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百飞秒级脉宽的宽带超连续谱光源的产生

刘正一,刘双龙,黄艾旺,刘伟,陈丹妮
(深圳大学 物理与光电工程学院 光电子器件与系统(教育部/广东省)重点实验室,广东 深圳518060)

摘 要:实现了一种适合于相干拉曼光谱探测的宽带超连续谱光源的方法,使用1064nm飞秒激光泵

浦全正色散光子晶体光纤,并用光栅对对脉冲进行压缩,最终获得了脉宽178fs,频谱范围处于760~
1300nm的超连续谱光源.对超连续谱脉冲的时间频谱结构进行了分析,未经过压缩的超连续谱的脉冲

宽度达到1.43ps,不同频率的成分之间延迟较大,但基本上呈线性平滑分布,因此可以使用光栅对进行

色散补偿;此外,提高泵浦光的功率虽然能够增加光谱展宽,但会引入高阶色散,并不利于色散补偿.最
后,使用该超连续谱搭建的三色相干反斯托克斯拉曼散射光谱探测系统,测量了苯甲腈溶液的相干反斯

托克斯拉曼散射信号光谱,同时获得了3200cm-1范围内的所有振动模式,验证了该超连续光谱的

性能.
关键词:超连续光谱;非线性光学;光子晶体光纤;超短脉冲;光谱探测
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GenerationofBroadbandSupercontinuumSourcewithPulseWidthof
OneHundredFemtosecond

LIUZheng-yi,LIUShuang-long,HUANGAi-wang,LIU Wei,CHENDan-ni
(KeyLaboratoryofOptoelectronicDevicesandSystemsofMinistryofEducationandGuangdongProvince,

CollegeofPhysicsandOptoelectronicEngineering,ShenzhenUniversity,Shenzhen,Guangdong518060,China)

Abstract:Amethodofgeneratingbroadbandsupercontinuumpulsesisproposed,anditisapreferlight
sourceforcoherentRamanspectroscopy.A1064nmfemtosecondlaserwasusedtopumpthenormal
dispersionphotoniccrystalfiber,andthenapairofgratingswasusedtocompressthepulse.Thena
supercontinuumlightsourcewithapulsewidthof178fsandaspectralrangeof760~1300nm was
obtained.Thetemporaryspectrumstructureofthesupercontinuumpulsewasanalyzed.Theresults
demonstratedthatitsspectrumisbasicallylinearlyandsmoothlydistributed,butthepulsewidthreaches
1.43ps,andthetimedelaybetweendifferentspectralfrequenciesisquitelarge.Therefore,apairof
gratingsisusedfordispersioncompensation.Inaddition,althoughincreasingthepowerofpumplightcan
increasethespectralbroadening,itwillalsointroducehigher-orderdispersion,whichwillincrease
complexitiestothefollowingdispersioncompensation.Intheend,toverifytheperformanceofthe
supercontinuumin CoherentAnti-stokesRamanScattering (CARS),three-colorCARSspectrum
detectionsystem wasbuiltusingthesupercontinuum,andtheCARSspectrum ofthebenzonitrile
solutionwasmeasured,andallvibrationmodesintherangeof3200cm-1wasobtainedsimultaneously.
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0 引言

对于光学系统而言,优质的光源是实验的基础.1960年,随着激光器的发明,这种具有高度相干性、单色

性的光源就开始被应用在各种领域,经久不息.然而,对于不同的领域,对于光源性质也有着特殊的要求,如
频谱范围、时谱结构、时间一致性等等.超连续光谱(Supercontinuum,SC),是一种相对特殊的光源,一般而

言,SC是通过激光泵浦各非线性介质,利用光的自相位调制、四波混频、孤子频移等原理而产生的具有更宽

光谱的光源.其使用范围很广泛,如宽带照明与显示[1]、光学相干层析[2]、生物医学显微成像[3]、光通信[4]、光
纤传感[5]等,具有非常重要的研究与应用价值.

早期的SC,是通过大功率超短激光脉冲泵浦各种非线性介质获得的[6-7],受制于非线性效应弱且损耗较

大;而在1978年后,随着PINAULTSC等在观测到单模光纤中的光谱展宽现象[8],使用光纤产生SC成为

了一种更理想的方式.1996年,KNIGHTJC等提出了光子晶体光纤(PhotonicCrystalFiber,PCF)的概

念[9],通过光纤的内部结构设计,来控制其色散特性,得到的SC也拥有更为理想的光谱、时谱等特性.PCF
不同于普通光纤,通常纤芯与包层都为同一种介质,依靠设计好的空气孔阵列来破坏薄层的周期性结构,从
而将光波束缚在纤芯传播[10].它的色散特性和非线性特性可以通过设计来获得[11]:通过改变包层内的微孔

结构来改变光纤的零点色散,调整波导色散在光纤色散中的比重,从而控制PCF的色散特性;这种设计也改

变了PCF的有效模场面积,使得PCF纤芯内的非线性效应强度发生改变.
在相干拉曼光谱成像实验中,如相干反斯托克斯拉曼散射(CoherentAnti-stokesRamanScattering,

CARS)光谱成像,使用超短激光脉冲泵浦PCF获得SC,作为CARS过程中的泵浦光或者斯托克斯光光源,
可以同时获取一定频谱范围内的分子振动频率信息.然而,为了能够同时探测到完整的分子振动频率信息,
不仅需要所使用SC光源的频谱要尽量宽、光强尽量强,而且要求光谱曲线平滑.此前,研究人员主要是通过

双零色散PCF来产生SC[12-14],但是由于其展宽的机制主要是由于孤子分裂和孤子自频移,所以SC的能量

主要在几个尖峰内,时间频谱结构较差.对于低阶色散产生的线性啁啾,可以使用光栅对或棱镜对进行补偿,
而对于高阶色散或者光孤子产生的复杂啁啾,则要考虑使用空间光调制器进行补偿,这增加了实验的工作量

与系统的复杂程度.例如实验室曾经通过泵浦双零色散PCF(PM-750,NKTPhotonics)[14]获得了光谱范围

覆盖600~1200nm的SC,并分布在大约4ps内时间范围内,仅能作为CARS过程中的斯托克斯光;LEE
YJ等使用空间光调制器补偿了泵浦Femtowhite800型PCF后的SC[15],最终获得了500~3500cm-1内的

大部分CARS光谱.国外也有使用其他种类的光纤,如硫化物PCF、气相填充式PCF等[16-18],但是得到的SC
由于光谱宽度窄,或者时谱结构复杂等因素,仍然需要对光谱进行调整.

此前已经完成了飞秒激光脉冲泵浦全正色散PCF(NL-1050-NEG,NKTPhotonics)的数值模拟[14],由
于全正色散PCF的色散曲线在可见及红外波段都为正常色散区,光谱的展宽机制主要为自相位调制和四波

混频,不会因为孤子分裂而导致时谱或频谱波动过大,产生的频谱具有较好的连续性和平坦性,同时光谱展

宽也能达到500nm以上.而在时域上,泵浦长度较短光纤产生的SC具有平滑的二次相位,很容易利用棱镜

或光栅进行补偿与压缩.本文延续了文献[14]中的工作,提出并实现了一种获得高质量SC的方法,使用中心

波长为1064nm、脉宽为280fs的飞秒激光器泵浦NL-1050-NEG型PCF,并利用平行光栅对对展宽后的

SC脉冲进行色散补偿,最终,实验获得了时间和空间上都相对理想的SC光源,其脉冲半高全宽(FullWidth
atHalfMaximum,FWHM)约178fs,光谱范围760~1300nm,即谱宽超过500nm的百飞秒量级脉冲光.
相比之下,这种获取SC的方法相对简单,非常适合应用到紧凑型光路中.此外,为了验证此方法的有效性,使
用该SC作为泵浦光和斯托克斯光,搭建了三色CARS光谱探测系统,由于SC超宽的光谱与时间一致性,能
够在单次探测中获得超过3000cm-1内的振动模式.

1 理论基础

对于SC的产生过程,可采用广义非线性薛定谔方程来描述[19],即
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式中,A 为脉冲的复振幅,α为光纤损耗系数,z为脉冲的传输距离,βk(k≥2)为第k 阶色散系数,方程右边

是非线性传输项,γ 为非线性系数,τshock与脉冲沿的自变陡效应和光学冲击有关,R(t)表示非线性相应函数,

T 表示以群速度色散为参考系的时间坐标,t则表示时间.描述了激光脉冲在传输过程中的演变.
由于非线性广义薛定谔方程为非线性偏微分方程,一般情况下是无法解析出的,因此通常采用数值的方

法进行求解,衍生出诸如分步傅里叶法[20]、分布小波法[21]、四阶龙格-库塔法[22]等算法.分步傅里叶算法是其

中最为经典的方法之一,它具有比较好的运算速度和计算精度,并且原理相对简单,因此在模拟中,仍使用它

来对GNLS进行求解,并对结果精度进行分析.
将式(1)改写为式(2)的形式,其中D̂ 和N̂ 分别为微分算符和非线性算符,前者表示为传导介质的散射

和吸收特性,后者表示光纤中的非线性效应.
A
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式中,̂D 和N̂ 分别表示为
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  根据式(2),可以很容易理解分步傅里叶算法(Split-stepFourierAlgorithm,SSFM)的原理:将光纤中原

本应该一起作用的色散和非线性效应分离,并沿光纤传输方向,将介质分为一个个的微元,色散和非线性效

应交替作用在其中.另外,为了提高计算精度,将非线性效应的作用放在微元的中间而非边界,这种方法被称

作对称分步傅里叶算法.最终得到一个近似解,可表示为

A(z+Δh,T)≈exp(ΔĥN)F-1
T {exp[ΔĥD(-iω)]FT[A(z,T)]} (5)

式中,FT和FT-1分别表示傅里叶变换和逆傅里叶变换,并用-iω 代替/T,这里可以采用快速傅里叶变换

算法以加快计算速度[23].
详细的模拟过程以及结果见参考文献[14].数值模拟中分析了不同泵浦脉冲对光谱展宽的影响,以及

SC的结构变化.采用中心波长1060nm,脉宽为50fs,能量为1.5nJ的超短脉冲泵浦12cm长的NL-1050-
NEG型光纤,模拟得到的SC的时谱结构和时间分布如图1(a)和(c)所示,光谱已经能够获得很大的展宽

(740~1450nm),同时光谱结构也较为平坦,但是不同频率成分之间的延迟达到2ps以上,明显呈S形分

布,这是由于脉冲在全正色散PCF中传输时,GVD使脉冲产生线性频率啁啾,而SPM 感应啁啾沿整个脉

冲且为非线性的.对于其中的线性啁啾,可以使用棱镜对或光栅对进行补偿,而高阶色散部分,则只能通过空

间光调制器进行补偿.图1(b)和(d)表示经过线性补偿后的脉冲结构以及时域的分布,可以看到在高频部分

和低频部分难以被很好地压缩,并在时域上形成了两个拖尾.对补偿后的脉冲进行拟合,结果显示其半高全

宽能达到大约15fs.
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图1 色散补偿前后SC的时间频谱结构以及对应在时域上的强度分布[14]

Fig.1 TimespectrumstructureofSCbeforeandafterdispersioncompensationandcorrespondingintensity
distributionintimedomain[14]

2 实验结果与分析

2.1 光纤的处理

NL-1050-NEG全正色散PCF的色散曲线如图2(a)所示,其最大群速度色散量大约在λ=1060nm
处,光纤端面在扫描电子显微镜下的结构如图2(b),10层呈三角分布的空气微孔阵列构成光纤的包层,
空气孔直径为0.5616μm,孔间距为1.44μm,光纤的纤芯为实芯熔硅材料,纤芯直径为2.3±0.3μm.系
统选择的光纤飞秒激光器,其重复频率20.86MHz,输出的脉冲光谱如图2(c),红色圆圈表示光谱仪测量

得到的数据,而蓝色实线则是经过拟合后的结果,显示中心波长为1064nm;使用自相关仪测量了脉冲的

自相关曲线,计算得到脉冲宽度为280fs.因此,在泵浦 NL-1050-NEG型PCF时,能够获得接近最大的

展宽.

图2 PCF和泵浦光的参数

Fig.2 ParametersofPCFandpumplight
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  考虑到光纤中的损耗以及其他非线性作用,在实验中选择长度为42cm的全正色散PCF进行展宽.为
了获得更大的光谱展宽量,需要使用较大功率的入射脉冲泵浦光纤.因此,在光纤端面的聚焦光斑具有非常

高的功率密度,很容易因为灰尘颗粒或者脉冲波动,导致光纤端面损坏,影响光纤的耦合效率.为了解决这些

问题,可以将PCF与单模光纤进行熔接,或者对光纤端面进行塌陷研磨的方法处理,最终获得破坏阈值更高

的光纤端面.但是使用单模光纤熔接的方法,在熔接处会产生额外的损耗,需要恒温装置进行降温,而且单模

光纤也会引入额外的光谱展宽,因此选择了塌陷研磨的方法进行处理.在研磨光纤端面之后,进行多次放电

使光纤前端面塌缩,这样处理之后的耦合效率可以达到40%以上.
2.2 色散补偿前后SC的输出功率

端面处理之后,将光纤接入事先准备的光路中.利用精密光纤对准位移台(M-561D-XYZ,Newport)将光

纤固定,选择合适的消色差双胶合透镜,将飞秒激光脉冲耦合到经过处理的前端面上.入射脉冲经过光纤展

宽后,再次经过透镜收集准直,就可以获得初步展宽后的超连续光谱.另外,需要在入射光线前增加半波片,
以调节出射光谱的频谱结构.调节光纤的出射功率分别为30mW、60mW、90mW、120mW,用光谱仪测量

此时的光谱,分别对应图3中的(a)~(d),此时的光纤耦合效率约为28%.

图3 色散补偿前的PCF输出功率

Fig.3 ThePCFoutputpowerbeforedispersioncompensation

如图3(a)所示,在低功率时,光谱展宽不足200nm,SC集中在入射脉冲中心频率的两侧.SC中的多峰

结构是由自相位调制频谱展宽导致的,1064nm的波峰为未耗尽的泵浦光,以此为中心,附近的谱功率逐渐

出现凹陷,能量转移到附近的新生成分上,并且使两端的峰强度最大.而自变陡效应则导致了光谱的不对称

性,包括长波端新生的成分较短波端更强,短波端具有更大的展宽量和更长拖尾.这是由于受到光强的影响,
在传输过程中光脉冲的峰值会移向脉冲后沿,造成长波段陡峭的脉冲后沿,而SPM 感应的频谱展宽会在脉

冲前沿和后沿产生新的红移和蓝移分量,因此较陡的脉冲后沿意味着短波端具有更大的光谱展宽量.图3(b)
中的频谱边带是由光波分裂引起的,即脉冲尾部的两种不同频率分量通过四波混频效应产生了新的频率成

分;继续增加入射光功率时,光谱进一步地向两端展宽,且短波端的边带能量逐渐增加,光谱变得更加平坦,
如图3(c)所示;当入射光功率为450mW 时可获得大于500nm的光谱展宽量,此时PCF的输出功率为

120mW,其光谱分布如图3(d)所示.
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  对于SC的时域一致性情况,使用自行搭建的

频率分辨光学门[23](FrequencyResolvedOptical
Gate,FROG)脉冲分析仪进行分析.以SC作为待

测脉冲,1064nm的泵浦激光脉冲作为参考脉冲,并
使用一维高精度位移台来改变参考脉冲光的时间延

迟,获 得 了 如 图 4(a)所 示 互 相 关 迹 (Cross-
correlationFROG,X-FROG).FROG迹是将不同时

间线测量得到的光谱合成一幅图,只有待测脉冲与参

考脉冲在时域上重合时,才能够产生合频信号并被光

谱仪探测,因此,FROG迹能够很好地反应SC的时间

频谱结构.图中FROG迹对应的是合频信号的波长,
而颜色表示不同波长对应光谱的相对强度.

为了还原SC的时间分布情况,将所有频谱成

分投影到时间轴进行累加并归一化,得到以时间为

横轴的光强分布图(图4中的实线表示).对该光强

分布进行高斯拟合(拟合曲线由图4中的虚线表

示),拟合结果显示其FWHM达到了1.46ps.考虑

图4 1064nm脉冲激光泵浦PCF后产生的SC的

互相关FROG迹,以及在时间上的强度分布

Fig.4 X-FROGtraceoftheSCgeneratedbypumpingthe
PCF with 1064 nm pulses and its intensity
distributionalongtemporalaxis

到参考脉冲脉宽280fs,可以得到待测的SC脉宽为

1.43ps(FWHM).而通过互相关迹进一步分析SC
中不同频率成分之间的延迟,可以看出,SC中主要

的频谱成分随时间的变化基本呈线性关系,因此,为
了进一步压缩脉冲,只需要采用光栅对或棱镜对来

弥补SC中高频和低频成分之间的时间延迟即可.由
于SC光谱范围为超过500nm,而常见的色散补偿

棱镜对(如熔石英色散补偿棱镜对)能够补偿的波段

较窄,因而在光路中采用光栅对色散补偿装置来对

产生的SC进行色散补偿,其中光栅通过自制的安

装架固定在光学旋转调整架上,可实现对光栅俯仰

和角度的精细调节.光 栅 的 栅 区 面 积 为13.5mm×

图5 色散补偿后SC的频谱

Fig.5 Spectrumofthesupercontinuumafterdispersion
compensation

12.5mm光栅刻线为622Grooves/mm,当光束以

20°角入射时,可在900~1300nm范围内获得大于

65%的衍射效率.色散补偿后的SC的光谱如图5所

示.对比图3(d)色散补偿前的SC,虽然由于光栅在

800nm和1300nm处的衍射效率较低,导致补偿

后在两端光谱有一部分强度损失,但其光谱宽度依

然超过了500nm(760~1300nm).
使用FROG对色散补偿后的脉冲进行测量,得

到补偿后的SC脉冲与1064nm激光脉冲的互相

关迹,如图6所示,各个频谱成分在时域上已经被明

显地矫正.将所有频谱成分投影到时间轴进行累加

并归一化,得到以时间为横轴的光强分布图.经高斯

拟合,可以得到其FWHM 为332fs,互相关FROG
使用的参考脉冲脉宽为280fs,最终计算得到色散

补偿后的SC的脉宽约为178fs(FWHM).该 数 值

图6 色散补偿后SC的互相关迹和在时间上的强度分布

Fig.6 X-FROGtraceoftheSCafterdispersioncompensation
anditstheintensitydistributionalongtemporalaxis
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相对于数值模拟的结果(15fs)有很大差异,一方面是因为没有对高阶色散进行补偿,另一方面是因为合成

FROG迹时,使用的参考脉冲为1064nm的原泵浦光,其本身就有280fs的脉宽,这对测量造成了很大的影

响.由于实验室条件的限制,并且已通过后续的CARS实验证明了SC具有较好的光谱一致性,因此未对SC
进行更精确的测量.该SC在频谱上没有因为光孤子而产生尖峰,光谱曲线相对平滑,而且在时间域内,通过

光栅将低阶色散有效的压缩在百飞秒的量级上,非常适合用于宽带飞秒的相干反斯托克斯拉曼散射光谱的

探测.
2.3 实验验证

使用CARS系统,在一次探测中得到的苯甲腈

溶液的CARS信号光谱.该系统使用1064nm飞秒

光纤激光器泵浦PCF产生的SC作为泵浦光和斯托

克斯光,使用532nm的倍频光作为探测光,在激发

样品后产生的信号通过Ocean光谱仪进行探测,如
图7所示,细实线为自发拉曼的光谱,粗实线表示探

测光经过1ps时间延时后的CARS光谱,时间延迟

是为了消除非共振背景,这导致一些信号较弱的

CARS峰几乎不可见,但主要的CARS峰依然很清

晰,并能够覆盖400~3400cm-1的范围,相比于文

献[15]中使用空间光调制器调整SC的方法,在减

少工作难度的同时,简化了系统.

图7 基于SC的CARS光谱与自发拉曼光谱的对比

Fig.7 ComparisonofCARSspectrumbasedonSC
andspontaneousRamanspectrum

3 结论

使用中心波长为1064nm的飞秒脉冲激光泵浦一段全正色散PCF,得到了光谱宽度超过500nm的

SC,脉宽为1.43ps(FWHM).为了提高SC的时间一致性,通过光栅的衍射对其进行色散补偿,最终获得了

光谱范围约500nm(760~1300nm),脉冲宽度为178fs(FWHM)的SC.最后,实验获得了该SC作为泵浦

光和斯托克斯光激发苯甲腈产生的CARS谱,能够在同一时刻获得超过3200cm-1内的振动模式信息.利用

超短脉冲泵浦NL-1050-NEG型光子晶体光纤,并结合光栅补偿结构,在保证光源质量的前提下,大大简小

了光谱探测中SC获得的难度,简化了系统.
通过本文方法得到的超短脉冲宽带光源,还可以进一步进行优化.例如光栅上使用的增透膜为900~

1300nm,超过该范围时存在衍射效率较低的问题,可以选用定制的棱镜对进行色散补偿以减少损耗;实验

使用的光纤长度越长,产生的高阶色散也越强,复杂的啁啾会导致复杂的时谱结构,增加补偿色散的难度,因
此可以使用更高的泵浦功率来获得展宽,进而缩短光纤长度.
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