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高斯光束在偏硼酸钡单晶和孪晶中的倍频现象
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摘要　理论探讨了高斯光束在非线性单轴晶体中的倍频效应。基于麦克斯韦方程组并考虑晶体的各向异性推导

出负单轴Ｉ型晶体相位匹配下的倍频耦合波方程组。建立了具体的关于偏硼酸钡（ＢＢＯ）单晶以及孪晶的物理模型

并做数值求解。对求解所得到的单晶以及孪晶的谐波能流分布、晶体出射面探测点处谐波电场时域分布、总输出

能量、输出光束频谱和输入光束角谱分别进行分析讨论，从束腰宽度、晶体结构以及材料性质对倍频的影响等方面

做出具体合理的解释。研究结果对于单轴晶体的非线性光学性质的研究以及相应的光学晶体器件的研发等具有

一定的参考价值。
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１　引　　言

非线性光学领域自上世纪６０年代开创至今，其

基本原理、新材料研发以及应用方面有了长足发展，

光学二次谐波是其中应用最广泛的技术之一。虽然

新的非线性光学材料层出不穷，但使用最广泛的仍

然是几种最基本的非线性光学晶体，如ＫＤＰ、ＢＢＯ、

ＬＢＯ以及ＫＴＰ等。人们很早就对孪晶结构有所认

识，由于晶体的双折射和色散问题比较复杂，对孪晶

界面的光学效应研究得非常少，基本上没有对其应

用进行开发。这主要因为天然的孪晶比较少，而且

质量不高，限制了对孪晶的研究和开发。２００３年美

国ＮａｔｉｏｎａｌＥｎｅｒｇｙＬａｂｏｒａｔｏｒｙ的Ｚｈａｎｇ等
［１］采用

“光胶”的方法制备出矾酸钇孪晶，首次在实验中发

现孪晶界面存在等效负折射和全透射现象，紧接着

复旦大学Ｌｉｕ等
［２］从理论上对其做了进一步论证。

寻常光通过孪晶界面时，其传播特性不发生任何改

１１１４００２１
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变，与在单晶中的传播没有任何差别；在一定入射角

范围内，孪晶界面对非常光的折、反射有不同于常规

光学材料的特性，即等效负折射和全透射［１～４］。对

于孪晶界面非线性光学性质的研究尚未见理论和实

验方面的报道。我们认为精心设计非线性光学晶体

的孪晶结构，利用非常光在孪晶界面上的负折射以

及全透射效应，能够较大程度地增加非常光和寻常

光在空间的交叠范围，部分消除离散效应对倍频过

程的影响，从而提高谐波的峰值功率及倍频效率。

本文从晶体各向异性的前提出发对高斯光束在单轴

晶体中的二次谐波效应做理论上的推导，得出非线

性耦合波方程组。考虑偏硼酸钡（ＢＢＯ）材料，其倍

频系数比较大且走离明显，所以倍频效果也更好。

由于方程组较为复杂难以求得解析解，本文利用程

序对单晶和孪晶分别做数值模拟，并以单晶的倍频

结果为参照，将不同晶体结构以及不同入射光束束

腰下得出的谐波能流及时域电场分布、输出光束傅

里叶变换频谱、入射光束角谱逐一进行类比分析。

计算结果表明：在同等条件下的非线性材料中，孪晶

在二次谐波能流以及场强的峰值功率、倍频转换效

率、频谱分布方面比单晶有显著优势。研究所得到

的结论对于单轴晶体的非线性光学性质的研究以及

相应的光学晶体器件的研发等提供了一定的理论

参考。

２　理论模型

图１分别展示了单晶和孪晶中的倍频过程：当

一束基波入射到双折射晶体表面时，基波与谐波将

发生走离，图１中的ｏ和ｅ分别代表寻常光与非常

光，可以很明显看到单晶的偏折角要比孪晶大一点，

这是因为孪晶界面的负折射可以使倍频光往出射面

上会聚，增大ｏ光和ｅ光的重叠面积，从而抑制了走

离，使倍频转换效率得到提高［５］。

图１ 高斯光束在单晶和孪晶中的倍频示意图

Ｆｉｇ．１ Ｓｔｒｕｃｔｕｒｅｏｆｆｒｅｑｕｅｎｃｙｄｏｕｂｌｉｎｇｉｎｓｉｎｇｌｅａｎｄｔｗｉｎｃｒｙｓｔａｌｓ

　　考虑晶体各向异性与负单轴Ｉ型（ｏｏ→ｅ）相位

匹配［６］（相干波长１０６４ｎｍ５３２ｎｍ），许多参考文

献中的理论都是以各向同性介质为前提，但工程技

术中是利用晶体的各向异性·犈≠０来实现相位匹

配。基于 Ｍａｘｗｅｌｌ方程组推导出耦合波动方程

（·犈）－
２犈＋μ０ε０


２犈

狋
２ ＝－μ０


２犘

狋
２
，（１）

式中

犘＝ε０（χ
（１）犈＋χ

（２）：犈犈）． （２）

　　根据孪晶左右对称性，设左边晶体对应下标１，

右边对应２。以左晶为例，如图２（ａ）所示，光束在

晶体内与光轴（狕轴）成θ角传播，波矢犽与狕轴构成

的平面关于狓轴成φ＝４５°角，ｅ光的波矢方向与能

流方向发生走离，主要体现在犇ｅ、犈ｅ之间的离散角

α，由此可以得到以下各参量表达式：相对介电常数

εｒ１ ＝

狀２ｏ ０ ０

０ 狀２ｏ ０

０ ０ 狀

烄

烆

烌

烎
２
ｅ

， （３）

图２ （ａ）负单轴晶体中ｏ光和ｅ光在主轴坐标系下的示

意图，狕轴代表光轴方向，犽代表Ｉ型相位匹配方向；

（ｂ）按照Ｉ型相位匹配定向切割晶体后，所建立的新

　　　　坐标系下ｏ光和ｅ光的示意图

Ｆｉｇ．２ （ａ）Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｏｆｏｒａｙａｎｄｅｒａｙｉｎｔｈｅｐｒｉｎｃｉｐａｌ

ａｘｉｓｓｙｓｔｅｍｏｆｕｎｉａｘｉａｌｃｒｙｓｔａｌ，狕ａｘｉｓｉｓｏｐｔｉｃａｌ

ａｘｉｓａｎｄ 犽 ｒｅｐｒｅｓｅｎｔｓｔｙｐｅＩ ｐｈａｓｅ ｍａｔｃｈｉｎｇ

ｄｉｒｅｃｔｉｏｎ；（ｂ）ｏｒａｙａｎｄｅｒａｙｉｎｔｈｅｅｓｔａｂｌｉｓｈｅｄ

ａｘｉｓｓｙｓｔｅｍ ａｆｔｅｒｔｈｅｃｒｙｓｔａｌｉｓｃｕｔｏｒｉｅｎｔｅｄｌｙ

　　　　ｕｎｄｅｒｔｙｐｅＩｐｈａｓｅｍａｔｃｈｉｎｇ
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基波场强

犈ｏ１ ＝ 犈ｏ１ ·

ｓｉｎ

－ｃｏｓ

烄

烆

烌

烎０

， （４）

谐波场强

犈ｅ１ ＝ 犈ｅ１ ·

－ｃｏｓｃｏｓ（θ＋α）

－ｓｉｎｃｏｓ（θ＋α）

ｓｉｎ（θ＋α

烄

烆

烌

烎）

． （５）

　　图２（ａ）是主轴坐标系，依照相位匹配定向切割晶

体后建立新坐标系，如图２（ｂ）所示，波矢犽沿狓轴方

向，根据以下步骤进行坐标变换：首先狓狅狔平面绕狕

轴逆时针旋转４５°；接着狔狅狕平面绕狓轴逆时针旋转

９０°；最后狓狅狔平面绕狕轴逆时针旋转９０°－θ
［７］。那么

相对应的新坐标下各参量可分别表示为：相对介电常

数

εｒ１＝

ｓｉｎ２θ狀
２
ｏ＋ｃｏｓ

２
θ狀

２
ｅ ｓｉｎθｃｏｓθ（狀

２
ｅ－狀

２
ｏ） ０

ｓｉｎθｃｏｓθ（狀
２
ｅ－狀

２
ｏ） ｓｉｎ２θ狀

２
ｅ＋ｃｏｓ

２
θ狀

２
ｏ ０

０ ０ 狀２

烄

烆

烌

烎ｏ

，

（６）

基频ｏ光场强

犈ｏ１ ＝ 犈ｏ１ ·

烄

烆

烌

烎

０

０

１

， （７）

基频ｏ光极化强度

犘ｏ１ ＝４ε０·

０

０

－ｓｉｎ（θ＋α）犱１１犈ｏ１狕犈ｅ１狔
ｃｏｓ

烄

烆

烌

烎α

， （８）

倍频ｅ光场强

犈ｅ１ ＝ 犈ｅ１ ·

ｓｉｎα

ｃｏｓα

烄

烆

烌

烎０

， （９）

倍频ｅ光极化强度

犘ｅ１ ＝２ε０·
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２
ｏ１狕

烄

烆

烌

烎０

． （１０）

将（７）～（１０）式代入（１）式，可得到如下四个标量耦

合波方程：


２犈ｏ１

狓
２ ＋


２犈ｏ１

狔
２ －μ０ε０


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
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２ 犈ｅ１＋


２犈ｅ１

狋
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犈ｅ１
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
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
２犈ｅ１

狕（ ）２ －ｓｉｎα

２犈ｅ１

狔狓
－μ０ε０ｃｏｓα


２犈ｅ１

狋
２ ＋４μ０ε０ｓｉｎθ犱１１


２犈ｏ１

狋
２ ＋

犈ｏ１

（ ）狋［ ］
２

＝０， （１２）

ｓｉｎα

２犈ｅ１

狔
２ ＋


２犈ｅ１

狕（ ）２ －ｃｏｓα

２犈ｅ１

狓狔
－μ０ε０ｓｉｎα


２犈ｅ１

狋
２ ＋４μ０ε０ｃｏｓθ犱１１


２犈ｏ１

狋
２ ＋

犈ｏ１

（ ）狋［ ］
２

＝０， （１３）

犈ｏ１

狕
＝
犈ｅ１

狕
＝０． （１４）

（１１）～（１４）式即为晶体各向异性条件下严格的耦合波方程组。孪晶的左右晶体呈镜面对称的相位关系，所

以对右晶的各分量可采用同样的方法求解［８，９］，对单晶进行程序计算时将其作为左晶处理。

设ｏ光和ｅ光的波长分别为λｏ＝１０６４ｎｍ以及λｅ＝５３２ｎｍ，晶体为一般长方体，长度为２０μｍ，入射飞

秒高斯光束表达式为

犈＝
犈０

１＋（λｏ狓／π狑
２
１，２）槡

２
ｃｏｓ

２π犮狋

λｏ
－
２π狓

λｏ
＋ａｒｃｔａｎ

λｏ狓

π狑
２
１，

（ ）
２

－
π狔

２／λｏ
狓１＋（π狑

２
１，２／λｏ）［ ］｛ ｝２ ×

ｅｘｐ
－狔

２

狑２１，２［１＋（λｏ狓／π狑
２
１，２）

２｛ ｝］ｅｘｐ －
（狋－狋０）

２

τ［ ］２
０

， （１５）

式中犈０＝３×１０
４Ｖ／ｍ，狋＝２５ｆｓ，τ０＝１０ｆｓ，束腰表

达式为［１０］

狑＝狑１，２ １＋（λ０狓／π狑
２
１，２）槡

２． （１６）

　　分别选取狑１＝４μｍ，狑２＝１０μｍ进行讨论。

对于ＢＢＯ介质，倍频系数

犱＝

０ ０ ０ 犱１１ ０ ０

０ ０ ０ ０ 犱１１ ０

０ ０ ０ ０ ０ 犱

烄

烆

烌

烎１１

（犱１１ ＝２．２０４），

相位匹配角θ＝２２．８°，离散角α＝３．２°
［１１］。
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３　计算结果与讨论

图３～５展示了特定时间下入射高斯光束束腰分

别为狑１＝４μｍ及狑２＝１０μｍ时，ＢＢＯ单晶和孪晶中

倍频光的能流分布情况。由于ＢＢＯ晶体走离角较大

（α＝３．２°），其光束偏折可较明显看到，且因为孪晶界面

上的负折射及全透射效应，基波与二次谐波间的离散

效应得到改善，狑１＝４μｍ时，明显看出倍频光在孪晶

中的偏折要小于单晶；相同束腰半径对应的谐波能流

峰值也是孪晶更高：当狑１＝４μｍ时，单晶和孪晶的能

流最大值分别对应２６．１１６Ｗ／ｍ２、１４１．９８Ｗ／ｍ２，孪晶

约大了５倍；当狑２＝１０μｍ时，单晶和孪晶的能流

最大值分别对应４．０１２２×１０－７ Ｗ／ｍ２ 和７．３４２×

１０－７ Ｗ／ｍ２，孪晶约大了１倍；束腰越小，光束聚焦

性越好且能量越高，却更容易分裂，从图３和图５可

以看到束腰狑１＝４μｍ时光束分裂而狑２＝１０μｍ时

波束形状基本无太大的改变。束腰会在下文根据角

谱图具体说明。

图３ 束腰狑１＝４μｍ的高斯光束传播到单晶和孪晶中间位置时的能流分布图。（ａ）狋＝１１３．２ｆｓ时单晶倍频ｅ光；

（ｂ）狋＝１３０ｆｓ时孪晶倍频ｅ光

Ｆｉｇ．３ Ｐｏｗｅｒｆｌｏｗｉｎｓｉｎｇｌｅａｎｄｔｗｉｎｃｒｙｓｔａｌｗｉｔｈ狑１＝４μｍｗｈｅｎＧａｕｓｓｉａｎｂｅａｍｐｒｏｐａｇａｔｅｓｔｏｔｈｅｍｉｄｄｌｅ

ｐａｒｔ．（ａ）Ｅｒａｙｉｎｓｉｎｇｌｅｍｅｄｉｕｍｗｈｅｎ狋＝１１３．２ｆｓ；（ｂ）ｅｒａｙｉｎｔｗｉｎｍｅｄｉｕｍｗｈｅｎ狋＝１３０ｆｓ

图４ 图３中能流最强部分的局部示意图（箭头表示能流走向）。（ａ）单晶倍频ｅ光；

（ｂ）孪晶倍频ｅ光。很明显孪晶改善了离散效应，光束由偏离入射光路变为向其靠拢

Ｆｉｇ．４ ＰａｒｔｗｉｔｈｓｔｒｏｎｇｅｓｔｐｏｗｅｒａｂｏｕｔＦｉｇ．３ （ａｒｒｏｗｓｉｎｄｉｃａｔｅｔｈｅｄｉｒｅｃｔｉｏｎｏｆｐｏｗｅｒｆｌｏｗｉｎｇ）．（ａ）Ｅｒａｙｉｎｓｉｎｇｌｅ

ｍｅｄｉｕｍ；（ｂ）ｅｒａｙｉｎｔｗｉｎｍｅｄｉｕｍ．Ｔｈｅｅｆｆｅｃｔｏｆｗａｌｋｏｆｆｃａｎｂｅｒｅｄｕｃｅｄｉｎｔｗｉｎｃｒｙｓｔａｌａｎｄｔｈｅｂｅａｍａｐｐｒｏａｃｈｅｓｔｏ

　　　　　　　　　　　　　　　　　　ｔｈｅｉｎｃｉｄｅｎｔｌｉｇｈｔｐａｔｈ
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图５ 束腰狑２＝１０μｍ的高斯光束传播到单晶和孪晶中间位置时的能流示意图。（ａ）狋＝７９．２ｆｓ时单晶倍频ｅ光；

（ｂ）狋＝７８．６ｆｓ时孪晶倍频ｅ光

Ｆｉｇ．５ Ｐｏｗｅｒｆｌｏｗｉｎｓｉｎｇｌｅａｎｄｔｗｉｎｃｒｙｓｔａｌｗｉｔｈ狑２＝１０μｍｗｈｅｎＧａｕｓｓｉａｎｂｅａｍｐｒｏｐａｇａｔｅｓｔｏｔｈｅｍｉｄｄｌｅ

ｐａｒｔ．（ａ）Ｅｒａｙｉｎｓｉｎｇｌｅｍｅｄｉｕｍｗｈｅｎ狋＝７９．２ｆｓ；（ｂ）ｅｒａｙｉｎｔｗｉｎｍｅｄｉｕｍｗｈｅｎ狋＝７８．６ｆｓ

图６ 束腰分别为（ａ）狑１＝４μｍ与（ｂ）狑２＝１０μｍ时，出射面中心探测点处单晶和孪晶的谐波输出谱

Ｆｉｇ．６ Ｈａｒｍｏｎｉｃｏｕｔｐｕｔｓｐｅｃｔｒａｏｆｔｈｅｃｅｎｔｅｒｐｒｏｂｅｐｏｉｎｔａｔｔｈｅｅｘｉｔｓｕｒｆａｃｅｉｎｓｉｎｇｌｅａｎｄｔｗｉｎｃｒｙｓｔａｌｓｗｉｔｈ

（ａ）狑１＝４μｍａｎｄ（ｂ）狑２＝１０μｍ
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　　对两种束腰下ＢＢＯ单晶和孪晶介质中的倍频

输出光分别做快速傅里叶变换（ＦＦＴ），结果如图６

所示，狑２＝１０μｍ下的孪晶曲线保持着完美的高斯

线型，由图７也可看出其出射面探测点的输出电场

曲线平滑且结构对称，其形状与输入电场几乎一样，

为高斯线型，而单晶输出电场的峰值位置有所偏移

故而对应的ＦＦＴ曲线在一些频谱位置有缺失。相

比之下，狑１＝４μｍ时光束聚焦引起的光束分裂导

致谐波失真。

从一列高斯光束进入晶体介质直至其相对面出

来另一列光束，计算这段时间内出射面的总输出能

量。前文提到的狑１＝４μｍ时光束分裂在这里又一

次得到体现，但最高峰位置基本保持在出射面中心

处。同一束腰下孪晶的优势依然很明显，由图８可

以看出：狑１＝４μｍ时孪晶输出峰值功率约为单晶

的３倍多；狑２＝１０μｍ时约为２０多倍。对图８的四

条曲线分别积分可得：狑１＝４μｍ时单位长度下单

晶输出功率约为９×１０－２１ Ｗ／ｍ，孪晶约为３．４×

１０－２０ Ｗ／ｍ；狑２＝１０μｍ时单位长度下单晶输出功

率约为５×１０－２７ Ｗ／ｍ，孪晶约为１．１×１０－２５ Ｗ／ｍ，

显然同一束腰下孪晶的输出功率更高并且窄束腰对

应的能量值比宽束腰更大一些。但狑２＝１０μｍ下

输出能量曲线的形变无疑是最小的，基本是标准的

高斯线型。

图７ 束腰狑２＝１０μｍ时，出射面中心探测点处

单晶和孪晶的输出谐波电场时域分布

Ｆｉｇ．７ Ｈａｒｍｏｎｉｃｏｕｔｐｕｔｅｌｅｃｔｒｉｃｆｉｅｌｄｔｅｍｐｏｒａｌｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｏｆ

ｔｈｅｃｅｎｔｅｒｐｒｏｂｅｐｏｉｎｔａｔｅｘｉｔｓｕｒｆａｃｅｉｎｓｉｎｇｌｅａｎｄ

　　　　　ｔｗｉｎｃｒｙｓｔａｌｗｉｔｈ狑２＝１０μｍ

图８ 束腰分别为（ａ）狑１＝４μｍ与（ｂ）狑２＝１０μｍ时，从时间零到从晶体输出一列波的时间内透过出射面的总能量

Ｆｉｇ．８Ｏｕｔｐｕｔｔｏｔａｌｅｎｅｒｇｙｉｎｓｉｎｇｌｅａｎｄｔｗｉｎｃｒｙｓｔａｌｗｉｔｈ（ａ）狑１＝４μｍａｎｄ（ｂ）狑２＝１０μｍｗｈｅｎＧａｕｓｓｉａｎｂｅａｍｓ

ｐａｓｓｔｈｒｏｕｇｈｔｈｅｅｘｉｔｓｕｒｆａｃｅｆｒｏｍｔｉｍｅｚｅｒｏｔｏｔｉｍｅｔｈａｔｔｈｅｈａｒｍｏｎｉｃｗａｖｅｓａｒｅｏｕｔｐｕｔｔｅｄ

　　已知入射光束的角谱表达式
［１２］

ψ（β）＝（狑１，２／２槡π）×

ｅｘｐ［－狑
２
１，２（２π／λ０）

２（ｃｏｓβ－１）
２／４］，（１７）

式中β为高斯光束中任意角谱成分与光束中心轴线

的夹角。由此得到图９，显然束腰半径越大，相应角

谱越窄，光束发散角越小且准直性好。因为在高斯光

束中只有沿轴线传播的角谱成份（β＝０）是严格相

位匹配的，其他成分（β≠０）都为准相位匹配并且β

越大越难匹配［１３］，所以狑２ ＝１０μｍ时谐波的相位

匹配更优，狑１ ＝４μｍ时会出现如图８（ａ）以及图３

所示的光束分裂。

４　结　　论

在晶体各向异性和负单轴Ｉ型相位匹配前提下

推导了一组关于基波和谐波的耦合波方程，据此建

立了具体的模型并进行数值模拟，继而根据计算结

果就两类结构（单晶与孪晶）以及大小两种束腰进行

了比较分析。ＢＢＯ介质的大走离角使得基频光与

倍频光更容易会聚在一起，增大ｏ光和ｅ光的重叠

面积，可以更好地提高倍频效率。同类条件下孪晶
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图９ 束腰分别为狑１＝４μｍ与狑２＝１０μｍ时，入射高斯

光束的角谱分布图

Ｆｉｇ．９ＡｎｇｕｌａｒｓｐｅｃｔｒａｏｆｉｎｃｉｄｅｎｔＧａｕｓｓｉａｎｂｅａｍｗｉｔｈ

狑１＝４μｍａｎｄ狑２＝１０μｍ

倍频效果明显好于单晶。束腰较窄时，虽然由于聚

焦性好使得光束能量比较高，但容易发生光束分裂，

而束腰较宽时，光束相位匹配比较好，输出谐波的峰

值位置基本不会偏移，而且在孪晶条件下谐波电场

的时域分布也保持着与入射波相似的高斯线型，相

位匹配情况更佳，但输出谐波的强度不如窄束腰，故

进行倍频时对束腰半径的选择需要综合考虑谱波强

度与时域分布。
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