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摘 要：利用光参量放大可以产生大带宽、波长可调、载波包络相位稳定和高平均功率的中红外飞秒光

源 .首先介绍了中红外波段的光参量放大技术，主要包括宽带光参量放大和色散管理技术 .随后回顾了

使用不同波长激光泵浦的飞秒中红外光参量放大系统取得的主要进展，最后对中红外飞秒光参量放大

系统的发展进行了展望 .
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Abstract：The tunable mid-infrared femtosecond sources with broadband，tunable wavelength，stable
carrier envelope phase and high average power are achievable through optical parametric amplification. In
this review，the key techniques of optical parametric ampification systems working in the mid-infrared
range are introduced，including but not limited，broadband optical parametrical amplification and dispersion
manging techniques. After that， the research progress and development prospect of the mid-infrared
femtosecond source based on optical parametric amplification are presented and discussed.
Key words：Nonlinear optics；Lasers；Mid-infrared；Ultrashort pulses；Parametric amplification
OCIS Codes：190.4410；320.7160；140.3580

0 引言

随着激光技术的发展，其输出波长由常见的可见光和近红外波段向中红外光波段扩展，随之而来的是

中红外光源在光谱学、遥感、医疗、通信和基础物理研究等方面的广泛应用 .近年来，大能量中红外超短光源

成为了前沿研究方向，该类光源的出现为先进的超快分子光谱学研究，强场条件下的光与物质相互作用等
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研究领域带来了新的契机［1-4］.在光谱学应用中，由于一些重要的分子吸收指纹处在中红外波段，如丙酮、甲

烷、甲醇的吸收波长分别为 7.3 μm、7.8 μm、9.6 μm，因此通过超短脉宽的中红外脉冲可以实现场分辨的中红

外光谱学研究，能够为分子结构和动态研究提供多维度信息［5］.在强场物理研究领域，中红外超短脉冲在与

物质相互作用时，电子隧穿电离可以在较低的光强水平下发生，因此在光与固体作用的强场实验研究中，可

以有效避免材料损伤和多光子吸收 .此外，中红外脉冲在激光尾波加速电子［6］、光电场直接加速电子［7］以及

通过与惰性气体（如氦、氖、氩等）作用产生全相干 X射线超短脉冲等研究领域具有优势 .在基于高次谐波过

程产生阿秒脉冲的研究早期，成熟的钛宝石激光系统一直作为阿秒脉冲驱动光源的主要选择 .然而，该驱动

光的波长将阿秒脉冲光子能量限制在 100 eV以下的紫外波段，无法达到应用范围更广的软 X射线波段，而

使用中红外飞秒激光作为驱动源，可以获得光子能量更高的阿秒脉冲 .
中红外脉冲可通过光纤和固体激光器技术、量子级联激光器技术以及光参量放大等产生：在中红外波

段的激光材料较为缺乏，Ho：YLF、Tm：YAG、Fe：ZnSe、Cr：ZnSe、Cr：ZnS等激光介质的输出波长不超过

3 μm［8-12］，并且其增益带宽在输出飞秒脉宽方面存在困难；量子级联激光器也可以直接产生中红外脉冲［13］，

但是其输出脉宽同样受限于谱宽；光参量放大过程可以通过二阶非线性效应将短波长泵浦光转换至中红外

波段，具有波长可调、增益宽带大、载波包络相位（Carrier Envelope Phase，CEP）稳定可控和热效应小等优

点，能够获得高重频及短脉宽的中红外飞秒光源 .本文首先介绍中红外波段的光参量放大系统关键组成部

分以及基于光参量放大的中红外飞秒光源的研究进展，最后对中红外飞秒光参量放大系统的发展动向进行

了总结和展望 .

1 中红外飞秒光参量啁啾脉冲放大技术

光参量放大系统包括种子源和光参量放大器，种子源提供具有一定能量和波长范围的脉冲，随后光参量

放大器提供增益，增大脉冲能量（见图 1（a））.由于脉冲宽度较小，光参量放大系统的输出脉冲能量受到元件损

伤阈值和非线性效应的限制，因此多用于对脉冲能量要求较低的应用领域，如超快光谱学研究等 .而在强场物

理研究领域，如电子加速，高次谐波产生等，需要毫焦级脉冲能量，此时就需要采用光参量啁啾脉冲放大技术

（Optical Parametric Chirped Pulse Amplification，OPCPA）或者双啁啾脉冲光参量放大技术（Dual-Chirped
Optical Parametrical Amplification，DC-OPA）.脉冲在放大前引入群速度色散，从而增加脉宽 .脉冲在不同时

间点的瞬时频率不同，形成啁啾脉冲 .OPCPA和 DC-OPA系统将啁啾脉冲放大技术与光参量放大器相结

合［14］，能够在支持大脉冲能量的同时避免元件损伤以及有害非线性效应，如图 1（b）、（c）所示 .两者不同的是



曹华保，等：基于光参量放大的中红外飞秒光源进展（特邀）

1149005⁃3

OPCPA系统只有种子为啁啾光，而DC-OPA系统的泵浦光也需要经过脉冲展宽形成啁啾光［15］.为了实现大

带宽的参量放大，SCHMIDT B等提出了频率域的光参量放大技术（Frequency Domain Optical Parametrical
Amplification，FOPA）［16］，由于该技术主要使用于近红外波段脉冲放大，本文不对其进行详细介绍 .
1.1 光参量放大器

OPA、OPCPA以及 DC-OPA系统的核心部分是光参量放大，光参量放大过程是二阶非线性过程（见图

2）.泵浦光和信号光入射至二阶非线性晶体中，一个高能量光子（泵浦光）转换为光子能量相对较小的两个

光子（信号光和闲频光），发生频率转换过程，使信号光得到放大 .值得指出的是如果该二阶非线性过程的目

的是获得闲频光，那么这个过程通常也被称为差频产生过程（Difference-Frequency Generation，DFG），本文

将其归类于光参量放大 .光参量放大过程需满足能量守恒和动量守恒［17］，即

{ω 3 = ω 2 + ω 1
Δk= k3 - k2 - k1 = 0

（1）

式中，ω 3、ω 2和 ω 1分别为泵浦光、信号光和闲频光的频率，而 k3、k2和 k1分别为泵浦光、信号光和闲频光的波

矢 .在动量守恒情况下，各光波之间能够实现相位匹配，于是新产生的信号光波能够和输入信号光波相干增

强，从而实现脉冲放大 .实现相位匹配的方式主要有准相位匹配、温度相位匹配和角度相位匹配三种［17］.角
度相位匹配根据各光束偏振关系可分Ⅰ型和Ⅱ型相位匹配 .角度相位匹配因波矢方向的相互关系又可区分

为共线相位匹配和非共线相位匹配，如图 3所示 .

图 1 OPA、OPCPA和DC-OPA系统示意图

Fig.1 The principle of OPA，OPCPA and DC-OPA

图 2 光参量放大过程示意

Fig. 2 Schematic of an optical parametric amplifier

图 3 共线相位匹配与非共线相位匹配示意

Fig. 3 Collinear and non-collinear phase-matching geometries
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非共线相位匹配时与泵浦波矢方向垂直和平行的中心波长处的波矢失配分量 Δk⊥和 Δk//计算公式为

{Δk⊥ (ω 0 )= k1 (ω 0 )sinα- k2 sinβ (ω 0 )
Δk// (ω 0 )= k3 - k1 (ω 0 )cosα- k2 cosβ (ω 0 )

（2）

式中，ω 0为中心频率，α和 β分别为信号光、闲频光与泵浦光间夹角（见图 3（b））.将相位失配量对 ω 0进行泰勒

展开，当满足一阶导数为零时，可以得到

vg1 (ω 0 )= vg2 (ω 0 )cos[α+ β (ω 0 ) ] （3）
式中，vg1 (ω 0 )和 vg2 (ω 0 )分别为信号光和闲频光群速度 .可见当闲频光群速度在信号光波矢方向上的分量与

信号光群速度相等时，相位失配量可在较宽光谱范围内保持接近零的值，被称为宽带相位匹配 .当相位失配

量对角频率的二阶导数为零时，需满足

|

|
||- ∂2 k1 (ω )

∂ω2
ω0

|

|
||cos[ ]α+ β (ω 0 ) -

∂2 k2 (ω )
∂ω2

ω0

+
tan2 [ ]α+ β (ω 0 )
k2 (ω 0 ) v2g2 (ω 0 )

= 0 （4）

此时相位失配量可以在更宽光谱范围内保持接近零的值，从而实现超宽带相位匹配［18］.在确定泵浦光（或信

号光）波长的前提下，虽然进行相位匹配时具有 3个自由参数，包括信号光（或泵浦光）波长、相位匹配角和非

共线角，但是并不能保证方程（1，3，4）有解，需要考察该晶体的色散特性，以确定是否存在超宽带相位匹配 .
LIN Y等选择了简并共线结构［19］，因此可以直接满足式（3）.然后选择信号光中心波长为零群速度色散

（Group Velocity Dispersion，GVD）波长（约 1 400 nm），那么就可以满足式（4）.最后通过选择合适的相位匹

配角度（满足式（1））实现了从 1 000 nm到 2 400 nm的超宽带相位匹配（见图 4），获得 0.73个光周期的亚光周

期脉冲 .

搭建光参量放大器首先需要选择合适的非线性晶体，除了考虑相位匹配之外，也要考虑材料的透光范

围、带隙能量、非线性系数以及损伤阈值等 .表 1为一些常用非线性晶体的参数，从透光范围来看，LiNbO3、

KNbO3、KTiOAsO4、KTiOPO4等晶体可用于产生波长 5 μm以下的脉冲，而产生 5 μm以上的脉冲则需要使

用 AgGaS2、AgGaSe2、LiGaS2、ZnGeP2等晶体 .材料的带隙能量决定了可以采用的泵浦波长，如 AgGaS2、
AgGaSe2在 0.8 μm或 1 μm泵浦时易出现双光子吸收，而 LiGaS2晶体则具有大带隙能量，可以用 1 μm泵浦而

不被损坏 .ZnGeP2晶体在使用 2 μm泵浦时具有宽调谐范围，可以对波长在 5 μm以上的大带宽飞秒中红外脉

冲进行参量放大 .在参量放大器设计时，也需根据非线性系数和损伤阈值来优化泵浦光时间宽度和材料

尺寸 .

图 4 在 I型相位匹配下，3 mm BBO不同泵浦波长的增益谱和 708 nm泵浦时不同相位匹配角时增益谱［19］

Fig. 4 Calculated gain spectrum of a 3 mm BBO under the type-I phase-matching condition，and the calculated gain spectrum at
the pump wavelength of 708 nm with different phase-matching angle［19］
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1.2 种子光产生

基于光参量放大的中红外飞秒激光系统使用光

参量过程提供中红外光的放大，为了保证放大效率，

需要保证泵浦光与种子光的精确时间同步，因此种

子光一般由泵浦光分束后通过若干非线性过程产

生 .一般较多采用超连续谱结合DFG过程的产生方

式，如图 5所示 .单束泵浦激光分为两束，其中一束

能量在 10 μJ量级，聚焦后在固体内成丝，利用自相

位调制及自陡峭等非线性过程来延展光谱，经过滤

波和时间展宽之后与另一束较强的泵浦光在时间和

空间上重合进行差频，然后通过偏振片或者分色镜即可得到大带宽且波长可调的中红外闲频光，该闲频光

可作为后续放大器的种子源 .该种子产生方式除了能够实现泵浦光与种子光的被动时间同步外，所产生中

红外光的 CEP被动稳定，对直接与光场相关的超快过程研究中的应用具有重要意义，如在产生孤立的阿秒

脉冲时需要稳定的 CEP.超连续谱产生过程可以看作一个四波混频过程，其频率和相位关系为

{ω 4 = ω 1 + ω 2 - ω 3
ψ 4 = π/2+ ψ 1 + ψ 2 - ψ 3

（5）

式中，ω 4和 ψ 4为新产生光谱成分的角频率和相位，而 ωj和 ψj（j=1，2，3）为原脉冲中任意三个光谱成分的角

频率和相位 .新产生的光谱成分相位与原光谱成分相位相差 π/2，经过 DFG过程之后，原来的 CEP被抵消

掉，于是能够获得稳定的 CEP［24］.
表 2列举了常用的产生超连续谱的材料，和非线性晶体选择过程类似，需根据泵浦光波长以及目标光谱

范围选择材料［25］.图 6为近年来一些具有代表性的实验结果，显示了不同波长泵浦光（~0.8 μm，~1 μm，

~2 μm）获得的超连续谱波长范围，可以为研究人员进行基于光参量放大的飞秒中红外系统设计提供参考 .

表 1 中红外波段常用非线性晶体参数

Table 1 Parameters of the frequently employed nonlinear crystals in mid-infrared range

Nonlinear
crystals

LiNbO3

KNbO3

KTiOAsO4

KTiOPO4

AgGaS2
AgGaSe2
LiGaS2
ZnGeP2

Transmission
range/μm

0.42~5.2［20］

0.40~5.5［21］

0.35~5.5［22］

0.35~4.5［22］

0.47~13［22］

0.76~18［22］

0.32~11.6［22］

0.74~12［22］

Band gap/V

/
/
/
/

2.73［22］

1.8［22］

4.1［22］

2.1［22］

Effective nonlinear coefficient
/（pm·V-1）

d33=34.4，d31=d15=5.95，d22=3.07［20］

d31= -15.8，d32=-18.3［21］

d31=2.76，d32=4.74，d33=18.5［22］

d31=2.0，d32=3.6［22］

d36=12.6［22］

d36=39.5［22］

d31=5.8，d24=5.1，d33=-10.7［22］

d36=75±8［22］

Damage threshold@
10 ns/（GW·cm-2）

0.2（1.06 μm）［20］

0.24（1.06 μm）［21］

0.5（1.06 μm）［23］

0.5（1.06 μm）［23］

0.014（1.06 μm）［23］

0.056（2.05 μm）［23］

1.0（1.06 μm）［22］

0.18（10.6 μm）［23］

图 5 种子产生系统

Fig. 5 A typical seed generation scheme

表 2 常用超连续谱产生材料参数［25］

Table 2 Parameters of frequently used materials for supercontinuum generation

［25］

Materials
LiF
CaF2
Al2O3

SiO2

YAG

Band gap/eV
13.6
10
9.9
9.0
6.5

Transmission range/μm
0.12~6.6
0.12~10
0.19~5.2
0.18~3.5
0.21~5.2

n2/（×10-16cm2·W-1）

0.81
1.3
3.1
2.4
6.2

n0
1.39
1.43
1.76
1.45
1.82

λ0/μm
1.23
1.55
1.31
1.27
1.60
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1.3 色散控制

在超短脉冲产生和放大过程中，不可避免地需要引入光栅、棱镜以及啁啾镜等色散元件对脉冲进行展

宽、压缩或高阶色散补偿，为获得变换极限脉宽，需要对系统色散进行精确管理 .不同于近红外激光系统，如

钛宝石拍瓦激光器，需要使用光栅将脉宽展宽到纳秒量级，中红外飞秒系统由于脉宽较小（一般为飞秒或皮

秒量级），同时为了避免光栅导致的能量损失，往往使用材料色散（一般为固体）和中红外啁啾镜进行展宽和

压缩 .相比于近红外啁啾镜，中红外波段啁啾镜技术成熟度相对较低 .2019年，德国 Ultrafast Innovations公
司研发了使用 Si/SiO2膜的啁啾镜［26］，可用于 2~4 μm波长范围的中红外脉冲色散控制，为了消除群延迟色

散（Group Delay Dispersion，GDD）的振荡效应，需使用互补啁啾镜对 .两个啁啾镜的反射率曲线如图 7（a）、

图 6 不同泵浦波长在各材料中产生的超连续谱波长范围［25］

Fig.6 Spectral range of the supercontinuum generated in various material while driven by light of different wavelengths［25］

图 7 2~4 μm波段互补中红外啁啾镜对反射率和GDD曲线［26］

Fig.7 Reflectance and GDD of the complementary chirped mirror pair in the wavelength of 2~4 μm［26］
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（b）所示，反射率超过 99.7%.互补啁啾镜对的GDD曲线如图 7（c）、（d）所示，可以看到其GDD周期性的振荡

方向正好相反，因而可以互相抵消，最终通过两块啁啾镜的配合使用获得−200 fs2的GDD.
2017年，HABEL F等使用Ge和 ZnSe膜材料制造了波段覆盖 9~11.5 μm的啁啾镜，其反射层由 36层膜

构成，该啁啾镜在 8~12 μm的反射透射和吸收率见图 8（a），其中反射率大致在 96%~97.5%之间 .从图 8（b）
可以看到该啁啾镜 GDD为 1 500 fs2，设计 GDD曲线无法达到目标那样的平坦曲线，实际测量结果与设计

GDD曲线符合较好［27］.

相比中红外波段啁啾镜，材料本身的色散更容易被用于飞秒中红外脉冲的展宽和压缩中，在使用过程

中需要考虑透过率范围是否覆盖目标波长区域，以及材料的GVD能否提供足够色散量，同时也应考虑高阶

色散对脉宽的影响，避免在时间上产生不利于获得高对比度和高峰值功率脉冲的较大脉冲基底 .Silicon、
CaF2、ZnSe、Ge和 BaF2等常用材料的透过率曲线和 GVD曲线如图 9所示，其 GVD则通过相关材料的

Sellmeier公式计算获得［28］.可以看到 Silicon、CaF2等材料可以用于 7 μm以下波段，而在 7 μm以外波段则需

使用 Ge、ZnSe等晶体进行色散控制 .其中 Silicon和 Ge在较大波长范围内具有正的 GVD，可以使用 ZnSe、
CaF2、BaF2材料中的负色散对其进行补偿 .

为了能够将中红外脉冲的脉宽压缩至变换极限脉宽，需要充分补偿高阶色散，否则将无法避免时间基

底的出现 .高阶色散往往无法通过材料色散或者啁啾镜完全补偿，而需使用可编程声光滤波器（如 Fastlite公
司的 Dazzler）［29］或空间光调制器（Spatial Light Modulation，SLM）等色散控制器件 .Dazzler通过控制晶体内

声波的强度和时间波形控制衍射光的光谱强度和相位，而 SLM则通过 4f零色散压缩器中位于傅里叶平面

图 8 长波中红外啁啾镜反射、透射和吸收曲线测量结果，与GDD曲线［27］

Fig.8 Measured reflectance，transmittance，absorption and GDD curves of the chirped mirror［27］. Reprinted with permission from
Ref.［27］©The Optical Society

图 9 常用中红外色散材料的透过率曲线和GVD
Fig. 9 Transmittances and GVD of several typical materials for dispersion management
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处的器件（如液晶、微型反射镜阵列、变形镜等）进行光谱分辨的光程调制，从而控制光谱相位 .2018年，

BOCK M等使用 SLM对 5 μm中红外光进行间接光谱相位控制（信号光波长 3.6 μm），获得了小于 5个光周

期的脉宽［30］.该 SLM使用了硅基液晶技术（见图 10（a）），液晶材料厚度 14 μm，采用 ZnSe和 Silicon作为窗口

和基板 .因为在 3.6 μm附近具有较小的吸收系数，因此该 SLM工作于信号光波段，通过补偿高阶色散并结

合 CaF2固体材料压缩器将 5 μm中红外脉冲由 3 ps压缩至 80 fs.

2 中红外飞秒光参量放大系统发展现状

随着泵浦激光技术以及非线性材料的发展，基于光参量放大技术的中红外飞秒光源研究取得了长足的

进步 .图 11列举了目前中红外飞秒光参量系统输出水平，可以看到基于成熟的钛宝石激光器泵浦源的中红

外飞秒光源的脉冲能量已达数十毫焦，而高平均功率中红外飞秒系统则普遍采用了近期发展迅速的 1 μm激

光器作为泵浦，其最高平均功率达到了 15 W.中红外飞秒光源的输出参数与泵浦光紧密相关，包括中红外飞

秒系统的晶体选择、系统设计、输出中红外脉冲波长、脉冲能量、重复频率等因素均极大地依赖于泵浦光的

波长、脉冲能量、脉宽以及平均功率等参数，因此针对 0.8 μm、1 μm、2 μm三种主流泵浦源来介绍基于光参量

放大的中红外飞秒光源发展现状 .

2.1 0.8 μm泵浦的中红外飞秒光源

在基于光参量的中红外飞秒光源发展初期，主要使用波长为 0.8 μm的钛宝石激光器作为泵浦光 .钛宝

石激光技术成熟，在各种超快光学以及激光与物质作用研究中得到运用 .1998年，GOLUBOVIC B等使用

图 10 SLM液晶透过率和 SLM脉冲整形结构示意图［30］

Fig. 10 Transmittance of the liquid-crystal in the SLM and the setup of the SLM based pulse shaper［30］

图 11 近年来不同泵浦波长的基于光参量放大技术的中红外光源输出水平的典型报道

Fig. 11 Some typical reports on the performance of mid-infrared femtosecond sources based on optical parametrical amplification
technique driven by pumps of different wavelength in recent years
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100 kHz、脉冲能量为 4 μJ的钛宝石激光泵浦 AgGaS2晶体，通过 DFG产生了波长范围 2.4~12 μm的宽带中

红外脉冲，压缩后脉宽 48 fs，其峰值功率达到了 0.4 MW［31］.2002年，GRUETZMACHER J等使用重频为 4 kHz、
脉冲能量为 5 μJ、脉宽为 42 fs的钛宝石激光泵浦 KNbO3晶体，通过 DFG产生了波长在 2.7~4.7 μm范围可

调的中红外脉冲，压缩后脉宽小于 65 fs［32］.2002年，WITTE T等使用 1 kHz、1 mJ、80 fs光源泵浦AgGaS2，通
过 DFG产生了 3~10 μm可调的中红外脉冲，压缩后脉宽为 80 fs，中心波长为 3 μm时脉冲能量 1 μJ［33］.2006
年，GHOTBI M等使用 1 kHz、脉冲能量为 375 μJ、脉宽为 80 fs的钛宝石激光泵浦 BiBO，产生波长 3 μm以

外、脉宽为 136 fs的中红外脉冲，其信号光和闲频光的脉冲能量总和为 80 μJ［34］.2007年，BRIDA D等使用

1 kHz、脉冲能量为 300 μJ、脉宽为 50 fs的钛宝石激光泵浦 LiIO3，产生了波长覆盖 3~4 μm中红外脉冲，脉冲

能量为 2 μJ，转换极限脉宽为 30 fs［35］.2011年，BRADLER M等使用 100 kHz、脉冲能量为 250 μJ、脉宽为 150 fs
的钛宝石激光泵浦 LiNbO3，通过 DFG产生波长范围 1~5 μm、脉冲能量为 8 μJ的中红外脉冲，中心波长为

3.5 μm时的脉宽为 38 fs［36］.2012年，ISAIENKO O等使用 1 kHz、脉冲能量为 0.6 mJ、脉宽为 150 fs的钛宝石

泵 浦 LiNbO3 和 KNbO3 组 合 晶 体 ，产 生 波 长 为 1.8~3.5 μm、脉 宽 小 于 30 fs 的 中 红 外 脉 冲［37］. 2016 年 ，

KANESHIMA K等使用 1 kHz、脉冲能量为 7 mJ、脉宽为 40 fs的钛宝石激光器作为泵浦源，通过双色近红外

光 脉 冲 内 差 频 过 程 产 生 了 5~11 μm 可 调 的 中 红 外 脉 冲 ，脉 冲 能 量 为 5 μJ，脉 宽 为 70 fs［38］. 2017 年 ，

MORIMOTO T等使用脉冲为 1.2 mJ、脉宽为 25 fs泵浦 LiGaS2晶体，同样通过脉冲内差频过程得到波长为

10 μm、脉冲能量为 0.8 μJ、脉宽为 70 fs的中红外脉冲［39］.
可以看到，前文所述的中红外飞秒光源使用的泵浦能量都在毫焦量级，因此获得的中红外飞秒脉冲能

量较低 .目前钛宝石激光器单脉冲能量可以达到数十焦耳，因此有机会通过光参量放大获得大能量中红外

飞秒脉冲 .2018年，FU Yu-xi等通过 DC-OPA技术，使用约 700 mJ的脉冲能量泵浦MgO：LiNbO3晶体产生

了重频为 10 Hz、中心波长为 3.3 μm、脉宽为 70 fs（6.3个光周期）的中红外脉冲，其脉冲能量为 31 mJ，峰值功

率达到 0.3 TW［40］.其光路如图 12所示，信号光与泵浦光均为宽带啁啾光，信号光脉宽为 5 ps，信号光放大之

后经过 CaF2材料进行压缩，最终获得了近变换极限脉宽 .随后，FU Yu-xi等又首次将中红外飞秒脉冲能量

提高到 120 mJ，比其他报道结果高近 10~100倍［41］.

2.2 1 μm泵浦的中红外飞秒光源

近年来，高平均功率皮秒脉宽的 1 μm激光器，特别是光纤激光器和基于 Yb：YAG板条、薄片激光器发

展迅猛，已经广泛应用于科研与工业领域 .Yb：YAG激光器可以使用成熟的 940 nm半导体激光进行泵浦，其

量子亏损 9%，当使用零声子线泵浦时（泵浦波长为 969 nm），量子亏损下降到约 6%，极大地降低了热功率 .
板条和薄片结构激光介质具有大的冷却面积与体积比，能够高效冷却，可支持 kW级平均功率 .目前 Yb：
YAG薄片再生放大器可以输出 1 kW平均功率［42］，而 Yb：YAG薄片多程放大器也能够支持 kW级以上的平

均功率［43］.高平均功率为 1 μm的泵浦光源的使用能够极大地提高中红外飞秒光参量放大系统的平均功

图 12 峰值功率为 0.3 TW的DC-OPA系统［40］

Fig. 12 Schematic of DC-OPA with peak power of 0.3 TW［40］
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率 . 2011 年 ，ANDRIUKAITIS G 等 使 用 脉 冲 能 量 为 250 mJ、脉 宽 为 70 ps 的 Nd：YAG 激 光 器 泵 浦

KTiOAsO4晶体产生中心波长为 3.9 μm、脉冲能量为 8 mJ、脉宽为 83 fs的中红外脉冲 .由于Nd：YAG中的热

效应限制，重复频率只有 20 Hz［44］.2016年，RIGAUD P等使用脉冲能量为 400 μJ、脉宽为 400 fs的掺Yb光纤

激光器泵浦MgO：PPLN，通过DFG产生 3.07 μm中红外脉冲，脉冲能量为 10 μJ，脉宽为 72 fs.由于光纤大的

冷却表面与体积比，其重频为 125 kHz.值得关注的是作者讨论了非线性晶体中的热效应对光束质量的影

响［45］.2018年，THIRÉ N等使用通快公司Yb：YAG薄片激光器（DIRA200，重频为 100 kHz，脉宽为 1.1 ps）泵

浦 LiNbO3晶体，获得 3.2 μm的中红外脉冲，其脉宽为 38 fs，该光源目前已经安装于欧洲极端光设施阿秒光

源中心（ELI-ALPS）的中红外光源实验室 .该系统结构如图 13所示，采用超连续谱结合DFG产生 CEP稳定

种子，随后经过四级参量放大后脉冲能量大于 100 μJ，平均功率达 15 W.由于泵浦光卓越的能量稳定性，其

能量稳定性<0.7% RMS.种子光具有 CEP被动稳定性，在使用高速 Dazzler进行稳定后单发 CEP噪声小于

65 mrad RMS（8 h）［46］.在该系统中，一个重要的设备为 LiNbO3晶体可编程声光滤波器（Fastlite生产）.相对

于基于 TeO2的 Dazzler，LiNbO3具有更高的声速，因此声波刷新速度可以达到 100 kHz以上，并且具有更大

的接受角（~6°）和更小的空间走离角［47］.

在采用 AgGaS2、AgGaSe2、GaSe等非氧化非线性晶体时，中红外光参量放大系统可将波长扩展到 5 μm
以上，这类中红外飞秒脉冲对于强场物理［48］、激光等离子体非相干硬 X射线发射［49］、中红外成丝［50］等研究领

域具有独特优势 .但是由于这些晶体的带隙能量较小，当使用 1 μm激光泵浦时，容易发生双光子吸收，造成

材料退化和损伤，而 LiGaS2晶体具有大的带隙能量，能够使用 1 μm泵浦，可将中红外脉冲波长向长波方向

扩展 .如 2018年，SEIDEL M等使用 37.5 MHz、脉冲能量为 1.3 μJ、脉宽为 230 fs、平均功率为 50 W的 1 μm激

光泵浦 LiGaS2晶体获得 7~10 μm波长范围的中红外脉冲［51］.2019年，QU Shi-zhen等使用 Yb：YAG板条激

光器（Amphos100，重频为 10 kHz，脉冲能量为 14 mJ，脉宽为 1 ps）泵浦 LiGaS2晶体产生波长为 9 μm的中红

外脉冲（见图 14）［52］，脉宽为 142 fs（约为 5个光周期），脉冲能量为 14 μJ.该系统使用 ZnSe材料进行脉冲展

宽，并使用Ge进行脉冲压缩 .同年，BRIDGER M等使用Yb：YAG板条激光器（Amphos 400 W，重频为 100 Hz，
脉冲能量为 20 mJ，脉宽为 1.2 ps）泵浦 LiIO3晶体，产生了中心波长为 3 μm、脉冲能量为 430 μJ、脉宽为 65 fs
的中红外脉冲［53］.

图 13 15.1 W高平均功率中红外系统结构［46］

Fig. 13 Schematic of the mid-infrared source with average power of 15.1 W［46］
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2.3 ~~22 μmm泵浦的中红外飞秒光源泵浦的中红外飞秒光源

如前所述，波长大于 5 μm的中红外飞秒脉冲在多个研究领域具有优势，而 ZnGeP2和 CdSiP2等晶体在产

生这类脉冲方面表现出优良的特性，如 ZnGeP2晶体具有高非线性系数、高损伤阈值、高热导率，在长波长中

红外波段的光参量放大中具有极高的潜力，但由于透过窗口的限制（如 ZnGeP2：1.9~10 μm），泵浦光波长必

须大于 1.9 μm，因此掺 Yb、Nd以及钛宝石激光系统并不适用 .掺Ho激光系统（Ho：YLF，Ho：YAG等）可以

输出~2 μm波长的高能量皮秒脉冲，在频率转换时具有更大的量子效率，并且可以缓解晶体的缺陷相关损

伤［54］.近年来，Ho：YLF、Ho：YAG等 2 μm激光技术进展较大［55］.2016年，WANDEL S等进行了 2 μm泵浦

ZnGeP2的理论和实验研究，实验中使用 10 Hz泵浦光获得了脉冲能量大于 50 μJ的中红外脉冲，其波长为 5 μm，

脉宽为 700 fs［56］.2016年，SANCHEZ D等使用重频为 100 Hz、脉冲能量为 34 mJ、脉宽为 11 ps的Ho：YLF激

光器泵浦 ZnGeP2产生 7 μm中红外脉冲，脉冲能量为 200 μJ，脉宽为 180 fs［57］.2017年，KANAI T等使用重频

为 1 kHz、波长为 2.4 μm、脉冲能量为 3 mJ、脉宽为 1 ps的 Ho：YAG激光器泵浦 ZnGeP2晶体，产生了波长为

5.2 μm的中红外脉冲，脉冲能量为 40 μJ，脉宽为 100 fs［58］.2018年，BOCK M等使用重频为 1 kHz、波长为 2.5 μm、

脉冲能量为 20 mJ、脉宽为 7 ps的Ho：YLF激光器泵浦 ZnGeP2，产生了 5 μm中红外脉冲，脉冲能量为 1 mJ，
脉宽为 80 fs［30］.2019年，ELU U等发展了高能量 Ho：YLF啁啾激光器，其重频为 100 Hz，脉冲能量达到了

260 mJ，而脉宽为 16 ps［59］.泵浦多级 ZnGeP2参量放大器后产生 7 μm中红外脉冲，获得了脉宽为 188 fs的中

红外脉冲，约为 8个光周期（见图 15）.由于受 ZnGeP2晶体尺寸限制，实际使用泵浦光能量为 21.7 mJ，因此获

图 14 基于 LiGaS2的 9 μm飞秒中红外系统［52］

Fig.14 9 μm femtosecond mid-infrared source based on LiGaS2［52］. Reprinted with permission from Ref.［52］©The Optical Society

图 15 毫焦级 7 μm飞秒中红外系统［59］

Fig. 15 7 μm femtosecond mid-infrared source with pulse energy of millijoule level［59］. Reprinted with permission from Ref.［59］
©The Optical Society
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得的中红外脉冲能量为 0.7 mJ.
CEP稳定的单周期甚至亚周期中红外飞秒脉冲可以在固体中控制电子运动，并能够在纳米器件中实现

亚周期电子隧穿，也可以产生高光子能量的孤立阿秒脉冲，该类中红外飞秒超短脉冲激光光源引起了研究

人员关注［60］.2017年，YIN Yan-chun等提出了产生 4~12 μm太瓦级亚周期光源方案，如图 16（a）所示 .钛宝

石激光器通过 DFG和 DC-OPA分别产生 2.4~4 μm的信号光和 2 μm泵浦光种子，泵浦光由 Ho：YLF放大

器提供增益而获得放大，然后通过 DFG产生 4~12 μm闲频光并在 ZnGeP2晶体中得到进一步放大，其放大

后的光谱如图 16（b）所示 .放大后的脉冲使用 NaCl进行压缩，而高阶色散则通过 Dazzler对信号光的调制进

行间接补偿，该方案可以支持 22.1 fs的脉宽（见图 16（c））.

3 中红外飞秒光参量放大系统发展趋势及关键问题

泵浦激光技术的发展和新非线性晶体的使用推动着基于光参量放大的中红外飞秒光源参数的进步，其

输出光谱已经可以覆盖 10 μm以上波段，而输出脉宽能够缩短至小于 1个光周期，极大地提高了中红外飞秒

光源的性能 .同时也注意到目前能够获得的平均功率仍然较低，且输出光束主要为高斯型，限制了中红外飞

秒光源的应用潜力 .如，在通过高次谐波方法产生阿秒脉冲的过程中，驱动光向阿秒脉冲的能量转换效率较

低，为了提高阿秒脉冲的功率，缩短实验时间并提高实验结果的信噪比，驱动光源必须向高重频发展 .另外，

具有特殊偏振状态和波前形状的飞秒结构光（径向/角向偏振光和涡旋光等）在信息、成像和光与物质相互

作用等多个领域有着重要应用，如使用中红外飞秒涡旋光可以通过高次谐波过程产生携带轨道角动量且光

子能量大于 100 eV的阿秒脉冲，因此如何产生中红外波段的飞秒涡旋光引起了科研人员的关注 .
3.1 向高功率发展

基于光参量放大的中红外飞秒光源平均功率的提升取决于两个方面，即高功率泵浦激光的研发和非线

性晶体材料热效应控制 .不同波段的高功率泵浦源技术是基于光参量放大技术获得高功率中红外飞秒光源

的前提条件 .高功率泵浦源的发展受益于两个技术的成熟，即半导体泵浦技术和板条/薄片固体放大器技

术 .半导体叠阵冷却技术和光束整形技术的采用为固体激光放大器提供了高亮度高功率的泵源，而板条或

者薄片的放大器介质形状极大地提高了冷却效率 .目前，1 μm的 Yb：YAG激光器可以输出数千瓦的平均功

图 16 4~12 μm中红外光源原理验证系统结构［60］

Fig. 16 Proof-of-principle schematic setup of the 4~12 μm mid-Infrared source［60］
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率，脉冲能量可以达到焦耳量级 .2 μm的Ho：YAG薄片激光器研究也有较大进展，2018年 ZHANG Jing-wei
等进行了高效率的Ho：YAG薄片振荡器研究（见图 17），获得了大于 20 W的平均功率［61］.Ho：YAG放大器一

般使用掺铥光纤激光器泵浦，随着掺铥光纤激光器平均功率的提升或多光纤泵浦技术的使用，可以预见基

于Ho：YAG薄片的 2 μm皮秒激光将达到千瓦级平均功率 .

在光参量放大器中，虽然频率转换过程中多余光子能量转变为闲频光传播到晶体外部，但是晶体对透

过的光束存在吸收，特别是对中红外波段的闲频光吸收较大 .即使吸收系数很小，在非常大的平均功率条件

下，热效应仍将无法忽视，其不仅会改变相位匹配条件，导致频率转换效率降低，而且高的温度和梯度也会

造成晶体材料的损伤 .由于目前中红外飞秒系统平均功率较低，热效应主要被近红外光源的研究者们所关

注［62］.2014年，RIEDEL R等对 BBO、LBO和 BiBO的热效应进行了理论和实验研究［63］.图 18（a）显示了 120 W
泵浦功率下 BBO晶体的温度分布测量结果，可以看到 BBO晶体存在明显的温度梯度 .为保证相位匹配条

件，经过理论计算需保证非线性晶体最大温度差对 BBO、LBO和 BiBO分别为 125 K、36 K和 17 K，可以看到

BBO对温度变化最为敏感 .为了缓解热效应危害，需对非线性晶体温度进行主动控制，如果仅使用空气对流

进行冷却则会产生气体湍流，对于光束指向稳定不利 .研究者提出了使用三明治结构对非线性晶体进行冷

却，如图 18（b）所示［64］.使用两片白宝石片结合在 BBO晶体两个表面，晶体侧边与热沉相连，利用白宝石片

的热导率大的优点来进行 BBO的端面冷却，可以极大地降低峰值温度和温度梯度，理论预测可以支持千瓦

级的功率输出 .需要指出的是非线性晶体的热效应分析较为复杂，首先其损伤阈值除了与晶体特性相关之

外，还与晶体表面缺陷相关，其次不同厂家生产的非线性晶体吸收系数往往不同，主要决定于晶体生长方

法、材料纯度以及该晶体在原晶锭中的位置等因素 .目前研究人员对适用于中红外波段的非线性晶体的热

效应研究还比较缺乏，随着对中红外飞秒光源平均功率的要求逐渐提高，非线性晶体热效应（材料损伤和相

位匹配）的理论和实验研究将日益紧迫 .

3.2 向结构光发展

结构光可以由特殊设计的相位板或者 SLM产生，但是这些器件的适用波长范围有限，并且损伤阈值较

图 17 Ho：YAG薄片激光器

Fig. 17 Layout of the Ho：YAG thin-disk laser

图 18 平均功率为 120 W的 515 nm泵浦的 BBO晶体热成像和 BBO晶体与白宝石晶体结合后形成的三明治结构［63-64］

Fig. 18 Thermal imaging of BBO crystal pumped with optical power of 120 W at 515 nm and the photograph of the BBO-
sapphire sandwich structure［63-64］
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低，无法用于产生较大能量的飞秒结构光，因此人们开始选择使用光参量放大器对中红外飞秒结构光进行

放大 .由于具有特殊偏振分布的结构光无法直接满足相位匹配，因此目前主要研究工作集中在中红外飞秒

涡旋光的光参量放大 .如 2017年，CAMPER A等通过使用 800 nm泵浦 KTiOAsO4晶体产生了波长为 3~
3.6 μm可调的飞秒中红外涡旋光，系统结构如图 19所示 .使用螺旋相位板对泵浦光整形，信号光由白宝石片

中的超连续谱过程产生，信号光为高斯光束，然后通过 DFG将泵浦光的螺旋波前传递到闲频光，从而能够

产生中红外波段的光涡旋［65］.

2020年，QIAN Jun-yu等使用 KTiOAsO4晶体对 4 μm涡旋光进行了光参量放大（见图 20）.该 OPCPA
的信号光和泵浦光种子由同一个钛宝石激光器产生，确保时间同步 .泵浦光种子由 Nd：YAG放大器进行放

大（20 Hz），而涡旋信号光的螺旋相位由螺旋相位板（基材为硅）引入，拓扑荷为 1，其脉冲能量为 36 μJ.经过

两级共线参量放大器之后，信号光能量增加至 12.4 mJ，经过光栅对压缩器之后，脉宽为 119 fs，脉冲能量为

9.53 mJ［66］.

图 21为该中红外涡旋光在 4个不同象限位置所测量的光谱（使用了 Fastlite的MOZZA），各光谱形状差

别较小，谱宽约为 200 nm，其空间色散可以忽略 .该技术可以用于产生波长更长的中红外光涡旋，在缺乏该

波段螺旋相位板的情况下可以采用间接方法获得螺旋波前，如对泵浦或闲频光进行整形［65］.相对来说对闲

频光进行整形更有优势，因为一方面泵浦光束穿过相位板后存在能量损失，将造成总效率下降，另一方面泵

浦光复杂的空间光强调制容易引起放大后信号光的光束质量降低 .
具有空间变化的偏振态光束的参量放大无法在一块晶体中实现，针对这一问题人们已经提出了使用两

块晶轴互相垂直的晶体对进行频率转换，让每个位置水平与竖直的两个偏振分量分别放大 .如 2018年 LIU

图 19 波长可调的中红外涡旋光产生OPA系统［65］

Fig. 19 Schematic of the wavelength tunable optical vortex OPA system［65］. Reprinted with permission from Ref.［65］©The
Optical Society

图 20 4 μm漩涡光OPCPA系统［66］

Fig. 20 Schematic of the 4 μm optical vortex OPCPA system［66］
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Hai-gang等使用两块 LiNbO3晶体（见图 22（c2））对 1 064 nm的径向偏振激光进行了倍频，获得了角向偏振

的 532 nm激光［67］.该系统中基频光借助 SLM调制后生成径向偏振光，采用Ⅰ型相位方式进行倍频，如图 22
（c）所示 .该方案可以用于径向/角向偏振的中红外脉冲的光参量放大，但是其结构相对于单晶体放大器更

为复杂，且当泵浦光强不是平顶形状或饱和放大时，容易造成水平和竖直方向的两个偏振分量光强比例发

生变化，造成模式退化，因此采用该方案搭建径向/角向偏振脉冲光参量放大器的可行性还需要深入论证 .

图 21 四个象限位置光谱测量结果［66］

Fig. 21 Spectra of the optical vortex beam measured at four different quadrants［66］

图 22 使用双晶体进行径向偏振光倍频实验系统设计［67］

Fig. 22 Schematic of the experimental setup for second harmonic generation of radially polarized beam with two nonlinear
crystals［67］. Reprinted with permission from Ref.［67］©The Optical Society
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4 结论

本文首先介绍了搭建基于光参量放大的中红外飞秒系统的关键技术，包括种子产生、光参量放大和色

散控制 .然后针对不同泵浦光波长调研了中红外飞秒光参量放大光源的研究进展 .可以看到，基于光参量放

大技术的中红外飞秒光源脉冲能量与平均功率水平与泵浦光参数紧密相关：如大能量中红外飞秒脉冲主要

基于技术成熟的大能量钛宝石激光泵浦源，获得了脉冲能量为 31 mJ的中红外飞秒光源（中心波长为 3.3 μm）；

高平均功率中红外飞秒光源一般使用具有优异热特性的激光器作为泵浦，如 Fastlite公司使用 Yb：YAG薄

片激光器作为泵浦源获得了平均功率为 15 W的飞秒中红外脉冲光源，而平均功率进一步提升则需要考虑

非线性晶体的热效应 .与此同时，焦耳级Yb：YAG薄片多程放大器的研究进展迅速，可以预期大能量且高平

均功率的中红外飞秒光参量放大系统将会取得重大进展 .近年来，Ho：YLF以及Ho：YAG等~2 μm高平均

功率皮秒激光器技术取得进展，将有助于推动基于 ZnGeP2等晶体的波长大于 5 μm的中红外飞秒光源的性

能提升 .除了高斯光束以外，具有特殊偏振或者波前相位的结构光因其独特优势也引起了人们的兴趣并且

已经在基于光参量放大的中红外飞秒涡旋光研究领域取得进展，该类非高斯中红外飞秒光源的发展将为信

息、粒子操控和强场物理等相关领域研究提供新的契机 .
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