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中红外涡旋激光在有机晶体DSTMS中的演化（特邀）
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摘要  具有轨道角动量的涡旋光束相比其他光束有很多独特的性质，其螺旋状的波前结构和相位变化为诸多应用开辟

了新的维度。对涡旋光在非线性有机晶体 DSTMS 中的传输演化机制进行实验研究，探索了涡旋中红外激光的非线性传

输特性，利用广义高斯光束分解方法模拟分析了拉盖尔-高斯光束经过介质前后的光强分布，并对比了不同入射涡旋光的

偏振态对出射光斑的影响的差异。

关键词  物理光学；涡旋光束；五阶非线性；DSTMS 晶体；偏振

中图分类号  O436   文献标志码  A DOI： 10.3788/AOS231942

1　引   言

涡旋光束［1］是一种具有轨道角动量（OAM）的光

束，其相位结构呈螺旋分布，在传播过程中，中心光强

始终保持为 0，同时光束中心相位不确定，具有相位奇

点。涡旋光束因其在空间上的独特性质，在光镊［2］、光

通信［3］、光学精密测量［4］、高精度成像技术［5］、水下光通

信［6-7］、量子信息处理［8］、高分辨率显微镜［9］等领域展现

出巨大的应用潜力。在最近十几年，涡旋光研究及其

应用取得了更长足的发展。随着研究中涡旋光功率和

能量的显著提升［10］，对非线性涡旋光现象［11］如旋转多

普勒效应［12］、基于非线性倍频的模式转换［13］等的探索

吸引了越来越广泛的关注。

拉盖尔 -高斯（LG）光束［14］是一种典型的涡旋光，

拓扑荷数 l 和径向指数 p 是 LG 光束的 2 个基本参数，

故常用 LG l
p 来描述 LG 光束的基本模式。拓扑荷数 l

影响输出光斑的半径，径向指数 p 影响光斑“环”的数

量。与传统的高斯光束相比，高阶径向 LG 光束的光

强分布更均匀。最近几十年，研究人员对于 LG 光束

在介质中的线性和非线性传输的探索越来越深入，其

涵盖领域也不断拓展，这为“光学涡旋”发展奠定了坚

实的基础。丁攀峰等［15］基于衍射理论分析了 LG 光束

在传输中的光斑和相位变化。Deng 等［16］结合洛伦兹

和高斯公式演变出的四瓣洛伦兹-高斯涡旋光束，分析

了其光束强度和相位的演化规律，指出随着传输距离

的增加，其四瓣光束的强度分布会被破坏，由阵列光束

演变为暗空心光束，相位将变得不规则。Che 等［17］研

究了涡旋场的克尔非线性调制和四波混频涡旋调制。

陈欢等［18］提出一种能够同时实现 LG 光束倍频和模式

转换两种功能的光学超晶格，对不同角向指数的 LG
光束的模式转换过程进行数值模拟，验证了两种光束

模式指数的关系。先期研究大多集中在对涡旋光特性

及其线性传输和演化进行分析，随着研究的深入，超短

脉冲涡旋激光成为研究热点。中红外涡旋激光在驱动

高次谐波产生，获得具有轨道角动量的相干 X 射线方

面具有良好的应用前景。由于高次谐波的截止能量与

激光波长的平方成正比，使用更长波长的驱动激光可

以产生更高的光子能量。因此，利用中红外涡旋光产

生高次谐波，有望在紫外到 X 射线波段产生涡旋激光，

为光物理和材料表征领域开辟全新的研究方向。本文

通过实验研究了红外涡旋激光在有机晶体 DSTMS
（4-N，N-dimethylamino-4'-N '-methyl-stilbazolium 2，4，
6-trimethylbenzenesulfonate）中传输时，由于三阶、五阶

非线性效应引起的光束演化过程，并分析了不同入射

光偏振态对横向光场分布的影响。

2　实验研究

2.1　实验装置

实验装置如图 1 所示，中红外脉冲激光源由一个

钛宝石激光器（Astrella， Coherent Inc.）和一个光学参

量放大器（OPA）系统组成［19］。钛宝石激光器输出的

800 nm 脉冲光经过 OPA 后，发生频率下转换，产生中
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心波长为 1450 nm、脉宽为 60 fs、重复频率为 1 kHz 的
中红外激光。经过定制的螺旋相位板（SPP）后，中红

外激光被调制为 LG 激光并垂直入射到厚度为 640 µm
的有机晶体表面。利用两个透镜搭建 4f 成像系统来

对晶体内垂直于光传播方向的任一平面内的光斑成

像 ，其 中 f1 = f2 = 10 cm。 在 水 平 方 向 上 前 后 移 动

CCD 相机，从晶体后表面处开始观察并记录 LG 激光

在传播过程中的光斑演化。

OPA 系统输出的中红外激光入射到螺旋相位板，

产生能量为 20 µJ、拓扑荷数为 1 的 LG1
0 涡旋光束。螺

旋相位板的材质为石英（JGS1），在 1.45 µm 波长处的

折射率为 1.4456。螺旋相位板的最大厚度为 3 mm，阶

梯高度为 3.253 µm。由于螺旋相位板表面为连续型，

因此其产生的 LG 激光相位变化也是连续的。有机

晶体 DSTMS 在红外波段有很大的二阶非线性系数

d ［（214±20） pm/V］和电光系数 γ ［（37±3） pm/V］，

且各向异性较强，在超短脉冲激光驱动下能够产生很

强的非线性效应，包括光整流效应、倍频效应、克尔效

应等［20］。

2.2　实验结果与分析

实验中测量中红外 LG 激光经过 DSTMS 晶体前

后的光斑变化，并与 BBO 晶体的光斑进行对比，以分

析 LG 激光经过不同晶体后的光斑特性。图 2（a）~
（c）展示了中红外 LG 激光的初始光斑和分别经过

BBO、DSTMS 晶体后的光斑。为了便于分析，以光斑

中心点所在的横轴为 x 轴，光强为 y 轴，可以得到

图 2（d）中关于中红外 LG 激光经过不同晶体后的光强

分布。可以看出，经过 BBO 晶体后，光斑中的亮环仍

然只有 1 个，光斑半径几乎没有发生改变。在图 2（a）、

（b）中，最亮环的外围还有微弱的次亮环，由于钛宝石

激光器的输出光为超短脉冲激光，经 OPA 频率下转换

后，产生宽带中红外超短脉冲激光。超短脉冲激光经

过 SPP 后，生成的涡旋光束 OAM 模式较为复杂，使其

在光斑形状上与标准 LG 激光有所差异。进一步地，

红外涡旋光经过 DSTMS 晶体后，其光斑发生明显变

化，由原来的甜甜圈结构变成了 3 圈极细的亮环，光

环数量增多。从图 2（d）可以看出，整体光斑直径从

6 mm 减小至 4 mm，中心亮环的直径由 2 mm 减小至

0.5 mm，中心亮环直径大幅度减小。

图 1　中红外脉冲涡旋光的产生及探测实验装置示意图

Fig. 1　Schematic of the experimental setup for generation and 
detection of mid-infrared pulsed vortex beam

图 2　中红外涡旋光经过不同晶体后的光斑对比。（a）无晶体；（b） BBO；（c） DSTMS；（d）光斑中心位置 x 轴上的光斑强度分布

Fig. 2　Comparison of beam spots of mid-IR vortex beam passing through different crystals. (a) No crystal; (b) BBO; (c) DSTMS; 
(d) intensity distribution along x axis at the center of vortex beam

DSTMS 晶体对泵浦光存在三光子吸收的非线性

过程，这说明当涡旋光在晶体中发生强非线性效应时，

其光束特性将受到显著影响。当泵浦光的偏振方向旋

转到晶体非线性最强的方向时，DSTMS 的非线性折

射率系数主要由级联二阶光整流过程和线性电光效应

相结合产生的准三阶非线性折射率系数主导［21］。其附

加非线性折射率会导致泵浦光的折射率随光强变化，

进而导致光谱展宽。对于入射 LG 光束在克尔介质中

发生光谱展宽后产生的各频谱分量，其各自对应的

LG 模式都具有相同的拓扑荷数和径向指数。各频谱

分量的频率值不同，导致各自对应的瑞利长度和光腰

位置不同，而频谱分量对应的 LG 涡旋光的光场表达

式不同，所对应的亮环半径不同。

如果在给定波长下只有一种多光子吸收占主导地

位，那么光强 I（z，R，t）的表达式［22］为

dI ( z，R，t )
dz

= -αN I N ( z，R，t )， （1）

式中：z 为传播距离；R 为横坐标；t为时间；αN 为 N 个光

子的吸收系数。

介质中的非线性效应与非线性折射率有关，介质

折射率 n 与入射光强 I的关系［23］为

n = n0 + n2 I + n4 I 2 + …， （2）
式中：n0 为介质的线性折射率；n2 和 n4 分别为三阶、五

阶非线性折射率系数。

在具有较大二阶极化率 χ ( 2 ) 的非中心对称晶体（如

DSTMS晶体）中，非线性折射率由以下三部分组成［24］，即

n total = ndirect + nSHG + nOR， （3）
式中：ndirect ∝ Re{χ ( 3 )}表示由其内禀的三阶非线性极化

率 χ ( 3 ) 所引起的非线性折射率；nSHG ∝ d 2
eff /∆k 表示由二

阶级联过程对二次谐波所引起的非线性折射率，d eff 为

有 效 非 线 性 光 学 系 数 ，∆k = k 2ω - kω 为 波 矢 失 配 ；

nOR ∝ r 2
iik 表示由级联二阶光整流过程和线性电光效应

相结合产生的非线性折射率，r iik 为电光系数。当入射

飞秒脉冲沿［001］轴传播时，对于二次谐波产生，Ⅰ型

和Ⅱ型的相位匹配相差太大，因此 nSHG 可以忽略不计。

此外，［100］光偏振符合太赫兹波产生的最佳条件，因

此 nOR 对沿［100］方向的偏振的贡献最大，它与方位角

θ 成 cos4 θ 关系。因此，DSTMS 的非线性折射率 n2 与

方位角 θ 的函数关系［25］可以表示为

n total ∝ a1 cos4 θ + a2 sin4 θ + a3
sin2 θ

4 ， （4）

a1 = Re{χ ( 3 )
1111}+ nOR， （5）

式中：a1 为［100］轴的本征 χ ( 3 ) 对角张量分量和 nOR 的总

和；a2 和 a3 分别为［010］轴的本征 χ ( 3 ) 对角张量分量和

非对角分量。

Li 等［21］研究了 DSTMS 晶体在波长为 1.43 µm 的

飞秒脉冲激发下的光学克尔非线性和多光子特性，采

用 Z 扫描法测量了在该波长处 DSTMS 晶体的非线性

折射率和多光子吸收系数。通过测量不同方位角下全

开孔径（OA）和半闭合孔径（CA）的归一化透射率并且

对其进行拟合，可以得到三光子吸收系数 α4和非线性

折射率 n2 与方位角 θ 的函数关系。实验结果表明，多

光子吸收和光学克尔非线性都具有很强的各向异性。

当电场偏振从［100］旋转到［010］时，α4的值从（6.02±
0.51）×10-2 cm3/GW2 变为接近于 0［（0.01±0.14）×
10-2 cm3/GW2］，n2的值从（2.19±0.28）×10-5 cm2/GW
变为（0.08±0.34）×10-5 cm2/GW。式（4）中，后两项

的值近乎为 0，而 a1的值为（2.13±0.37）×10-5 cm2/GW，

即 DSTMS 晶体的非线性折射率系数主要由级联二阶

光整流过程和线性电光效应相结合产生的准三阶非线

性折射率系数主导，而其自身的三阶非线性折射率系

数非常小，且其在 1.43 µm 波长处的多光子吸收中三

光子吸收占主导地位。三光子吸收本质上是一个五阶

非线性过程，当传输功率较大或介质的五阶非线性折

射率系数较高时，需要考虑五阶非线性效应对光脉冲

传输特性的影响。Chen 等［26］使用变分法理论分析了

LG 光束在三阶、五阶非线性介质中的传播特性。当

低强度的光束在三阶、五阶介质中传播时，用变分法模

拟 LG 光束光强的空间分布。模拟得到 LG 光束在经

过纯三阶非线性介质和三阶、五阶非线性介质之后的

远场横向强度分布。当三阶非线性介质位于束腰

（zin=0）处时，LG 光束穿过三阶非线性介质后的远场

横向分布与穿过线性介质后的远场横向分布相同。然

而，当将三阶、五阶非线性介质置于光腰处时，LG 光

束的远场横向分布与穿过线性介质后的远场横向分布

相比呈现出显著差异。若三阶非线性介质位于束腰后

（zin>0），LG 光束穿过三阶非线性介质后的远场强度

分布和穿过线性介质后的强度相比被压缩。当非线性

介质具有三阶、五阶非线性且五阶非线性折射率系数

为负时， LG 光束则被扩展。这与在三阶非线性介质

中的行为相反。然而，相比于三阶非线性折射率系数

和光强，LG 光束在三阶、五阶非线性介质中的传播行

为在很大程度上取决于五阶非线性折射率系数的大小

和符号。随着负五阶非线性效应的增强，其作用从三

阶非线性效应为主转变为五阶非线性效应为主。这证

实了红外 LG 激光在有机晶体 DSTMS 中传输后，三

阶、五阶非线性效应引起了光束演化。

为了验证上述光斑演化过程，通过 MATLAB 软件

进行仿真分析，基于广义高斯光束分解方法［27］，可以模

拟出经过具有类克尔效应的 DSTMS介质前后的 LG光

束的光场分布，仿真结果如图 3所示。在计算中波长取

1.45 μm，束腰半径 ω0为 3.5 mm，取样点数为 1000。
LG1

0 光束垂直入射到具有类克尔效应的 DSTMS
晶体后，根据文献［28］，考虑到薄光学克尔介质对 LG
光束的影响，对光场进行泰勒级数展开并忽略高阶项，

从 DSTMS 晶体出射后电场 E'可表示为
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DSTMS 晶体对泵浦光存在三光子吸收的非线性

过程，这说明当涡旋光在晶体中发生强非线性效应时，

其光束特性将受到显著影响。当泵浦光的偏振方向旋

转到晶体非线性最强的方向时，DSTMS 的非线性折

射率系数主要由级联二阶光整流过程和线性电光效应

相结合产生的准三阶非线性折射率系数主导［21］。其附

加非线性折射率会导致泵浦光的折射率随光强变化，

进而导致光谱展宽。对于入射 LG 光束在克尔介质中

发生光谱展宽后产生的各频谱分量，其各自对应的

LG 模式都具有相同的拓扑荷数和径向指数。各频谱

分量的频率值不同，导致各自对应的瑞利长度和光腰

位置不同，而频谱分量对应的 LG 涡旋光的光场表达

式不同，所对应的亮环半径不同。

如果在给定波长下只有一种多光子吸收占主导地

位，那么光强 I（z，R，t）的表达式［22］为

dI ( z，R，t )
dz

= -αN I N ( z，R，t )， （1）

式中：z 为传播距离；R 为横坐标；t为时间；αN 为 N 个光

子的吸收系数。

介质中的非线性效应与非线性折射率有关，介质

折射率 n 与入射光强 I的关系［23］为

n = n0 + n2 I + n4 I 2 + …， （2）
式中：n0 为介质的线性折射率；n2 和 n4 分别为三阶、五

阶非线性折射率系数。

在具有较大二阶极化率 χ ( 2 ) 的非中心对称晶体（如

DSTMS晶体）中，非线性折射率由以下三部分组成［24］，即

n total = ndirect + nSHG + nOR， （3）
式中：ndirect ∝ Re{χ ( 3 )}表示由其内禀的三阶非线性极化

率 χ ( 3 ) 所引起的非线性折射率；nSHG ∝ d 2
eff /∆k 表示由二

阶级联过程对二次谐波所引起的非线性折射率，d eff 为

有 效 非 线 性 光 学 系 数 ，∆k = k 2ω - kω 为 波 矢 失 配 ；

nOR ∝ r 2
iik 表示由级联二阶光整流过程和线性电光效应

相结合产生的非线性折射率，r iik 为电光系数。当入射

飞秒脉冲沿［001］轴传播时，对于二次谐波产生，Ⅰ型

和Ⅱ型的相位匹配相差太大，因此 nSHG 可以忽略不计。

此外，［100］光偏振符合太赫兹波产生的最佳条件，因

此 nOR 对沿［100］方向的偏振的贡献最大，它与方位角

θ 成 cos4 θ 关系。因此，DSTMS 的非线性折射率 n2 与

方位角 θ 的函数关系［25］可以表示为

n total ∝ a1 cos4 θ + a2 sin4 θ + a3
sin2 θ

4 ， （4）

a1 = Re{χ ( 3 )
1111}+ nOR， （5）

式中：a1 为［100］轴的本征 χ ( 3 ) 对角张量分量和 nOR 的总

和；a2 和 a3 分别为［010］轴的本征 χ ( 3 ) 对角张量分量和

非对角分量。

Li 等［21］研究了 DSTMS 晶体在波长为 1.43 µm 的

飞秒脉冲激发下的光学克尔非线性和多光子特性，采

用 Z 扫描法测量了在该波长处 DSTMS 晶体的非线性

折射率和多光子吸收系数。通过测量不同方位角下全

开孔径（OA）和半闭合孔径（CA）的归一化透射率并且

对其进行拟合，可以得到三光子吸收系数 α4和非线性

折射率 n2 与方位角 θ 的函数关系。实验结果表明，多

光子吸收和光学克尔非线性都具有很强的各向异性。

当电场偏振从［100］旋转到［010］时，α4的值从（6.02±
0.51）×10-2 cm3/GW2 变为接近于 0［（0.01±0.14）×
10-2 cm3/GW2］，n2的值从（2.19±0.28）×10-5 cm2/GW
变为（0.08±0.34）×10-5 cm2/GW。式（4）中，后两项

的值近乎为 0，而 a1的值为（2.13±0.37）×10-5 cm2/GW，

即 DSTMS 晶体的非线性折射率系数主要由级联二阶

光整流过程和线性电光效应相结合产生的准三阶非线

性折射率系数主导，而其自身的三阶非线性折射率系

数非常小，且其在 1.43 µm 波长处的多光子吸收中三

光子吸收占主导地位。三光子吸收本质上是一个五阶

非线性过程，当传输功率较大或介质的五阶非线性折

射率系数较高时，需要考虑五阶非线性效应对光脉冲

传输特性的影响。Chen 等［26］使用变分法理论分析了

LG 光束在三阶、五阶非线性介质中的传播特性。当

低强度的光束在三阶、五阶介质中传播时，用变分法模

拟 LG 光束光强的空间分布。模拟得到 LG 光束在经

过纯三阶非线性介质和三阶、五阶非线性介质之后的

远场横向强度分布。当三阶非线性介质位于束腰

（zin=0）处时，LG 光束穿过三阶非线性介质后的远场

横向分布与穿过线性介质后的远场横向分布相同。然

而，当将三阶、五阶非线性介质置于光腰处时，LG 光

束的远场横向分布与穿过线性介质后的远场横向分布

相比呈现出显著差异。若三阶非线性介质位于束腰后

（zin>0），LG 光束穿过三阶非线性介质后的远场强度

分布和穿过线性介质后的强度相比被压缩。当非线性

介质具有三阶、五阶非线性且五阶非线性折射率系数

为负时， LG 光束则被扩展。这与在三阶非线性介质

中的行为相反。然而，相比于三阶非线性折射率系数

和光强，LG 光束在三阶、五阶非线性介质中的传播行

为在很大程度上取决于五阶非线性折射率系数的大小

和符号。随着负五阶非线性效应的增强，其作用从三

阶非线性效应为主转变为五阶非线性效应为主。这证

实了红外 LG 激光在有机晶体 DSTMS 中传输后，三

阶、五阶非线性效应引起了光束演化。

为了验证上述光斑演化过程，通过 MATLAB 软件

进行仿真分析，基于广义高斯光束分解方法［27］，可以模

拟出经过具有类克尔效应的 DSTMS介质前后的 LG光

束的光场分布，仿真结果如图 3所示。在计算中波长取

1.45 μm，束腰半径 ω0为 3.5 mm，取样点数为 1000。
LG1

0 光束垂直入射到具有类克尔效应的 DSTMS
晶体后，根据文献［28］，考虑到薄光学克尔介质对 LG
光束的影响，对光场进行泰勒级数展开并忽略高阶项，

从 DSTMS 晶体出射后电场 E'可表示为
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E' ( r，ϕ，z)≈ F 0，0 LG1
0 ( r，ϕ，z； )zR + 2

3 3
F 0，1 LG1

0 ( r，ϕ，z - zw1； )zR1 - 1
3 3

F 1，1 LG1
1 ( r，ϕ，z - zw1； )zR1 ，（6）

                    Fp，m = E 0 exp ( - αd/2) ( )- iΔΦ 0
m

m！( )2m + 1
( )2m + 1 2 + Z 2

( )1 + Z 2 2m + 1 × exp
é

ë

ê
êê
ê
ê
ê

- ikzR
4m ( )m + 1 Z

Z 2 + ( )2m + 1 2

ù

û

ú
úú
ú
ú
ú

×

                                  exp [ i (2p0 + | l0 |+ 1) arctan (Z ) ]× exp é
ë
ê
êê
ê - i (2p + | l0 |+ 1) arctan ( Z

2m + 1 ) ùûúúúú，                               ( 7 )

式中：Z = z s zR，zR = kω 2
0 2 为瑞利长度；ω0 为束腰半

径；α 为线性吸收系数；∆Φ0表示与焦点处（z s = 0）的最

大非线性相位变化 ΔΦmax（zs）成正比的常数。用 C ×
LG l

p( r，ϕ，z - zw；zR)来明确描述 LG 光束，其中 l 为角

模态数，p 为横向径向模态数，zw为 z 轴上的光腰位置，

C 为给出振幅和初始相位的复常数。输出光场包括

产生的 LG1
0 和 LG1

1 光束，光强分布如图 3（b）所示。从

图 3（c）可以看出，克尔介质对入射 LG 光束的影响是

产生不同径向模式的 LG 光束。

实验进一步研究了入射 LG 光束偏振态对晶体后

表面出射光斑的影响，图 4（a）~（f）所示为入射光的偏

振态发生变化时，DSTMS 晶体后表面出射光的光斑

演化情况。以光斑中心为圆心，对与圆心距离相同的

点的光强进行积分，可以得到图 4（g）所示的不同入射

LG 光束偏振态下出射光的光强分布。

入射中红外光的初始偏振态是 p 偏振。实验中，

通过在螺旋相位板前加入 1450 nm 的半波片（HWP）
来 改 变 入 射 光 的 偏 振 态 。 固 定 CCD 的 位 置 以 及

DSTMS 晶体的角度，将半波片从初始位置旋转 90°，
即旋转角度从 0°变化到 90°，可以将入射光的偏振方向

从初始位置 0°连续旋转 180°。实验发现：当半波片的

旋转角度为 0°和 90°（对应偏振不发生改变）时，光斑中

出现最多亮环（3 个）。随着旋转角度的改变，亮环数

量逐渐减少；当半波片的旋转角度为 15°和 75°（即偏振

方向改变 30°）时，亮环数量为 2 个，且中心亮环几乎消

失；当半波片的旋转角度为 30°、60°（即偏振方向改变

60°）和 45°（即偏振方向改变 90°）时，整个光斑呈现出

类似于甜甜圈的结构，光斑直径发生微弱变化；当半波

片旋转角为 30°时，光斑直径为 2.9 mm；当半波片旋转

角为 45°时，光斑直径为 2.7 mm；当半波片旋转角为

60°时，光斑直径为 2.52 mm。从图 4（g）可以看出，整

体光斑直径几乎没有发生变化，中心亮环的直径由

0.24 mm 大幅增加至 2.44 mm。改变入射涡旋光的偏

振态，非线性效应随之变化，从而导致不同入射涡旋光

的偏振态下出射光的光强分布不同。当泵浦光的偏振

方向旋转到晶体非线性最强的方向时，DSTMS 晶体

的非线性折射率系数主要由级联二阶光整流过程和线

性电光效应相结合产生的准三阶非线性折射率系数主

导［21］。在对与光斑中心距离相同的点的光强进行积分

得到的出射光的光强分布中，当半波片的旋转角度为

0°和 90°（对应的偏振方向为晶体光轴方向）时，非线性

效应最强。以上实验结果说明，不同偏振态的入射光

会产生不同光强分布的 LG 光束，进一步证实了非线

性过程对涡旋光束特性的影响。

3　结   论

对 LG 光束在太赫兹有机晶体 DSTMS 中的演化

机制进行实验研究，结果表明非线性传输效应能够在

很大程度上改变 LG 光束的光强分布。利用广义高斯

光束分解方法对 LG 光束经过具有类克尔效应的介质

前后的光强分布进行仿真分析，发现克尔介质对入射

LG 光束的影响是产生不同径向模式的 LG 光束。此

外，研究了不同入射 LG 光束的偏振态对 LG 中红外激

光在非线性介质 DSTMS 晶体中传输的影响，展示了

图 3　经过具有类克尔效应的 DSTMS 前后的 LG 光束的光强分布仿真结果。（a）入射 DSTMS 晶体之前的 LG1
0 光束的光强分布；

（b）根据文献［28］计算得到的从 DSTMS 晶体出射的光束光强分布；（c）出射光与入射光的光强之差

Fig. 3　Simulation results of light intensity distribution of LG beams incident on and exiting DSTMS with Kerr-like effect. (a) Light 
intensity distribution of LG1

0 beam incident on the DSTMS crystal; (b) intensity distribution of the beam emitted from DSTMS 
crystal calculated according to Ref. [28]; (c) intensity difference between the outgoing light and the incident light

非线性传输对 LG 光束的影响。
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Abstract 

Objective　Vortex beams with orbital angular momentum (OAM) have many unique properties compared to other beams, 
and their spiral wavefront structure and phase changes open up new dimensions for applications such as lithography, optical 
communication, optical trapping, and quantum entanglement. In recent decades, researchers have been exploring the 
linear and nonlinear transmission of the Laguerre-Gaussian (LG) vortex beam in media, and the coverage has been 
continuously expanded, which lays a solid foundation for developing the optical vortex. Most relevant research focuses on 
analyzing the properties of vortex beams and their linear transmission and evolution. However, the ultrashort pulse vortex 
laser has become a research hotspot with extensive studies. Since the inclusion of nonlinear processes will greatly increase 
the complexity of vortex beam analysis, the study on transmission and evolution of ultrashort pulse vortex lasers in 
nonlinear media is still rare. Thus, we experimentally investigate the propagation of mid-infrared LG beams in organic 
crystal DSTMS due to the cubic-quintic nonlinear effect and analyze the differences in the effect of polarization of the 
incident vortex beam on the transverse light field distribution.

Methods　 High power mid-infrared optical parametric amplifier (OPA) pulses with 1450 nm center wavelength, 60 fs 
pulse duration, and 1 kHz repetition rate serve as the pump of the system. After passing through a customized spiral phase 
plate (SPP), the mid-infrared laser light is modulated into vortex beams and incident perpendicularly onto the surface of an 
organic crystal with a 640 µm thickness. A 4f imaging system is constructed using two lenses to conduct imaging on the 
spot in either plane perpendicular to the light propagation direction within the crystal. The CCD camera moves back and 
forth in the horizontal direction to observe and record the spot evolution of the vortex beam during propagation, starting 
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from the rear surface of the crystal.

Results and Discussions　 In the experiment, the spot changes of mid-infrared vortex light before and after passing 
through the DSTMS crystal are found and compared with those of the BBO crystal to analyze the spot characteristics of the 
vortex beam after passing through different crystals. After passing through the BBO crystal, there is still only one bright 
ring in the spot, with the spot radius almost unchanged. However, after passing through the DSTMS crystal, the spot 
changes significantly from the original doughnut structure to three thin bright rings, and the number of rings increases. This 
is due to the nonlinear process of three-photon absorption of pump light by the DSTMS crystal. When the pump light 
polarization fulfills the optimal THz generation conditions, the nonlinear refractive index of DSTMS mainly originates 
from the quasi-χ ( 3 ) effect due to a combination of the cascaded 2nd-order OR process and the linear EO effect. The 
contribution from the intrinsic χ ( 3 ) nonlinearity of DSTMS should be negligible. Its additional nonlinear refractive index 
causes the refractive index of the pump light to vary with light intensity, which in turn leads to spectrum broadening. For 
each spectral component generated after the spectrum broadening of the incident LG beam in the Kerr medium, its 
respective corresponding LG mode has the same topological charge and radial index. As the frequency value of each 
spectral component is different, the respective corresponding Rayleigh length and beam waist position are different to bring 
various light field expressions for the LG vortex beam corresponding to each spectral component. Therefore, the 
corresponding brightest rings have different radii, and each bright ring generally does not coincide with each other in the 
observation plane, resulting in a weak spot intensity in most regions of the observation plane. To verify the above optical 
spot evolution process, we can simulate the light field distribution of the LG beam before and after passing through the 
DSTMS medium with a Kerr-like effect by MATLAB simulation analysis based on the generalized Gaussian beam 
decomposition method, with the simulation results shown in Fig. 3. Fig. 3(c) reveals that the effect of the Kerr medium on 
the incident LG beam is to produce LG beams with different radial modes. Meanwhile, the effect of the polarization of the 
incident vortex light on the spot of the outgoing light from the rear surface of the crystal is further investigated 
experimentally, and the experimental results illustrate that the incident light with different polarization produces vortex 
beams with different light intensity distributions.

Conclusions　 We research the evolutionary mechanism of vortex beams in nonlinear organic crystal DSTMS initially, 
showing that the nonlinear transmission effect can change the light intensity distribution of vortex beams to a large extent. 
The generalized Gaussian beam decomposition method is utilized to simulate and analyze the light intensity distribution of 
the LG beam before and after passing through the medium with a Kerr-like effect, which indicates that the Kerr medium 
affects the incident LG beam by producing LG beams with different radial modes. Additionally, the effect of different 
polarization of the incident vortex light on vortex mid-infrared laser transmission in DSTMS is studied to demonstrate the 
effect of nonlinear transmission on the LG beam.

Key words physical optics; vortex beam; fifth-order nonlinearity; DSTMS crystal; polarization
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