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摘要　采用８００ｎｍ和４００ｎｍ两束飞秒激光脉冲在ＢＢＯ晶体中同时满足相位匹配条件，产生差频、和频及其级联

效应。实验运用了中心波长８００ｎｍ、重复频率１０Ｈｚ、脉宽６０ｆｓ及光斑直径７ｍｍ的钛蓝宝石再生放大飞秒激光，

输出约为１０ｍＪ的能量以７∶３分束。其中７ｍＪ光脉冲用一块非线性晶体ＢＢＯ倍频至４００ｎｍ获得１．４５ｍＪ能量，

然后与另一束８００ｎｍ的３ｍＪ基频激光以非共线方式注入到另一块ＢＢＯ中，在兼顾和频与差频的相位匹配条件

下，即晶体对于和频与差频相位匹配状态同时存在少量失谐时，会同时产生２６７ｎｍ与８００ｎｍ的和频与差频效应，

新产生光波与原入射激光脉冲又经过进一步非线性混频作用，最终得到多达１０余束可见、紫外的一维列阵。分析

了此级联非线性效应的产生机理并讨论了入射光强度，啁啾，延迟等因素对级联效果的影响。
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１　引　　言

光学非线性频率转换是实现激光波长拓展的重

要手段。随着超快激光及其放大技术的出现，超强

超快非线性光学的研究也变得空前活跃［１～６］。２０

世纪８０年代以后，涌现出许多透明范围更宽、匹配

波长更长的晶体，如ＫＴＰ、ＢＢＯ、ＬＢＯ、ＫＴＡ、ＭｇＯ∶

ＬｉＮｂＯ３、ＡｇＧａＳｅ２、ＡｇＧａＳ２、ＣｄＳｅ等，使非线性光

学频率变换技术得到很大进步。光学参变振荡，光

学参变放大以及光参变啁啾脉冲放大等技术也相应

获得巨大发展。新型光学超晶格材料技术，更为人
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们呈现一种全新的准相位匹配光学参变振荡器。迄

今为止，在强场物理、阿秒光学、激光光谱学和等离

子体物理等领域［７］都涉及到超快非线性光学效应。

本文介绍用两束中心波长分别为８００ｎｍ 和

４００ｎｍ的飞秒激光以非共线方式注入到一块βＢＢＯ

晶体中出现级联非线性效应和由此产生的多束可见

及紫外激光现象，给出相应的理论分析，讨论了入射

光强度、啁啾、延迟等因素对级联效果的影响。

２　实　　验

实验装置如图１所示。重复频率１０Ｈｚ、中心

波长８００ｎｍ、脉宽６０ｆｓ的ＴＳＡ２５钛宝石啁啾脉

冲放大（ＣＰＡ）系统输出直径７ｍｍ能量约１０ｍＪ的

激光经３∶７分束片ＢＭ分为两束。７０％ 透射光经过

０．２ｍｍ厚、切割角为２９．２°的Ⅰ类相位匹配晶体

ＢＢＯ１倍频获得１．４５ｍＪ能量的４００ｎｍ光脉冲，然

后入射到另一厚０．２ｍｍ，切割角为３１．５°的Ⅰ类相

位匹配ＢＢＯ２上。３０％反射光束通过一时间延迟线

后，与前一束光以２．５°的夹角注入到ＢＢＯ２晶体

中，调节光学延迟线使４００ｎｍ和另一束８００ｎｍ光

在时间上精确同步，这两束光的光谱图如图２所示。

图１ 实验装置图

Ｆｉｇ．１ Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｏｆｔｈｅｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｓｅｔｕｐ

图２ 入射到ＢＢＯ２的８００ｎｍ（ａ）和４００ｎｍ（ｂ）光谱

Ｆｉｇ．２ Ｓｐｅｃｔｒａｏｆｔｈｅｉｎｐｕｔ８００ｎｍ（ａ）ａｎｄ４００ｎｍ（ｂ）ｐｕｌｓｅｓｏｎＢＢＯ２

图３ 在图１的观测屏处拍摄到的激光光斑照片

Ｆｉｇ．３ ＰｈｏｔｏｏｆｌａｓｅｒｓｐｏｔａｔｏｂｓｅｒｖｉｎｇｓｃｒｅｅｎｏｆＦｉｇ．１

　　调节ＢＢＯ２时发现，当满足和频相位匹配条件

时，在两光之间能得到很强的紫外光；当满足差频相

位匹配条件时，在４００ｎｍ光外侧能得到新产生的

强８００ｎｍ差频光；若将晶体调至既偏离和频又偏离

差频并且各自都只有少量失配时，则在观测屏处可同

时观察到中心波长在２６７ｎｍ、４００ｎｍ和８００ｎｍ附近

的多个光斑，如图３所示。为方便讨论，将图３拍摄

到的光斑分别记为：犃、犅、犆、犇、犈、犉、犌、犎 和犐。

其中犆、犉为两入射光经过晶体ＢＢＯ２后的剩

余光。其余的都是这两束光相互作用后得到的，各

光束光谱图如图４所示。其中犃以４００ｎｍ光谱为

主，含有少量８００ｎｍ部分。犅、犇 的中心波长均在

２６７１
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４００ｎｍ附近，而犎 光斑中心波长则在４０４ｎｍ处。

犐点光斑所测中心波长为７９８ｎｍ。实验中在两个

不同位置测到紫外光，即犈和犌 点，其中心波长分

别在２６７ｎｍ和２６９ｎｍ处。

图４ 犃～犐的光谱图

Ｆｉｇ．４ Ｓｐｅｃｔｒａｏｆ犃～犐

　　实验测出犆、犈、犉、犐的偏振状态（图５），可以看

到入射到ＢＢＯ２的两束光偏振基本垂直，其和频产

生的犈 与差频产生的犐与８００ｎｍ光偏振大致相

同。这说明和频过程犆＋犉→犈应为Ⅱ类相位匹配，

而差频过程犉－犆→犐应为Ⅰ类相位匹配。

图５ 偏振状态

Ｆｉｇ．５ Ｐｏｌａｒｉｚａｔｉｏｎｓｔａｔｅｓ

３　结果分析

３．１　非线性混频效应

在非线性频率转换过程中，相互耦合的三光必

然满足能量和动量守恒。中心波长为８００ｎｍ 和

４００ｎｍ 超短激光脉冲相互作用将产生和频光

２６７ｎｍ或者差频光８００ｎｍ。即ω４００＋ω８００＝ω２６７或

ω４００－ω８００＝ω８００，对应的波矢关系如图６所示。

图６ ８００ｎｍ和４００ｎｍ激光和频与差频的波矢关系图

Ｆｉｇ．６Ｐｈａｓｅｍａｔｃｈｉｎｇ犽ｖｅｃｔｏｒｔｒｉａｎｇｌｅｆｏｒｓｕｍｆｒｅｑｕｅｎｃｙ

ａｎｄｄｉｆｆｅｒｅｎｃｅｆｒｅｑｕｅｎｃｙｏｆ８００ｎｍａｎｄ４００ｎｍ

本实验为Ⅱ类相位匹配和频过程，对应的匹配

角应为５４．５°。假设λ１＝８００ｎｍ，λ２＝４００ｎｍ 和

λ３＝２６７ｎｍ，其中８００ｎｍ和２６７ｎｍ偏振状态一致

均为ｅ光，４００ｎｍ为ｏ光。根据塞尔迈耶尔公式以

及相位匹配条件可以求出ｏ光狀４００＝１．６９３０，θ方向

ｅ光的狀８００＝１．５８０８，狀２６７＝１．６５６９。由此可以求出

３６７１
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图６中∠犽１狅犽３≈２．５４１６°，∠犽３狅犽２≈１．１８６３°，得到

∠犽１狅犽３／∠犽３狅犽２ ≈２／１． （１）

同样的道理可以求出

∠犽１狅犽２ ≈ ∠犽２狅′犽３． （２）

３．２　级联非线性效应

将光斑间距（图３）转化成晶体内的角度，以及

利用和频差频的角度规律（１）式、（２）式，可确定出

图７中各光波矢量关系，实线表示新产生波为一次

非线性作用，虚线表示为级联非线性作用。

图７ 相应光波矢量图

Ｆｉｇ．７ Ｇｅｏｍｅｔｒｙｏｆｐｈａｓｅｍａｔｃｈｉｎｇｗａｖｅｖｅｃｔｏｒ

其中光斑犈和犐为直接生成的和频２６７ｎｍ与

差频８００ｎｍ光。并初步推断犌是新产生的犐（８００

ｎｍ）又与犉（４００ｎｍ）和频产生的，而犎 是新产生的

犐（８００ｎｍ）又与犉中重叠８００ｎｍ光和频产生的，即

犌和犎 是级联非线性频率转换后的结果。它们的

关系可表示为

犉－犆→犐；犉＋犐→犌 ；犆＋犉→犈 ；

犆＋犉（剩余８００部分）→犇 ；

犉（剩余８００部分）＋犐→犎．

　　可以看到在各波段中不同光斑的光谱会有少量

偏移，比如犌和犐的光谱中心分别偏至２６９ｎｍ和

７９８ｎｍ。这是因为各非线性过程都不是最佳相位

匹配状态造成的，当晶体存在一定失谐角度时，会使

中心波长附近的某一波长得到最佳匹配，这样通过

非线性作用后得到的波长中心就会有所偏移。

３．２．１　入射光强度对级联效果的影响

在两光路中分别加入半波片和偏振片，用于控

制光强变化，分析其对新产生光波的强度影响。选

择犎（４０４ｎｍ）、犐（７９８ｎｍ）为分析对象，实验结果

如图８所示。

图８ 光斑犎 （４０４ｎｍ）和犐（７９８ｎｍ）的光强与入射光功率的关系

Ｆｉｇ．８ Ｉｎｔｅｎｓｉｔｉｅｓｏｆ犎 （４０４ｎｍ）ａｎｄ犐（７９８ｎｍ）ｖｅｒｓｕｓｉｎｐｕｔｌａｓｅｒｐｏｗｅｒ

　　在非线性频率转换过程中，新产生光强可表

示为［８］

犐３ ∝ 犐１ 犐２ ， （３）

即一次非线性效应产生的犐光强应分别与两入射光

强成正比关系［图８（ａ）和图８（ｂ）］。而对于犎 点

犐犎 ∝ 犐犉（８００） 犐犐 ，　 犐犐 ∝ 犐犉（４００） 犐犆 ，（４）

得到

犐犎 ∝ 犐犉（８００） 犐犉（４００） 犐犆 ， （５）

其中犐犉（４００），犐犉（８００）分别为倍频后光束犉中４００ｎｍ

和８００ｎｍ光强。当旋转图１中半波片 ＨＷＰ１时，

有 犐犉（８００） ∝ 犐犉 ，犐犉（４００） ∝ 犐犉 ，最终得到

犐犎 ∝ 犐犉
２ 犐犆 ． （６）
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犐犉 和 犐犆 分别为钛宝石ＣＰＡ系统输出光分束后

的光强，由此看出，级联作用得到的犎 点与犆 光束

成正比，与犉光束成平方关系［图８（ｃ）和图８（ｄ）］。

３．２．２　入射光啁啾对级联效应的影响

调节钛宝石ＣＰＡ系统压缩器中直角镜与光栅

之间的距离ＧＭ２（图１），改变其啁啾程度
［９］，即改

变入射光脉宽，发现当各光斑强度最强时，直角镜相

对于种子光初始零啁啾状态移动１ｍｍ。

据二阶色散公式［１０］

２ ＝－
λ
３犫

π犮
２犱２ｃｏｓ３θ

， （７）

λ为中心波长，犫为移动的相对长度，θ为一级衍射角，

犱为光栅常数。使用的光栅为１５００ｇｒｏｏｖｅ／ｍｍ，θ为

４３．６３°。得到对应的二阶色散量为－１１９３７ｆｓ２。

３．２．３　入射光延迟对级联效应的影响

改变入射光之间的延迟量，对非线性效应也有

较大影响。先将脉冲时域上重叠最佳状态记为０延

迟，然后通过控制精确时间延迟线改变８００ｎｍ基

频光的光程，并假设８００ｎｍ光超前于４００ｎｍ光状

态为正，滞后为负，测出光斑犈、犌强度与延迟关系

（图９）。

图９ 紫外光强度随两束入射光相对延迟的变化

Ｆｉｇ．９ Ｄｅｐｅｎｄｅｎｃｅｏｆｕｌｔｒａｖｉｏｌｅｔｌｉｇｈｔｉｎｔｅｎｓｉｔｙｏｎｔｈｅ

ｒｅｌａｔｉｖｅｔｉｍｅｄｅｌａｙｓｏｆｔｗｏｉｎｐｕｔｂｅａｍｓ

可以看到犈点的互相关宽度约为４８６ｆｓ，犐点

的互相关宽度约为６６６ｆｓ，相对于入射光脉冲有很

大的加宽。由于级联现象时种子光带有适量负啁啾

－１１９３７ｆｓ２，代入下式：

′τ０ ＝τ０ １＋
４ｌｎ２·Δτ２
τ（ ）２
０槡

２

， （８）

式中τ０ 为入射光脉宽６０ｆｓ，Δτ２ 为啁啾脉冲的二阶

色散量，＇τ０为对应Δτ２的啁啾脉冲宽度，代入数值可

以求出啁啾脉宽为５５４ｆｓ。这就是导致新产生的各

光斑的互相关宽度加宽的原因。除此之外，第二路

光倍频时受相位匹配带宽的限制会使得光谱窄化，

对应的倍频光脉冲宽度也会变宽，并且在传播过程

中由各种光学元件引起的各种色散也导致脉冲宽度

变宽。其中犌点是由新产生的犐点又和４００ｎｍ光

相互作用产生的，经过了两次非线性作用，色散加深

使得相对于犈点它的互相关宽度更宽。这也说明

光斑犌是级联作用的结果。由图９可以看到犈点

强度为关于中心对称分布，而犌点强度为不对称分

布，红光滞后于蓝光状态时产生的紫外强度更强，这

是因为基波经ＢＢＯ晶体时会引入一定量的正啁啾，

使一次非线性作用新产生的红光在前，相对于基波

蓝光有一定超前，这样当入射两基波中红光稍滞后

于蓝光时刚好和一次非线性作用引入的延迟量相抵

消，使得级联效果更明显。而犈 和犌 强度最高峰

位置并不是同时出现，约有３３ｆｓ的时间差，说明犌

并非与犈 同样在晶体中经历一次非线性效应，犌是

级联作用的体现。

４　结　　论

将超快激光以非共线方式入射到非线性晶体

ＢＢＯ中，当兼顾和频与差频的相位匹配条件时，实

现了级联的非线性效应，分别得到中心波长约为

２６７ｎｍ，４００ｎｍ，８００ｎｍ的一维多束可见和紫外激

光列阵。实验表明，两次非线性作用产生的新波强

度与基波强度成平方关系，入射光脉冲带有适量负

啁啾的时候，级联作用更强。由于色散加深的原因，

级联非线性效应比一次非线性频率转换具有更宽的

脉宽，转换效率最高处会有一定延迟。当红光滞后

于蓝光状态时，由级联得到的紫外光更强。
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