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摘 要

光学超晶格是近年来凝聚态物理和材料科学领域倍受人们关注的人工微结构

材料，具有特殊的光电功能0其非线性光学效应研究主要涉及准位相匹配条件下

的激光变频效应。就其研究方法和研究模式而言，光学超晶格中的非线性光学效

应研究经历了初级研究阶段向高级研究阶段的飞跃。初级研究阶段主要是从现有

的材料结构出发探讨和研究其可能的应用价值；而研究的高级阶段则是从特定应

用所需要的性质出发来进行材料结构设计，进而去设计和制备一些自然界并不存
、，

在的新结构和新材料，从而拓宽了研究视野和应用范围。／本文从理论和实验两个

方面研究了在任意波长实现激光三倍频的可能性，完成了从研究现有结构到设计

新结构以满足所需的飞跃。作为二组元准周期结构的延伸，本文详细研究了三组

元准周期结构的傅里叶谱、迭代公式以及它与二组元、周期结构的关系一、主要涉

及如下几方面的内容：

1、利用投影理论的方法，系统研究了变角度的二组元准周期结构。提出了～套结

构设计的新思路，使得通过QPM实现任意波长的三次谐波输出成为可能。

2、根据这套理论，设计并制备出了能够产生480nm蓝光的LT准周期超晶格。用

脉冲激光作为光源，获得了效率高达27％的蓝光三倍频。同时通过调谐基波

波长获得了具有一定效率的倍频黄光、红光和红外光。其结果与理论值符合的

很好。

3、理论上研究了三组元的准周期结构，分析了其傅里叶谱。通过投影的方法给出

了其解析的表达式，明确了其傅里叶系数的大小和位置与结构参数之间的关

系。通过与二组元准周期结构和周期结构的比较，给出了K(K≤3)组元的傅

里叶谱的通项表达式。

4、在三组元准周期结构中实现了大于两个的光参量的耦合。理论上证实只要改变

投影角的大小和具体的结构参数，可以实现任意波长的五倍频输出。设计出可

以直接产生五倍频的三组元准周期结构，其效率理论上可以达到50％。

5、研究了周期结构中的耦合光参量过程。以1960nm为基波，首次在实验中观测
、 ／

到了SHG、THG、4thHG、5thHG的同时输出×
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Abstract

Recentl)，，optical superlattice has been paid attention in condensed matter physics

and materials science fields，which has particular photoelectric function The research

of nonlinear optical effect in optical superlattices is mainly involved in the

quasi—phase—matched frequency conversion．In view of research modes，the research of

nonlinear optical effect in optical superlattices consists oftwo stages：primary stage and

advanced stage．The primary stage is to study the properties and the possible

application ofthe existing mmerials and structures．In contrast to the primary stage，the

advanced stage is to design and fabricate，according to certain needs of application，new

structures and materials that do not exist in nature，which has widened the research

scope．We theoretically and experimentally investigated possibility tO realize the

Third—Harmonic Generation(THG)in a general two—component Quasi—Periodic Optical

Superlattice(QPOS)at any predetermined wavelength，which complete the leap from

studying the existed materials to design new materials．At the mean time，the researches

of the nonlinear optical effect in the quasi periodic superlaRice also greatly accelerate

the basic study of the quasi periodic structure．As a natural extension of the

two—component quasi periodic structure，we intensively investigated the Fourier

transformation of the three-component quasi periodic structure．and compared it witIl

the tWO—component and periodic cases．The obtained results are described as follows：

1．Using the project method，we systemically studied the general—two-component

quasi periodic structure and proposed a method for designing quasi periodic

structure for efficient third-harmonic generation(THG)at any predetermined

wavelength．

2 Based on this method，we prepared the LT quasi periodic superlattice that Call

generate blue laser beam at 480nm．The measured output efficiency is larger than

27％with a pulse laser source．Changing the input wavelength，we also got a series

of high efficient SHG outputs at different wavelengths，which manifested the

veracity ofour method．

3．We Theoretically studied the three—component quasi-periodic superlattice(3CQS)

and analyzed its Fourier spectrum．With the project method，an analytical

expression was given，which clearly display the relation between the Fourier

coefficient and the structure parameter．Through the comparison between 3CQS．
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two—component quasi periodic superlattice(2CQS)and periodic structure，we

also

gave out an analytical expression of its Fourier spectrum
which carl be applied to

K—component case with KS3．

4．More than two optical parameter processes carl be achieved in the three。component

auasi periodic structure．The direct 5thHG at any predetermined wavelength
can be

achieved with a specific project angle and structure parameters．The theoretical

conversion efficiency is～50％．

5．The coupled optical parameter generation in the periodic structure was studied．

With the specific input wave at 1 960rim，we firstly get SHG，THG，4thHG and

5thHG output simultaneously
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第一章 前 言

自从1960年世界上第一台激光器诞生之后，非线性光学这门学科获得了广泛

的发展。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卢与入射光场强五的函

数关系是非线性的，其中存在二次项。从此，人们进入了非线性光学这个全新的

领域。然而，在该实验中由于基频与倍频光存在着位相失配，入射的基频(∞)光的

能量只有极少部分转换为二倍频(2(o)光的能量，从而导致二次谐波的转换效率很

低～10～。不久，Kleinman等人提出双折射相位匹配理论(BPM)，指出利用晶体

的双折射效应能在双折射晶体中达到相速度匹配，从而可以实现相位匹配的倍频。

1962年，Bloembergen等提出准相位匹配理论(QPM)：通过晶体的非线性极化率

的周期性调制可以弥补光参量过程中由于折射率色散造成的基波和谐波之间的位

相匹配，以获得非线性光学效应的增强。这一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。

所谓介电体超晶格是指介电体为基质材料，其微结构的调制通常可通过铁电

畴、铁弹畴的调制，组分或异质结构的调制，相结构或结晶学取向的调制等方式

来实现。介电体超晶格的类型可以是一维的、也可以是二维、三维的，可以是周

期的，也可以是准周期的或其他复杂结构。其特征长度一般是微米量级，所以也

可称之为微米超晶格。介电材料中重要的物理过程是经典波(光波与声波)的激

发和传播。由于介电体超晶格通过微结构的调制而实现材料物理性质的调制，并

且调制的尺度与光波和超声波可比拟，这样介电体超晶格的倒格矢将参与光波、

声波的激发与传播过程，产生新的光学与声学效应。这也是介电体超晶格之所以

可以应用于激光频率转换的理论依据。

用微结构材料代替均匀材料，用QPM实现激光频率转换效应的增强，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实现兰光

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
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样就只能利用晶体非线性系数中的较小的非对角元素，这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特殊的角度、温度要求。光波的偏振方向

可都沿着晶体的z轴，以利用非线性系数中较大的对角元素，并且没有产生离散

的光孔效应，从而可获得较高的频率转换效率。对于LN晶体，采用QPM比采用

厂1 J 、2

BPM理论上其倍频效率要提高f三!}f*20倍。因此，QPM在激光频率转换，
L万’d13／

光参量振荡和光参量放大等方面是很具应用前景的。80年代以来，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

的介电体超晶格，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

LiNb03、LiTa03、KTiOP04等铁电体超品格中获得了高效的紫外、可见光、红外

的倍频和光参量振荡输出，以光变频为目标的实用化开拓将形成新的光电子产业。

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

中调制杂质钇的溶度，诱发出周期性电畴结构，用电畴的调制实现了二级非线性

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

增强效应，这可能是真正意义上的具有特定物理效应的第一种介电体超晶格材料

【醴

介电体超晶格研究的快速发展出现在80年代后期。这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兰光，用于水下通讯的绿光，用于光纤

通讯的1．3～1．6岬的红外光，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

方法和微结构材料在这方面可能发挥的独特作用，人们加快了对具有调制结构的

介电体晶格，特别是具有周期铁电畴结构的铁电晶体在激光频率转换方面的研究。

在材料带9各上，除了完善原有的Czochralshi生长工艺外，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制备铁电微米超晶格的技术，先后在

块状和波导LN、LT和KTP中实现了高效的QPM倍频、和频以及光参量振荡。

利用微结构优化材料性能，获得均匀材料所不具备的新效应受到普遍关注。1993

6
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年，Yamada等人首次利用脉冲电场极化技术制备了厚0．2mm的周期铌酸锂超晶格

材料。与别的极化方法相比，这种方法的极化图案是预先做在光刻版上的，图案

的周期是能够预先精确控制的，最后能够在晶体中得到比较理想的畴结构。室温

极化技术已成为超晶格制备方法中发展的最成熟、应用最广泛的技术。

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。同时，准周期超晶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晶格相继制备成功。进入90年代，

南京大学闵乃本领导的研究小组首先将准周期超晶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。由此，属于准周期范畴

的多种结构被用于介电超晶格，并且得到了一系列丰富而有实用意义的结果。

本论文的工作主要集中在准周期结构及其非线性光学效应的研究。提出了一套

能够实现任意波长倍频和三倍频输出的结构设计方案，并在实验上利用LT准周期

超晶格加以证实。其中观测到了480nm的高效率的三倍频光。作为对二组元准周

期结构的推广，我们研究了三组元的准周期结构，并提出了其Fourier变换的完整

的数学表达式。与二组元结构相EE，三组元结构能够提供更多的倒格矢，设计上

可以更灵活。特别是可以同时提供三个以上的倒格矢参与光参量过程，从而实现

五倍频的输出。作为一种特殊情况，我们还研究了在周期结构中的耦合光参量过

程，首次获得了SHG、THG、4thHG、5thHG的同时输出。
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第二章准周期三倍频超晶格的结构设计与实验验证

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。

一维Fibonacci光学超晶格结构具有丰富的物理内容和相对简单的结构特征，已经

在其结构、物性诸方面得到了广泛研究。1996年，我们实验室将室温极化技术用

于LT准周期光学超晶格的制备，在Fibonacci光学超晶格中获得了高效的二次、三

次谐波输出，开辟了准周期光学超晶格中非线性光学研究的新领域。 然而，

Fibonacci光学超晶格在激光频率转换应用方面有其自身的局限，只能实现几个固

定波长的变频。要实现透明窗口内任意给定波长的激光变频，必须对结构进行重

新设计。本章重点介绍了利用变角度投影方法对准周期结构的设计，从理论和实

验两个方面系统地研究了一维准周期光学超晶格中的激光变频效应。从而实现了

从研究现有结构性质到设计新结构以满足实际需要的飞跃。

§2．1历史回顾

介电体超晶格是近年来凝聚态物理和材料科学领域倍受人们关注的人工微结

构材料。由于其微结构调制的尺度可与光波的波长比拟，介电体超晶格的倒格矢

将参与光波的激发与传播过程，从而产生新的光学效应，故又被称为光学超晶格。

现有的介电体微结构材料多指周期介电体超晶格材料，特别是二级非线性极化率

周期调制的LiNb03(LN)，LiTa03(LT)和其他铁电晶体。与大块均匀晶体不

同，周期极化介电体超晶格将准位相匹配(QPM)技术应用于激光频率转换，利

用周期结构提供的倒格矢来补偿非线性频率转换过程中介质色散造成的位相失

配，使得频率转换效应得以增强。因此，此类材料已被广泛地应用于各种光参量

过程，如激光的倍频、和频、光参量振荡和放大等。它能将激光频率从某一固定

频率转换至一新频率或转换至可在某一频率范围内调谐，以满足不同应用领域对

不同波长激光的需求。

近年来，准周期调制的介电体超晶格引起了人们的兴趣。我们又称这种结构

为准周期光学超晶格(QPOS)。实际上，二级非线性极化率的准周期调制也可完

9
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成非线性光学过程中的位相匹配。这意味着可将QPM原理从周期结构推广到准

周期结构。准周期结构的有序度低于周期结构，因而它能够提供比周期结构更多

的傅里叶分量，即在倒空间有更多的倒格矢。这样就可以在一块这样的晶体中实

现多波混频，即多个参量过程的耦合。在这些过程中会因耦合而导致高次谐波(如

三倍频、四倍频)的产生。

通常实现激光三倍频的方法有两种：一是利用三级非线性极化率(妒’)直接

产生三次谐波(相对于二次效应而言三级效应是很弱的)；二是利用二级非线性

极化率(z(2’)，即基波激光入射到串联的两块晶体，首先在第一块晶体中倍频，

此倍频光与未转换的基频光在第二块晶体中经过和频产生三倍频光。这一方案中，

倍频过程与和频过程各自独立、没有耦合，他们分别满足各自的位相匹配条件。

准周期超晶格提供了另一种实现三倍频的方法，即利用二级非线性效应，通

过耦合参量过程直接产生三倍频。在准周期超晶格中，由于可供选择的倒格矢很

多，倍频与和频可以同时找到对应的倒格矢来实现准位相匹配并互相耦合，产生

三倍频(即在产生倍频光的同时，倍频光就可以与基波光实现和频)。这意味着，

在这种方案中，高次谐波激光是通过二级非线性过程产生的，其转换效率比利用

高级非线性极化率(矿’等)产生三倍频光高得多。利用这种方法，1997年笔者

利用室温极化技术在一块LiTa03中制各出了菲波那契序列准周期超晶格，并首次

在该样品中实现了直接三倍频的高效绿光输出。 (输出波长523 nrfl，输出效率23

％)。

事实上对应于某个特定的准周期，用QPM的方法只能在特定波段内实现高效

的三倍频输出。其原因在于，特定的准周期结构只能在特定波段上同时满足两个

准位相匹配条件。在耦合QPM三倍频过程中，超晶格必须提供两个倒格矢来分别

匹配SHG*IISFG的波矢失配。这两个倒格矢的比率决定于基波的波长，并可以通

过Sellmeier公式得到。另一方面，FOS结构的倒格矢可以表示为：2z旦兰竺。这
D

． C

里T=土之坚是一个常数。D是平均结构参数。m，n为比较小的整数以保证比较大
Z

的有效非线性系数。当调整这些结构参数(D，1TI，n)时，这两个倒格矢的比率

并没有改变。这就是问题的核心所在。因此要实现任意波长的三倍频输出，必须

0
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对准周期的具体性质加以研究，并根据所要实现的波段来设计具体的准周期结构，

使其倒易空间的倒格矢分布能满足QPM的要求。

§2、2结构设计的思路和理论分析

结构调整的方案有多种，其中比较典型的一种方法是将光学超晶格推广到二

维，使其可调节的结构参数更多。通过调整结构参数，可以同时实现多波长的SHG

输出和设定波长的THG输出。但是，与一维结构相比，二维结构制备的困难要大

的多。而且，其产生的THG光束与基波光非共线，极大的降低了最后的输出功率。

因此，我们还是将注意力集中在一维结构上。

根据R．K．P．Zia 1985年提出的投影理论，低维的准周期结构可以看成是一个

高维的周期结构在某个方向上的投影。其中一维的二组元准周期结构可以由一个

二维的四方点阵投影得到(见图2—1)。投影窗口为x轴和Y轴的单元长度在印

轴上的投影之和。0为投影线与x轴的夹角，称为投影角。不同的0，在孝轴

●

● ’’‘’．．‘·’／
● ．』．，．，!-≯一／／
I。。≥‘．r，+；+’∥r ．，，，，，．’·

一。≯泸』．．．-．j
·‘∥。
＼／／’’。

图2—1，投影法示意图
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上得到的结构也不同。0=arctall生箬时，得到的就是著名的Fib。nacci序列。
只要tanO是个无理数，就能保证得到的序列是一个准周期。因此可以说QPOS的

结构有无穷多个，就可能找到一个能提供某两个特定倒格矢的一般的二组元准周

期结构来实现某一特定波长的THG输出。

与Fibonaeci结构相同，一般的二组元准周期结构也是由A、B两个基元按

准周期序列排列构成，仉和DB分别表示两个基元的宽度。每个基本单元由一对

正负畴构成。我们设定基元中的正畴宽度都相同，用，表示。理论分析表明所有

由投影方法得到的序列的倒格矢的表达式都是～样的：

G。=2tcm+Dny
(2—1)

为了与Fibonacci序列相区别，我们这里用，，代替t表示投影角0的正切，以

表示最一般的情况。

相对的傅里叶系数和非线性系数可以写为：

‰。=2(1+y)／sinc(圭G，∥)sin皑。)(2-2)
％⋯29。d (2·3)

其中D=rD。+D。，x。．。=rd)“(1+y)【川D。一也)，d是材料的非线性系数。(具
体的推导过程见第三章。)这里， y不再是常数，而是可以根据需要设定。随着y

的改变，序列倒格矢的位置和大小都将发生变化。多出的这个变量使得结构设计

更加灵活，从而实现任意波长的QPM三倍频输出成为可能。

在耦合三倍频过程中，存在两个位相失配：

Akl=4万协2。一‰)／2 (2—4)

Ak2=2xOn3。一2n2m一”∞)／五

丑是基波波长，n。”2。／'／3a，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：

(2—5)

2

到得52入代42：和

酏从

D

=

II

Z

^

∥(瓯瓯把别分
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2石m+。ny=4口(F／2一a--n。)／五 (2—6)

：玎半砌3n3w-2n2,o-n。)，丑
调整参数v、D、rn、n、In’、n’，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。

对于一个具体的三倍频过程，△女，，龇：为常量，m，n．m’，n’也可根据需要加以

选取，也可认为是常量。因此，具体的结构参数可定出：

y：—m—'Ak—1—-m百Ak2(2-7a)。

n&k．一n’△t、
’

D：27r?堕竺旦一 (2．7b)
月’Ak。一nAk，

、 。

从介质中的Maxwell方程组出发，

V!=flo占。雾十胁雾
p=pL+pNL

或V，嘶而‰喾Ⅶ争

很容易得到介质中的耦合波动方程j

(2-8)

￡，=1+Z

为了能够得到最大的非线性系数，入射的基波光∞l以及产生的二次谐波∞2和三次

谐波(03都是沿晶轴x向传播，沿z向偏振。因此耦合波动方程可简化为一维的情

况。在缓变振幅近似下(即舍去振幅的二级微分项)，考虑基波、二次谐波、 三

次谐波之间∞l+0)l H 0)2，∞1+∞2 H(1)3的能量耦合过程，可以得到下列波动耦合

方程：

型鲁：fⅣ：爿，彳；P—mz，一fr，彳：爿jP一，幽-，缴

idA2--itr2A3A?e岬一≯i彳?e邮 (2．9)

—dA—3：一汲，Aj矗、e|舣2
x

其中



坝1论上：光学趟品格的诎站掏殴H搜||线h光堂墼J：!塑型!

彭，

d。，，／甜2∞?
c 、『竹：”÷

口“∥f(03(02(0{

c 、『玎3，z2”l

d。。=d33。g。。

龇j’=k抽一2k“一瓯．。

△七2’=k如一k撕一k。G。．∥ ．

当位相失配△k。和Ak2完全被倒格矢G。。和G。_．补偿时，Ak，1，Ak!’为零。2q}I(2—9)

化简为：

警：j盯：44一f盯，一：彳?锻

警=-iK2A3A?一ii州? (2-1 o)

华：哦：掣：
黜

方程组(2．10)构成了我们讨论小信号近似和考虑基波衰减条件下激光变频效应

的基础。

在非线性材料中，铌酸锂(LN)是用的较多的，但它在室温下的抗损伤能力

低，从而其工作条件有严格限制。而且，铌酸锂脆性大，极化时容易被击碎，其

极化成核的均匀性也很难控制。相比起来，钽酸锂(u’)能克服以上缺点，并且

我们的实验证明其同样能得到有效的倍频输出。因此在实验中我们选择了u、作为

工作物质。

由于LT的折射率"随温度变化(根据文献10提出的Sellmeier公式)，因此

必须先确定出工作的温度。这里设其为300C。我们任选了1．440脚作为入射波长，

倍频和和频的波矢失配分别为Ak，=0．356／．tm。和△t，=1．004,urn～，通常的菲波那

契及推广的菲波那契结构均无法提供倒格矢同时补偿这两个波矢失配。而如采用

任意投影角的二组元准周期结构，可以方便地实现这一点。为了能够得到最大的

有效非线性系数，通过公式(2．1)的计算，我们用G，，，匹配倍频过程，用⑦二匹

14
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配和频过程．即m=l，n=l，m’=3．Hk2。再由公式(2．7)可得y=O．2232，D=21．6um。

这个结构的一部分可以表示成：爿BBBB删BBB删口⋯接下来的一步是在保持y

和D不变的条件下调节现，DB，f，以获得较大的有效非线性系数。计算表明，

当见=1 3．12,um，98=1 8．65,um，『_9 31 tan时，有效非线性系数最大。根据方程

(2．10)，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22。理论上产生480 nm蓝光三倍频的效率可达到

50％以上。

1 0

O 8

0 6

04

0 2

O 0

0 000 0 002 0 004 0 006 0．008 0．010 0 012 0．014 0 016

Distance(a．u．1

图2．2基波、倍频、三倍频转换功率随样品长度的变化
关系．结构参数为y=0．2232，Da=l 3．12／叫n Db=1 8．6 5kan，
1=9．31珊．
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硕{j论文：光学超品格的微结构设计及m线性光学效应的研究

§2、2 L i TaO。准周期超晶格中的蓝光三倍频

在理论设计的基础上，我们通过室温极化的方法在z切flqLiTa03晶体上制备出

了这种介电体准周期超晶格。样品的厚度为0．5 mm，总长度为1．5 cm。样品极化的

情况可以通过氢氟酸腐蚀在显微镜下进行观测。基波光源是一个由钇铝石榴石激

光器(Nd．YAG，NY81．10，Continum，Santa Clara，Califomia)泵浦的光参量放大器

(OPO)。其输出波长可在1080 nm到1520 t／m间调节，输出半宽度为0．7 nm，脉

宽为8ns，重复频率为10 Hz。为了能够利用LT的最大的非线性光学系数西j，基波

光束和谐波光束从LT晶体的x方向入射，其偏振方向沿晶体的z方向。样品的温度

用温控炉(Model OTC—PPLN一20，Super Optronics Lt)控制，以研究效率与相匹配

温度间的关系。(该温控炉的温度可调范围为室温～2000C。)具体的实验装置见图

2—3。从OPO出来的基波光通过一个凸透镜聚焦(束腰直径约为0．1mm)并沿着晶

体的X轴耦合到样品中。输出的基波、二倍频和三倍频波长由一台三光栅光谱议

(SpectroPro．750，Aeton Research Cooperation)进行标定。其光强用功率计测量，

测量温度在250C到760C之间变化。

QPOS

图2—3实验装置示意图

图2．4是在实验中实际观测到的结果。有明显耀眼的蓝光输出。用光谱仪标定

其波长恰好是480nm。这说明确实有准周期的两个倒格矢参与了基波的倍频和基

波与二倍频的和频的QPM过程并产生了高效的THG输出。由于基波光的波长为

1440nm，处于远红外区域，因此用肉眼无法分辨，只能用光谱仪进行标定。

16
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图2—4 480hm的蓝光三倍频输出。基波为由OPO产生的1440nm的远红外光

图2—5二倍频、三倍频平均输出功率随温度的变化．平均基波功
率为4．8mW

7

c§皂．J尘弓正
c著一．I尘弓m
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图2．S是实验上测得的SHG和THG的效率与温度的关系。当温度为27．80C，基

波光功率为4row时，测得1．10row的波长为480nto三倍频蓝光输出，其转换

效率最高，为27％。当温度升高到440C， 二倍频红外光(720hm)的效率达到

最高，为73％。改变基波光的功率，我们还测得最高的THG输出为4roW，相对

应的基波功率为20mW。SHG和THG的相匹配温度分别对应于440c和27．80C。

与理论设计的300C都有所偏差。

可能由于实验样品的折射率与文献给出的Sellmeier公式有偏差，实验上得到的

SHG和THG的最高峰并不重合，这意味着基波和倍频波之间位相失配没有得到完

全的补偿。正因为如此，只有一部分二倍频转化为三倍频，从而使得实际测得的

二倍频的效率比理论值高而三倍频的效率比理论值低(理论值可从图2—2中读

出)。而且，与传统的通过串联的两块晶体分别实现两个光参量过程来实现THG的

方法相比，通过QPM的方法实现THG对材料的折射率的精确度要求更高，也更敏

感。Sellmeier公式的细小偏差都会破坏QPM条件，导致位相失配，使得倍频和三

倍频的最高峰不重合，降低转换效率。而在极化过程中产生的结构参数的偏差由

于不会带来位相失配，对最后的结果的影响不大。

从图2．5还可以看出，实验上测得的SHG和THG的温度带宽的比率为4。理论上

考虑了位相失配后计算的结果比率为3。两者不同的原因是，理论计算考虑的是没

有带宽的平面波，而实验上聚焦到样品上的基波光的带宽为0．7nm。



硕{一论文：光学超品格的微结构设计及前线性光学效应的研究

§2、3 LiTaO。准周期超晶格中的倍频谱的分析

除了可以直接获得高效的三倍频转换外，由于准周期结构具有丰富的倒格矢，

通过调谐基波波长，还可实现多个频率的倍频，并有可观的转换效率。在同一块

样品中，我们调节入射光的波段，从1200 nm到1520 nm，结果找到了七个最强的

二倍频输出，其波长从593肝啪至1J759 F／m，效率在8％到73％之间(见表2—1)。

这七个峰的位置与理论计算的结果符合的很好(见图2—6)。因此此类材料亦可用

于制作多色激光倍频器件，实现在一块样品上的多波长输出。

I I{|f I {

{
1 3 1 4

Input Wavelength(pm)

nput Wavelength(／am)

(a)

(b)

图2—6准周期超品格的倍频谱(或准周期超品格对不同波长的

倍频效率)的理论值(a)和实验值(b) 基波的选取范围为

1．20∥an 01．52删。
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表2一l 二倍频谱及其测得的转换效率

§2、4 355nm紫外三倍频

随着激光技术，紫外激光器越来越引起了人们的注意。光存储是信息高速公

路关键领域之一，其高密度DVD关键技术之一就是全固态紫外激光器，利用波长

越短的激光进行光盘刻录，在盘上打的孔越小，因而光盘的存储量就越大。此外

紫外激光器在分色印刷、三维存储等方面都有广泛的应用。由于准位相匹配理论

的灵活性，我们同样利用上述理论，设计并制备了U’的准周期超晶格，并在实验

中观测到了355nm的紫外光输出。

我们首先设计的工作温度为25。C，倍频与和频的波矢失配分别为Ak。=O．802

／．an。和△k=2．894ktm～。我们同样用GJ，匹配倍频过程，用Gi2匹配和频过程，再

由公式(2．7)可得y=1．549，DA=8，6,um，9B=6．64tun，Z=3．3b自,n。图2-7为以钇铝

石榴石脉冲激光器为光源，测得的532nrn的SHG和355nm的THG的温度带宽。在实

；
昙
。
工
∞

图2—7 532nm倍频光和355nm三倍频光的温度带宽

一
工

旦
j

§
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验中我们还注意到由于光折变效应，输出的光斑质量不好，模式不稳定。

从图中我们可以看出355nm的THG和532nm的SHG的匹配温度没有重合，两者

相差3 70c，使得THG的转换效率降低(仅为1．35％)，输出的光强为0 067mW。为

此，将工作温度上升到了1 100c，降低了光折变现象对折射率的影响，并对折射率

公式进行了修正。这样，倍频和和频的波矢失配分别为Ak．=0，817A,m’1和

△≈，_2．971／gm～。用G11匹配倍频过程，用国2匹配和频过程，由公式(2．7)可

得)，=1．744，￡_=8．4Aon，DB=6．45／2m，，=3．2／z,n。

我们用LD泵谱的Nd：YV04准连续激光器作为光源，具体实验装置见图2．8。最

后我们在1100C时，测到T21mW的355nm紫外光的输出，转换效率为2．7％。同时

还测到了344mW的532nm绿光，转换效率为45．4％。该实验装置为全固化准连续

355姗UV激光器的原型。

focusing A-O focusing temperature filter
system lens controller

图2-8全固化准连续Uv激光器装置图
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第三章 三组元准周期光学超晶格的研究

近年来，准周期结构的主要研究工作都是基于Fibonacci序列及推广的

Fibonacci序列，也有少数工作是基于非Fibonacci结构的，包括Thue—Morse结构

和Inter—Growth结构以及由此推广出来的准周期结构。然而，所有上述结构都只

包含两个基本长度单元￡h和D口。随着对准周期结构研究的不断深入，人们开始

研究多组元的准周期结构，本章提出了包含三个基本长度单元的三组元Fibonacci

结构。利用数值Fourier变换和投影理论分析了三组元Fibonacci结构，得到了K

组元准周期结构的傅里叶谱的解析表达式。在这个基础上，我们理论证实了在三

组元结构中可以发生大于两个的光参量过程，如实现直接的五倍频输出。

§3、1准周期结构的投影理论概论

凝聚态物理学中一个激动人心的发展是准晶的发现。实验上，Shechtman等人

首次在急冷凝固的AI。Mn合金中发现了五次对称性(1984年)；理论上，Levine

和Steinhardt发现了一种新的结构，其傅里叶谱和实验观测到的图案可以相对应

(1984)。而且，他们都同时指出，这些结构并不是孤立的，它们都属于一类新的

有序结构。因此他们把它称之为“准晶”。由于准晶中不再有明显的平移对称性，

传统的Bloch理论不再适用。这给准晶的研究提出了新的课题。准晶的傅里叶谱

中出现的6函数给了人们启发，这意味着在准晶中存在有“隐含的对称性”。

Zia和Dallas等人于1985年提出了投影理论，指出一个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。D维准周期的“隐含的对称性”就体现在N

维空间的周期点阵上。对于一维二组元准周期结构，可以由二维正方格子向某一

特定方向的直线投影而得到(见图2—1)。实际上确实如此。我们只要在正方格子

内做～斜率为r=0．618的直线，与直线距离在选定的窗口内的格点向直线投影的

垂足就构成著名的Fibonacci序列。

通过投影可以得到许多新的准周期序列，还可以求出准周期序列的通项及倒格

矢分布。这使得准周期序列的研究能够更加的灵活，因为对于一般的准周期序列

不存在象Fibonacci序列那样的递推公式，此时就只能通过投影来得到。下面我们

2 3
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就以一维二组元准周期结构为例，具体介绍投影法的推导过程。

如图2—1，二维周期结构可以表示成

Uo(x，y)=∑占b一／)万(_y—f)／k 2) (3—1)

其中的求和包括所有的格点(』』)。

则，投影在E轴上的准周期序列可以表示成：

Qg)=fd椒0虹俘，叩)(3-2)
其中，U。皓，叩)=U。(毒cosO—r／sin8，毒sin8+qcosO)，

月¨{：≮土皇。。
w=!lcos口+sin口)，为投影的窗口，方向垂直于{轴。凡是落在这个区间内的格

点都投影到l轴上。

根据卷积定理，

Q皓)=【』u皓，77皿白k*-d叩】。=S(-．p)·^彳皓，p)
其中s◇)和吖@p)分别是R和u的傅里叶变换。

定义F@)为QG)的傅里叶变换，则：

，@)=IIs(-p)M(孝，p)e叫d跏=』S(-p)V(k，p)dp(3-3)

矿@，p)=弘G，pk“‘d善=胪皓，即k9％“‘d静叩

=lp。毽cos8～叶sinO，4sin0+z／cos咄me她d弱叶(3-4)
只有在善cos0一qsinO=Ft，{：sinO+qcosO=m时，％才有值。

所以有：

1叩：一"sin0+，"cos口(3-5)

矿@，p)=∑P蛳““””引P舟“”⋯酬

=∑6k一2厅0cosO+msin8)}5b一2x(-nsinO+mcoso)](3-6)

s(-p)=f。R(叩}”1d叩=”e'WZdrI=三皇三旦兰=2wsinc(pw) (3—7)
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因为只有当p：p。。=2石(-H sin臼+Ⅲcos臼)时F才不为零。则设

x。。，：p。。。：2，r(taCOS臼一”sinp){(sin9+cosO)

=z(mD。一nD。XD。+D。)=z(mD。一nD。)Ds(1+r)

zD‘1(1+vXmD』一nDB) (3—8)

这里，假定四方格子的单位长度为1，所以。。=c。sp，DB=sinO o
f2。D_A。_A

可求得：D=rD』+DB2D8

所以：，坼)=∑2wsinc(X。)6G—k。)

可以看出，基矢的位置位于

(3—9)

G。．。=2z(ncos0+m sinp)=2zsinO(nf+m)=2zD。(”f+m)(3-10)

基矢的峰值为

g。，=2wsincXM=(1+f)D—sincX"

如果考虑到每个单元内分为正负畴，则

鼠。=(1+『)D-1 smc(扛小nc(x。)
这里的，为每个单元中正畴的长度。

(3—11)

(3-12)



坐!!．鲨塞!堂堂型曼竖业堂釜塑垡j丝苎垡堂堂兰塑坐盟塑．!L．——
§3、2三组元准周期结构的投影理论

一个一般的三组元准周期序列包含三个基本单元A，B，C，每个单元都由一

对正负畴组成(见图3—1)。DA、D孙Dc分别表示A、B、C的长度，lc表示单元

内正畴的长度。

定义

”熙雠；”慨器；旷嬲器=， p，，，

lAI。、}8i。和Ic}。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。

(b)

图3-1(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

与二组元准周期类似，三组元准周期结构也可以通过投影理论由一个立方周期

点阵投影得到。投影示意图见图3—2。我们首先定义一个直角坐标系X：{x，Y，z}，

原点为0。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’：{rl，{，Y)，原点也在0处，并选择T轴为投影线。定义o【l、a2、

a3为投影线分别与X、Y、z轴的夹角。可以证明如果_卜珊为无理数，则除了0

点外，立方点阵的其他格点都不会落在投影线上。这样投影的结构将是一个准周

期序列。

立方点阵的格点可以用U。(x，y，z)来表示：

U。(tY，z)=∑d(x-m)6(y—n)f(z—1)／(2x)3 (3—14)
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其中的求和也包括对所有的格点(m，n，1)。

图3—2三组元准周期结构投影示意图

下面的任务是必须确定投影的窗口。只有在这个窗口内的格点才可以被投影到

y轴上。在考虑二维情况时，我们选择的窗口是由两根轴在垂直投影线的方向投

影所形成的一条线段。由此联想到三维情况也应该类似，应该是由三根轴在垂直

投影线的方向投影所形成的一个六边形ABCDEF(见图3--3)。其中X’、Y’、z’

分别表示X、Y、Z轴在孝一叩面上的投影。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，，轴上。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。：q=玑：17，：r／3。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。
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J ‘≮
ED

／ 炽||
F＼。Vc_
A B

图2—3投影平面示意图

投影方程司以写为：

R G∽=㈦幺‰㈠8了。
则三组元准周期序列可以表示为：

g◇)=fdr／d孝R(r／，善X，白，善，，，)=s(p，女)+M◇，P，k)

其中，S、M分别是R和U的傅里叶变换。

通过根据直角坐标系的坐标变换可求得：

I叩=xcosCeose+ysinOcosg—zsin妒

{f=一xsin≯+ycos≯

【y=xsing．,cos≯+ysinCsin妒,+zcos妒"

sin西：．!!!丝
、／J—COS。口1

sinlu=,／i—cos2口3

同样定义FOG)为g仂的傅里叶变换，则—向可表示为：

F嫡、=lllStp，k、M(y，P，k、)e‘7 dpdkdy

=舻(p，k)V(G，P，k)dpdk

(3—15)

(3-16)

(3—17)

(3—18)

28
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v(c．P．k、=lMb，P，咄“dy=ll弘?，b，{，y’”k“c“y dqd孝dy

Z8[k一2z mc。s∥c。s妒-nsin≯+l sinyc。s≯)]·6b一2／'／'(--m siny+，c。s妒)】
"口J，

．6[G一2，r(mcosq／sin妒+门cos∥+，sin∥sin矿)] (3—19)

很明显，只有在

f k=k。。／=2疗(mcos矿cos声一n sin≯十l sin々ucosO)
{P=P。。／=27r(-m sinp'+lcosv／) (3—20)

1G=G。。，=2re协cosIu sin+noose／+lsinvtsind)

时，耶，才不为零。

s(p，≈)=盯RG，y)e一9”P“‘d玎d善是对投影面ABcEDF的完全二重傅里叶
积分。最后的计算结果是：

．q．： l璺!!墨±点2I——；(3—21)“⋯。
2万(一m cos a 2+HCOSal)(cos al+cos口2+COSa 3)

s，：。蝴一。％∽一，，b凇等咖c生孚

S2=cos0"2 cos0"3◇一口如知c孚；

驴c，⋯sl口，k一∥b加c≯c孚

(3—221

最后邢'可以写为：

F(G)：Zs。。，占[G一2xD～(mr／，+胛刁：+，叩，)】 (3．23)
Ⅲn．，

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。Delta函数的

位置是：

G。“=2；,rD～(mrll+nrl2+1 773)。

D=矾D。+_2DB十仉D(为平均结构参数。

(3-24)

上式中出现的口，∥，y分别代表：

a=2石b(c。s：口：+c。s2口，)--／'／COSO'，cOSO'：一lcosa．COScZ，】
∥=2万[-mcos口，c。s口。+n(cos二a，+cOS2a，)一lcosa：c。SO'，】

y=2疗[-mcosa—cos0"3-ncos0"2 cos0"3+，(c。s2口，+c。s2口：I(3-25)
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考虑每个单元内的正负畴，最后的傅里叶变换的表达式司以写为：

‰厂：s。。垃等型sinc(半)Jk厂2∥(mql+nq2+lq3)](3．26)
其中的：民。，生』里-!j；立_sfncf里笋]是傅里叶系数，。elta函数表示的是每个倒
格矢的位置。

在上面的公式里，傅里叶系数的位置和大小完全决定于投影线与坐标的夹角。

这时结构参数D』，珧，Dc也是完全由投影角决定的。而要考虑到更一般的情况，

序列中的结构参数应该可以改变，这就必须研究在一个长方体内的投影，即：点

阵常数a≠b≠c。因为序列的排布是由投影线与坐标夹角决定的，而改变a，b，o

的值，就可以改变DA，DB，Dc的值。所以必须把公式中的∞，a2，0'3替换成矾，

D口，Dc才是最一般的情况。

替换后，式(3-24)表示为：

n。=—2rc(mD害I舞D煞而r13 pz，，u“”‘一

f一 月)(叩l+印2+ )
。3。二7’

s，：Dc_，p—r)siw口-，--s眦华
s，：D。目，◇一口b眺譬sf”c兰罟

s，=(期，一D№一f1)sinc号咖c孚(3-28)
其中

口=2xD。b。OD。一mD。)+卵：(fD。一nD。)】

∥=2桕一7h(mDr—ID一)+，7。(rods—nD一)】 ．

(3．29)

y=2n'D“b，(nD，一lD。)+冲，(riD。一mD。)】．

考虑一种更为特殊的情况：构成每个结构单元的不再是正负畴，而是两种某个

物理性质不同的两种材料a，b。分别定义这两种材料的物理参数为％和矾。在

准周期结构中，这个物理参数可以表达为(见图2--4)：

盯o)=；k+％)+÷／G慨飞)(3-3。)
其中
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f+1，x在a块中，

厂(。)2h。在6块中。

；(吒+盯 二同：：：：同：：：：舟：：：：F—
O

X

图2—3物理参量6在由两种不同材料构成的超晶格中的

分布示意

(3-31)

注意到公式(3．29)69的第一部分是个常数，在傅里叶变换的过程中它将变成一

个在G。F0位置的Delta函数。因此，不会改变傅里叶谱的结构，还可以用(3—26)

N(3，27)来表示。

我们曾经研究过一种特殊的三组元"II周期结构：

ACBAACACBACBAACBAAC⋯．。它可以用一个迭代公式来生成：

A-->AC；C-->B；B-+A。玎，是三阶矩阵的特征方程r—r一1=O的特征根。并且

满足r／i／72 1，解该特征方程，r／』和珈可以分别得到：

"土3+㈧。．54研+(b-1．B：，，I啦q-2一十{一十j、『芴j+ij～2 v 27 J

铲㈦厨+¨2 V酣27) B。：、

r／，：1

。

我们也曾试图找到这种结构的投影面，以得到其傅里叶谱的解析表达式。但是

没有成功。理论上投影面是应该存在的，但是比较复杂，可能不是一个简单的二

维图形。因此只能得到每个倒格矢的位置，而不能解析的给出每个傅里叶系数的

大小。用相同的，7，、弘仍，并用我们选定的投影面，我们得到了另一个准周期

序列：爿曰“一C黝C■占以“c鳓彳C别C⋯。我们分别用数值的方法计算了这两种

结构的傅里叶谱(见图3--5a，b)。可以看出尽管这两种结构在实空间上完全不同，
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但它们有相同的倒格矢，只是倒格矢的大小有所不同。在这两个结构中，每～种

组元的个数都是相同的，也就是_，、啦、枷值是相同的。不同的只是这些组元的

排布。而不同的结构或者相同的结构不同的结构参数都将导致傅里叶系数大小的

不同，这在产生高效率的激光变频输出方面是很有用的。

对于第二个准周期结构，我们找不到合适的迭代公式，或者说这个结构的迭代

公式很复杂，不能简单的表示。实际上能用简单的迭代公式表示的准周期结构是

很少的，例如Fibonacci序列。而大部分由投影方法得到的结构是找不到合适的迭

代公式的。

图3—5c是利用公式(3—26)和(3—27)得到的。我们与数值计算的结果(图3—

5b)进行了仔细的比较，包括每个倒格矢的位置及其大小。两者重合的很好，这

也就证明了公式(3—37)和(3—28)的正确性。唯一的不同在于：由于数值计算是有

限长度的(我们取了200块)，因此每个峰都有展宽。而解析得到的谱是由大量的

Delta函数构成的，不存在展宽问题。

The racip roca}vectGr G扯m“)
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图2—4三组元结构的傅里叶谱。其结构参数为：D=28．564：on，D。
23．0,am，De。4．0／an，Df25．0pm，，。=2．0pm．(a)由迭代公式生成

的结构的数值结算结果。一共计算了200块；(b)由投影法生成的结构

的数值计算结果；(c)由我们得到的解析公式得到的结果．
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考虑到三组元准周期结构是由二组元准周期结构延伸而来的，或者说二组元结

构是三组元结构的特例，因此我们得到的结果应该也同样适用于二组元结构。我

们只要设D8=0，公式(3-37)就可以简化为

岛。：2(1+，)D-，sinc／掣1。in。(x⋯弦fG。一2加一，(。，+M)] (3—33)
＼
二 ／

与公式(3-12)完全相同。

同样，当DA=DB=Dc时，退化为周期结构，公式(3．37)进一步简化为：

gm=磊2 sine(砌告p(G。一zrrD-1／,F／)(3-s4)
比较这三种不同的结构：三组元准周期，二组元准周期和周期结构，三组元结

构的傅里叶谱是最复杂的，而且还包含有两个自由变量。要实现光参量过程，周

期结构是最简单也是最受限制的。它仅能实现一个光参量过程，例如SHG和SFG。

二组元结构是周期结构的扩展。其傅里叶谱的倒格矢是G。=2rid。10r 4-m)，参

数f是自由变量。选定某个f，可以选择两个倒格矢来同时补偿两个位相失配。

这使得同时实现两个光参量过程(例如QPM的多波长SHG和直接THO)成为可

能。三组元结构是进一步的扩展。其倒格矢的位置可以表示成：

G。。，=2zD。b玩+nr／：+f)，参数，7，，仞都是自由变量。这使得三组元准周期在

结构设计上比二组元准周期有更高的灵活性。而且，还能同时提供三个倒格矢来

同时补偿三个位相失配，实现大于两个的光参量过程(例如五倍频输出)。
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§3、3在三组元准周期结构中实现直接的五倍频输出

五次谐波的产生要通过三个光参量过程：珊十珊_÷2甜，2∞+2∞叶4∞和

∞+4出_÷5甜。

根据QPM理论：

G⋯，j=龇l

am：％‘=△七2 (3—35)

Gm3^，‘=△七3

联立公式0-24)，得

2刀旦址竺血一丛：兰塑塾二竺』
D ^

2筇!生塑L燮2丛：!!Q垫二旦边
∥ Z

2万嫩±幽2丛：型竺堑二垫m二型
口 五

同样选择LT为工作物质，设定基波的波长为2000nm，工作温度为1000C。三

个过程的波矢失配分别为：0．2078,tan～，0．9874／an’1和1．4349rn～。选择G⋯匹

配印+∞寸2功过程；G2，3，3匹配2印+2m一4co过程；G4，5．6龋co+4co一5co过程。
结构参数D=110．6,am，r／l=3．204，r／2=2．658，D』=13．0／nn，D日=17．9／,an，

D。=21．38／un，，。=10．7／,崩n。同样根据波动耦合方程，得到基波光、倍频光和四

倍频光和五倍频光转换效率随样品长度的变化关系，见图3-6。可以看出理论上五

倍频的转换效率可达到50％。

璺j-．6．基波、倍频、四倍频和五倍频转换功率随样品长
度的变化关系。
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第四章 周期超晶格结构中的五倍频输出

要在超晶格结构中实现耦合的光参量过程，例如三倍频，必须满足QPM条件，

即必须由该结构提供两个或两个以上的倒格矢来分别补偿多个光参量过程中的位

相失配。准周期结构由于其灵活丰富的构成形式，能够很好的满足这个要求。通

常总能够通过结构的设计，提供恰当的倒格矢来实现激光的多次谐波过程。与此

相比，周期结构作为一种单一的结构，其倒格矢是固定的，是2z／D的整数倍。

一般情况下，它只能提供一个倒格矢，来实现～个光参量过程，如二倍频。然而，

特殊的情况总是存在的。对于某些特殊的非线性材料，如果对于某个特定的波长

的基波，其他光参量过程的位相失配都是SHG过程的整数倍时，耦合的光参量过

程也可以在周期结构中产生。考虑到周期结构简单的制各工艺，我们认为在周期

结构中实现激光的多次变频还是很有实际意义的。

§4、1理论解释

要在周期结构中实现激光变频，必须满足QPM条件；

’开

Ak=G。=川箐(D为周期的单元长度) (4—1)
∥

龇为光参量过程中产生的位相失配，G。为周期结构能够提供的倒格矢。我们可

以利用一阶倒格矢G，，并调整结构参数D，就可以匹配倍频过程中说产生的位相

失配△t。。，实现二次谐波的输出。

要在系统中同时实现更多的光参量过程就必须由周期结构提供更多的倒格矢。

由于周期结构的倒格矢都为2rc／D的整数倍，这就要求其他光参量过程中产生的

位相失配也必须是2疗／D的整数倍(见4．1)。 ．

一个简单的例子是在LT中实现以1342nm为基波的蓝光三倍频。其中SFG的

位相失配恰好是SHG的三倍，因此可以分别用G，和G来补偿，从而实现了447nm

的蓝光三倍频和671rim的红光二倍频的同时输出。

现考虑一个更复杂的情况：SHG、THG、4mHG和5Ⅱ1HG的同时输出。这就要

求THG、4“HG和5t"HG过程中所产生的位相失配都为SHG中的位相失配的整数

倍。只有这样才能在周期结构中找到合适的倒格矢进行补偿。

这四个光参量过程的位相失配可以写为：
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Aksec：型到
AkT。G：型也{划
地。。：亟等型

Aks．hHG=继鳖掣
嵋。：煎鳖掣 (4-2)

其中五倍频可以由两种方式产生：一是二倍频和三倍频的和频，二是基波和四倍

频的和频。设定工作温度为室温(25。C)，并利用Sellmeier折射率公式计算得，当

A=1．960kon时，

△．i}s∞=0．21I／on一；

△≈m=0．421pro一1 幽m／龇∞一2

Ak—HG=1．035／．tm_。△k—HG}厶ksHG≈5

Ak5。∞=2．125／．tm一1 △女pW／AksHc=10

Ak’5。w=1．51 1／on一1

因此我们可以用G，匹配倍频，G2匹配三倍频，G3匹配四倍频，Glo匹配五倍频。

再根据警=△_i}。计算得：D=29．842／am。从上面的计算还可以看出
Ak)5，aHG／△≈。。不为整数，这说明五次谐波是由二次谐波和三次谐波和频而成，而

非南基波和四次谐波和频。

§4、2实验验证

在实验中我们用室温极化的方法在U1晶体上制备出了这个超晶格结构，并用

一个钇铝石榴石脉冲激光器(Nd．YAG．NY81．10．Cominum，Santa Clara，Califomia)

泵浦的光参量放大器(OPO)作为光源，其输出半宽度为0．7 nm，脉宽为8ns，重

复频率为10 Hz。基波光束和谐波光束从LT晶体的X方向入射，其偏振方向为晶

体的z方向。输出的光的波长由一台三光栅光谱议(SpectroPro．750，Acton Research

Cooperation)进行标定。最后我们观测到了982nm的二倍频、648nm的三倍频、
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491啪的四倍频和394啪的五倍频输出。图4-]、图4-2、图4-3分别为用光谱仪

观测到的二倍频、四倍频和五倍频的频谱。

赵

强

‘：譬

霉

蜊

骥

莨

窭

Wavelength(nm)

图4-1二倍频频谱

Wavelength(nm)

图4-2四倍频频谱
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霉
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图4-3五倍频频谱

由于同时输出的光波多而且频率的范围很大，我们在实验中找不到合适的滤波

片来将这些不同频率的光一一分出；利用三棱镜分光又遇到不同频率在棱镜中吸

收不同的问题，因此我们没有得到各次谐波的具体效率及其温度带宽。但估计其

四倍频的效率在1％～8％之间，五倍频的效率在O．1％左右。这是我们首次观测到

SHG、THG、4thHG和5thHG的同时输出。

从图4-1到图4-3还可以看出波长带宽的变化。我们已知基波的带宽

△五Ⅲ20．7nm， 从图中可读得： △五∞50．35nm； A24,,m=O．15nm；

△五，。。=O．09nm。因此可以说，随着频率的提高，波长的带宽A2在逐渐变小。

如果小信号近似适用，当入射的基波为平面波时，二次谐波的功率正比于基波功

率的平方，因此其带宽应与基波在1／42点处的带宽相同，小于基波在1／2点处的

带宽。四次谐波的带宽与二次谐波的关系和二次谐波与基波间的关系相同。三次

谐波是由基波与二次谐波和频产生，其带宽应小于二次谐波。而五次谐波是由二

次谐波和三次谐波和频而成，带宽应该更小。实验结果与上述理论分析的基本趋

势一致，即频率越高，波长越短，带宽就越小。由于实验中入射的基波并非平面

波，因此实际测得的各次谐波的带宽在定量上与上述理论分析的结果有差别。
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第五章 结论

本文从准周期结构的基本特性入手，详细研究了LT超晶格的二级非线性效应。

其中包括二组元LT超晶格中的任意波长的三次谐波的产生以及三组元超晶格中任

意波长的五次谐波的产生。既有理论上的探讨，也有实验结果的分析。通过上述

研究，我们可以得出如下结论：

l、二组元的准周期结构是一类结构的总称。其具体结构取决于在二维空间中的投

1．后影角。当投影角为0=arctan半时，产生的就是著名的Fibonacci序列。不
Z

同的投影角产生不同的准周期结构，也就可以提供不同的倒格矢来匹配变频过

程中不同的位相失配。这为实现任意波长的三次谐波输出提供了条件。

2、投影角的大小决定了准周期的结构，也决定了其傅里叶谱的峰值的位置，即倒

格矢的位置。而决定倒格矢大小，即傅里叶系数的是具体的结构参数：结构单

元和单元中正负畴的长度。因此在准周期结构确定下来以后，调节具体的结构

参数可以得到晟大的输出效率。

3、结构设计中用到的LT的折射率公式对最后实验得到的结果的影响是很敏感

的。材料折射率的任何细小的偏差都会破坏QPM条件，导致位相失配，使得

倍频和三倍频的最高峰不重合，降低了转换效率。而在极化过程中产生的结构

参数的偏差对最后的结果的影响不大。

4、由于准周期结构存在着丰富的倒格矢，可在多个频率满足QPM条件，因而随

着基波光波长的变化，可以用一块晶体可获得从蓝光到红外光的多色倍频，以

及三倍频。

j、根据投影理论，首次得到了三组元准周期结构的傅里叶谱的解析表达式，明确

了其倒格矢的位置、傅里叶系数和投影角、结构参数之间的关系。通过比较发

现，可以利用迭代公式得到的三组元准周期结构是十分有限的。大部分由投影

得到的三组元准周期结构无法找到一个简单的迭代公式来表示，其具体结构只

能通过数值计算得到。

6、由于在决定三组元结构的倒格矢位置的公式中有两个变量(比二组元结构多一

个)，三组元准周期在结构设计上比二组元准周期有更高的灵活性，而且，还

能同时提供三个倒格矢来同时补偿三个位相失配，实现大于两个的光参量过程
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(例如五次谐波)。

7、一般的准周期结构，不论是由二组元、三组元或是由更多的组元构成，其傅里

叶谱理论上都可以用一个通用的公式来表达。但随着构成组元的增加，公式的

复杂程度将大大增加。例如要研究四组元的结构就将涉及到三维的空间积分，

推导的难度很大。而且通过对实现对基波的五次变频已经能够满足从红外到深

紫外(UV)的波长范围的输出，因此研究四组元结构的实际意义也不大。

8、作为一种简单结构，周期结构的倒格矢是固定的，一般只能实现一个光参量过

程。但对于某些特殊的非线性材料，如果对于某个特定的波长的基波，其他光

参量过程的位相失配都是SHG过程的整数倍时，耦合的光参量过程也可以在

周期结构中产生。
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