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强飞秒激光在氟化钙晶体中产生的超连续谱
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摘要　实验研究了不同入射激光能量和晶体取向条件下,强飞秒激光在氟化钙晶体中成丝产生的超连续谱.实验

发现,由于晶体中存在光强钳制效应,在一定入射激光能量范围内,超连续谱的最大蓝移截止波长为３００nm,且不

随能量发生变化.同时发现,该最大蓝移截止波长不依赖于晶体取向的变化,但超连续谱的强度将随晶体的取向

发生明显变化.
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１　引　　言

当强飞秒激光在透明介质中传输时,由于各种

线性和非线性光学效应的共同作用,光束可实现稳

定的自引导传输,使激光脉冲在时间和空间分布上

达到相对稳定,这种现象被称为飞秒激光成丝[１].
自１９９５年首次在空气中观测到飞秒激光脉冲成丝

以来[２],人们发现许多伴随飞秒激光在透明介质中

成丝所产生的丰富而有趣的现象,如自聚焦[３]、光强

钳制[４]、超连续谱产生[５]、锥角辐射[６]、稳定等离子

体通道的形成[７]等.同时,强飞秒激光成丝在大气

遥感[８]、激光引雷[９]、人工模拟降雨降雪[１０Ｇ１１]、太赫

兹辐射产生[１２Ｇ１３]、激光加工[１４Ｇ１５]等方面均具有广泛

的应用.因此,飞秒激光成丝已经引起各国科学家

的重视,成为一个热门的研究课题.
人们一直致力于飞秒激光成丝物理机制的探

索,一个被人们普遍接受的物理图像是:超短脉冲激

光在透明介质中传输时,克尔效应引起的自聚焦效

应、强场电离引起的等离子体散焦效应和衍射效应

达到动态平衡[１],从而形成光丝.当此平衡形成后,
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激光的峰值光强会达到一个最大值,并在一段距离

内保持稳定,而且即使继续增大入射激光能量,这个

峰值强度也不会发生变化,这种现象被称为光强钳

制[１,４].正是由于光强钳制效应的存在,飞秒激光

脉冲在介质中的稳定传输,促使飞秒激光与介质相

互作用时激光强度在较长的距离内保持不变.同

时,光强钳制对应的高光强还可以产生较强的辐射

光谱,例如太赫兹辐射光谱[１２Ｇ１３]、高次谐波光谱[１６]、
荧光辐射光谱[１７]、超连续谱[１８Ｇ２０]等.其中超连续谱

的谱宽可以覆盖紫外到中红外波段,并且超连续谱

的产生具有普适性,在各种透明介质(气体[１８]、液
体[１９]和固体[２０])中均有发现.飞秒激光在结构紧

凑的透明固体材料中成丝时产生的超连续谱具有转

换效率高、易操控等特点,其在高时间分辨率的宽带

抽运探测技术[２１]、超短激光脉冲压缩技术[２２]、飞秒

激光参量放大技术[２３]、啁啾脉冲参量放大技术[２４]

等方面具有广泛的应用.
上述应用需求促使科学家们更深入地探索固体

中超连续谱的形成机制.但是,到目前为止人们还

没有完全理解固体中超连续谱的产生机制.已有的

研究结果表明几种非线性效应,如自相位调制效

应[２５]、自陡峭效应[２６Ｇ２８]、时空聚焦效应[２９]、多光子

电离引起的等离子体散焦效应[３０]等,对固体中超连

续谱的产生均有贡献.除此之外,色散效应也被认

为在超连续谱的产生中起到重要作用[３１].这些线

性和非线性效应对固体中超连续谱产生的贡献需要

进一步探索.氟化钙(CaF２)晶体具有许多良好的

物理性质,如具有较大的非线性折射率、较宽的能带

带隙、较大的光谱透明范围、非线性性质各向异性

等,可产生强度高、光谱范围宽的光谱,被广泛应用

于与强飞秒激光相互作用产生超连续谱的研究及相

关领域[３２Ｇ３６].这些研究工作主要关注超连续谱的偏

振[３４,３５]、啁 啾[３６]、稳 定 性[３６] 等 性 质. 例 如,

Kartazaev等[３５]研究了CaF２晶体中超连续谱的偏

振特性与晶体取向角的关系,但是并没有详细研究

超连续谱的强度特性以及宽度特性.然而,超连续

谱在超快激光与超快光谱技术等方面的应用要求晶

体产生光谱范围更大、强度更高的超连续光谱,并可

对超连续谱的性质进行有效调控,而提高驱动激光

的能量是实现这些目标的首要途径.与此同时,激
光能量的提高将伴随着CaF２晶体中飞秒光丝的产

生.因此,有必要更深入地研究飞秒激光成丝过程

对CaF２晶体中产生超连续谱输出特性的影响.基

于此,本文系统地研究了在不同的入射激光能量和

晶体取向下,强飞秒激光脉冲在CaF２晶体中成丝时

产生的超连续谱.实验发现,在一定的入射激光能

量范围内,CaF２晶体中产生的超连续谱的蓝移截止

波长为３００nm,且不随激光能量的增加而改变.这

主要是因为强飞秒激光在CaF２晶体中成丝时产生

了光强钳制效应.同时发现,通过调控晶体的取向,
产生的超连续谱的蓝移截止波长不变,但超连续谱

的强度则发生周期性变化.

２　实验装置

实验装置如图１所示.使 用 的 飞 秒 激 光 器

(LegendHE＋,Coherent,美国)主要由一个振荡器

和一个再生放大器组成.它输出的光脉冲参数如

下:最大能量为５mJ,中心波长为８００nm,重复频

率为１kHz,脉冲宽度为３５fs.由于激光脉冲的能

量过高,使用一个分束镜让一部分光透过,在实验中

仅使用反射部分的光.利用半波片和格兰棱镜的组

合对光脉冲能量进行精确调节.最终输出的光脉冲

经过一个焦距f 为２０cm的透镜聚焦后进入CaF２
晶体.沿(００１)晶面切割的CaF２晶体被放置在一个

位移平台上,该平台可以在垂直于光的传播方向上

平移,以避免光脉冲长时间作用于CaF２晶体的同一

位置而损伤晶体.激光脉冲与CaF２晶体相互作用

成丝之后,采用另一个直径为５．０８cm的透镜将超

连续谱收集到积分球(IS２００Ｇ４,Thorlabs,美国),并
通过光纤将超连续谱的信号传输到光谱仪.使用海

洋光电公司生产的 QE６５pro(波长测量范围为

３５０~１１００nm)可见光光谱仪和 Maya２０００pro(波
长测量范围为１９０~４１０nm)紫外光光谱仪进行光

谱采集.这两个光谱仪的光谱采集积分时间分别为

１００ms和１０s.利用两个光谱仪测量的光谱重叠

部分对两段光谱进行归一化处理,从而得到波长范

围为１９０~１１００nm的光谱.

图１ 实验装置图

Fig敭１ Schematicofexperimentalsetup
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３　结果与讨论

图２所示为实验测量得到的在不同入射激光能

量下,激光脉冲与２cm厚的CaF２ 晶体相互作用产

生的光谱信号,其中无孔实线代表入射飞秒激光的

初始光谱.成丝阈值能量约为１．５μJ.从图２可以

看出,在较低光强下(成丝之前),光谱强度随着光强

的增加逐渐增强,并且光谱的宽度也随着光强的增

加发生均匀对称的展宽.在较高光强下(成丝之

后),光谱的强度继续增加,但光谱的宽度不再呈现

对称性展宽,蓝移方向的展宽比红移方向展宽大.
当入射激光能量增加到４μJ时,产生的超连续谱不

再展宽,这主要是因为此时CaF２ 晶体中出现了光

强钳制现象[３７].光强钳制的产生原因是克尔自聚

焦效应与等离子体散焦效应达到了动态平衡[３７].
此时,频谱的变化可以表示为

Δω(z,t)＝－aI０
∂f(t)
∂t ＋bIm

０fm(t), (１)

图２ 不同入射激光能量下测得的超连续光谱

Fig敭２ Supercontinuummeasuredunder
differentincidentlaserenergies

式中:I０为峰值光强;f(t)为脉冲包络函数;z 为距

离;t为时间;m 为电子从价带跃迁到导带所需要的

最小光子数;a 和b为两个与时间无关的常数,其定

义与参考文献[３７]一致.(１)式等号右边的两项分

别代表自相位调制效应和电离效应.需要注意的

是,这两项对峰值光强的依赖程度是不一样的:自相

位调制效应正比于光强,而电离效应则正比于光强

的m 次方.在较低光强下,等离子体尚未发生电

离,可以忽略这一项的贡献,此时光谱变化主要由自

相位调制效应引起.由于激光脉冲有上升沿和下降

沿,自相位调制效应会使光谱向着红移和蓝移的方

向对称性展宽.而在高光强下,电离效应将起主导

作用,并且这一项始终为正值,导致光谱蓝移方向的

展宽比红移方向更明显.当入射激光能量为６μJ
时,超连续谱出现干涉现象,这表明产生了多段光

丝;当继续增大入射激光的能量(例如３０μJ),超连

续谱开始变得模糊,表明晶体产生多丝;当入射激光

能量继续增大(例如１００μJ以上),超连续谱甚至消

失,这表明晶体已经被损坏.值得说明的是,人们普

遍关注的是晶体损伤能量阈值下的实验现象.当产

生多段光丝时,超连续谱的高频端截止频率并没有

改变,这表明即使产生了多段光丝,光强钳制效应仍

然存在.
从图２可以看出,测得的超连续谱蓝移截止波

长达到了３００nm.注意到CaF２晶体在３１０nm到

３５０nm之间可以产生荧光[３８Ｇ３９],为了排除荧光信号

对实验测得的超连续谱(３００~３５０nm 范围)的影

响,在CaF２晶体和收集透镜之间放置一个同轴的孔

径为１inch(２．５４cm)的可变光阑.通过改变光阑

孔径的大小控制光谱的通过量,进而测量不同光阑

孔径下的光谱,实验结果如图３所示.可以看到:当
光阑全开时,超连续谱对应的蓝移截止波长可达

３００nm,如图３中方孔实线所示;当光阑变小(孔径

约６mm)时,如图３中圆孔实线所示,光谱强度降

低,并且蓝移截止波长变为３２０nm;当进一步减小

光阑孔径至２mm时,如图３中三角孔实线所示,光
谱强度继续降低,超连续谱的宽度变得更窄,蓝移截

止波长约为３４０nm,这说明波长小于３４０nm的这

一段光谱源于发散角较大的超连续谱,而不是各向

同性的荧光信号.如果３００~３５０nm范围的光谱是

CaF２晶体的辐射荧光,其空间分布将呈现各向同

性,此时改变光阑大小只会改变光谱强度,而不会改

变光谱宽度.反之,如果这部分光谱对应飞秒激光

在CaF２晶体中成丝时产生的超连续谱,根据超连续

谱产生的物理机制(如X波模型[４０Ｇ４１]、四波混频模

型[４２]等),介质的色散效应使不同的光谱成分必须

以不同的角度辐射才能满足相位匹配条件,导致不

同辐射角对应不同的光谱成分.当光阑孔径变小

时,辐射角度较大的蓝移光谱成分将被阻隔,从而观

测到蓝移截止波长变大.本实验结果表明:飞秒激

光脉冲在CaF２晶体中产生的超连续谱的蓝移截止

波长为３００nm;同时,由于飞秒激光成丝时光强钳

制效应的限制,蓝移截止波长不再随入射光能量的

增加而继续变化.
从上述实验结果可以看到,在一定范围内提高

入射激光能量,可以提高超连续谱的强度,直至出现

钳制光强现象.进一步提高入射激光能量,晶体可

能会被损坏.考虑到CaF２晶体的非线性光学性质

的各向异性,通过改变CaF２晶轴与驱动激光偏振的

相对取向或许可提供一种提高超连续谱强度的方
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图３ 不同光阑孔径下测得的光谱

Fig敭３ Spectrameasuredunderdifferentaperturesizes

法.同时,材料带隙能量和抽运光子能量的关系可

以很好地解释超连续谱带宽范围限制的机理,也就

是说,材料的带隙能量最终决定超连续谱的高频端

截止频率[４３Ｇ４４].通过改变固体的带隙和抽运光子能

量调控强场激光电离过程,电离产生的等离子体色

散效应决定了所产生的超连续谱的高频截止频率.
然而,上述研究都没有关注晶体结构对超连续谱特

性的影响.为此,进一步研究不同晶体取向下超连

续谱的特性.图４所示为当入射激光能量为５μJ
时CaF２晶体在不同取向下产生的超连续谱,其中电

场E 的方向为入射光的偏振方向,α 为入射光偏振

方向和CaF２晶体[１００]晶轴的夹角.可以看到,在
不同取向下,超连续谱的谱宽不变.但当α＝４５°
时,超连续谱的强度达到最大值.根据自聚焦临界

功率公式

Pcr＝
３．７７λ２０
８πn０n２

, (２)

式中:λ０为入射激光的波长;n０和n２分别为介质的

线性折射率和非线性折射率.由(２)式可知,当α＝
４５°,CaF２ 晶体的非线性折射系数n２ 最大[４５],所需

的自聚焦临界功率最低.因此,在相同的入射激光

能量下,α＝４５°时所产生的光丝长度最长,相应地,
超连续谱的强度最大.

４　结　　论

对不同条件下强飞秒激光与CaF２晶体的相互

作用产生超连续谱的实验进行分析.在一定入射激

光能量范围内,超连续谱的最大蓝移截止波长保持

不变,并且该最大蓝移截止波长不依赖于晶体取向

的变化.这是主要是因为飞秒激光在晶体中成丝

时,产生了光强钳制效应.同时,本研究还发现,在
相同的入射激光能量下,利用晶体取向的变化可实

现对超连续谱强度的控制.

图４ 不同晶体取向下的超连续光谱

Fig敭４ Supercontinuummeasureddifferentcrystalorientations
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