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摘要 舟CW—Ti：sapphire激光对不同组成的熔悻 中生长得到的锟酸钾锂晶体进行了倍额性能研究．实验结果表 

明，只有当晶体 中Li离子音量达到一定值时，轭酸钾锂品_体才具有非线性光学螭应}晶体中lJl离子音量越高，倍额 

性能越好．Lj O 坡度为 26tool 的熔体中生长得到的轭蘸钾锂晶体 的倍额实验的结果表明，谚 晶体能对 820-- 

960rim的近红外CW—Ti：sapphire嫩光倍额实现蓝绿光输出，具有鞍好的倍额性能 

关键词 铌馥钾锂，倍额，相位匹配． 

THE STUDY OF FREQUENCY-DOUBLING PROPERTIES 

OF FERROELECTRIC POTASSIUM 

LITHIUM NIOBATE CRYSTAL 

WAN You—Bao LI Jing CHU Jun—Hap BO Ling—Xian 

(Nati。na1 Laboratory for Infrared Physics，Shan al lnstkute of Technical 

physics，Chinese Academy of Sciences·Shanghai 200083，China) 

YU Tian—Yan YU Bing—Kun 

(Department of Physics Shanghai University，Shanghai 201800，China) 

Abstract The frequency—doubling properties ot potassium lithium niohate crystals grown from melts with different 

c0ntent ot Li 10 were studied by using quasi CW—Ti：sapphire laser．The results showed that potassium lithium nip— 

batC CTystaI does not have nonlinear optical performance unless the Li content in the crystal reached a certain 

amount．The higher the content of Li_m the crystal，the better the frequeney-doubling perfofinance．The results Of 

frequency—doubling experiment of the potassium lithium niobate crystal grown from the melt with Li20 26mo1 

shomed that the crystal can doubk the cw—Ti：sapphire Iaser mith the wavelength of 820 960r~-n so as tO ohtain 

the output of blue—green beam．The crys tal showed second harmonic generadon properties． 

Key words potassium Iithium niobate，~equency—d0ubling，phase—matching． 

引言 

铁电晶体铌酸钾锂(K Li 一 Nb5hO ．O< 

<0．5；KLN)是一种能够直接倍频半导体近红外激 

光获得蓝绿光输出的非线性光学晶体，可用于组成 

固态蓝绿光激光器 ]，它与目前具有相同性能的铌 

酸钾(KN)晶体相比，除了均具有非线性系数高、在 

室温下可实现非临界相位匹配等性质外，KLN晶体 

的铁电畴稳定，不会发生象 KN晶体那样的在温度超 

过4O℃或受机械振动后铁电单畴变为多畴的现象， 

光损耗小，理论倍频效率优于 KN晶体 ]，因此更具 

有实用价值，是一种性能优良的非线性光学晶体． 

虽然 KLN晶体具有上述优良的非线性光学性 

质，但是由于晶体结构复杂等原因，在生长后的降温 

过程中容易发生严重开裂，很难获得具有光学质量的 

晶体．同时，KLN晶体是一种固溶体晶体，用常规方 

法生长时，晶体中组份离子在晶体中的分布会有波 

动，引起晶体的折射率等光学性质发生变化，从而影 

响晶体的倍频性能．我们在自行设计的电阻加热炉中 

用提拉法生长得到具有光学质量的晶体 ，利用精确 

测量晶体不同部位的晶格常数的方法测量了晶体中 

组份离子浓度沿生长方向的变化。]．结果表明．利用 
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Abstract The frequency-doubling properties of potassium lithium niobate crystals grown from melts with different 

content of Ll~O were studied by using quasi cw-Ti:sBpphire laser. The results showed that potassium lithium nio­

bate crystal does not have nonlinear optical performance unless the Li content in the crystal reached a certain 

amount. The higher the content of Li in the crystal. the better the frequency-doubling performance. The results of 

frequency-doubling ex.periment of the potassium lithium niobate crystal grown from the melt with Li20 26mol % 
showed that the crystal can double the cw-Ti:sapphire laser with the waveleng[h of 820""'" 960nm so as to obtain 

the output of blue-green beam. The crystal showed good second harmonic generation properties. 
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Ill< I\l. r. j$.~,,~ ~ (K,Li,-xNb5+xO"+2X' 0 <x 
< O. 5, KLN ) ~ - Jill ttl !fi; 1i: t£ ffl' 1m -,¥.\j!. j$. iii tH1' l1I: 
~ •••• ~~~~$~tt~.r.j$.,~mT •• 
!M f.i:; •• :ft l1I::ft ff [,] , t: 13 § ll1r A 'fHIlI"l tt ttl ~ ~ 
Ii ~ (KN) fa j$.ffi It. Mi T :t!gA1f ~~J;ttt * II!: /IIi, tE 
:¥:1.!1t rm~Jj!~AF llili W-ffiflLi1!! ftC ~tt ~;r. KLN r. j$. 
~ Ill< I\l.IIIiHlt'E . /F~ it 1: ~ KN ., j$.jJJl fF~:(£ 5tUl 
~4o~d~m~*~fi.I\l.._~~$~~.~. 

~m~/j\, Jl!!.it'fi'l'1mJ'&$.ttT KN raW'], ~ JItEA 

1t;i'fIjj(~J S lIJl 2000-04-05 ·.i'J[IIi<ll!:~J B lIJl 2000-10-28 

1f~ ItI fftf1l, ~-JiIltttlltt ~~~~~tt~.r.j$.. 
&.K~raj$.A1f~~tt~~~F~tt~.tt 

~ • ili.~ B3 T r. j$.~ ~ Jii ~!!j> '* ~ , :(£ 1: -I>:!5 ~ 1'45 
:ttW: 'I' W~ it 1: Fm:7f!t ,1JUIE •• A1f~. ~fi!: ~ 
r. j$.. Fol Jt-j . K LN r. j$. ~ - Jill !M m j$. r. j$. . 1t11it ~ 1J 
~1:-I>:Jt-j·r.j$.'I'.~~TtEr.j$.'I'~~~~1f~ 

~ • '11 iIll fa j$. ~ tJf M $.!!j> ~ OF tt I9l: 2t 1: ~ it . )).. jjij ~ 
~r.j$.~'fi'l'1mtttll .• mtEmfiRff~I\l.&~M.'I' 
ltI~ffi~1:-I>: •• A1f~OF~fi!:~r.j$.~,~ItI~~ 
~fi!:raj$./FFol$flL~ra~1itIl!:~1J~ru~Tr.~'I' 

• ffi ~T*!tffl' 1: -I>:1J (oj ~~it:']. ~** a.Jl.;fij ItI 

Received 2 OOO~04~ 05 • revised 2000~ 1 0--28 

http://www.cqvip.com


红 外 与 毫 米 波 学 报 20卷 

我们生长技术得到 KLN晶体中组份离子分布均匀． 

不会对晶体的倍频性能发生明显影响．这一结论与晶 

体的干涉条文测量的结果一致 ．本文报道了利用近 

红外CW Ti：sapphire激光研究我们用电阻加热法生 

长得到的KLN晶体的倍频性能的结果． 

光．以这种光源泵浦 Ti：spphire晶体产生近红外准 

连续激光，激光的调谐范围为 610～1100nm．聚集 

透镜 的焦距为 80mm．利用该激光器产生的 TEM 

模式的Gauss光束，在室温下分别对上述三种熔体 

中生长出的KLN晶体进行了腔外倍频实验． 

1 实验 2 结果和讨论 

1．1 样品的制备 

我们利用 电阻加热提拉法分别由组成为 (1) 

K zO 30mol 、Li 20 20tool 、Nb2O 50mol ； (2) 

K20 30mol 、Li20 23moi 、Nb2O5 47mol ； (3) 

KzO 30mo1 、Li 20 26mol 、Nb：O5 44mol 的 熔 

体中生长得到 KLN晶体．将组成为(3)的熔体中生 

长得到的KLN晶体，切割成 n×b×c一7．1 mm× 

4．7 mmx 3．7 mrll的样品，在平行度小于 l5”、光洁 

度大于Ⅲ级、平面度 Ⅳ<1／4、△Ⅳ<1／8的条件下机 

械抛光后．在 15O℃、400V／mm的直流电场下极化． 

极化后的样品在正交偏光显微镜下观察，没有发现 

宏观缺陷，也没有观察到生长条纹．表明该晶体完整 

性好．这个结果与该样品的干涉条纹相一致 

1．2 倍频实验 

倍频实验所用的光源为CW—Ti：sapphire近红 

外激光．该激光器的泵浦光源是声光调 Q的 Nd： 

YAG激光，经过 BBO晶体倍频产生 532nm 的绿 

KLN晶体的非线性光学性质如表 l所示，作为 

比较，表 l中同时列出了一些常见的倍频材料的非线 

性光学性质．我们利用 L1。O含量为 30mol 的熔体 

中生长得到的表面光洁的KLN晶体对 CW—Ti：sap— 

phire激光倍额，没有观察到倍频效应用L1 0含量为 

23moi 的熔体中生长得到的表面光洁的KLN晶体 

对 CW—Ti：sapphire激光倍频，观察到倍频效应，但是 

输出的倍频光较弱，没有测量出输出功率；利用Li 0 

含量为 26moi 的熔体中生长出的表面光洁的KLN 

晶体对 CW—Ti：sapphire激光倍频．观察到良好的倍 

频效应，将该晶体按照上述方法加工极化后，在入射 

功率为 200mY 入射波长为 820nm时测量了晶体的 

倍额情况．用 Lecroy 9632型示渡器记录了入射的脉 

冲波形如图 l(a)所示．二次谐波经WDF反射式单色 

仪测定，其波长为 410nm，脉冲波形如图 1(b)所示． 

由图 1可知，基波的半高宽为 28．85ns，二次谐波的 

半高宽为 24．41ns，为一基横模光波． 

表 1 室温下一些常见倍频昌体的非线性光学性质 

Table 1 Nonlinear optical properties of SO[12te frequency doubling materials at r00m temperature 

图1 脉冲波形 

(a)820nm入射波 (b)41Onm二次谐波 
Fig．1 The pulse shapes 

(a)the incident wave at 820nm (h)the SHG wave at 410rtm 
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'fIG III 10 i': tt '* jUJ K LN .r.1* .'NIl lif ]ilO T Jt 1Ii:!OJ "J . 
~*M.r.1*~M~tt~£1o~ •• ~.~-.~~.r. 
1*~T~;r..Xi!li:l:~.*-!I&[;J. *xlaii!: 7 oftJJflili 
KJ: "r cw-Ti, sapphire i'!!I:J'tliJf1iS 'fIGfllJfl EI! lllliJu*",It1o 
i':l~jljtfJ KLN .r.j:t.:tfJM~tt~tfJ.*. 

I. 1 ~ .!l. ~JI~J li 
'fIGffJ oftJ m EI! I!Il. iJu *"' til, tIL It Jt lJlJ Ell ffi.Jtl; 11 ( 1 ) 

K,O 30mol % • Li,O 20mol % • Nb,O,50mol %. (2) 
K,O 30mol%.Li,O 23mol%.Nb,O, 47mol%. (3) 
K,O 3Omol %. Li,O 26mol %. Nb,05 44mol% ~ :tl\' 
1*.p1oi':1nl KLN &'.1*. ¥fm$;.11(3)~J$1*.p1o 
iU~jlJ~ KLN tll.j:t.:.trJ1!IJJJtl; aXbXc=7.1 mmX 
4.7 mm '<3. 7 mm ~tf.!l. .l'£frr!t/J'T 15",J't1a 
!tXT m l'/t.'I'-llii!t N< 114 ,,,"N< 118 ~~#Tt1L 
~lIilJ'tFc.l'£ 150C ,400V fmm ~1i:iJli:EI!:Ii1T1'& it. 
t&. it Pc ~ t¥ .!l.l'£ lE 5C ~ J't.11lt tit -FJ,!.il. ~ , 19:11 1t Jl\l 

*1!i'.liRJ!i'I ,m19:1nl\l~jlJ1o i':~tt. ~~i$;.r.1*7tm 
tt~. ~-1-.*~i$;tfJl, ~T#;fdttll-!I&:5l. 

1.2 fUIi;J;Qi 

ffl ~ ~!Ji ~Ii Jfl ~:J't m\.11 cw-Ti, sapphire iII KJ: 
"r ~ J't. i$; ~ :J't ~ ~ ~Ufll J't lJij( :Ilk )Ii J't iIIJ Q ~ N d , 

YAG ~J't.N:ii BBO .r.1*M~F1o 532nm ~tl 

20 'If 

J't. ~1 ~ f<jo:J'tm\;!R1ItI Ti, spphire .r.1* F 1oiliKJ: "Hi 
it ~ ~:J't, ~ J't ~ iIIJ ii!i ilHlll.11 610 -11 GOnm. II #! 
~tIt~~JI£.1180mm. oftJmi$;~J't~F1o~ TEM,", 
~ A; ~ Ga us s J't 31[ • l'£][ i!il T Jt JlIJ)[1" L ~ .=:: f<jo Iff 1* 

't'1o * ili ~ KLN ,ll,1*i1!:lT 71l£ "rfif~ ~~. 

2 ~ ~'nll it it 
KLN tll.1*~~Fi1HE:J't"ttt&t~~~ 1 ~liif" 1t.11 

~.,~I't'~"ftili7-8.£~M~Mfl~*. 

'11:J't"t'i'E&!. 'fIGffJoftJJfl Ll,O il:l:.1130mol%~lff1* 
.p 10 * 1nl ~ ~llii :J't1a~ KL;\ .r.1*)[1" cw-Tl ,sap­
phire lttJ'tM4li!,19:~Xl\l~j§lM~~mJfl Ll,O ok:l:.11 
23mol%~J$1*.p1oi':1~jlJ~~llii:J't1a~ KLN &,.1* 
Nt cw-Ti ,sapphire ~:J'tM~. <l\l~jlJ M1ijj~@, f!l.:Ilk 
tliIili ~M~J't • .iffl, 19:~OO:l:ili~ ili~*. oftJm Li,O 
ok:l:.1126mol%~J$1*.p1oi':ili~~lliiJ'titf~ KLN 
tll.1*x1" cw-Ti,sapphire ~J'tM~.1!i'.~jlJ ill~~M 
~ ~ @ , ¥f i$; ,ll,1* tI( J!lU it 1f It.IJn 1'& -itFc , l'£ A. ~ 
~*.11200mV,A.Mllii':.11820nm "i!li:l:7tll.j:t.:~ 

M4li!1fN. I'll Lecroy 9632 !!,!if,lli~i2~T A.~~II* 
/ll>lli%~~1ll [(a)~jfif,. =-lXii!illit2: WDF &MJ'I:.!J'.f!I. 
In~iE.Jtllii':.11410nm.II*/II>l1Z%~~1ll l(b)~if,. 

Ell III 1 OJ:m.~l1ZW,"iI!i:tt.1128. 85ns,=-lXiI§-11Z~ 
4'iI!i:tt.1124. 41ns,.11-~.~J'tlli. 

Table 1 NODlinear optical properties of some rrequency~doubJjDg materials at room temperature 

~ftl!l:ll!' ftm~"tI':o t1l11l1litl': 

!flm) ! %/('m) d 2 /n l d'-/{n1a= 1 

0.35-5.0 O.4±O.1 17. 7 110.63 

0.36-4.0 1.5 33.9 15.07 

0.40-5.0 0.11-0.4.2 3.81 21. 60 

0.35-5.0 0.3-0.8 6.9 Ill. 87 

1,).31-1. 5 0.007 

(b) 

240 

lOO 200 300 «lI .500 o 100 200 300 400 .500 

II lIS , Ins 

(aJ 820nm AMI!Ii (b) 410nm =l:l;:illillt 
Flg. 1 The pulse sbapes 

(a) the mCldent wave at 820nm (1:1) the SHG wave at 410nm 
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表 2 室温下 KLN 晶体 在 890~96gnm 

波段的倍额结果 

Table 2 The frequency—doubling results 

of KLN crystal in wavelength range 

of 890~ 960nm at room temperature 

在仪器处于最佳输出的状态下，在 89O～960nm 

波段对第三种晶体进行了倍频性能测试结果如表 2 

所示． 

图 2是在相同条件下，对不同入射功率的 cw— 

Ti；sapphire激光的倍频时获得的倍频输出功率 尸 

与基波入射功率尸 的关系曲线．由图 2可以看出， 

KLN晶体的倍频输出功率随入射基波功率的增大而 

增大，二者呈抛物线关系． 

Y T．Song等[ 利用“2O 24．5too1 的熔体中 

生长 出的 KLN 晶体，在室温下 对入射功 率为 

278mW 的 ew—Ti：sapphire近红外激光倍频获得蓝 

光输出的倍频输 出功率为 0 04mW，倍频效率为 

0．014％．K．Imai等 用 PD法生长的 KLN纤维 

晶体对 112mW 的 cw—Ti：sapphire激光倍频获得 

0．049 mw 的蓝光输出，倍频效率为 0．043 ．表 2 

列出的倍频效率比上述两个结果高出一个数量级．上 

述结果表明，只有 Li离子浓度达到一定数值的KLN 

晶体才具有倍频效率，KLN晶体中IJi含量越高，倍 

频性能越好． 

≥ 

曼 

P
。
／mW 

图 2 906nm时KLN晶体倍频输出 

功率与入射波功率的关系曲线 

Fig．2 The curve relation between frequency—doubling 

output power and incident w~tve power of 

KLN crystal at 906nm． 

铁电相的 KLN晶体是 Pm空间群、负单轴光学 

晶体( < 。)．采用 Ⅱ类e一0一e相位匹配时的有效非 

线性光学系数 ，，一0，放只能采用 I类 o o—e相位 

匹配方式．在这种相位匹配方式下考虑 Kle[nmain对 

称时，有效非线性光学系数： 

d 一 d 3】sinO． 1) 

因此晶体的倍频行为只与非线性张量d。 和相位匹配 

角0有关，与方位角 无关． 

在小信号近似下，对基横模 Gauss光束实行角 

度匹配，考虑晶体的光损耗时，倍频输出功率尸 与基 

波功率P 的关系为： 

P 一 ： 妻苎 P ． ( )e-“+ (2) H
t” 2̂ 1 0 

由式(2)可知，尸 与尸 为平方关系，这与实验结果相 

符合 

由式(2)可知，KLN晶体的倍频输出功率与入射 

波长和功率、晶体的光损耗系数 a和有效非线性光学 

系数 有关 KLN晶体的光损耗系数 a与晶体的 

质量有关，晶体的缺陷是晶体的光损耗的来源之一． 

KLN晶体中c格位因空间效应而不能被 Li离子完 

全填充[ ，c格位的结构缺陷是晶体的缺陷的主要来 

源之一．因此提高晶体中Li离子含量以提高晶体中c 

格位的填充率，可以减少晶体的光损耗．式(1)表明， 

相位匹配时KLN晶体的d 主要与晶体的非线性张 

量d 有关，KLN晶体的da 随晶体中Li含量的增加 

而增大[ ．因此，提高KLN晶体中Li含量，可以提高 

晶体的倍频性能． 

KLN晶体中 lJi离子含量对晶体倍频性能的影 

响与晶体的能带结构有关，其中影响晟大的是能量最 

高的价带和能量最低的导带．w．D．Cheng等0 用 

INDO／scI法分析了不同“ 离子含量的KLN晶体 

的价带导带的能级结构，结果表明，晶体的能量最高 

的价带由O离子的 2p轨道和Nb离子的4d轨道组 

成，为d—P混杂轨道族；导带中能量撮低的轨道族由 

位于 A 格位的K离子和Li离子的价轨道及 Nb离 

子的5s和 5p轨道组成．因此，Li离子的影响主要表 

现为对能级最低的导带的微扰．晶体中IJi离子含量 

越高，价带和导带的能级间隔越小，越有利于电子由 

基态向激发的跃迁，可提高基态的非线性光学性能． 

因此，提高 KLN晶体的Li离子含量，可以提高晶体 

的倍频性能．但是，IJi离子含量的提高会增加晶体的 

结构应力，使晶体在生长后的降温过程中易于开裂． 

实验结果表明 ]，用提拉法生长 KLN 晶体时，熔体 
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Table 2 The frequency-doubling results 

of KLN crystal in wavelengtb range 

of 890----- 960nm ilt room temperature 

)./nm Pk./mW P1",/mW 1) ((:'[,) 

952 '45 0.75 O. 513 

93' :J::!& 1. 21 0.535 

92' 169 1. 73 O.6B 

915 249 1. .t8 0.5[:14 

906 225 1. 02 0.4;;3 

097 222 .03 0.463 

890 144 0.58 0.402 
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•••• ~#ft~afiT.~tt~ru ••••• 2 
§i'm. 
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J't IIltli Il9 M!IJi IIltli :5IJ $ jg O. 04rn W , • !IJi ~ $ jg 

0.014%. K. Irnai ~[6Jm fL-PD f!.'E*1l9 KLN !Hl 
ft ~. 112m W Il9 cw-Ti, 8apphire lli: J't M!IJi &t:m 
0.049 rnW 1l911J'tllltli,M!IJi!!!t:$jg O. 043% .• 2 
7~tliIl9M!IJi!!!t:$ b~Lit)lJi 1-•• iUi tli-1-!&tl:r»..l: 
it!ti •• I!Jl. JHl' Li ~-T~lfJi;ilJ-j£!&{s:1l9 KLN 
ft~;;tA::ffM~!!!t:$.KLN ftt$:<jl Li ~.~iUi.M 

~tt~~!!f. 

1.2,------------, 
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Fig. 2 The curve relation between frequency-doublmg 

output power and incident wave power of 

KLN crystal at gOt3nm. 
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中 。o含量越高．晶体越容易开裂，当熔体中u。o 

含量超过 26mol 时，已经不能获得完整的单晶．因 

此，改进晶体生长技术，提高晶体中 Li离子含量，是 

作为倍频应用的KLN晶体的研究方向． 

3 结论 

用不同组成的熔体中生长得到的KLN晶体对 

cw—Ti：sapphire激光倍频的结果表明，只有当晶体中 

Li离子含量达到一定值时，晶体才具有非线性光学 

效应，晶体中 Li离子含量越高，倍频性能越好．这与 

晶体中占据 A 格位的Li离子浓度对晶体的能量最 

低的导带的影响有关，Li离子浓度越大，价带和导带 

之间的能级间隔越小，越有利于价电子向导带的跃 

迁，从而提高晶体的非线性性能．用cw—Ti：sapphire 

激光对 Li。O浓度为 26mol 的熔体中生长得到的 

KLN晶体进行了倍频研究，结果表明该晶体可以对 

820～960nrn的近红外 cw—Ti}sapphire激光倍频实 

现蓝绿光输出，获得良好的倍频结果．说明我们的生 

长技术可以生长出质量优良的KLN晶体． 

致谢：本实验所用的晶体样品在中国科学院上 

海光机所晶体材料中心生长，得到潘守夔教授、徐 军 

教授等的指导和帮助，在此至以谢意! 
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'f Li,O ~:li!:~i!1Ii "I'H*,il!HHHf~. ~:tft'1*'f Li,O 
~:m ;\lUt 26mol % 111. B i!£;f 1lIl~.m7\l m if(} i(!,r.. IN 
Jft.i1!I:.i1H'I.1*1:1>::tt-*.J:tIoi!1li ,r.1*.p Li ~ T~.I:. Jl: 
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3 ~it 

ffl;f~~.if(}.1*.p1:1>::.~if(}KLN,r.1*. 
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KLN t. 1*i!1fi' T fe'!!!!liJI-'9'i:.!ti ** ~Jl w: ,r.WoJk:1. X1 
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~w,*~~mm~~¢w~ft~OO#~~L 

JIt:lt:tILp}i ~ ¢## ~ '" ± * .1H~ if; 9' lt~lt. it if 
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