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准周期铁电晶体中不同阶次的准相位匹配谐频
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摘要　采用外加高压电场极化的方法，制备了二维八重准周期结构的铌酸锂非线性光子晶体。沿该晶体倒空间的

基矢方向上实现了两种波长的有效共线倍频输出，在偏离该方向２２．５°的方向上，获得了另外三种波长的倍频输

出。同时，在入射光束对称两侧观察到了不同种波长的非共线倍频光斑。利用二维八重准周期铁电晶体，在约

４８０ｎｍ的入射波长范围内实现了近２０种波长的共线及非共线准相位匹配倍频过程，两邻近的基频波长间隔最小

可达３ｎｍ。当晶体旋转４５°的整数倍时，可以得到相同的结果。
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１　引　　言

根据准相位匹配（ＱＰＭ）的概念可知，通过经典

波矢和超晶格倒矢量之间的相互作用，可在非线性

晶体（如铌酸锂、钽酸锂、磷酸氧钛钾等）中实现激光

频率转换，以此来扩展激光波长的范围［１］。最初，准

相位匹配的概念只是局限在一维周期结构中［２～５］。

该结构能提供一套倒矢量，其中每一个矢量都可以

用基本倒矢量（简称基矢）的整数倍表示出来，也就

是说只有一个倒矢量是独立的。这样，准相位匹配

频率转换的波长就不能任意选取。与周期结构相

比，准周期结构具有更加丰富的倒矢量，因为它可以

提供具有不同比例关系的两个或更多的无公度周

期。人们对于不同结构中的ＱＰＭ倍频及三倍频过

程进行了大量的研究，尤其是著名的斐波那契序列

准周期光学超晶格结构［６，７］。然而在一维结构中有

效的非共线准相位匹配非线性相互作用是很难实现

的。在二维结构中，却远远不同。过去的几年中，彭

隆瀚及我们的研究小组［８，９］对二维周期结构中高阶

非共线准相位匹配倍频过程进行了系统的研究。对

于二维准周期超晶格非线性光子晶体的研究，是近
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几年来的热点。Ｌｉｆｓｈｉｔｚ等
［１０］设计出了原则上可以

对任意波长的光进行准相位匹配频率转换的二维准

周期非线性光子晶体。南安普顿大学、德国的研究

小组等［１１，１２］对二维准周期结构中的准相位匹配倍

频过程进行了实验研究。基于二维准周期结构中丰

富的倒矢量的存在，本文将八重准周期超晶格结构

的概念引入铌酸锂铁电晶体中，对该晶体中的ＱＰＭ

谐频过程进行了研究。

２　实　　验

２．１　样品制备

采用外加高压脉冲电场极化的方法，制备了二

维八重准周期铌酸锂非线性光子晶体。类似于周期

结构非线性光子晶体的制备，准周期结构超晶格也

是在室温下通过极化狕向切割的铁电晶体来制备

的。极化所得铌酸锂晶体的大小为８．５ｍｍ×

８．５ｍｍ×０．４ｍｍ。图１给出了样品－狕面的形貌

图，可以看出整个样品范围内反转畴都非常均匀，清

晰地体现了八重准周期的几何结构。二维八重准周

期结构的元胞为正方形和４５°菱形，它们的边长均

为犪＝１１．７７μｍ。极化反转圆柱位于正方形和菱形

的顶点，直径约为４．７μｍ。图１中的插图为ＨｅＮｅ

激光器沿狕轴入射进铌酸锂晶体样品后，所获得的

衍射图样。在衍射图中，可以观察到衍射斑点也具

有清晰的八重对称性。

图１ 二维八重准周期极化铌酸锂晶体－狕表面的形貌图

Ｆｉｇ．１ －狕ｆａｃｅｍｉｃｒｏｇｒａｐｈｓｏｆｐｏｌｅｄＬｉＮｂＯ３ｃｒｙｓｔａｌｗｉｔｈ

ｔｗｏｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌｏｃｔａｇｏｎａｌｑｕａｓｉｐｅｒｉｏｄｉｃｓｕｐｅｒｌａｔｔｉｃｅ

根据准相位匹配的理论，在八重准周期光学超

晶格中倍频过程所要满足的条件为

Δ犽＝犓２ω－２犓ω－犌犿，狀，狆，狇 ＝０，

式中Δ犽为波矢失配量，犓２ω，犓ω 分别为倍频及基频

波矢，犌犿，狀，狆，狇 为准相位匹配频率转换过程中所采用

的倒矢量，是由４个基矢组合而成的。在二维八重准

周期结构中，犌犿，狀，狆，狇需要４个整数犿，狀，狆，狇，这一点

区别于二维周期结构中仅需要２个整数即可的倒矢

量犌犿，狀。对于三倍频而言，激光波长的准相位匹配

过程是个级联过程。它不仅要满足上述倍频条件，

还要同时满足

Δ犽＝犓３ω－犓２ω－犓ω－犌′犿，′狀，′狆，′狇 ＝０，

式中犓３ω是三倍频波矢。

图２示出二维八重准周期超晶格的倒矢量分布

图，整个倒空间可由４个基矢±犉犻（犻＝１，２，３，４）进

行线性组合来构成，其中

犉１ ＝ （１，０）＝ （１０００），

犉２ ＝ ［ｃｏｓ（π／４），ｓｉｎ（π／４）］＝ （０１００），

犉３ ＝ ［ｃｏｓ（２π／４），ｓｉｎ（２π／４）］＝ （００１０），

犉４ ＝ ［ｃｏｓ（３π／４），ｓｉｎ（３π／４）］＝ （０００１），（１）

式中基矢是在传统的二维笛卡儿坐标系及四维矢量

表示下完成的。４个基矢犉犻 的大小相等，与元胞边

长犪有直接的定量关系
［１３］。

图２ 二维八重准周期结构倒空间中倒矢量的分布图

Ｆｉｇ．２ Ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｏｆｔｈｅｒｅｃｉｐｒｏｃａｌｖｅｃｔｏｒｓｉｎ ｔｈｅ

ｒｅｃｉｐｒｏｃａｌｓｐａｃｅｏｆｔｗｏｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌｅｉｇｈｔｆｏｌｄｑｕ

　　　　　　ａｓｉｐｅｒｉｏｄｉｃｓｔｒｕｃｔｕｒｅ

２．２　准相位匹配实验研究

对二维八重准周期铌酸锂非线性光子晶体进行

ＱＰＭ谐频研究。实验中所采用的入射光束是由

Ｎｄ∶ＹＡＧ激光器抽运的纳秒光参变振荡器提供的。

激光的重复频率和脉宽分别为１０Ｈｚ和４ｎｓ。通过

透镜进行弱聚焦，入射基频光束在晶体中形成直径

约１８０μｍ的光斑。基频光束沿犉３ 方向入射，实现

了波长λ犻１＝１．１９５μｍ和λ犻２＝１．０６６μｍ的有效共

线准相位匹配倍频输出。实验中入射光束和出射光

束垂直于晶体相互平行的前后表面。匹配过程中所

采用的倒矢量分别为（００１０）和（０１０１），后者与前者

的长度比为槡２。入射光的平均功率为１．３ｍＷ 时，

两者的转换效率分别为３８％ 和２３％。在相同的入

射基频功率下，倍频光５９７．５ｎｍ （红）的输出强度

总高于５３３ｎｍ（绿）的输出，这主要是由前者形成的

４７４３
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过程中所采用的倒矢量阶数较低引起的。实验中没

有观察到饱和现象，即可通过提高入射功率使倍频

转换效率得以继续提高。类似地，还可以利用更长

的倒矢量，例如（０１１１）等获得更多种激光波长的倍

频输出。

同时，在偏离（００１０）方向２２．５°，即（１００１）方向

上，实现了λ犻３＝１．３１４μｍ，λ犻４＝１．１７μｍ 和λ犻５＝

０．９８μｍ的共线准相位匹配倍频输出。当入射平均

功率分别为１．１２，１．２２和１．３２ｍＷ 时，倍频光

６５７，５８５和４９０ｎｍ的转换效率可达１７％，４．４％和

５％。沿（１００１）方向进行的３种共线准相位匹配谐

频过程中所用到的倒矢量如表１所示。

表１ 准相位匹配谐频中的倍频输出

波长及所采用的倒矢量分布

Ｔａｂｌｅ１ Ｓｅｃｏｎｄｈａｒｍｏｎｉｃｏｕｔｐｕｔｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｓａｎｄｔｈｅ

ａｄｏｐｔｅｄｒｅｃｉｐｒｏｃａｌｖｅｃｔｏｒｓｉｎｔｈｅｑｕａｓｉｐｈａｓｅｍａｔｃｈｉｎｇ

ｈａｒｍｏｎｉｃｐｒｏｃｅｓｓｅｓ

ＴｙｐｅｏｆＱＰＭ

Ｉｎｐｕｔ

ｄｉｒｅｃｔｉｏｎ

ｏｆｌａｓｅｒ

Ｒｅｃｉｐｒｏｃａｌ

ｖｅｃｔｏｒｓ

／（犿，狀，狆，狇）

Ｗａｖｅｌｅｎｇｔｈ

ｏｆＳＨＧ

／ｎｍ

ＣｏｌｌｉｎｅａｒＱＰＭｐｒｏｃｅｓｓｅｓ

（００１０）

（１００１）

（００１０） ５９７．５

（０１０１） ５３３

（１００１） ６５７

（－１１１－１） ５８５

（０１１０） ４９０

ＮｏｎｃｏｌｌｉｎｅａｒＱＰＭ

ｐｒｏｃｅｓｓｅｓ
（００１０）

（０１００）

（０００１）
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由于在二维八重准周期光学超晶格中存在着丰富的

倒矢量，还对入射激光束与倒矢量非共线相互作用

的情况进行了研究。为了更清晰地观察非共线准相

位匹配谐频过程的作用效果，采用约９ｐｓ脉宽的激

光作为入射光源，入射光束沿基矢（００１０）方向入射。

在室 温 下 调 节 入 射 波 长，可 得 到 从 ０．８８２～

１．３６３μｍ范围内一系列的非共线准相位匹配谐频

输出，倍频光点对称地分布在入射光束两侧。

入射波长为１．３６３μｍ时，在（００１０）方向的对称

角度上出现了一对红光斑，参与该过程的倒矢量为对

称分布在（００１０）两侧的基矢，即（０１００）和（０００１）。该

非线性相互作用过程中，入射激光的平均功率约为

１．５ｍＷ时，准相位匹配倍频红光的产生效率约为

５％。入射波长逐渐减小时，位于入射光束对称两侧

的倍频光点彼此分离，随着波长的继续调节两个分离

的光点又趋近中心，再次重合。当波长从１．３６３μｍ

调至０．８８２μｍ时，上述变化过程重复出现。直到入

射波长小于０．９０６μｍ时，输出光点变得微弱且模糊，

这主要是由高阶准相位匹配过程引起的。其中，中心

光斑是由共线非线性相互作用产生的。然而，仅仅靠

共线谐频过程，不可能在这个波长范围内实现约

２０种波长的频率转换。这些表明，在此类过程中采

用横向倒矢量的非共线过程发挥了至关重要的作用。

图３给出了不同波长下倍频输出光斑的位置分布，及

同一入射波长下多个倍频光斑的相对强度分布。

图３（ａ）中的倍频光斑非常弱，这是由相位失配量非常

大造成的。图３（ｂ）对应于前面所述１．１９５μｍ的共

线准相位匹配倍频的结果，中间的倍频光斑清晰可

见，此时相位失配量Δ犽＝０。图３（ｄ），（ｅ）和（ｈ）中的

最外 围 光 点 对 应 于 基 频 波 长 １．１９０，１．１８７ 及

１．１６６μｍ的完全非共线准相位匹配倍频输出，即相位

失配量为０。准相位匹配过程中用到的成对倒矢量

分别为（１０１０）和（－１０１０），（０１１－１）和（０－１１１），

（１１１－１）和（－１－１１１），部分如图２所示。这些现象

表明，在某些入射基频波长的准相位匹配过程中，高

阶横向倒矢量成为主导。实验可测，运用较低阶倒矢

量（１０１０）和（－１０１０）所产生的倍频输出是较高阶倒

矢量（０１１－１）和（０－１１１）的１．４倍。基本来说，低阶

准相位匹配的转换效率较高，即使高阶准相位匹配条

件完全满足，相对应的转换效率也有可能低于相位失

配条件下的低阶匹配过程。这一点有助于在同一个

入射波长下实现不同准相位匹配倍频近乎等强度的

输出，如图３（ｃ）和图３（ｅ）所示。在波长由１．３６３μｍ

调至０．８８２μｍ的范围内，共出现了４次倍频光斑向

（００１０）方向聚拢与离开的现象，这是由二维八重准周

期倒矢量的分布和准相位匹配倍频条件相结合而成

的结果。其它波段范围内准相位匹配过程中所对应

的倒矢量及生成的倍频光波长可参考图２和表１。此

外，在偏离入射方向±５．６°角度的位置上，清楚地观
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测到了１．１９５μｍ的非共线准相位匹配三倍频输出。

此时，准相位匹配条件在三倍频的第一步中需采用倒

矢量（００１０），而第二步中需要成对倒矢量（１２２０）和

（－１０２２）。

图３ 不同基频波长下准相位匹配倍频光斑的分布（Ａ）

和同一入射波长下不同倍频输出的相对强度分布（Ｂ）

Ｆｉｇ．３ ｔｈｅｓｅｃｏｎｄｈａｒｍｏｎｉｃｌｉｇｈｔｓｐｏｔｓｕｎｄｅｒｔｈｅｄｉｆｆｅｒｅｎｔ

ｆｕｎｄａｍｅｎｔａｌ ｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｓ （Ａ） ｔｈｅ ｒｅｌａｔｉｖｅ

ｉｎｔｅｎｓｉｔｙ ｏｆ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｏｕｔｐｕｔ ｓｅｃｏｎｄｈａｒｍｏｎｉｃｓ

ｕｎｄｅｒｓａｍｅｉｎｐｕｔｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｓｗａｓｇｉｖｅｎ（Ｂ）

对于二维八重准周期超晶格而言，其独特性在

于，对于八重对称轴而言它具有等效性。当晶体绕

狕轴旋转π／４的整数倍时，上述准相位匹配非线性

过程同样可以得到，这与二维八重准周期超晶格的

八重旋转对称性相吻合。

３　结　　论

在二维八重准周期超晶格铌酸锂非线性光子晶

体中，约４８０ｎｍ的入射波长范围内实现了约２０种

波长的共线及非共线倍频输出。其中，两邻近的倍

频输出之间最小的波长间隔仅有１．５ｎｍ。从某种

意义来说，采用准周期光学超晶格晶体，实现了准连

续可调倍频输出。值得注意的是，如果采用具有更

高对称性的准周期结构，也就是说倒矢量彼此间若

更接近，两邻近倍频输出的基频波长间隔有望小于

２ｎｍ。利用该晶体，实现了红绿蓝三基色以及与红

绿黄交通灯颜色相近的非共线倍频光点输出。这些

将有助于激光连续频率转换及紧凑型光电子元件的

发展。
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