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从二次谐波电场满足的波动方程出发，考虑到介质对二次谐波的吸收以及把完全边界条件应用于基频波和二

次谐波在介质的入射面和出射面之间的反射效应，推导出了单光轴非线性薄膜介质中的二次谐波输出功率的计算

式 *结果表明：当采用复折射率的概念时，可以把非线性无吸收介质的二次谐波输出功率计算式应用到非线性吸收

介质二次谐波输出功率计算式中去 *
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# A 引 言

材料的光学非线性在波长转换和集成光学中有

着广阔的应用前景［#，’］*实验上高精度地给出非线性

介质的非线性光学极化系数具有重要的意义 *在实

验上测量非线性介质的二阶非线性光学极化系数的

一般方法是：测量出不同入射角下的非线性介质输

出的二次谐波功率，然后利用理论给出的二次谐波

输出功率与入射角的关系［(］对实验数据进行拟合，

从而确定出非线性介质的二阶非线性光学极化系

数 *因此理论上合理地给出二次谐波输出功率与入

射角之间的关系式对实验拟合出二阶非线性光学极

化系数就非常重要 *理论上最早给出二次谐波输出

功率与入射角关系式的为 B27>/C>D5>4 等人［%］，然而

B27>/C>D5>4 给出的公式太复杂［(］，以至用起来很困

难，而且该公式没能反应出光在薄膜介质中的多次

反射；由 E, 基于 F0G>D.HD145>; 给出的薄膜二次谐波

输出功率与入射角的关系式［(］虽考虑了光在薄膜介

质中的多次反射［)］，但仅适应于无吸收的各向同性

的介质，该公式没有考虑材料对基频波和二次谐波

的吸收效应，也不适用于双折射介质，而且使用的边

界条件为近似边界条件；I0DD>4 等［)］根据完全边界

条件分别给出了各向同性介质、吸收介质和双折射

介质对应的二次谐波输出功率与入射角的关系式，

然而 该 理 论 未 能 同 时 考 虑 介 质 的 双 折 射 和 吸 收

作用 *
本文从二次谐波满足的麦克斯韦方程出发，考

虑介质对二次谐波的吸收、基频波和二次谐波在介

质的入射面和出射面之间的多次反射效应，应用完

全边界条件，推导出了单光轴非线性薄膜介质中的

二次谐波输出功率的计算式 *结果表明：当采用复折

射率的概念时，可以把非线性无吸收薄膜介质中的

二次谐波输出功率计算式应用到非线性吸收介质薄

膜的二次谐波输出功率计算式中去 *

’ A 理 论

$%&% 倍频场非线性波动方程

根据光的电磁理论，非磁性、均匀电介质中倍频

光电场服从的波动方程为
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式中，"为介质电导率，!$ 为真空磁导率，" 为单位

矩阵，#NO 是非线性极化强度，!’ 是介质的介电张

量 *把 !’ L !’（ $）>M 1$’ ! ，#NO
’ L#$ #’ >’1

（G#·$ M$# !）代入

（#）式（其中$’ L ’$#，#’! P "# P ’"
Q %# %#，"# 为基

频光在非线性介质入射点处的电场大小），同时引入

有效介电张量!R’（!R’ L 1"" S$’ K!’，其实分量用来

第 )" 卷 第 # 期 ’$$9 年 # 月

#$$$.(’&$S’$$9S)"（$#）S$’+).$+
物 理 学 报
TUVT WXYZ[UT Z[N[UT

\72*)"，N7*#，E0460D3，’$$9
#

"""""""""""""""""""""""""""""""""""""""""""""""""""""""""""""""
’$$9 U]14* W]3;* Z7@*



确定 光 波 矢 的 方 向，而 其 虚 分 量 表 示 光 的 衰 减，
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），化简（’）式得
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该方程的解具有平面波的形式 + 当 #$ " # 时，方程

（$）为齐次方程，故方程（$）的解由齐次方程的通解

与其相应的特解所组成，具有以下形式［$］：

!$（ "）" %,&-.（$*$’· "）/ % 0 &-.（*$$· "），（1）

其中 %, 项为方程的特解项；% 0 项为方程的通解项 +
$’ 为基频光在介质中的波矢，$$ 为二次谐波对应

的波矢 +

! "!# 方程的特解（设二次谐波以 $ 偏振状态输出）

把方程的特解项代入方程（$），由此可以求出

%, 的值 +
设光沿 #2 $ 平面入射，其中 $ 轴方向为非线性

介质的光轴且为非线性介质的表面法线，入射角为

$，光传播模型如图 ’ 所示（图示基频光入射为 . 偏

振状态入射，对 3 偏振的入射可以作同样的分析）+

图 ’ 光在薄膜介质中传播模型图

图中 #2 $ 平面为入射面，$’ "（#’ 4 %）（3*5$，#，6%3$）

为基频光波矢，&!$ 为非线性介质入射表面反射的二

次谐波波矢［’］，$ 0
$，$,

$ 和 $ 7
$ 分别为非线性介质中产

生的二次谐波自由波波矢、束缚波波矢和反射波波

矢，$$ 为基底中的二次谐波波矢，$!（! " ’，$）为折

射角，& 为样品的厚度 +在非线性介质薄膜中，波矢

在图示坐标系中可表示为

$,
$ " $$’ "

$#’ "（#’，$’）

% （3*5$’，#，6%3$’）

" $’’（3*5$’，#，6%3$’），

$ 0
$ " ’$（3*5$$，#，6%3$$）

"#$ "（#$，$$）

% （3*5$$，#，6%3$$），

$ 7
$ " ’$（3*5$$，#，) 6%3$$）

"#$ "（#$，$$）

% （3*5$$，#，) 6%3$$），

式中的折射率指数 "（#$，$$ ），"（#’，$’ ）的计算式

如下：
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而$’，$$ 的值可由（8）式和电磁波边界连续条件的

相位匹配条件［9］

:&（"（#!，$!））·3*5$! " 3*5$ （;）

联立解得，（;）式中的 :& 表示取实部 +对应 3 偏振输

入，$’ 的计算如下：

:&（"’%）3*5$’ " 3*5$+
把特解项 !$（ "）" %, &-.（$*$’·"）代入方程

（$），对应于二次谐波 . 偏振状态输出时，由 !$( "

#，"!$（ "）

"( " # 可得

"$
’（#’，$’）6%3$$’ ),# ) "$

’（#’，$’）6%3$’ 3*5$’ ),$

) "$
$% ),# " *$# （在 # 投影方向）， （9）

) "$
’（#’，$’）6%3$’ 3*5$’ ),# / "$

’（#’，$’）3*5$$’ ),$

) "$
$& ),$ " *$ $ （在 $ 投影方向）+ （<）

由（9）式和（<）式解得 ),# ，),$ 和 %,的值分别为
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式中 "$（#$，$’）的定义为

’
"$（#$，$’）

"
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/
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+

!#%# 边界条件，方程的通解项 % &

方程的通解由具体的边界条件确定 + 求特解时
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已给出了各个波矢和折射角的值和方向，下面确定

各电场方向 !
对单光轴晶体，当入射光沿非光轴方向入射时，

便产生双折射，此时二次谐波的电场方向 !" 和电位

移矢量 "" 方向不重合，"" 方向与二次谐波波矢 #"

的方向垂直，而非线性介质中 $! 方向由!#!$! $ "!

$
""（!"，""）

#% #"
#! &（$! & #! ）确定，""，#"，!" 的方

向关系如图 " 所示 ! 类似于求"!，写成分量的形式

化简得

’(（""
!)）*)+（"! ,$!）

$ ’(（""（!!，"!））*)+$! *)+"!， （--）

’(（""
!(）+./（"! ,$!）

$ ’(（""（!!，"!））*)+$! +./"! ! （-"）

图 " ""，#"，!" 的方向关系

由（--）和（-"）式解得

*)+$! $
’("（""（!!，"!））

’("（""
!)）

*)+""
! 0

’("（""（!!，"!））

’("（""
!(）

+./""

! ! ! （-1）

根据图 -，写出二次谐波电场和磁场在图示!、

"和#区的表达式 !!区为空气区，此时 $"（ %）中无

!2，但由于在空气与非线性介质界面处产生了二次

谐波反射，所以存在 ! 3，故 $"（ %）和 &"（ %）分别为

$"（ %）$ $!! (45 .’"· % 0 %
"( )( )& ， （-6）

&"（ %）$ , .
#%!"

$

& $"（ %）

$ $
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(45 .’"· % 0 %
"( )( )& (， （-7）

式中对 5 偏振输入 ’! $（ , *)+"，%，, +./"），对 + 偏

振输 入，!- $（%，-，%），( 为 ( 轴 的 方 向 矢 量，

’" $
"!
#（+./"，%，, *)+"）!

"区为非线性介质区，此时 $"（ %）既有 !2，又

有 ! 3 !同时由于非线性介质与基底界面的反射，! 3

中既有前向项，又有反射项，故 $"（ %）和 &"（ %）分

别为

$"（ %）$ !2(45（".#-· %）0 )!" (45（.#"· %）

0 *! 8
" (45（.# 8

"· %）， （-9）
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$
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式中 !" $（*)+（"" ,$" ），%，, +./（"" ,$" ）），! 8
" $

（ , *)+（"" ,$"），%，, +./（"" ,$"））! &2( $ #2 & !2 !
化简利用了 ," & ’"，+ , ,"+ ’"，& $ ," *)+$"，, 8

" & ’ 8
"，+ ,

, 8
"+’ 8
"，& $ ," *)+$!，（",- & ’2+ , ",-+ ’2& ）( $ #2 & !2 和

对 5 偏振光入射时有 $"(（ %）$ % 和%$"（ %）
%(

$ %!

#区为基底区 !不考虑#区中的非线性效应（例

如，基底为中心对称的晶体，无二阶非线性效应），且

认为基底为各向同性均匀介质，故 $"（ %）中无 !2

项，但存在由非线性介质透射出的二次谐波 ! 该区

$"（ %）和 &"（ %）为

$"（ %）$ -!# (45 .#"，#· % , %
"( )( )* ， （-;）

&"（ %）$
-"（!"，"+<2

" ）

#% #
(45 .#"，#· % , %

"( )( )* (，

（-=）

式中 "（!"，"+<2
" ）为 基 底 相 应 的 折 射 率，#"，#，$

"（!"，"+<2
" ）!"

# （+./"+<2
" ，%，*)+"+<2

" ），而"+<2
" 由 >/(?? 定

律 "（!"，"+<2
" ）+./"+<2

" $ +./"确定，!# $（*)+"+<2
" ，%，

:9"- 期 颜国君等：双折射吸收非线性介质薄膜中倍频的产生



! "#$!"%&
’ ）(

由 !’ 和 "’ 在边界的连续条件，在!—"区边

界（ ! ) ! " *’ 处）有

! #+,"! ) $&% -./（! #"0）1 +,"（!’ !#’）

2［&-./（! #"’）! ’-./（#"’）］，（’3）

# ) (&，) -./（! #"0）* *$’ 1 +（$’，!’）

2 +,"#’［&-./（! #"’）

1 ’-./（#"’）］， （’0）

式中"0，"’ 分别为"0 ) ,0 +,"!0 "，"’ ) ,’ +,"!’ " *’(
在"—#边界处有

-+,"!"%&
’ ) $&% -./（#"0）1 +,"（!’ !#’）

2［&-./（#"’）! ’-./（! #"’）］，（’’）

-+（$’，!"%&
’ ）) (&，) -./（#"0）**$’ 1 +（$’，!’）

2 +,"#’［&-./（#"’）

1 ’-./（! #"’）］( （’4）

由方程（’3）—（’4）解出 - 并化简可得

- )
+’（$0，!0）+,"’!0 ! +’（$’，!’）+,"’!’

+’（$0，!0）! +’（$’，!0）

+’（$’，!0）

+’
’,

’$"
%

0
-./（! ’#"’）1 .56 . 6" -./（’#"’）

2
’# / 6"

’+（$’，!’）+,"#’ +,"（!’ !#’
{）
.56 "#$（"0 1"’）

"0 1"’
-./（#"’）# 7

’·$’

1
"#$（"0 !"’）

"0 !"’
-./（! #"’）#’·$ }’ ， （’8）

化简 - 时利用了恒等式

-./#（"0 9 ’"’）) ’# "#$（"0 9"’）-./（9 #"’）

1 -./（! #"0）

和近似等式

+（$0，!0）"#$&0 ! "#$!! +（$’，!’）"#$!’，

"#$（!’ !#’）!
+’（$’，!’）

+’
’-

+,"#’ "#$!’ (

式中

.56 )
+,"!+,"#’ +（$，!’）! +,"（!’ !#’）

+,"!+,"#’ +（$’，!’）1 +,"（!’ !#’）

为空气: 非线性介质界面的二次谐波反射系数，

. 6" )
+（$’，!"%&

’ ）+,"（!’ !#’）! +,"!"%&
’ +（$’，!’）+,"#’

+（$’，!"%&
’ ）+,"（!’ !#’）1 +,"!"%&

’ +（$’，!’）+,"#’

为非线性介质: 基底界面的二次谐波反射系数，

/ 6" )
’+（$’，!’）+,"#’+,"（!’ !#’）

+（$’，!"%&
’ ）+,"（!’ !#’）1 +,"!"%&

’ +（$’，!’）+,"#’

为非线性介质: 基底的二次谐波透射系数 (

#’·$’ ) #’·; !0 ; ’（ %：#0 #0 ）) ’
’3 *+（$0，!0）

00

; / 56 ; ’ 1-66 (式中 00 为基频光的入射强度；/ 56 为空气:

非线性介质的基频光透射系数，对 / 偏振光输入，/
偏振光输出：

/ 56 ) ’+,"!
+,"（!0 !#0）1 +（$0，!0）+,"#0 +,"!

，

对 " 偏振光输入，/ 偏振光输出：

/ 56 ) ’+,"!
+,"!0 1 +0,（$）+,"!

；

1-66的定义为 1-66 ) #’·（%：#0 #0）(同样对 # 7
’·$’ 有

# 7
’·$’ ) # 7

’·; !0 ; ’（%：#0 #0）

) ’
’3 *+（$0，!0）

00 ; / 56 ; ’ 1 7
-66，

1 7
-66 ) # 7

’·（%：#0 #0）(
从基底透射出来的二次谐波功率 2’$为 2’$ ) ; - ; ’

; / "5 ; ’ &’3 * *’，& 为基频光光束的横截面积，/ "5 为基

底: 空气界面的二次谐波透射系数，其计算式为（/
偏振光透射）：

/ "5 )
’+（$’，!"%&

’ ）+,"!"%&
’

+（$’，!"%&
’ ）+,"! 1 +,"!"%&

’
(

这样把相应的各表达式代入 2’$计算式，便可以

得到

2’$ )
+’（$0，!0）+,"’!0 ! +’（$’，!’）+,"’!’

+’（$0，!0）! +’（$’，!’）

’ +（$’，!0）

+’,

8 / 6"
+（$’，!’）+,"#’ +,"（!’ !#’）

’

2 ’$"
%

’ 0
-./（! ’#"’）! .56 . 6" -./（’#"’）

’ ’ /856 /’"5 2’
$

’3 *+’（$0，!0）&

2
.56 "#$（"0 1"’）

"0 1"’
-./（#"’）1-66 1

"#$（"0 !"’）

"0 !"’
-./（! #"’）1.

-66

’

( （’<）
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若考虑基频波和二次谐波在介质的入射面和出射面

之间的多次反射效应，此时（!"）式应再乘上一个多

重反射校正因子 !（#）［$］%

$ & 结果的分析与讨论

! "#$ 非线性介质为无吸收透明介质

此时!’! 各分量为实数，故 !（!(，"( ），!（!!，

"(），!（!!，"!），!!)，#(%!，"*+，" +,，# *+，# +,和 # ,*都成为实

数，对应的 $!!与 -*../0［$］给出的相应的 $!!相同 %

! "%$ 非线性介质为各向同性无吸收透明介质

此时 !（!(，"(）1 !（!!，"!）1 !!，$! 1 #，2),$!

1 (，2),（"! 3$!）1 2),"!，!!（!(，"(）2),!"( 3 !!（!!，

"!）2),!"! 1 !!（!(，"(）3 !!（!!，"!），对应的 $!!的

计算式化简为 $’!!：

$’!! 1
# +,

!! 2),"!

! !!%
%

! (
/45（3 !6#!）3 "*+ " +, /45（!6#!）

! ! #7*+ #!,* $!
!

&# &!!（!(，"(）’

8
"*+ ,60（#( 9#!）

#( 9#!
/45（6#!）(/++ 9

,60（#( 3#!）

#( 3#!
/45（3 6#!）( .

/++

!

% （!:）

! "!$ 非线性介质为各向同性无吸收透明介质，且二

次谐波在界面上的反射忽略不计

忽略界面上二次谐波的反射带来的误差小于

!;［$］，此时的 "*+ 1 #，" +, 1 #，对应的 $!!化简为 $<!!：

$<!! 1
# +,

!! 2),"!

! !!%
%

! ! #7*+ #!,* $!
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图 $ 为用上述不同计算式得到的 >?@ 薄膜从基

底透射出来的 $!!与入射角"的关系曲线 % 假设入

射的基频光为 (#:7 0A，>?@ 薄膜沉积在蓝宝石基底

上，膜厚 !"A% 图中实线为（!=）式计算出的 $<!!，

“!”点为（!:）式计算出的 $’!! %对比二者发现：（!=）

式计算出的 $<!!与（!:）式得到的 $’!!非常接近，故计

算 $!!时，可忽略二次谐波在界面的反射 %“"”为

（!"）式计算出的 $!!，从图中可以看出，$!!值在

#&!—#&= .*B 区 间 内 存 在 振 荡 现 象，这 与 C*D*,E6
FGH6I*［=］和 J/K*0/E［L］等人的实验结果相一致 %

图 $ 用不同计算式得到的 >M@ 薄膜的 $!!与"的关系曲线
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