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摘要： 实验确定了)*+,-晶体的全部非线性系数，并用不同切向的)*+,-晶体验证了由此决定的有效非线性

系数的空间分布。实验表明，)*+,-晶体的有效非线性系数在!.//0(1，".’$"0/1处具有最大值，为’2/(34!5。

当长度为/44时，该切向晶体的倍频转换效率达到6(7。
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’ 引 言

作为一种新型的非线性光学晶体，)*+,-是由

:;<<=>?@4等人于’&&"年首次合成的［’］。’&&/年，

9A@等人第一次报道了该晶体的生长和结构，以及

线性和非线性光学性质［"］。因为)*+,-晶体是同

成 分 共 融 化 合 物，所 以 可 用 丘 克 拉 斯 基

（+B;CD<@E>AF）法生长，生长速度快、周期短，且比较

容易 获 得 高 光 学 质 量 的 大 块 单 晶，这 一 优 势 是

GHI、GJI、K-,、#%--,等晶体所无法企及的。此

外，)*+,-晶体具有透光波段宽、相位匹配范围大、

损伤阈值高、不潮解等特点，因而近年来已受到人们

的广泛关注。

)*+,-晶体中的)*$L被:*$L部分取代后，作

为激光晶体具有自倍频性能。以激光二极管（KJ）

抽运:*M)*+,-，当抽运功率为’2"#N时可得到

’’#4N 的#$!2#O4 自 倍 频 绿 光［$］；以 波 长 为

("&2/O4的钛宝石激光抽运:*M)*+,-，通过自和

频实现了大于’4N的6/#O4蓝光输出［6］；P=等

人用与:*M)*+,-性质相近的:*MP+,-作为激

光介质，得到了’/4N的///O4自倍频红光［#］。

可见光中的红、绿、蓝三原色皆备，故可以预见此类

晶体有广阔的发展前景。

众所周知，非线性系数的标定对于非线性光学

晶体的研究具有决定性影响。由于)*+,-属于对

称性极低的单斜晶系，在考虑克莱门（GE=F4@OO）对

称性后独立的非线性系数仍有/个，所以标定工作

比较复杂。据我们所知，到目前为止还未见能够将

它们全部实验标定的报道。这对)*+,-晶体在倍

频、自倍频方向上的进一步开发和应用起到了阻碍

作用。我们用二倍频相位匹配法（IQRS)法）与

迈克（Q@A=<）条纹法首次结合，测定了)*+,-晶体

的全部非线性系数，并且在实验上证实了由此决定

的有效非线性系数!=TT的空间分布规律。实验表

明，)*+,-晶体的最大!=TT不在第一象限或主平面

内，而是在第二象限或与之等价的其他象限，这与人

们所熟悉的GHI、K-,、#%--,等晶体的规律不同。

在第二象限的!.//0(，".’$"0/1处，!=TT有最大测

量值’2/(34!5，长度为/44的晶体倍频转换效

率达到6(7。

" 非线性系数的完全标定

)*+,-晶体的点群为"，空间群为#"，!=TT的

对称性为"!"，其分布需要通过两个独立的象限才

能完全确定。考虑克莱门对称性后，约化的非线性系

数矩阵有如下形式

［!$%］.

!’’ !’" !’$ ! !$’ !
! ! ! !$" ! !’"
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从阴离子基团理论［/］出发，运用完全忽略不同

交叠 近 似 法 可 以 推 断，!’’、!’"、!$’、!$" &!，而

!’$、!$$’!。
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根据（!）式可得三个主平面内!"##的表达式，如

表!所示。由$%&’(的折射率拟合方程（塞迈耶方

程）可知［)］，当基频光波长为!*+,-.时，在"/#与

#/$两个主平面上有 ! 类相位匹配点，与之相关的

非线性系数有!!)、!0) 和!!0。根据慢变波与平面波

近似条件下的倍频输出表达式［1］，我们用二倍频相

位匹 配 法 测 量 了 方 向 分 别 为（!2314，*）、（!231，

!5*4）、（2*4，,+4）的三块$%&’(晶体的 !"##（见表

)）。由表!所列公式计算可得!!) 6*3)17."8，

!0)6)3)07."8，!!069*35:7."8。计 算 中

（!2;14，*）方向的!"##取负值，这是因为迈克条纹法

表明!!)!!0)。其他两个方向的!"##也取负值，这

是由!!)、!0)和!!0的符号决定的。<=>等人的实

验发现在$/"平面上存在!"##6*的点［)］，由该平面

上!"##6!!0?@-)!A!!)BC?)!可以推断!!0与!!)的

符号的确相反。
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文献［)］指出，!)**-.在$"平面上#类匹配

点的!"##约为*;)7."8，由计算可知该点的!接近

2*4，结合表!得到!0!6*3)7."8。

$%&’(晶体的迈克条纹显示，!!!$*，!00 $

*35,!0) 。实验表明!!!几乎测量不出，不妨取

!!!6*3!7."8。

综上所述，$%&’(的全部非线性系数都已由实

验给出，即

!!! 6*3!7."8， !!) 6*3)17."8，

!!0 69*35:7."8， !0! 6*3)7."8，

!0) 6)3)07."8， !00 69!3517."83
本实验所用的激光光源为美国&C-K@-OO.公司

生产的RS+!型P%TS<$皮秒激光器，参照样品是

一块长度为:..的沿（2*4，)03+4）切割的UDR晶

体，该方向的!"##取为);,:7."8
［5］。

0 有效非线性系数的空间分布规律及

证实

根据 前 面 给 出 的 非 线 性 系 数，我 们 拟 合 了

$%&’(晶体有效非线性系数的空间分布，如图!所

示。为了确认该规律，我们加工了六块空间匹配方

向上的晶体样品，长度为+..，二倍频相位匹配法

测得的 !"## 如表)、图!所示。图!说明，实验结

果与预计非常吻合，从而证实了我们对非线性系数

的估计。本实验说明，$%&’(晶体的最大非线性系

数位于第二象限的（++;54，!0)3+4）方向上，为!;+5
7."8。当长度为+..时，该方向晶体的倍频转换

效率达到,5V。<=>等人用!:..长的晶体达到

了相同水平［)］，原因在于他们所用晶体的切向并非

最佳。

W@L3! DM"BOIN"C# !"## B>BOF>K"%#IC.［!%&］

>-%"H7"I@."-K>F%>K>

结论 利用二倍频相位匹配法和迈克条纹法，测量

了$%&’(晶体的全部非线性系数，并且证实了由
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此决定的有效非线性系数的空间分布。结果表明，

!"#$%晶体的最大非线性系数位于第 二 象 限 的

（&&’()，*+,’&)）方向上，达到*-&(./!0。如果将有

效非线性系数与受激发射截面两者综合考虑，就可

确定1"2!"#$%晶体的最佳自倍频方向。本文结论

对于34#$%（345!"，6）、1"234#$%的进一步研

究具有推动意义，对于其他低对称性非线性光学晶

体的探索也有借鉴作用。

参 考 文 献

［*］178849:;/ 3， 1<=84> ?， %7@A> B $’C:8DE:D84
A>@49:A=;:A7>97F>4GE;HEAD/I8;844;8:J（3）7K<L78;:49
GA:J:J4E7/.79A:A7>#;M3$（%$+）+’!"#$’%&’#(’，
*NN,，!（&）：O+O"OM+

［,］PQ;!，R;J>IS;8;8AP，?7D=4HT#’&)’’UA>4;8I;>"
>7>HA>4;87.:AE;H.87.48:A497F;>4G=;"7HA>AD/E;HEAD/
7K7L78;:4E8<9:;H，#;M!"$（%$+）+’*’+,’’-./’0$’

（1），*NNO，"!（N）：,,+(",,MO
［+］PD=4T，?7D=4HT，PQ;!#’&)’’VFFAEA4>:94HFIF84WD4>E<I

"7DLHA>=1"2!"#$%E8<9:;H.D/.4"L<;JA=JL8A=J:>499

H;948"A7"4’X>：023&4/#2-.)52I-’&’#6&7#(7，.;.48?TOI
*’Y;9JA>=:7>Z#：$.:AE;HC7EA4:<7FP/48AE;，*NNN’
*(["*(O

［M］?7D=4HT，PQ;!，R;J>IS;8;8AP#’&)’’#YLHD4H;948
=4>48;:A7>L<94HFI9D/F84WD4>E</AKA>=A>1"2#;M!"$

（%$+）+（1"2!"#$%）9A>=H4E8<9:;H’+,’’%&’#(’，*NNN，

"#（+）：,N+",NO
［[］64\，CJ;JU，VAEJ4>J7H]B#’&)’’X>@49:A=;:A7>7F"A7"4I

.D/.4"，94HFIF84WD4>E<"7DLH4"3!%H;9489F87/ 1"2
6#$%E8<9:;H9’+,’’!.$$84’，*NNN，"$!（*"+）：++"
+O

［&］#J4># ’̂Z4@4H7./4>:7F>4G>7>HA>4;87.:AE;HE8<9:;HA>
:J4L78;:4948A49，X>：U4:7QJ7@%C，CJ;>Q#0，CJ4>6
3 4"9’ 6&7#( -/5#4/# &42 9#/"4.).:;’ #JD8，

（CGA:]48H;>"）：S;8G77"PE;"4/AE_DLHA9J489，*NN+’&‘
"O[

［O］CJ4>6 3’9"#<(54/5,)#7.=>.4)54#&(+,’5/7’14G
678Q：B7J>YAH4<aC7>9，*N(M’(&"(N

［(］Z/A:8A4@ 0 !，!D8];"<;> ! !，1AQ7=79<;> Z 1’
?&42@..A.=>.4)54#&(+,’5/&)!(;7’&)7（94E7>"84@A94"
;>"D.";:44"A:A7>）’%48HA>：C.8A>=48I048H;=，*NNO

%&’()*+,-./),/01-2/+3/)43’+53&*+3(0(67(0)30,/5I82+3./)
9(,663.3,0+’(6:198;95<’+/)

Y;>=bJ4>=.A>= C7>=34>L7 cDcA>d=D;>= CD>cD> Y;>=BA<;>=
Y4ABA>=WA;> CJ;7b7>=9JD

（>&’5.4&)B#;6&@.(&’.(;.=!(;7’&)%&’#(5&)7，-"&42.4:C453#(75’;，*54&4,[‘*‘‘）

（34E4A@4"+‘?;<,‘‘‘；84@A94",(BDH<,‘‘‘）
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