
书书书

第４１卷　第７期 中　国　激　光 Ｖｏｌ．４１，Ｎｏ．７

２０１４年７月 犆犎犐犖犈犛犈犑犗犝犚犖犃犔犗犉犔犃犛犈犚犛 犑狌犾狔，２０１４

碘分子吸收稳定中红外差频激光频率

孙明国１，２　马宏亮１　王贵师２　汪　磊２　曹振松１　梁万国３

陈怀曦３　周　煌３　邹小林３　陈卫东２
，４
　高晓明１

，２

１ 中国科学院安徽光学精密机械研究所中国科学院大气成分与光学重点实验室，安徽 合肥２３００３１

２ 中国科学院安徽光学精密机械研究所大气物理化学研究室，安徽 合肥２３００３１

３ 中国科学院福建物质结构研究所，福建 福州３５０００２

４ 法国滨海大学大气物理化学实验室，法国 敦刻尔克

烄

烆

烌

烎５９１４０

摘要　差频光源用于大气分子稳定同位素丰度研究需要频率稳定的连续输出的空闲光。基于连续可调谐钛宝石

激光器和单频连续Ｎｄ∶ＹＡＧ激光器建立差频系统，为了稳定差频系统产生的红外光源的波长，利用ＭｇＯ∶ＰＰＬＮ作

为倍频晶体，采用有多普勒展宽的碘分子吸收稳频方法，结合数字比例 积分 微分（ＰＩＤ）反馈控制技术，将 Ｎｄ∶

ＹＡＧ激光器的频率漂移量稳定在１．２ＭＨｚ／ｈ内，稳定度为４．２６×１０－９。实验结果表明：增加对压电陶瓷（ＰＺＴ）的

调制电压时，Ｎｄ∶ＹＡＧ激光在１ｈ内的频率漂移量迅速减小，超过１Ｖ后漂移量趋于稳定；改变对ＰＺＴ调制频率没

有获得较高的稳定度。将频率稳定后的Ｎｄ∶ＹＡＧ激光用于产生３．４２μｍ附近的差频光源，通过对低压下ＣＨ４ 气

体分子吸收谱线的测量，去卷积运算得到差频系统的线宽约为６．９ＭＨｚ。实验结果既为该方法用于稳定激光频率

提供了重要的参考，又为痕量气体探测提供了频率稳定的差频光源。
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１　引　　言

近年来，随着新型非线性光学材料、准相位匹配

技术和激光技术的发展，基于非线性差频产生连续

相干红外辐射源技术已趋于成熟。这种技术拓宽了

现有激光波长覆盖范围，提供了新的相干光波段。

通过可见或红外激光在非线性光学晶体中的差频，

已经成功获得了连续中红外相干光源［１－２］，并广泛

应用于各种痕量气体高灵敏度监测和大气高分辨率

吸收光谱研究等［３－６］。

差频光源的频率稳定性由抽运光和信号光的频

率稳定性共同决定［７］。钛宝石激光器和 Ｎｄ∶ＹＡＧ

激光器常用来作为产生２～５μｍ中红外差频光的种

子光源。目前，钛宝石激光技术比较成熟，能够实现

激光的窄线宽及频率稳定输出，如英国 ＭＳｑｕａｒｅｄ

Ｌａｓｅｒｓ公司生产的窄线宽钛宝石激光器，说明书上

标称线宽小于５０ｋＨｚ，实验室实测７８０ｎｍ（文中均

指真空中波长）处的线宽为２５ｋＨｚ，自带的参考腔

锁定系统，使得钛宝石激光器频率稳定性较好；而对

于ＹＡＧ激光器，由于受环境温度变化等因素影响，

其输出频率漂移幅度较大（１ＭＨｚ／ｍｉｎ），甚至发生

突变现象，ＹＡＧ激光器的频率稳定性是影响差频光

频率稳定性的主要因素。因此，需要对Ｎｄ∶ＹＡＧ激

光器进行稳频。在频率稳定技术中，选取频率参考标

准非常重要，常用的频率参考标准是法布里 珀罗

（ＦＰ）腔的透射峰
［８］。在较高腔镜反射率时，ＦＰ腔

透射峰的线宽很窄，其信号幅度值对频率的变化非

常灵敏，因而在腔本身稳定的前提下，可以实现很窄

的激光线宽。但ＦＰ腔本身的稳定性易受环境的

影响，使频率参考标准产生波动。在压力变化不大

的条件下，原子、分子或离子的跃迁谱线的中心频率

稳定，常被选作激光频率稳定的参考标准［９］。在对

Ｎｄ∶ＹＡＧ激光器进行稳频时，常采用碘分子吸收线

作为频率标准，相关技术主要有碘分子线性或饱和

吸收的奇次谐波稳频［１０］和调制转移光外差稳频［１１］。

目前，多个研究小组已建立了激光光源稳频系统。

Ｅｉｃｋｈｏｆｆ等
［１２］采用调制转移光谱技术，以碘分子吸

收的超精细结构为频率标准，成功地实现了对一环

形固体激光器稳频，频率稳定度低于１×１０－１３（１ｓ）

量级。中国科学技术大学的Ｄｅｎｇ等
［１３］采用碘分子

吸收一次谐波稳频技术，对ＹＡＧ激光器进行了稳频，

并将稳频后的ＹＡＧ光源用于差频，实验上对比了稳

频前后差频光的稳定性。中国科学院安徽光学精密

机械研究所的贺志刚等［１４］采用ＫＴＰ晶体倍频ＹＡＧ

激光光源，通过数字比例 积分 微分（ＰＩＤ）反馈控制

的方法成功实现了对ＹＡＧ激光器的稳频，稳频后的

光源可以长期稳定工作。碘分子多普勒展宽吸收奇

次谐波稳频相对饱和吸收稳频，结构简单，较宽的吸

收线为稳频提供了更大的动态范围，有利于实现长时

间的稳频，便于差频光源的长时间应用。

本文采用碘分子多普勒展宽吸收一次谐波信号

稳频技术，通过数字ＰＩＤ反馈的方式，成功地稳定

了Ｎｄ∶ＹＡＧ光源的频率，讨论了压电陶瓷（ＰＺＴ）的

不同调制条件对频率稳定性的影响，并测量了稳定

后差频系统的线宽。

２　实验原理

光与非线性光学晶体相互作用时，常见的频率

转换过程有以下几种：二次谐波产生（ＳＨＧ）过程、

和频产生（ＳＦＧ）过程和差频产生（ＤＦＧ）过程。一束

频率为ω的激光光源注入到一个非线性介质上，产

生一个频率为２ω的激光辐射，称为二次谐波产生

即倍频过程；频率为ωｐ 和ωｓ 的两束激光光源注入

到一个非线性光学晶体上，产生一个频率为ωｉ＝

ωｐ－ωｓ的激光辐射，称为差频产生过程，其实质是在

０７０２００６２
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非线性光学晶体中产生新的激光光源的频率下转换

过程。３种光波在晶体中相互作用时会由于波矢的

失配引起相位失配现象，Δ犽＝犽ｐ－犽ｓ－犽ｉ是波矢的

失配，其中犽ｐ，犽ｓ，犽ｉ为３种光波的波矢。实现有效

频率转换的方法之一是利用相位匹配技术或称动量

守恒条件，由Δ犽＝０给出。准相位匹配技术的基本

原理是通过周期性极化非线性晶体改变有效非线性

系数犱ｅｆｆ的符号，让非线性过程产生１８０°的相移来

实现。当非线性系数被周期性调制时，波矢的失配

可以表示为

Δ犽＝犽ｐ－犽ｓ－犽ｉ－
２π

Λ
， （１）

式中Λ为晶体的光栅周期。通过把晶体的光栅周期

调节到Λ＝２π／（犽ｐ－犽ｓ－犽ｉ），就可以在传统相位匹

配技术无法达到匹配条件的位置取得相位匹配。

实验中用钛宝石激光作为抽运光，Ｎｄ∶ＹＡＧ激

光作为信号光，通过周期性极化的ＰＰＬＮ晶体实现

差频中红外激光输出。选用另一块 ＭｇＯ∶ＰＰＬＮ晶

体将１０６４ｎｍ的ＹＡＧ激光倍频至５３２ｎｍ。

在分子或原子吸收稳频实验中，直接吸收谱线

中心两侧的功率信号对称，无法作为鉴频信号使用。

为获取单调单值的鉴频信号并抑制噪声，采用波长

或频率调制光谱技术，锁相解调分子或原子吸收奇

次微分光谱信号作为稳频的鉴频信号。实验中通过

调制ＹＡＧ激光器的ＰＺＴ，改变其腔长，来实现对其

输出频率的调制。

通常情况下，测量得到的吸收谱线的线宽是分

子吸收线宽与系统线宽的卷积。在低压条件下，分

子谱线的线宽为多普勒线宽γＤ，其值为

γＤ ＝３．５８１１７×１０
－７
ν０

犜

槡犕， （２）

式中犕为吸收气体的分子量，犜为测量时的温度，ν０

为谱线的位置。低压条件下测量出吸收谱线的线宽，

理论计算出分子吸收谱线的多普勒线宽，通过去卷

积计算得到系统的线宽为

γｓｙｓ＝ γ
２
Ｍ－γ

２
槡 Ｄ， （３）

式中γＭ 为低压下测量的谱线线宽。

３　实验装置

实验装置如图１所示。ＹＡＧ激光器经光隔离

器（ＯＩ）及１／４波片（ＱＷＰ）后，用分束镜（ＢＳ）分出

约４％的激光用于稳定频率，其余的约９６％用于产

生差频光。４％的一束先通过一个１／２波片，然后入

射到光栅周期为９μｍ的 ＭｇＯ∶ＰＰＬＮ晶体上，旋转

１／２波片调节入射光的偏振方向，同时通过ＰＩＤ控

制帕尔贴的电流将晶体的温度控制在约２８℃，使

ＹＡＧ激光在 ＭｇＯ∶ＰＰＬＮ晶体中满足倍频相位匹

配条件。１０６４ｎｍ的光倍频至波长为５３２ｎｍ的绿光

后，经双色片分离出５３２ｎｍ的绿光用于稳频。用

函数发生器产生一幅度为１００ｍＶ、一定频率的正

弦信号经高压放大器（ＨＶ）后加载在ＹＡＧ激光器

谐振腔一侧的ＰＺＴ上，实现对激光器输出频率的调

制，另一路作为参考信号送入锁相放大器。倍频以

后的绿光经长为２ｃｍ的碘吸收池后入射到探测器。

探测器接收到的光功率信号送入锁相放大器解调，

锁相放大器解调出的一次谐波信号即为稳频的误差

信号。利 用 采 集 卡 将 信 号 送 入 计 算 机，通 过

Ｌａｂｖｉｅｗ编写的采集和数字ＰＩＤ反馈控制程序产生

反馈电压信号，经高压放大器放大后控制 ＹＡＧ激

光器的ＰＺＴ，来实现对 ＹＡＧ 激光器输出频率的

稳定。

钛宝石激光器输出的激光经金膜镜片（Ｍ）反射

后用分束镜将其分成两束，功率较小的一束送入波

长计用于监测和采集其输出波长，另一束光被斩波

后与９６％的ＹＡＧ激光经合束镜（ＤＭ）合为一束，透

镜（Ｌ）会聚后入射到ＰＰＬＮ晶体上，ＰＩＤ控制晶体

的温度使两束光在晶体中满足准相位匹配条件，产

生一定波长中红外差频光，用锗滤光片（ＧＦ）滤除钛

宝石和 ＹＡＧ的光。将差频光导入充有低压ＣＨ４

气体的１００ｍ长多通池（ＯＡＣ）中，用探测器（Ｄ）采

集低压ＣＨ４ 气体的吸收信号，用于推算锁频后差频

系统的线宽。

图１ 实验装置示意图

Ｆｉｇ．１ Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍｏｆｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｓｅｔｕｐ
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４　结果与讨论

４．１　稳定犖犱∶犢犃犌激光器频率

利用计算机结合Ｌａｂｖｉｅｗ程序控制采集卡模

拟输出电压信号来控制 ＹＡＧ激光晶体的温度，从

而改变ＹＡＧ激光的频率，实现对其频率的连续扫

描，ＹＡＧ 激光的温度调谐系数为 －３ＧＨｚ／Ｋ。

ＹＡＧ激光晶体的温度从３０．２１℃扫至３１．７１℃，扫

描步长为０．０１℃。图２为在该温区内扫描得到的

碘分子两吸收峰，用Ａ，Ｂ表示。比较可知，峰Ａ比

峰Ｂ窄，但对称性较差，故实验上将ＹＡＧ频率锁定

在峰Ｂ的峰心处，峰Ｂ为碘分子吸收精细结构Ｐ

（５３），Ｐ（１０３）和Ｒ（５３）谱线的叠加轮廓。

图２ 碘分子吸收谱带的１８７８８．３３８ｃｍ－１处峰

Ａ和１８７８８．４２４ｃｍ－１处峰Ｂ

Ｆｉｇ．２ ＳｐｅｃｔｒａｌｐｅａｋｓＡ（１８７８８．３３８ｃｍ
－１）ａｎｄＢ

（１８７８８．４２４ｃｍ－１）ｏｆｉｏｄｉｎｅｍｏｌｅｃｕｌｅａｂｓｏｒｐｔｉｏｎｂａｎｄ

图３ 碘分子吸收峰Ｂ的一次谐波信号

Ｆｉｇ．３ １犳ｈａｒｍｏｎｉｃｓｉｇｎａｌｏｆｉｏｄｉｎｅｍｏｌｅｃｕｌｅ

ａｂｓｏｒｐｔｉｏｎｐｅａｋＢ

经碘分子吸收后的信号直接送入锁相用于一次

谐波信号的解调。函数发生器发出 １００ ｍＶ、

１０ｋＨｚ的正弦波，其幅度经加法器后衰减一半即

５０ｍＶ，再经高压放大器放大２０倍至１Ｖ后加载在

ＹＡＧ激光器的ＰＺＴ上，实现对 ＹＡＧ激光器频率

的调制，调制系数为１ＭＨｚ／Ｖ。计算机控制采集卡

扫描ＹＡＧ的晶体温度来调谐波长。碘分子吸收峰

Ｂ的一次谐波信号如图３所示。箭头所指一次谐波

信号的零点位置即为吸收峰的中心处，亦为 ＹＡＧ

激光频率的待锁定位置。

为验证该调制及锁相条件下一次谐波信号零点

附近的ＰＺＴ控制时的信号线性部分幅度足以满足

锁频的需要，将该幅度值与１ｈ内误差信号的幅度

进行了比较。如图４所示，计算机输出－８～＋８Ｖ

的扫描电压，经高压放大器放大至－８０～＋８０Ｖ

后，加载至ＹＡＧ激光器的ＰＺＴ上，扫描一次谐波

信号的值为－２．５～２Ｖ（幅度：４．５Ｖ）。１ｈ内的误

差信号值为－０．５～０．１５Ｖ（幅度：０．６５Ｖ）。比较

可知，该实验条件下的一次谐波信号完全可以作为

误差信号用来稳定ＹＡＧ激光的频率。

图４ 一次谐波信号零点处的信号幅度

与１ｈ内误差信号漂移幅度比较

Ｆｉｇ．４ Ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎｏｆａｍｐｌｉｔｕｄｅｂｅｔｗｅｅｎ１犳ｈａｒｍｏｎｉｃ

ｓｉｇｎａｌｎｅａｒｚｅｒｏａｎｄｅｒｒｏｒｓｉｇｎａｌｓｈｉｆｔｗｉｔｈｉｎ１ｈ

图５ 零点附近频率与误差信号的关系

Ｆｉｇ．５ Ｆｒｅｑｕｅｎｃｙａｓａｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆｅｒｒｏｒｓｉｇｎａｌｎｅａｒｚｅｒｏ

实验根据误差信号即一次谐波信号的幅度来反

推频率漂移的幅度。零点附近频率与误差信号的关

系如图５所示，图中犚为相关系数，ＳＤ为拟合的标

准偏差。在零点附近范围内频率和一次谐波信号的

关系是线性的，其线性拟合关系式为

νＹＡＧ ＝２８１６３１．３７３５－０．０６３４犲， （４）

式中νＹＡＧ为ＹＡＧ激光器的频率，单位为ＧＨｚ，犲为

误差信号值，单位为 Ｖ。在零点附近一个很小的范

围内对（４）式作微分，得
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ΔνＹＡＧ ＝－６３．４×Δ犲， （５）

式中ΔνＹＡＧ为ＹＡＧ激光器的频率漂移幅度，单位为

ＭＨｚ，Δ犲为误差信号的漂移幅度。实验上，监测一

定时间内的误差信号幅度后，就可以利用（５）式计算

出这一段时间内的频率漂移幅度。

ＹＡＧ激光器的频率漂移情况稳定前后对比如

图６所示，图中纵轴为ＹＡＧ激光器（１０６４ｎｍ）的频

率漂移量。由图６可知，在１ｈ内，稳定前ＹＡＧ激

光器的频率漂移幅度为４２ＭＨｚ，这与说明书中给

出的４０ＭＨｚ值相近。利用（５）式由误差信号推算

锁定后１ｈ内的漂移幅度为１．２ＭＨｚ，很好地实现

了对ＹＡＧ激光器频率的稳定。稳定后激光器的长

期频率稳定度为

犛－１ν（τ）＝
Δν（τ）

珋ν
＝

０．００１２（ＧＨｚ）

２８１６３１．３７３５（ＧＨｚ）
＝４．２６×１０

－９， （６）

式中珋ν为１ｈ内的频率平均值。１０
－９的稳定度完全

可以满足气体谱线探测应用的要求［１４］。

图６ ＹＡＧ激光器（１０６４ｎｍ）１ｈ内频率漂移量

稳定前后对比

Ｆｉｇ．６ Ｆｒｅｑｕｅｎｃｙｓｈｉｆｔｓｗｉｔｈａｎｄｗｉｔｈｏｕｔｓｔａｂｉｌｉｚａｔｉｏｎ

ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎｏｆＹＡＧｌａｓｅｒ（１０６４ｎｍ）ｗｉｔｈｉｎ１ｈ

４．２　不同调制条件下的稳频

采用调制激光器ＰＺＴ来稳频的方法，在锁定的

同时也对ＹＡＧ激光的频率产生了附加扰动，在满

足光谱探测需求的光源稳定度和实现对ＹＡＧ激光

的频率稳定间需要寻求一合适的调制深度。图７为

采用上述方法１０ｋＨｚ调制频率时不同调制电压

下，获得的１ｈ内ＹＡＧ激光器频率漂移幅度与调制

电压的关系。

由图７可知，随着调制电压的增加，ＹＡＧ激光

的频率漂移幅度迅速减小即稳定度迅速提高，当调

制电压为１Ｖ时，其频率漂移幅度为１．２ＭＨｚ／ｈ。

继续增加调制电压时，其频率漂移幅度减小并不明

图７ 不同调制电压下１ｈ内ＹＡＧ激光器的频率漂移幅度

Ｆｉｇ．７ ＹＡＧｌａｓｅｒｆｒｅｑｕｅｎｃｙｓｈｉｆｔｗｉｔｈｉｎ１ｈｃｈａｎｇｉｎｇ

ｗｉｔｈｍｏｄｕｌａｔｉｏｎｖｏｌｔａｇｅ

显。一方面是由于较大的调制电压对ＹＡＧ的ＰＺＴ

扰动过大，使得锁定数据精度无法明显提高；另一方

面是因为随着调制电压增加，反馈控制作用增强，使

得锁定后误差信号幅值趋近噪声信号幅值水平所

致。因而，系统的调制电压为１Ｖ时，ＹＡＧ激光的

频率稳定度能够满足光谱实验需求，且对光频率的

扰动在可接受范围内。

ＰＺＴ对所加交变电压有一定的响应时间，所加

调制频率的不同，ＰＺＴ的跟随行为也会有所变化。

为寻找合适的ＰＺＴ调制频率，实验上采集调制频率

为０．５、１、２、５、１０、２０、３０、４０ｋＨｚ的８组锁定后的频

率漂移曲线。通过计算发现在满足锁定的条件下，

调制频率的变化并没有明显地提高ＹＡＧ激光器的

频率稳定度。数字ＰＩＤ运算从获得误差信号到输

出反馈电压有一个时间周期。要稳定激光器频率，

解调误差信号所用锁相的积分时间常数要小于一次

ＰＩＤ输出的时间周期。当提高对ＰＺＴ的调制频率

时，一次谐波信号的噪声得到抑制，但较高的调制频

率需要较大的锁相积分时间常数，这就使得在满足

锁定的条件下没能提高频率的稳定度。

４．３　稳频后差频系统线宽的测量

函数发生器产生１００ｍＶ、１０ｋＨｚ的正弦信号

用于调制ＹＡＧ激光器的频率。调节钛宝石的输出

波长在８１１．８６ｎｍ，ＹＡＧ 激光器的波长稳定在

１０６４．４８５３ｎｍ处，合束后经透镜会聚入射到光栅周

期为２２．２５μｍ的ＰＰＬＮ晶体上，晶体的温度控制

在４７℃，产生波长为３．４２μｍ 的中红外差频光。

调谐钛宝石激光器扫描ＣＨ４在２９２２．９１１ｃｍ
－１处的

一吸收谱线，小于１０Ｐａ低压下采集６组不同压强犘

的吸收谱线。图８中给出的是６组数据中，高斯线型

拟合得到的最大和最小线宽的两组拟合曲线，γｆｉｔ为拟

合得到的线宽，犚ＳＮ为信噪比。理论计算出谱线的多
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普勒线宽为１３５．２５８ＭＨｚ。差频系统具有一定的线

宽，由（３）式可知测量谱线拟合线宽应大于多普勒线

宽。但实验中有２组数据的拟合结果小于多普勒线

宽，这是因为差频系统线宽较窄，使得与多普勒线宽

卷积作用后的线宽值处于测量系统的不确定度范围

内所致。实验测量的线宽平均值为１３５．４３３ＭＨｚ，去

卷积运算后得系统的线宽为６．９ＭＨｚ。

图８ 高斯线型拟合ＣＨ４ 在２９２２．９１１ｃｍ
－１处吸收谱

Ｆｉｇ．８ ＧａｕｓｓｉｏｎｆｉｔｔｉｎｇｏｆＣＨ４ａｂｓｏｒｂｔｉｏｎｓｐｅｃｔｒａ

ａｔ２９２２．９１１ｃｍ－１

５　结　　论

采用碘分子吸收稳频方法稳定了Ｎｄ∶ＹＡＧ激

光器的频率，并详细地讨论了采用不同调制条件对

ＹＡＧ激光ＰＺＴ进行调制时对锁定结果的影响。将

频率稳定后的 ＹＡＧ激光用于产生差频光源，低压

下测量了ＣＨ４ 气体吸收线宽并进而推算出差频系

统的线宽。实验结果不但实现了差频光的频率稳定

输出，而且为该差频光源应用于痕量气体探测提供

了线宽参数。如果控制碘池的温度来降低碘的饱和

蒸气压，可以进一步提高ＹＡＧ激光的频率稳定度，

但会增加系统的复杂性。当前的差频光的频率稳定

性已足够满足通常的光谱探测要求。
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