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摘要　采用两块大小均为１０ｍｍ×１０ｍｍ×０．２ｍｍ 的ＢＢＯ晶体级联的实验方案对中心波长为８００ｎｍ、脉宽

７０ｆｓ、重复频率１０Ｈｚ的激光进行了倍频，针对ＢＢＯ晶体的空间走离和相速度失配，分别调节两块倍频晶体的光

轴夹角和基频光的角度匹配失谐量。实验表明，两块倍频晶体光轴反向平行可以补偿空间走离效应，一定的角度

失谐可以补偿基频光和倍频光的相速度失配。在无聚焦情况下，使用两块ＢＢＯ晶体级联相互配合优化将８．１ｍＪ

的入射基频光倍频后得到带宽６．７ｎｍ（傅里叶转换极限脉冲宽度为３５ｆｓ）、２．８ｍＪ以上的倍频光。其倍频效率高

达３５．７％，是同等条件下单块晶体倍频转换效率的１．７倍。
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１　引　　言

激光倍频技术是获得短波长超短脉冲激光的有

效途径之一。对于强场超短激光脉冲而言，晶体中

的群速度失配、群速度色散［１］、自相位调制［２］和交叉

相位调制［１］等非线性效应的产生会严重影响倍频效

率的提高。其中，群速度失配导致了基频光和倍频

光的时间走离。对此，一些研究小组采用晶体级联

的方案提高倍频转换效率，晶体级联不需要对光路

作大的改动，只需在原来的晶体后面再级联晶体就

可实现高效谐波转换［３］，具有简单高效的特点。

Ｋｒｙｌｏｖ等用４块长度分别为３，５，１０，４０ｍｍ的

ＫＤＰ晶体对脉冲宽度１５０ｆｓ，中心波长７８０ｎｍ，峰

值功率密度１５０ＧＷ／ｃｍ２ 的光进行倍频
［４］，转换效

率略低于５０％。ＲｕｄｄｅｌｌＪ．Ｇｅｈｒ等用５块长度分别
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为１，１．５，１，１．５，１ｍｍＢＢＯ晶体对脉冲宽度２５０ｆｓ，

中心波长８００ｎｍ的脉冲进行倍频
［５］，转换效率为

３３．７％。Ｗｉｌｌｉａｍ．Ｊ．Ａｌｆｏｒｄ等用５块长度均为

２ｍｍ的ＢＢＯ晶体对中心波长４２０ｎｍ，脉冲宽度

１ｎｓ的脉冲进行倍频模拟
［６］，转换效率高达５０％。

ＪｅａｎＪａｃｑｕｅｓＺｏｎｄｙ等用１０块长１０ｍｍ的ＫＴＰ晶

体对中心波长１０６４ｎｍ的光脉冲进行倍频
［７］，其转

换效率是同等条件下单块长１００ｍｍ的ＫＴＰ晶体

倍频转换效率的１５倍。本文采用两块长度均为

０．２ｍｍ的ＢＢＯ晶体级联的实验方案对中心波长为

８００ｎｍ、脉宽７０ｆｓ、脉冲能量８．１ｍＪ、重复频率

１０Ｈｚ、峰值功率密度１００ＭＷ／ｃｍ２的激光进行了倍

频，倍频效率高达３５．７％。

２　实验装置及实验分析

实验采用改造过的商用钛宝石飞秒激光系统，

该系统由脉宽小于１２ｆｓ的振荡源（ＣｏｍｐａｃｔＰｒｏ，

ＦｅｍｔｏｌａｓｅｒｓＧｍｂＨ），自建展宽器
［８］和 ＴＳＡ２５系

统中的再生放大器、两通放大器及压缩器组成。输

出光谱中心波长８００ｎｍ，用ＯｃｅａｎＯｐｔｉｃｓ公司生产

的光纤光谱仪 ＨＲ２０００测得输出谱线半峰全宽

（ＦＷＨＭ）为４０ｎｍ。激光脉宽约７０ｆｓ，重复频率

１０Ｈｚ，单脉冲能量１２ｍＪ。

实验光路图如图１所示，其中ＢＳ为分束片、

Ｍ１～Ｍ８为 ８００ｎｍ 平面高反镜、Ｍ９ 和 Ｍ１０ 为

４００ｎｍ平面高反镜、椭圆形框内部为ＢＢＯ倍频晶

体组，晶体内部虚线箭头为晶体光轴方向，短实线箭

头为空间走离方向，ＢＢＯⅢ为和频晶体，ＤＬ为延时

器。由ＴＳＡ２５输出经压缩器压缩后，中心波长为

８００ｎｍ、脉冲时间宽度为７０ｆｓ、重复频率为１０Ｈｚ、

单脉冲能量为１２ｍＪ的线偏振激光脉冲经分束片

ＢＳ以３：７的比例分成两束，其中能量较高的一束经

平面高反镜 Ｍ２、Ｍ３、Ｍ４ 反射后进入两块ＢＢＯ倍频

晶体。能量较低的一束经过精密电控平移台 ＤＬ

（精度０．１μｍ）上的直角镜反射后与倍频后的光一

起通入和频晶体ＢＢＯⅢ。椭圆形框为ＢＢＯ倍频晶

体组，晶体内部虚线箭头为晶体光轴方向，短实线箭

头为空间走离方向。虚框内的装置在测量倍频后的

光与基频光的後相关性时使用。

图１ 实验装置图

Ｆｉｇ．１ Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｓｅｔｕｐ

　　实验中使用的晶体材料都是βＢａＢ２Ｏ４ 倍频晶

体大小均为１０ｍｍ×１０ｍｍ×０．２ｍｍ，相位匹配角

为２９．２°。

２．１　ＢＢＯ晶体中的空间走离补偿

实验中，在 Ｍ１０后面放置光功率计，用来测量倍

频光功率的大小。放置单块ＢＢＯ晶体，转换效率可

达２０．９％，但在 ＢＢＯ 晶体后面可以明显看到

４００ｎｍ和８００ｎｍ 的光斑分离，发生了空间走离

效应。

同时放置两块晶体，并转动倍频晶体ＢＢＯⅡ

３６０°的过程中，发现倍频光能量大小出现几次极值，

分别对应两块晶体光轴夹角为０，π／２，π和３π／２的

位置。因此，实验分别研究了两块ＢＢＯ晶体光轴夹

角为０，π／２以及π时倍频效率的大小。结果如表１

所示。

１３６２
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表１ 晶体光轴夹角对倍频效率的影响

Ｔａｂｌｅ１ Ｆｒｅｑｕｅｎｃｙｄｏｕｂｌｉｎｇｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙｄｅｐｅｎｄｓ

ｏｎａｎｇｌｅｂｅｔｗｅｅｎｔｗｏｃｒｙｓｔａｌａｘｅｓ

Ｎｕｍｂｅｒ ｉｎｃｌｕｄｅｄａｎｇｌｅ ｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ

１ ——— ２０．９％

２ ０ ２４．５％

２ π／２ １７．７％

２ π ３１．６％

　　同时放置两块晶体时，倍频效率有所提高。当

输入光功率一定时，倍频转换效率随着非线性介质

的长度增加而增加［９］。但是晶体长度越大，空间走

离和时间走离越大，又抑制了倍频转换效率的增

加［２］。因此，放置两块晶体比放置一块晶体时，倍频

转换效率有所增加。

两块晶体光轴夹角为π时，倍频转换效率有明

显提高。如图１椭圆形框内所示。前一块晶体的空

间走离方向（实短箭头）是偏离基频光向下，后一块

晶体的空间走离方向是偏离基频光向上，光通过这

样两块晶体后，空间走离效应就得到补偿。两块晶

体相位匹配角都是２９．２°，计算得到基频光和倍频

光的空间走离角大小都是３．８９°。但是走离的方向

相反，空间走离得到了补偿。因此倍频转换效率会

明显提高。

图２是基频光（ａ）和倍频光（ｂ）光谱图。其中，

图２（ｂ）所示都是基频光垂直入射到晶体表面得到

的。单独放置ＢＢＯＩ时的ＦＷＨＭ 为６．２ｎｍ；单独

放置ＢＢＯⅡ的ＦＷＨＭ 为６．１９ｎｍ；平行放置两块

晶体倍频光脉冲的ＦＷＨＭ 为５．２８ｎｍ；垂直放置

两块晶体倍频光脉冲ＦＷＨＭ 为６．１１ｎｍ；反平行

放置两块晶体倍频光脉冲的ＦＷＨＭ 为３．５ｎｍ。

实验室使用的８００ｎｍ平面高反镜在８０４ｎｍ的反射

率明显低于光谱范围内的其它波长，造成了８０４ｎｍ

缺失。由图２（ｂ）可以看出，单块晶体倍频得到的倍

频光 的 带 宽 （ＦＷＨＭ）稍 大 于 其 它 情 况 下 的

ＦＷＨＭ。因为倍频光光谱宽度
［２］可以用 Δω ＝

２π／犾（ ）ν 来表示，犾是非线性晶体长度，ν是群速度

失配，即光谱宽度与非线性晶体长度成反比［２］，所以

随着晶体长度的增加，相应的ＦＷＨＭ 就减小。两

块晶体级联且光轴垂直（以下简称垂直放置）时，由

于后一块晶体的快、慢轴相对于前一块晶体的快、慢

轴旋转π／２。于是，在前一块晶体的沿快／慢轴传输

的基频光在第二块晶体中将沿慢／快轴传输，群速度

色散得到补偿，其相应的ＦＷＨＭ 较宽。两块晶体

级联且光轴反向（以下简称反向放置）时，光谱出现

了调制，且ＦＷＨＭ明显变窄。

图２ 基频（ａ）和倍频光（ｂ）光谱图

Ｆｉｇ．２ Ｔｈｅｆｕｎｄａｍｅｎｔａｌｗａｖｅｓｐｅｃｔｒｕｍ（ａ）ａｎｄｓｅｃｏｎｄｈａｒｍｏｎｉｃｓｐｅｃｔｒｕｍ（ｂ）

２．２　ＢＢＯ晶体中的相速度补偿

相位匹配技术［１０］是实现高效频率转换的基本

方法之一，即利用非线性晶体的双折射与色散特性

达到相位匹配，使参与互作用的光波在介质中传播

时具有相同的相速度。本实验采用ＢＢＯ晶体Ⅰ类

相位匹配（ｏ＋ｏ→ｅ），即狀ｏ（ω）＝狀ｅ（２ω，θ）。对于中

心波长８００ｎｍ的激光脉冲，相位匹配角为２９．２°。

由于超短脉冲具有很宽的频谱宽度，仅仅在一

个特定频率实现相位匹配条件，其他频率成分分量

必然存在相位失配从而造成增益下降［１０］。倘若使

级联的两块晶体对不同的频率成分满足相位匹配，

这样两块晶体之间可以相互配合优化频率转换过

程，提高转换效率。这样，在两块晶体中对于中心频

率都有一定量的相位失配，造成基频光与倍频光的

相速度不同。

由ＢＢＯ晶体的Ｓｅｌｌｅｉｍｅｒ方程
［１０］和负单轴晶

体的ｅ光折射率公式
［１１］计算所得基频光和倍频光

折射率随入射光与晶体光轴之间夹角的变化曲线如

图３所示，基波法线方向与光轴方向的夹角θ发生

变化时，可导致倍频光相对基频光的正色散和负色

散。当θ小于２９．２°时，倍频光折射率大于基频光折

射率。反之，倍频光折射率小于基频光折射率。
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图３ 基频光和倍频光折射率随入射光与晶体光轴之间

夹角的变化曲线

Ｆｉｇ．３ Ｔｈｅｒｅｆｒａｃｔｉｖｅｉｎｄｅｘｏｆｔｈｅｆｕｎｄａｍｅｎｔａｌｗａｖｅｐｕｌｓｅ

ａｎｄｔｈｅｓｅｃｏｎｄｈａｒｍｏｎｉｃｐｕｌｓｅａｓａｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆａｎｇｌｅ

　　ｂｅｔｗｅｅｎｉｎｃｉｄｅｎｔａｎｄｔｈｅａｘｅｓｏｆｔｈｅｃｒｙｓｔａｌ

在两块晶体的倍频中，让光通过前一块晶体时

狀ｏ（ω）＞狀ｅ（２ω，θ），基频光的相速度小于倍频光的

相速度；而通过后一块晶块时狀ｏ（ω）＜狀ｅ（２ω，θ），基

频光的相速度大于倍频光的相速度，这样倍频光通

过第一块晶体超前的速度在通过第二块晶体时得到

了补偿。通过这种方法可以提高转换效率，且能增

大带宽。

实验中，将能量较高的一束光用单块ＢＢＯ晶体

直接倍频，倍频晶体后的两片４００ｎｍ平面高反镜

均不使用，倍频后的光（包括４００ｎｍ和８００ｎｍ）与

经ＤＬ（延时器）后的基频光一起入射到和频ＢＢＯ晶

体，组成一个互相关测量仪，实验光路图如图１所

示。基频光和倍频后的光经过和频ＢＢＯ晶体会产

生和频光，既有基频８００ｎｍ的光和倍频４００ｎｍ的

光产生的２６７ｎｍ的信号，也有８００ｎｍ的基频光和

倍频后剩余的８００ｎｍ的光产生的４００ｎｍ的信号。

调节延时器，同时记录延时器的位置和信号光的强

度，根据记录的数据作曲线图，这个图形称作互相关

曲线图。分别找到两条曲线的最高点，比较最高点

延时器所在位置，求出位置差，计算得到基频光和倍

频光的时间差，从而推出基频光和倍频光的相速度

大小关系。

定义α为基频光入射方向偏离正入射（垂直入

射到晶体表面为正入射）的角度大小，偏离正入射

向左α＜０，反之α＞０。倍频光超前时间差为正，反

之为负。调节α，测量基频光与倍频光的时间差作

图。实验中取了７个观测点，结果如图４所示。由图

可以看出：α＜０时，倍频光超前，即倍频光的相速度

大于基频光的相速度。α＞０时，倍频光滞后，即倍频

光的相速度小于基频光的相速度。这与计算得到的

结果一致。其中当入射光偏离正入射－０．２１６°时，

倍频光超前１１４．６ｆｓ；入射光偏离正入射＋０．２１６°

时，倍频光滞后１１９ｆｓ。

图４ 倍频后基频光与倍频光的时间差随

基频光入射角的变化。时间差大于零表示倍频光在前

Ｆｉｇ．４ Ｔｉｍｅｄｅｌａｙｂｅｔｗｅｅｎｆｕｎｄａｍｅｎｔａｌｗａｖｅｐｕｌｓｅａｎｄ

ｓｅｃｏｎｄｈａｒｍｏｎｉｃｐｕｌｓｅａｆｔｅｒｆｒｅｑｕｅｎｃｙｄｏｕｂｌｅｄ．

Ｐｏｓｉｔｉｖｅｖａｌｕｅｏｆｔｈｅｔｉｍｅｄｅｌａｙｍｅａｎｓｔｈａｔｓｅｃｏｎｄ

　　　　ｈａｒｍｏｎｉｃｐｕｌｓｅｔｒａｎｓｍｉｔｓａｈｅａｄ

图５ 空间走离和相速度补偿后的倍频光光谱图。

其ＦＷＨＭ大小为６．７ｎｍ

Ｆｉｇ．５ Ｔｈｅｓｐｅｃｔｒｕｍ ｏｆｓｅｃｏｎｄｈａｒｍｏｎｉｃｐｕｌｓｅａｆｔｅｒ

ｓｐａｔｉａｌｗａｌｋｏｆｆａｎｄｐｈａｓｅｖｅｌｏｃｉｔｙｃｏｍｐｅｎｓａｔｉｏｎ．

　　　　Ｔｈｅｂａｎｄｗｉｄｔｈｉｓ６．７ｎｍ

３　实验结果

根据以上的实验分析，调节使两块晶体的光轴

夹角反向平行，并且使两块晶体入射方向均偏离正

入射，有一定的角度匹配失谐量。让第一块晶体的

入射光偏离正入射－０．２１６°，倍频光超前，此时根据

相干长度计算公式［１０］犔ｃ＝π／Δ犽计算得到相干长度

犔ｃ为０．４７ｍｍ，大于晶体长度，倍频光的能量不断

增长［１］；第二块晶体的入射光偏离正入射＋０．２１６°

倍频光滞后，计算得到相干长度犔ｃ为０．４８ｍｍ，同

样大于晶体长度。优化后得到倍频后光能量为

２．８９ｍＪ，倍频前光能量为８．１ｍＪ，转换效率为

３５．７％。其光谱如图５所示，ＦＷＨＭ为６．７ｎｍ，比

单块晶体倍频得到的ＦＷＨＭ增宽０．５ｎｍ。

３３６２
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４　结　　论

采用两块ＢＢＯ晶体级联的实验方案对中心波

长为８００ｎｍ、脉宽７０ｆｓ、脉冲能量８．１ｍＪ、重复频

率１０Ｈｚ、功率密度１００ＭＷ／ｃｍ２ 的激光进行了倍

频，得到带宽６．７ｎｍ（傅里叶转换极限脉冲宽度为

３５ｆｓ）、２．８ ｍＪ以上的倍频光，倍频效率高达

３５．７％。晶体级联并反向放置可以补偿空间走离。

另外，晶体级联方案中使每块晶体的晶轴与波矢成

不同的夹角，满足一小段频率的相位匹配角，以提高

整个频段的转换带宽。从相速度和折射率的角度解

释容易理解，并且在正色散介质中得到了基频光相

对倍频光负色散的结果，为下一步开展高效共线三

次谐波产生研究打下了基础。
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