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摘 要

光学超晶格是根据准位相匹配原理设计的具有人工调制结构的非线性光学

材料，其特点是可以利用晶体的最大非线性系数在整个透明波段实现激光的高效

变频。因为它具有增益高、阈值低、易于实现相位匹配等优异性能，近十多年受

到激光与光电子技术领域研究人员的普遍重视，竞争也十分激烈。本论文根据我

们自己发展的准位相匹配耦合参量理论，研究了周期与准周期LiTaO，fLT)、

LiNb03(LN)光学超晶格的倍频，三倍频和三基色转换功能并在此基础上研制出

能同时输出蓝一红双色激光的小型全固态激光器原型滩要内容包括：
{

1．研究比较了LT和LN晶体的室温极化特性，讨论了LT晶体Li，Ta原子比和

LN晶体的Li，Nb原子比对各自极化性能的影响。

2．成功极化出LT周期超晶格，并首次在～块周期超晶格中实现准连续

Nd：YV0。1342nm的三倍频，得到较高功率水平的蓝光和红光同时输出，671nm

红光最高平均功率达lW，447nm蓝光最高平均功率达130mW。在此基础上，

我们以808nm半导体激光器为泵浦源，以Nd：YVO。晶体为激光晶体，成功研制

一台蓝红双色激光器原型器件。

3．根据投影理论，设计了能实现1342nm基波三倍频的LN二组元准周期光学超

晶格，以及能将1064nm基波转换成红绿蓝三基色的三组元准周期超晶格。

4．通过紫外吸收边、OH一红外吸收峰、差热分析和矫顽场分析，测定了近化学计

量比LN中Li，Nb原子数的比值。用Li空位模型解释了Li，Nb原子比对近

化学计量比铌酸锂晶体矫顽场的影响。成功极化出厚度为1mm用于实现

1342nm三倍频的准周期结构近化学计量比铌酸锂。9
，
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Abstract

Optical superlattice iS a new kind of nonlinear optical material with

man—made modulation structure devi sed by the theory of Quasi—Phase

Matching(QPM)．The main property of optica]superlattice iS that it can

reali ze effiCient frequency conversion in the whole transparent range of

the crystal．Because of its excellent performance including high

ampIification，low threshold，easiness to realize phase matching，it has

been paid special attention in the fields of 1aser and optoelectroniCS

in recent years，and intensive competition has arised．In thiS thesiS，

we investigated the Second Harmonic Generation(SHG)，Third HarmoniC

Generation(THG)and three fundamental colors generation in the periodic，

quasi—per]odie superlattice of LiTaO{(LT)and LiNb03(LN)crystalS and

built a small all—solid-state 1aser through the QPM coupling parametri C

theory developed by ourselyes．The mai n contents are described as follOWS：

1．We studied and compared the poling characteristics of LT and LN

crystals at room temperature，and discussed the influence of the va]ue

of[Li]／[Ta]and[Li]／[Nb]on the poling performance of LT and LN，

respectively．

2．We poled periodic superlattice of LT．For the first time，we realized

Third HarmoniC Generation of quasi—continuous 1342nm of Nd：YVOd USing

this period]C superlattice．The highest average powers of red and btue

light were about 1 W and 130 mW，respectively．on the basi S of thiS

experiment，we successfullY built a blue—red bicolor taser pumped by

laser diodes of 808rim with the 1aser crystal of Nd：YVO一．

3．We designed two—component quasi—period]C superlattice to real ize TIlG

of 1342nm in LN．and three—component quasj—periodic super]attice Lo

get red，green and blue light by the method of projecting．

4．By the way of ultra—violet absorption edge，infrared absorption

spectrum，Differential Thermal Analyzer(DTA)and coercive field，we



硕士毕业论文：三倍频光学超品格的圳制和全吲态薷红双色激光器

measured the ratio of the number of Li atom and Nb atom in the

near—stoichiometric LiNbO}(LN)crystals．We explained the influence

of thi s ratio on the charaeteri stics of near-stoichiometr]c and

congruent LN crystal with the model of Li+vacancy．We suceessfu]】v

poled quasi—periodic superlattice in the near—stoichiometric LN

crystal with the thickness of Imm to realize THG of 1342nm．
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第一章 前 言

1960年世界上第一台激光器的发明使非线性光学的发展成为可能。1961年，

Franken等人将红宝石激光束聚焦到石英晶体上，首次观察到了红宝石激光的二

次谐波辐射。这个实验证实了极化强度与入射光场的关系是非线性的，导致了新

的激光频率的产生，从此开创了非线性光学这个全新的领域。

在Franken等人的实验中，倍频光和基波光位相是不匹配的，因此入射的

基波光只有极少部分能被转换成倍频光，效率很低，大约在10-8量级。该实验

报道后不久，Kleinman等人提出双折射相位匹配(BPM)IL里论，指出可以利用晶

体的双折射效应使基波光和倍频光位相匹配，大大提高倍频效率。1962年

B10embergen等人和1963年Franken and Ward分别独立提出准位相匹配(QPM)

的概念：通过晶体的非线性极化率的周期性调制弥补光参量过程中由于色散造成

的基波和谐波之间的位相失配，以获得非线性光学效应的增强。准位相匹配的基

本原理可以从两个方面来理解。第一，从倒空间来看，非线性变频过程需要同时

满足能量守恒和动量守恒。以倍频过程为例，通常情况下存在波矢失配，转换过

程不满足动量守恒，因此转换很低。而准位相匹配技术则可以利用超晶格中非线

性系数的调制提供适当的倒格矢，补偿转换过程中的波矢失配，以满足动量守恒

条件，即

≈2。一2k。一G=0 (1．1)

其中k：。，女。分别为二次谐波和基波的波矢，G为超晶格提供的倒格矢。在光参

量过程满足式(1．1)，即满足准位相匹配条件的条件下，转换效率将显著提高。第

二，从正空间来看，在位相失配条件下，能量在基波光和倍频光之间的传输每经

过一个相干长度就改变一次方向，因此转换效率以两倍相干长度为周期振荡。而

在准位相匹配条件下，晶体的非线性系数每过一个相干长度改变一次符号，同时

也改变了能量流动的方向。这样，能量可以持续的由基波光流向倍频光，转换效

率得以不断提高。如图1—1所示，图中A、B分别指代BPM和QPM过程。准

位相匹配的思想奠定了介电体超晶格在非线性光学领域理论和应用研究的基础。

用微结构材料代替均匀材料，利用QPM实现激光频率转换，在技术上具有

很大的吸引力。这是因为采用BPM受到材料本身的许多限制，如晶体需要沿特殊
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图1一l不同位相匹配条件下倍频转换效率示意图

方向切割，或者需要特定的工作温度，而且对于每一具体的材料，双折射也只能

在一定波段范围内起补偿作用。比如铌酸锂(LN)就不能用BPM实现蓝光倍频，钽

酸锂(LT)的双折射远小于自身的色散，根本就不能采用BPM完成有效的非线性光

学过程。再者，BPM需要参与相互作用的光波具有不同的偏振方向，这样就只能

利用晶体非线性系数较小的非对角元素，影响了频率转换的效率。而QPM需要的

调制周期可以人为的根据晶体折射率色散加以设计，所以它可以将匹配的范围覆

盖材料整个透明波段而无需特殊的角度、温度要求。由于基波与谐波的偏振都沿

着晶体的z轴，可以利用非线性系数中较大的对角元素，并且没有走离效应，因

而可获得较高的频率转换效率。对于LN晶体，采用QPM比采用BPM在理论上倍

r9 J、2

频效率要提高l二二≥l z 20倍。因此，QPM在激光频率上转换，光参量振荡和
L丌‘d1 3／

光参量放大等方面具有很高的应用价值。

虽然介电体超晶格性能十分优越，但由于超品格的制备技术发展相对滞后，

80年代以前准位相匹配技术并没有象位相匹配技术那样得到广泛的应用。1980

年南京大学冯端、闵乃本领导的课题组通过在直拉法生长LN晶体过程中调制杂

质钇的浓度，诱发出周期性电畴结构，用电畴的调制实现了二阶非线性系数的调

制，首次制成了聚片多畴LN单晶，并且观察到了YAG激光的倍频QPM增强效
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应，这可能是真正意义上的具有特定物理效应的第-it介电体超晶格材料。

介电体超晶格研究的快速发展出现在上个世纪80年代后期。此时，小型实

用化的近红外半导体激光器的材料制备与器件技术已日臻成熟，但由于材料本身

的局限，实用半导体激光器的输出波段主要在近红外区。而高技术的发展提出了

对不同波段实用化激光器的需求，其中用于信息存储的紫外、近紫外光，用于水

下通讯的海军蓝光，用于光纤通讯的1．3、1．6“m的近红外光，以及用于大气和环

境监测的中远红外光，仅靠现有的激光器是不能覆盖的。利用非线性光学晶体的

非线性效应展宽现有激光器所覆盖的频段，已成为物理界、光学界、材料界与技

术界都非常关注的问题。由于QPM理论和微结构材料在光纤通讯和信息存储领

域可能发挥的独特作用，具有调制结构的介电体超品格，特别是具有周期铁电畴

结构的超晶格研究取得了重要突破。在超晶格材料的制备方面，除了完善原有的

Czochra}shi生长工艺外，人们又发展了激光基座法、电子束扫描、外电场诱导

和杂质离子扩散等技术，先后在块状和波导LN、LT和KTP中成功制备了铁电微

米超晶格，实现了高效的QPM倍频、和频以及光参量振荡。以光变频为目标的实

用化开拓已形成新的光电子产业。

在如此多的光学超晶格制备方法中，研究最深入、最具有实用价值的仍然是

脉冲电场极化技术。与别的极化方法相比，这种方法的极化图案是预先设计好做

在光刻版上的，图案能够预先精确的控制，成畴质量较好，可制备各种结构的超

晶格材料，甚至是二维结构。1993年，Yamada等人首次利用脉冲电场极化技术

制备了厚0．2mm的周期LN超晶格材料。近年来，室温极化技术又有了新的发展。

Shur等人利用极化的回转效应，通过对极化电压图形的控制获得了具有纳米量

级的LN超晶格；超晶格的结构也从一维扩展到了两维，英国南安普顿大学的

Broderick等人首先报道了他们实验组制备的具有六角点阵形式的两维LN超晶

格，并观察到了更加丰富多彩的非线性光学效应。

早期的人工调制超晶格研究主要涉及的是周期超晶格结构。1984年，

Shechtman等首先在A1．Mn合金中发现了五次对称性，提出了准晶的概念，这是

凝聚态物理学发展史上的重要里程碑。之后，大量的理论和实验工作集中于准晶

的结构和谱学性质的研究。N B,1，准周期超品格的研究工作也得到了迅速发展。

1985、1986年，准周期半导体超晶格和金属超品格相继制备成功。进入90年代，
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本实验室的研究小组首先将准周期超品格的概念引入介电体，提出了准周期光学

超晶格的构想，并且利用室温极化技术成功地制备出具有Fibonacci序列的钽酸

锂准周期超晶格，获得高效的三倍频绿光输出。此后，本实验室对一维的准周期

结构的超晶格进行了深入的研究。包括将Fibonacci结构推广至能对任意波长产

生三倍频的两组元准周期超晶格，以及能提供任意三个倒格矢的三组元准周期超

晶格。此外，我们还研究发展了各种其他各种复杂结构的超晶格，包括双周期、

非周期超晶格等，并且得到了一系列丰富而有实用价值的结果。

在各种超晶格材料中，周期极化铌酸锂超晶格(PPLN)是使用的最广泛的

-S0。过去受生长方法所限，人们用来制作超晶格的铌酸锂晶体，多数是同成分

比铌酸锂([Li]／[Nb]=48．6：51．4)。这样的铌酸锂晶体由于内部缺乏锂原子，品

格结构不完整，矫顽场大，且存在大的内偏置场。近几年来，人们发展了晶体生

长的方法，利用双坩锅法，气相交换平衡法，助溶剂法等生长出近化学计量比

LN晶体，即[Li]／[Nb]*50：50的LN晶体。近化学计量比LN晶格中的缺陷浓度

比同成分比LN低的多，晶体的许多性能得到了改善，如矫顽场下降，电光系数

变大，光折变灵敏度提高。以矫顽场为例，目前报道的最低矫顽场仅为O．2 kV／mm，

约为同成分比LN的百分之一。在如此低的矫顽场下，用室温极化法制备比较厚

的样品成为可能，这对于进行光学实验时增大通光孔径，提高输出功率十分有利。

因此，近化学计量比LN的生长及极化性能的研究正成为人们关注的热点。同样

的，近化学计量比的LT也有类似的情况。2000年Hatanaka等人极化成功厚度不

小于2mm的LT光学超晶格，并在其中实现了光参量振荡；2001年，南开大学

的Yun—Lin Chen等人成功极化了厚度为1mm，[Li]／【Li+Nb]-49．6％的近化学计量

比LN。

在上述背景下，本论文主要进行了以下几方面的工作。第一，我们采用周期

极化LT光学超晶格(PPLT)首次实现了Nd：YV04晶体的1342nm谱线的红光倍

频和蓝光三倍频，并以此为基础成功研制采用半导体激光器(LD)泵浦的全固

态蓝红双波长激光器原型器件。第二，介绍了使用投影法得到的二组元和三组元

准周期结构，并设计了一个用来实现1 342nm三倍频的二组元准周期结构，和⋯

个用来实现三基色输出的三组元准周期结构。第三，对用不同方法生长的近化学

计量比LN中Li，Nb原子的相对含量及对物性的影响进行了较为系统的测定与
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分析，确定三种近化学计量比LN中Li、Nb原子相对含量。并极化成功厚度为

hnm，用于1342nm三倍频的近化学计量比铌酸锂准周期超晶格。
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第二章三倍频光学超晶格及全固态蓝红双波长激光器

红色、绿色和蓝色是我们视觉世界的三种基本颜色，人眼能感受的各种颜色

都可以通过这三种颜色以各种不同的比例混合得到。因此，对于高清晰激光打印，

激光彩色全息显示等高科技领域，方便实用的全固态红绿蓝光源(RGB)是非常重

要的。尽管目前二极管红光激光器已经有了广泛应用，蓝光二极管激光器也已研

制出来，但二极管激光器光束质量较差，发散大，并不适合激光显示等某些应用

领域。而二极管泵浦全固态激光器光束质量好，线宽窄，发散小，体积小，被越

来越多的应用到光电技术中。由于准位捆匹配LL(QPM)LL起位相匹配(BPM)有许

多优势，因此，使用光学超品格，如周期极化的LiNb03，LiTa03，KTiOP04等，

通过准相位匹配对LD泵浦的近红外光源进行频率转换以得到可见光的输出，这

方面的工作正受到人们的关注。

本章主要介绍了我们如何使用钽酸锂超晶格对1342nm基波光源实现倍频与

三倍频，在世界上首次同时得到较高功率水平的671nm红光和447nm蓝光的输

出，并在此基础上设计制造出一台蓝红双色激光器的原型器件。我们的试验结果

为运用全固态技术，同时产生高平均功率的蓝光和红光提供了一条可能的途径，

因此具有特别重要的意义。

2．1 LiTa03，，LiNb03的室温极化反转特性

许多文献已经报道了LT，LN的室温极化畴反转特性，这两种晶体的畴反转

基本特性和过程有很多相似之处。我们用图2一l统一进行既明。由于电极的边

缘效应，畴的生长总是从这些区域开始。这一过程称为成核。成核后畴将沿z

轴向一Z面生长，当畴尖到达一z面以后，畴界的运动使得畴开始展宽，这一过程

会一直持续到脉冲结束或者畴完全合并。

图2～2是我们测得的典型的同成分比LN和IJ极化电流图(图a为LN晶体，

图b为LT晶体)。可以看出，LN的极化电流存在很多尖峰，起伏很大，而LT

的极化电流则平缓得多。这一差异是由于LN和LT畴壁移动的不同性质造成的。

在一个固定的电场下，LT晶体的畴壁移动速度基本上是不变的，而LN晶体的
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Z

圈口匈囹
f)

(a)在电极边缘成核，(b)畴尖向一z面生长，(c)畴尖到达一Z面，(d)电

极两端的畴合并(e)畴向没有电极的区域扩展(f)畴稳定过程

图2—1周期介电超晶格极化过程的六个阶段

(a)

图2—2(a)LN(b)LT极化电流图

(b)

畴壁移动速度可以是从零到一个很大的值。这是LN和LT极化性质的第一个不

同点。

LN和LT另外一个不同点在于畴稳定时间的差异。在同成分比的LN和LT

晶体中，都存在一个与矫顽场方向相同的退极化场，所以新生K的畴有反转回土

的趋势。为了防止这种现象，在极化结束以后，最好将电场保持在矫顽场下一段

时间，抑制内极化场。从LN和LT的电滞回线(图2—3)可以看出，LT的内极

化场为4．5KV／mm，大于LN的内场2．7KV／mm。因此LT畴的稳定时间比钽酸锂
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图2—3 LT，LN的电滞回线图

长。我们将极化前的状态定为A，极化后的状态定为B。极化面积为18mm2时，

从A到B的极化，LN的稳定时问大约为几十毫秒的量级，而LT达到几秒的量

级。从B到A方向的极化，LN的稳定tl,Jf自J大约焚,JJD毫秒，而LT大约为零点几

秒，约为从A到B方向的稳定时间的1／10。因为内偏置场的方向与A状态下的

矫顽场方向相同，而与B状态下的矫顽场方向相反。研究表明内偏置场的大小

与晶体缺陷的浓度密切相关，因此可以认为畴的稳定时间与[Li】／[Nb】及[Li】／[TaJ

原子比也是密切相关的。我们现在普遍认为在同成分比的LT和LN中，

[Li]／([Li+Nb])=48．6％~[Li]／([Li]+[Ta])=48．5％，实际上，根据文献报导，

[“】／([Li]+[T铷)的值很可能比48．5％要低。可能是这一点造成钽酸锂和铌酸锂晶

体的内偏置场的差异，进而影响了畴稳定时间。

同成分比LN和Lr极化性质还有一个基本的不同点在于两者畴的形状不同。

图2—4是LN和u’的畴。(a)是光学显微镜观察到的LN畴的形貌，呈六边形，

(b)是用AFM观察到的U、畴的形貌，为三角形。据文献报导，在化学计量比的

钽酸锂中，畴的形状也是六角形，且取向与铌酸锂相同。另外，同成分比LN和

u’的畴壁存在应力和双折射，这一现象随着晶体中[Li]／[Nb】和[“]／[Ta]值的提高

也大大减弱。这些事实表明，畴壁的取向和畴的形状很可能与化学配比有密切关

系。从能量角度来说，畴的形状由自由能最低的条件决定。可能在缺陷浓度高时，

三角形的畴自由能最低；缺陷浓度越来越低，六角形的畴自由能将最低，中间还
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(a) (b)

图2—4(a)LN(b)LT晶体畴的形貌

可出现过渡的多边形，如在LN晶体中，曾经观察到四边形和五边形的畴。

可见，LN的ELi]／【Nb】值和LT的[Lil／[Ta]值对晶体的极化性质有着极大的影

响。这个值越接近1，晶体的性能越好。因此生长高质量的近化学计量比LN和

L1、，并以其为基质极化超晶格用于实现各种光电功能，以成为人们关注的一个

新热点。

2．2介电体超晶格的室温极化制备技术

前言中提到，在制备介电超晶格的各种方法中，由于室温极化方法设备简单，

图形易于控制，可以极化各种结构的超晶格，所以近年来得到了广泛的应用，逐

渐成为介电超晶格制备的主要方法。

本实验室在钽酸锂(LT)、铌酸锂(LN)、KTP等材料的极化方面，做了大

量的工作。特别是钽酸锂晶体的极化工艺已经基本成熟，目前我们已经能够成功

极化厚度从O．2到O．5mm，周期小至4,urn，以及各种复杂结构的LT光学超晶格。

图2—5是我们进行室温极化的设备及极化电路图。用任意波发生器(Tek

AF0310)产生我们所需要的极化波形，经脉冲电压放大器(Trek20／20C)将其

放大2000倍后输出，加在负载(所需极化的样品)和一个串连的限流电阻上。

示波器对脉冲放大器产生的电压波形进行监控和记录。限流电阻一般在20M左

右。

预备极化的样品必须进行预处理。晶片的厚度一般在O．5～1．5mm，z切，经

4
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过标准工艺的抛光清洗。在样品的十c面用光刻方法镀上预先设计的结构图案，

一C面的极化区上镀上一层均匀的电极，电极厚度在100～200nm。电极所用的

金属可以是铝、金、铬、钛等，我们目前使用的都是铝电极。选择不同的电极材

料，对极化的最大成核率有很人的影响。图2--6是用固体和液体电极进行极化的

图2—5极化装置示意图

◆samp·◆
样品处理示意图。利用固体电极极化时，用导电银胶引出正负两极的导线后，再

用导热绝缘胶封好样品，极化时在放在高压油中防治漏电。

利用液体电极进行极化，样品的|{i『期处理相对简单，并且电极接触更均匀，

所以国际上多用这种方法进行极化。具体做法为：将品片用光刻胶或其他绝缘物

质封装后置于密封的夹具中，在其中间灌入导电的液体作为电极(如饱和LiCl

溶液)。夹具两端引出电极，用于施加电场。目前我们实验室主要是使用固体电

极进行极化，选用液体电极也是我们正在尝试发展的方向。

在进行脉冲极化时，脉p⋯b源的l川袋接样·川内+c而I乜极，样。记的一c|I【『fU

极接地。当所加电场超过样品的矫顽场时，样品中电极下方的铁电畴开始反转，

极化电路中出现极化电流。极化电流大小的采样在高压放大器内部进行，我们直



顺1。毕业论文：三倍频光学超品格的川制和伞吲态蓝红双色激光器

接从示波器上观察测量，1V的电压相当于2mA电流，可见取样电阻为500Q。我

们还可以根据不同材料的性质，用任意波发生器产生各种不同波形的电压脉冲，

对样品进行极化。如图2—7所示的电压波形。根据文献报道，在极化同成分比

LN晶体时，使用这种波形有利于提高极化质量。
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图2—7用来极化同成分比铌酸锂的电压波形

极化过程中，极化电流的作用是电源输送电荷给样品以中和原有屏蔽电荷并

提供反向极化所需要的电荷。因此提供电荷的总量为

Q=Iidt=2只彳 (2．1)

其中n是自发极化，对于LN和u’，风分别为0．78C／m2，O．5C／m2，A是畴反

转区的面积。根据上面的公式，我们可以通过控制输送到样品的极化电荷总量，

来控制样品畴反转的面积。
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2．3 1342nm三倍频LiTa03光学超晶格的设计

一般来说，利用二阶非线性效应实现一个三倍频过程是经过两个步骤来实

现：第一步是实现基波光的倍频(SILO)，第二步则实现基波光和倍频光的和频

(SFG)。在我们的早期工作中，利用斐波那契准周期超晶格已经在实验上实现了

在一块非线性晶体来产生有效的三倍频。其基本原理如下：准周期结构的超晶格

提供两个倒格矢分别通过补偿了SHG和SFG过程中的波矢失配，通过级联的

QPM过程产生了从基波到倍频，三倍频持续的能量转移，如图2—8所示。准周

期结构中的基本单元和序列在设计上相当自由，从理论上来说，允许我们预先设

∞

墨王互譬戮渗

∞
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删
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图2—8用一块晶体直接实现三倍频原理图

计好一个序列以提供任何QPM三倍频过程中所需的两个倒格矢。～个简单的周

期结构通常做不到这～点，因为它所有的倒格矢都等于第一阶倒格矢2n／A的整

数倍，而三倍频的中问过程SHG和SFG所需要的两个倒格矢很难恰恰是整数倍。

但是也存在一些例外，如我们采用的LT晶体，它如果以Nd：YV04的1342nm谱

线为基波光源，在某个特定的温度下，实现基波倍频和和频所需的倒格矢正好是

l：3，因此我们可以利用一块简单的周期极化钽酸锂超晶格(PPLT)进行倍频和三

倍频来同时产生蓝光和红光。周期超品格的一阶和三阶倒格矢分别补偿了SHG

和SFG过程中的波矢失配。

我们首先考虑在PPLT中的SHG过程。为了获得最大的非线性转换效率，

我们选择一阶倒格矢。共线作用下的准位相匹配条件为
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移赶分别是基波波矢和二次谐波的波矢，A是超晶格的周期。类似的，SFG过

程的QPM条件是：

女，～．一☆，～Ⅲ竿=o (2．3)

岛是三次谐波的波矢，Ⅲ是倒格矢的级数。因为SHG过程已经使用了～阶倒格
矢，
为了获得最大的有效非线性系数，PPLT的占空比取为0．5，所以我们不可

能选择二阶倒格矢。出于这种考虑，在和频过程中，我们选择三阶倒格矢。联立

(2．2)式和(2 3)式有：

3(k。一2k，)=k，一k、一女， (2．4)

由于女(“¨：兰：!坐盟，我们得到
几(，，J，f)

3(2n，一2n，)=3n，一2n、一”， (2．5)

一，一，”，分别是三次谐波，二次谐波和基波的折射率，它们与波长和温度的关系

由Sellmeier色散方程决定。用数值方法解方程(2．5)，当基波波长为1342nm时，

则温度为74．1。C能同时满足SFG和SHG的QPM条件。将这些值代入公式f2．21

g(2．3)，我们得到周期A=14．778／¨m。在这一结构中，位相完全匹配下的三波勰

合方程组为

警讯：掣；-ixtA：Ai
警叫屹州一知2

陇。、dA1
r。，

—}=一f盯2A1A2觎

A，，A。，A3分别代表基波光，倍频光和三倍频光的振幅。E：生：!坠：!
C

盯：：垃
C

为耦合系数。通过这一方程组，我们给出在这一结构中

基波，倍频光，三倍频光转换效率与晶体长度的关系(见图2-9)。由图可知

辱
磊，，，“Y
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从理论说，倍频的转换效率可以达到60％，三倍频的转换效率可以达到30％。

Distance fa u

图2--9基波、倍频波、三倍频播转换效率与晶体长度关系图

以上的计算是基于基波长为1342nm，也就是Nd：YV04晶体中Nd”离子的

4F3／2—?113／2的发射谱线束进行的。事实上，PPLT中能够相位匹配的三次谐波波

长并不仅限于某个特定的值，而是一段狭窄的范围。相位匹配波长，温度和周期

三个参数之间是密切相关的，只要定下三个参数其中的一个，另外两个就可以被

定出来。如图2—10表明工作温度与位相匹配基波波长和相应超晶格周期的关

图2—10匹配波长和对应周期与温度的关系
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系。由于其他掺Nd增益晶体的Nd3+离子4F312—4Im发射谱线与Nd：YVO。晶体

相近，例如Nd：YAP，它的Nd”离子4F3／2—?113，2发射谱线波长为1341nm，因而

PPLT也可以用Nd：YAP作为激光晶体实现蓝光三倍频，相应的匹配温度和周期

分别是63．3”c，14．7留,um。

由以上的推导可见，只要倍频和和频过程所需倒格矢是1：1，1：3，1：5的关

系，都可以用一块简单的周期极化超晶格来实现直接三倍频。如图2一II所示，

图中曲线l表示基波倍频的周期，曲线2表示和频周期的五倍，曲线3表示和频

周期的三倍，曲线4表示和频周期的一倍，计算温度为74．IoC，晶体为LT。因

此曲线1和2、3、4的交点分别表示能用周期结构实现三倍频的基波波长和对应

的超晶格周期，所用的倒格矢分别为1、5阶，1、3阶，1、1阶。有文献报导在

一个在3．54～3．629in的一氧化碳激光器中，使用PPLN实现QPM三倍频的过程。

此周期结构的一阶倒格矢同时匹配SHG和SFG过程，即倍频和和频过程的倒格

矢之比为1：1。

40

^

粪V
20

瓢

匣

1^=u(2。(n2-n1))
2 A=5‘1／(3’n3-2‘n2-n1

’涨(微米)

图2—1l I』晶体中的各级匹配图
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2．4以光学超晶格为变频晶体的准连续全固态蓝一红双色激光器

近年来，蓝光激光的应用发展迅速，尤其在激光显示，激光打印，激光彩色

全息等领域，其市场需求不断扩大。从应用的角度出发，能够实现小型化高质量

的全固态蓝光激光器显得特别重要。当然，利用半导体激光器也能获得蓝光，但

半导体激光器光束质量较差，发散大，对某些应用不太适合，另外，现在的蓝光

半导体激光器的功率水平还比较低，如参考文献(4)报道的功率为5mW。因此，

使用非线性晶体，通过激光变频技术得到具有实用功率水平的蓝光仍然是人们关

注的热点问题。

过去，人们得到蓝光通常是通过倍频Nd：YAG的914nm谱线或Nd：YV04的

946nm谱线。我们从上一节的推导可以看出，一块周期结构的LT超晶格就可以

实现1342nm的三倍频，由于三倍频同时可以获得倍频的输出，我们可以同时得

到671nm红光和447nm蓝光。与准周期结构相比，周期结构有效非线性系数更大，

样品的制备也更容易。简明的结构和较高的转换效率吸引人们利用PPLl、为变频

晶体研制体积小，效率高的红蓝双波长激发器。

首先我们使用图2--5所示的装置，极化成功了周期为14．778／am的LT超晶格，

厚度为O．5mm，长12ram。晶体两端面抛光，但未镀膜。我们用它进行光学测试。

图2—12是实验装置图。实验用的基波光源是一台声光调Q的准连续Nd：YV04

激光器。该激光器由一台由型号为OPC--DOl5—809连续输出的近红外809nm

二极管激光器泵浦。泵浦光由焦距为35mm的透镜FI会聚进入Nd：YV04晶体中，

晶体的尺寸是3ram×3mm×5ram。激光腔一共山两面腔镜组成，前表面腔镜为

Nd：YVO。晶体输入端面，它镀有对1342nm高反而对809nm高透的膜；后表面

腔镜镀在输出耦合镜上，对1342nm的反射率为92％。为了减少损失，Nd：YV04

HR@1342nm

(OPC—D015-809)

图2—12腔外频率转换的实验装置
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晶体的输出端面对1342nm高透。激光腔里的声光调Q开关把连续输出激光变成

准连续脉冲激光，每一脉冲持续时间为90ns，重复频率为10kHz，～个光脉冲的

波形见图2—13。1342nm的准连续基波光经透镜F2会聚进入PPLT晶体，F，焦

距为25mm。估计样品内的光束束腰半径为509in。入射在样品端面的基波平均

功率为500mW，相应的峰值功率为O．56kW。考虑样品前表面13％的菲涅尔反刺，

实际进入到PPLT样品中的平均基波功率和峰值功率分别为430mW和0．48kW。

束腰处的峰值光强为24．4kW／cm2。样品在加热炉中加热到所需的位相匹配温度，

精度为0．1 oC。样品中产生的红光和蓝光在输出端用合适的滤片滤波，用功率计

测量功率(型号EPMl000， Moleotron公司出品)。

图2一13利用IR纳秒光探测器测得激光器腔内产生的1342nm红外光脉

图2—14二次和三次谐波输出与温度的关系



帧士毕业论文：三倍频光学超晶格的研制和全固态蓝红双色激光器

图2—14表明SHO红光和THG蓝光的输出功率与温度关系的实验结果，测

量到的SHG和THG的相位匹配温度分别为92．50C和85 60C，半宽度为分别为

100c和3．50c。图2—15是基波、SHG和THG转换随温度变化的理论计算结果。

可见实验上SHG和THG的峰值没有重叠，而且两者都与理论值74 1 oC不一致。

可能是如下的两个原因导致了实验和理论值的不符。首先，本工作中的位相匹配

条件是通过参考文献20中的Sellmeier色散方程得到的。此方程在接近671nm和

图2—15 SHG和THG转换效率与温度关系理论计算结果

1342nm附近得到的折射率数值的精确度不如在532--325nm范围内高。与传统

的通过串联的两块晶体分别实现两个光参量过程的方法相比，通过QPM在～块

晶体内实现THG，对材料的折射率的精确度要求更高，输出功率对折刺率也更

敏感。材料折射率的理论值与实际值的细小偏差都会破坏两个过程同时实现的

QPM条件，导致其中一个过程位相匹配时另一过程位相失配，从而使红光和蓝

光的峰值分开。另外，由于光刻精度的限制，晶体中实际周期与理论上的不可能

完全一致。超晶格周期的任何偏离都将引起SHG和SPG过程的位相匹配温度的

改变，进而导致两者峰值的分离。倍频和和频的匹配温度相差较大，这意味着在

和频的匹配点倍频过程位相失配没有得到完全的匹配。正因为如此，只有部分倍

频红光参与到和频的过程。在THG峰值所在的位置85．60C，SHG红光的输出功

率为48mW，因此参与和频的红光的功率只有82mW(48+(51／3)42)，远远低于系

统能够产生的最大红光功率207mW。实际测得的三倍频的效率比理论值低，这

是一个重要的因素。
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图2—14所测的带宽在SHG中接近分别大于图2～15中的7．50C和1．80C。

曲线的展宽原因很多，包括计算时使用了平面波近似而实际基波被强聚焦，以及

样品中的少量缺陷造成有效长度的减小等。

转换效率定义为rl=生。只是蓝光或红光的平均功率，厅是入射在晶体表面
p!

的1342nm基波平均功率。在图2—14中，测量到的最大平均功率如下，蓝光

51row，红光207mw，效率分别为10．2％和41．4％。考虑晶体前后表面的反射，

最高内部转化效率分别为11．7％，47．6％。

我们在红光和蓝光近峰值功率水平下，测量了其输出的稳定性。如图2—16

所示。由图可见红光和蓝光功率波动小于2％。虽然测量只持续了几分钟到几十

分钟，但是在整个实验过程中都没有观察到输出功率或光束质量有明显的降低，

持续时间大约有数小时。因此在此功率和温度条件下，光折变现象可以忽略，整

个激光系统工作状态稳定。

Mcan 40 5mW
Error 0 54mW

Time(rain

{’▲1’ ，!

Mcan 146 82mW

Error 3 94mW

Time(rain)

(a) (b)

图2—16蓝光(a)和红光(b)稳定性示意图

在不改变系统结构的前提下，要增加蓝光的输出功率，以下两条途径可以考

虑。一是将晶体的端面镀膜，使其对671nm高反，让二次谐波在样品中来回折

返，这等效于增加和频过程的有效作用长度，使蓝光的功率增大。第二种是修『F

色散方程的参数并提高光刻模版的精确度，调整SHG、SFG的相应匹配温度使

它们更加接近。在这两种情况下，由于SFG过程中有更多671nm光子的参加，
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THG的输出预计将有进一步的增加。有关这方面的理论与实验的研究，我们正

在进一步深入进行。

为了进行比较，我们也设计了两个周期串接的结构序列，第一周期为

14．770,um，用以实现基波光的倍频；第二个周期为4．923／．on，用以实现和频。

由于两个周期都是以第一阶倒格矢参与转换过程，和频的有效非线性系数是使用

单一周期时的三倍。虽然在样品周期较小时，可以均匀极化的长度有所减小，但

由于有效非线性系数的增加，在我们的实验条件下，总的效果还是优于用单一周

期的测量结果。但这并不意味着使用两个周期结构串联的超晶格性能优于单周期

结构。因为单周期结构简单，光路易于优化，其理论效率还远远没有达到，随着

光路条件的改进，其效率还有进一步增加的潜力。我们使用了更高功率的LD泵

浦源和更高质量的Nd：YV04晶体，使准连续1342nm的基波功率大大提高，输

出的红光和蓝光功率也大幅度提高。当基波光功率为2W时，得到的红光和蓝光

功率分别为1w和130mW。

以上述的实验为基础，我们研制了一台全固态蓝红双色激光器，如图2—17

所示。

图2一17全固态蓝红双色激光器
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我们的进一步工作就是继续改善该系统结构，使整个系统更加紧凑，体积更

小，如将Nd：YV04晶体和声光开关的水冷系统改为半导体冷却。另～方面，尝

试使用新的超晶格结构、新的晶体材料，以提高转换效率和实现更高的蓝光功率。

目的我们正在进行的工作包括尝试川u1的非阍划结构和近化学iI量比怩酸锂的

准周期结构来实现1342nm的倍频和三倍频，我们的近期目标是实现500mW蓝

光和几瓦的红光输出。

2．5 1342nm的倍频红光和全固态红光激光器

在上一节中，我们主要报道了用周期极化的钽酸锂超晶格实现1 342nm谱线

三倍频的研究结果。其中，三倍频蓝光是我#I]2E要关心的目标，倍频红光只是蓝

光的一个副产品。这一节我们专门考虑用周期钽酸锂超晶格实现1342nm谱线的

倍频。已有文献报道使用KTP和LBO两种非线性光学晶体通过位相匹配对该谱

线进行倍频获得了671nm红光，但目前为止使用光学超晶格通过准位相匹配来

实现有效的红光倍频仍未见报道。我们希望可以用这一方案构建一个全固态红光

激光器。由于光学超晶格有效非线性系数高于KTP和LBO晶体，利用光学超晶

格构建全固态红光激光器具有技术上的优势。

一阶倍频超品格的周期和折射率的关系为

忙志2(n (27)
2。一胛。)

。

其中^。是基波波长，”。和n，。分别是基波和二次谐波的折射率。利用参考文献

(8)中的Sellmeier公式，我们将超晶格的周期设定为14．77ion，这一周期与上一

节中实现1342nm三倍频的周期不同，这样可以抑制红光的能量向蓝光转移，有

利于提高红光的功率。

样品的极化方法与上一节相同。制备好的样品长度为厚度为O．5ram，20mm。

图2—18是用SEM拍摄的+c面畴的形貌，样品未腐蚀过。可见畴的扩展不如

我们预计的严重，反转畴的宽度比未反转的部分窄，反转畴的占空比不到0．5。

由于d。，=d。—二sin(刀聊D)，式中D为反转i1府Otj占空比，D=0．5时，噍矿取到最

大值，D的值偏离0,5将影响样品的有效非线性系数，本节最后将会说明。
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图2—18用SEM观察到的+C面形貌图

图2—19 PPLT晶体输出红光平均功率与温度的关系

由于基波光也是1342nm，激光系统与上一节完全相同。实验时，入射的基

波平均为647mW，相应峰值功率为719W，束腰处的峰值能量密度约为

36．6MW／cm2。样品用加热炉加热到位相匹配所需温度。得到的红光最高平均功

率为407mW。输出的二次谐波的平均功率和温度之间的关系如图2—19所示，

位相匹配温度为94．2"C，温度的带宽为4．5"C。与上一节中的情况相似，温度带
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宽比理论计算的3．5℃为高。原因我们认为也和上一节中的一样。

以上的测试都是在基波光为准连续的状态下进行的，为了测量晶体的有效非

线性系数，我们关掉声光开关，将PPLT样品在Nd：YV041342nm激光器的连续

光模式下进行测量。当晶体内基波功率为1．8W时，得到连续红光功率为10mw。

根据文献报导可知，有效非线性系数可按下式计算

f 2每警万1 (28aeff )～话了—而万一万 (2‘J

其中只。是晶体内的基波功率，P。是相应的二次谐波功率，^。为基波波长，圮

和n：。分别为基波,n--次谐波的折射率，1为样品长度，r o是真空介电常数，。

为光速。标量因子h为无量纲量，用来量化聚焦和双折射的影响。在非严格的位

相匹配相互作用下，作近最佳聚焦近似，h为单位量级。考虑到基波存在多种模

式，需要引入因子JD，当多轴向模式(N≥10)存在时，P接近2。我们在计算

中取定h和p分别为1和2。显然在实际的实验条件下h和JD要比1和2小，因

此这样计算得到的吨矿会在一定程度上偏小。将测得的数据代入公式中，我们算

得砬矿等于3．8pm／V。据文献报道，LiTa03的非线性系数出3对1313nm和1064nm

的红外光分别为10．7pm／V和13．8pm／V，由此作线性近似推算可以得到对1342nm

红外光，勘等于10．3pm／V，相应的如为6．6pm／V，测量值约为理论值的60％。

有效非线性系数的减小主要是占空比对50％的偏差造成的，同时样品畴结构中

的少量缺陷也有一定影响。
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第三章准周期光学超晶格的设计

自准晶发现以来，人们对准周期结构的研究产生了浓厚的兴趣。准周期结构

是介于周期结构和无序系统之间的一种新型结构，其能谱具有多分形性和自相似

性。准周期结构的介电体超晶格在非线性光学变频领域具有广泛的应用前景。一

维准周期结构可以看成是二维或更高维周期结构在一维的投影，因此它的倒格矢

比周期结构丰富的多，物理效应和现象也丰富的多。一维Fibonacci光学超晶格的

结构相对简单，我们课题组对其结构、线性非线性光学效应进行了系统的研究。

然而，Fibonacci光学超晶格具有确定的倒空间结构和特定的二次、三次谐波谱。

为了能在同一块晶c奉中实现任意两个或两个以上参量过程的准位相匹配，必须设

计不同序列的准周期结构。本章说明了如何用投影法得到不同序列的两组元和三

组元的准周期结构以及它在倒空间的傅立叶谱，并设计了一种用于实现1342nm

的三倍频的二组元准周期结构，和一种用于实现在1064nm泵浦光下实现红绿蓝三

基色的输出的三组元准周期结构。

3．1准周期结构的投影理论

根据P K．R Zia在1985年提出的投影理论，D维的准周期结构可以由一个

N维(D<N)的超空间周期点阵在D维空间的投影得到，其中高维空间的维度

对应于准周期结构中的组元数。如一维的二组元准周期结构可以出～个二维的四

方点阵投影得到(图3—1)。投影窗口为X轴和Y轴的单位长度在印轴上的投影

C

之和。曰为投影线与x轴的夹角，称为投影角。当t90：旦竽时，得到的就是
Z

著名的Fibonacci序列。只要0是无理数，得到的投影序列就是准周期的。不同

的臼得到的准周期结构也不同。因此，用这种方式产生的准周期结构有无穷多个。

护是唯一决定准周期结构的参数。

一般的二组元准周期结构由A、B两个基元排列而成，每个基元由一对正负

畴构成。设定A、B基元中的正畴宽度相等，用f表示。理论计算表明准周期结

构倒格矢位置为：G。。=2万!!；孑 (3．1)
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图3—1投影法示意图

tan(e)

每一个倒格矢对应的傅,2 pt系数和有效非线性系数分别为：

g。=2(i+y)-鲁sinc(去G。。1)sinc(x。，。) (3．2)

d孙，。)=‰。d (3·3)

式中，D=归。+D。，X。=JrD“(1+y)(mD。一nD。)，d是材料的非线性系数。

y为投影角的正切，m，n为任意整数。，，D可以任意设定，因此一个二组元

超晶格可以提供两个完全独立的倒格矢。我们实验室从理论上对二组元的准周期

结构做了深入细致的研究，并已将其应用到激光变频实验中来。实验用的基波光

波长为1440rtm，得到的480hm三倍频蓝光转换效率为27％。

从二组元的准周期结构出发，我们进一步推广了投影的思想，用投影法得到

一般三组元准周期序列，并以和二组冗类似的_，J+法，推导出倒格矢的位置和商度

的解析表达式。三组元准周期序列包含j个基本乖元A，B，c，每个’托元都⋯1

一对正负畴组成(见图3—2)。功、Dn Dc分别表示A、B、C的长度，设定A、

B、C中的正畴长度相等，用fc表示。定义

叩，：鲤法；可：=姆普㈨=嫩龉叫 ㈣a，
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1AI。、例。和Icl。分别表示单元A、B、C在序列中的数目，n表示序列的总单元

数。

A B C

四四四
(a)

删I剐俐I嘲I
(b)

图3—2(a)三组元准周期三个基本单元A、B、C。箭头表示畴的取向。
(b)三组元准周期结构示意图

与二组元准周期超晶格相似，三组元准周期超晶格可以由～个三维立方点阵

向一条直线投影得到。投影示意图见图3—3。我们首先定义一个直角坐标系

X：{x，Y，z}，原点为O。在这个坐标系中分布着周期的立方点阵，其晶格常数设

为1。定义另一个直角坐标系X’：{”，{，Y}，原点也在O处，并选择Y轴为投影

线。定义∞、0'2、∞为投影线分别与x、Y、z轴的夹角。如果r／，、r12为无理数，

则除了0点外，立方点阵的其他格点都不会落在投影线上。这样得到的投影结

构将是一个准周期序列。

立方点阵的格点可以用u。(x，Y，z)来表示：

Uo(x，Y，z)=芝：万(x—m)8(y—n)8(z一，)／(2万)3 (3．5)

其中的求和也包括对所有的格点(m，n，1)。

接下来确定投影的窗口即范围。只有在这个窗口内的格点才可以被投影到Y

轴上。在二维情况时．窗口大小是2w=(sin0+cos0)，可以认为是由X、Y轴分

别向77轴投影的和。由此我们联想到三维情况也应该类似。二维情况的窗口是幽
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图3—3 三组元准周期超品格投影示意图

两根轴在垂直投影线的方向投影所形成的一条线段，那么三维情况就应该是由三

根轴在垂直投影线的平面那投影形成的一个六边形ABCDEF(见图3～4)。其中

x’、Y’、z’分别表示x、Y、z轴在孝～硼葑上的投影。将这个六边型ABCDEF

沿着Y方向延伸形成一个六边柱，所有落在这个柱内的格点都可以投影到Y轴

上。这个六边柱就是投影的窗口。投影得到的序列是由三个长度不等的基本单元

构成的，并且其长度满足D。：D。：D。=碣：叩2：玑。这个序列就是三组元的准周

期序列，其投影点的分布是准周期的。

接下来推导三组元准周期序列的倒格矢位置和高度。投影方程可以写为：

R G，f)={。J(。if。肪。(。77掂,。f’5了。 (s·s)

则三组元准周期序列可以表示为：

Qp)=Idr／d专R(r／，考妙0，孝，y)=sO,，☆)4 M◇，P，女) (3．7)

其中，S、M分别是R和U的傅里叶变换。
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D ／ 0 E

／ 。∥＼||
F＼ V‘
A B

图3—4投影窗口示意图

通过根据直角坐标系的坐标变换可求得

f 77=xcos#cos驴'+ysin≯cosv—z sinv

{孝=一xsin≯+ycos妒

ly=xsinvcos《b+ysin{b sinv+zcosgz

sin≯：]塑笺
√1一cos2a3

SIn沙= √1一cos 2口3

同样定义F(G)J2 Q仞的傅里叶变换，则—吖@可表示为

F(G)=IIfs(p，k)M(r，P，≈弦67dpdkdy

=俨(p，≈沙(G，P，k)dpdk

(3．8)

(3．9)

v(G，P，t)=弘p，P，k)e“7dy=』』p。(叩，孝，y砂e“5e“7dr／d每df

=∑6k一2石∽cos∥c。s≯-nsin妒+，sin少c。s≯)】·6b一2万(一msin少+，c。s妒)】
"．m，I

6【G一2tc(mcosV sin≯,+ncosN+l sinV sin∥,)] (3．10)

很明显，只有在

34
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f。=☆n，m。2 2玎沏c。s∥c。：≯一”8i；痧+7

8i“∥。。8庐’
(3．11)

{P=P删=27；(--msinv+lcosv J 、

u’¨’

IG=G。。，=2n(mcos∥sin声+ncosv+／sinIf，sin‘b)

时，F阳才不为零。

s(p，女)：ffRG，yX一一口“‘d 77dg是对投影面ABCEDF的完全二重傅罩

叶积分。最后的计算结果是：

b：!!!!d一一Sin．,5—2zr—(-—m c—os—a2—+n—co—s a—t)(—cos—a。+cOS口z+cOS口，) (3．12)

沪。。。叩。s％(P-r如争nc孚；
s。砌s叩。s％◇一a胁譬咖互≠；(3．13)
沪]-COS2 0rsk一∥枷等咖c竿．
最后Ffq可以写为：

F(G)=Zs酬万【G一2加～(mq，+胛77：+1 71，)j (3·14)

这就表示三组元准周期的傅里叶谱是由一系列的Delta函数构成的aDel‘a函数的

位置是：

G。，』：2加一’(m叮l+n叩2+f773)。
(3·15)

D：仇D』+印2D口+卵3Dc为平均结构参数。

上式中出现的口，历，分别代表：

甜：2石lm(cosza=+coda3)一nc。sal coS盘2--fc。sa，c。s髓，j

口：2疗[_mcoSdl cosa2+n(c。s 2口，十c。s2甜，)一fCOSO'2 COSO'3j

，：2万-mcosa"I cos,23-ncoscr2 cos,：z3+l(cOS2 0rI+cos 2口：)j (3．16)

考虑每个单元内的正负畴，最后的傅罩叶变换的表达式可以写为：

‰“瑙。广1(r／，百+rh一+rh)sinc洋嫩“一。(mq,+nq2+Ir'／3㈣7)
其中舾。，生虹D趔砌c(孚净傅里叶飙Delta溅标鼢倒敝
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的位置是G。，，=—2n—'(m—rh—+万n—r／2—+一／T]3)。(3．18)

二组元结构可以认为是三组元结构的特例，因此得到的三组元的结果应该也

同样适用于二组元结构。事实上也是如此，只要令D日=口，公式(3．17)就可以简

化为

％产z(I+r归飞妇f等bc(X。，。沙b。厂z加70r+m)J(引。)
与公式(3--2)完全相同。

同样，当DA2DB=Dc时，退化为周期结构，公式(3．17)进一步简化为：

g，=去咖(砌告]万(G。一。加～m) c，．z。，

可以看出，前面得到的三组元准周期结构倒格矢位置和高度的解析式与二组

元准周期、周期结构的解析式完全统一。一般的三组元准周期超品格可以提供三

个自由的倒格矢，同时匹配三个任意的光参量过程。

3．2用于实现1342nm的三倍频的二组元准周期超晶格的设计

在上一章中我们用LT周期超晶格实现了Nd：YV041342run谱线的倍频和三倍

频。因为LN晶体的非线性系数比LT大，使用LN光学超晶格能够得到更大的

转换效率和更高的激光功率。但是，由于LN的色散不同于LT，使用周期结构

LN超晶格不能实现1342nm谱线的三倍频。因此我们考虑采用准周期结构，本

节将讨论这样一种LN的二组元准周期结构。

耦合三倍频过程中包括SHG和THG两个过程，其位相失配分别是

Akl=4厅／fl。(n2。一n。) (3．21)

Ak2=2n-／2(3n3。一2n2。一n。) (3．22)

五是基波波长，r／。"2。／73。分别为基波，倍频与三倍频的折射率。根据QPM理

论，我们可以利用准周期结构的两个倒格矢来分别补偿倍频和和频的位相失配：

G一2她 f3231

G“=Ak2
、 。

分别把(321)，(3．22)和(3．1)代入(3．23)，得到：



硕士毕业论文：光学超品格和令同态茄红双色激光器

调整参数丫、D、m、”、m’、肌当以上方程组得到满足时，耦合三倍频过程中

的SHG和SFG过程能够同时满足准位相匹配，从而产生高效的三倍频输出。

超晶格的基质材料为LN，为了消除光折变的影响，我们设定工作温度为

1500C。入射波长为1342nm，倍频和和频的波矢失配分别为Ak．：0．489f删l和

Ak：=1．536,um～。为了得到最大的有效非线性系数，我们选取G，，匹配倍频过

程，Gj，4匹配和频过程，即m=1，n=l，m’_3，月’=4。代入方程(3．23)可得y=O．16078，

D=14．886 urn。这个结构的一部分可以表示成：BABBBBBBA⋯。保持y和D不

变，调节现，D口，，。计算表明，当玩=14．8／xm，D日=12．5065脚，?-6．2,tan

时，两个有效非线性系数的乘积最大。图3—5为用数值积分方法得到的傅立叶

谱。

图3—5二组元准周期结构的傅立叶谱

从介质中的Maxwell方程组出发，在缓变振幅近似下(即舍去振幅的二阶

微分项)，考虑基波、二次谐波、 三次谐波之问∞1+(1)l H∞2，∞I+(I)2÷÷(03的

能最耦合过新!，在位桐火配Ak．和Ak：毙个被倒格欠G。年1：1G¨，．补偿li,l，可以褂

¨

以

砸

似差。

一co—o一壮moo．Imc30止mc_
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到下列耦合方程组

皇当：f盯：爿，彳；P一，nk，一jⅣ，爿：爿_一m‘，戗

华：咖：坞爿ie一吣一喜盯，爿Iz。邮觎 2 (3 25)

—dA—3：一j盯．爿，彳，e，△^：x

d。．，∥盯．=——-
C

d。．。=d33‘g。。

△后l’=k 2。一2k。一G。。

△j}2t=k 3。一k2“一k。一G。h，

当位相失配Ak．和Ak：完全被倒格矢G。。和G。，．补偿时，Akl。，Ak：’为零。方程

(3．25)化简为：

单：f盯：呜4一j盯．彳：爿i
c!x

譬-i—c2掣i一委叫?z口X

华：m：掣：
觎

(3 26)

根据方程(3．26)，在基波衰减的条件下，我们还得到了基波光、倍频光和三

倍频光转换效率随样品长度的变化关系，见图3—6。理论上的产生447 nm蓝光

三倍频的效率可达到30％以上。

孵生。=盯

薷，●，iV
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图3—6基波光、倍频光、三倍频光的转换效率与样品长度的关系

3．3用于实现红绿蓝三基元输出的三组元准周期超晶格的设计

在第二章中，我们提到人眼所能感受到的颜色可以通过红绿蓝三基色以不同

比例混合而成。我们还得到了一个监红双色激光器的原型器件。可以想象，如果

能实现一个小型全固态能同时输出红绿蓝三基色的激光器将特别有意义，它必将

在诸如真彩显示、高分辩率全彩色打印等光电科技中拥有广泛的应用前景。国际

上在这一方面的研究也非常热门。最近，Jaque等人在三基色激光器的研制方而

取得了一定的进展。他们的方案如下：两个半导体激光器(波长分别为807nm

和755nm)泵浦同一块Nd：YAl3(B03)4晶体，实现了669nm红光、505nm绿光和

481nm蓝光的同时输出。掺Nd3+的YAB晶体能够发射1338nm的激光，669nm

的红光是其自倍频；505nm的绿光和481Rill的兰光是分别通过两个泵浦光与

1338nm激光的和频得到的。这种力+法』I需使川 块I}；!I体，但需要两个泵消源。

我们考虑只用一个泵浦源得到三基色的输出。思路是：用1064nm的泵浦光

源，通过一个倍频过程得到532nm的绿光，然后绿光通过参量过程得到红色信

号光和红外的闲置光，再把绿色的泵浦光和红外的闲置光进行和频获得蓝光。为

了简化整个系统的结构，我们拟用一块超晶格来实现这三个参量过程。从前面的

讨论可知，三组元准周期超晶格可以提供任意的三个倒格矢来达到这一目的，我

考cm5￡u

co一世∞>coo
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们计划用这种结构。超晶格基质晶体采用LiTa03晶体。

这一三基色激光器方案的三个过程为：

(1)绿光产生：1064nm专532nm(SHG)

(2)红光产生：532nm寸631nm+3392nm(OPG)

(3)蓝光产生：3392nm+532nm_460nm(SFG)

我们采用不同数字下标代表不同波长的物理量： 】064nm用】，532nm用2

63lnm用3，3392nm用4，460nm用5。三个过程中的波矢失配分别为龇．，龇，

△七，。

她=竽掣
△如 z石喏+等一≯

△k3=2,rt'(乏-5一万?14一斧／L． 几，

根据QPM理论

G∽，¨=Akl

G％¨=龇2 (3．27)

G恍，刖，=Ak3

联立式(3．27)寿Ⅱ(3．18)，得

2丌型止掣=Ak．
U

2丌幽半卸☆2 (3‘28)

21c—／7"／3171-}"=／13—r—]2—+一13=Ak3D

工作温度定为1000C，在这一温度下，三个参量过程的波矢失配分别为：

0 8153脚～，0．5375，ma一1和0．7213,am一。选择G2^，匹配第一个过程的波矢失

配△☆。；G¨，，匹配第二个过程的失配舣：；G⋯匹配第三个过程的失配△女，。选

择的最优结构参数为D=82．8 am，r／1=3．662，r／2=2．423，D』513 9,am，D月
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=9．4／zm，D，=9．145“m，f=4．4,Lrm，该结构的部分序列为CABAABACBA。

在这样的条件下，三个倒格矢傅立叶系数的乘积最大。这一结构的傅立叶谱见图

3—7，(a)(b)分别是解析公式和数值计算得到的结果。表3～1是我们需要用到的

三个倒格矢峰的高度，即傅立叶系数的对比，可见通过解析公式和数值积分得到

的倒格矢位置和高度都吻合的很好。数值计算总长度约为11Pg／／。可以看出，此

时的展宽已经非常小，非常接近解析解Delta函数的情况。

(a)

the Reciprocal Vector G(Hm。)

图3一了三组元结构的傅立叶谱(a)解析解(b)数值积分解

芑∞l。匠∞oo每lJjo山∞S

～

芒mI。旺∞oo

Jac30止m5
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(1，l，1) (1，2，1) (2，l，1)

I (a) 0．41893 0．08305 0．28737

l (b) O．41868 0．08412 0．28619
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第四章近化学计量比铌酸锂性质的研究

准位相匹配理论在激光变频中的应用，是通过各种铁电晶体超晶格来实现

的。室温极化方法是制备铁电体光学超晶格的重要方法。第二章中主要介绍我们

如何在均匀的同成分比钽酸锂晶体中制各出超晶格，并将其用于激光的频率转换

的研究结果。采用同成分比LN、LT作为超晶格的基质晶体，目前所遇到的最大

挑战是由于这两种材料的高矫顽场(Ek>20kV／mm)。在如此之高的矫顽场下，用

室温极化方法制备出的LN，LT超晶格厚度一般很难大于0．5mm，这大大限制了

光束的半径，阻碍了转换效率和输出功率的进一步提高，成为发展大功率应用的

瓶颈。由于化学计量比LN，LT晶体矫顽场大为降低，能在更厚的晶片上实现铁

电畴的极化反转，因而有可能制备出通光孔径更大的超晶格样品，最终实现更高

功率的激光输出。这一章我们主要研究了近化学计量比铌酸锂晶体中锂原子和铌

原子的相对含量对晶体物性和极化性质的影响，并成功极化了厚度为lmm的用

于1342nm三倍频的近化学计量比铌酸锂准周期超品格。

4．1近化学计量比铌酸锂物理性质的研究和锂铌原子比的测定

目前商业上使用的LN晶体都是利用提拉法从同成分LN熔体中生长得到。

虽然用此方法生长出的晶体光学质量和一致性很好，但晶体中fLi]／[Nb]的值约为

48．6：51．4，Li原子严重缺乏，晶体中形成了大量的本征缺陷。当晶体中的[Li]／[Nb]

值逐渐接近1时，许多物理性质将得到改善。另外，在2．2节中讨论过，铌酸锂

晶体的[Li]／INb]值对晶体的极化性质也有着非常大的影响。当[Li]／INb]接近1：1

时，矫顽场大大降低，目前报道的最低矫顽场为O．2kV／mm，仅为同成分比锟酸

锂的百分之一。对于用极化方法制备超晶格来说，这一点非常有利。另外，近化

学计量比铌酸锂极化后畴壁更平整，畴壁的应力和双折射效应也大大减弱，有利

于制作更为精细复杂的全光微结构器件。

生长高质量的近化学计量比铌酸锂晶体一直是人们十分关注的课题。近年来

主要发展了三种生长方法：(1)采用双坩锅技术从富Li的铌酸锂熔体中生长获

得，这种方法设备较为复杂；(2)利用气相交换平衡技术(VTE)对同成分比铌

酸锂晶体薄片进行高温热处理后获得。这一技术把同成分比铌酸锂晶体放在富锂

的气氛中进行高温热处理，使锂扩散到晶体中，提高晶体[Li]／[Nb]的值。这种方
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法一般只能获得片状样品，很难获得大块单品；(3)从掺入K20助溶剂的铌酸

锂熔体中通过提拉法生长获得，这是目前较为实用的一种方法。K：0的掺入降低

了熔体的熔点，从而起到了调节晶体中[Li]／[Nb]值的作用。本章研究中所用样品

有两种就是用这种方法生长的，还有一种是用VTE方法获得的。

因为[Li]／[Nb]的值对于铌酸锂晶体的性能影响很大，所以确定晶体中

[Li]／INb】值相当重要。最直接的方法当然是使用化学测定法。但铌酸锂晶体化学

性质十分稳定，用化学方法比较困难，而且结果不够精确。另一方面，铌酸锂晶

体中[Li]／INb】的值发生变化时，晶体许多物理性质也会发生变化，有些还相当灵

敏，因此我们可以通过测定这些物理性质反过来推算晶体中[Li]／[Nb】的值。物理

方法不如化学方法直接，但实施起来更简便，而且结果更精确。可以用来测定

[LiftINb】值的方法很多，如居里温度测定法，拉曼线宽法，双折射法，倍频位相

匹配温度法，红外、紫外吸收法，EPR等。我们根据实验条件，结合各种方法的

精确度，选择了紫外吸收边、OH-1红外吸收峰、矫顽场、差热分析(DTA)测

居里温度四种方法。

实验中使用的近化学计量比铌酸锂样品有三种，第一种是在同成分LiNb03

熔体中，掺入1lm01％助熔剂K20，利用提拉法生长的近化学计量比LiNb03晶

体(简称为SLNll)，第二种是在化学配比熔体中，掺入19m01％助熔剂，K20

利用提拉法生长的近化学计量比LiNb03晶体(简称为SLNl9)，第三种为通过

VTE处理的同成分比铌酸锂样品(简称为VTESLN)，作为对比，也对同成分比

铌酸锂也进行了测定(CLN)。这三种近化学计量比铌酸锂晶体样品都是由上光

富晶光电材料有限公司提供的。

1．紫外吸收边

晶体的紫外吸收边通常定义为吸收率a=15cm。或口=20cm。时对应的光

波波长。纯铌酸锂晶体的紫外吸收边与[Li]／【Nb】的值密切相关，随着[Lil／[Nb】

值的提高，吸收边将向短波方向移动。具体做法是先测出样品在300nm至

380nin的透刺率，吸收率和透刺率的关系由式(1)决定

1厂——了一

弘一妄m(_6+J矿+寺) (1)

式中，a为吸收率，R为反射率，因为是垂直入射，所以R=("一1)2／(n+1)2，
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6=—(1矿-R)2，r为透射率。通过公式(1)和透射率谱可以定出样品的吸收
谱线。图4-1给出了四种样品的吸收谱线。四种样品在a：15啪一，及

口=20cm“处的吸收边列在表4-1中。可见样品SLNl9吸收边波长最短。

(a)

图3—1(a)样品VTESLN和CLN(b)样J吊SLNll和SLNl9的紫外吸收边

CLN VTESLN SLNll SLNl9

a=15cm“ 323nm 316rim 312nm 306rim

口=20cm一‘ 320nm 313nm 310nm 304nm

表4—1凹利，样品的紫外吸收边

紫外吸收边和晶体中【Li]／州b]的值的关系由以下两个经验公式表示：

旯I 5=321．9—1．597x一5．745x!

五20=320．4—1．829x一5．485x2

式中，^5， 五20指吸收率为15cm。及20cm‘1时的光波波长，

x=[Li20]．48．38m01％。我们以吸收率为15cm√为准，得到四种样品

[Li]／([Lil+INb])的值。列在表4—2中。
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CLN VTESLN SLNll SLNl9

[Li]／([Li]+[Nb】) 48．5％ 49 4％ 49．6％ 49．9％

表4--2由紫外吸收边确定的四种样品[Li]／([Li]+[Nb])值

2．红外吸收

铌酸锂生长过程中，原料和空气中含有水份，因此不可避免的会有少量氢原

子进入晶体中，与晶体中的氧原子形成OH根离子。这一离子团在3500cm。l

附近形成明显的振动吸收带。此吸收带的线宽和波形与晶体中的锂含量有密

切关系。随着[Li]／【Nb]值的提高，OH～吸收带明显变窄，并向低波数方向移

动。在[Li]／[Nb]非常接近l时，OH一吸收峰成为线宽仅为3cm～、峰值位于

3466cm。的单一吸收峰。因此测量铌酸锂样品的红外吸收谱，可以定性判断

铌酸锂晶体中的[Li]／[Nb]。我们所用的四个样品实验结果如图4—2所示。各个

样品的吸收峰半宽度和峰值的位置列在表4．3中。可以看出，样品SLNl9的

峰已是明显的单峰结构，半宽度也非常窄。表明这种样品中【Li]／[Nb】的值已

经非常接近1，这与紫外吸收边的结果相符。

^

^

啦
^

收．

意n

^

^

⋯^⋯‘⋯n⋯E⋯^⋯c⋯^⋯￡⋯n⋯￡⋯^⋯c⋯n
wavenumberrcm

(a) (b)

图4--2 (a)样品CLN和VTESI。N(b)SLNll和SLNl9红外吸收谱图

CUN VTESLN SLNll SLNl9

吸收峰半宽度
43 8 5 3

(cm“)

峰值(cm。) 3481．8 3465．8 3465．7 3465．2

表4—3 Pqk'l'样rW“门红外吸收半宽度和峰值
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3．矫顽场

铌酸锂的矫顽场与[Li]／[Nb]的值密切相关。矫顽场的值随着[Li]／[Nb]的增加快

速下降。我们得到的四种样品的矫顽场的值见表4--4。其中样品SLNl9的

矫顽场值O．8kV／mm是目前报道的最低的矫顽场之一。

I CLN VTESLN SLNll SLNl9

l

【矫顽场(kV／mm) 21 5．2 4．4 0．8

表4—4四种样品矫顽场的值

4，DTA分析(只对VTESLN和CLN进行了分析)

我们用DifferentialThermalAnalyzer(DTA)的方法来确定样品的居里点。实

验的升温和降温速率为200C／min，同时通40mL／min的氮气流。得到的升温

曲线见图4--3。由图可以看出，样品。-再CEL。N二。的居罩温度为1146。C,样品

搏弓：嗡居早温度为1182。c。在[“】／(【Li】+[Nb】)>49 om。l％时，居罩温度和
[Li]／([Li]+[Nb])的值关系为

t=9095 2—369．05C+4．228C
2

由此式可以得到样品VTESLN中[Li]／[Nb】为49 4％。

(a)
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(b)

图4--3样品(a)CLN(b)VTESLN的DTA分析结果

从上述的分析结果可知，用各种方法分析得到的各样品N[Li]／时b]稍有不

同，其中的原因是多方面的。如实验的误差，经验公式的误差，样品各个部分成

分有所差异等。但总的来说，在这几种样品中，SLNl9中Li原子含量最高，其

次为SLNll，VTESLN最低。

4．2近化学计量比铌酸锂极化性质的研究和超晶格的制备

生长尽量接近理想化学配比铌酸锂晶体的主要目的之一是用它做为基质，极

化出更大厚度，更高质量的铌酸锂超晶格应用于激光变频等光电领域。目前，探

索近化学计量比铌酸锂的极化性质，制衙近化学计量比馄酸锂超品格的工作币Zf：

许多实验室展开。本实验室在成功极化钽酸锂(LT)晶体的基础上，也在铌酸

锂晶体(包括同成分比和近化学计量比)的极化}做了大量的丁作。

铌酸锂的锂铌原子比对其极化性质的重大影响我们在第二章中已经做了～

些介绍。这一节主要介绍锂铌原子比究竟是如何影响晶体的极化性质在以及我们

在极化近化学计量比LN晶体的实验中得到的些结果。

近化学计量比铌酸锂的矫顽场有很大的降低，据文献报导，这一点可以通过

锂空位缺陷理论来解释。由于铌酸锂晶体中Li要少于化学配比，铌酸锂晶体的
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分子式实际上应该写作[Lii_。Nb。口4。]Nb03。对于同成分比铌酸锂，x=O．0098，

也就是说在同成分晶体中存在着大约4mol％l窄位缺陷和大约lt001％反位铌缺

陷(即铌占锂位，记做NbL，”)，只有提高晶体中Li离子浓度，这一缺陷才会逐

渐减小。反位NbL，．4+与其附近氧平而f：f|勺氰离子形成较强的共价键，这将引起周

围氧三角结构的收缩。从铌酸锂晶体的结构图上可以看出，要想实现铁电畴极化

反转，“+离子必须通过紧束缚的氧平面移动到相邻的氧八面体空位上去。对于

同成分比铌酸锂来说，一方面由于大量的Li空位不可避免会束缚Li+离子的移动

行为，另一方面反位NbL．4+的存在会造成氧平面结构紧缩，使得极化过程中Li+

离子通过结构紧凑的氧平面变得更加困难，需要更火的动力源。毫无疑问，在畸

壁运动过程中，这些缺陷结构起着陷阱中，15作用，阻碍铌酸锂晶体铁电畴的反转。

因此，在极化过程中，必须要有足够大的外力用来克服氧平面的阻碍和Li空位

的束缚，才+能实现畴结构的反转。因此，铌酸锂晶体中[Li]／INb]越离化学计量组

分，晶体中Li空位及反位NbLi4+缺陷越多，它对极化过程中“+离子迁移的阻力

越大，晶体的矫顽场也就越大。对于近化学计量比铌酸锂晶体，Li离子浓度比

起同成分比铌酸锂提高很多，因此晶体中的缺陷浓度大大减小，这样不仅使矫顽

场大幅度下降，畴壁的光滑平整度也得以提高。

我们用来极化近化学计量比铌酸锂的实验装置和2 1节中极化钽酸锂晶体的

相同。实验中的几种近化学计量比铌酸锂样品中的锂铌原子比有所不同，因此极

化性质也有所不同。为了得到最好的极化效果，我们使用了不同波形的电压来极

化不同的样品。VTESLN样品存在一定的内偏置场，大小约为0．4kV／mm，我们

采用第二章中图2—3所示的用来极化同成分比铌酸锂的电压波形。开始让极化

电压逐渐升高，然后加一个比较高的电压提高成核率，接着在稍低一些的电压下

让核生长，最后让电压在比较长的时间内逐渐减小，以抑制内偏置场。图4—4

是极化过程中一个典型的极化电流图。极化结束以后，为了观察得到的畴结构，

处理方法与钽酸锂超晶格相同。我们在浓NaOH溶液中去除铝电极，如何用氢

氟酸腐蚀约半小时，由于腐蚀液对证负畴的腐蚀速度不同(负畴比较快)，在正

负畴区形成深浅不同的腐蚀坑。图4—5是厚度为0．5mm的样品的+c和Y面腐

蚀形貌图，从图巾·可以看i：liY-'．14．1的用】鲫’陀铁flYifiq条．f％，周J们为14 8Bm。
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图4—4样品 的极化电流

图 样品 的(a)+C面( 面腐蚀形貌图

样品 的内偏置场比较小，因此采用方波进行极化。一个典型的极化

电流如图4—6所示。图中电流向上的尖峰是样品的电容性质造成的，向下的尖

峰是回转电流，因为内偏置场很小，所以回转电流持续时间非常短，而且电流值

比较小，对于极化的质量基本上没有影响。我们已经极化成功厚度为1 mm的样

品，图4—7是样品的+c面腐蚀形貌图。它的图案就是3．2节中设计的用于

三倍频的 二组元准周期结构。
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图4—6样品SLNl9的极化电流

在样品腐蚀后，我们发现只有样品上只有部分图案，这一现象一方面是由于

极化电荷不足，另一方面也可能是因为样品厚度不均匀造成的极化电流差异。而

且在实验中使用的是固体电极，其均匀性不如液体电极。目前的实验过程还有许

多可以改进的地方，如尝试液体电极、别的电极材料、绝缘层等都将是以后的研

究内容。

图4—6样品SLNl9的+c面腐蚀形貌图
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第五章 结论

为了实现对LD泵浦的Nd：YVO一的1342nm激光进行三倍频，以获得较高功率

的671nm红光和447nm蓝光，我们研制了两种类型的光学超晶格晶。其一是周期

结构的钽酸锂光学超晶格，其二是准周期结构的近化学计量比铌酸锂。并且利用

周期极化的钽酸锂超晶格为变频晶体，研制成功首台蓝红双色全固态激光器。围

绕着材料的设计、制备和器件的研制，我们得到以下结论：

1．LN和LT两种晶体极化反转特性和过程基本相似，同时也在极化电流，畴稳

定时间和反向畴的形状三个方面存在很大的差异。I．N晶体的Li，Nb原子比

和LT晶体Li，Ta原子比决定了晶体中的缺陷浓度，对内偏置场，矫顽场，

畴的形状影响非常大。

2．室温极化技术和半导体平面工艺相结合，可以制备出各种复杂结构的超晶格，

这是其它技术难以实现的。

3．一般情况下，单一周期超晶格不能实现任意波长的三倍频。但在某些特殊条

件下，即和频的位相失配是倍频位相失配的整数倍时，可以用一块简单周期

超晶格所提供的两个倒格矢，补偿倍频和和频过程中的位相失配，实现基波

光的三倍频。

4．Nd：YVO。晶体是一种性能优异的激光晶体，它有916nm，1064nm，1342nm三条

发射谱线。其中，1342nm谱线在LT晶体的倍频与倍频光和基波光和频的位

相失配『F好是1：3，因此可以使用一块周期LT超晶格实现477nm蓝光三倍频。

能完成这一位相匹配的超晶格周期14．778,urn，匹配温度为74．1 oC。根据以

上参数，我t'iG匍J备了周期结构的LT光学超晶格，实现了1342nm激光的三倍

频。在此基础上，研制出蓝红双色小型全固态激光器，其红光和蓝光的输出

功率最高可以达到1w和130mW。

5．根据投影理论，一维的二组元准周期结构可以看作是二维的周期结构在一维

的投影，一维三组元准周期结构可以看作是三维的周期结构在一维的投影。

它们分别可以提供任意两个倒格矢和i个倒格矢，用于准位相匹配频率转换。

我们设计了以LN为基质的二组元准周期超晶格用以实现1342nm的三倍频和

以LT为基质的三组元准周期超晶格，后者以Nd离子激光器1064nm激光为象

浦光源实现红绿蓝三基色输出。
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6．测量了几种不同技术制备的近化学计量比LN晶体的紫外吸收边、OH一红外峰、

居里温度和矫顽场，结果表明，从掺19mol％K。0、[Li]／[Nb]为l：1的熔体中

以提拉法生长出来的铌酸锂晶体质量最好，[Li]／[Nb]的值达到49．9％，紫外

吸收边比同成分比铌酸锂蓝移了l?nm，OHl红外吸收峰半宽度仅为3 cm。。

7．近化学计量比铌酸锂的极化性质大大改善，上述[Li]／[Nb]为49．9％的样品，

测得的矫顽场仅为0．8kV／mm，约为成分比铌酸锂的l／25。降低矫顽场可以增

加极化样品的厚度，提高极化质量，对提高激光的输出功率非常有利。我们

成功出极化厚度为imm的用于实现1342nm三倍频的准周期近化学计量比铌酸

锂超晶格。该光学超晶格的激光变频性能研究正在进行中。
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