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氮气中非共线双光丝诱导的轴向三次谐波
调制的实验研究
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（华东师范大学物理系，精密光谱科学与技术国家重点实验室，上海２０００６２）

摘要　采用等频非共线双光丝诱导的方法，在氮气中对轴向三次谐波光谱的调制进行了实验研究。其中光丝由中

心波长８２０ｎｍ、脉宽７０ｆｓ、重复频率１０Ｈｚ、单脉冲能量分别为３ｍＪ和７ｍＪ的诱导光和激发光，经凹面镜非共线

聚焦到氮气样品池中形成。实验中发现，当两束激光在时空交叠时，激发光束轴向三次谐波光谱的强度、中心波长

和谱宽强烈地依赖于双光束间的时间延迟和气压。伴随延迟量的变化，实验中出现了光谱增强以及光谱加宽、变

窄的现象。在氮气气压约为０．１６ＭＰａ，诱导光束超前约２０ｆｓ时，非共线双光束激发可使激发光轴向三次谐波信

号强度提高约６０倍，同时其谱宽由１５ｎｍ加宽至２５．８ｎｍ，频率带宽达１００ＴＨｚ。
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１期 吴　洪等：　氮气中非共线双光丝诱导的轴向三次谐波调制的实验研究

１　引　　言

气体中三次谐波产生（ＴＨＧ）
［１，２］是一种基本的

光学频率非线性转换过程，被认为是一种得到高亮

度、高相干紫外和 Ｘ射线光源
［３］非常有前景的途

径，引起了研究者的极大兴趣。然而对许多应用来

说，获得高谐波转换效率仍是一种挑战。为了提高

三次谐波（ＴＨ）的转换效率，人们已经使用了多种

方法，比如在预激发的气体［４］中，或利用分子气体中

的瞬态双折射现象［５，６］来获得谐波增强。Ｃｈｅｎ

等［７，８］报道了在团簇气体中实现了三次和五次谐波

的增强。近年来，光丝中的谐波产生和增强［９，１０］现

象得到了研究和发展。实验［１１，１２］和理论［１３，１４］上已

经证明，光丝的产生主要受制于光学克尔透镜效应

和由多光子电离所产生的低密度等离子体的散焦效

应。这两种机制的动态平衡可产生直径只有几十到

几百微米的长等离子体通道，并将光丝中的光强限

制在约５×１０１３Ｗ／ｃｍ２
［１５，１６］，足以支持三次及更高

次谐波的产生［１７］。一般而言，在谐波产生过程中，

紧聚焦有助于获得高的功率密度，但也同时导致了

很短的作用长度。而谐波转换效率不仅依赖于激光

强度，也受到有效作用长度的制约。在成丝过程中，

基波强度受到钳制，其光场相位也呈现缓变趋势，进

而导致三次谐波和基波之间出现相位锁定［１８］，这使

得有效作用长度得到延长。所以从激发光强和作用

长度这两个意义上说，气体中光丝的形成有利于三

次谐波的产生，可以提高谐波转换效率。

然而，光丝中实际得到的三次谐波转换效率并不

是常数，虽然总效率在基频光入射功率较低时能达到

约０．３％
［１８］；但当激发光功率比自聚焦阈值功率高许

多倍时，转换效率反而开始下降，且产生的三次谐波

演化为空间上分离的两部分，即轴向的光斑和围绕轴

向光斑的环状结构。在这种情形下，随着激发光功率

的提高，环状三次谐波的饱和转换效率约为１０－４，但

轴向三次谐波的转换效率仅为１０－６～１０
－５［１７，１９］。由

此可见，提高三次谐波转换效率（尤其是轴向三次谐

波）不能通过一味地增加基频光的功率来实现。

最近，Ｈａｒｔｉｎｇｅｒ和Ｂａｒｔｅｌｓ
［２０］采取等频双光束

非共线聚焦的方案，利用较强的光束诱导等离子体，

对探测光及其三次谐波间的相位失配进行扰动，改

变双光束时间延迟和背景气压等条件，在ＳＦ６，ＣＯ２

和Ｎ２Ｏ等气体中实现了探测光的三次谐波增强。

但当两束激光在时空上交叠时，谐波的增强现象涉

及到与分子取向［２１］有关的延迟克尔效应［２２］和光丝

相干的空间调制［２３～２６］等效应，显得复杂而多变，理

论解释有待进一步深入研究。

我们使用两束等频飞秒激光在氮气样品池中非

共线聚焦分别成丝，其中选取了全强度的３０％作为

诱导光束，剩余的７０％作为激发光束，并对激发光

束轴向的三次谐波进行了实验研究。重点研究了双

光束时间延迟和背景气压对激发光束轴向三次谐波

调制的影响。实验发现，激发光束轴向三次谐波的

强度可增加近６０倍，同时其带宽（ＦＷＨＭ）可从约

６６ＴＨｚ（１５ｎｍ）显著加宽至约１００ＴＨｚ（２５．８ｎｍ）。

结果表明，非共线双光丝激发方案对氮气中轴向三

次谐波具有明显的增强和调制作用，谐波的频谱特

性也得到很大改善，显示了其在高亮度短脉冲紫外

光源产生方面的潜在前景。

２　实验设置

图１ 实验装置简图

Ｆｉｇ．１ Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍｏｆｔｈｅｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｓｅｔｕｐ

实验光路如图１所示，改造过的钛宝石（Ｔｉ∶

ｓａｐｐｈｉｒｅ）ＣＰＡ激光系统
［２７，２８］输出中心波长８２０ｎｍ、

脉宽７０ｆｓ（ＦＷＨＭ）、重复频率１０Ｈｚ、单脉冲能量

１０ｍＪ的线偏振激光脉冲，经分束片（ＢＳ）以３∶７的比

例分成两束，其中反射光（单脉冲强度３ｍＪ，作为诱导

光）经过精密光学延迟线ＤＳ（精度０．１μｍ，驱动电机：

ＬＴＡＨＳ，Ｎｅｗｐｏｒｔ，Ｉｎｃ．）上的直角镜，与透射光（单

脉冲强度７ｍＪ，作为激发光）由焦距犳＝０．７５ｍ的凹

面镜（ＣＭ），以６．７ｍｒａｄ的夹角入射到８４ｃｍ长的氮

气样品池中。实验中的零延迟点通过使用一块

０．３ｍｍ厚的ＢＢＯ晶体，以和频的方式确定。样品

池的两端用０．５ｍｍ厚的布儒斯特角紫外石英窗片

密封，其后放置了三块中心波长２６６ｎｍ，４５°紫外高

反镜来抑制基波信号。在紫外高反镜的后面安装了

一个光阑Ａ以阻挡谐波的环状结构，并使激发光束

谐波的轴向部分通过，实验中所有的测量均在这一

侧进行。在探测前预先使用焦距犳＝１５ｃｍ的熔石

５０３



光　　　学　　　学　　　报 ３０卷

英透镜Ｌ对谐波信号进行聚焦，将ＴＨ谐波焦斑直

径控制在几十微米，以保证激发光束轴向的谐波信

号能耦合进光纤光谱仪 （ＳＰ）（ＨＲ２０００，Ｏｃｅａｎ

Ｏｐｔｉｃｓ，Ｉｎｃ．）的探头。

３　实验结果及讨论

氮气中的自聚焦阈值功率约为３ＧＷ（０．１ＭＰａ

下）［１８］，而实验选取的诱导光束和激发光束的峰值

功率分别达到了约４３ＧＷ 和１００ＧＷ，所以两束光

均能分别产生光丝。激发光束单独注入时，可以观

察到在氮气中产生了长约２０ｃｍ的明亮光丝。借助

于荧光纸屏，可以在谐波分离镜 Ｍ 与光阑 Ａ之间

观察到典型的轴向和环状结构。当诱导光入射到氮

气池中，并和激发光束在时间和空间上交叠时，样品

池中的光丝和纸屏上的荧光变得 更 亮；通 过

ＨＲ２０００光纤光谱仪则观察到了显著的谐波信号增

强。零延时和０．１６ＭＰａ，两种情况下的典型谐波光

谱如图２所示。图中，激发光束单独作用时的谐波

峰值为０．１５，而双光束共同作用时的谐波峰值为

１０，出现了显著的增强。由于缺乏灵敏可靠的紫外

功率计或校准过的光电倍增管［１７，２９］，相对强度是通

过在频域内将光谱信号积分获得的［３０］。增强倍数α

被定义为

α＝犈ｄｕａｌ／犈ｓｉｎｇｌｅ

图２ ０．１６ＭＰａ、零延时下双光束和

单激发光束产生的典型三次谐波光谱

Ｆｉｇ．２ ＴｙｐｉｃａｌｓｐｅｃｔｒａｏｆｔｈｅＴＨｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙｇｅｎｅｒａｔｅｄ

ｂｙｄｕａｌｂｅａｍｓａｎｄｓｉｎｇｌｅｓｔｉｍｕｌａｔｉｎｇｂｅａｍ ｗｉｔｈ

ａｂｏｕｔ０．１６ ＭＰａｇａｓｐｒｅｓｓｕｒｅａｎｄｚｅｒｏｒｅｌａｔｉｖｅ

　　　　　　　ｔｉｍｅｄｅｌａｙ

式中犈ｄｕａｌ为双光束时的ＴＨ能量，犈ｓｉｎｇｌｅ为激发光束

单独作用时的ＴＨ能量，则对应图２，强度增强达到

约６７倍。这里由于谱线形状相似，所以相对强度的

比值近似于谱线峰值比。通过阻挡激发光束的方

法，验证了仅有诱导光时对观测到的三次谐波产生

并无贡献。

３．１　谐波光谱和延时的关系

通过改变图１中的光学延迟线ＤＳ，对激发光束

轴向谐波与双光束延迟间的关系进行了实验研究。

图３是实验获得的双光束延时和激发光束轴向谐波

强度、中心波长与带宽的关系，误差主要来自于基频

光的抖动。当诱导光在时间上超前于激发光束时，延

时为正，反之延时为负。图３（ａ）中的强度是将光谱在

频域内积分获得的。注意到激发光束轴向三次谐波

的强度受到延时的强烈调制，其中最大的轴向谐波信

号出现在τ≈０附近。而在大延迟（如±４００ｆｓ）情形

下，图３（ａ）的右侧明显较左侧强，其强度比值达到５．８

倍。对应大的正延迟，诱导光显著超前于激发光，激

发光仅能与诱导光产生的等离子体通道相遇；而在大

的负延迟时，激发光束显著超前于诱导光，无法与诱

导光或其等离子体通道相互作用，此时接收到的谐波

信号和仅有激发光束时无法区分。图３（ａ）中两翼的

差别表明预制备的等离子体通道对三次谐波存在增

强作用，此结论和文献［２０］一致。

图３ 轴向三次谐波的强度（ａ）、中心波长（ｂ）

以及带宽（ｃ）和延迟的关系

Ｆｉｇ．３ Ｒｅｌａｔｉｖｅｉｎｔｅｎｓｉｔｙ（ａ），ｃｅｎｔｒａｌｗａｖｅｌｅｎｇｔｈ（ｂ）ａｎｄ

ｂａｎｄｗｉｄｔｈ （ｃ）ｏｆｏｎａｘｉｓｔｈｉｒｄｈａｒｍｏｎｉｃｗａｖｅ

　　　　　　ｖｅｒｓｕｓｔｉｍｅｄｅｌａｙ

在稳定的两翼之间，光谱的强度和谱宽更加复

杂多变。在频域内，选取使两侧积分值相等的位置

作为中心波长，可以得到谐波中心波长和延时的关

系［图３（ｂ）］；图３（ｃ）则显示了相应的带宽变化。伴

随延迟量的变化，观察到了光谱增强以及光谱加宽、

变窄的现象。可以发现中心波长和带宽的变化规律
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基本一致，当改变延时导致谐波中心波长红移时，谐

波的谱宽减小；当谐波中心波长蓝移时，相应的谱宽

增加。大的正延迟阶段，谐波的谱宽最宽，中心波长

的蓝移也最明显，但此时强度较低。而在延时２０ｆｓ

处的谐波谱宽达到了２５．８ｎｍ，光强则接近最大。

图４选取了改变延迟时部分有代表性的光谱，

随着诱导光束的逐渐超前，轴向谐波信号的谱宽和

中心波长均发生改变。延时４００ｆｓ时，谐波信号的

谱宽达到３０ｎｍ，底部覆盖了从２５０～２９０ｎｍ的范

围。从谱宽和强度两方面综合考虑，图中诱导光超

前２０ｆｓ处（图３中虚线位置）的信号是最优的。

图４ 不同延时下的部分典型光谱

Ｆｉｇ．４ Ｓｏｍｅｔｙｐｉｃａｌｏｎａｘｉｓｔｈｉｒｄｈａｒｍｏｎｉｃｓｐｅｃｔｒａａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｔｉｍｅｄｅｌａｙ

３．２　谐波光谱和增强随背景压强的变化

背景压强的改变影响着三次谐波产生中的相位

匹配和气体的非线性系数。图５显示了使用

犳＝０．７５ｍ聚焦镜时，在不同背景压强下测得的零延

时谐波光谱信号。实验中样品池的气压可以在

０．１～０．２ＭＰａ的范围内变化。从图中可以看出双光

束条件下的谐波谱宽比单光束情形一般要宽，且存在

一定的蓝移。由于等离子体通常对光丝中的谱线蓝

移有很大贡献，结果表明等离子体通道在等频双光束

非共线聚焦的三次谐波调制现象中起重要作用。

图５ 不同氮气池气压条件下记录到的谐波光谱。单激发光束（ａ１）～（ａ６）和双光束（ｂ１）～（ｂ６）的情形

Ｆｉｇ．５ Ｒｅｃｏｒｄｅｄｔｈｉｒｄｈａｒｍｏｎｉｃｓｐｅｃｔｒａｉｎｎｉｔｒｏｇｅｎｇａｓｃｅｌｌａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｇａｓｐｒｅｓｓｕｒｅ．Ｔｈｅｐｉｃｔｕｒｅｓｒｅｐｒｅｓｅｎｔｔｈｅｒｅｓｕｌｔｓ

ｏｆｓｉｎｇｌｅｓｔｉｍｕｌａｔｉｎｇｂｅａｍ（ａ１）～（ａ６）ａｎｄｄｕａｌｂｅａｍ（ｂ１）～（ｂ６）ｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ

７０３
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　　从图５中得到背景压强和谐波强度之间的关系

如图６（ａ）所示。图中显示出高倍率的增强，误差的来

源主要是入射红外基频光的波动。两条曲线所表现

出的趋势存在较大差异，注意到单激发光束轴向谐波

信号在０．１６ＭＰａ时达到最大值（约０．８５），而双光束

谐波信号则在０．１２～０１６ＭＰａ的范围内达到最大（约

５６）。图６（ｂ）显示在同样的气压范围内的增强比例变

化，当气压从０．１ ＭＰａ增加至０．２ＭＰａ时，由于

０．１０～０．１６ＭＰａ范围内主激发光束谐波强度的增

加，以及０．１６～０．２ＭＰａ范围内谐波强度的同步减

小，增强比例迅速从１３９下降至４７。其中０．１６ＭＰａ

的情形对应着图２的实验结果。

图６ （ａ）单激发光束／双光束脉冲谐波能量和气压之间的关系；（ｂ）增强因子随气压的变化

Ｆｉｇ．６ （ａ）ＥｎｅｒｇｙｏｆＴＨｅｍｉｓｓｉｏｎｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙｇｅｎｅｒａｔｅｄｂｙｓｉｎｇｌｅｓｔｉｍｕｌａｔｉｎｇｂｅａｍａｎｄｄｕａｌｂｅａｍｓａｓａｆｕｎｃｔｉｏｎ

ｏｆｐｒｅｓｓｕｒｅ；（ｂ）Ｅｎｈａｎｃｅｍｅｎｔｒａｔｉｏａｓａｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆｇａｓｐｒｅｓｓｕｒｅ

４　结　　论

采用等频双光束非共线聚焦成丝方法，在氮气

中进行了轴向三次谐波调制的实验研究。在氮气气

压为约０．１６ＭＰａ、诱导光超前激发光约２０ｆｓ时，获

得最佳轴向三次谐波信号，其强度较单激发光束提

高近 ６０ 倍，同 时 谐 波 谱 宽 由 １５ｎｍ 展 宽 至

２５．８ｎｍ，对应频域带宽达１００ＴＨｚ，为支持超短紫

外激光脉冲的产生提供新的途径。

实验同时发现，两束激光在时空交叠区内的强

度 延迟曲线半峰全宽位置对应着延迟约±１００ｆｓ，

和入射激光的脉宽大体相当；激发光束轴向的三次

谐波光谱受到强烈的调制。伴随延迟量的变化，观

察了光谱增强以及光谱加宽、变窄的现象。这表明

光场之间的相互作用在激发光束轴向谐波的调制过

程中起重要作用。但目前对该时空交叠区光谱调制

现象涉及到分子取向和光丝空间调制，其分析需要

开展更深入细致的理论和实验工作。
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