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ft厅1 f~: Ga A.s-AI 胃干;王咽界百为ft具体推导了二灭谙注产生的公式。快捏Bloer且 bergen 勺 Pershan

安干草武lf主介贯世é;s ，吉，用卡在扰论方法求解了麦克斯韦方，宦.ff.洁公式和数量计算~-'表明，去þj';盟运二武

诺在ι嚣于共提盘前麦丽日='"兰注.

号|

最近几年3 人们对电磁波与粗糙表面的相亘作用甚感兴趣。其原因主要是利用界面的

在世性可以将体电驻波市告成表面电毡波UJP 此外粗?在表面可以引起表面增强非线性北

学放应3 如表面增强喇曼散的山，表面增强二次i皆波产生卫等0) A.t于增强的机理古苦干不

同的解降2 人们认 JJ共振激励产生表面也硅歧是引起增强效恒的主 Ea 原因:，'-8:。我们以

GaAs-Al 光栅界tJII ~JJ 例 y 计算了在不同人射角条件下二次i皆出监度3 培果表明，二Lti旨 i支

增强的确起;原于表面电磁波的共振激币2

二、基本方程

取 GaAs 晶体表面为 (1 1 0) 方向2 一维垣fi光册的周期为 2μ1m，占空比为 1:1，渭深 g

约沟 5000λ ， ì与 i曹取向与 (1 1 0)方向一致，即尤栅i皮矢量 g 沿着 (0 0 1) 方向口 X~~ 后，在光
极友面键一层铝 (Al) 膜口对于波长为 10.6μm 的 TE_~ CO~ 激光光源p 则有 ç<< 户'2丁口这

时r:可以用白扰方法求解二次谐波的麦克斯韦方程。

让基频i反从 GaAs 晶体一例入射到北栅界面上。 由于 Ga)，.5 的非线'陀系数比主寓大得

多 3 所以可以只考虑 GaAs 的非线性p 而视金需.Al是线性介质。按照上述的晶体取向，实验

室坐标系 (x， 扩22丁与晶体坐标(玉， ι 二:的变换关系是

y I 斗 (1/ v'古丁 (y- 豆丁 Ic (1) (:)(-z) 
/ 飞 (1/ 、/古丁(主+斗、1/ 1 

界面的函数万程是 f(x ， y，:!丁 =0。令金属 ιλl〉占 H5f>O 的空间，非线性介反 b ，GaAs)

占据 1<0 的空间3 对于-维夫E形光栅界面
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f(z) y, :丁 =z-r~3 Omexp(img叫，且|
m=土1，土 2， •.• ~ 

Om= (1/2)sin O(啊/2丁 J

4:21 

(2) 

在金属和非续性晶体中的二次谐波方程分别是

'v x v x Ea ( 1" J 叫-牟二乌(叫~(1'， 2川， 1>0 
~ (3) 

\l x v x E þ (1") 2叫一主莘句(2ω丁E矶 2ω)=且学二 pn(2叫 ， l<oJ 
U 

其中 E。而， 2ω)为金属中的三次谐波场， PU(2ω丁是晶体的二阶非线性极化强度，它是产生

二次谐波的源 ; Eb',r; 2ω) 为 GaAs 中的二次谐波场p 它是自卤波 E叭rJ 2ω〉和驱动波 EbÞ

悍) 2ω〕的叠加p 在f=O 的界面处p 场满足如下边界条件

nx [Eb悍 2ω)-Eo蚀， 2ω)J 11000 =0, 
~ (4 、)

nx{ 'V x [Eb(r , 2ω') -Ea(r, 2ω丁 J} 1 1=0 =0 , J 飞

其中 n 是垂直于界面f=O 的法向单位矢量3 按道义

n=Vf/l V' flo (ó) 

在一般情况下3 非线性方程组 (3)式是难以求解的p 但是当 ~<<(λ)2)时3 可以将场及其

有关的物理量展成 5 的事级数，然后用散扰论方法来处理阻，将 (2)式代入 (5)式并展成 5 的

级数2 则有

因此

n 二ezt(24Cm切g川) e~- ce/玩(导 0，.，.饲gdmgl， )2 e~十 (6)

ô a ...(~ \ ô ~~" Jr., I 呻 itß.(JÆ:\2θ
一=~-~(~ iOm'ïf1 gei叫)一- (g2/2) {~Orn刑庐'叫}一+…。 (7)
θn β二\川 /θz\ 川 I ÔZ 

为了求方程 ;3) 式且满足边界条件 (4)武的解3 我们必须首先得到基频波人射到光栅界

面上以后3 在反射方向上的各级基频衍的波的场的表达式以及相应的各级驱动波场的麦达

式。

三、基频衍射波及驱动波

设入射基频波 E(i)(1"， ω) 为 s 偏振，与 y 轴方向相平行。它从非线性晶体一倒入射到

光栅界面上3 其表达式是

E刊'(r， ω) =E~') 阻p[i(kbze~+儿eeJ] 0 (8) 

按照 Ewald-0geen 消光定理，金属中的基频透射波 Ea饵， ω)和非线性晶体中主频反

射波 Eb (俨3ωJ满足如下方程

(4) (r ω\=」JXV×[出，r ECI(r' ω〉 θG(1"- ，.'2-0(r斗')θ且(r' ， ω2... 1 =0 , 1 
4:7τk;' r. , "J. ~ L- C1

'- J 。几 n J -, I 

E川 ω\ = A 1 J.2 'v X \7 x r ds' r E 0 (rω〕 θG(r- 'T。 - G(r-r丁 E瓦(r'，叫]十
)=4'玩r v

A. Y" J........ L .....0\..' 如饱 J' [ 

Grrq=-L一叫~ikbl r-r'I) , 11'-1"'1 ~~t' \."'DI. -,), 
(9) 
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其中 G(r一1"')是晶体中的格林函数，它的积分表达式可以表示为 (10J

( d'JJç 
G(，. 一 r') == C)'b_ I a;~ ， e:xp[ik,. (r-r') +仿z I z - z' I ] 0 (10) 

2:rr ) ι 

我们将金属中与非线性晶体中的场分别按 5 的容做级数展开

E(J仰， ω丁 二 ~t"E~气1'， ω)~ 1 
~ (11) 

E.仰， ω) = ~ ç"Eá")(r， ω) ， J 
其申

EF〉 (铲， ω)=εf、 e:xp ~iklrx+ 让~:::) ， kfU =(坪 -k;)川 1

Ej川 /r ， ω)=εbO : exp (ikeal + ikbe'z) , kb: = (kg - k; ) 1/'J J 
(12) 

·、

Eá 1 >(俨， ω)=ε~\' exp: ik ，H纪十 ik~+z) + ε已 exp(ikr:3;十 ikω_Z)t ka: 主 = (kfJ -k~士) 1.12 1 

E~l>(俨， ω)=εEEθxp (..iι+3>十 ik".+z ) + εb~exp(ikc_x十 i-kà~_Z) ， k1>>土= (kb-klS 士 ) 1/2 J 

(13) 

在 (8) 式、 (12) 式和(13)式中，我们已用到儿 =kMl =k帕 k3; 土 =kc士g 等等口因为在边界条件

的方程中场的宗量只含有界面上的值p所以又可将场于界面处展成泰勒级数，得到的 Ea忡，
ω〉、瓦(r， ω) 以及 G(r-铲')的级数表达式代入 (9)式，并利用 (13)式，经过适当的代数运算

可以得到下列矢量方程组(取到~~的一次军)

〔k..s+k 丁ε~i) (k) 十 L 在bdMj ki × kixε~O\k) =0, 

。) '1 ， 山 /.:az-kÕf))= /kxk飞×乌白 ， (吟，
';.!./'b:kg (14) 

K~ 主× K;: x {)ìo:.~ + k~: 士、骂1= - iH[E(J (ω) -Eb (ω) J 01ε;η ) }=o， 

42=2KJKL K川K川 { (køe 士 - kt:二 ι一协a ，ω丁 一句(ω肌ε川

这里 ko= (ω/0) ， ks= [Ea忡~ p止。 ， kò = [Eb (ω ì J 'Jko, KG=k~elZ +k帽e. ， K~ =kzee+ktae., K~ 

-=kce. - kbtez ， 其余类推a 解矢量方程组 (1生)式可知，在现在的情况下，两种介质中的各级

基频筒射汲只有 s 偏振，具体结果如下

e~~) = 2主~r:>们正1 、 i:Olk~[E(J (ω) - 句 (ω)] 止。) 、
一

(1 1 kaz + k
ÒÆ 

~. , V (/J:i: kaz 二 +kbz牛曰a8 ， ! 
~ (15) 

8价 2全乙ku 12 灿，. (1) iGJk~[E'l (ω〕 -句(ω)]ε仰 | 
IJs kl:十 kbZ C .; J cbs ;i: ka.z士十 kb:= 士 C ~U ~ 

得到了基频各级衍射波的表达式以后p 我们就可以给出非线性晶体中相应的二阶非线

性极化强度 P凡(，， 2ω〉及驱动波 Ep忡， 2ω〉口

就 GaAs 晶体而言J 它属于岳阳点群口在我们选定的条件下，二阶极化强度只有 er.分

量。与入射波方向相对应的二阶极化强度是

pj ) 忡， 2ω) = p~j) exp(i(f.. r) 1 

} (16) 
Q; =2k<lleoe+2kbzez=Q<Ile Q: +Q.Je", 'P~O=d(8W沪， J

这里 d 是非线性晶体的二阶非线性系数目与反射波万向相对应的二阶极化强度可以用￡的

事级数表示出来3 即

• 
F 

' 
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飞. 

P ,(1", 2ω) =p~O) exp (iQ.. 1")+~P尘 exp (iQ I:t .r) + …~ 1 

Q. =2k.e~-2kb"e， =Q.e.-Q..鸟
} (17) 

Q.士 =2ku e. - 2kbøre, =Q.士e~ 一也.:te•，

p10
) =cJ， (eβ》BPPL2=2dsii) ei:LD j 

( 17)式 P，仰， 2ω) 表示式中等号右面的第一项与零级衍射方向相对应3 第二项与一级衍射

立向相对应。

按照 BloeIPbergen 和 Persha.n 的理论ω 倍频驱动波 Eb，怡， 2ω丁可以表示为

Ebp悍J 2ω) =E~I) exp(iQ! o ，.) +E~OJ但p(iQ， -r) +gEp~exp (iQø+ or) 1 
+~E庐 exp (iQ._.r)+ …，

E川=42叩;· J -Qf~， - Q.Q$Ze, 
Eb (ω、 -句(2ω) - Q~ 

J4l10) _ ___4，_π'jJ.:ì Qrt:e /l: + Q/l; Qu,e t 
μ

~ - Eþ(ω、句(2ω; - Q~ 

(18丁

E tD E4:::::p正 -qUe3: +QiE = Q~I!-， e=
Hεb(ω) -E，， (2ω) - Q: 

其中 QË=句(2ω)Qt Qo= (2ωjc) 0 (18)式所给出的 Ebf(r ， 2ω) 是带有源项 (16πw'Jlc2)

pSL仰， 2ω)的二阶非线性方程 (3)式的一个特解。在目前的条件下，官只存在 p 偏振态。

四、二次谐波的微扰方程

知道了 EbP忡， 2叫以后，利用边界条件包)式就可以进一步求解 E面(r ， 2ω) 和 ElJ Cr ，

2ω丁类似于对基频波的作法3 将倍频场也展成王的军接数p 则金属中的场可以表示为

E~O; (r J 2ω) = Eáol (2ω) exp(iQð-抖 Qo=Q.e.+ Qa:e~ ， 

Eá1 ) 饵， 2ω) =E~lJ- (2ωyexp(iQa+ .r) +E，卢 (2ω)exp (iQ(I_o的 QOi= 二 Q:r 土e，+QIlIl:tf?二 ， J 

\. 19 

, 
J 

非线性品体-侧自由波可表示为

Ei， O、('1"， 2ω) =EiOì (2ω\|臼p(riQò. r) ， Q"=Qae 3: -Qr,:e,,, 

E{(T , 2ω)=E，ι'(2ω)e三P (), Qb+. r ) + E~，':!.，~ 2ω)exp ，iQ，，_-r) ， 

1LrlJ 

e AY 
a 

e e 
q -

土队U

Q 

......,. 

(20: 

式中 Q. =Q.. =Q(lI!; =Qòz=2儿， QIt. 主 =Qz土 g， Qo = [ε(1 (2ú>~: FQo, Qò = [Eb(2ω)] "2'Qo 等等。此

外3 上角标"0η、 "1η分别代表在零级和一级衍射二厅向上传播的二次i皆波，将 (20)式在边界处

作泰勒展开后代入边界条件 (4)式，并利用 (6) 式，则可以得到以下矢量方程组。

ez × LEr ] -EJO>)=-ez × (Ef)+Ejhj) , (21)

e~x (E此一 E~IJ，)= 土 i01!}el& x (E~O) - E，俨 +Epil十EpO)) +i01ee x [QbQE~O) 

+QCUlE~O) +Q以E/"-E， ) J -e， xE.且 (22'1

、

以及
e.x (Qb X E~o) _Q也 XE~(I)) = -ez X (Q! X Epm +Q~ x E~n) ， (23 ) 

f': X (Qb -o X E;,l; -Qo士 xEa "o) = 士 to194 × (Qb × EjO} -Qe × Er〉+Qa 〉〈 EP 斗 Q; × EJ 1〕

+ i01ea X [QbzQb X E~O ' + QazQ. xEaO +Q以Q， x E~n\ - Q; x E / ':J - (?::: ' C:s = X E/二。
(去 1 、

‘' 
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由矢量方程 (21)式和 (23)式，可以求出金属与非线性晶体中各自零级衍射方向上的三

次谐波场J 其振幅分别是

E~(J: (2ω)=rA 知(Q<J，e~ - Q~e.) [(p2)-PLO}〉QMQu+QZs(pf+必叫]，
- I 叶飞 ，n. _ I 口 4 年; ] (Q; -Q;) 

(25) 

EbOJ (2ω) =-;:A 叭Qb:e .:r: +Q.:r:ez-'-c-/n.-2~-n-2-' r (p10) - p1')) Qa.Q .. 
/吁ω)+Qa.:句 ( :2ω~J CQ;-Qn L 

句 (2ω) ( ~(I) -L ~(n)\ n2 1 τ古Eγ(到十p~n)) Q叫。 (26)

从(25〉 式和 ~26) 式可知，由于 GaAs 晶体的刊称性以及我们所选择的晶体取向，对 s 偏振的

基频入射波，其零级二次谐波只存在p 偏振态。下面我们还会看到，对于一级衍射方向上的

二次谐披也是如此。由矢量方程组(22)式和 (24) 式，经过适当的代数运算后，可以分别得金

属一侧与晶体一侧的一级衍射万向上的二次谐波场3

V' l) _:Qry ~ ，ß:r: 二 Q:r: "=er: r _ (<),,' "t' QlJ:H: 17 1 i 句 (2ω)2士-号导E士 1 ， 1 -a土 [Q/n土句 j~2ω) 十Qaz=Eρω)J L <01) \ ......... 
I - ~ Qõ...... :r J' 

~U ~ (27) 
E~lJ =-_-~--CQbz士 e4i+Que~I E . .( 2w ì 2 -'- - Q~~，/: II J _ J 

b:t- [Qkio Ed(2ω川QauE)(2ω)J 问(2ω)2士-气苦 ll ;， J ， J 

其中

Z主=土4C19 〈EZ} -E231 +EP+EpY)-JC1[QMEit+QMEdU+Qm(EZ-EF)+E;2土， 1 

E土叽HbzQEEHQdaEfJ -Qsz 号 :E;::) - E~~)) ] +是 EFzo l 
(23) 

下面我们考察在一级衍射方向上的二次谐波的特征D 从 (28)式可以看出，不论是在金

画一侧还是在晶体一侧，一级衍射方向上的二次谐披场都有一项共振分母

D ~2ω)=QbuEg|;2ω) 土QtJ:=Eb(2ω)0 (29) 

当这项分母为零时，二次谐波场出现极大值。相应地有关系式

IQ;z; 士9|24242w)Eb (2叫 (30)
。句(2ω)+句 (2ω) 。

很明显2 这个关系式恰好就是光栅糯合产生表面电磁波的色散关系。当两种介质给定以后，

只要适当地选择入射角 Q，(Q.=2kb s国 0，)和光栅矢量 g， 就可以使(30)式成立，从而在界面

上共振激励表面电磁波，导致表面二次谐挠的增强放应。对于非线性晶体-金属界面，由于

金属的吸收系数比较大F 在金属一侧能获得的倍频信号就比较弱;而对非线性晶体，如 GaAs

等y 在红外波段很宽的范围内是透明的p 其中的倍频强度要比金属中高几个数量级，所以，我

们最感兴趣的是非线性晶体一侧的场。

一般说来，在非线性晶体一侧产生的二次谐波是倍频自由波Ebt (2ω〉与驱动波E以2ω)

的叠加。但是，由于驱动波没有共振分母，只是自由波才能共振激励表面电磁波。由此可

见J 非线性晶体一金属界面上的表面增强二次谐波的增强效应主要来自非线性晶体中自由波

的贡献口计算表明2 在共振峰附近自由波的强度比驱动波强度高 3 个数量级以上。因此，晶

体一侧的二次谐波强度可以近似地表示为

电

'r" 

'" 
--tI 

‘--

「

' 
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五、结果与讨论

对于 GaAs-Al 界面p 采用 TEAOO.\l激光器的 10.6μ皿波长为光摞，当矩形光栅的周

期为 2μm 时，则在 (30)式的左面必须取"十气算式才有可能成立3 并产生表面增强过应。当

取句(2ω) =( -909. 4195+i87 . 9889) ，句 (2ω) = (10. 8608+iO.OOOO号，那么3 表面增强二次

谐波的极大值出现在 O~.......l1. 85 0 附近。我们在IBM→370 电子计算机上用 Fortran 语言程序

进行了具体数值计算。结果表明p 在共振激励表面电磁波的条件下，当 5 的取值从 3000 .~ 
到 70001 时，可以得到 103""'104 的增强。此外2 当先捆的周期从 2μ皿增加为 10μruC才 y 相
应的二次谐波强度增强值降低一个数量级白

由于 002 激光波长比通常用的可见光波长大一个数量级，因此表面祖糙颗粒的线度也

应相应大一个数量级D 故采用红外光源时样品较容易加工，因而也就可以比较严格地将理

论与实验进行比较，这正是利用红外激光进行表面粗糙增强实验的一大优点。

最后我们顺便指出，如果入射基频波不是 s 偏振3 则基频衍射波中将会产生P偏振分量
的场，那么，在适当的入射角度下也会产生共振激励基频表面电磁眩，并导致表面二tX谐 i皮
增强。
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Abstract 

6 辛

The formnlae of second harmonio generation at GaAs-Al in旬rfaσe on a roo阳ngnlar

grating are presented. Accordìng to 古he nonlinear medinm theory given by Bloem 

bergen and Persban , we have solved Maxwell EquatioDS by using pertubution method 

in power of 古he surface roughness parameLer. All formulae and calcula古ions show that 

the surface-enbanc叫 second har皿onic genera古ion a.rises from resonant exoitation of 

snríace polari力on3.




