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摘要：相对于近红外波段的飞秒激光脉冲，紫外波段的飞秒脉冲由于具有单光子能量高、聚焦特性好、电离率高和

成丝阈值低等优点，在高功率密度光场的产生、等离子体光物理等领域有着越来越广阔的应用前景，成为激光技术的研

究热点。随着紫外飞秒激光技术的发展，传统的脉宽测量方法不能满足需求。指出了紫外飞秒激光脉宽测量研究的主

要进展，讨论了目前可用于紫外飞秒激光脉宽的测量方法，主要有双光子荧光测量法、互相关法、简并四波混频法、多光

子电离法，介绍了相关测量原理与特点。在此基础上，对紫外飞秒激光脉宽测量技术研究前景进行了展望。
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引　言

紫外飞秒激光是具有峰值功率高、成丝阈值低、电

离率高、聚焦特性好等特点的光源，故在光化学、光生

物学等领域有应用潜力［１３］。例如，在光丝诱导远程荧

光光谱技术中，可采用波长为２６７ｎｍ的深紫外飞秒激
光和８００ｎｍ的红外飞秒激光进行双色场光丝诱导气
体荧光，提高该技术的灵敏度、信噪比和检测效率［４］。

再如，采用紫外飞秒激光的拉丝可以提升激光诱导击

穿光谱技术的准确性、测量精度、安全性以及可靠性，

降低探测限度，从而有望实现远距离动态检测［５］。

紫外飞秒激光可通过固体的非线性效应产生，该

方法通过使用非线性晶体，对红外或可见光波段的飞

秒脉冲进行一次或多次频率转换。偏硼酸钡（β
ＢａＢ２Ｏ４，ＢＢＯ）晶体和三硼酸锂（ＬｉＢ３Ｏ５，ＬＢＯ）晶体都
具有非线性系数大、光损伤阈值高、化学稳定好、易于
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机械加工等优异性能，尤其在紫外波段透光范围特别

宽。故常用于紫外飞秒脉冲的产生［６８］。ＺＨＯＵ等
人［９］使用中心波长为８００ｎｍ的钛宝石激光器作为光
源，其脉宽为７０ｆｓ，以ＢＢＯ晶体作为非线性介质，先倍
频产生 ４００ｎｍ的光脉冲，再通过 ４００ｎｍ的倍频光与
８００ｎｍ的基频光的和频，产生了 ２６６ｎｍ紫外飞秒脉
冲。由于受到晶体传输波长的限制，目前该方法仅能

产生 ２００ｎｍ以上的紫外飞秒脉冲。氟硼酸铍钾
（ＫＢｅ２ＢＯ３Ｆ２，ＫＢＢＦ）晶体是新型的固体非线性介质，
紫外透过范围约为１５２ｎｍ～３６６０ｎｍ，利用该晶体可以
获得２００ｎｍ的深紫外飞秒脉冲［１０］，由于还没有批量生

产，故该晶体在紫外飞秒脉冲的产生中并未得到推广。

脉宽的精确测量对紫外飞秒激光技术的发展有重

要意义，故成为该领域的研究重点。现有的方法，如相

关法、自参考光谱位相相干电场重建法、频率分辨光学

开关法等，主要用于红外或可见光波段的超短脉宽测

量［１１１４］，由于缺少合适的非线性晶体，上述方法不适

用于紫外飞秒激光。目前，适用于紫外飞秒脉冲的脉

宽测量方法主要有改进后的双光子荧光法、互相关法、

简并四波混频法、多光子电离法等，本文中对以上技术

进行了重点介绍。

１　双光子荧光法

图１所示为双光子诱导荧光过程的能级跃迁示意
图。在强光的激发下，基态荧光介质通过虚拟能级同

时吸收两个低频光子后被激发至激发态，这个过程即

为双光子吸收，激发态荧光介质再辐射出的高频光子

即为双光子诱导的荧光。由于具有选择激发性等优

点，故双光子荧光在生物组织显微成像等方面有广泛

应用［１５１６］，除此之外，可以利用双光子荧光现象对紫

外飞秒激光的脉宽进行测量。

图１　双光子吸收模型图

假设两束相反传播的紫外飞秒激光脉冲分别表示

为：

Ｅ１（ｔ，ｚ）＝Ａ１（ｔ＋ｚｎ／ｃ）ｅｘｐ［－ｉ（ω１ｔ－ｋ１ｚ）］（１）
Ｅ２（ｔ，ｚ）＝Ａ２（ｔ－ｚｎ／ｃ）ｅｘｐ［－ｉ（ω２ｔ＋ｋ２ｚ）］（２）

式中，Ｅ１和 Ｅ２分别为光束１、光束２的光强分布；Ａ１
和Ａ２分别为光束１、光束２的振幅在空间的分布；ｎ为

光束１、光束２在介质中的折射率；ｃ为光速；ω１和 ω２
分别为光束１、光束２的中心角频率；ｋ１和ｋ２分别为光
束１、光束２的波数；ｔ为光束１、光束２在空间的传播
时间；ｚ为光束１、光束２的在空间中的位置。因为双
光子荧光的强度正比于激发光强度的平方，所以使用

光探测器探测到的荧光强度为：

Ｉ（ｚ）∝∫Ｅ１（ｔ，ｚ）＋Ｅ２（ｔ，ｚ）４ｄｔ （３）

式中，Ｉ（ｚ）为荧光在空间的强度分布。不考虑脉冲初
始相位，且分别令Ａ＝Ａ１＝Ａ２，ω１＝ω２，ｋ＝ｋ１＝ｋ２，则：

Ｉ（ｚ）∝∫Ａ４（ｔ）ｄｔ＋２ｃｏｓ（２ｋｚ）×
∫Ａ３（ｔ－ｚｎ／ｃ）Ａ（ｔ＋ｚｎ／ｃ）ｄｔ＋

ｃｏｓ（４ｋｚ）∫Ａ２（ｔ－ｚｎ／ｃ）Ａ２（ｔ＋ｚｎ／ｃ）ｄｔ （４）

　　当ｚ＝０时，两束反方向传播的紫外飞秒激光完全

重合，Ｉ（ｚ）∝４∫Ａ４（ｔ）ｄｔ，当 ｚ趋近于无穷时，Ｉ（ｚ）∝
∫Ａ４（ｔ）ｄｔ。因此，通过对不同延迟下的飞秒脉冲诱导
的双光子荧光强度，或对单个脉冲诱导的荧光强度的

空间分布进行测量，即可计算出待测脉冲的宽度［１７］。

基于双光子荧光法的紫外飞秒激光脉宽测量实验

装置如图２所示。待测紫外飞秒激光以６０°的入射角
通过分束镜后，被分为两束强度相等的光脉冲；再经反

射镜片，两束激光以相反的方向共线传播；采用相同的

会聚透镜对两束光聚焦，以提高荧光的激发强度，此处

的会聚透镜应关于荧光介质对称设置，通过对会聚光

斑的尺寸调节来控制激发光强；采用电荷耦合元件

（ｃｈａｒｇｅｃｏｕｐｌｅｄｄｅｖｉｃｅ，ＣＣＤ）相机与成像镜头对双光
子荧光图像进行捕捉。为了提高紫外飞秒激光的能量

传递效率，分束镜、会聚透镜等光学器件可使用氟化

钙、氟化镁晶体及紫外级熔融石英来制作，反射镜需要

保证对紫外飞秒脉冲的反射率。此外，荧光介质需根

据待测光源的波长来选择，一般ＣＣＤ相机的波长响应
　　

图２　双光子荧光法测量脉冲宽度装置图

６０２
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范围应覆盖荧光波段。

１９９７年，ＯＭＥＮＥＴＴＯ等人［１８］利用熔融二氧化硅

晶体的双光子诱导色心形成的荧光制得单脉冲自相关

器，并通过该自相关器成功地对波长为２４８ｎｍ、脉宽为
１６０ｆｓ的紫外飞秒脉冲进行了精确测量。通过对获得
的数据进行拟合，得到的单脉冲自相关曲线如图３所
示。研制的单脉冲自相关器采用的探测器的像素尺寸

为２．４μｍ。

图３　自相关曲线图

脉冲的时间宽度Δｔ为：

Δｔ＝２ｎＺｃ （５）

式中，Ｚ为荧光强度分布的半峰全宽。利用（５）式将
空间横坐标转换成时间坐标，即可将荧光的空间信号

变成光脉冲的时域信号。可得每个像素对应于１５ｆｓ。
１９８７年，ＨＵＴＣＨＩＮＳＯＮ等人［１９］报道了利用 Ｘｅ２

中的双光子荧光对亚皮秒ＫｒＦ激光器的单个超短脉冲
的持续时间进行测量，成功测量了２４８ｎｍ飞秒脉冲宽
度约为３５０ｆｓ。相比真空紫外荧光，可见光波段的荧光
更具有研究价值。这种简单的技术可以应用于波长为

２０４ｎｍ～３０６ｎｍ的紫外飞秒脉宽测量。１９９１年，
ＤＡＤＡＰ等人［２０］证明了足够薄（约２５０μｍ）的单晶金刚
石中能够产生足够强的双光子吸收现象，并基于双光

子荧光测量原理，简要介绍了０．１８ｐｓ～１．４ｐｓ的脉冲
宽度测量方法，该方法不需要相位匹配，并且可应用于

波长为２２０ｎｍ～５５０ｎｍ范围内的脉宽测量。１９９６年，
ＬＩ等人［２１］基于ＢａＦ２中的双光子荧光法研制出单脉冲
自相关器，利用 ＢａＦ２发射紫外荧光，成功用于测量
２４８ｎｍ紫外飞秒脉冲，脉宽为８５０ｆｓ，荧光强度也可用
于测量ＢａＦ２双光子吸收系数。

基于双光子荧光法测量脉宽装置简单，测量过程

不需要相位匹配，同时产生的双光子荧光波段远离激

发光波段，避免了激发光对荧光强度探测的影响。但

是当两束光脉冲不完全重叠时会产生背景光，理想情

况下，最大荧光强度和两束光脉冲完全不重叠时产生

的荧光强度之比为３∶１，可以通过适当提高入射光脉
冲的能量提高信号光和背景光强度的对比度保证测量

精度。双光子荧光测量法一般可用于２００ｎｍ以上的
紫外飞秒脉宽测量。

目前本实验室正在研制脉宽约１００ｆｓ、中心波长为
１９３ｎｍ的紫外飞秒光源。通过对实验方案的可行性分
析，本课题组拟采用双光子荧光法测量上述光源脉宽，

相关实验细节与数据处理有待进一步分析。

２　互相关法

相关法基于迈克尔逊干涉仪的结构，通过记录两

束光脉冲入射至晶体中产生的相关信号，来测量入射

光脉冲的时域宽度［２２］。自相关法中，入射至介质中的

两束脉冲完全相同，当入射至介质中为两束不同的脉

冲，此时该测量方法可称为互相关法。假设基频光强

度为Ｉ１（ｔ），倍频光强度为 Ｉ２（ｔ），则互相关函数可表
示为［２３］：

Ｉ（τ）＝∫
＋∞

－∞
Ｉ１（ｔ－τ）Ｉ２（ｔ）ｄｔ （６）

式中，τ为两束光脉冲之间的延迟时间。
当脉冲的基本形状和宽度已知时，该方法可以用

来研究二次谐波场。１９８８年，ＥＤＥＬＳＴＥＩＮ等人［２４］在

第２块倍频晶体中将６３０ｎｍ脉冲与其在第１块倍频
晶体中倍频得到的３１５ｎｍ紫外脉冲混频。通过观察
产生的 ２００ｎｍ紫外脉冲强度研究 ６３０ｎｍ脉冲和
３１５ｎｍ脉冲的互相关过程。其中 ６３０ｎｍ脉冲宽度为
已知，混频信号的强度可以通过实验测量。

图４所示为互相关测量法装置图。其中ＴＳＡ（Ｔｉ∶
ｓａｐｐｈｉｒｅｌａｓｅｒ）为飞秒掺钛宝石激光器，ＢＢＯ４是用来
产生混频激光的晶体。入射脉冲经过级联晶体组产生

待测脉冲，采用高反镜将待测脉冲与基频光分开，基频

光通过延时装置，并引入时间延迟。当两束脉冲会聚

至非线性晶体上，产生混频信号，改变延迟即可得到混

频信号强度随延迟变化的曲线。

图４　互相关测量法装置图

利用互相关法测量脉宽时，需对测量系统定标。

即当两束光脉冲准同步时，记录初始峰值位置 ｘ１，然

７０２
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后选择一光路引入延迟，可通过沿垂直光束传播方向

插入标准片，记录峰值位置 ｘ０。峰值位置相对移动量
Ｌ＝ｘ０－ｘ１，如图５所示。

图５　互相关峰值位置原理示意图

因此，峰值位置每移动一个单位长度两光束的延

时量为：

ｒ＝（ｎ－１）×ｄｃ×Ｌ （７）

式中，ｄ为标准片厚度。
２０１１年，ＤＡＩ等人［２５］基于上述测量装置，先将

８１０ｎｍ光脉冲通过晶体组产生２６６ｎｍ紫外飞秒脉冲，
再将８１０ｎｍ基频光和２６６ｎｍ紫外飞秒脉冲混频产生
２００ｎｍ光脉冲，得到混频信号随延迟时间的强度变化
曲线，再通过定标，计算出２６６ｎｍ紫外飞秒脉冲宽约
为２３０ｆｓ。通过与双光子荧光法测量结果对比，数据基
本接近。

虽然互相关法可以成功测量出紫外飞秒脉冲宽

度，由于作用的是两束不同的光脉冲，因此在定标的过

程会存在一定的误差，导致实验结果的可重复性较低，

同时峰值的移动量与两束光的夹角、延迟时间有关，因

此，在测量脉宽的过程，需选择合适的晶体、夹角，准确

控制延迟时间以减小误差。

３　简并四波混频法

四波混频指４束不同频率的光脉冲在非线性介质
中混频过程，在四波混频中光子满足能量和动量守恒。

当４束光脉冲的频率全都相等时即为简并四波混
频［２６］。

简并四波混频基于３阶非线性极化效应，在介质
中，当两束抽运光在空间和时间上重合时，会形成光

栅。若入射脉冲为３束抽运光，则入射至非线性介质
中的两束脉冲可诱导出折射率呈周期性变化的瞬态光

栅。当第３束光入射至介质中，则被光栅衍射形成信
号光［２７］。

在非线性介质中，３束抽运光和信号光的波矢按
照正方形的４个顶点排列，且满足相位匹配条件：

ω４ ＝ω１＋ω２＋ω３ （８）
ｋ４ ＝ｋ１－ｋ２－ｋ３ （９）

　　如图６所示，其中 ｋ１，ｋ２，ｋ３，ｋ４为各光束的波矢，
ω１，ω２，ω３，ω４为各光束的中心角频率。

图６　瞬态光栅衍射的波矢结构

若引入延迟，则信号光的强度随延迟时间发生变

化，可通过 ＣＣＤ相机获得自相关曲线。假定脉冲波
形，根据测得的自相关曲线宽度反推出脉冲宽度。

设３束光脉冲强度分别为Ｉ１（ｔ），Ｉ２（ｔ），Ｉ３（ｔ），信
号光强度为Ｉ４（τ）：

Ｉ４（τ）∝∫
＋∞

－∞
Ｉ１（ｔ）Ｉ２（ｔ－τ）Ｉ３（ｔ）ｄｔ （１０）

式中，τ为延迟时间。
假设脉冲波形为高斯波形，Ｉ（ｔ）的半峰全宽为Δｔ。

Ｉ（ｔ）＝Ｉ（０）ｅｘｐ－４ｌｎ２ ｔ
Δ( )ｔ[ ]２ （１１）

　　当３束光光强相等时，结合（１）式、（２）式可得：

Ｉ４（τ）＝Ｉ４（０）ｅｘｐ－
８ｌｎ２
３

τ
Δ( )ｔ[ ]２ （１２）

　　从上式可以看出，极短的延迟时间Δτ可表示为：

Δτ＝槡６２Δｔ （１３）

　　即Δｔ＝０．８１６Δτ，故只需得到自相关曲线的宽度
即可得到脉冲宽度。

基于上述原理，２０１６年，ＸＵ等人［２８］建立了如图７
所示的紫外单次自相关测量装置。３束待测光束通过
柱透镜聚焦在非线性介质，其中光束２通过延迟装置，
当３束光的脉冲时间重叠时，获得自相关信号并成像
到线阵ＣＣＤ上，计算机处理获得的数据。将该仪器运
　　

图７　紫外单次自相关测量装置

８０２
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用到掺钛蓝宝石激光的倍频光（４００ｎｍ）与三倍频光
（２６６ｎｍ）的脉宽测量，获得如图８所示的测量结果。

图８　倍频光和三倍频光的自相关曲线图

将该仪器应用在测量２４８ｎｍＫｒＦ准分子激光器的
输出脉冲宽度，测量结果如图９ａ所示，脉宽为５００ｆｓ。
为了验证测量的准确性，采用双光子荧光测量法，获得

脉宽为４９０ｆｓ，测量结果如图９ｂ所示。

图９　ＫｒＦ准分子激光和双光子荧光法自相关曲线

简并四波混频测量脉宽法具有准确性高、误差小等

优点，由于非线性介质的限制，可适用于测量波长范围

约为２４８ｎｍ～４００ｎｍ的紫外飞秒脉冲。测量装置实时
显示结果，能够对脉宽进行单次测量，分辨脉宽的变化。

４　多光子电离

光与物质相互作用时，当光子的能量大于或等于

原子电离能时就产生电离现象。根据物质发生电离时

吸收光子数的数目可分为单光子电离、多光子电离。

其中多光子电离包括双光子电离、三光子电离。

多光子电离过程可分为非共振多光子电离和共振

多光子电离。非共振多光子电离指物质直接吸收两个

或多个光子发生电离，共振多光子电离指物质先吸收

两个或多个光子由基态跃迁至激发态，然后再吸收一

定数目的光子发生电离［２９］。

多光子电离技术可与飞行时间质谱技术结合使

用，并可用于激光脉宽检测。由于飞行时间质谱技术

具有检测快、分析范围广以及实验装置简单等优点，因

此在生物学、医学等领域中得到了广泛的应用［３０３２］。

２０１４年，ＬＩＵ等人［３３］基于飞秒光电子影像技术，采用

飞行时间质谱仪研究了碘甲烷分子在飞秒强激光场作

用下的多光子电离动力学，运用飞秒强场多光子电离

技术对多原子分子离子的振动量子态进行光学操控。

基于多光子电离原理，２０１０年，ＩＲＩＫＵＲＡ等人［３４］

将该技术运用于脉宽测量，利用稀有气体Ａｒ的多光子
电离，通过飞行时间（ｔｉｍｅｏｆｆｌｉｇｈｔ，ＴＯＦ）质谱仪成功测
量了超短的红外脉冲宽度，获得脉宽为２１３ｆｓ。该测量
方法被验证合理可行后，也被应用于紫外飞秒激光脉

宽测量。

基于多光子电离法测量紫外飞秒激光脉宽装置如

图１０所示。光脉冲以４５°的入射角通过分束镜后，一
束光作为测量探针，另一束光经过级联晶体组产生的

三次谐波与经过延迟装置１的基频光共线聚焦至充满
氩气的气室，并发生非线性效应产生待测紫外飞秒脉

冲。脉宽测量过程发生在氙气填充的 ＴＯＦ质谱仪中，
其中氙气的电离势是１２．１５ｅＶ。通过延迟装置２的基
频光与深紫外飞秒脉冲共线进入质谱仪的相互作用区

域。产生的离子通过电场加速，由微通道板检测，测量

　　

图１０　多光子电离法测量１６０ｎｍ紫外飞秒激光脉宽装置图

９０２
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的归一化离子计数率作为互相关信号，根据测得的互

相关曲线获得脉宽信息。

２０１０年，ＢＥＵＴＬＥＲ等人［３５］基于上述实验装置成

功测量了１６０ｎｍ紫外飞秒激光脉宽，其中１６０ｎｍ待测
紫外飞秒脉冲由８００ｎｍ基频光与产生的２６６ｎｍ三次
谐波的非线性效应产生，基于多光子电离原理，在氙气

填充的ＴＯＦ质谱仪中采用８００ｎｍ基频光对待测脉冲
进行扫描。图１１所示是根据实验中获得的互相关轨
迹和高斯拟合后得到的曲线，测得的脉宽持续时间为

４９ｆｓ。

图１１　８００ｎｍ基频光和１６０ｎｍ信号光互相关曲线

相比其它脉宽测量方法，多光子电离测量法可以

较为准确地测量２００ｎｍ以下紫外飞秒脉冲宽度。但
是由于测量过程在充满稀有气体的飞行时间质谱仪中

进行，选择具有不同电离势的稀有气体可能会对测量

结果产生一定的影响，同时气室气压的合理控制也是

保证测量精度的重要因素。

５　结束语

介绍了紫外飞秒激光技术的发展现状，综述了多

种针对紫外飞秒激光脉宽的测量方法。相较于红外波

段及可见光的脉宽测量方法，由于缺乏适用于紫外波

段的非线性晶体，紫外波段飞秒激光脉宽的测量依然

存在难题。目前已经提出了一些针对紫外飞秒激光的

脉宽测量方法，并且可以测量出紫外波段飞秒激光的

脉宽信息，但是紫外飞秒激光脉宽测量技术还不够成

熟。基于紫外飞秒激光的优良特性和在众多研究领域

中发挥着重要作用，获取紫外飞秒激光脉宽信息是有

需求的，随着紫外飞秒激光研究的发展，更多的脉宽测

量方法将被发现，并用于更短波段的紫外飞秒激光脉

宽测量。
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（ｉｎＣｈｉｎｅｓｅ）．

［３２］　ＺＨＡＯＢ，ＳＨＥＮＸＪ．ＴｈｅｄｅｖｅｌｏｐｍｅｎｔｏｆＴＯＦＭＳａｎａｌｙｓｉｓｔｅｃｈｎｉｑｕｅ
［Ｊ］．ＭｏｄｅｒｎＳｃｉｅｎｔｉｆｉｃＩｎｓｔｒｕｍｅｎｔｓ，２００６，１６（４）：３０３３（ｉｎＣｈ
ｉｎｅｓｅ）．

［３３］　ＬＩＵＹＺｈ，ＧＥＲＢＥＲＴ，ＫＮＯＰＰＧ．Ｏｐｔｉｃａｌｃｏｎｔｒｏｌｏｆｔｈｅｖｉｂｒａｔｉｏｎａｌ
ｅｘｃｉｔａｔｉｏｎｏｆｔｈｅｐｏｌｙａｔｏｍｉｃｉｏｎｓｖｉａｓｔｒｏｎｇｆｉｅｌｄｍｕｌｔｉｐｈｏｔｏｎｉｏｎｉｚａ
ｔｉｏｎ［Ｊ］．ＡｃｔａＰｈｙｓｉｃａＳｉｎｉｃａ，２０１４，６３（２４）：２４４２０８（ｉｎＣｈｉｎ
ｅｓｅ）．

［３４］　ＩＲＩＫＵＲＡＭ，ＺＵＳＨＩＨ，ＮＡＧＡＹＡＷ，ｅｔａｌ．Ａｕｔｏｃｏｒｒｅｌａｔｉｏｎｍｅａｓ
ｕｒｅｍｅｎｔｏｆｓｕｂｐｉｃｏｓｅｃｏｎｄｐｕｌｓｅｓｂｙｕｓｉｎｇｍｕｌｔｉｐｈｏｔｏｎｉｏｎｉｚａｔｉｏｎｏｆ
ｒａｒｅｇａｓｅｓ［ＤＢ／ＯＬ］．［２０１８０６２７］．ｈｔｔｐｓ：／／ｗｗｗ．ｊｓｔａｇｅ．ｊｓｔ．ｇｏ．
ｊｐ／ａｒｔｉｃｌｅ／ｊｃｅｅｅｋ／２０１０／０／２０１０＿０＿６６１／＿ｐｄｆ．

［３５］　ＢＥＵＴＬＥＲＭ，ＧＨＯＴＢＩＭ，ＮＯＡＣＫＦ，ｅｔａｌ．Ｇｅｎｅｒａｔｉｏｎｏｆｓｕｂ５０ｆｓ
ｖａｃｕｕｍｕｌｔｒａｖｉｏｌｅｔｐｕｌｓｅｓｂｙｆｏｕｒｗａｖｅｍｉｘｉｎｇｉｎａｒｇｏｎ［Ｊ］．Ｏｐｔｉｃｓ
Ｌｅｔｔｅｒｓ，２０１０，３５（９）：１４９１１４９３．
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