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1960年，美国物理学家梅曼制成的第一台红

宝石激光器的问世，使激光的高相干性、高亮度

等优点引起了科学界的高度重视。激光是20世纪

以来，继原子能、计算机、半导体之后，人类的

又一重大发明。它的出现深化了人们对光的认

识，扩展了光的应用范围，形成了对传统光源的

技术革命。如今，激光在社会生活、工业生产、

信息和通讯、医疗卫生和国防军事的各个领域都

有巨大而广泛的应用及价值，如激光加工、探

测、遥感、成像、眼科手术、红外夜视成像、激

光武器、受控核聚变等。

在过去几十年中，激光技术获得了巨大的发

展。然而，由于激光波长是由增益物质中原子、

分子或者离子的能级结构决定的，因此激光器不

能产生任意波长的输出。不断拓宽激光输出的频

率范围和提高转换效率，是激光技术发展的趋

势。非线性频率转换技术能将一个“品质优良”

的激光器的某一个固定波长的激光输出，通过非

线性晶体材料转换到很难或根本不可能直接得到

的波长区间，因此，它是获得新波长相干光源的

重要手段[1，2]。激光技术和非线性光学技术相辅相

成，不断地推动着激光技术的发展及其在民用和

军事领域的应用。

非线性频率转换不仅要求能量守恒，还要求

动量守恒，即相位匹配。在相位匹配的条件下，

非线性过程可以获得最大转换效率。传统的双折

射相位匹配技术限制了晶体可使用的最大非线性

系数与波段范围。准相位匹配作为一种改良的技

术，通过对非线性晶体的二阶非线性极化率进行

空间调制，大大增加了二阶非线性过程的灵活性

和可控性，以崭新的思想方法开启了非线性频率

转换技术革命性的新阶段[3—7]。

超连续光源为飞速发展的激光技术注入了新

鲜的血液，带来了新的活力。当前工业领域、科

研领域都在考虑用超连续激光光源替代传统的白

光光源，以推动科学研究和技术的各领域取得新

的进展。相比于普通的白光光源，超连续激光光

源具有亮度高、功率高、频率范围广等优点。如

果与超短脉冲激光(飞秒激光)技术结合，将进一

步大大地提高超连续激光光源的峰值功率，从而

产生集超高亮度、超高峰值功率、超宽频率范围

等优点的激光光源，这必将在科学、工业和军事

等广泛领域产生重要的新应用，填补过去由于技

术局限性而产生的空白地带。

国际上产生超连续激光光源的主要技术主要

有两类。其中一类是利用光学参量振荡技术(一种

常用的非线性光学频率转化技术)[2]，即利用非线

性晶体(双折射相位匹配或者准相位匹配)和强泵

浦激光相互作用，在微弱的背景闲频光的辅助

下，产生频率连续可调的信号激光输出。另外一

类技术是利用超长的光子晶体光纤(2 m左右)和高

功率的超短脉冲(ps和 fs，功率>1W)激光的非线

性相互作用，利用自相位调制、四波混频等三阶

非线性光学效应，极大地拓宽泵浦激光的频率范

围[8]。以上两类超连续激光光源技术都利用了二阶

或者三阶的非线性光学效应，存在着一些弱点，

比如泵浦激光向信号激光的能量转换效率不高，

光谱展宽的范围不够大，激光相干性受到削弱，

光源的峰值功率不够高等。为克服这些缺点，进

一步提升超连续激光光源的性能，并扩大其应用

领域，有必要考虑别的更加优异的崭新技术方案。

经过激光科学和非线性光学学术界多年的探

索，利用单块非线性晶体产生二次和三次谐波已

经成为一个常规的简单的事情了[1—10]。但是，实
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图1 啁啾结构超晶格铌酸锂非线性晶体产生宽带二次谐波和三次谐波的物理原理

和实验观测的红、绿、蓝三基色激光输出

现宽带超连续的二次谐波和三次谐

波同时产生仍然是一个挑战，更不

用说多阶次的高次谐波同时产生

了。2013 年，我们课题组成功地

利用啁啾超晶格结构的铌酸锂非线

性晶体解决了这个科学问题[11]。

铌酸锂作为一种铁电晶体，广

泛地应用于非线性光学频率转换。

通过外加高压电脉冲的方法，能使

晶体内的电偶极矩发生反转，进而

使晶体的二阶非线性系数发生符号

的改变。辅助以各种图案的电极，

可制备出周期、准周期、非周期等

非线性超晶格结构材料。课题组沿

光传播的方向，将铌酸锂极化负畴

的宽度选为固定值，通过改变极化正畴的宽度来

改变非线性极化的周期，实现了啁啾结构的周期

性极化铌酸锂晶体(图 1(a))。理论分析表明，对

于某个特定波长的基频泵浦光，该啁啾结构总存

在一段区域使得基频波和倍频波满足准相位匹

配，且不同的波长对应于不同的区域，因此该结

构能够满足宽带的准相位匹配条件。课题组在室

温下用外加脉冲强电场极化的方法制备了啁啾结

构周期性极化铌酸锂晶体(图1(a))，通过对畴结构

进行傅里叶变换，得到了样品的倒格矢分布，联

合倍频过程及和频过程的色散曲线进行分析，结

果表明该啁啾结构具有四个有效非线性系数较

大、具有一定宽度的倒格矢带，分别对应于中心

波长的一阶、二阶、三阶和四阶准相位匹配过

程。更为重要的是，该啁啾结构不仅能提供二次

谐波准相位匹配过程所需的倒格矢，也能对和频

过程的相位失配进行补偿。利用一阶准相位匹配

的倍频过程以及三阶准相位匹配的和频过程，在

同一非线性超晶格结构中可同时实现宽带的二次

谐波和三次谐波产生。课题组用光学参量振荡器

产生的纳秒激光进行倍频实验，实现了高转换

效率的宽带二次谐波(带宽 100 nm，转换效率 >

30％)和三次谐波(带宽75 nm，转换效率 >2％)的同

时输出(图 1(b)—(c))。由于该单块非线性晶体可

实现三基色——红、绿、蓝的同时产生，它们展

现了在大屏幕激光显示方面的巨大潜力。可以预

计，如果采用更高峰值功率的飞秒脉冲激光泵浦

该样品的话，非线性频率转化效率将会大大提

高。相关的理论和实验工作于2014年发表在光学

权威杂志Light：Science & Applications上[11]。

利用单块非线性晶体同时产生二次谐波和三

次谐波不是很困难，学术界有过很多成功的案

例。然而，要在单块非线性晶体中实现更高次谐

波的产生却一直是一个难以攻克的关卡，这是由

于在高次谐波实现的过程中涉及的非线性上转换

过程很多，而单块晶体所能提供的倒格矢很难同

时对这些过程中的相位失配进行补偿。在世界范

围内，为了实现高转换效率的高次谐波产生，只

能利用多块非线性晶体级联使用，同时需要精细

地控制每块晶体的相位匹配条件，以获得尽可能

高的转换效率[12—15]。利用这样的常规的实验技术

方案获得高次谐波，需要的实验设备和装置体积

巨大，不利于进一步的小型化和微型化。自非线性

光学诞生50年以来，还没有在单块晶体中实现高效

的高次谐波产生[2]。

2014年，我们课题组利用原创性的科学思路和

技术方案，在这一重要的科学难题上获得了突破性

的研究进展[16]。在2013年研究工作的基础上，结合

光子能带理论和准相位匹配分析，利用啁啾结构非

线性光子晶体具有宽带倒格矢分布的特点，并利用
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图3 啁啾结构非线性晶体中产生高次谐波的实验测量结果

和光谱结构 (a)使用光栅对高次谐波输出光进行分光的照

片；(b)0阶衍射光斑；(c)－1阶衍射光斑；(d)在可见光波段

和近红外波段测量的高次谐波输出的光谱结构

图2 单块啁啾超晶格非线性晶体和中红外飞秒脉冲激光相互作用产生超宽带的飞秒脉

冲激光的示意图

单块准相位匹配非线性晶体和中红外超宽带飞秒脉

冲激光相互作用，产生一系列多阶次的高次谐波脉

冲激光(从二次谐波直至八次谐波)，如图 1所示。

泵浦飞秒脉冲激光经过非线性晶体后，信号光涵

盖了1—8次谐波的飞秒激光脉冲，其频率从4 μm

的中红外波段一直延伸到350 nm的近紫外波段。

课题组在沿光传播的方向，将负畴的宽度选

为固定值，通过改变正畴的宽度来改变极化的周

期，实现了啁啾结构的周期性极

化铌酸锂晶体(图2)，并利用高压

脉冲极化技术制备了1.6 cm长的

实验样品。通过对啁啾结构中畴

分布的位置函数进行傅里叶变换

得到结构的倒格矢分布情况，理

论分析表明，该具有啁啾结构的

晶体具有多个宽带的倒格矢带分

布，不仅能对高次谐波产生过程中各非线性过程

的相位失配进行补偿，还能使入射中红外飞秒脉

冲泵浦激光(基频光)的各波长成分都能参与到高

次谐波产生的非线性过程当中，从而充分利用激

光线宽内的各成分能量，显著提高非线性相互作

用的强度，产生高亮度的高次谐波。

在理论研究和实验样品成功设计和制备的基

础上，课题组用中红外飞秒脉冲激光器进行实

验，当中红外的飞秒激光(脉冲宽度115 fs，平均功

率20 mW，带宽3400—3800 nm，重复频率1 kHz，

峰值功率0.17 GW)进入啁啾结构的样品后，在输

出端看到了一个非常亮的白光光斑，用光栅对输

出光进行分光得到了 0阶和－1阶的衍射光斑(图

3)，充分反映了从啁啾结构样品输出的光具有超

连续宽带的可见光分布。经过仔细分析和计算，

得到晶体内部的转换效率约为 18%(可见光波段

400—800 nm)，远高于用强激光轰击原子气体和

等离子体获得高次谐波的转换效率。其中，各阶

谐波的转换效率分别为：四次谐波(850—950 nm)

~0.7%，五次谐波(660—850 nm)~ 4.5%，六次谐

波(560—660 nm)~7.2%，七次谐波(485—560 nm)

~5.1%，八次谐波(350—485 nm)~1.2%。实验结果

表明，经过特殊的设计，高阶谐波(8次谐波)的转

换效率可远高于低阶谐波(4次谐波)。

啁啾结构非线性超晶格样品的设计及其成功

有多方面的要素：(1)非线性过程利用了铌酸锂晶

体最大的非线性系数d33；(2)样品提供了一系列的

倒格矢带，基本满足级联过程产生多阶高次谐波

的要求；(3)倒格矢带有足够的带宽，可覆盖泵浦

飞秒激光的带宽，从而最大限度地利用基频光所

有频谱成分的能量；(4)泵浦光为飞秒脉冲激光，

有高的峰值功率水平，可显著提升非线性相互作
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用强度；(5)样品为一维的非线性超晶格，各准相

位匹配过程均为共线发生。共线的非线性过程有

效精简了光路调整的复杂度，并且避免了走离效

应等缺陷，增加了非线性作用长度，进一步增加

了高次谐波的转换效率；(6)所有的非线性过程都

在单块晶体内部发生，避免了使用多块级联晶体

带来的晶体界面耦合损耗的问题。正是具备了如

此之多的优点，才使得在单块非线性晶体中实现

高效宽带的高次谐波产生，从而在非线性光学的

核心战略问题上获得突破性进展成为可能。

基于啁啾调制的非线性超晶格产生高次谐波

的设计方法灵活简单，适用性广，可应用于短波

光源、白光光源、超连续光源、光频率梳、超短

脉冲激光等高新技术，在照明、信息处理、信号

探测、激光加工、光谱分析、微纳光学集成等领

域有重要的实际应用价值。在基础科学上，此项

成果也为进一步探索固体材料内部光和物质非线

性相互作用的丰富多彩的未知前沿领域打开了一

扇崭新的窗口，并提供了崭新的研究思路和研究

方法。相关的理论和实验工作发表在2015年8月

的物理学权威期刊Physical Review Letters上[16]。

单块高次谐波产生非线性晶体的发明，将极

大地简化传统利用非线性光学技术产生高性能

激光技术的技术方案，使得常规的笨重的实验

装置可以集成到一块小小的非线性晶体(2 cm*

1 cm*0.05 cm)上。毫无疑问，这是非线性光学

和激光技术发展历史上一个值得称道和纪念的事

件。利用单块非线性晶体和泵浦飞秒脉冲激光相

互作用，产生的激光辐射将包含多阶次、不同

波段、宽带的飞秒激光脉冲串。比如在上面的

实验中，从非线性晶体辐射出来的激光其频率宽

带从4000 nm的中红外波段一直延伸到 350 nm的

近紫外波段，而且在 1100 nm—350 nm的近红外

—可见—近紫外波段的宽广频率波段激光光谱连

成一片，产生了无与伦比的超连续激光光源。另

外，泵浦激光为 100 fs的脉冲激光，产生的多阶

谐波也都为 100 fs量级的飞秒脉冲激光。更为重

要的是，这些脉冲激光都同步运转，保持了很好

的时间相干性，因此，一块非线性晶体在功能上

相当于8台同步运转的工作在不同波段(中红外到

紫外)的飞秒脉冲激光器的组合，这为开拓利用光

学相干合成的概念和技术，产生亚飞秒甚至阿秒

可见光脉冲激光开辟了一个崭新的天地。

啁啾结构的铌酸锂非线性超晶格晶体采用了

原创性的物理原理和技术方案，可提供多波段、

宽频带、多阶次的高次谐波产生所必需的准相位

匹配条件，从而单块非线性晶体可产生一系列的

高次谐波脉冲激光(从二次谐波直至八次谐波)。

该技术集合了超高亮度、超高峰值功率、超宽频

率范围等优点，是激光技术的一个重要发明和创

新，有望在科学、工业和军事等广泛领域诞生新

的应用，并填补过去受技术局限性而产生的应用

空白地带。另外，其总体性能的提升，包括转换

效率、总功率以及体积和重量均可通过现有的非

线性光学和激光技术方案予以解决和实现，以更

好地满足不同的实际应用的需求。
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