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通过对 *+,-’ ，./+,-’ ，012/-’ 及几种半导体晶体的电光系数进行数值分析，发现电光系数在自由状态和受夹

状态下对应的 3/44567!系数相同，与外加电场频率无关，进而提出用 3/44567!系数表征晶体非线性光学性质 8在此基

础上，提出一种全新的电光效应产生机制，认为电光效应源于非线性系统的自相似性，表现为对线性性质的一种

“自我复制”，而 3/44567!系数是“自我复制”的比例因子 8
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!国家自然科学基金（批准号：:%:(%#%"）资助的课题 8

! ; 引 言

在过去几十年里，激光器的迅速发展促进了电

光效应及非线性光学效应的研究和应用，例如电光

调制、电光偏转、频率转换、二倍频、参量振荡和放大

等［!—#］都利用了电光效应或非线性光学效应 8 从本

质上看，电光效应和非线性光学效应都是由于外加

电场的作用引起介质的非线性极化 8电光效应的广

泛应用反过来又促进了对各种电光晶体的生长、性

能及电光效应机理的研究 8
!($# 年，3/4456［:］提出一个经验规则，
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式中，"
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示表线性极化率，!（"）
!= "= #= 称为 3/44567!系数 8

（!）式采用了爱因斯坦求和约定，即式中相同角标表

示对其求和，本文公式均采用这样的约定 8 3/4456 从

当时已发现的非线性光学晶体中，总结出如下规律：

尽管各种不同非线性光学晶体的二级极化率可以相

差 # 个数量级，但它们的 3/44567!系数相差不大，数

量级相同 8这样，3/4456 首次指出了非线性光学性质

的共同特征，暗示非线性性质有共同起源 8随后，科

学家们将研究方向转移到探索非线性光学晶体的微

观结构与宏观性能之间关系，并提出了一系列的理

论模型 8
"% 世纪 )% 年代初，95>>? 和 0?@A［$］以及 056>B1C

等［)，&］分别提出键参数法，成功地解释了 *DE 族、

F1GH 等半导体晶体倍频系数的产生机制 8为了更好

地理 解 每 个 键 的 微 观 二 级 极 化 率 的 物 理 起 因，

.5I/C5［(—!!］提出了键电荷模型，指出一个键的二级极

化率#和 3/44567!系数!（"）的大小主要来自于键电

荷的不对称分布，首次指出每个键产生二级极化率

的结构起因以及 3/44567!系数的本质 8 而在有机非

线性光学效应的结构机理研究方面，前苏联科学家

D1I@A?I 等［!"］于 !()% 年首次提出，有机晶体的二级

极化率主要来源于有机分子的微观二级极化率 8
JK5B41 等［!’］进一步发展了这一思想［!’］，提出有机非

线性光学晶体结构与性能关系的电荷转移模型，在

这一理论模型的指导下，发现了一大批具有很大非

线性光学效应的有机晶体 8在无机非线性光学晶体

的结构与性能关系方面，陈创天［!#—!&］于 !()$ 年提

出无机晶体非线性光学效应的阴离子基团理论，指

出无机晶体的非线性光学效应主要来自于阴离子基

团二级极化率的几何叠加 8此理论模型经过多年发

展，与量子化学的近似计算［!(，"%］相结合，能够计算一

系列晶体倍频系数的大小 8
上述这些理论在探索非线性光学性能与微观结

构的关系方面取得了许多重要成果，对于不同种类

的晶体，理论计算和实验都符合得很好，但这些理论

模型都或多或少地存在某种局限性 8首先，理论模型

作了零频近似，没有研究电光效应对调制电场频率
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的依赖关系；其次，不同的理论模型适用于不同类型

的晶体，表明模型是针对具体的晶体类型做了有效

的近似，因而适用范围受到限制；再次，理论计算的

程度越来越复杂，近似过程也越来越多 !这些明显的

不足促使我们进一步去探索电光效应的起源问题 !
本文从非线性动力学的整体观念出发，提出一种新

的看法：认为晶体周期性的微观结构必然导致晶体

非线性光学性质的自相似性，指出 "#$$%& 关系反映

了非线性性质的自相似性，并将这种关系应用到自

由状态和受夹状态的电光系数上 ! 通过对 ’()*+，

,#()*+，-./#*+ 及多种半导体晶体的电光系数进行

数值计算分析，发现 "#$$%&0!系数是一个与外加电

场频率无关的常量，验证了电光效应的自相似性，进

而说明了介电常数和电光系数在对频率的依赖关系

上的相似性 !

1 2 理论基础

根据折射率椭球理论［13，11］，在主轴坐标系中，折

射率椭球方程通常写成如下形式：
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式中 "# ，"% ，"’ 分别是三个主轴方向的主折射率 !而
折射率椭球方程的一般形式为
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（+）式中逆介电张量
3
"( )1

()
的下标是按规则 ()! * 进

行了合并，其中 33!3，11!1，++!+，1+，+1!6，+3，

3+!8，31，13!7 !
在外加电场的作用下，电光效应使折射率椭球

发生变化，记每个分量
3
"( )
1 ()

的变化量为!
3
"( )
1 ()

，

在只考虑线性电光效应的情况下，

!
3
"( )1

()
5 +(),-, ， （6）

式中 +(), 是线性电光系数，同样 +(), 的前两个角标可

以按 ()! * 规则合并 !
根据逆介电张量的定义，有

3
"( )1

(*
"*) 5!() ， （8）

式中，!() 是单位张量，当 ( 5 ) 时，!() 5 3，当 (" ) 时，

!() 5 9；"() 为晶体的相对介电常数，并有关系"() 5!()

4#() !在晶体主轴坐标系中，相对介电常数"() 与主

折射率 "( 之间，存在下列关系：
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另一方面，线性电光效应在本质上是入射光场

与外加电场共同作用下产生的二级非线性极化效

应，即

/$4%
( 5 1"9#

（$4%，$，%）
(), -$) -%, ! （<）

这里，/$4%
( 表示产生的附加二级非线性极化强度，

-$) 表示频率为$的光频电场强度，-%, 表示频率为

%的外加电场强度，#
（$4%，$，%）
(), 是线性电光效应对应

的二级极化率 !
类似地，可以定义关系

-$4%
( 5 1":3

9!（$4%，$，%）
(), /$) /%, ! （=）

这里，/$) 表示频率为$的光频电场引起的极化强

度，/%, 表示频率为%的调制电场引起的极化强度，

-$4%
( 是二级极化对应的电场强度，!（$4%，$，%）

(), 称为

"#$$%&0!系数 ! 将

/$) 5"9#
$
).-$.，

/%, 5"9#
%
,"-%"

代入（=）式，并与（<）式比较后可以得到 "#$$%& 关系
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（39）式中#(), 和!(), 省去了上标（$ 4%，$，%），以下

均如此 !
由于电光效应使介质产生了附加的非线性极化

强度 /$4%
( ，因 而 介 电 常 数 也 产 生 了 一 个 附 加 量

!"() ，并有下列关系：

!"() 5 1#(),-%, ! （33）

将（33）式代入（;）式，
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<777 物 理 学 报 88 卷



! " # $
!( )#

"#
!#$%&"%

$
!( )#

$’
% （$#）

由（$#）式可得
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在主轴坐标系中，（$&）式可以简化成
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即
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将（$(）式代入（$)）式，可得 *+,,-./#系数的计算公

式，即
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（$1）式应用了关系式
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& 2 结果及讨论

!"#" 自由和受夹状态的 *+,,-.$#系数

实验发现，晶体材料的电光系数随着调制电场

的频段不同而显著不同 %在同一频段内，随着调制频

率"3 的变化，电光系数变化很小，如图 $ 所示［#&］%

图 $ 电光系数对调制频率"3 的依赖关系

从图 $ 可以看出，电光系数可分为三段 %当调制

频率低于约 $ *45 时，调制电场引起晶体内部的离

子集团振动，晶体产生明显形变，晶体内部应力为一

常量，这种情况下，电光系数称为自由电光系数，用

(6 表示，也称恒应力电光系数 % 当调制频率高于约

$)) *45 而低于 $)1 *45 时，离子集团振动的频率跟

不上调制电场的频率，离子被“冻结”在平衡位置，晶

体不发生形变，这种情况下，电光系数称为受夹电光

系数，用 (7 表示，也称恒应变电光系数 %当外加电场

的频率更高时，主要是电子激发对电光效应有贡献，

这时用 (- 表示电光系数，根据 8,-+93:9 对称性［#’］，

可以得到电光系数 (-"’% 与倍频系数 )"’% 的关系式

(-"’，% ! "
’)%，"’

!#
"!#

’
% （$;）

从图 $ 和一些晶体的电光系数（例如 <:6+=& 的

电光系数［#(］为 (6’# ! $1’) > $)" $# 3?@ 和 (7’# ! A#) >
$)" $# 3?@）可以看出，自由状态和受夹状态下的电光

系数差异很大 %为了研究不同状态下电光效应之间

的联系，我们利用 *+,,-./#系数计算公式，计算了

8BC=&，D+BC=E&，<:6+=& 及几种半导体晶体在自由状

态和受夹状态下电光系数对应的$)#"’% 系数，所得结

果如表 $ 和表 # 所列 %

表 $ 8BC=&，D+BC=&，<:6+=& 晶体的$)#"’%系数（单位：$) " $# 3?@）

晶体 状态 $& ## #& && ’# ($

8BC=&
6 )21)1 $2$AF )2&(1 )21);
7 )21;) $2#)1 )2&1) )21&&

D+BC=&
6 )2#&A )2)1A )2#&# )2;F# )2&&)
7 )2#’’ )2)1# )2$)( )2F)1 )2(#)

<:6+=&
6 )2#(& )2(&; )2&)#
7 )2’;1 )2&(# )2#(’

表 $ 中，6 和 7 分别表示自由状态和受夹状态，

表中列出了 8BC=&，D+BC=&，<:6+=& 三种晶体相应状

态下电光系数各个分量对应的$)#"’% 系数计算值（没

有考 虑 符 号）% 从 表 $ 中 的 数 据 可 以 看 出，对 于

8BC=&，D+BC=&，<:6+=& 这三种晶体，*+,,-./#系数在

自由状态和受夹状态下数值差异很小，可以认为与

调制频率无关，因而电光系数的差异主要是由线性

极化率和介电常数的不同所致 %

表 # 部分半导体晶体的$)#"’%系数（单位：$) " $# 3?@）

晶体 &/G97 G97- G96- H:I

状态 6 7 6 7 6 7 6 7

(’$ #2$ $21 #2) #2) ’2)’ ’2& $2) )2F;

!)"’$ )2$)’ )2$)’ )2$AF )2$AF )2#A$ )2#A) )2#F& )2#F&
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表 ! 给出的半导体晶体具有 "#! 对称性，电光

系数只有一个独立分量 ""$，表 ! 中列出了 ""$ 对应

的!%""$系数计算值（没有考虑符号）&从表 ! 可以看

出，晶体在 ’ 和 ( 状态下!%"#$% 系数非常一致，进一

步证实了 )*++,-."系数与调制频率无关的特征，而

/012 等［!3］的实验测量表明 )*++,-."系数在微波和光

频区没有明显的差别 &
另外，我们还可以从表 $ 和表 ! 看出，尽管各种

晶体的电光系数相差很大，例如 /4’*5# 的电光系数

"’"! 6 $3"% 7 $%8 $! 9:;，而 <=(, 的电光系数 "’"$ 6 !>%
7 $%8 $! 9:;［!?］，二者相差几个量级，但 )*++,-."系数

却在同一个量级，这也表明了电光系数与介电常数

成正比，即 "!（!8 $）& )*++,-."系数的这种特征揭

示了不同状态下的电光效应可能有相同的起源和发

生机制，这种机制可以从 @,A*=, 提出的键电荷模型

得到启示，即 )*++,-."系数大小主要来自于键电荷

的不对称分布，因而 )*++,-."系数与电荷的分布特

别是价电子的分布有极大的关系，电光系数的差异

主要源于介电常数的不同 &

!"#" 电光效应的自相似性

根据以上讨论，在经验上可以认为 )*++,-."系

数是一个与频率无关的量，因此可以用 )*++,-."系

数来表征晶体的非线性性质，与二级极化率相比，

)*++,-."系数能够更好地反映材料的固有非线性性

质，在理论上更有意义 & 根据上述讨论，可以进一步

将这种想法推广到更高次情况，例如可以假定三级

极化率的展开系数"（#）
#$%& 也是一个与频率无关的量，

与二级极化率的 )*++,- 关系类似，用线性极化率来

展开三级极化率，即

#
（#）
#$%& 6!!

%"（#）
#B $B %B &B#

（$）
##B#

（$）
$$B#

（$）
%%B#

（$）
&&B ， （$C）

更高级的以此类推 &
于是，可以构造一个迭代函数系统：以$，%为

控制参量，构造可观测量｛$（ #）：$（ #） 6 "
#

& 6 $
$& ，$& 是

D$，D%四者之一，# 6 $，!，⋯｝和系统线性特征

参量｛#
（$）（$（ #）），"（’）：#

（$）（$（ #））是$（ #）对应的线性

特征参量，"（’）是一个常量｝& 根据系统的线性特征

参量，生成系统的非线性特征参量

#
（’）（$（’））6!’8$

% "（’）

#
（$）（$（’））##（$）（$（ #）），

（$E）

式中，$（’）表示 ’ 个$（ #）之和，# 表示 ’ 个$（ #）对

应的线性特征参量的乘积 & 这样的迭代函数系统的

一个重要特征就是对自身的一种复制，具有自相似

性，在几何上"（’）表现为缩小的比例因子 &
显然，电光效应是这样的一个迭代函数系统的

实现 & 自然地，不同级次的电光系数就会表现出相

似性 &作为一个简单的应用，我们来考察介电常数

（如图 ! 所示）与线性电光系数（如图 $ 所示）的相似

性 &从图 ! 中可以看出，介电常数如同电光系数一样

可以分为三段：自由状态、受夹状态及光频下的介电

常数［!#］，在同一频段色散较小 & 二者的曲线具有相

似性 &从这种相似性中可以假设晶体在自由状态、受

夹状态及光频下的电光效应产生机制是相同的，电

光效应是一种自生成现象，)*++,-."系数与频率无

关 &我们可以通过测量晶体的线性极化率和 )*++,-."
系数来计算非线性系数 & 很显然，如果能够从理论

上计算 )*++,-."系数，对认识电光效应的产生机制

具有重要意义，这是一个亟待解决的问题 &

图 ! 介电常数对外加电场频率%的依赖关系

"> 结 论

本文将 )*++,- 关系运用到自由状态、受夹状态

下电光系数的数值分析 & 通过对大量晶体材料的电

光系数进行数值计算，发现 )*++,-."系数是一个不

依赖于频率的参数，说明电光系数与介电常数成正

比这一经验规律 &在此基础上，提出用线性系数展开

非线性系数的方法来构造非线性迭代函数系统，指

出了电光效应的自相似性并根据这种自相似性解释

了电光系数与介电常数对频率的依赖关系上的相似

性 &在用实验数据对电光效应的自相似性进行验证
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的基础上，提出了一种全新的电光效应产生机制 !认
为这种非线性效应源于非线性系统的自相似性，表

现为对线性性质的一种“自我复制”，而 "#$$%&’!系

数是“自我复制”的比例因子，因而 "#$$%&’!系数在

认识电光效应产生机制中占有非常重要的地位 !文
中进一步指出，从理论上解决 "#$$%&’!系数的计算

问题是解决非线性光学效应产生机制的关键 !
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