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基于柱矢量光束的纵向拉曼信号探测
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摘要：提出了一种获得径向偏振光中纵向分量激发拉曼信号的方法，用于解决一般偏振拉曼

信号无法检测分子取向垂直于样品的问题。首先使用聚焦后的角向偏振光和径向偏振光激发

样品，然后用两种激发光产生的拉曼信号进行计算，得到由纯纵向光场激发的拉曼信号。使

用 Si(0 0 1) 样品和 Si(1 1 0) 样品验证了该方法的可行性。这对于使用拉曼散射信号测量纵向

取向的分子，以及纵向的分子振动模式具有一定意义。
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Abstract:  A  method  for  achieving  the  Raman  signal  excited  by  the  longitudinal  component  of
radially polarized light is proposed in this paper to solve the problem that ordinary polarized Raman
signal  cannot  detect  samples  with  vertical  molecular  orientation.  In  this  method,  the  focused
azimuthally polarized light and radially polarized light are used to excite the sample, and then the
Raman  signals  generated  by  the  two  excitation  lights  are  calculated  to  obtain  the  Raman  signals
excited  by  the  pure  longitudinal  light  field.  We  use  Si(0  0  1)  samples  and  Si(1  1  0)  samples  to
verify the feasibility of this method. This work has certain significance for measuring longitudinally
oriented molecules and longitudinal molecular vibration modes by Raman scattering.
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 引　言

拉曼光谱以光子为探针，具有无接触、无损

伤和高灵敏度等优点，是一种快速、可实时检测

材料结构和微结构及声子与其他元激发间相互作

用的有效工具，利用它可以了解晶体内部的缺

陷、晶格畸变及其相变等情况。分子取向对于理

解材料的物理化学性质，以及改进它们在各种实

际应用中的性能具有重要意义[1-3]。通过定量检

测极性半导体横向光学（TO）和纵向光学（LO）拉

曼峰信息可以判断其横向和纵向自由载流子密度

和迁移率，可以优化其电导率[4]；在对电场与纳

米粒子取向关系的研究中通过模拟计算发现，当

激发光的偏振方向与纳米粒子排列方向一致时，

电场强度会被增强，从而使拉曼散射信号增强，

近场成像实验结果也验证了上述结论[5]。

通过控制激发光，以及在探测时控制拉曼信

号的偏振状态，可以进行偏振拉曼信号的测量。

偏振拉曼光谱除了可以提供常规拉曼光谱能够给

出的一般化学识别信息之外，还可以探测有关分

子取向和化学键振动对称性的信息[6]。偏振拉曼

光谱的测量，可以旋转样品以控制晶体轴和入射

光束偏振之间的角度，或是样品保持静止，通过

调整检偏器的方向来进行[7-8]。目前偏振拉曼信

号通常使用线偏振光激发，激发光的偏振方向垂

直于光束传播方向，平行于样品表面，可以有效

检测分子取向均一并且平行于样品表面的样品，

但是不利于检测分子取向沿着光束传播方向且垂

直于样品表面的样品。在通常使用的背散射实验

条件下，如果需要测量垂直取向的样品，则需要

改变样品的切割方向，或者将样品旋转一定角

度。例如在氧化锌样品中，当入射光方向和晶体

轴 Z 轴平行时，为了观察此类材料中的纵向光

学 (LO) 拉曼振动模式，以往的实验会使用一块

平行于晶体 Z 轴做 45°切割的材料样品或是沿

Z 轴 45°斜入射的线偏振光进行观察[9-11]，这种方

式加大了实验复杂度，并且无法在同一条件下获

得三维偏振拉曼信号。

对径向偏振光束进行强聚焦，理论上可以在

焦点处产生较强的纵向偏振光场[12-17]，可以用于

激发纵向偏振的拉曼信号，但焦点区域仍然有不

可忽略的横向偏振分量，会对纵向偏振拉曼信号

的测量产生干扰。本文从理论角度说明了通过结

合角向偏振光与径向偏振光激发的拉曼信号，可

以计算得到由纯纵向偏振光激发的拉曼信号，并

通过单晶硅的实验结果说明此方法确实可行。本

文提出的纵向偏振拉曼信号的测量方法将有助于

检测分子取向垂直的样品。

 1    纵向偏振光激发的拉曼信号的
计算

x

y z

拉曼信号源自激发光与材料的非弹性散射，

在强聚焦的条件下，焦点区域可能同时存在  ，

 ，  偏振分量，拉曼信号包括所有 3 个分量所

激发的信号

IRaman (λ) =
∑

i
σi (λ) ILaser

i (1)

ILaser
i (λ) =

x
|Ei (x,y)|2dxdy (2)

i ILaser
i

σi (λ)
Ei (x,y)

x y

x

y

式中：  代表 x，y，z；  表示各个偏振分量

的光强；   为材料和探测器对 3 个电场分量

的拉曼响应；   为聚焦光场场强。可以看

出，拉曼信号并不总是正比于激光强度，对于各

向异性样品，只有用偏振光激发，才能探测到样

品的偏振特性。在强聚焦条件下，焦点区域可能

存在一定强度的纵向偏振场，它是矢量光场在聚

焦过程中发生干涉的结果，与  和  偏振分量总

是同时存在。从式（1）可知，纯纵向偏振分量激

发的拉曼信号，可以在总的拉曼信号中减去由 

和  偏振分量激发的拉曼信号而获得。

E(s)
Radial

E(s)
Azimuthal

r = (ρs,φs,zs)

首先考虑径向偏振光和角向偏振光的焦点光

强分布。聚焦后的径向偏振光  和角向偏振

光  在焦点区域某一点的电场分布可以使

用柱坐标系  计算[13]

E(s)
Radial =

−iA
π

w α
0

w 0

2π
sin θ cos1/2 θl0 (θ)eik[zs cos θ+ρs sin θcos (φ−φs)]

 cos θ cos φ
cos θ sin φ

sin θ

dφdθ (3)
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E(s)
Azimuthal =

−iA
π

w α
0

w 0

2π
sin θ cos

1
2 θl0 (θ)eik[zs cos θ+ρs sin θcos (φ−φs)]

 −sin φ
cos φ

0

dφdθ (4)

l0 (θ) = exp
[
−β2

0

(
sin θ
sin α

)2
]
J1

(
2β0

sin θ
sin α

)
α

arcsin(NA/n) β0 = 3/2 J1

式 中 ：   ；   =

 ；  ；A 为常数；  为一阶贝
塞尔函数；NA 是聚焦的数值孔径。

x y

x− y x−
x−

从式（3）和式（4）可以看出，聚焦后的径向

偏振光和角向偏振光具有强度相同的  和  偏振
分量，但是只有径向偏振光存在纵向偏振分量。
图 1 是当 NA = 0.95 时计算得到的径向偏振光径

向分量在聚焦区域   平面上和   z 平面上的

场强分布图和角向偏振光在聚焦区域  y 平面上

x−

x y z

和  z 平面上的场强分布图。可以看到，两种偏

振状态的横向偏振分量强度分布在焦平面都是中

心对称的甜甜圈形状，在平行于光束传播方向平

面上的分布都是双曲线形状。图 1（c）为沿着

图 1（a）、（b）中虚线的强度曲线图，其中两个峰

值间距在 1/10 波长范围内，说明两种光束在焦

点区域横向偏振分量的空间强度分布比较接近，

当这两个横向偏振分量的强度一致时，可以认为

所激发的拉曼信号相同。根据式（2）和式（3），
可以算出   或   偏振分量和   分量与总强度的比

值分别为 26.3% 和 47.3%。当角向和径向偏振光

的功率相同时，纵向偏振光所激发的拉曼信号，

可以通过径向偏振光激发的拉曼信号按照一定比

例减去角向偏振光激发的拉曼信号而获得，其表

达式为

IRaman
Longitudinal (λ) = IRaman

Radial (λ)−2mIRaman
Azimuthal (λ) (5)

m x y式中  为径向偏振光在焦点区域，  或  偏振分

量强度与总强度的比值。

z (is)z z z

为了验证此方法的正确性，搭建了如图 2 所

示的实验光路。激光器为 638 nm 的半导体激光

器，输出光束经保偏单模光纤出射，入射光为线

偏振光，当加入径向偏振片后，根据其旋转角度

不同，可以产生径向或角向偏振光。激发光由数

值孔径为 0.95 的物镜聚焦到样品表面，反射的

拉曼信号经过检偏器由光纤光谱仪探测。根据入

射光和检偏器的偏振方向，拉曼信号的偏振模式

可以通过  的形式来标记，其中  和  表示入
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图 1   径向偏振光径向分量和角向偏振光在聚焦区域场强

分布图以及横向分量强度曲线图

Fig. 1    Field intensity distribution and transverse component
intensity of radially and azimuthally polarized light focusing area
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图 2   实验装置示意图

Fig. 2    Schematic of experimental setup
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i s射光和信号光的传播方向，  和  代表入射光和

检偏器的偏振方向。

 2    单晶硅纵向偏振拉曼信号的计算

ex ey ez

单晶硅是金刚石立方结构，具有三重简并

F2g 拉曼活性光学声子，具有两个横向光学（TO）

模式和一个纵向光学（LO）模式。晶体的 3 个晶

轴<100>，<010>，<001>定义了晶体坐标系的

3 个方向  ，  和  。硅只有 1 个主要拉曼峰，

波数在 520 cm−1 附近，其对线偏振光的拉曼响

应的计算式为

σz(is)z ∝
∑

j

∣∣∣eiR jes
∣∣∣2 (6)

ei es

R j j

Rx

Ry Rz

式中：  和  是入射光和检偏器在晶体坐标系中

偏振方向的方向矢量；   是拉曼张量，   代表

x、y 或 z，拉曼张量与硅晶体的对称性相关， 

和  对应于横向光学 TO1，TO2 模式，  对应

于纵向光学（LO）模式，具体表达式为

Rx =

 0 0 0
0 0 b
0 b 0

 ,Ry =

 0 0 b
0 0 0
b 0 0

 ,
Rz =

 0 b 0
b 0 0
0 0 0

 (7)

ki z

ks z

对于晶面为<110>的单晶硅样品，晶体坐标
系与实验室坐标系（由 x，y，z 表示）的空间关系
如图 3 所示。电子材料最常见的拉曼散射配置是

背散射[18]。在这种散射配置下，入射光（  ）沿 

轴入射，散射光（  ）沿  轴以 180°反平行收集，
入射光束保持水平偏振方向，检偏器的方向可以
设置为水平偏振或垂直偏振，然后旋转样品来控

ei X
es

X Y

X Y X
z (xx)z z (yx)z

制晶体轴和入射光束偏振之间的角度。这与更常
见的偏振拉曼散射方法相反。在偏振拉曼散射
中，样品保持稳定，通过调整光学检偏器的方向
来选择所需的散射偏振方向，或者在某些情况
下，通过偏振旋转器改变入射偏振方向。因此，

对于背散射模式，当入射偏振矢量  为    偏振，

散射偏振矢量  可以通过在散射光的路径中放置

检偏器来选择  偏振或  偏振。例如，当入射光

的偏振方向为   或  ，检偏器的偏振方向为  

时，偏振拉曼信号的模式记录为  或  。
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x
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图 3   硅晶体坐标系与实验室坐标系的关系示意图

Fig. 3    Schematic diagram of the relationship between silicon
crystal coordinate system and laboratory coordinate system
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2 ,
√

2
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)
X

es
( √

2
2 sin φ, −

√
2

2 sin φ,
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)

X

当样品绕 z 轴顺时针旋转角度为   ，实验

室坐标系的方向矢量（1 0 0），（0 1 0）和（0 0 1）

对应的晶体坐标系的方向矢量为   = 

 =  ，

 ，而探测部分偏振方向矢量沿  

方向偏振固定不变，为   = 

 。基于上述定义中的单位偏振矢量，当检

偏器的方向为    偏振时，根据式（6）可以计算

样品在不同偏振模式下对激发光的拉曼响应。

以 HH 模式为例

σTO1 ∝ |exRxex|2 =

∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣
 √2

2
sin φ, −

√
2

2
sin φ, cos φ


 0 0 0

0 0 b
0 b 0



√

2
2 sin φ
−
√

2
2 sin φ
cos φ


∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣
2

=
1
2

b2sin
2
(2φ) (8)

σTO2 ∝
∣∣∣exRyex

∣∣∣2 =
∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣
 √2

2
cos φ, −

√
2

2
cos φ, sin φ


 0 0 b

0 0 0
b 0 0



√

2
2 sin φ
−
√

2
2 sin φ
cos φ


∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣
2

=
1
2

b2sin2(2φ) (9)

σLO ∝ |exRzex|2 =

∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣
 √2

2
,

√
2

2
, 0


 0 b 0

b 0 0
0 0 0



√

2
2 sin φ
−
√

2
2 sin φ
cos φ


∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣
2

= b2sin4φ (10)
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σTO1 +σTO2 +σLO

z (xx)z z (yx)z z (zx)z

每种模式的拉曼响应为   ，

计算得到   ，   和   模式的拉曼响

应分别为

σSi(1 1 0)
z(xx)z =b2(sin4 φ+ sin22φ)

σSi(1 1 0)
z(yx)z =b2(cos4 φ+ sin4 φ− 1

4
sin2(2φ))

σSi(1 1 0)
z(zx)z =b2 (11)

X

x y z (xx)z

z (yx)z

当检偏器偏振为   方向时，角向偏振光激

发的拉曼响应为   和   偏振分量激发的   模

式和  模式之和，因此根据式（1）可得

IRaman
Azimuthal =ILaser

Azimuthal

(
1
2
σSi(1 1 0)

z(xx)z +
1
2
σSi(1 1 0)

z(yx)z

)
=

1
2

b2(2sin4 φ+ cos4 φ+
3
4

sin2(2φ)) (12)

x y z

当聚焦的数值孔径为 0.95 时，由式（2）和式

（3）可知，径向偏振光在焦点区域，  ，  和  偏

振分量强度占总强度的比值分别为 26.3%，26.3%，

47.4%。根据式（1）可得

IRaman
Radial =ILaser

Radial

(
0.263σSi(1 1 0)

z(xx)z +0.263σSi(1 1 0)
z(yx)z +

0.474σSi(1 1 0)
z(zx)z

)
=0.263b2(2sin4 φ+ cos4 φ+

3
4

sin2(2φ))+

0.474b2 (13)

ILaser
Azimuthal = ILaser

Radial当   时，根据式（5），可以得

到纵向偏振分量激发的拉曼信号为

IRaman
Longitudinal = ILaser

Radial−0.526ILaser
Azimuthal (14)

图 4 所示为计算得到的角向偏振光、径向偏

振光和纵向分量激发的拉曼信号在分别归一化之

后与样品旋转角度之间的关系。可以看到，角向

偏振和径向偏振的拉曼信号都有两个峰值和一个

谷值，径向偏振拉曼信号的谷值高于角向偏振光

的拉曼信号强度，而纵向偏振拉曼信号强度不随

样品旋转角度变化。

 3    单晶硅偏振拉曼的实验结果

图 5 所示为实验测得的角向偏振光和径向偏

振光激发的拉曼信号与样品旋转角度之间的关

系，以及将实验数据代入式（14）计算得到的纵

向偏振分量激发的拉曼信号的强度，其中角向偏

振光和径向偏振光激发的拉曼信号根据激发光强

度分别进行了归一化。可以看到，角向偏振和径

向偏振的拉曼信号强度随样品角度的变化情况、
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X
图 4   理论上入射光为角向偏振、径向偏振和纵向偏振，
探测部分为   偏振，旋转 Si(1 1 0)样品计算得到的

各模式对应的拉曼信号强度曲线图

X

Fig. 4    Raman signal intensity curve corresponding to each
mode theoretically calculated by rotating silicon (1 1 0) wafer
sample when the incident light is azimuthal polarization, radial

polarization and longitudinal polarization, and the
detection part is    polarization
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强度的相对关系与计算得到的结果基本一致；纵

向偏振拉曼信号的强度基本保持不变，也与计算

结果保持一致。这些结果说明了本文提出的获得

纵向偏振拉曼信号的方法是切实可行的。
  

50 100 150 200 250 300 3500

100

200

300

400

500

600

700

800

900

1 000

1 100

Angle/(°)

角向偏振光
径向偏振光
纵向偏振光

In
te
ns
ity
/(a
.u
.)

 
X图 5   入射光为角向偏振和径向偏振，探测部分为  偏

振，旋转 Si(1 1 0)样品实验得到的拉曼信号强度曲线
（纵向偏振光曲线为径向偏振−0.526×角向

偏振实际计算得到）

X

Fig. 5    Raman signal intensity curves obtained by rotating
Si(1 1 0) wafer samples with azimuthal polarization and radial
polarization of incident light and    polarization of detection

part. The longitudinally polarized light  is actually calculated by
radial polarization minus 0.526 times azimuthal polarization

 4    结 论

提出了一种计算径向偏振光中纵向分量激发

拉曼信号的方法。此方法首先根据入射光束偏振

态、拉曼张量以及探测部分偏振态得出 Si(0 0 1)
样品和 Si(1 1 0) 样品理论拉曼信号强度，然后使用

聚焦后的角向偏振光和径向偏振光激发 Si(0 0 1)
样品和 Si(1 1 0) 样品，用两种激发光产生的拉曼

信号进行计算，得到由纯纵向光场激发的拉曼信

号。硅片数值计算和实验结果证实了本文的实验

系统可以准确地测量纵向分量所激发的拉曼信号

强度。此方法可应用于其它样品中检测纵向分量

的拉曼信号强度，对于探测纵向的分子振动模式

具有一定意义。
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