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提 矿 要

研究了染料激光和1.06μm 激光在磺酸水杨酸二铀(DSS) 晶体中的和频效应.计算和测量了 DSS 晶

l 体中实现相位匹配的类型、波长和方向，测量同计算结果-致。同时还对可调谐紫外输出的特性进行了蛐

量。

/ 

DSS 是一种非线性光学晶体，具有大的非线性系数d， 利用它已获得了 1.06μm 光束

的有效倍频。它又是一种高度各向异性的双轴晶体，因而可以满足各种可能的相位匹配以

得到非线性混频。本文讨论了对各种波长的激光实现相位匹配的条件，得到了 I 型、II型两

-却不同类型的相位匹配曲线，在实验上对一些不同取向的晶体作了 1.06μm 激光和染料激
光的和频输出测量，并对结果作了分析。

一、相位匹配

为讨论相位匹配，首先给出 DSS 晶体的折射率色散特性。从测得的折射率数据凶，我

们由包ellmeier 公式

B炉
n2 =A+一-一--.--十Dλ2

λ:d_O 

得到了与三个主轴方向对应的A、 B、 C、 D 参数，如表 1 所示。

表 1 DSS 晶体的包散常数

Table 1 The dispersion ∞nstants of .DSS 

斗乏已 A B C D 

X 1.72205 0.485163 0.0344993 0.0112744 

Y 2.08567 0.536959 0.0岳-94385 o 006034 

Z 2.00975 0.408781 0.0540979 0.015102 

(1) 

n 

λ=532nm λ-405nm 

/ 

1.5081 1.5280 

1.6541 1.6884 

1.5842 1、 6181

从拟合得到的参数可以知道，它们都具有-个波长在 250nm左右的强的电子共振吸

收p 而由它引起的呢收则开始于更长的波长处。从 D阔的紫外透射光谱可以看到，在波长

.a70nm 处p 晶体已有明显的吸收。 t 飞
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我们采用1.06μm 激光为向光束p 它的谐波光或染料激光为的光束。它们的和频效

应必须满足光波矢量的守恒1K1+K:J=品F 其中 K1、 E二、 Ks 分别表示 1.06μm 光、谐披光

或染料激光以及和频光束的披矢量。J 对于共线传播的情况，则有 K1斗JK2=Ks， 这时的计

算更为简单。 \ 

我们分别讨论了光束沿着主轴、光束在两个主轴组成的平面上以及光束在空间任意方

向上的不同匹配情况。

在主轴方向上共线传播时，匹配条件为

叫'ω1十吨'ωa=呢?ω3. 1 型， 1 
nt1ω'1+略'ω'a=n~lω3 ， II 型" ~ 

n，ï"ωi十饥21ω2=畸ω3 11 型， J 
其中 e2 表示慢光的偏振方向2 电表示快光的偏振方向 n8• 及 n81 都正好是主铀向上的折射

飞率。在我们的实验中pω1 是不变的i可以调谐的入射光束是 ω2 光。利用上述的折射率色散

公式可以计算得到沿各主轴方向传播时的匹配波长 λ~ö
例如对X方向传播的光束，这时相应的句光为y 向偏振，白光为 Z向F偏振。这时存

在三种匹配，即 y+y→Z， Z+Y→ Z及 Y+Z→ Zo 计算求得它们相应的匹配波长为

560 nm, 795 nm 及 953nmo

对共线光束在主轴平面上传播的情况2 匹配公式仍如 (2)式所给，但这时句及电偏振

中有一个处在主轴平面上，而另一个偏振沿与此平面垂直的主轴方向。例如对于光束在

XY 平面上传播但靠近 X 轴的情况，匹配类型为 Xy+XY→ Z， Z+XY→Z 及、 Xy十

Z →Z。对三个主轴平面 Xy， XZ 及 YZ 分别求解，可以得到对应的相位匹配曲线， 如

图 1 所示。
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图 1 DSS 晶体在主轴平面上的匹配曲线

Pha1le-matching curves of DSS crystaI ~n the main axis plane ]lg.1 

从图 1 可以看到p 由于 DSS 晶体高度的各向异性，当 h在 1.1 ，..，，0.5μm 的波长范围

中，三种匹配方式(一种 I 型和两种 11 型〉都可以满足相位匹配。需要指出的是，从相位匹

配要求来讲p 在 Xy平面上可能有两种不同的 I 型匹配即 XY+Xy→Z及 Z十Z→XY

和四种不同的 II 型匹配。当然考虑到有效非线性系数，这些相位匹配方式并不全都有效。
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对共线光束在空间任意方向传播的情况，需要求解方程组。由于 DSS 晶体的时最大，

'ftx 最小，所以为方便起见，取坐标轴系统如图 2所示，当 K欠量在某一(()..φ)方向时，可知

快先及慢光的电位移矢量的方向分别为

e1 

c广∞删叫叫叫O佣M仇s()ω…9阳∞
一sin卫 8∞sδ

oos()sfficþωδ+ω呻血 δ

e2 

, 
K 

军

(叫仰
画丑6画Bδ l 

一∞s()也￠血δ+ωφ∞sδ/ 图 2 采用的坐标轴系统

其中 8 是由与由 K及Y 轴组成的平面之间的夹角。 e1 与 Fig. 2 The coordinate 町目em

e2 相应的折射率可以由菲涅耳方程求得。如果要求解某一组波长0"1， Â2, ÅS) 的空间相位

匹配曲线，就需要联立三个披长的菲涅耳方程以及对应的相位匹配类型的K矢量公式来求

解。即

甲:8c吃h f?20-2+ 归ff中21- =0 (i=l, 2, 3) , (3a) 
-nXf 91" 一份y; n, --91,2'-

ß1ω1十n2ω2=向ω3， (3b) 

其中方程侈的可以得到刷的两个解，叫'和n:二并有叫S>91，:1 0
我们已经求得在几个不同的h 波长时的相位匹配曲线，如图 3所示。其中给出了

^2=630nm 及 ^2 =532 nm 对应的曲线。

Y 

λ2=532nm Z 

图 S ^2 为 532nm 及 630nm 的相位匹配曲线

λ，2~630nm 

Y 

-1 甘pe

--- II ty阳
·实验结果

Z 

Fig. S ^2 Phase-matching curv四 at the waveI电ths of 5S2n皿 and 630nm 

从曲线可以见到，对 ~=630nm，三种相位匹配方式都可满足p 而对于 Å2;= 532nm，由

于产生的和频光已经处于色散很大的区域，故一种 11 型匹配已经不能满足，由此只剩下一

条 I 型曲线和一条 II 型曲线。

-----、 有效非线性系数 deff

DSS 晶体属于 pca. 21 空间群及皿皿2 晶体类。如果考虑到 Kleinman 对称性，则独立

-4·F 

、
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的 d 系数只有三个，即 d31 = d15~ d32 = d24 及 dS3。从 SHG 测量，已经求得了 d31 及 dS2 的
值口10

对于在空间任意方向叨，利传播的共线光束来讲，从相应的光电场偏振方向的、 ei 以

及其它有关量可以求得这时 I 型匹配及 II 型匹配的有效非线性系数的公式。

考虑到只有三个独立的 d 系数时， d!u 及 d!~! 分别为

d!!f = d31e~zeixeix + dS2e~zeiyeiY + d33ekzeizeiz + 2d24ß~yeiyeiz + 2d1õekxeixeiz， 、
diJf=dale;zelxeix+dMidiyeiy+ddizelzeiz+d246」(elye;z+eiye;z〉 }(4)

+ dlõe~X (eixe~z十 e;xe;z) ， J 

其中 ei 和码是这时光电场的方向。在双轴晶体中它与电位移矢量的方向酌，岛是有区别

的。光电场 E的方向可以根据波矢量方向的单位矢量 s 及吗?、 n;1 由下列方程组求得

n;Ej =时 [Ej-sj(E.s)J j=X, Y~ Z， 但〉
因为由此不能得到 ei 及码的解析解，所以不能给出一般情况下的 d!u 及 d!~t 表达式。需要

指出，如果近似用白及 ea 来代替 ei 及 ek， 由此得到 d!u 和 d!~t 的表达式与文献[2J 仍有差

异。这是因为文献臼]中考虑了光轴处在 xz平面上的情况，而在 DSS 晶体中光轴处在

XY 平面上p 所以两者的 dett 表达式是完全不同的。

当 K在主轴平面上传播时p 因为 0 或 φ有特殊值，结果比较简单，如表 2 所示。从表中

可以见到，对在 XY(近 X 轴)及 xz 平面上传播的光束，只有 d!tt 不为零，丽 d!:t 为零;与

此相反，在 YZ 及 XY(近 Y 轴)平面上传播的情况，则 d~l! 为零2 而 d!~t 不为零。而且从表

中还可以见到，这时的 d~u 及 d!~t 都只与 d31 及 d32 有关，而与 dS3 无关。

表 2 主轴平面上传播时对应的 deff

Table 2 deff of crystal wÍth light waves propagatìng Ín princìpal planes 

光传擂平面 el 方向 B φ θ d~!f d~h 

XY (j丘 X 轴〉 XY 0 0 0 0 d31 ∞S2()十缸乱世θ O 

xz Y 0 0 90 0 dS2 cos 份 o 

YZ Zy 0 0 90 0 。 d31Cos8 

YX(近 Y 轴〕 Z 90 0 0 0 。 d剖 eoa吉 B+d32 自in2θ

三、实验

1. 实验装置

实验装置如图 4 所示。 Nd:YAG 激光器的1.06μm 光束先通过 KDP 晶体进行倍频，

得到的谐波光或由它所泵浦的染料激光束作为 ωs 光束，而余下的 1.06μm 光作为向光。

染料采用若丹明 6G或若丹明 BJ 相应的波长调谐范围分别为 560""580 n皿及 615--

640nm o 

两个光束经棱镜共线会合后由透镜 L2 聚焦射入 DSS 晶体，它们的偏振方向都可以调

节。产生的和频光束再经色散棱镜与入射光束相分离，并经紫外透射滤光片由接收器接收。

采用 Boxoar 积分器就可以直接记录得到输出谱。
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染抖事先器

图 4 实验装置

Fig. 4 Experimental set up 

实验中使用的 1.06μ皿光的脉冲能量为 20mι 谐波光的脉冲能量为 1mι 染料激光

的脉冲能量为几十 μJ 量级。

2. 实验结果

测量了采用不同 h 披长为入射光束时的相位匹配角，与计算结果取得很好一致。在主

轴平面上得到的结果列于表 3 ，从表中可以见到3 在 XY(近 X 轴)平面及 xz平面上未观

测到 II 型匹配3 而在 YZ 平面及 XY(近 Y 轴〉平面则未见到 I 型匹配。在 II 型匹配中，采

用 532丑m 光作为的光束时，虽然在 Zy 或 YX平面上沿 Y方向可以观察到有和频光输

出p 但这时的和频输出不强p 光斑也有散开，而且在。为土30 的范围中都可有输出。对空间

相位匹配曲线的计算和测量都表明p 这时并不严格满足相位匹配条件。

表s 相位匹配类型及匹配角

Table :3 The phase-matching types and the corresponding phase-matching angles 

匹JTTL
问(nm) 面 XY(近X 轴〉 xz Zy YX(近 Y 轴)

XY+Xy• Z y+y• xz 

5B2 一 q,,,,18" 一 一

I 型 560 θ.-90 。 q，，，，，o 。
一 一

640 e~740 
一 一 一

X+Zy→立 Xy+z• XY 

5B2 一 一
θ_00 。_0 0

560 一 一 θ"，13。

条
'、

对确定的 h 波长，和频输出对角度有明显的依赖关系。如对 I 型匹配，当Îl.a =630nm

时，相位匹配角。......75 0，测量到这时输出的角度半宽度为 10 左右，如图 5 所示。

我们还测量了当 h变化时，相位匹配角，调谐波长范围以及输出光束强度的变化p 结果
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E型
XY+Z• XY 

37(泊 3725 >.a n咀

图 6 可调谐和频输出的特性

Fig. 6 Characteristics of tunable 
sum frequency output 

从图可见p 当 λ2 由 580nm 变到 561nm 时， 1 型相位匹配的匹配角由 ()=79() 变到():=

900。这时y 对某一给定的角度 {)J 调谐的波长范围也显著变窄，调谐半宽度由 lnm 减小至

0.1丑皿o 这是因为在 0 趋于 900 时，调谐波长对匹配波长的偏离4会引起很大的 LlK~ 从

而使调谐波长半宽急剧减小。而采用若丹明 B染料光束作为向光时，在总宽近 30nm 的

范围中，匹配角的变化不到 10

0
对 II 型匹配的测量也得到类似的结果。调谐h 在 580.......561nm 之间变化时，匹配角

。的值在 140 .......13 0 之间，而调谐波长半宽则宽达 3nm} 这与采用若丹明 B光束的 I 型匹

配相类似。

从图 6 中可以见到I ^2 趋近于 561nm 时，和频输出信号有增长的趋势。这个现象不能

用 dert 随 0 角的变化来解释，因为从表 2 见到， XY 面上的 d!ff 为

d!rt=d32∞S2 () + dS1 sin2 
() 0 

由于 dS1 =1.25dffp , ds9 =1.23dftPJ 故当 9 从 790 变到 900 时， d!rt 的变化很小，它不能说

明这时和频信号的增长。我们推测，这时信号的增长3 可能是由于和频信号的预共振效应。

因为在í\.a=370 :rim 处， DSS 晶体已有明显吸收。这点还有待于进一步的实验证实。

采用若丹明 60 和若丹明 B染料激光作为何光束时，可以得到的紫外和频输出的波长

范围为 367.......400nm o 由于晶体在更短的紫外区域有强烈的吸收，所以采用它不可能得到

强的和频输出2 如采用波长在 560 ，....， 800nm 的向光束，就可以获得在蓝紫及近紫外区域的

可调谐相干辐射输出o
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四、结束语

DSS 晶体的和频测量表明，由于这种晶体具有高度的各向异性和大的非线性系数，故

易于补偿正常色散从而获得在可见区域的相位匹配和和频输出。计算结果与实验测量一致。

中国科学院福建物质结构研究所的苏根博同志为我们提供了样品王文澄、王恭明同志

同我们作了有益的讨论;姜杏梅同志帮助我们进行样品加工，在此一并致谢。
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Abstract 

We have inves古iga如d the sum-frequenoy generation (SFG) of 曲。 1.06μm beam 

wi也出 harmonio bea皿 or dye laser beam in disodium sulfosalioy 1础。 (DSS) orystal. 

The oollinear phase四matching 古ypesJ wa veleng古hs and propag的ion direo古ion of SFG in 

DSS orystal ha ve been oaloula古edand 皿easured. The 皿easured resul ts are inagreement 

with the oaloula如 oneSJ 也he oharao1;eriS也ioS of 古unable SFG ou古，put have also heen 

investig的ed.

骨 This paper w;回 presented at '83 IOL (Guangzhou, China). 




