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无周期光学超晶格中耦合三次谐波转换效率的提高
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摘要　利用非线性共轭梯度算法(NCG)设计了无周期光学超晶格(NOS),在该结构中实现了高转换效率的耦合三

次谐波(CTHG).相对于传统的模拟退火算法(SA)所设计的非周期光学超晶格(AOS),无论单波长还是多波长的

CTHG,利用NCG算法所设计的NOS结构可以得到更高的转换效率.这是因为在无周期光学超晶格结构中每层

畴的宽度的选取是任意的,通过NCG算法对每层畴宽度进行优化,可以达到更好的准相位匹配(QPM).计算了转

换效率随光波传播距离的变化情况,结果表明转换效率随光波传播距离的增加而增大,这说明每层畴对转换效率

的贡献是积极的,所设计的样品达到了准相位匹配.
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１　引　　言
二阶非线性光学效应如倍频、和频、差频和光参量振荡等[１Ｇ６]一直是非线性光学的研究热点.１９６１年,

Franken等[７]利用红宝石激光器照射石英晶体,首次证实了二次谐波的产生,从而开创了二阶非线性光学理

论及非线性材料的新领域.利用材料的二阶非线性系数可以实现频率转换等二阶非线性过程,非线性材料
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中的频率转换效应可以拓宽激光的频率范围,实现激光在工程技术等领域的应用.三倍频是一种获得短波

长光源的常见方法,然而基波和谐波在材料中的传播速度不一致,导致相位失配,大大降低了谐波的转换效

率[８].１９６２年,Armstrong等 [９Ｇ１０]提出了准相位匹配(QPM)的概念,非线性频率转换效应的增强可以通过

周期性改变晶体的自发极化符号实现.目前,QPM技术广泛应用于各种光学超晶格材料中,包括准周期光

学超晶格(QOS)[１１]、非周期光学超晶格(AOS)[１２Ｇ１３]和无周期光学超晶格(NOS)[１４].随着准相位匹配技术

的发展和成熟,不仅可以利用晶体的最大非线性系数进行频率转换,而且在晶体透明区域内可以对相互作用

的耦合波实现相位匹配[１５].高效稳定的三倍频谐波转换一直是研究人员追求的目标[１６],他们为此进行了

大量的理论研究及相关的实验研究.１９９７年,Zhu等[１７Ｇ１８]在一块准周期结构的钽酸锂晶体上实验了三倍

频;１９９９年,Gu等[１２]利用模拟退火(SA)算法设计了AOS样品,并得到了较高且大致相等的多波长耦合三

次谐波(CTHG).然而,传统的SA算法中假设每层畴的厚度为一定值,通过调制畴的极化方向来得到最大

的转换效率,这其实可以形成一些极化方向相反、每一层厚度为该定值整数倍的非周期超晶格结构.然而,
最佳的准相位匹配对畴的厚度并没有任何要求,这种方式不能实现最佳的准相位匹配.光学超晶格结构的

设计可运用多种算法来实现,利用非线性共轭梯度算法(NCG)设计的NOS结构可大大提高二次谐波的转

换效率[１９].本文借鉴文献[１９]的算法实现NOS结构中CTHG转换效率的大幅提高,并与传统的SA算法

作比较,为非线性光学材料中CTHG转换效率的提高提供了理论指导.

２　基本原理
２．１　耦合三次谐波的转换效率

为研究由一对正负极化方向相反的铁电畴构成的一维光学超晶格,假设超晶格由 N 层铁电畴组成,光
的传播方向为z轴,畴的自发极化方向沿y 轴的正向或反向,单层畴的宽度为Δx,材料总长度为L,即L＝
NΔx,CTHG过程应包含倍频与和频两个非线性过程,其耦合波方程为

dE１

dz ＝
iωd３３

n１c
d(z)[E∗

１ E２exp(iΔk１z)＋E∗
２ E３exp(iΔk２z)], (１)

dE２

dz ＝
i２ωd３３

n２c
d(z)[E２

１exp(－iΔk１z)＋E∗
１ E３exp(iΔk２z)], (２)

dE３

dz ＝
i３ωd３３

n３c
d(z)E１E２exp(－iΔk２z), (３)

式中ω 是基频波频率,d３３是材料的最大非线性系数,E１、E２、E３ 分别为基频波(FW)、倍频波(SHW)和三次

谐波(THW)的电场,n１、n２、n３ 分别为FW、SHW和THW 在非线性材料中的折射率,c为光速,k１＝
ω
cn１、

k２＝
ω
cn２、k３＝

ω
cn３ 分别为FW、SHW和THW对应的波数,Δk１＝k２－２k１、Δk２＝k３－k２－k１分别为相位

失配量,d(z)是为描述二阶非线性光学系数的空间结构而引入的归一化函数,二阶非线性系数为正时,

d(z)＝１,极化方向朝上,二阶非线性系数为负时,d(z)＝－１,极化方向朝下.在小信号近似下,CTHG的

转换效率为[１２]

η＝
１４４π４ d３３

４I２ωL４

c２ε２０λ４n３
１n２
２n３

(dCTHG
reff )２, (４)

式中Iω 为基波强度,ε０ 为真空介电常数,λ为基波波长,dCTHG
reff 为晶体的有效非线性系数[１２],其表达式为

dCTHG
reff ＝

２
L２∫

L

０
dzexp(－iΔk２z)d(z)×∫

z

０
dxexp(－iΔk１x)d(x). (５)

由(５)式可知,影响CTHG转换效率的因素有两个:一个是每层畴的宽度,另一个是每层畴的自发极化方向.
传统的SA算法中,晶体在光波传播方向被均匀分割成相等长度的单元畴,畴宽度为相干长度或是相干长度

的整数倍,对每个单元畴的自发极化方向进行优化组合,可得到为满足多重准相位匹配过程所需要的多个倒

格矢,从而提高谐波的转换效率.SA算法设计的AOS结构中周期结构虽然消失了,但构造时畴宽度却是受

限制的;而NOS结构中每层畴的宽度是任意的.可以利用NCG算法对每层畴宽度进行优化,从而提高谐
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波的转换效率.

２．２　非线性共轭梯度算法

非线性共轭梯度(NCG)算法已有五十多年的历史,它最早是１９５２年由Hestenes等[２０]在求解非线性方

程组时提出,并于１９６４年由Fletcher等[２１]推广到非线性优化领域.随后,很多著名优化专家对NCG算法

进行了深入研究,取得了非常优秀的成果.这里采用 NCG 算法设计一种无序的非线性结构,设目标

函数为[１９]

E＝∑
Nω

α＝１
ωα １－ηα

２＋β ∑
Nω

α＝１,β＝１
∑
Nω

α≠β
ηα －ηβ

２, (６)

式中Nω 为入射的基频波数目,ωα 和β为需要调节的参数,η 为谐波的转换效率.设计方法如下:１)保持相

邻畴区域的自发极化方向是相反的,即每层畴区域的自发极化方向是正负交替的;２)保证每层畴的宽度初始

值是一样的,用tn 来表示;３)找到一组宽度变量T(t１,t２,,tn)使得目标函数最小.在NCG算法中宽度变

量T 可以表示为

T(k＋１)＝T(k)＋τ(k)d(k), (７)
式中T(k)是在第k次迭代中畴的宽度,τ(k)是迭代步长因子,d(k)是搜索方向,且

d(k)＝－ÑE T(k)[ ] ＋γ(k－１)d(k－１),　k＝１,２,３,, (８)
式中ÑE T(k)[ ] 是目标函数E 对宽度变量T 的梯度,γ(k－１)的表达式为

γ(k－１)＝
ÑE T(k)[ ] ２

ÑE T(k－１)[ ] ２
,　k＝１,２,３,. (９)

为了保证迭代的收敛,τ(k)的选择应使得

E T(k＋１)[ ] ＜E T(k)[ ] . (１０)
目标函数E 对畴宽度tn 的梯度值可以表示为

∂E(T)
∂tn

＝∑
Nω

α＝１
２(１－

１
ηα

)Re(η∗
α
∂ηα

∂tn
)＋β ∑

Nω
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∑
Nω

α≠β
２(ηα －ηβ )(

∂ηα

∂tn
－
∂ηβ

∂tn
), (１１)

∂η
∂t ＝

１
η
Re(∂η∂tη

∗). (１２)

当目标函数的梯度值小于一个给定的小量时或者迭代次数超过给定值的时候迭代过程结束,算法退出.从

以上算法可以看出,设计出的每层畴宽度是任意的,所以得到的畴宽度可能会小于实际制备过程中的误差.
为此,在设计过程中令畴宽度大于１μm.

３　NOS结构中CTHG转换效率的研究
采用NCG算法设计NOS结构来实现高转换效率的CTHG,并将其与SA算法设计的AOS结构做对

比.这里研究的光学超晶格的非线性材料由铌酸锂(LiNbO３)[２２]构成,周期性极化铌酸锂晶体由于有比较

高的有效非线性系数和高阈值,被广泛应用在倍频研究中[２３],其最大非线性系数d３３的值为２７．０pm/V[２４].
利用NCG算法设计非周期结构实现单波长的CTHG时,假设基频波波长λ＝１．３８μm,相应的FW、SHW
及THW在LiNbO３ 晶 体 中 的 折 射 率 在 T＝２５ ℃下 获 得,分 别 为２．１４３,２．１９１,２．２７２,入 射 光 强 为

I＝１．０×１０１１ W/m２,畴的层数为N＝５００.这里畴层数的选择是参考了大量文献而定的,在各种光学超晶

格材料频率转换问题的理论计算中,畴的层数一般选择几百层至上千层,比如在文献[１９]中畴的层数是

７００,在文献[２５]中畴的层数为１０００,文献[１２]中畴的层数为２１４２,畴层数的选择不会影响计算所得出的结

论,只是计算时间的长短不同.几百层的畴在实际加工中是可以实现的,在文献[１８]中,Zhu等[１７Ｇ１８]利用外

电场室温极化技术,成功地制备了准周期钽酸锂超晶格,超晶格的畴层数为７５４(１３代斐波那契序列).综

合考虑,本文的计算中选择畴层数为５００.
图１为每层畴宽度Δx 随畴序号n 的分布图,如图所示,大多数畴的宽度在７μm左右,少数畴宽度对称

地分布在７μm附近,计算得到畴宽度的均值为７μm,样品总长度为３５３０μm.为了将此结果与SA算法设

计的AOS结构作比较,保持晶体总长度不变,设每层畴宽度为７μm,层数为５０４.图２为扫描波长所得
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CTHG转换效率随波长的变化曲线,黑色曲线为采用NCG算法设计的NOS结构计算所得结果,红色曲线

为采用SA算法设计的AOS结构计算所得结果.如图２所示,基频波波长为λ＝１．３８μm时,NCG算法设

计的 NOS结 构 中 CTHG 的 转 换 效 率 为０．３６,SA 算 法 设 计 的 AOS结 构 中 CTHG 的 转 换 效 率 为

９．０４×１０－２,NCG算法设计的NOS结构中CTHG的转换效率远大于SA算法设计的AOS结构.为了证明

NCG算法设计的NOS结构中可实现任意单波长的CTHG,任选多个波长,通过NCG算法和SA算法分别

实现CTHG,并比较其转换效率.当基频波波长为λ＝１．２０μm时,NCG算法计算所得CTHG转换效率为

０．１２,SA算法计算所得CTHG转换效率为３．５４×１０－２;当基频波波长为λ＝１．５６μm时,NCG算法计算所

得CTHG转换效率为０．５０,SA算法计算所得CTHG转换效率为３．５５×１０－２.结果表明,在相等的晶体总

长度下,对任意抽运波长利用NCG算法实现CTHG的转换效率均高于SA算法的结果.因此,NCG算法

设计的NOS结构可实现任意单波长的CTHG,且获得明显高于SA算法的转换效率.

图１　NCG算法实现单波长CTHG的NOS结构中畴的宽度

Fig敭１　ThicknessofeverydomaininNOS
structuredevisedbytheNCG

methodforsinglewavelengthCTHG

图２　单波长CTHG的转换效率随波长的变化

Fig敭２　Variationofconversionefficiency
asafunctionofwavelength
forsinglewavelengthCTHG

在NCG算法设计的 NOS结构中实现多波长的 CTHG.以三波长为例,设基频波的波长分别为

λ＝１．２５μm,１．３８,１．５２μm,FW、SHW 及THW 在LiNbO３ 材料中的折射率在T＝２５℃下获得,层数为

N＝５００,入射光强为I＝１．０×１０１１W/m２.图３为得到的样品的每层畴宽度Δx 随畴序号n 的分布图,畴宽

度在８μm附近随机分布,晶体总长度为３６７５μm.为了与SA算法作比较,保持晶体总长度一致,每层畴宽

度为８μm,层数为４６０,用SA算法设计结构实现CTHG.图４为扫描波长所得CTHG的转换效率随波长

变化的曲线,黑色曲线为NCG算法实现的结果,红色曲线为SA算法实现的结果.如图４所示,在NCG算

法设计的NOS结构中三个波长的转换效率明显大于SA算法设计的AOS结构,且三个波长的转换效率的

值基本一致.在NOS结构中三个波长的转换效率分别为２．８４×１０－２,３．１７×１０－２,３．２２×１０－２,相应的AOS
结构中三个波长的转换效率分别为１．０２×１０－３,１．０３×１０－３,１．０３×１０－３,转换效率提高了近３０倍.

图３　NCG算法实现三波长CTHG的NOS结构中畴的宽度

Fig敭３　ThicknessofeverydomaininNOS
structuredevisedbytheNCG

methodforthreewavelengthsCTHG

图４　三波长CTHG转换效率随波长的变化

Fig敭４　Variationofconversionefficiency
asafunctionofwavelengthfor
threewavelengthsCTHG
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为了进一步了解光学超晶格中CTHG的内部机制,进一步研究了NCG算法和SA算法实现CTHG的

样品中 η随光波在晶体中传播距离的变化情况(即光波随晶体长度的变化),如图５所示,其中,黑色曲线代

表NCG算法设计的结构中 η随光波在晶体中传播距离的变化情况,红色曲线代表SA算法设计的结构中

η随光波在晶体中传播距离的变化情况.由图５可知,两种算法设计的结构中 η均随光波在晶体中传播距

离的增加而增加,但采用NCG算法获得的曲线斜率明显大于采用SA算法获得的曲线斜率,这说明在NCG
设计的NOS结构中更容易达到准相位匹配,谐波在样品的每层畴中得到持续的增长,所以能获得较高的转

换效率.

图５ η随光波传播距离的变化曲线

Fig敭５ Variationofηasafunctionoftheopticalwavepropagatingdistance

４　结　　论
借鉴文献[１９]的NCG算法设计了 NOS结构,并在该结构中实现了对CTHG转换效率的大幅提高.

在保持样品总长度不变的条件下对比了NCG算法设计的结构和传统的SA算法设计的结构中CTHG的转

换效率.结果表明:NCG算法设计的NOS结构中,无论是单波长还是多波长的CTHG转换效率都明显高

于SA算法设计的AOS结构.这是因为在NOS结构中,每层畴的宽度是任意的,通过NCG算法对畴的宽

度进行优化可以达到更优良的QPM.另外,计算了转换效率随光波在晶体中传播距离的变化情况,计算结

果表明:转换效率随光波在晶体中传播距离的增加而增加,这说明谐波在样品的每层畴中得到持续的增长,
所设计样品结构达到了较好的QPM,所以获得的转换效率明显高于SA算法设计的结构.该研究结果将为

非线性光学材料中CTHG转换效率的提高提供理论指导.
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