
摘要

本课题来源于国家自然科学基金资助项目。论文对准相位匹配技术的基本原

理进行了理论分析，并对KTP晶体电致极化反转的原理和工艺进行深入的研究。

本文对周期极化KTP(PPKTP)晶体的研制过程进行了详细的分析，自行研制了新

型极化电源，确定并优化了影响KTP极化反转质量的关键参数，力图提高PPKTP

晶体极化反转的质量。分别在理论和实验两方面对PPKTP倍频特性进行了详细

的描述和分析。本文的主要工作如下：

1．对准相位匹配技术的基本原理及准相位匹配的倍频特性进行了理论分

析，研究了KTP晶体的介电特性、光学特性和光损伤特性等主要性质。

2．设计并研制出可产生所设计波形、序列脉冲方波和波形脉宽可设的任意

波形高压脉冲电源。

3．分析了KTP晶体极化过程中畴壁运动的机理，通过对畴壁运动速率和

周期电极结构的静电场计算，进行了极化参数的选择与优化，在实验中

采用了高电压场与低电压场相结合的极化反转方案。

4．利用电光效应实时监控、倍频通光二维监控相结合的监控方法，优化了

光栅电极面的选择，用液体电极方案的外加电场极化法制备出均匀和扇

形周期结构的PPKTP倍频器件。

5．研究了周期极化KTP调谐与容差特性及倍频转换的调谐方案。在光学

单通倍频实验中，利用·1．064p．m的激光作为基频光，泵浦自行制备的

PPKTP倍频器件，在室温下获得了13mw以上的连续0．532pm绿光输出，

单通归一化倍频转换效率为1．69％／W·∞，接近理论的最大值；分析并

优化了用于PPKTP晶体倍频的对称共焦腔的参数，利用设计的对称共焦

腔实现了自制PPKTP器件输出70row的0．532p,m连续倍频绿光，倍频转

换效率为8．7％。目前国内未见研制PPKTP器件的报道，我们研究工作

取得的成果填补了国内空白。

关键词：准相位匹配，周期极化K11P，极化反转，外加电场法，实时监控，

倍频



ABSTRACT

This work iS supported by national Nature Science Foundation．In this

dissertation。quasi—phase-matched technology iS researched in theoretical ways．The

properties and analysis of periodically poling of KTP crystal are obtained through

experimental research．Investigation on the theory and technique of domain inversing

iS the basis of fabrication of KTP with idealinversed domain structures．The focus of

this dissertation iS to develop strategies for the fabrication of PPKTP through

investigating the electric field periodic poling process in KTP．and to improve the

quality of domain-reversal processes through identifying and optimizing those

parameters contributing most significantly to the quality of KTP．Major contributions

are as foUows：

1．quasi—phase-matched technology is researched in theoretical ways．The major

concepts，such as spontaneous polarization，pyroelectric effect,piezoelectricity

etc．，are described．

2．A new type of poling voltage waveform for the fabrication of Periodically Poled

KTP by electric field poling method Was presented and the related high voltage

power supply Was designed．This power supply can output trapezoid waveform．

periodic square wavefoITS and others generated by these twowaveforillS．

3． The domain switching process and characteristics of periodically poled KTP was

analyzed，and based on which important factors in fabrication such as choosing

．electrode and the design of poling waveforms are identified．These analyses

provide the basis for the development of poling methods．High voltage used

together with low voltage has been utilized．

4．The work shows that the in—situ SHG technique used together with electro．optic

monitoring，makes it possible to obtain reliable，real-time information regarding

the poling quality over the whole crystal aperture during the electric-field poling

process．Uniform and fan structure periodically poled KTP crystals are

successfully fabricated by using of liquid electrode scheme in external electrical

field poling method．

5．The confocal cavity a used in SHG are analysized and optimizing condition iS

discussed．The SHG output of self-made PPKTP reached 70mW at 532nm which

iS the best in present reported results and the conversion e币ciency was 8．7％．

The calculated single．passed normalized conversion e衢ciency WaS 1．69％／W·cm．

As we known，there iS no other similar achievement reported in China．

KEY WORDS：Quasi—phase matched(QPM)，PPKTP,Periodically poling，

Electric field poling method，Real—time monitoring，Second harmonic generation．
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第一章绪论

1．1引言

第一章绪论

激光的诞生是20世纪人类伟大的发明之一，为现代科学技术的发展提供了新

的源泉与动力。在1960年Maiman的红宝石激光器问世以前，人们对于光学的认

识主要限于线性光学，激光这种高亮度的相干光源使人们对传统线性光学的认识

发生了深刻的转变。人们在解释这些现象的尝试中形成了对光学的一种崭新的认

识一非线性光学。在随后的四十多年时间中，非线性光学在基本理论、新型材料

的开发、新效应的发现和应用方面都得到了巨大的发展，非线性光学频率变换技

术及激光调谐技术就成为激光和非线性光学领域的重要分支与研究热点，具有重

要的学术意义和很高的应用价值nm，。

但是，激光并不能产生任意波长的输出，因为激光的波长是由增益介质中原

子、分子或离子的能级结构决定的。随着人们对激光光源的波长范围提出越来越

高的要求，非线性频率变换技术逐渐成为研究的热点。1961年，Franken将红宝

石激光束入射到石英片上，在出射光束中不仅有红宝石的694．3rim光束，还在紫

外区发现了恰好是红宝石激光波长一半的347．2nm光谱线口3，这毫无疑义的确证

了二次谐波产生(SHG，Second HarmonicGeneration)效应，成为了非线性光学

研究史的开端。

从理论上说，用一个激光器作为泵浦源，通过适当的频率变换可以获得从红

外到紫外宽阔波长区间的激光输出。非线性光学频率变换的基本思想是：用一个

“品质优良”的激光器，将它的某一个固定波长的激光输出转换到很难或根本不

可能直接得到的波长区间，不仅能够保留原入射光源的稳定性和线宽等优点，还

能够使转换输出的激光具有波长可调谐等特性。这种思想最早在量子电子学中被

认识到，经过几十年的发展，已经在激光频率变换技术中得到了广泛的应用。如

利用晶体的二阶非线性效应对现有波长的激光输出实现倍频(Second Harmonic

Generation，SHG)、和频(Sum Frequency Generation，SFG)、差频(Different

Frequency Generation，DFG)、光参量振荡(Optical Parametric Oscillation，

OPO)、光参量放大(Optical Parametric Ampl ification，OPA)及光参量产生

(optical Parametric Generation，OPG)等，得到各种波长的相干激光输出，

以适应各种应用的需要。

双折射相位匹配技术推动了非线性频率变换的快速发展，它是利用晶体的各
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向异性的特点，通过选择合适的角度使基频光与谐频光折射率相等而有相同的相

速度以满足相位匹配条件，实现能量的转换。由于双折射相位匹配依赖于材料的

固有特性，对于某种具体的非线性材料而言，只能在某些波长范围内得到相位匹

配，并且，有效非线性系数的值既与通光方向有关，又与互作用光的偏振方向有

关。这些条件都极大地限制了频率变换技术的应用范围。

而另一种能获得高效非线性频率变换的就是准相位匹配(Quasi-Phase

Matching，简称QPM)技术，其应用不受晶体材料某些固有因素的限制，它通过

对非线性晶体材料进行巧妙的处理，在晶体中形成自发极化方向交替变化的铁电

畴光栅，将其产生的附加动量矢量引入到非线性频率变换过程的动量守恒关系

中。在1962年和1963年，Armstrong和Bloembergen等H1人与Franken和Ward等璐1

人就分别提出：利用对非线性极化率的周期性调制可以提高非线性光学频率变换

的转换效率，这就是准相位匹配技术的雏形。

20世纪90年代，随着光刻技术和外加电场极化法制备准相位匹配介质等

技术的日趋成熟，使得准相位匹配不再是理论层面的东西，而是凭借其自身的优

点，迅速的在实验研究和各种应用领域展现其特有的潜力。同时，新一代相干光

源——激光二极管(LD)泵浦的全固态激光器(DPL)的迅速发展，为变频技术

提供了优质的泵源，可以说，为准相位匹配(QPM)频率变换的实现，为连续的

小型化，全固化激光器开辟了一个广阔的新天地。

1．2准相位匹配技术的发展历史与现状

1962年，Amstrong与Bloembergen等人Ⅲ就提出了准相位匹配的基本思想，

成为准相位匹配理论的开山之笔。他们借用半经典理论，推导了光在非线性晶体

中的互作用方程，认为基频光与谐频光之间可以通过多种途径来实现能量的转

移，但是由于当时非线性材料和加工技术条件所限，无法制备出具备准相位匹配

条件的晶体，致使在相当长的一段时间内，准相位匹配只能停留在理论阶段，无

法实际应用。

许多年来，科学家们对准相位匹配理论和技术的研究不断推向深入，而且一

直在不断探索、寻找实现准相位匹配的技术途径，直到1975年，C．F．Dewey等

人发现ZnSe、ZnS的旋转孪晶可以提高倍频转换效率【6】。1976年，M．S．Piltch 17 J及

M．Okada等人【8J分别用3"-5片CdTe、GaAs、LiNb03、石英晶体等材料的薄片，

以自发极化方向交替变化的方式堆积起来，满足准相位匹配条件实现了倍频输

出，这些方法的共同缺点是由于材料厚度远大于相干长度，利用的是高阶的准相

位匹配，因此效率很低，且实验重复性差。于1980年开始，我国南京大学闵乃

本院士领导的科研组在Czochralski提拉法生长铌酸锂晶体的过程中，通过控制晶

2
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体生长时的温度涨落，生长出畴周期极化反转的光学超晶格晶体19H15】，并进行了

大量的倍频实验，之后他们又用同样的方法生长出周期性畴反转的LiTa03晶体

【l61。用这种方法制备出来的晶体，通光面积大，可以大量生产，但是，生长条件

要求复杂，精确度难于控制。多年来，以色列的M．Roth等人也一直在深入研究

KTP晶体的生长条件与铁电畴特性的关系，2001年，他们通过控制晶体生长过

程中的离子浓度梯度、温度梯度等手段，用熔盐法直接成功生长出周期极化KTP

晶体【171。

址Yamada等人ll副于二十世纪九十年代初首次利用外加电场极化法对铁电

晶体的铁电畴实现周期性极化反转，调整其非线性系数使之满足准相位匹配条

件，成功地实现了倍频输出，掀起了这一研究领域新一轮的研究热潮。在周期极

化铌酸锂(PPLN)器件研究中，美国斯坦福大学的M．乩Fejer等人敏锐地看到

了电场极化铁电体制备准相位匹配器件的发展潜力，投入巨大经费研究，不断取

得新的成果，成为这一研究领域的杰出代表。他们不仅在周期极化LiNb0。晶体的

制备技术上日渐成熟，而且在非线性光参量效应产生多频率波(0PG)(0P0)、脉

冲整形与压缩、超短脉冲产生和利用周期极化铌酸锂波导器件中的级联二阶非线

性效应()C∞：)C∞)，实现光通信波段的波长变换等方面的研究都取得了巨大的成

功【19l~【2丌，随着研究的进一步深入，准相位匹配技术及器件将会对未来全光通信

系统的发展产生重要影响。

目前，用于准相位匹配的非线性材料为数众多，各种新型材料仍然不断涌现，

经过十几年的发展，准相位匹配反转畴的光栅结构已经在许多材料中得以实现，

除了LiNb0。、LiTa03之外，韩国的Joong Hyun Kim等人还用液体电极方案对KNb0。

晶体进行了极化反转研究，制备了5×9×0．925mm3的PPKN晶体，并在倍频实验中

获得了34％的转换效率【281。瑞典的Karlsson等人还研究了PPKTP晶体和同族的

PPRTA晶体[29】。在周期极化准相位匹配技术方面，美国、以色列、法国、日本等

国家已经掌握了比较成熟的制作工艺，实现了产品的商品化，广泛用于科学研究、

国防军事、通信及环保等领域，但器件价格十分昂贵。

国内致力于研究制备准相位匹配技术和器件的单位也很多，有前面提到南京

大学闵乃本院士等研究人员从事研制周期极化反转的铌酸锂晶体、钽酸锂晶体，

水平几乎与世界同步，他们还尝试了用快速热处理后Li。0外扩散法与质子交换法

实现铁电畴的周期极化反转p⋯。上海交通大学的研究人员也从2002年开始报道

他们在自行研制的20mm长的周期极化铌酸锂波导器件中实现了1．5pm波段的级

联二阶非线性波长变换，用35mW的泵浦光就得到了90％／W．cm的归一化转换效率

【3l】。133]。南开大学的研究人员用近理想化学配比的铌酸锂晶体进行电场极化反转

实验，也获得了较好的成果。与此同时，浙江大学、清华大学也都在进行各自的



第一章绪论

研究。天津大学从1994年开始研究制备周期极化铌酸锂(PPLN)，并进行了倍频

实验，取得了较大进展，目前又在进一步深入研究电场极化磷酸氧钛钾(KTP)

晶体，争取向器件产品化的方向迈进。

1．3国内外PPKTP研究现状与发展趋势

周期极化KTP(PPKTP)晶体以其自身的许多优势，越来越为人们所关注，

高质量的PPKTP晶体以其优良的品质完全有潜力替代双折射相位匹配倍频晶

体，在较高功率情况下，PPKTP器件比常规KTP晶体的倍频输出有明显的优势，

如图1．1所示。它可以广泛用于光参量振荡和放大、倍频、全光波长变换等光变

频技术及全光开关，光脉冲压缩、THZ波产生等方面，用PPKTP光参量器件可

获得近红外可调谐激光输出，拓宽了非线性晶体的应用范围，并且可以根据不同

应用，方便地设计出不同用途的器件，体积小、效率高，可广泛应用于国防、科

研等相关领域，是全固态激光器产业链中的关键性器件。

Second●●armOflIc Gen¨Mion ln p．tiodlcaNy pond

and bmk KTP c叶u一·|kal0∞_I

图1．1 PPKTP器件比常规KTP晶体的倍频输出

1．3．1周期极化KTP制备技术

对周期极化KTP制备技术的研究目前比较成功的途径主要有两种：一种是通

过在居里点附近控制KTP晶体生长过程中的温度涨落和化学组分等因素，使其在

生长过程中依次形成自发极化方向交替变换的畴结构，直接生长出满足准相位匹

配条件的晶体，这种方法晶体尺寸不受限制，可以得到大孔径的非线性晶体，在

高功率、大孔径激光应用中至关重要，但这项技术难度系数较高，成本过高；另

一种也是目前普遍使用的方法，就是用高压电场对铁电晶体进行周期性极化来制

4
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备准相位匹配器件的方法。早在1994年，Q．Chen等人mJ就开始用电场极化法

对KTP晶体进行极化反转研究，与电场极化LiNb03晶体的过程相似，电场极化制

备PPKTP的技术也是采用半导体制作工艺中的光刻技术在晶体的抛光表面将电

极制作成周期性图案，通过这种具有周期性图案的电极，用高压电场迫使晶体中

的自发极化方向发生反转，形成周期性交替变化的铁电畴，实现非线性系数的调

制，从而满足相位匹配条件。因此，这种技术具有重复性好、工艺简单等优点。

目前采用电场极化对熔盐法生长的KTP晶体进行反转的研究，以瑞典的

Karlsson等人【35】-【删为代表的研究小组和以色列的Rosenman等人【45]-1501为典型代

表。由于熔盐法生长的KTP晶体电导率过高、在高压电场的作用下容易击穿，他

们分别采用铷离子交换和低温(170K)极化的方法降低晶体的电导率，在高质

量的电场极化KTP晶体器件研制方面已经实现了商品化，并在光参量振荡

(OPO)、光参量放大(OPA)等应用领域的研究也处于世界领先地位。

1．3．2周期极化KTP的应用与发展趋势

用PPKTP晶体实现蓝绿光倍频输出的实验很多，通过极化技术的改进可以制

作小到3“m的周期反转光栅，得到了蓝紫、甚至紫外光的倍频输出。1998年，

瑞典的Karlsson等人就利用lmm厚的PPKTP获得了连续倍频绿光输出【5¨，最大转

换效率为66％。接着，他们用周期为6．09p,m的PPKTP晶体在740mW、946nm波

长激光的泵浦下，得到了500mW的稳定蓝光输出【521。之后，他们又在lmm厚，

9ram长的KTP晶体上制作了2．95“m的小周期【53|，利用一阶准相位匹配倍频获得

了390nm的紫外光连续输出，归一化转换效率为1．1％／W．cm。2000年，英国的

P．A．Champert和S．V Popov等)k．t54卜【57J利用种籽半导体二极管和掺镱光纤放大

器放大输出的1064nm波长的激光，泵浦一块体积为10x5x0．5ram3,周期为9．0p,m

的PPKTP晶体，获得了高达6W的平均倍频绿光输出，泵浦耗尽为55％，归一化

转换效率1．7×10．3／Wcm。这种紧凑高效的短波长激光器可以用于泵浦掺钛蓝宝

石激光器和参量振荡器，在商业上可以取代体积庞大的Nd：YAG倍频激光器和

氩离子激光器。2001年，同一个研究小组的P C．Reeves．Hall[5s]又报道了他们利

用PPKTP中的频率上转换和Raman放大器中的绝热压缩脉冲，获得了由Raman泵

浦功率确定的、在0．73．9ps范围内脉冲宽度可调的脉冲输出，它的重复率和波长

都可以选择，可以作为高功率光纤放大器和周期极化晶体的种籽光源使用。2002

年，他们又在互联网上展示了用种籽Yb／Er共掺的激光放大器输出的峰值功率为

70W的单模1544nm的红外光泵浦一块1．7cm长光栅周期为23v．m的PPKTP晶体，

获得了平均功率高达8．4W的接近衍射极限的772nm的高质量倍频光【5引，温度带
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宽为11．20C，有效非线性系数估计为10pm／V。2003年，以色列的G Marcus等人

【60】报导了他们用12nm(FWHM)带宽的掺钛蓝宝石激光器泵浦PPKTP参量产生

器(OPG)获得了大约50％啁啾带宽的超宽带啁啾光源，这种光源在原子和分

子动态研究中非常重要。2005年，法国的R．Le Targm等人【6lJ报道了他们利用

922nm半导体激光器，在PPKTP晶体上实现了461rim的蓝光输出，转换效率达到

75％。

在OPO中可以获得高功率、高重复率的宽带可调谐变频输出，是PPKTP另一

个可以大显身手的研究领域。目前，用高压电场极化技术已经获得了最厚3mm的

PPKTP晶体，加上KTP晶体光损伤阈值高、光折变效应低，适合室温下运行的特点，

许多人将它用于参量振荡的研究。1999年，瑞典的J．HellstrSm乘IH．Karllson

等人用自行研制的3mm厚的PPKTP晶体进行了纳秒光参量振荡器的研究阻矧，单频

振荡时最大转换效率为45％，得到最大的输出信号光和空闲光的脉冲能量为

18mJ，最大的平均输出功率为2w，并且在实验中得到了双频振荡时高达24W的平

均输出功率，但输出不稳定。德国的U．Str056ner等人与以色列的G．Rosenman

合作M，在18x24ramz大小的PPKTP晶体上，获得了调谐范围从550nm至U 2830nm

光谱区间的超宽带输出，并且在850mW的泵浦下得到了210mW的空闲光输出，

泵浦耗尽为80％。2006年，东京大学Shigenari Suzuki，Hidehiro Yonezawa等165J人

报道了利用PPKTP晶体，在低阈值连续泵浦OPO条件下获得了860nm处

．7．2±0．2dB的光脉冲压缩。，同年，瑞典M．Tiihonen等人mJ报道他们利用PPKTP

的OPA实现了1．1／an"-1．65肿波长范围内的可调窄波段脉冲输出，脉冲带宽为
80TM．3THz，利用60∥的泵浦光获得6．5脚的信号光，测得参量增益为70dB。
他们还利用PPKTP报道了内腔OPO产生UV的实验研究，装置原理如图1．2所示。

532nm泵浦光

区岭一
图1-2 PPKTP晶体Io／tz．．UI"U狄1哥I UV输出装置示意图

1．3．3周期极化KTP的国内外发展状况

nm

目前美国、英国、法国、以色列、日本、韩国、瑞典等国以及我国台湾地区

6
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都有PPKTP和PPLN商品面世，并屡有新的研究进展报导，几乎所有有关准相

位匹配技术器件的制备技术都掌握在国外专家手中，这对我国频率变换技术在国

防事业中的发展极为不利。我国国内至今没有产品。PPKTP倍频器件在国外售

价视其通光长度约1500．4000美元／片，而自己研制生产，如以500片／年计算，

单片成本约为2000元，单价8000元，总销售额400万元，利润约300万元。大

批量生产具有成本低，效益高等特点，具有很高的经济效益和社会效益。

我们的课题组从2003年开始研究KTP晶体的周期极化反转特性并研制

PPKTP晶体。研制的扇形PPKTP晶体倍频器件可输出70mw的倍频绿光，倍频

转换效率为8．7％，研制的框形均匀周期PPKTP倍频器件输出13mw以上的倍频

绿光，其归一化转换效率为1．690A，接近理论最大值，转换效率在国内领先。国

内目前仍未见研制PPKTP的报道，我们的研究工作取得的成果填补了国内空白。

1．4课题来源与论文的主要工作

本课题来源于国家自然科学基金资助项目“KTP晶体的周期极化特性研究”

(批准号：60377018)。本文的主要工作是研究KTP晶体的周期极化反转特性，

利用外加电场法对KTP晶体进行周期极化反转，实现基于准相位匹配技术的

1064rim基频光的倍频转换。

本文紧紧围绕准相位匹配技术，对周期极化KTP晶体倍频的理论特性和实

验进行了研究，对其理论分析、技术和方法的改进、实验结论进行了详细的论述。

全文主要分为以下五个部分：

第一部分：对准相位匹配技术的基本原理及准相位匹配的倍频进行了理论分

析，将两种类型的准相位匹配倍频进行了比较，并分析了三种基频光源泵浦下的

倍频过程的考虑因素。

第二部分：比较了准相位匹配中三种常用的晶体，分析了KTP晶体的介电特

性、光学特性和光损伤特性等主要性质。

第三部分：对周期极化KTP晶体制备中周期极化电极结构的设计、极化反

转对电源的要求进行了详细分析。设计制作了波形可调的高压脉冲电源，并研制

出一台可产生所设计波形、序列脉冲方波和多种组和波形的任意波形发生器。优

化了周期极化反转中的电极方案，尝试将光栅电极附在C．面(负畴面)。

第四部分：分析了KTP晶体极化过程中畴壁运动的机理，通过对畴壁运动

速率和周期电极结构的静电场计算，进行了极化参数的选择与优化，在实验中采

用高电压场与低电压场相结合的极化反转方案。采用电光效应实时监控、倍频通

光二维监控相结合的监控方法，用液体电极方案的外加电场极化法制备出均匀和
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扇形周期结构的PPKTP倍频器件。

第五部分：研究了PPKTP晶体的倍频特性，分析了其调谐与容差特性及调

谐方案，进行了自行制备的PPKTP倍频器件的单通倍频和对称共焦腔倍频实验，

实验结果为国内领先，填补了国内空白。
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第二章准相位匹配原理与倍频理论

2．1准相位匹配技术简介

利用各向异性晶体双折射特性的角度相位匹配和人为地在非线性晶体上制

备出周期结构的准相位匹配(QPM)都能用来实现高效的频率转换，其中准相位

匹配技术以其独特的优势，已成为当前诸多领域的研究热点之一。

2．1．1准相位匹配的基本原理112I．116l

准相位匹配是通过在非线性材料中引入对非线性极化率的周期调制，来补偿

互作用光波之间由于色散所累积的相位失配的一种有效方法，理论上它可以利用

晶体的整个通光范围和最大的非线性系数，克服了角度双折射相位匹配难以解决

的空间走离、转换效率较低和对倍频晶体要求较高等缺点。目前，准相位匹配是

通过周期性地反转铁电晶体的晶向，从而使有效非线性系数交替变化而得到。

图2-I是利用周期极化晶体实现QPM的示意图，图中铁电畴的方向周期性相互

反转，使有效非线性系数在+d耐和一d希之间交替变化，可以实现通光路径上对

图2．1准相位匹配原理示意图，箭头

方向为铁电畴的自发极化方向

介质非线性的空间调制。周期极

化铁电体的物理性质是空间坐标

的周期函数，互作用波仍然以不

同的相速度传播，但是当累计相

位失配达到兀时，由于非线性

极化张量反号使得相位差重置。

由于相邻电畴自发极化矢量相

反，因而与奇数阶张量相联系的

物理性质，如倍频系数、电光系

数及压电系数等的符号亦相反。

2．1．2准相位匹配的优势

准相位匹配的出现使得那些在通常条件下无法实现相位匹配的晶体和通光

波段得以实现频率变换，拓宽了光频的范围，使宽波段激光输出成为可能，大大

推动了激光变频技术的发展。

具体的说，与双折射相位匹配相比，准相位匹配主要有以下优势：

l、准相位匹配不要求正交光束，即非线性系数不必是非对角张量元，因此

9
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可以充分利用非线性介质的最大非线性系数。如对于￡m伤晶体，利用其
最大非线性系数么，(27pm／V)的准相位匹配同利用盔。的双折射相位匹配

相比，有效非线性转换效率理论上可以提高(2d3，／万以．2≈23倍。

2、在频率变换技术中，转换效率正比于基波与谐波互作用的长度的平方(非

线性晶体的长度)，在双折射相位匹配技术中，互作用受相干长度和走离

效应的限制，而QPM不存在走离效应，对入射角要求降低。因此，可使

用较长的晶体，以获得较大的变频光能量。

3、在双折射相位匹配技术中，一般只在一定的波长范围内才能实现折射率

相等，从而限制了能够进行频率变换的波长范围。而采用QPM技术，对

应于不同的波长，可设计与其对应的周期结构，因此对透光区内任意波

长的光波都不存在匹配的限制。

2．2准相位匹配的倍频理论

倍频是二次谐波产生的过程(second-harmonic-generation,SHG)，是最简

单的频率变换过程，从中我们可以得到电磁场相互作用的基本内在规律。假设入

射光波的频率为缈F=q=国：，即只有一个入射电磁场，经过介质的二阶非线性

作用，产生O)SH=绵+OJF=2coF的倍频光波，假设材料的损耗忽略不计，并仅

限于稳态解(娑=0)的情况下，可以得到的倍频耦合波方程如下：

警一菩删％细(一删‘
(2_。)

警=一三I可j(2co)2删ErEF exp(础引

其中

龇吨地F=2，rL(矿nsH 2刳一4旯z(⋯n¨ (2．2)

准相位匹配理论研究的另一个方法是采用尼州ar方法进行分析。以倍频过
程为例。周期性地反转晶体的非线性系数，即引入了周期函数／(z)对有效非线

性系数％的周期调制，厂(z)如图2-2所示。
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I、‘，

a
J_-L

1
—_——

Z

O

一1 ■■■■■■■●■■一●■■■一
b

—'_—

一 』

图2-2调制函数厂(z)的波形

砟)：f1，
L-l

nA<z<nA+a

，zA+口<z<(刀+1)A(2-3)

呦(z)=勤厂(z) (2—4)

其中调制周期为A=a+b

将厂(z)展开为Fourier姆数=

m)：艺以．P哮：
(2—5)

求得Fourier系数以为
一’

巩=二siIl(m万D弦一胂rD (2—6)

其中刀为占空比，D=吴=南

因此在式(2—4)有：

嘶-j从．z---_嘞[量去蜘c嬲妒册％％+2x2卜4 ∽7，

定义准相位失配因子：

‘从。：Ak一丝(2--8)
。

人

在准相位匹配的条件下，要求若选择调制周期人使得空间谐波．肋三竺z能够

补偿相位失配一_『△J}·z，便可以实现准相位匹配，此时有Ako=0，即

人：聊丝：2mF
龇

我们称七。=宅翌为第m阶倒格矢量，m称为准相位匹配的阶数。
由于巩引入的常数相移e-JrmrD对所求的电场的振幅没有影响，对准相位匹配

有贡献的是比的模：

川=厄面=去lSin(m-D)l(2-9)
当占空比D=112时，
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当占空比D=1／4或3／4时，

仆融,m嘲=2n一。

Id．I--

鱼．册：Z．n一．1一．，竹=一m万

2

mTl"，，打=4n一2

0 ．，开=4n

其中n为正整数。图2-3 Fourier系,数叱与占空比瑚关系。显然，当m=1
D=1／2时，l厶I得到最大值2In"。对于庐2，D=1／2时， Ia．1=0，是不能

实现准相位匹配的。但当D=1／4或3／4时，则可以实现二阶准相位匹配。

t-"

暑 o．7

薯0．6
uO 0．5

南0,4
m

．．t,-．-0．3

舌0,2
c

O．1

o 0 0
o

三 -0．1

要-0．2
宝 ．o．3

旦 一0．4
m (
re"

图2-3对应不同占空比D，m=l、2、3时Fourier系数如的变化关系

根据以上的分析，准相位匹配的非线性系数可以表示成为下式：

‰=川嘞=去lsin(聊万D)l白 (2-10)

●

利用(2-10)即可以对准相位匹配的效率与各参数的关系进行计算与分析。

带入(2-1)式并可以得到QPM倍频耦合波方程：

12
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誓2嚣％E圣矿脚， 协⋯

誓=嚣驰酗唧c啦，
xC于-,b信号近似情况，基频光损耗可以忽略，则有饨F／a)【=0，我们可以

对(2—1)式第二个方程在整个晶体长度L上直接积分，基频光强度表示为

为：
，F=虿1占。c刀F

E F E：，因此sHG光功率密度可以表示为：

k=警咖c2(笔(2-12)
由光功率密度I=．％盯2 nC‰IE 2，设平面波光束有效截面积·％为1，可

知倍频光功率为：p跗=嚣2--2 r212咖c2(爿 ∽㈣‰2面薪81们弋刊 坦。1邵

式中函数sinc(号)=sin(号)／号，上式说明谐波场与传播距离的关系在粗聚焦限

度即平面波假设的情况下是成立的。产生场与传播距离和非线性系数的平方成正

比。当Ak=O时，SHG的光功率密度达到最大值，如图(2—4)所示：

每

差
警

g
里
翟

§
；
耄
叱

图2-4 关于等的非线性二次谐波相对变化

高斯光束在激光应用和非线性互作用研究中最为常见，B0yd和Klei衄an‘11首

次提出解决高斯光束转换效率的方法。因为高斯光束的横截面积为A=刀簖，其

中Wo为高斯光束的束腰半径，在作用长度L内，由P=朋，我们可以得到倍频光功
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率：

忍w=(弓兰；簧兰等]三厅cB，善， c2一-4，

其中国F和kF分别是基频高斯光束的频率和波矢量，C是真空中的光速，

h(B，善)为Boyd—Kleinman调焦因子。善=L／Ab，其中b=2zmFog／g，它是束腰半

径(00对应的共焦参量，B是双折射参量。考虑无走离且B=O的情况h(B，f)在

孝=2．84处取最大值，此时为倍频的最优调焦情况，h(B，善)～1。

2．3关于I类和II类QPM倍频的讨论

2．3．1两类0PM倍频的光栅周期

当各波矢同直线时，由(2-8)可知准相位匹配倍频失配因子：

AkD=ksn一2七F—k (2—15)

并有k。=2mzc／A。当倍频光与基频光满足准相位匹配时，△k=0，光栅周期

可以表示为：

人：—丝L：—生m：1，2，3⋯A=一=—————￡一m21。2，3“·七跗一2kF 2(nSH一”F)
。 。

在倍频过程中有两种准相位匹配类型，它们的主要区别是线性极化矢量的取

向不同，I类0PM过程中，两个极化矢量是平行的，而在Ⅱ类0PM过程中，它们

是正交的。

在I类0PM倍频过程中，当基频光电场平行于晶体极轴方向(z-方向)是，

我们可以利用其最大非线性系数(对KTP及其同形体而言为d3，)。因此倍频光也

同样平行于极轴。这个过程可以表示为E；E；哼E西。则I类QPMm阶倍频的光

栅周期为：

AI：—兰兰L (2—16)
2(，白一门；)

其中”南和胛；分别为基频和倍频光沿晶体z轴方向的折射率值。

在II类0PM倍频‘31过程中，PPKTP的z一切，x传播方向取非线性系数d：。。基

频光两个正交分量产生偏振垂直于极轴(y轴)的倍频光。这个过程可以表示为

Ey，LFz—E岛，此时式(3—7)中的n≥替换为(疗；+刀；)／2，则有：

人Ⅱ：．—兰生 (2一17)
2以南一刀；一刀；

对于熔盐法生长的KTP晶体，通过Sellmeier方程‘21以及(2—16、17)式解

得的一阶I类和Ⅱ类QPM倍频的周期曲线如图2-5所示，从图中可以看出，在基

14
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频光谱从700衄到900um的范围内，人n是I类QPM倍频光栅周期的几倍。

图2-5 m=1，I类和Ⅱ类QPM倍频的人曲线

2．3．2波长与温度允许带宽

由以上分析可知，准相位匹配转换效率正比于sinc2(△向∥2)，因此当△

岛∥2=0．4429丌时，sinc2(△鼬∥2)--i／2。由此可以找到影响△岛的物理量

变化时允许带宽的半极大全宽度和波长的调谐速度． 、

(1)准相位匹配的波长允许带宽H1是非线性过程的一个重要参数，在光栅

周期均匀的情况下，I类和II类QPM波长允许带宽可以表示为：

‰①=半J≥芋+娑一j10A,剖1 阻埘
L l 以 Z D以．I

‰c驴半I坐鲁±+三等+三等一三刮1
(2-19)

图2-6为I类和Ⅱ类QPM的波长允许带宽值，可知II类准相位匹配的波长允

许带宽比I类的要宽。

Fundamental wavelength【nm】

图2-6 I类和Ⅱ类QPM的波长允许带宽值

15
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(2)当温度变化时，由于折射率和温度的依赖关系，丘发生改变，也由于

热膨胀效应而改变了器件的长度和周期。因此必须考虑△j}Z对温度的微分，而

不能仅仅是△岛。对应固定的波长有：

△‰：下0．44292F I剽一引+嘶跗一nF)I-I(2-20)
厶 I c7』ITO D』lTO

——口为热膨胀系数，口对应于KTP晶体的取值由Bierlein等人¨1给出。

——To为折射率随温度的变化，对应的最佳匹配温度，由Wiechman n1给出。

材料色散较小的情况下，温度的带宽随着波长的增加而变宽。在波长的允许

带宽内，准相位匹配倍频Ⅱ类准相位匹配的温度允许带宽比I类的要宽。

2．3．3两类QPM倍频的优势比较

在Uv区域，KTP材料的离散迅速增加，这使得在m--1时光栅周期Ⅳ很小，

这也就对制作工艺提出了很高的要求。另一方面，在基频光谱从700nm到900nm

的范围内，人兀是I类QPM倍频光栅周期的几倍。

可见，在短波长区域内，由于Ⅱ类QPM倍频过程相干长度充分增大，可以降

低周期光栅制作工艺的难度，从这个角度讲，相对I类0PM倍频有一定优势的。

其次，正如我们上面的分析，Ⅱ类准相位匹配的波长允许带宽很宽，这对于

短脉冲的倍频过程十分有益。

第三，在一些光参量振荡技术中，获得偏振方向正交的信号光和闲频光输出

可能更有用。

然而，我们应该意识到由于II类QPU倍频的非线性系数d：。较之I类QPM倍

频的非线性系数以，要小几倍(如KTP晶体，d2。=3．64pm／V，d33=16．9pm／V)，

因此转换效率要低得多。

2．4准相位匹配倍频的转换效率

2．4．1连续光的单通倍频

单通连续倍频是利用激光实现Uv和可见光非线性频率转换的最简单的方

式。其基本的实验装置示意图如图2-7所示，

图2—7单通倍频实验装置：

1．泵浦源；2．波片g 3．起偏器；115棱镜；5．非线性晶体；6滤波片；7功率计
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对于高斯光束，由(2-14)式可以推出准相位匹配倍频的转换效率：

刁寺_(警卜固 ∽2l，

可以看出晶体的转换效率随基频光能量和晶体长度成线性变化。因此我们

可以理论上推断，增加晶体长度L将有利于提高倍频转换效率，但在实际操作

中，这种方法又有其局限性：首先，晶体的长度是有限的，这取决于材料本身

和生长晶体的技术，熔盐法生长的KTP晶体Z平面的尺寸一般为30*30 mm2，

而水热法生长的KTP的尺寸要更小。第二，至少对于KTP晶体而言，在过长的

晶体上制作畴光栅结构也是十分困难的。另外，随着长度的增加，倍频过程受

温度、波长和双折射变化的影响越大。

为了更好的比较不同材料和实验条件的转换效率，我们引入归一化转换

效率，它表示基频光功率为1W，晶体长度为lcm时的转换效率，其单位是％／w．cmt

，7一：粤：f尝№期 (2-22)
r FL ＼’mFHsH60C)

I．8

I．6

I．4

j I．2

日
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纂 埔
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图2-8为PPKTP晶体(10衄)的转换效率关系

图2-8为PPKTP晶体(10m)的转换效率关系，当P：IW时，对应的转换效

率约为1．78％。由2-22式可知，PPKTP晶体常温下对应的倍频归一化转换效率，

约为1．78％／w．cm。
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2．4．2脉冲激光器的单通倍频泵浦损耗

由于脉冲激光器的峰值能量很高，即使其平均功率并不一定很高，使得它得

转换效率会提高很多。在这种情况下，即使在单通倍频中，我们也需要考虑泵浦

损耗的问题。在准相位匹配条件下，基频光损耗的倍频转换效率表示为‘71：

，7跗=争=tanh 2阮露)¨2J(2-23)
o

F

其中‰为一系列短脉冲的非线性系数。在ns和ps量级的脉冲中，我们假设
在晶体中群速度色散(GvD)和自相位调制(SPM)可以忽略，因此对时间高斯形

脉冲而言，有阳1：

鹰；‰Ⅳ丝]I，2|去 (2_24)

卜石／ J可

其中f是半最大脉冲的持续时间，f是脉冲的重复频率，，跗=，7，一三是连续
情况下无泵浦损耗的系数。

在(2—24)中，我们只考虑了基频泵浦损耗，然而在KTP晶体中，吸收作用

的影响是不能忽略的，在高转换效率下，相当多的倍频辐射被吸收，使得转换效

率降低。因此最大转换效率理论只适用于完全零吸收晶体。因此在基频光平均功

率增大到一定程度后，由于倍频辐射的吸收，会使转换效率出现饱和状态。

饱和状态使转换效率随着输入能量的增加反而有所减小，这一状态也不能简

单归结为基频光能量的损耗。另一方面，晶体通光长度的后部分对倍频能量的吸

收要比前一部分的吸收增强也可以定性的解释这一现象。这种吸收导致晶体加热

而使准相位匹配失配。而在L较长的晶体中，这种由于倍频能量被吸收而产生的

热效应更为明显。

由于选择周期的自由度比较大，通过引入非均匀周期的啁啾光栅可以扩宽相

位匹配的光谱，它可以通过补偿由于晶体对产生的二次谐波功率的吸收造成的沿

光束路径连续增长的温度分布的不均匀性，对高功率倍频器件进行优化。

2．4．3超短脉冲作用下的倍频

之所以要单独讨论一下fs量级的超短脉冲的情况，是由于在倍频过程中它与

ps和ns量级的脉冲在时域上有一些差别。在超短脉冲过程中，我们要将群速失

配(GⅧ)和群速度色散(GvD)也考虑进来。

在理论上，GYM只限于非线性晶体的有效互作用长度上，脉冲的群速度与相位

速度不同。因此，即使在相位匹配情况下，Ak--0，基频和倍频脉冲传播的群速
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度也不相同。这就引起了它们在非线性晶体传播中的空间走离。群速度失配因子

，，可以表示为Ⅲ：

y=--IRISH--rlF--C b等+砟引 ∽25，
onc o^。l

群速度失配对转换效率的影响取决于互作用长度和走离长度的比值，我们把

它定义为：

L。=¨△啡--1(2-26)
其中△仞F是基频脉冲的谱宽，基频脉冲持续时间为fF，则有： ，

Z"F△卿≈l (2—27)

因此，L可以写成：

T fF

L∞≈古
l卅

(2—28)

当三<￡。的情况，短脉冲的倍频相似于相速度匹配的情况：当L>L。的情况，

由于存在走离现象，倍频过程伴随着强烈的倍频脉冲色散n们和光谱展宽，倍频脉

冲的持续时间为f。H，它取决于晶体的长度，可以表示为：

f跗≈I厂I￡ (2-29)

光谱的展宽主要有两个因素：一是相位失配的影响，另一个是由于群速度走

离。整个倍频光谱相应都正比于sin【o．5L够厂如一彩o)J／Lo．5L够7b一吼)j，其中7是
群速度失配因子在(2-25)中已经给出，￡折是在连续情况下晶体的有效长度。

对于基频光脉冲高峰值功率所对应的fs量级倍频，基频光在非线性互作用

长度￡M后快速损耗，非线性互作用长度定义为：

如2币2i厕'IFC (2—3。)
国Fd∥|EFI

IEFl是基频脉冲区域振幅，高峰值功率密度(虻IEFl2)的情况下，非线性互
作用长度会变短，这也导致了准相位容差带宽的功率密度展宽。也就是说，脉冲

峰值功率越高，倍频脉冲展宽越为明显。

群速度色散也是导致基频和倍频脉冲时域色散的主要原因。

我们把色散长度L定义为n11：

小南2(2-31)
其¨=筹=告警 (2_32)

在色散介质中，高斯光束传播距离x对应的脉宽可以表示为：
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铲十矧坨 (2-33)

因为色散长度大大长于晶体长度，所以色散导致的脉冲展宽是可以忽略的。
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第三章KTP晶体的主要性质

3．1为什么选择KTP晶体

在我们已经掌握的大约20000种晶体中，只有很少比例的晶体具有满足非线

性光学要求的内在非线性性质和较强的双折射性质。此外，除了具有非线性，一

种晶体是否适宜在非线性光学研究中应用，还应具有很多其它的条件。其中一些

重要的要求是：

◆晶体应具有较大的透光范围

◆晶体在较大尺寸情况下具有良好的光学均匀性

◆晶体的化学组成和晶体结构比较稳定

◆相对较低的生长成本和相对简单的加工需要

◆晶体的抗光损伤阈值较高

这些限制条件就限制了可供我们选择的晶体只有几十种，如果进一步要满足

我们可见光产生、近红外辐射以及准相位匹配研究的需要，可供我们选择的晶体

更是少之又少。就目前的研究来看，有三种晶体在准相位匹配技术研究中最为常

见，它们是：

1)Lithium Niobate(LiNb03或LN)，Lithium Tantalate(LiTa03或LT)

2)Potassium Niobate(KNb03或KN)

3)Potassium Titanyl Phosphate(KTiOP04或KTP)和KTP的同族晶体

下面对这几种晶体作以比较说明：

1．LiNb03和LiTaOs

人们对LiNb03(L，N)晶体尤其是同成分LN(CLN)的研究比较广泛，它的通

光范围为350nm,-一5000nm。CLN对光的吸收和晶体的均匀性较好，尤其是它的

非线性系数很大(d33=27pm／V)因而能获得较高的转换效率，这一优势使它倍

受瞩目。然而在可见光区域。然而，LN易光折变损伤，导致光束扭曲【21，在研

究中光折变损伤确实是PPLN在高功率、短波长输出应用中的一个限制因素。另

外，CLN的矫顽场很高，约为21KV／mm，在实际研究中，由于这一限制样品，

厚度通常只有0．5mm。

同成分LT(CLT)与CLN相比，更为吸引人们注意的是，它的通光范围更接近

UV(280nm)。K．Mmuuchi和K．Yamamoto等人报道了他们利用周期为1．7／an的CLT

获得Tuv输出【3】的实验。但CLT也有着与CLN相似的矫顽场较高，光损伤阈值低

的缺陷。

为了提高CLN和CLT的性能，人们对它们也作了一些改进：一是通过在晶
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体中掺杂Mg获得MgO：CLN，MgO：CLT,以降低光损伤的影响；二是增加锂离子

含量，获得近化学计量比LN，LT(SLN，SLT)；三是基于以上两种方法获得近化学

计量比的掺Mg晶体(MgO：SLN，MgO：SLT)。

以上的改进都是为了有效的降低CLN和CLT晶体的矫顽场，例如：

MgO：CLN(5 m01％)，MgO：CLT的矫顽场分别为4．5 KV／mml41和2KV／mmIsJ，与CLN

的矫顽场(21KV／mm)相比大大降低。再如：SLT和MgO：SLT[6】的矫顽场约为

1．7KV／mm，已经可以满足实现较厚的准相位匹配器件的要求。同时，改进得到

I拘MgO：CLNl7】，MgO：SLNtsl,MgO：SLTl91的光致损伤阈值也得到了显著提高，但对

于室温下的SHG过程仍然达不到实验要求。对于纯的SLN来说，它的光损伤阈值

更是[七CLN低的多【l0|，同样制约着它在高功率、短波长输出中的应用。

2．KNb03

KN晶体因为其在可见光范围具有高光损伤阈值【1l】和较大的非线性系数【f121

等优点而成为SHG研究中的活跃分子。同时，KN晶体的矫顽场为

300．500V／mmt¨1[14]，较低的矫顽场也使得利用它制作较厚的周期极化器件成为可

能。但是，KN晶体在生长过程中很难形成准相位匹配所需要的单轴态，在生长

后的冷却过程中极易出现裂痕，因而成品的价格十分昂贵。同时，它往往在切割、

刨光和高强度光照射时会自发极化，这些缺陷也使KN晶体在应用中受到限制。

3．KTiOP04

KTP晶体日渐成为准相位匹配研究中的焦点，不仅是因为它具有通光区域

宽，高非线性系数，随温度变化折射率变化小，较大的温度相位匹配带宽【l51，稳

定的化学组成和晶体结构等优点。更重要的是KTP比LN的抗光损伤阈值【l 5】要高

得多(300'--．'500Mw／cm2)。KTP晶体的矫顽场电压也只有LiNb03的十分之一，大

约为2kV／mm，因而利用KTP晶体很容易实现几个毫米厚的周期极化反转(目前

报道的最厚的PPKTP为3ram)，因此，KTP晶体非常适合用作大孔径激光器件以

获得高功率输出。

同时，KTP晶体的市场价格相对KN要低廉的多。目前，KTP晶体的生长普

遍采用熔盐法，它是利用熔融态的盐类作溶剂，让KTP慢慢从高温溶液中析出

的方法，生长成单晶，也是大规模、低成本生长KTP晶体的常用方法。

然而KTP晶体在光强较高时会发生一种损伤现象。这种光色损耗，也称为

“灰迹"(grey．tracks)，是晶体中沿光束路径的细长色暗的区域，它会在红外和

可见光波段造成材料吸收的增加【161。造成灰迹的原因可能是晶体中Ti4+和Fe3+离

子形成的色心。加热晶体可以降低灰迹的形成甚至使之消失，经过一定的时间，

灰迹也可能自行消失。我们在PPKTP倍频实验中未发现灰迹现象，但有些研究人

员在PPKTP参量放大实验中观察到，并将它归因于不同的电导率和杂质浓度造成
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的。灰迹也是在高功率时降低转换效率的原因之一。

综合以上分析，KTP晶体具有良好的物化特性和稳定的生长技术，可以替代

LiNb03晶体进行电场极化反转，制作准相位匹配频率变换器。它有自己独特的

优势，如矫顽场电压低、光损伤阈值高、透光范围宽、无光折变效应等等。因此，

可以用电场极化法制备厚度大、周期小的准相位匹配器件，用于功率密度高、通

光孔径大的倍频或光参量振荡过程中。同时，相对低廉晶体生长成本使KTP比KN

更具竞争优势。因而，随着准相位匹配研究的深入和极化技术的不断提高，KTP

晶体并将以其优良的品质必将成为新型的短波长光源核心技术的首选器件，并会

在更多新的应用领域进一步开拓准相位匹配技术的应用。

3．2 KTP晶体的结构和特性

3．2．1 KTP晶体的生长

KTP晶体的熔解温度约为1150-1170℃n州忉，这就限制了KTP晶体不适宜采用

方便的熔解生长方法，如Czochralski方法。目前，生长KTP晶体主要采用水热法

n町和熔盐法‘191‘捌。

水热法生长KTP是在用黄金衬里的高压釜中进行的，采用高温高压下从过饱和

水溶液中进行结晶的方法，温度在350一--600℃n引，压力约1800kg／cm2。一般生

长周期约为3个星期，采用水热法可以获得光学性质均匀且传导率相对较低的

KTP晶体。但很难得到尺寸较大的晶体，并由于成本较高而在实际应用中受到限

制。

熔盐法就是用熔融态的盐类作溶剂，让KTP慢慢从高温溶液中析出，生长成

单晶。是大规模、低成本生长K1-P晶体的常用方法。一般的生长温度在700-1000

℃，熔盐法生长KTP可以有不同的技术方法：(1)在装有坩埚加速旋转装置及坩

埚底部装有冷却杆的炉子里熔盐缓慢冷却；(2)在恒定的温度差△T条件下熔盐

中溶质的梯度质量输运；(3)顶部籽晶熔盐生长法。这些生长法所用的都是铂

金坩埚。一种比较典型的坩埚是球形的，直径为120珊，它可以绕着水平轴旋转，

放置坩埚的炉子装有冷却杆。也有使坩埚绕着垂直轴线加速旋转的结构，用这种

装置可以生长出质量较好的KTP。熔盐法生长KTP的速度也很慢，一般每星期1～

2衄，生长时间为5～8个星期。

本文采用的KTP样品为熔盐法生长获得的，由北京中材人工晶体研究院提

供。
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3．2．2 KTP晶体的空间结构

KTP晶体属正交晶系，其点群是mm2，空间群为PTla2，晶体的三个晶轴a，b，c

可以与主要的三个坐标轴X，y，z相对应，按照一般文献所标注的，c(z)轴是晶

体的极轴。KTP晶体的晶格常数为a=1．28nm，b=0．64nm，c=1．058nm。图3．1是KTP

晶胞在(001)方向的结构图。

图3-1 KTP晶体在(001)方向的结构图

O K

O O

o啊

● P

可以看出，晶体的基本框架是许多P0。四面体和Ti06八面体在三维空间的交替

连接，形成了一(P0．)一(Ti06)一(P0‘)一(Ti06)一的阵列。在Ti优八面体

的六个Ti--0键中，对角线上的两个Ti—O一长一短，键长最大差值可达0．042nm，

它们不与任何P0。基团联系，只与邻近的其它两个Ti06八面体各共用一个氧原子，

并以这种方式把Ti06八面体联系起来，形成链条。这些Ti一0键的长短交替相连

的结构特征正是KTP晶体具有大的非线性系数的主要原因，它们也对晶体的铁电

性有一定影响。K离子在晶格中被Ti06八面体和P04四面体束缚较弱，可以通过空

穴机制跃迁，它是导致KTP晶体电导率高的主要原因。

与KTP同族的化合物可以通用分子式MTi0X04表示∞1，其中M可以是钾(K)、

铷(Rb)或铯(Cs)、铊(T1)或NH．，X可以是磷(P)或砷(As)，目前已经有

的同族成员有KTP、RTP、RTA、KTA和CTA，所有这些晶体都是正交晶系并同属于

非中心皿2点群，只是在晶格参数上有很小的差别，它们的非线性光学特性基本

上都是由Ti0。八面体链决定，目前它们都被广泛应用于激光频率变换技术中。

24
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3．3 KTP晶体的主要性质

3．3．1 KTP晶体的铁电性质

(1)铁电畴与电滞回线

自然界中一些晶体的介电性质在许多方面与铁磁物质的磁性行为相类似，所

以这一类晶体称为铁电晶体(其实晶体中并不含有铁)。铁电晶体所具有的一个

重要特性就是它不但具有不依赖于外加电场而存在的自发极化，而且其自发极化

还可以在外电场的作用下发生转向。这样的电极化强度P与外电场E之间的关

系构成了和铁磁体中的磁滞回线类似的电滞回线，如图3．2所示。

通常情况下，铁电体并不是在一个

方向上产生均一自发极化，而是分为很

多区域，在每一个区域内，自发极化的

方向是一致的。具有相同的自发极化方

向的区域称为铁电畴。隔开具有不同自

发极化方向矢量的壁称为铁电畴壁。畴

壁的结构非常不规则，而且很薄。由相

邻畴极化矢量之间的夹角来区分畴壁，

在KIP晶体中我们讨论180。畴壁的情

况，并定义相反畴面为C+和C一畴面。

若沿平行于铁电体正畴(假定正畴

的取向向右)的方向施加电场，在电场

不足以使电畴发生转向时，晶体的极化

J L

c

巴弋：巧髟矿‘
◆ }／j． Bf

．／A IE?3

1
D一7

7Q

了么L么
，

只

图3-2电滞回线

行为如同正常电介质一样，屿E的关系是线性的，即晶体的极化强度将随着外
加电场的增加而增强，如图4．2中的曲线OA所示。若电场继续增大到使负畴反

向，则极化强度将迅速增大(如图中的AB段)，直至晶体内所有的电畴都沿电场

方向排列。这时，晶体的极化强度达到饱和，晶体将实现单畴化，如图中B点附

近。外电场再继续增大时，屿￡又恢复了线性关系，如BC段所示。丑C段反向延
长在纵轴P上所得的截距就称为晶体的自发极化强度(或称饱和极化强度)，用

只表示。只的大小就是晶体中每一个电畴原来已经存在的自发极化强度，所以自

发极化指的是单个电畴中的极化而不是晶体中的总极化。如果电场由图中C处开

始逐渐降低，则晶体的极化强度也随之减小，但当外加电场降为零时，晶体中仍

然存在剩余极化强度P，。剩余极化强度是对整个晶体而言的，为了要去掉剩余极

化强度，必须给晶体加反向电场才能实现。使晶体的极化强度重新为零的外加电
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场强度就称为晶体的矫顽电场强度历。若反向电压继续增大，极化强度将反向，

向脯移动。若电场再反向，则P·E曲线将沿曲线FGC移动，完成一个周期。这
样形成的屿E之间的关系曲线伽睬为电滞回线。

由于KTP晶体高电导率的影响，其电滞回线一直没有得到很好的测量。直到

1998年，以色列的G．Rosenman等人口¨在低温170K条件下将晶体的电导率降低了

五个数量级至10-12S／cm，才获得了它的电滞回线，求得该熔盐法生长的KTP的自

发极化值为23．79c／cm2，如图3-3所示。

图3-3低温170K时KTP晶体的电滞回线

(2)居里温度

临界特性是铁电晶体的另一个重要特征。在铁电晶体中普遍存在一个临界温

度Tc，通常铁电态晶体在Tc以下时，畴结构是稳定的，当晶体被加热到Tc，它的铁

电性就会消失，变成顺电态。Tc称为铁电晶体的居里温度或居里点。

KTP晶体的居里温度Tc=9360C。

3．3．2 KTP晶体的光学性质

(1)KTP晶体的SeIImeier方程

由于材料的折射率与波长有关，在设计不同波长的QPM器件的光栅周期时，

需要知道材料的色散方程。有关KTP材料的Sellmeier，Y程的表达式，已经有很多

的报道‘221‘2”，但它们都或多或少地在远红外区间(>2pro)不够准确，该处的

折射率曲线几乎是平的。这个问题比较严重，因为它妨碍我们正确计算该区间中
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合适的准相位匹配的周期， Fmdl(in等人【24】发表了一个带有附加项的Sellmeier方

程，日本的K．Kato[2s]于2002年又发表了一个新的Sellmeier方程，可以使我们对

PPKTP在红外区间的周期的估算具有相当好的准确度。

KTP晶体是双轴晶体，也就是说，三个主轴方向的折射率都各不相同，n—n，≠n。，

在准相位匹配技术中，为了充分利用晶体的最大非线性系数张量元d船，通常都采

用沿z方向极化，x方向通光的方案，因此互作用光的电磁场都是沿z方向偏振。

本文也是采用此方案，所以，这里我们主要考虑折射率n。的影响。表3-i给出了

几位作者发表的Sellmeier方程的相关数据，对于互作用波长都在1岬以下的准

相位匹配倍频过程，对于一定的准相位匹配周期，这些数据可以给出基频波长的

精度高于±0．5rim。

表3．1 KTP晶体的Selimeier方程及参数

Sellmeier方程(九单位岬)：

刀2：么I B，I E，一D．名
、一c|凳 、一F|凳

Crystal Index A B C D E F

KTP<1pm
nz 2．254ll 1．06543 0．05486 O．02140 O 0

Fan[26】

KTP>llan 5．14852 9．68956 100．0050

nz． 2．12725 1．1843l 0．6603
Frandkin[28】 *10。2 *10。3 7

K11P 110．8067

nz 4．59423 0．06206 0．0476 0 86．1217l

K．Kato【29】 2

RTA

nz． 2．18962 1．30103 0．22809 0．01390 O 0
Fenimorel27】

RTP[30】 2．77339 0．63961 O．08151 0．02237 O Onz．

下面是用于计算KTP晶体的温度调谐特性的温度对折射率的影响关系。我们采

用2000年B．Boulanger给出的KTP晶体的折射率与晶体温度、光波波长的关系

的Sellmeier方程为Ⅲ1：

行2(2,T)=aj+Ai(T2--400),·万bii+B石i(T而2-400)一di+Di(T2-400)2(3-1)
式中T为晶体的温度，单位为开(K)，九为光波波长，单位为微米(脚，上述

关系对于波长在0．4-4．Ofam，温度在20-200"C范围内均成立。(3—1)式中的参数如

表3—2所示。
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表3—2．与温度有关的KTP晶体Sellmeier方程(3-1)的系数

Axis
Coefficient

x y Z

ai 3．0065 3．0333 3．3134

bf 0．0390l 0．04154 0．05694

毋 0．04251 0．04547 0．05657

西 0．01327 0．01408 0．01682

A“x10。7) ．5．3580 ．2．7261 ．1．1327

B，(x10。7) 2．8330 1．7896 1．6730

C，(xl 0—7) 7．5693 5．3168 ．0．160l

D,(x10‘7) ．3．9820 ．3．4988 0．52833

幸下标i代表晶体的】【，Y和z轴．

(2)KTP晶体的其他光学性质

因为KTP晶体属于点群mm2，所以非线性极化系数张量和电光系数张量只

有5个非零张量元。KTP材料的非线性极化系数张量和电光系数矩阵为：

陟】=

0 0 713

0 0 儿3

0 0 儿3

0 几2 0

九l 0 0

0 0 O

当2=1064nm与五=532nm时对应的非线性极化系数张量具有以下形式：

表3．3 KTP晶体的非线性极化系数

对应五 d31 d32 d33 d24 d15

@1 064nm[pm／V][32】 2．4 4．4 16．9 7．6 6．1

@532nm[pro／v][33】 1．4 2．65 10．7 2．65 1．4

叭J圳
丸o

oo如o3

0

O以

o

o如

0

O以，，．．．．．。．．．．．．．．．．一／

=闭



第三章KTP晶体的主要性质

当2"--633nm时，Bierlein等人【矧测出的KTP晶体的电光系数和热膨胀系数如

表3-4所示

表3-4 KTP晶体的电光系数和热膨胀系数

Electro-optic coefficient Thermal expansion

尸日(pm／v) Value Coefficient(。C‘1)16

，，13 9．5 口I=11木10。6

，23 15．7

，42 9．3 口2=9"10。6

，，33 36．3

y 51 7．3 口3=0．6"10巧

KTP晶体的光学特性曲线如图3-4所示，它是Hamsson等人m1用z方向自发极

化的单畴晶体沿X轴通光得到的KTP和它的同族的光学特性曲线。不同的极化方向

表现出来的传输特性是相似的，但不同通光方向的有所不同。

0 覆5 ' ’5 2 2 5 3 35 ● ●5 6 S．6

w_—M呻“，唧

图3．4 KTP晶体的光学特性曲线

可见，KTP晶体的通光范围为0．365"一4．3 u m。，在2．8 ii m附近有很强的吸

收，这与OH．有关，这表明在生长过程中，H20分子已经被结合到晶格内。在红

外区间的下降是由于分子吸收带(P04和Ti06)造成的，在2 p m以下的吸收都小

于1％／cm。

3．3．3 KTP晶体的离子电导性

象许多其它离子共价晶体一样，KTP材料是典型的离子导电的介电体。它的

K+离子在晶格中束缚力较小，可以通过空穴跃迁机制在通道状结构中移动，这

些通道造成晶体的介电特性具有强烈的各向异性：沿极轴(z轴)方向的电导率
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比在垂直极轴(x．y平面)方向的电导率高几个数量级。KTP晶体的电导率o，依

不同的生长方法而异，在室温下熔盐法生长的KTP晶体的电导率约为10击S／cm。

熔盐法生长的KTP晶体之所以具有高电导率，首先归因于非化学计量的KTP结构

中存在大量K+一空穴，它们在外加电场后大量跃迁导致电导率升高。因而在极

化反转的实际应用中，我们要对KTP晶体作相应的预处理。

与晶体的其它材料特性不同的是，不同的KTP同族体的导电性也有着明显的

差异。由于较大的Rb十离子在晶格中的活动性比较小的K+离子低得多，造成RTP

和RTA中的电导率比KTP和KTA的低3"-'4个数量级。并且，导电性对晶体生长

方式和杂质水平也非常敏感，水热法生长的KTP晶体空穴含量很低，可能是由于

其生长温度较低的缘故，它的电导率比熔盐法生长KTP的电导率低几个数量级。

不同的杂质浓度和生长方法也会使电导率有很大的变化。

本文研究工作使用的是北京中材人工晶体研究院提供的熔盐生长的KTP

晶体，电导率较高，因此在电场极化前我们对其进行Rb交换处理。
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第四章周期极化KTP晶体的制备

目前，研究制备周期极化KTP晶体主要采用高压电场极化反转技术。它的

技术方案比较成熟，但制备工艺上要求极高，因为对于PPKTP的制备是在几个

毫米厚的晶体中获得几个微米宽的畴结构，可想而知在这个过程中，每一个细节

都要十分谨慎。从KTP晶体的生长、切片、抛光等一系列样品准备工作开始，

每一步工序都与最后得到的PPKTP质量密切相关。PPKTP的制备主要过程是，

首先对样品预处理，接着进行光刻，在晶体的正负畴面分别制作周期性和平面薄

膜电极，然后，接入高压电路进行极化反转，最后，洗去电极材料，抛光端面并

进行质量评价。图4．1是PPKTP晶体研制的基本流程图。

图4．1 PPKTP晶体的制备流程图
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4．1 KTP晶体的预处理

由于KTP晶体的电导率比较高，必须先对KTP晶片进行离子交换，因为Rb+比

K+的活动性低得多，将KTP晶片放入纯净的RbN03中，在3550C熔融条件下交换

2—5小时，在晶体的上下两个表面形成几个微米厚的一层Rb)【K卜。TiOP04

(Rb：KTP)，X从表面100％逐渐变为内部为0，由于Rb离子的半径大于K离子的半

径，在高压电场的作用下，他们沿Z方向的晶格通道跃迁的趋势较小，因此，在

交换层中就会表现出较高的阻抗。这种方法可以将晶体表面的电导率降低2,-一3

个数量级，也就意味着交换层的阻抗比内部阻抗高2～3个数量级。实验研究证

明，铷交换后的KTP比没有交换的更容易开始反转，并使得KTP晶体更容易获得

细小周期的反转光栅。KTP晶体在Y．Z面更容易形成畴壁，因此一般使用通光方

向为X方向。离子交换的缺点是容易造成基片损坏，由于交换层折射率改变，会

影响波导制作。

4．2周期极化电极结构的设计和改进

4．2．1金属电极与液体电极

在我们的实验中，通常采用两种电极形式，一是金属电极，另一种是液体电

极形式。

A1电极 绝缘体

I-_‘rI_-__I

t璐
I kTP删k

(a)金属电极

均匀Al电极

(b)液体电极

图4-2导电胶极化方案与液体电极方案结构示意图

KCL饱和液

图4．2(a)所示为金属电极极化法示意图，首先，在正负畴面预留的一小

块裸露的金属电极上用导电胶引出金属导线，并通过红外线灯烘烤使导电胶固

化，外加电场是通过两根导线对晶体加压。该方法结构简单，但由于高压电极间

相互影响，边缘扩展比中心严重，横截面上畴分布不均匀。同时，电荷分布的不
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均匀性很容易造成尖端效应，因而我们设计了两端带圆角结构的电极。

图4之(b)所示为液体电极极化示意图191|lq．晶体的电极结构如图所示，采

用的是周期金属电极线条上覆盖绝缘胶的方法。绝缘胶的边缘露出金属电极线

条，以便于液体电极相连。在实验时，将整个光刻好的晶体样品侵入KCI饱和溶

液中，四周要保证良好的密封，以防止液体电极的满电。该方法的优点是样品上

电场分布一致，整个通光面畴扩展比较均匀。其缺点是结构复杂，若密封效果不

好．会导致漏电。我们所用的KTP样品的光栅尺寸为框形3mm*8mm和扇形

12Amm*5 4ram，故可以采用液体电极的极化方法。

4．2 2光栅电极面的选择

在以往的实验中，我们一般选择在晶体的正畴面(C面)制备光栅电极。随

着人们对KTP晶体的进一步研究，瑞典的研究人员“o发现如果将金属膜分别均匀

镀在KTP晶体的f面和C’面，并作以比较，结果如图4—3所示，我们可以发现当金

属镀在C面晶体的成核密度较镀在C+面高很多，并且当金属膜镀在f面时，在c面

几乎没有形成畴核，也就是说畴核都在一个面上，它们的生长方向也都在一个方

向，这对改善极化反转的质量更为有利“。

图4_3 c+面与c一面生成畴棱的比较

因而我们改变以往c面光刻光栅电极的设计方案，尝试在晶体的f面制作周

期性光栅电极，另一面不做电极处理．采用液体电极方案，即通过饱和氯化钾电

解液将正负畴面分别与高压电源的正负极连接。在实验中。我们选择同批次的样

品中的一部分样品，采用这种光栅光刻方式，获得了比较好的结果，有关实验结

果我们会在第五、六章具体说明。

4 3极化反转对电源的要求
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在外加电场方法制备PPKTP晶体的过程中，我们采用的周期极化电压波形

为方波，电压值在矫顽场以上能量高的电场称为高电压场(Hv)，电压值略高于

矫顽场或矫顽场以下的电压场称为低电压场(LV)。外加电场最优脉冲长度设计

为6一,10ms，脉冲幅度为1000v--一5000v可调，同时对方波的上升沿有十分苛刻

的要求，一般要控制在100声以内。周期极化电压如此设计主要从周期极化KTP

的电导率、矫顽场电压和极化时间的影响几个方面来考虑的。

(1)电导率

当对KTP晶体施加高压电场时，电导率表现出很强的时间相关性，它随着

时间的增加而升高。离子迁移似乎会在晶体中造成热效应，时间比例随所加直流

电压而变化。这些都提示我们使用短脉冲以稳定极化条件。当所加的电场接近矫

顽场时，大多数KTP样品都会在几个毫秒量级的时间范围内表现出暂时稳定的

电导率。因而在脉宽的设计上，以6～10ms为首先。图4．4是对一片KTP晶体

施加200ms长的脉冲电压测得的电压与电流关系曲线。

图4—4电流在外加电压lOOms时出现上升，反映了电导率的变化

(2)矫顽场电压

离子导电性较高是利用高压电场周期极化KTP晶体制备工艺中一开始就遇

到的关键问题。当对晶体施加高压电场时，高导电率会在晶体中造成很大的电流，

由于产生的传导电流很强，并与与极化电流混在一起，所以严格地把极化电流和

传导电流区分开是很困难的。尽管如此，当外加大于矫顽场的三角波电压时，通

过观察外电流变化是否剧烈，也可以判定晶体矫顽场电压。假设KTP里的电荷传

输的载子为一价离子，传导电流服从Mott--Gumey-"次定律。那么整个测量电流

密度表示为‘31¨1：
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J=詈刚等啦去警 ∽·，

其中F为物质的介电系数，岛为真空中的介电系数，∥离子迁移率，L为晶

体的厚度，4为已极化反转面积，A为整个电极面积。

从(4．1)方程中的第一项可以看出传导电流随着电压的变化为平方关系，

而第二项表征了极化电流会在矫顽场电压处急剧上升，并在极化结束之后自动消

失。在电压变化速度较慢的时候，充电电流可以忽略，认为电流是由传导电流和

极化电流组成。高电导率KTP(HC—KTe)和低电导率KTP(LC．KTP)呈现不同的电

流波形，如图4-5所示，I-IK和LK中都很清晰地看出电流的剧速变化。

：：
'J

重：：

{：：
：=
●●

堇

l

● ●●齄■柚∞∞一-∞'铀

TkmI叫

·"0 ■I--#■■■■∞
艄●_●l

图4．5外加峰值高于矫顽场的三角波时电压一电

流曲线：(a)低电导率KTP，(b)高电导率KTP

另外由一系列实验数据表明，矫顽场电压与极化次数也有关系，即极化次数

越多，矫顽场电压越低。极化反转方向，比如从原始状态(单畴化时的状态)到

反转状态(正方向极化反转)或其反过程(反方向极化反转)，也会影响矫顽场

的大小。一般而言，正方向矫顽场电压％比反方向矫顽场电压髟低。

(3)极化时间

极化时间可以描述畴反转速度，因而也是我们设计周期极化反转实验的高压

脉冲波形和时间的重要依据。我们通常采用Merz方法研究极化反转时间，就是

通过测量极化电流的持续时间来判断极化反转时间。通常定义极化反转时间是定
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义极化电流下降至其峰值5％的位置的时间，但由于KTP晶体中的传导电流过大，

极化电流混在传导电流中不容易区分，所以我们选择测量整个极化电流时间的半

宽度作为极化时间。

2．6

20

一1
5

’罂

孑’。。
O．5

0．0

O．∞

O．20

o．'6

譬
t一．0·10

O．05

O．∞

o．6 1．O ’5 2 0 2 5 3．0 3．8

E●·ct^c field(kVImm)

1，o 1 o 2 o 2．2 2．．

Electric field(kVImm)

图4-6(a)(b)分别是LC-KTP和HC-KTP

对应的1／t，和E的关系曲线

图4-6分别是n1 LC—KTP和HC—KTP样品的正极化和反极化的极化时间的倒

数(1／t。)与外加电场(E)的关系，在低电压场区域(LV)它们的关系是，

1／t。∞cxp(aE)，在高电压场区域(}Ⅳ)，它们呈线性关系变化1／t。OC胚。在极化

时间内，提供给晶体足够的电压是十分必要的，而上升沿过长不利于畴在短时间

内的充分反转贯穿，因而，较为苛刻的上升沿100／as以内的要求是十分必要的。

在我们的实验中，电源的改进后，上升沿可以达到50ps以内。图4—7中，我们

对8．3．1mm的PPKTP晶体施加一个上升沿很短的3kv电压脉冲，极化电流出现在脉

冲前端，极化时间约为3ms。
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一'0 ·5 0 5 10 1 O 20

tim●‘IIII●)

图4—7在脉冲上升沿很短的电压作用下，极化电流出现

在脉冲前端，极化时间约为3ms

4．4周期极化电源的优化设计nm¨盯

传统高压电源的波形发生装置通常采用机械控制方式，往往在波形参数设

定、精度等方面很难满足周期极化晶体研究的要求。本节主要针对PPKTP晶体的

外加电场极化、实时监控以及矫顽场等对电源的要求，设计了一种新型的可输出

任意波形、且操作直观简捷的高精度极化电源，主要介绍电源的设计原理和整体

结构。

4．4．1新型电源的设计原理

用于晶体极化反转的新型电源主要分为PC机用户界面、波形发生器和高压

放大器三个部分：1)用户界面：PC机上提供人机交互的操作界面，操作者可以

灵活地设定波形的脉冲数目、宽度、幅度等相关参数，以生成波形数据；2)波

形发生器即低电压任意波形发生装置：用户界面所设定的波形经量化处理后由串

口传入波形发生器，由单片机完成对波形的接收、存储和输出的工作，并由LED

跟踪显示；3)高压放大器：波形经电压放大器后得到实验所需的极化电压，电

压最高值可达3．3kv。整体结构及操作过程如图4-8所示。

用户界面

(ui)

波形发生器

(Sigrml generator)

图4-8整体结构及操作过程

同峪习日l
高压放大器

(Amplification system)
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4．4 2操作界面的设计

PC机上层软件用vB编写可视他人机交互界面的软件，允许用户选用逐点编

辑或鼠标绘制的波形设计方法，直观快捷地设置输出信号的幅度、频率，通过

RS232口将数据送给信号发生嚣，也可对波形进行显示、修改及EXCEL表格存储。

由软件实现对输入波形的量化处理，得到波形数据及时瓣轴数据，并经计算机转

换成下层软件(单片机程序)所需要的数据格式，一并由串口传输劐波形发生器

内。Pc机用户界面设计如图4-9所示。操作选项可以设计波形绘制方式，如躅

有手工绘制和关键点输入绘制，并可以将所画波形数据直接导入excel表，绘制

波形的参数可以在界面下方显示出读数，波形绘制好按波形采样及其数据串口传

送，便可以实现通信。

譬一—_厂—厂]—r’‘}——1——十——，——十—F—■——F一
。一’：／

_—!!苎苎苎苎兰，-_-_●____-_·一
+～芝二二__二二二一一一’

‘。’===■了=_z_三一三j～、、，
ti三j一一。二一一一一⋯⋯m m mⅢ⋯m m m mⅢⅢm m

⋯E-⋯：6-⋯，⋯一
图4-9 Pc机用户界面

4．4．3波形发生器的设计

(1)硬件设计

波形发生装置是整套电源的核心部分．它采用C8051F330作为微控制器

完成对上层Pc机设计的波形的采样点接收、数据处理、数据存储及D／A转换，

并设有LED显示。由于C8051F310的工作电压是3v，本身带有串行通讯口，

但是其电平为TTL电平，需要转换为RS232标准电平后才能和Pc机通讯，所

以串口通讯接口采用SP3223芯片，以满足数据传输要求。

勰
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图4-10波形发生器设计流程

(2)软件设计

首先，将PC机所传输的波形数据及时间轴数据存入C8051F330内部的FLASH

存储器的固定地址上，这一过程通过串口中断程序完成。然后，当操作者外部按

键后，单片机进入波形输出程序，开始对数据D／A转换并输出相应电流信号。我

们应用的10位数／模转换器(IDAO)是C8051F330微处理器内部自带，它的10

位数据字与输出电流如表1所示的对应关系。
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表4-l IDAO 10位数据字与输出电流的对应关系

输入数据字(D啪o) 0x0000 0x0001 0x3FFF

对应输出电流值 0ⅢA 1／1024木2mA 1023／1024，Ic 2mA

基于上表所示的对应关系，得以实现波形数据以二进制数据字形式逐点通过

IDA0溢出，并由定时器控制输出时间间隔，从而实现波形的准确输出。图4—10

是波形发生器整体设计思想的示意图，上下两个框图分别为PC机上层软件设计

和发生器下层硬件、软件设计的基本流程。
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第五章KTP晶体的周期极化反转

5．1 KTP晶体电场极化反转机理

以目前各国多位研究人员对KNb03、LiTa03、KTP、RTA等铁电体所进行的

研究状况来看，这些铁电体的极化反转行为基本都具有与铌酸锂晶体相似的特

征，因此，我们对KTP晶体的研究也可以借鉴LiNb03晶体的理论模型【l】。

5．1．1极化反转理论模型

当外加高压电场超过铁电晶体的矫顽场电压时，首先在电极的边缘处发生

畴反转，形成针状的畴核，接着畴核的尖端沿着．z轴的方向迅速向晶体的反面延

伸，最后多个畴核间相互作用在X．Y平面内彼此融合，形成薄片状的自发极化方

向周期性相反的多畴结构，即整个晶体畴极化反转的过程可分为六个阶段：(a)

在电极的边缘成核，这是形成新畴的开端；(b)核的尖端沿晶轴向另一面传播，

在此过程中，核的直径也略为增大；(c)尖端传播至晶体另一面终止，这一过程

在极短的时间(小于llas)内完成；(d)相邻电畴快速接合，相邻两个电畴的畴

壁接触，形成一个较大的电畴。同时电畴有横向的增大；(e)畴壁横向扩张；(f)

电畴结构的稳定。其过程如下(图5．1)所示。

l 1 l 丁 土

(d)

‘

图5．1晶体畴极化反转的基本讨稗

4l

(f)
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在这几个过程进行中，并不是说每个阶段都是独立进行的，它们在时间上没

有严格的界定，不同阶段在某个时间也可能同时进行。同时，人们也发现了它们

之问还存在这一定的竞争关系，也就是说，在某个阶段进行澈烈的情况下。其它

阶段可能被抑制，这种抑制也表现在晶体的不同位置上。

5．1 2极化反转过程电畴结构

图5-2是用原子力显微镜(AFM)观察的一PPKTP晶体的b面影像图“1，该样

品是外加电场极化反转(施加一个2．1I【v和两个I．7510／电压)后得到的PPKTP，

周期为26 3脚，厚为imm．四个圈分别是不同位置观察到的畴结构，(a)、(b)

和(c)在靠近有光栅电极的一端，图中黑色部分是金属电极，灰色部分为光刻

腔。(d)是在(a)区域的下沿部分。

田5-2 PFKTP晶体b--face在不同位置的畴结构

分别观察图(a)～(d)．我们可队看到：

图(8)表明晶体极化反转过程畴的生长开始于电极的边缘，并沿极化方向

迅速生长。

图(b)是同一晶体得另一个位置．电极两个边缘之问出现独立的楔形畴的

生长．但较之电极边缘要慢得多。
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图(c)是同一晶体的第三个位置，图中可以看出，部分畴出现合并趋势或

已经合并，而这种在电极下方过早的合并，导致畴无法继续贯穿至

另一面。

图(d)是(a)所示区域的下沿部分，距离电极以下290urn处，表示(a)

区域在施加电压后的终止状态。

正如我们5．1．1所分析的一样，PPKTP极化反转电畴结构的形成基本符合上

述规律，在同一晶体中又存在竞争和互异，产生这种不同的部分原因可能是由于

晶体本身电导率的不均匀性造成的，这也就是为什么我们要选择晶体电导率变化

曲线中较平缓部分的小区域切片的原因。

5．2外加电场对电畴结构的作用

5．2．1畴壁生长速度的讨论

与畴的纵向延伸相比畴横向扩展的过程相对是比较缓慢的，我们可以把畴沿

极轴方向的延伸和沿横向的扩展作为两个独立的过程考虑，它们既取决于外加电

场注入晶体的电荷量也与晶体内部的静电场有关。我们可以利用Miller[1】和

Sabage方法可以估计畴壁生长速度与场强之间的函数关系，即畴的纵向速率v随

电场E指数升高，符合经验公式：

’，：(5500伽／J)expf二堕塑1 (5—1)
‘＼ E ／

横向扩张速率u与电场的关系依电场的强弱而不同，u与E有指数关系

材=U。exp(一形E) (5—2)

其中6为激活场，6随E升高而增大，随温度升高而减小。材。为E无穷大时的

畴壁反转速率三个方向畴壁扩展速度都随着电场的增加而增加。估算可知，畴沿

着极化方向(c轴方向)的生长速度至少比a—b平面快两个数量级。而畴沿b轴的

生长速度约为沿a轴的30倍，这一分析在如下实验中得到验证‘31：

以一片光刻好周期电极的KTP为例，其极化反转由外加电场法实现，首先对

其施加一个1．5ms，2．6l(v的外电场，观察(a—b平面)，用A1，A2标记两处畴

的结构，如图5-3所示。重新镀上电极后，再次对其施加一个同样电压后， 在

标记A1，A2处观察到畴的扩展，新的畴结构记为B1，B2。显而易见，畴沿b轴

的扩展速度要比a向的大得多，这种扩展速度的差异可以由KTP晶格的各向异性

来解释，沿平行于(100)方向的畴更容易扩展。

43



第五章KTP晶体的周期极化反转

一
i’

～ ’

一’

B主
／

一Ⅱ 营
} ／’

童
A≤

蠡 B1
‘参，

。!。
‘

雹

：j
。 ，! ／

，： ：A；
lb ．

： ∥

图5-3沿a，b轴电畴生长速度比较

5．2．2 KTP晶体中的电畴横向扩展

(1)电导率对电畴的影响

电畴横向扩张机制很令人感兴趣，与直观现象的不同，扩张并不是整个畴壁

平行于本身作整体的移动，而是在紧贴畴壁的区域成核和核的长大所造成的。横

向扩张的模型如图5—4所示。

图5-4电场与左边极化平行时，紧贴畴壁出现三角形阶梯式反向畴核

注意到紧贴畴壁成核的概率要大于在周围都是反向极化的环境中成核的概

率，因为前者畴壁面积比较小，总畴壁能较低。在图5—4所示的模型中，设施加

的电场与左边的极化平行，则在紧贴畴壁的右侧出现1个三角阶梯形畴核，根据

Landauer的模型n1， 形成这样1个核引起的能量增加为

AW=一2EP．V+a。A+Ud (5—3)

式中哪彳分别为核的体积和表面积，％为畴壁能密度，第一项为静电能，第
二项为畴壁能，第三项为退极化能，退极化能的表达式为：

u。：!兰!竺lIlf粤1 (5—4)
。

占。， L的／

式中，，椰2a分别是畴核的高度、厚度和最大宽度，磋晶格常量，先考虑最薄
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的畴核，故c=b，提电子电荷，晶是a方向电容率。
根据Merz‘2’提出的极化反转模型，极化反转的发生由给畴壁提供的补偿电荷

Q来决定：

Q=Q鲥+绋 (5-5)

等式右边第一项Q踟是与极化电流有关的屏蔽电荷量：

Q嘣=【”d。,dt (5—6)

式中J喇是外电路中可以测量的极化电流，t刚是时间。(5．5)式中的第二项是通

过铁电晶体的内部导电性发生的内部驰豫屏蔽过程，电荷的变化遵循下列关系：

瓯=瓯o exp(-t／f) (5-7)

t是取决于铁电晶体的导电性。和介电系数￡的介电驰豫时间。

f=甄／盯 (5-8)

对于LiNb03来说，极化时间可以在很宽的范围里变化，Xsw=100lxs～ls，即使取

极化时间t的上限，比值t。、以依然很小，等于10一，这样LiNb03在极化反转过程

中内部屏蔽电荷Qi。的影响可以忽略不计，主要研究外加电场对退极化场的作用。

而同样的研究对高电导率的KTP晶体来说，当极化时间很短百。w-75邺时，因为t矾以

约等于50，此时内部屏蔽电荷的贡献就非常可观了。

(2)电畴横向扩展的两种方式

同时我们也注意到， 这两种电荷一一Q喇与Qi．导致退极化场的补偿，在金

属电极下方和绝缘层下方两区域中会有很大的差别。对应绝缘层下方的区域没有

外加屏蔽电荷Q喇的作用，这种情况下的退极化能仅由内部屏蔽过程来决定。对

于LiNb03晶体来说，由于它有很大的介电驰豫时间值，t(LiNb03)=4．43x105S，因

此其内部屏蔽过程不能影响退极化场的补偿，因此绝缘层区域中的极化反转受到

抑制。而在高电导率的KTP晶体中，介电驰豫时间很短，外加电场提供的Q。蛆又

不足以有效抑制晶体内部的屏蔽电流Qi．对退极化场的屏蔽，使得绝缘层的隔离

作用变得非常微弱。因此在KTP晶体中，极化反转可能发生在绝缘层的下面，这

种畴的扩展方式可能只发生在绝缘层附加区域，达到某一深度后，这种畴的扩展

就不存在了。图5．5是外加电场对KTP晶体注入电荷的分布示意图，有一部分内

部屏蔽电流Qm注入了电极附近的绝缘层区域。

45



第五章KTP晶体的周期极化反转

图5-5两种电荷在晶体中的分布示意图

畴扩展的第二种方式如ldillernl模型中所描述的一样，反转畴的畴壁前锋从

金属电极区域的边界进入到绝缘层区域中。这种现象在电导率低的铁电体

LiNb03和LiTa03以及电导率高的铁电体KTP和RTA中都能观察到。极化反转从电

极边缘处开始，新畴的成核和生长需要不断从电极中获得电荷补偿，注入到铁电

半导体的导带中来。这些电荷不仅通过电极注入到了金属电极区域中，同时还被

晶体表面处的很高切向电场分量推进到绝缘层下面的区域中，这些绝缘层下面的

电荷载流子补偿了退极化场从而造成了绝缘层区域中铁电畴的反转，最终形成铁

电畴占空比的变大。畴的这种扩展方式可以发生在畴纵向延伸的整个深度上，扩

展程度取决于注入电荷量和电荷的分布情况。

5．2．3电场能量对电畴扩展的影响

以上我们分析了电畴的横向扩展的两种方式，它们与外加电场的能量和数目

有直接的关系，以下我们通过两组实验，进一步分析两种外电场对电畴扩展的影

响。

在第四章中，我们曾根据矫顽场把电压值界定成两个范围，通常将电压值在

矫顽场以上，能量较高的外电场称为高电压场(Hv)，电压值在矫顽场附近或矫

顽场以下，能量较低的外电场称为低电压场(Lv)。对铁电晶体的畴反转贡献最
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大的无疑是H＼『电压的作用，在以往的实验中，我们也通常采用施加几个矫顽场

以上的高压实现畴核生成与畴的纵向延展。

(a)H、，电场的作用

在PPKTP的制备过程中，如果外加HV能量过高或者脉冲数目过多，会造成”

过极化”现象，所谓过极化也就是占空比超过了我们所设计的最佳值，这种“过

极化”现象，在电导率低的铁电体LiNb03和LiTa03以及电导率高的铁电体KTP

和RTA中都能观察到。可以由(5．2．1)小节中的第二种扩展方式解释。

在这种过极化现象的分析中，不妨假设这样一种情况：室温下，外加足够的

图5-6过多的HV电场作用下

光栅电极附近区域畴的结构

HV场周期极化KTP晶体，使晶体在

金属电极下方区域的畴完全合并同时

产生横向扩展。此时，如果继续外加

HV场脉冲，KTP晶体原有的电畴会进

一步横向扩展，直至相邻电极的畴完全

合在一起。在光刻电极面附近的区域，

由于外电场提供的电荷几乎全部注入

晶体内部，畴在一定深度的扩展更剧

烈，靠近光栅电极面的绝缘层区域极化

反转受到了抑制，此时在靠近光栅电极

面畴的扩展相对缓慢，可能有部分区域没有发生极化反转，分析此时电畴结构如

图5-6所示，(假设金属电极在C．面)。

以一片周期A=26．3／un的K11P晶体为例，对其外加2个2．7kv／mm的HV电

场，用ATM观察其b一面的电畴结构，在靠近光栅电极面的区域获得如图5．7

所示的电畴结构，灰色区域为畴反转区域，深色区域是没有发生极化反转的区域，

只有靠近光栅电极面区域仍有未极化反转区域，并存在一定的周期性，在一定深

度以下，反转的畴结构已经完全合并，与图5-6所描述的情况相似。
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图5—7 A=26 3／an．2十2 7kv／衄的高压脉冲后的

PPKTP用枷观察的电畴结构

佃)Lv电场的作用

根明显，能量较高的Hv电场在畴反转中的作用是主导性的。而能量较低的

Lv场在K1"P周期极化反转中，对电畴结构又有着怎样的影响昵。关于“电场的

畴扩展的问题，从以下两个实验结果中可以得到一些结论。

如对HV电场的讨论一样，我们也候设一种情况，对KTP晶体旆加矫顽场附

■■

隔0

圈5-g过多LV脉冲后的电板下方的情况

近的LV脉冲，外电场在提供给畴极化反

转所需要的能量的同时，晶体内部的屏

蔽电流Q。在光橱电极面的绝缘层区域不

断聚集，使电板附近静电场大大增强，

导致光栅电极面附近金属电极下方的畴

所获得的能量低于绝缘部分的平均能

量，晟终在光栅电极面附近的绝缘层区

域也有畴的反转和扩展现象，但这部分

畴很快在光栅电极面附近合并，不会很

快沿纵向扩展，因而在距离光栅电极面

一定深度处应该仍存在具有一定周期性的畴结构，图5-g是以上分析中过多

LV脉冲对电极下方畴结构影响的示意图，，金属电极在C-面，未反转的自发

极化方向向下。

(1)图5-9是对一片K开样品“1对其施加6个2lKV／mm的Lv外电场，用ATM

观察其b一面，获得光栅电极面附近的畴结构图，灰色部分为畴反转区域，已经几

乎完全合并了。其中小图部分是对应与距离光栅电极面500,细a处的电畴结构，呈

现周期结构。
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图5"9电撮下方畴结构以爰500／an处对应结构图

(2)以一片周期为A=10 6tan的PPKTP晶体为例．对其施加65"2 1KV／mm

的外电场，用ArM观察其b一面，获得光栅电极面附近的畴结构如图6-8所示，

(a)为距离光栅电极面500／an处的电畴结构，(b)是在无光栅电极面附近的电

畴结构，圈中灰色区域表示的是自发极化方向反转的区域。可以看出，随着深度

的增加，畴反转的占空比增大。能量较低的LV电场对于畴末端的扩展作用比较

明显。

圈5-10(a)(b)分别是同一PPKTP晶体(A=10 6．ara)在施加六个216KV，mm电压后

在畴的深度约为500．uⅢ和接近无光栅的另一个电极面的AFIVl影像。
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5．3 HV和LV电场相结合的周期极化

5．3．1两种电场相结合的方案分析

通过以上的分析，我们可以得到以下一些启示：

(1)利用Hv电场在周期极化反转中，过大的Hv场能量可能会导致畴的过度扩

展，引起PPKTP晶体的过极化。高电压的H、，电场，一个或两个脉冲足以

造成过极化现象。

(2)HV电场对畴的扩展在光栅电极面附近影响较小，对H、r场极化反转的监控

应集中在距光栅电极面有一定深度的区域。

(3)矫顽场附近的LV场，对于畴的纵向延伸的作用远没有Hv电场的剧烈，但

多个Lv场的累积作用，对于畴的纵向延伸与横向合并也有贡献，尤其对

于畴末端的合并和扩展的作用更显著。

(4)矫顽场以下的Lv电场，理论上对于畴的纵向延伸也就是极化反转过程应

该没有贡献，但其注入的电荷附着在电畴末端畴壁，有利于畴的合并过程。

(5)过多的LV场对畴的过度扩展主要表现在光栅电极面附近区域，在施加LV

电场的过程中，一旦光栅电极面附近区域的占空比有扩大趋势，应考虑停

止LV电场的作用。

在电场极化反转过程中，主要的目标是获得均匀的和贯穿整个晶体厚度的精

细周期和占空比的反转畴结构。通过HV电场和LV电场的相结合，充分发挥

HV电场纵向快速延伸的优势，又可以通过LV电场弥补HV电场易导致晶体内

部畴过度扩展的缺陷，使畴结构更加均匀。

在外电场极化方案中，我们设计了HV和LV电场相结合的实验方案，并应

用改进后的监控方案对极化反转过程进行监控。具体方案是，首先对晶体施加一

N--个HV电场，通过监控回馈的结果分析极化进度，如果光栅电极面附近区域

的倍频转换效率已经接近理论值，考虑停止HV电场的施加。再对晶体施加LV

电场，并监控整个通过区域，如果在这个通光区域，沿纵深方向，晶体的倍频通

光得到改善，说明畴结构正趋于均匀。但要注意的是，一旦观察到电极附加倍频

光有减弱趋势，应考虑停止加压。

5．3．2两种电场相结合的周期极化实验

以一片8mm*3mm*lmm的KTP样品(已铷交换)为例，首先对样品施加一高于

矫顽场电压的脉冲(电压2．6kv，脉宽7．2ms)，第一次加高压后倍频通光中只有
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靠近C一面光栅表面的区域有绿光输出，但绿光较弱。再次施加同一参数的高压

后，靠近C一面光栅的区域所测PsH值与理论值较为接近，PPKTP晶体中部有绿光

输出。停止高压极化，随后施加二个低于矫顽场的脉冲(电压1．8kv，脉宽7．2ms)。

在倍频通光监测中观察到，靠近非光栅面的区域也有倍频光输出，整个通光区域

输出绿光明显增强，获得的光斑模式也有所改善。所获样品的单通倍频转换效率

为1．3％。

采用高电压场和低电压场相结合的极化方案，对于极化反转的过程中反转畴质

量和均匀性的提高无疑是有利的。但是，由于KTP晶体过高的电导率以及每片

晶体电导率以及矫顽场等参数各不相同，因而怎样设计高电压场和低电压场结合

的方案也没有一定之规。仍需要在进一步研究KTP晶体自身极化反转特性的基

础上，结合有效的监控方案，不断摸索这两种电压场在畴反转过程中的作用，使

它们优势互补，各尽其用。

5．4极化反转的实时监控 ．

准相位匹配晶体的制备中，畴结构的反转需要的能量由外加电场提供。在电

场极化中，它表现为电荷的传输。这一过程所消耗的电荷量可以表示为

Q=2只彳，其中P。是晶体自身的自发极化矢量，A表示的是晶体畴反转区域的面

积。该电荷总量也可以由极化反转时间内电流I的积分表示如下在∞1；

Q=』Idt--2P,A (5—9)

对于低电导率的晶体而言，如我们熟知的LiNbO，晶体，便可以通过监测极化

过程中的极化电流来判断极化反转的进度，从而决定何时可是停止。然而，对于

熔盐法生长的KTP晶体来说，由于室温下它的电导率较高，在外电场极化反转过

程中，大量的传导电流与极化电流混在一起，理论上很难区分，因而不适宜采用

传统的监测方案。

Rosenman等人口¨阳通过降温至170K的方法降低晶体的电导率，从而可以利

用测量极化电流来实现极化监控。然而，低温条件下，KTP晶体的矫顽场会大大

升高，约为12l(v／衄，这样就加大了制备工艺的难度，晶体的厚度也有很大限制。

因而，这就需要在室温条件下设计更行之有效、简单可靠的监控方案来。

5．4．1利用KTP晶体的电光效应进行实时监控
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图5-11利用电光效应实时监控的方案

Karlsson和Laurell n1提出了可以利用KTP良好的电光效应实现室温下对

KTP周期极化反转的实时监控阻儿删。我们将这种方法应用在我们的实验中，实验

装置如图5-11所示。实验中我们采用He—Ne激光作为检测光源，将晶体插入两

正交偏振片之间，第一个偏振片的偏振轴方向与晶体Z轴成45。，当He—Ne激

光沿着X轴方向通过第一个偏振片时变成与晶体的Z轴成+45。的线偏振光，经过

晶体电光调制后输出的光再通过第二个偏振片，此时检测器接收的光强便可反映

出偏振态的变化。检测器接受到的光强，与相位差r之间的关系表示为：

I芘0-cost)(5-10)

如第三章的介绍我们已知KTiOP04晶体的电光系数矩阵为：

纠=

0 0 厂13

0 0 ，，23

0 0 733

0 742 0

75l 0 0

0 0 O

(5-11)

我们可以得到KTP晶体的新的折射率方程为：

(玎]--i-+713Ez]x2+(鲁}+y：，E：]y2+({}+儿，E：]z2+27'42By·z+2厂，。E，x·z=·
(5-12)

在我们采用的实时监控方案中，因为E，=Ey=0，只有E：≠0，所以

睁‰寸+B奶，砂+睁‰砂一 仔㈦

外加电场E：之后，经过晶体的光沿y轴方向与Z轴方向成分之间相位差的

计算公式如下：
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r：r。+r￡=孕G：一t／y)+(1-2D)华G；吃，一力㈡(5-14)r=ro+r￡2—_协：一J+ 半啼；吃3一力；气3J(5—14’
～ ～

其中L是晶体的长度，L。是有效电光作用长度(存在电场区域的总长度)，E，是

外加电场的强度，D为占空比(每个周期中极化反转区域宽度与周期之比)。

nz和n，可以由Selleimer方程来计算(五为prn)：

n2 ． + ∥一 一v=30333 0．041 54／(0．04547)0．01408)／2
。

(5-15)

n：=3．3134+0．05694／()／2-0．05658)一0．01682)／2

为了简化讨论条件，我们忽略在很短的外加电场时间(6～lOms)内，温度

对晶体折射率以及占空比的影响。很明显，式中第一项r。与电光效应无关，在

整个极化过程中为常量，只有第二项rF与电光效应有关，且为变量E：和D的相关

函数。

1)在外加电场过程中的实时监控

周期极化过程中，我们通常采用6---10ms的方波，在电压平顶位置E：为定值此

时位相差的变化主要由占空比D的变化产生，可以记为Vr'=f(VD)，其中相位

差的变化可以由光强的周期变化表示。

显然在光强变化在极化过程中应该为余弦形式，光强的周期应对于相位差的

周期，比如其对应半个周期的时间，对应的位相差的变化应为／r，但由于He--

Ne光观测范围的限定，光强反映的是对应区域的占空比的变化。
_，P， 、2AD·竿b：y23一胛；y33)≈aTr (a为周期个数) (5—16)
～

其中，He--Ne光厶=0．633／am，对应n，=1．7733，n。=1．8634

以一片长25mm，光栅长度为12．4ram的KTP晶体为例，对其施加一个3．5KV

高压，在极化反转过程中，检测晶体厚度中部区域的光强变化，得到的光强变化

曲线如图5-12，光强变化对应两个周期，相位差约为2万，
一r F ， ．2AD·竿b：厂2，一刀；吩，)≈2万可以估算出高电压作用下，电极附近占空比的变
～

化约为0．1。因而需要继续施加高电压。
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图5—12 KTP晶体外加3．5kv／m电压对应的光强变化曲线，约为两个周期

2)矫顽场以下Lv场三角波

利用KTP晶体的电光效应，也可以通过施加矫顽场以下的Lv三角波来监测制

备器件的质量。

在矫顽场以下，我们认为D的变化很小可以忽略，在电压的线性变化过程中，

相位变化与(卜2D)的大小有关，当1-2D越接近0，即D越接近0．5则光强随

电压的变化越弱，当D=O．5时，光强理论上不随电压变化而变化。通过这一原理，

我们可以对所制备样品的占空比进行检测。

5．4．2倍频通光二维实时监控

用He—Ne激光电光效应监控中，由于He—Ne激光的光斑监测范围有限，所

以只能对一定区域的占空比变化进行监控，为了对PPKTP晶体极化反转的整体进

行监控。一种辅助的监控方案是必不可少的，即通过倍频通光的方法沿深度和宽

度检测PPKTP倍频转换情况的监控方法。

基本原理是：以全固态激光器输出连续1064nm光为基频光，对制备器件通

光倍频，沿纵向横向二维监测。主要装置如图5-13中虚线部分所示。对晶体施

加一个Hv电压后对此次加压后的晶体倍频通光检测，由于畴生长始于光栅电极

面，在这一区域附近也最先有绿光输出，用功率计检测倍频绿光输出，并与理论

值进行比较。此时绿光功率如果与理论值相差30％以下，应考虑继续施加高压

场(Hv)。加压后，沿沿纵向横向检测倍频绿光输出情况，如果输出绿光区域增

大，电极附近区域输出绿光达到理论值60％以上，结合电光效应监控结果，判

断下一步极化方案。
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。I一品-V⋯At}’I ：=i：Nd； l Pt帅M班H i
-一一一一一- -一一一一一_

图5-13附以倍频通光检测的实时监控方案，虚线部分为倍频通光部分

Nd：YAG：基频光源，波长为1064tm，功率为2W左右．

两个450双色镜，都对632．8rim镀增透膜，

由左至右分别对1064nm镀高反膜和532nm镀高反膜

在5．3中提到，当采用LV电场极化反转中，要利用倍频通光监控在纵向深

度上监控晶体的倍频情况，同时要对光栅电极附近的倍频功率的变化有效监控。

5．5外电场法周期极化KTP晶体的实验研究

我们采用熔融生长的厚度为1mm的Z切KTP单畴晶体基片，Rb+交换后在基片

的C一面光刻制作周期性电极，C+面接液体电极，放入我们自行设计的液体电

极卡具注入KCL饱和液，接入我们自行开发的直流脉冲高压电源的两端，并设置

好实时监控设备如图5．14。选用单脉冲极化法，采用HV和LV电场的极化方案，

电压脉冲作用时间为6～10。极化过程中，通过实时监控系统反馈的信息，分析

极化反转进度，并采样记录。设计样品通光方向相互作用长度为8mm(均匀周

期框形电极)与12．4mm(扇形电极框形电极)，极化反转周期为9．01-Lm(相应基

频光波长为1．064I．tm，理论计算的中心温度为200C)。外加电场极化制作PPKTP

的基本示意图如图5-14所示。
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周期极化电压L播 监控部分

实时篮控

棒墨

——1一

——．i一
曩辑电阻

一 一⋯ 电流电压数据取样L一————一

5．14外电场周期极化KTP晶体基本示意图

(a)KTP晶体周期极化反转示例

结合以上两种监控方案，采用高电压场和低电压场相结合的周期极化方案，

研究一片8咖，Ic3衄木1衄的KTP样品。首先对样品施加一高于矫顽场电压的HV场

脉冲(电压2．6kv，脉宽6ms)，电光效应实时监控的He—Ne光打在晶体中部，

获得电光效应监控光强曲线如图5-15(a)，从图中光强的变化曲线我们可以看

出，第一次外加电场极化反转比较激烈，光强的变化呈正弦变化，获得倍频光输

出较弱。

继续施加相同的一个高压脉冲后，倍频通光明显增强，功率为2哪左右，利

用峰值1．5KV，20ms的三角波检测占空比质量(He—Ne光斑在靠近光栅电极面)，

获得光强为如图5—16(a)所示，可以估算出占空比D≈O．27。

图5-15实时监控光强的变化曲线，(a)(b)分别是第一次、

第三次加压的光强变化曲线
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第三次加压后，电光效应监控获得光强曲线如图5—15(b)，光强变化比较

缓慢。倍频二维检测绿光输出，所获倍颓绿光有所增强，光栅电极面下方测得绿

光输出7．4时。

随后旄加二个低于矫顽场的脉冲(电压1．8kv．脉宽7 2ms)，倍频通光发现

靠近c+面的区域也有绿光输出，且c一面区域光斑模式有所改善，整个区域P有所

提高。施加相同三角波观察PPKTP晶体中部位置的光强变化如图5—16(b)所示，

此时光强随电压的变化很小，可以估测占空比比较接近设计最优值。

⋯I

(b)

圈5—16(a)(b)分别为第二次加高压和两次低压以后的三角波检铡光强变化曲线

(b)实验结果

室温下当耦入制备的PPKTP晶体的基频光功率为1w时，功率计测得的532nm

倍频绿光为13．5mW，单通倍频转换效率为1 35％，归一化转换效率为1．69％

／W·cm，接近于理论最大值。圈5-17为PPKTP晶体倍频绿光输出的照片。

圈5-17 PPKTP输出绿光I 3 5w

斟
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5．6PPKTP晶体质量评价中的电畴结构观察

在极化反转结束之后，要对电畴进行观察，其中最窖易、最快的观察方法为

蚀刻法，蚀刻法可以对自发极化方向相反的铁电畴表面发生选择性地腐蚀，用于

光学显微镜或扫描电子显微镜的观察“¨”，也是我们在实验中采用的观察方法。

蚀刻法：由于KTP晶体呈酸性，因此需要用碱性液体来对它进行腐蚀，碱液对晶体

的不同极化方向表面具有选择性腐蚀的特点，对十z面腐蚀速度小，而对自发极化

方向相反的一z面腐蚀速度较快，因此可咀从腐蚀后的晶体，表面看出极化反转的

占空比情况。具体做法是：将经过高压电场极化作用的KTP晶体表面的金属电极

层洗去，并清洗干净，置入摩尔浓度比为KOH：KNO,=2：1的水溶液中，水域法加

热，沸腾10—20分钟，取出，清洗，吹千。

5．6．1光学显微镜c一面观察

(1)8．3．1m的PPKTP晶体在施加了5个3KV／m的高压脉冲后，光栅电极

面电畴结构如图5—18(b)所示，占空比约为0 6。而掩膜版的设计中金属占周

期的比例为1：3，光刻电极的KTP晶体金属线条比例如5—18(a)所示。同时在图

5—18(b)，我们可以直观地观察到畴壁横向扩展的痕迹。

(8)

5．18(＆)光刻金属线条(b)

(b)

PPKTP光栅电极表面畴的扩展

(2)图5．19样品为8·3·1mm的PPKTP晶体(光栅电极在c-面)，液体电极

方案，施加三个2．8KV／mm的HV电压和一个2 Ikv／mm的Lv电压后的腐蚀
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图，(a)为c一面蚀刻表面的放大照片，(b)为c+面蚀刻表面的放大照片用光学显

微镜观察，晶体表面呈现深浅相间的光栅条纹，深色的应当是被极化反转的

铁电畴，而浅色的是保持不变的正向的铁电畴。观测占空比情况，c+面占空

比略小于0．5。

(曲D面(光橱电极面)

mc+面

图5-19 PPKTP晶体蚀刻面光学显徽镜40·16倍放大固

5．5．2 PPTKP晶体45．抛面观察

为了更好的观察周期极化KTP晶体的电畴结构，可以将制备的PPKTP晶体做

450斜切，如图5-20(a)的方式，获得反映畴的结构的斜面，并蚀刻该表面。对

应5-20(a)斜切示意图的斜面示意图如5·20(b)所显示的一样。
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Ⅲ

(b)PPKTP∞*qH自目

圉5—20(8)PPKTP晶体4酽斜切示意图(b)相对应的窜}面示意图

(”光学显微镜的观察

一一
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对一片8"3"1m的KI"P晶体，采用液体电极，施加3次3kv／mm高电压极化反

转后，将PPKTP晶体45。斜切后，蚀刻斜面用显微镜观察到的畴结构40"16倍

放大圈。其中图5-21中表示的位置，反映了畴的合并和畴的终止。

畸的合并

畸前终止

图5-21光学显徽镜40．16倍观察到的4勰面畸结构

(2)扫描电子显微镜的观察

将上述PPKTP晶体的斜面放置在专用观察基片上，得到扫描电镜观察图

5—22，其中浅色区域为畴反转区域，可以观察到深度畴反转的不同状态。

圈5-22扫描电子显徽镜观察PPIffP晶体的斜面

霸．噩噩口零疆∞譬i，蘩嚣雾j薯餮骣蠹江弛



第六章周期极化KTP晶体的倍频特性研究

第六章周期极化KTP晶体的倍频特性研究

6．1周期极化KTP调谐与容差特性

6．1．1调谐与容差特性理论分析

2002年K．Kato给出的KTP晶体的沿Z方向偏振折射率与光波波长的关系的

Sellmeier方程为【1】：力；(五，瓦)=4．59423+j_0二．10而6206+j黑(6-1)
其中To-20"C，该方程与B．Boulanger)开给出方程的结果非常接近，但是其在波长

0．439m-3．54J-tm范围内均有+5x10弓的绝对精度。文献中还给出了KTP晶体温度的

热光系数f18】：

鲁(加(等一T2．9220·t-3．6五677 0 1 8971川-5(o．s3／an姚”7／an)
：-0雩_523．+3．3920一1．7lo五+0．342422 1×10-f(1．32／un_<2<3．53ran)

＼ ^ ／

(6-2)

与晶体温度、光波波长的关系的KTP晶体的Sellmeier方程可描述为

甩：(名，r)：疗：(五，to)．f 1+!≥．(r—to)l (6．3)
＼ 口』 一，

与B．Boulanger所给出方程【2】相比，K．Kato的结果在超出有效波长范围外的

部分误差较小，因此文中计算时将色散方程的有效范围扩展为0．40}tm-4．501am。

KTP晶体的热膨胀系数为：％=1．1e．5；a矿9．0e-6；a严6．0e-7。

由于采用准相位匹配技术，能够利用KTP晶体的最大非线性系数西3，因此实

验中采用基频光波为平行KTP晶体Z轴偏振的光波。晶体温度为T时，倍频光与基

频光相位失配系数为

龇(丸∽=k2e(22m,T)-2k,,(九∽叫赢≥’m-1’3’5⋯(6-4)
其中m为准相位匹配阶数， k(厶，r)、‰(如由，r)分别为基频光和倍频光在真空

中的波矢量：

J|}口(以，丁)=2nn：(九，r)／九 k(厶，r)=2矾(乞，r)／乞

其中以厶，D为基频光折射率，以如伤乃为倍频光折射率，厶为基频光在真空中的

波长，如产厶／2为倍频光在真空中的波长，似彳伽T)是用来调制非线性极化系数以3
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当满足相位匹配条件△七(厶，r)=0时，倍频转换效率达到最大，因此光栅周期

人(k，T)为：

=一兰 伶5，
：，

竺：盘丝 ；：竺：丝』兰
、 ’

k：(五m，r)一Nz(丸，丁)J An：(丸，T)

其中An：(乞，r)=吃(乞，T)-n：(丸，r)，由此得到晶体温度分别为27℃与200℃时

45

舯

35

量30
《25

窭20

鉴-s
鬟10

5

0

0 5 l 0 l 5 2 0 2 5 3 0 3 5 40 ●，

基颓光波长k／岬

图6．1．晶体温度T分别为27℃和200℃是所对应光

栅周期与基频光波长的关系

美国斯坦福大学的M．M．FejerⅢ曾经用级数展开的方法分析了周期性极化

反转铌酸锂体器件调谐与容差的关系【l 21，本文以下将采用对相位失配系数△l(求

偏微分的方法来分析PPKTP晶体倍频过程中的各参量容差特性，虽然所得到的最

终容差特性的表达式与M．M．Fejer所给出的结果相同，但是本文所给出方法与之

相比具有物理意义明显、数学公式推导简洁的特点。

倍频转换效率与相位失配因子Ak的关系为：

刁c1．,T)芘sine2畔=[sm2(盟笋)]／(竿]2(6卸
当基频光波长，PPKTP晶体温度，极化反转光栅周期等三个参量满足相位匹

配条件△J}(如，r)=0时， PPKTP的倍频转换效率才能达到最大，将此时的参数称

为中心值。当上述某一参数从其中心值偏离一个微小量6，使得倍频效率下降为

峰值的一半，由sine2(X)=l／2，即X=2眈sin(X)，可求得X=1．392，此时对应
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触(九，丁)=2．783／L(T)，该参数的容差即为25。

1．PPKTP倍频的极化反转光栅周期的调谐特性

由(6．4)式对极化反转光栅周期人求微分得：杀阻‰∽】≈掣=而2R／'n (6．7)

令万池(丸，丁))=2．783／L(T)
得极化反转光栅周期A调谐带宽为

△A：28A：一2．783．竺丝：旦 (6-8)
三(2。) ffm

对应不同相互作用长度的极化反转光栅周期容差与基频光波长的关系如图

6．2所示。

0 5 10 15 20 25 30 35 40 45

相互作用长度L／ram

图6-2不同相互作用长度对应的光栅周期容差与基频光波长的关系

2 PPKTP倍频的温度调谐特性

由(64)式对温度T求微分得

抛叫=掣勘k学+南学]
(6-9)

又： 人(九，r)=巧五瓦2m丽R" =莉m22,
并且：

令

塑笋：以(以∽ar 、一7

万池(丸，丁))=2．783／L(T)

5

2

9

6

3

O

aa、磊韫轻躁匪毫米
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得激调谐肌2—2．7832,,(鼍产+幽c¨，)一 伶㈣

对应不同相互作用长度的晶体温度容差与基频光波长的关系如图6-3所示。

基频光波长▲．／pm

图6．3对应不同厶，晶体温度T容差与L的关系

3 PPKTP倍频的基频光波长调谐特性

1扫(6-4)式两端对基频光波长k求微分，得：

璺竺!墨竺：三2：皇竖!竺!垒竺：三2二三墨竺!丝：三2二!竺!!垒!墨竺：三塑
8九m 8九。：竽{，区坠竿坐趔一垫丝雩剑，(6-1 1)

以【 丸 纸 J

令：万池(丸，r))=2．783／L(T)
可以得基频光波波长调谐带宽为战划屯=丽2．7832,,{幽掣+端导一三·警)．1

(6-12)

其中警=而1·和(埘)
6．2倍频转换的调谐方案与实验

在我们周期极化PPKTP晶体的设计中，主要采用两种框形电极结构，分别

是均匀电极结构和扇形电极结构，如图6-4所示。

柚

”

如

”

加

”

m

，

o

p、．IⅪ愠轻越赠挚喀
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a均匀周期电极设计

上．

L——————————一12．4ram—————————一
，9：1 p巾

r—_1

化8．9 Vm

b。扇形”电极设计

图6-4框形电极结构

1) 均匀周期电极的温度调谐方案

-7-
¨
▲

g
上

在掩膜版的设计中，我们通常采用框形电极结构(图6-4)，液体电极方案中，

为了防止边缘电场过大，我们设计了圆角的电极结构，其中图6-4(a)是均匀

电极光栅设计，光栅区域3m*Smm，室温条件下，周期设计为9．am，金属线
条的宽度为2．6,tnn。

由(6-9)式，以我们所设计的参数得到对应不同长度的转换效率与温度调谐

曲线如图6-5所示。由于光刻造成的周期误差是影响倍频转换效率的重要因素，

我们假设实际光栅周期为8．9／m，得到此时的温度调谐曲线如图6-6，我们也可

以直观的看到温度对周期误差的调谐作用。

j

矗

糌
较
辎
姆

温度T(K)

图6-5周期9，m的PPKTP对应不同长度的温度调谐曲线
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温度T(1()

图6-6周期分别为9pm与8．9 un的PPKTP对应的温度调谐曲线

2) “扇形”电极空间调谐方案

由(6．9)式，我们可以得到周期与转换效率的关系。当L=12．4mm，A=1064nm

时，可以得到室温下，一阶准相位倍频的周期与转换效率的关系，如图6．7所示。

可见周期允许带宽约为0．06 grn，否则将会大大降低倍频转换效率。

我们采用扇形电极的设计113】(图6．4(b))，周期范围为8．9～9．1／．zn，线条

宽度为2．5～2．7／．an。显然，在Y方向平移微调晶体，可以调节的周期范围为8．9～

9．1,tan，这样便可以弥补由于光刻技艺缺陷造成的周期的误差。

以一片扇形电极的PPKTP晶体为例，采用液体电极方案，外加电场周期极化，

得到PPKTP倍频晶体，在倍频通光实验中并沿PPKTP y一向平移微调，得到光强的

曲线如图6—8可见，与图6—7所示的周期与转换效率曲线相符。

8 80 8 88 8 90 8 02 8 94 8∞8 98 900 9 02 904 9 06 9 08 910 912 914

周期(an)

图6．7 L=12．4mm，A=1064nm扇形PPKTP周期调谐曲线
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r========j===
l÷ ： {

|} i j
k i {I■————7皇+——_
i一～一—，／_一～j

-I“。Ⅱ_§k。d。L4№＆山j。．．—。—L——』J

田6-8L=124一，2----1064nm扇形光橱PPKTP周期调谐实验圈

6．3 PPKTP昌体倍频实验研究

6．3 I PPKTP晶体单通倍频通光实验研究

PPKTP单通倍频归一化转换效率是晶体的质量的一个重要量度，其表达式我们

在第四章中已经讨论过。而其表征的主要是有效非线性系数如的大小，叩d一越
’

接近理论值(二)d∥则其非线性频率转换性质越佳。实际倍频实验中的激光光
F

柬为高斯光束，许多作者采用的基频光波为高斯光束。用传统的角度匹配方式高

斯光束倍频的理论已经成熟．1968年G D．Boyd首次分析了高斯光束在非线性媒

质中的互作用过程”，此后几乎所有的参考资料中所阐述的高斯光束倍频理论均
参考G n Boyd的研究结果。因为高斯光束的横截面积为A=翮#，其中wo为高斯

光束的束腰半径，在作用长度L内，由P=／,4，我们可以等到倍频光功率：

岛_(等凳斟惦。 (8-18)

其中嘶和t，分别是基频高斯光柬的频率和波矢量，c是真空中的光速，

h(B，0为Boyd—Kleinmau调焦园子。f=LIAb，其中6=2xa，瑶／2．它是束腰半

径％对应的共焦参量，B是双折射参量。考虑无走离且B=O的情况，可知^(口，善)

在f=2 84处取最大值，此时为倍频的最优调焦情况，h(B，f)～1。

-每-(警甏等卜如 睁㈦
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当基频光功率为1w，波长为1064rim情况下，我们可以得到在最佳聚焦情况下，

单通倍频转换效率的归一化最大值约为1．78*／,(见第二章)。图6-9为我们单通

倍频通光实验的装置示意图。

。 I 一厂’

乙 ～L <

激光器 透镜l PPKTP 透镜2 三棱镜

图6—9 PPKTP单通倍频通光实验装置

对应实验装置(图6—9)的实验设备以及实验结果分析：

激光器：Nd：YV04全固态连续激光器，输出波长1064nm，用作基频光，

透镜1：聚焦透镜(焦距f=190ram)，

PPKTP：液体电极方案，光栅电极面为c一面，采用电光效应实时监控和倍

频通光二维监控两种监控相结合，制备出的周期为9 1．t m、8×3×lmm3

的一阶准相位匹配周期极化KTP晶体。

透镜2：准直透镜(焦距f=100ram)。

室温下当耦入PPKTP晶体的基频光功率为1W时，功率计测得的532nm倍频

绿光为13．5mW，单通倍频转换效率为1．35％，归一化转换效率为1．69％／w·am，

接近于理论最大值。据我们所知，这是国内所研制PPKTP倍频的最高水平。

6．3．2 KTP晶体外腔倍频通光实验研究

为了提高基频光的频率转换效率，同时又不影响基频光的谐振条件，我们在

单通倍频实验的基础上，设计TPPKTP晶体外腔倍频的实验方案，在单通倍频实验

方案的基础上，我们在将PPKTP晶体的两端增加了两个双色凹面镜M。和M2，形成了

一个谐振倍频腔。我们采用对称共焦腔的设计，激光源采用LD抽运的倍频腔采用

对称共焦腔结构，实验装置如图6-10所示

3．透镜 6．透镜

1．激光器

’

一7．PPKTP一
’ 一

2．隔离装置 4．Ml 5．M2 三棱镜

图6．10倍频腔倍频实验示意图

69

基频光

倍频光
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1．全固化Nd：YV0。激光器，1064nm红外激光输出。

2．为了防止反射的基频光反馈至激光器，在激光器后设置隔离器。

3．匹配透镜(焦距f=190衄)

4-5．M。和M2分别为输入耦合透镜和输出耦合透镜，它们的曲率半径有R。=R2=R，

由于装置限制我们采用的输入耦合镜和输出耦合镜的曲率半径均为35mm，

输入耦合透镜M。对基频光的透过率为4．9％，对倍频光的反射率为99．8

％，输出耦合镜M：对基频光的反射率为99．8％，对倍频光的透过率为90

％。

6．准直透镜(焦距f=100mm)

7．PPKTP晶体两端都镀有对1064nm和532nm的双色减反膜。

6．3．2．1圆形镜共焦腔的讨论

福克斯和厉鼎毅‘11用迭代法对圆形镜共焦腔进行了数值分析，从结果中可

以得知，模的单程附加位移与腔的菲涅耳数N无关。当N专OO时，可以通过拉盖

尔一高斯近似分析共焦腔模的特征，共焦腔的自再现模可以有下述拉盖尔一高斯

函数描述：
， ，2

1，。(厂，P)：c。(压』二)m研(2二≥)PIP—w， (6—15)
¨么 w“

其中(r，矽)——镜面上的极坐标5

cm——归一化常数；

I广一共焦腔长
M么——定义为镜面上基膜振幅为中心最大值1／e的光斑半径。

与‰(，．，缈)相应的本征值为：

7。=e’‘州肿2胂1争 (6—16)

自再现模在腔内一次渡越的总相移为

勋。=鹕二 (6—17)
7衄

由(6-15)式得出

勋。=一址+(聊+2n+1)i (6—18)

可见，相对于几何相移l【L而言，在圆形镜共焦腔中出现了一个附加的相位

超前

△①咖=一肛+伽+2n+1)丁(6-19)
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由6-19易于得出圆形镜共焦腔的谐振频率(设介质折射率为1)

’，～=毒÷‘+喜(朋+2n+1)】(6-20tq Lb-ZO)’，嗍2写了 +百(朋+ +l" J

≤型L：2q+(所+2玎+1) (6—21)
以婀

可见，在我们的实验中，倍频腔的共振频率由腔长调节，为了使基频光起振，

我们要将倍频腔的共振频率锁定到基波频率上。

6．3．2．2倍频腔腔长设计

为了增加倍频转换效率，需要将基频光紧紧地聚焦在PPKTP晶体中，因此存

在一聚焦参量办(尻孝)。聚焦参量h是G．D．Boyd和D．A．Kleirtma n钔于1968年首次提

出，并把它作为衡量腔特性的工具，其表达式为：

h2，／功托2I／2z, (6—22)

式中1——为晶体长度，k为基频光的波矢量。

Z，——谐振腔的共焦参量(基模光斑半径增加到束腰的√2倍处的位置)

Zz，：—L(2R—-L) (6—23)
4

‰——基频光束的束腰半径：

小(爿2掣 ∞。24’

在非临界相位匹配条件下，无走离取B=0，如图6—1l所示，在善=2．84时为

最优化条件，此时取

h(B，孝)=1．07～1 (6—25)

。I⋯。
12冉_I

8·O
-．●

二-!■

念．么 P＼。．．

- r一支

Z多‘匙遵惑
多厂 ＼莲●

P
。- I|| I j -I‘

￡

图6一II h(B，孝)与孝的对应关系

7l
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由公式(6-24,----27)，我们可以得出在耦合镜曲率半径一定的情况下的倍频腔

腔长、束腰半径与晶体长度的关系：

￡≈R2+4R2一，2 (6—26)

小妻圭
∞。27’

由公式(6-27)我们可以得到如图6-12的晶体长度与束腰半径国。的对应关

系。 ，

为

∞

∞

言∞
己

重∞

∞

10

O

0 5 10 15 ∞ 篇 30 罩

品佛匕虚I～n拍J

图6-12晶体长度与束腰半径缈。的对应关系

由公式(6-26)我们可以得到当耦合透镜的曲率半径分别为35咖和200m时

所对应的晶体长度与腔长的关系。

●∞D

3∞．5

∞90

瑚5
官
曼3∞o
丛

≤3盯5

397D

崩5

3∞．O
0 5 10 t5 加 苫 ∞ 第 O 5 IO 15 訇 25 ∞ 35 柏

越体长j篁I tiiim) -铀馆长J皇I<Mill)

(a) (b)

图6．13(a)(b)分别是耦合镜的曲率半径为35mm和200ram时

所对应的晶体长度与腔长的关系

加

∞

∞

∞

∞

蟾

柏
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由图6-12图6-13(a)，当晶体长度1=25ram时，在曲率半径为200ram的对

称共焦腔中，基频光高斯光束腰斑半径约为6S／an，倍频腔腔长约为398mm，过

大的腔长使得实际调整过程中，光的衍射损耗过大。因而我们采用短腔设计。

6．3．2．3倍频腔转换效率

倍频腔基波输入耦合镜的透射率是另一个实现高效倍频的重要参数，它要求

将基频光全部耦合到倍频腔内，实现倍频腔的阻抗匹配，腔内具有最大的基频光

功率密度，下面就阻抗匹配条件以及双色镜M。的基频光透过率与倍频转换效率的

关系作以下分析：

图6-14为谐振腔示意图，其中我们定义r，，t。和r：，t2分别为输入镜M。和输出

镜M2对基频光的透过率和反射率，显然有r。+t。=1，r。+t2-1。P。为输入到谐振腔

的基频光功率，P，为溢出谐振腔的基频光功率，P。是基频光在腔内振荡所获的总

功率。

P J

EI 嘲

Pr 叼
●———————一r朋

h 溯

TRANSM[SSIOK t

Pc
一●

r

Ec

KTP

图6-14谐振腔示意图

所谓倍频腔的“阻抗匹配’’条件，

率等于倍频腔内的总损耗，倍频腔的总

非线性损耗，内腔线性损耗主要是由倍

的剩余反射率、镜面散射及腔镜高反膜

损耗。

就是要求输入耦合透镜M。对基频的透过

损耗包括内腔线性损耗和倍频转换的

频晶体的吸收、散射、晶体端面减反膜

达不到完全反射等引起的对基频光的

我们定义基频光在共焦腔内往返一次的线性损耗率为(1-t)，非线性损耗为

(卜t翱)，基频光在倍频腔内往返一次的总损耗率卜，册，即内腔往返一次基频光

口呖饧翰功沥捌溯功沥翰豳
眦
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透过率为■，则有：

‰=f2J南，2 (6—28)

共焦腔的SHG转换效率可以从Ashkin，Boyd和Dziedzic(ABD)理论推导。

‰21一‰足 (6—29)

其中，，是非线性转换因子， 7sH：f尝k／h(B瑚 (6．30)2l—T—：j l，善) ‘6—30)

YmF HSH￡0c)

孝=l／b=IAl2mlF西，其中‰是束腰半径

共焦参量h(B，孝)=1．07，

对于PPKTP晶体，在1064nm基频光作用下，7ss的理论最大值约为

0．171h(B，孝)，，的单位为m。

由谐振腔内Ec的波动方程我们可以推导得到：

置(I-厄)2+4厄siIl：罢
只(打一厄)2+4厄sill2罟
丑O-厄)2+4厄sin 2罢

(6-31)

(6-32)

倍频腔基频光起振的情况下，sin2罢：0，因而妥：_(C-C)(6-33)
丑 (1一√_％)2

。

由(6～33)式可知，当M。的反射率r。=r-，Pr--0，此时P。=P曲取最大值。

鲁2南r1)』tl (6_34)一=一=一 Ih一．14 J

pl 【l一
‘

生：上 (6—35)
鼻 1一。

同样，可以得到％与Pc的关系：

善：坠华掣：一2(1+C)tr-(1-rm)tT2(6-36)尸硎 (1一√1‰)2 (仃√‰+1)2
。

其中 仃：毕>0 (6—37)
l一√‰

由于我们采用的PPKTP晶体的两端都镀有1064nm和532nm的减反膜，并设

计较小的腔长以减少基频波衍射损耗，且非线性损耗l-t蕊《1，基频光在倍频腔

内往返一次的总损耗率卜，埘《l，所以输入耦合镜M。的透过率卜‘《l。
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因此我们可以近似得到
1一，．盯≈——‘
l_。rm

只 4仃

尸伽p+1)2

所对应的关系曲线如图6-15所示

Pc

Pcm

．厂 、
l。 1I

? {．
， 、

7 I
， ●

／‘ ‘＼
．／‘ ＼，

一一 、

矿=—,-—r诉7-,
1√焉

(6-38)

(6-39)

图6—15 Pc／‰与仃的对应关系

而从公式(6-29)中我们可以看出，在P。达到稳定值之前，r．是随P。变化的，

这一动态过程也同样反馈给P。，因而最终得到较高的Pc值不可能达到理论最大值。

最终稳定状态下，输出倍频光的功率可以表示为：

PsH=T／s．最=厂跗鹾 (6—40)

倍频转换效率为

，7=PsH／鼻=厂跗覃／只 (6—41)

6．3．2．4实验结果

结合以上分析，在我们的实验中，基频光在倍频腔内的线性损耗t一--98．8％，，

输出镜M2的r2～99．8％@i064nm。由于镀膜质量的限制，实际采用的M2的透过率

为4．9％。

实验装置和光路中各元件的参数如图6-10所示。我们采用曲率半径为35珊

的耦合透镜，以扇形光栅PPKTP晶体为例，其长度，=25ram的晶体，设计倍频

腔腔长约为59衄。
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利用1064nm的全固态激光器作为泵浦光，输出70mW的532nm连续倍频绿光，

倍频转换效率为8．7％。
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分析原因和目前存在的问题

1、与铌酸锂晶体相比，熔盐法生长的KTP晶体的电导率比铌酸锂晶体高10个

数量级以上，当在晶体上加高压进行极化反转时，由于电流太大，在电压未

达到矫顽场电压时，晶体就有可能发生电崩，将严重影响极化反转的实现、

质量和精度，因此有必要降低KTP晶体的电导率，以便保证KTP晶体极化反

转质量。目前常采用的铷掺杂生长KTP晶体或铷离子交换KTP晶体两种方法，

要获得高质量周期极化反转的PPKTP晶体，都有相当的难度。

2、由于熔盐法生长的KTP晶体的电导率很高，当在晶体上加高压进行极化反转

时，产生的mA量级强电流包括极化电流和传导电流，如何控制和区分极化

电流尚未很好解决(铌酸锂LN晶体只存在极化电流)；KTP晶体极化反转的

理论和制作工艺技术问题尚在探索之中；极化反转条件要求很高，实现的难

度很大，国外极化反转的成功率也只有20％--25％。因此，国内目前仍未

见有其他单位研制PPKTP的报道。国外PPKTP和PPLN器件视其尺寸大小售

价在1500--4000美元／片，国内至今没有产品。

3、要获得器件的高转换效率，必须提高制作PPKTP的金属掩膜板和光刻工艺的

精度及均匀性，小于±0．2／a'n的高精度金属掩膜板和光刻工艺需要很高工艺

要求，且价格昂贵。

4、 极化反转高压稳压脉冲电源是晶体极化反转的关键仪器，其稳定性和精度

直接影响到样品极化反转质量，自制的新的由任意波形发生器和高压脉冲放

大器组成的极化电源在精度和稳定性等方面与国外产品相比有较大的差距，

这对晶体极化反转的质量有重要影响。

今后进一步研究的建议和设想

1、继续对KTP晶体的极化反转特性进行深入的理论、实验和工艺研究，彻底解

决晶体厚度方向的极化反转贯穿问题，同时增加通光方向的长度，进一步提

高转换效率。

2、采用新研制出的不掺任何杂质生长的低电导率KTP晶体(电导率可降低3个

量级以上)，深入从理论和实验方面探索其周期极化反转特性。

3、对降低熔盐法生长KTP晶体电导率的铷离子交换法的各种参数进一步实验和

探索，摸索参数，优化条件，进一步提高极化反转质量。

4、采用多种腔型进行器件的光学通光实验，例如我们现正在进行的两镜共焦腔

的PPKTP器件的通光实验，以提高器件的变频转换效率。
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