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飞秒脉冲激光在铁电体中的冲击受激拉曼散射
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摘要： 将冲击受激拉曼散射应用于某些铁电体中，在时间域内分析物质晶格振动。!"#!"!是应用冲击受激拉曼

散射的必要条件。使用钛宝石激光再生放大系统作为激发源，在*+,-.$ 晶体内获得了声子 电磁激元振荡模。将

同种方法用于/01，在其铁电体相位转换点以上#!/的温度范围内，仅发现了波矢!23(4(567’，弛豫时间常数

!!2’8$$9’!7’$:的弛豫振动软模，显示出/01铁电体相位转换的弛豫特性。
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’ 引 言

铁电晶体在某些温度范围内具有自发极化，而

且极化强度可以随外电场反向而反向，当温度超过

某一值时，自发极化消失，铁电体变成顺电体。从晶

格动力学即软模理论角度来看，铁电晶体从顺电相

过渡到铁电相是由于晶格振动的横光学波中的某一

模式随着温度的降低而频率逐渐软化并趋于零，即

振动着的离子受到短程力和长程库仑力的作用，对

光学横模来说，这两种力具有相反的符号，在温度适

当时他们的数值接近相等，使振动频率趋于零。

随着高强度飞秒脉冲激光的出现，人们可以在

时间域内研究铁电体及其他物质结构相变，尤其是

软模和临界现象等问题。这就是近几年发展起来的

冲击受激拉曼散射（=>?>）［’］。由同一激光分离出

来的两支超短脉冲在介质中相交，产生波矢为!2
"’7"" 的激发驻波，"’、"" 为两激发波矢。如果该

驻波的频率处于介质分子的某一振动模的吸收带

内，则可激发出该振动模的相干声子，从而调制介质

折射率，产生瞬态介质折射率光栅。这种介质折射

率光栅，将对以布拉格衍射角入射的探测光产生衍

射，通过探测衍射信号随激发与探测信号之间相对

延时的变化，就可以研究该振动模的振动特性以及

光与物质的相互作用等。利用飞秒脉冲激发物质，

一是利用它的瞬时高峰值功率电场激活原子或离

子，导致分子瞬时极化；二是它的超短脉宽，能在分

子某些弛豫时间或振荡周期内完成激发，从而可在

时间域内有效地识别该模的振动特性。因此，激光

脉宽 必 须 小 于 所 要 激 发 模 的 振 动 周 期（!@ !
"!""#），这是应用冲击受激拉曼散射技术的必要条

件，!@为激发脉宽，"#为#模的振动频率。另外，为了

能够激发出极性晶格振动模，样品必须是非对称中

心晶体。

这种时间域内通过冲击受激散射进行分析的方

法，可用于固体、液体、有机和无机分子材料。根据

脉宽的大小而激发出的相干声子有所不同，皮秒脉

冲往往只能激发出声学声子，产生弹性波。而飞秒

脉冲则可以激发出光学声子，从而可分析分子内、分

子间及分子转动等分子振动情况。与普通拉曼散射

相比，由于冲击受激拉曼散射所记录的信号是在时

间域内，因此它能直接地显示晶体极化的特征，并且

可区分激发脉冲与低频响应模。铁电体的极化一般

是离子位移极化或原子（质子）重新分布而导致分子

极化，它的振动周期在’!7’":#’!7’#:范围内，是

飞秒激光脉冲进行冲击受激拉曼散射的最佳材料。

对于这类在时间域内分析分子振动的冲击受激

散射实验，首先是由AB@:CD等人利用皮秒脉冲激光

在固体和液体中产生相干声波［"，$］，进行冲击受激

布里渊散射（=>E>）实验。随着飞秒脉冲激光的出

现，在有机和无机材料中产生光学声子，在分子液体

中激发分子间固有振动及分子内振动响应［4#)］，进

行冲击受激拉曼散射实验，同时在理论上给予了较

为全面的描述［’］。

本文将通过对铁电体*+,-.$ 及/01样品进行
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冲击受激拉曼散射实验，描述其实验原理及结构，并

且展示了位移型铁电体!"#$%& 以及无序 有序型

铁电体’()在时间域内的响应特性，尤其是’()
的软模特性。

* 实 验

实验装置分为：激发光源部分，冲击受激散射及

信号采集处理部分。在本次实验中，激发光及探测

光由美国+,$-.公司生产的飞秒脉冲激光器产生。

由氩离子激光器产生的连续光抽运钛宝石振荡器，

产生波长为/0012、脉宽约3045的种子脉冲，经光

栅展宽器将脉冲展宽，然后进入由调! 6789:;
倍频激光抽运的钛宝石再生放大器进行放大，最后

通过光栅压缩器得到脉宽约为<*045、重复频率为

<000=>、能量为&30!?的超短脉冲激光。冲击受

激散射原理简图如图<所示。

@"AB< CDEF2$G"D",,H5G-$G"I1I4"2JH,5"KF5G"2H,$GF7
5D$GGF-"1AJ-"1D"J,F

由同 一 激 光 分 离 出 中 心 频 率 和 波 矢 分 别 为

（!<，!<）和（!*，!*）的两个超短脉冲在样品内在时

间和空间上重合，激发出频率和波矢为（!"，L"0）

的相干声子。通过改变两激发脉冲光束的夹角#，可

实现产生相应波矢"的相干声子。这里

"MN"$F5"1
#（ ）* ， （<）

式中$F 为激发脉冲波长。第三支为探测光，其相对

激发脉冲作相位延迟扫描，波长为$J的探测光束的

入射方向遵循下述公式：

5"1%M
"$J
$F5"1

#（ ）* ， （*）

这里%为入射探测光束相对两激发脉冲光束夹角#
的角分线夹角，"为布拉格衍射级数。

本实验结构如图*所示。来自激光器的超短脉

冲被两分束镜分别分出一束作为探测光以及两束等

能量的激发光。为了能激发出活性拉曼振动模，在其

中之一的激发光路中加入一半波片，以满足对不同

晶体偏振激发的需要。由一光学调制器调制探测光，

通过计算机控制一步进电机带动可前后移动的反向

器，使探测脉冲对激发脉冲在时间上产生相对延迟，

从而对所产生的相干声子进行时间扫描。用一焦距

为&0022的会聚透镜将三束光会聚在样品内，衍

射光由一光电二极管接收并通过一锁相放大器作信

号处理，即可得到该模在时间域内的响应特性。

在本实验中，我们所选用的样品为来自日本

OP$."晶体公司生长的单晶铁电 体 晶 体!"#$%&，

#Q平面切割<22RN22R322，#Q双 面 光 学 抛

光，$Q轴为垂直方向。另一样品为铁电体’()，晶

体尺寸为N22R322R&22，%Q平面切割且双面

光学抛光。其他两边分别平行晶体的#、&轴。由

于要探测’()低温下的极化光学软模且防止表面

潮解，因此将晶体置于真空制冷容器中。

@"AB* CDEF2$G"D7"$A-$2I4"2JH,5"KF5G"2H,$GF75D$GGF-"1AFSJF-"2F1G

& 结果及讨论

铁电体!"#$%& 晶体材料容易生长且化学稳

定，在室温下不潮解且具有相当大的电光系数和非

线性光学系数，是非常好的压电材料。因此它在高

频和高温转换器、红外接收器、激光调制器、光学振

荡器及光学存储和集成光学等方面有广泛的应用。

铁电体晶体!"#$%& 室温下的对称点群为&2，

呈铁电特性，居里温度为T*0U。在居里点以上为

顺电相，对称点群为&V2，它的铁电体 顺电体转换

为第二级相变，自发极化方向为［00<］。
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图!为晶体"#$%&!在室温下的冲击受激拉曼

散射伴随着强烈电子响应的低频!’ 模电磁激元的

响应。

(#)*! $+,-#).%/012343105/0615,78,.9:;0<,!’=0/%5#>0.
5,-=0.-,6#>+%->50.),/,9>50.#95,-=0.-,#.95:->%/
"#$%&!%>500;>,;=,5%>85,*!=<,.0>,-=8/-,6#<>+

当波矢值分别为"’?’!’@9;A’、"B?CDE9;A’、

"!?FBG9;A’、"G?!H!9;A’时，可得到相应的具有

衰减的电磁激元振荡响应频率："’?E*BD$IJ，

"B?G*C’$IJ，"!?B*C!$IJ，"G?B*!F$IJ。可

见随着波矢值"的减小，其响应频率也随之降低，

同时明显地表现出这是一个既具有衰减振荡性，又

具有弛豫性的极化振动模，如图G所示。对于这种

低频电磁激元响应，K85J等人认为格波!’ 模是晶

胞中"#离子在两势能井间的隧道效应［D，H］，L,/-0.
等则在一较宽的激发波矢范围内研究它的响应特

性［’@］。

(#)*G M0/%5#>0.5,-=0.-,=50=,5>:105,N9#>#.)15,78,.9:
对于这种光波与格波相互耦合所产生的电磁激

元，黄昆早在F@年代初就利用波动方程在理论上给

出了精辟的描述［’’］，对我们利用超短脉冲激光在时

间域内分析极性晶格振动模有着深刻的指导意义。

我们的另一种样品是具有氢键的KOM晶体，即

磷酸二氢钾KIBM&G。其相变温度#9为’’HPHK，

这是利用可见偏振光照明样品，通过观察$面铁电

畴出现时的温度而定。当温度在#9 以上时，该晶

体具有非中心对称正方点群GB;结构，表现为顺电

相。当温度低于#9时，KOM进入铁电相，结构点群

为;;B。KOM从顺电相到铁电相的过渡一是表现

为IQ几乎在（@@’）面上从无序到有序的排列［’B］，另

一方面为KQ、MFQ离子沿$轴方向位移恰好与它的

自发极化强度相符合［’!］。因此弄清它的相变机理

是长期以来人们研究的主要问题［’G，’F］。

图F为晶体KOM在变化的温度下冲击受激拉

曼散射的信号响应。两激发光束的夹角为FR，偏振

条件为SIS，即激发光束一束为垂直偏振，另一束

为水平偏振*探测信号为垂直偏振。同样冲击受激

拉曼散射信号伴随有强烈的电子响应。在!#?#
A#9?F@K范围内，随着温度的降低，冲击受激拉

曼散射信号逐渐增强，在接近#9 时信号强度达到

最大，明显地表现出KOM的软模现象。它在半对数

坐标下的线性信号见图E，表现出弛豫软模特征。
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!!9!:!;9%</，!9%$<=

因此可用时间的指数函数描述它的冲击受激拉曼散

射强度特性［>?］：

"!［6@8（:#""）］A， （B）

这里"为/01铁电体模的弛豫时间且为温度的函

数，由分子场理论给出：

"9"<!;"（!:!;）$ （C）

由衰减常数#（#9A""）与!:!;的斜率（见图D），

即可得单偶极弛豫时间常数值"<为>$BBE><:>B)。

该值与布里渊散射所获得的结果?E><:>B)［>D］符合

得很好。

!"#$?&’(’)"#*+,-./01"*)67",-#;--4F"*+26$!9%$<=
然而，在另一方面，我们用一过度阻尼振荡模型

也能很好地描述它的响应，其响应函数$（#）为

$（#）!6@8（:$>#）:6@8（:$A#）， （%）

其冲击受激拉曼散射强度

"!$A（#）， （?）

这里$>和$A由该振动模的固有频率%<和阻尼常数

&给出：$>，A 9&G（&A:%A<）>"A。选用由/+7"*-H
和 0+76* 给 出 的 值 %< 9A%;7:> 和 & 9

I%;7:>［>J］，当#9>$>E><:>B)时$（#）具有最大

值，它与我们所使用的激发脉冲宽度（>A<.)）相当，

在这种情况下$（#）在数量上表现为一类似的弛豫

模，使我们难以区分该响应模的属性。为了解决这

一时间限制，我们将进行以下两方面工作，一是进一

步压缩激光脉宽，二是改进激发条件以期激发出更

小波矢下的低频振动软模。

!"#$D (6,+2"-*2"76"3)$267864+2546.-4/01"*
6@;"2"*#85,)6);4-))"*#+*#,6!9%$<=

结论 以飞秒激光器作为光源，对冲击受激拉曼散

射原理及应用技术进行了系统的描述，同时以样品

K"L+MB 和/01晶体为例，展示了位移和无序 有序

这两种不同类型铁电体在时间域内振荡和弛豫的冲

击受激拉曼散射响应特性。K"L+MB 在室温下的冲

击受激拉曼散射表现为既具有阻尼振荡又具有弛豫

特性，而且随着激发波矢的减小，响应频率逐渐降

低。对于/01在!;到!;N%</温度范围内激发

出波 矢 为?JCJ;7:>的 铁 电 体 软 模，得 到"<9
>$BBE><:>B)，并且随着温度接近!;，振动响应模

逐渐变软，强度逐渐变大，表现出有序:无序铁电体

弛豫特性。
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K<=>期 姜耀亮等： 飞秒脉冲激光在铁电体中的冲击受激拉曼散射


