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饱和功率密度下线性啁啾对交叉偏振波输出

特性的影响∗
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交叉偏振波 (XPW)技术是一种基于具有各向异性特征的三阶非线性晶体的非线性滤波技术, 由于结构
简单, 稳定可靠, 是超强超快激光领域提高时域对比度、压缩脉宽的有效手段之一. 在实验中发现, XPW的输
出特性受驱动脉冲特性的直接影响, 通过理论计算得到了XPW的脉宽和光谱宽度与驱动脉冲的啁啾特性关
系, 同时利用声光可编程色散滤波器设计实验对理论计算进行了验证. 结果表明: 实验结果很好地反映了理
论计算得出的结论, 同时在饱和功率密度条件下, 还表现出了一些理论计算没有反映出的新现象, 即XPW的
光谱展宽突破了驱动脉冲宽度

√
3倍的限制, 最终脉宽也能够压缩至小于入射脉宽的 1/

√
3; 此外对于相反线

性啁啾的驱动脉冲所产生的XPW信号, 其在光谱形状上有明显的偏移差异, 同时输出效率也有所不同. 最后
对这些新现象进行了进一步的分析和理论解释.

关键词: 交叉偏振波, 光谱相位, 线性啁啾, 光谱展宽
PACS: 42.60.–v, 42.65.–k, 42.65.Re DOI: 10.7498/aps.66.094206

1 引 言

自20世纪80年代啁啾脉冲放大技术 [1]出现以

来, 该技术一直是人们产生超短超强激光最有效的
手段和工具, 并推动着强场激光物理的快速发展.
目前人们在实验室所能达到的超快激光脉冲峰值

功率密度可达 1022 W/cm2, 可望进一步拓展光与
物质相互作用的研究范围 [2,3].

激光脉冲的时域对比度作为高功率飞秒激光

的重要性能参数, 反映了主脉冲的实际质量和其他
噪声的情况, 如放大的自发辐射及预脉冲等之间峰
值功率的比值 [4]. 高对比度的高能激光脉冲对于
光与物质相互作用的实验至关重要, 低对比度下的
噪声会导致预脉冲在主脉冲到来前先与靶物质作

用产生预等离子体, 不仅降低了直接作用于靶物质

的脉冲能量, 还会导致实验结果的复杂化, 影响数
据分析. 为解决此类问题, 人们提出了很多提高飞
秒激光脉冲时间对比度的方法, 如可饱和吸收体技
术 [5]、等离子体镜技术 [6]、交叉偏振波 (XPW)技
术 [7]等. 其中XPW技术不仅能够在不引入空间色
散和时域啁啾的条件下将时间对比度提升 3—4个
数量级 [8,9], 还具备扩展光谱从而支持更短脉冲宽
度的能力 [10], 目前已广泛应用于世界范围内多个
高能量拍瓦激光系统中, 如法国的Apollon系统、欧
盟的ELI [11]等, 研究人员已经能够利用该滤波技
术将对比度参数提升至1010以上 [12].

XPW一般利用BaF2晶体各向异性的三阶非

线性极化率特性及其优越的光谱透过率特性 [13],
使驱动脉冲在晶体内发生简并的四波混频效应, 这
使得具有线性偏振态的入射波按照功率密度的限

制条件转变为XPW. 产生的XPW的输出特性, 主

∗ 国家重点基础研究发展计划 (批准号: 2013CB922402)、国家重大科学仪器设备开发专项基金 (批准号: 2012YQ120047)、国家自然
科学基金 (批准号: 11434016)和中国科学院战略性先导科技专项 (批准号: XDB16030200)资助的课题.

† 通信作者. E-mail: zywei@iphy.ac.cn

© 2017 中国物理学会 Chinese Physical Society http://wulixb.iphy.ac.cn

094206-1

http://wulixb.iphy.ac.cn
http://wulixb.iphy.ac.cn
http://dx.doi.org/10.7498/aps.66.094206
http://wulixb.iphy.ac.cn


物 理 学 报 Acta Phys. Sin. Vol. 66, No. 9 (2017) 094206

要受到输入脉冲的时域和频域特性所影响 [14], 因
此我们通过理论计算分析了驱动脉冲的脉冲宽度

和线性啁啾量如何对XPW的脉冲宽度和线性啁啾
产生影响, 以及这种相关程度在不同条件下的差
异性. 此外, 我们使用了中心波长为 800 nm、脉冲
能量为 1.4 mJ、重复频率为 1 kHz的飞秒钛宝石激
光进行XPW实验, 并借助声光可编程色散滤波器
(AOPDF) [15]人为引入可控的二阶色散, 以验证理
论计算结果的正确性. 实验中我们发现, XPW的
输出特性相对于驱动脉冲特性的关系基本符合理

论计算所反映出的趋势, 但同时具有一些理论没
有解释的新现象: 在饱和功率密度条件下, XPW
的光谱展宽大于驱动脉冲光谱宽度

√
3倍, 同时经

过压缩后能够获得小于入射脉宽的1/
√
3的输出脉

宽; 当驱动脉冲引入符号相反的等量线性啁啾时,
所产生的XPW信号的输出特性具有明显差异. 我
们分析认为这些新的现象主要是由于BaF2晶体内

相位调制效应以及线性啁啾所造成的二阶时域相

移所导致.

2 理论分析

在讨论线性啁啾脉冲对XPW输出特性影响
前, 我们限定驱动脉冲的时域形状为高斯型 (更符
合我们实验条件所能提供的激光脉冲), 同时假设
高于二阶色散的其他高阶色散量为零, 只考虑驱动
脉冲的脉冲宽度和线性啁啾量作为变量.

对于一个时域形状为理想高斯型的脉冲, 其含
时的复振幅E(t)可表达为

E(t) =
1

2π
E0 exp

[
− 2 ln 2

(∆τ0)2
t2
]

× exp(−iω0t), (1)

其中∆τ0为零色散条件下傅里叶转化极限的脉冲

宽度 (半高全宽FWHM).
当该脉冲引入二阶色散后, 将会带来二阶时

域相移Φ, 同时造成脉冲的展宽, 其复振幅表达
式变为

E(t) =
1

2π
E0 exp(−κt2)

× exp(−iΦt2 − iω0t), (2)

其中κ =
2 ln 2

(∆τ0)2
.

将高斯脉冲含时表达式变换到频域, 附加上述
的群速度色散后, 再反变换回时域, 可以得到脉冲

宽度 (半高全宽FWHM) ∆τ为 [16]

∆τ = ∆τ0

√
1 + 16(ln 2)2

φ2

(∆τ0)4
, (3)

其中φ(fs2)为该脉冲所引入的二阶色散量, 由
(2)式的关系有

φ =
Φ

2κ2

∆2τ0
∆2τ

. (4)

当我们得到了驱动脉冲特性和线性啁啾的关系后,
下一步就可以讨论XPW过程带来的变化. 首先
XPW的产生是基于在氟化钡晶体内所发生的简并
三阶非线性效应, 同时考虑到输入脉冲丰富的频率
成分对四波混频过程带来的影响, 我们可将产生的
XPW信号的极化强度P (3)(ω)和驱动脉冲的复振

幅E(ω)的关系表示为 [17]

P (3)(ω) ∝ χ̃(3)E∗(ω)⊗ E(ω)⊗ E(ω), (5)

转化到时域

P (3)(t) ∝ χ̃(3)E∗(t)⊗ E(t)⊗ E(t). (6)

由上述比例关系, 同时代入 (2)式, 得到产生的
XPW信号的复振幅EXPW(t)的表达式为

EXPW(t) =
1

2π
E′

0 exp(−κXPWt2)

× exp(−iΦXPWt2 − iω0t), (7)

其中,

κXPW = 3κ, (8)

ΦXPW = Φ. (9)

由 (8)式及κXPW =
2 ln 2

(∆τ0XPW)2
可以得到XPW信

号的脉冲宽度∆τXPW为

∆τXPW = ∆τ/
√
3. (10)

这说明无论驱动脉冲是否含有二阶色散, 产生
XPW信号的脉冲宽度都会被压缩至输入信号脉冲
宽度的 1/

√
3, 前提是该输入信号能够在晶体内达

到足够的功率密度, 从而产生XPW信号. 对于产
生的XPW信号, 其脉冲宽度与所含二阶色散的关
系同样适用于表达式 (4), 即

φXPW =
ΦXPW
2κ2

XPW

∆2τ0XPW
∆2τXPW

. (11)

联立 (3), (10)和 (11)式后得到产生的XPW信号输
出特性 (傅里叶转化极限脉宽∆τ0XPW及待补偿二
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阶色散φXPW关于驱动脉冲所含的二阶色散的关

系)为

∆τ0XPW =
∆τ0√

3

√√√√√√√
1 + 16(ln 2)2

φ2

(∆τ0)4

1 + 16(ln 2)2
φ2

9(∆τ0)4

, (12)

φXPW =
φ

9

 1 + 16(ln 2)2
φ2

(∆τ0)4

1 + 16(ln 2)2
φ2

9(∆τ0)4

 . (13)

由 (12)式可知, XPW所能达到的傅里叶极限
脉冲宽度直接受限于驱动脉冲的脉冲宽度和线性

啁啾量, 驱动脉冲线性啁啾越大, XPW的极限脉宽
也就越宽, 同时驱动脉冲的脉宽越窄, 这种影响就
越敏感. 如图 1所示, 当驱动脉冲的傅里叶转化脉
宽为 15 fs时, 理论上可获得的XPW信号的极限脉
宽为 8.7 fs, 少量的二阶色散引入就会导致极限脉
宽迅速变宽; 二阶色散积累到一定程度后, 由于驱
动脉冲的脉宽变宽, 聚焦在氟化钡晶体内的功率密
度将不足以发生所需的四波混频过程, XPW就不
会产生. 相比于 15 fs的窄脉宽驱动脉冲, 当驱动脉
冲的傅里叶极限宽度变为 30和 60 fs时, 二阶色散
也会导致XPW的输出脉宽下降, 但变化速率明显
低于窄脉宽情况.
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图 1 (网刊彩色)不同傅里叶极限脉冲宽度的输入脉冲在
不同啁啾条件下对XPW输出脉宽的影响
Fig. 1. (color online) The influence of linear chirp on
the Fourier transform limit output pulse duration of
the XPW in the different input situations.

3 实验设计

图 2所示为本文实验装置的基本结构, 使用
的光源是一台自行搭建的 kHz钛宝石飞秒再生
放大器. 自行研制的振荡器作为种子源由马丁

内兹展宽器时域展宽后注入再生放大器, 压缩后
得到 33 fs, 1 kHz, 1.4 mJ的脉冲输出. 为了将
激光脉冲压缩至傅里叶转化极限, 我们利用一台

图 2 XPW实验光路结构

Fig. 2. The optical scheme of the XPW experiment.
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图 3 (网刊彩色)输入脉冲特性测量 (a)光谱测量结果
及光谱相位补偿情况; (b)傅里叶转化极限脉冲宽度与实
际测量脉宽符合情况

Fig. 3. (color online) The spectral and temporal prop-
erties of the XPW driving pulses: (a) The measure-
ment of spectrum and the compensation of spectral
phase; (b) the measurement of pulse duration and the
Fourier transform limit based on the spectrum.
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AOPDF (DAZZLER, Fastlite Inc.)来动态控制脉
冲的光谱相位, 同时使用一台自参考光谱干涉仪
(WIZZLER, Fastlite Inc.)来实时测量再生放大器
的光谱和时域脉宽数据. WIZZLER在得到激光脉
冲的光谱和脉宽数据后, 能够通过傅里叶变换反演
出实际光谱所支持的傅里叶极限脉宽, 与实际脉宽
数据对比后产生的残差值就是脉冲待补偿的各阶

时间色散值, 此时通过电路反馈至DAZZLER, 滤
波器能够实时将该残差色散值进行预补偿. 经过
多次反馈后, 输出脉冲的光谱相位可以接近理论极
限, 测量结果见图 3 , 输出脉冲实际脉宽为33 fs, 傅
里叶极限脉宽为31.5 fs.

DAZZLER通过声光调制的手段能够为XPW
的输入脉冲提供可量化的色散量, 这为我们设计
研究XPW输出特性实验创造了条件. 我们利用
DAZZLER为激光脉冲预先引入正啁啾与负啁啾,
注入氟化钡晶体并测量对应色散条件下XPW的输
出特性.

4 实验过程与结果分析

我们将激光脉冲聚焦至两块厚度为2 mm级联
的氟化钡晶体 (011切割), 两块氟化钡晶体分别放
置于焦点前后, 以增加能量的饱和长度提高XPW
的产生效率 [18,19]. 氟化钡晶轴方向通过旋转与入
射光偏振方向成 22.5◦ [20], 此时得到最高 280 µJ能
量的XPW输出, XPW转化效率为 20%. 我们对
产生的XPW的光谱进行了测量, 结果如图 4所示,
光谱宽度从驱动脉冲的 35 nm拓宽至 82 nm, 拓宽
倍数为 2.34, 能够支持的傅里叶转化极限脉宽为
11.5 fs. 我们使用啁啾镜对对产生的XPW进行了
压缩后, 测量脉冲宽度为 14 fs. 由理论计算可知,
XPW的理论输出脉宽极限应为输入脉冲脉宽的
1/
√
3, 即 19 fs以上, 而我们实验得到的结果却小

于该极限脉宽. 我们分析认为, 理论计算条件实
际上只考虑了XPW产生所需要的简并四波混频
过程, 忽略了其他三阶非线性效应的影响, 而实际
上本实验的输入脉冲能量为毫焦量级, 聚焦功率
密度达到 8.4 × 1012 W/cm2, 且光谱成分丰富, 因
此需要考虑自相位调制和交叉相位调制对XPW
输出频谱的影响 [21]. 在本实验条件下, XPW转
化效率已经达到 20%, 处于饱和状态 (超过 10%),
在这种条件下自相位调制和交叉相位调制效应

不可忽略.
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图 4 (网刊彩色) (a)黑线表示输入脉冲光谱, 红线表示晶体
旋转角为 22.5◦时的输出光谱, 蓝线表示晶体旋转角为 60◦时
的输出光谱; (b)晶体旋转角为 22.5◦时, 黑点表示XPW输出
脉冲实际测量脉宽, 红线表示傅里叶极限脉宽
Fig. 4. (color online) The spectral and temporal properties
of XPW pulses: (a) The measurement of the spectra of the
input pulse, the output pulse at 22.5◦ and the output pulse
at 60◦; (b) the measurement of the XPW pulse duration
and the Fourier transform limit based on the spectrum at
22.5◦.

为了验证这种效应的存在, 我们将氟化钡晶
体晶轴绕入射光传输方向进行旋转, 当氟化钡晶
轴与驱动脉冲偏振方向呈 60◦时, 几乎不发生简
并四波混频过程, XPW输出效率为 0, 我们测量了
该条件下激光脉冲的光谱, 如图 4所示, 光谱宽度
(FWHM)为 42 nm, 也就是说在不产生XPW的条
件下, 入射光脉冲在氟化钡晶体内仍发生了光谱展
宽的的效果. 此实验中造成光谱展宽现象的主要非
线性过程为克尔透镜效应, 这造成了自相位调制和
自聚焦现象的产生. 自相位调制效应对驱动脉冲
光谱相位产生周期性调制, 引起了频域内新的频率
产生, 在脉冲前沿产生新的低频成分而在脉冲后延
产生新的高频成分, 这些新的频率成分仍会保留在
原有的脉冲包络内 [22]. 同时我们可以看到图 4中
XPW展宽后的脉冲中心波长偏离原入射光脉冲光
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谱的中心波长, 向短波方向偏离, 可以推断是由于
自聚焦效应使得氟化钡晶体内部发生一定的电离

现象, 这使得自相位调制光谱展宽现象更多地集中
在短波部分. 值得注意的是这种电离现象会导致入
射光能量损失, XPW效率降低, 通过优化驱动脉冲
的光斑质量以及改进聚焦方式能够将自聚焦效应

造成的影响尽量减小.
我们使用和零色散条件下相同参数的光源进

行实验, AOPDF (DAZZLER, Fastlite Inc.)在激光
脉冲零色散补偿点的基础上人为地引入了等量的

正啁啾与负啁啾, 然后对XPW的输出特性进行测
量和分析.

如图 5所示, 我们以 100 fs2为间隔, 人为地为
入射光引入正的二阶色散, 并测量了相应条件下
XPW产生的光谱参数. 可以看到由于色散引入量
的逐渐增加, XPW的展宽效应开始逐渐减弱, 输
出光谱的半高全宽由零色散点处的 82 nm最终下
降至 28 nm. 作为对比, 我们同样在零色散点处开
始, 以 100 fs2为间隔人为地为入射光引入负的二
阶色散, 并测量了相应条件下XPW产生的光谱参
数. 可以看到由于色散引入量的逐渐增加, XPW
的展宽效应越来越弱, 光谱的半高全宽由零色散点
处的 82 nm最终下降至 26 nm. 我们可以看到, 在
自相位调制和互相位调制效应的影响下, 初始状态
零啁啾脉冲实际产生的XPW光谱明显宽于只考虑
简并四波混频过程的理论计算的光谱宽度, 但随着
二阶色散引入量的逐渐加大, 驱动脉冲的脉宽逐渐
加宽, 导致晶体聚焦位置的峰值功率密度迅速下
降, 不仅使得简并四波混频的效应逐渐减弱, 自相

位调制和互相位调制效应造成的光谱展宽效果也

逐渐消失, 使得实验结果在高色散量引入的条件下
逐渐趋近于理论计算结果. 从实验结果来看, 负色
散引入对XPW光谱的削弱作用强于正色散引入,
在引入较多正色散的情况下XPW仍能保持较宽的
光谱.

除此之外, 我们还对XPW的光谱形状变化进
行了研究. 如果以零色散点XPW光谱作为参考点,
在为驱动脉冲引入正色散的情况下, 光谱形状为
中心波长接近 800 nm的平顶高斯型, 光谱形状比
较对称, 但随着正色散量的逐渐增加, XPW光谱
在变短的同时, 形状也发生了改变, 短波部分相比
长波部分更强, 由对称状态变为偏向短波状态, 如
图 6 (a)所示; 而与之相反, 当引入等量色负散的情
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图 5 各色散引入条件下XPW光谱宽度 (FWHM)变化
情况

Fig. 5. The measurement and simulation results of
the spectral width changes of the XPW driven by the
positive and negative chirped pulse.
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Fig. 6. (color online) The measurement of the spectral shape changes of the XPW driven by the positive
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况下, 随着负色散量的逐渐增加, XPW光谱在变短
的同时, 长波部分相比短波部分变的更强, 形状由
对称状态变为偏向长波波状态, 如图 6 (b)所示. 我
们认为出现这种现象的原因可以理解为, 对于正啁
啾脉冲, 低频部分处于脉冲前沿, 最先与氟化钡晶
体接触, 但由于光谱强度有限, XPW转化效率不
高, 光谱展宽程度也较弱; 当脉冲完全与氟化钡晶
体接触时功率密度达到最高, 此时处于脉冲后沿的
高频部分获得较高的转化效率, 同时光谱也得到更
宽的拓展. 因此光谱形状上强度偏向于短波方向.
而对于负啁啾脉冲而言, 高频部分处于脉冲前沿,
XPW转化效率不高, 光谱展宽程度也较弱; 低频部
分处于脉冲后沿, 获得较高的转化效率, 同时光谱
也得到较好的展宽. 光谱形状上强度偏向于长波
方向.

我们还对XPW的产生效率进行了测量, 如
图 7所示.
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图 7 正负啁啾脉冲输入条件下XPW输出效率关于二阶
色散量的变化

Fig. 7. The measurement of the output efficiency
changes of the XPW driven by the positive and nega-
tive chirped pulse.

在引入二阶色散的条件下, 正啁啾与负啁啾
脉冲的XPW产生效率都会随着引入色散量的增大
而逐渐降低, 但在等量二阶色散情况下, 负啁啾脉
冲的XPW产生效率高于正啁啾脉冲, 在引入超过
500 fs2的二阶色散后, 正啁啾脉冲的XPW产生效
率已低于 10%, 而同等条件下, 负啁啾脉冲仍能保
持 17%的产生效率. 也就是说负啁啾脉冲的XPW
产生过程的色散容忍度要高于正啁啾脉冲. 我们
认为这是由于正啁啾脉冲在晶体内的非四波混频

效应, 即与XPW产生效过程无关的效应 (如自相
位调制和互相位调制效应)相比于负啁啾脉冲更强,
在光谱上表现为自聚焦造成的光谱加宽效应更强,

见图 5 , 同时这些效应会对脉冲能量造成更多的损
耗, 因此正啁啾脉冲的XPW输出效率也低于负啁
啾脉冲.

5 结 论

本文通过理论计算得到了驱动脉冲的脉冲宽

度和二阶色散量与XPW的脉冲宽度和二阶色散
量之间的关系, XPW所能达到的傅里叶极限脉冲
宽度直接受限于驱动脉冲的脉冲宽度和线性啁啾

量, 驱动脉冲线性啁啾越大, XPW的极限脉宽也就
越窄, 同时驱动脉冲的脉宽越窄, 这种影响就越敏
感. 同时我们在正啁啾脉冲和负啁啾脉冲两种入射
条件下设计了XPW产生实验以验证理论计算的结
果, 实验验证了饱和功率密度下, 由于自相位调制
和交叉相位调制效应的影响, XPW光谱拓展效果
优于理论拓展极限的实验结果, 光谱拓展倍数达到
2.34倍, 远高于

√
3倍的理论极限. 此外, 我们对引

入不同符号色散量对XPW输出的光谱宽度和形状
及输出效率的影响进行了研究. 正负啁啾脉冲由于
不同符号色散量的引入, 导致两类脉冲的光谱成分
在时域上呈完全相反的分布情况, 这是这种差异性
分布导致了简并四波混频效应和其他非线性效应

效果的不同. 相同色散条件下负啁啾脉冲的简并
四波混频效应相比于正啁啾脉冲更强, 因此具有更
高的输出效率; 而正啁啾脉冲的自相位调制和互相
位调制效应相比于负啁啾脉冲更强, 具有更明显的
光谱展宽效果. 通过对啁啾脉冲输入条件下XPW
输出特性的研究, 我们对XPW的产生方式和效果
有了更深刻的了解, 这对XPW技术在超快激光系
统中的应用积累了经验, 同时为实现稳定的亚15 fs
拍瓦激光器提供了可能性.
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Abstract
Ultra-short and ultra-intense laser is one of the hottest research spot of laser technology and strong field physics, due

to its challenging and the frontier application research. As the key specification of ultrafast ultrahigh intensity laser pulse,
the contrast ratio is very influential on the effect of laser-matter interaction. To perform the laser-matter interaction
experiments at a high power level, the contrast is required to be as high as 1010 to prevent preplasma dynamics. To
solve these problems, one has proposed many methods to improve the contrast of ultrafast laser, such as using the
saturable absorbers, double chirped pulse amplification, plasma mirrors and the cross-polarized wave (XPW) generation.
The XPW technology can not only enhance the contrast of the pulse by 3–4 orders of magnitude without introducing
any space dispersion, but also extend the output spectrum to support shorter pulse duration. The XPW is a nonlinear
filter technique in third-order nonlinear crystal with anisotropic susceptibility. Because of its simple and all-solid-state
structure, the XPW technique has become one of the most effective methods to enhance the temporal pulse contrast
and deliver shorter pulse duration in the field of high peak-power ultrafast lasers. This method has been used in many
large laser facilities under construction or upgrades, such as the Apollon and ELI, the contrast ratio as high as 1010 has
been achieved. It is known that the conversion efficiency and spectral characteristics of XPW have a strong dependence
on the spatial and temporal magnitudes of the input driving pulse. In our experiment, it is found that the various
changes of the driven pulse properties have different influences on the characteristics of XPW pulses. The relationship
between the linear dispersion of driven pulse and temporal property of XPW is investigated theoretically. In addition, an
experiment on verifying the theory is conducted by taking advantage of a programmable acousto-optic dispersion filter.
The experimental results fit well to the theoretical results while some new phenomena emerge when the intensity in the
BaF2 crystal reaches a saturation threshold. The spectral broadening capability of XPW becomes stronger and exceeds
a theoretical upper limit. The pulse width can also be compressed to shorter than the theoretical limit. It is found that
there are significant differences in spectral shape and conversion efficiency between the XPW signals by applying the
opposite linear chirps to the driving pulse. A further analysis and theoretical explanation of these new phenomena are
also presented.

Keywords: cross-polarized wave, spectral phase, linear chirp, spectrum broadening
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