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摘要　通过研究畴壁切伦科夫倍频，发现畴壁存在巨大增强的非线性系数。由此造成的畴壁“定域性”使其可以对

非线性极化波产生相速度调制，进而影响切伦科夫倍频。提出并证实了极限切伦科夫倍频的存在，并分析了它和

准相位匹配倍频产生的区别。
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１　引　　言

铁电晶体是当前非线性光学研究与应用中极为

重要的一种材料。激光技术中最关键的两种频率转

换技术 双折射相位匹配技术［１］与准相位匹配技

术［２］，都与铁电晶体材料密不可分。前者利用了铁

电晶体较高的非线性系数以及双折射特性；后者通

过室温电场极化等技术在铁电晶体上制备人工结

构，以补偿基频光与转换光间的相位失配。具有其

他人工结构的铁电晶体，如准周期［３］、非周期［４］、二

维结构［５］等，同样被广泛应用于参量过程［３］、脉冲压

缩和整形［６］、相位调制［７］和滤波器［８］等领域。

尽管对铁电晶体的研究已经持续了超过５０年，

但人们对这种材料的认识仍有不足之处。这种不足

体现在人们对铁电晶体自发畴结构之间的界面

畴壁认识的缺乏。时至今日，对畴壁的动力学描

述［９，１０］仍是研究的主要方向。但近年来，针对畴壁

全新的功能性研究却再次成为热点。Ｆｒａｇｅｍａｎｎ

等［１１］曾于２００４年报道了周期性极化 ＫＴＰ晶体畴

壁上发现了新的非线性系数。此后，陆续有文章报

道类似的谐波产生过程［１２～１９］，指出应对畴壁上新的

非线性效应做更进一步的研究。最近两年，Ｎａｔｕｒｅ

系列杂志上连续报道了两篇畴壁新的电学效应，把畴

壁的应用前景又向前推进了一步：２００９年初，Ｓｅｉｄｅｌ

等［２０］在ＮａｔｕｒｅＭａｔｅｒｉａｌｓ上发表了ＢＦＯ晶体中畴壁

增强导电性的文章；２０１０年初，Ｙａｎｇ等
［２１］又在

ＮａｔｕｒｅＮａｎｏｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ上报道了ＢＦＯ晶体畴壁上存

０９００１２２１
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在增强的光伏效应。这些报道表明未来最有价值的

研究方向是多铁性材料界面（包括多铁畴壁和外延异

质结）。尽管这些现象背后的机制仍有待继续探索，

但这些成果表明，铁电晶体畴壁已经成为铁电晶体研

究中新的热点，被越来越多的研究人员所关注。在非

线性光学方面，畴壁切伦科夫型倍频（ＣＳＨＧ）的研究

在近年受到广泛关注［１１，１２，１４～１８］，不仅在研究中将其和

传统倍频过程区分开，提出纵向相位匹配机制，更将

其应用于超短脉冲的特性诊断［１３，１９］。

本文着眼于铁电晶体畴壁新的非线性光学性

质，研究了畴壁产生增强切伦科夫型二次谐波的特

性。基于这些特性，提出了畴壁的“定域性”，并分析

了该性质对非线性极化波产生的调制作用。利用畴

壁的调制作用，提出并证明了极限切伦科夫倍频的

存在并分析了这种类型的二次谐波对传统的倍频过

程的影响。这些研究表明畴壁不仅具有增强的非线

性效应，而且因其极窄的空间分布，会产生特殊的

“尺寸效应”。畴壁的这些新特性使其不仅具有进一

步研究的价值，也存在相当巨大的应用潜力。

图１ （ａ）畴壁激发增强切伦科夫倍频实验；

（ｂ）高质量单畴壁

Ｆｉｇ．１ （ａ）ＥｘｐｅｒｉｍｅｎｔｏｆｅｎｈａｎｃｅｄＣｈｅｒｅｎｋｏｖｓｅｃｏｎｄ

ｈａｒｍｏｎｉｃｇｅｎｅｒａｔｉｏｎｉｎｆｅｒｒｏｅｌｅｃｔｒｉｃｄｏｍａｉｎｗａｌｌ；

　（ｂ）ｈｉｇｈｌｙｑｕａｌｉｔａｔｉｖｅｓｉｎｇｌｅｄｏｍａｉｎｗａｌｌ

２　畴壁增强的非线性系数

在正常色散的非线性材料中，基频光除了可以

激发共线的倍频光外，还能激发切伦科夫倍频［２２］。

但是通常切伦科夫倍频的转换效率非常低，难以观

测到，导致单畴介质中的切伦科夫倍频相关研究较

为缺乏。实验中发现，切伦科夫倍频过程中，铁电晶

体畴壁相对单畴表现出了不同的特性。如图１所

示，在犣切铌酸锂（ＬＮ）晶体上制备了高质量的畴

壁（ＤＷ）。将中心波长为８００ｎｍ的飞秒脉冲沿畴

壁入射时，可以在纸屏上观测到一对非共线的倍频

光。这对倍频光沿切伦科夫角出射，并且关于畴壁

对称。通过测量倍频的转换效率，得到每一束倍频

光的转换效率为１０－５～１０
－４。作为对比，在保持光

源不变的前提下移动样品，使基频光照射在铌酸锂

晶体的单畴区域。理论上来说，此时应在纸屏上观

测到环形的切伦科夫倍频［２３］，但实际上由于转换效

率太低，并没有观测到这一环形的切伦科夫倍频。

据文献报道，在与本实验条件类似的情况下，单畴铌

酸锂 中 切 伦 科 夫 倍 频 的 转 换 效 率 为 １０－１０ ～

１０－９
［２３］。将之与本实验结果对比表明，铁电晶体畴

壁上的切伦科夫倍频过程有了巨大的增强。

由于通常认为畴壁只是材料中不同畴向区域间

的分界面，其本身性质与畴壁两侧的畴性质一致，因

此畴壁处表现出的增强的切伦科夫倍频现象十分奇

特。由麦克斯韦方程组可以推导出描述介质中切伦

科夫倍频过程的非均匀矢量波方程为

××犈－
ω
２
ｈ

犮２
ε犈 ＝ω

２
ｈ犘， （１）

式中ωｈ是倍频光的频率，ε是材料的介电常数，犘是

非线性极化波（ＮＰ）。由此可以解出在距离为狉处的

切伦科夫倍频光场为［２４］

犈（狉）＝
１

狉
ω
２
ｈ

４πε０犮
２犘犞犡（狀，狀′）犇（狀，狀′）×

ｅｘｐ －ｉ
ωｈ
犮（ ）狀′狉 ， （２）

式中狀和狀′分别为基频光与倍频光的折射率，

犡（狀，狀′）和犇（狀，狀′）是狀与狀′的函数，并且在小辐射

源近似的情况下等于１，犞是体积常数。由（２）式可以

看出，导致切伦科夫光场增强的唯一可能原因是非线

性极化波犘增强了。考虑到犘＝犱ｅｆｆ犈犈，则畴壁上的

有效非线性系数犱ｅｆｆ有了巨大的增强。从本实验结

果和文献数据对比的结果看，畴壁上的非线性系数

增大了２～３个数量级。

３　畴壁对极化波的调制作用

和体材料中激发出的环形切伦科夫倍频不同，

畴壁激发的切伦科夫倍频并不具有环形结构，而是

关于畴壁对称的一对准直的倍频光。产生这种现象

的原因是增强的非线性性质只存在于畴壁上。而畴

壁又非常薄，通常为１００ｎｍ量级或更小
［２５］，远小于

光场的１０μｍ量级。因此这个区域激发的非线性

极化波在空间上具有平面型的结构。由于这样平面

型结构非线性极化波产生的倍频光在空间上是相干

的，因此干涉的结果是形成一对关于畴壁平面对称

的准直的倍频光束。

由于畴壁相对光场范围来说是极窄的，而增强

的非线性性质又只存在于畴壁上，本文认为畴壁对

０９００１２２２
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于光场的响应具有“定域性” 在畴壁切伦科夫型

倍频产生的过程中，由基频光激发的非线性极化波

被牢牢地束缚在畴壁这一层薄薄的平面内，而由于

畴壁处非线性系数的提升非常巨大，即使基频光在

畴壁区域之外也产生了非线性极化波，但由于这种

极化波相对于畴壁内部来说非常小，几乎可以忽略，

因此可以认为基频光仅在畴壁处产生了有效的非线

性极化波。畴壁的定域性将对非线性极化波的波前

产生重要影响。

在畴壁切伦科夫倍频过程中，能量守恒由两个

频率为ω的光子转化为一个频率为２ω的光子来满

足，动量守恒由切伦科夫相位匹配条件来满足。如

图２（ａ）所示，基频光沿畴壁方向入射时，它在畴壁

上激发了有效非线性极化波，该极化波将随着基频

光一起，以相同的相速度在畴壁上运动狏ｎｐ＝狏，狏ｎｐ

表示非线性极化波的传播相速度，狏是基波相速度。

如果自由二次谐波在同样材料中以稍慢的速度狏′传

播，则倍频光出射的切伦科夫角为θＣ＝ｃｏｓ
－１（狏′／狏）。

如果把速度狏和狏′转换到动量空间，则可以得到切伦

科夫相位匹配条件为

ｃｏｓθＣ ＝
２犽
犽′

， （３）

式中犽和犽′是基频和倍频光的波矢。图２（ａ）中也

给出了典型的切伦科夫相位匹配矢量三角形关系，

这种关系也可以称为纵向相位匹配关系，与体材料

中的切伦科夫倍频过程完全一致。此时由基频光激

发的非线性极化波可以写成

犘＝犱ｅｆｆ犈
２
１ｅｘｐ［－ｉ（２犽狉－２ω狋）］． （４）

考虑到非线性极化波只能在畴壁上激发，当基频光

沿着畴壁方向入射时，非线性极化波可以在畴壁方

向上随着基频光自由传播；当基频光入射方向和畴

壁方向有一个夹角γ时，基频光也能在畴壁上激发

非线性极化波，与（４）式相同。但此时，由于非线性

极化波被约束在畴壁上，将不能沿着基频光入射方

向传播，如图２（ｂ）所示。在时间狋０，入射基频光的

等相面（ＥＰ）在犃 点激发非线性极化波。基频光等

相面以相速度狏向前传播，并在时间狋时到达犅 点

位置。该被畴壁约束的非线性极化波可以写为

犘狉 ＝犱ｅｆｆ犈
２
１ｅｘｐ［－ｉ（２犽狉ｃｏｓγ－２ω狋）］，（５）

从（５）式可以看出，被畴壁约束的真实的非线性极化

波的波矢实际上是基频光引起的非线性极化波在畴

壁平面内的投影 犽ｎｐ ＝ 犽ｃｏｓγ。很显然，图中所

示的非线性极化波相速度被畴壁所调制并且速度变

快为狏ｎｐ＝狏／ｃｏｓγ。由于介质中的自由倍频光仍然

以相速度狏′传播，可以得到此时的畴壁调制后的切

伦科夫相位匹配条件为

ｃｏｓθＣ ＝
２犽ｎｐ
犽′

＝
２犽ｃｏｓγ
犽′

＝
狀１ｃｏｓγ
狀２

，（６）

式中狀１ 和狀２ 是基频光与倍频光的折射率。（６）式

就是畴壁调制切伦科夫角的定义，同时也是畴壁调

制的切伦科夫相位匹配条件。

图２ 切伦科夫倍频过程图解及相应的相位匹配条件。

（ａ）入射光沿畴壁方向；（ｂ）入射光与畴壁方向存在

　　　　　　　　　　夹角

Ｆｉｇ．２ ＳｃｈｅｍａｔｉｃｏｆＣＳＨＧａｎｄｔｈｅｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇｐｈａｓｅ

ｍａｔｃｈｉｎｇｃｏｎｄｉｔｉｏｎ． （ａ）Ｉｎｃｉｄｅｎｔｌｉｇｈｔａｌｏｎｇ

ｄｏｍａｉｎｗａｌｌ；（ｂ）ｉｎｃｉｄｅｎｔｌｉｇｈｔｈａｓａｎａｎｇｌｅｗｉｔｈ

　　　　　　　　ｄｏｍａｉｎｗａｌｌ

实验中通过旋转样品同时测量切伦科夫倍频光

的出射角来验证（６）式的正确性。如图３（ａ）所示，

保持基频光入射在畴壁上，旋转样品，同时测量倍频

光角度随入射角的变化。随着基频光入射角逐渐增

大，倍频光的切伦科夫角也随之增大。测量结果如

图３（ｂ）所示，实验结果与用（６）式计算的理论结果

非常吻合。

４　极限切伦科夫倍频

从（６）式可以看到，当入射光与畴壁角度为９０°

时，切伦科夫型倍频光也将以９０°的切伦科夫角出

射。此时对应着切伦科夫倍频的极限情况，即非线

性极化波的相速度被调制到无穷大。这意味着入射

光垂直于畴壁入射时，产生的切伦科夫型倍频将与

入射光共线出射。这一过程与传统准相位匹配

（ＱＰＭ）过程的入射光与畴壁方向一致。

制作了圆形的周期为６．７２μｍ的周期性极化铌

酸锂（ＰＰＬＮ），维持光源不变。此时的ＰＰＬＮ周期

０９００１２２３
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图３ （ａ）实验示意图及光斑形态；（ｂ）实验结果与

理论计算对比

Ｆｉｇ．３ （ａ）ＳｃｈｅｍａｔｉｃｏｆｔｈｅｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｎｄｔｈｅＣＳＨＧ

ｐａｔｔｅｒｎ；（ｂ）ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｒｅｓｕｌｔｓａｎｄｔｈｅｏｒｅｔｉｃａｌ

　　　　　　　　　ｃａｌｃｕｌａｔｉｏｎ

并不满足飞秒光中心波长的准相位匹配条件。当该

圆形的ＰＰＬＮ样品旋转时，通过其圆心的基频光将

与畴壁产生夹角，这样就能观察到切伦科夫倍频光

从正常状态逐步被调制到极限情况的过程。如图４

图４ 极限切伦科夫倍频情况实验结果

Ｆｉｇ．４ ＥｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｒｅｓｕｌｔｓｏｆｅｘｔｒｅｍｅＣＳＨＧ

所示，随着圆片逐渐旋转，基频光与其中一束切伦科

夫倍频光间的距离越来越小，最终将达到共线情况

时的切伦科夫倍频极限情况。图中没有显示基频光

与倍频光共线的情况，但共线时，倍频光的强度达到

最强。

首先对ＰＰＬＮ中极限切伦科夫倍频的光谱进

行分析，图５中给出了共线倍频时的基频光及倍频

光的光谱强度图。可以看到，图中带宽为３０ｎｍ的

基频光的所有频率分量几乎被等效地倍频了。这种

宽带等效倍频的结果与准相位匹配的理论结果是相

违背的。准相位匹配只能满足分立频率的匹配条件

从而实现高效倍频，图中虚线给出了这些分立峰的

包络线。很显然，即使是包络线显示的转换效率也不

能和实验结果相符合。这表明，在共线情况下，倍频

中的主要贡献来自畴壁切伦科夫倍频。插图５（ａ）和

（ｂ）显示了在单畴铌酸锂和ＰＰＬＮ中产生倍频效率的

差异。另外使用了３块不同周期不同长度的ＰＰＬＮ

来检验这个实验。如插图５（ｃ）中所示，１，２和３分别

表示１０ｍｍ 长的非周期铌酸锂，１５ｍｍ 长、周期

３０μｍ的ＰＰＬＮ和５．８ｍｍ长、周期６．５μｍ的ＰＰＬＮ

样品。从准相位匹配理论上来说，这些周期不同、长

度不同的ＰＰＬＮ样品产生的倍频光将没有可比较

性，且由于周期都不满足准相位匹配条件，效率都应

非常低。但如果考虑畴壁极限切伦科夫倍频，这些

样品产生的倍频光不仅应该是宽带高效的，同时，由

图５ 基频光（ＦＦ）与倍频光（ＳＨ）的光谱强度。虚线是准

相位匹配方法计算出的倍频光效率。插图（ａ）和

（ｂ）是单畴ＬｉＮｂＯ３ 晶体和ＰＰＬＮ中倍频效率的对

　　比，（ｃ）显示了倍频效率随畴壁数量线性增大

Ｆｉｇ．５ Ｓｐｅｃｔｒａ ｏｆｓｅｃｏｎｄ ｈａｒｍｏｎｉｃ ａｎｄｆｕｎｄａｍｅｎｔａｌ

ｂｅａｍ．Ｄａｓｈｅｄｌｉｎｅｉｓｔｈｅｅｎｖｅｌｏｐｅｏｆｃａｌｃｕｌａｔｅｄ

ｓｉｄｅｂａｎｄｓｏｆｓｉｎｃｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆＱＰＭｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ．

Ｉｎｓｅｔｓ（ａ）ａｎｄ （ｂ）ａｒｅｄｉｒｅｃｔｃｏｍｐａｒｉｓｏｎｏｆ

ｓｅｃｏｎｄｈａｒｍｏｎｉｃｓｐｏｔｓｇｅｎｅｒａｔｅｄｂｙｂｕｌｋＬｉＮｂＯ３

ａｎｄＰＰＬＮ．Ｉｎｓｅｔ（ｃ）ｓｈｏｗｓｔｈｅｌｉｎｅａｒｉｎｃｒｅａｓｅｏｆ

ｓｅｃｏｎｄｈａｒｍｏｎｉｃｉｎｔｅｎｓｉｔｉｅｓｗｉｔｈＤＷｎｕｍｂｅｒｓ
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于飞秒光脉冲脉宽极短，它在经过畴壁序列时，将产

生一串倍频光序列，这些倍频光不能有效地相干叠

加在一起，因此倍频光的效率应该与畴壁数量成正

比。插图５（ｃ）中的实验结果表明，倍频光效率的确

是与样品中的畴壁数量成正比的，并且在实验中观

测到高效宽带的倍频。这个结果与畴壁极限切伦科

夫倍频的解释符合得很好。这里畴壁效应导致倍频

光强度线性变化的实验结果与随机相位匹配［２６］的

实验类似。由于不同畴壁产生的极限切伦科夫倍频

光非相干叠加，导致了强度随畴壁数量增加而增加。

在与此类似的实验过程中，利用飞秒光［２７］和连续

光［２８］进行了不同的相干性实验。结果表明，飞秒光

产生的倍频信号具有较差的相干性，而连续光产生

的倍频信号具有完全的相干性。这也从另一方面证

明了图５所示的倍频信号为切伦科夫倍频光非相干

叠加的结果。

５　结　　论

通过实验研究铁电晶体畴壁上的切伦科夫倍

频，发现了铁电晶体畴壁上存在增强的非线性系数。

通过对比实验数据与文献中报道的数据，对非线性

系数增大的估计值在２～３个数量级。由于畴壁极

窄的空间分布，使得畴壁对光场响应的有效区域具

有极强的“定域性”。这将导致畴壁对非线性极化波

产生相速度调制，进而影响切伦科夫倍频的出射角

度，实验与理论计算符合得非常好。利用这一调制

作用，预言并通过实验证实了极限切伦科夫倍频的

存在。由于极限切伦科夫倍频与传统准相位倍频的

产生方向完全相同，因此在过去的研究中几乎被忽

略。从实验上分析了极限切伦科夫倍频与准相位匹

配不同的性质，分析了倍频光的光谱特性、强度分

布，并以此排除准相位匹配的影响，同时还利用了不

同的周期极化晶体，在不同数量的畴壁中验证了极

限切伦科夫倍频的效率。铁电晶体畴壁增强的非线

性性质是一个全新的发现，它不仅是对传统倍频过

程的补充完善，同时也具备其自身非常特殊的性质，

具有广泛的研究前景和应用潜力，应在今后的研究

应用中引起更大的重视。
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