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摘要　相干拉曼散射具有非侵入、无标记、化学特异性的优点，广泛用于生物组织成像、药代动力学等领域。主要

介绍了光纤式相干拉曼散射（ＣＲＳ）成像光源的实现方式及特点，总结了超连续谱展宽、孤子自频移和四波混频技

术在提高双色超短脉冲输出功率、调谐范围、光谱分辨率方面的新进展。报道了基于四波混频的光参量振荡技术

在产生可调谐双色超短脉冲方面的最新进展，采用全保偏光纤光路和光子晶体光纤，结合色散滤波和偏振操控技

术，获得时间自同步、空间自重合、波长可调谐的双色超短脉冲，可实现脂类、蛋白和核酸的非侵入、无标记光谱检

测与成像，为实现结构紧凑、使用方便、环境稳定的ＣＲＳ提供了一个有效的技术途径。
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１　引　　言

相干拉曼散射（ＣＲＳ）成像，包括受激拉曼散射
（ＳＲＳ）成像和相干反斯托克斯拉曼散射（ＣＡＲＳ）成
像，是一种基于四波混频（ＦＷＭ）效应的三阶非线性
光学过程，因其具有无标记、非侵入的特点，在生物
样品分析、癌细胞识别和药代动力学等领域有着广
泛的应用［１－４］。与传统光学显微镜相比，ＣＲＳ成像
可以提供样品中丰富的化学组分信息，从而能够帮
助科学家了解生命活动过程中各种物质成分的变

化。与染色和荧光标记的方法相比，ＣＲＳ成像避免
了外加荧光标记物对生物细胞的影响及光致漂白损

伤的问题，是一种更加安全和高效的方式［５］。
为实现ＣＲＳ成像，通常将两束超短脉冲（波长

较短的脉冲称为抽运光，波长较长的脉冲称为斯托
克斯光）同时照射到待测样品上，当这两束光的频率
差所对应的能量与样品化学键的振转能级一致时，
光子的能量被高效率地耦合到样品分子的振转能级

上，这种共振作用使得两个抽运光子湮灭，同时产生
一个斯托克斯光子与一个反斯托克斯光子，通过探
测抽运光或者斯托克斯光的强度变化（ＳＲＳ成像的
信号探测），或者探测反斯托克斯光的强度（ＣＡＲＳ
成像的信号探测），就能实现物质分子的检测。实际
应用中，ＣＡＲＳ和ＳＲＳ各有特点，ＳＲＳ信号常用正
向检测的方式，其中没有非共振背景噪声，信号强度
与分子数目成正比，但是容易受到强抽运背景下的
交叉相位调制、瞬态吸收和光热效应的干扰。

ＣＡＲＳ信号处在抽运光的低波长区，实际操作中，采
用滤波片排除其他噪声的干扰较易实现，前向或背
向探测方式适用于活体，基于此，本文主要讨论相干
反斯托克斯拉曼散射［６］。
相干反斯托克斯拉曼散射的实现需要两束超短

脉冲的时间同步、空间重合、频差可调，最早是采用
两台同步的钛宝石固体光源，或者钛宝石激光器抽
运的固体光学参量振荡器（ＯＰＯ）来实现相干反斯
托克斯拉曼散射。基于钛宝石激光器的固体光源体
积庞大，结构复杂，对环境敏感，要求恒温恒湿的超
净使用环境，需要专业人员定期维护，这极大地限制
了相干反斯托克斯拉曼散射技术的应用场合。近年
来，研制基于光纤频率变换技术的新型光源逐渐成
为本领域的研究热点。相比而言，光纤光源体积小，
质量轻，环境稳定，光束质量好，应用潜力巨大［７］。
因此，国内外研究人员逐渐转向对光纤光源的研究。
到目前为止，基于光子晶体光纤（ＰＣＦ），发展出了基

于超连续谱展宽（ＳＣＧ）、孤子自频移（ＳＳＦＳ）［８］和

ＦＷＭ的光纤式相干拉曼散射光源技术。基于ＳＣＧ
的光纤光源技术，是将飞秒脉冲耦合到ＰＣＦ中，利
用光纤中各种非线性效应产生超连续谱，进而实现
宽谱带范围的拉曼峰探测。２０１７年，赵磊等［９］基于

ＰＣＦ产生了光谱范围为４６０～１７００ｎｍ的超连续谱。
但是，基于ＳＣＧ实现的光源各波长处光谱密度低，
非线性噪声大，光谱分辨率受限。最近有报道采取
光谱聚焦的方式提高这类光源在非线性成像过程中

的光谱分辨率［１０］。相对于ＳＣＧ，将飞秒脉冲耦合到
负色散光纤中，并依靠光纤中色散和非线性效应的
相互作用实现频率转换的ＳＳＦＳ方式，可以实现时
频域更稳定的超短脉冲，其转换效率可达到８０％，
功率谱密度更高，也可以通过改变入射光功率的方
法对孤子的中心波长进行连续调谐［１１］。但是，基于

ＳＳＦＳ的光纤光源得到的光谱宽度较宽，导致用于

ＣＡＲＳ成像时频谱分辨率受限，另外，对光纤负色散
的要求导致在石英光纤中不能实现波长小于１２５０
ｎｍ的频率转换［１２］。相比上述两种方法，ＦＷＭ 是
一种三阶非线性过程，类似于参量振荡，可以实现窄
谱带激光的频率变换，对应激光脉冲的时域宽度在
皮秒量级，更便于传输和探测。通过优化非线性介
质和信噪比［１３］、操控相位匹配并采用ＦＷＭ 实现的
信号光与闲频光之间的频差可以被精确操控，且覆
盖大多数拉曼峰的范围。

２　国内外研究进展

１９８２年，Ｄｕｎｃａｎ等［１４］建造了第一台ＣＡＲＳ显
微镜，通过使用二维检测器在相位匹配方向上检测

ＣＡＲＳ信号。１９９９年，Ｚｕｍｂｕｓｃｈ等［１］通过高数值
孔径的镜头紧密聚焦光束，弱化了相位匹配条件，获
得了三维ＣＡＲＳ显微成像。Ｃｈｅｎｇ等［１５］不仅在理
论上对ＣＡＲＳ显微成像技术进行了研究，而且对前
向探测、后向探测、偏振激发探测［１６］和显微层析

ＣＡＲＳ［１７］成像等进行了细致的实验研究。经过多年
发展，应用于ＣＡＲＳ显微成像技术的光源从最初的
基于钛宝石的固体激光器或倍频Ｎｄ：ＹＶＯ４ 激光器
同步抽运的 ＯＰＯ 发展出基于光纤的 ＦＷＭ 效
应［１８－１９］、ＳＳＦＳ［２０－２１］和超连续谱等光纤特有的频率转
换方案。

２０１２年，Ｂａｕｍｇａｒｔｌ等［２２］开发了一种基于单通
式ＦＷＭ的全光纤ＣＡＲＳ显微镜，并成功获得甲苯
的显微图像。同年，Ｏｚｅｋｉ等［２３］采用基于快速振镜
的可调滤波器，实现了超光谱ＳＲＳ。２０１３年，Ｌａｍｂ
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等［２４］研制出基于同步抽运ＯＰＯ的光纤式ＣＡＲＳ光
源，实现了高质量老鼠组织的 ＣＡＲＳ成像。２０１４
年，Ｇｏｔｔｓｃｈａｌｌ等［２５］将单通式结构改造为环形参量
振荡结构，实现了分辨率为１ｃｍ－１的高对比度、高
频谱分辨的ＣＡＲＳ显微成像。２０１６年，Ｂｒｉｎｋｍａｎｎ
等［２６］在环形参量振荡腔的基础上，采用重复频率连
续可调的固体光源作为抽运光，通过改变抽运光的
重复频率，在８μｓ的时间内，实现信号光在１１３０～
１３１０ｎｍ波段内的快速调谐，有望提高ＣＡＲＳ显微
成像的速度。２０１７年，Ｇｏｔｔｓｃｈａｌｌ等［２７］进一步将环
形参量谐振腔改造成线型腔，并通过在抽运激光器
中加入可调谐滤波器和强度调制器，实现了聚苯乙
烯小球的ＳＲＳ。２０１８年，Ｓｈｏｕ等［２８］实现了基于正
交偏振态的双偏振超光谱ＳＲＳ，其在生物组织的快
速活体检测方面有潜在的应用前景。

ＳＳＦＳ效应于１９８６年首次被发现［２０］。２００６年，

Ａｎｄｒｅｓｅｎ等［１１］利用钛蓝宝石激光器和ＰＣＦ中的

ＳＳＦＳ效应，研制了ＣＡＲＳ显微成像所需的光源，探
测波数达到４０００ｃｍ－１，频谱分辨率为２５ｃｍ－１。目
前，采用ＳＳＦＳ产生脉冲宽度小于１００ｆｓ的可调谐
脉冲，其更适用于飞秒ＣＡＲＳ［２９］。超连续谱效应被
广泛用于超短脉冲频率拓展方面［３０－３１］，２０１４年，谢
晓亮教授团队通过将掺铒光纤激光器非线性展宽到

１μｍ波段再进行放大的方式，实现掺铒激光与掺镱
激光的同步，再通过倍频获得７６５～７９５ｎｍ 与

１０１０～１０６０ｎｍ波段的可调谐皮秒脉冲，并将其用
于ＳＲＳ。由于ＳＣＧ过程中的非线性噪声较大，后续
采用平衡探测器抑制噪声，最终获得散粒噪声极限
的成像探测灵敏度［３２］。
国内也有许多科研机构开展了ＣＡＲＳ显微成

像技术的研究工作，主要集中在使用固体激光器作
为激发光源进行应用研究［３３－３５］，如：深圳大学对有机
溶液的宽带振转光谱进行了测量［３６］，哈尔滨工业大
学对Ｃ—Ｈ键的动力学特征进行了研究［３７］，复旦大
学对阿尔茨海默病小鼠脑组织进行了双色快速成

像［３８］等。２０１５年，江俊峰等［３９］研制了用于ＣＡＲＳ
成像的窄线宽、低重复频率全光纤皮秒脉冲种子源，
并研究了腔长和光纤光栅带宽对脉冲稳定性和脉冲

宽度的影响。同年，Ｙｕａｎ等［４０］基于双零色散的

ＰＣＦ，实现了酒精样品的 ＣＡＲＳ光谱测量。２０１６
年，Ｃｈｅｎ等［４１］用光纤激光器抽运ＰＣＦ，基于光谱聚
焦机制提出了一种使用双孤子作为斯托克斯脉冲的

ＣＡＲＳ光谱无背景检测装置。同年，Ｗａｎｇ等［４２］基
于时间透镜效应，提出了用于相干拉曼散射的新型

同步激发光源技术。２０１８年，赵君等［４３］对光纤飞秒
激光抽运的非线性光学频率变换研究进展进行了详

细的介绍，让研究人员能够更加清楚ＣＡＲＳ显微成
像光源频率变换的机理与方法。

３　低重复频率光纤参量振荡器

光纤参量振荡器（ＦＯＰＯ）是以ＰＣＦ作为参量
转换介质的ＯＰＯ，具有可调谐、转换效率高的特点，
在生物光子学和超快光谱学中有着广泛的应用，其
与传统ＯＰＯ的区别在于它们依赖于腔内光纤的增
益来支持信号光的振荡［７］。用于ＣＡＲＳ显微成像
光源的ＦＯＰＯ的主要结构如图１所示，包括抽运激
光器、耦合器、ＰＣＦ、输出分束器（ＯＣ）和延时线。抽
运激光器的输出光经过耦合器入射到ＰＣＦ，在其中
发生ＦＷＭ效应，实现激光频率变换，产生信号光和
闲频光。输出分束器将一部分信号光输出，将另一
部分信号光反馈到延时线中，通过精确调节延时线
的长度，抽运脉冲和反馈的信号脉冲在时间上重合
并经过耦合器进入ＰＣＦ，信号光获得增益，从而形
成振荡。

图１ 用于ＣＡＲＳ显微成像的ＦＯＰＯ

Ｆｉｇ．１ ＦＯＰＯ　ｕｓｅｄ　ｆｏｒ　ＣＡＲＳ　ｍｉｃｒｏｓｃｏｐｙ

ＦＯＰＯ的优势在于：

１）转换效率高。相对于单通式的 ＦＷＭ，

ＦＯＰＯ将微弱的信号光再次耦合到ＰＣＦ中进行谐
振，有效提高了信号光的转换效率。

２）调谐范围宽。信号光经过反馈腔中的延时
线，在色散效应的作用下，脉冲宽度被展宽，在脉冲
包络的不同位置对应着不同的频率成分。展宽后的
信号光和抽运光再次被耦合到ＰＣＦ中，由于信号光
的脉冲宽度大于抽运光，抽运光在时域上仅能覆盖
特定频率的信号光，该频率处的信号光获得增益，实
现谐振。通过改变抽运光和信号光的延时，可以连
续选择特定的信号光频率，基于色散滤波效应实现
宽带调谐。

３）时空自重合。ＣＡＲＳ是一种非线性过程，需
要把两束光同时入射到样品的同一位置，通常搭建
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延时光路实现两束光的精确时间同步，用二向色镜
将两束光耦合在一起，实现两束光的空间重合。基
于ＦＷＭ的ＦＯＰＯ中，信号光和抽运光发生非线性
作用后同时从输出分束器出射，具有时间自同步、空
间自重合的特性，大大降低了后续同步光路的要求，
实际应用更方便。
生物成像光源的重复频率与样品损伤、穿透深

度、信号质量有直接的关系。实际应用中，通常根据
样品的具体情况选择最优的重复频率。现有的钛宝
石固体激光系统的重复频率一般为几十兆赫兹，用
于ＣＡＲＳ成像时，更适合于人工培养细胞等稀疏的
细胞。而对于鞘髓等稠密生物样品细胞，研究表明，
采用１～４ＭＨｚ的低重复频率激发光源能有效减小
细胞损伤［４４］。因此，本课题组主要围绕低重复频率

ＦＯＰＯ，针对实际应用中的脉冲宽度、光谱分辨、波
数范围和光源尺寸，开展腔外压缩、光谱窄化、谱带
拓展和全光纤集成方面的工作。

３．１　从皮秒脉冲到飞秒脉冲

９７０～１０２５ｎｍ波段处在镱离子和钕离子的增
益谱带之间，目前尚没有较好的办法通过掺镱或
掺钕光纤振荡器直接产生９７０～１０２５ｎｍ波段的
光。２０１８年，本课题组结合ＰＣＦ（ＬＭＡ－ＰＭ－５）的
色散特性，经过理论计算，发现采用零色散波长附
近的抽运光可以产生９７４ｎｍ的信号光；通过搭建

ＦＯＰＯ进行验证，实现了９７０～１０２５ｎｍ波段的可
调谐激光输出，再结合腔外光栅对补偿色散，最终
实现该波段脉冲宽度为亚皮秒量级的超短脉

冲［４５］。

ＦＯＰＯ的实验装置如图２（ａ）所示，其中 ＨＷＰ
为半波片，ＰＢＳ为偏振分束器，ＤＭ 为二向色镜，

ＱＷＰ为１／４波片。抽运激光器是中心波长为

１０６４ｎｍ的自制皮秒激光器，采用半导体可饱和吸

收体实现锁模，通过全保偏光纤放大器和声光调
制器进行功率放大及重复频率选择，最终实现重
复频率为０．８ＭＨｚ、脉冲宽度为２０ｐｓ、输出功率
为１．０Ｗ的激光脉冲，并将其作为ＦＯＰＯ的抽运
光。ＰＣＦ的种类是ＬＭＡ－ＰＭ－５，其零色散波长为

１０５３ｎｍ，实验所用ＰＣＦ的长度为３６ｃｍ。输出耦
合器由偏振分束器和半波片组成，通过旋转半波
片可以改变输出比。光学延迟线由２６０ｍ的延时
光纤和延时电机组成，前者用于粗略调节光学延
迟，后者用于精细调节光学延迟。通过优化延时
光纤的长度和调整延时电机，使得光纤参量振荡
腔的本征重复频率和抽运激光器的重复频率完全

相同。二向色镜的作用是将抽运光与经过延时线
的信号光再次耦合到ＰＣＦ中。为了压缩输出光脉
冲，腔外使用了一对线宽为１２５０ｌｉｎｅｓ／ｍｍ的透射
光栅进行色散补偿，光栅之间的距离约为１２ｃｍ。
基于已有的理论模型［４６］，计算了不同抽运波长

下的信号波长，如图２（ｂ）所示。１０６４ｎｍ的抽运波
长对应的理论信号波长为９７４ｎｍ。同时，当抽运波
长接近零色散波长时，ＦＷＭ 增益的带宽可以显著
被展宽［４７］。因此，基于ＦＯＰＯ的增益及色散滤波作
用，可以实现９７４ｎｍ波段信号光的选择性放大及
连续调谐。实验结果如图３所示，其中图３（ａ）为不
同波长处信号光功率的变化，可以得出功率最高的
波长在９９０ｎｍ处，最大功率为２６ｍＷ；图３（ｂ）为
经过光栅压缩后９８２ｎｍ处信号光的脉冲宽度和光
谱，采用洛伦兹曲线拟合，脉冲宽度为８００ｆｓ，光谱
宽度为３．８ｎｍ，如图３（ｂ）中插图所示，对应的傅里
叶变换极限脉冲宽度为３７３ｆｓ，实验得到的脉冲宽
度为傅里叶变换极限脉冲宽度的２倍，出现该现象
的原因主要是２６０ｍ延时光纤中累计的高阶色散没
有被补偿。

图２ 实验装置与相位匹配曲线。（ａ）ＦＯＰＯ的实验装置；（ｂ）利用不同抽运波长计算的信号波长

Ｆｉｇ．２ Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌ　ｓｅｔｕｐ　ａｎｄ　ｐｈａｓｅ　ｍａｔｃｈｉｎｇ　ｃｕｒｖｅ．（ａ）Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌ　ｓｅｔｕｐ　ｏｆ　ＦＯＰＯ；

（ｂ）ｃａｌｃｕｌａｔｅｄ　ｓｉｇｎａｌ　ｗａｖｅｌｅｎｇｔｈ　ｆｏｒ　ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ　ｐｕｍｐ　ｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｓ
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图３ 实验结果。（ａ）信号脉冲不同波长处的输出功率；（ｂ）信号脉冲的脉冲宽度及光谱

Ｆｉｇ．３ Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌ　ｒｅｓｕｌｔｓ．（ａ）Ｏｕｔｐｕｔ　ｐｏｗｅｒｓ　ｏｆ　ｓｉｇｎａｌ　ｐｕｌｓｅ　ａｔ　ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ　ｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｓ；

（ｂ）ｐｕｌｓｅ　ｄｕｒａｔｉｏｎ　ａｎｄ　ｓｐｅｃｔｒｕｍ　ｏｆ　ｓｉｇｎａｌ　ｐｕｌｓｅ

３．２　从参量振荡到参量放大
为了提高ＣＡＲＳ显微成像的光谱分辨率，需要

更窄光谱的激发光源，其对应的傅里叶变换极限脉
冲宽度更宽，因此，实验采用１４０ｐｓ的抽运激光器，
并搭建了对应的ＦＯＰＯ。但是，随着脉冲宽度的增
加，对应的脉冲峰值功率下降，仅通过ＦＯＰＯ产生
的信号光功率较低，不足以实现ＣＡＲＳ显微成像。
为提高信号光的输出功率，在ＦＯＰＯ的基础上增加
了一个光纤参量放大器（ＦＯＰＡ）［４８］，实验装置如图

４所示。ＦＯＰＯ和ＦＯＰＡ由自制的掺镱光纤激光器
抽运，抽运激光的中心波长为１０３０ｎｍ，重复频率为

０．８ＭＨｚ，平均功率为２．０Ｗ，光谱宽度和脉冲宽度
分别为１．０ｎｍ和１４０ｐｓ，经过偏振分束器分成两部
分，分别驱动ＦＯＰＯ和ＦＯＰＡ。

图４ 光纤参量振荡器和放大器

Ｆｉｇ．４ Ｆｉｂｅｒ　ｏｐｔｉｃａｌ　ｐａｒａｍｅｔｒｉｃ　ｏｓｃｉｌｌａｔｏｒ　ａｎｄ　ａｍｐｌｉｆｉｅｒ

ＦＯＰＯ由３６ｃｍ 长的ＰＣＦ（ＰＣＦ１）、输出分束
器、２５６ｍ的无源光纤（ＰＭ　９８０）和可调延时电机１
（ｄｅｌａｙ　ｓｔａｇｅ　１）组成。在０．８Ｗ 抽运光的作用下，

输出信号光的平均功率为５．０ｍＷ，并将其作为

ＦＯＰＡ的种子光。ＦＯＰＡ由３８ｃｍ的ＰＣＦ（ＰＣＦ２）

和可调延时电机２（ｄｅｌａｙ　ｓｔａｇｅ　２）组成。ＰＣＦ用作
参量增益介质，延时装置２用来实现种子光和抽运
光之间的时间重合。

图５（ａ）为单次光参量产生（ＦＯＰＧ）、ＦＯＰＯ、

ＦＯＰＡ的输出信号光光谱，其光谱宽度分别为５．０，

３．０，１．１ｎｍ，对应的输出功率分别为６．０，９．０，

２６．０ｍＷ。可以看到，通过光纤参量振荡与放大，
有效提高了信号光的输出功率，优化了其光谱宽度。
图５（ｂ）为ＦＯＰＧ、ＦＯＰＯ、ＦＯＰＡ中信号脉冲的

输出功率随抽运功率的变化关系。在 ＦＯＰＧ 与

ＦＯＰＯ中，信号光功率都随抽运功率呈线性增加，两
者的抽运阈值相同，均为０．６Ｗ。由于ＦＯＰＯ将部
分信号光再次反馈并增强，其斜率效率大于ＦＯＰＧ。
在ＦＯＰＡ中，当抽运功率较低时，参量增益很小，种
子光以恒定的损耗通过ＰＣＦ２；随着抽运功率的提
高，ＦＷＭ过程开始占据主导地位，使得种子光获得
增益，输出功率逐渐提高。与ＦＯＰＯ相比，ＦＯＰＡ
不仅提供了３倍的平均功率放大，而且还将信号光
谱宽压窄为原来的１／３，从而使光谱强度增强了９
倍，最终实现输出功率为 ２６ ｍＷ、光谱宽度为

１．１ｎｍ的 信 号 光，剩 余 抽 运 光 的 光 谱 宽 度 为

３．２ｎｍ。通过光纤参量振荡加放大的方式，实现了
时间同步、空间重叠的窄带双色超短脉冲输出，峰值
功率约为几百瓦，能够满足 ＣＡＲＳ显微成像的
需求。

３．３　从高波数拉曼区到指纹拉曼区
受限于ＰＣＦ的色散参数，现有的基于 ＬＭＡ－

ＰＭ－５的ＣＡＲＳ显微成像光源，仅能实现３０００ｃｍ－１

附近的振转能级探测，要实现其他波数的探测需采
用调谐抽运光或更换不同型号ＰＣＦ的方法。前者
需要在抽运激光器内加入调谐器件，容易导致锁模
失锁；后者对光纤种类的要求更高，更换光纤也比较
繁琐。对于保偏ＰＣＦ而言，可以通过调节入射光的
偏振态，选择不同的相位匹配条件，实现新的信号光
谱带。２　０　１　８年，本课题组报道了在可调谐ＦＯＰＯ
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图５ 实验结果。（ａ）ＦＯＰＧ、ＦＯＰＯ、ＦＯＰＡ的信号脉冲光谱；（ｂ）ＦＯＰＧ、ＦＯＰＯ、ＦＯＰＡ中放大信号脉冲的

输出功率随着抽运功率的演变

Ｆｉｇ．５ Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌ　ｒｅｓｕｌｔｓ．（ａ）Ｓｐｅｃｔｒａ　ｏｆ　ｓｉｇｎａｌ　ｐｕｌｓｅｓ　ｆｏｒ　ＦＯＰＧ，ＦＯＰＯ　ａｎｄ　ＦＯＰＡ；（ｂ）ｅｖｏｌｕｔｉｏｎ　ｏｆ　ｏｕｔｐｕｔ　ｐｏｗｅｒｓ　ｏｆ

ａｍｐｌｉｆｉｅｄ　ｓｉｇｎａｌ　ｐｕｌｓｅｓ　ｉｎ　ＦＯＰＧ，ＦＯＰＯ　ａｎｄ　ＦＯＰＡ　ａｓ　ｆｕｎｃｔｉｏｎ　ｏｆ　ｐｕｍｐ　ｐｏｗｅｒ

图７ 参量增益谱与可调范围。（ａ）参量增益谱；（ｂ）调节延时电机时输出的不同波长

Ｆｉｇ．７ Ｐａｒａｍｅｔｒｉｃ　ｇａｉｎ　ｓｐｅｃｔｒａ　ａｎｄ　ｔｕｎａｂｌｅ　ｒａｎｇｅ．（ａ）Ｐａｒａｍｅｔｒｉｃ　ｇａｉｎ　ｓｐｅｃｔｒａ；（ｂ）ｗａｖｅｌｅｎｇｔｈ　ｔｕｎｉｎｇ
ｒｅｓｕｌｔｓ　ｂｙ　ｃｈａｎｇｉｎｇ　ｄｅｌａｙ　ｓｔａｇｅ

中，使用ＦＷＭ 不同信号光谱带的偏振开关［４９］，可
产生７８０～７９１ｎｍ和９６０～１０００ｎｍ波段可调谐的
激光脉冲，实验装置如图６所示，其中 ＷＤＭ 为波
分复用器，ＬＤ为激光二极管。

ＦＯＰＯ由１０３０ｎｍ脉冲激光器抽运，重复频率为

２ＭＨｚ。ＦＯＰＯ包括掺镱双包层光纤放大器、４８ｃｍ
的ＰＣＦ、输出分束器、９８ｍ的延时光纤、可调延时电
机和光纤波分复用器。双包层光纤放大器用于将抽
运激光器的平均功率从５ｍＷ提高到１．５Ｗ，对应的
光谱宽带为１．０ｎｍ，脉冲宽度为４０ｐｓ。

图６ ＦＯＰＯ的实验装置

Ｆｉｇ．６ Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌ　ｓｅｔｕｐ　ｏｆ　ＦＯＰＯ

通过改变输入抽运光的偏振态方向和光纤双折

射轴的角度，可满足ＰＣＦ中ＦＷＭ 的不同相位匹配

条件，从而使ＦＷＭ 在标量调制不稳定（ＳＭＩ）和交
叉相位调制不稳定（ＸＰＭＩ）之间切换，形成偏振开
关。根据Ｚｌｏｂｉｎａ等［４６，５０］提出的模拟方法计算了

ＳＭＩ和ＸＰＭＩ相位匹配条件的参量增益。各种入
射光偏振方向的理论参量增益如图７（ａ）所示，虚线
和实线分别对应抽运光的偏振态方向与ＰＣＦ的快
轴和慢轴重合时的ＳＭＩ过程，点线对应抽运光的偏
振态方向与ＰＣＦ的快慢轴夹角为４５°时的ＸＰＭＩ过
程。计算结果表明，通过调节抽运光的输入偏振态
方向，可以实现３个参量边带的产生。图７（ｂ）为不
同参量边带内，通过改变延时，得到的输出信号光的
调谐范围。如图所示，信号光可以分别在７８０～
７９１ｎｍ和９６０～１０００ｎｍ两个波段范围进行连续调
谐。前者位于ＳＭＩ边带，后者位于ＸＰＭＩ和拉曼诱
导的反斯托克斯边带。ＳＭＩ过程的波长调谐范围
明显小于ＸＰＭＩ的波长调谐范围，这是由这两个过
程的增益带宽不同引起的。实验证明，抽运光的偏
振方向可以作为一种开关，用来选择ＦＷＭ 过程时
由相位匹配条件决定的不同增益谱带，结合反馈回
路能够实现谱带内信号光波长的连续调谐，这种大
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范围切换、小范围调谐的能力，可以为ＣＡＲＳ成像
应用于高波数区和指纹波数区的快速、多次测量提
供更加灵活的工具。对比第３．１节中介绍过的

ＦＯＰＯ（抽运波长为１０６４ｎｍ），本实验所采用的抽
运光中心波长更短（抽运波长为１０３０ｎｍ），导致通
过ＦＷＭ 效应产生的信号光中心波长也向短波移
动。同 时，抽 运 波 长 与 ＰＣＦ 的 零 色 散 波 长
（１０５３ｎｍ）差得更远，由相位匹配条件决定的参量
增益谱带也更窄，导致调谐范围减小。

３．４　从腔外放大器结构到腔内放大器结构
光纤式的ＣＡＲＳ显微成像光源相对于固体光

源的一大显著优势就是可集成，之前的报道中，抽运
激光和反馈腔都是采用光纤光路，但是ＰＣＦ的耦合
还是采用空间光路，这成为全光纤化ＣＡＲＳ显微成
像光源的一大难点，瓶颈在于光纤耦合器件引起的
色散会对参量过程产生不利影响。为了解决该问
题，提出了一种新的有源反馈腔结构，将光纤放大器
置于ＯＰＯ腔内［５１］，装置如图８（ａ）所示，其中ＰＣ为
偏振控制器。全光纤集成的ＦＯＰＯ由两部分组成：
抽运激光器和反馈腔。抽运激光器输出中心波长为

１０３０ｎｍ、光谱宽度为０．２ｎｍ、脉冲宽度为３０ｐｓ的

超短激光。反馈腔包括主放大器、ＰＣＦ、光纤延迟
线、输出分束器和 ＷＤＭ。主放大器的增益光纤为

０．３ｍ，抽运吸收系数为１２００ｄＢ／ｍ，腔内ＰＣＦ的长
度为０．４ｍ。根据反馈腔中主放大器的相对位置，
实验测试了两种反馈腔结构，一种称为腔外放大器
结构（ＡＯＣ），另一种称为腔内放大器结构（ＡＩＣ）。
在ＡＯＣ结构中，首先将低功率抽运脉冲耦合到主
放大器中，经过放大的脉冲通过 ＷＤＭ 耦合到ＰＣＦ
并进行参量转换，ＷＤＭ的尾纤长度设定为０．５ｍ。
在这种情况下，主放大器的增益和 ＰＣＦ 之间的

ＷＤＭ将引入不利的非线性效应。对于 ＡＩＣ结构，
低功率的抽运脉冲首先通过 ＷＤＭ，然后进入主放
大器和ＰＣＦ中，主放大器的增益光纤直接与ＰＣＦ
熔接，这就从结构上避免了耦合器件尾纤引入的非
线性效应。受益于改进结构的低噪声和全光纤耦合
的特点，本课题组将包括电子元件在内的整个系统
集成在一个尺寸为３９ｃｍ×２８ｃｍ×１３ｃｍ的铝盒
中，如图８（ｂ）所示。盒子中装有三个抽运ＬＤ，用于
抽运光纤振荡器、前置放大器和主放大器。所研制
的激光光源中的所有元件都是光纤器件，可确保输
出脉冲的长期稳定和免维护特性。

图８ 实验装置与实物图。（ａ）ＦＯＰＯ的实验装置；（ｂ）全光纤集成ＣＡＲＳ光源实物图

Ｆｉｇ．８ Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌ　ｓｅｔｕｐ　ａｎｄ　ｐｈｙｓｉｃａｌ　ｄｉａｇｒａｍ．（ａ）Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌ　ｓｅｔｕｐ　ｏｆ　ＦＯＰＯ；（ｂ）ｐｈｏｔｏ　ｏｆ　ａｌｌ－ｆｉｂｅｒ　ｉｎｔｅｇｒａｔｅｄ　ＣＡＲＳ　ｓｏｕｒｃｅ

　　图９（ａ）为重复频率在３ＭＨｚ时，两种反馈腔
结构输出的抽运光和信号光的光谱，由于抽运光放
大后峰值功率较高，其光谱表现出明显的自相位调
制边带。对比两种结构的输出光谱，可以看出：ＡＩＣ
方案的光谱宽度更窄，说明该方案对耦合器件引入
的非线性噪声进行了有效抑制。图９（ｂ）是两种方
案下信号光的输出功率曲线。由图可知，ＡＩＣ方案
的输出功率明显高于 ＡＯＣ方案，且发生ＦＷＭ 效
应所需的抽运光阈值更低。

３．５　从光谱分析到光谱成像
采用上述低重复频率光源，搭建了乙醇样品拉

曼光谱的测试光路。激光脉冲的重复率设定为

１ＭＨｚ，用于ＣＡＲＳ成像的抽运光功率为５．０ｍＷ，
波长范围为７８８～７９７ｎｍ，斯托克斯光的功率为

３．０ｍＷ，中心波长为１０３０ｎｍ。实验装置如图１０
所示，通过７５０ｎｍ长通滤波器（ＬＰ７５０）对输出脉冲
进行滤波，滤除ＰＣＦ中的自发ＦＷＭ 边带。使用两
个相同的２０倍显微镜物镜进行激光的聚焦和反斯
托克斯信号光的收集。收集到的信号光通过

７００ｎｍ短通滤波器（ＳＰ７００）和焦距为５０ｍｍ的透
镜耦合到光纤光谱仪（ＨＲ４０００，Ｏｃｅａｎ　Ｏｐｔｉｃｓ，新西
兰）中。
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图９ 实验结果。（ａ）ＡＩＣ和ＡＯＣ装置中ＦＯＰＯ的光谱；（ｂ）ＡＩＣ和ＡＯＣ装置中的输出功率曲线

Ｆｉｇ．９ Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌ　ｒｅｓｕｌｔｓ．（ａ）Ｓｐｅｃｔｒａ　ｏｆ　ＦＯＰＯ　ｉｎ　ＡＩＣ　ａｎｄ　ＡＯＣ　ｃｏｎｆｉｇｕｒａｔｉｏｎｓ；

（ｂ）ｏｕｔｐｕｔ　ｐｏｗｅｒ　ｃｕｒｖｅｓ　ｏｆ　ＡＩＣ　ａｎｄ　ＡＯＣ　ｃｏｎｆｉｇｕｒａｔｉｏｎｓ

图１０ ＣＡＲＳ光谱探测装置示意图

Ｆｉｇ．１０ Ｓｃｈｅｍａｔｉｃ　ｏｆ　ｓｅｔｕｐ　ｆｏｒ　ＣＡＲＳ　ｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ
　　通过仔细调整焦点位置和激光波长，检测到

６４６ｎｍ附近的乙醇样品的反斯托克斯信号。如图

１１（ａ）所示，对检测到的ＣＡＲＳ信号进行处理后，获
得了２８３０～２９８０ｃｍ－１的乙醇样品 ＣＡＲＳ光谱，

２９００ｃｍ－１附近的拉曼峰对应于ＣＨ２和ＣＨ３的振动
能级，验证了所研制光源在ＣＡＲＳ检测中的应用能
力。另外，将集成后的光源运输到复旦大学，在商售
显微成像系统上实现了对小鼠耳朵样品的 ＣＡＲＳ
成像，如图１１（ｂ）所示，能够清晰看到小鼠耳朵皮下
脂肪细胞的分布。

　　激光器的脉冲宽度、谱宽、重复频率等输出参数
相互影响，在实际应用中，往往需要同时考虑多个参
数，才能实现最优的激发效果。为此，德国莱布尼兹
光子技术研究所针对ＣＲＳ成像在穿透深度、细胞损
伤、成像速度、光谱分辨率等方面的实际需求，指出
理想的激发光源应满足：脉冲宽度在１５～１．５ｐｓ之
间；对应光谱分辨率在１～１０ｃｍ－１之间；调谐范围
覆盖０～４０００ｃｍ－１；重复频率范围为１～８ＭＨｚ；体
积小巧；可在非光学实验室的一般环境下稳定工
作［２９］。本课题组围绕上述目标，分别通过腔外压缩
实现２０～０．８ｐｓ的脉冲宽度，通过参量放大实现光
谱分辨率从７７ｃｍ－１（５．０ｎｍ）到１５ｃｍ－１（１．０ｎｍ）
的窄化，通过矢量相位匹配实现调谐范围从高波数
区到指纹区的拓展，通过参量腔内放大实现全光纤
集成，并演示了该类光源在ＣＲＳ方面的应用效果。

图１１ ＣＡＲＳ光谱与图像。（ａ）用ＡＩＣ方案检测的乙醇样品的ＣＡＲＳ光谱；（ｂ）小鼠耳朵皮下脂肪组织的ＣＡＲＳ图像

Ｆｉｇ．１１ ＣＡＲＳ　ｓｐｅｃｔｒｕｍ　ａｎｄ　ｉｍａｇｅ．（ａ）ＣＡＲＳ　ｓｐｅｃｔｒｕｍ　ｏｆ　ｅｔｈａｎｏｌ　ｓａｍｐｌｅ　ｆｏｒ　ＡＩＣ　ｓｃｈｅｍｅ；

（ｂ）ＣＡＲＳ　ｉｍａｇｅ　ｏｆ　ｍｏｕｓｅ　ｅａｒ　ａｄｉｐｏｓｅ　ｔｉｓｓｕｅ

４　结　　论

主要基于ＦＷＭ 的ＦＯＰＯ，介绍了课题组在脉
冲压缩、谱宽优化、谱带拓展以及全光纤集成方面的
工作。采用该方案产生的双色超短脉冲，重复频率
一般在１～４ＭＨｚ之间，脉冲宽度为几十皮秒，调谐

范围覆盖高波数拉曼区和指纹区，双色脉冲从同一
根光纤输出，时间上自同步，空间上自重合。这些特
性对于将相干拉曼散射应用到临床具有现实意义。
在相同的峰值功率与脉冲宽度的前提下，激发光的
重复频率越低，照射到生物样品上的平均功率就越
低，引起的热效应就越低；同时，低重复频率激发光
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对于稠密细胞样品的非线性光致损伤也更低，因此
能够有效降低成像过程对细胞样品的损伤。此外，
皮秒脉冲在光纤中传输时，相比飞秒脉冲，色散和非
线性效应引起的脉冲畸变会大幅减小，更适合采用
光纤或者内窥装置将激发光引至病灶部位，实现实
时在线成像与诊断。双色脉冲时空自重合的特性极
大简化了传统实现相干反斯托克斯拉曼散射所需要

的复杂同步措施，在简化光源结构的同时，有效提升
了临床实用的稳定性。
相干拉曼散射技术已经在基础研究和生物医学

方面取得了许多有价值的研究成果，将该技术推广
到临床，不仅需要在光源方面不断优化，还需要在信
号接收、快速检测、灵敏探测、光谱数据分析与处理
等方面开展工作。通过设计更为紧凑的微型化探
针、优化成像速度与灵敏度、选择新的光学窗口降低
光致损伤以及开发新的算法快速处理光谱数据等措

施，ＣＲＳ成像必将成为研究生物医学、药代动力学、
材料科学的有力工具［６］。
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ｎｏｎｌｉｎｅａｒ　ｍｉｃｒｏｓｃｏｐｙ［Ｊ］．Ｎａｔｕｒｅ　Ｐｈｏｔｏｎｉｃｓ，２０１３，７
（１１）：８７５－８８２．
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２０１７，９（２）：３１５－４２８．
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Ｍｉｃｒｏａｎａｌｙｓｉｓ，２００３，９（Ｓ０２）：１０８４－１０８５．
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ｓｃａｔｔｅｒｉｎｇ　ｍｉｃｒｏｓｃｏｐｙ，ｔｈｅ　ｆｕｔｕｒｅ　ｉｓ　ｂｒｉｇｈｔ［Ｊ］．ＡＰＬ
Ｐｈｏｔｏｎｉｃｓ，２０１８，３（９）：０９０９０１．
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Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ，２００８，２６（１４）：２１８４－２１９１．

［８］　Ｋｏｎｇ　Ｄ　Ｆ，Ｊｉａ　Ｄ　Ｆ，Ｆｅｎｇ　Ｄ　Ｊ，ｅｔ　ａｌ．Ｓｏｌｉｔｏｎ　ｓｅｌｆ－
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Ｏｐｔｏｅｌｅｃｔｒｏｎｉｃｓ　Ｐｒｏｇｒｅｓｓ，２０１８，５５（１０）：１０１９０２．

　　　孔德飞，贾东方，冯德军，等．光纤中的孤子自频移

效应［Ｊ］．激光与光电子学进展，２０１８，５５（１０）：

１０１９０２．
［９］　Ｚｈａｏ　Ｌ，Ｌｉ　Ｃ，Ｌｉ　Ｙ，ｅｔ　ａｌ．Ｈｕｎｄｒｅｄ－ｗａｔｔ－ｌｅｖｅｌ
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２０１７，４４（２）：０２０１０１８．
　　　赵磊，李超，黎玥，等．基于光子晶体光纤的百瓦超
连续 谱 的 产 生 ［Ｊ］．中 国 激 光，２０１７，４４（２）：

０２０１０１８．
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ｃｏｎｔｒｏｌ　ｏｆ　ｔｈｉｒｄ－ｏｒｄｅｒ　ｄｉｓｐｅｒｓｉｏｎ　ｐｅｒｔｕｒｂａｔｉｏｎ［Ｊ］．
Ｊｏｕｒｎａｌ　ｏｆ　Ｌｉｇｈｔｗａｖｅ　Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ，２０１３，３１（９）：
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　　　王丽，荆杰泰．基于级联四波混频系统实现信噪比优
化的 理 论 研 究 ［Ｊ］．光 学 学 报，２０１７，３７（７）：
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ｍｕｌｔｉｐｌｅｘ　ｃｏｈｅｒｅｎｔ　ａｎｔｉ－Ｓｔｏｋｅｓ　Ｒａｍａｎ　ｓｃａｔｔｅｒｉｎｇ
ｍｉｃｒｏｓｃｏｐｙ［Ｊ］．Ｏｐｔｉｃｓ　Ｌｅｔｔｅｒｓ，２００２，２７（１３）：１０９３－
１０９５．
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０５０８００８－９
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Ａｌｉｇｎｍｅｎｔ－ｆｒｅｅ，ａｌｌ－ｓｐｌｉｃｅｄ　ｆｉｂｅｒ　ｌａｓｅｒ　ｓｏｕｒｃｅ　ｆｏｒ
ＣＡＲＳ　ｍｉｃｒｏｓｃｏｐｙ　ｂａｓｅｄ　ｏｎ　ｆｏｕｒ－ｗａｖｅ－ｍｉｘｉｎｇ［Ｊ］．
Ｏｐｔｉｃｓ　Ｅｘｐｒｅｓｓ，２０１２，２０（１９）：２１０１０－２１０１８．

［２３］　Ｏｚｅｋｉ　Ｙ， Ｕｍｅｍｕｒａ　Ｗ，Ｓｕｍｉｍｕｒａ　Ｋ，ｅｔ　ａｌ．
Ｓｔｉｍｕｌａｔｅｄ　Ｒａｍａｎ　ｈｙｐｅｒｓｐｅｃｔｒａｌ　ｉｍａｇｉｎｇ　ｂａｓｅｄ　ｏｎ
ｓｐｅｃｔｒａｌ　ｆｉｌｔｅｒｉｎｇ　ｏｆ　ｂｒｏａｄｂａｎｄ　ｆｉｂｅｒ　ｌａｓｅｒ　ｐｕｌｓｅｓ［Ｊ］．
Ｏｐｔｉｃｓ　Ｌｅｔｔｅｒｓ，２０１２，３７（３）：４３１－４３３．

［２４］　Ｌａｍｂ　Ｅ　Ｓ，Ｌｅｆｒａｎｃｏｉｓ　Ｓ，Ｊｉ　Ｍ　Ｂ，ｅｔ　ａｌ．Ｆｉｂｅｒ　ｏｐｔｉｃａｌ
ｐａｒａｍｅｔｒｉｃ　ｏｓｃｉｌｌａｔｏｒ　ｆｏｒ　ｃｏｈｅｒｅｎｔ　ａｎｔｉ－Ｓｔｏｋｅｓ　Ｒａｍａｎ
ｓｃａｔｔｅｒｉｎｇ　ｍｉｃｒｏｓｃｏｐｙ［Ｊ］．Ｏｐｔｉｃｓ　Ｌｅｔｔｅｒｓ，２０１３，３８
（２０）：４１５４－４１５７．

［２５］　Ｇｏｔｔｓｃｈａｌｌ　Ｔ，Ｍｅｙｅｒ　Ｔ，Ｂａｕｍｇａｒｔｌ　Ｍ，ｅｔ　ａｌ．Ｆｉｂｅｒ－
ｂａｓｅｄ　ｏｐｔｉｃａｌ　ｐａｒａｍｅｔｒｉｃ　ｏｓｃｉｌｌａｔｏｒ　ｆｏｒ　ｈｉｇｈ　ｒｅｓｏｌｕｔｉｏｎ
ｃｏｈｅｒｅｎｔ　ａｎｔｉ－Ｓｔｏｋｅｓ　Ｒａｍａｎ　ｓｃａｔｔｅｒｉｎｇ （ＣＡＲＳ）

ｍｉｃｒｏｓｃｏｐｙ［Ｊ］．Ｏｐｔｉｃｓ　Ｅｘｐｒｅｓｓ，２０１４，２２（１８）：

２１９２１－２１９２８．
［２６］　Ｂｒｉｎｋｍａｎｎ　Ｍ，Ｊａｎｆｒüｃｈｔｅ　Ｓ，Ｈｅｌｌｗｉｇ　Ｔ，ｅｔ　ａｌ．
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ｏｐｔｉｃａｌ　ｐａｒａｍｅｔｒｉｃ　ｏｓｃｉｌｌａｔｏｒ　ｆｏｒ　ｎｏｎｌｉｎｅａｒ　ｍｉｃｒｏｓｃｏｐｙ
［Ｊ］．Ｏｐｔｉｃｓ　Ｌｅｔｔｅｒｓ，２０１６，４１（１０）：２１９３－２１９６．

［２７］　Ｇｏｔｔｓｃｈａｌｌ　Ｔ，Ｍｅｙｅｒ　Ｔ，Ｊａｕｒｅｇｕｉ　Ｃ，ｅｔ　ａｌ．Ａｌｌ－ｆｉｂｅｒ
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