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［摘　要］　脉冲激光具有大能量、短脉宽和高峰值功率的特性，在军事和民用领域具有很多重要的

需求和应用。大能量存储能力和宽光谱的激光材料是脉冲激光的理想选择。无序激光晶体结合了

玻璃和晶体的特性，具有重要的应用前景。本文总结了石榴石和黄长石类无序激光晶体的生长、基
本物理性能和脉冲激光应用进展，指出了该类晶体在脉冲激光技术及器件发展中的潜在应用价值

及发展方向。

［关键词］　人工晶体；全固态激光；无序激光晶体；脉冲激光

自１９６０年７月美国休斯公司的Ｔ．Ｈ．Ｍａｉｍ－
ａｎ博士成功研制出世界上第一台激光器以来，激光

因其单色性好、相干性好、方向性好及高亮度等独特

优势，已发展成一个重要的产业。特别是近年来，激
光理论、各类激光功能材料和激光技术迅速发展，其
应用已经覆盖了物理学、化 学、生 物 学、电 子 学 和 技

术科学各个学科领域，遍及工业、通讯、军事、医疗卫

生及 农 业 等 国 民 经 济 乃 至 日 常 生 活 的 各 个 方

面［１—５］，成为一个国家综合国力的表现之一。

连续、调Ｑ、锁 模 技 术 可 以 分 别 实 现 连 续 激 光、

短脉冲激光以及超短脉 冲 激 光。通 常，连 续 激 光 的

平均功率可以达到 Ｗ～ｋＷ 量级；通过调Ｑ技术获

得的脉冲激光其脉冲宽度一般在ｎｓ～μｓ量级，脉冲

能量在μＪ～ｍＪ量级，峰值功率在ｋＷ～ｍＷ 量 级；

而通过锁模激光技术获得的脉冲 激 光，其 脉 冲 宽 度

可以短至ｐｓ～ｆｓ量级，脉冲能量在ｎＪ～μＪ量级，峰

值功率在ｋＷ量级。脉冲激光因具有极短的脉冲宽

度以及极高的峰值功率，在 激 光 微 加 工、生 物 医 疗、

强场激光与物质的相互 作 用、激 光 核 聚 变、光 通 信、

激光成像等领域都获得广泛应用，成为激光研究５０
年发展历程中最活跃的 方 向 之 一。从 理 论 上 讲，大

能量调Ｑ激 光 需 要 激 光 材 料 具 有 大 的 能 量 存 储 能

力即小发射截面和长荧光寿命；而 受 限 于 测 不 准 原

则，超短锁模激光要求激光介质具有宽发射谱线，所

以长期以来具有大能量存储和超宽发射光谱激光材

料是脉冲激光研究的重点［６］。

目前常用的固体激光基质主要有玻璃、陶瓷、晶
体等几种基质。材料的 结 构 决 定 其 性 能，玻 璃 具 有

完全无序的原子排列，因此其光 谱 的 非 均 匀 展 宽 效

应使发射光 谱 线 宽 达 到３０—４０ｎｍ，可 支 持 百 飞 秒

以下脉冲输出，已在小功率密度 军 用 和 民 用 超 短 激

光中得到 实 用［７，８］，但 其 完 全 无 序 的 结 构 导 致 热 机

械性能较差，难实现高 功 率 密 度 激 光 输 出。陶 瓷 属

于多晶，与晶体具有类 似 的 性 能。长 程 有 序 是 晶 体

的本质之一，其结构具有完成性，决定其热机械性能

较好，和较窄的光谱线宽，特别是对于应用广泛的钕

离子激光，受到４ｆ电 子 层 的 屏 蔽，所 获 最 短 脉 冲 仅

为ｐｓ量级，难满足ｆｓ激光需求。激光光谱宽度决定

于均匀加宽和非均匀加宽，在固体材料中，前者主要

由温度决定，后者则由晶格场起伏决定，因此拓展其

非均匀加宽是实现宽 发 射 光 谱 的 重 要 技 术。同 时，

激光介质的发射截面与发射谱 宽 成 反 比，宽 光 谱 有

利于能量存储能力的加大。借鉴于晶体和玻璃的结

构与光谱特性，我们对无序激光 晶 体 进 行 了 深 入 研

究，其结构介于传统晶体和玻璃之间：部分组成离子

可在特定晶体格点的随机取代，使 其 兼 具 玻 璃 的 非

均匀加宽光谱和晶体的高热机 械 性 能 的 双 重 优 点，

是脉冲激光包括调Ｑ和锁模激光的一类潜在材料。
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图１　（ａ）Ｎｄ：ＣＮＧＧ晶体；（ｂ）Ｎｄ：ＣＬＮＧＧ晶体

本文主要介绍几种本课题组研究的几类代表性无序

晶体的研究进展。

１　石榴石类无序激光晶体

该类晶体中较典型是钙铌镓石榴石（ＣＮＧＧ）和

钙锂铌镓石榴石晶体（ＣＬＮＧＧ）。以ＣＮＧＧ晶体为

例，该晶体最早是由Ｎ．Ａ．Ｅｓｋｏｖ于１９８５年合成，具
有石榴石的结构、立方晶系、空间群Ｉａ３

－
ｄ、化学式可

表示成Ｃ３Ａ２Ｄ３Ｏ１４［９］。晶体结构上的显著特点在于

其八面体格位 可 同 时 被 Ｎｂ３＋ 和 Ｇａ３＋ 的 离 子 占 据，

形成微观 晶 格 场 的 起 伏，导 致 晶 体 结 构 的 无 序 性。

而ＣＬＮＧＧ晶体是将Ｌｉ＋ 引入ＣＮＧＧ晶体结构可进

一步增大其无序度，晶体结构与ＣＮＧＧ类似。从生

长上说，与 传 统 石 榴 石 晶 体 ＹＡＧ 相 比，ＣＮＧＧ和

ＣＬＮＧＧ具有以下优点［１０—１２］：熔点低于１　５００℃，可

使用Ｐｔ金坩埚在无保护气氛下生长；生长过程无应

力和杂质集中区，可获得大口径高质量晶体。

采用提 拉 法，分 别 生 长 了 Ｎｄ３＋ 掺 杂 的 ＣＮＧＧ
和ＣＬＮＧＧ晶体，照 片 如 图１（ａ）和（ｂ）所 示。室 温

下，Ｎｄ：ＣＮＧＧ和 Ｎｄ：ＣＬＮＧＧ晶 体 的 热 导 率 分 别

为４．７Ｗｍ－１　Ｋ－１和２．９７Ｗｍ－１　Ｋ－１，大于Ｎｄ３＋ 玻璃

的热 导 率 （一 般 为 １Ｗｍ－１　Ｋ－１ 左 右）。从 Ｎｄ：

ＣＮＧＧ和Ｎｄ：ＣＬＮＧＧ晶体的吸收和发射光谱可看

出，Ｎｄ：ＣＮＧＧ 和 Ｎｄ：ＣＬＮＧＧ 晶 体 吸 收 峰 在

８０６ｎｍ附近，二者在该位置的半峰宽分别为１２ｎｍ
和１３ｎｍ，远大于Ｎｄ：ＹＡＧ的半峰宽（２．１ｎｍ）、与玻

璃相当（１２．７ｎｍ）［１３］，二 者 在１　０６０ｎｍ附 近 发 射 峰

的半峰宽分别 为１５．１ｎｍ和１６．６ｎｍ，远 大 于 Ｎｄ：

ＹＡＧ（～０．５ｎｍ）［１３］，从理论上讲可获得超短锁模和

大能量调Ｑ激光输出。
实现了上述两种晶体的连续、调Ｑ和锁模激光

输出。在Ｎｄ：ＣＮＧＧ晶体中，在１５．６２Ｗ 的泵浦激

光下，获得了最高输出４．０３Ｗ 的连续激光，如图２
所示。以Ｃｒ４＋：ＹＡＧ为可饱和吸收体，获得了脉冲

宽度为１２．９ｎｓ、脉冲能量为１７３．１６μＪ和峰值功率

１２．３ｋＷ的调Ｑ激光。通过光谱分析，我们可以看

到 输 出 激 光 为 双 波 长，分 别 位 于 １　０５９ｎｍ
和１　０６１ｎｍ［１４］。

以半导体 饱 和 吸 收 镜 锁 模（ＳＥＳＡＭ）作 为 锁 模

元件，我们在Ｎｄ：ＣＮＧＧ晶体中获得了稳定的双波

长连续锁模输 出，对 应 的 光 谱 和 自 相 关 曲 线 如 图３
所示。从图中可看出所得到的锁模光谱中心波长分

图２　Ｎｄ：ＣＮＧＧ晶体的连续和调Ｑ激光

随入射泵浦功率的变化

Ｔ０为 可 饱 和 吸 收 体 初 始 透 过 率，ＯＣ为 输 出 镜 透

过率［１４］

图３　（ａ）Ｎｄ：ＣＮＧＧ激光器ＳＥＳＡＭ锁模光谱［４］；

（ｂ）Ｎｄ：ＣＮＧＧ激光器ＳＥＳＡＭ锁模自相关曲线［４］
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别位于１　０５９．３５ｎｍ和１　０６１．７１ｎｍ处，二者的半峰

宽都约为０．５ｎｍ；自 相 关 曲 线 为 两 波 长 的 拍 频，其

中心拍半宽为６６０ｆｓ［４］。

在Ｎｄ：ＣＬＮＧＧ晶体，连续和调 Ｑ激光结 果 如

图４（ａ）所示。在１３．４Ｗ 的泵浦激光下，获得 了 最

大输出功率３．８１Ｗ的连续激光，斜效率为３０．３％。

以Ｃｒ４＋：ＹＡＧ为可饱和吸收体，实现了脉冲能量为

１９９μＪ、脉冲宽度１２．３ｎｓ和峰值功率１６ｋＷ 的调Ｑ
脉冲激光。通过 分 析 激 光 光 谱，可 发 现 由 于Ｌｉ＋ 离

子的存在，使其激光中心波长位于１　０６０ｎｍ处［１５］。

采用ＳＥＳＡＭ 锁 模 技 术，在 Ｎｄ：ＣＬＮＧＧ晶 体

中获得了稳定的连续锁模输出，对 应 的 光 谱 和 自 相

关曲线如图４（ｂ）所 示。从 图 中 可 看 出 其 锁 模 光 谱

中心波长在１　０６１ｎｍ处、半 峰 宽 为１．８ｎｍ，其 自 相

关曲线与双曲正割函数拟合较好，锁 模 脉 冲 的 脉 冲

宽度约为９００ｆｓ［１６］。与 Ｎｄ：ＣＮＧＧ相 比，其 更 短 的

锁模脉冲是由于Ｌｉ＋ 的引入进一步拓宽了发射光谱

引起的。

通过分析Ｎｄ：ＣＮＧＧ和Ｎｄ：ＣＬＮＧＧ两晶体的

发射光谱，如图４（ｃ）所示，可看出两者互补。如果相

互 结 合，可 实 现 更 短 脉 冲 激 光 输 出。通 过 将 Ｎｄ：

ＣＬＮＧＧ和Ｎｄ：ＣＮＧＧ并 列 于 锁 模 激 光 腔 中，实 现

了５３４ｆｓ的 超 短 脉 冲 激 光，锁 模 结 果 如 图４（ｄ）所

示［１７］。该结果是当时最短Ｎｄ３＋ 离子掺杂无序晶体

锁模脉冲，验证了无序激光晶体在超短ｆｓ脉冲中的

应用前景，结合该晶体在生长及结 构 性 能 方 面 的 优

势，我们认为该类晶体在超短脉冲 放 大 领 域 应 该 也

有重要的潜在应用前景。

图４　（ａ）Ｎｄ：ＣＬＮＧＧ晶体的连续和调Ｑ激光随入射泵浦 功 率 的 变 化（Ｔ０为 可 饱 和 吸 收 体 初 始 透 过 率，ＯＣ为 输 出 镜 透 过

率）［１５］；（ｂ）Ｎｄ：ＣＬＮＧＧ激光器ＳＥＳＡＭ锁模自相关曲线；插图为ＳＥＳＡＭ锁模光谱［１６］；（ｃ）Ｎｄ：ＣＮＧＧ和Ｎｄ：ＣＬＮＧＧ晶体

锁模脉冲光谱［１７］；（ｄ）Ｎｄ：ＣＮＧＧ／Ｎｄ：ＣＬＮＧＧ激光器ＳＥＳＡＭ锁模自相关曲线；插图为ＳＥＳＡＭ锁模光谱［１７］
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２　黄长石类无序激光晶体

黄长石是一类重要的多功能晶体，具有压电、非
线性等性能，特 别 是 其 中 的 ＡＢＣ３Ｏ７类 具 有 无 序 结

构，其中，Ａ＝Ｃａ，Ｓｒ，Ｂａ；Ｂ＝Ｌａ，Ｇｄ；Ｃ＝Ｇａ，Ａｌ，空

间群是ｐ４
－
２１ｍ，Ａ离子和Ｃ离子可在八面体格位共

存，通过激活离 子 掺 杂 可 使 其 成 为 无 序 激 光 晶 体，
同时该晶体的 中 级 对 称 性，可 实 现 偏 振 激 光 输 出。
针对该 类 晶 体，采 用 提 拉 法 生 长 了 高 质 量 的 Ｎｄ：

ＳｒＬａＧａ３Ｏ７、Ｎｄ：ＳｒＧｄＧａ３Ｏ７ 和 Ｎｄ：ＢａＬａＧａ３Ｏ７ 晶

体，照 片 如 图５所 示，其 基 本 物 理 性 能 如 表１所

示［１８，１９］。从表中可以 看 到，三 种 晶 体 的 热 导 率 都

优于Ｎｄ３＋ 玻璃。对于上述三种无序晶 体 的 光 谱 性

质的 研 究 表 明，Ｎｄ：ＳｒＬａＧａ３Ｏ７、Ｎｄ：ＳｒＧｄＧａ３Ｏ７和

Ｎｄ：ＢａＬａＧａ３Ｏ７晶 体 具 有 偏 振 吸 收 的 特 性，并 且 具

有大能 量 存 储 能 力，满 足 调Ｑ 激 光 的 要 求，而 其 宽

的发射谱线使这种材料适合于锁模和调谐激光器中

的应用。
以Ｎｄ：ＳｒＬａＧａ３Ｏ７、Ｎｄ：ＳｒＧｄＧａ３Ｏ７和Ｎｄ：ＢａＬ－

ａＧａ３Ｏ７三种 晶 体 为 激 光 增 益 介 质 均 实 现 了 连 续 激

光输出，其 最 大 输 出 功 率 分 别 为３．８８Ｗ、１．７１Ｗ、

０．５７Ｗ。特别 需 要 指 出 的 是，在 Ｎｄ：ＳｒＬａＧａ３Ｏ７连

续激光实验中发现，由于其宽发射光谱，激光波长随

泵浦功率增加引起的温度变化出 现 红 移，从 而 成 为

功率调节的可调谐激光，其调谐范围为１．４２ｎｍ。
利用上述黄长石结构晶体中大的克尔效应和超

宽光谱，在Ｎｄ：ＳｒＧｄＧａ３Ｏ７晶 体 中 首 次 实 现 了 自 锁

模脉冲激光输出，其重复频率为８０ＧＨｚ，在入射 泵

浦功率为６．１Ｗ 时，输出功率达到４１５ｍＷ，光转化

效率为６．８％，斜 效 率 为８．１％，相 应 的 实 验 装 置 及

结果如图６所示。未有色 散 补 偿 的 情 况 下，其 锁 模

脉冲宽度达 到６１６ｆｓ［２０］。这 是 国 际 首 次 在 ＧＨｚ自

锁模领域获得ｆｓ输出，该锁模激光在通信领域具有

重要的应用需求与广泛的应用前景。
以ＳＥＳＡＭ 作 为 可 饱 和 吸 收 体，在 Ｎｄ：ＢａＬａ－

Ｇａ３Ｏ７和 Ｎｄ：ＳｒＬａＧａ３Ｏ７晶体中获得了稳定的被 动

连续锁模输出，对应的自相关曲线分别如图７所示。

Ｎｄ：ＢａＬａＧａ３Ｏ７晶体中得到的锁模光谱中心波长位

于１　０７６ｎｍ附近处，半 峰 宽 约 为５ｎｍ，脉 冲 宽 度 约

为２９０ｆｓ［２１］。在Ｎｄ：ＢａＬａＧａ３Ｏ７晶体中得到的锁模

光谱中 心 波 长 位 于１　０６１ｎｍ 附 近 处，半 峰 宽 约 为

３．６ｎｍ，脉冲宽 度 约 为３７８ｆｓ［２２］。该 类 黄 长 石 无 序

激光晶体锁模脉冲宽度与Ｎｄ３＋ 玻璃相当，证明了其

在ｆｓ激光中的潜在应用。

图５　Ｎｄ：ＳｒＧｄＧａ３Ｏ７（ａ）、Ｎｄ：ＳｒＬａＧａ３Ｏ７（ｂ）和Ｎｄ：ＢａＬａＧａ３Ｏ７（ｃ）晶体［１８］

表１　Ｎｄ：ＳｒＬａＧａ３Ｏ７、Ｎｄ：ＳｒＧｄＧａ３Ｏ７和Ｎｄ：ＢａＬａＧａ３Ｏ７晶体的基本性能

晶体
Ｎｄ：ＳｒＬａＧａ３Ｏ７ Ｎｄ：ＳｒＧｄＧａ３Ｏ７ Ｎｄ：ＢａＬａＧａ３Ｏ７
ａ　 ｃ　 ａ　 ｃ　 ａ　 ｃ

热膨胀系数 （１０－６　Ｋ） ５．９６　 ５．６６　 ５．３２　 ５．６５　 ５．４９　 ６．３４

比热（ｃａｌ　ｍｏｌ－１　Ｋ－１） ０．４０１　 ０．４１９　 ０．３６５

密度（ｇ．ｃｍ－３） ５．２５１　 ５．６４３　 ５．５３１

导热系数（Ｗｍ－１　Ｋ－１） １．９５　 １．７　 １．５９　 １．４　 １．９６　 １．７２

８０８ｎｍ的吸收峰宽度（ｎｍ） ８　 １８　 １５

１．０６μｍ的发射峰宽度（ｎｍ） １４　 ２４　 ２７

荧光寿命（μｓ） ３１０　 ２９８　 ３１１



　

　２５４　　 中　国　科　学　基　金 ２０１５年

图６　（ａ）自锁模激光系统实验装置；（ｂ）室温下４Ｆ３／２→４Ｉ１１／２能级发射光谱；（ｃ）平均功率输出结果［２０］

图７　（ａ）Ｎｄ：ＢａＬａＧａ３Ｏ７激 光 器ＳＥＳＡＭ 锁 模 自 相 关 曲

线；插图为ＳＥＳＡＭ锁模光谱［２１］；（ｂ）Ｎｄ：ＳｒＬａＧａ３Ｏ７激 光

器ＳＥＳＡＭ锁模自相关曲线；插图为ＳＥＳＡＭ锁模光谱［２２］

３　结　语

针 对 脉 冲 激 光 对 高 储 能、宽 光 谱 激 光 增 益 介

质 的 需 求，结 合 玻 璃 的 无 序 结 构 和 晶 体 的 优 良 热

机 械 性 能，发 展 了 石 榴 石 和 黄 长 石 类 无 序 激 光 晶

体，拓 宽 了 晶 体 发 射 光 谱，实 现 了 其 综 合 性 能 表

征，获 得 了 大 能 量 调 Ｑ和ｆｓ脉 冲 锁 模 激 光 输 出，

证 明 了 其 优 良 的 脉 冲 激 光 性 能，所 获 无 序 激 光 晶

体 及 激 光 器 件 在 通 信、脉 冲 放 大、强 场 物 理、医 疗

等 领 域 具 有 潜 在 的 应 用 价 值，丰 富 了 可 用 激 光 介

质 学 科 种 类。但 晶 体 结 构 的 无 序 度、晶 体 物 理 性

能、脉 冲 激 光 应 用 间 关 系 的 基 本 科 学 问 题 仍 需 进

一 步 深 入 探 索。

致谢　本 研 究 得 到 国 家 自 然 科 学 基 金（５０６７２０５０，

５１０２５２１０）的资 助。部 分 研 究 工 作 由 上 海 交 通 大 学

的钱列加教授 课 题 组、台 湾 国 立 交 通 大 学 的 Ｙ．Ｆ．
Ｃｈｅｎ教授、新加坡南洋理工大学的Ｄｉｎｇｙｕａｎ　Ｔａｎｇ
教授课题组和德国 Ｍａｘ　Ｂｏｒｎ　Ｉｎｓｔｉｔｕｔｅ　ｆｏｒ　Ｎｏｎｌｉｎ－
ｅａｒ　Ｏｐｔｉｃｓ　ａｎｄ　Ｓｈｏｒｔ　Ｐｕｌｓｅ　Ｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ 的 Ｖ．
Ｐｅｔｒｏｖ博士课题组完成的。
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