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用!扫描方法研究了富勒烯有机铬衍生物’()*(+,-./*［012（!，&*,134.+563472341+7）.84(+.］（8/1)(/07+56）
（!&*’966./.+.*:;#）)4/7-19-的非线性折射特性；用速率方程理论分析了激发态光学非线性材料非线性折射行为，
以及大光强下高阶激发态折射度如何引起材料自散焦*自聚焦相互转化<计算出了转变光强<并数值模拟了不同光
强下!扫描实验曲线的变化过程<理论计算与实验符合得较好<
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! 引 言

激发态光学非线性是材料光学非线性的主要来

源之一，也是实现光限幅和光开关的一个基本原

理［!］<激发态非线性材料在光通信、光计算等领域
中有潜在的应用价值<在众多的光限幅材料中，有机
团簇:;#因为在可见光范围具有强的反饱和吸收
（?@A）受到极大的关注［&—=］<人们对它的衍生物做
了大量的研究，希望找到性能更为优良的材料<然
而，对这类材料的非线性折射性质相对非线性吸收

较少进行研究<激发态非线性折射同样有丰富的内
容，如自散焦、自聚焦及光强变化是出现的自散焦*
自聚焦相互转换<非线性折射与非线性吸收的结合
可能得到性能更为优良的光子学器件<

& 理 论

考虑一个三能级系统，"#，"!，"&分别为基态
和第一、二的三重激发态##，#!，#&的粒子数密度$

它们随时间的变化可以从速率方程得到
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传播方程包括强度和位相的变化$强度变化率为
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其中%#，’#分别为溶剂的吸收系数和折射率；"#，

"!，"&，!#，!!，!&分别为基态和第一、二激发态的吸
收截面和折射度$在光脉冲的作用下，粒子数很快趋
于动态平衡，此时溶液的吸收系数和折射率为
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其中 )2!B
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，)2&B

*#
"!$&!
，称为饱和光强；./!B"!／"#，./&B"&／"#，.0!B!!／!#，.0&B!&／!#分别是第二
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激发态和第一激发态的吸收截面及折射度对基态的

比值!
我们考虑非线性折射，即（!）式的第二式中高阶

激发态折射度的影响!同样的方法可以用来分析非
线性吸收饱和"反饱和转化过程!从!的表达式可
以知道材料的非线性折射随光强变化的规律，若光

强#满足"!"#!#
，则材料为自聚焦；若"!

"#"#
，则为自

散焦!如果材料的参量使零点处于某个可达到的光

强，那么光强由小增大就会产生自散焦向自聚焦或

自聚焦向自散焦的转化!!导数的符号决定于
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上式为光强的二次式，如果在实验可达光强范围下

能使$（#）取到大小和小于零的值，那么就能出现自
聚焦和自散焦的转换!转变光强为方程$（#）(#的
两个根
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若&’$!&’%，要较小的转变光强#)%!#，必须

&’$"%且&’%!%!因为已定&’$!&’%所以#)%必定

小于零，不可能出现自聚焦"自散焦"自聚焦两次转
变；如果&’%"%，#)$!#，在#)$处出现自散焦"自聚
焦转变；

若&’$"&’%，此时#)%!#)$，要使#)$!#，必须

&’$!%，&’%"%，与&’$"&’%矛盾，故#)$"#，不存

在自散焦"自聚焦"自散焦转变；如果&’%!%，出现
自聚焦"自散焦转变，转变光强为#)%!
可见，如果只考虑到三能级稳态情形，激发态非

线性材料的非线性折射只可能出现一次符号的转

变!它的大小决定于各能级吸收截面及第一激发态
和第二激发态寿命的比值的参数!图%（+）为当光强
增大时，材料非线性折射先正后负，从自聚焦变为自

散焦；图%（,）则是材料从自散焦变为自聚焦!转变
光强分别为!-$.%#%%和!-#.%#%%/／0$!
如果材料的非线性折射率在光强增大的过程中

是变化的，那么在用*扫描方法测量材料的非线性
折射率过程中曲线会随光强的变化而变化!因为高斯
光束的光强在轴向和径向都是不均匀的，如果光强很

小，即使束腰处的最大光强也达不到转化光强，或是

光强很大，即使远场边缘最小光强都大于转变光强，

那么材料在扫描过程中不会出现非线性折射转化现

象!然而，如果转变光强介于光场最大和最小光强之
间，材料各部分可以同时呈现不同的非线性折射!

图% 材料自聚焦"自散焦转化

如图$，自散焦"自聚焦样品处于高斯光束的光
场中，曲线为等强度线!转变光强为%.%#%$/／0$

对应图中最里面的那个圈，样品位置坐标小于1*)
或大于*)都表现为自散焦!若处于图$中的位置，
圈外部分所处光场强度小于转变光强，为自散焦；圈

内部分大于转变光强，为自聚焦，哪一种作用占优势
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与位置及光强有关!对于脉冲光，还与时间有关!

图! 高斯光束照射下的样品

下面我们对激发态材料的"扫描实验进行数
值模拟!高斯光束基本参量：脉宽为"#$，束腰为%%

!&，共焦参量为’()%&&*小孔离焦点为’++,&*直
径为-&&，无样品时透过率为.(!)#!单脉冲能量
为!+至%++!/!扫描曲线随光强的变化见图%（0），
图%（1）中三条线对应能量分别为!+，-.+，%++!/!
其中!+!/时，材料主要是自散焦起作用；%++!/时

（0）为"扫描曲线随光强的变化

（1）为三种不同能量脉冲作用下"扫描曲线
图%

非线性折射主要是自聚焦!而能量为-.+!/时，自
散焦和自聚焦作用分别在不同位置起主要作用!样
品从远处向焦点处移动时，起初光强很弱，达不到转

变光强，此时自散焦起主要作用，有焦点左边有坡度

较小的隆起，右边对称位置有浅谷!在焦点附近，照
射在样品上的大部分光的强度超过了转变光强，材

料表现为自聚焦，这时在焦点左边出现明显的谷，右

边则有明显的峰!
图)为"2+(+-&处样品相对透过率随光强

的变化曲线，曲线的形状与图-（1）极其相似，正好
反映了材料随光强增大由自散焦变为自聚焦!从图

%（0）中可以看到，在能量为!+!/时，此处附近为谷
值所在，而在%++!/时这里变为峰值!

图) 光强增大"2+(+-处透过率变化

% 实 验

实验材料为3’+的有机铬衍生物40,50#6&785
［19$（-，!569:;7#<=:;>$:;9#>）7?;0#7］（?89,081>#<=）
（!!54@==787#753’+）,;8>&9@&，分 子 式 为 3"AB!)
38C%D!，其分子结构示于图.，我们已经研究了它的
光限幅特性［)］*样品为衍生物的二氯甲烷溶液，线
性透过率为"+E，测出基态吸收截面为"+2F(.G
-+H-",&!*光源为调$ 倍频IJK激光系统，波长
为.%!#&，脉宽度为"#$，脉冲重复频率为+(-BL*
图’中的正方形为"扫描实验曲线，实线为理论拟
合结果*所采取参量为%&-2+!)，%&!2-!%，’$-2"

G-+--M／&%，’$!2%G-+
-!M／&!，可以看到，折射

率的比值正好满足自散焦(自聚焦转变的条件!计算
得转变光强为-(+G-+-!M／&!!这说明在3’+的衍
生物中存在自散焦(自聚焦转化过程!

-+.-"期 方光宇等：富勒烯衍生物中的自散焦、自聚焦及其相互转化



图! "#$有机铬衍生物的分子结构图 图# "#$衍生物的!实验扫描曲线

% 结 论
本文利用速率方程理论讨论了激发态非线性材

料的非线折射性质光强变化而发生自散焦&自聚焦、
自聚焦&自散焦变化，得出了稳态情形下转变光强；

从理论上分析了!扫描实验条件下自散焦&自聚焦
转变材料在不同光强作用下两种非线性折射所起的

作用和扫描曲线的关系’解释了"#$有机铬衍生物
的!扫描曲线的多峰谷情况是非线性折射因光强
转变而造成的’
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