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用*+扫描技术，以锁模,-：./0激光器发出的脉宽为#$12激光作光源，在#3$45和%$6$45波长光作用下，

研究了半导体789纳米微粒的非线性光学特性)结果发现在#3$45激光作用下，样品有饱和吸收现象，而在%$6$
45激光作用下，双光子吸收出现，同时还研究了789纳米微粒对这两种光的限幅特性)

!$%%："3&$；!&6#:

% 引 言

由于量子尺寸效应影响，半导体纳米微粒具有

增强的非线性光学响应，在光信息存储及光通讯快

速开关器件上显示出广泛的应用前景［%，&］)对于纳

米微粒0;9<［3］，=-><（9<）［!］和=-><［#］等，实验上

已经观察到了它们增强的三阶非线性效应和快速响

应等特性)半导体789在光电器件上应用十分广

泛，纳米尺寸的光学性质已有较多研究，但在皮秒激

光脉冲作用下的非线性光学性质研究未见报道)本
文用*+扫描技术研究了789纳米微粒的三阶非线

性效应和光限幅特性，实验用锁模,-：./0激光器

发出的#$12的脉冲作光源，波长分别为#3$45和

%$6$45，一切测量均在室温下进行)研究结果表

明，当入射光子能量高于和低于吸收边时，样品表现

出明显不同非线性响应和光限幅特性，并对789纳

米微粒光限幅的物理机制进行了分析与讨论)

& 实 验

半导体789纳米微粒样品是用胶体化学的方

法制备［6，"］)取&5?$@$%5A?／B的78（,C3）&水溶

液加到%$$5?的7D/（1A?EFG4E?;?HAIA?）溶液中，搅

拌#5G4后将!!$!?的J&9气体通入上述溶液，在

室温下持续%&5G4，在此过程中溶液变为黑色)反应

完成后，将反应产物静置一段时间以便将有机相从

水中分离，用蒸馏水多次冲洗有机相以净化反应产

物，将水排出后就得到了在7D/溶胶中的789纳

米微粒)通过透射电子显微镜（>KL）测得789纳米

微粒的粒径小于%#45)图%（;）为样品的吸收谱，与

体相789的吸收谱［’］相比吸收带边蓝移)从图%（;）

中可以看到其吸收带边在#!$45（约&@3$<D），吸

收谱中较长的尾巴是由于尺寸分布和粒子的表面缺

陷引 起 的)图%（8）为 室 温 下 用 J<+,<激 光 器 的

63&@’45激发时样品的荧光光谱，宽带中心位于

%%$$45，半高宽为&$$45，这一荧光带以前未见报

道，可能产生于表面态的发射)

图%（;）789纳米微粒溶胶的吸收光谱；（8）789纳米微粒溶

胶的荧光光谱

样品的三阶非线性极化系数（!
（3）

）通过*+扫描

技术测量［(］，用锁模,-：./0激光器作为激发源，
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脉冲宽度为!"#$，重复频率为%&’，激发波长分别

为!(")*和%"+")*,激光脉冲具有高斯空间分

布，聚焦透镜的焦距为!-."/*，斑点大小!"分别

为(0!*和+1!*，衍射长度""满足""-"!."／"!
#，本文所用样品厚度# 为2"!*，满足薄样品近

似,所研究样品放置于聚焦高斯光束的腰部附近，沿

光束传播方向移动，同时在透镜的远场分别测量有

小孔光阑和无小孔光阑时样品的透过率，通过分束

镜将一小部分入射光用光电二极管测量并监视入射

光能量的变化,

( 结果与讨论

图.和图(分别为样品在有孔和无孔时的34扫

描曲线，对应的激发光波长分别为%"+")*和!("
)*，图中每个数据点为%"次测量的平均值，入射光

的峰值强度为(56／/*.,从图中容易看出：（%）在

闭孔时样品的归一化透过率曲线先峰后谷（见图.
（7）和图(（7）），表明非线性极化率的符号为负（自

图. 89:纳米微粒溶胶的34扫描曲线 （7）$"
%，（9）$-%，激光波长为%"+")*，脉冲宽度为!"#$

散焦）；（.）开孔时归一化透过率曲线（图.（9））的形

状表明在%"+")*处存在非线性吸收（反饱和吸收

或双光子吸收），但图(（9）中的曲线的形状说明在

!(")*处存在饱和吸收,这些结果表明：激发光波

长不同，样品具有不同的非线性响应（相应入射光能

量#!从低于带边跨越到高于带边）,在同样的条件

下测量了纯8;<的非线性，没有得到非线性信号，

这表明图.和图(所测结果主要为89:纳米微粒的

贡献,

图( 89:纳米微粒溶胶的34扫描曲线 （7）$"%，

（9）$-%，激光波长为!("")*，脉冲宽度为!"#$

由于量子尺寸效应和介电限域效应的影响，在

89:纳米微粒表面将有大量的表面态出现，成为电

荷的捕获中心，其能级结构如图0所示［%"，%%］，其中=
和/分别为最高价带态和最低导带态，$为表面态，

其寿命#.)$［%.］,由于从=#$跃迁为偶极禁阻，因

而在%"+")*光作用下，通过单光子吸收不能直接

将电子激发到$态,又由于%"+")*对应的入射光

子能量为%>%2?;，远小于89:纳米微粒的吸收带

边（#.>(?;），因此从=#/单电子跃迁不能发生,
上述分析表明，在%"+")*光作用下，无单光子吸收

过程发生，$态也无饱和现象，因而在%"+")*光作

用下，样品的非线性吸收仅为双光子吸收，该过程经

由中间虚态% 分两步完成，双光子吸收系数$可以

描述为［%"，%%］

$$
%

（&=?’#!）（&=*’.#!’@%）
， （%）

式中%为中间态宽度,
当入射光子能量接近于图0中能量差&=/时，

对!0")*波长光表现出强共振吸收（见图%），而通

过中间态的双光子共振吸收峰位于%%"")*处（见

图%（7）和图.（9））,无孔时的归一化透过率（见图.
（9））由下式决定［A］，

(（"，)*%）*%
B

%*"

［’+"（"）］%

（%,%）(／. -+"（"）-"%，

（.）
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图! "#$纳米微粒能级图

式中!%（"）&!#%$’((／（)*"+%／"+），$’((&［),’-.（)
,"$）］／"为样品的有效厚度，"为样品的线性吸

收系数，"%为衍射长度，!为双光子吸收系数，#%为

入射光光强%!值可由（+）式与测量数据拟合求得，

对)%/%01波长光（图+（#））!值为!23451／67，

（+）式同样适用于饱和吸收的情况［)8］，用类似的方

法可求得对28%01的饱和吸收系数!&为,2%51／

679由!:我们可以得到饱和吸收强度［)8］为#:&
,"／!:&,!%17／51+（对于28%01，"&+51,)），

饱和散射截面可估算为":&#$／+%#:&;%!<)%,)4

51+，（这里%&2.:为"#$微粒的导带态寿命［)8］），

远大于=’+>8纳米粒子的散射截面［)!］%
闭孔?’扫描的归一化透过度由（8）式给出［;］，

(（"）)
!*@（!&%（+）A+

,!*@（+）A+
， （8）

式 中 *@（+）&"$%#（+）／+为 瞬 时 输 入 功 率，

,（%3%B）为孔的线性透过率%
非线性折射率’由（!）式给出［;］，

!(.C)%%!%/（)-&）%%+2.!&%.，

!&%)（+"／(）’#%$’((% （!）

上式中(为激光波长，!(.C为归一化透过率的

峰谷差，!&%为透镜的非线性相移%在（!）式中排除

了非线性吸收的影响，!&%值可由（8）式与闭孔?’
扫描数据的拟合求得，之后由（!）式可求得’值，对

28%01和)%/%01波长的光其’值分别为/3+<
)%,)/1+／7和)3%<)%,)/1+／79假定在所研究的

体系中三阶非线性极化率)
（8）

起主要作用，且其虚

部主要来自双光子吸收或饱和吸收，则由’和!可

得其实部D’)
（8）

&+/+%*%0’，虚部E1)
（8）

&（(／+"）

/+%*%0!，其中/%为样品的线性折射率，*%为自由空

间介电常数，0为光速%对)%/%01和28%01波长

光，实验测得)
（8）

（)
（8）
&D’)

（8）
*E1)

（8）
）)／+分别

为)3)<)%,;’:F和438<)%,;’:F9
图2为室温下样品的光限幅特性曲线，这里样

品放置在?G扫描曲线谷的位置上9入射光的强度由

衰减器进行调节9对28%01波长光，限幅曲线表现

为亚线性且无恒定值；而当入射光波长为)%/%01
时，输出能量显示出强烈的限幅行为，且当入射能量

高于和低于!#H时，输出／输入能量的斜率显著不

同，说明样品对)%/%01波长光的限幅效果较好9为
了研究样品对)%/%01波长光的限幅起因，我们还

测量了不同入射光强时的非线性折射率’［)!］，结果

表明当用短脉冲（$2%.:）激发时，不存在激发载流

子的非线性，即不存在吸收对光强的依赖关系9因

此，样品对)%/%01的限幅主要是由于双光子吸收

所致9

图2 "#$纳米微粒溶胶的光限制曲线 （I）激光波长为

)%/%01，（#）激光波长为28%01

但对28%01波长，其限幅效应主要起源于非线

性折射和饱和吸收9已知!/&’#（)*#／#:）［)2］，其

中#:为饱和吸收强度，当#:"J时（无饱和吸收），

折射率的变化与光强的关系为!/&’#，此即前文

提到的非线性折射效应9由于"#$纳米微粒表面态

的寿 命（$+0:［)+］）远 长 于 导 带 态 的 寿 命（$2
.:［)!］），表面态具有亚稳性质，在强激光脉冲作用

下，大量电子将在表面态布居，使"#$微粒体系达

到饱和，对本实验#:&$!%K7／51+9因此样品对
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!"#$%波长光的限幅，是折射效应导致的强度减弱

与饱和吸收导致的强度增强相互补偿，于是表现为

亚线型，这种现象类似于&’(!()*+!微晶掺杂玻璃

的情形［*!］,另外，对图!（-），当入射能量低于.!/
时，样品的线性透过率为!#0，当入射能量超过该

阈值能量时，自散焦效应导致光束急剧散开，此时光

束的光斑大小远大于光阑的孔径，因而透过率下降，

达到保护灵敏探测器的目的,

. 结 论

本文用12扫描技术测量了345溶胶中36(纳

米粒子在!"#$%和*#7#$%光作用下的三阶非线

性极化率、饱和吸收系数和双光子吸收系数等光学

参数，观察到了饱和吸收现象与双光子吸收现象，结

果表明36(纳米微粒是一种有前途的光子学材料,
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