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从二次谐波产生的理论出发，讨论了双轴晶体中二次谐波产生的相位匹配条件，推导了有效非线性光学系数

的精确计算公式，以有机非线性光学晶体二苯甲酮为例，给出了对两种基波（!*%)&!+ 和 %*,%,!+）二次谐波产生的

相位匹配条件的数值模拟及相应的有效非线性光学系数的精确计算结果，并确定出相应的最佳相位匹配条件 -
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! * 引 言

!()! 年 AB2:C>: 等［!］实现激光的二次谐波产生

（D>@8:? 72B+8:3@ E>:>B2F38:，GHI，又称倍频），从而启

开了激光非线性倍频技术的大门 -作为一种典型的

二阶非线性相互作用过程，GHI 在拓宽激光光谱、促

进短波段激光技术发展中发挥着举足轻重的作用 -
与此同时，激光技术在各种领域中的应用，诸如海量

光存储、海底通信、海洋探测、彩色显示及印刷技术

的飞速发展，对激光倍频技术和材料提出了越来越

高的要求 -非线性光学晶体中固有的双折射是实现

激光倍频的必要条件，但双轴晶体中光束传播的复

杂性使其在倍频技术中的实际应用受到了很大的限

制，因此研究并获取双轴晶体中 GHI 的最佳相位匹

配条件是一项十分有意义的工作 -
H8J?>:［#］对双轴晶体中 GHI 的相位匹配条件

进行了系统研究，并根据基波与相应谐波在晶体中

的六个主折射率之间的相对关系，将相位匹配曲线

分成 !& 种类型 -对于相应的有效非线性光学系数的

计算，也已有相关文献报道［K，&］，但均因引入以下两

点近似或其中之一而未能给出其精确的算法 -
!）近似认为双轴晶体中的波矢 ! 与其所对应

的电场强度" 垂直；

#）近似认为谐波快光（慢光）的偏振方向与其基

波快光（慢光）的偏振方向相同 -
以上的近似无疑将会对有效非线性光学系数的

精确计算引起编差 -本文通过以下处理，给出双轴晶

体中 GHI 的有效非线性光学系数的精确计算公式：

!）准确求解双轴晶体中波矢 ! 所对应的电场

强度矢量"；

#）精确区分不同频率下相应传播模式（快光或

慢光）偏振方向之间的差异 -

# * 双轴晶体中 GHI 的相位匹配条件

GHI 的效率!与相位失配量"! 和有效非线性

光学系数 ">LL有如下关系：

!"
D3:#（"!# M#）
（"!# M#）# N ">LL N #， （!）

（!）式表明，二次谐波只有在最佳相位匹配条件下才

能获得最大效率 -所谓最佳相位匹配条件，是指使有

效非线性光学系数 ">LL的平方取最大值的相位匹配

条件，因此要确定最佳相位匹配条件，必须首先确定

出相位匹配条件 -
为描述的方便，引入折射率曲面的概念 -在介电

主轴坐标系中，双轴晶体的折射率曲面有如下形式：

D3:#"@8D##
（$ O# O $ O#

! ）
P D3:#"D3:##
（$ O# O $ O#

# ）
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（#）

其中 $!，$#，$K 分别表示光波在晶体中沿 %，&，# 方
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向的主折射率（下标 !，"，# 分别表示 !，"，#，下同）$
!表示波矢 ! 与晶体介电主轴坐标系中 # 轴的夹

角，"表示波矢 ! 在 !$" 平 面 上 的 投 影 与 ! 轴 的

夹角 $
由（"）式可以看出，双轴晶体中的一个波矢 !，

即任意一组（!，"），对应着两个折射率，即两个独立

的传播模式（快光 !! 和慢光 !"）$
由折射率曲面的性质和 %&’ 的相关理论可知，

双轴晶体中第!类和第"类相位匹配条件，即基波

和谐波折射率面的空间交线 %（!，"）( ) 分别为

&*! ( &+"， （#）

（&*! , &+!）-" ( &+"， （.）

式中 &*!，&+! 分别是方程（"）对基波的两个正实根（&*

/ &+!），&+" 是方程（"）对相应谐波的两个正实根中的

较小根 $
由此可见，第!类和第"类相位匹配的匹配曲

线仅取决于该晶体对基波及相应谐波的主折射率 $
因此，只要知道晶体折射率的塞尔迈耶（%01120304）公

式，就可以通过数值计算来确定出该晶体对任意基

波 %&’ 的相位匹配条件 $
若设第一卦限上点（!! ( )—5)6，"! ( )—5)6）为

双轴晶体中 %&’ 相位匹配曲线 %（!，"）( ) 上的一

点，则有 %（!!，"!）( ) 且（!" (!! ( )—5)6，"" ( !7)6
8"! ( 5)6—!7)6）为第二卦限上的点 $ 由 %（!!，"! ）

( ) 和（"）式易得 %（!"，""）( )，则（!"，""）为相位匹

配曲线 %（!，"）( ) 在第二卦限空间分布上的一点，

即 %（!，"）( ) 在第二卦限上的空间分布可以由其

在第 一 卦 限 上 的 分 布 表 示 出 来 $ 同 理 可 以 证 明，

%（!，"）( ) 在其他卦限上的空间分布也可以由其在

第一卦限上的分布表示出来 $为简便起见，可以只讨

论 %（!，"）( ) 在第一卦限上的分布 $

# 9 双轴晶体中 %&’ 有效非线性光学系

数的精确计算

%&’ 的有效非线性光学系数由下式给出［.］

’0:: ( !
()*
#(’()*$)%* ， （;）

式中$，%为两基波的单位偏振矢量，#为谐波的单

位偏振矢量，’()* 为晶体的二阶非线性光学系数张量

元素 $考虑晶体的本征对易对称性和空间对称性，二

阶非线性光学系数张量将退化为一个只有个别非零

元素的矩阵［’()］# < = $由（;）式可以看出，要精确计算

有效非线性光学系数 ’0::，必须首先确定出单位矢

量!，"和#的精确表达式 $
双轴晶体中，同一模式的电场强度矢量 " 和相

应的电位移矢量# 的方向一般并不相同，在介电主

轴坐标系中，二者之间的关系为
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（=）式表明，只要确定出某一模式下光束的电位移矢

量 # 沿三个介电主轴方向上的分量，就可以求出相

应电 场 强 度 矢 量 "，从 而 确 定 出 该 光 束 的 偏 振

方向 $

图 ! 光波在双轴晶体中的波矢量与相应电位移矢量的方位

关系

图 ! 中，-. 表示皮矢量! 的长度，-/，-0 为晶

体的光轴，’ 为光轴与 # 轴的夹角，(为慢光 0! 的

电位移矢量 #0! 与平面 .-# 之间的夹角 $ 由 >3?@A
B40CD01 定理［;］知，与波矢量 ! 垂直的是对应模式的

电位移矢量 #，而不是相应的电场强度矢量 "，且

#0! 平分 -. 同光轴 -/，-0 组成的两个平面 $ 由球

面三角形的边角关系可得
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#0! 和 #0" 在介电主轴坐标系可表示为
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式中 "!+ 和 "!" 分别为 !!+ 和 !!" 的单位矢量，!!+ 和

!!" 分别为 !!+ 和 !!" 的模值 .根据（/），（0）和（+-）式

来确定 #!+ ，#!" 在介电主轴坐标系中的表达式：
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由（++）和（+"）式确定 #!+ ，#!" 的单位矢量，即光束的

单位偏振矢量 $!+ ，$!" ：
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（+,）和（+2）两式表明，只要知道某频率的光波

在晶体中的主折射率，便可确定出该频率下任意波

矢 % 所对应的两个传播模式（!+，!"）的偏振方向 .
不同频率的光波在晶体中的主折射率一般不

同，由（3）—（+2）式可知，某基频光波与其二次谐波

光波在晶体中所对应的%及#不同，进而导致相同

模式（!+ 或 !" ）下基波与其谐波偏振方向不同，即

$（&）与 $（"&）不同，这一点是以往绝大多数讨论

双轴晶体中有效非线性光学系数的文献中所没有考

虑到的 .
对于第!类相位匹配（!+ * !+"!"），即偏振方向

相互平行的两基波光束（二者均为慢光）相互作用产

生二次谐波（快光），此时! # $!"（"&），" # $!+（&）

和## $!+（&），则

&+
!44（!，"）#（%!"’（"&））5［&’(］

6（%!+(（&）%!+)（&））， （+7）
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对于第"类相位匹配（!+ * !""!"），即偏振方向

相互垂直的两基波光束（慢光 * 快光）相互作用产生

二次谐波（快光），此时! #!!"（"&），" # $++（&）和

## $!"（&），则

&"!44（!，"）#（%!"’（"&））5［&’(］（%!+(（&）%!")（&）），
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根据（*）—（#)）式，可以精确地计算出双轴晶体

中任意相位匹配条件下的有效非线性光学系数，进

而可以确定出相应的最佳相位匹配方向 (

% + 二苯甲酮晶体中 ,-. 的相位匹配条

件及相应的有效非线性光学系数

有机双轴晶体二苯甲酮属于正交晶系 """（""）

点群 (理论和实验研究表明［’，*］，二苯甲酮晶体具有

很强的二阶非线性极化效应，而且在 $/0—#*0012
波段内有很高的透过率，可将其用于对基波在波段

)00—#*0012 内的激光倍频 (
取基波 #+0’%!2 和 0+)00!2，则相应的二次谐

波分别为 0+&$"!2 和 0+%0%!2(根据文献［*］所提供

的二苯甲酮晶体在上述波长处的主折射率，对该晶

体中在上述两种基波处 ,-. 的相位匹配条件（!!
0—/03，"! 0—/03）进行数值模拟，结果分别如图 "

（4）和（5）所示 (按照主折射率之间的相对关系，二苯

甲酮晶体对上述两种基波的 ,-. 过程分别属于

-65781 分类中的第 $ 和第 / 类，而图 "（4）和（5）中

所示的相位匹配曲线也分别与 -65781 分类中的第

$ 和第 / 类相符 (

图 " 二苯甲酮晶体 ,-. 的相位匹配条件 (（4）基波为 #+0’%!2；（5）基波为 0+)0)!2

图 $ 二苯甲酮晶体在满足 ,-. 相位匹配条件下的有效非线性光学系数 (（4）基波为 #+0’%!2；（5）基波为

0+)0)!2

对于二苯甲酮晶体，其二阶非线性光学系数张

量［#$%］为

［#$%］!

0 0 0 ##% 0 0
0 0 0 0 #"& 0
0 0 0 0 0 #









$’

， （#/）

由此得二苯甲酮晶体中 ,-. 的有效非线性光学系

数的计算公式为 (

第"类相位匹配

#"899 ! ##% &8"#（"#）!#% : #"& &8""（"#）!#&

: #$’ &8"$（"#）!#’ ( （"0）

第#类相位匹配

##899 ! ##% &8"#（"#）!"% : #"& &8""（"#）!"&

: #$’ &8"$（"#）!"’ ( （"#）

根据 文 献［*］的 测 量 结 果，取 ##% ! %;2<=，#"& !
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!"#$%&’，!() * +"($%&’, 将数值模拟出的第!类和

第"类的相位匹配条件分别代入（-!）和（--）式，计

算出相应的有效非线性光学系数，结果由图 (（.）和

（/）给出 ,由图 (（.）和（/）可以看出，二苯甲酮晶体

在基波 !"+)##% 和 +"0+0#% 处的最佳相位匹配条件

分别为

!"+)##%：第!类（!1$2，"1$2）*（34"3-5，6"005）；

第"类（!1$2，"1$2）*（#3"-)5，+"335）,
+ "0+0#%：第!类（!1$2，"1$2）*（33"!05，!)"(#5）；

第"类（!1$2，"1$2）*（06"(+5，(+"-#5）,

3 " 讨 论

只有在相位匹配条件下才能够获得最大效率的

789，因此相位匹配条件的确定是获得高效倍频的

关键 ,另外，最佳相位匹配条件的确定，还可为用于

特定波长处倍频效应的晶体的定向约束生长提供理

论指 导 , 以 二 苯 甲 酮 晶 体 对 基 波# * !"+)##% 的

789 的第!类相位匹配为例，由上述计算可知，其最

佳相位匹配条件为（!1$2，"1$2）*（34"3-5，6"005），经

计算知该方向与介电主轴 "，#，$ 的夹角分别为

(("465，0!")05，34"3-5, 由正交晶系晶体的介电主轴

与晶轴的空间关系（ " && %，# && &，$ &&’）可知，该方向

与晶轴 ’，&，% 的夹角分别为 34"3-5，0!")05，(("465,
据此提出以下定向生长方法：在生长晶体时，将晶体

限制在两个平行度和表面平整度都非常高的平行平

板中间（两平板的法线取向与所确定出的最佳入射

方向相平行），以严格控制晶体用于二次谐波产生时

的入射面和出射面，而其他方向可自由生长 ,则用与

平板平面相垂直的基波光束照射按照上述方法生长

出 的 晶 片 时，便 满 足 了 二 苯 甲 酮 晶 体 对 基 波

!"+)##% 789 的第!类相位匹配的最佳相位匹配条

件 ,这样既省略了晶体生长后的加工工艺，又简化了

789 实验中为满足最佳相位相位匹配而进行的角度

调节过程 ,

) " 结 论

本文简要讨论了双轴晶体中 789 的相位匹配

条件，具体推导了有效非线性光学系数的精确计算

公式，给出了二苯甲酮晶体对两种基波（!"+)##% 和

+"0+0#%）789 相位匹配条件的数值模拟及相应有

效非线性光学系数的计算结果，并确定出相应的最

佳相位匹配条件 ,

［!］ :;.<=>< ? @ () ’* !6)! +,#- , .(/ , 0()) , ! !!0
［-］ 81/A>< B ’ !6)4 1 , 233* , +,#- , "# #()3
［(］ 8C;1%.D. E21 () ’* !643 1 , 233* , +,#- , $% (66-
［#］ F.1 G H () ’* !66- 1 , 43) , 56% , 27 , I & 06!

［3］ I1;< B .<A J1KL M !666 +89:%93*(- 6; 43)9%-（N.%/;CAO>：N.%/;CAO>

P<CQ>;DC2R ?;>DD）$$463—0+-
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WM63O 期 马仰华等：双轴晶体中二次谐波产生的最佳相位匹配条件


