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非线性光子晶体中的非线性衍射高阶次谐波
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摘要　提出一种在非线性光子晶体中实现非线性衍射高阶次谐波的方案.基于观察到的多个锥形四次谐波,理论

分析了实现五次谐波和六次谐波的可行性.当仅有一种激光光束入射到非线性光子晶体中时,可观察到红、绿和

蓝锥形光的同时输出,这可为环形三基色、连续环形谐波以及环形白色光源的实现提供参考.其中,蓝色锥形光波

可能源于有倒易矢量参与的级联五次非线性衍射谐波过程.同一基频波长下非线性切伦科夫五次谐波的辐射锥

角均大于低阶次谐波的辐射角,且不同基频波长下的非线性切伦科夫五次谐波存在最小的辐射锥角.当入射基频

波长为３３１９．５nm时,五次谐波中e光的形成过程为非线性布拉格衍射,这可为六次非线性衍射谐波的产生提供有

利条件.
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１　引　　言

准相位匹配技术的概念由 Armstrong等[１]于

１９６２年提出,该技术可在介质特定区域进行畴反

转,借助其倒空间中的倒易矢量来弥补波矢失配,实
现高效的谐波输出.但由于当时微电子技术的限

制,准相位匹配技术直到２０世纪９０年代才得以在

实验方面实现[２].采用外加高压脉冲电场的方法在

介质的预定区域内获得畴反转,此介质样品称为非

线性光子晶体.由此,利用准相位匹配技术,可满足

该类晶体中非线性谐频过程中的动量守恒条件.鉴

于准相位匹配技术优于常规的双折射相位匹配技
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术,非线性光子晶体中的准相位匹配谐频受到国内

外科研人员的广泛关注,涉及一维和二维超晶格结

构、铌酸锂和钽酸锂等不同介质材料,以及二倍频、
三倍频等不同级次谐波[３Ｇ１０].近年来,人们发现在

非线性光子晶体中利用准相位匹配技术可实现连续

谐频 的 输 出,为 连 续 激 光 光 源 的 制 备 提 供 了 思

路[１１Ｇ１２].此外,２０世纪９０年代后期,人们开始关注

非线性光子晶体中新的光学特性测量,将高能物理

领域的切伦科夫辐射概念引进到非线性光学领域,
提出了非线性切伦科夫辐射.由于非线性光子晶

体能够提供丰富的倒易矢量,非线性光子晶体中

各种类型的非线性衍射谐频成为人们近年来关注

的焦点之一[１３Ｇ３７].其中,Zhang等[１３]在二维六角

形超晶格结构的钽酸锂非线性光子晶体波导中实

现了纳秒激光脉冲的准相位匹配切伦科夫辐射谐

频输出,Saltiel等[１４Ｇ１８]在二维环形周期超晶格结构

的钽酸锂非线性光子晶体中实现了皮秒激光脉冲

的非线性布拉格衍射谐频,以及两束入射皮秒激

光的谐频输出等.随后,对非线性光子晶体以及

波导中非线性衍射的研究大量涌现,涉及不同激

光脉冲、三倍频、与倒易矢量相关的非线性衍射过

程等.本文介绍了二维分形超晶格结构的铌酸锂

非线性光子晶体中的非线性衍射谐波输出,对不

同研究小组在非线性过程中采用的实验参数进行

了对比,提出了非线性衍射高次谐波的实验条件.
从实验方面看,在非线性光子晶体中,实现了不同

种类的非线性二次谐波、三次谐波和四次谐波,为
实现更高阶次谐波提供参考.从理论方面看,计
算了不同基频波长下的五次非线性切伦科夫辐

射,分析了级联六次非线性衍射谐波的生成条件.
这些结果为连续非线性衍射谐波、环形三基色,甚
至白色环形光源的实现提供参考.

２　实验参数和理论模型

非线性光子晶体与激光之间的非线性相互作用

研究主要涉及晶体类型、超晶格结构、激光参数,以
及光学特性等方面[１３Ｇ３５].从晶体方面来看,实验原

材料主要采用铌酸锂和钽酸锂晶体,以及掺杂 MgO
的铌酸锂晶体等.非线性光子晶体的超晶格结构包

括一维和二维结构,例如正方形、矩形和环形周期结

构,准周期结构,短程序结构或分形结构等.就激光

束而言,入射到晶体中的激光束多采用单一的线偏

振光束垂直入射,部分研究采用双光束激光以及不

同的偏振光入射.其中,对于不同的光学特性研究,
入射激光可沿晶体的z 轴、x 或y 轴入射.激光脉

冲的脉宽有纳秒、皮秒和飞秒三个量级,主要通过飞

秒脉宽的激光入射来获得高次谐波.此外,非线性

光子晶体的光学特性研究包括准相位匹配谐频和非

线性衍射谐频两大方面,而高阶谐频的获取则需要

更高的激光强度.
脉冲激光的参数主要包括脉冲宽度τ、脉冲重

复频率υ、单个脉冲能量E、峰值功率P、平均功率

P－、激光峰值强度I、光斑面积S 等.它们之间的定

量关系为

I＝
P
S ＝

E/τ
S ＝

P－/υ
τ􀅰S

. (１)

　　不同研究小组进行非线性衍射谐频实验时所采

用的激光参数如表１所示.由(１)式可知,可通过增

加入射激光脉冲的能量、功率,或降低脉冲重复频

率,或减小聚焦光斑面积,甚至减小脉冲宽度等来提

高峰值强度,从而提高谐波的输出效率.因此,需要

较高的入射激光峰值强度来产生高效的高级次

谐波.
从表１可知,Saltiel等[１４Ｇ１８]在非线性光子晶体

中进行非线性衍射二次谐波实验时,所采用的入射

基频光束包括飞秒脉宽或皮秒脉宽.对于飞秒激光

而言,其 脉 冲 宽 度 为 １４０fs,脉 冲 能 量 约 为

３μJ
[１４Ｇ１５];而对于皮秒激光而言,其脉冲宽度约为

１０ps,脉冲能量为１mJ[１６Ｇ１８].因此,上述两种入射

基频 光 束 所 对 应 的 激 光 峰 值 强 度 分 别 约 为

１００GW/cm２和８０GW/cm２.Sheng等[２２,２４]在二维

非线性光子晶体中观察到非线性切伦科夫或拉曼Ｇ
奈斯三倍频辐射,其入射激光参数如下:脉冲宽度为

１５０fs,脉冲重复频率为２５０Hz,激光峰值强度为

６０GW/cm２.Chen等[３０]在钽酸锂晶体中采用脉冲

能量为１００μJ的纳秒脉冲激光,实现了级联三倍频

的输出.Li等[３２]采用激光峰值强度为３．８TW/cm２

的飞秒脉冲激光束,实现了多种二倍频和三倍频的

输出.
综上所述,要想实现非线性衍射谐频,需要脉冲

激光的峰值强度为GW/cm２量级,为了实现高效高

阶次谐波输出,该峰值强度可高达 TW/cm２量级.
本研究采用高能量的飞秒激光脉冲作为入射基频光

束,其激光峰值强度约为３TW/cm２[３６].

０２０８００１Ｇ２
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表１　不同非线性衍射谐波实验的参数

Table１　Experimentalparametersforgenerationofvariousnonlineardiffractionharmonics

Methodin
Ref．

Superlattice
sructure

Crystal
type

Fundamental
laserintensity

Input
direction

Nonlinear
diffraction

Harmonic
Shapeof
harmonic

[１４]
Circular

periodicarray
LiTaO３ １００GW/cm２ z Bragg SecondＧ Conical

[１６]
OneＧdimensional

periodic
LiNbO３ ８０GW/cm２ z

RamanＧNath
Čerenkov

SecondＧ
SecondＧ

Spot
Spot

[２２]
TwoＧdimensional
shortＧrangeordered

LiNbO３ ６０GW/cm２ z Čerenkov
(Cascaded)

ThirdＧ
Conical

[２４]
TwoＧdimensional
circularperiodic

LiTaO３ ６０GW/cm２ z RamanＧNath
(Cascaded)

ThirdＧ
Conical

[２９]
TwoＧdimensional
hexagonallyperiodic

LiTaO３
waveguide

— x
QuasiＧphase

matchedČerenkov
SecondＧ Spot

[３０] Čerenkov SecondＧ Spotorarc

[３３] Radiallypoled LiTaO３ ３．８TW/cm２ z Čerenkov
(Cascaded)SecondＧ

andthirdＧ
Conical

图１ 二维谢尔宾斯基分形倒空间中的倒易矢量分布

Fig敭１ Distributionofreciprocallatticevectorsinreciprocal
spaceoftwoＧdimensionalSierpinskifractalsuperlattice

　　此外,要想实现高效的高阶次谐波,非线性光子

晶体的倒空间中还需具有非常丰富的倒易矢量,以
此来弥补非线性过程中的波矢失配量.二维谢尔宾

斯基分形超晶格结构具有自相似的特点,能够提供

大小不等的倒易矢量,以满足非线性过程中的动量

守恒条件.图１所示为二维谢尔宾斯基分形超晶格

结构铌酸锂非线性光子晶体倒空间中的倒易矢量分

布,设G０ 为基本倒易矢量,其大小为２个相邻衍射

强点之间的距离.采用３级分形超晶格结构,其倒

易矢量分布具有１/３、２/３的倍数特征,意味着在两

个相邻衍射强点之间分布着２个三等分点(图１的

圆形),这使得分形结构中存在G０/３、２G０/３、G０＋
G０/３、G０＋２G０/３、２G０＋２G０/３等倒易矢量.在上

述间距为G０/３的两个相邻衍射点之间也分布着２
个三等分点,即九等分点(图１的矩形),这使得分形

结构中存在G０/９、G０/９＋G０/３、G０/９＋G０、２G０/９、

２G０/９＋G０/３、２G０/９＋G０ 等倒易矢量.以此类推,
分形级数越高,存在的倒易矢量越丰富,且倒易矢量

之间的差距也越小.例如,当分形超晶格结构为４
级时,倒 易 矢 量 分 布 包 括 ０．０３７G０、０．０７４G０、

０．１１１G０、０．１４８G０、０．１８５G０等.相邻倒易矢量间的

差距可小至０．０３７G０,即G０/２７,这有助于实现激光

连续谐波的输出.

３　实验测量与理论分析

在二维谢尔宾斯基分形超晶格结构的铌酸锂非

线性光子晶体中,采用飞秒脉冲激光入射,可输出基

频波长约为１９９７nm的二次谐波、三次谐波、四次

谐波 等 锥 形 谐 波[３６].入 射 激 光 脉 冲 的 宽 度 为

１００fs、能量为３０μJ、频率为０．５kHz,经透镜聚焦

后,其 直 径 为 １２０μm.激 光 束 的 平 均 功 率 为

１５mW,峰值功率密度为２．６５TW/cm２.实验图片

采用Canon相机拍摄,具有二维谢尔宾斯基分形超

晶格结构的LiNbO３ 非线性光子晶体中的非线性衍

射谐波如图２所示,其中,红色环为非线性切伦科夫

三倍频锥形光束,绿色外环为非线性切伦科夫四倍

频锥形光束.所产生的非线性衍射谐波均为锥形光

波,体现为图２中位于同一环形的６个对称部分,其
源于铌酸锂晶体的六角对称性,即３m群.波长为

９９８．５nm的二次谐波由非线性切伦科夫衍射产生,
晶体外部的输出角度为２３．８２°;波长为６６５．７nm的

０２０８００１Ｇ３
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红色三次谐波(图２中的红环)由非线性布拉格衍射

射产生,晶体外部的输出角度为３６．７５°.此外,在黑

暗的背景下可以观测到３种清晰的四次谐波锥形光

束,晶体外部的输出角度分别为５３．４８°、１４．２１°和

３６．５°,均为４９９nm波长的绿色四次谐波,它们的强

度依次递减,且前者输出强度明显强于后两者.可

证明,输出角度为５３．４８°的四次谐波(图２中的绿

环)来自非线性切伦科夫衍射,而后两者来自基于上

述三次谐波的级联非线性过程,且两种过程中所采

用的倒易矢量不同.值得注意的是,在绿色四次谐

波的外围观察到了蓝色的锥形光束,它们也分布在

同一环形上,即锥形谐波.由此可见,在单束激光入

射到铌酸锂非线性光子晶体时,可实现红外以及红、
绿和蓝锥形谐波的同时输出,有利于环形白光光源

的实现.

图２ 具有二维谢尔宾斯基分形超晶格结构的LiNbO３
非线性光子晶体中的非线性衍射谐波

Fig敭２ Nonlinear diffraction harmonics in LiNbO３
nonlinearphotoniccrystalwithtwoＧdimensional
　　　Sierpinskifractalsuperlattice

上述四次谐波的三种获得方式为五次谐波的生

成提供了研究思路.本研究将重点从理论上分析五

次谐波产生方案的可行性,包括直接非线性衍射过

程、采用倒易矢量进行相位匹配的级联非线性衍射

过程.
利用非线性切伦科夫辐射的概念,理论计算了

铌酸锂非线性光子晶体中不同波长下直接非线性衍

射谐频寻常光(o光)和非常光(e光)的散射角,如
图３所示.灰色、红色、绿色和蓝色线分别对应不同

基频波长下的非线性切伦科夫二次、三次、四次和五

次谐波的输出锥角;图３(a)和图３(b)分别对应晶体

外部和内部的辐射锥角;实线和虚线分别与晶体中

的o光和e光对应.图３所示的数据点是实验中观

测到的结果,当入射波长为１９９７nm时,在外部角

度为２３．８２°、３６．７５°和５３．４８°的位置观测到了二次、
三次和四次锥形谐波的输出(图３中的竖线１处).

可见,理论结果和实验结果吻合得非常好,说明利用

此理论计算五次谐波具有可行性.蓝色曲线代表非

线性切伦科夫五次谐波,随着入射波长的改变,其辐

射锥角的分布类似于其他低阶次谐波.由此可知,
不同基频波长下的非线性切伦科夫辐射的锥角存在

图３ 不同基频波长下的非线性切伦科夫辐射锥角.
(a)外部;(b)内部

Fig敭３ ConicalanglesofnonlinearČerenkovradiation
under different fundamental wavelengths敭
　　　　 a External  b internal

以下几个特点:１)对于同一基频波长而言,随着谐波

阶次的增加,o光和e光的辐射锥角逐渐增大;２)随
着基频波长的增大,不同阶次间的辐射锥角差距逐

渐变小;３)同一阶次的谐频过程存在辐射锥角的最

小值,该值随着谐频阶次的增加而增大.在最小锥

角两侧,两种波长可能对应于同一个锥角,这意味着

在同一位置,两种不同波长的同一阶次谐波出现重

叠.o光和e光具有各自的最小锥角,由五次谐波

曲线可知,o光的最小外部锥角约为４９°,相应的入

射基频波长为３４００nm;e光的最小外部锥角约为

４６°,相应的入射基频波长为３３９２nm.当然,同一

位置也可能出现不同波长不同阶次谐波的重叠.例

如,采用多光束同时入射时,在外部锥角约为５３．４８°
处(图３中的横线处)１４２０nm的三次谐波、１９９７nm
的四次谐波和２７００nm的五次谐波发生重叠.此

外,当入射波长为２１６０nm时,可在晶体外部约３４．
５°、４７．８°和７０°处生成７２０nm的红色三次谐波、５４０
nm的绿色四次谐波和４３２nm的蓝色五次谐波(图
３中的竖线２处).上述结果有助于环形三基色的

产生,进而合成环形白光光源.
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由图３可知,当入射波长为１９９７nm 时,在晶

体内部约２５°的锥角方向上可以实现直接的非线性

切伦科夫辐射五次谐波.通过计算可知,所产生的

o光谐波来自非线性布拉格过程,即在横向和纵向

上同时满足动量守恒.其中,横向的相位匹配过程

中的倒易矢量为(３５＋２/３＋１/９)G０.但是,当所产

生的３９９．４nm五次谐频沿内部角度θ＝２５°传输到

晶体界面时,根据光束折射定律计算可知,该五次谐

波只有反射光,而没有折射光束产生,即发生了全反

射现象(图４),这就解释了为什么在实验中晶体后

面放置的接收屏上没有观察到五次谐波的输出.此

外,五次谐波的转换效率较低,以及其波长位于可见

光边缘均会造成其输出不明显.显然,图２中最外

围的蓝光并不是来源于直接的切伦科夫辐射.蓝光

锥形光束的产生可能源于有倒易矢量参与的级联非

线性衍射五次谐波过程,这类似于实验中第４和第

５号四倍频的产生原理[３６].本研究将继续对非线性

衍射五次谐波进行深入的实验和理论研究.考虑到

飞秒参量放大器的波长输出范围、铌酸锂晶体的参

数等因素的影响,实验可选取的入射基频波长为

３２００nm和３６００nm,两束五次谐频e光的外部锥

角均约为４７°,而o光的外部锥角均约为４９．４°.由

此可见,波长分别为６４０nm和７２０nm的两束五次

锥形谐波可在同一位置叠加,为锥形白光光源的形

成提供了研究思路.当然,上述结果有助于通过光

波折射率和传输角度的结合来主动控制光束的

传输.

图４ 铌酸锂非线性光子晶体中直接的非线性切伦科夫辐射

五次谐波的光束传播路线

Fig敭 ４ Transportation route of direct fifthＧorder
nonlinear Čerenkov harmonic in LiNbO３
　　　　nonlinearphotoniccrystal

下面,考虑上述非线性切伦科夫五次谐波能否

为级联六次谐波的实现提供条件.在低阶次谐波产

生过程中,动量不仅在纵向方向满足动量守恒,在横

向方向上也满足动量守恒,即此过程为非线性布拉

格衍射.这不同于非线性切伦科夫和非线性拉曼Ｇ
奈斯衍射只分别在纵向和横向上满足守恒条件.因

此,通过非线性布拉格衍射更容易实现级联高阶次

锥形谐波.在铌酸锂非线性光子晶体中,基于其材

料的通光范围,以及利于高效谐波产生的低阶倒易

矢量可提高五次谐波的转换效率,本研究选择的入

射光波长为３３１９．５nm.由图３所示的纵向满足动

量守恒的非线性切伦科夫辐射可知,其五次谐波e
光和o光的外部辐射角分别为４６．９°和４９．２°.此

时,晶体内部e光和o光的横向偏离距离分别为

|１５G０|和|１５．５６G０|.其中,e光的产生过程在横向

上也满足动量守恒定律,即非线性拉曼Ｇ奈斯辐射.
因此,e光产自非线性布拉格衍射过程,这有助于六

次谐波的产生.对于o光而言,倒易矢量１５．５６G０

可由(１５＋１/３＋２/９)G０或(１５＋２/３－１/９)G０来获

得.可见,非线性切伦科夫五次谐波可为级联六次

谐波的实现提供前提条件.

４　结　　论

利用二维谢尔宾斯基分形铌酸锂非线性光子晶

体,可在实验中观察到多种四次谐波的锥形光波输

出,实验结果与构建的理论模型计算结果相吻合.
理论计算了晶体中不同入射基频光束下的非线性切

伦科夫辐射五次谐波的产生条件,实验中观察到的

锥形蓝光可能源于有倒易矢量参与的级联非线性衍

射五次谐波的非线性过程.当入射波长为２１６０nm
时,可在晶体外部角度约３４．５°、４７．８°和７０°位置处生

成７２０nm的红色三次谐波、５４０nm的绿色四次谐

波和４３２nm的蓝色五次谐波.当仅有一种激光光

束入射时,能够观察到环形红光、绿光和蓝光的同时

输出,这有利于高阶次谐波的形成,为连续的环形白

色光源、新型光源的产生提供参考.此外,在外部锥

角为４７°的位置处,可形成波长分别为３２００nm和

３６００nm的五次谐波e光,而在约４９．４°处生成了两

者的五次谐波o光.基于非线性衍射五次谐波的研

究,说明通过级联非线性过程可实现３３１９．５nm的

六次谐波.
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