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折射率线性调制晶体中超快倍频的数值分析
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摘 要:对折射率线性调制晶体中超短脉冲倍频特性进行了数值计算,在泵浦衰减的情况下,研究了转

换效率和脉冲宽度随匹配带宽和晶体长度的变化.大信号时各频率成份在晶体不同位置的不平衡转换

致使脉冲展宽,且由于折射率的调制,脉冲宽度和转换效率出现了周期性变化.同时,分析了谐波脉冲啁

啾随晶体长度和带宽的变化,发现随着晶体长度的增大,归一化最佳啁啾系数先增大后减小,在长晶体

时趋于1,其极大值位置决定于本征带宽和调制带宽.讨论了相位失配量对转换效率和脉宽的影响,结果

表明失配因子y 决定了中心频率的匹配位置,当y=0时,中心频率在晶体中心匹配,这有利于提高转

换效率并减小脉冲宽度.
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Abstract:Frequency-doublinginrefractive-index-linear-modulatingcrystalswasinvestigatednumerically.
Inthecaseofdepleted-pump,changesofconversionefficiencyandpulsewidthwithcrystallengthand
bandwidthofphasematchingwerestudied.Withtheincreaseofpumppulsesenergy,pulsesare
broadenedresultedfromtheunbalancedconversionoffundamentalpulsesatthedifferentpositionofthe
crystal.Duetothemodulationofrefractiveindex,thereareperiodicoscillationsinconversionefficiency
andpulsewidth.Subsequently,byanalyzingthechirpinharmonicwaves,itwasfoundthatwiththe
increaseofcrystallength,thenormalizedchirpcoefficientincreasefirstthendecreaseandfinallytendto
1.Themaximumofthenormalizedchirpcoefficientisgovernedbymodulatedbandwidthandintrinsic
bandwidth.Finally,theeffectsofphasemismatchingparameteronconversionefficiencyandpulsewidth
wasdiscussedandtheresultsshowedthatphasemismatchingparameterydeterminesthelocationof
phasingmatchingofcentralfrequency.Wheny=0isconsidered,centralfrequencyreachesphase
matchingatthemiddleofcrystalswhereisbeneficialtoimproveconversionefficiencyandpulsequality.
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0 引言

非线性频率变换是增加固体激光器频谱范围的有效手段之一,其中通过多次频率变换获得的短波长超

短脉冲在医学、生物、核聚变等方面有非常重要的应用[1-4].频率变换最基本的方法是倍频,而短脉冲倍频不

同于连续激光倍频,不但要满足相位匹配,同时还要考虑群速度失配,因此,超短脉冲倍频过程较为复杂.
解决该问题的方法有以下几类,一类为周期多晶体结构[5-6],利用晶体的双折射特性,把两种不同的晶体

粘合在一起,第一块晶体作为非线性源,产生倍频脉冲,第二块晶体作为补偿层,补偿源层中的群速度失配.
这样的设计保证了在一个周期内同时满足(源层+补偿层)相位匹配和群速度匹配,因此在保证了脉冲质量

的前提下,通过多个周期的组合提高了倍频效率,但这种结构加工较为复杂,需要仔细地选择源层和补偿层

的厚度及其光轴取向.黄金哲等在此基础上设计的两种结构,降低了该类结构加工的复杂性[7-8].第二类方法

为光谱角色散技术,利用光栅或者棱镜等角色散元件产生空间啁啾,并用合适焦距的透镜聚焦,使不同频率

的基波成份以各自的相位匹配角度入射到非线性晶体中,每个频率成份均能达到相位匹配[9].从时域来看,
这种匹配方式通过角色散元件使脉冲产生波前倾斜以改变其沿匹配方向的群速度,实现群速度匹配[10],但
棱镜对和光栅对的引入,给光路的调节带来一定的困难,同时也会带来一部分基频光的损耗.第三类为准相

位匹配方案[11-12],通过对晶体二阶非线性极化率的周期调制,来补偿折射率色散带来的失配,此方案多用于

非线性系数较大的铁电晶体.类似地,黄金哲等提出了折射率(一阶极化率)线性调制晶体的倍频模型,分析

了小信号时折射率线性调制晶体中稳态倍频[13]和超快倍频[14],发现线性调制晶体中相位匹配的空间局域化

特征,即基波的不同频率成份在晶体的不同位置倍频,匹配位置与折射率调制系数有关.在引入一定预啁啾

的情况下,折射率线性调制晶体可以有效地实现谐波的压缩.这些研究仅分析了小信号时超短脉冲倍频过

程,而实际应用中,泵浦脉冲是衰减的,其衰减将给倍频过程带来不同于小信号时的变化.本文通过数值求解

耦合波方程组,揭示泵浦衰减时折射率线性调制晶体的倍频特征,给出获得高转换效率和高质量脉冲的条

件,为确定晶体参数提供理论支持.

1 折射率线性调制晶体的倍频模型

1.1 折射率线性调制晶体

折射率线性调制晶体指折射率沿晶体的轴向发生变化,即

nj(z,ω)=nj(ω)+βjz (1)
式中,j=1,2分别表示基波和谐波的参数,nj(ω)为
未调制时的折射率,脉冲沿z 向传播,即为晶体轴

向坐标,βj 为折射率线性调制的斜率.折射率调制晶

体中的倍频图景如图1.考察基频脉冲中任意两个频

率成份ω' 和ω″,其产生的谐波成份分别为2ω' 和

2ω″.在不考虑高阶色散的情况下,设ω'和ω″的群速

度为u1,2ω'和2ω″的群速度为u2.设t1 时刻基波的

光谱成份ω'在A 点刚好达到相位匹配产生频率为

2ω'的谐波成份,t2 时刻光谱成份ω″在B 点达到相

位匹 配 生 成 2ω″ 的 频 率 成 份,即 不 同 的 频 率

成份在晶体的不同位置相位匹配(空间局域化匹

图1 折射率调制晶体的倍频图景

Fig.1 Intuitivepictureoffrequencydoublingin
refractive-index-modulatingcrystals

配),由于群速度失配而产生时间延迟δt,则在晶体出射端得到啁啾脉冲.若对基波脉冲引入预啁啾,使频率

成份ω'和ω″在晶体入射端有一定的时间延迟补偿δt,则可以实现对脉冲的压缩.
折射率线性调制晶体的获得并不困难,通过晶体生长过程中的偏析过程可以改变掺杂比,进而实现折射

率的调制,由于掺杂比的变化较小,其对折射率的影响自然也很小,其一阶近似可以认为是线性的.此外利用

波导制作中的离子注入、质子交换及薄膜生长技术也能够改变介质的纵向折射率分布.
1.2 倍频模型

由平面波模型出发,通过非线性波动方程,可得折射率线性调制晶体中的耦合波方程为[14]
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推导式(2)时,用到慢变振幅近似,并忽略了高阶色散的影响.其中,z 为晶体的纵向坐标,uj 为群速度,可见

调制晶体中脉冲群速度受到晶体调制的影响,Δk=2k10-k20表示相位失配项.Aj,j=1,2分别为基波和谐

波的振幅;σ≈χeffω10/n1c( ) 为非线性系数,χeff为有效二阶非线性极化率;引入移动坐标系z'=z,t'=t-z
[1/u2+zβ2/(2c)],并对式(2)进行归一化处理,可得

b1
ζ
+ μ+δTζ( )
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式中,bj=Ajexp(-iπxjζ2/2)/A0 为对泵浦脉冲振幅归一化后的基波和谐波复振幅,xj=k0βjL2π-1;ζ=
z'/L 为对晶体长度归一化的晶体坐标,L 为晶体长度;τ=t/T 为对泵浦脉冲1/e宽度归一化的时延;B=
σA0L 表示非线性项的强度;δu=1/u1-1/u2 为基波和谐波间的群速度失配;Ltw=Δτ/δu 为走离长度,Δτ
为泵浦脉冲宽度,μ=Pw·L/Ltw为对走离长度归一化的晶体长度,Pw=2 ln2;δT=Pw·L2Δβ/(cΔτ);

y=ΔkL/π,表示中心频率的相位失配;x=x1-x2 体现了折射率调制带来的相位失配.Γ=Pw·δω/δΩ 为

对泵浦脉冲频谱宽度归一化的调制带宽,δΩ 为脉冲的频谱宽度,δω 为折射率调制引入的匹配带宽.

2 倍频的数值分析

2.1 计算条件

在长晶体近似下(晶体长度趋于无穷大),当基波为高斯脉冲时,小信号倍频结果表明谐波为啁啾高斯脉

冲[14],其啁啾系数为

C2=-μ2/(πx) (4)
式中,C2为折射率调制引入的啁啾,为了压缩脉冲,在入射脉冲引入预啁啾(预啁啾系数C1=-C2,最佳啁

啾系数),因此调制晶体的长度不再局限于走离长度,长晶体的使用利于提高转换效率.
设入射脉冲中心频率为800nm,脉冲宽度100fs,数值计算中采用归一化的脉冲形式

b1(ζ,τ)=
1

1-iC1

exp -
τ-ζμ( )2

21-iC1( )

é

ë
êê

ù

û
úú (5)

式中τ=t/T,因此归一化的变换极限基波脉冲宽度约为Δτ1≈1.67,其产生的变换极限谐波的脉宽为Δτ1/

2≈1.18.
2.2 泵浦衰减对脉宽和波形的影响

为了研究泵浦能量的影响,分别计算了基波能量为1nJ、10nJ、50nJ、100nJ,光斑半径为100μm时,脉
冲宽度和转换效率随晶体长度和匹配带宽的变化,在此范围内,脉冲能量密度大约为1MW/cm2,因此未考

虑其三阶非线性效应[15].图2给出了在不同泵浦能量时脉冲宽度的变化,脉冲宽度通过对谐波脉冲进行高斯

拟合获得.转换效率的变化如图3.图2和图3中的黄实线为理论预言的等高线波谷位置[14],称之为波谷曲

线,在此曲线上脉冲宽度达到极小值.图2中灰色的部分代表了谐波的脉宽大于等于基波脉宽的区域,这部

分不在讨论范围之内.同时,从图3中可见,脉冲能量E=1nJ和10nJ时,最大转换效率约为0.87%和7.9%,
转换效率较低,此时脉冲宽度和转换效率的振荡变化与小信号时基本相同[13].

图2和图3中的振荡现象与光波干涉类似,可解释为由于不同空间位置产生的谐波相干叠加而产生.折
射率线性调制晶体中,若某频率成份在晶体中A 点刚好相位匹配,但该频率成份的转换并不仅限于A 点产

生,在A 点附近的相干长度之内均可以产生谐波,只不过距离A 点越近,相位失配越小,转换效率越高.晶体

不同位置产生的谐波在出射面相干叠加,由于叠加脉冲的相对位相不同,形成振荡效应.但晶体长度较长时,
相干长度变短,叠加产生的振荡效应趋于消失,所以波谷曲线在短晶体时吻合较好,在晶体较长时偏差较大.
随着泵浦能量的增加,波谷曲线无明显变化,说明波谷的位置与折射率调制密切相关,而与其他因素的关系
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图2 不同泵浦脉冲能量时,脉冲宽度随晶体长度和带宽Γ 的变化

Fig.2 DependenceofpulsewidthoncrystallengthμandbandwidthΓwithdifferentpumpenergy

图3 不同泵浦脉冲能量时,转换效率随晶体长度μ 和带宽Γ 的变化

Fig.3 ConversionefficiencyversuscrystallengthμandbandwidthΓwithdifferentpumpenergy
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不大,那么在大信号时,波谷曲线仍可以作为晶体参数选择的依据.处于波谷曲线上的晶体参数能够保证脉

冲质量,同时选择长晶体可提高转换效率(如Γ=4Pw,μ=3),解决普通倍频(利用块状晶体对超短脉冲直接

倍频)中转换效率与谐波质量的矛盾.
虽然波谷曲线变化较小,但随着泵浦能量的增加,脉冲宽度和转换效率却不断变大,为了更好地说明这

个现象,考察不同能量泵浦下脉冲波形的变化,如图4.从图4(a)中可见,随着泵浦能量增加,脉冲畸变变大,
但没有出现普通倍频中的拖尾现象.当泵浦脉冲较强时,随着泵浦脉冲在晶体中传输,由于其不断地转化为

谐波而导致泵浦能量降低,因此在晶体前端倍频的波长成份转换效率相对较高,在晶体后端匹配的频率成份

转换效率较低,各频率成份转化的不平衡导致在时域中脉冲发生畸变,与高斯线型有所偏差,图4(b)给出的

谐波频谱恰好说明这一点.图4(b)中,当泵浦较强时,谐波强度最大的位置并非中心频率,且随着泵浦能量

的增加,最大强度对应的频率位置相对于中心频率产生更明显的偏移.

图4 μ=4,Γ=3Pw,不同能量泵浦时,基波和谐波的时间波形及谐波频谱

Fig.4 Temporalwaveformsoffundamentalwaveandharmonicwaveandspectraofharmonic
wavewithdifferentpumpenergyforμ=4,Γ=3Pw

2.3 大信号时最佳啁啾系数的变化

超短脉冲倍频中,啁啾对脉冲波形有直接的影响,图5研究了脉冲啁啾随带宽和晶体长度的变化,以

-C1/C2(归一化最佳啁啾系数)表征在不同晶体参数时啁啾的变化.

图5 归一化最佳啁啾和脉冲宽度随晶体长度的变化

Fig.5 Variationofnormalizedoptimumchirpandcorrespondingpulsewidthwithcrystallength

晶体长度较小时,晶体的本征带宽决定了匹配带宽,此时即使在基波中引入预啁啾,脉冲宽度仍随晶体

长度的增加而单调变大,说明此时谐波不仅存在线性啁啾,也有高阶啁啾,基波中的线性预啁啾不能完全补

偿晶体色散.对于调制带宽Γ=3Pw 的情况,当μ>2.5时,归一化最佳啁啾系数和脉冲宽度随着晶体长度的

增加而降低.此时,随着晶体长度的增加,本征带宽减小,调制带宽占据主导地位.如1.1节中倍频图景所述,
仅考虑折射率线性调制时,谐波为啁啾脉冲,则预啁啾的引入能有效补偿谐波的线性啁啾,因此随着本征带

宽影响的减弱,啁啾补偿的效果明显,脉冲宽度不断减小.随着晶体长度进一步增加,本征带宽趋于0,脉冲趋
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于变换极限脉冲,最佳归一化啁啾系数趋于1.在Γ=4Pw 的曲线中可以看到,随着调制带宽的增加,归一化

最佳啁啾系数的最大值在μ≈2,相对于Γ=3Pw 时的μ≈2.5,向短晶体的方向移动,说明较长的晶体更容易

补偿啁啾,提高脉冲质量,而长晶体也利于转换效率的提高.
2.4 相位失配量对倍频的影响

在频率转换中,相位失配量对转换过程有显著的影响,相位失配增加将使转换效率降低、脉冲波形畸变

甚至分裂.在折射率调制晶体中,失配量与普通倍频不同,在普通倍频中失配量表示为ΔkL/π,而在折射率调

制晶体中失配量为yζ+xζ2,除了与y 有关,还受到调制参数x 的影响.图6给出了μ=4,脉冲能量E=
100nJ时,脉冲宽度和转换效率随y/x 和带宽Γ 的变化.由图可见,当y=0时,能够获得较高的转换效率和

较窄的脉冲.随着 y 的增大,脉宽变大,转换效率降低,但对于大带宽时,转换效率大约在 x/2 处出现极

值点.

图6 μ=4,脉冲能量E=100nJ时,脉冲宽度和转换效率随失配量y/x 的变化

Fig.6 Dependenceofpulsewidthandconversionefficiencyony/xwithμ=4andE=100nJ

在折射率调制晶体中,y 的意义与普通倍频时有所区别.根据式(1),y 可以表示为

y=
L
π
(2k10-k20)=

2ω0L
πc

(n10-n20+Δβz) (6)

若令y=ax,可得

n10-n20=Δβz-
a
2L

æ

è
ç

ö

ø
÷ (7)

当式(7)中n10-n20=0时,z=aL/2,表明在aL/2处中心频率达到相位匹配.例如,a=0,即y=0,则z=0,
表示中心频率在晶体中心达到相位匹配.因此,在折射率调制晶体中,y 表示中心频率在晶体中的匹配位置.
当y=0时,中心频率在晶体中点相位匹配,则其他频率对称地在晶体两侧的位置达到相位匹配,此时可以

保证晶体中主要的频率成份转化为谐波,脉冲宽度最小.当中心频率的匹配位置偏离晶体中心时,则在晶体

中能够匹配的频率成份对中心频率失去对称性,不可避免地损失一部分频率成份,其难以转化为谐波,脉冲

宽度变大.当晶体的匹配带宽较大时,脉宽曲线在y=0附近变化较小,说明此时中心频率的匹配位置稍微变

动,对脉宽的影响也不大,因为此时晶体有足够的带宽让基波的主要频率成份被转换,这种特性使晶体有更

大的加工误差容限.既然失配因子由y 和x 共同决定,两者可能相互补偿,使晶体中各频率成份的位相差变

小,因此能够获得较高的转换效率,图6中的极值点正是两者相互补偿的结果,此极值点的位置随着带宽的

不同而不同.因此,选择y=0,即中心频率在晶体中点相位匹配,可以在提高转换效率的同时降低脉冲宽度.

3 结论

本文对折射率线性调制晶体中超短脉冲倍频进行了数值计算,在大信号情况下,脉冲宽度和转换效率随

泵浦能量的增加而提高,同时,由于谐波在晶体不同位置转换的不平衡导致谐波脉冲略偏离高斯型,但没有

明显的拖尾现象,相对于普通倍频,折射率调制晶体能够同时获得高转换效率和脉冲质量;由调制参数决定

的最小脉宽位置并未随着泵浦能量增加而产生大的偏移,波谷曲线对晶体参数的选择有一定的指导意义;在
有限晶体长度的情况下,最佳啁啾系数本征由带宽和调制带宽共同决定,脉冲的过压缩现象来自于两种带宽
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共同作用的结果;相位失配因子决定了中心频率的倍频位置,其对倍频过程有较大的影响,选择中心频率在

晶体中点倍频有助于提高转换效率和脉冲质量.对于较高能量的飞秒脉冲的倍频,由于高阶非线性效应的出

现,本文中的模型并不完善,且调制晶体直接应用于强飞秒脉冲的倍频,并没有明显的优势.若应用于强飞秒

脉冲,需借鉴啁啾放大技术的思想,这将在以后的研究中讨论.
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