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摘 要：深入探讨了量子级联激光器（Quantum Cascade Laser， QCL）中光频梳的工作机制，包括其产生光频

梳的方式以及相关的非线性效应（如四波混频效应）对其运行的影响。阐述了 QCL波导设计的重要性，分析了

QCL光频梳在中红外和太赫兹波段的应用前景。指出可通过完善理论模型、对自启动谐波光频梳的物理机理进

行理论解释等方式，提高光频梳的设计效率。展望了环形QCL在孤子通讯、光谱测量等领域的发展方向。
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Abstract: In this paper, the mechanism of optical comb in Quantum Cascade Laser (QCL) are discussed, including 

the way of generating optical comb and the influence of related nonlinear effects (such as four⁃wave mixing effect) on its 
operation. The importance of waveguide design for quantum cascade laser is elaborated, and the application prospects of 
QCL optical frequency comb in mid⁃infrared and terahertz bands are analyzed. It is pointed out that the design efficiency 
of optical frequency comb can be increased by improving the theoretical model and explaining the physical mechanism of 
self⁃starting harmonic optical frequency comb. The development direction of loop quantum cascade lasers in soliton com⁃
munication and spectral measurement is prospected.
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0　引言

光学频率梳（Optical Frequency Comb， OFC）［1］由

光源产生的相干辐射组成，其光谱由一组完全等

间隔的模式构成，这些模式之间具有明确的相位

关系。在某些类型的设备中，光学模式之间的明

确相位关系可能会自发形成，也可以通过对光源

进行有源或无源锁模来获得。
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稳定的 OFC 光谱可以作为频域中的标尺，应

用于许多前沿领域，例如高精度光谱［2-5］、高容量

通信系统［6］和阿秒脉冲生成［7］等。其中，在光谱学

检测方面，传统的检测方法大多基于傅里叶变换

红外光谱仪，其工作原理是通过移动迈克尔逊干

涉仪动镜，与定镜形成光程差并产生干涉，从而

分析光谱特性，分辨力一般在几吉赫兹至几十兆

赫兹量级。而基于光频梳搭建的双梳光谱（Dual⁃
Comb Spectroscopy， DCS）仪由 2 个互相干涉、重复

频率稍有不同的光频梳源构成，分辨力在千赫兹

以下，采样时间为微秒量级，可满足精密测量要

求［8-11］。在通信方面，光频梳输出的光信号可作为

波分复用光通信中的多波长光源［12-14］。

光频梳一般由锁模飞秒激光器产生，在这类

激光系统中，光脉冲在激光腔内传播，脉冲的特

征由电场 E ( t ) 的包络函数来描述［2］，每当光脉冲经

过一个腔面反射后，部分光脉冲被耦合出去形成

激光，从而输出在时域上形成一系列周期光脉冲

的 时 序 波 形 ， 这 些 光 脉 冲 由 空 腔 往 返 时 间

T rt = 2L / vg 隔开，其中，L 为激光器的腔长，vg 为

激光腔内光脉冲的群速度，光脉冲的载波以相速

度 vp在腔内传播，如图1所示。

一般情况下，由于色散的存在，群速度和相

速度是不相同的，电场在每次往返后相对于脉冲

包络发生位移，相位差为 φceo，称为载波包络偏置

（Carrier Envelope Offset， CEO）相位。相邻光脉冲之

间的电场随φceo 的不同而不同［10］。在频域上，相邻

模式之间由重复频率 frep =  1 / T rt 分开，形成间隔相

等的梳尺。每个模式的电场可以表示为 En（n 为模

式指数，为整数），其相对应的频率为 fn，fn为重复

频率 frep的整数倍，并偏移于载波包络偏置频率 fceo。

虽然电场包络线代表了完全周期性的时间波形，

但由于φceo 非零，一般情况下电场本身不是周期性

的。电场E( )t 可以写为［11］

E( )t = ∑n
 Ene-i ( )nωrep + ωceo t + C （1）

式中：C 为积分常数；En 为 E( )t 的傅里叶变换的复

模式，En = Aneiφn （An 为模式振幅，An = |En|；φn 为

相位）；ωceo 为载波包络补偿角频率，ωceo = 2πfceo；

ω rep 为重复角频率，ω rep = 2πfrep；ωceo < ω rep 且ωceo =
φceo / T rt。因此在一个稳态下，对全域积分可得

E ( t ) = ∑n = -∞
n = +∞  Ane-i(nωrep + ωceo )t + C （2）

E ( t + τrt ) = ∑n = -∞
n = +∞  Ane-inωrep t - i2πne-inωceo te- i2πnωceo

ωrep + C
            = E ( t ) e-iφceo + C

 （3）
进而得到

fceo = φceo f rep2π （4）
由此，光频梳可以在频域上表示为 fn = nfrep +

fceo。频率 fceo 和 frep 一般在 MHz ~ GHz范围内，频率

fn 在光学频率范围内，n的值大约在 105 ~ 106之间。

激光发出的总输出波形取决于模式振幅 An 和相位

φn，如果连续的梳状模式具有相同的相位，则他们

将相互作用并产生光脉冲。如果光频梳的光谱宽

度可以达到倍频程，那么通过 f⁃2f方法［15］可以得到

fceo 并实现有效的锁定，即 f2n = 2nfrep + fceo，通过运

算即可得出 fceo。倍频程对未来光频梳精密测量的

发展非常有意义，但是通过能带设计实现具有倍

频程的增益范围十分困难，目前还在探索阶段。

虽然无法测得 QCL 光频梳的 fceo，但并不是所有的

应用都需要确定 fceo，例如光谱学应用，只需要得

到相对频率变化即可。

本文首先介绍 QCL 的基本原理，分析列举了

自运行 QCL 光频梳的原理和研究现状，然后从色

散工程和微腔设计两方面介绍了 QCL 光频梳设计

的前沿工作，重点阐述了中红外至太赫兹波段光

频梳对光谱学的重要意义，最后对 QCL 光频梳的

应用前景和发展趋势进行展望。

1　量子级联激光器中的光频梳

1.1　量子级联激光器

1971 年，两位苏联科学家提出了 QCL 的物理

图1　光频梳产生原理图[10]

Fig.1　Schematic diagram of optical frequency 
comb generation[10]
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思想［16］：在外置偏压下，半导体多量子阱结构的

子带能级可呈现阶梯式分布，电子从注入区高能

态依次隧穿至激光上能级，发射光子跃迁至激光

下能级，再通过快速弛豫进入下一个级联周期。

随着分子束外延（Molecular Beam Epitaxy， MBE）技

术的进步，多层超薄材料的制备成为可能，世界

上第一支QCL于 1994年在美国贝尔实验室诞生［17］。

2002年，FAIST J小组研究得到全球范围内首个能

够于室温条件下不间断工作，且激发波长为9. 1 µm
的中红外多模法布里⁃珀罗（Fabry⁃Pérot Interferom⁃
eter， FP）QCL，其对应的连续输出功率达到 17 
mW［18］。2011 年，RAZEGHI 小组研究得到了激射

波长为 4. 6 µm的FP腔QCL，室温条件下连续输出

功率极大值达到 5 W，这是至今还未被打破的纪

录［19］。同年，该小组又研究得到了激射波长为

4. 6 µm 的分布反馈式 QCL，室温条件下其连续输

出功率极大值为 2. 4 W［20］。此后，该小组于 2019
年研制出第一支室温条件下工作的太赫兹（THz）差

频 QCL 光频梳［21］。2019 年，ZHOU W 等人［22］采用

口袋型注入区设计，降低高能载流子的逃逸，研

制的QCL实现了脉冲条件下 20%的电光转换效率。

他们采用片上集成光学相控阵列原理与技术解决

连续工作条件下的散热问题，QCL 连续输出功率

达 8. 2 W，为QCL在所有激射波段内的最高片上连

续输出功率记录。

当前，制约 QCL 广泛应用的瓶颈之一是其制

备成本居高不下。2020 年，中国科学院半导体研

究所 WANG H等人［23］采用束缚⁃连续跃迁的有源区

设计，实现了 7. 7 µm 的磷化铟（InP）为衬底的

QCL，在室温下其输出功率达到 1. 17 W，电光转

换效率为 9. 08%。2023年，同组的 FEI T等人采用

MOCVD 技术研制出室温下连续功率达 3 W 的 4. 6 
µm波段QCL和室温下连续功率达 1 W的 9. 0 µm波

段QCL，如图2所示，达到国际领先水平［24］。

QCL 中含有的有源工作层，存在两大区——

有源区以及注入区，两者构建出了周期。有源区

呈现出十分典型的耦合三量子阱结构；注入区选

用了递变超晶格。结合图 3能够观察到该设备有源

工作层所对应的物理环节。当处于一定的外场作

用条件下，有源区中由 3个量子阱可得到三大最低

能级 n1、n2、n3，其中，n3、n2能级属于电子受激

跃迁所对应的上、下两大激发态能级。仅需要合

理设计各阱的实际宽度与间隔，即可使两者能量

差 E3 - E2与激光器所能够达到的激射波长相对应，

而且使E2 - E1转化成某特定光学声子的能量［25-30］。

QCL 所呈现的异质结构中存在的半导体激光

二极管系统，均以带间跃迁为基础实现。在添加

一定的正向偏压之后，导带电子及其相应的价带

空穴均会被注入至相应的有源区，借助带间电子

和空穴间进行的复合而激射。激光源自电子和空

穴之间进行的复合，复合过程中，某电子空穴对

即可形成某光子，而激射波长取决于材料实际的

禁带宽度［32］。

因此，这类器件的关键特性在于能够设计活

性介质的能带结构，这使得在中红外和太赫兹谱

段设计相干光源成为可能［33-36］，这两个波段通常不

图2　对QCL器件连续波（Continuous Wave， CW）和脉冲模式

的P⁃I⁃V以及插座效率（Wall⁃Plug Efficiency， WPE）表征［24］

Fig.2　Characterization of CW， pulse P⁃I⁃V and WPE
 for QCL device［24］

图3　量子级联结构能带结构原理图[31]

Fig.3　Schematic diagram of band structure of quantum 
cascade structure[31]
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在双极半导体激光器的覆盖范围内。中红外区域

对于光谱学应用领域尤为重要，因为在这一范围

内存在许多分子的旋转⁃振动吸收线［37-45］。THz 波
段对于固态拓扑材料成像领域也具有一定重要性，

因为这些材料在此波段具有特征共振。THz波段还

可以应用于诊断和天文学研究［46-47］。THz波与光频

梳的结合是当下的研究趋势，而缺少高功率、低

造价、轻质量、小体积的太赫兹辐射源是限制该

技术应用的主要因素之一。目前已经有一些 QCL

在太赫兹光谱区域的应用研究，LI H等人针对THz
波段的 QCL 光频梳的片上实现、色散研究、锁模

和应用方面做了很多工作［48-54］。在这些技术中，

QCL 被认为是中红外和 THz 波段光频梳的重要来

源。本文对 QCL 光频梳的发展及原理进行简要阐

释，并针对不同应用场景下的 QCL 光频梳进行了

梳理。

1.2　光频梳的产生

QCL光频梳技术发展历程如图 4所示。

2012年，HUGI A等人在中红外QCL中首次实

验展示自发光频梳［55］。2014 年，BURGHOFF D 等

人制备的 QCL 自发光频梳，在太赫兹区域首次实

验展示［56］；同年，KHURGINJ B 等人通过 Maxwell⁃
Bloch 形式理论预测了 QCL 梳状光谱的调频（Fre⁃
quency⁃Modulated， FM）行为［57］。2015年，BURGHOFF 
D 等人开发的移波干涉傅立叶变换光谱（Shifted⁃
Wave Interference Fourier Transform Spectroscopy， 
SWIFT）技术首次用于梳状光谱表征［58］。2016 年，

MANSURIPUR T S等人在中红外QCL中观察到谐波

态［59］。2017年，KAZAKOV D等人证明QCL能够进

行谐波梳操作并同时产生高重复率 OFC［60］。2018
年，SINGLETON M 等人在中红外 QCL 的瞬时频率

中观察到线性啁啾［61］。2019 年，OPAČAK N 等人

提出FM梳状光谱的主方程［62］；同年，CAPPELLI F
等人开发了用于光频梳表征的傅里叶变换分析梳

状发射（Fourier⁃transform Analysis of Comb Emission， 
FACE）技术用以研究太赫兹梳状光谱的时域特

性［63］；LU Q 等人研制出第一支室温条件下工作的

太赫兹 QCL 光频梳［64］。2020 年，PICCARDO M 等

人发现环形 QCL 中的光频梳由相位湍流引起［65］；

BURGHOFF D 和 SILVESTRI F 等人提出了 FP 腔

QCL 的有效半导体麦克斯韦⁃布洛赫方程（Effective 
Semiconductor Maxwell ⁃Bloch Equations， EMBEs）和

平均场理论［66-67］；WANG F等人报道了太赫兹QCL
中的谐波梳状光谱［68-69］。2021年，COLUMBO L 等

人提出了用于有源环形腔和无源环形腔的广义 Lu⁃
giato⁃Lefever 方程（Lugiato⁃Lefever Equation， LLE）；

COLUMBO等人预测了在光学驱动环形QCL中存在

稳定腔孤子［70-71］；OPAČAK N 等人发现了在调频

梳状光谱形成过程中由 Bloch 增益引起的巨大的

Kerr 非线性效应［72］；MENG 等人首次在自由运行

环形 QCL 中实验观察到 Kerr 孤子［73］。 2022 年，

PISTORE V 等人研发了基于太赫兹光频梳的自检

测近场光学显微镜装置［74］。2023年，HINRICHS K
等人基于QCL的红外双梳偏振测量法（Infrared Dual⁃
Comb Polarization， IR⁃DCP），研究中红外光谱范围

内的各向异性样品特性［75］。2024 年，OPAČAK N
等人首次在电驱动中红外环形 QCL 中验证了暗孤

子的存在［76］。

1.2.1　模式锁定

发射超短脉冲是产生光频梳的充分条件，但

图4　QCL光频梳技术发展历程

Fig.4　QCL optical frequency comb technology development history
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不是必要条件。输出波形的周期性是光频梳形成

的充分条件，这对模式相位 φn 的大小没有任何要

求，只要保证相位差随时间恒定就可以，不一定

为零。具体可分为 2种情况［77］：①相位差为零，即

锁模激光器，输出强度由脉冲序列决定，被视为

调幅（Amplitude⁃Modulated， AM）光频梳；②一些激

光光源发射出几乎恒定强度的波形，而他们的光

谱仍然由间隔相等的多纵模组成，激光输出的瞬

时频率被周期性地扫描，其值变化很大，被称为

FM光频梳。光频梳中模式振幅和相位满足一定的

关系，激光输出强度恒定［78-81］。

主动锁模的概念［14］如图 5（a）、5（b）和图 5（c）
所示。主动锁模依赖于激光腔内集成的调制部分，

以此获得粒子数反转来提供必要的光学增益。AM
光频梳是通过调制部分（最常见的是声光或电光调

制器）对强度进行强调制而形成的［78］。通过施加频

率等于往返频率的射频调制，调制器诱导激光腔

内损耗的正弦振荡。理想情况下，每次当损耗处

于最小值时，都能获得一个狭窄的净增益窗口，

从而产生一个光脉冲。

被动锁模［14］如图 5（d）、5（e）和图 5（f）所示，

锁模脉冲的发射通过非线性效应实现，不需要在

激光腔内集成射频调制器。被动锁模由传播脉冲

驱动，与主动锁模相比，可以实现更短的光脉冲，

因为非线性的响应时间比调制方式要快得多。但

是实现被动锁模也很困难，其产生条件是有源区

材料需要具有较长的增益恢复时间，至少要长于

激光在腔体往返的时间。被动锁模可基于 Kerr 透
镜产生，但更常见的是基于可饱和吸收体产

生［82-84］。可饱和吸收体由一种介质组成，其光学损

耗在高光强下会降低，由于可饱和吸收体的动态

足够快，可以立即根据光强变化而变化。

QCLsFM梳是自启动的，不需要任何额外的元

件来形成周期性的激光输出［14，85］，这对于小型化、

集成化应用非常有吸引力。此外，QCLsFM梳也不

需要很长的增益恢复时间。FM梳在近十年已经成

为研究的热点，并且在多种半导体激光器类型中被

发现。

1.2.2　非线性效应

麦克斯韦方程组中有一个方程式是用来描述

电磁波的产生过程的，即

∇ × H = J + ∂D
∂t

（5）
式中：∇ 为梯度算子，H 为磁场强度，J 为位移电

流，
∂D
∂t

为束缚态电子的极化随时间变化产生的电

磁场，由此可以得到

D = ε0 E ( t ) + P ( t ) （6）
式中：E ( t ) 为外加电场，t 为时间，P ( t ) 为诱导极

图5　主动锁模与被动锁模相关物理过程与现象[14]

Fig.5　Relational physical processes and phenomena of active and passive mode⁃locking[14]
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化，ε0 为介电常数。当物质受到辐射照射时，束

缚电子开始振荡，产生P ( t )，P ( t ) 与E ( t ) 的干涉是

材料光学性质的根源。

P ( t ) = ε0 ( χ (1) E ( t ) + χ (2) E2 ( t ) + χ (3) E3 ( t ) + ⋯)   （7）
式中：χ为磁化率。

如果入射辐射的强度很低，束缚电子的运动

可以看作被束缚在谐波势上的带电粒子的运动，

与最低能值完全对称。在这种情况下，材料的线

性光学性质由诱导极化决定，其线性磁化率由 χ 
充分表征。相反，当入射场有足够高的强度时，

谐波电位的近似开始失效，电势为非对称，电子

可以看作被失谐电势所限制。这种非对称势是材

料光学性质的所有非线性效应的根源。

与上述大体积介质中的非线性效应形成鲜明

对比的是，量子受限系统中的非线性光学，即量

子阱中的非线性光学［86-87］，这些类型的系统可以被

认为是人工原子。在异质结构中束缚电子的势能

可以被设计为一种特定的方式，这样就可以制造

人为的非对称结构。正如文献［86］中的 QCLs，其

有源区是设计好的 InGaAs / InAlAs交替的超晶格结

构（一般几百或上千层），具有很高非线性系数的

人工材料展现了丰富的非线性效应，而通过这些

非线性效应可以进行模式锁定，如图 6（a）所示，

包括四波混频、差频等。

同时，能带设计也可以进行一些改良。利用 2
个具有不同带隙能量的半导体实现量子阱是实现

人工非线性光学特性的一种方式。在非对称量子

阱的情况下，通过设计特定的能量态和量子阱的

相互耦合，可以生成具有强非线性敏感性的结

构［88-90］。不对称（耦合）量子阱结构如图 6（b）和图

6（c）所示。量子阱的宽度决定子带能级位置，势垒

宽度和高度决定子带交叠。这样构成的不对称耦

合量子阱具有较高的非线性效应，在差频太赫兹

器件［20，91］的能带结构设计领域已有相关报道。

1.2.3　四波混频效应

四波混频（Four Wave Mixing， FWM）效应为产

生自由运行的QCLs光频梳的本源［92-93］。QCLs光频

梳与传统光频梳的不同之处是，由于子带间跃迁

的增益恢复较短，QCLs光频梳的激光输出不由一

系列短脉冲组成。实际上，光频梳的产生并不严

格等同于短脉冲的产生，光频梳形成的必要条件

是模间距相等，这是激光器的不同模式均锁定的

结果。超短脉冲的发射是一个特例，其模式之间

的相位差等于零。而 QCLs光频梳模态之间的相位

差随机分布，但相位差随着时间的推移是恒定的。

QCLs 光频梳依靠自身强大的 FWM 效应，可以实

现不同纵模之间相互锁定。对于非简并情况，

FWM 过程需要 3 个光波参与，产生第 4 种频率的

光波。假定 3种输入光波的频率和波矢分别为（ω1，

k1）、（ω2，k2）、（ω3，k3），由于 QCLs 光频梳基于

三阶非线性效应，其相应的非线性极化强度矢

量P为

P = ε0 χ (3) E1 E2 [ E3 ]*e-i [ ( ω1 + ω2 - ω3 )t - (k1 + k2 - k3 )x ] （8）
式中：E1、E2 为电场强度，E3 为共轭，t为传播时

间，x为位移，i为虚数单位。式（8）中的P可以看

作四波混频产生的电磁波，该电磁波的方程可以

写为 E4e-i ( ω4 t - k4 x )，因此可以得到 ω4 = ω1 ± ω2 ± ω3
和 k4 = k1 ± k2 ± k3，其中 k i = ni ωi / c，n为折射率，

c为光速。

上述为波矢匹配条件，也是实现 FWM 的必要

条件，通常称为相位匹配条件。相位匹配条件是

所有非线性光学效应产生过程中必须考虑的条件，

图6　非线性效应示意图

Fig.6　Schematic diagram of nonlinear effect
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QCL光频梳研制及其射频注入研究包括二次倍频、

差频、和频、光参量振荡等。然而，相位并不能

完美匹配，因为不同频率的光波在同一介质中折

射率不同，以不同的群速度传播，引起群速度色

散（Group Velocity Dispersion， GVD）。波矢 k4 和频

率 ω4 之间存在色散关系 k4 = ω4n (w ) / c，导致匹配

条件不能被同时满足，只有精确控制 GVD 后，

FWM效应才能有效发生。

2　量子级联激光器光频梳的设计

2.1　光频梳的色散工程

GVD 对于 QCLs 光频梳操作至关重要，因此，

了解在 QCLs 腔中产生 GVD 的不同因素（包括材料

色散、波导色散和增益色散）很重要。与传统设备

相比，异质 QCL 具有很低的 GVD［94］。而调节影响

锁定纵向模式能力的 GVD 主要依靠波导结构的设

计，比如常应用于中红外波段的耦合波导结构［95-97］

和针对长波长（THz波段）的半绝缘等离子波导或者

双面金属波导结构［98-100］。

2017年，BIDAUX Y等人［98］使用了等离激元增

强的波导，如图 7所示，在这样的波导中，有源区

域（Active Region， AR）位于两个低掺杂 InP 底部和

顶部包层之间。在顶部包层的最后一层中，增加

掺杂使等离子体频率接近激光频率。降低顶部包

层的折射率可增加基模限制、减少与器件金属顶

部接触相关的光损耗。

2024年，WU D P等人［101］利用基于光模耦合器

件顶部包层设计的无源电介质波导来演示色散补

偿。如图 8（a）所示，该器件在靠近有源区域集成

了无源 InGaAs 波导。器件正面的扫描电子显微镜 
（Scanning Electron Microscopy， SEM）图像如图 8（b）
所示。每个波导都有一个与频率相关的传播矢量，

波导的设计使这 2 个传播矢量大小与谐振频率  ω0
相等。在此频率下，如果 2个光学模式具有相等的

GVD，则他们耦合形成对称和反对称超模。由于

耦合，超模从具有较高（相应耦合较低）群速度的

分支切换到具有较低（相应耦合较高）群速度的分

支，这些超模具有谐振抑制（相应耦合增强）GVD，

可用于色散补偿。使用二维有限元求解器模拟各

种几何形状的光学模式，并在中心激光波长处瞄

准零 GVD。沿所制造器件生长轴的折射率分布如

图 8（c）所示，QCL的横截面热分布如图 8（d）所示。

两种模拟结构都采用了外延面向下的安装方式，

固定在焊接到铜散热器上的金刚石基座上，温度

由热电冷却器控制。

2.2　环形量子级联激光器中的光频梳

从具有旋转对称性的环形几何结构中产生光

频梳的现象具有研究价值，因为在这种结构中，

由于谐振器的行波特性，空间烧孔效应可以忽略

不计。2020年，MENG B等人首次展示了从电泵浦

环形激光器中生成光频梳的实例［102］，这项研究使

用了色散补偿的埋藏异质结构环形腔，该腔体具

有非常光滑的侧壁，最大程度地减少了顺时针和

逆时针两种空间模式之间的反向散射。SEITNER L
等人近期的研究为分析反向散射在激光动力学中

的作用提供了理论指导［103］。激光器的输出通过波

导侧壁的散射捕获，在超越某个阈值后，激光器

进入单向工作状态，在该状态下测得的射频拍频

线宽低于900 Hz，相较FP光频梳有了显著改善。

图 9（a）展示了环形 QCL 的光谱演变过程，研

图7　等离激元增强的波导示意图[98]

Fig.7　Schematic diagram of waveguide with plasmon enhancement[98]
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究人员通过多异频实验对该结果进行了严格验证。

2020 年，另一项研究也发现了自由悬浮环形几何

结构中的光频梳，这促使研究者们探究了一种被

称为相位湍流的不稳定机制［65］。研究表明，通过

考虑复杂 Ginzburg⁃Landau（CGLE）方程，单模解可

能出现不稳定性。线宽增强因子对经典的 GVD 和

克尔非线性之间的相互作用至关重要，而这两者

是产生参量光频梳所需的关键因素。环形光频梳

的模式数量少于 FP光频梳，并且这些模式遵循一

个特征的 sech²包络，如图 9（b）所示。在一个对照

环形激光器中引入一个刻蚀狭缝作为缺陷，强制

腔内形成驻波，研究发现，在这种情况下，频谱

更类似于 FP光频梳，这进一步证实了空间烧孔效

应的存在和影响［104］。虽然 sech2包络已经暗示孤子

的存在［105］，但研究人员仍进行了严格测量以重建

时间波形，并测量了 3 ps的脉冲宽度。需要通过光

学滤波来消除孤子的色散波背景，研究者使用定

制光学器件执行了该操作。具有特征包络的环形

QCL 的耗散 Kerr 孤子的频谱和重建的时间波形如

图 9（c）所示。2023 年，HECKELMANN I 等人还将

光频梳的生成描述为变形环激光器合成空间中的

量子行走［106-107］。

2024 年，OPAČAK N 等人［108］在电驱动的中红

外环形半导体激光器中演示了一种名为 Nozaki ⁃
Bekki（NB）孤子的光学耗散孤子，他们以满足环形

周期性边界条件的行进暗脉冲系列中的局域波形

出现。器件中的有源激光增益材料提供了很大的

克尔非线性，因此不需要使用频率调谐的外部光

泵。NB孤子表现为相干的单向传播暗脉冲，其特

征是宽而平滑的光谱包络。可见的脉冲肩部表示

图8　金属⁃绝缘体⁃金属波导色散补偿QCL示意图[101]

Fig.8　Metal⁃insulator⁃metal waveguide dispersion compensation QCL diagram[101]
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激波，使波形稳定在环形周期性边界条件下，如

图9（d）所示。

3　量子级联激光器光频梳的光谱应用

光频梳在频域中起到了“标尺”的作用，为

诸多领域开辟了新的技术途径，如基础时间计量

学、光谱学和频率合成等。特别是在光谱学中，

光频梳技术的精度和速度已经超越了傅里叶光谱

仪，该技术对于中红外波段测量尤为重要，因为

大多数气体分子的基本转动⁃振动带都在这一范围

内［109］。大多数中红外光频梳源是近红外锁模超快

激光通过非线性晶体转换而来的［110］，在光频梳光

谱应用中，这种方法实现了前所未有的光谱覆盖

范围、分辨力和灵敏度［111-114］。另一种产生光频梳

的方法是利用连续波激光泵浦超高品质因数的微

谐振器。为了扩大中红外梳状光源在光谱学中的

应用，更紧凑且自由运行的宽带 QCL 光频梳是更

为理想的选择。

DCS利用一对光频梳源的光频梳特性来进行宽

带光学测量，无需使用任何移动部件或色散元件。

在 DCS 中，通过一对具有相互光谱重叠的光源之

间的光学外差，实现了光学域与微波域之间的连

接。这 2个光源之间的相互作用会产生类似傅里叶

变换红外光谱中的干涉图，但不同之处在于，外

差谱是通过电场的互相关而非自相关实现的。

进行双梳多外差实验可以进一步研究梳的相

干性［5］。图 10（a）显示了 DCS原理的示意图。该技

术基于 2个光频梳的多外差跳动，2个光频梳的梳

线间距略有不同，从参考检测器中提取多外差信

号。在大多数 DCS 配置中，一个梳子用作本地振

荡器，而另一个梳子用于检测样品，如图 10（b）
所示。由于一对一映射，每个多外差拍包含关于

图9　环形QCL频域图[107-108]

Fig.9　Circular QCL frequency domain diagram[107-108]
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测试样本梳状线的光频率处样本吸收信息。由 2
个 QCL 梳的多外差差拍生成的典型时域干涉图如

图 10（c）和图 10（d）所示。与观察到零延迟时间突

发的传统双梳设置的干涉图不同，2 个 FM 梳的跳

动显示出几乎恒定的幅度。2024 年，本课题组报

告了一种具有高速封装的混合单片集成波导（Hy⁃
brid Monolithic Integrated Waveguides， HMIWG）结

构，用于λ ~ 4. 6 µm的自检测中红外QCL的DCS，
其具有高输出功率、宽光谱覆盖范围和强梳状相

干性。

2019 年，LI H 等人［115］利用 QCL 梳的自检测，

成功获得了自由空间光耦合产生的不同载波频率

下的多个DCS。此外，他们使用多外差双梳系统测

量了GaAs标准量具的吸水率和透射率，微波⁃太赫

兹频率之间的链接关系也被确定。图 11（a）显示了

紧凑型太赫兹多外差双梳系统的原理图，2个太赫

兹QCL分别为Comb1和Comb2，Comb1具有混合有

源区域，Comb2具有单个等离子体激元波导，两者

面对面放置。2个激光梳在空间上分离，因此多外

差系统可通过在激光梳之间引入样本实现快速光

谱检测。通过设计Y形支架，可以实现紧凑的多外

差检测，如图 11（b）所示，2个激光梳位于支架的 2
个分支上，并具有高密度聚乙烯真空盖，旨在在

梳间创建一个样品室。图 11（c）显示了Y形支架的

照片，其中2个激光梳安装在分支上。

DCS在生物物理学方面具有重要应用，研究人

员利用生物相关系统（例如蛋白质、多肽、核酸）

对（时间分辨）红外光谱进行了广泛的研究［116］。红

外光谱能够揭示这些分子系统在孤立状态下以及

在生物相关环境中的结构和功能信息。最受关注

的光谱区域是酰胺 I带（约1 600 ~ 1 800 cm⁻¹），因为

他在多肽光谱中非常显著；相比之下，酰胺 II带和

酰胺 III带（1 450 ~ 1 600 cm⁻¹和 1 300 ~ 1 450 cm⁻¹）
则研究较少［117-119］。

通过双光梳红外差谱可以跟踪侧链的质子化

和去质子化过程以及氧化还原状态的变化。如果

需要获得位点特异性的信息，可以使用位点特异

性的红外探针（例如CO、CN、N3、NO基团和非标

准氨基酸）研究生物分子中的特定目标［120］。红外光

谱的一个重要优势在于其能够在飞秒到数小时的

时间尺度上确定动态变化，而这些时间尺度与生

物物理学研究需求相对应。

QCL光频梳结合了GHz重复频率、50 ~ 100 cm⁻¹
的光谱覆盖范围和超过 50 mW 的光功率，在 1 µs
时间分辨力下获得的光谱能够覆盖酰胺及其他吸

收带的典型宽度，并且在 1 ms 积分时间内传输噪

图10　双光梳光谱原理图[5]

Fig.10　Schematic diagram of double comb spectrum[5]
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声低至 10⁻³ ~ 10⁻⁴ dB。2022 年，SCHUBERT L 等

人［121］研究了视黄醛席夫碱的C = N伸缩振动模式及

蛋白质在 1 680 ~ 1 620 cm⁻¹区域的构象变化，以及

在 1 770 ~ 1 720 cm ⁻ ¹范围内的天冬氨酸质子化

过程。

DCS还可应用于涉及高压和高温的燃烧系统，

以及涉及多种物质的快速反应动力学系统，例如

激波管。通常需要在每次激波管实验后清洁设备、

更换防爆膜，且该实验需要消耗大量样品气体，

这导致每个工作日的重复实验次数非常有限。因

此，必须以较高的灵敏度和小于 1 ms 的非常有限

的积分时间来测量目标物质的温度和压力。在此

基础上，需要解析气态物质的吸收线和可能使探

测器饱和的热气体的热发射所对应的光谱分辨力。

2020年，PINKOWSKI N H等人［122］利用QCL的

DCS，首次在将燃料（丙炔）氧化成水的激波管实验

中针对 2 个单独的分布式反馈激光诊断进行了验

证，如图 12（a）所示。2 种激光诊断的形态结果如

图 12（b）所示，该结果与 USC Mech. II 动力学机制

数值模型相比较，具有良好的一致性。同年，

GIANELLA M 等人［123］为了证明光谱交错方法的能

力，测量了甲烷的低压（107 hPa）气相吸收和色散

光谱。在此压力下，甲烷吸收线半峰处的全宽约

为 400 MHz。在图 12（c）和图 12（d）中，测量的光

谱沿着使用高分辨力传输分子吸收数据库（High⁃
Resolution Transmission Molecular Absorption Data⁃
base， HITRAN）模拟的吸收光谱显示［124］。

2022 年，LEPÈRE M 等人［125］首次开发出了一

种采用QCL的中红外高分辨力DCS步进扫描方法，

该方法以VILLARES G等人描述的光谱交错方法为

基础［126］，依赖于对激光器的逐步调谐。与同时调

谐激光器相比，该技术利用异差拍频信号直接测

图11　Y形QCL双光梳原理示意图[115]

Fig.11　Principle diagram of Y⁃shaped QCL double optical comb[115]
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量相对频率轴，无需依赖高带宽锁定环路或外部

频率标尺（采集卡的时钟除外）。此外，步进扫描

保留了双梳测量的微秒时间分辨力，适用于反应气

体或脉冲分子束的瞬态测量研究。研究中使用的激

光器光谱在 1 283 ~ 1 333 cm −1的范围内与分子光谱

重叠，这个范围非常适合研究甲烷 v 4基带的 Q 分

支以及 P 和 R 分支的低旋转能级。图 13（a）中给出

了 0. 185 mbar 压力下纯甲烷的测量透射光谱以及

基于 HITRAN 数据库中的线参数计算的透射光谱。

图13（b）显示了在双梳实验中同时测量的色散谱。

4　总结与展望

光频梳是一种具有精确和等间隔频率模式的

光源，广泛应用于高精度光谱、通信系统和阿秒

脉冲生成等领域。光频梳通常由锁模飞秒激光器

产生，其光谱在频域上形成等间隔的梳状模式。

通过设计精细的光学腔和选择合适的激光器，可

以实现具有极高分辨力的光频梳。光频梳技术，

特别是基于 QCL 的光频梳，展现了在高精度测量

和通信系统中的巨大潜力，其应用正在快速发展，

并且有望取得新的进步，特别是在光谱学、传感

和自由空间通信领域，其中利用光频梳的节拍作

为传输信号的载体已经得到了广泛应用。QCL 光

频梳未来的研究方向主要包括：

图12　气体燃烧测试示意图[122-124]

Fig.12　Gas combustion test diagram[122-124]

图13　甲烷气体光谱图[125]

Fig.13　Methane gas spectra[125]
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1）在基础物理方面

需要对自启动谐波光频梳的物理机理进行理

论解释。谐波梳与基础物理相关，具有多种潜在

应用前景。非线性克尔介质有望产生更高的每模

功率和更宽的谐波态模式间距，从而生成宽带区

域，进而使谐波梳更适合宽带光谱应用。此外，

理论上预测的调幅谐波状态有望应用于泵浦和探

针光谱。谐波梳模式的自跳动产生的微波和太赫

兹辐射使这些机制有望应用于无线通信领域的新

型系统。

2）在器件应用方面

未来需要重点研究环形腔 QCL 光频梳技术。

在环形腔中发现的自由运行操作的 Kerr 孤子，将

对基于孤子的通信系统和光谱测量等领域的发展

产生重大影响。
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