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摘要　实验研究了具有单斜独居石结构的钒酸镧(mＧLaVO４)晶体的室温拉曼光谱,报道了基于 mＧLaVO４ 晶体作

为拉曼增益介质的主动调Q 内腔式脉冲拉曼激光器.受激拉曼变频实验以波长为８０８nm的光纤耦合半导体激光

器(LD)作为抽运激发光源,Nd∶YAG晶体为产生基频激光的增益介质,融石英声光调Q 器为主动调Q 元件,采用

紧凑的法布里Ｇ珀罗两镜平凹谐振腔可有效地产生波长为１１７０．９nm的一阶斯托克斯脉冲激光.当注入抽运功率

为６．５１W,脉冲重复频率为３０kHz时,实验产生的一阶斯托克斯脉冲激光的最高平均功率为７６７mW,相应的脉

冲宽度为１３．８ns,单脉冲能量为２５．６μJ,峰值功率为１．８５kW.
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１　引　　言

基于材料三阶非线性效应的受激拉曼散射

(SRS)作为一种有效的非线性频率变换技术已被广

泛应用于扩展全固态激光器的工作光谱范围[１Ｇ４],尤
其是扩展那些难以直接获得激光振荡的光谱区[５].

２０００年以前常用的晶体拉曼介质主要是硝酸盐[Ba
(NO３)２][３]、碘酸盐(LiIO３)[６]以及钨酸盐[KGd

(WO４)２][７]等.２００１年俄罗斯科学家 Kaminskii
等[８]在具有四方锆石结构(D１９

４hＧtetragonalzirconＧ
type)的钒酸钇(tＧYVO４)和钒酸钆(tＧGdVO４)晶体

中发现了有效的受激拉曼散射效应并实验测量了这

两种钒酸盐晶体的稳态拉曼增益系数.此后基于tＧ
YVO４ 和tＧGdVO４ 晶体的全固态拉曼变频激光器

的研究得到飞速发展,其光谱覆盖范围由可见光区

扩展 至 中 红 外 光 谱 区[９Ｇ１３].由 于tＧYVO４ 和tＧ
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GdVO４ 晶体是适合三价钕离子(Nd３＋)掺杂的优质

激光基质材料,因此稀土离子掺杂的 Nd３＋∶YVO４
和Nd３＋∶GdVO４激光晶体同时又成为性能优异的

自拉曼增益晶体[１４Ｇ１６],被应用于全固态激光器,以获

得黄、橙色激光发射(５５０~６００nm),并成功应用于

眼科治疗[１７Ｇ２０].
目前对新型钒酸盐拉曼晶体的探索大多基于四

方锆石结构的 REVO４,这里 RE代表钇(Y)、钆
(Gd)和镥(Lu),例如LuVO４[１９]、LuxGd１ＧxVO４[２１]

及 Yx Gd１Ｇx VO４[２２]等.２０１４ 年 俄 罗 斯 科 学 家

Kaminskii等[２３]报道了一种新颖的具有高稳态拉曼

增益系数的钒酸镧晶体(LaVO４).钒酸镧是一种

具有单斜独居石结构的光学双轴晶体(mＧLaVO４).
它的空间群为C５

２h－C２１/c(No．１４).目前所有关

于单斜钒酸镧(mＧLaVO４)晶体拉曼激光变频性能

的研究主要集中于使用脉冲宽度为皮秒(ps)或飞秒

(fs)量级的超短脉冲激光腔外抽运 mＧLaVO４ 晶

体[２４Ｇ２６],迄今为止,在使用 mＧLaVO４ 晶体的全固态

激光器中开展内腔式拉曼激光变频实验的相关报道

甚少.本文使用mＧLaVO４ 晶体作为内腔式脉冲拉

曼激光振荡器的拉曼增益介质,使用主动调Q 的

Nd∶YAG晶体激光器作为基频光源,构建结构紧凑

的直线型法布里Ｇ珀罗拉曼平凹谐振腔,获得了有效

的一阶斯托克斯脉冲激光振荡.

２　mＧLaVO４晶体的拉曼光谱性能研究

表１列举了几种常见的钒酸盐拉曼晶体在室温

下由１μm波长激发的稳态拉曼增益系数.从表中

可知:mＧLaVO４ 晶体的稳态拉曼增益系数为GR≥
４．８cm/GW,高于其他四方锆石结构的REVO４ 晶

体.因此mＧLaVO４ 晶体有望在全固态拉曼变频激

光器中获得重要应用.
表１　室温稳态拉曼增益系数(１Ｇμm激发)

Table１　SteadyＧstateRamangaincoefficientsat
roomtemperaturepumpingat１μm

Crystal GRat１μm/(cm􀅰GW－１) Ref．

tＧYVO４[８] ≥４．５ [８]

tＧGdVO４[８] ≥４．５ [８]

tＧLuVO４[２４] ≥３．２ [２６]

mＧLaVO４[２３] ≥４．８ [２３]

　　本实验使用的是由中国科学院福建物质结构研

究所采用提拉法生长的 mＧLaVO４ 晶体.晶体的生

长方法与Nd∶LaVO４晶体的生长方法类似,具体可

见参考文献[２７].本实验关于 mＧLaVO４ 晶体的拉

曼 光 谱 性 能 的 研 究 主 要 是 在 室 温 条 件 下 使 用

５３２nm的 连 续 激 光 激 发 mＧLaVO４ 晶 体 并 使 用

Horiba公司的紫外可见红外显微共焦拉曼光谱仪

(LabramHR８００Evolution)测量其室温拉曼光谱,
实验测量的拉曼光谱数据如图１所示.

图１ mＧLaVO４ 晶体的室温拉曼光谱

Fig敭１ RoomtemperatureRamanspectrumof
mＧLaVO４crystal

拉曼光谱测量过程采用后向拉曼散射模式,拉
曼光谱仪的光谱分辨率小于等于０．６５cm－１.由

mＧLaVO４的晶体结构可知,组成 mＧLaVO４ 晶体原

胞的２４个原子拥有７２个振动自由度Γ７２.这些自

由度可由 C２h 点群 的 不 可 简 化 中 心 布 里 渊 区 表

示,即

Γ７２＝１８Ag＋１８Bg＋１８Au＋１８Bu, (１)
式中有３６个拉曼增益模,即Γ３６＝１８Ag＋１８Bg.从

图１ 可 以 看 出,其 中 较 强 的 拉 曼 频 移 ωSRS１ ＝
８５７．９cm－１来自V—O 键的对称伸缩振动Ag(ν１);
而其中较弱的拉曼频移ωSRS２＝３７１．１cm－１来自

mＧLaVO４晶体的钒酸根离子(VO３－４ )四面体内部的

反对称伸缩振动Bg/Ag(ν４)[２８].由于晶体的稳态

拉曼增益直接正比于拉曼光谱的峰值强度[２９],因此

可以预测将mＧLaVO４ 晶体作为全固态激光器的拉

曼增益介质时,产生的一阶斯托克斯频移的主要贡

献将 来 自 于 较 强 的 斯 托 克 斯 频 移 ωSRS１ ＝
８５７．９cm－１.

３　实验装置

主动调Q 内腔式 Nd∶YAG/mＧLaVO４脉冲拉

曼激光器的实验装置如图２所示.实验使用钕离子

(Nd３＋)掺杂分数为１％、长度为１０mm 的 Nd∶
YAG晶体(３mm×３mm×１０mm)作为基频激光

的 增 益 介 质;古 奇 休 斯 古 公 司 (GOOCH &
HOUSEGO)生产的融石英声光调Q 器(AOM)作
为腔内主动调Q 元件(融石英晶体前后表面镀有光

０９０１００３Ｇ２
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学增透膜,镀膜参数为 AR＠１０００~１２００nm,反射

率R＜０．１％)以及长度为１０mm的mＧLaVO４ 晶体

为拉曼增益介质(mＧLaVO４ 晶体尺寸为３mm×
３mm×１０mm,晶 体 前 后 端 面 仅 抛 光 未 镀 增

透膜).

图２ 主动调Q 内腔式Nd∶YAG/mＧLaVO４
拉曼激光器的实验装置

Fig敭２ Experimentalconfigurationofactively
QＧswitchedNd∶YAG mＧLaVO４Ramanlaser

拉曼变频激光实验采用波长为８０８nm的光纤

耦合半导体激光器作为Nd∶YAG晶体的抽运光源

产生基频光.光纤的数值孔径为 NA＝０．２２,芯径为

２００μm.抽运光被焦距为f１＝１５mm的非球面透

镜准直后再被焦距为f２＝２５mm的球面透镜聚焦

到Nd∶YAG晶体内部.抽运光在晶体内部的焦平面

位置的光束直径约为３３３μm,实验测量并计算得到

此时抽运光的共焦参数,即１５mm.本实验采用紧

凑的两镜法布里Ｇ珀罗平凹谐振腔设计.其中抽运

注入镜直接镀膜在Nd∶YAG晶体上以减少光学元

件的插入损耗,其镀膜参数为抽运波长高透(HT＠
８００~９００nm,透射率T＞９８％)且基频光与一阶斯

托克斯光高反(HR＠１０００~１２００nm,R＞９９．９％).
输出耦合镜是曲率半径ρoc＝２００mm的平凹光学

镜片,其 镀 膜 参 数 为 基 频 光 高 反(HR＠１０００~
１１００nm,R＞９９．９％)以及一阶斯托克斯激光部分

透过(PR＠１１００~１２００nm,T＝１５％).谐振腔的

物理总腔长为６５mm,基频光与一阶斯托克斯激光

共享相同的物理腔长.实验过程中激光晶体和拉曼

晶体分别包裹铟箔后放入冷却铜块进行散热,铜块

由半导体温控仪控温并维持在２９３K.

４　实验结果与分析

实验过程中,Nd∶YAG晶体受到半导体抽运

光激发,通过融石英声光调Q 器的损耗调制,首先

在谐振腔内产生波长为１０６４nm的基频脉冲激光

振荡.由于谐振腔镜的镀膜参数对基频激光的反射

率大于９９．９％,即谐振腔对基频激光而言是低损高

Q 腔.当在基频光的高Q 腔内放置mＧLaVO４ 晶体

时,基 频 激 光 能 够 在 较 低 的 抽 运 功 率 下 通 过

mＧLaVO４晶体的非线性受激拉曼散射效应产生一

阶斯托克斯脉冲激光.产生的一阶斯托克斯激光在

法布里Ｇ珀罗谐振腔内谐振增强,最终获得有效的一

阶斯托克斯脉冲激光输出.
图３为实验测量的主动调Q 内腔式Nd∶YAG/

mＧLaVO４脉冲拉曼激光器在脉冲重复率为３０kHz
时的功率曲线.当半导体激光器的抽运功率为

６．５１W,融石英声光调Q 器运转在３０kHz的损耗

调制频率时,Nd∶YAG/mＧLaVO４拉曼激光器产生

最高的一阶斯托克斯脉冲激光的平均输出功率为

７６７mW.相应的半导体激光到一阶斯托克斯激光

的光光转换效率为１１．８％.从实验结果可知,由于

mＧLaVO４ 晶体未镀增透膜,晶体前后端面由于菲涅

耳表面反射产生了１４％的额外损耗,因此导致产生

的一阶斯托克斯脉冲激光具有较高的抽运阈值

(３．６７W).

图３ 主动调Q 内腔式Nd∶YAG/mＧLaVO４
拉曼激光器的功率曲线

Fig敭３ Powerscalingcharacteristicofactively
QＧswitchedNd∶YAG mＧLaVO４Ramanlaser

图４ 主动调Q 内腔式Nd∶YAG/mＧLaVO４拉曼激光器

的一阶斯托克斯脉冲激光发射谱

Fig敭４ FirstＧStokeslaserspectrumofactively
QＧswitchedNd∶YAG mＧLaVO４Ramanlaser

图 ４ 为 使 用 Zolix Monochromator
Spectrogrpah光栅光谱仪 (modelOmniＧλ５００,分辨

率大于等于０．０７nm)在最大平均输出功率下测量

０９０１００３Ｇ３
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的主动调Q 内腔式 Nd∶YAG/mＧLaVO４拉曼激光

器一阶斯托克斯脉冲激光的发射光谱.由图４可

知,一阶斯托克斯激光的中心波长为１１７０．９nm,是

１０６４nm 基 频 激 光 由 mＧLaVO４ 晶 体 的 频 移 量

ωSRS１＝８５７．９cm－１所产生的非线性拉曼频移.在整

个实验抽运功率范围内没有观测到其他波长的斯托

克斯激光分量.由图２的室温拉曼光谱数据可知,

mＧLaVO４晶体的ωSRS１＝８５７．９cm－１斯托克斯频移

分量具有较高的拉曼增益,因此基于此频移分量的

一阶斯托克斯激光有更低的阈值,在一定抽运功率

范围内主动调Q 内腔式 Nd∶YAG/mＧLaVO４脉冲

拉曼激光器产生的一阶斯托克斯激光将主要来自于

该拉曼频移分量的贡献.
图 ５ 为 使 用 光 电 探 测 器 (ETＧ３５００,

＞１２．５GHz)与数字示波器(AgilentDOS６１０２A,

１GHz)实 验 测 量 得 到 的 主 动 调 Q 内 腔 式 Nd∶
YAG/mＧLaVO４拉曼激光器一阶斯托克斯脉冲激光

的时间波形数据.实验观测可知,一阶斯托克斯激

光的单脉冲半峰全宽随着平均输出功率的增加而减

小.图５(a)为在最大平均输出功率下测量得到的

波长为１１７０．９nm的一阶斯托克斯激光的单脉冲波

形图.当抽运功率为６．５１W,脉冲重复率为３０kHz
时,一 阶 斯 托 克 斯 激 光 的 最 短 脉 冲 宽 度 τ 为

１３．８ns.由此可以计算出实验获得的一阶斯托克

斯脉冲激光的最大单脉冲能量为２５．６μJ,相应的最

高脉冲峰值功率为１．８５kW.图５(b)为实验测量

２s时间范围内的一阶斯托克斯激光的脉冲序列.
实 验 结 果 表 明 ,主 动 调Q 内 腔 式Nd∶YAG/

mＧLaVO４拉曼激光器产生的一阶斯托克斯脉冲激

光具有较好的脉冲稳定性.此外,通过测量输出

耦合镜对１０６４nm的基频漏光(＜５mW)可以观测

到明显的由拉曼变频导致的脉冲压缩现象[３０].由

示波器在最高输出功率下测量的结果可知,当基

频光的脉冲半峰全宽为５０ns时,产生的一阶斯托

克斯激光的脉冲半峰全宽为１３．８ns.实验测量的

脉冲半峰全宽的波动小于２０％,脉冲序列不稳定

度小于１０％.

图５ 一阶斯托克斯脉冲激光的时域波形.
(a)单脉冲时间波形;(b)２s时间尺度的脉冲序列

Fig敭５ TemporaltracesforfirsＧStokeslaser敭

 a Temporaltraceofsinglepulse 

 b pulsetrainwithtimespanof２s

通过测量拉曼变频过程的基频漏光与一阶斯托

克斯激光的光束质量因子可以观测到明显的拉曼光

束净化现象,即拉曼变频后产生的一阶斯托克斯激

光的光束质量明显优于基频光的光束质量[３１].图６
为实验测量的基频光与一阶斯托克斯激光的光束质

量因子.在最高输出功率下测量得到基频光的光束

质量因子Mz
x,F×Mz

y,F＝１．７５×１．６８,此时产生的一

阶斯托克斯激光具有近高斯分布的光束质量因子

M２
x,S×M２

y,S＝１．１５×１．１７.

图６ 测量的激光光束质量因子(M２).(a)基波;(b)一阶斯托克斯激光

Fig敭６ Resultsofbeamqualityfactor M２ 敭 a Fundamentalbeam  b firstＧStokesbeam

　　实验在脉冲重复率为３０kHz的条件下获得了

较为稳定的一阶斯托克斯激光振荡.但是随着实验

过程 进 一 步 降 低 声 光 调 Q 器 的 损 耗 调 制 频 率

(＜３０kHz),在 mＧLaVO４ 晶体内部出现了光学损

伤.因此实验并未在其他脉冲重复率下继续优化一

阶斯托克斯脉冲激光的输出性能.出现光学损伤的

主要原因可能来自于 mＧLaVO４ 晶体较低的热导

(κ＜３．３W/mK)[２３]以及由实验用的 mＧLaVO４ 晶

体内部质量不均匀导致的弱吸收损耗.虽然在低于

３０kHz脉冲重复率下 mＧLaVO４ 晶体出现了光学

损伤,但此次基于 mＧLaVO４ 晶体的内腔式拉曼变

频实验结果表明,在优化晶体质量后 mＧLaVO４ 有
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望成为一种极具应用前景的高增益拉曼变频晶体.

５　结　　论

开展了基于mＧLaVO４ 晶体的室温拉曼光谱性

能的研究和相应的主动调Q 内腔式拉曼激光变频

的性能研究.主动调Q 内腔式mＧLaVO４ 拉曼激光

器使用Nd∶YAG晶体作为基频激光的增益介质,融
石英声光调Q 器作为腔内主动调Q 元件,在抽运功

率为６．５１W、调Q 器运转在３０kHz损耗调制频率

时,获 得 了 最 高 平 均 功 率 为 ７６７ mW、波 长 为

１１７０．９nm的一阶斯托克斯脉冲激光.产生的一阶

斯托克斯激光的主要贡献来自于较强的拉曼频移

ωSRS１＝８５７．９cm－１.此时产生最短的一阶斯托克斯

的脉冲 宽 度 为 １３．８ns,相 应 的 单 脉 冲 能 量 为

２５．６μJ,峰值功率为１．８５kW.在基于 mＧLaVO４
晶体的拉曼变频实验过程中,观测到了明显的拉曼

变频导致的脉冲压缩现象和拉曼光束净化现象.进

一步优化mＧLaVO４ 的晶体质量并使用镀增透膜的

晶体,有望进一步优化一阶斯托克斯脉冲激光的平

均输出功率和脉冲能量.实验结果表明,mＧLaVO４
晶体是一种极具应用前景的高增益拉曼变频晶体,
配合不同增益光谱的激光晶体和二阶非线性晶体,
能够有效地扩展全固态激光器的发射光谱范围(从
可见光到中红外光谱区).
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