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摘要　利用质量分数为６５％的掺氘DKDP晶体实现了１０５３nm激光在非临界相位匹配(NCPM)条件下的四次谐

波转换,实验测得NCPM条件下晶体温度为２９．４℃、晶体接收角宽约为５５mrad.理论分析了 NCPM 过程中

DKDP晶体掺氘量和温度对四次谐波转换的影响,数值模拟了四次谐波转换过程中晶体掺氘量和温度的关系以及

四倍频转换效率随倍频光强的变化,这些结果为四倍频光在高功率激光系统中的应用提供了理论依据.
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１　引　　言
经过三十多年的发展,以钕玻璃为增益材料的高功率固体激光驱动器已非常成熟,特别是美国国家点火

装置(NIF)代表了当前高功率激光驱动器的最高水平[１].但NIF的初期实验表明,高功率激光与等离子体

相互作用中的不稳定性[２Ｇ３],特别是受激散射引起的能量损失,及散射对压缩平衡的破坏是聚变点火的重大

障碍.基于对激光等离子体相互作用过程的认知,可以利用更短的波长去压缩等离子体,进一步提高等离子

体中受激散射的阈值和能量利用率,以此缓解激光与等离子体相互作用过程中的不稳定性[４Ｇ５].另外,可利

用短波长激光Thomson散射原理对等离子体的时间和空间状态参数进行精密测量[６Ｇ８].目前,高功率激光

驱动器多数为基于钕玻璃的固体激光器,输出基频光(角频率为ω)的波长为１０５３nm,可利用非线性晶体实

现不同波长的输出,其四次谐波(角频率为４ω,波长为２６３nm)相对于目前广泛使用的三次谐波(角频率为

３ω,波长为３５１nm)和二次谐波(角频率为２ω,波长为５２７nm)具有更短的波长,但是受限于较低的四次谐

波转换(FHG)效率和光学元件损伤阈值[９],四次谐波未在激光惯性约束聚变研究中得到广泛应用.随着掺

氘磷酸二氢钾(DKDP)晶体生长技术的发展,掺氘DKDP晶体可实现室温条件下１０５３nm激光的非临界相

位匹配四次谐波转换[１０Ｇ１１],这使得四倍频激光的应用再次引起人们关注.深入研究钕玻璃激光高效四次谐

波转换方法对激光惯性约束聚变的影响具有重要意义.
本文利用质量分数为６５％的掺氘DKDP晶体实现了１０５３nm激光非临界相位匹配四次谐波转换,理论

分析了非临界相位匹配过程中DKDP晶体掺氘量(质量分数,以下同)和温度对四次谐波转换效率的影响,
模拟了非临界相位匹配下DKDP晶体四倍频转换效率随倍频光强的变化.研究结果为四倍频激光在高功

率激光系统中的应用提供了理论依据.

２　四次谐波产生的理论分析
２．１　谐波转换的基本方程

高功率钕玻璃激光系统四次谐波转换过程如图１所示,其中k为激光传播的波矢大小,ω 为激光传播的

角频率.首先将钕玻璃激光(波长为１０５３nm)通过一块I类相位匹配磷酸二氢钾(KDP)晶体实现倍频(波
长为５２６．５nm)输出,再通过一块级联的I类相位匹配晶体实现５２６．５nm激光倍频,最终输出四倍频激光

(波长为２６３．３nm).

图１　Nd∶glass激光四倍频过程示意图

Fig敭１　SchematicdiagramoffourthharmonicgenerationforanNd∶glasslaser

一般谐波转换过程可利用耦合波方程描述[１２].激光光场用Ejexp(iωjt－ikjz)表示,其中Ej 为光场

复振幅,z为光波在晶体的中的传播距离,为简化方程,用E′j＝ njEj 代替实际电场复振幅(j＝１,２,４,分别

代表基频光、二倍频光和四倍频光);nj 为不同频率光波的折射率;谐波强度正比于 E′j
２,对于１０５３nm

激光,倍频过程满足:

d
dzE′１＝－iKDE′２E′∗１exp －i(Δk)Dz[ ] －

１
２α１E′１

d
dzE′２＝－iKDE′１E′１expi(Δk)Dz[ ] －

１
２α２E′２

ì

î

í

ï
ï

ï
ï

, (１)

式中KD 为倍频过程的非线性耦合系数,E′∗１ 为E′１ 的复共轭函数,(Δk)D 为倍频转换过程中的相位失配量,
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αj(j＝１,２)为非线性吸收系数.

KD 可以用下式表达

KD＝
ω
２c no１no１ne２(θD)[ ] －１/２ d３６

ε０
æ

è
ç

ö

ø
÷

D
sinθDsin２φ, (２)

式中noj和nej分别为倍频晶体中寻常光(o光)和非寻常光(e光)的折射率;c 为光在真空中的传播速度;

d３６

ε０
æ

è
ç

ö

ø
÷

D
为倍频晶体的非线性常数;θD 为倍频过程中的相位匹配角,高功率激光系统中常用的Ⅰ类KDP晶

体的相位匹配角为４１．７°;φ 为光波的方位角,通常情况下φ＝π/４,以保证非线性系数为最大值.
(Δk)D 可以表示为

(Δk)D ＝ke２(θ)－ ko１＋ko１( ) ＝
２ω
c ne２(θ)－no１[ ] . (３)

非临界相位匹配四倍频激光过程的耦合波方程可以表示为

d
dzE′２＝－iKQE′４E′∗２exp －i(Δk)Qz[ ] －

１
２α２E′２

d
dzE′４＝－iKQE′２E′２expi(Δk)Qz[ ] －

１
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其中

KQ＝
ω
２c no２no２ne４(θQ)[ ] －１/２ d３６

ε０
æ

è
ç

ö

ø
÷

Q
sinθQsin２φ, (５)

(Δk)Q＝ke４(θ)－ ko２＋ko２( ) ＝
４ω
c ne４(θ)－no２[ ] , (６)

式中KQ 为四倍频过程中的非线性耦合系数,E′∗２ 为E′２ 的复共轭函数,相位匹配角θQ＝９０°,
d３６

ε０
æ

è
ç
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÷

Q
为四倍

频晶体的非线性常数,(Δk)Q 为四次谐波转换过程中的相位失配量.

２．２　部分掺氘DKDP非临界相位匹配四次谐波条件分析

晶体的折射率与晶体本身的掺氘量和温度有关,部分掺氘DKDP晶体的折射率和掺氘量的关系[１３]如下

n２(x)＝xn２
D＋(１－x)n２

H, (７)
式中nH 为KDP晶体的折射率,nD 为质量分数是１００％的掺氘DKDP晶体的折射率,x 为掺氘晶体中氘的

质量浓度.对于部分掺氘的DKDP晶体,可以通过改变其温度达到非临界相位匹配,同样可以通过控制掺

氘量来控制非临界相位匹配温度.理论分析了晶体的非临界相位匹配温度TNCPM和掺氘量的关系,如图２
所示,结果表明,在室温条件下利用部分掺氘DKDP晶体实现了非临界相位匹配５２７nm激光的四倍频(激
光波长由５２７nm转换至２６３nm).

图２　TNCPM随晶体掺氘量的变化

Fig敭２　TNCPMasafunctionofmassfractionofdeuteriumofDKDPcrystals

由图２可知,晶体的非临界相位匹配温度随着掺氘量的增加而降低,DKDP晶体的掺氘量由６５％增加

到７６％时,晶体的非临界相位匹配温度由３０℃降低到０℃,可以推测掺氘量约为６８％的DKDP晶体可以
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实现室温条件下的非临界相位匹配.

３　非临界相位匹配的实验验证
３．１　实　　验

实验中的倍频晶体采用的是长度为１０mm的bＧBaB２O４(BBO)晶体,口径大小为１０mm×１０mm,BBO
晶体按照Ⅰ类倍频方式切割,抽运基频光波长为１０５３nm时其相位匹配角θD＝２３°.四倍频晶体采用的是

６５％掺氘DKDP晶体,长度为１０mm,口径大小为４０mm×５０mm,６５％掺氘DKDP晶体也是按照Ⅰ类倍

频方式切割,切割角为４５°.实验设备排布如图３所示,抽运采用单纵、横模Nd∶YLF振荡器输出１０５３．１nm
激光并经过两级钕玻璃放大,光束为口径约８mm、能量约８００mJ、脉宽１０ns的近高斯脉冲激光.光束近

场分布图和时间波形图分别如图４、５所示.为了得到纯净的倍频激光,两块倍频色分离膜放置在BBO晶体

后.６５％掺氘DKDP晶体放置在一个精密的温度控制器内,温控器的调控精度为±０．１℃,在该晶体后同样

放置两块四倍频色分离膜.这样可以直接测量四倍频能量并获得激光波长由５２７nm转换至２６３nm的四倍

频转换效率.

图３　四倍频输出实验排布

Fig敭３　Experimentalarrangementforfourthharmonicgeneration

图４　１０５３nm抽运激光的近场分布

Fig敭４　Nearfielddistributionof１０５３nmpumplaser

图５　１０５３nm抽运光的时间波形

Fig敭５　Temporalwaveformof１０５３nmpumplaser

３．２　实验结果与分析

通过不断调节６５％掺氘DKDP晶体的温度,获得四倍频转换效率随温度的变化曲线如图６所示.当晶

体温度为(２９．４±０．１)℃时,实验测得的主峰半峰全宽为２℃.四倍频的转换效率对温度非常敏感,实验推

算相位失配量对温度的敏感度∂(Δk)/∂T 约为２．１/(℃cm).当四倍频晶体处在非临界匹配温度,四倍频

激光输出能量约为４５mJ时,倍频抽运光能量为１８０mJ、脉宽为７．０７ns,倍频光转换为四倍频光的效率约为

２５％.同时,模拟了长度为１０mm的６５％掺氘DKDP晶体在低功率倍频光抽运下四倍频的转换效率,如图

７所示,实验数据与理论模拟结果基本吻合.若将非临界相位匹配的四次谐波转换应用到高功率激光器中,
倍频激光的光强可达到２~２．５GW/cm２,考虑到双光子吸收等效应,长度为４,５,６mm的DKDP晶体的四

倍频转换效率随倍频光强的变化如图８所示,当倍频抽运光强达到２GW/cm２ 时,四倍频的转换效率理论
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图６　在NCPM条件下,四倍频转换

效率随温度的变化

Fig敭６　Conversionefficiencyoffourthharmonic

generationasafunctionoftemperature
underNCPMcondition

图７　在NCPM条件下,DKDP晶体四倍频转换

效率随倍频光强的变化

Fig敭７　Conversionefficiencyoffourthharmonicgeneration
asafunctionofdoublefrequencylightintensityforDKDP

crystalunderNCPMcondition

上可达到８０％.

６５％掺氘DKDP晶体在温度为(２９．４±０．１)℃条件下实现四倍频最大输出后,改变光束入射晶体的角

度,测试转换效率随入射角度的变化,实验测得的转换效率变化曲线如图９所示.由图可知,晶体接收角半

峰全宽约为５５mrad,相比于临界相位匹配[１１],晶体对角度的敏感性大大降低,这使得其在工程上更容易获

得高的四倍频转换效率.

图８　在NCPM条件下,三种不同长度的DKDP
晶体在四倍频转换效率随倍频光强的变化

Fig敭８　Conversionefficiencyoffourthharmonic

generationasafunctionofdoublefrequencylightintensityfor
threedifferentlengthDKDPcrystalsunderNCPMcondition

图９　在NCPM条件下,DKDP晶体实验测量和拟合得到的

四倍频转化效率随光束入射角度的变化

Fig敭９　Conversionefficiencyoffourthharmonicgeneration
obtainedbyexperimentalmeasureandfitfunctionversus
lightincidentangleforDKDPcrystalunderNCPMcondition

此外,实验还测试了四倍频激光的近场分布和时间波形,分别如图１０、１１所示,可以看出四倍频激光近

场分布和时间波形都近似于基频,其中近场分布呈现较好的高斯分布,而时间波形脉宽为５ns,边缘更显陡

峭,主要原因是四倍频转换效率η与I４ω成正比(Iω 为基频光强).
实验中６５％掺氘DKDP晶体四次谐波转换的非临界相位匹配温度为(２９．４±０．１)℃,而理论推算６５％

掺氘DKDP晶体实现四倍频输出的非临界相位匹配温度约为３０℃,误差来源主要有:采用红外热像仪检测

到的晶体温度与晶体本身的温度是有一定的误差,这些测量误差是在接受范围内;６５％掺氘DKDP晶体为

快速生长晶体,晶体的掺氘量相对来说不够均匀,相位匹配温度对掺氘量非常敏感,这就可能导致了实验结

果与理论推算结果有微小的差异.根据理论推算,在工程应用中对DKDP晶体掺氘的质量浓度均匀性要求

比较严格,例如在３０℃下,当掺氘量x 趋近于６５％,可以实现非临界相位匹配,如图１２所示.匹配角对晶

体的掺氘量有一定的敏感度,当晶体掺氘量增加１％时,匹配角相应增大０．９°.晶体在高强度激光抽运条件

下[１４],允许接收角度大约为６mrad,掺氘变化量

Δx＝Δθ/∂θ/∂x( ) , (８)

０９１９００２Ｇ５



光　　　学　　　学　　　报

图１０　四倍频激光的近场分布

Fig敭１０　Nearfielddistributionoffourthharmoniclaser

图１１　四倍频激光的时间波形

Fig敭１１　Temporalwaveformoffourthharmoniclaser

由(８)式可以推算出晶体的掺氘变化量不能大于０．４％,相对于三倍频过程所要求的２％掺氘均匀性[１４]是比

较苛刻的,因此在实际应用中需对晶体掺氘均匀性进行严格控制.

图１２　３０℃下四倍频过程相位匹配角随DKDP晶体掺氘量的变化

Fig敭１２　PhaseＧmatchingangleversusmassfractionofdeuteriumofDKDPcrystalinfourthharmonicgenerationprocessat３０℃

４　结　　论
构建了DKDP晶体掺氘量和温度在非临界相位匹配下的关系模型,利用６５％掺氘DKDP晶体实现了

１０５３nm激光非临界相位匹配的四次谐波转换.非临界相位匹配温度为(２９．４±０．１)℃,与理论模拟结果基

本吻合.实验测得接收角宽约为５５mrad,低于临界相位匹配对角度的要求.针对四倍频激光在惯性约束

核聚变中的应用前景,模拟了在２GW/cm２高强度倍频光抽运下,掺氘DKDP晶体四倍频转换过程,其转换

效率可高达８０％.实验结果表明,晶体掺氘均匀性是影响非临界相位匹配的一个关键因素,理论推算出工

程应用中大口径晶体掺氘均匀性需要达到０．４％,这为后续大口径四倍频技术的应用提供了技术依据.
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