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利用扫描式三阶相关技术测量超短脉冲激光的
特性研究

包文霞 张 楠 孔梦清 朱晓农
南开大学现代光学研究所光学信息技术科学教育部重点实验室 , 天津 300071

摘要 本文采用共线和非共线两种大动态范围扫描三阶相关技术测量飞秒激光脉冲，并对其测量结果及其特征进

行了理论和实验分析。实验发现，共线式扫描三阶相关方法由于存在基频光在空气中通过三倍频过程直接产生三

次谐波的现象，导致实际能够测量的动态范围下降；而非共线式扫描三阶相关技术虽然对脉冲强度具有较高的动

态测量范围，但非共线夹角和光斑的大小对测量脉冲宽度有很大的影响。理论计算和实验结果表明，非共线情况

下，入射到和频晶体上的光束夹角和光斑直径越大，测量得到的脉冲宽度也越大。共线和非共线两种方式均不影

响对次脉冲位置的判断，但由于非共线式三阶相关测量得到的脉冲宽度增加，主脉冲附近的小脉冲结构或者距离

较近的两个脉冲将会难以分辨。
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Abstract Measurement results of femtosecond laser pulses with the home-made collinear and non-collinear, large

dynamic range, scanning third-order correlation technique are analyzed theoretically and experimentally. It is found

that the dynamic range is low for the collinear scanning third-order correlation method because of the direct third

harmonic generation of the fundamental light in air. While the non-collinear measurement does not have this

problem and thus has a higher dynamic range, the non-collinear angle and spot size have a significant influence

on the measured pulse duration. In particular, both theoretical simulation and experimental results show that the

measured pulse duration increases with the beam angle and spot size in this latter case. Although both non-

collinearand collinear approaches can help locate the weak satellite pulses, due to the artificial pulse broadening

introduced in the non-collinear scheme, it will be difficult for using this method to resolve or distinguish the detailed

structures around the main pulse or any closely located neighboring pulses.
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1 引 言
随着超短脉冲激光技术的发展，飞秒激光的应用日趋广泛。与此相应，人们对飞秒激光脉冲时域特性

的精确表征也愈加关注，尤其在强激光与物质相互作用方面，需要尽可能准确地测量激光脉冲宽度和脉冲

对比度。目前对超短脉冲激光进行测量的方法有多种，包括二阶、三阶相关法 [1-8](FROG)[9-10]以及 (SPIDER)[11]
等。二阶相关法由于其测量结果的自身时间反演对称性，无法分辨脉冲的前后沿及其可能存在的非对称形

态。FROG和 SPIDER等方法虽然能够还原出脉冲的振幅和相位，但需要用到复杂的算法且通常无法给出较

高的脉冲对比度信息。而三阶相关法不但可以区分脉冲的前后沿，而且可以获得极高的动态范围。目前，

文献中所报道的三阶相关仪测量动态范围最高可达到 1011以上 [12]。

与二阶相关测量法一样，三阶相关方法也可以分为单次和多次扫描两种方式。对于激光脉冲强度达到

太瓦、拍瓦量级，重复频率较低的超短脉冲激光，需要采用单次测量。而对于能量输出稳定、重复频率较高

的激光脉冲通常采用扫描测量方式。单次三阶相关技术，由于受到探测仪器自身测量范围的限制等因素，

其测量的动态范围通常较低。如文献 [13]中采用分区测试和图形重构技术，得到的脉冲对比度仅为 105左

右。文献 [14]采用类似标准具结构的脉冲复制器 , 对不同时间延迟的多束倍频光分别进行衰减，并行的与基

频光同时进入和频晶体产生三阶自相关信号，获得离散的脉冲信息，对比度约为 106。而采用扫描式三阶相

关法测量可以获得大动态范围和较宽的时间测量窗口，如文献 [4]中作者采用扫描三阶自相关方法测量超短

脉冲激光的动态范围在 106左右。文献 [5]和 [6]中报道的测量动态范围都可达到 108，文献 [12]中基于光参量

放大技术设计的三阶相关仪的测量动态范围达到了 1011。

本文从理论和实验两方面研究利用自制的扫描式三阶相关仪以共线和非共线两种方式测量一台脉冲

重复频率 1 kHz，脉宽 50 fs的商业化飞秒激光放大器输出激光脉冲的结果，给出了两种情况下的脉宽及对比

度测量曲线。研究结果表明，在共线情况下，由于基频光在空气中直接三倍频产生三次谐波，导致测量动态

范围较低，因此测量不到脉冲的本底信号和强度较小的预脉冲信号。而在非共线情况下，虽然相关仪具有

更高的动态测量范围 (可达 107以上)，但由于存在横向空间延时的弥散效应，两光束的夹角以及光斑大小对

实际测量得到的脉冲宽度会有很大的影响，因此，这种情况下只有通过尽量减小入射光斑尺寸及光束夹角

才能得到准确的脉宽测量值。

2 扫描式三阶相关仪测量原理
通常的扫描式三阶相关测量实际上是一种三次谐波产生和时间相关测量的组合。具体的方法通常是

先将待测的入射激光经过一个非线性晶体进行倍频以产生二次谐波光，然后将二次谐波光与基频光分开，

并在两者之间引入一个可变的时间延时，最后再将两者共同聚焦入射至另一块非线性晶体中进行和频，从

而产生三次谐波。改变基频光与倍频光之间的相对延时，就可以测量记录到随延迟时间变化的三阶相关信

号。在第二块非线性晶体中产生待测入射激光的三次谐波时，两束光即基频光与倍频光可以分为共线和非

共线两种形式进行和频。下面对两种形式测量超短激光脉冲时得到的三阶相关信号进行理论分析并给出

计算结果。

假设带有一个次脉冲的飞秒激光脉冲的时域电场为高斯型分布，则其光强可以表示为

I(t) = I0 exp(-2at2)+ I1 exp[-2a1(t + T )2] , (1)
式中 I0 和 I1 分别表示主脉冲和次脉冲的峰值强度，a = 2ln2/Δt2 ，a1 = 2ln2/Δt21 ，Δt 和 Δt1 分别为主脉冲及次

脉冲的半峰全宽 (FWHM)，T为两个脉冲之间的时间间隔。 (1)式表示在激光主脉冲之前时间 T处，有一个峰

值光强为 I1 的次脉冲。

共线情况下的三阶相关函数为 [15-16]

G3(τ) = ∫
-∞

+∞
I 2 (t)I(t - τ)dt , (2)

式中 τ 为基频光与倍频光之间的时间延迟。将(1)式带入上式中，经过积分运算和化简可得

G3(τ) = π
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从 (3)式可以看出，在三阶相关曲线上 τ = 0 、τ = -T 和 τ = T 处分别有一个激光脉冲，在 τ = -T 和 τ = T 处的

次脉冲与主脉冲的峰值比分别为 6a
4a + 2a1

I1
I0

和 6a
4a1 + 2a

æ
è
ç

ö
ø
÷

I1
I0

2
。由于 I1 ≪ I0 ，所以 τ = T 处的脉冲强度相

比于前两项要弱很多，而在 τ = -T 处脉冲峰值比与实际的待测激光脉冲相近，因此从三阶相关曲线上可判

别出实际的次脉冲位置。从 (3)式中还可以计算出三阶相关曲线中主脉冲宽度 Δτ 与实际脉冲宽度的关系为

Δt = Δτ C ≈ Δτ 1.225 ，C 为共线式三阶相关曲线与实际脉冲宽度的比例系数，其值与脉冲形状相关。在

τ = -T 处次脉冲宽度为 Δτ1 = Δt12 + Δt2 /2 。

在非共线情况下，两束光以一定的夹角 θ 入射到倍频晶体中，产生了横向空间延时效应，即在同一时刻

不同横向位置处的脉冲延迟时间不同。实际上，这正是单次自相关所需要的效应。但在多次扫描相关中则

会造成三阶相关曲线的展宽 [17]。如图 1所示，设光斑中心处两脉冲的时间延迟为 τ ，则光束两端的时间延迟

分别为 τ - d
c
tan θ2 和 τ + d

c
tan θ2 。其中 c为光速，d为光斑直径。由横向空间延时效应所引起的脉宽展宽量

可表示为 [17]

Δτ trans = 2d
c

tan θ2 ≈ dθ c . (4)
则探测器所接收到的三次谐波相关信号是由晶体中这个空间区域内许多不同延迟时间的脉冲相关产生的

信号强度的总和。因此可表示为

G3c(τ) = ∫
τ - d

c
tan θ2

τ + d
c
tan θ2 ∫

-∞

+∞
I 2 (t)I(t - τ)dtdτ . (5)

将(1)式代入上式中，经过数值积分计算，可得到非共线情况下的三阶相关函数。

图 1 三阶相关非共线和频示意图

Fig.1 Schematic of non-collinear sum frequency in third-order correlation

3 三阶相关数值计算结果
图 2中给出了共线和非共线两种情况下得到的三阶相关曲线，图 2(a)为 (1)式所表示的待测激光脉冲，图

2(b)为共线情况下的三阶相关曲线，图 2(c)为非共线情况下的三阶相关曲线。公式中取 I0 = 1和 I1 = 0.1，主脉

图 2 (a) 理论模拟得到的待测激光脉冲 ; (b) 共线三阶相关曲线 ; (c) 非共线和频三阶相关曲线

Fig.2 (a) Original laser pulse; (b) its corresponding third order correlation curves with collinear; (c) non-collinear third order
correlation curves
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冲及次脉冲宽度分别为 Δt = 50 fs 和 Δt1 = 35 fs ，两个脉冲之间的时间间隔取 T=200 fs。光斑直径 d=2 mm，两

束光入射夹角 θ = 1° 。从图中可以看出，共线情况下得到的曲线宽度为 61.2 fs，与实际脉宽值满足关系式

Δτ Δt = 1.225 。而对于非共线和频的情况，此参数下得到的三阶相关曲线宽度为 119 fs，约为共线时的 2
倍。显然以非共线和频方式测量得到的脉宽值要比真实值展宽了很多。

由 (5)式可知，非共线三阶相关曲线的展宽不仅是实际待测的脉冲宽度的函数，而且还与入射光的光斑

直径和光束夹角有关。将非共线三阶相关曲线宽度表示为 Δτn ，则其与实际脉冲宽度的比值 (展宽系数)为
Cn = Δτn /Δt 。图 3给出了 Cn 随光斑直径 [图 3(a)]、入射光夹角 [图 3(b)]以及待测激光脉冲宽度 [图 3(c)]的变化

曲线。图 3(a)中取 θ = 1° ，Δt = 50 fs ；图 3(b)中取 d=2 mm，Δt = 50 fs ；图 3(c)中取 θ = 1° 和 d=2 mm。从图 3(a)和
(b)中可明显看出，展宽系数随入射光斑直径和两入射光夹角的增大而增大，光斑直径越大，入射光夹角越

大，则得到的三阶相关曲线宽度也就越大；图 3(c)表明展宽系数 Cn 随激光脉冲宽度的减小而增大，即对于越

短的脉冲，非共线测量曲线展宽效应越明显。尤其对于脉宽小于 50 fs的脉冲，展宽系数变化非常迅速。由

于展宽系数是脉宽的函数，因此不能从三阶相关曲线宽度简单地换算出实际脉冲的宽度。要计算出准确的

脉宽值则需要由(5)式数值反解出待测激光脉冲的宽度。

图 3 非共线三阶相关曲线展宽系数 Cn变化曲线。(a) 随光斑直径变化 ; (c) 随入射夹角变化 ; (c) 随待测激光脉冲宽度的变化

Fig.3 Broadening coefficient of non-collinear third order correlation curve as a function of beam parameter.
(a) Change with spot diameter; (b) change with incident angle; (c) change with laser pulse width

另外，从图 2中还可以看出，在共线和非共线两种情况下获得的次脉冲的位置一致，与理论假设值相符，

因此两种方法都不影响对次脉冲位置的判断。但由于横向空间延时效应，非共线相关测量曲线上主脉冲两

边的小脉冲的宽度也展宽了很多，因而与主脉冲连接在了一起。由此可见，对于非共线测量，如果没有控制

好横向空间延时展宽效应，主脉冲前后沿邻近区域内的脉冲结构可能会与距离较近的次脉冲重合在一起，

从而无法清楚地分辨。

4 三阶相关实验测量
实验装置如图 4所示。由掺钛蓝宝石飞秒激光放大器产生的中心波长为 800 nm的飞秒激光脉冲先经

过 3:7的分束镜 (BS)分成两束。较强的一束通过一个 250 μm厚的二倍频晶体 (BBO1)产生 400 nm倍频光 (相

图 4 飞秒脉冲三阶相关测量实验装置图

Fig.4 Schematic diagram of the third-order correlation measurement system
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位匹配方式为 I类匹配，匹配角为 29.2°)，然后通过 3个对 800 nm光高透、对 400 nm光高反的二向色镜 (DM1，
DM2，DM3)将 800 nm剩余光滤除，光路中插入半波片 (HW)的目的是为了使倍频光的偏振方向旋转 90°，从而

与基频光相同；由分束镜反射的另一束较弱的 800 nm基频光，通过一个可调的光学延迟系统后与 400 nm倍

频光共同入射到一个凹面反射镜 (CM1，f=200 mm)上，并被聚焦到 100 μm厚的和频晶体 (BBO2)中，其相位匹

配方式也是 I类匹配，匹配角为 44.3°。由和频晶体产生的 266 nm的三次谐波经过一个窄带干涉滤光片和另

一个凹面聚焦反射镜 (CM2，f=100 mm)的准直后，通过棱镜分光，最终将 266 nm的信号光通过高反镜 (M7)导
入光电倍增管 (PMT)。测量时，PMT前加入一组不同倍数的衰减片对信号进行衰减。通过计算机控制平移

台来调节不同时间延迟，同时记录三阶相关信号的强度，就可得到随时间变化的三阶相关曲线。

实验中首先使用一台二阶自相关仪 (SSA，Positive Light Inc.)测量掺钛蓝宝石飞秒激光系统输出的激光

脉冲的脉宽约为 50 fs。为了得到共线和非共线两种情况下的测量结果，可以调节光路中的反射镜 M6和二

向色镜 DM3使两束光重合或者形成一定的角度 θ 。在 BBO2处两束光和频时，为避免打坏晶体，将 BBO晶

体放置在 CM1焦点前的某个位置，此时晶体上聚焦的光斑直径 d大小大约为 2 mm。在共线和非共线 (夹角

θ = 1° )两种情况下测量得到的三阶相关曲线如图 5所示。其中虚线为共线情况下测量结果，三阶相关曲线

宽度约为 78 fs，实线为非共线情况下测量结果，三阶相关曲线宽度约为 146 fs。两种方式测量的结果均比之

前的理论计算结果稍大，这除了与脉冲在通过测量系统时脉宽有所展宽有关以外，对于非共线的测量结果

增大还可能是光斑的大小及光束夹角所带来的误差引起。实验结果充分表明，非共线式扫描三阶相关仪测

量得到的脉宽与光斑大小和入射角有很大关系。横向空间延时效应展宽了脉冲宽度的测量值，此时不能简

单地以共线情况下的比值关系 Δτ/Δt = 1.225 来计算脉冲宽度值。如果想得到准确的脉宽值，则需要准确测

量光斑大小和非共线夹角，再通过 (5)式解出待测脉冲的宽度。由图 3给出的理论计算结果可知，光斑大小和

入射光夹角的微小变化就能引起较大的脉宽变化，因此，由于测量所带来的误差会使计算出的脉宽值也有

较大的误差。因而在利用非共线式三阶相关仪测量脉冲宽度时，应该尽量减小光斑尺寸和入射夹角，或者

在非线性晶体后面加入狭缝的办法来减小或避免这种展宽效应。若不能完全避免，则在测量时应充分考虑

光斑直径和入射夹角所引起的展宽量，进而得到准确的脉宽测量值。

从以上分析可知，与非共线方式相比，共线式扫描三阶相关仪可以得到比较准确的脉冲宽度测量。但

是，由于在共线和频时，800 nm基频光聚焦后在光学介质材料 (甚至空气)中会通过三倍频过程直接产生三次

谐波，与和频产生的 266 nm光混合在一起，通过后面的滤光片和棱镜也无法将其消除，且强度不随延迟时间

改变。这就造成了测量结果会出现一个较高的本底信号，直接影响了测量信号的动态范围。而非共线式扫

描三阶相关测量由于在空间上 3个波长的光已经分开，所以经过后面的滤光片、棱镜和狭缝等措施可以将信

号对比度大幅提高。

图 6是用共线和非共线两种方式测量得到的扫描三阶相关曲线。图中时间负值表示脉冲前沿，在扫描

曲线的前段约-65 ps处，将 800 nm或 400 nm其中一束光挡住，此时没有和频信号，探测器只接收来自系统的

图 6 共线和非共线情况下，分别测得的 50 fs激光脉冲的

三阶相关曲线

Fig.6 Time-scanning curves of third-order correlator with
collinear and non-collinear methods

图 5 共线与非共线三阶相关测量

曲线的比较

Fig.5 Comparison of measured third-order autocorrelation
traces with collinear and non-collinear methods
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噪声信号，以此来标定三阶相关仪的测量动态范围，即信噪比。从图中可看出，共线扫描时测量的动态范围

不足 105，由于 800 nm直接三倍频产生的噪声信号强度已经超出了和频产生的 266 nm光信号强度，因而无法

测出能量较小的脉冲。而非共线扫描时可得到 107的动态范围，比共线时提高了 2个数量级。此时能够看出

的激光脉冲的对比度大约为 106，且脉冲后延有持续时间很长的振荡信号，这说明此时的激光器并没有工作

在最优的状态。从前面的理论分析知道，无论是共线还是非共线测量方式，都不会影响次脉冲相对主脉冲

时间间隔的判定，只是脉冲的相关曲线宽度会有所不同，因此可以根据三阶相关曲线上次脉冲出现的位置

来推断待测激光脉冲的情况。图 6中出现在主脉冲前后约 13.7 ps和 27.2 ps位置处的次峰是由于光路中的

半波片和分束镜 (厚度为 3 mm)材料表面的二次反射形成的。因为这些信号的来源和位置已经确定，因此不

影响脉冲对比度测量的分析。

5 结 论
通过理论计算分析，并利用实验室搭建的扫描式三阶相关仪研究了共线和非共线两种方式对飞秒激光

脉冲的扫描测量结果。共线式相关测量可以得到相对准确的脉冲宽度值，但具有较低的测量动态范围。而

非共线式相关则相反，具有较高的测量动态范围但脉宽测量值受到横向空间延时效应的影响，与聚焦的光

斑大小及入射夹角有关。两种测量方式均不影响对次脉冲中心位置的判断，但由于非共线方式脉冲扫描宽

度的增加，主脉冲附近的小脉冲结构或者彼此距离较近的两个脉冲会连接到一起不容易分辨。因此，在实

际应用中，应该根据测量的目的和要求选择合适的三阶相关测量方式。如果仅需要准确测量脉冲宽度时，

则应使用共线测量方式。而需要测量较大时间范围内的脉冲对比度时，应选择非共线方式。此外，为了减

小非共线情况下的空间延时展宽效应，应该在考虑不超出非线性晶体损伤阈值的前提下尽量减小聚焦到和

频晶体中的光斑尺寸和入射光束夹角。
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