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摘要  以 磷 酸 二 氢 钾（KDP）/磷 酸 二 氘 钾（DKDP）、三 硼 酸 锂（LBO）、硼 酸 氧 钙 钇（YCOB）和 硅 酸 镓 镧 族 铌 酸 镓 镧

（LGN）为代表的非线性光学晶体已经在紫外到中红外的系列激光技术中获得了重要应用，长期受到国内外同行的广泛

关注，其品质的提升和口径的扩大成为了当前国际竞争的焦点。着眼于强激光的重要需求，综述了 KDP/DKDP、LBO、

YCOB 和 LGN 等重要非线性光学晶体的研究现状，介绍了其在大尺寸单晶生长及非线性光学性能等方面的研究进展，

分析其在强激光非线性光学领域的应用前景。最后讨论了强激光用非线性光学晶体可能的发展方向和重点。
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Research Progress in Nonlinear Optical Crystals for High-Power Laser (Invited)
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State Key Laboratory of Crystal Materials, Shandong University, Jinan 250100, Shandong, China

Abstract Nonlinear optical crystals represented by potassium dihydrogen phosphate (KDP)/potassium dideuterium 
phosphate (DKDP), lithium triborate (LBO), yttrium oxycalcium borate (YCOB), and langanite (LGN) have obtained 
important applications in the series of laser technologies from ultraviolet to mid-infrared, and have been widely concerned 
by the researchers for a long time.  The improvement of crystal quality and the expansion of aperture have become the focus 
of current international competition.  In this paper, focusing on the important requirements of high power laser, we review 
the research status of important nonlinear optical crystals such as KDP/DKDP, LBO, YCOB, and LGN, introduce their 
research progress in the growth of large-scale single crystals and nonlinear optical properties, and analyze their application 
prospects in the field of nonlinear optics with high power laser.  Finally, the possible key development directions and 
emphasis of nonlinear optical crystals for high power laser are discussed.
Key words nonlinear optics; nonlinear optical crystals; crystal growth; frequency conversion; optical parametric chirped-

pulse amplification

1　引 言

1960 年 ，第 一 台 激 光 器 面 世［1］，之 后 Franken 等［2］

利用红宝石激光在石英晶体中率先实现了二次谐波输

出。1962 年，Armstrong 等［3］发表了具有里程碑意义的

非线性光学理论。自此之后，非线性光学晶体以其可

以拓展激光波长范围的特点而受到广泛的关注和深入

的研究。在过去几十年中，许多优秀的非线性光学晶

体被发现，并应用于紫外、可见及近红外波段，是强激

光技术发展的重要材料基础。其中典型的非线性光学

晶体包括磷酸盐系列晶体、硼酸盐系列晶体以及硅酸

镓镧族晶体等。在磷酸盐晶体中，磷酸钛氧钾（KTP）

晶体具有较大的非线性系数、较高的激光损伤阈值和

转换效率，以及化学性质稳定、不潮解等特性，是用于

可见、近红外波段的倍频晶体材料，但是无法应用于紫

外波段［4］。磷酸二氢钾（KDP）及其同位素磷酸二氘钾

（DKDP）［5］晶 体 是 一 类 研 究 历 史 悠 久 、性 能 优 越 的 非

线性晶体，其透光波段从近红外到紫外区间，可实现激

光 二 倍 频 、三 倍 频 及 四 倍 频（FHG），并 且 其 具 备 易 于

生长出大尺寸单晶的优点，成为目前唯一可用于激光

惯 性 约 束 核 聚 变（ICF）的 非 线 性 频 率 转 换 晶 体 ，其 中

KDP 晶体主要作为倍频晶体，DKDP 晶体作为三倍频
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晶体［6-11］，但是这类晶体的非线性系数相对较小，热学

性能较差，易潮解［12］。

性能优异的新型非线性光学晶体材料一直以来都

是研究人员关注的重点。偏硼酸钡（BBO）［13］、三硼酸

锂（LBO）［14］ 等晶体以其较大的非线性系数、较短的紫

外截止边以及较高的激光损伤阈值等特性，被广泛用

于二倍频、三倍频、四倍频等非线性过程，为高功率激

光技术的发展提供了新的可供选择的频率转换晶体。

但是 BBO 晶体存在离散角大、角度带宽小且难以生长

出大尺寸单晶等缺点［15］，LBO 晶体的接收角和离散角

等相位匹配参数虽然优于 BBO 晶体［16］，但是晶体尺寸

仍然是限制其应用的瓶颈问题。硼酸钙氧钇（YCOB）

晶体具有较大的非线性系数（约为 KDP 晶体的 5 倍）、

宽的透光波段、高抗光损伤阈值、稳定的化学性能、良

好的机械加工性能以及采用提拉法易获得较大尺寸单

晶等优点，被认为是具有良好应用前景的蓝绿光和紫

外（UV）波段光学倍频晶体 ，曾于 2006 年被美国劳伦

斯利弗莫尔国家实验室（LLNL）优选为下一代国家点

火装置（NIF）的主要倍频晶体［17-19］。此外，YCOB 晶体

的温度带宽和增益带宽均较大，适用于光参量啁啾脉

冲 放 大（OPCPA）系 统 ，被 欧 盟 极 端 光 学 基 础 设 施

（ELI）列为高重复频率超短超强激光 OPCPA 的候选

晶体［20-22］。稀土离子掺杂（Yb3+ ， Nd3+）的 YCOB 晶体

还可作为自倍频晶体实现自倍频激光输出［23-25］。

上述氧化物非线性光学晶体主要应用于近红外、

可见及紫外波段，其在红外波段的透明度较差，因此无

法满足中红外波段的应用需求。目前获取中红外激光

的主要方式是采用差频、光参量放大、光参量振荡等非

线性频率转换技术，其核心器件是性能优异的中红外

非线性光学晶体。现阶段常用的中红外非线性频率转

换 晶 体 多 为 硫 镓 银（AGS）、磷 锗 锌（ZGP）、硒 镓 银

（AGSe）等非氧化物晶体，它们具有非线性系数大、透

过波段宽等优点，但是该类晶体大多存在晶体生长难

度大、激光损伤阈值低且无法用 1 μm 激光进行泵浦等

固有的局限性，从根本上限制了高功率高重复频率激

光 的 输 出［26-27］。 与 半 导 体 晶 体 相 比 ，氧 化 物 非 线 性 晶

体的激光损伤阈值高、带隙宽，因此探索透光波段宽的

新型中红外氧化物非线性晶体成为挑战［28］。近年来，

研 究 人 员 发 现 硅 酸 镓 镧 族 铌 酸 镓 镧（LGN）晶 体 的 红

外 截 止 边 可 延 伸 到 7. 4 μm，可 使 用 成 熟 的 1 μm 激 光

作为泵浦源，并且由于其相对较大的带隙能量，该晶体

也 不 受 1 μm 泵 浦 的 非 线 性 双 光 子 吸 收 影 响［29-30］。 同

时，LGN 晶体兼具激光损伤阈值高且容易生长成大尺

寸单晶等优势，成为一种很有潜力的中红外非线性光

学晶体。

本 文 以 KDP/DKDP、LBO、YCOB 和 LGN 晶 体

为主要对象，综述了它们在大尺寸单晶生长及非线性

光学性能等方面的研究进展，结合现有的实验结果，分

析其在强激光非线性光学领域的应用前景。

2　晶体生长

2. 1　大尺寸 KDP/DKDP晶体生长

KDP/DKDP 晶 体 属 于 四 方 晶 系（单 斜 相 DKDP
晶体室温下不稳定，本文中 DKDP 晶体专指四方相），

空 间 群 为 D 12
2d - I

-4 2d，点 群 为 D 2d - -4 2m。 一 般 采 用

水 溶 液 法 生 长 KDP/DKDP 晶 体 ，目 前 主 要 的 生 长 方

法包括传统降温法［31］、循环流动法［32］、点籽晶快速生长

法［33］等。传统方法生长大尺寸 KDP/DKDP 晶体存在

着生长速度慢（1~2 mm/d）、生长周期长等问题，从而

导致大尺寸单晶生长成本较高、风险较大。然而，ICF
工程的进一步发展，对非线性光学晶体特别是三倍频

晶体提出了更严苛的质量和尺寸要求，采用传统方法

有可能获得满足工程应用需求的高质量大尺寸晶体。

通过对不同生长条件下三倍频 DKDP 晶体性能（包括

原料、生长方式、籽晶取向、氘含量等）的研究，最终确

定 了 大 尺 寸 单 晶 的 最 佳 生 长 工 艺［34-37］。 在 此 基 础 上 ，

Sun 团队［11］采用传统方法成功生长出了大尺寸 DKDP
晶体（图 1），制得尺寸超过 400 mm 的三倍频单晶光学

器件。

为 了 提 高 大 尺 寸 KDP/DKDP 晶 体 的 生 长 速 度 、

缩短生长周期、降低风险及生产成本，快速生长技术自

20 世纪 90 年代以来成为人们的研究热点。与传统法

相比，快速生长法可以显著提高晶体的生长速度（可达

50 mm/d［38］），减 小 晶 体 的 恢 复 区（图 1 晶 体 上 的 不 透

明区域），提高晶体利用率。实现晶体快速生长的关键

是适当的水溶液稳定性和高过饱和度。若过饱和度控

制不当，晶体表面会出现包藏或者添晶，溶液中也会出

现杂晶，从而导致晶体生长失败。目前，快速生长技术

已成功用于制备大尺寸高质量的 KDP 晶体，所得晶体

可以满足 ICF 对光学器件的要求［38-43］。点籽晶快速生

长 技 术 同 样 可 用 于 大 尺 寸 DKDP 晶 体 生 长［44-47］。 然

而，对于三倍频晶体而言，在快速生长的晶体中，锥-柱

扇形界面的存在不仅降低了晶体的光学性能，而且会

导致明显的相位跃变，这将引起传播光束的强度调制，

图 1　传统法生长的大尺寸 DKDP 晶体照片［11］

Fig.  1　Photograph of large-size DKDP crystal grown by 
traditional method[11]
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特别是三次谐波光束调制，最终可能导致下游元件的

损伤［48-52］。为了消除快速生长晶体中的锥柱扇形界并

获得高产出的三倍频元件，研究人员通过改变点籽晶

的 切 型 及 形 状 来 进 行 大 尺 寸 DKDP 晶 体 的 快 速 生

长［9， 53-55］。 美 国 LLNL 采 用 X 方 向 点 籽 晶 成 功 生 长 出

满足 NIF 尺寸要求的大口径 DKDP 晶体，但是晶体质

量并没有完全满足 NIF 的所有指标要求，因此，NIF 装

置 目 前 所 用 的 三 倍 DKDP 晶 体 均 采 用 传 统 方 法 生

长［9-10， 33］。Chen 等［55］采用柱状长籽晶快速生长出了无

锥 柱 扇 形 界 的 长 方 体 DKDP 晶 体（图 2），解 决 了 锥 柱

交 界 的 问 题 。 该 方 法 所 生 长 的 DKDP 晶 体 质 量 是 否

满足 ICF 工程要求，还有待进一步验证。

2. 2　LBO晶体生长

1958 年 ，Sastry 等［56］研 究 了 Li2O-B2O3 的 相 图 ，指

出 存 在 一 种 新 的 化 合 物 Li2O∶3B2O3（LiB3O5），其 熔 点

接近 834 ℃。1978 年，König 和 Hoppe［57］通过固态反应

方 法 制 备 了 LiB3O5 单 晶 ，并 确 定 晶 体 属 于 正 交 晶 系 ，

空 间 群 为 C 9
2v -Pna21，点 群 为 C 2v - mm2。 1980 年 ，

Ihara 等利用气相沉积法生长了尺寸为 1 mm×1 mm×
4 mm 的 单 晶 ，其 空 间 结 构 与 König 生 长 的 晶 体 相 同 。

由于 LBO 晶体是非同成分熔融化合物，因此生长大体

块 单 晶 需 要 采 用 助 溶 剂 法 。 1989 年 ，Chen 等［14］使 用

B2O3 作为助溶剂，利用顶部籽晶法生长出了尺寸约为

30 mm×30 mm ×15 mm 的 LiB3O5 单 晶 ，并 报 道 了 其

线性和非线性光学性质。在这种特殊的生长过程中遇

到的大多数困难都与助熔剂的高黏度有关，据报道，在

结晶过程中，助熔剂的黏度会在 2~20 Pa·s 范围内增

加［58］。根据 Li2O-B2O3 溶液的动态黏度和晶体生长实

验的结果，Shumov 等［58］在 1994 年报道了最适合 LBO
生 长 的 条 件 是 溶 液 中 LBO 的 质 量 分 数 约 为 72%~
82%，在这个区间内，溶液的黏度相对较低，生长速度

稳 定 ，因 此 生 长 的 LBO 晶 体 中 无 包 裹 体 和 裂 纹 。 同

年 ，Markgraf 等［59］详 细 研 究 了 LBO 的 生 长 参 数 ，如 溶

液 组 成 、冷 却 速 度 、旋 转 等 ，并 在 N2 气 氛 中 从 过 量 的

B2O3 溶液中获得了尺寸为 25 mm×30 mm×20 mm 的

晶 体 。 1998 年 ，Kima 等［60］报 道 了 从 B2O3 自 助 熔 剂 溶

液中生长 LBO，并讨论了晶种取向、转速、溶液中的温

度梯度和晶体极性对晶体生长的影响。经过 10 年的

发 展 ，在 各 国 研 究 人 员 的 努 力 下 ，以 B2O3 作 为 自 助 熔

剂 生 长 LBO 晶 体 取 得 了 显 著 进 展 ，促 进 了 LBO 晶 体

的应用。然而，自助熔剂体系溶液的高黏度和由此产

生的溶质输运困难，使 LBO 晶体的生长速度过慢，溶

液趋于过冷状态。综上所述，采用 B2O3 作为自助熔剂

很难获得大尺寸高质量的 LBO 晶体。

为了降低自助熔剂体系的黏度，研究人员选择在配

料过程中加入合适的添加剂。1990 年，Zhao 等［61］发现

在自助熔剂体系中加入氟化物，如 LiF，可以降低系统的

黏度，但详细情况尚未报道。采用 NaCl 作为熔体添加

剂，可以成功地降低溶液的黏度，随着溶液中 NaCl 浓度

的增加，亚稳区变宽，生长速率显著提高［62］。然而，当加

入到晶格中的 Na+离子浓度（体积分数）超过约 2. 5×
10−4 时，晶体变得更容易破裂，并且抗光伤能力显著降

低［62］。郝志武等［63］在 LBO 生长的自助熔剂体系中采用

LiF、KF 作为添加剂，结果表明，KF 更适合作为添加剂，

它可以有效改善熔体的性质，提高晶体的生长质量。

1996 年，MoO3 被报道为 LBO 晶体生长的助熔剂。

Parfeniuk 等［64］展 示 了 LBO/MoO3 体 系 的 相 图 ，发 现

MoO3 显 著 降 低 了 溶 液 的 黏 度 ，并 提 出 了 坩 埚 转 速 为

30 r/min、晶 种 方 向 为［3-12］以 及 MoO3 的 质 量 分 数 为

40. 8% 的 LBO 晶体生长条件。1999 年 ，Pylneva 等［65］

对 LiO2-B2O3-MoO3 三元体系进行了研究，确定了质量

较好的 LBO 晶体生长区域，无需拉伸和旋转即获得了

尺 寸 为 100 mm×82 mm×45 mm、质 量 为 290 g 的 无

裂 纹 、气 泡 和 包 裹 物 的 LBO 单 晶 。 2005 年 ，Pylneva
等［16，66］利用热场配置技术，采用 MoO3 作为助熔剂生长

出 了 质 量 达 570 g 的 无 裂 纹 、条 纹 和 生 长 边 界 的 LBO
晶体。Kokh 等［67］采用热场对称控制的方法，在 LiO2、

B2O3、MoO3 的摩尔比为 1∶1. 29∶1. 71 的溶液中生长了

图 2　柱状长籽晶快速生长 DKDP 晶体［55］。（a）籽晶架示意图；（b）DKDP 晶体照片

Fig.  2　Cuboid DKDP crystal grown by rapid growth method[55].  (a) Schematic diagram of crystal holder; 
(b) photograph of DKDP crystal
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质量为 1379 g、尺寸为 148 mm× 130 mm × 89 mm 的

LBO 单晶。2007 年 ，Hu 等［16］采用 MoO3 作为助熔剂 ，

成 功 生 长 出 尺 寸 为 146 mm×145 mm×62 mm、质 量

为 1116. 8 g 的 LBO 单晶，这也是国际上首次获得质量

高达 1 kg 的 LBO 单晶。此后，该团队通过采用新的生

长技术和助溶剂体系，解决了大尺寸高质量 LBO 晶体

生 长 的 关 键 技 术 问 题 ，突 破 LBO 晶 体 难 以 长 大 的 瓶

颈，2011 年获得尺寸为 160 mm×150 mm×77 mm、质

量 为 1988 g 的 晶 体（图 3）［68］，2013 年 生 长 出 国 际 上 最

大的 LBO 晶体，晶体质量为 4798 g［69］。

2. 3　YCOB晶体生长

1992 年，Norrestam 等［70］合成了包括 Ca4YO（BO3）3

在 内 的 一 系 列 结 构 相 同 的 钙 - 稀 土 硼 酸 盐 化 合 物

Ca4YO（BO3）3（简称 ReCOB，Re 分别代表 La、Nd、Sm、

Gd、Er 和 Y），并通过热学分析的方法揭示了该系列化

合 物 具 有 一 致 的 熔 融 特 性 且 均 属 于 单 斜 晶 系 ，Cm 空

间 群 ，m 点 群 。 1997 年 ，Iwai 等［71］采 用 提 拉 法 生 长 了

YCOB 晶体，并对其光学性质进行了系统研究。此后，

YCOB 晶体引起了研究人员的广泛兴趣。2006 年，Fei
等［72］采 用 提 拉 法 成 功 生 长 出 直 径 为 3 inch （1 inch=
2. 54 cm）的未掺杂 YCOB 单晶，并讨论了不同生长条

件 下 的 晶 体 形 态 。 虽 然 采 用 提 拉 法 生 长 的 YCOB 单

晶 尺 寸 达 到 3 inch，但 是 提 拉 法 生 长 过 程 中 存 在 的 小

面生长、螺旋生长、裂纹和包裹体等问题，严重影响了

晶体质量以及更大尺寸的晶体生长。考虑到这种化合

物是一致熔融的，Luo 等［73］于 2001 年使用了另一种方

法——垂直布里奇曼法来生长 YCOB 晶体，获得了直

径 为 25 mm、长 度 为 40 mm 以 上 的 YCOB 晶 体 。 Wu
等［74］通过改进的垂直布里奇曼法生长了直径为 3 inch
的未掺杂 YCOB 晶体，并加工出用于高平均功率二次

谐 波 频 率 转 换 的 、尺 寸 为 63 mm×68 mm×20 mm 的

晶 片 。 潘 忠 奔 等［17］于 2013 年 率 先 采 用 提 拉 法 成 功 生

长 出 直 径 为 110 mm、长 度 为 90 mm 的 大 尺 寸 YCOB
晶体，晶体质量为 3. 3 kg，解决了晶体生长过程中存在

的螺旋生长及开裂等问题；他们采用 5 mW 的绿色激

光笔照射晶体时，未发现明显的散射斑点，说明晶体质

量 优 良 ；随 后 ，通 过 改 进 生 长 工 艺 ，也 获 得 了 125 mm 
口径的 YCOB 晶体（图 4），证明了提拉法生长大尺寸

YCOB 晶体的可行性。2014 年，Tu 等［19］通过采用较小

的垂直温度梯度和较低的生长速率来减小晶体中的热

图 3　LBO 单晶顶部和侧面视图（质量为 1988 g，整体尺寸为 160 mm×150 mm×77 mm） ［68］.  （a）顶部视图；（b）侧面视图

Fig.  3　Top and side views of LBO single crystal (weight is 1988 g, over size is 160 mm×150 mm×77 mm)[68].  (a) Top view; 
(b) side view

图 4　山东大学生长的大口径 YCOB 晶体［17］。（a） 110 mm 口径的 YCOB 单晶照片；（b） 125 mm 口径的 YCOB 单晶照片

Fig.  4　Photo of YCOB crystal from Shandong University[17].  (a) 110 mm diameter YCOB single crystal; (b) 125 mm diameter YCOB 
single crystal
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应 力 ，最 终 采 用 提 拉 法 生 长 出 直 径 为 4 inch 的 无 包 裹

体和解理的 YCOB 晶体。2018 年，该团队继续采用提

拉法生长出了 5 inch YCOB 晶体，并研究了 YCOB 熔

体的相分离行为、缺陷的种类和化学成分，详细讨论了

其潜在的形成机制［18］。

以 往 的 研 究 几 乎 都 报 道 了 YCOB 晶 体 具 有 弱 解

理面的特点，这就意味着晶体会由于热应力而发生开

裂。虽然通过减小温度梯度和冷却速度、延长分离时

间，可以减小晶体中的热冲击和过量的应力，但是在大

尺寸晶体中很难抵消热应力，因此，这仍然是采用提拉

法 生 长 大 尺 寸 YCOB 晶 体 的 关 键 问 题 。 与 提 拉 法 相

比，YCOB 晶体在布里奇曼法生长过程中的温度梯度

较小，可以有效控制晶体的开裂［75］，但是，生长出来的

晶体中经常存在包裹体和缺陷，晶体质量相对较差。

2. 4　LGN晶体生长

La3Ga5. 5Nb0. 5O14 （LGN）晶 体 属 于 硅 酸 镓 镧 族 晶

体，最早是作为压电晶体被人们所熟知，该类晶体属于

三方晶系，空间群为 P321，点群为 32。关于 LGN 的晶

体生长的报道相对较少。1996 年，Takeda 等［76］采用提

拉 法 按 照 化 学 计 量 比 生 长 了 直 径 分 别 为 1 inch 和

2 inch 的 LGN 单晶，并根据晶体沿生长方向的化学组

成 和 晶 格 参 数 的 测 量 数 据 讨 论 了 该 化 合 物 的 同 熔 组

成 。 1999 年 ，Takeda 等［77］报 道 了 每 个 LGN 分 子 式 中

La、Nb、Ga 的原子数分别为≤3、<0. 5、>5. 5 的熔体，

该熔体被认为是生长大尺寸无缺陷的 LGN 晶体的最

佳 熔 体（不 考 虑 Ga2O3 的 挥 发），但 是 没 有 给 出 添 加

Ga2O3 的摩尔分数的确切范围。2006 年，Kong 等［78］为

了 补 偿 晶 体 生 长 过 程 中 Ga2O3 的 挥 发 ，在 起 始 原 料 中

添 加 了 质 量 分 数 为 1%~2% 的 Ga2O3，最 终 通 过 提 拉

法 获 得 了 直 径 约 为 30 mm、长 度 为 70 mm 的 LGN 晶

体。2009 年，Yu 等［79］研究了高质量 LGN 单晶生长的

起始原料，发现在起始原料中添加质量分数为 1. 0%~
1. 5% 的 Ga2O3 有利于高质量的晶体生长，并采用提拉

法分别沿 X 轴和 Z 轴生长出高质量、无裂纹和宏观缺

陷 的 LGN 晶 体 ，晶 体 直 径 为 30 mm、长 度 为 35 mm。

2016 年，Lu 等［30］在晶体生长过程中选择氧气体积分数

为 2% 的氩氧气氛，以减少熔体中亚氧化镓的蒸发，并

额外添加质量分数为 2% 的 Ga2O3 以减少其挥发，通过

提 拉 法 生 长 出 直 径 为 45 mm、长 度 为 100 mm 的 LGN
晶体，晶体质量为 410 g。近期，Wang 等［80］通过优化工

艺实现了口径为 60 mm、等径为 70 mm 的大尺寸 LGN
晶 体（图 5），激 光 损 伤 阈 值 为 13. 1 J/cm2（波 长 为

1064 nm，脉宽为 10 ns，频率为 1 Hz）［81］，并通过晶体学

图 5　采用提拉法生长的 60 mm 口径 LGN 晶体及其表征［80］

Fig.  5　As-grown LGN crystal with diameter of 60 mm using Czochralski method and its characteristics[80]
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设 计 生 长 出 LGNT 晶 体 ，将 有 效 非 线 性 系 数 增 大

1. 7 倍［82］。

3　晶体的非线性光学性能

随着高功率激光器的问世，人们发现强激光束作

用在非线性光学材料上时会产生许多非线性现象，其

中非线性频率转换现象是重要的现象之一。非线性光

学晶体作为强激光技术发展的重要材料基础，其非线

性频率转换性能受到广泛的关注和深入的研究。下文

将 从 频 率 转 换 和 光 参 量 放 大 两 个 方 面 介 绍 KDP/
DKDP、LBO、YCOB 和 LGN 晶体在紫外、可见及中红

外波段的应用。

3. 1　非线性频率转换

3. 1. 1　KDP/DKDP 晶体

20 世 纪 60 年 代 初 ，激 光 技 术 出 现 后 ，Giordmaine
等［83-84］在 KDP 晶体中观察到倍频现象，开始了对其非

线 性 光 学 性 质 的 研 究 。 KDP 晶 体 也 是 最 早 得 到 应 用

的非线性光学晶体之一，其非线性光学系数 χ36 至今仍

是其他晶体非线性性质的参考标准。将 KDP 晶体中

的氢原子置换成氘原子可得到 DKDP 晶体，这样扩展

了该类晶体的低频吸收边，高氘化的 DKDP 晶体不仅

扩展了红外吸收边，而且具有比 KDP 晶体更为优良的

电光和非线性光学性能［85］。KDP/DKDP 晶体具有较

大的非线性光学系数、较高的激光损伤阈值和宽的透

过范围，可对 1064 nm/1053 nm 激光实现二倍频、三倍

频 及 四 倍 频 ，因 此 ，被 广 泛 地 用 于 制 作 各 种 激 光 倍 频

器。随着高功率激光系统在受控核聚变中的应用，大

尺寸 KDP/DKDP 晶体因其优良的非线性光学性能成

为唯一可用于惯性约束核聚变的非线性频率转换和电

光晶体。美国 LLNL 利用大口径钕玻璃激光器作为驱

动 器 ，在 光 路 中 使 用 KDP/DKDP 晶 体 将 钕 玻 璃 激 光

器产生的 1053 nm 近红外基频光倍频到 527 nm，然后

将其和频到 351 nm 紫外强脉冲激光［86］。2022 年 12 月

13 日， NIF 首次聚变“点火”成功，为未来聚变能技术

的发展打开了新的大门［20］。在当前 NIF 系统的运行通

量（能量约为 10 J/cm2，脉宽为 3 ns）下，晶体内部仍会

出现大量影响其光学特性的损伤点，这严重限制强激

光装置的输出能量和晶体使用寿命，其终端光学组件

中的三倍频 DKDP 晶体每年有 48 片需要更换，因此晶

体的高效制备及紫外负载问题仍有待解决［87］。

相对于三倍频来说，四倍频波长更短，输出的单光

子能量更高。采用更短波长的四倍频激光打靶，可以

提高激光束与靶的耦合效率，降低激光等离子体相互

作用过程中的参量不稳定性，这对于提升现有大型激

光 装 置 的 物 理 实 验 能 力 具 有 重 要 意 义［88-90］。 美 国

LLNL 在 20 世 纪 80 年 代 就 开 始 在 Argus 激 光 装 置 上

积极开展基于 KDP 晶体实现钕玻璃激光四次谐波转

换的研究工作［91-92］，1 cm 厚的晶体的 263 nm 四倍频转

换 效 率 高 达 80%（强 度 I2ω =0. 5 GW/cm2，脉 宽 τ =

120 ps）。与 KDP 晶体相比，DKDP 晶体的折射率随晶

体氘化率的变化而变化，相应地，相位匹配角也随之变

化，进而可以实现 Ι 类（相位匹配角 θ=90°，方位角 Φ=
45°）非 临 界 相 位 匹 配（NCPM）四 倍 频［93］。 2002 年 ，

Kruglik 等［94］利用氘化率为 95% 的  DKDP 晶体实现了

Nd∶YAG 激光器的非临界相位匹配四倍频，四倍频输

出 能 量 为 200 mJ，转 换 效 率 为 54%（ 能 量 E2ω =
370 mJ，脉 宽 τ=10 ns，频 率 1 Hz），但 是 ，他 们 发 现 晶

体在 266 nm 激光辐照下会产生吸收中心，特别是长时

间辐照后吸收非常明显。2011 年，Yang 等［95］在近室温

条件下利用氘化率为 70% 的 DKDP 晶体实现 1053 nm
波长非临界相位匹配四倍频，其接收角宽比 KDP 临界

相 位 匹 配 四 倍 频 提 高 了 20 倍 ，在 倍 频 泵 浦 强 度 为

1 GW/cm2 的条件下，倍频到四倍频的谐波转换效率达

到 79%。 2012 年 ，纪 少 华 等［96-98］研 究 了 1064 nm 和

1053 nm 基频波长下 DKDP 晶体的非临界相位匹配条

件，包括氘化率、外角偏差和非临界相位匹配温度等，

结 果 表 明 ，1064 nm 波 长 下 无 法 通 过 改 变 晶 体 氘 化 率

实现室温非临界相位匹配，而 1053 nm 波长下氘化率

合 适 的 DKDP 晶 体 可 以 实 现 室 温 下 的 非 临 界 相 位 匹

配（温度为 20 ℃时最佳氘化率为 86%，温度为 28 ℃时

最佳氘化率为 74%）。随后，该团队开展了 ADP 和氘

化 ADP 的 非 临 界 相 位 匹 配 四 倍 频 研 究 工 作 ，实 验 发

现 ，1053 nm 波 长 下 ，ADP 晶 体 的 NCPM 温 度 为

33. 76 ℃ ，526 nm 到 263 nm 的 转 换 效 率 为 70%，接 收

角 宽 为 55. 4 mrad，这 些 结 果 优 于 DKDP 晶 体（图 6 和

图 7）；同时，60% 氘化率的 ADP 晶体在室温（24℃）条

件下实现了 1053 nm 激光的非临界相位匹配四倍频，

接收角宽为 55. 7 mrad，526 nm 到  263 nm 的外转换效

率达到 85. 3%（图 8）［99-100］。该团队的相关工作填补了

国内对于非临界相位匹配四倍频的研究空白，为未来

ICF 短波长打靶提供了候选材料。2019 年，Wang 等［101］

提出了一种大口径聚焦光束四倍频方案并进行了验证，

实验中采用了一块尺寸为 170 mm×170 mm×7 mm、氘

图 6　1053 nm 波长下 ADP 和 DKDP 晶体非临界相位匹配

四倍频容限角［99］

Fig.  6　External angular acceptance for NCPM FHG of 1053 nm 
radiation in ADP and DKDP crystals[99]
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化率为 65% 的传统法生长的 DKDP 晶体（晶体由本课

题组提供）作为四倍频晶体，最终获得最高 182 J 的四

倍频激光输出，对应的 2ω-4ω 转换效率为 82%。

3. 1. 2　LBO 晶体

LBO 晶体是一种性能优良的非线性光学晶体，具

有较高的损伤阈值、宽的透过波段和允许角、小的走离

角 以 及 宽 的 I 类 和 II 类 非 临 界 相 位 匹 配 范 围 ，一 直 受

到 研 究 人 员 的 广 泛 关 注 。 1989 年 ，Chen 等［14］报 道 了

LBO 晶 体 的 线 性 和 非 线 性 光 学 性 质 ，对 LBO 晶 体 的

倍频系数进行了理论计算和实验验证，同时测量了晶

体的损伤阈值，认为 LBO 晶体是一种很有前途的新型

非线性光学晶体。同年，Wu 等［102］在 LBO 晶体中实现

了 355 nm 紫 外 光 的 高 效 产 生 ，获 得 了 60% 的 转 换 效

率 ，证 实 了 LBO 晶 体 在 频 率 转 换 方 面 的 应 用 。

1990 年 ，Lin 等［103］系 统 研 究 了 LBO 晶 体 在 1. 079 μm
波长处的非线性光学系数、二倍频相位匹配条件、有效

二 次 谐 波 产 生 系 数 、走 离 角 等 性 能 参 数 ，并 与 KDP、

BBO 和 KTP 晶 体 相 比 较 ，所 有 这 些 数 据 结 合 晶 体 的

损伤阈值结果表明，相比于 KDP 和 BBO 晶体，LBO 晶

体可以更好地用于 Nd∶YAP、Nd∶YAG 激光器以及染

料 激 光 器 的 频 率 转 换 。 1991 年 ，Borsutzky 等［104］比 较

了 LBO、BBO 和 DKDP 晶体在 Nd∶YAG 激光（1064 nm）

辐照 下 的 二 倍 频 和 三 倍 频 性 质 ：在 LBO 和 BBO 晶 体

中 ，能 量 密 度 约 为 1. 5 J·cm−2 时 ，倍 频 转 换 效 率 为

55%~60%，三 倍 频 转 换 效 率 为 20%~25%；而 在

DKDP 晶 体 中 ，要 得 到 40%~55% 的 倍 频 转 换 效 率 ，

需要 2~2. 6 J·cm−2 的能量密度，三倍频转换效率在能

量 密 度 超 过 2 J·cm−2 时 可 达 到 20%。 刘 立 杰 等［105］对

LBO 晶体的和频与倍频转换特性进行了理论研究，计

算 结 果 表 明 LBO 晶 体 的 两 种 相 位 匹 配 类 型（I 类 和

II 类）都可以实现 Nd∶YAG 激光器和染料激光器输出

波长的和频转换，并且都可以实现室温下的非临界相

位 匹 配 。 2004 年 ，Grechin 等［106］通 过 补 偿 晶 体 中 热 应

变引起的温度诱导的相匹配方向偏差，对 LBO 晶体中

温度非临界三倍频的产生进行了理论和实验研究，在

14. 1 mm 长 的 LBO 晶 体 中 获 得 的 三 倍 频 相 位 匹 配 温

度曲线宽度为 73 ℃。LBO 晶体在倍频和三倍频频率

转换方面的应用已经得到证实，基于其优异的光学性

能，研究人员开始关注其在四倍频方面的应用。尽管

LBO 晶 体 不 具 有 通 过 直 接 倍 频（532 nm）产 生 四 次 谐

波 的 相 位 匹 配 条 件 ，但 它 具 备 基 频（1064 nm）和 三 倍

频（355 nm）和 频 的 I 类 相 位 匹 配 条 件（相 位 匹 配 方 式

为 oo→e，其中 o 代表 o 光，e 代表 e 光，方位角 Φ=61°，
相位匹配角 θ=90°）［107］。2016 年，Nikitin 等［108］利用镱

脉冲光纤激光基频（1064 nm）和三倍频（355 nm）的和

频，在 LBO 晶体中产生 266 nm 激光，深紫外输出功率

为 3. 3 W （266 nm），红外到深紫外的转换效率为 14%。

2022 年，Wang 等［109］在 LBO 晶体中通过和频产生脉宽

为 270 ps 的 266 nm 深 紫 外 激 光 ，最 高 脉 冲 能 量 为

133 mJ， 对应的峰值功率为 0. 49 GW，红外（1064 nm）

到 深 紫 外（266 nm）的 转 换 效 率 为 13. 3%（图 9），这 是

目前已报道的深紫外亚纳秒脉冲的最高输出能量，当

图 8　60% 氘化率的 ADP 晶体非临界相位匹配四倍频效率随

输入二倍频光强的变化［100］

Fig.  8　NCPM FHG conversion efficiency as a function of 
input 2ω energy for ADP crystal with deuteration 

rate of 60%[100]

图 7　非临界相位匹配四倍频效率随输入二倍频光强的变化［99］

Fig.  7　External NCPM FHG conversion efficiency as a function 
of input 2ω energy[99]

图 9　10 mm 长 LBO 晶体四倍频能量（方点）和转换效率

（圆点）随基频泵浦能量的变化［109］

Fig.  9　Energy (squares) and conversion efficiency (dots) of 
FHG as functions of energy of fundamental pump 

measured in LBO with crystal length of 10 mm［109］
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基频能量降至 346 mJ 时，1064 nm 到 266 nm 对应的转

换效率可达到 25. 7%。

3. 1. 3　YCOB 晶体

1997 年，Iwai 等［71］利用 Nd∶YAG 激光系统研究了

YCOB 晶体的倍频性质，包括有效非线性系数、角度和

温度接收带宽，通过计算发现 YCOB 晶体可产生三倍

频 并 通 过 实 验 进 行 了 验 证 。 2001 年 ，Umemura 等［110］

报道了 YCOB 在 0. 3547~1. 9079 μm 范围内产生倍频

和 和 频 的 相 位 匹 配 条 件 ，改 进 了 YCOB 晶 体 的

Sellmeier 方 程 ，同 时 通 过 实 验 发 现 ，YCOB 晶 体 在

20 ℃ 下 沿 z 轴 方 向 在 0. 4168 μm 处 可 实 现 90°相 位 匹

配的 I 类倍频。2003 年，该团队发现 YCOB 在 0. 5321 μm 
I 类倍频（θ=30. 8°， Φ=180°）方向上具有相位匹配角

温 度 变 化 为 零 的 相 位 匹 配 点 ，并 且 在 0°~180°传 播 方

向 上 ，zx 平 面 相 位 匹 配 角 的 温 度 灵 敏 度 是 不 同 的 ，即

（θ=30. 8°， Φ=180°）方向的温度带宽（>150 ℃∙cm）远

大于（θ=30. 8°， Φ=0°）方向的温度带宽（>75 ℃∙cm），

他们观察到一种热旋转现象，这被认为是两个方向之

间 存 在 巨 大 差 异 的 主 要 原 因［111］。 同 时 ，20~120 ℃范

围 内 的 倍 频 实 验 结 果 表 明 ，倍 频 效 率 没 有 明 显 下 降 。

2017 年 ，Kausas 等［112］利 用 布 里 奇 曼 法 生 长 的 YCOB
晶体获得了能量为 1. 14 mJ、持续时间为 223 ps、波长

为 532 nm 的激光脉冲，倍频转换效率为 70. 2%，其与

10 mm 长 LBO 晶 体 的 转 换 效 率（72. 8%）相 当 。 同

时 ，他 们 在 200 ℃ 温 度 范 围 内 对 I 类 YCOB 晶 体 进 行

了 温 度 调 谐 实 验 ，结 果 表 明 ，提 拉 法 和 布 里 奇 曼 法 生

长 的 晶 体 的 转 换 效 率 虽 然 呈 线 性 下 降（斜 率 分 别 为

−0. 00057 ℃−1和−0. 00064 ℃−1），但是数值很小，几乎

没有下降。这一结果表明，YCOB 晶体可以成为在恶劣

环境下工作的具有高重复频率的峰值功率激光源的重

要选择。已知 YCOB 晶体在光学主平面外的空间方向

上存在最大的有效非线性系数，这也意味着该方向上的

倍频输出最大［113］。然而，上述研究工作都关注于光学主

平面上的热不稳定性，没有对最大偏离方向的温度接收

带宽进行研究。2019 年，Wang 等［114］研究了 YCOB 晶体

在最大偏离方向（θ=113°， Φ=37°）的温度接收带宽，发

现该方向上的温度接收带宽（实验值为 60 ℃∙cm）略大于

（θ=30. 8°， Φ=0°）方向（48 ℃∙cm），但远小于（θ=30. 8°， 
Φ=180°）方向（218 ℃∙cm）。尽管如此，YCOB 晶体的温

度接收带宽的整体特性仍然远优于其他大多数非线性

晶体，这进一步证明了 YCOB 晶体是一种对温度不敏感

的非线性晶体材料，可以在不同的温度环境下使用。

2022 年 ，Zhao 等［115］证 实 了 YCOB 晶 体 的 高 效 宽

带 二 次 谐 波 产 生 ，他 们 通 过 理 论 预 测 YCOB 晶 体 I 类

倍频的回溯点波长在 1650 nm 左右，然后以可调谐飞

秒 激 光 器 为 光 源 ，在 1550~1700 nm 范 围 内 对 YCOB
晶 体 进 行 了 I 类 倍 频 实 验 ，证 实 了 这 一 理 论 预 测

（图 10）。与其他宽带倍频晶体相比，YCOB 晶体的最

高 转 换 效 率 为 58%，最 高 光 谱 带 宽 转 化 率 为 65%，最

宽波长接收带宽为 118. 8 nm·cm1/2。

3. 1. 4　LGN 晶体

高能量的中红外激光源在分子光谱、军事激光雷

达、遥感和工业制造等科学和技术应用中具有重要意

义。中红外激光的实现主要是通过非线性光学频率转

换，包括差频、光学参量放大和光学参量振荡，这些则

取决于中红外非线性光学晶体材料和器件的突破。氧

化物非线性晶体由于氧的高电负性，通常具有较宽的

带隙和较高的激光损伤阈值，然而，由于高频声子的多

声 子 吸 收 ，它 们 很 少 用 于 超 过 5 μm 的 中 红 外 波 段 。

LGN 晶体作为性能优良的中红外非线性光学晶体，其

在频率转换方面的应用受到研究人员的关注。尽管这

类晶体因其小的双折射率，在倍频过程中无法在短于

1 μm 的基频波长下实现相位匹配，但通过计算和实验

测量发现，LGN 晶体可以在近红外激光器泵浦的中红

外非线性光参量过程中进行相位匹配［30］，且放大能力

更 为 优 秀 。 2020 年 ，Liu 等［116］通 过 波 长 为 800 nm、脉

图 10　YCOB 晶体 I 类倍频相位匹配曲线［115］。（a）主平面内的相位匹配曲线；（b） 1550~1700 nm 范围内的空间相位匹配曲线

（间隔 30 nm）

Fig. 10　Type-I SHG phase matching curves of YCOB crystal[115]. (a) Phase matching curve in principal planes; (b) spatial phase 
matching curves for 1550‒1700 nm with interval of 30 nm
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宽为 7. 5 fs 的激光器的脉冲内差频实验，使 LGN 晶体

产生 3~7 µm 的超短中红外激光，在 5. 2 µm 处产生的

最 大 脉 冲 能 量 约 为 10 nJ，这 进 一 步 证 实 了 LGN 晶 体

在 中 红 外 强 激 光 中 的 重 要 潜 力 。 2021 年 ，Cui 等［28］展

示了近红外激光以纳秒脉冲泵浦 LGN 晶体的可调谐

差频产生，计算了中红外差频的Ⅰ类和Ⅱ类相位匹配

条件，并利用所制备的 LGN 晶体，在两种相位匹配条

件下分别获得了波长为 4. 4~5. 7 μm（Ⅱ 类匹配条件）

和 4. 56~5. 6 μm（I 类匹配条件）的可调谐激光（图 11），

最大输出能量为 13. 1 μJ。这项工作为纳秒脉冲激光泵

浦提供了一种有前途的中红外非线性晶体，并为光子

应用提供了波长超过 5 μm 的可调谐中红外激光源。

3. 2　光参量啁啾脉冲放大

自 1997 年 Ross 等［117-118］提 出 使 用 OPCPA 系 统 作

为 高 功 率 钕 玻 璃 激 光 系 统 前 端 种 子 的 概 念 以 来 ，

OPCPA 技术已成为各个光谱范围内构建几拍瓦峰值

功率甚至更高功率的超短超强激光系统的一种有前途

的方法。许多国家和实验室正在建设的超短超强激光

器，其输出功率设计达到 10 PW 甚至数百 PW，如 ELI-

10 PW、Vulcan-10 PW、SULF-10 PW 、LLE-200PW 和

XCELS-200PW 等［119-122］。 超 短 超 强 激 光 器 的 发 展 对

非线性晶体材料提出了更高的要求。下文回顾了几种

主要的非线性晶体在 OPCPA 系统中的应用。

3. 2. 1　KDP/DKDP 晶体

在 上 述 装 置 中 ，OPCPA 主 放 大 器 中 使 用 的 非 线

性晶体大都是 DKDP 晶体，这是因为在这种超短超强

激 光 装 置 中 ，OPCPA 主 放 大 器 的 直 径 一 般 都 大 于 几

百毫米，以支持数百焦耳的激光脉冲，目前只有 KDP/
DKDP 晶 体 的 尺 寸 可 满 足 需 求 。 而 前 期 研 究 表 明 ，

DKDP 晶体相比于 KDP 晶体更适用于 OPCPA。2007
年，Lozhkarev 等［123］报道了一种峰值功率为 0. 56 PW、

中心波长为 910 nm 的基于 DKDP 晶体的 OPCPA，并

对 KDP 和 DKDP 在 910 nm 波 长 附 近 的 OPCPA 特 性

进行了研究，相比于 KDP 晶体，在 526. 5 nm 泵浦光的

非共线几何光学参量放大器中，DKDP 可获得>150 nm
的增益 带 宽 。 2012 年 ，Skrobol 等［124］通 过 实 验 证 实 了

在 1 µm 波长附近基于 DKDP 晶体的 ps 量级脉冲泵浦

的 OPCPA 中同时实现 PW 量级峰值功率和少周期脉

冲 持 续 时 间 的 可 行 性 ，该 OPCPA 可 以 实 现 830~
1310 nm 的宽带放大，并支持约 6 fs 的傅里叶变换限制

（FTL）脉 冲 持 续 时 间 。 2013 年 ，Galimberti 等［125］对 基

于 DKDP 的 OPCPA 在小信号增益带宽下的吸收和氘

化率的影响进行了数值研究，计算结果表明最大带宽

在氘化率为 68% 时获得 ，但需要共线几何结构 ，即必

须在近场频谱和/或空间上完成闲频光与信号光的分

离 ，这 使 得 高 能 量 OPCPA 系 统 的 使 用 变 得 困 难 。 同

时，在氘化率为 75%/80% 左右的情况下，带宽仍比纯

DKDP 的情况大，但这种情况下的非共线角和信号与

闲频大部分是频谱分离的，因此，75%/80% 的氘化率

更适合高能量的 OPCPA。2017 年，Xie 等的理论和实

验结果表明，氘化率高于 90% 的 DKDP 晶体可以在约

808 nm 中心波长处支持短于 30 fs 的压缩脉冲持续时

间［126］。 2021 年 ，Dorrer 等［127］报 道 了 一 种 确 定 DKDP
晶体氘化率的新方法，并且基于 63 mm×63 mm 口径

的 70% 氘 化 率 的 DKDP 晶 体 实 现 了 压 缩 脉 冲 持 续 时

间 为 19 fs、转 换 效 率 为 37% 的 OPCPA［128］。 相 关 研

究［123-126，129-133］已经揭示了基于 DKDP 晶体的 OPCPA 特

性以及基于大口径 DKDP 晶体实现 100 PW 级超强超

快 激 光 器 的 潜 力 。 因 此 ，基 于 大 口 径 DKDP 晶 体 和

10 kJ 级 钕 玻 璃 激 光 器 泵 浦 的 OPCPA 可 以 作 为

100 PW 级激光器的最终放大器。2021 年，Hu 等［134］从

氘 化 程 度 、吸 收 损 耗 、温 度 变 化 和 零 相 位 失 配 波 长

（ZPMW）优化等角度对这种高能 OPCPA 进行了全面

的数值研究 ，结果表明 ，即使在氘化率为 70% 的情况

图 11　在约 12 mJ 的泵浦光与约 3 mJ 的信号光脉冲能量输入下，Ⅰ类差频（DFG）和  Ⅱ类 DFG 产生输出空闲光脉冲能量的测量数

据（实 心 点）与 计 算 数 据（平 滑 曲 线）随 调 谐 波 长 的 变 化（插 图 显 示 了 不 同 波 长 的 输 入 信 号 光 脉 冲 能 量）［28］。（a）Ⅰ 类 DFG；

（b）Ⅱ类 DFG
Fig.  11　Measured (solid dots) and calculated (smooth curves) output energy varying with tunable MIR wavelength for type I and type II 

DFG at constant pump energy of about 12 mJ and fluctuated signal energy of about 3 mJ (insets show fluctuated energy of 
input signal at different signal wavelengths)[28].  (a) Type Ⅰ DFG; (b) type Ⅱ DFG
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下 ，DKDP 晶 体 也 能 实 现 宽 带［ 光 谱 半 峰 全 宽

（FWHM）大于 210 nm］和高效率（>37%）放大，从而

放宽了大口径 DKDP 晶体对高氘化率的要求。

3. 2. 2　LBO 晶体

在 OPCPA 中得到广泛研究和应用的非线性晶体

除 了 DKDP 晶 体 外 ，还 有 BBO 和 LBO 晶 体［135-136］。

BBO 在 800 nm 波长附近具有较大的非线性系数和增

益带宽，无论是在皮秒还是纳秒范围的脉冲持续时间，

BBO 在高增益 OPCPA 中都更有利［137-139］。然而，BBO
的 可 用 晶 体 口 径 仅 有 几 厘 米 ，这 限 制 了 其 在 高 能

OPCPA 中的应用。2018 年，Liang 等［122］在实验上提出

了由 BBO 晶体作为前置放大器和两块 95% 氘化率的

DKDP 晶 体 作 为 主 放 大 器 组 成 的 宽 带 OPCPA 系 统 ，

最 终 放 大 的 频 谱 带 宽 超 过 50 nm，压 缩 脉 冲 持 续 时 间

为 27 fs。相比于 BBO 晶体，LBO 晶体尺寸更大、损伤

阈 值 更 高 ，因 此 成 为 OPCPA 的 主 流 选 择［135-136， 140-141］。

2016 年，Liu 等［140］从理论上和实验上研究了在不同相

位 匹 配 几 何 形 状 下 ，基 于 LBO 晶 体 的 OPCPA 在

800 nm 波 长 附 近 的 输 出 特 性 。 2017 年 ，Zeng 等［135］在

PW 级 激 光 装 置 上 实 现 了 短 于 20 fs 的 压 缩 脉 冲 ，全

OPCPA 系统的最高输出峰值功率提高到 4. 9 PW，随

着 LBO 晶体有效直径的增大，输出功率进一步提高，

使用 200 mm × 200 mm 的 LBO 晶体可实现几百焦耳

的输出能量和 15 PW 的峰值功率。2018 年，Zhu 等［136］

在 SG-II 5 PW 装置 OPCPA 中采用 150 mm×150 mm
口 径 的 LBO 晶 体 ，获 得 的 泵 浦 -信 号 的 转 换 效 率 高 达

41. 9%。同年，Batysta 等［141］报道了一种具有出色的空

间轮廓、高能量稳定性和可定制频谱的能量为 4 J、频

率为 5 Hz 的宽带 OPCPA 系统，脉冲在 OPCPA 的 5 个

阶段被放大 ，第 1 阶段以 BBO 为基础 ，第 2~5 阶段则

是基于 LBO 晶体。根据文献报道，目前 OPCPA 中使

用的 LBO 晶体的最大尺寸为 150 mm［136］，而 10 PW 的

OPCPA 装 置 需 要 口 径 超 过 几 百 毫 米 的 晶 体 ，短 期 内

要生长出如此大尺寸的 LBO 晶体仍然是一个很大的

挑战。

3. 2. 3　YCOB 晶体

近 年 来 ，YCOB 晶 体 作 为 OPCPA 用 非 线 性 介 质

受到越来越多的关注。与上述晶体相比，YCOB 晶体

具有大的非线性系数、高的断裂强度、适中的热导率和

非线性耦合、高的损伤阈值，同时可以生长出大尺寸晶

体以支持高能量放大。因此，该非线性晶体的综合性

能使其成为构建几十焦耳脉冲、短周期持续时间、高平

均 功 率 PW 激 光 器 的 理 想 选 择 。 它 已 成 功 地 应 用 于

OPCPA 的功率放大阶段，作为一些以 1058 nm 为中心

的 PW 激光器的预放大［142］。理论分析结果表明，在一

种 以 808 nm 为 中 心 的 脉 冲 放 大 的 新 型 OPCPA 系 统

中 ，YCOB 可 以 代 替 DKDP 用 于 OPA 的 功 率 放 大 阶

段，将啁啾脉冲放大到几焦耳，增益带宽超过 100 nm，

可 用 于 获 得 压 缩 后 约 10 fs 的 高 强 度 脉 冲［143］。 Pires

等［144］用数值方法评估了 YCOB 晶体在宽相位匹配参

数范围内作为非线性介质在参数放大器中的性能，探

索了通过控制在主平面外的相位匹配角来优化超宽带

非共线光学参数放大的方法。Yu 等［145］报道了 800 nm
波长下 YCOB 用于焦耳级和宽带非共线 OPCPA 的实

验演示，产生了 3. 36 J 的放大脉冲，压缩脉冲持续时间

为 44. 3 fs，带 宽 为 49 nm。 然 而 ，该 实 验 中 注 入 到

OPCPA 的 信 号 带 宽 为 37 nm（FWHM），这 极 大 地 限

制 了 YCOB 达 到 800 nm 的 增 益 带 宽 容 量 。 2019 年 ，

Pires 等通过使用长度分别为 5 mm 和 7. 4 mm 的两块

YCOB 晶体和 690 fs 的泵浦脉冲，获得 150 nm 的增益

带宽。2020 年，Yang 等［146］提出了一种完全基于 YCOB
晶 体 的 高 效 超 宽 带 OPCPA 系 统 ，研 究 了 YCOB 在

808 nm 处 的 OPCPA 特 性 ，获 得 了 0. 9×109 的 总 信 号

增 益 ，脉 冲 能 量 为 182 mJ，光 谱 带 宽 FWHM 仍 超 过

100 nm，脉冲持续时间为 20 fs。

3. 2. 4　LGN 晶体

前文主要介绍了在近红外波段 OPCPA 常用的几

种非线性晶体，与近红外晶体的丰富选择相比，中红外

晶体相对较少。对于 2 μm OPCPA，常用的晶体包括

BBO［147-148］、LN［149］和 PPLN［147， 149］；对 于 3 μm OPCPA，

LN［150］、PPLN［151-152］以 及 KTA［153-154］被 广 泛 使 用 。 但

是，晶体尺寸及损伤阈值等因素通常会限制这些晶体

在 中 红 外 OPCPA 中 的 应 用 ，因 此 亟 须 开 发 具 有 更 好

性 能 的 新 型 非 线 性 晶 体 。 硫 化 镓 钡（BGS）和 硒 镓 钡

（BGSe）晶体作为新型红外非线性光学晶体，受到研究

人 员 的 广 泛 关 注 。 BGS 晶 体 尺 寸 为 Φ15×40 mm，带

隙 为 3. 59 eV，透 光 波 段 为 0. 35~13. 7 μm，激 光 损 伤

阈 值 为 1. 2 J/cm2@1. 064 μm［155-156］；BGSe 晶 体 尺 寸 为

Φ40 mm×150 mm，带隙为 2. 73 eV，透光波段为 0. 47~
18 μm，激光损伤阈值为 557 MW/cm2@1. 064 μm［157-160］。

虽然 BGS 和 BGSe 晶体具有较为优异的性能，但是目

前来看，两者在 OPCPA 上尚难以提升现有功率水平。

LGN 晶体是一种综合性能优异的中红外非线性晶体，

这 里 对 其 在 中 红 外 OPCPA 中 的 应 用 前 景 进 行 了 评

估。2016 年，Ma 等［161］对 LGN 晶体的相位匹配带宽进

行了理论研究，并评估其作为非线性晶体从近红外激

光 泵 浦 的 OPA/OPCPA 中 产 生 宽 带 中 红 外 脉 冲 的 潜

力，发现 LGN 晶体支持比其他常用的中红外晶体更大

的增益带宽，基于 LGN 的 OPCPA 可以很好地产生短

至 5 个亚周期的强中红外脉冲。2019 年，Liu 等［29］基于

LGN 晶体设计了 5. 2 µm 处的 TW 级 OPCPA 系统，在

5. 2 µm 下产生 0. 13 TW 的 7 个周期脉冲，基于 LGN 的

两 种 1. 054 μm 泵 浦 的 宽 带 中 红 外 OPCPA（2. 108 μm
的Ⅰ类简并 OPA 和 4. 44 μm 的 Ⅱ 类 共 线 OPA），在 相

同 泵 浦 强 度（10 GW ∙cm−2，0. 1 ns 脉 冲）下 对 LGN 和

LN 进 行 了 比 较 ，结 果 表 明 ，基 于 长 度 为 15. 55 mm 的

LGN 晶 体 的 OPCPA 可 实 现 约 900 nm 的 超 宽 增 益 带

宽 ，而 基 于 长 度 为  8. 11 mm 的 LN 晶 体 的  OPCPA 仅
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可实现 550 nm 的增益带宽；在 2. 108 μm 处，为了补偿

光学参量相位（OPP），他们分别对基于 LGN 和 LN 的

OPCPA 引入了 108 fs 和 243 fs 的色散补偿，将脉宽分

别压缩至 13. 6 fs（2 个亚周期）和 21 fs（3 个周期），这接

近 其 傅 里 叶 变 换 极 限（图 12［29， 161］）［27］。 此 外 ，LGN 晶

体的红外截止边在 7 μm 左右［30］，宽的透过范围有望使

其用于 4~5 μm 波段的 OPCPA 中，填补该波段范围内

非线性晶体的使用空白，被理论评估为中红外波段综合

优 秀 的 OPCPA 用 非 线 性 光 学 晶 体 ，具 有 透 过 波 段 宽

（>7 μm）、激光损伤阈值高（13. 1 J/cm2）、放大能力强

（带宽是 LN 的 1. 6 倍）、能长大（>60 mm 口径）等优势

（图 13［29］）。

4　结 论

回顾了强激光用非线性光学晶体的发展历史，以

及 其 在 大 尺 寸 单 晶 生 长 和 非 线 性 光 学 领 域 的 研 究 进

展。KDP/DKDP、LBO、YCOB 和 LGN 晶体均具有透

过范围宽、非线性系数较大、激光损伤阈值较高等优势

（具 体 参 数 见 表 1），是 目 前 紫 外、可 见、近 红 外 及 中 红

外波段应用较为广泛或具有应用前景的非线性光学晶

体。高功率激光装置的发展始终离不开非线性光学晶

体材料的发展，因此，强激光技术对非线性光学晶体的

功能和性能提出了更高的要求。基于本文对于强激光

用非线性光学晶体的总结，我们认为，目前还有以下几

个重要方向亟待突破：

1） 高 功 率 激 光 装 置 的 发 展 迫 切 需 要 开 发 性 能 优

异的非线性光学晶体。从目前的研究结果来看，氧化

物非线性光学晶体以其优异的综合性能和易于生长成

图 12　在 1. 054 μm 泵浦的 I 型简并光参量啁啾脉冲放大的模拟结果［27， 161］。（a）LGN 和 LiNbO3 的效率随晶体长度的变化；（b）LGN
和 LiNbO3 中输入泵浦或啁啾信号脉冲、剩余泵浦脉冲和放大的啁啾信号脉冲的时间分布；（c）LGN 和 LiNbO3 中输入信号光

和信号光放大后的光谱；（d）基于 LGN 和 LiNbO3 的 OPCPA 中无 OPP 补偿和有 OPP 补偿的压缩脉冲

Fig.  12　Simulation results for type-I degenerate OPCPA pumped at 1. 054 μm[27, 161].  (a) Efficiency evolutions along crystal length of 
LGN and LiNbO3; (b) temporal profiles of input pump or chirped signal pulses, residual pump pulses, and amplified chirped 
signal pulses in LGN and LiNbO3; (c) spectra of input signal and amplified signals in LGN and LiNbO3; (d) compressed pulses 

without and with OPP compensation in LGN and LiNbO3-based OPCPAs

图 13　常用非线性晶体的透过波段和损伤阈值［29］

Fig.  13　Transparent regions and damage thresholds of 
commonly used nonlinear crystals[29]
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大尺寸单晶等优势，仍然是强激光领域持续关注的晶

体材料。如何在现有基础上提升晶体的质量、满足装

置发展需求是研究人员需要关注的重点。

2） 发展晶体生长工艺，生长出大尺寸单晶。尽管

目前新型的非线性光学晶体材料不断涌现，但根据其

光学性能和生长特性，到目前为止，能满足未来装置发

展所需要的高激光损伤阈值大尺寸晶体也仅有 KDP/

DKDP 晶体，因此需要积极探索新的晶体生长工艺。

3） 新 型 非 线 性 光 学 晶 体 的 开 发 。 从 材 料 设 计 的

角度出发，注重氧化物晶体的声子设计及多声子吸收

理论的研究和发展，开展宽禁带、大损伤晶体设计，在

深入理解晶体结构和性质之间构效关系的基础上，实

现具有特殊电子和声子结构的晶体，使其具有优异的

性能，从而达到满足应用需求的目的。
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