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摘要　研究了ＳｒＷＯ４ 晶体在外置谐振腔条件下对于皮秒激发脉冲的受激拉曼散射特性。采用提拉法生长了高光

学质量的ＳｒＷＯ４ 晶体，尺寸为２２ｍｍ×４０ｍｍ，质量为７２．３ｇ。利用分光光度计测量了ＳｒＷＯ４晶体的室温透过

光谱，其透过短波限为２６０ｎｍ，长波限大于３２００ｎｍ，因此可在较宽波长范围内实现拉曼激光频移。当激发源为脉

宽４０ｐｓ的Ｎｄ∶ＹＡＧ锁模激光时，多波长拉曼输出的总转换效率达到７３％，最大输出能量２．５８ｍＪ；１１８０ｎｍ一级

斯托克斯拉曼输出的最高转换效率为３８％，最大输出能量１．０４ｍＪ；１３２４ｎｍ二级斯托克斯拉曼输出的最高转换效

率为１９．３％，最大输出能量０．３９ｍＪ。实验表明，ＳｒＷＯ４ 晶体具有易生长、透光波段宽、增益系数大、转换效率高等

优点，是一种有实际应用前景的固体拉曼介质。

关键词　非线性光学；ＳｒＷＯ４ 晶体；受激拉曼散射；外置谐振腔；转换效率
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１　引　　言

受激拉曼散射（ＳＲＳ）是获得新波段激光的有效

手段。利用固体拉曼激光技术，可以发展新型的黄、

橙光激光，以及１．５μｍ人眼安全激光
［１，２］，这些光源

在军事、医疗、显示、遥感、海洋探测等领域有广泛需

求，是近年来非常活跃的研究方向。自２０世纪８０

年代以来，由于Ｂａ（ＮＯ３）２，ＢａＷＯ４，ＹＶＯ４，ＧｄＶＯ４

等硝酸、钨酸、钒酸盐高拉曼增益固体材料的发现以

及固体激发光源的商品化，使固体拉曼激光技术有

了显著进展［３～１４］。ＳｒＷＯ４ 晶体具有不潮解、热机械

性能好、透光波段宽、抗光损伤、拉曼散射强度高、谱

线窄等特点，掺入 Ｎｄ３＋离子后还可具有激光与拉

曼两种性能结合的自拉曼特性，是一种优良的拉曼

介质［１５～１８］。该晶体可用提拉法（Ｃｚｏｃｈｒａｌｓｋｉ）生长，

生长周期短，易于获得大尺寸高质量的单晶。采用

定向籽晶，沿着拉曼激光器所需要的样品方向生长，

可以节约原料，降低成本。ＳｒＷＯ４ 晶体的这些特点

使其在拉曼激光器的应用中有较强的竞争优势，成

为近年来国内外研究的热点。外腔式拉曼激光器是

拉曼激光器的一种重要形式，它把拉曼晶体放在一

个独立的谐振腔内而不改变抽运激光器的结构，对

拉曼谐振腔进行专门设计以实现最佳运转［１９，２０］。

２００６年，苏富芳等
［２１］使用脉宽１１．７ｎｓ的主动调犙

Ｎｄ∶ＹＡＧ激光器作为抽运源，研究了纳秒脉冲激发

的外腔式ＳｒＷＯ４ 拉曼激光器的输出特性，所得一

级、二级斯托克斯脉冲的最大转换效率分别为

３６．２％和２５．４％。本文以脉冲宽度为 ４０ｐｓ的

Ｎｄ∶ＹＡＧ锁模激光器作为激发源，实现了皮秒脉冲

激发的外腔式ＳｒＷＯ４ 拉曼激光器的高效运转，所得

数据优于同等实验条件下ＢａＷＯ４，ＹＶＯ４ 晶体的实

验结果，表现出良好的应用前景。

２　晶体生长

采用提拉法从化学计量比的熔体中生长出了大

尺寸、高质量的ＳｒＷＯ４ 单晶，如图１所示。图中晶

体沿犪轴生长，无宏观缺陷，均匀无色透明，晶体尺

寸为２２ｍｍ×４０ｍｍ，质量为７２．３ｇ。将晶体置于

１０ｍＷ 的 ＨｅＮｅ激光束下照射，未发现散射颗粒，

这表明所生长的ＳｒＷＯ４ 单晶具有良好的光学质量。

利用分光光度计测量了ＳｒＷＯ４晶体的室温透射光

谱，测试结果表明ＳｒＷＯ４晶体的透过短波限为２６０

ｎｍ，长波限大于３２００ｎｍ，因此可在较宽波长范围内

实现拉曼激光频移。

图１ 沿犪轴生长的ＳｒＷＯ４ 单晶

Ｆｉｇ．１ ＳｒＷＯ４ｓｉｎｇｌｅｃｒｙｓｔａｌｇｒｏｗｎａｌｏｎｇ犪ａｘｉｓ

３　实验装置

利用图２所示的实验装置，实现了ＳｒＷＯ４ 晶体

的外腔型拉曼激光输出。所用抽运光源为美国

Ｃｏｎｔｉｎｕｕｍ公司生产的ＰＹ６１型 Ｎｄ∶ＹＡＧ锁模激

光器，输出波长１０６４ｎｍ，重复频率１０Ｈｚ，脉冲宽

度４０ｐｓ。图中ＰＰ１，ＰＰ２为偏振棱镜，Ｔ为缩束系

统，Ｆ为光阑，ＲＣ为ＳｒＷＯ４ 晶体，Ｂ为光谱分析

仪探头，Ｆ１，Ｆ２为拉曼腔镜。ＰＰ１和ＰＰ２作用是使

抽运能量可以连续变化；抽运光束的初始直径为

图２ 外腔型ＳｒＷＯ４ 拉曼激光器实验装置

Ｆｉｇ．２ ＥｘｔｅｒｎａｌｒｅｓｏｎａｔｏｒＲａｍａｎｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｓｅｔｕｐｆｏｒＳｒＷＯ４ｃｒｙｓｔａｌ

４ｍｍ，采用一个由双透镜组成的缩束系统将其减小

至１ｍｍ，以提高入射到晶体上的功率密度。

４　外腔式ＳｒＷＯ４多波长拉曼激光器

将ＳｒＷＯ４ 晶体沿犪向加工成长度为３０ｍｍ的

样品，截面为６ｍｍ×６ｍｍ，样品两通光端面进行抛

光但未镀膜。由 Ｆ１和 Ｆ２构成的拉曼腔长约为

４０ｍｍ。输入镜Ｆ１对１０６４ｎｍ 抽运光高透（犜＞

９０％），在１１３０～１３８０ｎｍ 波段高反（犜＜０．１％）。

对具有不同透过率的两种输出镜进行实验，两种输

出镜对ＳｒＷＯ４ 晶体各级斯托克斯光的透过率如表

１所示，输出镜都对１０６４ｎｍ高反以实现双程抽运。

６３３
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表１ 外腔输出镜Ｆ２在各级Ｓｔｏｋｅｓ光处的透过率（％）

Ｔａｂｌｅ１ ＴｒａｎｓｍｉｔｔａｎｃｅｏｆｔｈｅｏｕｔｐｕｔｍｉｒｒｏｒＦ２ａｔ

ｄｉｆｆｅｒｅｎｔＳｔｏｋｅｓｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｓ（％）

Ｎｏ．
Ｐｕｍｐｗａｖｅｌｅｎｇｔｈ

（１０６４ｎｍ）

Ｓ１

（１１８０ｎｍ）

Ｓ２

（１３２４ｎｍ）

Ｓ３

（１５０７ｎｍ）

Ｆ２１ ０ １４．８ ３６ ９０

Ｆ２２ ０ ３８ ６７ ８０

　　实验中，采用ＡｎｒｉｔｓｕＭＳ９７１０Ｃ型光谱分析仪测

得混合输出激光的波长为１１８０，１３２４，１５０７ｎｍ，输出

能量和转换效率随激发能量的变化如图３，４所示。

图３ 外腔式ＳｒＷＯ４ 晶体多波长拉曼激光器的输出

能量变化特性

Ｆｉｇ．３ Ｏｕｔｐｕｔｅｎｅｒｇｙｃｕｒｖｅｏｆｔｈｅｅｘｔｅｒｎａｌｒｅｓｏｎａｔｏｒ

ＳｒＷＯ４ｃｒｙｓｔａｌｍｕｌｔｉｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｓＲａｍａｎｌａｓｅｒ

图４ 外腔式ＳｒＷＯ４ 晶体多波长拉曼激光器的转换效率

变化特性

Ｆｉｇ．４ Ｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙｃｕｒｖｅｏｆｔｈｅｅｘｔｅｒｎａｌｒｅｓｏｎａｔｏｒ

ＳｒＷＯ４ｃｒｙｓｔａｌｍｕｌｔｉｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｓＲａｍａｎｌａｓｅｒ

总输出激光的最大能量为２．５８ｍＪ，最佳转换

效率为７３％，均为３０ｍｍＳｒＷＯ４ 晶体样品在Ｆ２２

号输出腔镜中得到。在图２中Ｆ２的右侧添加仅透

过Ｓ１ 的滤光片（在１１８１ｎｍ 波段 犜＝９０％，在

１２５０～１５２０ｎｍ波段 犜＜０．１％），当激发能量为

２．７４ｍＪ时测得一级斯托克斯拉曼激光的最大输

出，计入滤光片损耗后为１．０４ｍＪ，最高转换效率为

３８％。当激发能量继续增加时，由于向更高级斯托

克斯谱线的能量传递，一级斯托克斯光的输出能量

逐渐降低，转换效率随之下降。在相同实验条件下，

对ＢａＷＯ４，ＹＶＯ４ 晶体的外腔拉曼特性进行了测

试，均低于 ＳｒＷＯ４ 的实验结果。当拉曼介质为

３０ｍｍ长的ＢａＷＯ４ 时，总输出激光的最大能量和

最佳转换效率分别为２．４６ｍＪ和５８％；当拉曼介质

为３５．４ｍｍ长的ＹＶＯ４ 时，总输出激光的最大能量

和最佳转换效率分别为２．２１ｍＪ和５１．４％。

５　外腔式ＳｒＷＯ４晶体１３２４ｎｍ拉曼

激光器

图５ ＳｒＷＯ４ 晶体１３２４ｎｍ外腔拉曼激光器的输出

能量变化特性

Ｆｉｇ．５ Ｏｕｔｐｕｔｅｎｅｒｇｙｃｕｒｖｅｏｆｔｈｅｅｘｔｅｒｎａｌｒｅｓｏｎａｔｏｒ

ＳｒＷＯ４ｃｒｙｓｔａｌ１３２４ｎｍＲａｍａｎｌａｓｅｒ

将ＳｒＷＯ４ 晶体沿犪向加工成长度分别为３０，

２０，１０ｍｍ的样品，截面均为６ｍｍ×６ｍｍ，各样品

两通光端面进行抛光但未镀膜。由Ｆ１和Ｆ２构成

的激光腔长度根据拉曼晶体的长度进行调整，保证

实验 在 紧 凑 腔 型 条 件 下 进 行。输 入 镜 Ｆ１ 对

１０６４ｎｍ抽运光高透（犜＞９０％），在１１３０～１３８０ｎｍ

波 段 高 反 （犜 ＜ ０．１％）。 输 出 镜 Ｆ２ 对

１０５０～１２５０ｎｍ波段高反（犜＜０．１％），对１３２４ｎｍ

波长的透过率为５３％。实验中采用 Ａｎｒｉｔｓｕ的

ＭＳ９７１０Ｃ光谱仪得到输出激光的波长为１３２４ｎｍ，

未观察到其他波长激光的输出。实验结果如图５，６

所示，１３２４ｎｍ二级斯托克斯拉曼激光的最大输出

能量为０．３９ｍＪ，最高转换效率为１９．３％，均由

３０ｍｍ长的ＳｒＷＯ４ 晶体获得。与图５，６对应的各

ＳｒＷＯ４ 晶体的拉曼阈值如表２所示。随晶体长度

的增加，拉曼阈值降低，转换效率增加。同样地，在

相同实验条件下对ＢａＷＯ４，ＹＶＯ４ 晶体进行了测

试，当拉曼介质为５０ｍｍ 长的 ＢａＷＯ４ 时，在与

ＳｒＷＯ４ 相同的激发能量下（２ｍＪ）总拉曼输出的能

量和转换效率分别为０．２４ｍＪ和１２％；当拉曼介质

为３５．４ｍｍ长的ＹＶＯ４ 时，总输出激光的最大能量

７３３
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和最佳转换效率分别为０．３６ｍＪ和１２．３％。

图６ ＳｒＷＯ４ 晶体１３２４ｎｍ外腔拉曼激光器的转换

效率变化特性

Ｆｉｇ．６ Ｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙｃｕｒｖｅｏｆｔｈｅｅｘｔｅｒｎａｌ

ｒｅｓｏｎａｔｏｒＳｒＷＯ４ｃｒｙｓｔａｌ１３２４ｎｍＲａｍａｎｌａｓｅｒ

表２ ＳｒＷＯ４ 晶体１３２４ｎｍ拉曼激光器的抽运阈值

Ｔａｂｌｅ２ ＰｕｍｐｔｈｒｅｓｈｏｌｄｏｆＳｒＷＯ４ｃｒｙｓｔａｌ

１３２４ｎｍＲａｍａｎｌａｓｅｒ

Ｎｏ．
Ｃｒｙｓｔａｌｌｅｎｇｔｈ

／ｍｍ

Ｐｕｍｐｅｎｅｒｇｙａｔ

ｔｈｒｅｓｈｏｌｄ／ｍＪ

Ｐｕｍｐｉｎｔｅｎｓｉｔｙａｔ

ｔｈｒｅｓｈｏｌｄ／（ＭＷ／ｃｍ２）

１ ３０ ０．３４ １０８２．２５

２ ２０ ０．５２ １６５５．２１

３ １０ ０．９４ ２９９２．１１

６　结　　论

用ＳｒＷＯ４ 晶体实现了１０６４ｎｍ皮秒脉冲激发

的外腔式多波长拉曼激光器、外腔式１３２４ｎｍ单波

长拉曼激光器的高效运转。多波长输出的最大输出

能量为２．５８ｍＪ，总转换效率达到７３％。实验中获

得了１．０４ｍＪ的一级斯托克斯拉曼激光最大输出，

最高转换效率为３８％。１３２４ｎｍ二级斯托克斯单

波长拉曼激光输出的最大能量为０．３９ｍＪ，转换效

率为１９．３％，优于同等实验条件下ＢａＷＯ４，ＹＶＯ４

晶体的实验结果，表明ＳｒＷＯ４ 晶体在超短脉冲拉曼

变频方面具有巨大潜力及良好应用前景。
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