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Год от года возрастают потребности в источниках ла-
зерного излучения с самыми различными длинами волн 
для всевозможных практических применений. Это отно-
сится к таким задачам, как лазерная фотохимия, нелиней-
ное возбуждение атомов и молекул, лазерная фотокине-
тика, экологический мониторинг, фотобиология, спек-
троскопия, разделение изотопов и др. [1 – 3]. Для боль-
шинства из этих задач излучение формируется при преоб-
разовании частоты за счет генерации гармоник, генера-
ции суммарных и разностных частот (ГСЧ и ГРЧ) либо 
при параметрическом преобразовании. Первым шагом 
сравнительного анализа кристаллов для решения указан-
ных задач является определение их фазосинхронных и не-
линейных свойств в заданном диапазоне длин волн как 
необходимых и достаточных условий процесса преобра-
зования частоты. Новые прикладные задачи в большин-
стве своем требуют повторения всех этих процедур, т. к. 
диапазоны длин волн, в пределах которых имеет место 
фазовый синхронизм и реализуется максимальный коэф-
фициент нелинейной восприимчивости для всех процес-
сов преобразования частоты, в общем виде  не определены. 

Приводимые в справочнике [4] некоторые данные на 
различных длинах волн по генерации гармоник, ГСЧ и 
ГРЧ, а также по диапазону перестройки по длине волны 
параметрических генераторов света не позволяют опре-
делить все потенциальные возможности используемых 
кристаллов. Одновременно с этим традиционно стоит во-
прос об определении функциональных возможностей но-

вых синтезируемых кристаллов. Первые пробные экспе-
рименты, которые выполняются при преобразовании ча-
стоты на некоторых фиксированных длинах волн, дают 
ответ на вопрос только о факте реализации фазового син-
хронизма и о значении коэффициента эффективной нели-
нейности, но не о всех возможностях новых кристаллов 
для различных процессов.

В связи с этим необходимо представить в наиболее об-
щем виде информацию, определяющую функциональные 
возможности нелинейных кристаллов для ГСЧ и ГРЧ в 
диапазоне их прозрачности. В первую очередь определя-
ются диапазон длин волн, в пределах которого реализует-
ся фазовый синхронизм, и максимальный коэффициент 
эффективной нелинейности FOM1 = deff (figure-of-merit – 
показатель качества), т. е. необходимые и достаточные 
условия процесса преобразования частоты. На практике 
обычно используется не FOM1, а более информативный 
параметр FOM2 = d 2eff /n3 (n – показатель преломления) [5], 
характеризующий процесс преобразования частоты по 
интенсивности. Результаты для FOM2 можно представить 
в виде двухпараметрической зависимости FOM2( l1, l2) = 
d 2eff (dijk, qphm( l1, l2), jopt)/n3( l3) (dijk – коэффициенты тензо-
ра нелинейной восприимчивости), рассчитываемой в на-
правлении, определяемом углом фазового синхронизма 
qphm (в случае одноосных кристаллов при оптимальном 
значении полярного угла jopt), для длин волн падающего 
излучения  l1 и l2, которые совместно с длиной волны l3 

формируемой волны связаны неравенством l1 ³ l2 > l3. 
Такие зависимости приводятся для всех возможных ти-
пов взаимодействия (оое, оее, еое для отрицательных 
кристаллов и еео, еоо, оео для положительных). 

Типичные распределения FOM2 = f (l1, l2) для отрица-
тельного кристалла KDP точечной группы 4r2m приведе-
ны на рис.1*. Сплошными кривыми показаны изолинии 
длин волн l3, которые получаются для заданной комби-
нации l1 и l2. Здесь и далее за пределами области суще-
ствования фазового синхронизма поле представлено бе-
лым цветом для большей наглядности. В силу определен-
ного выше соотношения для длин волн l1 и l2 распределе-
ние представлено ниже линии l1 = l2, соответствующей 
генерации второй гармоники (ГВГ). В традиционной 
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* Все распределения (рис.1, 3, 5 и табл.2) в цветном варианте приве-
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форме дисперсионные зависимости qphm и deff для двух ти-
пов взаимодействия в кристалле KDP приведены на 
рис.2. Характер этих зависимостей согласуется с данны-
ми рис.1. 

Можно выделить несколько общих закономерностей 
распределений FOM2( l1, l2), максимальные значения ко-
торого (FOM2max) определяют области эффективного пре-
образования частоты. Как в УФ, так и в ИК диапазоне 
рабочая область для задач преобразования частоты ог-
раничена или полосой прозрачности кристалла (что име-
ет место в большинстве случаев), или наличием фазового 
синхронизма. Условие фазового синхронизма по длинам 
волн l1 и l2 всегда сначала выполняется для оое(еео)-типа 
взаимодействия. Для него диапазон длин волн, в преде-
лах которого реализуется ГВГ, наибольший. Если выпол-
няется условие синхронизма этого типа, то следующим 
потенциально возможным (но не обязательно реа лизу-
емым) является тип взаимодействия еое (оео), а послед-
ним – оее (еоо). В области ГСЧ при максимальном l1 
и минимальном l2 границы распределений FOM2 очень 
близки (например, как это имеет место на рис.1,а и б). 
Однако при такой близости частотный диапазон по l3 
для оое-типа взаимодействия шире, чем для еое- и оее-
типов.

При ГВГ (l1 = l2) диапазоны длин волн фазового син-
хронизма для еое- и оее-типов взаимодействия совпада-
ют, но при произвольных значениях l1 и l2 распреде-
ления FOM2, как правило, значительно различаются для 

этих двух типов. Характер изменения распределений 
FOM2( l1, l2) определяется зависимостью deff (q) и угла син-
хронизма qphm от длины волны. Для оее- и еое-типов угло-
вые распределения deff (j, q) одинаковы, но дисперсион-
ная зависимость qphm приводит к значительному разли-
чию распределений FOM2( l1, l2) (рис.1,б и в). 

В предлагаемой форме представления FOM2( l1, l2) 
наглядно видно, что, например, в частном случае крис-
талла KDP (рис.1) для оое-типа взаимодействия можно 
получить на краях распределения (FOM2 > 0) как ГВГ 
при  l1 =  l2 = 0.52 мкм (формирование излучения с l3 = 
0.26 мкм), так и ГСЧ на краю диапазона прозрачности 
( l1 = 1.55 мкм,  l2 = 0.22 мкм,  l3 = 0.19 мкм), для еое-типа – 
ГСЧ при l1 = 1.55 мкм и l2 = 0.6 – 0.9 мкм ( l3 = 0.45 – 
0.55 мкм), а для оее-типа – ГВГ в диапазоне 1.0 – 1.2 мкм 
( l3 = 0.5 – 0.6 мкм). Наименьшую величину l3 в большин-
стве случаев можно получить не в режиме ГВГ, а при 
ГСЧ. Для кристалла KDP это имеет место для оое- и еое-
типов взаимодействия (рис.1). Наибольшую величину 
FOM2 можно получить на краю области преобразования 
частоты для взаимодействия оое-типа (рис.1,а), на границе 
диапазона прозрачности (рис.1,б) или при ГВГ (рис.1,в).

Очевидно, что характер распределений FOM2( l1, l2), 
помимо дисперсионной зависимости показателей пре-
ломления, определяется также точечной группой симме-
трии. Для всех кристаллов одной группы, как правило, 
распределения deff (j, q) близки. В наибольшей степени 
это проявляется для кристалла KDP (точечная группа 
4r2m) и изоморфных ему. Некоторые количественные раз-
личия обусловлены дисперсионной зависимостью qphm. 
Имеются исключения, о которых говорится ниже.

В настоящее время используются 40 одноосных не-
линейных кристаллов 11 точечных групп симметрии. В 
табл.1 приведены некоторые из этих кристаллов. Для 
справки: пространственные распределения коэффициен-
тов эффективной нелинейности 10 точечных групп кри-
сталлов приведены в табл.2. Аналогичные распределения 
для различных кристаллов одной точечной группы не 
приводятся. Исключения составляют, например, кри-
сталлы ВВО и LiNbO3 точечной группы 3m, для которых 
значения коэффициентов тензора нелинейной восприим-
чивости сильно различаются. Например, для кристалла 
BBO отношение d22/d31 коэффициентов d22 и d31, опреде-
ляющих величину коэффициента эффективной нелиней-
ности, равно 47.2 – 57.5, а для кристалла LiNbO3 оно со-
ставляет 0.48 – 0.53 [4]. Это различие наиболее сильно 
проявляется для ooe-типа взаимодействия, но распреде-
ления для eoe- и oee-типов практически одинаковы, т. к. в 

Рис.1. Распределения коэффициента эффективной нелинейности кристалла KDP для ooe- (а), eoe- (б) и oee-типов (в) взаимодействия. 
Цифры на кривых – значения l3 в мкм.

Рис.2. Дисперсионные зависимости qphm (1, 2) и deff (3, 4) в случае 
кристалла KDP при ГВГ для ooe- (1, 3) и oee-типов (2, 4) взаимо-
действия.
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этом случае deff (j, q) определяется одним коэффициентом 
d22 [4, 5].

На рис.3 приведены распределения FOM2( l1, l2) для 
нескольких кристаллов. Значения FOM2max приведены в 
табл.3.

Кристаллы CLBO и ZnGeP2 (рис.3,а и б) принадлежат 
к одной и той же точечной группе 4r2m, что и кристалл 
KDP (рис.1). Для отрицательного кристалла CLBO об-
щий характер распределения FOM2( l1, l2) в целом ана-
логичен таковому для KDP (характер различий описан 

ниже). Однако для оее-типа взаимодейсвия диапазон 
длин волн, в пределах которого реализуется фазовый 
синхронизм, значительно больше. Существенное разли-
чие имеет место для положительного кристалла ZnGeP2. 
Это обусловлено, во-первых, тем, что вид распределений 
deff (j, q) для положительных кристаллов противополо-
жен распределениям для отрицательных кристаллов по 
типам взаимодействия (табл.2). Во-вторых, есть специфи-
ческая дисперсионная зависимость угла синхронизма. 
Это приводит к тому, что в случае еоо-типа взаимодей-
ствия фазовый синхронизм для ZnGeP2 отсутствует во 
всем диапазоне прозрачности кристалла. Для тиогаллата 
серебра той же точечной группы 4r2m характер распреде-
ления FOM2( l1, l2) в целом аналогичнн таковому для кри-
сталла KDP. 

Для кристаллов BBO (рис.3,в) и LiNbO3 (рис.3,г) то-
чечной группы 3m, как отмечалось выше, распределения 
deff (j, q) значительно различаются в случае оое-типа вза-

Табл.1. Одноосные кристаллы.

Точечная 
группа

Кристалл

4̄ HGS (HgGa2S4)

4mm LB4 (Li2B4O7), Klin (K3Li2Nb5O15)

4̄2m

ADA (NH4H2AsO4), ADP (NH4H2PO4), AGS (AgGaS2), 
AGSe (AgGaSe2), BeSO4·4H2O, CDA (CsH2AsO4), 
CdGeAs2, CLBO (CsLiB6O10), DADA (NH4D2AsO4), 
DADP (NH4D2PO4), DCDA (CsD2AsO4), DKDA 
(KD2AsO4), DKDP (KD2PO4), DRDA (RbD2AsO4), 
DRDP (RbD2PO4), KDA (KH2AsO4), KDP (KH2PO4), 
RDA (RbH2AsO4), RDP (RbH2PO4), ZGP (ZnGeP2)

6̄ BABF (BaAlBO3F2)

6mm CdSe

6̄m2 GaSe

6 LiIO3

3m BBO (b-BaB2O4), LiNbO3, LiTaO3, Ag3AsS3, Ag3SbS3, 
TAS (Tl3AsSe3)

32
KABO (K2Al2B2O7), KBBF (KBe2BO3F2), кварц, 
киноварь, селен, теллур

Табл.2. Распределения deff ( j, q).

Точечная 
группа 
(кристалл)

ooe oee, eoe
Точечная 
группа 
(кристалл)

ooe oee, eoe

4̄2m 
(KDP,CLBO)

4, 4mm, 6, 
6mm (LB4)

3m (BBO) 4̄ (HGS)

3m (LiNbO3) 6̄m2 (GaSe)

32 (KABO) 6̄ (BABF)

Табл.3. Максимальные значения FOM2max (в пм2/В2).

Кристалл ooe (eeo) eoe (eoo) oee (oeo)

BBO 0.9738 0.7639 0.6567

LiNbO3 2.8584 0.1209 0.0129

LB4 0.004 – –

Ag3SbS3 9.64 9.11 8.93

KDP 0.042 0.043 0.035

CLBO 0.162 0.176 0.176

KABO 0.046 0.034 0.025

KBBF 0.068 0.053 0.045

GaSe 140.2 131.8 127.7

ZnGeP2 154.6 155.7 –

BABF 0.315 0.148 0.121
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Рис.3. Распределения FOM2 для кристаллов CLBO (4̄2m) (а), ZnGeP2 (4̄2m) (б), BBO (3m) (в), LiNbO3 (3m) (г) и Ag3SbS3 (3m) (д) при раз-
личных типах взаимодействия. Цифры на кривых – значения l3 в мкм.
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имодействия. Для FOM2( l1, l2) это проявляется в разли-
чии областей, где величина его максимальна. Такой вид 
FOM2( l1, l2) для этих двух кристаллов при взаимодей-
ствии еое- и оее-типов обусловлен различием дисперси-
онных зависимостей угла синхронизма qphm. Для кристал-
ла Ag3SbS3 (рис.3,д) той же точечной группы 3m имеются 
свои количественные различия. Для кристаллов точеч-
ных групп 4, 4mm, 6, 6mm процесс преобразования при 
взаимодейсвии оее- и еое-типов отсутствует в силу равен-
ства нулю deff (табл.2).

В статье не отражены результаты для смешанных 
соединений (например, HgyGa2 – yS4 [6], AgGa1 – xInxSe2, 
Hg1 – xCdxGa2S4 [7, 8], LiAB2 (A = Ga, In; B = S, Se) [9], 
LiGaX2 (X = S, Se, Te) [10]), для которых, как правило, об-
щий характер распределений FOM2( l1, l2) не меняется 
при некотором изменении диапазона прозрачности и 
величины deff  max. Это же относится и к кристаллам 
ADA – DADA, ADP – DADP, CDA – DCDA, KDA – DKDA, 
KDP – DKDP, RDA – DRDA и RDP – DRDP с различной 
степенью дейтерирования. 

Для кристалла пираргирита на момент выполнения 
работы не были точно известны соотношения знаков для 
коэффициентов dij. Для кристалла BABF использовались 
коэффициенты d11 = 0.165 пм/В и d22 = 1.32 пм/В, приве-
денные в работах [11 – 13] как частное сообщение Ch.Chen. 

Зависимость FOM2( l1, l2) позволяет определить основ-
ные частотные характеристики для всех процессов преоб-
разования частоты. Экстремум зависимости qphm( l) соот-
ветствует некритичному по частоте синхронизму (НКЧС). 
В этом случае для одноосных кристаллов в широком диа-
пазоне длин волн волновая расстройка Dk = k3 – k2 – k1 = 0 
и не меняется (dDk/dl = 0, d2Dk/dl2 ¹ 0), что сопровожда-
ется неизменностью угла синхронизма qphm (например, для 
кристалла KDP (рис.2)). При этом остается постоянной и 
величина deff. Экстремальные значения FOM2( l1, l2) и 
qphm( l1, l2) будут иметь место при близких друг к другу 
значениях l1 и l2. Смещением экстремума FOM2( l1, l2) от-
носительно экстремума qphm( l1, l2), как правило, можно в 
большинстве случаев пренебречь в виду малости диспер-
сии показателя преломления для рассматриваемой зада-
чи. Дисперсией коэффициентов тензора dijk здесь мы пре-
небрегаем. Исходя из этого, в режиме НКЧС в широком 
диапазоне длин волн величина FOM2( l1, l2) не будет изме-
няться.

Однако это справедливо не для всех точечных групп. 
Для дальнейшего необходимо отметить основные осо-
бенности зависимостей deff и qphm от длины волны одно-
осных кристаллов. Для большинства точечных групп 
кристаллов зависимость deff (j, q) (табл.2) является моно-
тонной в диапазоне углов 0 £ q £ p/2 (убывающей или 
возрастающей). В этом случае при наличии экстремума 
дисперсионной зависимости qphm будет иметь место и экс-
тремум зависимости deff (j, q) (рис.2), а следовательно и 
FOM2. В частности, для оое-типа взаимодействия точеч-
ной группы 4r2m существование экстремума несложно 
определить через равенство нулю производной 

dFOM2 ooe /dl = – d36cosqphmsin(2jopt)dqphm /dl. 

Исключение составляют точечные группы 4r2m, 4r , 3m 
кристалла LiNbO3 при взаимодействии еое- и оее-типов 
(табл.2). Для них экстремум FOM2 определяется экстре-
мумом как deff ( l), так и qphm( l). Для точечной группы 4r2m 
при взаимодействии еое- и оее-типов 

dFOM2 oеe /dl =2d36cos(2qphm)cos(2jopt)dqphm /dl.

Экстремумы будут наблюдаться при qphm = p/2 и 
dqphm /dl = 0. Если p/2 £ qphm < p/4, характер зависимости 
определяется только экстремумом qphm. В этом диапазоне 
углов qphm фазовый синхронизм имеет место для подавля-
ющего большинства кристаллов перечисленных выше то-
чечных групп. Однако в частном случае кристалла CLBO 
для оее-типа синхронизма при ГВГ (рис.4) фазовый син-
хронизм достигается и при qphm > 45°. Минимум в цен-
тральной части зависимости deff ( l) соответствует макси-
муму qphm( l), а два максимума – максимальным значени-
ям deff. 

Таким образом, из представленных на рис.3 результа-
тов можно определить комбинации длин волн l1 и l2, при 
которых реализуется НКЧС. При ГСЧ вопрос о необхо-
димости реализации НКЧС актуален в двух случаях:

1) преобразование частоты УКИ на одной из длин 
волн входного излучения ( l1 или l2) и частоты квазиста-
ционарного импульса на другой ( l2 или l1);

2) преобразование частоты двух УКИ на l1 и l2.
В первом случае рассматривается допустимая волно-

вая расстройка между излучением УКИ с длиной волны 
l1 или l2 и формируемой волной с l3, а во втором случае  
– попарно между обеими волнами с l1 и l2 и волной с l3. 
Здесь, как и при традиционном определении ширин син-
хронизма, рассматриваются процессы для плоских моно-
хроматических волн. Допустимая волновая расстройка 
определяется для крайних частот спектров импульсов. 

Определим условия реализации этих режимов на при-
мере кристалла BBO для еое-типа взаимодействия (рис.5). 
НКЧС для первого случая возможен, если касательная к 
изолинии FOM2 параллельна оси l1 или l2. В этом случае 
в широком диапазоне изменения l величина FOM2 оста-
ется постоянной и, следовательно, угол qphm не меняется. 
Один из частных случаев приведен на рис.5. Так, для точ-
ки А ( l1 = 1.46 мкм и l2 = 1.13 мкм) dFOM2/dl1 = 0, что 
определяет возможность ГСЧ УКИ с длиной волны излу-
чения l2 и длинным импульсом излучения с l1. Для точки 
В ( l1 = 2.17 мкм и l2 = 1.63 мкм) dFOM2/dl2 = 0, здесь воз-
можен НКЧС для УКИ излучения с l1 и квазистационар-
ного излучением с l2.

Общий анализ зависимостей на рис.5 показывает, что 
НКЧС для УКИ излучения с l1 может выполняться в диа-

Рис.4. Дисперсионные зависимости qphm (1, 2) и deff (3, 4) в случае 
кристалла CLBO при ГВГ для ooe- (1, 3) и oee-типов (2, 4) взаимо-
действия.
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пазоне l1 = 1,18 – 2,6 мкм, а с l2 – при l2 = 0.87 – 2.0 мкм. 
Выбором точки на изолинии FOM2 можно задавать соот-
ношение ширин спектров излучений с l1 и l2 (длительно-
стей импульсов), что создает предпосылки для наиболее 
эффективного преобразования частоты.

В качестве подтверждения общего характера рассмо-
тренных зависимостей на рис.6 в традиционной форме 
представлены перестроечные характеристики для кри-
сталла BBO. При изменении длины волны l3 и фиксиро-
ванной величине q зависимости l1( l3) имеют экстремумы 
(отмечены точками на кривых). В окрестности этих экс-
тремумов величина l1 остается неизменной в достаточно 
большом интервале изменения l3, а l2 изменяется линейно. 
Это свойство имеет место при различных значениях l3, ко-
торые определяются углом q.

Из рис.1 и 3 видно, что для рассматриваемых кристал-
лов KDP (eoe), CLBO (eoe, oee) (при некоторых соотно-
шениях длин волн), ZnGeP2 (oeo), ВВО (eoe), LiNbO3 (eoe) 
и Ag3SbS3 (eoe) возможна ГСЧ при узкополосном излуче-
нии одной из волн и широкополосном излучении другой 
волны. Также возможна ГСЧ для двух волн с l1 и l2 и ши-
роким спектром. 

Аналогично данные рис.1 и 3 дают информацию о по-
тенциальных характеристиках кристаллов при параме-
трической генерации света как обратной ГСЧ задаче. При 
заданной величине l3 можно определить требуемые диа-
пазоны длин волн l1 и l2 для различных типов взаимодей-
ствия. Также можно оценить возможность формирова-
ния излучения с различными шириной спектра (по анало-
гии, например, с рис.5) и отношением ширин спектров 

обеих волн. Скорость изменения FOM2 связана с диапа-
зоном изменения угла q для получения перестройки по 
длинам волн l1 и l2. 

Наличие касательных к изолиниям FOM2 (рис.5), име-
ющее место, например, для кристаллов KDP (ooe), CLBO 
(eoe), ZnGeP2 (oeo), BBO (ooe, oee), LiNbO3 (ooe, eoe), 
Ag3SbS3 (ooe, eoe), характеризует режим, при котором в 
направлении, определяемом углом q, формируется широ-
кополосное излучение на длинах волн l1 или l2 при узкопо-
лосной накачке на l3. При ГРЧ существует возможность 
формирования и усиления импульса с широким спектром 
излучения (например, импульса фемтосекундной дли-
тельности) в поле узкополосного излучения с l3. Также 
возможно и обратное – формирование узкополосного из-
лучения на l1 или l2 при широкополосном излучении на 
длине волны l3 (точки A или B соответственно на рис.5). 

Для простого анализа возможностей реализации про-
цесса ГРЧ в различных кристаллах распределения FOM2 
могут быть представлены относительно длин волн l1 и l3 
(FOM2( l1, l3)), а также l2 и l3 (FOM2( l2, l3)). 

Таким образом, предлагаемая методика описания ха-
рактеристик и представления результатов является удоб-
ным и наглядным справочным материалом для определе-
ния функциональных возможностей кристаллов в зада-
чах преобразования частоты, а также для сравнительного 
анализа их при решении различных прикладных задач. 
Полученные результаты показывают возможность опре-
деления частотных характеристик для различных про-
цессов. 
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Рис.5. Распределения FOM2 в кристалле BBO при взаимодействии 
еое-типа. Цифры на кривых – значения l3 в мкм.

Рис.6. Перестроечные характеристики для кристалла BBO (еое-
тип взаимодействия).


