
 

矢量光场激发三阶非线性光学效应的研究进展 (特邀)

顾    兵，胡月球，闻    博

(东南大学 先进光子学中心，江苏 南京 210096)

摘　要：具有偏振结构分布的强激光与非线性光学材料相互作用导致了多种新颖的非线性光学效应，

反映了材料的非线性光学特性，调制了光场的传播行为。笔者概述了矢量光场激发三阶非线性光学效

应的研究进展。首先简要介绍了任意偏振光激发三阶非线性光学效应的理论，如非线性薛定谔方程、

光束传播方程、各向同性和各向异性三阶非线性光学系数。也简要介绍了表征三阶非线性光学系数的

Z-扫描技术。在弱聚焦条件下，给出了诸如径向偏振光、杂化偏振光和柠檬型庞加莱光束这三种类型

矢量光场的焦场表达式。其次，重点回顾了多种矢量光场激发的各向同性/各向异性三阶非线性光学

效应，包括径向偏振光激发的各向异性非线性光学效应、杂化偏振光激发的各向同性和各向异性非线

性光学效应、柠檬型庞加莱光束激发的各向同性/各向异性非线性光学效应。最后，简要讨论了矢量光

场在非线性偏振旋转、光束整形、可控光场塌缩与成丝和光限幅方面的应用。
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Research progress of third-order nonlinear optical effects
excited by vectorial light fields (Invited)

Gu Bing，Hu Yueqiu，Wen Bo

(Advanced Photonics Center, Southeast University, Nanjing 210096, China)

Abstract:   Polarization-structured intense laser interacting with nonlinear optical material results in many novel
third-order  nonlinear  optical  effects,  reflects  the  nonlinear  optical  property  of  the  material,  and  modulates  the
propagation  behavior  of  the  beam  itself.  Herein,  the  research  progress  of  third-order  nonlinear  optical  effects
excited  by  vectorial  light  fields  was  reviewed.  Firstly,  the  basic  theory  of  third-order  nonlinear  optical  effects
excited  by  arbitrary  polarized  lights  was  briefly  introduced,  such  as  nonlinear  Schrödinger  equation,  beam
propagation equation, and isotropic and anisotropic third-order nonlinear optical coefficients. The Z-scan technique-
for  characterizing  third-order  nonlinear  optical  coefficients  was  also  introducd.  Under  the  weak  focusing
condition,  the  expressions  for  the  focal  field  of  three  types  of  vectorial  light  fields  were  provided,  i.e.,  radially
polarized  beams,  hybridly  polarized  beams,  and  lemon-type  Poincaré  beams.  Secondly,  the  isotropic  and/or
anisotropic third-order nonlinear optical effects excited by a variety of vectorial light fields was revisited, including-
anisotropic  nonlinear  optical  effects  induced  by  radially  polarized  beams,  isotropic  and  anisotropic  Kerr
nonlinearities excited by hybridly polarized beams, isotropic and anisotropic nonlinear optical effects induced by
lemon-type Poincaré beams. Lastly, the prospects of their applications of vectorial light fields in nonlinear polarization-
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rotation, beam shaping, controllable field collapsing filaments, and optical limiting were briefly discussed.
Key words:   vectorial light field;      nonlinear refraction;      two-photon absorption;      isotropy;      anisotropy

0    引　言

1972年 Pohl在实验上生成了径向偏振光和角向

偏振光 [1]。1995年前后 Hall小组报道了一系列矢量

光场的理论研究工作[2−3]。2000年 Brown小组研究了

柱状矢量光场的紧聚焦特性，发现紧聚焦的径向偏振

光产生了很强的纵向电场分量，而角向偏振光可以在

焦场处获得纯的纵向磁场[4]。这些特性引起了研究者

们的极大兴趣，然而这种由于光场空间特殊偏振态分

布所导致的独特性质无法在标量光场中实现，所以矢

量光场开始得到较多关注。2003年 Quabis小组利用

径向偏振光实验上获得了 0.16λ2 的聚焦斑，远小于相

同条件下线偏振入射场的 0.26λ2 聚焦斑，更小聚焦斑

具有的应用前景使得这一实验结果引起了研究者的

广泛兴趣[5]。2009年 Zhan对矢量光场从数学概念到

应用进行了全面的综述[6]。至此，矢量光场及其应用

进入了快速发展时期。人们提出了各种新型矢量光

场的生成技术 [7−9]，研究了其焦场和传播特性 [4, 10−11]，

开发了其在众多领域的应用[6, 12−14]。

近半个世纪以来，三阶非线性光学材料因其在非

线性光子器件中的技术应用而受到广泛关注。大多

数材料 (如无序分子和纳米材料的分散液)呈现出三

阶非线性光学效应的各向同性或宏观各向同性 [15]。

由于晶体的点群对称性和能带结构，晶体中的三阶非

线性光学响应一般是各向异性的 [16−17]。这种各向异

性的三阶光学非线性强烈地依赖于入射光场的偏振

和晶体的取向。在线偏振光的激发下，人们研究了诸

如 BaF2[18]、 ZnSe[19]、 单 根 ZnO纳 米 线 [20]、 非 极 性

GaN[21] 和黑磷[22] 等材料的各向异性三阶非线性光学

效应。

由于偏振态的额外维度，近年来研究人员报道了

矢量光场激发的多种各向同性三阶非线性光学效应，

如可控的非线性传播[23]、自聚焦动力学[24]、矢量自衍

射[25] 和非线性偏振旋转[26−27] 等。由于非线性极化与

光场的偏振和晶体特性密切相关，通常三阶非线性光

学效应是各向异性的。具有偏振结构的矢量光场与

各向异性非线性光学材料相互作用产生了新颖的各

向异性非线性光学效应和应用，包括自旋角动量的重

新分配[28−29]、光限幅效应的增强[30]、可控场塌缩与成

丝[31]、以及激光束整形[32] 等。

文中综述了近年来矢量光场激发各向同性和各

向异性三阶非线性光学效应的研究进展，简要介绍了

任意偏振光激发三阶非线性光学效应的基本理论，重

点概述了三种矢量光场激发的各向同性/各向异性三

阶非线性光学效应，最后简要讨论了它们在诸如非线

性偏振旋转、光束整形和可控光场塌缩与成丝等方面

的应用，展望了矢量光场激发三阶非线性光学效应的

发展前景。

1    任意偏振光与三阶非线性光学材料相互

作用理论

由于晶体分为七大晶系 32个点群，描述其三阶

非线性极化率张量 χ(3) 比较复杂 [33]。因此，绝大多数

研究集中在最简单的各向同性和立方对称性晶体材

料。此节将介绍任意偏振光场通过厚/薄的三阶非线

性光学介质的传播方程，给出各向同性/各向异性非

线性折射率和双光子吸收系数。

1.1   厚介质下的非线性薛定谔方程

对于任意偏振的光矢量，包括标量光场和矢量光

场，都可以分解为左右旋圆偏振光线性叠加的形式：

E⃗ =
(

E+σ⃗+
E−σ⃗−

)
(1)

σ⃗+ σ⃗−式中： 和 分别为左旋和右旋圆偏振基矢。

对于任意偏振光在三阶非线性光学介质中传播

时，利用缓变包络近似，可以得到介质中两个圆偏振

光的耦合非线性薛定谔方程为[34]：

1
r
∂

∂r

(
r
∂E±
∂r

)
−2iκ±

∂E±
∂z
− κ2

±E±+ε
eff
± κ

2E± = 0 (2)

εeff
± = 1+4πχ(1)+4πχNL

± χ(1)

χNL
± κ± = n0, ±κ = n0ω/c

n0 ω

c

式中： 为有效极化率， 为线性

极化率， 为三阶非线性极化率； 为

两圆偏振分量的波矢， 为线性折射率， 为光的圆频

率， 为真空中的光速。

1.2   薄样品近似下的光束传播方程

假设非线性光学样品足够薄，使得样品内由于衍

射或折射率改变对光束尺寸的影响可以忽略不计。
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在这种情况下，由公式 (2)可得分别描述光强和相位

的两个方程：

∂I
∂z
= −α0I−α2I2 (3)

∂∆ϕ±

∂z
= kn2,±I (4)

α0 α2 n2,±

k = 2π/λ

λ

式中： 为线性吸收系数； 为双光子吸收系数； 为

与左右旋圆偏振相关的非线性折射率； 为波

矢， 为光的波长。

α0 n0

n2,± α2

χ(3)

需要强调的是公式 (2)~(4)适用于描述各向同性

和立方对称性晶体材料，也就是说样品具有各向同性

的线性光学系数 ( 和 )，而三阶非线性光学系数可

以是各向同性的或者是各向异性的。 和 分别与

三阶非线性极化率 的实部和虚部相关。

χ(3)
i jkl通常，三阶非线性极化率系数 是一个四阶张

量，可以用 81个张量元来描述。对于空间高度对称

的晶体来说，这种独立张量元的数量将大幅减少。以

下将分别介绍各向同性和各向异性三阶非线性光学

系数。

1.2.1    各向同性三阶非线性光学系数

niso
2,±

αiso
2

对于各向同性的三阶非线性光学介质，基于左右

旋圆偏振正交基矢，可以获得与左右旋分量相关的各

向同性非线性折射率 [27] 和各向同性双光子吸收系

数 [35−36] 分别为：

niso
2,± =

3
ε0cn2

0

[
2Re(A)+Re(B)

(1∓ e)2

1+ e2

]
(5)

αiso
2 =

12π
ε0cn2

0λ

2Im(A)+ Im(B)
(

1− e2

1+ e2

)2 (6)

ε0 e = (|E+| − |E−|)/(|E+|+
|E−|) A = χ(3)

1122 B = χ(3)
1221

χ(3)
1111 = 2χ(3)

1122+χ
(3)
1221

B/A = 6

B/A = 1

B/A = 0

式中： 为真空中的介电常数；

为偏振椭圆的椭偏率； 和 为各向

同性介质中三阶非线性极化率的两个独立张量元。

对各向同性非线性，满足 。根据产

生光学非线性的物理机理不同，A与 B的相对大小也

不尽相同。具体来说，在分子取向非线性时， ；

在非共振的电子非线性情况下， ；在电致伸缩

或热致非线性时， [33]。

e

e = +1

可以看出，各向同性三阶非线性光学系数与光

场的椭偏率 密切相关。公式 (5)和 (6)的特例如下：

对圆偏振光 ( 和 −1分别对应左旋和右旋圆

偏振光 )，非线性折射率和双光子吸收系数分别为

niso,cir
2,± = 6Re(A)/(ε0cn2

0) αiso,cir
2 = 24πIm(A)/

(
ε0cn2

0λ
)

e = 0 n0
2 = 3Re

[
χ(3)

1111

]
/(ε0cn2

0)

α0
2 = 12πIm

[
χ(3)

1111

]
/(ε0cn2

0λ)

  和 ；

对  的线偏振光，可得 和

。

1.2.2    各向异性三阶非线性光学系数

χ(3)

χ(3)
1111 χ

(3)
1122 χ(3)

1221

θ

为简化起见，以立方对称性晶体 (例如 BaF2 和

ZnSe)为例研究任意椭圆偏振光激发下的各向异性三

阶非线性光学效应。此时三阶非线性极化率 只有

三个独立分量 、 和 。接下来，假定任意光

束正入射至薄晶体表面，并且沿 [001]晶轴传播，晶体

的取向角 是偏振椭圆的长半轴与 [100]晶轴之间的

夹角。在这种特定的情况下，可得到与左旋和右旋相

关的各向异性三阶非线性折射率为[29]：

nani
2,± = n0

2

[
1∓ 2eδ

1+ e2
− σ

2
sin2(2θ)

(1∓ e)2

1+ e2

]
(7)

各向异性双光子吸收系数为[32]：

αani
2 = α

0
2

1− 4e2

(1+ e2)2 δ−
1
2
σsin2(2θ)

(
1− e2

1+ e2

)2 (8)

σ δ其中，各向异性系数 和二向色性系数 分别为：

σ =
χ(3)

1111−χ
(3)
1122−2χ(3)

1221

χ(3)
1111

(9)

δ =
χ(3)

1111+χ
(3)
1122−2χ(3)

1221

2χ(3)
1111

(10)

n0
2 α0

2式中： 和 分别为线偏振光的电场矢量平行于 [100]

晶轴时的三阶非线性折射率和双光子吸收系数。

e = 0 nlin
2 = n0

2[1−σsin2(2θ)/2] αlin
2 =

α0
2[1−σsin2(2θ)/2] e = ±1

ncir
2 = n0

2(1−δ) αcir
2 = α

0
2(1−δ)

σ = 0

有趣的是公式 (7)和 (8)有三种特殊情况：线偏

振光 ( )时，可得  和  
[18]；圆偏振光 (即 )时，可得

和 [37]；当材料具有各向同

性的三阶非线性折射和双光子吸收 (即 )时，公

式 (7)和 (8)分别简化为公式 (5)和 (6)[35, 37]。

1.3   三阶非线性光学系数的表征

χ(3)
1111

χ(3)

χ(3)
1111

σ

为了表征材料的三阶非线性光学系数，人们广泛

采用单光束 Z-扫描技术，该技术具有实验简单、测量

灵敏度高、可同时测量 的大小和符号等优点 [38]。

在过去的近三十年里，传统 Z-扫描技术得到了极大

的改进，被用来表征三阶非线性极化率 的张量

元[18, 29, 32, 37]。例如，通过对线偏振光 Z-扫描信号与晶

体取向之间的依赖关系，可以得到 和各向异性系

数 [18]；分别用线性偏振光和圆偏振光进行 Z-扫描测
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χ(3)量，以确定各向同性和立方对称性晶体中 的独立

张量元的大小和符号[37]；用任意椭圆偏振光 Z-扫描表

征各向异性非线性光学介质中的三阶非线性极化率

张量[29, 32]。

θ

n0
2 α

0
2 σ δ

θ e = 0

θ nlin
2

αlin
2 nlin

2 = n0
2[1−σsin2(2θ)/2]

αlin
2 = α

0
2[1−σsin2(2θ)/2] nlin

2 ∼ θ αlin
2 ∼ θ

n0
2 α

0
2 σ

ncir
2 αcir

2

n0
2 α0

2 ncir
2 = n0

2(1−δ) αcir
2 =

α0
2(1−δ) δ

原理上，采用任意椭圆偏振光束在不同晶体取向

角 下分别进行闭孔和开孔 Z-扫描测量，可以获得各

向异性非线性光学系数 、 、  和   。也可以采用

如下简单而有效的方案：首先，测量不同晶体取向角

下的线偏振光 ( )闭孔和 /或开孔 Z-扫描曲线；

其次，计算出不同 值下的非线性折射率 和 /或双

光子吸收系数 ；第三，用 和

分 别 拟 合 和 曲

线 (如图 1所示)，获得参数 、 和 ；第四，开展圆偏

振光 Z-扫描测量并提取非线性折射率 和 ；最后，

借助于已知的 和 值，利用 和/或

可得出二向色性系数 。
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图 1  线偏振光激发下 ZnSe晶体中晶体取向角 依赖的双光子吸收

系数 [32]
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Fig.1  Dependence  of    on  the  crystal  orientation  angle    for  ZnSe

crystal at  [32]
 

 

2    矢量光场激发的三阶非线性光学效应

强激光束与物质相互作用导致了多种新颖的非

线性光学效应。聚焦激光束提供了强光场。由于非

线性光学效应与光场特性有关，因此，有必要首先对

聚焦光束的焦场进行研究。此节介绍了径向偏振光、

杂化偏振光和庞加莱光束的弱聚焦场，给出了任意矢

量光场通过非线性克尔介质后的光场传播理论，讨论

了三种矢量光场激发的各向同性/各向异性非线性折

射效应。

2.1   矢量光场的弱聚焦场

此节的目的是给出三种典型矢量光场 (即，径向

偏振光、杂化偏振光和庞加莱光束，其光强和偏振态

分布如图 2所示)通过薄透镜弱聚焦后的电场解析表

达式，为理解光与物质的相互作用奠定基础。

 
 

(a) (b) (c)

z 
x

y

图 2  (a)径向偏振光；(b)杂化偏振光；(c)柠檬形庞加莱光束及其偏

振态分布

Fig.2  (a)  Radially  polarized  beam;  (b)  Hybridly  polarized  beam;

(c) Lemon Poincaré beam with polarization distributions
 

 

基于旁轴近似下的矢量瑞利-索墨菲公式，可得

电场为[39]：

E⃗(ρ,φ,z) =
(

E+(ρ,φ,z)σ⃗+
E−(ρ,φ,z)σ⃗−

)
=

−ik
2π( f + z)

eik( f+z)·

∞w
0

2πw
0

(
E+(r,ϕ)σ⃗+
E−(r,ϕ)σ⃗−

)
× exp

(
ikr2

2( f + z)

)
·

exp
(
− ikρr cos(ϕ−φ)

f + z

)
rdrdϕ

(11)

E±(r,ϕ)

z = 0

z = − f

式中： 为入射面电场的左右旋圆偏振分量。注

意，坐标原点 位于透镜的几何焦点处，而位置

对应于透镜平面处。

为了获得薄透镜对矢量光场聚焦的解析表达式，

可以利用如下两个积分定理[4, 39]：w 2π

0
e±i(mϕ+φ0) exp[ixcos(ϕ− θ)]dϕ = 2πimJm(x)e±i(mθ+φ0)

(12)

w ∞
0

r2e−βr
2
Jm(γr)dr=

√
π

4β3/2
e−t

[
2tI(m−2)/2(t)−(m−1+2t)Im/2(t)

]
(13)

Jm(·) Re[m] > −1

Re[β] > 0 γ > 0 t = γ2/(8β) Im(·)
式中： 为第一类 m阶贝塞尔函数； ；

； ； ； 为修正的 m阶贝塞

尔函数。

2.1.1    径向偏振光

对于径向偏振光，其入射平面的电场可以写成[40]：
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E⃗(r,ϕ) =
(

E+(r,ϕ)σ⃗+
E−(r,ϕ)σ⃗−

)
=

A(r)
√

2

(
e−iϕσ⃗+
e+iϕσ⃗−

)
(14)

A(r)

A(r) ∝ r/w · exp[−r2/w2− ikr2/(2 f )] w

f

式中： 为径向依赖的矢量光场横截面的振幅分

布。为简化起见，笔者把径向偏振光和杂化偏振光被

薄透镜聚焦时的振幅取为最低阶拉盖尔-高斯光束

，其中， 为输入本

征高斯光束的半径， 为薄透镜的焦距。

将公式 (14)代入到公式 (11)，利用公式 (12)和

(13)的积分定理，可得径向偏振光的焦场为[28, 40]：

E⃗(ρ,φ,z)=
(

E+σ⃗+
E−σ⃗−

)
=

√
8η
π

E0g1 f
μ3/2w3( f + z)

eik( f+z)−2η

(
e−iφσ⃗+
e+iφσ⃗−

)
(15)

µ = 1/w2+ ikz/[2 f ( f + z)] η = k2r2/[8µ( f + z)2]

E0 g1 = 2.066 37

式 中 ： ； ；

为矢量光场在焦点处的峰值电场振幅；

为归一化常数。正如公式 (15)所描述的，聚焦的径向

偏振光具有局域线偏振，其光场分布在自由空间任意

传播位置均保持初始偏振态分布。

通过公式 (15)，聚焦的径向偏振光的光强可

写为：

I(ρ,z) =
8I0g2

1 f 2 √ηη∗
π|µ|3w6( f + z)2 e−2η−2η∗ (16)

I0 = ε/(
√
πg2

1ω
2
0τ)

ε τ

e−1 ω0 = λ f /(πw)

z0 = kω2
0/2

式中：星号 *为复数的复共轭； 为

焦点处的峰值光强，其中， 为入射的能量， 为激光脉

冲持续时间内最大值 处的半宽度，

为聚焦的矢量光场的腰斑半径。相应地，聚焦光场的

瑞利长度为 。

2.1.2    杂化偏振光

z = 0杂化偏振光在 平面上的电场分布可以表

示为：

E⃗(r,ϕ) =
(

E+(r,ϕ)σ⃗+
E−(r,ϕ)σ⃗−

)
=

A(r)
√

2

(
(eiϕ− ie−iϕ)σ⃗+
(eiϕ+ ie−iϕ)σ⃗−

)
(17)

+z相应地，可得到沿 方向传播的聚焦杂化偏振光

的电场分布为[27]：

E⃗(ρ,φ,z) =
(

E+σ⃗+
E−σ⃗−

)
=

√
2η
π

E0g1 f
μ3/2w3( f + z)

eik( f+z)−2η(
(eiφ− ie−iφ)σ⃗+
(eiφ+ ie−iφ)σ⃗−

)
(18)

2.1.3    柠檬形庞加莱光束

对于柠檬形庞加莱光束，考虑到它是由相互正交

的左旋高斯光束与右旋最低阶拉盖尔-高斯光束叠加

而成，其横向电场表达式可写为[41]：

E⃗(r,ϕ) =
(

E+(r,ϕ)σ⃗+
E−(r,ϕ)σ⃗−

)
= A0 exp

(
− r2

w2

)
σ⃗+√

2r
w

eiϕσ⃗−


(19)

A0式中： 为光束的振幅。

+z

类似地，在坐标原点为焦平面的情况下，沿着

方向传播的柠檬形庞加莱光束经过薄透镜聚焦后，

其电场可表示为[42]：

E⃗(ρ,φ,z)=
(

E+σ⃗+
E−σ⃗−

)
=

E0 f
w2µ( f + z)

eik( f+z)−2η


σ⃗+

kρei(φ−π/2)

√
2wµ( f + z)

σ⃗−


(20)

z = 0特别是，在焦平面 (即 )处，可得焦场的表达

式为：

E⃗(ρ,φ,0) =
(

E+σ⃗+
E−σ⃗−

)
=E0eik f exp

(
− ρ

2

ω2
0

) σ⃗+√
2ρei(φ−π/2)

ω0
σ⃗−


(21)

ωz

ωz = ω0(1+ z2/z2
0)1/2

此外，经透镜聚焦的庞加莱光束在传输到远场

时，光束的束腰半径 随传输距离 z的变化。因而，

在任意平面处的束腰半径可表示为 。

2.2   任意矢量光场通过非线性克尔介质后的光场传

播理论

+z
α0 n2,± L << z0

L

E±(ρ,φ,z)

假设具有任意偏振态分布的激光束在光学薄样

品中沿 轴传播，该样品的各向同性线性吸收系数为

，三阶非线性折射率为 。在薄样品 (即 ，其

中 是样品的厚度)近似下，根据样品入射面的电场

，可得样品出射面的复电场为：

E⃗e(ρ,φ,z) =
(

Ee
+(ρ,φ,z)σ⃗+

Ee
−(ρ,φ,z)σ⃗−

)
= e−α0L/2

(
E+ei∆ϕ+σ⃗+
E−ei∆ϕ−σ⃗−

)
(22)

∆ϕ±(ρ,φ,z) = kn2,±I(ρ,φ,z)Leff Leff = (1− e−α0L)/α0

Φ± =

kn2,±I0Leff ∆ϕ0 = kn0
2I0Leff

n2,±

式中： ， 。

此外，定义了焦点处的峰值非线性折射相移为

和 。注意，对于各向同性和各

向异性非线性折射，三阶非线性折射率 分别用公

式 (5)和 (7)表示。

基于矢量瑞利-索墨菲公式，可得到通过非线性

光学介质后的任意矢量光场传播到远场平面的电场

表达式为：

E⃗a(ra,ϑ,d) =
(

Ea
+σ⃗+

Ea
−σ⃗−

)
= − ikeikD

2πD

∞w
0

2πw
0

(
Ee
+σ⃗+

Ee
−σ⃗−

)
·

exp
(

ikρ2

2D

)
exp

(
− ikraρ

D
cos(φ−ϑ)

)
ρdρdφ

(23)
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D = d− z d式中： ， 为焦平面到远场平面之间的距离。

通过电场表达式 (23)，可以进一步研究非线性光学效

应对矢量光场的光强分布、偏振态分布、自旋角动量

分布和偏振畸点演化等的影响[27−29, 42]。

2.3   径向偏振光激发的各向异性非线性光学效应

∆ϕ0

σ

σ = 0

σ , 0

∆ϕ ∝ [1−σsin2(2θ)/2]

径向偏振光经各向异性非线性克尔介质后，远场

平面的光强和偏振态分布随非线性相移 和各向异

性系数 的变化如图 3所示[28]。在各向同性克尔非线

性 ( )的情况下，远场的光强图样呈现出多环结

构，并且仍然维持着局域线偏振分布。存在各向异性

非线性 ( )时，远场的光强图样由原来圆对称的多

环结构逐渐变化为具有四重旋转对称性的花瓣结构。

这一现象可以解释如下。径向偏振光与具有各向异

性的非线性克尔介质相互作用的过程中，产生了具有

四重旋转对称性的额外相移，即 。

这种额外的非线性相移影响着光场的传播行为，最终

使得远场的衍射图样由圆对称的多环结构过渡到具

有四重旋转对称性的方形结构。通过计算电场的斯

托克斯参量，可图示出远场观测面的偏振态分布。可

以看出，由各向异性非线性导致的自衍射光强图样，

在光场横截面上存在丰富的偏振态 (包括线偏振、左

旋椭圆偏振以及右旋椭圆偏振)，这与各向同性非线

性光学效应导致的光强图样中仅仅存在局域线偏振

分布完全不同[25]。此外，内环的偏振态分布几乎为线

偏振，而外环却呈现杂化偏振分布。总之，利用各向

异性折射非线性，可以改变径向偏振光的偏振态和自

旋角动量分布[28]。

2.4   杂化偏振光激发的各向同性非线性光学效应

B/A ∆ϕ0

B/A = 0

B/A , 0

B/A = 1

∆ϕ0

B/A = 6

∆ϕ0 ∆ϕ0

B/A

杂化偏振光经各向同性非线性克尔介质调制后，

在不同取值下的 和 下，远场的光强和偏振态分

布如图 4所示 [27]。对于 的情况，正如公式 (5)

所描述的，非线性折射率的左右旋部分与椭偏率无

关，也就是说，杂化偏振光入射到各向同性非线性克

尔介质后，非线性光学效应不影响入射光的偏振态分

布，从而，在传输的过程中，透射光仍然保持着起初的

偏振态分布。此外，远场的强度分布呈现为圆对称的

多环结构。对于 的情况，远场光强不再为圆

对称的多环结构，而是呈现类似方形结构，并且存在

四重旋转对称性，这种旋转对称是由杂化偏振光的

偏振态分布的对称性引起的 (见图 2(b))。当

时，随着相移 的增加，更多的光场能量衍射到外

环。然而，当 时，除了衍射光的边缘外，远场的

光强分布几乎与 无关。在固定 为某一定值的

情况下，随着 的比值从 0逐渐增加到 6，更多的光

场能量衍射到内环，这与在整个非线性过程中，B的

相对贡献量增加有关。远场的空间自相位调制效应

可以理解为：具有偏振态结构分布的光场，通过各向

同性非线性光学效应后，杂化偏振光会产生如公式

(5)所描述的结构相位，这种结构相位对光束的传输

 

σ=0 σ=−0.5 σ=−1.0 σ=−1.5
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σ ∆ϕ0图 3  在不同 和 下，径向偏振光经过各向异性非线性克尔介质后

远场的光强和偏振态分布[28]

σ ∆ϕ0

Fig.3  Far-field  intensity  patterns  with  polarization  distributions  of

radially polarized beams for anisotropic Kerr media with different

values of   and  [28]
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B/A ∆ϕ0图 4  在不同 和 下，杂化偏振光经过各向同性非线性克尔介质

后远场的光强和偏振态分布[27]

B/A ∆ϕ0

Fig.4  Far-field  intensity  patterns  with  polarization  distributions  of

hybridly  polarized  beams  for  isotropic  Kerr  media  with  different

values of   and  [27]
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∆ϕ0

行为起到调制作用，从而导致具有结构的远场强度分

布。此外，空间局域偏振椭圆的取向角和椭偏率均随

着 的变化而改变[27]。

2.5   杂化偏振光激发的各向异性非线性光学效应

θ

θ = 0◦

θ = 45◦ φ = m ·45◦ m = 0,

1, · · ·7

x

θ = 30◦

图 5给出了各向异性非线性克尔介质位于透镜

焦平面处时，在不同晶体取向角 情况下，远场观测平

面上杂化偏振光的光强图样、偏振态分布和自旋角动

量分布[29]。由于光学非线性引起的折射率变化，远场

光强图样呈现一个中心暗斑，周围环绕着同心环结

构。如图 5的第一行所示，由于随方位角变化的椭偏

率的杂化偏振光激发各向异性克尔非线性，使得光强

具有四重旋转对称的正方形分布。有趣的是，当晶体

相对于光场旋转时，即 [100]晶轴从平行变为垂直于

光场的 x轴，更多的光能量被衍射到外环。与远场

光强分布类似，远场观测平面上的偏振态分布和自

旋角动量分布具有二重旋转对称性。对于 和

的特殊情况，在相对于 x轴为  (

)的方位角方向上存在三个非线性本征偏振 (即

线偏振、左旋圆偏振和右旋圆偏振)。当各向异性非

线性克尔介质的 [100]晶轴平行或者垂直于光场的

轴时，这些杂化偏振光的局域本征偏振态不会发生

变化，并且出射场的偏振态以及自旋角动量与入射光

场存在很大的相似性。对于任意的晶体取向 (例如

)，远场的偏振态分布与未激发光学非线性时相

比完全不同。这种具有偏振结构的光场与各向异性

非线性介质相互作用，由于增加了晶体取向角这一新

维度，对远场观测面的杂化偏振光的偏振态以及自旋

角动量分布的调控将更加灵活。

2.6   庞加莱光束激发的各向同性/各向异性非线性光

学效应

z = 0

d = z0 2z0 20z0

∆ϕ+ ∆ϕ−

∆ϕ+ ∆ϕ−

聚焦的柠檬形庞加莱光束通过各向同性或各向

异性非线性克尔介质后，传输到三个典型位置处的光

强和偏振态分布如图 6所示[42]。其中，非线性克尔介

质放置在焦平面 处，三个典型的位置分别为

、 和 。当介质无光学非线性时，庞加莱光

束在传输过程中光强分布几乎保持不变，只发生整体

的偏振旋转 [41]。柠檬形庞加莱光束通过各向同性非

线性克尔介质以后，如图 6第一行所显示的，由于非

线性衍射，在传输以及扩张的过程中，叠加有偏振分

布的强度图样仍然保持着最初的圆对称性，其原因是

这种结构的光束在各向同性自聚焦非线性介质中能

稳定传输 [23]。有趣的是，由于各向异性克尔非线性，

柠檬形庞加莱光束传输到远场，光强图样由中心亮斑

围绕的衍射环变成椭圆结构伴随着两段衍射环 (如

图 6第二行所示)。这种由各向异性光学非线性引起

的特殊的光强图样以及偏振态分布可以理解如下。

柠檬形偏振结构光场通过各向异性折射非线性，导致

了柠檬形庞加莱光束具有空间结构的非线性相移 (见

公式 (7))。这种额外的相移来自于两个幅度不相等的

左旋和右旋部分，分别为 和 。当光束传输到远

场平面时，这种 与 之间的相位差值变得越来越

大，导致了合成后的庞加莱光束横截面上的每个点都

发生了非线性偏振旋转。此外，由于具有各向异性的

光学非线性，引起了远场光强图样和偏振分布出现了

对称性破缺。
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后远场光强分布、自旋角动量及偏振态分布[29]
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Fig.5  Far-field  intensity  patterns  and  spin  angular  momentum-

distributions  with  polarization  distributions  of  hybridly  polarized

beams through anisotropic Kerr nonlinearities for different crystal

orientation angles  [29]
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图 6  在各向同性 (第一行)和各向异性 (第二行)克尔非线性激发下，

柠檬形庞加莱光束在不同位置处的光强和偏振态分布[42]

Fig.6  Polarization  distributions  superimposed  on  intensity  patterns  of

lemon  Poincaré  beams  at  different  positions  for  (the  first  row)

isotropic and (the second row) anisotropic Kerr nonlinearities[42] 
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3    应　用

具有偏振结构的矢量光场与各向同性/各向异性

三阶非线性光学介质相互作用，导致了多种新颖的效

应和应用，如调制不稳定性 [43]、自聚焦动力学 [24]、三

次谐波产生 [44]、矢量自衍射 [25]、可控光场塌缩与成

丝 [45]、非线性光学传输 [23] 和光限幅 [30] 等。此节将介

绍矢量光场在非线性偏振旋转、光束整形、可控光场

塌缩与成丝和光限幅器中的应用。

3.1   非线性偏振旋转

χ(3)
1122 χ(3)

1221

χ(3)
1221

χ(3)
1221

对于各向同性的非线性光学介质，三阶极化率张

量有两个独立的分量 和 。与各向同性非线性

介质中 有关的一个有趣的效应是非线性椭圆旋

转，其历史可以追溯到 1964年 Terhune等人所做的经

典工作[46]。对于椭圆偏振光，当 的虚部为零时，只

有偏振椭圆的取向角发生变化。利用非线性椭圆旋

转效应可以判别光学非线性的来源[47]、表征三阶非线

性极化率张量[48]、开发非线性偏振开关[49] 等。

大多数关于非线性偏振旋转的研究都是由均匀

偏振的标量光场 (即椭圆偏振光)激发的。利用椭圆

偏振矢量光场激发各向同性克尔非线性，笔者报道了

径向变化的非线性偏振旋转效应，其原理示意图如

图 7所示 [50]。光学克尔非线性引起的远场光强分布

图案呈现出多个同心环结构，这是由光学非线性感应

折射率变化引起的。另一方面，偏振态分布也呈现出

圆对称的同心环结构。在光场横截面固定半径处，不

同取向的局域偏振椭圆具有相同的椭圆率。图 7的

结果可以做如下解释。聚焦的椭圆偏振矢量光场具

有圆对称的光强分布。介质通过各向同性非线性光

学效应产生了一个圆对称的附加相位。这个额外的

相移影响了光场本身的传播行为。由此产生的现象

反映了圆对称远场衍射图样的变化。应该强调的是，

椭圆偏振矢量光场的圆对称性不仅在各向同性非线

性介质中，而且在任何传播位置都保持不变。由于椭

圆偏振矢量光场与各向同性非线性介质的相互作用，

远场观测平面上光场横截面上的偏振态分布呈现多

个圆形对称的同心环结构，导致远场平面上的径向变

化的偏振旋转分布。

具有空间偏振结构分布的矢量光场通过各向同

性非线性克尔介质后，导致了新颖的非线性偏振旋转

效应。例如，利用偏振结构光场在各向同性自聚焦介

质中的非线性传播来控制偏振旋转[26]；杂化偏振矢量

光场通过各向同性非线性克尔介质后，产生了具有四

重旋转对称性的非线性偏振旋转效应[27]。

在线性光学范围内，来源于旋光性、法拉第效应

或者双折射的偏振旋转是线偏振光在通过某些材料

时偏振平面的旋转。矢量光场，例如杂化偏振矢量光

场，通过单轴晶体后发生了偏振旋转效应 [51]。类似

的，具有偏振结构的光场与各向异性克尔非线性介质

相互作用将会产生新颖的非线性偏振旋转效应。例

如，最近笔者报道了柠檬形庞加莱光束在各向异性非

线性克尔介质中的非线性偏振旋转效应 [42]。结果表

明，光学非线性增强了聚焦光束在传输过程中的偏振

旋转。此外，光学非线性的各向异性导致了偏振分布

的对称性破缺。

3.2   光束整形

通过调控光场的偏振态分布来整形光场，在光学

领域取得了重大进展。例如，Zhan等人提出了采用

广义柱状矢量光束的聚焦场整形技术，通过调整广

义柱状矢量光场的初始旋转角，获得的平顶形焦场分

布[52]；Chang等人报道了一种三维矢量光场的整形方

法，设计的矢量光场具有预设的光强分布和可控的偏

振态沿三维任意曲线的变化[53]。在过去的十几年里，

平顶光束由于其在材料加工、光刻和激光打印等方面

的广泛应用而备受关注。人们提出了采用相位衍射

光学元件、光阑和空间光调制器等各种各样的整形技

术，将激光束从高斯形光强分布转换成了平顶形状。

通常，光束整形是利用光学元件或者调控光场的振

幅、相位和/或偏振来完成的。但是，非线性光学方法

偶尔用于光束整形[54]。

最近，笔者提出了利用各向异性双光子吸收

效应，将高斯形光强分布的矢量光场整形为平顶光

 

Elliptically polarized

vectorial light field

Isotropic nonlinear

Kerr medium

Fae-field

self-diffraction pattem

y x

z

图 7  径向变化的非线性偏振旋转效应示意图

Fig.7  Schematic  diagram  of  radial-variant  nonlinear  ellipse  rotation

effect 
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束 [32]。如公式 (8)所描述的，各向异性双光子吸收系

数强烈依赖于晶体取向角和光场的椭偏率，通过同时

调控矢量光场的偏振取向和椭偏率，如图 8(a)所示，

用这种偏振态分布的矢量光场激发各向异性双光子

吸收效应，就可以将高斯形光强分布的矢量光场整形

为平顶型光强分布。这种各向异性双光子吸收为操

控偏振结构光场的光强分布提供了一条新途径，在光

束整形、光限幅和光探测等领域有着广阔的应用前景。

Bouchard等提出了控制非线性传播的偏振整

形 [23]。图 9为柠檬形和星形庞加莱光束通过自聚焦

非线性介质后的光强和偏振态分布。不同于拉盖尔-

高斯和其他快速经历不稳定性的光束，这两种庞加莱

光束的传输不以光束破裂为标志，同时仍表现出非线

性约束和自聚焦等特性。结果表明，通过调整偏振的

空间结构，可以有效地控制非线性传播的影响。这些

发现为高功率光束在非线性光学介质中的传输提供

了一种新的途径，使其空间结构和偏振特性具有可控

的畸变。

3.3   可控光场塌缩与成丝

当输入功率超过一定临界功率时，强光束会在自

聚焦介质中发生塌缩。随着塌缩的加剧，高光强会引

起其他的非线性光学效应，从而抵消自聚焦效应，

最终导致光束成丝。通常，由随机噪声引起的克尔感

应调制不稳定性，使得光场塌缩和后续成丝难以控

制[55]。然而，由于其在引导微波辐射[56]、毫焦耳级飞

秒超连续谱源的产生[57] 和太赫兹辐射的增强[58] 等方

面的学术价值和实际应用，许多研究关注可控光场塌

缩及其成丝。

为了实现光场的可控成丝，人们提出了多种方

法，主要是通过整形光场分布[59]、控制输入功率和发

散角[60]、采用振幅/相位掩模[61] 和利用涡旋光束[62] 等

来操纵标量光束的振幅和/或相位。

近年来通过调控光场的偏振态分布，人们报道了

各种矢量光场在各向同性克尔介质中的光场塌缩与
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图 8  具有高斯形光强分布的矢量光场通过各向异性双光子吸收器后的 (a) 光场图样和偏振态分布，(b) 光强沿光场径向分布[32]

Fig.8  (a)  Intensity  patterns superimposed with polarization distributions and (b)  intensity  profiles  along the diameter  of  the vectorial  light  fields  with

Gaussian intensity distribution after passing through the anisotropic two-photon absorber[32] 
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图 9  柠檬形和星形庞加莱光束通过自聚焦非线性介质后的光强和偏

振分布[23]

Fig.9  Intensity and polarization distributions of lemon and star Poincaré

beams  after  propagating  through  the  self-focusing  nonlinear

medium[23]
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成丝动力学。首先，柱状矢量光束通过非线性克尔介

质导致角向调制不稳定性 [43]，分裂成不同的塌缩成

丝[24]。然而，这些具有随机噪声的径向偏振光产生的

光场塌缩与成丝具有不确定性 (见图 10的第二行)。

通过设计光场的杂化偏振态分布，证明了光场塌缩和

后续成丝是可控的和可设计的[45]。如图 10第一行所

示，杂化偏振光导致轴对称破缺。随后，光场发生坍

缩，汇聚成确定性的丝状体。此外，在各向同性克尔

介质中，杂化偏振光的塌缩成丝对噪声不敏感。这种

可控的光场塌缩成丝的机理如下[63]：对称性破缺应该

是主动可控的，然后能够有效地抑制随机噪声。牢固

的多丝是不可分割的，因为多丝之间的相位总是锁定

的。相反，不可控的多丝通常伴随着相位的丢失，即

多丝之间变得彼此不相干。
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图 10  具有随机噪声的杂化偏振光 (第一行)和径向偏振光 (第二

行 )在各向同性克尔介质中的塌缩行为。这四列 (从左到

右)依次对应以衍射长度为单位的四个传播距离 ( , 0.12,

0.24, 和 0.36)。第一列还给出了偏振态分布[45]

ζ = 0

Fig.10  Collapsing  behaviors  of  (the  first  row)  hybrid  polarized  beam

and (the second row) radially polarized beam with random noises

propagating in isotropic Kerr media. The four columns (from left

to  right)  correspond  to  four  propagation  distances  in  units  of

diffraction length ( , 0.12, 0.24, and 0.36). The distributions

of state of polarization are also shown in the first column[45]
 

 

最近，利用杂化偏振态及其空间对称性[64]、结合

非线性光学材料的各向异性和矢量光场的偏振结

构[31]、或构造扭曲光束[65] 等，研究人员已经实现了对

随机噪声不敏感的可控塌缩成丝。

3.4   光限幅

作为双光子吸收材料的一个重要应用，光功率限

幅技术已被用于保护敏感光学元件或人眼免受强激

光损伤。理想的光学限幅器对于低光强或低通量的

激光输入具有较高的透过率，而对于高光强或高通量

的激光输入则具有较低的透过率。为了增强材料的

光限幅效应 (也就是降低限幅阈值)，人们设计了诸如

有机分子材料、量子点和二维材料等性能优良的光限

幅材料。另一方面，光限幅效应的增强可以通过开发

各种光限幅机制来实现，包括双光子吸收、反饱和吸

收和非线性光散射等。值得注意的是，大多数光限幅

的研究都是在线偏振激光脉冲下进行的。

通过调控光场的偏振态分布，笔者从理论和实验

上论证了在各向同性双光子吸收器中使用径向偏振

光的光限幅效应比使用高斯分布的线偏振光的光限

幅效应提高了 30%左右[66]。2016年笔者提出了利用

径向偏振光增强各向异性双光子吸收器的光限幅效

应[30]。通过分析偏振取向依赖的双光子吸收系数，研

究了脉冲的径向偏振光激发下的各向异性双光子吸

收器的光限幅行为。如图 11所示，用径向偏振光激

发各向异性双光子吸收器的光限幅效应 (σ=−1.5)比

使用各向同性双光子吸收器 (σ=0)和使用线偏振光的

各向异性双光子吸收器的光限幅效应有很大的提

高。与偏振方向沿 [100]晶体轴的线偏振光相比，径

向偏振光激发各向异性双光子吸收器的限幅阈值降

低了 50%以上。这项工作为偏振依赖的非线性光学

效应的增强开辟了新的途径。
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图 11  径向偏振光 (RPB)激发各向异性 (σ=−1.5)和各向同性 (σ=0)

双光子吸收器、偏振方向沿 [100]晶体轴的线偏振光 (θ=0)激

发双光子吸收器的光限幅效应[30]

Fig.11  Optical  limiting  effects  of  anisotropic  (σ=−1.5)  and  isotropic

(σ=0) two-photon absorbers using radially polarized beams, and

of  two-photon  absorber  using  linearly  polarized  beams  for  its

polarization  direction  along  the  [100]  crystallographic  axis

(θ=0)[30] 
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4    结论与展望

偏振作为光的内在的和基本的矢量特性，在光与

物质相互作用过程中起着举足轻重的作用。通过操

控光场的偏振态分布，可以定制任意复杂偏振态分布

的矢量光场。将传统非线性光学效应及其应用与光

场调控技术相结合，文中主要对矢量光场激发下的新

颖三阶非线性光学效应及其应用进行了总结。

现有的非线性光学研究绝大多数都是用旁轴聚

焦激光束进行的。只有少量的激发光学非线性过程

的聚焦光束不满足旁轴近似的实验报道，如在界面上

处理二次谐波生成[67] 或测量纳米粒子的非线性光学

响应[68]。另一方面，紧聚焦径向偏振光产生了很强的

纵向电场分量 [4]，为三维光场激发非线性光学效应

注入了新的活力。人们报道了有纵向电场参与的二

次谐波产生[69]，实验观察到了由沿着纳米线方向的纵

向电场驱动的二次谐波产生[14]。最近，实验报道了用

三维电场激发各向同性均匀介质中的三次谐波产

生[70]。通过调控矢量光场的偏振态分布，可以实现紧

聚焦三维电场中偏振态的三维控制[71]。可以预见，具

有偏振态分布可控的三维电场与三阶非线性光学材

料相互作用，必将导致诸多新现象、新效应和新应用。

目前，大多数研究关注的是矢量光场与各向同性

非线性光学材料相互作用产生的三阶非线性光学效

应及其应用。在线性光学领域，利用晶体的各向异性

光学性质，已经揭示了多种矢量光场在晶体中传播后

的光强分布[72]、偏振度[73] 和偏振旋转[51] 等。类似地，

非线性光学材料的各向异性为操纵光场本身提供了

额外的自由度，为非线性光子学增加了一个新的维

度。借助各向异性光学非线性，例如，可以控制光场

的坍缩与成丝[31]、操纵自旋角动量[28]、增强光限幅效

应 [30]、调控非线性偏振旋转效应 [42] 等。可以有把握

地得出结论：具有偏振结构分布的矢量光场与各向异

性光学非线性介质相互作用研究，这与学术兴趣和技

术应用直接相关，将是今后一段时间内一个令人兴奋

和光明的研究领域。
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