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偏硼酸钡晶体中彩色锥形辐射特性的研究
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摘要　彩色锥形辐射是超短脉冲激光在非线性介质中传输时产生的一种特殊的非线性现象。实验研究了飞秒脉

冲激光诱导偏硼酸钡（ＢＢＯ）晶体产生的彩色锥形辐射现象，建立了彩色锥形辐射产生的物理模型，模拟了辐射角

与波长的变化，分析了彩色锥形辐射的光谱特性。实验获得清晰的彩色锥形辐射图样，观测了抽运光入射角、光强

度对彩色锥形辐射的影响。减小抽运光强与增大入射角，均导致锥形辐射外环产生明显的红移。实验现象与理论

模拟相吻合，进一步表明彩色锥形辐射源于二次谐波的自发参量转换。
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１　引　　言

高峰值功率的飞秒脉冲激光与非线性介质作用

过程中，若同时考虑群速度色散和衍射的影响，将会

呈现时间和空间上调制的不稳定性。不同频率成分

在抽运光周围沿不同发散角以指数增益增长所形成

的锥形辐射，称为彩色的锥形辐射（ＣＣＥ）。

锥状辐射的产生是超短脉冲强激光在透明光学

介质中传输时出现的一种现象。１９７０年，Ａｌｆａｎｏ

等［１］利用倍频锁模钕玻璃皮秒激光脉冲抽运ＢＫ７

光学玻璃，首次获得了４００～７００ｎｍ的超连续锥状

辐射。研究表明，利用高强度激光放大系统抽运多

种 介 质，均 可 获 得 宽 带 的 锥 形 辐 射 谱［２－３］。

Ｔｚｏｒｔｚａｋｉｓ等
［４］采用亚皮秒紫外激光脉冲在空气中

传输时观察到连续的锥形辐射谱。Ｎａｇｕｒａ等
［５］分

别采用三种不同波长的入射光脉冲抽运ＬｉＦ、ＣａＦ２、

熔融石英和水等光学介质，实验表明随着抽运光能

量的增加，短波区域光谱展宽，抽运光的偏振方向影

响锥形辐射现象的产生。采用高功率飞秒激光与非
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线性介质作用时，相互作用的非线性强度较大，也会

产生特殊的锥形辐射现象。Ｔｒｉｌｌｏ等
［６］理论上预测

了二阶非线性介质中时空耦合调制的不稳定性将会

导致彩色锥形辐射的产生，大量的实验工作［７－１０］都

验证了该理论，表明这种超连续的锥状辐射现象的

产生主要源于激光脉冲在时间和空间上调制的不稳

定性。随着光纤技术的迅速发展，光纤中的非线性

效应增强。实验表明，光纤中也可获得宽带的锥形

辐射谱，且锥形辐射谱的产生与抽运光功率以及光

纤长度等参数也具有密切的关系［１１－１３］。只有抽运

功率大于一定的阈值功率时，才能观察到显著的谱

展宽现象［１４］。曾和平等［１５］采用中心波长为８００ｎｍ

的飞秒激光抽运二阶非线性介质，观察到伴随二次

谐波产生的ＣＣＥ现象。实验表明，基波ＣＣＥ来源

于基波与二次谐波的强耦合。但ＣＣＥ与超连续谱

的物理机制有本质的不同，故需进一步深入研究

ＣＣＥ光谱特性。同时，展宽的光谱可提供宽带的激

光光源［１６－１８］，也用于可调谐振荡激光器及宽光谱遥

感探测仪等研究［１９－２０］。

理论与实验上研究了高峰值功率飞秒脉冲激光

诱导下产生的彩色锥形辐射现象。理论模拟抽运光

入射角对彩色锥形辐射的影响，实验获得了清晰的

彩色锥形辐射现象，并详细分析抽运光入射角、光强

度各参数对彩色锥形辐射光谱的影响，以及ＣＣＥ光

谱与超连续谱的本质区别。

２　理论分析

虽然彩色锥形辐射现象过程为参量光的离轴传

输，但发散角通常非常小，故可采用近轴无量纲模型

描述非线性介质中参量光的产生（忽略空间走离效

应）。二次谐波抽运非线性介质产生彩色锥形辐射

的物理本质为三光子过程［６］，考虑群速度失配、色散

及相位失配的影响，可用耦合波方程表示其非线性
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式中μ１、μ２ 分别为归一化后二次谐波与参量转换光

波的光强，μ２
２
＋ μ１

２／２＝１，且拉普拉斯算符

!

２
⊥＝

２
狓＋

２
狔，σ犿 ＝犽１／犽犿，犿＝１，２，β为群速度色散

（ＧＶＤ）因子，β犿 ＝犽″犿／犽″１，犽犿 ＝ｄ
２犽／ｄω

２
犿ω。δ为群

速度失配（ＧＶＭ）因子，δ＝１／狏ｇ（ω２）－１／狏ｇ（ω１），

狏ｇ＝ｄω／ｄ犽。Δ犽则表征二次谐波与转换光波的相位

失配因子。根据非线性光学耦合波通解的形式，可

令稳态解为

μ犿（狉，狋，狕）＝［μ犿０＋犪犿（狉，狋，狕）］ｅｘｐ（ｉ犿β狕），

犿＝１，２ （２）

则犪犿（狉，狋，狕）可看做锥状辐射的微扰，μ犿０为入射

光强。

为了观察各参量光波的增益特性，通过傅里叶

贝塞尔变换将坐标系变换到波矢 频率空间，分析参

量光波在晶体的传播过程中随抽运光强、参量光波

长等参数的变化。将平面波解的基本形式带入耦合

波方程（２）式的稳态解，则当波数犽与频率Ω 满足

一定的色散关系时特征解才存在。在反常色散非线

性介质中，随二次谐波在晶体中不断的传输，各频率

成分参量转换光将被放大，增益系数犵为波数犽狓、

犽狔 及时间频率Ω 的函数。

令Ωｓ为空间频率，则Ωｓ＝
犽２狓＋犽

２
狔

β０ β槡（ ）
２

１／２

。增益

系数犵可变换为时间频率Ω 与空间频率Ωｓ 的函

数［６］，为

犵（Ω，Ωｓ）＝狘β２狘（Ω
２
ｓ＋Ω

２）１／２×（Ω
２
ｃ－Ω

２
－Ω

２
ｓ）
１／２，

（３）

式中Ω
２
ｃ＝
４狘γ狘
狘β２狘

＝
８π狘狀２狘犐０

λ狘β２狘
，犐０为抽运光光强，β２为

二阶群速度色散，狀２ 为非线性折射率。

当Ω
２
ｓ＋Ω

２
＝Ω

２
ｃ 时，增益具有最大值，为

犵ｍａｘ＝
狘β２狘Ω

２
ｃ

２
＝
４π狘狀２狘犐０

λ
． （４）

　　由（３）式可知，参量转换光的增益为时间和空间

的函数，且增益呈对称性分布，说明彩色锥形辐射呈

轴对称分布。结合（４）式分析，增加抽运光强，常数

Ωｃ增加，峰值增益犵ｍａｘ 增强，彩色锥形辐射外环参

量光的中心频率增加，即波长随抽运光强增加往短

波方向移动。

沿轴向传播频率为２ω的倍频光子经参量下转换

演化为偏离轴向传输的频率为ω±δω的光子对，满足

能量与动量守恒条件［２１］。二次谐波抽运非线性ＢＢＯ

晶体时，相位匹配条件下自发产生参量上转换光与下

转换光，如图１所示。参量下转换过程为ｅ→ｏ＋ｏ，则

倍频光２ω为非常光ｅ光，产生的光子对均为寻常光ｏ

光。随倍频光在非线性晶体中不断的传输，越来越多

的倍频光经参量下转换自发转化为ω±δω的光子对，

并且在时空耦合调制不稳定性的作用下获得指数增

长的增益，从而形成彩色锥形辐射现象。

１１０２００７２
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图１ 参量下转换匹配图

Ｆｉｇ．１ Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍｏｆｐａｒａｍｅｔｒｉｃｄｏｗｎｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎ

根据参量下转换满足的相位匹配条件，同一频

率ω±δω成分的锥形辐射角
［２２］为

θ±＝ａｒｃｓｉｎ
犽狋

犽（ω±δω［ ］）， （５）

犽２狋 ＝犽
２（ω＋δω）－

［犽２（２ω）＋犽
２（ω＋δω）－犽

２（ω－δω）］
２

４犽２（２ω）
．（６）

　　不同频率圆锥形辐射对应的锥角大小，如图２

所示。

图２ 不同出射波长的锥形辐射角

Ｆｉｇ．２ Ｃｏｎｉｃａｌｅｍｉｓｓｉｏｎａｎｇｌｅｏｆｄｉｆｆｅｒｅｎｔｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｓ

抽运光正入射时，中心波长为５００ｎｍ的绿色

辐射环发散角最大，约为５°，远离５００ｎｍ波长辐射

环锥角依次减小。随抽运光入射角增大，所有参量

转换光波长的锥角随之增大。当入射角增大至

３．３１°时，５００～７００ｎｍ波长辐射环锥角基本相同，

均为６°。当入射角继续增大，整个波长范围内锥角

随波长的增大而增大。

３　实验装置

实验装置如图３所示。实验中采用的激光光源

为ＳｐｅｃｔｒａＰｈｙｓｉｃｓ公司的掺钛蓝宝石飞秒激光设

备。该系统输出的激光脉冲的中心波长为８００ｎｍ，

重复频率为１ｋＨｚ，脉冲半峰全宽（ＦＷＨＭ）为

５０ｆｓ。实验中，采用光阑１和２对出射激光脉冲准

直定位，并调节光束尺寸。半波片用来调节线偏振

光的偏振方向，与偏振棱镜结合实现对脉冲能量的

连续调节。透镜１和２的焦距分别为１５、２０ｃｍ。

８００ｎｍ飞秒激光光束经焦距为１５ｃｍ的透镜１，正

入射到ＢＢＯ 晶体（１ｍｍ 厚、２９．１８°切割）。调节

ＢＢＯ晶体１使入射光满足Ⅰ类相位匹配条件，获得

高效率的倍频效应。透射光先后通过两个镀

８００ｎｍ增透膜和４００ｎｍ增反膜的反射镜１和２，获

得４００ｎｍ的准单色光，如图４所示。

图３ 飞秒脉冲抽运Ⅱ类ＢＢＯ晶体实验装置示意图

Ｆｉｇ．３ ＥｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｓｅｔｕｐⅡｔｙｐｅＢＢＯｃｒｙｓｔａｌ

ｐｕｍｐｅｄｂｙｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄｐｕｌｓｅｄｌａｓｅｒ

图４ ４００ｎｍ倍频光谱图

Ｆｉｇ．４ Ｓｐｅｃｔｒａｏｆ４００ｎｍｄｏｕｂｌｅｄｆｒｅｑｕｅｎｃｙｌａｓｅｒ

４００ｎｍ 的倍频光经透镜２聚焦后，入射到

５ｍｍ厚、２９．１８°切割的Ⅰ类相位匹配ＢＢＯ晶体２

上。ＢＢＯ晶体２放置在三维显微调节平台上，晶体

与透镜焦点的距离可在５ｃｍ范围内连续调节，通过

精密调节可获得不同方向的入射角。适当调节入射

光强度及入射角度，在观察屏上获得清晰的彩色锥

形辐射图样。

４　实验结果与分析

适当调节ＢＢＯ晶体２的角度与抽运光强，当晶

体位于焦点约１ｃｍ处，在光屏上观察到清晰的彩色

锥形辐射图样，如图５（ａ）所示。

采用光谱仪对彩色锥形辐射中心及边缘位置处

进行光谱测试，所得光谱图像如图５（ｂ）、（ｃ）所示。

４００ｎｍ的入射光产生的散射光呈均匀的圆锥状分

布，并且不同频谱成份的散射光具有不同的圆锥角分

布。锥形辐射从内到外环形的颜色依次为蓝色、红

色、绿色。实验测得红色和绿色圆环的发散角分别约

为４．８°和６°，对应中心波长分别约为６００ｎｍ 和
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５１９ｎｍ。５００～６００ｎｍ之间的参量下转换光强度较 高，３２９．８２ｎｍ处自发参量上转换光强度相对较低。

图５ 实验结果。（ａ）彩色锥形辐射图像；（ｂ）图像中心光谱；（ｃ）图像边缘光谱

Ｆｉｇ．５ Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｒｅｓｕｌｔｓ．（ａ）ＣＣＥｉｍａｇｅ；（ｂ）ｓｐｅｃｔｒａｏｆＣＣＥｉｍａｇｅｃｅｎｔｅｒ；（ｃ）ｓｐｅｃｔｒａｏｆＣＣＥｉｍａｇｅｅｄｇｅ

　　结合８００ｎｍ激光直接抽运晶体所产生的圆锥

形辐射图样［２３］分析可知，其与图５（ａ）中二次谐波抽

运形成图样存在明显区别。随二次谐波在晶体中不

断传播，沿轴向传输的倍频光子转换为偏离轴向传

输的光子对。５００～６００ｎｍ之间的转换光具有较高

的转换效率，故参量光呈较为均匀对称的圆锥状分

布。８００ｎｍ激光抽运晶体时，沿轴向传输的基频

光，部分转变成倍频光，进而演化为偏离轴向传输的

光子对，还有部分倍频光转换成基频光子并与传输

的光子对结合形成新的光子对。故仅有转换效率较

高的蓝绿锥形辐射具有较为清晰的对称圆锥辐射。

以上两种情况进一步表明二次谐波自发参量转换效

率是产生各频率锥形辐射的主要因素，不仅与抽运

光波长有关，而且仅在满足一定相位匹配条件下才

可能产生锥形辐射现象。

二次谐波抽运非线性晶体所产生的彩色锥状辐

射主要为自发参量下转换过程。为验证各参数对彩

色锥形辐射的影响，分别改变抽运光强、抽运光入射

角观察彩色锥形辐射的变化。

４．１　抽运光入射角对彩色锥形辐射的影响

实验中，通过调节微调节旋钮改变光束入射角。

在正入射的基础上，缓慢调节微调节旋钮，依次增大

入射角，对应彩色锥形辐射图样如图６所示。

图６ 不同入射角度下ＣＣＥ图像

Ｆｉｇ．６ ＣＣＥｉｍａｇｅｓｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔｉｎｃｉｄｅｎｔａｎｇｌｅｓ

从彩色锥形辐射图像可以看出，随入射角的增

大，各颜色的锥形环均存在，且锥形圆环的直径均随

之增大，但各频率的彩色圆环直径增大的速度不同。

正入射时，短波长绿色环锥角最大，约为６°。当入

射角约为３°时，绿色与红色圆环直径均增大，但此

时两环重叠，锥角约为７°。随着入射角继续增大，

约为６°时，红色圆环甚至移至绿色环外围。随抽运

光入射角增加，彩色锥形环中红色环逐渐从绿色环

内部移至外部，即锥形辐射外环的中心波长往长波

方向移动。

根据非线性介质本身的材料特性，８００ｎｍ的基

频光波经ＢＢＯ晶体１后产生４００ｎｍ的倍频光。由

二次谐波相位匹配条件ｏ＋ｏ→ｅ，故倍频光为ｅ偏

振光。４００ｎｍ的倍频光入射至ＢＢＯ晶体２时，其

折射率随入射角而改变，故波矢量的大小相应改变，

对应各波长的锥形辐射角将随之变化。可以看出，

以上实验结果与图４模拟结果基本一致，解释了彩

色锥形辐射随入射角变化而半径增大的原因。

４．２　抽运光强对彩色锥形辐射的影响

实验中，利用改变晶体距焦点的距离来改变入

射的抽运光强。在获得清晰的ＣＣＥ基础上，保持各

参数不变，旋转显微平台中相应的控制旋钮，逐渐增

加晶体距焦点的距离，分别记录相应的辐射图像，如

图７所示。

图７ 不同抽运光强下ＣＣＥ图像

Ｆｉｇ．７ ＣＣＥｉｍａｇｅｓｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｕｍｐｉｎｔｅｎｓｉｔｉｅｓ

根据所获得的彩色锥形辐射图像，随着晶体距

焦点距离的增大，彩色锥形辐射的亮度变弱。抽运

光强度越小，参量转换效率越低，辐射亮度越弱。彩

色锥形辐射强度也清晰反映了与抽运光强的正比例

关系。图７可看出，各彩色锥形辐射环锥角相应增
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加，同时最外圈环形辐射的颜色产生明显的红移现

象。已知随抽运光强增加，彩色锥形辐射外环参量

光的中心波长往长波方向移动，即频移量正比于光

强。降低抽运光强则导致频移量ω＋δω减小，即辐

射光谱朝长波方向移动。同时，也可看出，随抽运光

强的减弱，红色锥形辐射环逐渐消失，而绿色辐射环

依然清晰可见。由于彩色锥形辐射受群速度失配与

色散的影响，波长为５００ｎｍ左右的光与倍频光之

间的群速度失配为零［１５，２４］，故绿色波长辐射较易获

得。结果表明绿色辐射环所需抽运光强的阈值比红

色圆环的低，且辐射强度较高，而较高抽运强度下才

可能获得红色锥形辐射。

５　结　　论

研究了４００ｎｍ飞秒脉冲激光在二阶非线性偏

硼酸钡晶体中的传输特性。实验获得清晰的彩色锥

形辐射现象，并深入研究抽运光入射角、抽运光强对

辐射现象的影响。结果表明随抽运光入射角的增

加，各颜色锥形环的直径增大，且辐射外环的中心波

长朝长波方向移动。随抽运光强的减小，参量转换

效率降低，彩色锥形辐射亮度减弱，且锥形辐射外环

的中心波长也产生明显的红移现象。二次谐波产生

的各频率参量光呈均匀对称圆锥分布，而基频光抽

运时，仅有转换效率较高的蓝绿锥形辐射具有清晰

辐射现象。进一步表面彩色锥形辐射起源与二次谐

波的参量转换，仅有满足相位匹配条件下才可能产

生清晰的锥形辐射现象。

比较二次谐波产生的ＣＣＥ与超连续锥形辐射

谱，ＣＣＥ光谱频率成份相对较少，主要由红色与绿

色光谱组成，而超连续光谱成份几乎可覆盖整个可

见光区域。超连续锥形辐射的光谱成份从内向外波

长依次递减，而ＣＣＥ辐射环光谱成份受抽运光入射

角的影响，故表明两种圆锥辐射的物理机制存在本

质区别。以上分析均表明彩色锥形辐射源于二次谐

波的自发参量转换，其转换效率均受群速度失配与

色散的影响。
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