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L iTaO 3 晶体分子振动光谱的实验研究

刘成有
(日本理化学研究所,仙台)

　　摘要　利用飞秒脉冲激光与晶体的相互作用研究了铁电体L iT aO 3 的分子振动情

况,且给出了几种不同条件下的实验结果。

关键词: 极化声子;简并四波混频 (D FWM )

1　引　　言

　　超短脉冲激光与晶体的相互作用能够引起晶体中晶格或分子的振动, 从而得到频率为

TH z范围的极化声子辐射。对该辐射的研究可以给出光与物质相互作用以及物质本身的一些

重要信息。例如:物质的响应,色散等。

低频极化声子的激发可以通过多种途径实现,诸如脉冲受激喇曼散射 ( ISR S) [1- 2 ] ,差频效

应[3 ] ,相干反斯托克斯喇曼散射 (CA R S) [4 ]等,具体依赖哪种方法,需根据实验条件,晶体对称

性等因素加以考虑。

本文报道了利用钛宝石飞秒激光与L iT aO 3 晶体相互作用来研究极化声子特性的实验。

2　实验装置与原理

　　由于L iT aO 3 晶体的二阶非线性光学系数较大,所以光与物质相互作用时,极化声子的激

发主要由光学差频效应决定。原理如图 1所示。

时间,空间相互重合的两泵浦光,经透镜L 聚焦后,以夹角 Η作用于L iT aO 3 晶体,由于光

与物质的非线性作用,泵浦光在晶体中相干地激发起波矢为K 的极化声子。设 K1。K2 分别为

两泵浦光矢。则由动量守衡可得到:

Kp = (K1- K2)　　　　　　　　　　　　　　 (1)
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　　若两泵浦光中心波长相等,则

K P =
4Πsin (Ηö2)

ΚL aser
(2)

其中: Η为两泵浦光夹角, Κ为泵浦光波长。

　　F ig. 1　Schem atic illustra t ion of

the impulsive st im ulated

scattering experim ent

　　作为探测脉冲的另一束弱激光与泵浦光作用于晶体的

同一区域,两束泵浦光与晶体相互作用所形成的折射率光

栅相干地衍射该探测脉冲,从而在满足布喇格匹配角的方

向上,给出受极化声子电场调制了的探测信号。该信号反映

了极化声子的振荡,衰减,色散等信息。

实际探测信号一部分来自于晶体后表面后向散射光与

探测信号的干涉,此时信号强度为:

I P ( t, k ) = ûE P (k , t) û 2 + ûE b (k ) û 2 + E 3
P (k , t) E b (k ) +

E P (k , t) E 3
b (k )　　　　　　　 (3)

其中: E P 为探测脉冲的衍射信号, E b为探测脉冲由晶体后

表面产生的后向散射光。

由 (3)式可知, I P (k , t) 将以极化声子的频率振荡。另

一干涉效应来自于相向传播的两个极化声子的干涉,由此

得到的实际探测脉冲[5 ]为:

I P (k , t)∝ exp [ - U 2
gp t2ö∃Z 2

pu - (k - k P ) 2∃Z 2
puö4 - 2töT 2P ]3

(1ö2 + 1ö2co s{2 (Ξp + 1ö2U gp (k - k P ) ) t}) (4)

其中: U gp　为极化声子波包的群速度, T 2p　为衰减时间。

由此我们看到 I P (k , t) 的变化频率是极化声子频率的两倍。

实验装置如图 2所示。来自 T i: Sapph ire的飞秒激光,中心波长 820 nm ,脉冲宽度 200 fs,

重复频率 1 kH z,能量 015 mJ ,该激光束经分束镜后,分成强度相等的两强泵浦脉冲及一束弱

探测脉冲,三束光均由同一透镜 ( f = 40 cm )聚焦于L iT aO 3 晶体。探测脉冲相对于泵浦脉冲

的时间延迟由微机控制下步进电机完成。信号由探测器,锁相放大器,记录仪完成。实验所用

样品为L iT aO 3 晶体,厚度 2 mm ,光轴与表面平行。

F ig. 2　Op tical setup
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3　结果与讨论

　　通过改变两泵浦光在透镜上的位置,我们完成了几种不同极化声子波矢的测量。结果如图

3所示。

　　 F ig. 3　 T im e2reso lved m easu rem en t of phonon po larit ion s[1 ] w ith fou r d iffren t

w avevecto rs. Betw eenn 1300 cm - 1 and 3500 cm - 1

图 4a 是当 K p = 5100 cm - 1时的测量结果,傅立叶变换频谱如图 4b 所示。
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　　F ig. 4　D FWM signal in tensity fo r the differen t p robe delay, Fourier2t ransfo rm ed spectrum fo r

the D FWM signal

　　由以上的结果我们可以看到晶体的低频极化声子振荡特性,衰减特性等。若假设仅有两个

极化声子模被激发,则信号大小可按下式模拟。

I P (k , t) = [K e- Χtsin (Ξt + Υ) + L e- Κt ]2 (5)

由测量信号的计算机模拟可以给出极化声子的波矢与频率关系,从而得到色散曲线。结合固体

物理知识便可对晶体的动力学特征,电学参量等进行分析与测量。
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Abstract

　　W e repo rt the experim en t of the mo lecu lar vib ra t ional spectro scopy of ferroelectric

L iT aO 3 u sing fem to second laser. T he resu lts are d iscu ssed under severa l condit ion s.
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