
 

中红外光学频率梳：进展与应用 (特邀)
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摘　要：光学频率梳是一种宽谱的相干光源，由一系列等频率间隔的离散谱线组成，具有超高的时频

精度。自诞生以来，光学频率梳为精密光谱学、光学测量、相干光通信、光时钟等多种应用的发展带来

了革命性的变化。近年来，研究人员通过新型激光增益介质、非线性频率转换和微谐振腔等技术将频

率梳扩展到中红外光谱区域 (2~20 μm)，进一步扩大了光频梳的应用范围。文中全面介绍了中红外光

频率梳的产生机制、最新进展及应用。
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Abstract:   Optical  frequency comb is  a  kind of  broad spectrum coherent  light  source,  which is  composed of  a
series of discrete spectral lines with equal frequency interval and has ultrahigh time-frequency accuracy. Since its
birth,  optical  frequency comb has  brought  revolutionary changes  to  the  development  of  precision spectroscopy,
optical  measurement,  coherent  optical  communication,  optical  clock  and  other  applications.  In  recent  years,
researchers have extended the frequency comb to the mid-infrared spectrum region (2-20 μm) by using novel laser
gain media,  nonlinear  frequency conversion and micro-resonator  techniques,  and further  expand the application
range of optical frequency comb. In this paper, the generation mechanism, latest development and application of
mid-infrared frequency comb are introduced.
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0    引　言

光学频率梳，在光谱上由一系列离散、等间距且

具有稳定相位关系的频率分量组成，根据傅里叶变

换，同时提供稳定间隔的时域脉冲，具有独特的时频

输出特性，可以实现原子钟精度的绝对频率计量，是

天然的时频基准 [1]。自从 20世纪 90年代末诞生以

来，已经彻底革新了时频精密计量学[2]，向世人展示了

其前所未有的精密测量能力、时频基准能力和能量汇

聚特性。

近 20年来，近红外和可见光波段的光学频率梳

已经在天文光谱校准、相干通信、微波光子学、双梳

光谱学、光原子钟、光雷达等领域展现出了巨大的应

用潜力。将频率梳技术扩展到从太赫兹到极紫外的

新光谱区域，很可能实现光学频率梳的新应用探索。

中红外光谱区域 (2~20 μm)，作为分子光谱“指纹区”，

是化学成分分析的重要光谱区间，受到大气检测、工

业安全、生物化学、天文学、药物监测和材料科学等

关键应用的广泛关注，提高该区域的光谱检测灵敏度

和精度具有重要的意义。近年来，如何将频率梳技术

扩展到中红外光谱区域已经成为研究者们高度关注

的课题 [3]。目前，基于锁模激光器 (MLL)[4−5]、差频产

生 (DFG)[6–9]、光学参量振荡 (OPOs)[10−11]、超连续谱产

生 (SC)[12−13]、量子级联激光器 (QCLs)[14−15] 和克尔微

腔 [16−17] 的中红外光频梳 (MIR-OFC)已经被陆续报

道。MIR-OFC技术的发展为分子物质结构和动力学

的光谱分析提供了强大的工具，显著提高了“分子指

纹”的测试精度、灵敏度和光谱带宽，使得在大动态范

围内精确研究分子样品的组成变化成为可能，有望推

动分子科学相关的各个领域的发展。

文中阐述了 MIR-OFC的产生机制，重点介绍了

MIR-OFC技术的最新研究现状及其应用进展。 

1    MIR-OFC 的产生
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传统的光频梳产生方法主要分为三类：基于锁模

激光器、基于微腔克尔效应以及基于电光调制产生。

其中前两种其重复频率 由激光腔中脉冲往返时间
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包络存在偏移恒定量 ，这意味着电场在时间上不是

严格周期性的。尽管如此，其傅里叶频谱是由一组等

间距、窄线宽激光谱线构成，且满足 等

量关系 (如图 1所示)。其中 ,  是一个

较大值的整数。
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图 1  频率梳脉冲序列的时频表示，展示了离散的频率梳线结构[2]

Fig.1  Time-frequency  representation  of  a  frequency  comb  pulse  train

shows the structure of a discrete frequency comb[2] 

  

1.1   基于锁模激光器产生 MIR-OFC

利用锁模机制在中红外生成光频梳的原理与近

红外[18−19] 类似，即具有宽增益带的激光活性介质在强

泵浦作用下实现粒子数反转，通过在谐振腔中插入可

饱和吸收材料或器件，可以对腔内光场进行调控，实

现超短脉冲的建立并经多次循环压缩出射超短脉

冲[20](原理如图 2(a)所示)，其与近红外光频梳最大的区

别在于增益介质的选取。其中Tm3+、Ho3+以及Tm3+/Ho3+

共掺的增益介质常用在 2 μm波段的超快光纤激光器

中[21–23]。近年来，掺杂 Er3+、Ho3+/Pr3+和 Dy3+的氟化物

光纤的研究迅速推动了 2.8~3 μm波段超快光纤激光

器的发展 [24–26]。但掺 Er3+氟化物光纤 2.8 μm的工作

波长受外界影响很大，因此限制输出脉宽和脉冲的稳

定性。所以掺 Ho3+/Pr3+氟化物光纤近年来也被逐渐

应用在激光器中，且掺 Ho3+/Pr3+氟化物的增益带宽约

为 120 nm，理论上在该波段处可获得 70 fs的脉冲[27]。

2016年，Antipov[24] 在 3 μm掺 Ho3+/Pr3+氟化物超

快光纤激光器中，在无色散管理的情况下获得了

180 fs的锁模脉冲。2018年，Woodward等人 [25] 报道

了第一台掺 Dy3+氟化物的锁模光纤激光器，其锁模脉

冲宽度为 33 ps、能量为 2.7 nJ；中心波长可通过插入

声光可调滤波器的手段实现在 2.97~3.3 μm范围内可

调。2019年，Wang等[28] 报道了第一台基于非线性偏
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振旋转效应 (NPR)的掺 Dy3+氟化物光纤的锁模光纤

激光器,他们将 2.82 μm波长的掺 Er3+光纤激光器作为

泵浦源 (如图 2(b)所示)，首次实现了波长大于 3 μm、

脉宽为 828 fs、平均功率为 204 mW、峰值功率为

4.2 kW、能量为 4.8 nJ的锁模脉冲 (如图 2(c)~(e)所

示)，该激光器是该波段第一台光纤飞秒激光器。

此外，如果将 Cr或 Fe等过渡金属掺杂到Ⅱ-Ⅵ族

化合物[29] 晶体中，则会在中红外区域提供较宽的增益

带宽。这些激光活性金属的电子跃迁可以与主晶体

晶格中的声子通过强耦合作用进行增益带展宽。其

中 ZnSe和 ZnS等常作为主体与上述金属元素搭配，

这是由于它们支持这种“振动”模式耦合，同时得益于

它们较低的最大声子能量，即使在室温下也能充分抑

制非辐射多声子弛豫。2019年，Nagl等人 [30] 直接通

过二极管泵浦，实现经克尔透镜锁模的 Cr:ZnSe激光

输出，在 2.4 μm中心波长下产生重频为 64.7 MHz的

45 fs脉冲。2020年，Pushkin等人实现了基于石墨烯

的被动锁模 Fe:ZnSe激光输出，其中心波长为 4.4 μm，

重频为 100 MHz，输出功率达到 415 mW，脉冲宽度为

(732±76) fs[31]。此外，Frolov课题组在基于 Fe:CdSe[32]

和 Fe:CdTe[33] 晶体实现了 5.1~6.3 μm的可调中红外激

光输出，未来有望通过设计与该工作相似结构的锁模

激光器实现该波段的MIR-OFC输出。 

1.2   基于差频产生 MIR-OFC

fp
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基 于 差 频 产 生 (Different  Frequency  Generation,

DFG) MIR-OFC是目前一种主流的激发方式 [7, 34]，也

是非线性光学频率转换方面的巨大成就，这种频率下

转换过程主要通过将频率为 的泵浦光和频率为

的信号光频梳入射到非线性晶体中，由

于光与非线性晶体的二阶非线性效应，将对应产生频

率为 的闲频光 (如图 3(a)所示)，选取合

适的 也将实现中红外波段 的激发 [35]。此外，单

频泵浦光也可以用光频梳源来代替，此时泵浦光与信

号光将通过不同梳齿间的差频效应产生中红外波段
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图 2  基于锁模激光器的 MIR-OFC：(a) 利用强光泵浦中红外激光增益介质实现粒子数反转和激光激射，通过可饱和吸收体实现锁模脉冲输出；

(b) 环形光纤锁模中红外激光器的典型系统图；(c)~(e) 中红外锁模激光器的典型光谱、脉冲自相关轨迹和重复频率信号[3, 28]

Fig.2  Mode-locked laser-based mid-infrared optical frequency comb: (a) Particle number inversion and laser emission are realized by using strong light

pumped mid-infrared laser gain medium, and mode-locked pulse output is  realized by saturable absorber;  (b) Typical  setup of ring fiber mode-

locked  lasers  in  mid-infrared  band;  (c)-(e)  Typical  optical  spectrum,  pulse  autocorrelation  traces  and  repetition  rate  signal  of  the  mid  infrared

mode-locked laser[3, 28] 
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的光频梳输出，当两者的 一致且载波包络偏移频率

固定为零时，其闲频光频率为 ，其中，

n与 m均为整数，当两频率梳 不一致时，该过程被

称为交叉差频产生 (iDFG)[9]。值得注意的是，通过差

频产生 MIR-OFC的过程必须满足相位匹配条件，同

时要求光在晶体的自然双折射与产生光折射率相匹

配的方向上传播，否则生成的光子将以正弦方式相互

移入和移出相位[36]。

为实现光频梳的宽带转换，一种常见的方法是使

用周期性极化的晶体[37−38]，通过在正弦波生成的每个

峰值处反转晶体畴方向，可以避免光子彼此失相。因

此，产生的光子数量将随着光通过周期极化晶体传播

而增加，从而实现从输入光子到输出光子的高转换效

率 [6, 8]，确保了差频在整个晶体上相干地建立。其中，

周期铌酸锂晶体由于其体积小、转换效率高而受到了

广泛的应用[9, 39]。

2017年，Sobon等人报道了一种基于掺镱光纤激

光的 MIR频率梳源 [7]。通过将重频为 125 MHz的掺

镱光纤激光源与经过高非线性光纤后产生的拉曼位

移孤子在 PPLN中混合，通过 DFG得到 MIR-OFC(如
图 3(b)所示)。由于高非线性光纤产生的拉曼孤子的

调谐范围很广，所得到的 MIR频率梳可以实现 2.7~
4.2 μm的宽带可调范围。为了进一步实现重复频率

可调谐，Yan等人展示了一种通过重频可调的近红外

频率梳差频产生 MIR频率梳的新方法 [39]。其中，近

红外频率梳通过电光调制器产生，然后通过 PPLN与

1 063.8 nm的泵浦激光差频得到 MIR频率梳，具有非

常平坦的强度分布。基于这种方法，可以通过改变电

光调制器的调制频率和泵浦激光器的波长来自由调

谐 MIR光梳的位置和重频大小。为避免了传统 DFG
中需要时空重叠的严格要求，Lind等人利用脉冲宽度

小于 11 fs的近红外光纤锁模激光器，通过二阶非线

性光学过程，在单次通过啁啾周期极化晶体过程中实

现了多个MIR光脉冲激发，生成了覆盖大气窗口 (3~5 μm)
的宽带频率梳[40]，强度噪声也得到了有效的抑制。

最近，Bao等人报道了一种基于近红外克尔微梳

和电光光梳的 iDFG来激发中红外光梳的方法[9]。首

先通过片上微环得到中心波长为 1.55 μm的克尔孤子
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图 3  基于差频产生 MIR-OFC：(a) 在具有二阶非线性 χ(2) 的介质中，泵浦光和信号梳的不同纵模混频产生不同的差频，从而形成中红外的闲频

梳。其中泵浦也可以是光频梳；(b) 差频产生 MIR-OFC的典型系统；(c) 逆转差频过程和梳激发过程的 MIR-OFC非线性过程，和 (d)相应

的器件结构[3, 7, 36]

Fig.3  Difference-frequency  based  mid-infrared  optical  frequency  comb:  (a)  Longitudinal  mode  mixing  frequency  of  pump  light  and  signal  comb

produces different difference frequencies in the middle wave with second order nonlinear χ(2), thus forming a mid-infrared idle frequency comb.

The pump can also be an optical  frequency comb; (b) A typical  system for a difference generation based mid-infrared optical  frequency comb;

(c) A mid-infrared optical frequency comb nonlinear process that reverses the difference frequency process and the comb excitation process, and

(d) the corresponding device structure[3, 7, 36] 
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光频梳，利用该孤子微梳的重频调制 1.06 μm连续激

光器，得到重复频率为克尔光梳重频 (N-1)/N的电光

光梳，最后通过 PPLN实现 iDFG得到频率间隔为单

个 GHz量级的 3.3 μm MIR-OFC，有助于实现更高精

度的中红外光谱测量。

上述的工作都是基于传统的 DFG方法，即在周

期性极化晶体中通过 DFG产生 MIR-OFC。2020年，

He等人反转了 MIR-OFC产生过程和 DFG过程的次

序 [36](如图 3 (c)所示)。通过两个近红外连续激光器

的 DFG和一个 MIR连续激光器的电光相位调制，以

4.3 μm为中心产生泵浦功率低于 5 mW的 MIR-OFC，

该方案显著提高了非线性转换效率 (1 800%/W)，并消

除了对飞秒激光器的需求。 

1.3   基于光参量振荡产生 MIR-OFC

与基于 DFG的非线性频率转换过程类似的是，

fp

fs fi

fp = fs+ fi

frep

基于光参量振荡 (Optical Parametric Oscillations，OPOs)

产生 MIR-OFC同样基于非线性晶体中的二阶非线性

效应 [41−42]。OPOs的过程可以概述为输入频率为 的

泵浦光转换为频率为 信号光和频率为 闲频光的相

干输出，两个输出光的频率之和等于输入光频率：

。再通过引入谐振腔用于和两个输出光中

的至少一者谐振，三个不同频率光的相互作用导致信

号光和闲频光的幅度增益 (参量放大)，与之相对应的

泵浦光幅度衰减。增益使得谐振光在谐振腔中振荡，

补偿了谐振光在来回振荡中的损耗。谐振光的幅度

和输出光的强度都随着泵浦光强的增加而增强。因

此，当泵浦光为一可见光或近红外光频梳，可通过光

参量振荡过程对应产生两个不同中心频率的 MIR-

OFC[43−44](如图 4(a)所示)。对于信号梳和闲频梳，两

者的 都与泵浦梳一致，但其载波包络偏移频率必须
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图 4  基于光参量振荡产生 MIR-OFC：(a) 在强泵浦光的作用下，具有 χ(2) 非线性介质的光学谐振腔中信号光获得增益，当该增益超过的损耗时，

信号光就会产生相干振荡。由于能量守恒，中红外闲频光同时产生；(b) OPOs产生 MIR-OFC的典型系统；(c) 基于连续种子光方案的 OPO

MIR-OFC激发系统。(d) 利用连续波种子光参量生成信号和闲频梳光谱 (上图)和对应的激光模式示意图 (下图)[3, 11, 45]

Fig.4  Optical parametric oscillation based mid-infrared optical frequency comb: (a) Under the action of strong pump light, the signal light in the optical

resonant cavity with χ(2) nonlinear medium obtains gain, and when the gain exceeds the loss, the signal light will produce coherent oscillation. Due

to the conservation of energy, the mid-infrared idle frequency comb is generated at the same time; (b) Typical system of mid-infrared frequency

comb generated by optical  parametric oscillation;  (c)  Mid-infrared optical  frequency comb excitation system of OPO based on continuous seed

light  scheme;  (d)  Signal  and idle  frequency comb spectrum based on CW seeded OPO (top)  and the schematic  diagram of  corresponding laser

mode (bottom)[3, 11, 45] 
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ceo受 条件限制。其中 ， ， 分

别是信号光，闲频光以及泵浦光的载波包络偏移频

率。基于非线性光学的光源输出一个关键性问题就

是光子转换效率。受非线性系数和材料的限制，即使

在最好的情况下，该指标通常仍远低于 1%[46]，但采取

OPOs是一种提高效率的有效手段，在相位匹配条件

下，实现泵浦光能量向信号光转移的过程。相较于差

频产生，其弊端在于存在振荡阈值，而后者是比

OPOs更高效的流程，并且在原则上可以是无阈值

激发。

与基于 DFG的 MIR频率梳相比，基于 OPOs的

MIR-OFC具有更高的输出功率和能量转换效率，同

时保持较宽的波长调谐范围。2016年，Maidment等

人报道了一种基于新型半导体增益材料取向图案化

磷化镓 (OP-GaP)的飞秒光参量振荡器 [47]，该振荡器

能够产生跨越 5~12 μm并实现平均功率在几毫瓦到

几十毫瓦范围内的高重复频率飞秒脉冲输出。2017

年，Vainio等人将掺铒光纤激光器产生的近红外光频

通过双谐振简并OPOs在中红外区域生成了 2.9~3.4 μm

的完全稳定中红外光学频率梳 [48]。且通过实验验证

了中红外频梳与泵浦频梳的光学频率的精确锁定

(<20 mHz)。完全稳定的 MIR-OFC是高精度分子光

谱学以及中红外区域光学频率计量的理想工具 [43, 49]，

因为，可以摆脱锁相环或参考激光器带来的系统的复

杂性。因此随着双梳光谱学的发展，宽带、稳定且高

度相干的 MIR-OFC产生成为了许多工作的研究热

点。2018年，Muraviev等人使用两个重频差为 138.5 Hz

的锁相掺铥光纤激光频率梳通过相同的宽带次谐波

OPOs[11]，由此产生两个重频为 115 MHz，光谱范围为

3.1~5.5 μm的 MIR-OFC(如图 4(b)所示)。两个光频梳

形成绝对光学频率参考原子钟，且两者的频率光梳齿

之间高度互相关，其相对梳齿线宽为 25 mHz，具有

kHz光谱分辨率。

此外，2021年，Roiz等人提出了一种基于单程飞

秒光学参量产生稳定中红外光学频率梳的方法，其中

连续波激光作为种子光并将其锁相至泵浦，因此可以

对闲频光产生的 MIR-OFC进行稳定与调制 [45](如

图 4(c)所示)。通过在 PPLN中实现了 MIR光频梳的

产生，其调谐范围为 3 325~4 000 nm，输出功率为

700 mW，强度噪声在 10 Hz~2 MHz带宽内达到 0.018%。 

1.4   基于超连续展宽产生 MIR-OFC

自 1970年 Alfano等人 [50] 报道了超连续谱 (SC)

的产生以后，该方法也成为了 MIR-OFC产生的主要

方式之一。超连续谱同时具备了普通光源和单色激

光光源的特点：即宽光谱特性、高亮度、同向性以及

高度空间相干性。其范围可覆盖从可见光到中红外

波段。它具有连续光谱，而每个波长分量保持着超短

脉冲性质，甚至可实现六个倍频程的光谱展宽[51]。超

连续谱的产生原理为当具有高峰值功率的窄带激光

入射到非线性介质，由于自相位调制、交叉相位调制，

受激拉曼散射和四波混频等非线性效应与光纤的群

速度色散的共同作用，使得脉冲频谱得到了极大展宽

(如图 5(a)所示)。

以传统的硅或氧化硅为主的非线性介质的吸收

使得在 MIR波段产生超连续谱在技术上具有挑战

性。2017年，Yuan等人提出了使用悬浮锗膜脊波导

产生超宽带 MIR-SC[52]。并且从理论上证明，当将中

心为 4.8 μm、脉宽为 180 fs、峰值功率为 800 W的泵

浦脉冲注入 4 mm长的脊波导时，超连续产生的范围

为 1.96~12  μm(约 2.6倍频程 )，深入 “指纹 ”区域。

2018年，Kowligy等人将 DFG和 SC结合 [53]，利用掺

铒光纤激光器发出的纳米焦耳级脉冲，可产生近红外

到中红外跨越倍频程的 SC，其色散波在 2.5~3 μm区

域，并通过 DFG使其转换到 4～5 μm区域。通过设

计准相位匹配光栅剖面，便可在几何结构中观察到可

调谐、窄带和宽带 MIR光谱，为在集约的平台上应用

做出了重要铺垫。

传统硅波导中产生 MIR-SC为了避免硅双光子

吸收，通常需要在中红外起始点 (~2.5 μm)的泵浦激

光器来激发， 2018年 Guo等人 [54] 利用通信波段

(1.55 μm)的传统掺铒光纤飞秒激光器泵浦大截面氮

化硅 (Si3N4)波导 (如图 5(b)所示)，通过分散光刻工

程，延长了超连续过程中产生长波长色散波，并将其

用作 MIR-OFC(如图 5(d)所示)，其范围在 2.5~4.0 μm

(即 2 500～4 000 cm−1) ，覆盖了大部分官能团区域，并

通过光学外差测量证实了相干性。该方案为基于紧

凑系统的 MIR-OFC产生迈出了重要的一步，但仍有

转换率较低和在 3 μm以上功率不足等问题。2019年，

Grassani等人 [12] 采用类似的结构，利用 2 μm的飞秒

光纤激光器替换掺铒光纤激光器泵浦大截面氮化硅
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波导实现 3~4 μm范围 MIR-OFC(见图 5(c))，将功率转

换效率提高到 35%，并具有 mW量级的输出功率。
 

1.5   基于量子级联激光器产生 MIR-OFC

量子级联激光器 (QCLs)的工作原理为电子在半

导体材料导带的子带间跃迁和声子共振辅助隧穿从

而产生光放大 (如图 6(a)所示)，其出射波长由导带的

子带间的能量差所决定，和半导体材料的禁带宽度无

关，因此可以通过设计量子阱层的厚度来实现波长的控

制 [55]，且激射波长范围极宽 (约 3~250  μm)。因此，

QCLs提供了一个可在中红外波段基于四波混频产生

光频梳的平台，其可用于频率间隔可以覆盖 5~50 GHz。

同时 QCLs也是目前唯一提供电泵浦产生光频梳的

实验装置。

由于量子阱中子带间跃迁中上能态寿命极短，室

温下这个时间在亚皮秒范围内，比典型的腔体往返时

间要短得多 [56]，因此无法基于 QCLs实现被动锁模。

但在 QCLs有源区域内对重返频率进行调制，可以允

许单个脉冲在腔中传播从而实现主动锁模。其中基

于光子辅助隧穿跃迁[57] 在中红外有源区域实现了有

源锁模。此外，从以上理论考虑，通过设计宽带且低

色散的 QCLs可以基于四波混合来实现频率梳产生，

其中来自于简并和非简并四波混频过程带来的非线

性频率转换和模式扩散，与量子级联激光器提供的增

益相结合，从而实现中红外波段的光频梳输出。

早在 2012年，已经有基于 QCLs产生光频梳的相

关报道，通过对分散且未锁相的法布里-珀罗模式进

行注入锁定[58] 可以实现模式间隔及单个模式频率的

可靠稳定产生 (如图 6(b)所示)。2018年，Hillbrand等

人展示了一种在腔体末端进行电注入锁定产生相干

MIR-OPC的方案[59](如图 6(c)所示)，避免了光反馈的

弊端，也进一步推进了基于 QCLs的 MIR-OFC的集

成化平台发展。2019年，Consolino等人展示了 QCLs

梳基本频率标准下的全相位稳定，证明了在计量水平

上对两个频梳自由度 (模式间隔和频率偏移)可以实

现独立和同步控制 [60]。对模式相位的相关分析证实

了器件发射具有高度的相干性，且每种模式都显示出

 

0.5 1.0 1.5 2.0 2.5

Wavelength/μm Wavelength/μm

Wavelength/nm

Le
ng

th
/m

m

P
o
w

er
 s

p
ec

tr
al

 d
en

si
ty

5
 d

B
/d

iv

(c)

Supercontinuum generation

(a) 

Visible Near-IR

Pump DW phase matching
Anomalous GVD Nomal GVD

0

In
teg

rated
 d

isp
ersio

nO
pt

ic
al

 sp
ec

tru
m

Mid-IR

(d)

(b)
M3 M2

M1Camera

M4
Si3N4 waveguides

Collimator

MMF
FT-OSA

VOA

Fiber laser

2.09 μm

QWPHWP

Experiment in

Theory in

Experiment out

Theory out

3.0 3.5 4.0 4.5 5.0

0

–5

–10

–15

–20

–25

–30

–35

–40

–45

–50

0.5 1.0

0

1

2

3

4

5

1.5 2.0 2.5 3.0 3.5 4.0 4.5

Vis. DWG

5.0 5.5

In
ten

sity
/d

B

SPM, FWM, Raman, Dispersion wave

Mid-IR DWG

图 5  基于超连续产生MIR-OFC：(a) 孤子诱导色散波 (DW)产生的示意图；(b) 超连续产生MIR-OFC的典型系统；(c) 典型的超连续MIR-OFC光

谱；(d) 在非线性介质中泵浦梳的超连续光谱演变过程[12, 54]

Fig.5  Supercontinuous  generation  based  mid-infrared  optical  frequency  comb:(a)  Schematic  diagram  of  soliton  induced  dispersion  wave  (DW)

generation; (b) Typical systems for supercontinuous generation of mid-infrared optical frequency combs; (c) Typical supercontinuous mid-infrared

optical frequency-comb spectrum; (d) Supercontinuous spectral evolution of pump combs in nonlinear media[12, 54] 
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亚赫兹级别的相对频率稳定性。

2020年，基于 QCLs所产生的 MIR-OFC在性能

和激发机制方面有了新的进展。由于非均匀增益饱

和引起多模运转，从而导致动态空间烧孔效应 [61–63]，

在色散腔中，空间烧孔效应可以使非等距频率的模式

激增，并且由于增益介质本身的非线性效应可以实现

相位锁定。Meng等人设计了一种基于埋入式 nGaAs/

AlInAs异质结构环形腔的中红外量子级联激光器，通

过该方式产生的频率梳在 85%的动态范围展示出窄

线宽拍频信号 (<900 Hz)[15]。同年，Piccardo等人基于

金茨堡-朗道理论介绍了一种名为相位湍流的现象，

即半导体环形激光器仍会经历单模不稳定性，并且即

使在没有空间或频率烧孔的情况下，也会形成光学频

率梳。他们通过对腔体进行缺陷设计引入湍流，在经

历相对较长的时间间隔 (大约 40万次往返)之后，激

光可以到达频率梳状态，在该状态时强度开始周期性

变化，并且每次往返都会重复之前的波形，且加入缺

陷的环形 QCLs产生的频率梳与没有缺陷的环形

QCLs的频谱截然不同，光谱也具有不规则的包络线

(由于复杂模式竞争)[64]。

在对 QCLs激光器结构研究的同时，对于如何得

到频率稳定的 QCLs梳源及减少非线性频率转换带

来的复杂性问题，Hugi团队进行了相关研究。他们通

过使用辅助分布反馈 (DFB)将基于 QCLs的频率梳

锁定到 8 μm波长范围内[65]。通过将频率梳的梳齿与

N2O分子跃迁的吸收线相互锁定，重频通过 RF信号

进行注入独立锁定。在 1 s和 5 000 s的积分时间内，

稳定性分别位于 6 kHz内及 30 kHz范围内。 

1.6   基于微谐振腔产生的克尔 MIR-OFC

基于微腔产生光频梳的过程主要依靠三阶非线

性中的四波混频效应，也与克尔效应相关[66−68],因此也

称作克尔梳 (如图 7(a)所示)。其中四波混频过程可

分为简并 FWM和非简并 FWM。前者相互作用的四

个频率分量有两个相等，而后者则互不相同。对于频
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图 6  基于量子级联激光器产生 MIR-OFC: (a) QCLs的工作原理示意图；(b) QCLs对 FP腔内分散的谐振模式通过注入锁定产生 MIR-OFC；(c)

通过电注入锁定产生中红外相干稳定光频梳器件；(d) 相干注入锁定后的强度谱 (蓝线)、SWIFTS谱 (红线)、完全相干的预期 SWIFTS幅

度 (蓝点)及相邻梳齿间的相位差 (绿线)[58-59]

Fig.6  Quantum cascade laser based MIR-OFC: (a) Working principle of QCLs; (b) QCLs generates MIR-OFC by injection locking the resonant modes

dispersed  in  the  FP  cavity;  (c)  Mid-infrared  coherent  and  stable  optical  frequency  comb  device  produced  by  electrical  injection  locking;  (d)

Intensity spectrum (blue line) after coherent injection locking, SWIFTS spectrum (red line), fully coherent expected SWIFTS amplitude (blue dot)

and phase difference between adjacent comb teeth (green line)[58-59] 
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vp

hvs+hvi = 2hvp

hvs+hvi =

hv′s+hv′i

率为 的单频连续光泵浦，与产生的一对信号光子和

闲频光子能量对应关系为： ，若该谐振

腔的品质因子 (Q)很高 (>107)，且泵浦频率和产生的

新频率分量都能在腔内谐振，则会大大降低 FWM的

阈值。当平衡由于自相位调制和交叉相位调制引起

的色散和非线性相移时，微腔的纵模间可发生高效的

FWM效应，可通过简并 FWM形成初级边带。其与

泵浦光进一步通过级联 FWM实现光谱的展宽，形成

光频梳[69−70](如图 7(b)所示)。光频梳的重复频率由微

腔自由光谱范围 (FSR)决定[71]。此外，单频泵浦不仅

可以产生一个信号光子-闲散光子对，还可以产生大

量级联的信号和闲散边带。只需要满足

，这些边带就可以通过非简并 FWM过程相互

锁相，由此产生的克尔梳可以覆盖一个完整的八度[72−74]

并延伸到中红外波段。这与超连续展宽的机制则很

类似。

与此同时，由 χ(3) 非线性材料制成的微腔由中红

外连续光进行激发，则可直接以泵浦源为中心生成

MIR-OFC。早期的研究证明：由氟化钙和氟化镁 [16]、

硅 [75]、氮化硅 [76−77] 等材料制成的谐振器支持中红外

(λ<7 μm)波段的超高 Q谐振模式，同时也具备孤子生

成所需的异常色散。2016年，Yu等人首次演示了在

硅微谐振器中通过孤子锁模产生相干 MIR-OFC，光

谱宽度为 2.4~4.3 μm，具有 40%的泵浦转换效率 [75]。

利用集成 PIN结构可以调谐硅微谐振器，并通过检测

和操纵自由载流子来控制腔孤子的形成。

2018年，他们对腔进行进一步优化及色散设计[17]，

使 TE模式在泵浦光区域为异常色散。通过两个半径

为 100 μm的硅微谐振环，经 3 μm OPO连续光谐振产

生重频为 127 GHz，谱宽为 2.6~4.1  μm的 MIR-OFC，

其重频差为 12.8 MHz (如图 7(c)，(d)所示)。同年，Guo等

人基于双重色散管理在 3.5~10 μm的宽带上实现色散

平坦化和色散杂化。依托于锗微谐振腔在 180 mW

的泵浦功率下在 2.3~10.2 μm 范围内生成两个倍频程
 

0

0.5
(c)

(a) Kerr comb generation (b)

1064 nm

Frequency

control

Sync

Oscilloscope

Polarization control

control

CW-pump

PD Optical

spectrum

analyzer

Microresonator

N2

purged box

Comb

CW

OPO

E
n
er

g
y

P
u
m

p

Frequency Frequency

S
ig

n
alP

u
m

p
Id

le
r

0.4

(iii)

(iv)
(v)

(vi)

(ii)

(i)

0.3

0.4

(d)
0

–50

50 (i)

(ii)

(iii)

(iv)

(v)

(vi)

0
50

0
50

0
50

0
50

0
50

0

–2 20

–100
0

–50

–100
0

–50

–100
0

–50

–100
0

–50

–100
0

–50

–100

2 000 3 000

Wavelength/nm

P
o
w

er
/d

B

P
o
w

er
/W

Time/ps

4 000

0.2

0

0.5 1.0 1.5

Detuning frequency/–GHz

E
fficitiv

e p
u
m

p
 d

etu
n
in

g
/G

H
z

T
ra

n
sm

is
si

o
n
/W

2.0 2.5 3.0

χ(3)

laser

xyz-coupling

图 7  基于微腔克尔效应产生中红外光频梳：(a)孤子诱导 DW产生的示意图；(b)微腔产生中红外频率梳光谱的典型系统；(c) 当扫描泵浦激光经

过谐振腔时的传输和有效泵浦腔失谐；(d) 扫描中不同位置 (i-vi)的光谱和腔内时间行为[3, 16, 75]

Fig.7  Microcavity Kerr effect based mid-infrared optical frequency comb: (a) Schematic diagram of soliton induced dispersion wave (DW) generation;

(b) Typical system of microcavity generating mid-infrared frequency comb spectrum; (c) Transmission and effective pump-cavity detuning when

scanning pump laser over a resonance cavity; (d) Optical spectra and intracavity temporal behavior at different positions (i–vi) in the scanning[3, 16, 75] 
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锁模克尔频率梳[78]。

2020年，Jiang等人展示了由全硅微腔光纤激光

系统产生的中红外拉曼激光器和克尔频率梳 [79]。该

工作采用超高 Q硅球微腔，以掺铥硅光纤为增益介

质，首次实现了单波长 2 μm窄线宽激光输出。并观

察到多种三阶非线性光学效应，包括受激斯托克斯散

射和反斯托克斯拉曼散射，以及级联 FWM。受激的

斯托克斯散射和反斯托克斯拉曼散射使初始 2 μm窄

线宽激光器的位移分别达到 2.75 μm和 1.56 μm。通

过级联 FWM形成一个中心频率为 1.98  μm，具有

900 nm宽带的克尔频率梳。 

2    基于 MIR-OFC 的应用研究

MIR-OFC最初的应用集中在分子的精密光谱。

最近的实验已经证明了在大光谱范围内快速和灵敏

地获取分子光谱的有趣潜力，可预见的应用可能通过

相干控制或非线性现象进一步推动光谱学和动力学

的前沿。

光梳光谱学 (DCS)是一种非侵入式吸收光谱技

术[17, 39, 80]，其测量过程为采用两个存在微小频率差的

光频梳作为干涉光源，测量其经样品作用后的探测光

与参考光拍频的时域信号，经傅里叶变换后可在频域

得到待测组分的超精细光谱，使用单个探测器便可快

速检测 (如图 8(a)、(b)所示)。相较于传统的傅里叶光

谱变换光谱仪，其分辨率提高了四个数量级。双光梳

光谱学的光谱范围主要集中在近红外与中红外波段，

一般情况下，气体在中红外波段的吸收强度会比近红

外高一两个数量级 (如图 8(c)所示)，因此，与近红外

波段相比，中红外双光梳光谱学将会具备更高的灵敏

度与可靠性[81]。

2018年，Ycas等人 [8] 为解决 DCS中存在的窄带

宽，低信噪比的问题，在波导中利用数字信号处理和

宽带频率转换技术，实现了一个波段覆盖 2.6~5.2 μm

的中红外双梳光谱仪，其频率精度和准确度达到亚

MHz量级，且频谱信噪比为 6 500。同时不再拘泥于

专注单成分气体窄吸收特征，可对甲烷、乙炔、硫化

羰、乙烷和水的气体混合物光谱进行测量，跨越整个

大气传输 L和M窗口波段。
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与此同时，提高中红外 DCS的分辨率和对多组

分气体的识别功能已然也成为一个研究热点。Muraviev

团队[11] 提出了一新型中红外双梳傅里叶变换光谱仪，

该光谱仪基于两个锁相掺铥光纤梳及超宽带次谐波

光学参量振荡器实现。其系统可快速且在无需移动

部件的同时采集 350 000个光谱数据点，范围覆盖

3.1~5.5 μm，可并行检测 22种痕量分子物种，包括含

有13C、18O、17O、15N、34S、33S和氘等包含同位素在内

的多种同素异形体，可达到十亿分之一的灵敏度和亚

多普勒分辨率。

2020年，Bailey等人[82] 通过使用虚拟成像相控阵

和直纹衍射光栅将中心波长为 4.5 μm的 MIR-OFC与

交叉色散光谱仪耦合，用以对 N2O精密光谱探测。能

够同时监测 N2O的所有单取代的稳定同素异形体。

其光谱分辨率达到亚 GHz，平均精度为 6.7×10−6。同

年，Lind A J等人 [40] 在 3~5 μm大气窗口中产生带宽

超过 11 THz的 MIR-OFC。通过对丙酮和羰基硫的光

谱分析，其分辨率达到 0.003 cm−1，且可用于检测浓度

在十亿分之一范围内的痕量气体。

2021年， Bao等人 [9] 利用四个近红外梳通过

iDFG产生了两个 MIR梳 (如图 8(d)所示)，该机制下

微腔内形成的反传播 (CP)孤子表现为高度的互相
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图 8b  基于中红外光频梳的典型应用：(a) 基于双梳的吸收光谱测试原理图。通过一个连续波光学参量振荡器泵入两个单独的硅微谐振器，产生

两个锁模梳状结构；(b) 双梳源的表征。两个锁模梳的光谱 (红色，黑色)和基于迈克尔逊的傅里叶变换红外光谱 (蓝色)；(c) 吸收光谱；

(d) GHz中红外 DCS系统的实验装置。在硅微腔中产生两个 1.55 μm的反向传播孤子，对这些孤子进行光探测，并对产生的信号进行处

理，以 1.06 μm的电光调制产生另外两个梳状信号。这些近红外梳状体成对结合后进入泵浦 PPLN晶体，通过交错差频产生 GHz线间距

中红外频率梳；(e) 1.55 μm孤子梳 (上)和 1.06 μm EO梳 (下)的光谱；(f) 甲烷 P(3)分支在 ν3波段的吸收光谱以及乙烷在 ν7波段的振动

跃迁。由于乙烷的吸收线宽度较窄，使用 N = 16的 iDFG进一步提高光谱分辨率[9, 17]

Fig.8b  Typical  application  based  on  mid-infrared  optical  frequency  combs:  (a)  Schematic  of dual-comb  absorption  spectroscopy  test.  A  continuous-

wave  optical  parametric  oscillator  pumps  two  separate  silicon  microresonators,  which  generates  two  mode  locked  comb  structure;  (b)

Characterization  of  dual-comb  source.  Spectra  for  each  mode  locked  comb  (red,  black)  combined  Michelson-FT  spectrum  (blue);

(c) Absorption spectra; (d) Experimental setup of the GHz-mid-IR DCS system. Two counter-propagating (CP) solitons at 1.55 μm are generated

in a  silica  microcavity  to  provide two comb signals.  These solitons  are  photo-detected and the  resulting signals  are  processed by electro-optic

modulation  at  1.06  μm.  These  near-IR  combs  are  combined  in  pairs  to  pump  PPLN  crystals  for  generation  of  GHz  line  spacing  mid-IR

frequency combs  by  interleaved  difference  frequency  generation;  (e)  Optical  spectra  of  1.55  μm  soliton  comb  (top)  and  1.06  μm  EO-

comb(bottom);  (f)  Absorbance  spectrum  of  the  methane  P(3)  branch  in  the  ν3 band  together  with  the  ethane  rovibrational  transitions  in  the

ν7 band. Since ethane has a narrower absorption linewidth, iDFG with N = 16 was also used to further improve the spectral resolution[9, 17] 
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干，所得到的中红外 DCS谱的频率稳定性很高，通过

在 3.3 μm附近对甲烷和乙烷的 DCS测量证实了其归

一化精度高达 1.0 ppm·m· (1  ppm=10−6)(如图 8(e)、

(f)所示)。

此外，MIR-OFC在光谱学上的应用还表现可监

测快速化学反应动力学。2019年，Abbas M A等人[83]

展示了一种时间分辨中红外双梳光谱，覆盖约

300 nm带宽，光谱分辨率为 6 GHz，时间分辨率为 20 μs。

他们研究了放电中的 CH4/He气体混合物的调节过

程，同时可以用来监测 C2H6 的产生和 CH4 分子的振

动激发，进而观察研究该过程的动力学。同年，

Liang课题组通过将中红外光频梳与高反射率光学腔

的结合，放大光子与气体分子的相互作用距离，并首

次应用于呼气分析[84]。可以在 3 min测量时间内测量

多达 15 000个不同光频率梳齿下的超灵敏分子吸收

信号。每个梳齿的频率精度在 50 kHz左右，充分满

足分子振动和转动谱线分辨的要求 (约几百 MHz)，实

现对不同分子种类的准确区分。

集成化 MIR-OFC应用平台的研究同样也成为了

推动相关领域发展的关键技术[85]。2018年，Yu等人[17]

提出了一种与 CMOS兼容的硅基芯片级中红外双梳

光谱仪，基于两个硅纳米微谐振腔实现了覆盖 2.6~

4.1 μm的中红外双梳光谱的产生，通过热控制和自由

载流子注入可实现每根梳齿的独立锁模和双梳齿参

数的调谐。可在不到 2 μs的时间内获取光谱信息进

行微量分子检测且无需移动部件。

2020年，Sterczewski等人 [86] 使用片上带间级联

(IC)光电探测器展示了一个可在室温下独立、自由

运行的中红外双梳DCS系统 (如图 7(c)所示)。DCS系统

使用相同的双功能 IC设备结构进行检测，以测量在

3.6 μm波段的 1,1-二氟乙烷分子光谱，其覆盖范围超

600 GHz。 

3    结束语

文中综述了近年来备受关注的 MIR-OFC的发展

历程、机理、产生及应用。虽然 MIR-OFC已经应用

于许多领域，但它在科学和工程领域仍有巨大的研究

价值和发展空间。开发性能更高、集成度更高、适用

范围更广的新型中红外光频梳器件以及和其他学科

相结合的前沿跨学科研究，未来可能会为双梳光谱

仪、气体分子传感器、精密光谱学带来新的机遇。

(1)通过结合新颖特性的材料或设计新的结构，

在提高光频率梳的性能的同时可以进一步推进频率

梳器件的功能化[87−91]。

(2)基于 MIR-OFC的 DCS技术是一个主流的应

用趋势。随着微梳系统技术的不断发展，最终将解决

当前 DCS完全集成所需解决的问题[92–94]。这种光子

集成使得更高的系统性能和更紧凑的器件封装成为

可能。

(3) MIR-OFC在医学领域也有着巨大的潜力，如

光学相干断层扫描 (OCT)等。OCT技术利用散射介

质中的光的散射特性以超高的精度对体积中的对象

进行成像，MIR区域的光具有低瑞利散射的特点，可

用于集成 OCT中，以实现更高的成像精度。

(4)近年来，基于光频梳的光子计算已经成为研

究者们的重要关注课题，近红外光频梳已经在光计算

领域被成功应用[95–97]。进一步向中红外波段拓展，可

以拓展光子计算的通道数量，未来或将实现基于光子

计算的全芯片化数据处理平台与超宽带光物联系统。
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