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0 引言

啁啾脉冲放大( CPA)技术的出现使激光脉冲的峰值

功率有了显著的提高 , 也为人们带来了一个全新的研

究领域———强场物理。目前,聚焦后的激光功率密度最

飞秒激光脉冲倍频的实验研究
林晓宣 1, 陈黎明 2,李玉同 1,徐妙华 1,远晓辉 3,刘 峰 1,张 翼 1,李汉明 1,王兆华 1,刘 峰 1,魏志义 1,赵 卫 3,张 杰 1

1. 中国科学院物理研究所北京凝聚态物理国家实验室,北京 100080

2. 日本原子能研究所高等光子研究中心,京都 619- 0215,日本

3. 中国科学院西安光学精密机械研究所瞬态光学技术国家重点实验室,西安 710068

[摘要] 利用 2 mm KDP 晶体对中心波长 790 nm、脉冲宽度 75 fs、晶体表面强度约 1011 W/cm2 的超短超强激光脉冲进行了倍频实验

研究。通过对基频脉冲能量及频率啁啾的优化 ,可以获得高于 40%的能量转化效率。观测了基频脉冲频率啁啾对倍频光产生的影响 ,发

现激光脉冲啁啾为零时对应的倍频转化效率最高 ;对于相同的光栅相对位置 ,正啁啾基频脉冲的倍频转化效率高于负啁啾。
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Abstract: This paper studies the frequency doubling of femtosecond laser pulses with a wavelength of 790 nm using a 2 mm thick

KDP crystal. The energy conversion efficiency is better than 40% after the energy and chirp of the fundamental harmonic are

optimized. Moreover, the frequency doubling is analyzed as a function of laser pulse frequency chirp. It is found that the frequency
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高可达 1022W/cm2。这样的超短超强激光有很多应用,如

“快点火”激光聚变[1]、超快 X射线的产生[2]等。但是由于

一些原因(如振荡器漏光预脉冲、自发辐射放大等) ,在

激光主脉冲之前会有“预脉冲”存在。在超短超强激光

脉冲与物质相互作用中 , 预脉冲会在主脉冲之前到达

物质表面并使其发生电离 , 使得激光与物质作用过程

中的等离子体密度梯度标长变长 ,密度变低(成为晕区

等离子体) , 从而改变超短超强激光与物质相互作用的

机制和特性。使用非线性晶体产生二次谐波( SHG)可以

抑制预脉冲 ,减弱它对等离子体的影响。另一方面 ,现

有的固体飞秒激光多数工作在近红外和红外波段 , 然

而一些超快应用研究需要较短波长的飞秒光源 , 因此

人们对于 SHG十分感兴趣。实验研究证明,使用非线性

晶体获得倍频是一种提高脉冲对比度的简便易行方

法。

对飞秒激光脉冲的倍频过程已有许多理论及实验

研究。人们关心的焦点问题是:如何在尽可能好地保持

倍频脉冲包络以及倍频光谱特性的情况下 , 获得最大

的倍频转化效率。Chien[3]等报道了使用 4 mm KDP晶体

对波长 1 053 nm、强度 400 GW/cm2、脉宽 500 fs的激光

脉冲进行倍频实验 , 得到的能量转化效率达 80% ;

Krylov[4]等分别使用长度为 3, 5, 10, 40 mm的 KDP 晶体

对波长 780 nm、强度 150 GW/cm2、脉宽 150 fs的激光脉

冲进行了倍频的实验 , 发现能量转化效率低于 50%;

Tamaki[5]等使用 1 mm厚的 KDP晶体对波长 800 nm、强

度 200 GW/cm2、脉宽 100 fs的激光脉冲进行了倍频实

验, 产生的倍频脉冲能量转化效率为 20%; Queneuille[6]

等用变形镜对波前进行修正 , 利用 4 mm厚的 KDP 晶

体对波长 1 053 nm、强度 200 GW/cm2、脉宽 400 fs 的

激光脉冲进行倍频 ,获得了 55%的倍频能量转化效率 ,

所得倍频脉冲的对比度达 109。从上面列举的研究情况

可见 , 对于 ps 或亚 ps 的脉冲 , 人们能够较容易地获得

高于 50%的倍频能量转化效率,但对于≈100 fs的脉冲

转化效率较低。

超强飞秒激光脉冲的倍频过程有两个主要特点。

① 当飞秒脉冲在非线性介质中传播的时候 , 由于基频

光与倍频光具有不同的群速度 , 这两个激光脉冲将在

空间上有逐渐分离的趋势 , 即群速度失配 ( GVM)。

GVM将引起倍频脉宽的展宽 , 不利于倍频脉冲时间性

质的保持。对于 100 fs 以下的飞秒脉冲 , GVM的影响

尤为显著。除了 GVM之外 ,自身群速度色散( GVD)也

会起到加宽脉冲宽度的作用 ,但是本文的分析将表明:

对于脉宽小于 100 fs 的脉冲 , GVD引起的脉冲展宽可

以忽略。② 由于激光具有很高的光场强度 , 如此强的

电场使得高阶非线性效应不能被忽略 , 比如三阶非线

性极化率引发的自相位调制效应( SPM)将对倍频激光

脉冲的光谱特性和转化效率产生一定的影响。影响倍

频过程的主要因素有相位匹配、基频脉冲强度、基频脉

冲的频率啁啾(压缩室中两光栅的相对位置)以及晶体

长度 L。在其他条件固定时,晶体长度 L越长, GVM引

起的倍频脉冲的展宽越大 , 不利于倍频脉冲时间特性

的保持 ;另一方面 , 晶体长度 L越长 , 基频光通过二阶

非线性效应向倍频光转化得越充分 , 能量转化效率越

高。所以,晶体长度既不能太短也不能太长。本文实验

中选用的是 2 mm的 KDP晶体, 零啁啾时的基频激光

脉冲宽度约 75 fs, 压缩后晶体表面的激光脉冲平均强

度的量级为 1011 W/cm2。实验中,通过抑制啁啾并调节

基频激光脉冲的能量 , 获得了最高达 44%的倍频能量

转化效率。为了研究基频光脉冲频率啁啾对 SHG的影

响 , 本文测量了倍频能量转化效率与基频脉冲频率啁

啾之间的依赖关系 , 结果发现零啁啾时对应最高的倍

频转化效率 ,并且在光栅相对位置相同时 ,正啁啾基频

脉冲的 SHG转化效率高于负啁啾时的值。另外 , 还发

现倍频光谱的特性与基频激光脉冲啁啾有一定的依赖

关系。

1 实验安排

实验是在中国科学院物理研究所极光二号( XL- I-

I) [7]掺钛蓝宝石超短超强激光装置上进行的。从激光压

缩室中输出的基频激光频率 10 Hz, 中心波长约为 790

nm,零啁啾时基频激光脉冲宽度约 75 fs。当激光脉冲

能量约 300 mJ时,激光脉冲平均强度约 6×1011 W/cm2。

SHG所使用的倍频晶体为 2 mm厚的第一类相位匹配

KDP晶体。通过调节入射激光与 KDP晶体表面法线之

间的夹角实现相位匹配。在经过 KDP 晶体的前后 , 分

别用标定过的二极管及能量计测量基频和倍频光脉冲

的能量 ,并使用光谱仪测量倍频光光谱。通过单次自相

关仪可以测量基频激光脉冲宽度随光栅相对位置的依

赖关系,脉冲宽度最短时为零啁啾的位置 ,并以此处作

为光栅相对位置的零点。本文主要进行了 3 个方面的

测量 :① 固定光栅相对位置为零点 , 测量不同能量的

基频光入射时倍频脉冲的能量转化效率 ;② 固定基频

激光能量 , 测量不同啁啾时的倍频激光脉冲能量 ;③

固定入射基频激光能量 , 测量不同啁啾时的倍频脉冲

光谱。

2 实验结果及讨论

图 1 所示为基频激光脉冲宽度与光栅相对位置之

间的依赖关系。基频激光脉冲宽度最短处的零啁啾点

定为光栅相对位置零点。从图中可以看出,零啁啾时基

频激光脉冲宽度约为 75 fs, 光栅相对位置越偏离零啁

啾位置脉冲宽度越长。固定光栅相对位置保持基频脉

冲啁啾为零 , 调整基频激光脉冲能量从 50 mJ 增加到

325 mJ,测量不同能量下的倍频能量转化效率 , 结果如

研究论文( Articles )

18



科技导报 2007 年 第 25 卷 第 8 期 (总第 230 期)科技导报 2007 年 第 25 卷 第 8 期 (总第 230 期)科技导报 2007 年 第 25 卷 第 8 期 (总第 230 期)科技导报 2007 年 第 25 卷 第 8 期 (总第 230 期)科技导报 2007 年 第 25 卷 第 8 期 (总第 230 期)科技导报 2007 年 第 25 卷 第 8 期 (总第 230 期)科技导报 2007 年 第 25 卷 第 8 期 (总第 230 期)科技导报 2007 年 第 25 卷 第 8 期 (总第 230 期)科技导报 2007 年 第 25 卷 第 8 期 (总第 230 期)科技导报 2007 年 第 25 卷 第 8 期 (总第 230 期)科技导报 2007 年 第 25 卷 第 8 期 (总第 230 期)科技导报 2007 年 第 25 卷 第 8 期 (总第 230 期)科技导报 2007 年 第 25 卷 第 18 期 (总第 240 期)

图 2所示。随着基频脉冲能量的增加,倍频转化效率先

增大后减小 ,并且基频脉冲能量约为 150 mJ 时倍频转

化效率达 44%。当基频脉冲能量较低时,激光强度也较

低,由于倍频是二阶非线性过程 ,故倍频转化效率相应

也偏低。随着基频脉冲能量的增加 ,转化效率增加 ,与

此同时,越来越多的基频光被消耗 ,基频泵浦源的减少

必然抑制倍频成分的继续增加 , 甚至引起倍频光又转

变为基频光 [8]。另外 ,极高的基频脉冲强度可能导致三

阶非线性效应所引起的自相位调制出现。衡量三阶非

线性效应强弱的参量为非线性相互作用长度 LNL。

LNL=
c
n2!I

( 1)

其中 , c 为真空中的光速 , ! 为基频激光中心频率 , n2为
非线性折射率, I为输入的光强。LNL的定义为由于自相

位调制作用使脉冲频谱展宽为原来 2! 倍时脉冲在介
质中所经过的距离。实验中, LNL≈1 mm<2 mm,因此在

本文的实验中三阶非线性效应不可忽略。SPM效应将

使基频脉冲光谱成分改变 ,引发频率啁啾 ,并可能会引

起相位失配 , 从而在基频脉冲能量较高时进一步降低

倍频转化效率。

图 3 所示为基频脉冲能量固定≈200 mJ 时 , 倍频

脉冲能量与基频脉冲啁啾之间的依赖关系。光栅相对

位置增加 (减少) 表示压缩室中两光栅对的间距增加

(减少) ;光栅相对位置小于零时 ,表示光栅对的间距小

于零啁啾时的值 ,且脉冲为正啁啾;光栅相对位置大于

零则对应负啁啾。由图 3可知,零啁啾时倍频脉冲的能

量最大,约为 90 mJ。随着光栅相对位置偏离零啁啾,倍

频脉冲的能量减小。这主要是由于光栅相对位置偏离

零点时 ,脉冲啁啾量的增加导致脉宽随之增加 ,基频激

光强度迅速减小,从而引起倍频效率相应降低。还可以

发现,对于绝对值相同的光栅相对位置 ,基频脉冲为正

啁啾时产生的倍频脉冲能量大于负啁啾。当光栅相对

位置绝对值≈600 μm时 ,正啁啾对应的倍频脉冲能量

约为负啁啾时的 1.5倍。对于高斯型脉冲包络, GVD的

影响可由色散长度 LD来衡量。

LD=
"1
2

4ln2#
2
k/#!
2 ( 2)

LD定义为由于 GVD效应,脉宽变为原来的 2! 倍时脉
冲在介质中所经过的距离。在本文实验中 LD≈10 mm

>>2 mm,因此 GVD引起的脉宽展宽较小,可以忽略。衡

量 GVM效应的参量为[9]:

对于 Sech包络

L"=
0.36

# fB1 1/vg2 - 1/vg1
( 3)

对于高斯包络

L"=
0.54

# fB1 1/vg2 - 1/vg1
( 4)

其中 , # fB1为脉冲光谱宽度 , vg1 , vg2分别为基频与倍频
脉冲的群速度。L"定义为由于 GVM效应 ,使得倍频脉

宽变得与基频脉宽大致相等时脉冲在介质中所经过的

距离。当晶体长度大于此长度时, GVM所引起的脉宽展

宽不可忽略。在本文实验中, L"约为 750 μm<2 mm,所

以 GVM对脉宽的展宽作用不可忽略。对于正啁啾的基

频脉冲,脉冲前沿频率低,后沿频率高。又由于 KDP为

正常色散晶体 ( dn/d!>0, 其中 n 为晶体的折射率 ,ω为
光波的频率) , 因此倍频光脉冲前沿群速度较快 , 基频

光脉冲后沿群速度较慢。这一特性可能有利于基频脉

冲与倍频脉冲的重合 , 从而抑制 GVM效应 , 增强倍频

转化效率。

图 1 压缩光栅相对位置与主激光脉冲宽度的依赖关系

Fig. 1 Duration of fundamental laser pulses as a

function of grating pos ition

图 2 倍频能量转化效率与基频激光脉冲能量的依赖关系

Fig. 2 Efficiency of frequency doubling as a function of

fundamental laser energy
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图 3 倍频脉冲能量与光栅位置的依赖关系

Fig. 3 Second harmonic pulse energy as a function

of grating pos ition

图 4 所示为光栅在几个不同相对位置时的倍频脉

冲光谱。由图可见 ,正啁啾时光谱展宽比负啁啾时大。

这可能是由于正啁啾与 SPM相结合的结果。如前面所

述,在实验中 ,激光强度很强以至于三阶非线性效应不

能忽略。色散效应将使正啁啾脉冲在时域上进一步展

宽 , SPM效应则使激光脉冲在频域加宽。另外还可观察

到 , 对于正啁啾脉冲 , 随着啁啾量的增加 , 光谱成分也

发生扩展。

3 结论

综上所述 , 本文利用中国科学院物理研究所的极

光二号 ( XL- II)掺钛蓝宝石超短超强激光装置 , 使用

2 mm KDP 晶体对脉宽为 75 fs、平均强度约 1011 W/cm2

的超短超强激光脉冲进行了飞秒激光脉冲倍频的实

验。通过调节基频脉冲能量能够产生高于 40%的倍频

转化效率。测量了倍频脉冲能量与啁啾的依赖关系,发

现零啁啾对应最高的转化效率 , 且转化效率随啁啾量

的增加而减少。还观察到在一定范围内正啁啾的基频

脉冲产生的倍频脉冲能量更高(可达 1.5倍)。研究不同

激光参数下倍频光脉冲的特性能够加深人们对超短超

强激光脉冲倍频的物理过程的认识 , 通过调节基频脉

冲的能量以及尽量减少频率啁啾可以优化飞秒激光脉

冲倍频的转化效率。
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图 4 不同光栅相对位置下的倍频激光脉冲光谱

Fig. 4 Spectra of second harmonic for different grating

pos itions
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