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摘要　利用准相位匹配技术，在一块具有二维高对称性超晶格的铌酸锂非线性光子晶体中，实现了９３０～１３０７ｎｍ

激光波长区间中红、橙、黄、绿、蓝等至少５个波段的非共线准相位匹配倍频光斑对。入射基频波长由１１１８．８ｎｍ

下降约５２ｎｍ的过程中，除了在波长为１０８１．４ｎｍ时产生的一个共线倍频光斑，其他波长均为一对非共线倍频绿

光斑。入射光波长为１２３４．５ｎｍ时，屏幕上至少有三对黄色光斑。当基频波长由１３０６．１ｎｍ减小为１３０２．６ｎｍ

时，非共线倍频红色光斑对之间的间距由３．５ｍｍ增加为５．５ｍｍ，且非共线光斑呈现三角形形状。

关键词　非线性光学；非线性光子晶体；准周期极化铌酸锂；非共线准相位匹配倍频
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１　引　　言

光子晶体是光与物质相互作用的一个新兴领

域，制备并研究二阶非线性极化率按一定规律变化

的非线性光子晶体成为目前研究的热点，用非线性

光子晶体拓宽光学频域、制作紧凑光学器件是非线

性光子晶体研究的重要方向。非线性光子晶体中准

相位匹配技术的应用可使得非线性系数较大、透光

范围较宽而又无法实现常规相位匹配的晶体所能实

现的高效频率转换。基于一维超晶格结构非线性光

子晶体在二维平面内多角度上的同时谐频受到很大

的限制，人们逐渐将此类研究延伸到了二维超晶格

结构晶体中。１９９８年，Ｂｅｒｇｅｒ
［１］首次提出了利用二

维周期结构实现了准相位匹配谐频转换的构想，该

结构具有比一维周期超晶格结构更丰富多样的倒易

矢量，从而可以更加方便地实现多种波长的同时倍

频及多个方向的输出。南安普顿大学等研究小组在
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实验上对二维超晶格非线性光子晶体进行了研究，

首次利用二维周期性极化的ＬｉＮｂＯ３ 晶体实现了波

长为１．５３１μｍ的光学二倍频，同时还观测到三倍

频和四倍频现象［２］。近期，研究人员还在光子晶体

波导的基础上，加入克尔型非线性介质柱，得到了非

线性光子晶体全光开关结构［３］。同时，还对与光子

晶体相关的各种光学器件进行了研究，包括对光子

光纤等的研发［４－７］。在准相位匹配谐频过程中，若

入射波矢和倒易矢量共线，则该过程称为共线准相

位匹配谐频。否则，称之为非共线准相位匹配谐频。

非共线准相位匹配谐频可以产生多个不受入射光干

扰的清洁谐频光，有助于集成光电子学的发展和紧

凑光学元件的研发。具有高对称性的超晶格结构的

倒空间中，其衍射强点分布更加丰富，这有利于多个

非共线准相位匹配谐频光斑的产生。本文主要对二

维十二重准周期极化铌酸锂非线性光子晶体中的非

共线准相位匹配倍频实验进行了研究。

２　实　　验

２．１　样品制备

十二重准周期结构可以由不同的基本单元进行

组合而成，采用等边三角形和正方形作为基本构成

单元。其中，等边三角形和正方形的边长是相等的，

采用的单元边长为２３μｍ。将堆积过程重复４次，

即可获得大小约为１．５ｃｍ×１．５ｃｍ的高对称性超

晶格图案。本实验采用以三角形和正方形的顶点为

中心的圆作为极化电极，用外加高压脉冲电压极化

的方法，制备二维准周期超晶格结构的铌酸锂非线

性光子晶体。图１给出了极化铌酸锂晶体＋狕和

－狕面的形貌图，其极化反转畴清晰可见，整个二维

平面内分布均匀。其中，－狕面中反转畴呈现六边

形的形状，这是由铌酸锂晶体内部原子的分布引起

的。经过抛光等加工，最终实验样品的大小为

１０ｍｍ×１０ｍｍ，厚度为０．４ｍｍ。

图１ 十二重准周期超晶格结构铌酸锂非线性光子晶体的形貌图。（ａ）＋狕面；（ｂ）－狕面

Ｆｉｇ．１ ＯｐｔｉｃａｌｍｉｃｒｏｇｒａｐｈｓｏｆＬｉＮｂＯ３ｎｏｎｌｉｎｅａｒｐｈｏｔｏｎｉｃｃｒｙｓｔａｌｓｗｉｔｈｄｏｄｅｃａｇｏｎａｌｓｕｐｅｒｌａｔｔｉｃｅ．

（ａ）＋狕ｐｌａｎｅ；（ｂ）－狕ｐｌａｎｅ

２．２　理论分析

根据准相位匹配谐频过程中的能量守恒ω２ ＝

２ω１和动量守恒２犽１＋犌＝犽２，可得共线准相位匹配

过程时，

４π狀（λ）

λ
＋犌＝

４π狀（λ／２）

λ
， （１）

式中

狀（λ）＝ ４．５８２＋
０．０９９２１

λ
２
－０．２１０９（ ）２ －０．０２１９４×λ槡

２，

λ为入射基频波长，犌为倒易矢量，犌为倒易矢量的

大小。由此可知，当入射波长减小时，倒易矢量则逐

渐增加。这就意味着，在二维倒空间中离散分布的

衍射点只能实现几种断续激光束的共线准相位匹配

倍频过程。但是在相邻的两激光束之间，可以通过

横向分布的衍射点实现中间波段激光束的非共线准

相位匹配倍频过程。在此非共线过程中，可得

４π狀（λ／２）［ ］λ

２

＝
４π狀（λ）［ ］λ

２

＋犌
２
＋
８π狀（λ）

λ
犌ｃｏｓθ，

（５）

式中θ为入射波矢和倒易矢量之间的夹角。随着入

射波长的减小，倒易矢量和夹角都随之增加。这些

结果在二维周期和八重准周期超晶格结构的晶体中

已经得到验证［８－９］。本文将对具有二维十二重结构

的高对称超晶格晶体进行研究，重点考虑其中的非

共线过程。

２．３　非共线准相位匹配实验

图２中给出了二维十二重高对称超晶格结构的

衍射图，其中衍射点与倒空间中倒易矢量的分布对

应。较强的衍射点越多，意味着能够进行有效准相

位匹配过程的倒易矢量也就越多。图２中还给出了

一种非共线准相位匹配过程的示意图，其中倒易矢

量与入射波矢之间有一定夹角θ。图３是进行非共

ｓ１０６００４２



马博琴等：　高对称超晶格非线性光子晶体中的非共线准相位匹配倍频

线过程测量的实验装置示意图。实验中作为基频光

的入射激光束来源于光学参量振荡器（ＯＰＯ），波长

可在９１５～１６８１ｎｍ之间进行调谐，脉宽和频率分

别为３ｎｓ和１０Ｈｚ。实际的实验中，当倍频光束从

晶体出射时，由于折射率的变化，向上或下传输的光

束会向上或下分别偏折。另外，将晶体中心作为非

共线过程测量的参考点，其距离屏幕的间距为

５．１ｃｍ。在不同入射激光光束下，测量了对称分布

的两倍频光点之间的间距犪。整个激光束的调谐范

围内，实现了多种波长的共线和非共线准相位匹配

倍频。

图２ 二维十二重高对称超晶格结构的衍射图

Ｆｉｇ．２ Ｄｉｆｆｒａｃｔｉｏｎｐａｔｔｅｒｎｏｆｔｗｏｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌｄｏｄｅｃａｇｏｎａｌ

ｓｕｐｅｒｌａｔｔｉｃｅｓｔｒｕｃｔｕｒｅ

图３ 非共线过程测量的实验装置示意图（俯视）

Ｆｉｇ．３ Ｉｌｌｕｓｔｒａｔｉｏｎｏｆｔｈｅｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｄｅｖｉｃｅｓｆｏｒ

ｎｏｎｃｏｌｌｉｎｅａｒｐｒｏｃｅｓｓｅｓ

对于高对称结构的铌酸锂晶体中，能够实现入

射基频光束１２３８．８ｎｍ最高效率的共线准相位匹

配倍频，波长为６１９．４ｎｍ。该倍频输出光为橙色，

其转换效率约为７％。图４给出了波长逐渐减小时

的非共线倍频实验结果。其中，白色圆圈区域为实

验晶体。当入射光为１２３７．５ｎｍ时，非共线准相位

匹配倍频占据优势，在入射光的对称两侧至少有两

对光斑，如图４（ａ）所示。其转换效率均低于０．５％，

这主要由非共线准相位匹配过程中所采用的倒易矢

量的重复次数较低而引起的。测量最靠近中心的两

对，间距分别为９ｍｍ和１８．５ｍｍ。继续减小入射

光波波长，当入射光波长为１２３４．５ｎｍ时，屏幕上

至少有三对光斑，其中最靠近中心的三对，间距分别

为５，１１，１９．５ｍｍ。多对倍频光斑的同时并存归因

于十二重准周期超晶格结构的高度对称性。如图４

（ｂ）所示，最靠近中心的那对倍频光呈现三角形，其

他为线状。这可能是由激光脉宽、激光束的发散角

和非共线准相位匹配的可调谐角度等因素共同作用

产生的。在对二维八重准周期结构的研究中，发现

皮秒激光束的非共线准相位匹配过程比纳秒激光束

的非共线过程所产生的倍频光斑质量要优良［９］。另

外，图４（ａ）中最靠近中心的倍频光斑对与图４（ｂ）中

位于中间倍频光斑的生成采用的是同一对倒易矢

量，不同之处在于不同入射激光束下非共线准相位

匹配过程中θ不同，准相位匹配的失配量Δ犽＝犽２－

２犽１－犌不同而已。

图４ 不同基频入射波长下的非共线准相位匹配

倍频橙光。（ａ）１２３７．５ｎｍ；（ｂ）１２３４．５ｎｍ

Ｆｉｇ．４ Ｎｏｎｃｏｌｌｉｎｅａｒｏｒａｎｇｅｈａｒｍｏｎｉｃｓａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔ

ｉｎｃｉｄｅｎｔｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｓ．（ａ）１２３７．５ｎｍ；（ｂ）１２３４．５ｎｍ

同时，利用ＯＰＯ激光束可连续调谐的特性，对

不同波段出现的共线和非共线准相位匹配进行了全

程扫描。当入射基频波长在１１６２．８～１１４８．６ｎｍ

光波段进行变化时，在入射光束两侧对称分布着多

个倍频光斑。图５（ａ）和（ｂ）分别给出了入射波长为

１１６２．８ｎｍ和１１５９．８ｎｍ时的倍频黄光图片。这两

种波长的倍频结果类似，屏幕上至少有三对光斑，其

中靠近中心的三对倍频光斑间距分别为１２，２１．５，

２９ｍｍ。不同之处在于波长为１１６２．８ｎｍ时最靠近

中心 的 那 对 倍 频 光 斑 强 度 较 强，而 波 长 为

１１５９．８ｎｍ的中心倍频光斑强度较强，这与入射波

长减小时倒易矢量向横向扩展吻合。接下来，入射

基频波长由１１１８．８ｎｍ下降约５２ｎｍ的过程中，除

了在波长为１０８１．４ｎｍ时产生的一个共线倍频光

斑，其他波段均为一对非共线倍频绿光斑。图５（ｃ）

给出了入射基频波长为１０６７ｎｍ时的倍频光斑对，

两光斑间距为１１．５ｍｍ。此后，当入射波长继续减

小为９３６．８ｎｍ时，实现了共线准相位匹配倍频过
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程，其倍频输出波长为４６８．４ｎｍ。当入射波长再减

小０．２ｎｍ时，刚好形成一对倍频蓝光斑。随着入

射波长的继续减小，非共线倍频过程采用的倒易矢

量逐渐向横向开展，倍频光斑对之间的间距逐渐变

大。当入射波长为９３０．５ｎｍ，两倍频光斑间距为

１０ｍｍ，如图５（ｄ）所示。当入射波长再减小２．７ｎｍ

时，两倍频光斑间距增加了３ｍｍ。

图 ５ 不 同 波 长 下 的 非 共 线 准 相 位 匹 配 倍 频。

（ａ）１１６２．８ｎｍ；（ｂ）１１５９．８ｎｍ；（ｃ）１０６７ｎｍ；

　　　　　　　（ｄ）９３０．５ｎｍ

Ｆｉｇ．５ Ｎｏｎｃｏｌｌｉｎｅａｒ ｈａｒｍｏｎｉｃｓ ａｔ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｉｎｃｉｄｅｎｔ

ｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｓ．（ａ）１１６２．８ｎｍ；（ｂ）１１５９．８ｎｍ；

（ｃ）１０６７ｎｍ；（ｄ）９３０．５ｎｍ

在激光入射波段１３０７．６～１３０２．６ｎｍ中，从共

线倍频光斑向非共线倍频光斑的转换清晰可见。该

波段中的非共线准相位匹配倍频光斑不再是线状，

而是呈现三角形形状。如图６（ａ）给出了入射波长

为１３０７．６ｎｍ的共线倍频光斑，以及入射波长为

１３０６．１ｎｍ和１３０２．６ｎｍ 的非共线倍频光斑。其

中，非共线倍频光斑对之间的间距增加了２ｍｍ，即

由３．５ｍｍ变为了５．５ｍｍ。值得一提的是，将晶体

围绕其狕轴旋转１５°，也可以得到倍频输出光斑。图

６（ｂ）给出了入射波长１３４４．２ｎｍ下的旋转输出倍

频光。其中，白色圆圈区域为旋转后的实验晶体。

３　结　　论

在二维十二重准周期高对称性超晶格的铌酸锂

非线性光子晶体中，实现红、橙、黄、绿、蓝等至少

５个波段的非共线准相位匹配倍频光斑对。其中，

最小波长的间隔仅几个纳米。上述结果对于光集成

器件的发展有一定的借鉴意义。

图６ 共线和非共线红光倍频输出。

（ａ）１３０７．６，１３０６．１，１３０２．６ｎｍ；（ｂ）１３４４．２ｎｍ

Ｆｉｇ．６ Ｃｏｌｌｉｎｅａｒａｎｄｎｏｎｃｏｌｌｉｎｅａｒｒｅｄｈａｒｍｏｎｉｃｓ．

（ａ）１３０７．６，１３０６．１，１３０２．６ｎｍ；（ｂ）１３４４．２ｎｍ
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