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摘要　为提高激光上下能级的粒子反转速度,采用具有高声子能量的YAG晶体作为掺杂基质,通过多声子弛豫的

方式加速６H１３/２能级的粒子数消耗;同时引入与激光下能级能量相近的Tb３＋ 离子,实现Dy３＋∶６H１３/２与Tb３＋∶７F４
之间的共振能量转移,成功地减小了６H１３/２的能级寿命,首次获得了５８２．１nm 的黄光激光输出.通过对比 Dy∶

YAG与DyＧTb∶YAG的荧光光谱,分析了Tb３＋离子掺入对激光上能级寿命的影响.
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１　引　　言

全固态黄光激光器在生物医学仪器、光学存储、

精密测量、照明显示、玻色Ｇ爱因斯坦凝聚[１]等领域

具有重要作用.尤其在生物分析与临床治疗中,黄
光激光是荧光染料的激发光,目前已成为流式细胞
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仪[２]与超分辨显微镜的标配光源[３].血红蛋白在黄

光波段具有很强的吸收峰,黄光激光在毛细血管扩

张及视网膜黄斑病变的临床治疗中发挥着重要作

用[４Ｇ６].因此,获得高效、稳定的黄光激光具有重要

的研究意义.
染料激光器可以直接产生黄光,是早期获得黄

光激光的主要方法.但其染料易退化、效率低、安全

性差等缺点制约了染料激光器的发展.目前获得全

固态黄光激光器的主要方法有双波长和频法[７Ｇ８]、红
外光倍频法[９Ｇ１０]、基于拉曼散射效应的拉曼频移

法[１１]等.这些方法都是通过非线性频率变换,将易

获得的波长转换成黄光,但是对基频光的要求比较

高,转换效率低,激光器的结构复杂.
稀土离子Dy３＋ 的 ４F９/２→６H１３/２能级跃迁可以

产生５８０nm的荧光,是目前直接获得黄光激光最

具潜力的材料.１９９６年,Malinowski等[１２]报道了

Dy∶LiNbO３晶体在可见光波段的荧光特性,研究了

不同浓度、不同温度条件下４F９/２能级的荧光寿命,获
得了７５０nm的激光输出;２０１０年,Fujimoto等[１３]

采用波长３９８．８nm的GaNＧLD(LaserDiode)泵浦

掺Dy３＋离子的氟铝酸盐玻璃光纤,获得１０．３mW
的５７５nm黄光激光,斜效率为１７．１％,实现了黄光

激光的有效运转;２０１２年,Bowman等[１４]采用波长

为４４７nm的GaNＧLD泵浦 Dy∶YAG单晶,获得了

５８３nm的脉冲输出,平均功率为１５０mW;２０１３年,

Metz等[１５]以氟化物LiLuF４ 晶体作为Dy３＋离子的

掺杂基质,获得了约７mW 的５７８nm黄光激光,斜
效率为４％.

由于Dy３＋离子具有较低的受激发射截面且激

光下能级的粒子无法迅速地弛豫至基态,所以上述

报道的黄光激光只实现了脉冲输出,且功率较小、稳
定 性 差,在 增 加 吸 收 效 率 与 减 小 激 光 下 能 级

(６H１３/２)寿命方面缺少深入研究和相应的改善措

施.德国汉堡大学Bolognesi等[１６]在氟化物中双掺

杂Dy３＋、Tb３＋两种离子,通过共振能量转移的方式

减小了Dy３＋激光下能级的寿命,为提高黄光激光的

功率稳定性提供了新的思路,但是,目前使用该方法

所获得的激光功率较低,对影响激光输出稳定性的

因素没有深入研究.
本课题组在２０１６年,采用国产的Dy∶YAG晶

体,首次在国内获得了５８３nm 黄光激光输出[１７].
在此基础上,本文以氧化物 YAG为基质,研究了

Dy３＋、Tb３＋离子双掺杂的晶体的特性,通过有效的

泵浦与腔型设计,获得了５８２．１nm的黄光激光,分

析了导致激光上下能级寿命淬灭的原因.这是国际

上DyＧTb∶YAG黄光激光输出的首次报道.

２　基本原理

镧系稀土元素镝具有较大的原子半径,容易失

去外层２个６s电子和次外层５d轨道上１个电子而

成为Dy３＋离子.稀土离子Dy３＋外层的５s２５p６ 轨道

被电子填满,对处于内层的４f电子起屏蔽作用,使
得４f电子受外界环境的影响较小.同时,基质的晶

体场打破了Dy３＋离子的跃迁选择定则,使未被填满

的４f电子发生组态内跃迁(４fＧ４f)、及组态间跃迁

(４fＧ５d),形成丰富的能级结构[１８Ｇ１９].
图１为Dy３＋与Tb３＋离子简化的能级跃迁示意

图.图中箭头向上的实线表示受激吸收的过程,箭
头向下的实线表示典型的能级跃迁,曲线箭头表示

非辐射弛豫过程.

图１ Dy３＋与Tb３＋离子双掺杂晶体的能级结构简图

Fig敭１ EnergylevelstructuraldiagramofDy３＋and

Tb３＋coＧdopedcrystal

在Dy３＋离子中,为了产生可见光范围的荧光,
辐射跃迁的初始能级能量要大于２０×１０３cm－１[２０].
由于电子受激跃迁至激发态时受到自旋反转的影

响,Dy３＋具有较低的受激吸收截面.图２为DyＧTb∶
YAG的吸收光谱,由图可知最强的吸收峰位于紫外

波段(３２６/３５３/３６７nm).蓝光波段最强的吸收峰

为４４７nm,对应基态６H１５/２至４I１５/２能级的跃迁,基态

吸收截面在１０－２１cm２量级[２１Ｇ２３].
受激跃迁至４I１５/２能级的粒子迅速无辐射弛豫

到亚稳态４F９/２,从图１可以看出,４F９/２能级与其邻近

的下能级６F１/２之间的能级间隔大于７×１０３cm－１,
能够有效地抑制多声子弛豫,因此４F９/２能级的粒子

可以辐射跃迁至６Fx/２和６Hx/２能级.其中,黄光波段

最强的荧光峰为５８２．０９nm,对应４F９/２→６H１３/２的能

１１０１００８Ｇ２
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图２ DyＧTb∶YAG晶体的吸收光谱

Fig敭２ AbsorptionspectrumofDyＧTb∶YAGcrystal

级跃迁.这一过程同样受到电子自旋反转的影响,
使得Dy３＋ 激光具有低发射截面(１０－２１cm２)[２４],且
激光下能级不能够迅速地弛豫至基态,因而具有较

长的辐射寿命[２５].
为解决单掺Dy３＋ 激光中存在的上述问题,加

快６H１３/２能级的弛豫速度,本实验从共掺杂离子和

基质选择两个方面对Dy３＋晶体进行优化.
首先,由于Tb３＋和Dy３＋离子的４f组态只相差

一个电子,且 Tb３＋ 离子的７F４ 能级与 Dy３＋ 离子

的６H１３/２能级具有相近的能量,所以Tb３＋离子的引

入将引起这两个能级发生共振能量转移(ET),
即６H１３/２的部分能量通过共振的方式无辐射转移到

Tb３＋离子的７F４ 能级,从而减小Dy３＋激光下能级的

辐射寿命,实现粒子数的快速反转分布.其过程如

图１中ET２所示.
此外,氧 化 物 晶 体 的 声 子 能 量 在 ６００~

１０００cm－１范围内,是氟化物晶体的２倍[２６],考虑

到４F９/２→６H１３/２为非基态跃迁,所以YAG基质的高

声子能量将通过多声子弛豫的方式加速６H１３/２能级

的寿命淬灭,使激光下能级上的粒子迅速地非辐射

弛豫至基态.

３　实验过程

３．１　实验设计

本 实 验 所 用 的 泵 浦 源 由 NICHIA
CORPORATION的单管LD及相关电路模块组装

而成,波长范围为４４５~４４８nm,最大输出功率为

２．５W.由于YAG为各向同性的晶体,其荧光光谱

与泵浦光的偏振方向无关,所以实验选用两个型号

相同的LD,通过偏振合束原理提高泵浦功率,弥补

因低吸收截面而造成的低吸收效率.其中LD１水

平放置(p偏振),LD２垂直放置(s偏振).
直接发射的LD快轴与慢轴的发散角分别为

３０°和１０°,因此输出光斑为长条状.偏振合束后,泵
浦光的大部分能量会聚在光斑的交叠区域,可以改

善泵浦光斑的形状.偏振合束 LD 泵浦 DyＧTb∶
YAG的实验装置如图３所示.

图３ 偏振合束LDs泵浦DyＧTb∶YAG晶体的实验装置图

Fig敭３ ExperimentalsetupofDyＧTb∶YAGcrystalpumped
byLDswithpolarizationbeamcoupling

实验采用平凹腔结构,前腔镜 M１为平面镜,输
出耦合镜M２为凹面镜,曲率半径为５０mm,腔长为

３０mm.通过仿真分析,可得振荡光的束腰位于前

腔镜附近,束腰半径为６７μm.因此,实验选用焦距

为６０mm的单透镜将合束后的泵浦光聚焦至晶体

内部,利用激光光束轮廓仪(NanoScanV２,Ophir
Photonics)测得泵浦光经透镜变换后实际束腰尺寸

为３３μm×４４μm,能实现泵浦光与振荡光的良好

匹配,泵浦波长及聚焦后的束腰光斑如图４所示.

图４ GaNＧLD的输出波长及聚焦后的束腰光斑

Fig敭４ OutputwavelengthandfocusedwaistspotofGaNＧLD

本实验中,晶体尺寸为３mm×３mm×１５mm,
且前端面镀有对泵浦光和振荡光增透的膜,后端面的

膜系对振荡光增透、对泵浦光高反.Dy３＋与Tb３＋离

子的掺杂浓度(原子数分数)分别为２％和０．８％.平

面镜M１作为前腔镜,其左右端面都镀有对泵浦光增

透的膜(４４７nm,T＞９９．８％),同时右端面镀有对振荡

光高反的膜(５８２nm,R＞９９．８％).平凹镜 M２作为

输出耦合镜,凹面镀有对振荡光(５８２nm)部分透过的

膜系,透过率分别为０．５％、１％、２％.

３．２　实验结果

图５为在泵浦功率为４．６W,输出镜透过率为

１１０１００８Ｇ３
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２％的条件下获得的DyＧTb∶YAG的黄光激光输出,
使用 光 纤 光 谱 仪(Oceanoptics,HR４０００,２００~
６６０nm,精度０．１nm)测得波长为５８２．１nm.

图５ DyＧTb∶YAG的黄光激光输出波长及拍摄图

Fig敭５ Pictureandoutputwavelengthofyellow
laserofDyＧTb∶YAG

双掺DyＧTb∶YAG晶体没有实现黄光激光的稳

定输出,利用 THORLABS公司的DET１０A/M 型

光电探测器与Agilent公司的 MSOＧXＧ３０２４A型示

波器(２００MHz,４GSa/s)测得的输出功率随时间的

变化曲线如图６所示.由图可知输出功率受到调

制,表现出无规则的“自脉冲”现象.

图６ 利用光电探测器测得的DyＧTb∶YAG输出强度

随时间的变化曲线

Fig敭６ Temporalvariationoftheoutputintensityof
DyＧTb∶YAGmeasuredbyphotodetector

４　分析与讨论

为分析造成激光输出不稳定的因素,本实验利

用４４７nm的LD作为激发光,在相同实验条件下分

别测试单掺Dy３＋ 离子(原子数分数为２％)与双掺

Dy３＋、Tb３＋离子(原子数分数分别为２％、０．８％)晶
体的荧光光谱.通过对比两种晶体荧光强度的变

化,分析晶体内部粒子的作用过程对激光上下能级

寿命的影响.

４．１　共振能量转移

如图７所示,相比Dy∶YAG的荧光曲线,DyＧ

Tb∶YAG 在５８２nm 处的荧光峰强度有所提高,
即４F９/２→６H１３/２的跃迁增强,表明 Dy３＋∶６H１３/２与

Tb３＋∶７F４ 能级之间发生了预期的共振能量转移.

图７ Dy∶YAG与DyＧTb∶YAG在５６０~５８６nm之间的

荧光对比

Fig敭７ FluorescencecomparisonofDy∶YAGand
DyＧTb∶YAGat５６０Ｇ５８６nm

但是,在如图８所示的４７７nm(４F９/２→６H９/２)
与７６１nm(４F９/２→６H１５/２)处,双掺晶体的荧光峰强

度有所减小,表明Tb３＋的引入减小了Dy３＋∶４F９/２的
能级 寿 命;同 时,DyＧTb∶YAG 的 光 谱 分 别 在

４８６nm、５４３nm、５９２nm、６２２nm处产生了新的荧

光 峰,由 于 Tb３＋ 的 吸 收 峰 值 为 ３８０ nm 和

４８５nm[２７],而本实验所采用的４４７nm泵浦波长与

之不匹配,说明在Dy３＋∶４F９/２与 Tb３＋∶５D４ 能级之

间也发生了共振能量转移.如图９所示,四个峰值

分别 对 应 Tb３＋ 离 子 的５D４ →７F６、５D４ →７F５、５D４
→７F４、５D４→７F３ 四个典型的能级跃迁过程,其中

５４３nm处的荧光强度最强.激光上能级的能量转

移减小了４F９/２的能级寿命,从而影响粒子数的反转

速度,导致激光输出不稳定.

４．２　交叉弛豫

图 １０ 为 使 用 光 纤 光 谱 仪 (Oceanoptics,

HR４０００,６００~１１００nm,精度０．１nm)测得的单掺

Dy３＋离子晶体与双掺Dy３＋、Tb３＋ 离子晶体的荧光

光谱对比图,由图可知,DyＧTb∶YAG在８９５nm 和

９７２~９９２nm处的荧光强度增大,根据能级谱线图

可知,这 两 个 峰 值 分 别 对 应 Dy３＋ 离 子 中６F７/２
→６H１５/２和６H５/２→６H１５/２的能级跃迁.这一结果表

明Tb３＋ 的引入增大了晶体内离子的浓度,导致

Dy３＋离子间的距离减小,增强了交叉弛豫过程.具

体过程如图１所示,处于亚稳态和基态的两个Dy３＋

离子之间进行无辐射能量交换(通过吸收、辐射额外

声 子 等 方 式),同 时 进 入 中 间 激 发 态,即

(４F９/２、６H１５/２)→(６F７/２、６H５/２),进入中间激发态的

１１０１００８Ｇ４
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图８ Dy∶YAG与DyＧTb∶YAG分别在不同波段的荧光对比.
(a)４６４~４８２nm,插图为４７７nm处的放大图;(b)７５０~７６５nm,插图为７６１nm处的放大图

Fig敭８ FluorescencecomparisonofDy∶YAGandDyＧTb∶YAGatdifferentwavelengths敭 a ４６４Ｇ４８２nm 
theinsetisenlargedimageat４７７nm  b ７５０Ｇ７６５nm theinsetisenlargedimageat７６１nm

图９ Dy∶YAG与DyＧTb∶YAG的荧光光谱对比

Fig敭９ ComparisonoffluorescencespectraofDy∶YAG
andDyＧTb∶YAG

图１０ Dy∶YAGandDyＧTb∶YAG的荧光光谱对比

Fig敭１０ ComparisonoffluorescencespectraofDy∶YAG
andDyＧTb∶YAG

粒子再通过自发辐射跃迁至基态.这一过程也会导

致激光上能级４F９/２的寿命淬灭,对激光输出的稳定

性产生不利影响.

５　结　　论

通过Dy３＋、Tb３＋离子双掺杂的方式,首次在氧

化物基质YAG晶体中获得了５８２．１nm黄光激光

输出;利用偏振合束原理将泵浦功率提高至４．６W,

增加了晶体所吸收的泵浦功 率;Tb３＋ 的 掺 杂 使

Dy３＋∶６H１３/２与 Tb３＋∶７F４ 之间发生了共振能量转

移,加速了激光下能级的粒子数消耗.实验结果表

明Dy３＋离子的激光上能级也通过共振的方式转移

了一部分能量至Tb３＋∶５D４ 能级,且Tb３＋离子的引

入增加了晶体内掺杂离子的浓度,加剧了Dy３＋离子

间的交叉弛豫过程,从而进一步减小Dy３＋∶４F９/２的
能级寿命.下一步的工作将对Dy３＋与Tb３＋离子的

掺杂比例进行优化,以减小非辐射过程对激光上能

级寿命的影响.
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