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摘 要::  为准确测量193 nm深紫外飞秒激光的脉冲宽度， 基于氟化钙的双光子荧光效应， 设计并搭建了用于紫外飞

秒激光脉冲的脉宽测量系统。双光子荧光信号强度与入射激光光强的平方依赖关系证明了获得双光子荧光信号的

可靠性。利用插入法进行了CCD探测系统的数值标定， 获得单像素对应的时间尺度为7.35 fs。单脉冲测量下， 得到

193 nm深紫外飞秒激光的脉宽为476.1 fs， 与利用光谱法进行测量计算得到的结果基本吻合。
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AbstracAbstractt:: In order to accurately measure the pulse width of 193 nm deep ultraviolet femtosecond laser, a 

pulse width measurement system was designed and built based on the two-photon fluorescence effect of 

calcium fluoride. The square dependent relationship of the two-photon fluorescence signal on incident 

laser intensity confirms the reliability of the two-photon fluorescence signal. The numerical calibration of 
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the CCD detection system is carried out using insertion method, and the obtained time scale 

correspongding to a single pixel is 7.35 fs. In single-shot pulse measurement, the pulse width of 193 nm 

deep ultraviolet femtosecond laser is measured to be 476.1 fs, which is basically consistent with the result 

obtained through measurement and calculation using spectroscopy.

KKeyey  wordswords::  laser technique; pulse width measurement; deep ultraviolet femtosecond laser; two-photon 
fluorescence

0 引 言

飞秒激光由于其高时间分辨率和高峰值功率密度, 而被广泛应用于精密测距、生命科学、光通信、大

气监测等[1−4]领域。对于飞秒激光而言, 脉冲宽度是决定激光时间特性的重要参量。为了更好地发挥飞秒激

光在各领域的作用, 准确获得飞秒激光脉宽信息具有重要价值。目前国内外常用的飞秒脉冲测量技术主要

有自相关法、频率分辨光学开关法 (Frog)、光谱位相相干电场重构法 (Spider)[5−7], 这些方法通常依赖于非线

性晶体的厚度和相位匹配参数[6]。随着紫外超快技术的不断进步, 紫外飞秒激光在激光光谱、超快动力学、

原子探测、强场物理[8−10]等领域的应用中表现出巨大优势, 准确测量紫外飞秒激光的脉冲宽度也变得十分重

要。由于在紫外波段缺乏合适的非线性晶体, 传统的脉宽测量技术无法直接用于紫外飞秒激光的测量, 为

此, 新的测量技术被开发出来。20世纪90年代, Omenetto等[11]、Li等[12]利用介质的双光子荧光效应进行了紫

外激光脉冲脉冲宽度的测量, 准确获得了所测激光的脉宽信息。2010年Dai[13]采用光丝中的双光子荧光效应

和互相关两种方法测量了266 nm激光脉冲的脉宽。基于稀有气体的多光子电离技术也可用于紫外飞秒激

光的脉宽测量[14]。Beutler等[15]利用Xe的多光子电离, 在氙气填充的飞行时间质谱仪中进行了互相关测量, 获

得了160 nm激光的脉宽信息。2017年Xu等[16]基于简并四波混频瞬态光栅衍射法, 建立波谱适用范围为248~

400 nm的紫外单次自相关仪。因此有互相关、多光子电离法、双光子荧光法等多种测量技术可用于紫外飞

秒激光脉宽的测量。其中, 虽然双光子荧光法无法获得待测激光的相位信息, 但其具有装置简单、无需相位

匹配、可单次单脉冲测量的优点。

本文基于双光子荧光法, 利用氟化钙的双光子荧光效应, 设计并搭建了深紫外飞秒激光脉宽测量系统。

通过CCD实现双光子荧光信号采集, 利用Matlab对荧光数据进行处理和拟合, 实现193 nm深紫外飞秒激光

脉冲宽度的快速测量。

1 测量原理

双光子荧光法是将待测激光分为两束等光强的激光脉冲, 两光束反向传播到非线性介质中, 非线性介质

吸收两个光子后辐射出荧光, 通过分析荧光分布可得到待测脉冲的脉宽信息。因此非线性介质的带隙值与

入射激光光子能量应当满足: hν <Eg < 2hν。

假设两束反向传播光束的电场分别表示为[17]

E1(tz ) =A1(t + nz
c )exp [-i(ω1t - k1 z)]   , (1)

E2(tz ) =A2(t - nz
c )exp [-i(ω2t + k2 z)]   , (2)
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式中: A1和A2分别是两光束的振幅分布; ω1和ω2分别是两光束的圆频率; k1和k2分别是两光束的波数。双光

子荧光的产生是一个非线性过程, 产生的双光子荧光强度 I ( z )与入射激光脉冲光强的平方成正比, 所以荧光

光强为

I ( z ) µ ∫ |E1(tz ) +E2 (tz)|4dt   . (3)

两束光脉冲相同且不考虑位相时, 荧光强度 I ( z )正比于自相关函数G2 (τ), G2 (τ)可以表示为

G2(τ ) = ∫-¥
¥

{ }I ( )t - τ I ( )t dt

∫
-¥

¥

{ }I 2 ( )t dt
   , (4)

式中 τ = 2nz/c为延迟时间。当 τ = 0时即两光束完全重合, 此时获得的荧光信号最强, 即

G2(τ ) = ∫-¥
¥

{ }I 2( )t dt

∫
-¥

¥

{ }I 2 ( )t dt
 = 1   . (5)

当两束光强完全不重合时, 观察不到自相关信号即G2(τ ) = 0。因此, 通过改变延时进行多次测量或单脉

冲测量均可以实现待测脉冲的脉宽测量。

采用双光子荧光自相关法来测量脉冲宽度时, 需要先假设待测脉冲的波形, 如高斯型、双曲正割型等。

待测飞秒激光脉冲的脉宽∆τ与测得的双光子荧光信号的半高宽度∆τp [G2 (τ)宽度] 的关系为∆τp = k∆τ , 其中k

是反卷积因子, 对于高斯脉冲k为1.414, 对于双曲正割型脉冲k为1.543。

2 实验系统的设计与搭建

当激光波长为 193 nm时, 双光子能量为 12.8 eV, 常用的深紫外材料氟化镁 (MgF2 , 10.8 eV)、氟化钙

(CaF2, 10.0 eV)、紫外级融石英 (JGS1, 9.0 eV)[18]均满足双光子吸收的条件, 其中CaF2、MgF2的带隙值更接近

入射光的双光子能量。当入射波长为193 nm时, 相较于MgF2, CaF2的双光子吸收系数更高[19], 因此从带隙宽

度和双光子吸收两方面综合考虑, 本实验选用CaF2作为双光子荧光介质。

在传统双光子荧光法三角测量装置的基础上, 设计了本次实验测量光路, 如图1所示。待测光源是中心

波长为193 nm, 重复频率为20 Hz的固体飞秒激光, 该系统前端是以掺钛蓝宝石飞秒激光为种子源的放大系

统, 之后经频率转换模块获得深紫外飞秒激光的输出。入射飞秒激光经反射镜M1反射后通过二分之一波片

(WP) 和分束片 (BS) 分为两束等光强的激光脉冲。其中一束光脉冲经反射镜M2反射、聚焦透镜L1聚焦之

后入射到CaF2内, 另外一束激光经M3反射、L2聚焦之后同样入射到CaF2中。CaF2被加工为侧面抛光的方

形放置在平移台上, 抛光面朝向CCD方向, 以便CCD探测荧光。该平移台行程为 30 mm, 重复定位精度 5 

μm。高精度位移台可使非线性介质精确放置在两束激光脉冲延时为零的位置。当两束激光在氟化钙介质

中重合时产生双光子荧光, 荧光经过变倍镜头放大之后被CCD接收。变倍镜头系统的放大倍率为 2.8×~

18×, 本实验中镜头的放大倍数设置为6×。通过CCD采集到荧光信号之后, 利用Matlab对数据进行分析、拟

合及换算之后便可得到待测光源的脉宽信息。
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图1　 脉宽测量系统

Fig. 1　 System of pulse width measurement

3 实验结果与分析

3.1 非线性介质吸收特性测量

基于双光子荧光法测量紫外飞秒激光脉宽, 主要分为荧光信号获取、数值标定、数据拟合以及脉宽计

算。通过调节使两束光在氟化钙中完全重合, 调整CCD成像系统的工作距离使其对荧光精确成像。CaF2的

双光子荧光较强, 易于CCD采集, 且荧光强度依赖于入射激光光强。在不同曝光时间下测量荧光强度与入

射光强之间的关系, 如图2所示。可以看出荧光强度与入射激光光强的平方成正比, 表明所采集荧光信号为

非线性介质产生的双光子荧光。

图2　 荧光强度与入射激光强度的依赖关系

Fig. 2　 Dependence of fluorescence intensity on laser irradiance

3.2 测量结果的处理

通过Matlab处理CCD采集的荧光图像, 可以得到双光子荧光在空间上的分布曲线即自相关曲线从而计

算得到激光脉宽。为了获得激光脉宽的具体数值, 首先需要对CCD探测系统进行数值标定。在双光子荧光

测量系统的一臂中, 插入厚度 l为2 mm的紫外融石英 JGS1(n1=1.561), 即相当于在一侧光路中引入时间延时

t = [ (n1 - n) l ] /c。此时CCD采集到的荧光图像发生位移, 通过Matlab处理可以得到荧光信号在CCD上移动

的像素个数N, 利用 t除以像素移动个数N便可得到单个像素对应的时间尺度T。如图3所示, 分别在测量系
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统的两臂插入 JGS1之后荧光信号发生明显位移。Matlab对三张荧光图像进行灰度处理, 并对每列像素值取

平均得到信号的强度数值, 提取荧光强度峰值对应的横坐标值。经以上处理可得相对于零延时荧光信号(b), 

引入延时后荧光信号平均移动了509个像素。用引入的延迟时间除以位移量509, 得到单个像素对应的时间

尺度为7.35 fs。

图3　 插入 JGS1进行自标定。(a) 在反射光路插入 JGS1后的荧光信号; (b) 标定之前获得的荧光信号; 

(c) 在透射光路插入 JGS1后的荧光信号

Fig. 3　 Calibration by inserting JGS1. (a) Fluorescence signal when the JGS1 was introduced into reflected arm; (b) Fluorescence 

signal before calibration; (c) Fluorescence signal when JGS1 was introduced into transmission arm

数值标定完成之后, 便可进行自相关曲线的拟合和脉宽计算。入射到非线性介质上的单脉冲能量为

17.2 μJ, CCD曝光时间为50 ms, 无延时条件下得到双光子荧光 (TPF) 的空间分布如图4所示。其中待测脉

冲的波形为高斯型(Gauss fitting), 则反卷积因子 k为 1.414。拟合得到自相关曲线的半高宽 (FWHM) 为 91.6 

pixels, 对应时间宽度则为673.26 fs, 根据∆τp = k∆τ计算得到待测193 nm飞秒激光的脉宽为476.1 fs。

图4　 单脉冲荧光信号强度分布图

Fig. 4　 Single-shot fluorescence traces

3.3 测量结果的可靠性分析

在超快光学中, 激光脉冲的时间特性和光谱特性通过傅里叶变换而彼此相关。为了验证双光子荧光法

测量结果的可靠性, 利用光谱法[20]测量计算了193 nm深紫外飞秒激光的脉宽。首先利用光谱仪测得待测光

源的谱线宽度, 后根据谱线的线型分布, 计算得到脉冲宽度。如图5所示, 待测光源的中心波长为193.37 nm, 

光谱仪测得的谱线宽度为0.12 nm, 谱线形状为高斯型。由傅里叶变换可知, 对于高斯型脉冲, 最小时间带宽

积为
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∆τ∆ν = 0.44   , (6)

∆ν = c∆λ
λ2

   . (7)

需要注意在利用光谱仪进行谱线宽度测量时, 扣除仪器展宽才能得到更加准确的谱线宽度。本实验使

用Andor公司的Shamrock 500i光谱仪, 光栅刻线为2400 l/mm时, 分辨率可达0.0215 nm。一般认为光谱仪引

入的仪器展宽低于分辨率, 因此仪器展宽小于0.0215 nm。利用以下简化公式计算光谱的实际线宽

∆λ =Dλmeasured -Dλ instrument   . (8)
由(6)~(8)式, 可计算出193 nm待测光源的傅里叶变换极限脉宽范围为457.0~556.8 fs。实验测得193 nm

飞秒激光的脉宽为476.1 fs, 比较两者的结果可知, 双光子荧光法测得的脉宽基本与光谱法计算得到的脉宽

结果一致。

图5　 193 nm激光光谱图

Fig. 5　 Spectrum of 193 nm

4 结 论

为了实现深紫外飞秒激光的脉宽测量, 基于非线性介质氟化钙的双光子荧光效应, 设计并搭建了双光子

荧光脉宽测量系统。通过对荧光强度与入射激光强度依赖关系的测量, 验证了其荧光信号确为非线性介质

的双光子荧光。在单脉冲测量条件下, 成功测得193 nm深紫外飞秒激光的脉宽为476.1 fs。该实验测量结果

基本位于光谱法计算得到的脉宽范围之内。双光子荧光测量系统的成功搭建, 脉冲宽度的快速测量, 为研究

紫外飞秒激光时域特性提供了可靠的测量手段, 为后续进行紫外超短脉冲的准分子激光放大特性的研究奠

定了基础, 也有利于推动紫外飞秒激光在相关领域的应用。
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