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钒酸钇晶体皮秒拉曼放大器特性的研究
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摘要　报道了钒酸钇晶体（ＹＶＯ４）作为拉曼放大器时的性能。观察到拉曼放大器中的自净化作用对拉曼光光束质

量的改善。通过改变抽运脉宽，在３组不同脉宽的抽运条件下，分别进行了拉曼放大实验。实验结果表明抽运脉

宽越宽，越有利于拉曼种子光与抽运光之间的延时调节。通过改变拉曼种子光与拉曼抽运光两者的夹角，研究了

其对拉曼放大器的影响。结果表明利用四波混频实现的拉曼放大对于角度的变化很敏感。最终分别在不同的入

射光夹角情况下获得了正三阶和反三阶拉曼斯托克斯光，并与计算所得的谱线进行了对比。
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１　引　　言

拉曼频率变换是一种基于受激拉曼散射（ＳＲＳ）

的激光波长变换方法。拉曼散射光的波长范围可由

紫外延伸至近红外，有效扩展了激光的光谱范围。

众所周知，很多特定波长的激光有很强的实用价值，

却无法直接从现有激光晶体中获取。拉曼激光器的

出现使得激光波长应用范围得以大大展宽。拉曼激

光具有很多优秀的特性，拉曼散射光的自净化作用

能够有效改善光束质量，利用拉曼频率变换技术也

可以对脉冲进行压缩。因此，对于拉曼激光的研究

尤为重要。

钒酸钇晶体（ＹＶＯ４）作为一种优秀的激光晶体，

广泛应用于各种研究。２００１年，Ｋａｍｉｎｓｋｉｉ等
［１］首次

报道了ＹＶＯ４ 优良的拉曼特性。此后，ＹＶＯ４ 晶体渐

渐变为重要的拉曼晶体之一。尤其在自拉曼激光器

中，ＹＶＯ４ 更是成为了人们研究的热点。２００４年，

Ｃｈｅｎ
［２－３］报道了关于激光二极管（ＬＤ）端面抽运的

Ｎｄ∶ＹＶＯ４晶体的自拉曼实验结果。实验表明采用

１００２００５１
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８０８ｎｍ光源抽运Ｎｄ∶ＹＶＯ４晶体可以产生１．５μｍ的

人眼安全波段的激光。随着全固态激光器和拉曼晶

体的快速发展，近年来，人们渐渐从采用气体作为拉

曼放大器，过渡为固体拉曼放大器。２００１年，雷博

等［４］采用甲烷气体进行了同轴宽带拉曼放大的实验，

在９ａｔｍ（１ａｔｍ＝１０１３２５Ｐａ）的气压条件下获得了高

达２１倍的放大效果，并发现拉曼种子光的脉宽从

８ｎｓ被 压 缩 至 ５ ｎｓ。２００８ 年，Ｇｒｉｇｓｂｙ 等
［５］以

Ｂａ（ＮＯ３）２晶体作为拉曼放大器，采用多通拉曼放大

的方式获得了４ｍＪ大能量的一阶拉曼光。

本文采用非掺杂ＹＶＯ４ 晶体作为拉曼晶体，重

点研究了其作为拉曼放大器对于皮秒激光的放大性

能。并讨论了不同皮秒脉宽，以及不同入射抽运光

与拉曼种子光夹角对拉曼放大器性能的影响。当将

抽运光与拉曼种子光间的延时，以及二者间夹角调

至最佳，得到了三阶斯托克斯光与反三阶斯托克斯

光。最后，对得到的所有斯托克斯光与计算所得的

ＹＶＯ４ 拉曼谱线进行对比。

２　实验装置

拉曼放大实验装置如图１所示。鉴于 ＹＶＯ４

晶体在瞬态领域有良好的性能［６－７］，选用了两块沿犮

轴切割的非掺杂的ＹＶＯ４ 晶体。一块长２５ｍｍ作

为拉曼种子产生器，另一块长３０ｍｍ作为拉曼放大

器。两块晶体一端镀有５２６ｎｍ和１０５３ｎｍ双增透

膜（反射率犚＜０．６％），另一端镀有４５０～９００ｎｍ宽

带增透膜（犚＜２％）。对 ＹＶＯ４ 晶体的激发配置为

犓∥犮４ 和犈⊥犮４，其中犓 为激光波矢方向，即激光传

播方向；犈 为激光偏振方向，实验中为水平偏振方

向；犮４ 为ＹＶＯ４ 晶体的犮４ 轴。皮秒激光光源是自行

研制的大能量低重频 Ｎｄ∶ＹＬＦ皮秒激光器
［８］。激

光器可输出重复频率为１０Ｈｚ，单脉冲能量为１０ｍＪ

的１０５３ｎｍ基频光。经过三硼酸锂（ＬＢＯ）晶体倍

频后，可获得光斑直径约为１ｍｍ，单脉冲能量为

５ｍＪ的５２６．５ｎｍ绿光。激光器输出的绿光被分束

镜（ＢＳ），以１∶１的分束比分成两束激光。一束用于

直接激发一块ＹＶＯ４ 晶体产生拉曼种子光，另一束

从旁边绕过拉曼种子光产生器，经由反射镜与拉曼

种子光会聚于另一块ＹＶＯ４ 晶体中，对种子光进行

放大。为保证放大光与种子光能同时在拉曼放大器

中准确会聚，在光路中放置了一个可一维平移的延

时台，该延时台的精度为０．０２ｍｍ。通过延时台精

确调节拉曼种子光与拉曼抽运光在时间域上的重合

度，以研究其重合度对拉曼放大器的影响。

图１ 拉曼放大实验装置图

Ｆｉｇ．１ ＥｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｃｏｎｆｉｇｕｒａｔｉｏｎｕｓｅｄｆｏｒＲａｍａｎａｍｐｌｉｆｉｃａｔｉｏｎ

　　拉曼放大过程与传统的激光放大过程有相似

点，也有不同点，如图２所示。两者都是通过光与物

质间的相互作用来实现种子光的放大。传统的激光

放大过程是种子光经由受激辐射实现光的放大，而

拉曼激光的放大过程是由种子光和抽运光通过受激

拉曼散射而实现光的放大。两者最大的不同点主要

体现在时域方面：对于传统的激光放大过程，抽运光

与放大光在时域上不需要精确同步。一般来说，只

要种子光放大时，上能级粒子数未被完全消耗即可

实现放大。而拉曼放大过程需要拉曼抽运光与拉曼

种子光在时域上很好地重合才能实现对种子光的

放大。

图２ （ａ）传统激光放大示意图和（ｂ）拉曼激光放大示意图

Ｆｉｇ．２ Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍｓｏｆ（ａ）ｔｒａｄｉｔｉｏｎａｌｌａｓｅｒａｍｐｌｉｆｉｃａｔｉｏｎａｎｄ（ｂ）Ｒａｍａｎａｍｐｌｉｆｉｃａｔｉｏｎ

１００２００５２
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３　实验结果和讨论

在皮秒拉曼频率变换领域，脉冲的高峰值功率

所引起的非线性效应，使得高光束质量的拉曼光很

难获得。Ｇｒｉｇｓｂｙ等
［５］曾提出当单通拉曼产生器输

出能量超过０．１ｍＪ时，自聚焦和光斑成丝的现象开

始显现。这些非线性效应会破坏拉曼光的高斯分

布，并妨碍受激拉曼过程的进行，最终会使拉曼输出

光呈现出很强的非轴向散射。而在单通纳秒拉曼实

验中，拉曼输出光和抽运光同轴，光斑大小相似并重

合在一起。皮秒拉曼散射光通过拉曼放大器后，由

于拉曼自净化作用，光束质量能够得到有效改善，如

图３（ａ）、（ｂ）所示。高光束质量的低阶斯托克斯光

与拉曼抽运光通过四波混频（ＦＷＭ）相互作用，便可

生成高光束质量的高阶斯托克斯光，而避免非线性

效应对拉曼光的影响。将激光器的输出能量提高至

约０．５ｍＪ时，便可获得高阶斯托克斯拉曼光，如图

３（ｃ）、（ｄ）所示。

拉曼放大器基于四波混频对种子光进行放大，

分别于不同的入射光夹角得到正三阶拉曼斯托克斯

光与反三阶拉曼斯托克斯光。当入射光夹角为

１．６７°时，可获得正三阶拉曼斯托克斯光。当入射光

夹角为２．６４°时，可获得反三阶拉曼斯托克斯光。

用光谱仪（ＵＳＢ２０００＋型，ＯｃｅａｎＯｐｔｉｃｓＬｔｄ．）对各

图３ 单通拉曼产生器的（ａ）一阶斯托克斯成丝光斑；（ｂ）

拉曼放大器的一阶斯托克斯高斯放大光斑；（ｃ）三阶

斯托克斯拉曼光斑；（ｄ）反三阶斯托克斯拉曼光斑

Ｆｉｇ．３ （ａ）ＢｅａｍｐｒｏｆｉｌｅｓｏｆｆｉｌａｍｅｎｔｅｄｆｉｒｓｔｏｒｄｅｒＲａｍａｎ

ｌｉｇｈｔｐｒｏｄｕｃｅｄｂｙｓｉｎｇｌｅｐａｓｓＲａｍａｎｇｅｎｅｒａｔｏｒ；

（ｂ）ａｍｐｌｉｆｉｅｄｆｉｒｓｔｏｒｄｅｒＳｔｏｋｅｓｌｉｇｈｔｐｒｏｄｕｃｅｄｂｙ

ｓｅｅｄＲａｍａｎａｍｐｌｉｆｉｃａｔｉｏｎ；（ｃ）ｐｉｃｔｕｒｅｓｏｆｔｈｉｒｄ

ｏｒｄｅｒＳｔｏｋｅｓＲａｍａｎｌｉｇｈｔａｎｄ（ｄ）ｔｈｉｒｄｏｒｄｅｒａｎｔｉ

　　　　　　ＳｔｏｋｅｓＲａｍａｎｌｉｇｈｔ

阶拉曼斯托克斯光进行光谱测量，并将其与计算所

得的斯托克斯拉曼光进行光谱指认，如表１所示，其

中λｐ为抽运光波长，ωｐ 为抽运光频率，Ｓ表示正斯

托克斯光，ＡＳ表示反斯托克斯光。可以看出各阶

拉曼斯托克斯光的频移量间隔在８９１ｃｍ－１附近，与

ＹＶＯ４ 的拉曼散射实验测量值一致
［６－７］。

表１ ＹＶＯ４ 晶体受激拉曼斯托克斯散射光光谱组成

Ｔａｂｌｅ１　ＳｐｅｃｔｒａｌｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎｏｆＳｔｏｋｅｓａｎｄａｎｔｉＳｔｏｋｅｓｉｎＹＶＯ４ｃｒｙｓｔａｌ

Ｐｕｍｐｃｏｎｄｉｔｉｏｎ

λｐ／ｎｍ Ｐｕｍｐｇｅｏｍｅｔｒｙ

ＳｔｏｋｅｓａｎｄａｎｔｉＳｔｏｋｅｓｌｉｇｈｔ

Ｗａｖｅｌｅｎｇｔｈ／ｎｍ Ｌｉｎｅ ＦＷＭｌｉｎｅａｔｔｒｉｂｕｔｉｏｎ

ＦｒｅｑｕｅｎｃｙｏｆＳＲＳａｃｔｉｖｅｃｒｙｓｔａｌ

ｖｉｂｒａｔｉｏｎｍｏｄｅωｖ／ｃｍ
－１

５２６．５
犓∥犆４

犈⊥犆４

４６１．５５ ＡＳ３ ωｐ＋３ωｖ ８９０．９

４８１．３６ ＡＳ２ ωｐ＋２ωｖ ８９１．４

５０２．９３ ＡＳ１ ωｐ＋ωｖ ８９０．１

ｐｕｍｐ ωｐ

５５２．４３ Ｓ１ ωｐ－ωｖ ８９１．５

５８１．０２ Ｓ２ ωｐ－２ωｖ ８９１．１

６１２．７０ Ｓ３ ωｐ－３ωｖ ８９０．７

　　为了研究拉曼种子光和拉曼抽运光之间的延时

对拉曼放大器的影响，将皮秒光源的脉宽从１０ｐｓ

展宽至３０、６０ｐｓ，并分别进行拉曼放大的实验。实

验结果如图４所示。在Ｇｒｉｇｓｂｙ等
［５］的实验中，先

将谱线较宽的啁啾飞秒光展宽到２００ｐｓ后，再进行

拉曼放大的实验。尽管抽运光脉宽较宽，但种子光

与抽运光间的延时量仍需精确到２．８ｐｓ。认为种子

光与抽运光间的延时量与拉曼晶体的瞬态拉曼谱线

线宽 的 倒 数 相 关。实 验 中，使 用 的 是 窄 线 宽

（约０．６ｎｍ）的皮秒种子源。实验表明皮秒光源的

图４ 斯托克斯放大光输出能量（光强由光谱仪测量）

随拉曼种子光与抽运光间延时量的变化

Ｆｉｇ．４ Ｓｔｏｋｅｓｐｕｌｓｅｅｎｅｒｇｙ（ｍｅａｓｕｒｅｄｂｙｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ）

ｖｅｒｓｕｓｔｉｍｅｄｅｌａｙｂｅｔｗｅｅｎＲａｍａｎｓｅｅｄａｎｄｐｕｍｐｌｉｇｈｔ
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脉宽越宽，拉曼种子光和拉曼抽运光在时域上的可

重合区域就越宽。反映在延时量与放大光光强曲线

中，便 是 光 源 脉 宽 越 宽，延 时 量 曲 线 也 越 宽。

Ｇｒｉｇｓｂｙ等
［５］的实验结果与本文的结果不一致，两

个实验采用的光源不同是造成实验结果不同的主要

原因。

对拉曼放大实验有重大影响的另一个因素是拉

曼种子光与拉曼抽运光两者间的入射夹角，实验结

果如图５所示。拉曼放大器中拉曼种子光与拉曼抽

运光通过四波混频相互作用，只有当种子光与拉曼

抽运光满足相位匹配条件时，才能最佳地实现拉曼

光的放大。从图５中的曲线也可看出，入射光间的

夹角对放大效率的影响很大。无论是正三阶斯托克

斯光，还是反三阶斯托克斯光，只要夹角的改变量超

过０．５°就会使放大效率严重下降。

图５ 斯托克斯放大光输出光强（光强由光谱仪测量）随拉曼种子光与抽运光入射夹角的变化。

（ａ）正三阶斯托克斯拉曼光；（ｂ）反三阶斯托克斯拉曼光

Ｆｉｇ．５ Ｓｔｏｋｅｓｐｕｌｓｅｅｎｅｒｇｙ（ｍｅａｓｕｒｅｄｂｙｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ）ｖｅｒｓｕｓｉｎｃｉｄｅｎｔａｎｇｌｅｂｅｔｗｅｅｎＲａｍａｎｓｅｅｄａｎｄｐｕｍｐｌｉｇｈｔ．

（ａ）ＴｈｉｒｄｏｒｄｅｒＳｔｏｋｅｓＲａｍａｎｌｉｇｈｔ；（ｂ）ｔｈｉｒｄｏｒｄｅｒａｎｔｉＳｔｏｋｅｓＲａｍａｎｌｉｇｈｔ

４　结　　论

采用拉曼产生器加拉曼放大器的方式，并利用

拉曼光在拉曼放大器中的自净化作用，成功得到了

高光束质量的高阶拉曼斯托克斯光。由于该ＹＶＯ４

拉曼放大器基于相位匹配条件对皮秒拉曼种子光进

行放大，故对种子光与抽运光两脉冲光同步和夹角

的要求比较严格。尽管如此，仍该拉曼放大器提供

了一种可行的获得多波长皮秒光源的方法。
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