴｍ
３＋ｉｏｎｓｆｒｏｍｔｈｅ３犎６ｇｒｏｕｎｄｓｔａｔｅ

Ｅｘｃｉｔｅｄｓｔａｔｅ Ｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｒａｎｇｅ／ｎｍ Ｐｅａｋｗａｖｅｌｅｎｇｔｈ／ｎｍ σａｂｓ／（１０
－２０ｃｍ２） 犳ｅｘｐ／１０

－６

３犘２ ２５０～２６８ ２６０ １．５１ １４．４１７８
３犘０ ２８０～３０４ ２９０ ０．８８ ９．７４２７
１犇２ ３４０～３７４ ３５６ １．２９ １０．２１４９
３犉３ ６６４～６９０ ６７８ １．７６ ３．３１６６
３犎４ ７８２～８３８ ７９０ １．６８ ４．０５４３
３犎５ １１９２～１２１８ １２０６ １．８５ ２．４２１０
３犉４ １７１０～１７２２ １７１６ １．４４ ３．００９０

２０６ 中　　　国　　　激　　　光　　　　　　　　　　　　　　　　　３５卷　



式中Ω狋（狋＝２，４，６）为唯像强度参数，取决于基质材

料的配位特性，犑和犑′为跃迁初态和末态的总角动

量， 〈４犳
犖（犛犔）犑〉犝

（狋） 〈４犳
犖（犛′犔′）犑′〉为约化矩

阵元，只与掺杂离子有关，基本不随基质的变化而变

化。Ｔｍ３＋ 的约化矩阵元可由文献［１３，１４］查得。

考虑电偶极跃迁下的理论振子强度犳ｅ可表示为

犳ｅ＝
８π

２犿ｅ犮

３犺
－
λ（２犑＋１）

（狀２＋２）
２

９狀
犛犑犑′， （５）

式中狀为晶体的折射率，犺为普朗克常数，
－
λ 为跃迁

平均波长。

利用（２）～（５）式和图１（ａ），可以得到Ｔｍ∶ＬＳＯ

的晶场唯像强度参数Ωｔ为Ω２ ＝９．１３５５×１０
－２０ｃｍ２，

Ω４ ＝８．４１０３×１０
－２０ｃｍ２，Ω６ ＝１．５９０８×１０

－２０ｃｍ２。

如表２
［１３～１６］所示，与其他掺 Ｔｍ３＋离子晶体相

比，Ｔｍ∶ＬＳＯ晶体有较大的唯像强度参数。一般来

说，唯像强度参数Ω２反映了基质配位场的对称性和

有序性，Ω２ 越大，基质的共价性越强；反之，离子性

越强。光谱质量因子Ω４／Ω６ 的比值代表了奇晶场项

的大小及跃迁分支比，比值越大，说明晶场的五次项

相对于三次项越小。Ｔｍ∶ＬＳＯ晶体的光谱质量因

子小于Ｔｍ∶ＹＡＰ晶体，但大于表２所列其他晶体。

较大的Ω４／Ω６ 值预示着Ｔｍ∶ＬＳＯ晶体可能是产生

有效激光行为的很有前途的材料。

当稀土离子中的电子从激发态犑′跃迁到基态犑

表２ 掺Ｔｍ３＋离子不同晶体的唯像强度参数和光谱质量因子

Ｔａｂｌｅ２ ＩｎｔｅｎｓｉｖｅｐａｒａｍｅｔｅｒｓａｎｄｓｐｅｃｔｒａｌｆａｃｔｏｒｏｆｍｅｒｉｔｏｆｄｉｆｆｅｒｅｎｔＴｍｄｏｐｅｄｃｒｙｓｔａｌｓ

Ｃｒｙｓｔａｌ Ω２／（１０
－２０ｃｍ２） Ω４／（１０

－２０ｃｍ２） Ω６／（１０
－２０ｃｍ２） Ω４／Ω６

ＹＬＦ １．６７ １．９３ １．１０ １．７５

ＹＡＧ ０．７０ １．２０ ０．５０ ２．４０

ＹＡＰ １．４６ ２．０７ ０．３２ ６．４７

ＧｄＶＯ４ ８．１６ ２．４５ ０．９８ ２．５０

ＬＳＯ ９．１４ ８．４１ １．５９ ５．２９

时，自发跃迁概率犃犑犑′、谱线强度犛犑犑′ 以及辐射寿命

τ的关系为

犃犑犑′［（犛′，犔′）犑′；（犛，犔）犑］＝
６４π

４犲２

４犺λ
３

狀（狀２＋２）
２

９２犑′＋（ ）１
犛犑犑′，

（６）

τ＝１／犃犑犑′， （７）

积分发射截面为

∫σ（ν）ｄν＝
λ
２

８π犮狀
２犃犑犑′， （８）

利用（６）～（８）式，可以计算出晶体中Ｔｍ
３＋的自发

辐射跃迁概率、积分发射截面和辐射寿命等参数，结

果列于表３。

表３ ＬＳＯ晶体的自发辐射跃迁概率、辐射寿命和

积分发射截面

Ｔａｂｌｅ３ Ｓｐｏｎｔａｎｅｏｕｓｒａｄｉａｔｉｏｎｒａｔｅ，ｒａｄｉａｔｉｖｅｌｉｆｅｔｉｍｅａｎｄ

ｉｎｔｅｇｒａｔｅｄｅｍｉｓｓｉｏｎｃｒｏｓｓｓｅｃｔｉｏｎｏｆＴｍ∶ＬＳＯｃｒｙｓｔａｌ

Ｔｒａｎｓｉｔｉｏｎｓλ／ｎｍ犃ｃａｌ／ｓ
－１
τ／μｓ σｅｍ／（１０

－１８ｃｍ２）

３犘２ ２６０ ４７１２４ ２１ １２．７６
３犘０ ２９０ ２５５９６ ３９ ８．６３
１犇２ ３５６ １７８０８ ５６ ９．０４
３犉３ ６７８ １５９４ ６２７ ２．９４
３犎４ ７９０ １４３５ ６９７ ３．５９
３犎５ １２０６ ３６８ ２７２０ ２．１４
３犉４ １７１６ ２２５ ２０３０ ５．８１

　　从图１（ａ）可以看出，Ｔｍ
３＋ 的吸收光谱在

４７２ｎｍ，７９０ｎｍ和１７１６ｎｍ附近出现小分叉，这是跃

迁终态斯塔克（Ｓｔａｒｋ）能级劈裂造成的；在６７８ｎｍ，

７９０ｎｍ和１２０６ｎｍ附近有较强的吸收峰，对应的吸

收截面分别为１．７６×１０－２０ｃｍ２，１．６８×１０－２０ｃｍ２和

１．８５×１０－２０ｃｍ２，该晶体较大的吸收截面有利于高

效率抽运。

从图１（ｂ）可以看出，Ｔｍ∶ＬＳＯ晶体的非偏振荧

光光谱覆盖了１５７６～２０９０ｎｍ，半峰全宽（ＦＷＨＭ）

高达２５０ｎｍ，在１．９μｍ附近有明显的发射峰，对应

的积分发射截面为５．８１×１０－１８ｃｍ２，辐射寿命为

２．０３ｍｓ。与其他晶体相比，对应于 ３犉４ →
３犎６ 能级

跃迁，Ｔｍ∶ＬＳＯ晶体具有较大的积分发射截面和较

长的辐射寿命（见表４
［１６～１８］）。Ｔｍ３＋在ＬＳＯ晶体强

的晶场耦合作用下产生斯塔克能级劈裂。长辐射寿

命和较大的积分发射截面有利于Ｔｍ∶ＬＳＯ在２μｍ

波长实现高效率激光输出。

表４ 掺Ｔｍ３＋离子不同晶体对应于 ３犉４ →
３犎６ 能级跃迁

的积分发射截面和辐射寿命

Ｔａｂｌｅ４ Ｉｎｔｅｇｒａｔｅｄ ｅｍｉｓｓｉｏｎ ｃｒｏｓｓｓｅｃｔｉｏｎ ａｎｄ ｒａｄｉａｔｉｖｅ

ｌｉｆｅｔｉｍｅｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇｔｏ
３犉４ →

３犎６ｔｒａｎｓｉｔｉｏｎｏｆ

　　　　　ｄｉｆｆｅｒｅｎｔＴｍｄｏｐｅｄｃｒｙｓｔａｌｓ

Ｃｒｙｓｔａｌｓ σｅｍ／（１０
－１８ｃｍ２） τ／ｍｓ

ＹＡＧ １．４９ １．７３

ＹＡＰ ２．２２ １．０３

ＧｄＶＯ４ － １．２４

ＬＳＯ ５．８１ ２．０３
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３　实　验

实验采用“Ｌ”形谐振腔，实验装置如图２所示。

抽运源激光二极管（ＬＤ）为光纤耦合输出，光纤芯径

为２００μｍ，数值孔径为０．２２。激光二极管额定功率

为２５Ｗ，中心波长为７９３．４ｎｍ。与侧面抽运方式相

比，端面抽运很容易实现抽运光和振荡激光模式的

良好匹配。耦合镜犔１，犔２ 的焦距分别为２５ｍｍ，

５１ｍｍ。犕１和犕２对抽运光高透，对１．９４μｍ激光高

反。输出镜 犕３ 的曲率半径为２００ｍｍ，透过率为

２．５％。Ｔｍ∶ＬＳＯ晶体端面尺寸为３ｍｍ×３ｍｍ×

８ｍｍ，Ｔｍ３＋的原子数分数为４％。晶体装在紫铜

热沉上，置于杜瓦瓶内用液氮制冷。腔长为７０ｍｍ

左右。

图２ 激光二极管抽运Ｔｍ∶ＬＳＯ激光器示意图

Ｆｉｇ．２ ＣｏｎｆｉｇｕｒａｔｉｏｎｏｆＬＤｐｕｍｐｅｄＴｍ∶ＬＳＯｌａｓｅｒ

图３ 输出功率与输入功率的关系

Ｆｉｇ．３ Ｏｕｔｐｕｔｐｏｗｅｒｖｅｒｓｕｓｉｎｐｕｔｐｏｗｅｒ

当注入功率为６．４７Ｗ 时，获得３３２ｍＷ，中心

波长为１．９６μｍ的激光输出，斜率效率为１１．５％，抽

运阈值为２．１２ｋＷ／ｃｍ２，如图３所示。

４　结　论

通过测量和研究Ｔｍ∶ＬＳＯ的非偏振吸收光谱

和非偏振荧光光谱发现，利用窄得奥菲特理论拟合

得出晶场唯像晶格参数，并且得到了表征激光输出

性能的积分发射截面、辐射寿命和极化振子强度等

光谱参数；Ｔｍ∶ＬＳＯ晶体具有较宽的发射带，非常

有利于２μｍ波长可调谐激光输出；Ｔｍ
３＋在ＬＳＯ晶

体强的晶场耦合作用下产生斯塔克能级劈裂，同时

３犉４ 能级具有较大的辐射寿命，使得Ｔｍ∶ＬＳＯ晶体

可能在２μｍ波长实现高效率激光输出。总之，Ｔｍ∶

ＬＳＯ晶体具有较大的积分吸收截面和积分发射截

面，３犉４能级具有较长的辐射寿命，可能成为２μｍ波

长激光输出的新材料。
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