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摘 要：超快超强激光可以在实验室创造出超快时间、超强电场、超强磁场、超高温度及超高压力等多

种极端物理实验条件，是当前拓展人类对物质世界认知最强有力的工具之一。在超快超强激光的发展

过程中，飞秒四波混频过程在多个方面都发挥着非常重要的作用。本文介绍了飞秒四波混频过程在超

快超强激光中近年来的一些进展和应用，系统总结了近年来利用级联四波混频、自衍射效应、瞬态光栅

效应、四波光参量放大，以及交叉偏振波产生等飞秒四波混频过程，在宽带高对比度种子激光产生，新

颖同心多色涡旋/径向偏振飞秒超快光源构建，“四阶相关仪”等脉冲对比度单发测量仪研制，以及脉冲

形状宽度单发测量仪研制等方面的成果与进展。未来，飞秒四波混频过程还可拓展到太赫兹和极紫外

等波段，继续为超快超强激光技术的发展做出重要贡献。
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0 引言

超快超强激光通常是指具有亚皮秒以下脉冲宽度和百太瓦以上峰值功率的特殊光场。这种超短脉宽

和超高峰值功率的光场可以在实验室中创造出多种极端物理实验条件，比如超快时间、超强电场、超强磁

场、超高温度及超高压力等，甚至可以在实验室模拟只有在恒星内部、黑洞边缘和核爆中心才有的极端物理

条件。超快超强激光是拓展人类认知的最重要的研究工具之一，在某些方面甚至是不可替代的研究工具。

目前，超快超强激光已广泛应用于物理、天文、化学、生物、材料、医学及交叉学科等世界重要前沿科学领域，

并在工业、医疗、通信等重要领域也得到应用［1-5］。根据著名科学家 DANSON C N 的文献［1］，当前国际上已

经有几十台 PW量级的超快超强激光，输出峰值功率达 10 PW的两个超快超强激光装置也已经投入运行，

它们分别是位于中国上海张江的羲和一号装置（Superintense-Ultrafast Laser Facility，SULF）和欧洲极强光

设施计划（Extreme Light Infrastructure-Nuclear Physics，ELI-NP）装置［6，7］。此外，国内的中物院八所联合

广东中山市、清华大学联合郑州大学、北京大学、上海交通大学等也都有 1~10 PW级超快超强激光的研制

计划。近年来，为了获得更高峰值功率的激光，欧盟和多个国家都提出了研制 100 PW量级的超快超强激光

的计划。这些超快超强激光的聚焦光强有望达到 1023~1024 W/cm2，从而可以研究真空极化、反物质、暗能

量、引力波、光核物理等国际基础物理的重大前沿课题。

在超快超强激光技术的发展过程中，创新激光技术的提出与应用对超快超强激光技术的发展起到了至

关重要的作用。比如，啁啾脉冲放大（Chirped Pulse Amplification，CPA）技术的提出突破了激光峰值功率提
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升近二十年的平台期，极大地促进了超快超强激光技术的发展与应用［8］。MOUROU G 教授与他的学生

STRICKLAND D 教授也因为在超快激光放大中提出并应用 CPA技术而获得了 2018年的诺贝尔物理学

奖。除了激光放大技术，超快超强激光技术还包括高对比度种子激光产生、脉冲展宽、脉冲压缩、激光时域

和空域参数测量与优化等多个步骤与内容。在超快超强激光技术的这些研究内容中，各种不同的非线性光

学过程发挥着非常重要的作用。比如，在 100 PW量级的激光放大过程中，由于受限于晶体材料尺寸，目前

单级放大只能采用基于 DKDP 非线性晶体的光参量啁啾脉冲放大（Optical Parametric Chirped Pulse
Amplification，OPCPA）技术［9］。除了 OPCPA这类二阶非线性光学过程，由于超短的脉冲宽度和超强的激

光强度，超快超强激光经过材料的时候非常容易出现三阶或更高阶的光学非线性效应。相比于二阶非线性

过程，三阶非线性过程有更丰富的非线性光学效应和现象，比如自聚焦、自相位调制、交叉相位调制、三倍

频、相干反斯托克斯拉曼散射、四波混频等。因此，研究和应用这些三阶非线性过程将进一步提升超快超强

激光自身性能，并拓展其应用范围。

本文总结近年来利用飞秒四波混频，包括交叉偏振波产生（Cross-Polarization Wave，XPW）、自衍射效

应（Self-Diffraction，SD）、瞬态光栅效应（Transient Grating，TG）、四波光参量放大（Four-Wave Optical
Parametric Amplification，FWOPA）等，来构建新颖同心多色涡旋/径向偏振飞秒超快光源，获得宽带高对比

度种子激光，研制脉冲对比度单发测量仪，以及研制脉冲形状宽度单发测量仪。简述了飞秒四波混频过程

的相关基础与理论；报告最近在构建新颖同心多色涡旋/径向偏振飞秒激光和时空涡旋飞秒激光特性测量

方面取得的一些进展；利用非共线飞秒四波混频来产生高对比度种子激光的进展；在对比度单发测量方面

提出的“四阶相关仪”新方法中利用飞秒四波混频过程来获得干净的参考脉冲；介绍了基于 SD和TG效应的

自参考光谱干涉方法来实时测量脉冲形状宽度，并研制四类测量仪器；最后进行了总结与展望。

1 飞秒四波混频原理及简介

四波混频效应是输入光场中的频率分量 ω1、ω2以及 ω3在非线性材料中相互作用，生成新的频率分量 ω4
的光与物质相互作用过程，常见的四波混频过程包括交叉偏振波产生、自衍射效应、瞬态光栅效应、四波光

参量放大等。

相比于二阶非线性过程，四波混频过程有以下优点：1）四波混频使用的非线性材料对材料的对称性没

有要求，所有的材料都有三阶非线性系数，使用普通的玻璃片或者宝石片等透明介质就可以作为非线性材

料，其价格便宜，易于加工成大尺寸；2）由于非线性材料选择的多样化，入射光的光谱以及偏振适用范围大，

基于四波混频过程进行频率变换，可以获得各种频率段的飞秒光，甚至在 EUV频段都可以发生四波混频过

程；3）由于是三阶非线性过程，理论上信号光的脉冲时域对比度与入射光时域对比度的三次方成正比，因而

对信号光脉冲对比度的提升能力更强，极高的对比度提升能力促进了其在对比度提升脉冲净化以及对比度

表征取样光产生等领域的应用；4）基于三阶非线性过程获得的信号光，其脉冲的时间轮廓被过滤，频谱和频

谱相位得到了平滑，这样的信号光在脉冲表征中是优异的参考光。四波混频的优良特性极大促进了其在各

个领域的应用。

2 新颖光场产生与放大

在超快激光的发展与应用过程中，特别是超快光谱的应用中，为了拓展飞秒激光的波长范围，基于非线

性晶体的光参量放大（Optical Parametric Amplification，OPA）得到了迅速的发展。并且，采用非共线光参量

放大（Noncollinear Optical Parametric Amplification，NOPA）技术可以拓展相位匹配带宽，从而可以获得周

期量级脉宽的飞秒激光脉冲。这些不同波段的飞秒激光脉冲被广泛应用于原子和分子、半导体磁性材料、

超导材料、量子结构体系、纳米和表面体系、化学反应、生物大分子等众多体系的超快动力学过程研究［10-12］。

近年来，随着超快光谱技术应用的深入和新型超快光谱技术的发展，不同于传统的泵浦-探测技术只需要相

同光谱的两个飞秒激光脉冲，新技术及应用则需要同时多个不同颜色的飞秒超快激光来进行复杂过程的超

快动力学研究，比如一些二维超快光谱探测技术［13-15］。而且，一些重要超快过程的实验研究甚至需要同时用

到三个不同中心波长且脉宽约 10 fs的超快激光。如 2010年，Nature报道利用 520 nm、620 nm和 900 nm三
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色约 10 fs的超快光场直接成功地揭示了视紫质这一眼锥细胞中的重要蛋白质最初光致异构过程的锥形交

叉超快动力学。在这些实验装置中，为了获得多个不同波长的飞秒激光，通常采用多个 NOPA光学系统来

获得［16］。这样复杂的光路设计不仅使整个系统成本高昂、调节操作复杂，还存在稳定可靠性低、难以精准同

步等问题，并且这种设计同时获得的多色飞秒超快光场数量很有限，这些问题限制了这种多色飞秒超快光

谱方法的推广应用。

不同于 NOPA，最近基于块状透明材料中的飞秒级联四波混频效应，一套装置就可同时获得了 10色以

上的多色飞秒超快光场，光谱范围主要覆盖可见-近红外波段［17-24］。并且，随着飞秒超快激光应用的进一步

拓展和深入，一些特殊模场和偏振的光场，比如涡旋光场和矢量偏振光场，在很多应用中也呈现出独特的性

能和优势，并且在与物质相互作用时候呈现出独特的新现象，进而也得到越来越多的重视。而最近研究表

明基于级联四波混频不仅可以获得多色飞秒超快光场，而且还可以通过精确调控入射激光的时空与偏振特

性实现偏振与空间模场的传递，获得涡旋/矢量偏振特性的多色飞秒超快光场［25，26］。

2.1 多色飞秒激光产生

2000年，CRESPO H等利用来自染料激光器的波长分别为 618 nm 和 561 nm的激光脉冲作为泵浦光

束，在 BK7玻璃材料中发现了多色飞秒激光产生的新现象［27］。此后，基于级联四波混频多色光产生和调控

得到了更多的关注和研究［17-24］。2008年，LIU J等利用钛宝石激光脉冲作为泵浦源，白宝石片作为非线性材

料，基于飞秒级联四波混频获得 15级频率上转换信号光和 2级频率下转换信号光，总光谱覆盖范围从紫外

到红外，超过 1.5个倍频程的多色光［17］。2009年，LIU J等利用 1 mm厚的熔融石英作为非线性材料，通过改

变两泵浦光的夹角，实现多色光光谱的调谐［20］。为了能获得更短的多色激光脉冲，通过控制两束入射泵浦

光的啁啾，可以使两入射的泵浦激光具有相反的啁啾，利用参量过程中的光谱相位的转移特性，可以将入射

激光的光谱相位转移到产生的多色飞秒激光脉冲上，从而获得负啁啾或近无啁啾的多色飞秒激光，利用玻

璃材料补偿负啁啾就可以获得近傅里叶变换极限的多色激光脉冲［18］，实验光路原理如图 1。

不仅可以在一个方向上获得多色飞秒激光，如果入射激光带有啁啾，可以通过控制两入射激光脉冲的

延时，选择在两个方向上任意一侧获得多色飞秒激光。并且，在适当的延时情况下，还可以同时在两侧获得

多色飞秒激光。不仅可以在一维方向上获得多色飞秒激光，如果透明材料是各向异性材料，实验上还可以

获得二维多色飞秒激光［21］。并且，二维多色飞秒激光的强度和排列随透明材料在垂直入射激光方向旋转而

改变，其原理和结果如图 2。
最初的基于飞秒四波混频的多色飞秒激光产生都是采用空心光纤展宽光来获得。为了简化装置，直接

在 25 fs钛宝石激光器后，利用简单光路就可以获得 8 μJ的多色飞秒激光输出［22］，如图 3。这一定程度上相当

于多个NOPA系统，在需要同时用到多个不同波长飞秒激光的超快光谱或显微成像应用中具有显著的优势

和潜力。

另外一方面，利用钛宝石飞秒激光及其倍频激光在气体中的飞秒四波混频，已可以产生 DUV和中红外

波段的宽带飞秒激光，从而大大地拓展应用范围［28］。

图 1 负啁啾信号光产生的原理［18］

Fig. 1 Schematic mechanism of negative CFWM sideband generation［18］
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2.2 同心多色径向偏振飞秒激光产生

在级联飞秒四波混频的多色飞秒激光产生研究中，由于是三阶非线性过程，可采用任意透明材料来产

生，没有晶体切角和相位角的要求。即，飞秒四波混频可以在 360°的任意方向上发生。基于这一思路，将两

入射激光的空间模式与偏振进行调控，让两束激光同心共线地入射到透明材料上，其中一路光束经球面透

镜聚焦以汇聚的方式入射到透明材料中，另外一路经球透镜和锥透镜聚焦以发散的方式入射到透明材料

中，因而两路光在晶体内交叠，从而产生同心多色径向偏振飞秒激光［25］。

实验光路如图 4，钛宝石放大器输出的 800 nm/30 fs的超快激光脉冲经一片二向色镜（DM1）分为波长

大于 800 nm 和小于 800 nm 的两束光，再分别经两个中心波长为 780 nm和 830 nm的液晶聚合物涡旋半波

片将高斯光束转换成径向偏振光。然后一束经焦距 500 mm的球透镜聚焦，另外一路经焦距 200 mm的熔融

石英平凸透镜和顶角为 178°的锥透镜聚焦，两路光经第二个二向色镜（DM2）合束到一块 0.5 mm厚的

H-ZLAF90玻璃片中。当两束飞秒激光脉冲在玻璃片中时空重合时，基于飞秒级联四波混频过程就产生了

同心多色径向偏振飞秒激光。

实验产生的同心多色径向偏振飞秒激光如图 4。实验产生了 10级频率上转换信号光，其中每一环就是一个

级次的飞秒四波混频光束，从里往外级次逐渐增加。经过线偏振检偏器后的多色光如图 5（c）~（o），透过检偏器后

的多色光分布方向和检偏器方向一致，说明产生的每一级多色信号光都是径向偏振光。这一实验验证了飞秒四

图 2 一维与二维多色飞秒激光产生原理及结果［21］

Fig. 2 Generation of 2D and 1D signal light［21］

图 3 装置及信号光特性［22］

Fig. 3 Experiment setup and signal properties［22］
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波混频过程中的偏振传递特性，偏振态可以从泵浦光传递到多色信号光。值得注意的是，在三波参量过程中，受

限于晶体的相位匹配角，这种 360°的偏振传递特性是不能实现的。这一实验也表明在飞秒四波混频过程中，通过

对两入射激光的偏振进行调控，可以实现对产生的多色信号光偏振态、光谱、时空结构和能量等多个参量进行调

控。该方法也可以简便地拓展到其他波段多色共心环状矢量光束的产生，如紫外、中红外甚至远红外等。

2.3 同心多色涡旋飞秒激光产生

飞秒四波混频也是光参量过程，因此参量过程中，光谱相位和空间相位可以传递［26］。利用光谱相位的

传递特性，LIU J等提出了正负啁啾入射来获得负啁啾多色光，从而避免复杂的啁啾镜来补偿光谱相位。如

果对两入射激光的空间参量也引入相位，比如引入涡旋相位，那么出射的多色飞秒激光也会拥有涡旋相位。

图 4 实验装置示意［25］

Fig. 4 Experiment setup［25］

图 5 信号光经线偏振检偏器后的光强分布［25］

Fig. 5 The intensity distribution of the signal light after the line polarizer［25］
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基于这一思路，将两入射激光变为涡旋激光，让两束激光同心共线并有一定夹角地入射到透明材料上，可以

产生同心多色涡旋飞秒激光。

此处的实验光路与图 4类似，不同的地方是，分束后的两束光分别经螺旋相位板调制成涡旋激光。反射

光经延迟线后经焦距为 250 mm的球透镜（L1）聚焦，另外一路光经焦距为 300 mm的球透镜（L2）聚焦，然后

经第二个二向色镜（DM2）合束到 1 mm厚的YAG薄片里面，其中YAG放在 L1的焦点后而在 L2的焦点前。

当两路光在YAG里面时空重叠时，发生级联四波混频，产生同心多色涡旋飞秒激光。

实验产生的同心多色涡旋飞秒激光如图 6，实验获得了 9级多色涡旋光。利用一个自制的干涉仪可以分

析该多色光的每一级的拓扑荷值，实验结果如图 7。该干涉仪使入射光和它的镜像光发生干涉，由上下干涉

条纹数量差可以计算出拓扑荷值的大小。通过控制两路泵浦光的轨道角动量可以实现对产生的每一级信

号光的轨道角动量的调控。此外，实验也验证了当改

变多色光的轨道角动量的时候，同一级次多色光的光

谱保持不变。相比于基于级联四波混频产生的一维

和二维多色光，这里产生的多色光是同心结构，因此

可以实现同时准直和聚焦，并且产生的多焦点在光束

传播方向上不同深度，每个焦点可以具有不同的波长

和拓扑荷值，这在手性检测、粒子捕获操控等方面具

有重要应用前景。这一实验也通过对两入射激光的

涡旋和光谱等操控，利用四波混频的相位传递和参量

转换特性等，实现了对产生的多色信号光轨道角动

量、光谱、时空结构和能量等的多维度同时调控。该

方法同样可以方便地拓展到其他波段的同心多色超

快激光的产生，如紫外、中红外、远红外等。

图 7 产生的多色信号光的干涉图样［26］

Fig. 7 Interferogram of the generated signal light［26］

图 6 多色共心超快涡旋光束［26］

Fig. 6 Multicolor concentric ultrafast vortex beam［26］
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2.4 飞秒四波混频参量放大

相比于二阶非线性的 OPA，因为不需要特殊的非线性晶体，飞秒四波混频参量放大适用的光谱范围更

宽。并且，飞秒四波混频过程中，自相位调制和交叉相位调制会同时发生，从而可以在放大的同时增大光谱

宽度，具有独特的优势。在以往 OPA中，为了获得宽光谱的大脉冲能量的信号光，一般先要有宽光谱的种

子源。实验中发现，利用窄光谱的种子源及宽光谱的泵浦光，以非共线的方式发生四波混频，也可以在增大

种子光脉冲能量的同时，增加其光谱宽度［29］。

实验装置如图 8，钛宝石多通放大器发射出来的中心波长 800 nm的超快激光脉冲经一分束片分成两

路，其中反射一路光的脉冲能量约为 1 mJ，其作为第一个四波混频装置的入射光。第一个四波混频装置产

生的多色信号光经准直后作为第二个四波混频装置的种子光。另外透射的一路光作为第二个四波混频装

置的泵浦光。实验结果如图 9。利用不同波段不同波长的四个窄光谱的种子光都获得了光谱宽度远大于原

图 8 实验装置示意［29］

Fig. 8 Experiment setup［29］

图 9 宽光谱信号光的产生［29］

Fig. 9 Broadband signal generation［29］
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种子光光谱的信号光。如图 9（b），当使用全光谱宽度 7 nm的中心波长 850 nm种子光，可以获得全光谱宽

度 300 nm的宽光谱信号光。此外，以上四个窄光谱种子光产生宽光谱信号光的夹角都一样，因此有望利用

该方法获得光谱可调谐的宽光谱信号光。由窄光谱种子光产生宽光谱信号光的过程，可以利用 OPA波矢

相互作用来解释。窄光谱的种子光和宽光谱的泵浦光相互作用产生一个光谱更宽的闲频光，然后该闲频光

继续和泵浦光相互作用产生光谱更宽的信号光，以上为一个相互作用周期，这样周期不断循环，直至系统达

到平衡不再有新频率成分的信号光或者新频率成分的闲频光产生，可以把以上相互作用过程称为“乒乓四

波混频”。

实验提供了一种产生宽光谱信号光或者光谱可调信号光的新方法。该方法可以方便地拓展到其他波

段，如紫外、中红外、远红外等。此外，该方法也有利于进一步认识 OPA过程中波的相互作用过程，指导

OPA的应用等。

3 高对比度种子激光产生

在超快超强激光的应用中，由于超强激光的聚焦功率密度高达 1021～1024 W/cm2，而固体材料的损伤阈

值通常在 1011～1012 W/cm2，这就要求激光的对比度高达 1010～1013以避免前沿预脉冲在主脉冲未到达靶材

之前而提前打坏靶材。可以说激光脉冲的时域对比度是除聚焦光强之外最为重要的光学参量，而要获得高

对比度超快超强激光的第一步是获得高对比度的种子激光。

在过去的十多年，高对比度种子激光主要通过在双 CPA系统的中间添加各种非线性光学过程，通过各

级非线性过程的时域滤波来提升对比度。本节报告提出的基于非共线飞秒四波混频来获得宽带高对比度

种子激光的新方法［30，31］。

3.1 频率简并飞秒四波混频

XPW是频率简并而偏振非简并的飞秒四波混频过程，把信号光分离出来必须使用线性偏振片，但是目

前线性偏振片的消光比一般在 104∶1，这就限制了对比度提升的能力。

为了克服 XPW方法中必须的偏振元件对于对比度提升的限制，可以采用同为频率简并飞秒四波混频

的 SD方法来提升对比度［30］。SD过程中，有两个入射激光脉冲以一定的夹角入射到任意透明材料，在入射

激光两侧得到不同级次的自衍射信号光。由于产生的 SD信号光与两入射激光脉冲在空间上是分离的，因

此 SD信号光的对比度提升没有偏振元件消光比的限制。并且，相比于 XPW效应只有 BaF2等极少数材料可

用，SD效应可以应用于任意透明材料，光谱适用范围更宽。两入射激光也使得操控参量更多，当然操控参

量多也会影响输出激光的稳定性。

实验装置如图 10，入射光经过 1∶1的分束片分为两束，两束入射光分别经过柱透镜聚焦到 0.15 mm的玻璃

片中，空气中交叉角度 1.6°，获得的一级信号光使用小孔滤出并缩束入射到三阶自相关仪进行对比度的表征。

图 10 自衍射信号光产生装置［30］

Fig. 10 Experimental setup for self-diffraction signal generation［30］
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当两束 SD入射光的强度均为 4.9 mJ时，入射光两侧获得的一级信号光强度可以达到 780 μJ和 630 μJ，
因而两束入射光到一级信号光的能量装换效率最高达到 7.8%。

入射光和信号光的对比度测量比较如图 11。待测光的自发辐射衬底相对主脉冲强度约 10−7，受限于对

比度测量装置的测量能力，经过 SD过程脉冲净化之后，信号光的自发辐射衬底相对主脉冲强度约 10−12，其
实三阶非线性过程信号光对比度正比于入射光对比度的三次方，真实的信号光对比度应该更好。插图为入

射光和信号光在 3 ps以内的对比度信息，可以明显发现，对比度提升了至少 7个数量级。

由于自衍射过程两束入射光存在一个交叉角度，获得的信号光会存在角色散，两束入射光中的不同频

率成分，在相位匹配的限制下，获得的信号光出射方向不同。实验中采集光斑内不同位置的光谱形状如

图 12，不同位置的光谱宽度相当，但是中心波长明显偏移了约 20 nm，由于角色散特性变化接近于线性分布，

因而可以使用常用的棱镜进行色散补偿。

角色散补偿的光路设计中，SD信号光首先经过一个凹面反射镜成像到一个顶角 60°的棱镜上，调节入射

角度以匹配棱镜的角色散特性以及信号光的角色散特性，最终可以消除信号光的角色散。不同空间位置的

光谱特性如图 13，空间光谱均匀性得到了明显的提升。基于简单的装置，信号光的角色散就可以得到补偿，

这将进一步拓展 SD信号光的应用。

图 11 入射光和信号光的对比度［30］

Fig. 11 The temporal contrast of the input pulse and the signal［30］

图 12 30个测量点光谱图（插图是不同位置的中心波长变化）［30］

Fig. 12 Spectra at 30 different positions（the inset shows the center wavelengths measured at each position）［30］
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3.2 频率非简并飞秒四波混频

在 10拍瓦及以下的超强激光中，通常采用基于钛宝石晶体的 CPA技术来进行放大，其中高对比度种子

激光产生的常用方法是基于钛宝石前端的输出激光采用 XPW和 SD等频率简并飞秒四波混频来获得。对

于数十拍瓦及百拍瓦量级的超强激光，由于受限钛宝石口径，目前技术方案是基于 OPCPA技术，可供使用

的非线性晶体 DKDP口径可以高达 350 mm，而为了匹配 DKDP晶体的增益曲线，这时候种子光的中心波长

需要在 910 nm，XPW或者 SD这种简并四波混频过程不再适用。以往通常基于多级NOPA过程进行频率转

换和对比度提升［32，33］，但是装置相对复杂，基于一级四波混频过程可以获得高能量高对比度的 910 nm信号

光，为种子光产生提供了新思路［31］。

装置的原理如图 14，宽光谱 800 nm飞秒光在通过一个双色镜后分成两部分用于级联四波混频的两个

入射光，为了进一步分离两个输入光束的光谱，实验中使用了截止频率 800 nm的短通滤波片进一步过滤反

射光。两个入射光分别使用焦距为 500 mm的柱透镜聚焦到 α-BBO上。产生的一阶频率下转换信号光被

成像到一枚棱镜上进行角色散补偿，最终由柱面反射镜准直。

调节入射光的时间和空间重合，可以看到在入射光的两侧产生一系列多色光，如图 15（a），可以观察到

多到 18级的频率上转换信号光。使用光谱仪分析其光谱特性，如图 15（b），整个多色光的光谱范围从 400~
1 000 nm，其中一级频率下转换信号光的光谱覆盖 800~1 000 nm。

由于只有一级非线性过程，信号光具有很好的稳定性。半小时以内每间隔 1 min采集一次光谱，其稳定

性如图 16（a），而半小时的能量稳定性是 0.5% RMS，如 16（b）。此外，增大入射光的能量，信号光的强度还

会一直升高，四波混频过程还没有进入饱和区域，说明信号光的输出稳定性还有进一步提升的可能性。

由于级联四波混频的入射光非共线相互作用，获得的信号光会产生一定的角色散，这种角色散可以使

用角色散元件进行补偿，通过匹配非共线过程获得的角色散以及棱镜产生的角色散，一级频率下转换信号

光的角色散可以得到很好的补偿。补偿前后光斑内不同位置的光谱特性如图 17（a）和（b）。

图 13 角色散补偿之后的自衍射信号光光谱图［30］

Fig. 13 Spectra of compensated SD signal［30］

图 14 装置简图［31］

Fig. 14 Schematic of the setup［31］
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一级频率下转换信号光是基于三阶非线性过程获得，和自衍射过程类似，其对比度应该同样得到净化

和提升，但是 910 nm的激光脉冲的对比度测量没有合适的商用测量装置。基于另一套钛宝石放大器输出

光，获得中心波长 830 nm的一级频率上转换信号光，以匹配商用三阶自相关的适用光谱范围，入射光的对比

度和信号光的对比度测量如图 18。基于级联四波混频过程，信号光的对比度应该是入射光的对比度的三次

方，脉冲前后沿的A和 C都符合这种特性规律。图中 B是由于 α-BBO晶体的前后表面反射引入，D、E、F都

是装置自身引入的小脉冲。

图 15 多色信号光的产生［31］

Fig. 15 The generation of the multicolored sidebands［31］

图 16 信号光的稳定性［31］

Fig. 16 The stability of the signal［31］

图 17 信号光的角色散补偿［31］

Fig. 17 The angular compensation of the signal［31］
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4 对比度单发测量技术

超快超强激光，特别是 PW激光通常运行在低重频甚至单发情况，这给激光时域特性参量的测量提出了

新的需求。因为低重频或单发运行，不能进行传统扫描式测量，这就需要发展单发测量技术。1993年，三阶自

相关仪被用于对比度单发测量，测量动态范围约 106［34］。2021年，通过使用光纤阵列结合光电倍增管作为探测

装置，测量的动态范围甚至高达 1013［35］。在三阶自相关仪中，取样光是基于倍频过程获得，因而在互相关和频

过程存在群速度失配影响时间分辨率。此外，倍频过程的脉冲净化能力有限，测量的保真性受限制。另一种

对比度单发测量方法是基于自参考光谱干涉（Self-Reference Spectral Interferometry，SRSI）的方法，取样光是

基于XPW过程获得，时间分辨率可以达到 20 fs，但是测量动态范围和时间窗口分别被限制在 108和 20 ps［36］。
4.1 四阶相关仪

2019年本课题组研发了用于对比度单发测量的四阶自相关仪，以期望解决对比度单发测量时间分辨率

以及保真性的问题［37，38］。四阶自相关的取样光是利用简并四波混频过程获得，理论上基于三阶非线性过程

获得的信号光的对比度是其入射光对比度的三次方，更高对比度的取样光极大减弱了取样光后沿小脉冲对

测量结果的影响，保证了测量的保真性；其次，待测光和取样光的中心波长差别很小，群速度失配的影响有

限，因而测量的时间分辨率有巨大提升潜力。

设计搭建的对比度单发测量四阶互相关仪主要包括三个部分：取样光产生、互相关过程、信号光采集以

及处理过程，实验装置如图 19。入射光由一个反射/透射（R∶T）比率为 30∶70的分束片分为两束。透射光被

用于基于自衍射过程获得高能量高对比度取样光，而反射光束被用作待测光。透射光进一步分为两束并被

两个柱透镜聚焦在楔形玻璃薄片上。当两个入射光时间空间重合之后，就会基于自衍射过程获得一系列信

号光。用小孔选取能量最高的一级自衍射信号光并使用柱面反射镜准直用于取样光。高能量的取样光和

待测光都是用两个扩束器扩束，然后被两个 200 mm焦距的柱面反射镜聚焦到一个宽度 21 mm楔形非线性

BBO晶体。两束光在空气中以约 63°的交叉角相交，并基于互相关和频获得信号光。最后，信号光被成像到

16位 sCMOS相机进行强度分析。为了便于分析信号光强度，可以使用一个条形密度衰减片对主脉冲信号

图 18 入射光（实线）和信号光（虚线）的对比度曲线［31］

Fig. 18 The temporal contrast curves of the input pulse（solid line）and signal（dashed line）［31］

图 19 实验装置［38］

Fig. 19 The experimental setup［38］
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光强度进行衰减，同时使用了一个镀膜的楔形板在原始相关信号下面引入了一个衰减的参考复制信号。此

外，在 sCMOS相机前安装了中心波长 400 nm的带通滤波片，以避免来自环境的噪音。

首先利用飞秒钛宝石放大器测试装置。入射光的能量约 8 mJ，光斑直径为 10 mm。最终基于自衍射过

程获得的自衍射信号光能量约 150 μJ。调节待测光和取样光的交叉角度以及时间空间重合，就可以观察到

蓝色信号光产生，他们被成像到 sCMOS上，如图 20所示，上方强度大的是原始的自相关信号，其中主脉冲

已经被一个条形的衰减片所衰减。下方没有饱和度的较弱信号光是由镀膜的楔板的前后反射引入的衰减

的复制信号光，它可以用来获得上方信号光中依然使相机过曝的前后沿小脉冲的强度。 sCMOS相机检测

到的信号光在垂直和水平方向上分别覆盖了约 20×1 770像素区域，基于互相关时间空间转换原理，其时间

窗口信息被编码到空间水平方向上。时间窗口的计算式为 t=2× l × p × sinθ/c，其中 l是 sCMOS传感器的

像素大小，p是相对于主脉冲中心的像素数，θ是采样光与自相关信号在空气中的交叉角，c是空气中的光速，

1 770个像素点大约对应时间窗口为 65 ps。将沿垂直方向的 20个像素的强度相加，并减去 sCMOS的背景

噪声，就可以得到沿水平方向的强度曲线。原始信号光中依然过曝的信号光其强度可以通过楔形板引入的参

考光进行恢复，最终结合衰减片的衰减系数就可以恢复出BBO晶体处的信号光强度分布，表征着对比度信息。

实验测量表征了两发激光脉冲不同时间窗口的对比度信息并进行了拼接，同时还使用三阶自相关仪进

行了测量以对比测量结果，如图 21。待测光后沿有个很强的小脉冲 A，这样的小脉冲会在三阶自相关信号

光前沿引入一个伪脉冲，但是基于四阶自相关，由于取样光的对比度更高，后沿小脉冲对测量保真性的影响

就极大减弱。

时间分辨率是对比度测量装置的另一个重要参数，通过和三阶自相关的测量结果进行对比，四阶自相

关装置对比度接近 160 fs，如图 22。
为进一步验证装置的测量能力，利用另一套钛宝石放大器以提高入射光的能量。当入射光的能量高达

20 mJ，待测光和取样光的能量分别为 4 mJ和 450 μJ，和数据采集装置的本底噪声相比，装置的测量动态范

围可以到接近 1011，测量结果如图 23。同样地，测量结果也和三阶自相关装置测量结果匹配。图中小脉冲A
是利用一个 1 mm玻璃片前后表面反射引入的小脉冲，以验证测量的准确性以及测量的保真性。

图 20 sCMOS相机上的信号光分布［38］

Fig. 20 The signal on the sCMOS［38］

图 21 测量的对比度结果［38］

Fig. 21 The measured temporal contrast［38］
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杂散噪声影响着测量的动态范围，需要尽量减弱杂散噪声强度。在实验中，一方面，由于 SHG对相位匹

配条件敏感，可以设计 BBO切角让待测光和取样光相对于 BBO的光轴的角度大角度偏离相位匹配角，另一

方面，要保证 BBO晶体的清洁度，不要有损伤或者灰尘。分别遮挡待测光和取样光，采集杂散噪声并和相机

杂散噪声对比，如图 24所示，杂散噪声和相机的本底噪声强度相当。

最后，从拍瓦系统中分出一部分高对比度飞秒光，进一步验证装置的测量能力，分出的待测光的能量约

10 mJ，四阶自相关测量结果以及三阶自相关测量结果如图 25。在−40 ps左右，待测光的对比度约为 2×
1010，这也进一步验证了测量装置高动态范围的测量能力。

取样光的获取对于四阶自相关至关重要，基于自衍射虽然可以获得满足要求的取样光，但是自衍射过

程需要两束入射光的时间空间重合，装置调节相对复杂，自衍射过程的效率相对较低。为了进一步优化四

阶自相关装置并提升测量的动态范围，设计了基于 XPW过程获得取样光的四阶自相关装置［37］。

装置的原理设计如图 26，入射光首先被分为两束，其中反射光作为待测光，透射光经过线性偏振片并柱

透镜一维线聚焦，焦点附近放置了两个氟化钡晶体，基于 XPW过程获得高能量取样光，从氟化钡晶体出射

光经过准直，并使用另一个线性偏振片滤出取样光。取样光进一步经过啁啾镜色散补偿压缩脉宽并最终和

待测光大角度交叉于 BBO晶体中。获得的互相关信号光使用两个柱透镜成像到 sCMOS相机上，水平方向

图 22 线性坐标轴TOAC和 FOAC测量对比度曲线［38］

Fig. 22 Correlation traces by the TOAC and FOAC with a linear plot of intensity［38］

图 23 20mJ激光脉冲对比度测量结果［38］

Fig. 23 The temporal contrast of the 20 mJ laser pulse［38］

图 24 sCMOS的本底噪声以及 SHG信号光的杂散噪声［38］

Fig. 24 The detector noise from the sCOMS and scattering noise from the SHG signals［38］
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1∶1成像，竖直方向聚焦，使得互相关信号光在水平方向占用的像素行数尽量少。主脉冲同样使用了条形衰

减片进行强度衰减，并使用 400 nm带通滤波片去除环境噪声。

首先实验研究了取样光的特性。当整个装置入射光的能量为 6 mJ时，XPW过程入射光能量为 4 mJ，而
取样光的单脉冲能量为 400 μJ，虽然转换效率只有 10%，但是由于入射光是一维线聚焦，取样光的能量足够

高，这样的高能量取样光有益于装置测量动态范围的提升。使用光谱仪测量取样光的光谱，光谱范围覆盖

673 nm到 900 nm，中心波长不变；经过啁啾镜色散补偿之后，脉冲宽度使用二阶自相关仪测量为 27.2 fs。此

外，取样光一维线聚焦之后，空间强度分布均匀，由于单发测量是依靠大角度交叉待测光和取样光以分波前

的方式实现，光强分布的均匀性保证了测量的准确性。

调节待测光和取样光的交叉角度以及时间空间重合，可以在他们中间看到蓝色的互相关信号光产生，

信号光经过衰减并成像到 sCMOS相机上，如图 27（a），信号光在竖直方向上只占用了约 10行像素点，水平

方向占用约 800个像素点。竖直方向像素强度求和，信号光在水平方向的强度分布如图 27（b）。

由于实验使用的 BBO厚度相对较厚，出射互相关信号光在水平方向发散，影响了信号光成像到 sCMOS
相机过程的空间分辨率，尽管待测光脉冲宽度只有 25 fs，但是互相关信号光占据的像素点约 25个像素点，对

应时间宽度约 920 fs。水平方向每 25个像素点求和，像素点在水平方向的强度分布来表征待测光的时间域

对比度，虽然测量的时间分辨率退化，但是测量的动态范围得到提升。恢复出的对比度信息如图 28（a），分

别在取样光和待测光中插入一个厚度为 0.5 mm的玻璃片，这样就会在脉冲前沿或者脉冲脉冲后沿 5 ps处引

图 25 对比度测量结果［38］

Fig. 25 The temporal contrast measurement results［38］

图 26 装置原理［37］

Fig. 26 The setup of the device［37］
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入相对强度约 10−3的脉冲（如图（a）中 a和A），验证了装置的测量准确性。由于使用的 BBO晶体口径小，限

制了测量时间窗口，但测量窗口以外的相机自身噪声相对主脉冲的强度约 6×10−12，表征着高动态范围测量

能力。实验中同时测量了互相关信号光的能量约 10 μJ，对应着光子数约 2×1013，而相机噪声对应的光子数

约为 64，这样估测出的测量动态范围约 3.2×10−12，和互相关测量结果相符合，进一步验证高动态范围测量

能力。此外，分别遮挡待测光和取样光，杂散噪声的强度也和相机噪声强度相当，如图 28（b）。

4.2 基于对比度降低的 SRSI-ETE对比度单发测量

SRSI-ETE技术用于对比度单发测量具有极高的测量时间分辨率，但是其测量动态范围有限只达到了

108。为了进一步提高测量的动态范围，首先通过脉冲啁啾、反饱和吸收、光克尔透镜效应等过程定量降低待

测脉冲的对比度，然后再对降低了对比度的激光脉冲进行测量，并最终结合对比度降低量及测量值重建出

入射激光脉冲的对比度信息［39］，其基本原理如图 29。
直接调节待测光的脉冲宽度，比如经过一定厚度的玻璃材料或者调节压缩光栅，这样主脉冲以及一些

前后沿小脉冲的强度会相应降低，但是ASE的强度基本维持不变，这就相当于入射光的对比度得到了降低。

实验中入射光的脉冲宽度分别为 240 fs、670 fs、1 476 fs，他们的对比度信息通过三阶自相关仪测量，测量结

果如图 30，图中 a处的相对强度分别为 9.7×10−8、2.7×10−7、5.9×10−7，强度比值为 1∶2.78∶6.08，这和脉冲展

宽的比率是相匹配的。

除了测试脉冲展宽这种对比度降低方法外，还研究了基于反饱和吸收以及光克尔透镜效应的对比度降

低方法，其基本装置原理如图 31。入射的待测光经过分束片分成两束，反射光经过自衍射这一三阶非线性

过程，产生测量所需的自衍射信号作为参考光；透射光首先透过一块透明平片，引入定标小脉冲，然后再经

过对比度降低模块降低对比度；以此对比度降低了的待测光作为新的待测光与参考光利用 SRSI-ETE方法

在光栅光谱仪中进行光谱干涉，获得三维光谱数据；对此数据进行二维傅里叶变换，并提取交流项一行求平

方值，获得对比度降低了的脉冲的对比度信息；结合定标小脉冲与主脉冲之间的关系变化，即对比度降低

量，即可重建出入射激光脉冲的对比度信息。

图 27 sCMOS相机上的互相关信号光的强度分布［37］

Fig. 27 The correlation signal on the sCMOS［37］

图 28 测量的对比度信息以及噪声强度［37］

Fig. 28 The measured temporal contrast and the intensity of the noise［37］
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反饱和吸收体具有强光透射率低但是弱光基本无衰减的光学特性，恰好符合对比度降低的要求，通过

反饱和吸收体之后，脉冲前后沿小脉冲以及ASE强度不变，但是主脉冲强度得到衰减。实验中，当入射光的

强度增大到 19 GW/cm2时，反饱和吸收体的透射率变为 17%，这相当于主脉冲的强度衰减到约 1/5。经过反

饱和吸收体前后的激光脉冲其对比度如图 32，可见经过反饱和吸收体之后激光脉冲的对比度降低到约 1/5，
验证了这种对比度降低技术的有效性。

光克尔效应也是一种三阶非线性过程，如果入射光光斑是高斯模式，就会产生克尔透镜的效果。克尔

效应和入射光的强度相关，脉冲前后沿小脉冲以及 ASE强度弱，基本不产生克尔透镜的聚焦效果，但是主

脉冲的强度大，经过克尔透镜的聚焦效果，主脉冲相对前后沿小脉冲以及ASE的传播方向发生了偏移，使用

小孔遮挡住偏移的主脉冲，滤出原来的前后沿小脉冲以及 ASE部分，相当于对比度进行了降低。实验中

3.8 mJ飞秒光聚焦入射到 1 mm厚度的熔融石英玻璃片中，选取光斑的边缘弱光部分作为待测光，经过光克

尔介质前后脉冲比度信息测量结果如图 33，待测光的对比度降低到约 1/17，这样使用一级克尔透镜效应，

SRSI-ETE技术的测量动态范围就提升到 109。

图 30 不同脉宽的待测光对比度曲线［39］

Fig. 30 The temporal contrast curves of all three pulses at three different pulse widths［39］

图 29 高动态范围对比度测量原理［39］

Fig. 29 Principle of high dynamic temporal contrast characterization［39］



光 子 学 报

1014002⁃18

目前，在验证实验中只把对比度降低约一个数量级，但是通过级联多种对比度降低技术，待测光对比度

有望降低多个数量级，进一步突破测量仪器测量动态范围的限制。

5 脉冲形状宽度单发测量技术

超快超强激光脉冲被广泛应用于物理、材料科学、化学、生物和生物工程等领域的研究，例如激光等离

子体物理，化学中的超快反应动力学，生物大分子、固态和双光子激光显微镜［40-42］都需要飞秒脉冲作为激光

激发源。准确地描述激光脉冲的脉冲宽度或完整的时间分布在上述领域的应用中至关重要，因为它不仅指

图 31 SRSI-ETE装置原理［39］

Fig. 31 Schematic of SRSI-ETE device［39］

图 32 有无反饱和吸收体对比度测量结果对比［39］

Fig. 32 Temporal contrast of the laser pulse with and without anti-saturated absorption effect［39］

图 33 有无光克尔效应对比度测量结果［39］

Fig. 33 Temporal contrast curves of the input pulse with and without optical Kerr effect［39］
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示脉冲的时间宽度，还指示脉冲的峰值功率。

SRSI作为光谱干涉测量（Spectral Interferometry，SI）技术的扩展［43］，是一种解析、灵敏、准确和快速的技

术，相比于频率分辨光学选通法［44］（Frequency-resolved Optical Gating，FROG）和用于直接电场重建的光谱

相位干涉法［45］（Spectral Phase Interferometry for Direct Electric Field Reconstruction，SPIDER），其光路和重

建算法大大简化。

将未知脉冲与已知光谱和相位的参考脉冲以时间间隔 τ先后输入到光谱仪中。光谱仪获得的光谱干涉

图为 SSI( )ω = S r( )ω + Su ( )ω + 2 S r( )ω Su ( )ω cos [ ]φ u ( )ω - φ r( )ω + ( )ω τ ，其中 Sr（ω）和 Su（ω）分别为参

考脉冲和未知脉冲的光谱，φr（ω）和 φu（ω）为参考脉冲和未知脉冲的光谱相位。因此，在光谱干涉图的干涉

条纹中包含参考脉冲与未知脉冲的相位信息。利用傅里叶变换光谱干涉法（FTSI）可以从光谱干涉图中提

取未知脉冲的光谱相位。

假设 E r( )ω 和 E u ( )ω 分别为参考脉冲和未知脉冲关于角频率 ω的复光谱振幅，光谱仪采集的干涉图可

以表示为

D ( )ω，τ = || E r( )ω + E u ( )ω eiωτ
2
= || E r( )ω 2

+ || E u ( )ω 2
+ E *

r ( )ω E u ( )ω + c.c.= S0 ( )ω + f ( )ω eiωτ+ c.c.（1）
式中，S0 ( )ω 为参考脉冲和未知脉冲的光谱强度之和，f ( )ω 为两者的干涉项。如图 34，可以通过基于傅里叶

变换和解析的过程从中提取未知脉冲的光谱和光谱相位。

图 34 傅里叶变换光谱干涉法［46］

Fig. 34 Fourier transform spectral interferometry procedure［46］
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1）将干涉信号D ( )ω，τ 从频域傅里叶变换至时域，得到 S ( )τ 和 f ( )τ 的时域信号。

2）选取合适的窗函数，例如超高斯窗，从步骤 1中获得的时间信号中分离 S ( )τ 和 f ( )τ 。窗函数的宽度

应为 S ( )τ 与 f ( )τ 间隔的一半或参考脉冲与未知脉冲延迟时间的一半。

3）逆傅里叶变换步骤 2中获得的 S ( )τ 和 f ( )τ ，获得频域中的 S0 ( )ω 和 f ( )ω 信号。

4）利用步骤 3中获得 S0 ( )ω 和 f ( )ω ，通过表达式（2）和（3）解析地计算未知脉冲和参考脉冲的频谱幅度：

|| E u ( )ω = 1
2 ( )S0 ( )ω + 2 || f ( )ω - S0 ( )ω - 2 || f ( )ω （2）

|| E r( )ω = 1
2 ( )S0 ( )ω + 2 || f ( )ω - S0 ( )ω - 2 || f ( )ω （3）

5）通过 arg［f（ω）］计算相位，则待测脉冲的初始频谱相位可以由公式（4）得到

ϕ u ( )ω = ϕ r( )ω + arg [ ]f ( )ω （4）
式中，ϕ u ( )ω 和 ϕ r( )ω 分别为待测脉冲和参考脉冲的光谱相位。

6）将步骤 4）中获得的待测脉冲频谱幅度与步骤 5）中获得的光谱相位相结合进行傅里叶变换，可得到待

测脉冲的时间分布。

SRSI是在 SI的基础上发展而来的。由于在超短脉冲领域，难以找到合适的已知光谱和相位的参考脉

冲，因此 SRSI与 SI的主要区别在于 SRSI中的参考脉冲是由入射脉冲通过频率恒定的四波混频过程产生

的。通过频率守恒的非线性光学过程，由输入的未知脉冲自身的一部分产生参考脉冲，将自产生的参考脉

冲与输入的未知脉冲以时间延迟 τ分离，并共线输入到光谱仪中，产生光谱干涉。最初，SRSI是从利用

XPW过程改善超强飞秒激光的时间对比度的研究发展而来的［47-49］。由于 XPW过程的时间滤波效应，产生

的 XPW脉冲具有比入射脉冲更宽和更平滑的频谱以及更平滑和更平坦的频谱相位［50］。如果输入的未知脉

冲的脉宽小于其傅里叶变换受限脉冲脉宽的两倍［51］，基于时间滤波效应，所生成的参考脉冲的频谱相位在

整个频谱范围内几乎是平坦的。利用经典 FTSI算法即可从频谱干涉中重建未知脉冲的频谱幅度和相位。

然而，由于频谱幅度以及相位的恢复需要假定产生的 XPW波的频谱相位是绝对平坦的或等于零而且

XPW信号光的光谱也要宽于待测光光谱，SRSI方法通常要求待测光的啁啾值很小。如果入射脉冲的啁啾

使脉冲的持续时间比其傅里叶变换受限脉冲的两倍还宽，则所生成的参考脉冲的频谱带宽比入射脉冲的频

谱带宽窄［52］。此外，尽管 XPW信号的光谱相位非常平坦，但在整个光谱范围内通常不等于零。为了获得频

谱相位的精确测量，往往需要执行如下迭代计算：

1）通过前述的 FTSI算法，可以获得未知脉冲的初始时间分布 Eu（t）。通过表达式 E r( )t ∝ || E u ( )t
2
E u ( )t

可以获得参考脉冲的时间分布。对 Er（t）进行傅里叶变换，可以得到参考脉冲的频谱 || E r( )ω 2
以及频谱相

位 ϕ r( )ω 。

2）先前假设参考脉冲的光谱相位为零，将从光谱干涉中提取的光谱相位 arg [ ]f ( )ω 作为未知脉冲的初

始光谱相位。实际上光谱相位为 arg [ ]f ( )ω 的未知脉冲产生的参考脉冲具有一定的光谱相位 ϕ r( )ω ，因此，

此时未知脉冲的光谱相位应改为 ϕ u ( )ω = arg [ ]f ( )ω + ϕ r( )ω +C，其中 C为色散光学元件（例如分束片）引

起的关于波长恒定的光谱相位。利用新的未知脉冲的光谱相位结合未知脉冲的频谱进行傅里叶变换，可以

得到未知脉冲新的时间分布 || E u ( )t
2
。

3）重复步骤 1）和 2）多次，即可得到待测脉冲准确的光谱相位，从而获得精确的时域分布和脉冲宽度。

由此，SRSI方法测量的关键步骤就是利用频率守恒的四波混频过程通过入射脉冲产生参考脉冲。

XPW、SD和 TG都是四波混频过程，可以用于提高超高峰值功率飞秒激光系统的时间对比度［47，53，54］。产生

的 XPW信号、SD信号和 TG信号的性质表明，这些四波混频过程都能满足 SRSI方法中产生参考脉冲的要

求。图 35为 XPW、SD和TG过程的原理。

图 35（a）为 XPW的原理。线偏振脉冲聚焦到 BaF2晶体中，产生偏振垂直于入射脉冲的 XPW信号。通

过在 BaF2晶体后放置偏振器将产生的 XPW信号与入射脉冲分离。XPW是一种自相位匹配、偏振非简并、

频率简并的四波混频过程。图 35（b）为 SD效应的原理，来自单个入射激光脉冲分出的两束光聚焦到具有小
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交叉角的透明介质中，除了在介质另一侧的两个透射的入射光束外，还产生 SD信号。当入射脉冲能量足够

高时，也会产生更高阶级联 SD信号，因为 SD是频率简并的级联四波混频过程［55］。图 35（c）为 TG过程的原

理，该过程需要三束入射激光，这使得 TG的光路设置变得复杂。然而，TG过程是一个自相位匹配的过程，

因为使用了 BOXCARS的光束几何结构［56］。此外，与 XPW和 SD过程相比，TG过程对入射脉冲的能量更

为敏感，因此可以扩展到测量弱能量脉冲领域［57］。

XPW、SD和TG都是三阶非线性过程。因此，所产生的脉冲的频谱和时间分布由式（5）和（6）确定，即

I r ∝ I 2u ( )t Iu ( )t- τ （5）

I r( )ω r ∝ |
|
|||||

|
||||∬dω 1 dω-1 χ ( )3 E͂ *

1 ( )z，ω 1 E͂-1 ( )z，ω 1 E͂ 1 ( )z，ω r - ω-1 + ω 1 sin [ ]Δk ( )ω r，ω 1，ω-1 L/2
2

（6）

在这些响应时间为几百飞秒的超快参量过程中，因为信号脉冲的强度与入射脉冲强度的立方成正比，

产生的信号脉冲的时间轮廓被过滤，频谱和频谱相位得到了平滑。式（6）表明所产生的参考脉冲的频谱被

平滑和展宽，因为它是入射脉冲的频谱的积分，即平均贡献。

5.1 SD-SRSI
虽然XPW可以应用于 SRSI方法中，但偏振器的使用限制了可测量的光谱范围，并且会对入射脉冲引入

额外的色散。这种限制与在脉冲清洗中使用XPW效应时发生的限制相同，在脉冲清洗中，偏振器由于其消光

比限制了时间对比度的改善。最近，在XPW-SRSI方法中使用了反射偏振器来解决这个问题［57］。2010年，研

究人员使用了不需要偏振器的 SD过程，以在时间对比度方面获得更大的改善［47］。因为不使用偏振器，在

SRSI方法中使用 SD效应，可以消除由偏振器引起的限制。SD过程是一个非共线四波混频参量过程，但不

是一个自相位匹配过程。为了满足 SD过程的宽带相位匹配，需要选择一种较薄的非线性介质。图 36（a）、

（b）分别显示了波长为 800 nm的脉冲在 0.1 mm厚的熔融石英玻璃中和波长为 400 nm的脉冲在 0.1 mm厚的

BaF2中的 SD二维相位匹配图案。可以看到在 800 nm处的位相匹配光谱范围比有着近一个倍频程的宽度，

这可以支持亚 5 ps激光脉冲的相位匹配。

使用图 37中提出的 SD-SRSI实验装置，对中心波长为 800 nm和 400 nm的脉冲分别进行了实验表征。

分束片 BS2用于分离待测脉冲。产生的 SD参考脉冲通过另一个分束片与待测脉冲共线组合。

图 35 XPW，SD和TG的原理

Fig. 35 Principles of XPW，SD，TG

图 36 二维相位失配图案，黑色实线对应零相位失配［58］

Fig. 36 Two-dimensional phase-mismatch pattern，the black solid line corresponds to zero phase mismatch［58］
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图 38和图 39分别为使用图 37中的 800 nm和 400 nm实验装置测量的结果。图 38（a）、（b）为分别使用

SD-SRSI和 SD-FROG对中心波长为 800 nm的脉冲测量所获得的原始数据。图 38（c）为 SD-SRSI和 SD-
FROG检索到的待测脉冲的频谱和频谱相位，其中 SD-SRSI获得的重建频谱与光谱仪直接测量的频谱非常一

致。图 38（d）表明，SD-SRSI与 SD-FROG的重建脉冲时域结构几乎一致，两脉冲的持续时间都约为 55 fs。

图 39（a）、（c）为分别使用 SD-SRSI和 SD-FROG对中心波长为 400 nm、亚 10 fs的脉冲测量所获得的原

始数据。图 39（b）、（d）为 SD-SRSI和 SD-FROG检索的未知脉冲频谱和频谱相位。这表明即使是中心波

长在 400 nm处的小于 10 fs的脉冲也可以使用该装置来测量。然而，光路设置是相对复杂的，因为需要三个

分束器来将入射脉冲分为三束。通过使用简单的固定孔将光束一分为三来简化设置。

实验表明，由于 SD是一个需要满足相位匹配条件的非共线光学参量过程，因此 SD信号具有明显的角度啁

图 37 SD-SRSI的实验装［58］

Fig. 37 Experimental setup for SD-SRSI［58］

图 38 装置的测试结果［58］

Fig. 38 Measurement results of the device［58］
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啾。图 40展示了 SD信号典型的角度啁啾。如果选择产生的 SD信号的不同部分作为参考脉冲，其空间色散会

使参考脉冲的频谱互不相同，这将会给测量结果带来误差。在 SD过程中，这种角度啁啾是不容易消除的。

与 XPW-SRSI装置相比，SD-SRSI方法有以下缺点：1）SD过程需要满足相位匹配关系，并且需要一个

相对较薄的非线性介质，而 XPW过程是自相位匹配的；2）SD过程需要一个非共线的几何结构和两个入射

光束，这使得光路设置相对复杂。此外，两束光必须仔细校准并稳定同步；3）由于 SD过程需要薄的非线性

介质和非共线几何结构，对于相同时间结构的脉冲，其非线性效率将低于 XPW过程。另一方面，SD-SRSI
方法具有以下优点：1）由于不需要使用偏振器，SD-SRSI方法在光谱范围和脉冲宽度测量方面受到的限制

较小。因此，它可以用一个光学装置来测量更宽光谱范围内（从紫外到中红外）的较短脉冲；2）通过使用

SD-FROG，它可以同时测量具有较大啁啾的脉冲；这是使用 XPW-SRSI方法无法实现的；3）由于 SD效应

存在于所有三阶非线性介质中，因此不需要考虑双折射。较低能量的入射脉冲应使用极化率较高的三阶非

图 39 装置测试结果［58］

Fig. 39 Measurement results of the device［58］

图 40 在光束的 C0、C5和 C-5三个不同位置测得的 SD光谱［53］

Fig. 40 SD spectra measured at three different positions on the beam，C0，C5，and C-5［53］
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线性介质。

5.2 TG-SRSI
XPW-SRSI受偏振器的限制，SD-SRSI受 SD过程中相位匹配或角度啁啾的限制。TG效应也是一种

频率守恒的四波混频过程，并且已被用于 TG-FROG脉冲表征。TG过程是自相位匹配的，不需要偏振器。

此外，TG信号是没有空间或角度啁啾的，如图 41，TG信号不同位置的光谱都具有几乎相同的轮廓，这表明

生成的TG信号中的角色散可以忽略不计。此外，在 500 μm厚的熔融石英玻璃的TG过程中，当交叉角从 2°
增加到 6°时，没有产生明显的角色散。

这些特性使得 TG过程适用于 SRSI方法，并且避免了 XPW-SRSI和 SD-SRSI中偏振器和角度啁啾的

限制。TG-SRSI的原理如图 42。将待表征的未知脉冲通过光阑分成四束，其中一束经过能量衰减、时间延

迟后，作为待测光束。它和其他三束光束聚焦在很薄的透明熔融石英玻璃上，呈 BOXCARS几何形状，这三

束光在时间和空间上重叠。产生的TG信号与待测光束的方向相同，因此该系统的光学设置是无对准的。

图 41 TG信号光束上七个不同点的光谱［59］

Fig. 41 TG signal spectra at seven different points on the beam［59］

图 42 TG-SRSI原理［59］

Fig. 42 Principle of TG-SRSI［59］
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5.2.1 AR-TG-SRSI
基于一种全反射式 TG-SRSI（AR-TG-SRSI），可以搭建一个简单的、几乎无对准的装置，尺寸约为

290 mm×170 mm×80 mm。由于采用的是镀金属膜的反射镜以及非常薄的熔融石英玻璃，因此该装置能

够测量从深紫外（DUV）到中红外的极宽带宽的光谱。由于该装置中除了克尔介质外，没有使用其他色散光

学元件，同时TG过程是一个自相位匹配、频率守恒的三阶非线性过程，因此该装置的测量不受带宽的限制。

同时，很薄的克尔介质引起的色散可以忽略不计，它也可以用于几个周期的飞秒脉冲的表征。使用该装置

成功地对 800 nm/5.0 fs的脉冲和 1 800 nm/14.3 fs的脉冲进行了表征。即使中心波长不同，该装置也可以作

为实时监测装置应用于不同的激光系统，并通过反馈优化来改善激光系统的激光脉冲输出。

图 43为AR-TG-SRSI装置的光路结构。用一个带有四个相同大小的孔的光阑板将输入光束分成四个

几乎相同的光束 1、2、3和 4，四个孔的中心呈一个正方形。然后，这四束光被一个特别设计的反射镜反射。

该反射镜由两块粘在一起的反射镜“a”和“b”组成。“a”为镀金属膜的 L形反射镜，而“b”是未镀膜的反射镜，

其反射面与反射镜“a”平行，且有固定的间隔距离。未镀膜的反射镜“b”将引入固定的时间延迟，并且衰减

光束 4的强度将其作为待测脉冲。FH2是第二个四孔光阑，用于光路对准。在 FH1和 FH2的配合下，可以

灵活地对准入射激光脉冲的方向。SM是另一种特殊设计的金属镀膜反射平面镜。中心带孔的反射镜 SM
可以通过下一个凹面镜 CM1的聚焦光。所有四束光束都反射到凹面镜 CM1上，然后通过镜面 SM的中心

孔聚焦到一块薄的透明平板 KP上。在 CM1中，输入和输出光束之间的交叉角为零，这意味着在这个焦距

过程中没有像差。这种垂直会聚排列使四束光束在空间结构上保持了较好的均匀性，从而使得四束光束很

容易在KP中实现与相干反斯托克斯拉曼光谱（BOXCARS）光束几何相同的空间结构，并产生TG信号。

根据TG过程的自相位匹配原理，产生的TG信号与待测脉冲方向相同。CM2被用来准直所有的光束。

组合的未知待测脉冲和TG信号通过光阑A选出，然后用 CM3聚焦到光谱仪 SP中。由于在TG信号和未知

待测脉冲之间存在适当的时间延迟和适当的强度比，SP可以获得清晰的光谱干涉图。然后，可以通过 FTSI
算法来检索未知待测脉冲的时间分布。

基于上述光路设置，可以设计一种紧凑、坚固且无需对齐的测量装置。该装置示意图及实物如图 44。
图 44（a）中，套筒 S长 38.10 mm，前表面附有 FH1，并带有三个窄槽。四个几乎相同的孔的直径为 3 mm，四

个孔的中心形成一个边长约为 4.2 mm的正方形。凹槽用于放置和固定不同的挡光板，方便调整光路。反

射镜M的未镀膜“b”区域以小于 5 s的角度平行于镀膜区域“a”的前表面，并且薄了约 100 μm，以获得清晰的

光谱干涉图。这种结构在不引入任何啁啾的情况下，实现了对光束 4的能量衰减和相对时间延迟的简单调

整。同时将“b”区域的透射光引到装置外部，防止其他反射产生的散射噪声影响测量结果。三阶非线性介

质 KP（0.15 mm厚的熔融石英玻璃）固定在具有一定长度螺纹的 26.20 mm套筒 T中，通过调整 T可以找到

TG过程在 CM1焦点（f =100 mm）周围的完美位置。此外，三阶非线性介质 KP可以通过两个旋钮垂直和

水平移动，以避免由于焦点周围的脉冲强度过大而产生的缺陷点。CM2（f =100 mm）用于准直所有光束。

光束 4方向上的未知脉冲和 TG信号可以通过光阑 A选出，然后由焦距为 75 mm的 CM3聚焦到 SP中。该

装置的尺寸约为 290 mm×170 mm×80 mm，平面尺寸甚至比 A4纸还小，可作为飞秒脉冲测量设备或飞秒

激光放大器系统内部的监控设备，以提高不同实验的准确性和效率。

图 43 AR-TG-SRSI光路［60］

Fig. 43 Optical layout of AR-TG-SRSI［60］
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通过新型AR-TG-SRSI装置分别成功地测量了 800 nm处的 5 fs脉冲和 1 800 nm处的 14.31 fs脉冲，结

果如图 45。在图 45（a）、（d）展示了光谱干涉图、待测脉冲和由光谱仪直接测量的TG信号的光谱强度，其中

产生的参考脉冲的光谱带宽比未知输入脉冲的光谱带宽更宽、更平滑。在图 45（b）、（e）展示了待测脉冲直

图 44 AR-TG-SRSI装置［60］

Fig. 44 Sketch of the AR-TG-SRSI［60］

图 45 装置的测试结果［60］

Fig. 45 Measurement results of the device［60］
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接测量的光谱与检索到的光谱以及光谱相位，未知输入脉冲的反演光谱与直接测量的光谱非常吻合。这两

个结果都符合使用 SRSI进行校正测量的标准。图 45（c）、（f）展示了应用 FTSI算法重建的未知输入脉冲的

时间结构。值得注意的是，只需将光谱仪由USB4000更改为NIRQuest512-2.5（海洋光学），即可在 1 800 nm
处检测光谱，而无需更改设备的其他部分。

5.2.2 Enhanced TG-SRSI
由振荡器或非共线光参量放大器产生的微弱飞秒脉冲（亚到数纳焦耳）被广泛应用于探索生物和化学

领域中的超快现象。在这些应用中，准确和完整的脉冲时间特性是至关重要的。为了扩展 SRSI方法在弱

脉冲表征领域内的应用，进一步拓展了 TG-SRSI技术。因为与 SD和 XPW过程相比，TG过程对能量相对

更为敏感［57］，如表 1。在使用全反射式 TG-SRSI的基础上，成功对能量<100 nJ的飞秒脉冲进行了表征［61］。

然而，该能量仍远未达到亚纳焦耳水平，因此 AR-TG-SRSI不能用于表征来自振荡器的飞秒脉冲。此外，

在TG-SRSI的应用中，像传感器一样为高性能水平的相对紧凑的设备是十分重要的。

设计小于手掌大小的光学装置用于表征亚纳焦耳飞秒脉冲有三个关键点：1）选择 TG过程来产生参考

脉冲，因为 TG过程对能量具有相对较高的灵敏度；2）使用具有相对较高三阶非线性极化率的非线性介质；

3）最重要的是，使用具有紧密焦距的对称聚焦和准直抛物面镜对，以使非线性介质中的焦强度尽可能的高，

使用一对对称抛物面镜将简化设置并易于对齐。

增强型TG-SRSI装置光路如图 46。输入的未知脉冲由一个特殊镀膜的反射镜（M1）反射，其中四分之

三的前表面镀有高反射率膜，其余区域没有镀膜，如图 46中插图“a”所示。输入的未知激光束可被视为分别

从M1的 1、2、3和 4区域反射的四束光束。前三束是产生 TG参考光束的相同入射光束，光束 4被无镀膜的

玻璃表面显著衰减，用作待干涉的待测脉冲。离轴抛物面铝镜（PM1）的有效焦距仅为 25.4 mm，可聚焦四束

光束。当光束 1、2、3同时被 PM1聚焦到 0.15 mm厚的非线性 YAG（P2）中时，产生 TG参考脉冲。当 p偏振

未知脉冲在M1上的入射角约为 45°时，光束 4即输入未知脉冲被M1的未镀膜区域衰减。将 0.5 mm厚的熔

融石英玻璃（P1）插入光束 4的光路中，以在参考脉冲和未知待测脉冲之间引入时间延迟 τ。当 P1的镀膜具

表 1 XPW，SD和 TG过程的比较［57］

Table 1 Comparison of XPW，SD，and TG processes［57］

Geometry
Sensitivity（multi-shot）
Sensitivity（single shot）

Advantages

Disadvantages

PG（XPW）

~100 nJ
~1 μJ

Self-phase-matching

Require polarizers

SD
~1 000 nJ
~10 μJ

Deep UV capability

Non-self-phase-matching

TG
~10 nJ
~0.1 μJ

Background free；Sensitive；
Deep UV capability
Three beams

图 46 增强型TG-SRSI装置［62］

Fig. 46 Setup of enhanced TG-SRSI［62］
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有不同的反射比时，P1可以将光束 4衰减到一定值。在 P2之后，另一个离轴抛物面铝镜（PM2）与 PM1具有

相同的 25.4 mm有效焦距，对称地准直光束。由于TG过程的 BOXCARS光束几何结构，未知待测光束和参

考光束自动位于同一方向［59，61］。对称抛物面镜对和 BOXCARS几何结构都使得装置易于对齐。未知待测

光束和参考光束通过透镜（L）和高反射率镜（M2）过滤并聚焦进光谱仪中。

图 47为使用增强型TG-SRSI测量能量仅为 0.48、0.60、0.71 nJ脉冲的结果。重建的脉冲光谱与光谱仪

直接测量的光谱非常匹配，如图 47（a）。产生的参考脉冲的频谱比输入未知脉冲的频谱更宽、更平滑，这证明

了该装置测量结果的可靠性。图 47（b）为 0.48 nJ脉冲的重建时间结构和相位，其脉冲持续时间约为 26.3 fs。
对数尺度上重建的时间强度图（图 47（c））显示了±400 fs时间范围内的 50 dB动态范围。图 47（d）为 0.48、
0.60、0.71 nJ脉冲表征结果中脉宽随时间的波动。每条曲线由 200个测量结果组成。

5.2.3 FASI
SRSI要求产生的参考脉冲的频谱必须比待测脉冲的频谱宽，以便正确地测量脉冲特性，这限制了 SRSI

只能对压缩良好的脉冲，甚至是近傅立叶变换受限脉冲进行测量［51］。这种技术无法正确表征脉冲宽度超过

傅里叶变换受限脉冲持续时间两倍的啁啾脉冲［51］。本课题组开发了一种新型的简单测量装置 FASI（频率

分辨光学选通和自参考光谱干涉法）［63］，它将 FROG和 SRSI结合在一个装置中，并且两者都是基于TG的三

阶非线性效应［60］。该装置具有 TG-SRSI方法的优点，可以在单发模式下表征从紫外到中红外的宽光谱范

围的小周期脉冲。此外，对于复杂或大啁啾脉冲，该装置还可以使用多发TG-FROG模式完成表征任务。

FASI装置光路如图 48。待表征的入射脉冲被一块在正方形的四个顶点上分布有四个相等大小孔的板

（FH1）分成四个直径相等的光束。这四束光被反射镜M1反射到四分之三镀银膜的反射镜M2。M1由镀银

膜的 a、b和未镀银膜的 c三部分组成。三部分相互平行，a和 c粘合在一起，前表面之间的距离约为 100 μm，b
安装在压电平移台（P112S，辽宁研生）上，平移台分辨率为 1 nm，行程范围为 200 μm。之后四束光穿过另一

个四孔板（FH2），与 FH1相同，用于对准入射光束。使用中心有孔的镀银膜反射镜（SM）将光束反射到镀银

图 47 重复频率为 84 MHz的飞秒脉冲的表征［62］

Fig. 47 Characterization of femtosecond pulses at 84-MHz repetition rates［62］
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凹面镜（CM）。聚焦光束穿过 SM中心的孔，进入透明薄板KP（0.15 mm厚的熔融石英）以产生TG信号。透

镜 L1准直所有光束。单孔板 S过滤 KP中产生的TG信号（适用于TG-SRSI和TG-FROG）和待测脉冲（仅

适用于 TG-SRSI），该待测脉冲经过时间延迟并通过M1中的 c部分以及M2中的未镀膜区域 f反射衰减。

另一个透镜 L2将从 S过滤的信号聚焦到光谱仪中。M3、M4和M5均为镀银反射镜。

在TG-SRSI模式下，通过调整压电平移台使M1的 a和 b部分位于同一平面上。光束 1、2、4由M1中的

a和 b部分以及M2中的镀银区域 e反射用于生成 KP中的TG信号。a和 c的前表面之间有大约 100 μm的距

离，光束 3通过被M1中的 c部分反射与产生的TG信号引入一定的延时。同时光束 3也通过未镀膜的M1的
c区域和M2的 f区域反射而衰减，以作为待测脉冲。由于四束光呈 BOXCARS几何结构，因此生成的TG信

号（参考脉冲）与光束 3（待测脉冲）的方向相同。然后在光谱仪中以单发模式获得参考脉冲和待测脉冲所产

生的干涉图。

在TG-FROG模式下，光束 3被插入的挡光板遮挡。安装在压电平移台上的M1的 a区域反射的光束 1、
2和 b区域延迟扫描的光束 4用于在 KP中生成所需的延时扫描TG信号。然后在光谱仪中以多次扫描模式

获得TG信号的光谱与时间延迟的 FROG迹图。

基于上述光路，所开发的紧凑、坚固和多功能的 FASI装置如图 49，基于实用性和集成性，整个装置的尺

寸约为 340 mm×240 mm×80 mm。

图 48 FASI光路原理示意［64］

Fig. 48 The schematic of FASI［64］

图 49 FASI设备结构［64］

Fig. 49 The layout of the device［64］
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图 50展示了分别使用 TG-SRSI和 TG-FROG模式对以 800 nm为中心的少周期脉冲测量的结果。

图 50（a）显示了在 TG-SRSI模式下获得的干涉图（Inter）、待测脉冲（test）和参考脉冲（Ref）的光谱。很明

显，参考脉冲比待测脉冲的光谱更宽。在图 50（d）中，光谱仪直接测量的待测脉冲光谱与通过 TG-SRSI检
索的光谱一致。这证明了 TG-SRSI对脉冲的正确测量。在 TG-FROG模式下，通过用 0.5 fs/步扫描压电

平移台 256步，记录了 TG信号的光谱分辨 FROG轨迹，图 50（b）为记录的 FROG轨迹图。检索到的 FROG
轨迹如图 50（c），误差为 0.006，检索到的光谱和光谱相位如图 50（d）。可以看出，两种方法反演的光谱相位

非常一致。图 50（e）绘制了 TG-FROG和 TG-SRSI方法检索到的时域结构，FWHM脉冲持续时间约为

8.9 fs。由于 KP中TG信号的产生不受设备中其他传输光学元件的影响，因此该设备对带宽没有限制，并且

不会对待测脉冲引入色散。结果表明，该装置是表征超短激光脉冲的有力工具，因为它具有 SRSI方法的全

部优点，并且还可以使用多发TG-FROG模式表征复杂或大啁啾脉冲。

图 50 装置测试结果［64］

Fig. 50 Measurement results of the device［64］
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6 总结与展望

超快超强激光近年来迅速发展，随着激光技术的进步可以研究的范围越来越广。包括 XPW、SD、TG、

CFWM、FWOPA等飞秒四波混频过程已经为超快超强激光的光谱范围拓展、高对比度种子激光产生、对比

度提升和单发测量、新颖多色飞秒激光产生等多个方面的发展做出了重要贡献。未来，随着研究的深入和

进一步拓展，基于四波混频的频率变换以及参量放大，一方面可能需要获得更短脉宽更高能量的多色光，比

如一次性获得多个小于 10 fs的高能量飞秒激光，另一方面入射光的波长范围可能进一步拓展到 EUV或者

THz波段，此外还可以进一步探索入射光是涡旋光场或者矢量偏振光场等特殊光场时的四波混频过程，最

终获得的四波混频信号光可以服务于超快光谱探测以及超快显微成像等领域。对于四波混频脉冲净化获

得种子光，需要进一步研究信号光的性能提升，比如研究角色散精准补偿，杂散噪声对脉冲时域对比度的影

响，脉冲能量以及光斑模式优化等。激光脉冲表征技术也会伴随并辅助着超快超强激光的发展，对于对比

度单发测量技术可能需要动态范围高到 1013，时间分辨率百飞秒甚至几十飞秒量级，时间窗口百皮秒量级，

对于脉宽测量需要装置更加稳定紧凑，操作更加方便，这对基于四波混频过程获得的取样光或者参考光的

性能参数也会越来越高，飞秒四波混频还将继续在这些领域发挥重要作用。
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Abstract：With the development of Chirped-pulse Amplification（CPA）and Optical Parametric Chirped-
Pulse Amplification（OPCPA） techniques，ultrafast and ultraintense laser pulses can generate extreme
physical conditions at lab such as ultrafast time，ultraintense electric field，ultrahigh magnetic field，
ultrahigh temperature and ultrahigh pressure，which makes ultrafast and ultraintense laser pulses one of the
most powerful tools to extend human's knowledge of the physical world. In the development of ultrafast and
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ultraintense lasers，femtosecond four-wave mixing process which is a third-order process and does not
need anisotropic nonlinear crystals plays an important role in many aspects. Here，the development and
application of femtosecond four-wave mixing processes on ultrafast and ultraintense laser pulses are
discussed. Femtosecond pulses from Ultraviolet（UV）to Near-infrared（NIR）can be generated based on
the Cascaded Four Wave Mixing（CFWM），which is of great significance in ultrafast spectroscopy，
ultrafast microscopy and high temporal contrast seed pulse generation. By manipulating the spectral
dispersion property，the polarization property，the spatial phase，or the crossing angle of the input beams，
the CFWM signal with interesting properties can be generated. In this review article，the generation of
spatially separated multicolored femtosecond sidebands from UV to NIR， the generation of high-
performance seed pulses with high temporal contrast based on the CFWM or self diffraction process，and
the generation of multicolor concentric annular ultrafast vector/vortex beams are demonstrated.
Furthermore，based on the four wave mixing process，the generation of broadband ultrashort light pulses
from narrowband seeds in transparent media can be realized. Broadband light pulses with a spectral width of
hundreds of nanometers can be generated with narrowband light pulse seeds. Cross-correlator is the main
method for high-dynamic single-shot temporal contrast measurement for the ultrafast and ultraintense laser
pulses. Benefiting from excellent temporal domain filtering and high-energy signal generation of four-wave
mixing，a single-shot Fourth-order Autocorrelation（FOAC）which consists of a four wave mixing process
and a sum-frequency mixing process is developed. The signal of the self-diffraction process，or XPW
process is used as the sampling pulse of the FOAC. And the stable devices with high dynamic range，wide
time window，high temporal resolution，excellent measurement fidelity are combined in the proposed
FOAC device，which can be helpful to investigate the temporal contrast property of high power laser pulses
and realize better laser-matter interaction research. The Self-referenced Spectral Interferometry（SRSI）
method with high time resolution of as high as 20 fs can also be used for the single shot temporal contrast
measurement. However，the dynamic range is limited by the signal-to-noise ratio of the detector. To
further improve the dynamic range，novel temporal contrast reduction techniques are proposed. The proof-
of-principle experiments applying single stage of pulse stretching，anti-saturated absorption，or optical
Kerr effect successfully reduce the temporal contrast by approximately one order of magnitude. The
dynamic range characterization capability of the SRSI method is improved by about one order of magnitude
to 109.To characterize the temporal profile of femtosecond pulses，the SRSI method is also an analytical，
sensitive，accurate，and fast method. We have developed the Self-diffraction Effect-based SRSI（SD-
SRSI）and Transient-grating（TG）Effect-based SRSI（TG-SRSI）for temporal profile characterization.
The characterization of sub-10 fs pulse with a center wavelength of 1.8 µm is demonstrated. On the basis of
the TG effect，the SRSI and the Frequency-resolved Optical Gating（FROG）are combined together to
further extend the measurement ability. Weak sub-nanojoule pulses from an oscillator are successfully
characterized using a TG-SRSI device，and the optical setup of which is smaller than the palm of a hand.
The compactness of the SISR device makes it convenient to use in many applications，including monitoring
the pulse profile of laser systems as a sensor. In the future，the femtosecond four-wave mixing processes
can be extended to the EUV and THz spectral ranges，which will extend the application range of ultrafast
and ultraintense laser technology.
Key words：Four-wave mixing；Ultrafast laser；Ultraintense laser；Pulse measurement
OCIS Codes：140.7090；190.4380；190.4360；190.7110；260.7120
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