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用强度相关折射率效应实现位相匹配

李彬学黄永楷立群刘亚淑

(中国科学院上海尤机所)

提要:提出了一种用强度相关折射率效应进行谐波和混频过程的位相匹配方法。首

次在 Ba 蒸气中实现了三次谐波的位相匹配。

Phase matching by intensity-dependent refraction index 
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Abstract: Phase matching for harmonics and frequency mixing by intensity-dependent 

refraction index e.ffcts is presented, in this way phase-matched third harmonic generation in Ba 

vapor has be咽 realized for the first time. 

在气体或金属蒸气中采用非线性频率上

转换产生紫外或真空紫外相干辐射，要求合

适的位相匹配。最常用的方法是添加适量的

缓冲气体作波矢补偿[lJ但这种做法有一定

的局限性E235 尤其是高次谐波和混频产生极

紫外相干辐射，由于波长短，目前尚缺少合适
战匹配主式(SJ 本文提出利用非续性折射丰

效应进行位相匹配的原理，并在金属 Ba 蒸

气的三次谐波实验中实现了这种匹配。

一、匹配原理

以三次谐波过程为例。

入射场在介质中产生的基波(频率为 ω)

和谐披 (3ω) 的非线性极化矢量在气体情况

下可表示威ET32

P:,L-= (3/4)x<S)(了 ω;ω3 一ω， ω) IEω 尸E恤

+ (3/8)Xω(一ω， ;ω2ω， ω 一ωω)

xlEω|咀ω+…

Pf1'- (1月)xω( -3ω;ω3 户， ω)E1E1E1

+ (3/4)户(-&肉 ω，一ω，也)

x IEwl2ESω+… (1) 

式中 Zω、 Eω 为基波和:i酋披场的复振辐;

p :'L, Pf:为相应的非线性极化矢量。

在非共振情况下，谐波过程总是伴随非

线性折射率效应。在入射场较强的情形下这

种效应将影响谐波过程的位相匹配条件，即

可能使其偏离最佳波矢失配 (L1k) 咐。

谐波和基波波矢差:

L1k= (6π/λ) .1饨 . (2) 

式中却为折射率差;λ 是入射波长。
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由 (1) 和 (2)可得非线性折射率效应引起

的波矢失配:

JJFL= [3/4(向ω+ 'lòw) J [ReX(3) ( - 3w) 

- ReX(3) ( 一 ω) J IE wl 2 (3) 

式中何如、也为谐波和基波的线性折射率，

R eX(3) (一ω)是主要贡献项极化率的实部。这

里只考虑三阶效应。

由 (3) 可见， JJkNL 的正负符号取决于相

关极化率的符号，这又与入射披和原子相关

能级的失谐情况有关，可通过选择介质或入

射波长来获得正号或负号 4kNL 的大小对给

定入射波长和介质，可通过改变入射场强来

改变。 因此，总失配量 JJk = JJkL + JJkNL 可通
过选择入射波长或介质，由改变入射场的强

度，利用强度相关折射率效应实现最佳波矢

失配。

虑。

对高次谐波和1昆频过程亦可作类似的考

二、 Ba 蒸气中三次谐波过程

中的位相匹配

考虑 Ba 原子EP1.054μm 锁模激光三

次谐波的位相匹配，相关能级如图 1 所示。

先计算线性波矢失配。

根据计算金属蒸气线性折射率的

Sel1meier 公式气

'Iò(均 -1= (N'1"e/2的手(P(i)f，;)

/ [(1/Â.~)一 (1/λ2汀 (4)

和振子强度实验值的计算(5J得:

A护国4.864x10-16N (cm-1) (5) 

(4) 式中 N 为粒子数密度j P(ti，) 为能级布居

权重j flJ 为 4→j 能级跃迁的振子强度;白为

经典电子半径;切为 b→j 能级的跃迁波长。

(5)式中 N 的单位为 cm-3。
现在计算非线性折射率效应引起的波矢

失配。

根据入射波长和原子能级的失谐情况，
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图 1 Ba 原子中三次谐波相关的能级图

对饨个重要的极化率进行计算(6J。计算表明，

仅需考虑 ReX<3) ( -3ω;ωω， 3ω) 的贡献E

Rex(S)( -3ω;ωω， 3ω〉

= - 2 . 8338 X 10-44 (MKS 单位)

由 (3)式得

JJk NL = -1. 435x10-34NPw/S (m-1) 

(6) 

式中 S 为入射光束截面积 Pω 为入射光功

率，这样，总披矢失配为:

L1k = JJkL + JJkNL (7) 

由给定条件下的最佳匹配条件 (L1k) 叩t， 可由

σ)式确定匹配时的光功率。

本实验条件下，根据 [7J:

bJJk= -4 

b 为共焦参数， b=380cm

(L1k)叩t得 -0.010皿4

最后算得匹配的先功率为

P,!E=8.66x 108 W 

(8) 

(9) 

(10) 

计算时取 N -=1021/ mS
j S=2.5x10-6 mll (本

实验条件参见下节〉。

三、实验和实验结果

实验装置如图 2 所示。

基波光源为磷酸盐钱玻璃染料被动锁模

激光系统，最大输出为 109W，脉宽 20ps，波

束发散度 1.5mrad。采用焦长为 1000mm

的透镜将其聚焦到热管炉中，在 1200K 左右

热管中 Ba 的原子密度约为 101l1 m气产生的

三次谐波(351. 3mm)经 1.054μm 全反膜滤
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图 2 实验装置图

1-~辩酸盐钦玻璃锁模激光系统 2一分束片;3， 6二滤
光片 4一聚焦凸透镜 (1∞Omm); 5-热管妒 7一位

远镜 8-光谱仪9-功率计
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(b) 870MW 时的测量结果

图 5 位相匹配示意图

隧 Ne 分压升高，谐波输出呈下降趋势，如虚线所示
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Ba 中三次谐波光谱图 3'

图 4 中呈现的振荡上升在于强度相关折

射率的影响，此现象从三次谐波小信号理论

的结果 PSω "，P!血2 (LJkLj2)j(LJkLj2) 2 可

以得到解释。按照实验条件下 L-18om(蒸

气长度)及由 (10)式给出的光功率，算得谐波

振荡周期数为1.64) 与测量结果相符。

在最大入射功率 109W 和匹配功率两种

情况下，在热管中充以惰性气体 Ne 以改变

谐波过程的波矢匹配，结果见图 5(α) 、 (b) 。

当 Ne 分压在 PNe = 115 Torr 附近时，谐

披输出获得了可观的增强效应。表示此时已

经出现位相匹配，相应的波矢失配量为 LJkN•

-=0.lom-1。由于最佳失配量 (LJk) os>t<O， 因

而 Ba 蒸气在所给条件下对三次谐波过程具

有负色散特性。根据LlkNe -O.1cm-1 以及

(町、 (6) 、 (7)式计算的 (Llk) ~...， LlkL + LlkNL 
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图 4 谐波功率随基波功率变化测量结果

图中实线为计及多光子电离效应和强度相关折射

率效应计算的结果

Pj革，(Torr)

(的 10∞MW 时的测

去基波进入光谱仪，由摄谱法测量。

三次谐波的黑度扫描谱如图 3 所示。

改变放大器的工作电压以改变入射光功

率，测量了三次谐波功率随入射功率的变化

规律，如图 4 所示。最大谐波功率约 10liW。
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知，在加入 115 Torr 氛时，总的波矢失配为

-O.026om飞这与最优失配 ((9)式)相差

O.Olom-\ 这一差别可能来自多光子电离效

应导致中性原子密度的减少。

为考察 Pω=866MW 附近的失配情况，

测量得到了图 5 (向 中的结果。 从图中可见，

随 Ne 分压的增加，谐波功率不仅不增加，反

而呈下降趋势。这一下降可理解成 Ne 分压

增加，导致偏离最佳失配 (L!k)咐所引起。这

说明在所论的入射功率下，实现了位相匹配。

用这种方法进行位相匹配，如前所述，需

要两个条件:一是 L!kNL 具有正确的符号;二

是 L!kNL 的绝对值足够大，以便能提供实现

(L1k)叩t 所必须的补偿。后者要求足够高的入

射功率和比较小的失谐。由于在高功率激光

向极紫外波段的转换中，高功率条件比较容

易满足，这种方法适于进行这种情况下的匹

配。目前对极紫外的转换尚无合适匹配方法。

这种匹配方法的优点在于单成份自身匹

配，避免了双成份工作时的不足，例如，准分

子形成和压力加宽等会引起效率下降E23.

顺便提出，当利用强度相关折射率效应

进行位相匹配时，位相匹配曲线即为谐波:基

波功率变化关系曲线(参见图 4 所示)。

根据本实验的基波、谐波波长、强度以及

原子能级特点，影响转换效率新过程是基波
光束引起 Ba ，原子发生非共振五光子电 离 所

致，电离引起基波强度下降使得谐波随基波

功率上升变慢。但电离过程导致中性原子数

下降，产生的光电子以及光电子引起的能级

加宽效应对谐波过程不产生不利的影响。
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激光产生等离子体的光探针一五分幅成像诊断

在上海光机所的六路钦玻硝激光等离子体物理

实验装置上，用其中的→路激光〈波长1.064μm，脉

宽 250 þs(FWHM)) 经 KDP 晶体倍频后在二甲亚

枫 (DMSO) 液体中产生的受激后向喇曼散射〈波长

为 0.6298μm， 脉宽大于 50ps(FWHM)，能量大子

200μJ) 作为探针光脉冲，总体转换效率约千分之

一。该探针光经过一个五路分光延迟器产生五束平

行的、相互延时为 1. 0ns 左右的可调节探针光束p 再

经一个五棱镜使该五束光以彼此间很小的夹角入射

到等离子体靶上，然后由成象透镜<1/2)和五棱镜组

合系统得到五幅不同时刻的等离子体图像。根据实

验要求p 可以分别得到等离子体的干涉图或阴影图。

整体放大率约 10 倍左右，主间分辩率约 10μm， rro 
. 536. 

时间分辩率由探针光的脉宽决定。利用可见光条纹

相机对五幅图像中的任一幅进行快速时间扫描，能

够得到更高时间分辩率的等离子体膨胀信息。

我们采用上述系统已成功地进行了点聚焦和线

聚焦激光与平面金属靶间相互作用的诊断实验，得

到了激光产生等离子体的动力学过程、等离子体中

不均匀性结构的产生和发展等方面的大量数据。 这

一系统不仅能用于激光产生等离子体的诊断研究

上，也能用于其它对称的快速运动微小物体的测量

上，并可进一步提高分幅数。
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