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( 2015年 2月 2日收到; 2015年 3月 5日收到修改稿 )

介绍了一种基于新型非线性晶体Ba1−xB2−y−zO4SixAlyGaz 的可调谐深紫外飞秒激光光源. 从理论上
分析了基频光和倍频光在通过非线性晶体时所造成的空间走离和群速度失配, 为了补偿空间走离以及波长调
谐过程中晶体折射造成的光束偏离现象, 将两块相同的倍频晶体成镜像放置来产生二次谐波. 并调节延迟线
的长度来补偿基频光和倍频光之间的群速度失配, 从而提高和频转换效率. 然后通过和频方式进行三倍频和
四倍频来突破晶体相位匹配条件的限制, 产生了波长低于 200 nm的深紫外飞秒激光. 利用钛宝石激光器提供
基频光光源, 最终在 250—300 nm, 192.5—210 nm 范围内获得了高重频、可调谐超短脉冲紫外和深紫外激光.
并在基频光波长为 800 nm时, 得到的二倍频、三倍频和四倍频的功率分别为 1.28 W, 194 mW和 5.8 mW, 相
对于前一级的转换效率依次为 46.14%, 15.16%和 3%. 采用互相关法测量得到 266.7 nm紫外激光的脉冲宽度
约为 640.4 fs.

关键词: 非线性频率变换, 可调谐, 飞秒, 深紫外激光
PACS: 42.60.–v, 42.65.–k, 42.65.Re DOI: 10.7498/aps.64.164205

1 引 言

深紫外相干光源, 尤其是波长可调谐的超短
脉冲深紫外激光在现代生物技术、材料加工、超

快光谱分析和强场物理等领域有广泛的应用前

景 [1,2]. 目前, 近红外波段的超短脉冲激光主要利
用块状晶体 [3]或光纤增益介质进行锁模来获得,
而紫外波段的超短脉冲由于受增益介质激发光谱

的限制, 还没有办法直接产生. 以锁模激光器作
为基频光源, 基于非线性晶体材料二阶非线性效
应, 对可见光和近红外光进行多级非线性频率变
换仍然是当前获得紫外、深紫外超短脉冲相干光

源的常用方法 [4−6]. 通过非线性频率变换技术获
得超短脉冲深紫外激光的关键是深紫外非线性光

学晶体, 常用的非线性晶体主要有LiB3O5 (LBO),
β-BaB2O4 (BBO) [7,8], KBe2BO3F2 (KBBF) [9−11]

和Ba1−xB2−y−zO4SixAlyGaz (BBSAG)等. 1998
年, Rotermund 等 [12]利用钛宝石激光器, 以BBO
作为四倍频晶体,得到了平均功率为6 mW,脉冲宽
度为165 fs的193.5 nm深紫外激光脉冲输出. 2004
年, Kanai 等 [13] 同样以钛宝石激光器为基频光源,
结合非线性光学晶体KBBF, 得到波长 156 nm, 平
均功率为0.8 µW的深紫外激光输出. BBSAG作为
一种新型非线性光学晶体 [14], 其非线性系数大, 倍
频转换效率高, 这些优点可使其在激光非线性光学
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领域, 紫外、深紫外变频器件等方面有广阔的前景.
2014年, Wang等 [15]利用单纵模钛宝石激光放大

器, 采用BBSAG作为四倍频晶体,获得了线宽小于
0.1 pm, 最高功率达130 mW, 波长在195—205 nm
范围内可调谐的窄线宽深紫外脉冲. 然而在飞秒激
光领域, BBSAG晶体的性能还有待进一步研究.

本文基于BBSAG非线性晶体, 利用锁模钛宝
石激光器作为基频光源, 采用倍频、和频技术, 进
行二倍频、三倍频和四倍频实验, 获得了重复频率
为 80 MHz、波长可调谐的紫外及深紫外飞秒激光
脉冲. 从理论上分析了基频光和倍频光在通过非
线性晶体时所造成的空间走离和群速度失配. 基
于钛宝石飞秒激光系统, 采用两块光轴成两倍相
位匹配角放置的BBSAG作为二倍频晶体，用于补
偿空间走离 [16]以及波长调谐过程中晶体折射造

成的光束偏离, 通过调整延迟线的长度来补偿基
频光和倍频光之间的群速度失配 [17−19], 从而提高
和频转换效率并获得宽波段紫外激光输出. 当基
频光在 750—900 nm时, 最终可以获得波长范围在
192.5—210 nm、重复频率为 80 MHz、输出功率最

高达到5.8 mW的可调谐超短脉冲深紫外激光.

2 BBSAG晶体

BBSAG是一种低温相偏硼酸钡掺杂硅、铝、镓
单晶体 [14], 拥有优秀的紫外波段透过能力, 截止波
长可达到 190 nm. 由于BBSAG与BBO晶体的波
长透过范围, 双折射率曲线几乎相同, 所以可近似
认为BBSAG与BBO晶体的相位匹配角一致. BB-
SAG晶体在 I类相位匹配条件下, 采用直接倍频的
方式最终可获得波长为205 nm的近真空紫外激光,
如图 1 (a)所示, 而在 205 nm以下需采用和频的方
式来实现. 图 1 (c)描述了四倍频和频时BBSAG晶
体的相位匹配角, 当波长在 192.5—210 nm时, 其
相位匹配角范围在 58.4◦—71.9◦. 相比于BBO晶
体, BBSAG的非线性系数大, 倍频转换效率高, 抗
光伤阈值高, 硬度大, 尤其是它克服了BBO 潮解
性强的缺点, 几乎不潮解的特性使它的应用更加广
泛. 基于以上优点, 我们采用BBSAG作为本次实
验的倍频、和频晶体.
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图 1 I类相位匹配条件下, BBSAG晶体的相位匹配角 (a) 二倍频; (b) 三倍频; (c) 四倍频
Fig. 1. Phase matching angle of BBSAG for type I: (a) second harmonic generation (SHG); (b) third
harmonic generation (THG); (c) fourth harmonic generation (FHG).

3 实验装置

实验装置如图 2所示, 其中钛宝石激光器
(spectra-physics Mai Tai)提供基频光光源, 中心波
长在 800 nm, 波长范围在 750—900 nm之间, 输出
平均功率为2.78 W,重复频率在80 MHz,脉冲宽度
约为 120 fs. L1是焦距为 75 mm的聚焦透镜, 将基
频光源聚焦到二倍频晶体上, 本实验采用新型非线
性晶体BBSAG (5.5 mm×5.5 mm×1 mm)作为二

倍频转换晶体, 其切割角度满足第 I类相位匹配条
件 (θ = 29.2◦, φ = 0◦). 实验中, 采用两块相同规格
和切割角度的BBSAG晶体成镜像关系放置, 用于
补偿空间走离以及晶体折射带来的光路偏移. 基频
光和二次谐波经L2透镜准直后, 通过分束片DM1

进行分离. 基频光透过分束片DM1进入延迟线系

统, 半波片用于调节基频光偏振方向. 通过调节延
迟线的长度, 二次谐波高反后与基频光同时进入
DM2 合束后通过焦距为 100 mm的L3后聚焦到三

倍频晶体BBSAG (5.5 mm×5.5 mm×1 mm)上,产
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生三次谐波,其中BBSAG晶体 (θ = 44.4◦, φ = 0◦)
满足第 I类相位匹配条件. 同样采用分束合束的方
式, 为达到较好的模场匹配, 将基频光和三次谐波
分别通过焦距为 85和 150 mm的透镜后聚焦到四

倍频和频晶体BBSAG (5.5 mm× 5.5 mm× 1 mm,
θ = 64.8◦, φ = 0◦) 上, 采用 I类相位匹配方式, 产
生四次谐波. 最后用石英三棱镜将基频光, 三次谐
波, 四次谐波进行分离.

L4

DM1 DM2

DM4
DM3

DM5

L3

L5

L6
L7

L2L1

图 2 深紫外激光产生实验装置 二倍频晶体: 两块长度为 1 mm 的BBSAG; 三倍频晶体: 长度为 1 mm BBSAG; 四
倍频晶体: 长度为 1 mm BBSAG; DM: 分束片 (DM1,DM2: 高反 350—500 nm, 高透 700—1000 nm; DM3, DM4:
高反 375—500 nm, 250—300 nm, 高透 700—1000 nm; DM5: 高反 250—300 nm 高透 375—500 nm); L: 聚焦镜
Fig. 2. Experiment setup of the deep ultraviolet laser generation. SHG: two 1-mm-long BBSAG crystals; THG:
a 1-mm-long BBSAG; FHG: a 1-mm-long BBSAG; DM: dichroic mirrors(DM1, DM2: reflection 350–500 nm,
transmission 700–1000 nm; DM3, DM4: reflection 375–500 nm, 250-300 nm, transmission 700–1000 nm; DM5:
reflection 250–300 nm, transmission 375–500 nm); L: focusing lens.

4 实验结果与分析

BBSAG走离角比较大, 这使得基频光在通过
二倍频晶体产生倍频光时, 晶体内各个位置激发的
倍频光在晶体的出射后表面相互错开, 产生的倍频
光不能完全相干加强, 基频光与倍频光在晶体内的
相互作用距离缩短, 影响了输出光束的质量. 同时
由于 o光和 e光在非线性晶体中的传播路径不一致,
当它们通过倍频晶体后, 二次谐波相对于基频光会
发生空间走离现象, 为了解决空间走离带来的不利
影响, 我们采用两块BBSAG作为二倍频晶体, 这
两块晶体成 180◦放置, 如图 3 (a)所示, 两块晶体光
轴之间的夹角为 2θ. 基频光进入第一块BBSAG倍
频晶体时, 倍频光在能量传播方向上产生走离, 走
离角为 ρ1, 随后进入第二块BBSAG晶体, 走离角
为 ρ2, ρ1与ρ2的大小相同, 但是分布在基频光传播
方向相对应的两侧. 因此, 基频光在通过两块倍频

晶体后, 产生的倍频光与其仍然保持在同一条直线

C

C

θ θ ρ2

ρ1

(a)BBSAG1 BBSAG2

(b)
BBSAG1 BBSAG2

图 3 采用两块BBSAG晶体实现空间走离补偿 (a) 基
频光和二倍频光之间的空间走离补偿; (b) 折射现象造成
的光路偏移

Fig. 3. Compensation of spatial wall-off by two
BBSAG crystals: (a) compensation of spatial wall-
off between fundamental and second harmonic pulse;
(b) light path walk-off due to refraction effect.
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上. 当基频光波长大范围内调谐时, 由于不同波长
的脉冲在非线性晶体中具有不同的折射率, 将两
块晶体镜像放置的方式可以解决由折射角不同带

来的光路偏移现象, 这样可以保证在波长大范围调
谐过程中, 后续参与和频的两束光仍然能够较好地
重合, 如图 3 (b)所示. 由于二倍频的转换效率与光
强的平方成正比, 选择焦距较短的透镜可以获得较
高的倍频转换效率. 然而BBSAG 晶体在相位匹配
角方向上的接受角较小, 焦距较短的透镜产生的光
束发散角过大, 从而使得基频光不能被充分利用,
降低了光束质量. 为了兼顾二倍频转换效率及输

出光束质量, 对透镜L1 的参数进行了优化及实验

分析, 最终选用了焦距为75 mm的透镜. 如图 4 (a)
所示, 当基频光波长为800 nm, 平均功率在2.78 W
时, 最终获得的二倍频功率高达 1.28 W, 转换效率
为 46.14%. 由于传统的自相关方法无法测量紫外
激光的脉冲宽度, 实验中我们采用互相关法进行测
量. 将待测脉冲与基频光进行和频, 得到 266.7 nm
的互相关信号, 通过调节脉冲之间的相对延迟, 测
得强度互相关曲线, 结果如图 5所示, 互相关曲线
的半高全宽为 346.3 fs, 最终计算得到二次谐波的
脉冲宽度约为306.2 fs.
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Fig. 4. The output power and conversion efficiency from the previous step: (a) SHG; (b) THG; (c) FHG.
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图 5 二次谐波的时间相关测量

Fig. 5. Time correlation measurement of second har-
monic pulse.

由于不同波长的光在非线性晶体中的群速度

不同, 因此基频光与倍频光在非线性晶体中传播一
定的距离以后, 会在时域上产生分离, 倍频光落后
于基频光, 造成群速度失配, 降低了三倍频转换效
率. 定义群速度失配量∆t为

∆t =
L

v1
− L

v2
, (1)

(1)式中L表示倍频晶体的长度, v1, v2分别代表基
频光和倍频光在晶体中的群速度. 当基频光波长为

800 nm, 脉宽 120 fs, 二倍频晶体BBSAG厚度为
2 mm时, 对应的群速度失配量 t为−386 fs, 已经
超过了基频光自身的脉冲宽度. 忽略基频光与二次
谐波在聚焦透镜、分束片DM和半波片中的群速度
差别, 二者到达三倍频和频晶体之前在空间上相差
115.8 µm, 已经完全分离, 无法再完成下一步的和
频转换. 对于飞秒脉冲来说, 必须补偿群速度失配,
本文在基频光路中插入一个延迟线 (由分束片和高
反镜组成), 通过改变基频光上的光程来补偿基频
光和二次谐波之间的群速度失配, 最终获得了波长
范围在 250—300 nm的三倍频紫外脉冲. 图 4 (b)
描绘了不同波长三倍频的输出功率和相对于二倍

频的转换效率, 当输出波长为 266.7 nm时, 三倍频
功率达到 194 mW, 转换效率为 15.16%. 基频光波
长范围在 750—900 nm, 通过二倍频晶体后, 基频
光与二次谐波之间的群速度失配量从−460 fs缩短
到−280 fs, 在空间上相差 138—84 µm. 因此在调
谐时, 不仅要调整晶体相位匹配角, 还需稍微调整
延迟线的距离, 从而得到宽波段的可调谐三倍频紫
外脉冲输出. 同样利用互相关法测得 200 nm时的
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强度互相关曲线, 如图 6所示, 计算得到三次谐波
脉冲宽度约为640.4 fs. 这一宽度远远大于120 fs的
基频光宽度, 其主要原因是实验中采用的BBSAG
晶体本身引起的色散和倍频过程中群速度失配造

成的脉冲展宽.
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图 6 三次谐波的时间相关测量

Fig. 6. Time correlation measurement of third har-
monic pulse.
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图 7 192.5—210 nm波段的光谱图

Fig. 7. The spectral pattern from 192.5 to 210 nm.

四倍频产生同样基于延迟线技术, 实验中为
了使参与和频的基频光和三次谐波聚焦光斑较

好地匹配, 选用了不同焦距的透镜分别将基频
光和三次谐波聚焦到四倍频晶体BBSAG上, 进
行四次谐波转换, 得到最大功率为 5.8 mW, 波
长范围在 192.5—210 nm的可调谐深紫外脉冲激
光. 用光谱仪 (Maya2000 Pro, Ocean Optics)对
192.5—210 nm 之间的部分光谱进行测量, 得到的
光谱如图 7所示. 从图 4 (c)中可以看出, 输出波长
在200—210 nm之间时,四倍频功率基本保持稳定,
保持在 5 mW左右. 但是当输出波长小于 200 nm
时, 输出功率大幅下降, 这是因为在 200 nm以下,
晶体相位匹配角较大, BBSAG晶体的非线性系数
逐渐变小, 同时波长小于 200 nm的紫外激光容易

被空气吸收, 使得输出的四倍频功率偏低. 为了获
得更高的和频输出功率, 三倍频和四倍频晶体的长
度以及聚焦透镜等镜片的参数可进行进一步优化,
同时降低分束片和反射镜的表面反射等各种损耗,
从而获得更高的转换效率.

5 结 论

BBSAG作为一种新型非线性光学晶体, 其非
线性系数大, 倍频转换效率高, 有着较高的抗光
伤阈值, 硬度大, 几乎不潮解, 这些优点使其在紫
外、深紫外领域有着广阔的应用前景. 利用新型
非线性晶体BBSAG, 采用多级倍频、和频方式, 解
决空间走离、群速走离等效应的影响, 实现了近红
外光和可见光到深紫外的高效率频率变换. 通过
改变钛宝石激光器的输出波长, 调整非线性晶体
的相位匹配角和延迟线长度, 得到了波长范围在
250—300 nm, 192.5—210 nm可调谐超短脉冲紫外
和深紫外激光. 当基频光波长在 800 nm、功率为
2.78 W时, 获得了重复频率为 80 MHz、平均功率
为 1.28 W的二次谐波输出, 转换效率达到 46.14%,
脉冲宽度约为 306.2 fs, 通过和频方式得到三倍频
的功率为 194 mW, 三倍频相对二倍频的转换效率
为 15.16%, 脉冲宽度约为 640.4 fs. 同时获得了中
心波长为 200 nm, 平均功率为 5.8 mW的四倍频和
频深紫外激光, 相对于前一级的转换效率为3%. 这
种可调谐、高重复频率的深紫外飞秒激光在生物检

测、紫外光谱技术及微纳加工等领域有着巨大的应

用潜力.
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Abstract
Tunable coherent deep ultraviolet (DUV) light sources, especially ultrashort pulse DUV lasers have great appli-

cations in the fields of time-resolved, material processing, spectroscopy, laser spectroscopy and laser fusion. In the
UV region, the best choice of generating the laser pulses in the femtosecond or picosecond regime is the frequency up-
conversation technique based on second order nonlinearities. Over the past three decades, quite a lot of nonlinear crystals,
such as LiB3O5, β-BaB2O4, KBe2BO3F2 and Ba1−xB2−y−zO4SixAlyGaz have been developed and employed for gener-
ating the femtosecond pulses in the blue, ultraviolet, and even the deep-ultraviolet region. A tunable deep ultraviolet
femtosecond laser is experimentally studied based on the new nonlinear crystal Ba1−xB2−y−zO4SixAlyGaz It is a kind of
low-temperature phase barium metaborate single crystal belonging to a trigonal system, doped with one or more elements
selected from Si, Al and Ga. As an optimized β-BaB2O4 crystal, Ba1−xB2−y−zO4SixAlyGaz completely overcomes the
shortcomings of deliquescence compared with β-BaB2O4, and its nonlinear efficiency and optical damage threshold have
also been greatly improved. Using two crystals as second harmonic generation is to compensate for the spatial walk-off
effect and the light path walk-off due to refraction effect The optical axis of the second Ba1−xB2−y−zO4SixAlyGaz is
twice the phase matching angle with respect to the first one. In a femtosecond regime, short pulse provides high efficient
frequency conversation due to their high peak powers, but the group velocity mismatch is a cognitive factor to limit
conversion efficiency. It is obvious that after the frequency doubling, the second harmonic pulse and fundamental pulse
separate from each other. The second harmonic pulse lags behind the fundamental pulse as they propagate through
the crystal and the second harmonic pulse is broadened into a longer pulse duration than the fundamental pulse The
method to compensate for the group velocity mismatch is to adjust the path length between the fundamental and second
harmonic pulse by means of time delay line. It consists of beam splitters and mirrors. Tunable deep ultraviolet pulse
within a wavelength range from 192.5 to 210 nm is produced, with a maximum average power of 5.8 mW, under a 2.78 W
fundamental power. The average power of second harmonic, third harmonic and fourth harmonic are 1.28 W, 194 mW
and 5.8 mW at the fundamental wavelength of 800 nm, corresponding to conversion efficiencies of 46.14%, 15.16% and
3% from the previous stage, respectively. The duration of the third harmonic pulse is 640.4 fs at 266.7 nm as measured
by the cross-correlation technique.

Keywords: nonlinear frequency conversion, tunable, femtosecond, deep ultraviolet laser
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