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摘要　受激拉曼散射是获得新型波长激光的重要变频手段.腔内拉曼激光同时存在着基频光和多阶斯托克斯光,

为通过二阶非线性光学变频获得多种可见光波长激光提供了基础,可满足一些领域对多种波长激光的应用需求,

在激光医疗、激光显示、光谱成像和生物光子学等领域具有重要应用.钒酸盐晶体具有优异的受激拉曼散射特性,

是钕离子激光驱动的重要固体拉曼增益介质.简要介绍了钒酸盐晶体拉曼光谱特性以及相关拉曼激光研究现状,

随后对近年来拉曼倍频与和频激光的研究进展进行了总结,并对基于拉曼选择性混频实现可见光波段可选激光技

术的发展及应用前景作了简要分析.
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１　引　　言

随着激光技术的快速发展和对新型激光器需求

的日益增加,受激拉曼散射作为一种产生新波长激

光的重要变频技术受到重点关注.近些年很多材料

被发现可作为固体拉曼增益介质.其中钒酸盐晶体

是最常见的一类拉曼晶体,其 VO３－４ 离子基团的

A１g振动模对应较窄的拉曼谱宽和较大的拉曼增益.

２００１年,Kaminskii等[１]发现 YVO４ 和 GdVO４ 晶

体也是优良的拉曼晶体,并提出Nd∶YVO４和 Nd∶
GdVO４可以作为自拉曼晶体并可应用于新型可见

光和近红外波段激光的产生.２００４年,Chen[２Ｇ３]报
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道了由 半 导 体 激 光(LD)端 面 抽 运 的 被 动 调 Q
Nd∶GdVO４自 拉 曼 激 光 输 出.基 于 c 切 Nd∶
GdVO４的自拉曼获得了波长为１１７５．６nm 的一阶

斯托克斯(Stokes)激光输出,对应的最大平均输出

功率为１４０mW,从抽运光到拉曼光的转换效率为

７％.２００７年,Su等[４]基于声光调 Q Nd∶YVO４/

YVO４ 激光晶体和拉曼晶体分离结构系统实现了平

均输出功率为２．６W、转换效率为１３．９％的１１７６nm
激光输出.此后针对钒酸盐晶体的自拉曼和独立拉

曼晶体的内腔式拉曼激光系统均被广泛采用.
受激拉曼散射还是实现可见光波段激光的重要

途径.掺钕离子激光驱动的腔内拉曼激光存在着基

频和各阶Stokes激光同时振荡的现象,为倍频或和

频获得红橙黄绿等可见光波段激光提供了可能.相

关可见光波段的激光在激光医疗、激光显示、光谱成

像和生物光子学等领域具有重要应用[５].绿色激

光在科学研究、工业加工和军事上,特别是在海洋

探测方面,都有着广泛的应用.黄光波长包含了

人眼最敏感的波段,所以黄光激光适用于激光显

示和照明,适用于有雾情况下的大地测量以及各

种准直场合,特别是５８９nm激光可替代传统的钠

导信号光源.橙光激光在医学上可用于治疗眼底

黄斑水肿,在美容方面可去除多余的毛细血管.
红光激光对组织的穿透能力强,可以达到组织深

处,在医学手术方面具有重要应用,在癌症光动力

学疗法上可用作高效的光敏剂激发光源.所以可

见光波段激光在民用、国防高技术领域都具有重

要应用价值和市场前景.
本文综合本课题组和国际上对钒酸盐拉曼激光

的研究,简要介绍了钒酸盐晶体拉曼光谱特性以及

相关拉曼激光的研究现状,并对近年来拉曼倍频与

和频激光的研究进展进行了总结,随后对通过拉曼

选择性混频实现可见光波段可选激光技术的发展及

应用前景作了简要分析.

２　钒酸盐晶体拉曼光谱特性

拥有较大拉曼增益的晶体大多包含一个或两个

碱土金属和一个原子团[XO３]或[YO４],其中X＝
N,C,Cl,Br,I;Y＝V,W,P,Mo[６Ｇ７].拉曼晶体

的性能主要由原子团的性质决定,对于不同的原子

团,因振动频率不同,拉曼线宽及散射截面都不同.
但碱土金属对晶体的拉曼性能也有影响,Basiev
等[８]曾对碱土金属对拉曼晶体性能的影响进行了分

析.目前经常采用的拉曼晶体有硝酸盐、钨酸盐和

钒 酸 盐,例 如 PbMO４,BaWO４,SrWO４,KGW,

GdVO４,YVO４,Ba(NO３)２.表１给出了一些具有

拉曼效应晶体的拉曼性能参数.根据这些具有拉曼

效应晶体的不同频移量可以获得不同谱线的拉曼激

光,而拉曼线宽及拉曼增益将直接决定拉曼的阈值

及转换效率等.
表１　常见拉曼晶体的拉曼性能参数[９]

Table１　RamanperformanceparametersofcommonRamancrystals[９]

Crystal
Raman

shift/cm－１
Ramanline

width/cm－１
Ramangainat

１０６４nm/(cm􀅰GW－１)
Damage

threshold/(GW􀅰cm－２)
PbMO４ ８７０ ８ ~８ ~０．４
BaWO４ ９２５ １．６ ８．５ －
SrWO４ ９２２ ２．７ ５ ~５
GdVO４ ８８５ ３．０ ＞４．５ ~１
YVO４ ８９０ ２．６ ＞４．５ ~１

Ba(NO３)２ １０４７ ０．４ １１ ~０．４

KGW
７６８ ６．４ ４．４

~１０９０１ ５．４ ３．５

　　对于拉曼激光器的设计来说,除考虑拉曼增益

系数、线宽外,拉曼晶体的其他性质如光学损伤阈值

和热导等物理性能也是重要的考虑因素.钒酸盐晶

体具 有 较 大 的 拉 曼 增 益,虽 然 不 及 PbMO４ 和

Ba(NO３)２等晶体,但其光学损伤阈值高,同时还可

以当作优秀的激光增益介质的基质材料[１０].通过

掺杂稀土元素,晶体可同时作为激光晶体和拉曼晶

体,并 用 作 自 拉 曼 增 益 介 质.Nd∶YVO４ 和

Nd∶GdVO４已成为重要的自拉曼晶体.
掺钕钒酸盐晶体属于四方单轴晶系,锆英石型

结构,光轴平行于c轴,基质对激活粒子有敏化作

用,可提高吸收率,是适用于半导体激光抽运的一类

优良激光晶体.表２给出 Nd∶YVO４、Nd∶GdVO４
和Nd∶LuVO４三种相对常见的掺钕钒酸盐的激光

与拉曼性能[１１Ｇ１５].三种晶体对应的激光波长和拉曼

频移量略有不同,Nd∶LuVO４晶体是相对较新的激
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表２　各晶体性能及能级跃迁参数

Table２　Crystalperformanceandenergyleveltransitionparameters

Crystal TetragonalNd∶YVO４ TetragonalNd∶GdVO４ TetragonalNd∶LuVO４
Wavelengthof

４F４３/２ＧI１１/２transition/nm
１０６４ １０６３ １０６６

Stimulatedcrosssectionof
４F４３/２ＧI１１/２transition/(１０－１９cm２)

１２ ７．６ １４．６

Fluorescencelifetime/μs ９０ ９０ １２９
Ramangain＠

１０６４nm/(cm􀅰GW－１)
＞４．５ ＞４．５ ＞３．２

Ramanshift/cm－１ ８９０ ８８５ ９００
Ramanlinewidth/cm－１ ２．６ ３．０ ５．０

Thermal

conductivity/(W􀅰m－１􀅰K－１)
５．２ １１．７ ９．７

光晶体,具有最大的跃迁截面和较长的荧光寿命,激
光性能最佳,但拉曼增益相对较小;Nd∶GdVO４晶体

热导性能最好,有利于在高功率下运转,但跃迁截面

最小;Nd∶YVO４晶体的激光性能和拉曼性能均较

好,但热导性能较差,不利于激光高功率运转.最近

随着键合技术的发展,可通过晶体的键合设计来改

善热效应.图１给出了 YVO４ 晶体Z(XX)Z和

X(ZZ)X几何配置下的拉曼频移特性图[１６].最近也

有一些新型的钒酸盐及其混晶材料被用于拉曼激光

研究[１７Ｇ１８].掺钕离子的混晶具有较宽的荧光光谱和

相对较小的跃迁截面,在调Q 和锁模激光应用方面

具有潜在的优势.

图１ YVO４ 晶体的拉曼频移特性图[１６]

Fig敭１ Ramanshiftcharacteristicdiagramof

YVO４crystal １６ 

３　钒酸盐拉曼激光研究现状

３．１　不同工作模式下的固体拉曼激光特点

内腔式固体拉曼激光器按工作模式可分为连续

波、被动调Q、主动调Q 和锁模等模式.连续波内

腔式固体拉曼激光器要求具有高Q 值的腔,在拉曼

晶体上具有较小的束腰,并可通过提升腔内功率密

度来降低连续拉曼阈值[１９].为使连续波拉曼高效

输出,通常一阶Stokes激光的耦合透过率小于１％.
被动调Q 拉曼激光器通过在腔内插入可饱和吸收

体来实现对腔内基频激光的Q 值调制、高峰值的脉

冲激光和高效的拉曼转换.但可饱和吸收体也会引

入额外的吸收损耗,影响整体的效率,目前主要应用

在小功率拉曼激光器,具有结构简单、低成本、易操

作的优点[２０Ｇ２１].主动调Q 拉曼激光器通常采用声

光或电光调Q 实现调制,通过外部控制调制参数

(重复频率和占空比)来优化拉曼激光输出,具有可

灵活调节激光脉冲参数的优势,可实现高功率激光

输出,但相对被动调Q 成本较高.实验表明随着重

复频率的增加,可以在更高的抽运功率下实现较高

的输出功率[２２].锁模拉曼激光器可通过固体锁模

技术实现超短脉宽的拉曼激光输出,而固体拉曼过

程经常存在自锁模现象[２３Ｇ２５].内腔式固体拉曼激光

器按结构可分为独立拉曼介质的分离式拉曼结构和

具有拉曼效应激光晶体的自拉曼结构.２００７年

Piper等[９]对固体拉曼激光器的相关结果作了综述.

３．２　一阶Stokes激光的研究进展

分离式拉曼激光器采用激光增益介质和拉曼增

益介质分离的结构.其优点是可通过设计将拉曼晶

体放置在较小的束腰位置,并可根据需要选择拉曼

晶体长度以提高拉曼转换效率;其缺点在于分离结

构增加了腔内元件的表面反射,激光晶体和拉曼晶

体分离需要同时对两块晶体进行温控,系统相对复

杂.２０１７年,Jiang等[２６]利用８８５nmLD侧面抽运

声光调Q Nd∶YAG/YVO４的分离结构拉曼系统,
设计Z型折叠腔,将 YVO４ 放置于折叠臂束腰位

置,以提高晶体的功率密度.在１９０W 的抽运功率

和１０kHz重复频率下,获得了１６．７W 的１１７６nm
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一阶Stokes激光输出.２０１８年,Liu等[２７]也利用折

叠腔设计的Nd∶YVO４/YVO４ 分离结构拉曼系统,
在３９W抽运功率和１６０kHz重复频率下,获得了

１０．３W 的１１７６nm一阶Stokes激光输出,转换效

率达 ２７．８％.２０１９ 年,Zhou 等[２８]报 道 了 利 用

Nd∶YVO４/LuVO４组合同时实现YVO４ 和LuVO４
的８９０cm－１和９００cm－１的拉曼频移,并获得了

１１７５．８nm和１１７７．１nm 双波长激光输出.
自拉曼激光器腔内的激光晶体同时也是拉曼增

益介质,因此有利于减少腔内光学元件,具有结构简

单紧凑、性能稳定的优点,但也降低了模式匹配的灵

活性,由于叠加了激光产生和拉曼过程的热沉积,产
生了更加严重的热效应.２０１１年,Zhu等[２９]报道了

基于LD 端面抽运 Nd∶YVO４的连续波拉曼,在

２２．５W的抽运功率下,实现了１．５３W 输出功率和

８．１％转换效率的１１７６nm 激光输出.２０１３年,

Ding等[２０]报 道 了 基 于 c切 Nd∶YVO４ 晶 体 和

Cr４＋∶YAG组 合 的 被 动 调 Q 拉 曼,实 现 了 具 有

８００mW输出功率和１０．１％转换效率的１１７８nm激

光输出.２０１５年 Kores等[３０]报道了基于LD侧面

抽运Nd∶YVO４的连续波拉曼,在２４．５W 的抽运功

率下,实现了１．８W输出功率和７．３％转换效率的

１１７６nm激光输出.２０１２年Li等[３１]对YVO４ 晶体

拉曼的温度调谐进行了研究,当晶体温度从５℃变

化到１５０℃,一阶Stokes激光波长从１１７５．７６nm
变化到１１７５．２７nm,调谐宽度为０．４９nm.

为了在较高的抽运功率下实现更高的拉曼激光

输出功率,通常可采用键合结构的自拉曼晶体.图

２给出了本课题组曾设计的用于自拉曼激光的单端

和双端键合Nd∶YVO４晶体.在设计双端键合三段

式自拉曼晶体时,中间的掺钕离子自拉曼晶体需根

据其激光性能来设计;自拉曼晶体的抽运光输入端

键合一段未掺杂的晶体以改善热效应;自拉曼晶体

的另一端键合一段较长的未掺杂晶体,作为拉曼增

益介质以提高拉曼变频效率.自拉曼晶体两端键合

的基质晶体不但可通过热传导帮助自拉曼晶体散

热,改善拉曼器件的热效应,而且可与自拉曼晶体一

起作为拉曼增益介质,增长了拉曼作用介质的长度,
有效提高拉曼变频效率和输出功率,从而降低激光

阈值.而且晶体变长后与冷却的热沉相互接触面积

增大,改善了晶体的冷却效果.热透镜效应的改善,
又可降低对基波和拉曼光的衍射损耗,从而提高激

光光束质量.２０１１年,本课题组将该三段式键合晶

体应用于自拉曼倍频,实现了高效的５８８nm黄光

输出[１９].２０１０年Du等[３２]基于键合的 Nd∶YVO４
晶体,在２５W抽运功率和９０kHz重复频率下,获
得了平均输出功率为３．１W 和转换效率为１２．４％
的１１７６nm激光输出.同年Fan等[３３]报道了基于

YVO４/Nd∶YVO４/YVO４ 三段式键合的连续波拉

曼,有效改善了热效应并降低了阈值,在２５．５W 的

抽运功率下实现了２．８W 输出功率和１１％转换效

率的１１７５nm激光输出.２０１９年,Chen等[３４]报道

了基于c切键合Nd∶YVO４晶体的Cr４＋∶YAG被动

调Q 拉曼,在２０．６W的抽运功率下,实现了２．５３W
输出功率和１２．３％转换效率的１１７８nm激光输出.

图２ 为实验设计出的两种键合晶体

Fig敭２ Twokindsofbondedcrystalsdesignedforexperiments

３．３　二阶Stokes激光的研究进展

２０１０年,Lee等[３５]设计了 V型折叠腔结构的

Nd∶GdVO４自拉曼,分析了折叠角对二阶Stokes激

光输出的影响.在１５°折叠角的情况下,通过级联

拉曼实现了最高功率为９５０mW 的１３０８nm二阶

Stokes光输出,转换效率为６．８％.再结合非临界相

位匹配(PM)切割LBO晶体对腔内１１７３nm一阶

Stokes光和１３０８nm二阶Stokes光进行和频,实现

了１０２７mW的６２０nm橙红色可见光输出,总转换

效率为４．９％.２０１２年,Chen等[３６]利用三段式键合

YVO４/Nd∶YVO４/YVO４晶体作为自拉曼晶体,对
基于８９０cm－１频移的二阶Stokes激光进行了研究.
采用对１３１３nm波长光的透过率为１３％的镜片,在

１４．６W 抽运功率和４０kHz重复频率下,获得了

２．３４W平均输出功率和１６％转换效率的１３１３nm
二阶Stokes激光输出.２０１４年,Du等[３７]也基于

三段式键合YVO４/Nd∶YVO４/YVO４ 晶体,实现了

１．３W的调Q 锁模激光输出.

２０１７ 年,本 课 题 组 针 对 a 切 和 c 切 的

Nd∶YVO４晶体的８９０cm－１和２５９cm－１频移的级联

拉曼进行了研究,获得了瓦级以上的二阶Stokes激

光输出[１６,３８Ｇ３９].基于普通的a切Nd∶YVO４晶体的

８９０cm－１频移,并采用对１３１３nm波长光的透过率
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为４７％的镜片,在１７．１W抽运功率和５０kHz重复

频率下,获得了２．５W平均输出功率、１４．７％转换效

率的１３１３nm 二阶Stokes激光[３９].最近,张喜梅

等[４０]基于普通Nd∶GdVO４晶体,在１０W 抽运功率

和５０kHz重复频率下,获得了１．４８W 平均输出功

率、１４．８％转换效率的１３０９nm二阶Stokes激光.

２０１８年,Liu等[４１]采用与实现１１７６nm一阶Stokes
激光类似的系统,基于声光调 Q 折叠腔设计的

Nd∶YVO４/YVO４分 离 结 构 拉 曼 系 统,并 采 用 对

１３１３nm波长光的透过率为８２％的镜片,在３６．７W
抽运功率和８０kHz重复频率下,获得了５．１６W 的

１３１３nm一阶Stokes激光输出,转换效率达１４％.

４　拉曼混频单波长激光研究进展

４．１　混频非线性光学晶体性能分析

目前可用于掺钕离子激光驱动钒酸盐晶体拉曼

倍频或和频的非线性光学晶体主要有BBO、LBO
和 KTP 等.表 ３ 对 基 于 SNLO 软 件 计 算 的

１１７６nm倍频相位匹配参数进行了对比.
表３　１１７６nm倍频相位匹配参数

Table３　PhaseＧmatchingparametersforsecond
harmonicgenerationat１１７６nm

Crystal BBO LBO KTP
PMtype CPMI NCPMI CPMII

Temperature/K ３００ ３１５ ３００
deff/(pm􀅰V－１) ２ ０．８３９ ３．５

PMangle θ＝２１．５°
θ＝９０°,

ϕ＝０°
θ＝６９°,

ϕ＝０°

WalkＧoffangle/mrad ５２．８７ ０ ３４．３２

　　KTP晶体的有效非线性系数(deff)最大,是

LBO晶体的４倍左右,但它们的走离角非常大,孔
径相干长度很短,II类相位匹配[４２]更适合腔内无偏

振激 光 的 倍 频.LBO 的 有 效 非 线 性 系 数 较 小

(０．８３９pm/V),I类相位匹配相较于II类有更大的

有效非线性系数,在常温下非常接近于非临界相位

匹配.可通过温度调节,在３１５K的温度下实现非

临界相位匹配,利用较长的晶体提高倍频效率.目

前的相关研究利用LBO晶体进行混频时,大多采用

非临界相位匹配(θ＝９０°,ϕ＝０°)切割晶体,所以下

文中未特别说明的LBO晶体均为采用非临界相位

匹配(θ＝９０°,ϕ＝０°)切割.BBO晶体的I类相位匹

配有效非线性系数较大(２pm/V),同时BBO晶体

也具有较大的有效非线性光学系数(２．０pm/V),比

LBO晶体(０．８４pm/V)高出一倍以上,可在一定程

度上弥补走离角较大的不足.

４．２　连续波拉曼混频可见光波段激光

２００７年,Dekker等[４３]基于连续波Nd∶GdVO４/

LBO自拉曼腔内一阶Stokes激光倍频,在１６．３W
抽运功率下,实现了６７８mW 的５８６．５nm 激光输

出.同年,Lee等[４４]基于 Nd∶YVO４/LBO自拉曼

倍频,获得了１４０mW 平均输出功率和４．４％转换

效率的黄光输出.通过对不同的谐振腔结构进行分

析,研究了振幅稳定性,实现了低阈值、高输出功率

和效率输出.２００８年,Lee等[４５]基于８８０nmLD
端面抽运Nd∶GdVO４/LBO自拉曼倍频,采用耦合

腔结构对反向倍频光进行反射,防止其进入自拉曼

晶体,实现了２．５１W输出功率和１２．２％转换效率的

５８６．５nm 连续黄光输出.２０１０年,Lü等[４６]基于

８８０nmLD端面抽运双端扩散键合的Nd∶LuVO４/

LBO自拉曼倍频,实现了３．５W输出功率和１３．３％
转换效率的５８９nm连续黄光输出.同年,Lü等[４７]

基于Nd∶YVO４/LBO自拉曼和频,获得了８９０mW
输出功率和４．９％转换效率的５５９nm黄绿光输出.

Lee等[４８]基于Nd∶GdVO４/LBO自拉曼和频,实现

了５．３W输出功率和２１％转换效率的５５９nm连续

黄绿光输出.２０１１年,Li等[４９]利用高掺杂 Nd∶
YVO４晶体实现了紧凑型的腔内倍频,获得２２０mW
的５８７．８nm 连续黄光输出.同年,Zhu等[２９]基于

普通的８０８nmLD抽运 Nd∶YVO４作为自拉曼晶

体,临界相位匹配的KTP作为和频晶体,获得了输

出功率为４８０mW 的５５８．６nm 激光输出.２０１３
年,Tan等[５０]基于８８０nmLD抽运 Nd∶LuVO４/

LBO自拉曼和频,实现了４．２W输出功率和２２．９％
转换效率的５６０nm连续黄绿光输出.２０１４年,Lee
等[５１]还报道了基于Nd∶GdVO４自拉曼倍频的涡旋

黄光激光输出,输出功率为７２７mW,转化效率为

４％.
由于连续自拉曼对激光腔损耗控制要求非常

高,为获得高效的连续拉曼混频,除了考虑腔镜透射

损耗和腔内光学元件散射反射损耗外,对二阶非线

性变频晶体的长度等影响混频转换效率的参数进行

优化也非常关键.Li等[５２]通过对拉曼混频腔内损

耗的估算表明过长的倍频晶体长度会导致过高的腔

内损 耗,从 而 降 低 拉 曼 转 换 效 率.Lin 等[５３]对

Nd∶GdVO４连续波自拉曼腔内倍频黄光输出功率稳

定性进行了分析,分析表明在高功率下黄光的波动

性与普通的倍频绿光一样,峰峰值大于２０％,但在

某个较低的功率值处可以获得非常稳定的输出,峰
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峰值小于１％.

４．３　调Q 拉曼混频可见光波段激光

２００７年,Wang等[５４]基于 Nd∶YVO４/LBO自

拉曼倍频,在５kHz重复频率下,实现了３．５W 平

均输出功率和１．９％转换效率的５８８nm黄光输出.

２００９年,Omatsu等[５５]则采用Cr∶YAG作为可饱和

吸收体进行被动调Q 的Nd∶YVO４自拉曼,实现了

最高２６４mW输出功率和５．９％转换效率的倍频黄

光 输 出.２０１１ 年,Duan 等[５６] 基 于 普 通 c 切

Nd∶YVO４/LBO拉曼倍频,在１６．２W 入射抽运功

率和 ４０kHz重 复 频 率 下,实 现 了 输 出 功 率 为

２．１５W、转换效率为１３．３％、中心波长为５８９．１７nm
的黄光输出,该方法也是获得钠信标光源的潜在途

径;基于c切Nd∶YVO４/KTP自拉曼和频,在１４W
抽运 功 率 和 ２０kHz脉 冲 重 复 频 率 下,实 现 了

８４０mW平均输出功率和７．６％转换效率的５６０nm
黄绿光输出[５７].２０１３年,段延敏等[５８]基于a切

Nd∶YVO４/KTP自拉曼和频,在１７．５W 的抽运功

率和３０kHz脉冲重复频率下,获得了１．７１W 平均

输出功率和９．８％转换效率的５６０nm黄绿光输出.

２０１５年,Su等[５９]基于 Nd∶YVO４/KTP自拉曼和

频,在１３．７W 入射抽运功率和４０kHz重复频率

下,获得了０．９ W 输出功率和６．６％转换效率的

５６０nm黄绿光输出.
相对于普通的掺钕钒酸盐自拉曼混频,采用键

合结构的自拉曼晶体可在更高的抽运功率下实现更

高的转换效率.２００９年,Chang等[６０]基于２０mm
长的双端键合 Nd∶YVO４晶体自拉曼,将临界相位

匹配切割的BBO晶体作为和频晶体,在１７．５W 入

射抽运功率和１００kHz脉冲重复频率下,实现了总

转换效率为１２．５％的１１７６nm 一阶Stokes光和

５５９nm和频光双输出.其中,和频５５９nm激光的

平均输出功率为１．６７W.２００９年,Zhu等[６１]基于

键合的YVO４/Nd∶YVO４晶体自拉曼,将非临界相

位匹配切割的LBO作为倍频晶体,在２３．５W 抽运

功率和６０kHz重复频率下,实现了５．７W 平均输

出功率和２４．２％转换效率的倍频５８８nm 黄光输

出.同年,Zhu等[２２]进一步采用３０mm 长三段式

键合的YVO４/Nd∶YVO４/YVO４ 晶体,有效改善热

效应并增加受激拉曼散射作用长度.结合重复频率

和占空比优化,在１１０kHz重复频率和５％占空比

条件下,获得了７．９３W 平均输出功率和３０％转换

效率的５８８nm 黄光输出.２０１３年,Du等[６２]基于

双端键合的Nd∶YVO４/LBO自拉曼和频,在３２W

入射 抽 运 功 率 和 ３０kHz重 复 频 率 下,实 现 了

３．５５W输出功率和１１％转换效率的５５９nm黄绿光

输出.
通过分析调Q 的拉曼倍频与和频激光结果,发

现键合长晶体自拉曼结构设计、调Q 参数的优化对

在更高功率下实现更高输出功率和效率具有重要意

义.与连续自拉曼不同,调Q 自拉曼和频的效率明

显比倍频的效率低,这主要是因为调Q 拉曼激光存

在着脉冲压缩特性,不重叠的基频光和一阶Stokes
光脉冲影响了和频的转换效率.

５　拉曼混频可见光波段多波长激光

随着一阶Stokes激光倍频与和频效率及功率

的提升,针对在拉曼激光腔内通过不同波长混频实

现波长可选的多波长激光的研究逐渐成为热点.激

光腔内基频光和各阶Stokes光同时振荡,为通过倍

频和频实现多种可见光波段激光输出提供了可能.
目前相关报道分别采用非线性光学晶体实现了单个

波长可选择输出和多个波长同时输出.

５．１　拉曼腔内混频方案

以Nd∶YVO４晶体作为自拉曼晶体的二阶级联

拉曼系统为例.Nd∶YVO４晶体产生的１０６４nm波

长激光作为基频光,通过自身８９０cm－１的频移,产
生对应的一阶Stokes光的波长为１１７６nm,二阶

Stokes光的波长为１３１３nm.图３给出了基于自拉

曼混频产生多种颜色波长激光的运行机制.
目前针对钒酸盐晶体拉曼腔内混频用到的常见

二阶非线性光学晶体主要有LBO、BBO和KTP三

种,相位匹配方式主要包括温度匹配和角度匹配.
表４给出了利用SNLO软件对各个晶体的相位匹

配参数进行计算的结果.针对混频实现单个波长的

输出,不同晶体各有优缺点.利用温度调节的LBO
和角度调节的BBO晶体可能输出尽量多波长的可

见激光.BBO晶体在近红外波段的选择性混频相

位匹配的容忍温度大,对温度不敏感,而对角度比较

敏感,利用适合采用角度调节的临界相位匹配技术

进行拉曼选择性混频.LBO晶体角度调节的临界

相位匹配需要改变的角度较大,对温度较为敏感,适
合温度调节的LBO晶体非临界相位匹配技术具有

没有走离角、可通过增加晶体长度来提高转换效率

的优点,但需要实现对LBO晶体在很大的范围(如

－１~１４９℃)的温度调节,这不但对温控设备提出

了挑战,而且存在温度切换直到稳定下来的速度比

较慢的问题.相较于温度调节的非临界相位匹配技
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术,BBO晶体临界相位匹配技术虽然存在较大走离

角,影响了转化效率,但其只需微调晶体角度２．５°以
内即 可 输 出 ５ 个 不 同 波 长 的 激 光,切 换 起 来

更 加方便快捷.同时BBO晶体的有效非线性光学

图３ 基于自拉曼和选择性混频机制的多波长可选激光运行机制

Fig敭３ MultiＧwavelengthswitchablelaseroperationmechanismbasedonselfＧRamanandselectivefrequencymixing

表４　各波长组合对应不同混频机制的非线性光学晶体相位匹配参数

Table４　PhaseＧmatchingparametersofnonlinearopticalcrystalswithdifferentfrequencymixing
mechanismscorrespondingtodifferentwavelengthcombinations

Wavelength
conversion

１０６４nm
SHG

１０６４nm &
１１７６nmSFG

１１７６nm
SHG

１１７６nm &
１３１３nmSFG

１３１３nm
SHG

Output
wavelength/nm

５３２ ５５９ ５８８ ６２０ ６５７

LBOPMangle
θ＝９０°,

ϕ＝１１．３°
θ＝９０°,

ϕ＝７．９°
θ＝９０°,

ϕ＝３．７°
θ＝８６．７°,

ϕ＝０°
θ＝８５．８°,

ϕ＝０°
LBOPM

temperature/℃
１４９ ８９ ４１ １０ －１

BBOPMangle/(°) ２２．９ ２２．１ ２１．５ ２０．９ ２０．４

系数(２．０pm/V)较大,比LBO晶体(０．８４pm/V)高
出一倍以上,可在一定程度上弥补走离角的不足.
所以实验室以BBO晶体为主开展相关研究.

５．２　连续波拉曼混频波长可选激光

２００５年,Mildren等[６３]提出利用一块非临界相

位匹配切割LBO晶体并按２５℃下的１０６４nm倍

频匹配角度切割的 LBO 晶体组合对 Nd∶YAG/

KGd(WO４)２ 腔内不同波长级联拉曼激光进行混

频,实现了５３２,５５５,５７９,６０６nm４种可见光输出.

２００８年,Pask等[６４]用临界相位匹配BBO晶体角度

调节,成功实现了不同波长组合５个可见光波长的

激光输出,对应于５３２,５５５,５７９,６０５,６３６nm 波长

的输出功率分别为１．７,０．５,１．１,０．２８,０．０４W.２０１０
年,Lee等[６５]基于８８０nm半导体激光抽运连续波

Nd∶GdVO４自拉曼,控制LBO晶体温度在４５．５,９５,

１５５℃下,通过基频光和一阶Stokes光之间的倍频

与和频,分别实现了５８６,５５９,５３２nm 三个波长输

出,每个波长的输出功率都大于３．５W,转换效率大

于１１％.２０１１年,Li等[５２]采用 Nd∶YVO４作为自

拉曼晶体,通过改变腔内 LBO 晶体的温度实现

３２０mW的５８８nm黄光和６６０mW的５５９nm黄绿

光输出,转换效率分别为８．４％和１７％.同时对非

线性过程相互作用对拉曼转换过程的影响进行了分

析,分析表明非线性晶体过度耦合损耗会降低拉曼

转换效率,导致较短的LBO晶体产生较高的可见输

出功率,这为连续的腔内拉曼激光器输出可见光的

优化设计提供了新的思路.２０１２年,Spence等[６６]

针对连续波拉曼腔内选择性混频建立相关模型,结
合之前的相关实验,分析二阶非线性混频转换对产

生可见光效率的影响,研究表明和频过程会影响

Stokes激光的产生,较短约几毫米的LBO晶体可

获得较高的输出功率.２０１６年,Li等[６７]利用BBO
角度调节实现Nd∶YVO４晶体基频光和一阶Stokes
光的混频,获得了输出功率为６００,５６０,２００mW 的

５５９,５３２,５８８nm激光输出.２０１９年,Chen等[６８Ｇ６９]

通过在腔内放置两块或三块针对基频光和一阶

Stokes光不同组合混频的匹配角度切割的LBO晶

体,分别实现了双波长和三波长激光同时输出.针

０７１６１１Ｇ７



激 光 与 光 电 子 学 进 展

对腔内损耗控制非常严格的连续波拉曼选择性混

频,利用温度调节的 LBO 晶体、相对角度调节的

BBO晶体可避免晶体倾斜引起的端面反射损耗,更
有利于实现高功率的输出.

５．３　声光调Q 混频波长可选激光

近年来温州大学团队开展了一系列针对YVO４
晶体调Q 拉曼腔内基频和一阶Stokes光之间的选

择性混频研究.２０１９年,Yue等[７０]利用声光调Q
Nd∶YVO４自拉曼结合非临界相位匹配切割LBO晶

体的温度调节,实现了２．５ W 的５８８nm 黄光和

１．８W的５５９nm黄绿光输出,实现的转换效率分别

为１３．１％和９．５％.受温控设备的限制,未能在近

１５０℃下 实 现５３２nm 绿 光 输 出.２０１８年,Guo
等[７１]采用临界相位匹配(θ＝２１．５°)切割的BBO晶

体作为非线性光学晶体,在１０．２ W 抽运功率和

６０kHz重复频率下,通过微调 BBO 角度实现了

２．０５W的５３２nm绿光、０．８１W 的５５９nm黄绿光

和１．７３W的５８８nm 黄光输出,转换效率分别为

２０％、８％和１７％.最近的研究基于三段式键合

YVO４/Nd∶YVO４/YVO４晶体,结合 BBO 角度调

节,在１９．５W抽运功率下,将输出功率分别提高到

４．３７,２．０３,３．４３W.２０１９年,Chen等[７２Ｇ７３]利用声光

调Q 的Nd∶YAP晶体并以１０８０nm波长激光作为

基频光、纯的 YVO４ 晶体作为拉曼晶体,分别开展

了基于LBO和BBO晶体的选择性混频.其中在

６W的抽运功率和２０kHz重复频率下,基于BBO
晶 体 的 角 度 调 节 获 得 了 ４１８,２６６,３６１ mW 的

５４０nm绿光、５６７nm黄光和５９７nm橙光输出.实

验发现利用LBO晶体温度调节实现不同波长输出

切换的速度慢,特别针对５３２nm绿光需要近１５０℃
的温度.利用BBO角度调节的效率虽然不如采用

非临界相位匹配LBO晶体,但角度切换小、调节方

便.微小的角度倾斜虽然也会影响腔内增益,但声

光调Q 工作模式下BBO晶体倾斜带来的表面反射

损耗相对连续波模式对增益的影响较小.

６　钒酸盐拉曼混频的潜在应用及展望

目前研究人员对钒酸盐晶体一阶Stokes光及

其混频的研究较为深入,已取得非常好的结果.针

对连续拉曼和调Q 拉曼的一阶Stokes光混频可见

光波段激光的转换效率最高分别可达２０％和３０％.
最近基于Nd∶YVO４自拉曼实现二阶Stokes光的转

换效率最高达１６％.所以针对钒酸盐级联拉曼腔

内不同波长的选择性混频也可望获得较高的转换效

率.针对腔内包括二阶Stokes光的内腔式选择性

拉曼混频,可获得绿光到红光波段５个波长的激光

输出.最近本课题组也开展了基于三段式键合

YVO４/Nd∶YVO４/YVO４晶体的声光调Q 级联自

拉曼选择性混频的初步实验,成功实现５个波长超

过瓦级的多波长可选激光输出.通过实验发现基频

和一阶Stokes激光参与混频时,存在着一阶Stokes
光往二阶Stokes光转换的损耗,从而影响混频效

率.调Q 模式下,基频和各阶Stokes脉冲不重叠

影响和频激光效率.目前麦考瑞大学针对连续波拉

曼及腔内混频的理论研究较为深入,而调Q 级联拉

曼混频理论有待进一步研究.基于级联拉曼选择性

混频实现绿光到红光波段多波长的功率提升有助于

推广该激光器的应用.
很多激光应用领域需要波长(颜色)可切换的激

光器来实现不同的目的[７４Ｇ７６].医疗领域的眼底病治

疗针对不同眼底疾病、不同眼底部位、不同屈光间质

状况,选用红、黄、绿激光来实现最佳的的诊治效果;
肿瘤的光动力学疗法通过蓝、绿、黄、红可见光波段

激光激发光敏剂,可选择性消除病变;此外,多波长

激光在激光显示、大气遥感和激光雷达等民用、国防

高技术领域也具有重要的应用价值和广阔的市场前

景.相关设备主要通过多台激光器或一台激光器配

置多个变频模块来实现,系统相对复杂,操作不便.
比如多波长眼底病治疗激光设备[７７]通过三个激光

器的集成和独立的开关电源控制,实现三个波长的

可见激光输出.利用激光晶体中掺杂离子的不同能

级跃迁发射两种波长相干光,分别在不同的谐振腔

内通过独立的变频模块实现红绿颜色的可见多波长

激光输出[７８].基于级联拉曼混频技术实现的可见

光波段波长可选激光器可克服一些领域常规多波长

激光设备对多台激光器或多个谐振腔和变频模块的

依赖,在激光医疗、激光显示等领域具有重要的应用

价值和广阔的市场前景.
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