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从理论和实验上分别研究了飞秒掺钛蓝宝石激光二倍频和三倍频的非线性频率转换过程 (采用!类相位匹配

非共线和频方法得到飞秒掺钛蓝宝石激光的三倍频 $)"*! +, 输出，转换效率达 )*%-，脉冲宽度为 !)’ ./(这为时间

分辨电子显微镜提供了一种超短脉冲的紫外光源 (
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! * 引 言

近些年来，随着啁啾脉冲放大（678）技术的发

展，飞秒掺钛蓝宝石（9:：;<）激光在超强超快物理领

域有着重要的应用［!，$］( 9:：;< 激光具有很宽的调谐

范围（3&"—’"" +,），但在一些实验工作中需要短波

长的飞秒激光，所以把飞秒 9:：;< 激光波长拓展到

可见光及紫外波段是非常有意义的 (比如飞秒激光

与金属材料相互作用产生超短脉冲的电子束，可以

作为时间分辨电子衍射装置［$］以及加速器注入器的

电子源［4］(但因为大多数金属的逸出功大于 %=>，而

且单光子光电效应的量子效率远大于多光子光电效

应的量子效率，所以单脉冲能量大于数十微焦量级

的三倍频飞秒 9:：;< 激光是很好的紫外光源 ( 文献

［%］利用飞秒激光与光阴极相互作用产生的光电子

作为电子源，研究了时间分辨电子显微镜的可行性 (
可调谐的紫外光源在激光光谱学、激光化学以及激

光核聚变（?6@）［!］和 A 射线激光抽运等方面也有着

重要的应用 (
红外超短脉冲激光的非线性频率转换理论是一

种正在发展的理论，同时人们也进行了许多超短脉

冲频率转换实验 ( ?,<:［&］研究了 8B=A<+CD:E= 激光器

（调谐范围为 34$—33# +,）的三倍频，其脉冲宽度

为 $"""/，和频采用!类相位匹配，转换效率接近

!"- (F:+GB:+G 等［)］通过频率转换得到 9:：;< 的四倍

频输出，其实验方案为先通过一块 ! ,, 厚的#相偏

硼酸钡（001）晶体倍频，采用 "*4 ,, 厚的 001 和频

晶体$类相位匹配得到三倍频输出，然后通过非共

线和频得到四倍频输出，他们实验中三倍频的转换

效率为 )- ( FHE=D,I+C 等［3］得到了连续锁模 9:：;<
激光的四倍频输出，在他们的实验中三倍频光由!
类相位匹配和频得到的，这样不仅减小由于群速度

失配引起的基频光和倍频光的走离，还可以增加有

效非线性系数 (夏江帆等［#］详细地研究了 001 晶体

中的非共线参量过程的带宽与增益特性 (
本文从理论上分析了飞秒激光通过非线性晶体

的频率转换过程，讨论了群速度失配和群速度色散

对转换效率的影响 (我们采用两块 001 晶体得到飞

秒 9:：;< 激光的三倍频输出，首先由一块晶体得到

9:：;< 激光的倍频输出，然后采用非共线!类相位匹

配的办法，把基频光与倍频光进行和频 (由于合理地

设计晶体的参数，我们实现了转换效率达 )*%-，脉

冲宽度为 !)’ ./ 的 9:：;< 激光三倍频输出 (

$ (耦合波方程

在超 短 脉 冲 频 率 转 换 方 面，001、三 硼 酸 锂

（J01）和磷酸二氢钾（KL7）等晶体都是性能优越的

材料 ( 001 晶体具有宽的透明范围（!’"—4&"" +,）

和相位匹配范围（%"’*)—4&"" +,），还具有较大的

非线性系数和较高的抗光损伤阈值 ( 001 晶体在飞
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秒激光频率转换、光学参量放大器（!"#）和光学参

量振荡器（!"!）等方面有着广阔的应用前景 $ 由于

超短脉冲具有很宽的频谱宽度，在频率转换过程中，

群速度色散对转换效率具有很大的影响，很难同时

满足相位匹配和群速度匹配 $ %%! 晶体的群速度色

散相对于其他非线性晶体要小得多 $因此，我们为了

得到较高的三倍频转换效率和较短的脉冲宽度，需

要优化设计晶体的参数和实验方案 $

!"#" 相位匹配和群速度匹配

对于在介质中传播的超短脉冲激光，由光波的

波数色散关系为
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其中!’ 为激光的中心频率，群速度指数的单位为

./011$在波数色散关系中，
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为群速度色散项，单位为 ./+ 011$ 超短脉冲频率转

换过程中群速度失配和群速度色散具有很大的影

响，也正是由于超短脉冲激光各频率成分在非线性

介质中的速度不一样，以致引起转换效率减小和脉

冲展宽 $
对于飞秒激光倍频过程，为了得到较高的转换

效率，需要满足的"类相位匹配和群速度匹配条件

为 !（+!3）& +!（!4）和（)! 0)!4）! &（)! 0)!3）+!，其

中!为角频率，! 为波矢 $ 但同时实现相位匹配和

群速度匹配是很难的 $而对于和频过程，更是很难同

时实现相位匹配和群速度匹配条件的 $ 所以为了得

到较高 的 转 换 效 率，可 以 在 满 足"类 相 位 匹 配

条件 !（2!3）& !（!4）( !（+!4），群速度匹配 "（!），

"（+!）和 "（2!）之间寻找最优的转换条件 $
对于 %%! 晶体满足的 536613738 关系可以表示

为

#+
4（"）& +9:2;< ( ’9’*=:=0（"+ , ’9’*=++）, ’9’*2;>"+，
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式中 #4 和 #3 分别为 4 光和 3 光在 %%! 晶体中的折

射率 $ 群 速 度 指 数［<］ 可 以 定 义 为 % & $ 0" &

# ,"
)#
)( )" "4

，这与折射率 # 很相似 $从 536613738 关

系可以计算 %%! 晶体对 4 光、3 光的折射率指数 $为
了提高转换效率，倍频和和频过程均需满足相位匹

配条件 $这样，我们需要计算在满足相位匹配时候的

折射率和群速度指数 $
在相位匹配时，负单轴晶体 3 光折射率可以由

#3（#）& #3 #4 0（ #+
4 /7@+#( #+

3 A4/+#）计算，%%! 倍频"
类相位匹配角可以由
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计算得到#1 & +<9+C（=’’!>’’ @1，"类匹配），和频

的"类相位匹配角可以由下式计算：

!* #4（!*）(!+ #4（!+）& !2 #3（!2，#1）$ （>）

由（>）式可得
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计算得到#% & >+9+C（=’’ ( >’’!+?: @1，"类匹配）$
我们计算了 %%! 晶体中 4 光和 3 光群速度的 倒

数（图 *）$由图 * 可以看出，不同频率的光在 %%!
晶体中群速度有着很大的差异 $ 在满足相位匹配

时的群速度指数类似于折射率，可以由 %3（#）&
%3 %4 0（%+

4 /7@+#( %+
3 A4/+#）得到 $"类相位匹配倍频

过程群速度失配量为

#

" ,*
!4!!3

& " ,*
3（+!）, " ,*

4（!）& *<+ ./011$

对于"类匹配的和频过程中各频率成分失配量分别

为
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在超短脉冲频率转换实验中，往往要求转换后光波

的脉冲宽度不能有太大的变化 $在这种条件下，对非

线性晶体长度有一定的限制 $实际实验中，要求晶体

的长度不超过 &D &$! E#"，经过 &D 后，谐波宽度

为$+ &$! E（* ( & 0 &D）$由此我们可以得到，对于基

频脉冲宽度为 *;’ ./ 的抽运激光，倍频晶体长度应

选为 &D &$’（"+!（3）, "*!（4））& ’9=< 11$ 同样，我

们可以得到和频晶体长度不应超过 ’9* 11$群速度

失配长度定义为 &’( &$’ 0（*0"’ , *0"( ），在和频"类

相位匹配过程，&+2约为 &*2 的 *9; 倍，而对于$类匹
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配的和频过程，群速度失配长度 !!"是 !#"的 $ 倍，这

样转换效率就会大大降低，其中 !#"，!!"分别为基波

和二倍频波、基波和三倍频波的相位失配长度 %

图 # &&’ 晶体的各频率成分 ( 光、) 光群速度的倒数

!"!" 耦合波方程

吕铁铮等［#*］已经计算了超短脉冲和频在 &&’
晶体中的转换效率问题，在这里我们不再讨论 &&’
晶体对飞秒激光的倍频过程 % 超短脉冲激光混频过

程的表达方程［##］如下：
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方程（3）—（/）中，$+（ + . #，!，"）分别为基频、二倍频

和三倍频光的群速度，# 和 % 为空间和时间坐标，&+

为群速度色散系数，/"’)00!（ +）6 ()(，) 为耦合系数 % 这

里我们不考虑三阶非线性相互作用 % 相位失配量为

#** . *" , *# , *!，*#，*! 和 *" 分别为基频、二倍频

和三倍频光的波矢，在这里为了问题的简化我们选

择满足相位匹配条件#** . *7&&’ 晶体的有效非线

性系数为

’)00 .（’## 8(9"# , ’!! 8(9"#）8(9" + ’"# 9-:"%

对于$类倍频过程，在满足相位匹配时（# . *，".
!;7!<），’)00 . #7"3= 256>，同 样 对 于$类 和 频 过

程（# . *，". $!7!<），’)00 . #7#*# 256>% 基 频、二 倍

频和三倍 频 光 的 群 速 度 色 散 系 数 依 次 为 &#( .
""7; 09! 655，&!( . #$37$ 09! 655 和 &!)（"5 ）. #/474
09! 655%

方程（3）—（/）的边界条件为

"（#）（ %） # . * . "#*（ %），

"（!）（ %） # . * . "!*，

"（"）（ %） # . * . * %

（;）

我们假设基频波、二倍频和三倍频波波形为高斯形

状，

"（ +） . ,+ )12 , !?:! %!

$+
( )

*
（ + . #，!，"），（#*）

式中 "（ +）为光波的复振幅，$+ 为光波的时间宽度 %光
强度与复振幅的关系为

-+* . )+ 6（!%* (）""（ +）"! 7
我们采用实验参数 -# . #7# 5@ 和 -! . *7/ 5@，基频

和倍频脉冲宽度均为 #=* 09 %通过数值求解上述的一

组非线性耦合方程，我们得到三波经过和频晶体的

相对波形关系如图 ! 所示 %由图 ! 可以发现，三波不

再重合，二倍频和三倍频波相对基频延迟为 $373 和

4;7! 09，这与前面的定量结果是一致的 %

图 ! 经过和频 &&’ 晶体后基频、二倍频和三倍频光的波形

"7 实验装置和结果

通过前面的定量分析，我们选用厚度为 *7/ 55
的倍频晶体和厚度为 *7# 55 的和频晶体 %两块晶体

均为$类相位匹配 %飞秒激光三倍频实验是在中国

科学院物理研究所光物理实验室飞秒激光器上进行
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的，这台激光器的输出为 ! "#，$!% &’，输出中心波长

为 ()% *"，激光光斑直径约为 ! ""+实验装置如图 ,
所示 +实验所用的激光输出能量为 ,-. "# 经过倍频

晶体（采用倍频晶体为 ! "" / ! "" / %-0 ""，!1
.)-.2，" 1 %2），然后由 0%% *" 全透、3%% *" 全反的二

向色镜 !$ 分束 +倍频光经过 !$，!.，!, 和 !3，最

后经过二向色镜 !0 与基频光重合入射到和频晶体

上（和频晶体尺寸为 ( "" / ( "" / %-$ ""，! 1
33-,2，" 1 %2）+其余的基频光经过 !$，!! 后，再经

过由 !4 和 !( 组成的延迟线，然后经 !0 后与倍频

光在晶体处和频 + 倍频光能量为 ". 1 %-0 "#，倍频效

率为 .!5 +其余的基频光能量为 "$ 1 $-$ "#，经过中

心波长为 0%% *" 的半波片，最后和频得到三倍频输

出 +和频过程我们采用非共线的方法，这样可以减少

分光光学器件对三倍频紫外光的吸收 + 由于晶体厚

度为 %-$ ""，我们选择的非共线夹角较小，这对转

换效率影响较小 + 测量得到三倍频能量为 4%!#，转

换效率# 1 ", 6（ "$ ".）$6. 1 4-35 + 实际的转换效率

比理论值要低，这是因为各种镀膜的光学元件是不

可能做到全透或者全反的，激光能量会有一定的损

失 + 另外，晶体在频率转换过程，反向也会有一定

放大，我们采用的 778 晶体表面都镀膜以减少转

换过程中的能量损失 +

图 , 实验装置示意图 !.，!,，!3 为 3%% *" 高反镜；!!，!4，

!( 为 0%% *" 高反镜；!$ 和 !0 分别为 3%% *" 高反和 0%% *" 高

透二向色镜

图 3 实验测量得到的基波、二次谐波和三次谐波谱 （9）基波谱，（:）二次谐波谱，（;）三次谐波谱

我们还测量了基频光、二倍频和三倍频光的谱， 如图 3 所示 + 图 3（9）为基频光的谱（$% 1 (0.-!4
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!"，!! # $%&$ !"），虽然基频光的波长不是 &’’
!"，由于 (() 晶体具有很宽的调谐范围，我们可以

旋转晶体角度（实际转换过程中倍频相位匹配角为

*+%$,），得到最大转换效率的倍频输出 -图 .（/）为二

倍频光的谱（!’ # $0’%1 !"，!! # .%+& !"）-图 .（2）
为三倍频光的谱（!’ # *+’%3 !"，!! # 1%3+ !"），同

样，在和频过程中我们可以旋转晶体角度（实际转换

过程中和频相位匹配角为 .3%0,），得到最大效率的和

频输出 - 我 们 发 现，三 倍 频 和 二 倍 频 波 的 光 谱 宽

图 1 三次谐波的时间相关测量

度均比基波光谱宽度要大些 -在和频的时候我们采

用非共线方法，并不完全满足相位匹配，这是利用

(() 晶体具有较大的光谱转换带宽和非共线允许

角［&］-采用非共线和频主要是因为使用任何分光器

件对紫外光波都是有吸收的，同时比较容易调节 -我
们还测量了三倍频的互相关曲线得到其脉冲宽度约

为 3+0 45，见图 1%

. -结 论

本文首先从理论上分析了超短脉冲激光通过非

线性晶体的频率转换过程 -为了得到较高的转换效

率的三倍频输出，并尽量减小群速度失配对三倍频

光脉冲宽度的影响，通过选择合理的晶体尺寸，我们

使用两块 (() 晶体采用级联方式实现了飞秒 67：89
激光器的三倍频输出，获得了 +’":、中心波长为

*+’%3 !"、脉冲宽度为 3+0 45 紫外光输出，其转换效

率达 +%*; - 这一工作为实现时间分辨电子显微镜

提供了超短脉冲的紫外光源 -

感谢本实验室激光运行组张东香老师和张秀兰老师对

实验工作的支持和帮助 -
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