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碑化嫁晶体在连续 CO2 激光作用下的
三阶非线性系数
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提要

用千瓦级连续叫激光作光源，得到复合型畔化锥材料的三阶非线性系数为 8.3>< 10-1 esu，同时根

据这种材料的杂质能级对其三阶非线性系数进行计算，所得结果与实验相持.

一、引 中
一
日采用相位共辄谐振腔来改善激光器的光学质量，近年来已引起人们的重视。它需要用

相位共辄镜(POM) 0 因此，找出高共辄反射系数玩的光学材料作为 POM，是相位共辄腔走

向实用化时首先要解决的问题。

半导体的非线性机理有多种E飞主要为束缚电子的非简谐运动，载流子的非线性运动，

以及由于能级跃迁所产生的非线性。人们可以采用不同的半导体材料和在半导体材料中渗

杂来获得不同的三阶非线性系数俨) (以下简称 χ(3)) 0 几种常见的半导体p 如 InAs、 InSb、

GaAs、 Ge、 Si 和 HgæTe 等的 X(8) 已有许多研究。其中 GaAs 在 10.6μm 激光作用下3 由

导带非抛物型产生的 X(8) 为 8 X 10-11 倒U，由束缚电子的非简谐运动产生的 χ(句为1.2x

10-11 倒U，由价带中能级跃迁产生的 X(3) 为 4x10-11 倒u。由于 GaAs 的禁带宽度为 1.43eV，

相当于 0.8μm 光子的能量， 10.6μm 光子的能量不足以产生由价带到导带的跃迁，因此

在 10.6μ1m 光子作用下， GaAs 材料的三阶非线性效应不能用阶带到导带之间的能级跃迁

来解释。禁带中杂质与杂质、杂质与价带之间的能级差可小于 10.6μm光子的能量。选用

不同的杂质3 在 10.6μm 激光作用下，可以产生不同的三阶非线性效应3 只不过这方面的报

道还不多见。我们采用复合型 GaAs 材料作简并四披混频中的非线性介质，实验得到在
10.6 ，um 激光作用下的 X(8) 为 8.3 X 10-7倒U，与理论计算的 3.4x10-1四u 相近.

二、简并四波混频实验方案的选择

简并四波混频可以自动满足相位匹配条件。利用简并四波混频研究复合型 GaAs 材料
的 tau 可以避免晶体的晶轴取向和折射率随温度变化等给实验带来的困难。实验中3 选用
一片一侧镀增透膜，另一侧镀反射率为 85% 增反膜的复合型 GaAs 镜片，兼非线性介属和
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全反射镜于一体p 构成图 1 所示转换增益较高的一种简并四波混频相共辄镜的方案。

由于增反膜直接镀在 GaA.s 镜片的一侧p 不需要另外的全反射镜。这样p 不仅可以避免

非线性材料与全反射镜之间多次反射产生寄生信号激励的可能性，而且有利于提高共辄反

射率 Roo 为了满足复合型 GaA.s 材料三阶非线性效应阔值泵浦功率的要求，在实验方案中，

还采用了图 2 所示的将泵浦激励和信号激励分别通过 M. 和 M2， 都聚焦到非线性晶体上的

方案。 但探测光的光斑直径较泵浦光的光斑直径为大，使得在调节相位共辄镜 Mij 和泵浦

光聚焦透镜 M4 的距离 D 时，泵浦光始终处于探测光的包围之中。 由于 Mð 和 M4， 平行同

轴地安装在同一光具座上 M4 位置的变化，只是 D 的大小发生变化，泵浦光和探测光的梅

对几何角度仍然保持不变。
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图 1 复合型 GaAs 中简并 图 2 千瓦级连续 CO2 激光简并四波j昆频

四液j昆频原理图 相位共辐实验方案布置图

Fig. 1 DFWM in 1.ooombination- Fig. 2 Sche皿atic diagram of DFWM in recombínation--

tYI边 gallium arsenide type gallium ar配nide usìng a CW CO~ laser 

二、数据处理及误差分析

1. 实验鲸据的戴学处理

如图 2 所示p 连续 002 激光器多模输出光束，经开槽 10务的斩光器 R和分束镜M1 后，

约 85% 的激光输出功率作为 POM 的泵浦光:f7.l PCM 棚光

15% 作为探测光。泵浦光和探测光分别经 f=

1∞mm 和 1-1000皿m 的 M. 和 M2 聚焦到待

测复合 GaAs非线性材料 M~ 土。在探测光路

中，置入 T==42% 的分柬镜 Ms，使共辄光和探

测光分别部分地反射到功率计旦和几上3 以测

量其功率值。 S1、 82、 88 为挡光光阑s P1、 P2 为

挡光耐火砖。改变 M品的位置J 可以得到共辄先

功率 Po 和共辄反射率 Ro 与泵浦光功率密度 IfJ

的关系。

如图 8 所示，随着 M" 的位置变化，非线性晶

体中泵浦光和探测光相互作用区的大小也有所变

到 n---1

图 3 复合型。aAs 材料 PCM 中，泵浦光

与探测光相互作用示意图

Fig. 3 Region of interaction betWI回n pum})' 
beam and probe beam in . recombination 

type gallium arsenide PCM 
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化。我们用有效探测光反映这种变化。定义有效探测先为:

重合区截面积 _D di 
P有效 =p旷拈兰州盯在bErm-F探 d~ 0 

在图 1 所示的四波混频方案中p 非线性材料的共辄反射率 Ro 为z

Ro三Go=~i~(O)/Ol-(QL= A î- (0)zZL(2) 
~ I / í\ 、 I r/ 川 A~十 (0) P宿教 o

考虑到分束镜 Ma 透过率 T 的作用p 功率计 T1 和 T2 所测量的分别为共辄光和探测光

的部分功率值。经过推导p 非线性材料的共辄反射率 Ro 为:

(1) 

=> p 2'. .dZ(3) 
0- Ppj .Ta.dr~ 

式中 p矶和 PP. 分别为 T1 和 T2 的实验读数值J d1 为泵浦光在非线性晶体中的光斑直径J d2 

为探测光斑直径， Ta 为 Ma 的透过率。

根据图 2 简并四波:昆频装置的实验测量数据F 利用 (3)式计算得到的复合 GaAs 材料的

共辄反射率 Ro 如表 1 和图 4 所示。

表 1 复合型呻化锦材料简并四波混频实验数据及其计算结果

l'able 1 Experimental data and calculated results of DFWM 

in recombination-type gallium arsenide 

D(mm) dt(mm) d2 (mm) Ip(W jcm2) PT, (W) PP.CW) R c (%) 

85 4.2 8 1. 23 X 104 0.14 12.6 9.6 

83 4.6 8 0.81 x104 0.12 18.8 7.5 

82 4.8 8 O.71xl0' 。 .125 13.2 6.3 

8] 5.0 8 0.66 x 104 0.135 13.8 6.0 

80 5.2 8 0.635x10' 0.13 13.8 5 .4 

7ο 7.2 8 O.32x104 0.12 13.2 2. '7 

从国 4 中可以看出，当 Ip>1.23 X 104, W 10m2 时，复合 GaAs 材料在 10.6μ皿连续 002
激光作用下的共辄反射率 Ro 值逐渐趋于饱和，利用 (4)式阳，剖和我们实验得到的共辄反射率
品I(~)

~ Ro 值，可以计算出复合 GaAs 材料的扩气

/ 
J 

/ 
2~ /~ 

8 

" 
4 

• l o 2 -4 6 8 10 "12 
lr(kW/om~) 

图 4 复合型 GaAs 中共辄反射率 R" 与

泵浦光功率密度 Ip 的关系
Fig. 4 CQujugate refl.ectivity Ro 

of recombination-type GaAs versus 

pump intensity 

R ,, =l02407 
11-时矗C♂4 

式中ω为激光的角频率， I1 和马为方向相反的泵浦
功率密度) IιB扩f俨俨=斗=

n=3.3汩7)θ 为光速JL 为有效作用长度3 取 L=O.55

Oill o 当 Ra=9.6% 时，计算所得的复合型 GaAs 材

料的 X(3) 为 8.3xl0吁。su) 比前述三种机理产生的

三阶非线性系数提高了两个数量级。可以认为，这

样高的三阶非线性系数，归因于复合 GaAs 材料

禁带中杂质与价带或杂质与杂质之间的能级跃

迁。

(4) 
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2. 实验结果的误差分析

考虑到 (3) 式~ GaAs 材料三阶非线性系数 X(S) 的计算式 (4)可表示为:

[ x(χX(3ω几a

在假定 PT凡， ... 、 PT儿瓮h、 d1、 d2、 Ts、 Il、马和 L 都是在测量无关的量的条件下，依据无关观测

量 χ1 ， χ2 ， Xa，…，归之积 v= I1 x. 的相对误差传播公式ω:

(旦出2~~阻止y<v> J • r-\ <χ.> J 
实验得到的复合型 GaAs 材料 |χ(川的测量误差为z

(叫 I X(3) I~r =(旦4)B 十(σ(PTJ)2+(豆豆y十(豆豆y
<1χm l ) } -\ <PT ) ) 飞飞写 γ \ <d1) J 1\(也〉

十(主(Tsγ十四1，}y 十(44)2十(且r<Ta>-J 飞 <Il> J 飞 <I2> \ <L>

(6) 

(7) 

在实验条件下p 根据有关测量仪器的本身测量精度和测量方法p 我们取共辄光功率 PT‘
和信号光功率 PT• 的测量相对误差为 5%1 泵浦入射功率密度 I1 及其反射光功率密度 L的

测量相对误差为 10%，分束镜 Ma 的透过率 Ta 的测量相对误差为 1%，实验复合 GaAs镜片

的有效作用长度 L 的测量相对误差为 1%。泵浦入射和信号激励光的焦点光斑直径矶和

d2 的测量相对误差较大p 它们是根据焦点光斑在有机玻璃上的烧孔直径所测量得到的。由
于强光对有机玻璃的气化作用，一般在有机玻璃上的烧孔直径将大于光束实际光斑的尺寸，
d1 和出的测量相对误差估计可达 30% 以上.根据以上各测量量相对误差的大小，利用 σ)

式计算得到的复合 GaAs 晶体的 |χ(川的测量相对误差约为 45% 左右。

四、理论计算与实验结果的比较

在上述简并四波混频实验中，我们选用了复合型 GaAs作为相位共扼镜 POMo 在制备

复合型 GaAs 晶体时p 为了得到 ρ=107
",,109 n， .cm 的本征电阻率，掺入了深受主锚和深施

主氧阳，从文献 [6]可知受主锋和施主氧之间的能级差为 O.07eV，相当于 17.7μ1m 波长p 受

主锤与价带之间的最小能差为 o .096eV，相当 10 1.1 12 13 ],4 ~5 20 
l I 1 l. 

于 12.9μm 波长。在 10.6μm 激光作用下p 将 们仍

优先产生受主锤与价带之间的能级跃迁。

我们用红外分光光度计测量复合型 GaAs … 

镜片的透过率曲线时，看到了波长为 12.9μm

和 17.7 fL'ill 处的两个吸收峰p 如图 5 所示。这
一事实表明p 复合型 GaAs 材料中杂质与杂质， … 

杂质与价带之间，可以吸收 10.6μm 的 002 激
中

光而产生能级跃迁p 导致相当高的二阶非线性 图 5 2:型ωJ料对该叫
-" _A _tr. I.h t... 1 1α)() 

效应。在我们实验中使用的多模 002 激光束， 不同波长的透过率曲线
其横向模式分布高达十数阶F 因而其远场光斑 Fig. 5 Transmi也tance of recornbinatîon-type 

横向分布与单色平面波的均匀横向强度分布十 gallium arsenide versus wavclength 
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分接近。为此F 在多模连续∞2 激光作用下2 复合型 GaAs 材料禁带中杂质与杂质、杂质与

价带之间的能级跃迁对 X(3) 的贡献F 可以近似地用单色平面波理论的公式来计算E口。

X(3} = -~T可2\I~s~l， (8) 
L ωg一 ω~ J-

式中句为每吸收一个光子所产生的电子一空穴对3 取勾=1， α 为 GaAs 的吸收系数，取

α=O.02cm-1， n 为 GaAs 的折射率~ n=3.37, c 为光速~ e 为电子电荷，吼:高为电子-空穴对

等效质量2 取 m:l.=O.12 电子质量3ω 为激光角频率3 的为与能差相应的角频率，取能差为

O.096eV.，则 ÂcIJg-Eg=O.ω6eV， τ 为载梳子的总寿命3 且

『FEq'tÞ'r.RE6.4× 10-'egu，
(τn+τ11:) 

句为双极扩散时间常数，句为等离子体区电子一空穴对复合时间常数。

经过计算3 得到复合型 GaAs 材料在连续 002 激光作用下的 X<3) 为 iL4 X 10-7 esu.，与实

验得到的 8.8x 10-7 esu 结果相近。

本文的实验是在美国俄亥俄州立大学徐雄教授建议下进行的，在此谨表感谢.
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Abstract 

The 古hird-order succepti bili古y of recombination-type serniinsulating gal1ium 

arsenide was measured to be 8.3 X 10-7 esu wi古hamul也kW CW 002 laser. Tfhe value 

i8 in g∞d agr回ment with 古he resul也俑.1culated 仕om 古he impuri也y energy levels of 

也坦 ma也erial.




