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摘要　通过受激拉曼效应获得紫外光，建立了氙灯抽运的电光调犙固体拉曼激光器实验系统，研究了硝酸钡晶体

在紫外波段的受激拉曼效应。采用单脉冲能量１Ｊ，脉宽９ｎｓ的１０６４ｎｍ的基频光通过 ＫＴＰ晶体倍频，再经过

ＢＢＯ晶体混频产生单脉冲能量１４０．７６ｍＪ，脉宽８ｎｓ的３５５ｎｍ紫光，用其做抽运源激发硝酸钡晶体产生受激拉曼

效应，有效地实现了纳秒级的紫外波段拉曼光输出，经光谱仪测试波长为３６８．１５ｎｍ的正一阶斯托克斯光，脉宽

７．１ｎｓ，极间频移为１００６ｃｍ－１，增益系数为７８．５１ｃｍ／ＧＷ。
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１　引　　言

紫外激光具有波长短、易聚焦、能量集中、分辨

率高等特点，在精密材料加工、大气探测、超高密度

光驱、光数据存储等领域有着广泛的应用前景。目

前，获得输出稳定、转换效率高的窄脉宽紫外新波长

激光是紫外激光研究中急需解决的问题。产生紫外

激光的固体激光器由于具有较好的光束质量和较高

的功率稳定性，是实现紫外激光输出的最有效手

段［１～３］。近年来，随着拉曼增益介质材料的日益发

展和成熟，受激拉曼散射（ＳＲＳ）作为获得新波段激

光的一种有效手段备受关注，受激拉曼散射过程不

需要相位匹配，得到的相干光具有光束质量好、亮度

高、脉宽窄并且转换效率高等特性，可达到比抽运脉

冲更高的峰值功率。通过拉曼频移能够得到固体激

光器不能直接得到的波长，开拓了激光的新应用领

域［４，５］。

受激拉曼散射效应是在１９６２年首次发现的，２０

世纪９０年代起美国和俄罗斯等一些国家的研究小
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组对钨酸盐和硝酸盐等晶体的拉曼散射特性和可见

光及近红外波段的拉曼激光器进行了许多开创性的

研究工作［６～１０］。近年来，国内关于晶体受激拉曼散

射也开展了相关研究，２００５年，中国科学院上海光

学精密机械研究所的陈慧挺等［１１，１２］以硝酸钡晶体

为拉曼介质对黄橙光全固态拉曼激光器进行了研

究，实验测定了硝酸钡晶体在５３２ｎｍ时的前向散

射的三阶斯托克斯光发散角和脉宽。文献［１３～１５］

以３５５ｎｍ皮秒激光脉冲作为光源对ＳｒＷＯ４ 晶体

进行了紫外受激拉曼散射研究，２００９年，用５３２ｎｍ

皮秒激光脉冲抽运ＢａＷＯ４ 晶体实现了其高效受激

拉曼散射。然而，国内外对拉曼晶体的受激拉曼散

射研究及应用多集中在可见光到近红外波段，关于

用Ｂａ（ＮＯ３）２ 晶体获得紫外纳秒脉冲激光报道

不多。

Ｂａ（ＮＯ３）２ 晶体的稳态拉曼增益系数高，被认

为是纳秒脉冲的首选拉曼晶体，本文选用Ｂａ（ＮＯ３）２

晶体作为拉曼介质，以重复频率１０Ｈｚ，脉宽８ｎｓ的

３５５ｎｍ激光脉冲为光源，采用腔外单次通过方式实

现Ｂａ（ＮＯ３）２ 晶体的受激拉曼散射，研究散射光在

紫外波段频移、脉宽压缩等受激拉曼散射特性。实

验结果对窄脉宽的紫外固体拉曼激光器的研究有着

一定的意义。

２　实验装置及方法

利用 实 验 室 常 见 的 氙 灯 抽 运 工 作，抽 运

Ｎｄ∶ＹＡＧ晶体获得１０６４ｎｍ的脉冲光，通过电光

调犙使输出功率达到兆瓦量级，再通过一级放大提

高输出能量，然后经 ＫＴＰ 晶体腔外倍频获得

５３２ｎｍ的脉冲光，输出的５３２ｎｍ和剩余的１０６４ｎｍ

光经ＢＢＯ晶体腔外混频产生３５５ｎｍ三次谐波，以

此作抽运源激发Ｂａ（ＮＯ３）２ 晶体输出拉曼散射光，

再用棱镜将斯托克斯（Ｓｔｏｋｅｓ）光和剩余的３５５ｎｍ

光分离出来，实验系统光路如图１所示。

图１ 光路原理图

Ｆｉｇ．１ Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｓｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍ

　　实验中，本振级和一级放大采用的是漫反射紧

包腔，利用氙灯抽运方式，工作物质为掺杂原子数分

数１．１％的Ｎｄ∶ＹＡＧ激光棒，本振级的 Ｎｄ∶ＹＡＧ

为５ｍｍ×１１０ｍｍ，放大级的Ｎｄ∶ＹＡＧ为７ｍｍ×

１１０ｍｍ。本振级谐振腔采用平凹腔，Ｍ１为曲率半

径是４ｍ的全反射凹面镜，凹面镀１０６４ｎｍ 高反

膜，Ｍ２为部分反射平面镜，一面镀１０６４ｎｍ部分反

射膜（反射率为２０％），另一面镀１０６４ｎｍ增透膜，这

种低反射镀膜设计是为了增加输出镜的透射率，并

且避免腔内输入功率过大损坏电光开关。Ｍ３是平

面输出镜，一面镀的是１０６４ｎｍ和５３２ｎｍ高反膜，

３５５ｎｍ高透膜；另一面镀３５５ｎｍ增透膜，这个设计

可以滤去１０６４ｎｍ和５３２ｎｍ激光，使３５５ｎｍ激光

单点透过输出，避免了其他波段产生拉曼增益影响

实验效果。本振级Ｎｄ∶ＹＡＧ激光谐振腔结构只能

输出峰值功率千瓦级的１０６４ｎｍ激光，采用ＫＤＰ

电光开关调犙技术就可使１０６４ｎｍ的峰值功率达

到兆瓦级，各种非线性器件的频率转换效率也随之

大幅提高。具体实现过程是把介质膜偏振片以布儒

斯特角５６．３°放置于光路中，使本振级谐振腔中振

荡的基频激光成为适合调犙作用的线偏振光，偏振

器兼有起偏和检偏的作用，随后ＫＤＰ电光开关被

施加四分之一波电压开始调犙，峰值功率达到兆瓦

级，脉冲宽度压缩调制到纳秒级。本振级激光输出

的单脉冲能量为３００ｍＪ，脉冲宽度为９～１０ｎｓ，重复

频率为１０Ｈｚ，峰值功率３０ＭＷ。通过增加一级激

光抽运腔对本振级输出的激光脉冲进行能量放大，

获得１Ｊ能量的１０６４ｎｍ激光脉冲输出，同时其脉

冲宽度也压缩稳定到９ｎｓ，峰值功率１１１ＭＷ。倍

频晶体选用尺寸为８ｍｍ×８ｍｍ×６ｍｍ的 ＫＴＰ

晶体，匹配角度为ＩＩ类，θ＝９０°，φ＝２３．５°，通过

ＫＴＰ晶体倍频后获得单脉冲输出能量最高到

６００ｍＪ，转换效率为６０％，此时ＫＴＰ承受的功率密

度为３９３ＭＷ／ｃｍ２，接近 ＫＴＰ晶体及其膜层的抗

光损伤阈值，再调高能量或调快重复频率，ＫＴＰ晶

体会出现损坏或者灰迹现象［１６］。

继续调节ＫＴＰ晶体的旋转角度及俯仰角度，改

变基波和倍频光的比例，使输出的混合波１０６４ｎｍ和

５３２ｎｍ的能量比接近１∶１，此时获得的三倍频光转

换效率最高［１７］，３５５ｎｍ激光输出的单脉冲能量为

１５９１
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１４０．７６ｍＪ，脉宽为８ｎｓ，峰值功率为１７．６０ＭＷ。三

倍频晶体选用尺寸为８ｍｍ×８ｍｍ×６ｍｍ的ＢＢＯ

晶体，匹配角度为Ｉ类，θ＝３１．３°，φ＝９０°。将获得的

３５５ｎｍ激光脉冲作为抽运光注入到一块沿着［１１０］

晶轴方向切割，双面镀３００～５００ｎｍ宽带增透膜，尺

寸为８ｍｍ×８ｍｍ×５０ｍｍ有外壳封装的Ｂａ（ＮＯ３）２

晶体中，最终获得了脉宽７．１ｎｓ的３６８．１５ｎｍ波长的

正一阶斯托克斯光，再经石英分光棱镜将Ｓｔｏｋｅｓ光分

离出来，开始观察Ｂａ（ＮＯ３）２ 晶体的受激拉曼散射现

象，实验装置实物图见图２。

图２ 实验装置实物图

Ｆｉｇ．２ Ｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｏｆｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔｄｅｖｉｃｅ

３　实验结果及分析

３５５ｎｍ作为抽运源对Ｂａ（ＮＯ３）２ 晶体进行能

量注入，当达到Ｂａ（ＮＯ３）２ 晶体的阈值点时，拉曼效

应随之产生，用光谱仪接收拉曼散射光的光谱，并用

数码相机记录产生的拉曼现象及变化趋势。用测量

仪器对３５５ｎｍ紫外激光和其抽运的拉曼散射光的

能量、脉宽及相对光强等参数进行测量，由抽运源能

量、阈值点、频移值以及增益系数４个方面对产生的

拉曼现象进行分析。

实验中，根据入射ＢＢＯ晶体前后的１０６４ｎｍ和

５３２ｎｍ混合波能量计算紫光的输出能量。测量入

射前的混合波能量犈０，入射后的混合波能量，根据

能量守恒定律，紫光的输出能量为犈 ＝犈０－犈１；

ＢＢＯ晶体的三倍频转换效率，即紫光输出的转换效

率是 （犈０－犈１）／犈０ 。根据测量数据得到实验系统

三倍频过程的转换效率曲线（见图３）及斜率效率曲

线（见图４）。

图３ ３５５ｎｍ光的转换效率曲线

Ｆｉｇ．３ Ｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙｃｕｒｖｅａｔ３５５ｎｍ

图４ ３５５ｎｍ的转换效率随电压的变化曲线

Ｆｉｇ．４ Ｖｏｌｔａｇｅｖａｒｉａｂｌｅｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ

ｃｕｒｖｅａｔ３５５ｎｍ

　　由图３可见，随着１０６４ｎｍ和５３２ｎｍ混合波

能量不断的注入，３５５ｎｍ光的输出能量随之增加，

转换效率增高。由图４可见，当电压低于７７０Ｖ时，

尽管输出能量在不断提高，但转换效率却有降低的

趋势，这时的工作状态不够稳定，也没有拉曼现象产

生。当电压在７９０Ｖ时，转换效率开始持续上升，

３５５ｎｍ紫外激光开始稳定输出，其单脉冲能量输出

约１００ｍＪ，脉宽为８ｎｓ，紫光的转换效率约为２０％，

这时Ｂａ（ＮＯ３）２ 晶体的拉曼增益达到临界阈值点，

开始观察到受激拉曼散射现象，拉曼散射光出现。

这时抽运光的光强就是临界点的光阈值强度，可通

过已测得的能量以及脉宽计算出抽运光的峰值功

率，峰值功率等于一个脉冲的能量犈除以脉宽τ

犘＝
犈

τ
＝
１００×１０

－３

８×１０
－９ ＝１２．５×１０

６ Ｗ， （１）

再根据峰值功率除以光斑面积犛（光斑直径＝

５ｍｍ）算出一级Ｓｔｏｋｅｓ光的抽运阈值，可用临界点

２５９１
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的光阈值强度犐ｔｈ表示

犐ｔｈ＝
犘
犛
＝
犘

π狉
２ ＝

１２．５×１０
６

π×（０．２５）
２ ＝

６３．６９×１０
６ Ｗ／ｃｍ２． （２）

　　当入射光强度达到阈值以后，拉曼散射光的强

度便会随着入射光功率的增加而呈指数倍数增长，

观察到的拉曼散射现象迅速地扩大。当电压调节到

９００Ｖ时，得到了单脉冲能量约１４０．６７ｍＪ的紫外

３５５ｎｍ 激 光 输 出，脉 宽 为 ８ｎｓ，峰 值 功 率 达

１７．５ＭＷ，紫光的转换效率约２４％，１０６４～３５５ｎｍ

的光光转换效率为１４％，产生的受激拉曼散射现

象比之前更明显。

图５ 稳定输出时的光谱曲线

Ｆｉｇ．５ Ｃｕｒｖｅｏｆｓｐｅｃｔｒｕｍｏｆｓｔａｂｌｅｓｔａｔｅ

为了避免５３２ｎｍ波长干扰实验现象，用一个

正三角形的石英棱镜对输出的拉曼散射光进行分

光，将５３２ｎｍ绿光，３５５ｎｍ紫光和Ｓｔｏｋｅｓ光分开，

观察并记录３５５ｎｍ的拉曼散射现象和最终输出的

光斑情况，同时通过美国海洋光学公司的 ＵＳＢ２０００

型 光 谱 仪 来 测 量 并 接 收 到 一 阶 Ｓｔｏｋｅｓ 光

３６８．１５ｎｍ。光谱仪测量记录了各个波长的相对强

度，其比值与相应的能量比成正比关系，所以可近似

认为 Ｓｔｏｋｅｓ光和抽运光的相对强度比值就是

Ｓｔｏｋｅｓ光的能量占抽运光能量的百分比，即Ｓｔｏｋｅｓ

光的转换效率，进而根据实验中已测得的抽运能量

计算出Ｓｔｏｋｅｓ光的能量值。通过对拉曼散射光稳

定输出状态的测量数据取值，进而对抽运光３５５ｎｍ

和一阶Ｓｔｏｋｅｓ光３６８．１５ｎｍ的相对强度求和，再用

两个波长的相对强度值相比得出１７．１６％，即稳定状

态时一阶Ｓｔｏｋｅｓ光的转换效率是１７．１６％，此时的

抽运光能量１４０．６７ｍＪ与转换效率相乘，得出一阶

Ｓｔｏｋｅｓ光的输出能量约２４ｍＪ。图５是拉曼散射光

稳定输出时的抽运光和Ｓｔｏｋｅｓ光的相对强度对比

曲线，图６是一级Ｓｔｏｋｅｓ光能量输出最强时的相对

强度对比曲线，但是不能稳定保持，计算相对强度比

值是３２．７１％，即转换效率最高为３２．７１％。要得到

更高转换效率拉曼光的稳定输出，还需对拉曼散射

光的抽运光源以及抽运光的耦合方式做进一步的研

究和改善。

图６ 瞬态能量输出最强时的光谱曲线

Ｆｉｇ．６ Ｃｕｒｖｅｏｆｓｐｅｃｔｒｕｍｗｈｅｎｏｕｔｐｕｔｅｎｅｒｇｙ

ｉｓｔｈｅｓｔｒｏｎｇｅｓｔ

图７是数码相机记录的刚出现受激拉曼散射现

象的光斑分布。由图可见，以３５５ｎｍ光斑为中心

呈同心圆环分布，沿着中心亮点（中心波长３５５ｎｍ）

的周边有一圈椭圆型光环，这就是一级Ｓｔｏｋｅｓ光的

光斑投影，但由于分光棱镜的作用使之横向拉长，形

成椭圆环。持续增加能量会观察到原有区域在迅速

增强并扩大，当一级Ｓｔｏｋｅｓ光的能量超过了二级

Ｓｔｏｋｅｓ光阈值时，二级Ｓｔｏｋｅｓ光就会产生。当能量

超过１３０ｍＪ时可观察到原有的光斑外围又出现一

道圆弧，见图８中右下角位置的光弧，这是二级

Ｓｔｏｋｅｓ光３８２．３１ｎｍ的光斑投影。通过快速硅光

响应光电探测器测得一级Ｓｔｏｋｅｓ光脉冲宽度为

７．１ｎｓ，可见，受激拉曼散射过程也能对脉冲宽度进

行压缩。

图７ 刚达到阈值点时受激拉曼散射现象的

光斑分布照片

Ｆｉｇ．７ ＰｈｏｔｏｇｒａｐｈｏｆｐｈｅｎｏｍｅｎｏｎｏｆＳＲＳ

ａｔｃｒｉｔｉｃａｌｐｏｉｎｔ

因Ｂａ（ＮＯ３）２ 晶体具有很强的对称振动，自发

拉曼谱中最强的振动谱线对应于分子团 ＮＯ３
－１的

对称呼吸振动模，振动频率是１０４７ｃｍ－１，线宽是

３５９１
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图８ 增加抽运注入能量后获得二阶Ｓｔｏｋｅｓ的

光斑分布照片

Ｆｉｇ．８ Ｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｏｆｔｈｅｆｉｒｓｔａｎｄｓｅｃｏｎｄ

Ｓｔｏｋｅｓｒａｄｉａｔｉｏｎ

０．４ｃｍ－１，这也是Ｂａ（ＮＯ３）２ 晶体的受激拉曼散射

模［１２］，根据ＳＲＳ理论，级间频移为

Δν＝１／λ犿 －１／λ狀， （３）

式中λ犿 和λ狀 分别为相邻受激散射阶次的光波长，

计 算 得 ３５５ ｎｍ 抽 运 的 正 一 阶 Ｓｔｏｋｅｓ 光 是

３６８．７０ｎｍ，正二阶Ｓｔｏｋｅｓ光是３８３．５１ｎｍ，正三阶

Ｓｔｏｋｅｓ光是３９９．５５ｎｍ，而实际测得的一阶Ｓｔｏｋｅｓ

光是３６８．１５ｎｍ，计算得相邻受激拉曼级次间的频

移是１００６ｃｍ－１，实验值与理论参考值１０４７ｃｍ－１基

本一致，从而证实Ｂａ（ＮＯ３）２ 晶体在３５５ｎｍ时仍具

有大的拉曼频移，产生的谱线也具有高的峰值强度。

在稳态受激拉曼散射中，产生Ｓｔｏｋｅｓ光犐ｓ 的抽运

光阈值条件表示为

犐ｓ＝犐ｓｐｅｘｐ（犌犐犔）， （４）

式中犐ｓｐ是自发拉曼散射的强度，犌 是拉曼增益系

数，犔是受激拉曼散射光在介质中的相互作用长度，

即晶体长度犔＝５０ｍｍ，犐为抽运光强度，抽运光阈

值强度通常定义为ｅ指数内的量等于２５时的抽运

光强度，即犌犔犐ｔｈ＝２５
［１１］。根据抽运光阈值强度

犐ｔｈ＝６３．６９ＭＷ／ｃｍ
２ 可计算得出正一阶Ｓｔｏｋｅｓ光

的增益系数为犌 ＝２５／（犔犐ｔｈ）＝７８．５１ｃｍ／ＧＷ。

Ｂａ（ＮＯ３）２晶体在被３５５ｎｍ波长纳秒激光脉冲抽运

时，稳态增益高达７８．５１ｃｍ／ＧＷ，而ＳｒＷＯ４ 晶体在

３５５ｎｍ 的增益系数只有４９．０９ｃｍ／ＧＷ
［１４］，而且

Ｂａ（ＮＯ３）２晶体抽运阈值低，只有６３．６９ＭＷ／ｃｍ
２，

频移范围宽Δν＝１００６ｃｍ
－１，其散射光性能好，发散

角小，获得的光束质量好，是制作纳秒级紫外固体拉

曼激光器的优异材料。

４　结　　论

通过搭建紫外激光输出的纳秒级脉冲固体拉曼

激光器实验系统，获得了单脉冲能量达１４０．７６ｍＪ

的３５５ｎｍ紫外光，抽运Ｂａ（ＮＯ３）２ 晶体使其产生受

激拉曼效应获得３６８．１５ｎｍ的拉曼散射光，并对硝

酸钡晶体的受激拉曼散射特性进行研究，验证了硝

酸钡晶体在紫外波段仍拥有大的稳态增益系数，利

用硝酸钡晶体可获得高转换效率的紫外激光稳定

输出。
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