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摘要　基于非线性差频技术，利用ＡｇＧａＳ２ 晶体通过二类相位匹配条件（ｅ＋ｏ→ｅ）产生了５～１２．５μｍ宽调谐差频

激光（ＤＦＧ）输出。抽运光源是一个再生激光放大系统，它由连续的Ｌｉｔｔｒｏｗ结构光栅外腔半导体激光器和锥形半

导体放大器组成，调谐范围为７６０～７９０ｎｍ，最大输出功率可达８００ｍＷ（７８０ｎｍ）。信号光源是连续可调谐钛宝石

激光器，调谐范围为７９０～９１０ｎｍ，最大输出功率可达７６０ｍＷ（８０６ｎｍ）。差频激光在７．０μｍ附近获得的最大输

出功率为１．０７６μＷ。基于产生的差频激光，采用直接吸收光谱方法测量了实验室大气中的水汽在７．０μｍ附近

（０００→０１０）吸收带的吸收光谱。在１９．０ｃｍ的吸收光程条件下，依据记录的大气中水汽的吸收光谱获得了实验室

大气中水汽的浓度。
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１　引　　言

许多分子和离子的基频吸收带位于中红外波段

（３～２０μｍ），具有强的吸收，因此中红外波段的分

子气体探测技术在大气污染监测、工业过程控制、医

疗诊断等方面有着广泛的应用。产生中红外波段的

激光光源目前主要有铅盐激光器、二氧化碳激光器、

一氧化碳激光器以及基于非线性频率转换的差频和

光学参变振荡器。铅盐激光器可以覆盖３～２０μｍ

波段，但单个激光器调谐范围有限（约１００ｃｍ－１），

且需要低温冷却工作（小于９０Ｋ）
［１］。二氧化碳激

光器（９～１１μｍ）和 一氧化碳激光器（５～６μｍ）可

以提供很高的激光功率，然而它们是准连续可调（典

型的发射线与发射线之间的距离约为１ｃｍ－１）
［２］。

自１９９４年以来，量子级联激光器（ＱＣＬ）
［３，４］在中红外

波段得到了发展。单个量子级联激光器通常采用分

布反馈式结构针对某一特定波长而设计，连续调谐范

围有限（小于１０ｃｍ－１）。最近发展的外腔量子级联激

光器可以提供宽的调谐范围（大于１００ｃｍ－１）
［５］。

１９９７年科学家成功推出带间级联激光器（ＩＣＬ）
［６］，激

光波长主要分布在３～５μｍ波段
［７］。基于非线性频

率转换的差频和光学参变振荡器可以将抽运光的高

性能从可见／近红外波段转换到中红外波段，如抽运

光的窄线宽、宽调谐范围且连续可调和室温工作等

优点。光学参变振荡器可以输出高的激光功

率［８，９］，但光学参变振荡器需要谐振腔的精确匹配，

并且对输入光及非线性晶体的要求高。在现有的中

红外激光光源中，差频激光具有窄线宽、宽的波长覆

盖范围和连续可调等优点，是目前研究分子高分辨

率吸收光谱很有吸引力的激光光源。

１９７４年，Ｐｉｎｅ等
［１０］报道了在ＬｉＮｂＯ３ 晶体中产

生连续差频光，并将其应用到光谱研究方面，其后，

随着晶体生长技术的发展和可见／近红外激光技术

的逐步成熟，差频技术已经引起了人们的广泛关注，

并广泛用于高分辨率光谱和痕量气体探测［１１～１９］。

ＡｇＧａＳ２晶体是产生深中红外（大于５μｍ）差频光

常用的晶体之一，其透射率在透光范围（０．４７～１３μｍ）

比较高，非线性有效系数适中（犱３６＝１３．４ｐｍ／Ｖ），抗损

伤阈值相对较高（１０ＭＷ／ｃｍ２，１．０６４μｍ，脉冲持续时

间为２０ｎｓ）
［２０］。利用ＡｇＧａＳ２晶体一类９０°相位匹配产

生连续差频光已经有几个小组进行了报道［１１～１４］。由

于受９０°相位匹配限制，它们的调谐范围有限。使用

ＡｇＧａＳ２晶体二类相位匹配可以实现宽的调谐范围
［２１］，

且ＡｇＧａＳ２晶体二类相位匹配的非线性有效系数比一

类相位匹配的非线性有效系数大［２２］。

本文报道了利用再生激光放大系统和连续钛宝

石激光器分别作为抽运光源、信号光源，结合角度调

谐在ＡｇＧａＳ２ 晶体中通过二类相位匹配（ｅ＋ｏ→ｅ）

产生了宽调谐（５～１２．５μｍ）中红外差频激光输出。

基于这个激光光源，用直接吸收光谱方法对实际大

气中水汽的浓度进行了测量。

２　差频产生原理

差频产生（ＤＦＧ）是光场在非线性晶体中发生

的三波混频频率下转换过程，两束不同频率的入射

光在非线性晶体中通过二阶非线性效应产生新的光

场。习惯上把高频率的入射光称为抽运光（ωｐ），低

频率的入射光称为信号光（ωｓ），差频产生的光称为

空闲光（ωｉ）。在差频过程中，三束光满足能量守恒

和动量守恒，可以表示为

ωｉ＝ωｐ－ωｓ， （１）

Δ犽＝犽ｐ－犽ｓ－犽ｉ， （２）

式中Δ犽是波矢的失配，犽ｐ，犽ｓ，犽ｉ分别为抽运光、信

号光、空闲光的波矢，犽犼＝狀犼ω犼／犮（犼＝ｐ，ｓ，ｉ），ω为光

的圆频率，狀为晶体折射率，可利用Ｓｅｌｌｍｅｉｅｒ方程计

算。（２）式也称为相位匹配条件。当Δ犽＝０时，就满

足相位匹配条件。如果波矢的失配量不为零，则沿着

相互作用方向每经过一段距离（犾＝π／Δ犽），产生的

空闲光的相位就发生一次反转，这样前一段时间和

后一段时间产生的光波相互抵消，不能形成有效的

光强输出。因而，在差频过程中应该使三个波矢满

足相位匹配条件。实现相位匹配的方式有两种：１）

双折射相位匹配；２）准相位匹配。准相位匹配技术

主要局限于ＬｉＮｂＯ３，ＲｂＴｉＯＡｓＯ４ 等铁电晶体
［２３］，

这类晶体在中红外波段的使用受到透光范围限制
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（小于５μｍ）。对于深中红外波段（大于５μｍ）主要

使用双折射相位匹配晶体［２４］，如ＡｇＧａＳ２ 晶体。这

里采用了ＡｇＧａＳ２ 晶体共线二类相位匹配（ｅ＋ｏ→

ｅ），相位匹配条件（２）式可改写为

狀ｅ（λｉ，θ）

λｉ
＝
狀ｅ（λｐ，θ）

λｐ
－
狀ｏ（λｓ）

λｓ
． （３）

通过调节抽运光波长、抽运光与晶体光轴的夹角就

能实现相位匹配。

在小信号平面波近似情况下，产生的差频光功

率是ｓｉｎｃ函数曲线，且它与晶体长度的平方、入射

光功率成正比，可以表示为

犘ｉ∝
犱２ｅｆｆ
狀ｉ狀ｐ狀ｓ

ω
２
ｉ犘ｐ犘ｓ犔

２ｓｉｎｃ２
Δ犽犔（ ）２

ｅｘｐ（－α犔），

（４）

式中犱ｅｆｆ为二阶非线性有效系数，ωｉ为差频光圆频率，

犘ｐ和犘ｓ分别为入射抽运光功率、入射信号光功率，犔

为晶体长度。犽为波矢量，Δ犽（Δ犽＝犽ｐ－犽ｓ－犽ｉ）为相位

失谐量，Δ犽＝０实现相位匹配，功率达到最大值。α为

差频光在晶体中的吸收系数。

３　实验装置

中红外差频实验装置示意图如图１所示。抽运

光源是再生激光放大系统，它由外腔半导体激光器

（ＥＣＤＬ）和锥形放大器构成。外腔半导体激光器为

Ｌｉｔｔｒｏｗ结构（ＤＬＰｒｏ，ＴｏｐｔｉｎｉｃｓＡＧ），调谐范围为

７６０～７９０ｎｍ，线宽约为１００ｋＨｚ，最大输出功率为

４０ｍＷ。外腔半导体激光器输出光经过保偏光纤耦

合进入锥形放大器，最后输出功率最大可以达到

８００ｍＷ（７８０ｎｍ）。信号 光源 为 钛 宝 石 激 光 器

（Ｃｏｈｅｒｅｎｔ，ＣＲ８９９２９），调谐范围为７９０～９１０ｎｍ，线

宽为５００ｋＨｚ，最大输出功率为７６０ｍＷ（８０６ｎｍ）。

为了实现相位匹配，抽运光通过半波片偏振态由垂直

变成水平。抽运光和信号光通过偏振合束器在空间

充分重叠，然后使用一个透镜（犳＝２５０ｍｍ）聚焦进入

ＡｇＧａＳ２ 晶体。两光束聚焦后光束束腰半径均约为

６０μｍ。ＡｇＧａＳ２晶体被安放在一个旋转台上。实验

中使用的 ＡｇＧａＳ２ 晶体尺寸为８ｍｍ×５ｍｍ×

１０ｍｍ，晶体切割角为θ＝５９°，＝０°，晶体两端面镀有

增透膜（７６０～１０６５ｎｍ）。从ＡｇＧａＳ２ 晶体出射的差

频光使用一个透镜（犳＝５０ｍｍ）聚焦进入液氮冷却的

ＨｇＣｄＴｅ光导型探测器。一个１ｍｍ厚的锗片被放置

在探测器前过滤抽运光和信号光。探测器输出信号

经过前置放大器放大，然后送入锁相放大器解调。解

调后的信号由１２ｂｉｔＡ／Ｄ数据采集卡采集。

图１ 中红外差频实验装置示意图

Ｆｉｇ．１ ＳｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍｏｆｔｈｅｍｉｄｉｎｆｒａｒｅｄＤＦＧｓｙｓｔｅｍ

４　实验结果和数据分析

４．１　系统性能

为了 产 生 宽 调 谐 差 频 激 光 输 出，研 究 了

ＡｇＧａＳ２二类相位匹配（ｅ＋ｏ→ｅ）产生５～１２．５μｍ

的差频激光的条件。图２（ａ）给出了相位匹配外角

和产生的差频光波长的关系。图中点为实验数据，

实线为根据Ｋ．Ｋａｔｏ的Ｓｅｌｌｍｅｉｅｒ方程
［２５］计算的理

论值。“－”表示入射光和晶体光轴位于法线异侧，

如图２（ａ）中插图，另外，插图中还定义了相位匹配

外角θ，折射内角θ′和相位匹配内角Θ。从图中可以
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看出实验值与理论值吻合得很好。图２（ｂ）记录了

与图２（ａ）中相位匹配外角（晶体外角）对应的抽运

光和信号光波长。在实验过程中，固定抽运光波长

在７６４．９８ｎｍ附近，把晶体外角旋转到所要产生的

差频光理论的相位匹配外角，然后调节信号光波长

产生差频光，再在产生差频光的信号光波长附近扫

描信号光波长，采集的数据使用ｓｉｎｃ函数拟合得到

相位匹配时的信号波长，最后计算出差频光波长。

图２ ＡｇＧａＳ２ 晶体的二类相位匹配曲线。（ａ）外角相位匹配曲线，实线为理论值，点为实验值；（ｂ）波长相位匹配曲线

Ｆｉｇ．２ ＴｙｐｅＩＩｐｈａｓｅｍａｔｃｈｉｎｇｃｕｒｖｅｏｆＡｇＧａＳ２ｃｒｙｓｔａｌ．（ａ）Ｅｘｔｅｒｎａｌｐｈａｓｅｍａｔｃｈｉｎｇａｎｇｌｅｄｅｐｅｎｄｅｎｔｐｈａｓｅｍａｔｃｈｉｎｇ

ｃｕｒｖｅ；ｔｈｅｓｏｌｉｄｃｕｒｖｅｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｓｔｏｔｈｅｃａｌｃｕｌａｔｅｄｖａｌｕｅｓ，ａｎｄｔｈｅｄｏｔｓａｒｅｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｄａｔａ；（ｂ）ｗａｖｅｌｅｎｇｔｈ

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ｄｅｐｅｎｄｅｎｔｐｈａｓｅｍａｔｃｈｉｎｇｃｕｒｖｅ

　　差频激光输出功率大小对实际应用十分重要。

图３（ａ）给出了差频光功率与差频光波长的关系。

在实验过程中，抽运光的入射功率固定在１７０ｍＷ，

信号光的入射功率与波长的关系如图３（ｂ）所示。

在图３（ａ）中，当波长小于７μｍ（对应信号光波长大

于８５７．５１７ｎｍ）时，由于信号光的输出功率随着输

出波长的增加而逐渐减小［如图３（ｂ）所示］导致差

频功率下降；当波长大于７μｍ时，差频功率的下降

是由于非线性耦合效率的减小［差频功率反比于差

频光波长的平方，如（４）式］和晶体透射率的下降［如

图３（ｃ）所示］。

图３ （ａ）ＡｇＧａＳ２ 红外差频功率与红外波长的关系曲线；（ｂ）入射的信号光功率与信号光波长的关系曲线；

（ｃ）ＡｇＧａＳ２晶体透射率曲线

Ｆｉｇ．３ （ａ）ＤｅｐｅｎｄｅｎｃｅｏｆｉｎｆｒａｒｅｄＤＦＧｐｏｗｅｒｏｎｔｈｅｉｎｆｒａｒｅｄｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｆｏｒＡｇＧａＳ２；（ｂ）ｄｅｐｅｎｄｅｎｃｅｏｆ

ｉｎｐｕｔｓｉｇｎａｌｐｏｗｅｒｏｎｔｈｅｓｉｇｎａｌｗａｖｅｌｅｎｇｔｈ；（ｃ）ｔｒａｎｓｍｉｓｓｉｏｎｃｕｒｖｅｏｆＡｇＧａＳ２ｃｒｙｓｔａｌ

　　图４记录了６．４５μｍ处差频光功率转换效率。

在实验过程中，抽运光波长和信号光波长分别固定在

７６４．９８３ｎｍ和８６７．９２４ｎｍ，晶体外角固定在１．１３°，

优化系统使差频光功率达到最大。在信号光光路中

放入连续可调衰减器，改变入射信号光功率，抽运光

功率固定在１３０ｍＷ。通过最小二次拟合，得到在

６．４５μｍ处差频光功率转换效率为２２．１μＷ／Ｗ
２。

接受带宽是差频系统的重要参数之一。图５为

８．６４μｍ（约１１５８．０ｃｍ
－１）附近相位失谐曲线。在

这个实验过程中，抽运光波长固定在７６４．９８９ｎｍ，信

号光在８３９．２１６ｎｍ附近扫描，相位匹配外角固定在

２２．８７°。平面波拟合，可得接受带宽为４．２４ｃｍ－１。

依据这个实验值，计算得到两光束相互作用长度为

０．９４１ｃｍ
［２６］，比晶体有效长度（１．０１２ｃｍ）小，可能是

由于走离效应引起的。
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图４ 红外差频功率作为入射抽运光功率乘积的函数，

实线为对实验数据的最小二次拟合

Ｆｉｇ．４ ＩｎｆｒａｒｅｄＤＦＧｐｏｗｅｒａｓａｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆｔｈｅｐｒｏｄｕｃｔ

ｏｆｔｗｏｉｎｃｉｄｅｎｔｐｕｍｐｉｎｇｐｏｗｅｒｓ，ｔｈｅｓｏｌｉｄｌｉｎｅｉｓａ

ｌｅａｓｔｓｑｕａｒｅｓｌｉｎｅａｒｆｉｔｔｏｔｈｅｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｄａｔａ

图５ １１５８．０ｃｍ－１（约８．６４μｍ）附近波长相位失谐曲线

Ｆｉｇ．５ Ｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｄｅｐｅｎｄｅｎｔｐｈａｓｅｍｉｓｍａｔｃｈｉｎｇｃｕｒｖｅ

ｎｅａｒ１１５８．０ｃｍ－１（ａｂｏｕｔ８．６４μｍ）

４．２　大气中水汽浓度的探测

在５．５～７．５μｍ 波长范围，水汽有很强的吸

收。这里选择７．０μｍ附近水汽强的吸收谱线来探

测大气中水汽浓度。在这个实验过程中，晶体相位

匹配外角固定在６．８７°，抽运光波长为７６４．９８５ｎｍ，

信号光在８５８．７１９ｎｍ附近扫描。扫描方式采用了

信号光（钛宝石激光器）自带的快速扫描（最大扫描

范围１ｃｍ－１，扫描频率为１Ｈｚ）。锁相放大器积分

时间设定在１ｍｓ。ＡｇＧａＳ２ 晶体出射端面与探测器

间的距离为１９．０ｃｍ。图６记录了７．０５５μｍ （约

１４１７．５ｃｍ－１）附近水汽在实际大气中的吸收光谱。

图６（ａ）为实验数据值，实线为Ｌｏｒｅｎｔｚ线型拟合曲线，

图６（ｂ）Ｌｏｒｅｎｔｚ线型与实验数据值之差，为振幅残差。

参考Ｈｉｔｒａｎ２００８
［２７］可知该条吸收线属于（０１００００）

吸收 带，谱 线 积 分 线 强 为１．５３３×１０－２０ ｃｍ－１／

（ｍｏｌｅｃｕｌｅ·ｃｍ－２）（１４１７．４９９ｃｍ－１）。依据Ｌａｍｂｅｒｔ

Ｂｅｅｒ定律，拟合可以获得实验室大气中水汽体积分数

图６ （ａ）水汽在实际大气中１４１７．４９９ｃｍ－１附近的吸收光

谱；（ｂ）通过Ｌｏｒｅｎｔｚ线型拟合值与实验数据值相

　　　　　　　减得到的拟合残差

Ｆｉｇ．６ （ａ）Ｗａｔｅｒｓｐｅｃｔｒｕｍｉｎａｍｂｉｅｎｔａｉｒａｔ１４１７．４９９ｃｍ
－１；

（ｂ）ｆｉｔ ｒｅｓｉｄｕａｌ ｏｂｔａｉｎｅｄ ｂｙ ｓｕｂｔｒａｃｔｉｎｇ ｔｈｅ

Ｌｏｒｅｎｔｚｉａｎｌｉｎｅｓｈａｐｅｆｒｏｍｔｈｅｍｅａｓｕｒｅｄａｂｓｏｒｐｔｉｏｎ

　　　　　　　ｓｐｅｃｔｒｕｍ

约为１．０６４９×１０－２。

５　结　　论

报道了基于差频产生技术，利用再生激光放大

系统、钛宝石激光器分别作为抽运光源和信号光源，

使用ＡｇＧａＳ２ 晶体二类相位匹配（ｅ＋ｏ→ｅ）结合调

谐波长和晶体外角实现了５～１２．５μｍ差频激光输

出。在７．０μｍ附近获得了最大输出功率，最大输

出功率为１．０７６μＷ。差频激光的输出功率仍可以

提高。根据理论计算，增加入射功率可以增加输出

功率。另外，使用两个透镜分别对抽运光、信号光聚

焦使两光束束腰位置尽量接近消除由于一个透镜聚

焦引起的色散，给ＡｇＧａＳ２ 晶体输出端镀红外增透膜

（５～１２．５μｍ），均可以增加差频激光输出功率。这个

连续激光光源具有波长调谐范围宽（约１２００ｃｍ－１）、

连续无跳模工作、光谱分辨率高等优点。相对于铅盐

激光器和量子级联激光器，它是中红外波段很有吸引

力的光源。基于这个激光光源，在短吸收光程

（１９．０ｃｍ）条件下，利用直接吸收光谱的方法测量了

实验室实际大气中的水汽浓度。
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