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超短激光脉冲波形的单次测量技术∗
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( 2016年 9月 19日收到; 2016年 11月 19日收到修改稿 )

提出了一种测量单次超短激光脉冲波形的三阶相关技术. 该技术有别于频率分辨光开关法或自参考光谱
相位相干电场重构法, 技术上采用级联的方式, 借助倍频晶体以及和频晶体的非共线频率转换, 将双延迟的三
阶强度相关信号转换为对应的二维空间强度分布, 通过测量双延迟的二维三阶相关信号, 无需测量光谱信息,
利用解析方法获得脉冲的时间波形; 再将它与对应的光谱相结合, 利用Gerchberg-Saxton算法, 可以准确获
得激光场强的时间特性. 该测量技术结构简单、算法简便, 既适用于单次超快激光脉冲测量, 也适用于高重频
测量.

关键词: 脉冲波形, 三阶相关, 超短激光脉冲, 单发次
PACS: 42.60.Jf, 42.65.Ky, 42.25.Kb, 07.60.–j DOI: 10.7498/aps.66.044204

1 引 言

超短激光脉冲已经广泛应用于物理、化学、生

物、材料学中的各种超快过程的研究, 随着研究的
深入, 准确测定脉冲的时间特性日显重要. 完整的
脉冲时间特性应该包含光场强度分布 I(t) 和光场
的相位分布ϕ(t), 对于皮秒、飞秒量级的激光脉冲,
这两个参数都难以测量. 仅就脉冲强度 (即通常意
义下的脉冲波形)而言, 通用的条纹相机等电子测
量技术已无能为力, 必须通过自身来测自身, 即采
用不同的非线性技术 [1,2], 包括双光子荧光 [3]技术、

二次谐波技术 [4]、强度三阶相关仪 [5]等. 由于通常
的二阶、三阶强度相关函数G(2)(τ)、G(3)(τ)只有一
个时间延迟变量 τ , 通过它们只能获得强度分布的
傅里叶谱幅值信息, 而恢复脉冲波形必需的包络相
位则缺失 [6−8]. 因此这类相关仪的主要用途是脉
宽的测量以及对波形要求不高的对比度测量 [9−22],
由于不能准确测量脉冲波形本身, 获得的结果是难
以令人信服的.

目前, 国际上通行的方法是通过测量相关
信号的频谱来恢复波形, 即测量一个二维变量
信号 [23−26], 最具代表性的是频率分辨开关法 [27]

(frequency-resolved optical gating, FROG)和自参
考光谱相位相干电场重构法 [28,29] (self-referencing
spectral phase interferomentry for direct field re-
construction, SPIDER). FROG采用将相关仪与光
谱仪串联一起, 获得以时间延迟 τ和频率 ν为变量

的二维函数EFROG(τ , ν), 由于从EFROG(τ , ν)不
能获得分离的谱强度和谱相位, 恢复波形需要采用
迭代算法, 计算繁复; SPIDER通过使一个具有一
定延迟 τ的脉冲对与一个展宽的脉冲和频后在频

域中相干来获得相干光谱, 通过测相干光谱获得二
维函数S(τ , ν), 然后采用一般的傅里叶变换获得
相位信息, 再结合光谱仪给出的强度谱来恢复脉冲
波形. 显然展宽器的性能是影响SPIDER测量结果
的主要因素, SPIDER的另一个缺点是结构比较复
杂, 图形不直观, 为了计算脉冲宽度, 还必须同时测
量脉冲的光谱.

∗ 国家自然科学基金 (批准号: 61377102)和国防基础科研计划 (批准号: B1520133010)资助的课题.
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也可以不必测光谱直接从相关信号恢复波形.
例如, Gamo [30]首次提出采用三阶相关的方法测量

光脉冲, Blount和Klauder [23]从理论上证明了利

用双时间延迟 τ1, τ2的三阶强度相关函数G(3)(τ1,
τ2) 可以准确恢复脉冲强度分布; Lohmann等 [25]

进一步建议利用非线性光学技术来实现三阶相

关. 之后Paulter和Majumdar [31], Zubov [32], Liu
等 [33]进行了不同的尝试. 然而, 双变量三阶相关
法主要用于成像技术 [25], 目前的双延迟三阶相关
仪几乎都采用扫描延迟方式, 需要测量的数据太
多, 实验技术太复杂, 且没有找到可靠的技术手段,
因此至今难以适应单发次的皮秒、飞秒脉冲测量.

本文提出了一种采用级联的方式获得双延迟

三阶相关函数G(3)(τ1, τ2)的单发次超快脉冲波形
测量技术, 并给出测量原理以及脉冲恢复步骤.

2 测量光路

采用级联的单发次二阶相关过程, 通过光束
旋转技术将双延迟三阶相关信号G(3)(τ2, τ1) 转
换成二维空间强度信息G(3)(x, y), 光路排布如
图 1所示.

被测的激光束 I(t)经过光束准直、偏振态控制
后变成水平 (x轴)偏振的平行光, 经分束镜分成两
束, 其中的一束再次分成等光程的两束, 以非共线 I

类矢量位相匹配方式入射至倍频晶体, 通过倍频过
程产生二倍频光 I2ν(t), 产生的竖直 (y轴)偏振的
倍频光束在水平x方向存在强度调制, 如果被慢响
应的面探测器 (例如电荷耦合器 (CCD)) 接收, 则
探测器接收的即为将时间延迟 τ1转换为空间坐标

x变化的强度自相关信号G(2)(x).
倍频光经导光镜组 (见图 1A向视图)实现光

束旋转. 导光镜组由四块反射镜构成, 前两块呈正
交上下放置, 将光束拔高, 同时实现光束正交偏转:
将原来携带x方向相关信息G(2)(x)的竖直偏振的
倍频光束 I2ν(t; x)旋转 90◦, 变为携带 y方向相关

信息G(2)(y)的水平偏振的倍频光束 I2ν(t; y); 后两
块反射镜呈平行上下放置, 目的是将倍频光束回归
到初始水平面; 该倍频光束再与基频光以非共线 I
类矢量位相匹配方式入射至和频晶体, 通过和频过
程产生三倍频光 I3ν(t), 该三倍频光束沿x方向的

强度调制对应时间延迟 τ2的变化, 由于倍频光束已
经带有竖直 y方向的相关信息, 两者相结合在CCD
上就构成了二维三阶相关信号G(3)(x, y), 这样就
将时间相关信息G(3)(τ2, τ1) 转化为空间强度变化
信息G(3)(x, y).

根据被测光束的波长、非线性晶体的频率特

征、探测器的频率效应等因素, 第二块晶体上的非
线性过程也可以选取差频过程.

CCD

A

图 1 双延迟三阶相关仪光路示意图

Fig. 1. Double time-delay three-order correlator layout to measure intensity profile of single-shot ultrashort laser pulse.

3 双延迟三阶相关信号产生原理

从测量角度上讲, 首先认为满足以下条件:
1) 频率转换效率不大, 认为在整个耦合过程中入射
抽运光近似常量; 2)选用的非线性材料在考虑的频

率范围内认为是透明的, 不考虑损耗; 3)非线性晶
体材料足够薄, 群速度色散效应可忽略; 4)光束足
够宽, 传输距离足够短, 不考虑衍射效应; 5)光束空
间分布均匀; 6)相关信号沿非线性晶体表面法线方
向输出; 7)忽略各类杂光的影响; 8) 满足慢变包络
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近似 [34]条件; 9)满足位相匹配条件. 上述条件在
实际的脉冲测量环境中一般能得到满足, 不同的偏
离对结果的影响将在后续工作中给出, 也可参考文
献 [2, 31]的相关讨论.

电磁波在非线性介质中的传播由如下的波动

方程描述:

∇×∇× E +
1

c2
∂2E

∂t2
+

4π

c2
∂2P (l)

∂t2

+
4π

c2
∂2P (nl)

∂t2
= 0, (1)

式中E为光场; t为时间; c为真空中的光束；P (l),
P (nl)为线性、非线性极化强度. 只考虑二阶非线性
效应, 假设介质满足克莱姆条件, 且不考虑空间色
散. 在慢变包络近似下, 方程的解具有如下形式:

E =
3∑

i=1

eiAi(t; r) e−i(2πνit−kir) + c.c, (2)

式中e为单位矢量, A为慢变复振幅, r为坐标矢
量, k为波矢, ν为频率, c.c 为复共轭项. 将 (2)代
入 (1)式, 获得激光脉冲的三波矢量耦合方程 [35]:

[e1 × (k1 × e1)] · s1
∂A1

∂t
+ [e1 × (k1 × e1)]∇A1

= i 8π
3

c2
(e1χ̂

ν3−ν2e3e2)ν
2
1 e+i∆rA3A

∗
2,

[e2 × (k2 × e2)] · s2
∂A2

∂t
+ [e2 × (k2 × e2)]∇A2

= i 8π
3

c2
(e2χ̂

ν3−ν1e3e1)ν
2
2 e+i∆rA3A

∗
1,

[e3 × (k3 × e3)] · s3
∂A3

∂t
+ [e3 × (k3 × e3)]∇A3

= i 8π
3

c2
(e3χ̂

ν1+ν2e1e2)ν
2
3 e−i∆rA1A2, (3)

式中s为光线矢量, i为单位虚数, χ为二阶极化率,
∆为波矢失配量, *表示复共轭. 由于谐波转换效
率小, 忽略入射光的能量消耗, (3)式中的前两个方
程右边项为0, 即可以认为入射光束线性传输, 并可
以进行时间、空间分离, 其复振幅的解表示为 [35]

Ai = Fi(si × r)fi(t− sir) (i = 1, 2), (4)

式中F为光束横截面强度分布函数, f为光场振幅
时间包络函数. 根据测量条件, 采用宽光束照射时,
在实现频率转换的通光口径内, 认为光强均匀分
布, F为常量; 如果采用 90◦ ooe矢量匹配, 光线矢
量s与光波矢量k方向重合, 不存在空间走离现象,
因此针对入射光束只需考虑时间包络函数 f对和

频过程的影响.

取 z方向为和频输出方向, y方向为晶体光轴
方向, xz为光束入射面 (见图 2 ), 和频光的演变满
足下列方程:

∂A3

∂z
+

1

u3

∂A3

∂t

= i 8π2deffν
2
3

c2k3 cos(k3 · s3)
e−i∆r

×A1

(
t− z cosα− x sinα

u1

)
×A2

(
t− z cos γ + x sin γ

u2

)
, (5)

式中u1 = 1/|s1|, u2 = 1/|s2|, u3 = 1/|s3|分别为
晶体内两入射光束、产生的和频光束的群速度数值,
deff为有效二阶非线性极化率, α和γ分别为两入射

光束在晶体内的夹角. 将 (4)式代入 (5)式, 并做坐
标变换, z′ = z, t′ = t− z/u3, 然后积分得:

A3(t
′;x)

= C ·
∫ l

0

f1

(
t′ +

z

u3
− z cosα− x sinα

u1

)
× f2

(
t′ +

z

u3
− z cos γ + x sin γ

u2

)
dz

= C1f1

(
t′ +

x sinα
u1

)
f2

(
t′ − x sin γ

u2

)
, (6)

式中 l为晶体厚度, C和C1为常量. 由于忽略了入
射光能量的消耗, 因此时间包络函数 f1, f2与 z无

关: f1(z) = f1(z = 0), f2(z) = f2(z = 0), 这里也
考虑了位相匹配条件: ∆r = 0.

x

k֒s

k֒s

k֒skr/kzcosα֓k1xsinα

k2r/k2zcosγ⇁k2xsinγ

k3r/kz

e1

e2

e3

Crystal

O
α

γ

图 2 90◦ ooe矢量位相匹配的三波的波矢方向关系
Fig. 2. Vector (noncollinear) phase matching of type
I (“ooe”) at θpm = 90◦ in a uniaxial negative crystal.

通常的探测器为慢响应器件, 因此探测器 (如
通常的CCD)上得到的信号为A3A

∗
3的时间积分.

对于倍频产生, f1 = f2, A3 = A2ν为产生的倍频光

波慢变复振幅, 在晶体内α = γ, u1 = u2 = u1ν为
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被测光波的群速度数值. CCD采集的信号为

S2ν(x) =

∫ +∞

−∞
|A2ν |2dt =

∫ +∞

−∞
I2ν(t;x)dt

=

∫ +∞

−∞

∣∣∣∣C1f1

(
t− x sin γ

u1ν

)
× f1

(
t+

x sinα
u1ν

)∣∣∣∣2dt
= C ·

∫ +∞

−∞
I

(
t− x sinα

u1ν

)
× I

(
t+

x sinα
u1ν

)
dt

= C ·
∫ +∞

−∞
I(t)I

(
t+

2x sinα
u1ν

)
dt

∝ G(2)

(
τ1 = x · 2 sinα

u1ν

)
. (7)

因此CCD上采集的沿x方向的谐波的强度变化等

效于基频脉冲的强度自相关信号变化, 完成了时空
转换.

接下来考虑产生的倍频光束与被测基频光束

的和频过程, 即三次相关信号的产生过程. 在前
述的导光镜组作用下, 将倍频光束A2ν(t; x, y)正
交旋转成A2ν(t; y, x), 倍频光束再与原始基频光
沿xz平面以非共线矢量 ooe位相匹配方式入射至
和频晶体, 设基频、倍频光的入射角分别为β, ε,
计算过程与 (6)式类似, 产生的三倍频光束的光场
分布为

A3ν(t;x, y)

= C ′′ · f1
(
t− y

sinα
u1ν

− x
sin ε
u2ν

)
× f1

(
t+ y

sinα
u1ν

− x
sin ε
u2ν

)
× f1

(
t+ x

sinβ
u1ν

)
, (8)

式中u2ν为倍频光波的群速度数值, C ′′为常量. 新
产生的相关方向为水平x方向, 由于倍频光束已经
带有竖直 y方向的相关信息, 两者相结合在CCD
上就构成了二维空间信号S3ν(x, y):

S3ν(x, y) =

∫ +∞

−∞
|A3ν(t;x, y)|2dt

=

∫ +∞

−∞
I3ν(t;x, y)dt

=

∫ +∞

−∞

∣∣∣∣C ′′ · f1
(
t− y

sinα
u1ν

− x
sin ε
u2ν

)
× f1

(
t+ y

sinα
u1ν

− x
sin ε
u2ν

)
f1

(
t+ x

sinβ
u1ν

)∣∣∣∣2dt

= C

∫ +∞

−∞
I(t′)I

(
t′ + y

2 sinα
u1ν

)
× I

(
t′ + y

sinα
u1ν

+ x ·
(
sinβ
u1ν

+
sin ε
u2ν

))
dt′

∝ G(3)

(
τ1 = y · 2 sinα

u1ν
, τ2 = y

sinα
u1ν

+ x ·
(
sinβ
u1ν

+
sin ε
u2ν

))
, (9)

这样就将时间信息G(3)(τ2, τ1)转化为空间信息
S3ν(x, y). 在实际的测量过程中, 时间延迟与空间
位移的数量关系通过实验标定的方法给出.

4 波形恢复基本理论

G(3)(τ1, τ2)可以重新写成G(3)(τ1, τ = τ2 −
τ1/2), 它的傅里叶变换G(3)(ν1, ν):

G(3)(ν1, ν)

=

∫∫
G(3)(τ1, τ2) e2πi(ν1τ1+ντ)dτ1dτ

=

∫∫
I(t)I(t+ τ1)I

(
t+

τ1
2

+ τ

)
× e2πi(ν1τ1+ντ)dtdτ1dτ

=

∫
I

(
t+

τ1
2

+ τ

)
e2πi(t+ τ1

2 +τ)ν dτ

×
∫

I(t+ τ1) e2πi(t+τ1)·(ν1− ν
2 )dτ1

×
∫

I(t) e−2πit·(ν1+
ν
2 )dt

= I(ν)I

(
ν1 −

ν

2

)
I∗
(
ν1 +

ν

2

)
=

∣∣∣∣I(ν)I(ν1 − ν

2

)
I∗
(
ν1 +

ν

2

)∣∣∣∣
× exp

{
i
[
φ(ν) + φ

(
ν1 −

ν

2

)
− φ

(
ν1 +

ν

2

)]}
, (10)

式中φ(ν)表示脉冲的谱相位. 由于 I(t)是非负
的实函数, 那么 I(−ν) = I∗(ν), φ(ν)是奇函数,
φ(ν) = −φ(−ν), φ(0) = 0, 从上式可以获得:

|I(ν1)| =
√
G(3)(ν1, 0)/I(ν = 0), (11)

Im∂G(3)(ν1, ν)

∂ν

∣∣∣∣
ν=0

=

[
∂φ(ν)

∂ν
+

∂φ(ν1 − ν/2)

∂ν
− ∂φ(ν1 + ν/2)

∂ν

]
×G(3)(ν1, ν)

∣∣∣∣
ν=0
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= [φ′(0)− φ′(ν1)]G
(3)(ν1, 0)|. (12)

(11)式相当于对CCD获得的S3ν(x, y)沿x轴

积分: S3ν(y) =
∫

S3ν(x, y)dx, 然后对获得的一维

信号S3ν(y)进行傅里叶变换. I(ν)的偏导:

∂I(ν)

∂ν

∣∣∣∣
ν=0

=
∂

∂ν

∫
I(t) ei2πνtdt

∣∣∣∣
ν=0

= i2π
∫

tI(t)dt

= i ∂φ(ν)
∂ν

∣∣∣∣
ν=0

I(ν = 0) +
∂|I(ν)|
∂ν

∣∣∣∣
ν=0

eiφ(0), (13)

由于 |I(ν) |是偶函数, 上式第二项为 0. 从相关函
数恢复信号时不包括时间平均, 这样时间起点可
以任意选取, 这里取φ′(0) = 0, 相当于取平均时间
⟨t⟩ = ∫ t · I(t)dt = 0. 从统计学上讲, 可以将 I(t)
看作概率密度分布函数, 根据 (10)和 (12)式, 得:

φ′(ν1) = −
Im∂G(3)(ν1, ν)

∂ν

∣∣∣∣
ν=0

G(3)(ν1, 0)

= −
2π

∫∫
τ cos(2πν1τ1)G(3)(τ1, τ)dτ1dτ∫∫
cos(2πν1τ1)G(3)(τ1, τ)dτ1dτ

,

(14)

因此, φ(ν)按下式计算:

φ(ν) =

∫ ν

0

φ′(ν1)dν1. (15)

知道了 |I(ν) |和φ(ν), 进行傅里叶逆变换就可以恢
复脉冲强度分布 I(t).

以图 3 (a)的模拟CCD图像简要说明脉冲恢复
步骤. 首先按在光路中插入标准具的方法标定扫
描速度, 图 3 (a)中x与 y方向的扫描速度相同, 一
个像素点对应 0.02 ps的时间延迟; 然后沿x方向

积分, 对获得的一维信号S3ν(y) (等价于强度自相
关信号G(2)(τ1), 见图 3 (b))进行傅里叶变换, 获得
G(3)(ν1, 0), 利用 (11)式获得脉冲波形的傅里叶谱
|I(ν) |, 见图 3 (c); 接下来按照 (14)和 (15)式, 依据
初始条件φ′(0) = 0, φ(0) = 0计算出脉冲波形的

傅里叶谱相位φ(ν), 结果见图 3 (d); 最后对获得的
完整的脉冲波形傅里叶谱 I(ν) = |I(ν) |·exp[iφ(ν)]
求傅里叶逆变换, 获得脉冲强度分布 I(t), 结果见
图 4 .

获得脉冲形状之后, 通过与被测的脉冲光谱相
结合, 利用Gerchberg-Saxton [24]算法就可以获得

光场的相位变化ϕ(t), 这样就可以完整地确定光场
E(t)的时间特性.
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图 3 脉冲恢复演示 (a)模拟的G(3)(τ1, τ2)图像; (b)按
(11)式计算的G(2)(τ1)曲线; (c)获得的脉冲强度傅里叶
谱 |I(ν) |和 (d)它的位相φ(ν)
Fig. 3. Illustration of recovering temporal intensity
curve from triple correlation traces: (a) Simulation
CCD image of G(3)(τ1, τ2); (b) G(2)(τ1) curve which
is calculated according to Eqs. (11); (c) the modulus
of spectrum I(ν) and (d) its phase φ(ν).
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图 4 从图 3 (a)恢复的时间波形 I(t)
Fig. 4. Recovered temporal intensity curve, corre-
sponding to the triple correlation traces in Fig. 3 (a).

5 结 论

提出了一种全新的单发次超快激光脉冲波形

测量技术, 该技术不同于FROG或SPIDER, 不是
通过测量以时间延迟 τ与光谱 ν为自变量的某个二

维函数 f(τ , ν)来还原脉冲波形, 而是通过测量双
延迟 τ1, τ2 为自变量的三阶相关函数G(3)(τ1, τ2)
的方法恢复超快激光脉冲波形; 技术上采用级联的
方式, 借助倍频晶体以及和频晶体的非共线频率转
换, 将时间相关函数G(3)(τ1, τ2)转换为时间 -空间
坐标一一对应的、可以直接测量的空间强度分布

G(3)(y, x); 利用简单的解析方法就可以惟一求得
脉冲的时间波形, 再将它与对应的光谱相结合, 利
用Gerchberg-Saxton算法, 能够准确获得激光脉冲
场强的位相变化特性. 该测量技术的时间分辨率依
赖于晶体的瞬时响应时间和空间分辨率, 理论上可
以达到 fs量级. 该技术结构简单、算法简便, 既适
用于单次超快激光脉冲测量, 也适用于高重频平均
测量.
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Abstract
A new triple correlation technique for measuring intensity profile of single-shot ultrashort laser pulse is described.

The technique uses two consecutive second-order nonlinear interactions of replicas of the pulse for generating a two-
coordinate output intensity distribution that corresponds to a third-order correlation function and offers advantages
over the previously techniques such as frequency-resolved optical gating, self-referencing spectral phase interferometry
for direct field reconstruction because it requires no additional spectral information to profile the pulses. This intensity
distribution is recorded, and the pulse profile can be obtained by analytical calculation. Combining the reconstructed
intensity profile with its corresponding optical spectrum, the exact phase variation in time can be recovered with Ger-
chberg–Saxton algorithm through an iterative calculation.

Keywords: intensity profile, triple correlation, ultrashort laser pulse, single-shot
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