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摘要　使用含镁摩尔分数为５％的掺镁铌酸锂晶体对５７．４fs脉冲在１５５０nm通信波段进行了Ⅰ型(o＋o－e)和０
型(e＋e－e)的倍频对比实验.对于Ⅰ型倍频,在４．３GW/cm２ 的峰值功率密度下得到了谱宽为２８nm、脉宽为７９
fs的谐波脉冲,转换效率最高达５４％;对于０型倍频,在３．７GW/cm２ 的峰值功率密度下得到了谱宽为２．１nm的谐

波脉冲,转换效率最高为４０％.分别从飞秒脉冲多波长成分的相位匹配(频域)和基波与谐波脉冲的群速度匹配

(时域)两个角度,对倍频过程中基波脉冲和谐波脉冲的演变进行了详细分析.发现同时满足多波长成分相位匹配

时,传播中谐波的谱宽能维持不变;而仅满足中心波长相位匹配时,谐波光谱则随着传播长度的增加而逐渐变窄.
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１　引　　言
飞秒脉冲的产生和传播是近十年来人们关注的焦点问题,其频率转换更是研究的热点[１Ｇ４].飞秒脉冲具

有高峰值功率、多波长成分的特点,所以在频率转换中有不同于连续光和长脉冲之处.连续光和长脉冲通常

最注重的是转换效率,但是对于飞秒脉冲来说,除了转换效率外,保持所产生的谐波(SH)脉冲的质量(控制

好脉冲宽度和光谱宽度)也非常关键.在激光频率转换中,常常通过制作准相位匹配(QPM)晶体来弥补基

波和谐波之间的相位失配.制作QPM晶体有众多材料可以选择,其中掺镁铌酸锂有较强的抗光折变能力

和大的非线性系数[５],使制得的 QPM 晶体既容易获得高转换效率,又可以在高功率下使用,所以在众多

QPM材料中具有很大的优势.
在飞秒脉冲倍频(SHG)中,之所以得到的谐波脉冲光谱窄,是因为基波脉冲和谐波脉冲群速度失配.

为了解决这个问题,研究者们想了很多办法[６Ｇ１２],其中最为简便的是对光波的偏振和倍频材料作恰当的选

择.Yu等[１１]于２００２年提出了选择掺镁摩尔分数为５％的铌酸锂晶体,在１５５０nm通信波段附近进行o＋o
－e的Ⅰ型倍频方案(基波选取o光偏振,谐波选取e光偏振)来消除基波脉冲和谐波脉冲的群速度失配;并
使用连续光进行了倍频实验,得到了５２nm的QPM 带宽(针对基波波长).随后该小组在２００３年针对９５
fs的脉冲做了倍频实验[１２],获得了２５nm的QPM带宽,但是其实验条件中峰值功率密度仅在 MW/cm２ 量

级,转换效率仅为８％.Zhang等[１３]对掺镁铌酸锂掺杂浓度对飞秒脉冲倍频的影响进行了理论研究;其在随

后发表的论文中又针对连续光抽运进行了Ⅰ型倍频实验,测量了波长调谐曲线和温度调谐曲线[１４].本文针

对５７．４fs的基波脉冲进行了Ⅰ型倍频,在４．３GW/cm２ 的峰值功率密度下,获得了谱宽为２８nm的谐波脉冲

输出,对应的QPM带宽为５６nm,而且转换效率最高达到了５４％,既获得了高转换效率,又实现了飞秒脉冲

倍频的宽谱输出.

２　理论依据
根据慢变包络近似,飞秒脉冲倍频的理论方程[１５]为:
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式中下标１和２分别代表基波和谐波的相关参量.其中Ai 为光波振幅,vi 为光脉冲的群速度,β２i为群速度

色散系数,n０i为折射率,n２ 为三阶非线性系数,ki 为波矢,κ＝(２ω２
１/ε０c３n２

０１n０２Seff)１/２为耦合系数(Seff为晶体

有效横截面积),deff＝
２
πd

为晶体的有效非线性系数(Ⅰ型d＝d３１,０型d＝d３３),Δk＝k２－２k１－
２π
Λ

为准相

位匹配中的相位失配量(Λ 为光栅周期).
表１ 各个参数取值

Table１ Valueoftheparameters

Parameter Value

β２１/(fs２􀅰m－１) ０．１１×１０６

β２２/(fs２􀅰m－１) ０．３７×１０６

d３１/(pm􀅰V－１) 　 ３．４
d３３/(pm􀅰V－１) 　２０．３
n２/(m２􀅰W－１) １×１０－１３

　　利用成熟的QPM技术,可针对特定的基波波长制作相应周期的周期极化掺镁铌酸锂(Mg:PPLN)晶体

来实现有效倍频.传统的QPM倍频通常选取e光偏振的基波与e光偏振的谐波(e＋e－e),即０型倍频,这
样可以利用 Mg:PPLN晶体的最大非线性系数d３３获得较高的转换效率.但是对于光谱很宽的飞秒脉冲来

说,相位匹配只针对单一波长时难以真正实现有效倍频.针对掺镁摩尔分数为５％的 Mg:PPLN晶体,在
１５５０nm波段附近０型和Ⅰ型倍频中基波与谐波相位失配量的绝对值 Δk′ ＝ k２－２k１ 随波长的变化曲

线如图１所示.
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图１ ０型和Ⅰ型倍频中基波与谐波相位失配量的绝对值随波长的变化曲线

Fig．１ AbsolutevalueofphasemismatchoffundamentalwaveandSHversuswavelengthintype０andtypeⅠSHG

　　由图１可以看出,对于０型倍频,在１５４０~１６００nm之间６０nm范围内,相位失配量的变化为０．０２６３μm－１.
也就是说针对１５４０nm制作的晶体周期与针对１６００nm制作的周期之间相差１．６μm,不可能使用单一

QPM周期实现宽带相位匹配.而对于Ⅰ型倍频,在这６０nm波长范围内,基波与谐波相位失配量变化极

小,仅有０．０００３μm－１,可以使用同一QPM周期来实现飞秒宽谱中多个波长成分的有效倍频,从而获得高质

量的宽谱输出.
若从数学上使用Δk′＝k２－２k１ 对基波波长λ１ 进行求导,可得:
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而改变.此时基波脉冲群速度v１ 与谐波脉冲群速度v２ 相等,即为群速度匹配.当基波脉冲与谐波脉冲群

速度失配时,它们在传播方向上会出现走离,常用走离参量δ＝
１
v２
－
１
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来表示它们的走离情况,具体内容将

在后面详述.由此可见,飞秒脉冲频域上的多波长成分同时相位匹配与时域上基波和谐波脉冲的群速度匹

配是等同条件.

３　倍频对比实验
３．１　实验装置

针对飞秒脉冲的Ⅰ型倍频和０型倍频设计了对比实验,使它们在完全一致的条件下进行.图２是实验

装置图.

图２ 倍频实验装置图

Fig．２ ExperimentalsetupfigureofSHG

　　实验中所用的晶体有两块,一块是单周期(Λ＝１９．３６μm)掺镁摩尔分数为５％的 Mg:PPLN晶体,用于

０型倍频;一块是多周期(Λ＝２０．６~２３．３μm,每间隔０．３μm一个周期)掺镁摩尔分数为５％的 Mg:PPLN
晶体,用于Ⅰ型倍频.两块晶体的长度均为５mm,它们的端面都进行了抛光但没有镀膜.实验中使用的激

光光源是重复频率为１kHz的飞秒激光器;所用的脉冲中心波长为１５５０nm,谱宽为７７nm,根据自相关曲

线测得脉冲的半峰全宽(FWHM)为５７．４fs.光谱图和自相关曲线如图３所示.

０３３２００１Ｇ３
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图３ (a)基波光谱;(b)基波脉冲的自相关曲线

Fig．３  a Spectrumoffundamentalwave  b autoＧcorrelationcurveoffundamentalwavepulses

　　在激光器后面放置半波片和格兰Ｇ泰勒棱镜来控制入射光的偏振.当要求o光偏振时,旋转格兰Ｇ泰勒

棱镜使光束偏振平行于y 轴;当要求e光偏振时,则使光束偏振平行于z轴.其后再放置焦距为２２０mm的

透镜将激光聚焦进 Mg:PPLN晶体,入射前的光束半径为３．５mm,聚焦后光束束腰为３１μm.为了避免飞

秒激光过高的峰值功率对晶体造成损伤,将焦点设在晶体之外(后端面之后),晶体前端面光束截面半径为

１１６３μm,后端面为１０８３μm.在晶体后面放置一块透镜,从而将发散的光束重新调整为平行光束,之后放

置合适的滤光片,滤去剩余的基频光波和其它杂散光.Mg:PPLN晶体放置在一个最高温度为２００℃的控

温炉内,其调整精度为０．１℃.

３．２　实验结果

根据掺镁摩尔分数为５％的铌酸锂晶体的折射率方程,对可能获得宽谱输出的入射波长、所需温度和

晶体周期进行了估算[１６].在实验中对周期和温度进行反复调整尝试,发现在４５℃下使用周期Λ＝２０．６

μm时能获得宽谱谐波输出,其谱宽为２８nm.光谱如图４(a)中实线所示,峰值出现在７８４nm处,所对应

的基波中心波长为１５６８nm.谐波脉冲的自相关曲线如图４(c)所示,脉冲的FWHM 为７９fs.此时,入
射功率为９．８mW,晶体中平均光束半径为１１２３μm,峰值功率密度为４．３GW/cm２.图４(b)为出射功率

与转换效率随入射功率的变化曲线,入射功率范围在５~５０mW 区间,所对应的峰值功率密度为３．８５~
３８．５GW/cm２.当入射功率小于３０mW时,出射功率随入射功率的增大而线性增大,转换效率为５４％;
当入射功率大于３０mW后,转换效率有所降低,约为４４％.总体来说,转换效率很高,倍频转换非常

充分.

　　根据第２节所描述飞秒脉冲的倍频方程进行数值模拟,参数设置与实验条件一致,得到的模拟光谱如图

４(a)中虚线所示,谱宽为１７．７nm.在实验所得的光谱曲线中[图４(a)所示实线],峰值右侧有一凸起的小

峰,光谱整体在从单峰向双峰乃至多峰的演变中,所以实际谱宽比模拟所得的要大,这应该是由于高峰值功

率引起的三阶非线性效应造成的,而模拟中所用的三阶非线性系数n２ 可能偏小.模拟的谐波脉冲时域图如

图４(d)所示,其FWHM为８１．８fs,与实验中脉冲宽度７９fs吻合得很好.
在相同实验条件下,将入射光调整为e光偏振,进行了０型倍频实验,获得的谐波光谱如图５(a)中实线

所示.光谱宽度为２．１nm,峰值出现在７７２nm,对应基波中心波长为１５４４nm.此时脉冲入射峰值功率密

度为３．７GW/cm２.出射功率与转换效率随入射功率的变化曲线如图５(b)所示,与Ⅰ型倍频出射功率与入

射功率几乎成线性关系不同,这里出射功率随入射功率的增大呈二次曲线增长,而转换效率则逐渐降低,最
高时为４０％,最低时为２２％.

　　模拟所得的光谱如图５(a)中虚线所示,谱宽为１．３nm,小于实际所得谱宽(２．１nm),应该也是由于三阶

非线性效应造成的.模拟所得的谐波脉冲时域图如图５(c)所示,可以看出此时脉冲由于走离效应已经严重

变形,不是标准的脉冲形状.

Ⅰ型和０型倍频的实验结果与第２部分的理论预测结果基本一致.Ⅰ型倍频中基波脉冲的各个波

长成分都进行了有效倍频,谱宽达到２８nm,对应的 QPM 带宽(针对基波波长)为５６nm,转换效率最高

０３３２００１Ｇ４
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图４ Ⅰ型倍频(o＋o－e).(a)实验与模拟所得谐波光谱图;(b)出射功率与转换效率随入射功率的变化曲线;
(c)谐波脉冲自相关曲线;(d)模拟所得谐波脉冲时域图

Fig．４ SHGoftypeⅠ o＋o－e 敭 a SpectraofexperimentalandsimulatedSH  b outputpowerandconversion
efficiencyversusincidentpower  c autoＧcorrelationcurveofSHpulses  d timeＧdomainfigureofsimulatedSHpulses

图５ ０型倍频(e＋e－e).(a)实验与模拟所得谐波光谱图;(b)出射功率与转换效率随入射功率的变化曲线;
(c)模拟所得谐波脉冲时域图

Fig．５ SHGoftype０ e＋e－e 敭 a SpectraofexperimentalandsimulatedSH  b outputpowerand
conversionefficiencyversusincidentpower  c timeＧdomainfigureofsimulatedSHpulses

达到５４％;０型倍频尽管最高效率也达到了４０％,但是谐波谱宽仅有２．１nm,确实仅有中心波长进行了

有效倍频.
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４　脉冲光谱与时域波形的演变分析
为了更加清晰地了解飞秒脉冲倍频过程中基波和谐波脉冲的演化情况,根据实验条件设定模拟参数,

Ⅰ型倍频中入射功率为９．８mW,对应峰值功率密度为４．３GW/cm２;０型倍频中入射功率为８．４mW,对应

峰值功率密度为３．７GW/cm２.据此对基波和谐波脉冲光谱形状与时域波形的演变做了进一步的分析.

４．１　光谱演变

Ⅰ型与０型倍频基波和谐波的光谱演化如图６所示.模拟中Ⅰ型倍频基波中心波长设在１５６８nm,０型

倍频设在１５４４nm,与实验相一致.从图６(b)可以看出,Ⅰ型倍频中谐波光谱在传播过程中宽度几乎不变,
到了５mm传播长度处,光谱的FWHM为１７．７nm,整个光谱曲线包含的波长范围为７７０~８００nm,宽度足

有３０nm;参与有效倍频的基波波长范围为１５４０~１６００nm,即QPM带宽达到６０nm.根据第２部分的理

论依据可发现１５４０~１６００nm之间６０nm范围内基波与谐波相位失配量的变化极小,可用同一QPM 周期

来实现有效倍频;而第３部分实验中得到实际的QPM带宽为５６nm,与此处结论皆一致.从图６(d)可以看

出,０型倍频中谐波光谱在传播过程中逐渐变窄,最后谱宽仅有１．３nm,仅中心波长附近的成分进行了有效

转化.本课题组在既往研究中推导过相关公式,当飞秒脉冲仅能实现中心波长相位匹配时,光谱形状随着传

播长度增加会被逐渐压窄[１７].若能同时实现多波长成分相位匹配,则能实现随传播长度增加光谱形状保持

不变的目标.

图６ (a)Ⅰ型(o＋o－e)倍频基波光谱演化图;(b)Ⅰ型(o＋o－e)倍频谐波光谱演化图;
(c)０型(e＋e－e)倍频基波光谱演化图;(d)０型(e＋e－e)倍频谐波光谱演化图

Fig．６  a SpectralevolutionoffundamentalwaveintypeⅠ o＋o－e SHG  b spectralevolutionofSHintypeⅠ

 o＋o－e SHG  c spectralevolutionoffundamentalwaveintype０ e＋e－e SHG  d spectralevolutionofSH
　　　　　　　　　　　　　　　　intype０ e＋e－e SHG

４．２　时域波形演变

时间轴上t＝０的位置代表传播过程中基波脉冲中心所在,时域图中所有脉冲位置都以此为参照.由于

谐波脉冲的群速度小于基波脉冲,所以在传播过程中谐波脉冲逐渐落后.Ⅰ型倍频中,群速度走离参量为

１００fs/cm,也就是说每传播１cm,谐波脉冲与基波脉冲分离１００fs,实验所用晶体的长度为５mm,所以最终

得到的分离量仅为５０fs左右.从图７(b)、(e)可以看出,随着传播长度的增加,谐波脉冲在时间轴上移动得

很少,当走完整个５mm长度时,基波脉冲与谐波脉冲仍然保持着良好的交叠.而在０型倍频中,群速度走

离参量为３１００fs/cm,经过５mm的传播长度,分离量达到１５５０fs.从图７(d)、(f)可以看出,谐波脉冲在传

播过程中逐渐往t＞０一侧偏移,最后输出的谐波脉冲几乎完全与基波脉冲分离,形状很不规则,带有一个长

长的拖尾.

４．３　三阶非线性效应对谐波光谱的影响

模拟中使用的 Mg:PPLN的三阶非线性系数n２ 为１×１０－１３m２/W.当使用与实验条件一致的入射功

率时,不论是Ⅰ型倍频还是０型倍频,在有无三阶非线性的情况下光谱的变化均很小,所以需要将模拟的入

０３３２００１Ｇ６



光　　　学　　　学　　　报

图７ (a)Ⅰ型倍频(o＋o－e)基波脉冲时域演化图;(b)Ⅰ型倍频(o＋o－e)谐波脉冲时域演化图;
(c)０型倍频(e＋e－e)基波脉冲时域演化图;(d)０型倍频(e＋e－e)谐波脉冲时域演化图;

(e)Ⅰ型倍频最后输出的基波脉冲与谐波脉冲交叠图;(f)０型倍频最后输出的基波脉冲与谐波脉冲交叠图

Fig．７  a TemporalevolutionoffundamentalwaveintypeⅠ o＋o－e SHG  b temporalevolutionofSHintypeⅠ

 o＋o－e SHG  c temporalevolutionoffundamentalwaveintype０ e＋e－e SHG  d temporalevolutionof
SHintype０ e＋e－e SHG  e finaltemporalshapesoffundamentalwaveandSHpulsesintypeⅠ SHG 
　　　　　　 f finaltemporalshapesoffundamentalwaveandSHpulsesintype０SHG

射功率提高.Ⅰ型倍频入射功率提高到实验条件(入射功率为９．８mW,对应峰值功率密度为４．３GW/cm２)
的３倍时,三阶非线性效应的作用才开始表现出来,所以选取入射功率为实验条件的３、３．５、４倍(对应入射

功率分别为２９．４、３４．３、３９．２mW;峰值功率密度分别为１２．９、１５．１、１７．２GW/cm２)３种情况进行分析,结果如

图８(a)、(b)、(c)所示;而０型倍频入射功率提高到实验条件(入射功率为８．４mW,对应峰值功率密度为

３．７GW/cm２)的３．５倍时,三阶非线性效应的作用才表现出来,所以选取入射功率为实验条件的３．５、４、５倍

(对应入射功率分别为２９．４、３３．６、４２．０mW;峰值功率密度分别为１３．０、１４．８、１８．５GW/cm２)３种情况来进行

分析,结果如图８(d)、(e)、(f)所示.由此可以看出,飞秒脉冲倍频模拟中所使用的三阶非线性系数n２＝１×
１０－１３m２/W可能还是偏小,实际实验中三阶非线性效应要更强.

　　在Ⅰ型倍频中,入射功率为实验条件的３倍时,在有三阶非线性情况下比无三阶非线性谐波光谱底部明

显展宽,而且有出现边峰的趋势;当入射功率增大到３．５倍时,左边的边峰开始显现出来;当入射功率达到

４倍时,已经是明显的三峰结构.存在三阶非线性效应时这种光谱展宽并且由单峰向多峰演变的趋势明显

加快.在０型倍频中,入射功率为实验条件的３．５倍时,在有三阶非线性情况下比无三阶非线性光谱峰值强

度有所下降,略微展宽;当入射功率增大到４倍时,光谱顶部左侧有小峰隆起的迹象;当入射功率达到５倍

时,光谱裂变成双峰结构.可见随着入射功率增大,三阶非线性效应增强,光谱也出现展宽现象并且逐渐裂

变成多峰结构.

５　结　　论
本文分析了不同偏振入射情况下飞秒脉冲倍频中光谱形状和时域波形的演变趋势.对Ⅰ型和０型倍频

进行了对比实验,验证了理论部分所提出的飞秒脉冲倍频的关键问题,即频域上多波长成分同时相位匹配和
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图８ Ⅰ型倍频(o＋o－e)在有无三阶非线性情况下的谐波光谱:(a)模拟入射功率为实验入射功率的３倍;
(b)模拟入射功率为实验入射功率的３．５倍;(c)模拟入射功率为实验入射功率的４倍;

０型倍频(e＋e－e)在有无三阶非线性情况下的谐波光谱:(d)模拟入射功率为实验入射功率的３．５倍;
(e)模拟入射功率为实验入射功率的４倍;(f)模拟入射功率为实验入射功率的５倍

Fig．８ ContrastfigureofSHGspectrawiththirdＧordernonlinearityandwithoutthirdＧordernonlinearityintypeⅠSHG o＋o－e  

 a Simulatedincidentpoweristhreetimesofexperimentalincidentpower  b simulatedincidentpoweristhreepointfivetimesof
experimentalincidentpower  c simulatedincidentpowerisfourtimesofexperimentalincidentpower contrastfigureof

SHGspectrawiththirdＧordernonlinearityandwithoutthirdＧordernonlinearityintype０SHG e＋e－e  

 d simulatedincidentpoweristhreepointfivetimesofexperimentalincidentpower  e simulatedincidentpoweris
fourtimesofexperimentalincidentpower  f simulatedincidentpowerisfivetimesofexperimentalincidentpower

时域上基波与谐波脉冲的群速度匹配.Ⅰ型倍频中得到了谱宽为２８nm的宽谱脉冲,脉宽为７９fs;０型倍

频中得到了谱宽为２．１nm的脉冲.所进行的飞秒脉冲倍频实验转换效率高,转化充分,并且入射峰值功率

密度都在GW/cm２ 量级,符合飞秒脉冲的实际应用场景,希望能给飞秒脉冲的频率转换研究及其在多光子

成像、生物医学、材料特性分析等方面的具体应用提供参考.
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