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 摘     要：    针对单发次飞秒激光脉冲波形的测量，入射光夹角和晶体的偏转姿态是光路精确调节中的关键

影响因素，为了精确描述入射光夹角和晶体的偏转与输出自相关信号的关系，我们对和频过程进行理论分析和

推导。文中对入射光夹角的取值范围进行数学推导和计算，并定量分析了输出的自相关信号与晶体的姿态的

关系。结果表明，要满足位相匹配条件，入射夹角存在一个最小值为 30.114°；产生的自相关信号输出方向对晶

体的转动姿态不敏感，输出强度对参与耦合的两入射光束的夹角敏感；对晶体的转动姿态容量较大，且晶体越

薄越不敏感；自相关信号的时间分辨力由晶体内参与耦合的两入射光束的夹角决定，改变晶体外的夹角不会改

变时间分辨力。
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Abstract：    For  the  measurement  of  single  shot  femtosecond  laser  pulse,  to  describe  the  influence  of  incident
angle and crystal rotation on the output signal accurately, the third harmonic process is analyzed and deduced. In this

article,  the  range  of  the  angle  of  incident  light  is  derived  and  calculated  mathematically.  At  the  same  time,  the

relationship between the output autocorrelation signal and the crystal’s attitude is analyzed quantitatively. The results

show that,  to  satisfy  the  phase  matching condition,  the  minimum value  of  the  incident  angle  is  30.114°.  The output

direction  of  the  autocorrelation  signal  is  insensitive  to  the  rotation  of  the  crystal.  However,  the  output  intensity  is

sensitive to the intersection angle of two incident beams. The capacity of the crystal rotation is large, and the thinner

the crystal is, the less sensitive it is. Moreover, the time resolution of the correlation signal is determined by the angle

between the two incident  beams in  the  crystal,  the  change of  the  angle  outside the  crystal  does  not  change the time

resolution. The study has reference value for the precise adjustment of femtosecond laser pulse measurements.
Key words：   measurement of femtosecond laser pulse； nonlinear optics； optical path adjustment； attitude

of crystal； autocorrelation signal

PACS：    42.65.-k

超短脉冲激光对人类研究各种超快现象起到了很大的作用，因而对超短脉冲时间特性的测量是一项持久、必

要且极具挑战性的任务 [1-2]，现有的测量方法都是利用不同的非线性技术 [3-4]，通过其自身，把时间信号转换为空间

信号进行测量，包括自相关仪 [5]、强度三次相关仪 [6]、频率分辨光学开关法（FROG） [7]、自参考光谱相位相干电场重

构法（SPIDER） [8] 以及双延迟相关仪 [9] 等，而所有的这些方法、仪器都涉及到矢量的位相匹配问题。

在对非线性光学研究的初期，人们就已经详细地研究了在共线标量位相匹配条件下晶体的质量、姿态、所处

环境、内部光学参数以及切割方式等条件对二阶非线性效应的影响 [10-11]；然而，从测量学的角度来看，我们更关心
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这些条件对测量过程和测量结果的影响 [12]。就单发次超短脉冲的测量，撇开光路的优化设计不谈，单就测量过程

来说就涉及到了多个环节，比如等光程调节、晶体姿态调节、定标、衰减、杂光管理等，而准确地了解各个环节的

核心关联要素是提高设备工作效率，保证测量结果准确性的关键。

本文针对单发次激光脉冲时间特性测量中的和频过程，分析了参与和频的两光束夹角的变化，和频晶体姿态

对输出的相关信号强度、方位的影响，为相关测量设备的精密调节提供技术支撑。

1    分析模型
在单发次的超短脉冲测量中，一般采用将时间信号转

换为空间信号进行测量，和频过程采用 90°的 ooe矢量匹配

方式具有独特的优势。需要进行说明的是：矢量匹配方式

不仅仅局限于本文所选用的方式，对于其他匹配方式，在二

倍频和三倍频的过程中也同样适用，其主要区别在于过程

中晶体的角度调整稍显不同。采用 90° ooe矢量匹配方式

在角度调整中较为方便。另外不论基频光为 1053 nm还是

800 nm，影响的只是角度大小，其基本原理同样适用。典型

的参与和频过程的三波波矢关系如图 1所示。

k1 k2

k3

图中 ， 分别代表晶体外参与和频的两光束的波矢，

代表产生的和频光束的波矢，α，β 分别为参与和频的两光

束在晶体上的入射角，γ 为和频光的出射角，加一撇的对应

字母则表示光波在晶体内部的相关参量（以图中标注的角

度方向为正方向），d 表示晶体的厚度；在晶体中采用两套坐

标系，xyz 坐标系用来描述光束的传输，x′y′z ′为晶体的主轴

坐标系，用来刻画光波的非线性转换效应；在图中，z′轴为晶体的光轴，与 z 轴重合，且垂直于入射面，x 轴为晶体法

线方向，所以 y 轴就是相关信号的空间变化方向，x′与晶体表面（y 轴）成 ϕ 角度。这样，所涉及的光波在 xy（x′y′）平
面上完成耦合转换，优化设计时和频光沿 x 轴输出。

kp kp = k′

1+ k′

2

∆k · l = (kp− k′

3) · l kp

晶体内部由参与和频的两束光引起的极化波的波矢 满足 ，极化波激发出的和频光能否产生足以被

探测器探测的相干累积效应很大程度上与相位失配量 有关，l 为沿 方向的晶体长度。产生的和

频光波满足如下方程

A3(t,y) =Cχ
eff

lw
0

A1(t,y,µl)A2(t,y,µl)exp(i∆kl)dl ≈Cχ
eff
A1(t,y)A2(t,y)

sin(∆kl/2)
∆k

（1）

A1 A2 A3 A1

A2 µ χ
eff

EZ = 0 χ
eff

式中： ， 分别为参与和频的输入光波的慢变复振幅； 为产生的和频光的慢变复振幅； t 为时间；C 为常数； ，

为 t 与 y 的函数；与 l（或 x）的关系较弱，因此在 l 前面以无量纲的参数 来表征； 为有效非线性系数，具体数值

与非线性晶体材料以及位相匹配方式相关。对于本文中的 KDP晶体，按图 1中 90° ooe矢量匹配的设计，只需考

虑在 xy 平面内参量 ，可求出 的表达式

P(2) = d36ExEy = d36(E1x′E2y′ +E2x′E1y′ ) （2）

再结合图 1中的关系可以推导出

P(2)=d36 sin(2φ+β
′ −α′ )E1E2 （3）

χ
eff

由此，可以得到所需要的 的表达式为

χ
eff
=d36 sin(2φ+β

′ −α′ ) （4）

d36式中： 为 KDP晶体的二阶极化系数分量，如果选取 ϕ=45°，那么可得到输出的和频光强度

I3(y) =
+∞w
−∞

|A3(t,y)|2dt ∝ cos2(β
′ −α′ ) sin2(∆kl)

(∆k)2 （5）

I3(y)因此，三倍频光强度 与晶体厚度 d，晶体转角以及入射光波夹角 B 都有关。
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Fig. 1    Schematic diagram of each wave vector under 90°

ooe vector matching

图 1    90° ooe 矢量匹配下各波矢示意图
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2    结果讨论
在实际的晶体调节过程中涉及到两种情况：一是入射夹角 B 的容许偏差；二是选定夹角 B 之后，晶体的放置角

度及转动余量。此外，有必要了解由此引起的三倍频的出射方向 γ的偏离以及不同厚度晶体的影响。

首先讨论在满足相位匹配条件下，输出的三倍频光与入射角度之间的关系，如图 2所示。

图中横坐标为三倍频输出折射角（晶体的放置角度），选取偏向剩余倍频光束方向为正，由图可知，当入射夹

角 B 小于一定值的时候，无论如何转动晶体也无法实现位相匹配，最小夹角具体数值之后给出；由简单的几何关系

可以得到

sinα = no2 sinα
′

（6）

sinβ = no1 sinβ
′

（7）

tanγ
′

=
k′

2 sinα′ − k′

1 sinβ′

k′

2 cosα′ + k′

1 cosβ′
（8）

k
′

1 =
2π
λ1

no1 （9）

k
′

2 =
2π
λ2

no2 （10）

λ1

λ2 λ3 λ1 = 2λ2

λ1 = 3λ3

式中：n 分别代表不同入射光的折射率，取定 =1053 nm
为 基 频 光 ， 为 倍 频 光 ， 则 为 三 倍 频 光 ， 有 ，

。

又可知

∆k =
2π
λ3

(n
′ −ne3) = 0 （11）

∆k = 0在位相匹配条件下， ，联立式 (6)~(11)，整理可得到入射角之间的关系式

n2
o1sin2β+n2

o2sin2α+2Asinαsinβ = n2
o1n2

o2−A2 > 0 （12）

A = (9n2
e3−n2

o1−4n2
o2)/4式中： 为大于 0的常量，式（12）即

为关于 sinα，sinβ 的椭圆方程。如图 3所示。

α β ∂α/∂β =

−1

方程的解（同时满足条件 |sinα|≤1， |sinβ|≤1）分成两

个分支，但实际上只能取椭圆的上半分支，因为下半分支

实际上是反映了基频光与倍频光互换位置之后的结果，

这时 sinβ 是 sinα 的单调下降函数，或者说 β 随 α 单调递

减；在这个分支内，由于夹角 B= + ，B 的极值对应

，代入式 (12)可得

n2
o1 sin2β−n2

o2 sin2α+2Asin(α−β) = 0 （13）

Bmin = 30.114◦

Bmin

联立式 (12)~(13)数值求解即可得到 ，由

于只存在一个极限，因此在相同夹角 B（B> ）下，存在

Bmin |k3| <
∣∣∣kp

∣∣∣ = ∣∣∣k′

1+ k′

2

∣∣∣
∂β/∂α = −1

两个晶体放置角度（两个解 α，β）满足位相匹配条件。如果 B< ，则晶体内 ，不会实现位相匹

配。由于 不满足 2sinα＝sinβ，因此 B=Bmin 时三倍频光不沿晶体法线 (γ＝0)输出。

因此，在实际中的相关仪调试阶段，可以按如下方式搜寻相关信号：针对倍频光束，让参与倍频的两入射基频

光束间的夹角 B 比 Bmin 稍大，然后左右转动晶体，这时存在两个角度相关信号最强，然后将夹角 B 逐步减小，同时

左右转动晶体，直至只出现一次强度最大，这时相关信号输出最强且沿晶体法线方向输出；针对三倍频相关信号，

让参与和频的两入射基频、倍频光束间的夹角 B 也比 Bmin 稍大，然后左右转动晶体，这时存在两个角度相关信号

最强，然后将夹角 B 逐步减小，直至相关信号输出最强且沿晶体法线方向输出（这时一定存在另一个角度相关信号

的强度与之相当）。

从图 2中还可以看出，在小角度内，三倍频输出角度 γ 与倍频输入角度 α几乎呈线性关系。为此，我们来看参
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Fig. 2    Angle relation between the output third harmonic

light and the incident light

图 2    输出三倍频光与入射光的角度关系
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Fig. 3    Angle relation between incident lights

图 3    入射光之间的角度关系
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与和频的两入射光束的夹角 B 固定的情况下（可能的）三倍频光的出射角 γ 与二倍频光入射角 α 的关系，如图 4所示。

k3p = k1+ k2这里 B 在 Bmin 附近较小区间取值，晶体内产生的极化波满足位相匹配条件 ，认为晶体内三倍频光波

与极化波同方向。具体推导过程如下

sinγ = ne(3ω) sinγ
′

（14）

tanγ
′

=
2sinα− sinβ

2no(2ω) cosα′ +no(ω) cosβ′
（15）

在小角度近似的情况下，结合公式 (14)和 (15)，可得

γ ≈ ne(3ω)γ
′ ≈ ne(3ω)

3n3p(3ω)
(3α−B) ≈ α− B

3
（16）

因此，可以得出结论：输出的三倍频光与输入倍频光之间的夹角 α–γ 近乎不变，且约为入射夹角的三分之一。

对此结论，与实验所得结果相符，如图 5所示。

因此，应用在单发次的相关仪调试阶段，一旦确定了基频、倍频光束间的夹角 B，三倍频光束应该在 1/3角度

处出现，通过与等光程延迟调节线联合使用，可以快速调节出三倍频相关信号，极大地减小了调节难度。

αo β
′

= α
′

αo

接下来讨论角度与输出三倍频强度之间的关系，分析在确定的不同的入射夹角 B 和晶体厚度 d 的情况下，改

变二倍频光的入射角 α，也就是等价于改变晶体的不同偏转姿态，对产生的三倍频光的光强的影响。结果如图 6
所示，图中给出了在固定入射夹角 B 以及晶体厚度 d 的情况下，旋转晶体获得的倍频入射角 α 与三倍频相对输出

强度的关系，从图中可以看出，曲线类似多光束干涉产生的干涉环，夹角 B 类似光程差，晶体厚度 d 类似反射率：随

着总入射角 B 的增大，在 α 的某个位置 （对应晶体内 ）相对输出强度峰值逐渐增大，达到极限后分裂成近似

等强度的双峰状态，并沿 两边对称扩展，同时每个峰值的宽度也逐渐变窄；晶体厚度 d 越小，峰值的宽度也越宽，

两尖峰中间的“凹陷”也越浅，当然峰值的相对强度也越低。在 B > Bmin 的不大的区域内，转动晶体获得的输出峰

值强度只与晶体厚度有关，与 B 的取值无关。
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Fig. 4    Angle relation between input light and output light

图 4    输出三倍频光与入射二倍频光角度关系
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Fig. 5    Verification experiment result of third-order

correlation signal acquisition

图 5    三阶相关信号获取验证实验图
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Fig. 6    Relationship between effective nonlinear coefficient and incident angle of second harmonic light

(a) d=4 mm, (b) d=1 mm, (c) d=0.5 mm

图 6    有效非线性系数与二倍频入射角的关系
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接下来讨论比较特殊的情况下，输出光强与入射夹角之间的关系。首先讨论在出射的三倍频光沿晶体的法线

方向输出时，这时的两入射光的夹角 B=30.135°，大于能够取得的最小值 Bmin，α=9.94°。在这种情况下，从图 6中可

以看到，此时其对应曲线左边的一个尖峰，沿 α 减小的方向转动晶体的姿态，输出强度迅速下降；沿 α 增大的方向

转动晶体姿态，强度首先下降（晶体越厚下降越快，甚至消失），然后在再增加进而达到第二个峰值，之后迅速消

失。所以，在该情况下晶体的转动姿态并不是对称的。

而在 B 取极小值 B=30.114°的时候，如前文所述对应的二倍频光入射角 α 只有唯一取值满足位相匹配条件，而

此时对应的输出光强只存在一个峰值，且在尖峰的左右两边呈现近似的对称分布。

如果将入射夹角调到值 Bmin，然后旋转晶体，这时由于满足位相匹配的 α 是单值，输出强度只出现一次尖峰，

并沿尖峰对应的 α 近似呈对称分布，晶体越薄 α 的容量也越大 (见图 6(b)、(c))。
如果 B<Bmin，此时单峰出现在 |Δk|min 处，输出的三倍频光强度会急剧下降，因此在 Bmin 两侧输出的三倍频光的

行为是不对等的。

这完全可以用式（5）进行解释。由此可见，不同于皮秒脉冲，对于飞秒脉冲的测量（晶体较薄），产生的三倍频

光对晶体的转动姿态并不敏感，但对入射夹角有极高的要求。

上面的讨论同样适用于相关信号是倍频光的情况，不同之处在于：B＝Bmin 时倍频光沿晶体法线 (γ＝0)输出，

满足位相匹配条件的夹角 B 沿 γ＝0(B＝Bmin)两边对称，倍频输出角 γ 与基频输入角 α 的线性关系较差，B 的细微

的变化将会引起相关信号较大的角度漂移。

3    结　论
对于采用相关法的单发次超短脉冲测量，要满足位相匹配条件，入射夹角存在一个最小值；产生的相关信号输

出方向对晶体的转动姿态不敏感，输出强度对参与耦合的两入射光束的夹角敏感；同时，对晶体的转动姿态容量较

大，且晶体越薄越不敏感；相关信号的时间分辨力由晶体内参与耦合的两入射光束的夹角决定，改变晶体外的夹角

不会改变时间分辨力。由于实际中相关仪经常需要针对不同的光源测量，此研究有助于实际系统的精确调节。另

外，本文的主要结论与晶体种类和切割方式无关，其中的公式具有普适性，如果替换为 BBO晶体也能同样满足，本

文只是选择 KDP晶体进行具体的讨论说明。
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