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分形超晶格非线性光子晶体中的准相位匹配和切伦
科夫辐射谐频

马博琴 田少华 王 也
中国传媒大学理工学部理学院 , 北京 100024

摘要 采用外加高压脉冲电场的方法制备了二维谢尔宾斯基分形超晶格结构铌酸锂 (LiNbO3)非线性光子晶体，对晶

体中的准相位匹配和切伦科夫辐射谐频等光学特性进行了实验和理论研究。理论推导出了晶体中的准相位匹配

倍频与不同阶次的倒易矢量间的对应关系，与实验结果吻合。对于同一个倒易矢量，可以实现两种波长的准相位

匹配倍频。同时，实现了近红外波段的共线和非共线三倍频输出。理论计算出不同波长下的切伦科夫辐射倍频和

三倍频的辐射角，与实验测量结果相吻合。在特定波长下，切伦科夫辐射谐频光环的辐射角存在最小值。同一个

波长下，切伦科夫辐射三倍频的辐射角总是大于倍频的辐射角。
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Quasi-Phase Matching and Čerenkov Radiation Harmonics in
Nonlinear Photonic Crystals with Fractal Superlattices
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Abstract Lithium niobate (LiNbO3) nonlinear photonic crystals with Sierpinski fractal superlattices are fabricated

successfully using high voltage electric field, and their quasi-phase matching and Čerenkov radiation harmonics

are studied theoretically and experimentally. The relationship between the fundamental wavelengths and the order

of quasi-phase matching harmonics is gotten theoretically. This result corresponds to the experimental value. For

one reciprocal vector, quasi-phase matching second-harmonics of 2 kinds of wavelength can be accomplished.

The collinear and non-collinear quasi-phase matching second- and third-harmonics in the near infrared wavebands

are observed. The distribution of Čerenkov second- and third-harmonic radiation angles as a function of input

fundamental wavelength are calculated and the results agree with the experiments. Čerenkov radiation angles reach

the minimum at some certain wavelengths. Čerenkov third-harmonic radiation angles are larger than the second-

harmonic ones at the same wavelength.
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1 引 言
对于普通光学介质而言，因色散效应的存在，折射率随着频率变化而变化，使得倍频波矢大于基频波矢

的两倍，即动量不守恒。也就是说，非线性二倍频过程中，存在波矢失配量，不能满足相位匹配条件。准相

位匹配技术通过铁电晶体局部畴反转，改变晶体局部非线性系数的符号，形成倒易矢量来弥补波矢失配，使
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得动量守恒条件得以满足，从而实现基频光向谐频光单方向的能量转移 [1]。这些局部畴被反转的晶体称为

非线性光子晶体。其微观结构调制周期多在波长量级，远大于晶格常数，故称为超晶格。分形是由美国曼

德勃·罗特在 1975年首次提出，它的组成部分以某种方式与整体相似，或者说，分形的局部与整体具有相似

性 [2]。这意味着不管放大或缩小多少倍，它们的图案都在进行数学上的推导和重现。分形超晶格结构的衍

射图样仍具有分形的特征，可提供丰富的倒易矢量分布。铌酸锂 (LiNbO3)晶体有着优良的非线性光学、光

电、双折射等物理特性，以及耐高温、抗腐蚀、易于加工、成本低、不易潮解等优势，因此它有“光学硅”的美

誉。本文将 LiNbO3作为制备二维谢尔宾斯基分形结构非线性光子晶体的源材料，对 LiNbO3晶体中的准相位

匹配和切伦科夫辐射谐频等光学特性进行了实验和理论研究。随着微电子学、光刻技术和高压极化技术等

的发展，人们热衷于非线性光子晶体中的准相位匹配倍频研究，利用不同的倒易矢量可以实现不同阶次的

共线和非共线准相位匹配倍频，此外，还对该晶体中不同波长不同阶次的准相位匹配三倍频进行了研究 [3-4]。

在介质中，当带电粒子速度高于介质中的光速时，它会驱动一种相干光产生，称之为切伦科夫辐射。高

能量激光诞生后，切伦科夫辐射的概念被引入非线性光学领域，形成了非线性切伦科夫辐射。与传统意义

上的切伦科夫辐射应用于粒子探测不同，非线性光学切伦科夫辐射可用于光子的探测。而且，激光束在非

线性光子晶体中传播时，可以通过对晶体超晶格结构的设计对辐射特性进行人为控制。这些有助于光电子

学、新型激光光源的研发，对于发展新型的全波段激光器以及研制多通道的光电子集成器件等都具有重要

的意义。近年来，国内外学者都比较关注准相位匹配晶体中非线性切伦科夫辐射研究，侧重于一维超晶格

结构、二维十重准周期和周期超晶格结构铁电晶体中的辐射光，但是入射激光束的波长比较单一 [5-10]。鉴于

此，本文对二维分形结构 LiNbO3非线性光子晶体中的高能量连续可调的激光束作为入射基频光源的切伦科

夫辐射进行研究。

2 晶体结构设计和样品制备
将一个正方形等分为 9个小正方形，去掉中心的正方形，所得图形为一级谢尔宾斯基分形结构。将余下

的 8个小正方形再分别等分为 9个更小的正方形，都去掉中心的正方形，所得图形为二级谢尔宾斯基分形结

构。这个过程不断进行下去，经过无数次操作，得到 1个极限图形，称为谢尔宾斯基地毯。将谢尔宾斯基地

毯中的正方形都替换成了圆形，且圆形直径恰好等于正方形边长，主要考虑到以下两个方面原因：其一，利

用外加高压脉冲电场的方法制备铌酸锂非线性光子晶体前，需要在 LiNbO3晶体表面涂抹光刻胶。通过紫外

曝光将部分区域的光刻胶去掉，无光刻胶覆盖的这些区域是将来需要极化反转所对应的区域，即电极区

域。为了极化出均匀的图案，本文采用圆形区域，因为圆形结构所形成的电场分布比方形结构所形成的电

场分布要均匀。其二，LiNbO3晶体为 3 m对称分布，在极化-z面容易出现正六边形结构。与正方形相比，正

六边形结构与圆形更加相近。

考虑到外加高压电场极化的畴连接、掩膜板加工的数据量，以及激光波长范围等关键因素，本文中二维

谢尔宾斯基分形的阶数为 4。之后，将该图形进行周期性重复至需要的大小。基于外加高压电场极化实验

中的极化畴扩展，将掩膜板参数设置如下：从最大圆到最小圆的直径分别为 100、30、10、3 μm，最小圆之间的

间距为 13.64 μm。图 1为极化所得的谢尔宾斯基分形 LiNbO3非线性光子晶体的+z表面的显微图。可见，整

个二维平面内极化反转畴与预期结果吻合，4级分形结构中的圆形清晰可见，极化晶体质量很好。LiNbO3非

线性光子晶体样品的长宽均为 0.8 cm，其厚度为 0.5 mm。对于下文中的准相位匹配和切伦科夫辐射谐频，

图 1 谢尔宾斯基分形超晶格结构 LiNbO3非线性光子晶体

Fig.1 LiNbO3 nonlinear photonic crystal with Sierpinski fractal superlattice
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分别采用了晶体样品 1和 2进行测量，实验测量都在室温下进行。实验测量中无特殊说明时，入射基频光束

均由皮秒光参量放大器产生，其脉宽和重复频率分别为 21 ps和 1 kHz。

3 准相位匹配谐频
分形结构具有自相似性的特点，在分形结构中任意小的尺度之下，总有复杂的细节。这使得二维分形

超晶格结构的倒空间中，倒易矢量的分布非常丰富。高级次的分形可以获得更小的倒易矢量，且基于逐级

倍增的特点，利用较小倒易矢量的组合可以实现高效的原本需要较大倒易矢量进行的准相位匹配非线性谐

频过程。激光束沿晶体的 x或 y轴方向垂直入射至晶体表面，其偏振分向与晶体的 z轴相平行。

图 2是分形超晶格结构倒空间中的准相位匹配倍频示意图。其中 a为倒空间中的基本倒易矢量，其大小

为 a=2π/13.64=0.461 (μm-1)。分形的衍射图中有较强衍射点构成的边长为 a的正方形的周期分布特性，此外，

在强点之间还分布着间距 a/3、2a/3和 a/9、2a/9等的衍射弱点，这与二维周期结构衍射分布不同。可知，二维谢

尔宾斯基分形超晶格结构可以提供更加丰富的倒易矢量，由此可以实现不同激光波长的准相位匹配谐频。根

据准相位匹配倍频过程的动量守恒条件 2k1 + G = k2 ，其中 k1 和 k2 分别为基频和倍频波矢，G 为倒易矢量。当

k1 与 G 方向相同时，该倍频过程称为共线准相位匹配倍频，否则，称为非共线准相位匹配倍频。

图 2 分形超晶格结构倒空间中的准相位匹配倍频示意图

Fig.2 Illustration of quasi-phase matching second-harmonics in the reciprocal space of fractal superlattice
如图 3所示为共线准相位匹配倍频过程中基频波长与准相位匹配阶次的关系。利用倒易矢量 a和 2a，实

现了波长为 1350 nm的一阶准相位匹配倍频和 1064 nm的二阶准相位匹配倍频的光斑图片。其中，一阶倍频

所对应的基频激光束来自光参量振荡器，其脉宽和重复频率分别为 9 ns和 10 Hz。此外，还观察到了基频波长

1184 nm和 1155 nm的准相位匹配倍频，其中所采用的倒易矢量分别为(1+1/9+1/3)a和(1+2/9+1/3)a。由此可知，

倒易矢量(1/9+1/3)a和(2/9+1/3)a可以有效地参与准相位匹配倍频过程。由上述动量守恒条件计算可得，对于

倒易矢量(1/9+1/3)a，可以实现 2058 nm和 3743 nm的倍频输出。对于倒易矢量(2/9+1/3)a，可以实现 1763 nm和

4716 nm的倍频输出。对于一种倒易矢量能够实验两种波长的倍频输出，归因于激光在晶体中的折射率与其

波长的色散关系。此外，采用倒易矢量 6a，可以实现波长 773 nm的高阶准相位匹配倍频。

此外，在谢尔宾斯基分形超晶格结构 LiNbO3非线性光子晶体中，基于其丰富的倒易矢量分布，还对近红

图 3 共线准相位匹配倍频过程中基频波长与准相位匹配阶次的关系

Fig.3 Relationship between the quasi-phase matching orders and the input fundamental wavelengths during the
quasi-phase matching second-harmonic processes
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外长波段 (1100~2526 nm)波段的准相位匹配倍频和三倍频进行了实验观测。图 4 给出了近红外波长

1731、1639、1559、1555 nm的三倍频输出斑图，该三倍频位于可见光波段。其中，对于 1731 nm和 1559 nm的

基频光波而言，在入射光方向 (中心)产生了有效的共线三倍频。对于 1639 nm和 1555 nm的基波而言，在中

心对称两侧产生了非共线三倍频。

图 4 近红外波段的准相位匹配三倍频过程。 (a) 1731 nm; (b) 1639 nm; (c) 1559 nm; (d) 1555 nm
Fig.4 Quasi-phase matching third-harmonics in the near infrared wavebands. (a) 1731 nm; (b) 1639 nm; (c) 1559 nm; (d) 1555 nm

4 切伦科夫辐射
4.1 切伦科夫辐射倍频辐射角

LiNbO3晶体是负单轴晶体，具有双折射特性。对于寻常光 (o光)而言，它在晶体内部的传播速度是各向

同性的。而对于非寻常光 (e 光)而言，具有各向异性，折射率是光波矢与光轴之间夹角的函数。图 5 为

LiNbO3晶体中 o光球面和 e光椭球面波面的剖面图。其中，θe 是波矢 k1 与晶体 z轴之间的夹角。采用 no和 ne

作为 o光和 e光的主折射率。可得，e光的折射率为

ne (θe) = n2
en

2
o

n2
o sin2θe + n2

e cos2θe
. (1)

图 5 LiNbO3晶体的双折射特性

Fig.5 Birefrigence in LiNbO3 crystal
激光束沿 LiNbO3非线性光子晶体 z轴入射时，在晶体内部，线偏振的基频光束为 o光。对于所产生的锥

形切伦科夫辐射倍频而言，因晶体的双折射特性，辐射光束将分开为两束，即 e光和 o光。与两种光束相关的

非线性过程如下：两个寻常波产生寻常倍频波 [oo → o]，以及两个寻常波产生非寻常倍频波 [oo → e]。图 6为

切伦科夫辐射谐频产生的示意图。根据非线性切伦科夫辐射的定义可知，在晶体内部的倍频 o光和 e光波矢

与 LiNbO3晶体 z轴之间的夹角分别为

θo = arccosæ
è
ç

ö
ø
÷

vo
v1

= arccosæ
è
ç

ö
ø
÷

n1
no

， (2)

θe = arccosæ
è
ç

ö
ø
÷

ve
v1

= arccosé
ë
ê

ù
û
ú

n1
ne (θe) ， (3)

式中 v1是晶体中的入射基频速度，vo和 ve 分别为产生的切伦科夫辐射外环 (o光)和内环 (e光)倍频速度，n1 是入

射基频激光束的折射率，且光束为 o光，ne (θe) 是沿 θe 方向传输的倍频 e光的折射率。
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图 6 切伦科夫辐射谐频产生的示意图

Fig.6 Illustration of Čerenkov radiation harmonics
将(1)式代入(3)式可得

θe = arccosæ
è
çç

ö

ø
÷÷

n2
1 n

2
o

n2
en

2
o - n2

en
2
1 + n2

1 n
2
o

. (4)

室温(24.5 ℃)下，LiNbO3晶体中 e光和 o光的 Sellnier色散方程如下 [11]:
ne (λ) = 4.582 + æ

è
ç

ö
ø
÷

0.09921
λ2 - 0.21092 - 0.02194 × λ2 , (5)

no (λ) = 4.9048 + æ
è
ç

ö
ø
÷

0.11775
λ2 - 0.218022 - 0.027153 × λ2 , (6)

式中λ为激光波长。(5)式和(6)式用来计算 e光和 o光的主折射率 ne和 no。

根据折射定律，可以获得晶体外部切伦科夫辐射倍频 o光和 e光波矢与晶体光轴之间的夹角为

βo = arcsin(no sin θo) ， (7)
βe = arcsinæ

è
ç

ö
ø
÷

n1 sin θe
cos θe

. (8)
利用 (2)、(4)、(7)、(8)式，可以计算出不同入射波长下，在晶体内部和外部切伦科夫辐射倍频光 o光和 e光

的切伦科夫辐射角分布，如图 7中曲线所示。

图 7 不同入射波长下，切伦科夫辐射倍频光 o光和 e光的辐射角分布(插图是基频波长 1050 nm下的切伦科夫辐射倍频)
Fig.7 Distribution of Čerenkov second-harmonic radiation angles for o and e waves as a function of input fundamental wavelength

(The inset is the Čerenkov second-harmonic under input wavelength of 1050 nm.)
图 7的上部和下部分别对应晶体外部和内部的切伦科夫辐射角。很明显，当入射波长位于 2060~2100 nm

范围内时，切伦科夫辐射可达到最小的辐射角，即存在一个拐点。对于 o光和 e光而言，在晶体外部的辐射角

最小可达 24.7°和 23.8°。在小于拐点处波长的波段范围内，随着波长的增加，辐射角逐渐减小。而在大于拐
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点处波长的波段范围内，现象相反。同时，还对切伦科夫辐射进行了实验测量，红色方块和绿色圆点分别对

应于 o 光和 e 光倍频光的锥角。可见，理论计算结果与实验测量结果相吻合。图 7 中的插图是基频波长

1050 nm下，观察到的切伦科夫辐射倍频输出，其双环很明显。

4.2 切伦科夫辐射倍频光的强度

考虑到切伦科夫辐射倍频光强与晶体铁电畴的形状有关，由此，该光强可按照下列方程进行准确的计算 [9]:

I
(o,e)
2 (φ) = A[ ]d

(o,e)
eff (φ)g(φ)L 2ì

í
î

ï

ï

ü
ý
þ

ï

ï

sin[ ]( )||G - Δk L/2
( )||G - Δk L/2

2

， (9)

式中 A是常数，L是样品的厚度，Δk = k2 sin θ 为切伦科夫辐射环形光束的相位失配量，q为晶体内部的辐射锥

角，k2是倍频波矢，G是倒易矢量，g是与 G有关的傅里叶系数，deff是有效非线性系数，j是沿晶体 x轴逆时针

旋转的方位角。此外，在两种非线性切伦科夫辐射过程中，有效非线性系数为

d
(o)
eff (φ) = d22 cos φ ， (10)

d
(e)
eff (φ) = d22 cos θe sin φ + d32 sin θe ， (11)

式中对于 LiNbO3而言，d32/d22=-3.9。当反转畴截面为圆形时，傅里叶谱{g，G}由一阶贝塞尔函数表征。本文，

切伦科夫辐射涉及正六边形铁电畴截面，其傅里叶变换函数见文献 [12]。随后，将对分形非线性光子晶体中

产生的切伦科夫辐射倍频强度进行测量，与理论计算进行比较研究。

4.3 切伦科夫辐射三倍频辐射角

对切伦科夫辐射三倍频的辐射角进行理论预测，结果如图 8中虚线所示。当入射波长为 1500 nm时，对

于 o 光和 e 光而言，在晶体外部的辐射角分别为 49.3°和 46.8°。该结果与文献 [13]中的实验结果 48.61°和
45.75°基本吻合。这源于切伦科夫辐射角，与晶体超晶格结构无关 [13]。

图 8 不同入射波长下，切伦科夫辐射三倍频光 o光和 e光的切伦科夫辐射角分布

Fig.8 Distribution of Čerenkov third-harmonic radiation angles for o and e waves as a function of input fundamental wavelength
将切伦科夫辐射倍频和三倍频的辐射角进行比较，结果如图 8中实线和虚线所示。可见，切伦科夫辐射三

倍频的辐射角总是大于倍频的辐射角。但是，随着入射基频波长的增加，倍频和三倍频辐射角的差距越来越

小。当入射基频波长为 1200 nm时，晶体内部的切伦科夫倍频和三倍频辐射角相差 9°，晶体外部辐射角之差约

为 40°。当入射基频波长为 4400 nm时，晶体内部的切伦科夫倍频和三倍频辐射角相差 1.5°，晶体外部辐射角

之差约为 7°。这意味着，随着入射波长的增加，切伦科夫辐射倍频锥形光束与三倍频光束逐渐靠近。

5 结 论
对 LiNbO3非线性光子晶体中的非线性切伦科夫辐射和准相位匹配谐频进行了理论和实验研究。理论

计算出了不同波长下的切伦科夫辐射倍频和三倍频的辐射角，与实验测量结果相吻合。入射波长位于

2060~2100 nm范围内时，晶体内外的 o或 e光切伦科夫倍频的辐射角存在最小值。同一个波长下，切伦科夫

辐射三倍频的辐射角总是大于倍频的辐射角。此外，对该晶体中的准相位匹配倍频与不同阶次的倒易矢量
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进行了理论推导，可利用同一个倒易矢量，实现两种波长的准相位匹配倍频。在近红外波段实现了共线和

非共线准相位匹配三倍频的有效输出。
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13 Sheng Yan, Wang Wenjie, Shiloh Roy, et al.. Čerenkov third-harmonic generation in c(2) nonlinear photonic crystal[J]. Applied Physics

Letters, 2011, 98(24): 241114.
栏目编辑：史 敏

7


