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从实验和理论两个方面，探讨了金属 +,不同掺杂浓度对 +,：-."/$ 复合膜线性和非线性光学性质的影响 0 用

吸收光谱研究了 +,浓度与 +,：-."/$ 复合膜表面等离子体共振带之间的关系；用皮秒 12扫描技术研究了共振和非

共振情况下（激发光波长分别为 ’$" 34和 !()% 34），金属 +,浓度与复合膜三阶非线性极化率的关系 0 基于表面等
离子体共振理论和局域场增强理论对复合膜进行了分析，得到了不同 +,浓度时 +,：-."/$ 复合膜的三阶非线性效

应，研究了激发波长和金属浓度对复合膜线性和非线性光学性质的影响 0 结果表明，等离子体共振增强和合适的
金属掺杂浓度使得三阶极化率增强二个量级，在 +,浓度为 $’5左右和接近等离子体共振频率（相应吸收带位于
’)( 34—)"" 34）的 ’$" 34激发时，!

（$）具有最大值 "6% 7 !(8 * 9:;0
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!国家自然科学基金（批准号：)(%&)((!）和河南大学自然科学基金重点项目资助的课题 0

# 通讯联系人 0 >24?.@：A;39,;BCD93;0 9E;0 F3

! 6 引 言

纳米材料的三阶非线性效应在光信息存储和光

电子技术等方面有着非常广泛和重要的应用［!—$］，

寻找具有大的三阶非线性系数和快的光学非线性响

应的材料是人们一直以来努力的方向［%，’］0 自从第
一次发现掺杂半导体纳米微晶玻璃［)］的优良非线性

光学性质和第一次提出掺杂金属［&］可以大大提高材

料三阶非线性光学效应以来，掺有金属纳米微粒的

薄膜便成为人们研究的热点 0 自上世纪 <( 年代中
期人们提出开展纳米复合材料研究以来，纳米复合

材料制备及其光电性质和非线性光学性质研究在我

国也日益发展起来［<—!!］0 人们从理论上（表面等离
子体共振理论［)，!"］和局域场增强理论［)，!$］）和实验

上［!%，!’］，对金属纳米颗粒复合膜的光学性质进行了

研究，并制备了不同基质掺杂不同金属的薄膜 0 目
前已经发现 +;，+,，G;等金属纳米颗粒掺杂到介电
常数较大的玻璃、半导体等基质中时，三阶非线性的

增强较好［!)］0
虽然金属纳米颗粒复合膜的光学性质已有较多

的研究［!&］，但对具有很好增强效果的 +,：-."/$ 复合

膜［!<—"(］的研究还很少，在皮秒激光脉冲作用下

+,：-."/$复合膜的光学非线性性质研究及其理论计

算尚不多见 0 本文从实验和理论两个方面对金属纳
米颗粒复合膜的吸收和非线性光学性质进行了研

究 0 结果表明，共振增强和合适的金属掺杂浓度使
得三阶极化率增强达二个量级，且掺杂 $’5的 +,
时+,：-."/$ 复合膜的三阶非线性极化率最大，

!()% 34 时达到 !6& 7 !(8 !( 9:;，’$" 34时达到 "6% 7
!(8 * 9:;0

" 6 实 验

%*+* 样品制备

样品：+,掺杂浓度分别为 !$5，$’5和 ’(5的
三种 +,：-."/$ 金属纳米颗粒复合膜，膜厚约为

!(( 340 制备方法：应用射频磁控共溅射方法制取 0
制备条件：基质功率 "’( H，溅射金属功率分别为
"( H，’( H和 !(( H，其中为了使薄膜更好地结晶，
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对掺杂 !"#的样品经过 $%% &高温退火处理 ’ ()

!"!" 吸收光谱测量

吸收光谱测试是在英国 *+,-+. 公司生产的
/012"%%% 3*4*-54.-, 吸收光谱仪上完成的 ) 测量步
长为 ’ 67，测试在常温下进行 )

!"#"$扫描测量

8扫描技术不但能测出非线性折射率的大小，
而且可直接给出非线性折射率的符号，另外还具有

光路简单、实验方便、测量灵敏度高等优点，其实验

装置如图 ’所示 )

图 ’ 8扫描实验装置：!为小孔光阑；95’，95: 为分束器；"’，":
为会聚透镜；#’，#:，#! 为探测器

皮秒 8 扫描实验用锁模 .;：<+=（/>6?@6AA7
B<C’4’%）激光器作为光源，其脉冲宽度约 !D EF，激
光输出波长 ’%C$ 67，并通过倍频晶体可得到 "!: 67
的倍频光 ) 实验中用 GHB:%%% 美国能量I功率计来
监测能量的变化，图中每个数据点为测量 ’%次的平
均值 ) 实验中涉及到的常量列于表 ’ )

表 ’ 实验中所涉及的常量

!I67 $IJK :"L I77 % I67 "% I!7 &% I77 #IEF

’%C$ ’% C :"% :DM: :M! !D

"!: ’% C :"% ’$M’ ’M: !D

由文献［:’］可推导出介质的非线性折射率
’:（NFA）与归一化 8扫描曲线峰谷差值"(B4*和三阶

极化率实部 ,N$
（!）（NFA）之间的关系为

’:（NFA）O :)$P’ Q ’%C!):
% ’%#"(B4*

I（*"NLL）（’ R +）%):"， （’）

,N$
（!）（NFA）O ’% ’:（NFA）I!%， （:）

其中!是激发波长；"NLL O（’ R NR&"）I&为样品的有
效长度，&为激光波长处样品的吸收系数，* 为脉冲

能量；#为脉冲宽度；)% 为束腰半径，’% 为线性折射

率，+ 为小孔的线性透过率，+ O ’ R NSE（ R : ,:- I):
-）)

在非线性吸收可以忽略的情况下，闭孔 8扫描
的归一化透过率 ( 可简化表示为［:’］

(（ &）O ’ T
$〈"’%〉（ & I &%）

（ &: I &:% T P）（ &: I &:% T ’）
， （!）

式中 &% O#):
% I!；〈"’%〉为入射光波在轴上焦点处

相位变化的时间平均值，由（!）式拟合实验曲线可以
求得 ) 拟合所获得的归一化透过率与样品位置的关
系曲线如图 $中实线所示 )

! M 结果与讨论

#"%" 吸收特性

图 :（0）为三种样品的吸收谱，纯的 9@:U! 膜在

!%%—D%% 67 段没有吸收，图中均为复合膜的吸收
峰 ) 从图中可以看出，随着 +V 掺杂浓度的增加，
+V：9@:U!复合膜的吸收峰强度不断增大，吸收峰对

应波长明显红移，吸收带的半高宽有明显增加 ) 图 :
（W）给出了复合膜吸收峰位（表面等离子体共振峰即
FA1L0XN EY0F7>6 1NF>606XN，5B,峰）与 +V 掺杂浓度的
关系：随着 +V浓度的增加，薄膜的吸收峰位置近似
成线性增加 ) 退火处理会使复合膜的 5B,峰红移，
又由文献［’D］!"MZ#复合膜未退火与文献［’P］
$%%&退火吸收谱的比较可知，$%%&退火对 5B,峰
位与浓度关系的规律影响不大，所以实验中得到

+V：9@:U! 复合膜的吸收特性仍然与文献［’D］的结果
一致 )
人们对金属纳米复合膜奇特的光吸收特性进行

了一些研究，结果显示，其吸收峰的出现主要是由金

属颗粒的表面等离子体振荡效应而导致对某一波长

光产生共振吸收引起的［::—:C］) 金属颗粒的表面等
离子体振荡频率并不是固定不变的，而是与金属颗

粒的尺寸、形状、分布以及金属颗粒与基质材料的界

面有着密切的关系，振荡频率的差异即吸收峰位的

变化是小尺寸效应和量子尺寸效应共同作用的结

果［’:］) 当金属颗粒渐渐增大时，外来的尺寸效应
（NS?1@6F@X F@KN NLLNX?F）起主要作用 ) 这种外来的尺寸
效应主要来源于电磁场经过金属颗粒时产生的延迟

效应（1N?01;0?@>6），这种延迟效应跟金属颗粒的尺寸
有密切的关系，金属颗粒越大，延迟效应就越占主导

地位 ) 而吸收峰的峰位和半高宽此时主要取决于延
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图 ! （"）不同 #$浓度的 #$：%&!’( 复合膜的吸收光谱；（)）*+,

峰随 #$浓度变化的关系曲线

迟效应，这一效应使得吸收峰的位置随着颗粒尺寸

的增大逐渐向长波方向移动，且吸收带的半高宽也

会逐渐增大 -
下面从理论上计算了 #$：%&!’( 金属纳米复合

膜的 *+,峰，以便更好地研究材料的吸收特性 - 据
文献［!.—(/］报道，当满足条件!01 2 !!3 4 / 时，金
属自由电子表面等离子体共振现象产生，导致金属

纳米复合膜 *+,峰的出现，式中!01 为金属颗粒介
电常数的实部，!3 为基质的介电常数 - 金属的介电
常数!1（"）可以通过其折射率 !（"）和消光系数
"（"）计算得到［(5］，即
!01 2 &!61 4（! 2 &"）! 4 !! 7 "! 2 &!!" - （8）
根据文献［(!］的 !（"）和 "（"）值，我们计算了

#$的!01（"）- 图 (给出了 #$金属体相材料介电常
数!01 与光波长的关系曲线，图中虚线是!3 4 !!

3，!01
4 7 !!!

3 时的情况 - 对于 %&!’( 基质，选取 !3 4 !9:，
则!01 4 7 5(9;! -
由图 (可知，!01 2 !!3 4 /所对应的表面等离子

图 ( #$的介电常数!01 与波长的关系，虚线是 7 !!!3，!3 是载

体 %&!’( 的折射率

体振荡峰只出现在 ;:! <1附近，而实验值却表明，
随着浓度的不同，其吸收峰对应的波长亦不同，实验

上测得浓度不同的三种样品的 *+,峰分别位于 ;:/
<1，;=/ <1 和 :!! <1- 实验值 ;:/ <1 小于理论值
;:! <1主要是由于实验所测样品中金属 #$颗粒较
小，使得复合膜实际介电常数变小，而理论计算中用

的却是金属体材料的介电常数，其值相对较大［((，(8］，

因而使得样品的等离子共振峰向短波方向移动［5!］-
实验值大于理论值主要是因为金属颗粒大小会随着

掺杂浓度的不同而不同，浓度增大时，颗粒直径也会

随之增大，进而使得等离子体共振峰向长波方向移

动，从而会使得复合膜的等离子体共振峰大于理论

预测值 - 另外，不同制备方法得到的载体介质 %&!’(

的折射率也会有所不同，这也会影响实验结果 - 可
以看出，#$ 掺杂浓度对 #$：%&!’( 复合膜的吸收峰

位及吸收强度有明显影响 -

!"#" 非线性特性

#$掺杂浓度不同的三种样品的闭孔 >扫描曲
线如图 8 所示，探测光波长分别为 5/:8 <1 和 ;(!

<1，图中虚线是实验曲线，实线是根据（(）式拟合出
来的曲线 - 由于各个图形形状相似，均为先峰后谷，
只取其中一个典型的图像，其他有用的图像数据列

于表 !中 - 从图 8中容易看出：5）样品的归一化透
过率 >扫描曲线为先峰后谷，表明样品非线性极化
率的符号为负，是自散焦；!）样品归一化透过率曲线
峰和谷的位置相对于焦点位置基本对称，表明在该

条件下样品没有非线性吸收 -
通过吸收光谱测量得到了 #$掺杂浓度不同的

:!/8 物 理 学 报 ;:卷



图 ! "#$! %&光探测 ’(")*的 +扫描曲线（!是实验曲线，实线

是理论拟合曲线）

’(：,-./) 复合膜在 "#$! %& 和 0). %& 的吸收系数

!（1&2 "）；根据 + 扫描实验数据 !#（!3），"" 和（"）
式，（.）式，以 45. 作为参比物质可以计算出各自的
三阶非线性极化率"

（)）6 结果列于表 .，各量的单位
分别为!的单位为 1&2 "，!# 的单位为!3，"

（)）的单

位为 789，"" 无单位；由于没有非线性吸收，故有

"
（)）: ;7"

（)）6

表 . 实验数据与计算结果（精确到小数点后一位）

’(浓度

<*

光波长<%&

"#$! 0).

!<1&2 " !# <!3 "" "
（)）<789 !<1&2 " !# <!3 "" "

（)）<789

") #=) $ #=$ .=$ > "# 2 "" #=? " .=. 0=? > "# 2 "#

)0 #=$ ! "=# "=@ > "# 2 "# "=" #=$ ) .=! > "# 2 ?

0# #=A $ #=A 0=A > "# 2 "" "=) #=) #=? $=A > "# 2 "#

表 ) 实验现象和数据规律与前人研究

的比较（’9，’(，49复合膜）

复合膜 制备方法 临界浓度<* 最大值<789 参考文献

’(：,-./) 磁控溅射 )0 .=! > "# 2 ? 本工作

’9：5-/. 磁控溅射 !# .=0 > "# 2 $ ［0］

’9：B-/. 磁控溅射 )A $=# > "# 2 @ ［!］

’(：,-./) 磁控溅射 )0=@ !=" > "# 2 "# ［"A］

49：’C./) 脉冲激光沉积 D .=# > "# 2 A ［"0］

从表中可以看出，0). %&倍频光探测时，每一种
样品的三阶非线性极化率，均比 "#$! %&基频光探
测时的值大一个量级，且倍频光探测较大浓度

（)0*）复合膜得到"
（)）是 .=! > "#2 ? 789，基频光探

测较小浓度（")*）复合膜得到"
（)）是 .=$ > "#2 ""

789，前者比后者增强了两个量级 6 倍频光探测时增
强是由金属纳米颗粒复合膜局域场的增强［..］引起

的 6 小尺寸效应引起表面等离子体共振，在共振频
率附近（即 5E; 峰附近），局域场增强较大，材料的
三阶非线性光学效应提高也较大，并且越接近共振

频率，这种效应就越明显 6 0). %&离共振频率（0$#
%&—$.. %&）较近，所以增强效应较明显；"#$! %&离
共振频率相对较远，所以增强相对要小一些 6
退火对复合膜的非线性性质有一定的影响，从

文献［"?］可知，!##F退火得到 ’(：,-./) 复合膜的

三阶非线性极化率约为未经退火处理复合膜的二

倍，表明虽然退火温度对复合膜的非线性性质有影

响，但 !##F下影响不大，与两个量级相比可不计，
所以上文提到两个量级的增强可忽略退火的影响 6
G-HI等人采用磁控溅射装置先后制备了不同金属浓
度的 ’9：B-/.

［!］和 ’9：5-/.
［0］复合膜，在 ’9：5-/. 中

当金属 ’9 浓度在临界浓度（J7K1ICHL-I% LMK78MICN）
!#*附近时获得的"

（)）最大，可达 .=0 > "#2 $ 789，而
当金属 ’9 浓度超过临界浓度时，其光吸收特性发
生了很大的改变，并且三阶非线性效应开始减弱，文

献［"A］研究了不同金属 ’( 浓度的 ’(：,-./) 复合

膜，结果表明当金属 ’(浓度在 )0=@*附近时"
（)）最

大，可达 !=" > "#2 "# 789 6 本实验中得到的现象和数
据规律与二者类似，与前人研究的对照见表 )（分别
为典型贵金属 ’9，’(，49纳米颗粒复合膜）6 实验现
象和表 . 中的数据表明采用磁控溅射装置制备的
’(：,-./) 复合膜的三阶非线性极化率"

（)）与 ’(掺
杂浓度有一定的关系，随着 ’( 掺杂浓度从 ")*到
0#*不断增大，复合膜的"

（)）先增大后减小，’( 掺
杂浓度为 )0*左右时，’(：,-./) 复合膜的三阶非线

性极化率最大，接近表面等离子体共振频率探测时

（0). %&探测）可达 .=! > "#2 ? 789，离共振频率较远
的光探测时（"#$! %&探测）可达 "=@ > "#2 "# 789 6 在
金属浓度很小时，金属纳米颗粒复合膜的"

（)）随金

属浓度的增大近似呈线性的增大［0］；当金属浓度很

大时，"
（)）随浓度的增大而先增大后减小 6 实验给出

了"
（)）最大时的 ’( 掺杂浓度，同时也符合这一现
象 6 另外，文献［"A］中 ’(：,-./) 复合膜用磁控溅射

法制取、飞秒超快光克尔技术测量，测量中用 A## %&
波长光，所得"

（)）最大值在本文用皮秒 +扫描 "#$!
%&波长光和 0). %&波长光测量值之间，这符合离
共振频率越近，等离子体共振增强效应越明显的规

律 6 可见，实验不但给出了皮秒 +扫描实验现象和
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规律，而且证实了前人的实验结果，对前人工作是一

有益补充 !
金属复合膜!

（"）随金属浓度的增大而先增后减

的现象是由金属颗粒在基质中的分布造成的［#，$］!
金属浓度较小时，金属颗粒占据基质一定的空间，随

金属浓度增大，颗粒逐渐填补基质空间，金属颗粒分

布不均匀和逐渐均匀的趋势，使得金属纳米颗粒复

合膜的!
（"）逐渐增大；金属浓度增加到临界浓度时

（达到 "$%左右时），颗粒对基质空间的填补相对最
好，达到相对分布基本最均匀，多的均匀分布的颗粒

使得!
（"）达到最大；金属浓度继续增加（大于 "$%

时），颗粒对基质空间的填补已经相对最大，后增颗

粒只能分布在其他金属颗粒上，使得金属颗粒相连，

组成较大的团簇，由原来的均匀状态转变为新的不

均匀状态，大的颗粒的不均匀分布造成复合膜的

!
（"）减小 ! 这正是共振峰增强和合适的金属掺杂浓
度使得三阶极化率增强二个量级的主要原因之一 !
为了更好地研究 &’：()*+" 复合膜的非线性特

性，我们计算了共振频率处局域场增强因子和金属

掺杂浓度很小情况下!
（"）的大小，并对浓度较大的

情况进行了分析 !
当有一强光场 !, 作用于薄膜时，由于金属颗

粒产生电子极化，从而在金属内部和外部产生局域

电场，它可以表示为［*-］

!. /
""0

"12 3 *"0 3 )"42
!, / ". !,， （$）

这里 ". 定义为局域场因子，是一个局域场相对入射
光场增强大小的表征量，显然有

". /
""0

"12 3 *"0 3 )"42
! （5）

在等离子体共振峰处，有"12 3 *"0 / ,，代入（5）
式，可以得到局域场因子的大小 6 ". 6为

6 ". 6 / ""0 7 6 )"42 6 / ""0 7 6"42 6 ! （8）
取 ()*+" 的"0 约为 5985（"0 / #*

0，#0 / *95），由
（#）式和文献［"*］报道的 #（#）和 $（#）值，计算得在
理论值共振峰 $5* :2处金属 &’的"42 值约为 *9,.，
代入（8）式可得，局域场增强因子的大小 6 ". 6为

.,9,;，这是在等离子体共振频率处所得的结果，意
味着共振使得局域场增强了一个量级的倍数；另外

"42 随波长变化不大［"*］，在不同金属浓度 <=> 峰处
的"42 可视为常量，则有 6 ". 6! #*

0，考虑到纳米材料

的折射率要比计算时用的体材料折射率 #0 小，则局

域场因子会小于 .,9,;，同时考虑到 6 ". 6受 #*
0 影响

不是太大，局域场因子又应当接近一个量级 ! 所以
可知，共振使得不同金属浓度复合膜的局域场增强

了近一个量级的倍数 !
以 ?@ABCDD E@F:CGG 模型［."］的拓扑结构为基础，

通过 HIFC:GJ 局域场理论，推导出当金属的掺杂量不
是很大时（ 6$% 6".时），纳米复合材料的三阶非线
性极化率的表示式为［$，*-，"$，"5］

!
（"） / %" *

. 6 " *
. 6!
（"）
2 ，（ 6$% 6" .），（-）

式中!
（"）
2 是金属的三阶极化率；另有

$ / "2 K"0

"2 3 *"0
， （;）

且"2 /"12 3 )"42；% 为金属掺杂浓度 !
在等离子体共振峰处，有"12 3 *"0 / ,，根据

（5），（-）式，可以得到此时的三阶非线性极化率大
小为

!
（"） / -.%"#

0!
（"）
2 7 6"4 #

2 6，（ 6$% 6" .时）!（.,）
可见在表面等离子体共振频率处，金属复合膜

的三阶非线性效应比单纯金属的三阶非线性效应增

强了约 -.%"#
0 7 6"4#2 6倍 ! 根据文献［.5］的报道，取金

属 &’的!
（"）
2 典型值约为 .,K ; CLM，所以有

!
（"） / -.% "#

0 7 6"4 #
2( )6 N .,K;（CLM），（ 6$% 6" .）!

（..）
通过（;）式和（..）式可以计算出金属掺杂浓度

较小时的复合膜在等离子共振频率处三阶非线性极

化率的大小 ! 取 ()*+" 的"0 约为 5985（"0 / #*
0，#0 /

*95），由（#）式和文献［"*］的 #（#）和 $（#）值，计算
得在理论值共振峰 $5* :2处金属 &’的"42 值约为
*9,.，代入（;）式可得 6$6#.,，取任意满足条件 6$% 6
".的值为 ,9,.时，此时金属掺杂浓度 % / ,9.%，
可以计算得!

（"）/ .9," N .,K - CLM!
当金属浓度逐渐变大时，金属颗粒有逐渐均匀

地镶嵌基质的趋势，使得金属纳米颗粒复合膜的

!
（"）逐渐增大［#，$］，所以 .$%，"$%和 $,%金属浓度
的值应当比该计算所得值大，"$%浓度复合膜极化
率最大，它!

（"）增强的大小由文献［.-］中浓度与三
阶极化率的关系和文献［.;］中退火温度与三阶极化
率的关系可以估计出应当在一个量级之内；另一方

面，实验得到 "$%金属浓度在 $"* :2波长处的!
（"）

为 *9# N .,K ; CLM，由于等离子共振的影响，在等离子
共振峰 $5* :2处!

（"）会大大增强，增强的大小由本

文中的波长与三阶极化率的关系和文献［.-］的结果
可估计不到一个量级 ! 综合以上因素，可估计得到的
理论值比共振峰处的实际值大不到一个量级的倍数 !
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实际上，理论计算所得三阶极化率值!
（!）应当

比实验值小，这是因为计算中用的是体材料 !" 而不

是纳米材料 !" 的缘故 # 从（$%）式可以看到，!
（!）!

"&
" ’ (")&* (，")* 随波长变化不大［!+］，在实际计算中这
种变化可以忽略，可把")* 视为常量，所以约有!

（!）

!"&
"，又"" , !+

"，则!
（!）! !-

"，可见!
（!）受体材料折

射率 !" 影响非常大 # 计算中用 ./+0! 体材料的折射

率 !"，纳米材料 ./+0! 膜折射率比体材料 !" 要小得

多，又!
（!）! !-

"，此时!
（!）呈八次方减小，所以纳米

复合膜的极化率要比按体材料 !" 计算所得值小得

多 # 综合以上因素，可知理论计算值与实际值大致
相当，理论计算是合理的 # 为了检验该计算和分析
的合理性，计算了小浓度时共振峰处的三阶非线性

极化率 # 当金属浓度较小时（%1$2时），由文献［$-］
345峰与浓度关系的规律可估计吸收带位于 6%% 7*
附近，由（&）式和文献［!+］的 !（#）和 "（#）值可得""

, &，"8* , 9 -，") , +1--，取 ($# ( , %1%$"$时，可以
算得浓度较小时（%1$2时），复合膜共振频率处的

!
（!）, !1%+ : $%9 $% ;<=，该值小于 >?浓度为 $!2的
实验值 61@ : $%9 $% ;<=，更小于 >?浓度为 !62的实
验值 +1& : $%9 @ ;<=，符合随浓度的增加三阶极化率
增强的规律，同时证明增强不到一个量级，可以看

出，这是一个比较合理的计算结果 # 所以可以证明，
上述的计算和分析是合理的 #
同时注意到，ABCD;EE FBG7;HH 模型［$!］是在金属

浓度较小，金属颗粒呈球形无序埋伏时的一种理想

拓扑结构模型；模型假设金属浓度小，忽略了金属颗

粒之间的相互作用，使得金属颗粒与介质之间的作

用比较易于表示 # 当金属浓度大于拐点浓度时（>?
浓度大于 !62时，>=浓度大于 &%2时［&，6］等），金属

颗粒不再是球形分布且金属颗粒之间的相互作用不

能忽略，ABCD;EE FBG7;HH 模型的拓扑结构已经不能成
立，此时考虑修正模型为 .G=??;*B7 模型［!I］的拓扑
结构 # .G=??;*B7 模型假设金属颗粒相连且无序分
布，在此拓扑结构基础上，通过 JKG;7HL 局域场理论
来推导金属复合膜三阶非线性极化率，在理论计算

时，相信得到的结果会比较符合金属浓度较大时

（6%2）复合膜三阶极化率的情况 #
另外，在皮秒激光脉冲作用下，>?：./+0! 复合膜

的非线性响应主要来自于电子云畸变和电致伸缩效

应，且其响应时间短，响应速度快，响应增强大［$-，+%］#
短的响应时间、快的响应速度和大的非线性极化率

表明该材料是一种很有前途的光子学材料 #

& 1 结 论

>?掺杂浓度对 >?：./+0! 复合膜的线性和非线

性效应都有很大影响，随着浓度的增大，等离子体共

振峰近似线性的红移，吸收强度不断增强；其三阶非

线性极化率随着浓度的增加先增大后减小，掺杂浓

度为 !62时复合膜的三阶非线性极化率达到最大，
$%M& 7*探测时最大值为 $1I : $%9 $% ;<=，6!+ 7*探
测时最大值为 +1& : $%9 @ ;<=# 不同掺杂浓度复合膜
的 N扫描曲线均为先峰后谷，说明极化率为负值，样
品为自散焦；探测光对非线性响应有较大的影响，在

接近其共振吸收带的情况下，样品三阶非线性极化

率值就越大，反之越小；等离子体共振使得局域场增

强近一个量级，共振增强和合适的金属掺杂浓度使

得三阶极化率增强二个量级，实验结果与理论计算

有较好的一致性 #

［$］ ><<B7HK F $@@% $ # %&’ # (#)*+ # !" -66

［+］ O= . J，NP= Q 3，FB7 R S $@@I ,+)- ./01 # 2*! # #$ +!@&（ /7

QP/7;<;）［余保龙、朱从善、干福熹 $@@I 物理学报 #$ +!@&］

［!］ T/; U V $@@! ,’3 # %-)45 # % 6+%

［&］ J/BK W .，S/BK 5 R，UB7? W，UK7? X 3，UK7? F X J $@@-

,##6 # ./01 # 74)) # "& $-$I

［6］ J/BK W .，S/BK 5 R，R= V 3，O= 5，UK7? F X J，3P;7? 4 $@@I

,##6 # ./01 # 74)) # "’ $

［M］ VB/7 5 X B7" J/7" 5 Q $@-! $ # (#) # 2&+ # ,8 # "% M&I

［I］ 5/YBG" Z，5K=<</?7KE 4P，RE[HLB7/< QPG $@-6 (#) # 74)) # (’ 6$$

［-］ NPBK \ Q，NPB7? J O，OBK S $@@6 $ # 9*:-! $*-&)&!; <!*3 # &) +@

（/7 QP/7;<;）［赵青春、张良莹、姚 熹 $@@6 西安交通大学学

报 &) +@］

［@］ N;7? W Z，\= 3 J，V/B7? S U，\/= V 5，NP= Q 3，FB7 R S +%%!

,+)- ./01 # 2*! # %& +6+6（/7 QP/7;<;）［曾惠丹、曲士良、姜雄

伟、邱建荣、朱从善、干福熹 +%%! 物理学报 %& +6+6］

［$%］ NPB7? O，NPB7? . 4，V/BK J 3，J/ S O +%%M ,+)- ./01 # 2*! # %%

+%I-（/7 QP/7;<;）［张 芸、张波萍、焦力实、李向阳 +%%M 物理

学报 %% +%I-］

［$$］ NPB7? O，NPB7? . 4，V/BK J 3，NPB7? W J，J/ S O +%%M ,+)-

./01 # 2*! # %% !I!%（/7 QP/7;<;）［张 芸、张波萍、焦力实、张

海龙、李向阳 +%%M 物理学报 %% !I!%］
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［!"］ #$% & !’() !"" * #$%& * !" +,,
［!+］ #-./%00 &-12%33 4 5，67$089 !’(: ’()"& * * * +,- *（;82<82）!#$

+)=
［!:］ >-2-7-97$ ?，#-2-@% A，>87<- >，B-9-C$ B，D-C-EF1- !’’G . *

!//0 * #$%& * %& !"::
［!=］ H-00%93%189 4 #，B%12- I，B80$9 4，JK8298 5 D，6%3K81<L;82M J N，

O9@8E% P Q，Q-M0F2< I R !’’, !//0 * #$%& * 1233 * %’ "::=
［!G］ >8C$S-C$ >，D-C-EF1- J，N-2%C8 B，TU7$<- N，OE$ B，>-2V$ Q，

J9-7-1- A !’’: !//0 * #$%& * 1233 * (" ’:!
［!,］ A-2M &，57%2 W Q "((G !-3) #$%& * +4" * "" :+:"（ $2 57$2%9%）

［杨 光、陈正豪 "((G 物理学报 "" :+:"］

［!)］ W78F 6，A8F & 4，;$ A &，Q-2 >，;$ 4，X-2M B A，57%2 ; A，

;$F A，Y$-2 B Z "((+ !//0 * #$%& * 1233 * )$ +),G
［!’］ W78F 6，A8F & 4，;$ 4，X-2M B A，Y$-2 B Z，57%2 ; A "((=

5/34-& 67/(2&& ’$ !=()
［"(］ W78F 6，A8F Q A，4$- 4 Q，;$ 4，Q-2 >，X-2M B A，W7-2M I 4，

W7%2M A Z，57%2 ; A "((: ’$4" +,048 940:& *"" G(=
［"!］ B7%$CLH-7-% #，B-$< J J，X%$ >，Q-M-2 P 4，[-2931\0-2< ] X

!’’( ;666 . * <=)"3 * 602-3 * !( ,G(
［""］ H-1E- #，BF@1-7E-2\-E [ !’)’ . * #$%&：>,"82"& * ?)332( * ’

,G)!
［"+］ N1%9$2 [ [ !’’= #$%& * *2@ * H "’ !)::
［":］ 57%2 X，5-$ X 6，X-2M & W，W7-2M ; P "((! !//0 * +=(A * +-4 *

’%* =!
［"=］ &-00%338 6，H1%^%3 6 R，&$1-F03 Q Q，J238$2% I，H18\%1 # !’’’

>$2: * >,::=" * % =)!
［"G］ H-@- N，OCF28 >，#$\-M$ # !’’+ !//0 * #$%& * 1233 * (! :+,
［",］ Q-0% P N !’,G . * ?)32( * +-4 *’’ "!(=
［")］ I$U-1< P，I8F99$M280 67，R0\3S-2$9 5 !’)= 5/3 * 1233 * ’# =!!
［"’］ #-M1F<%1 ??? I Q，WF71 I J !’’= . * !//0 * #$%& * %% +=:G
［+(］ N%$@$M [，[800E%1 # !’’= 5/34-)0 #(,/2(342& ,A ?23)0 >0=&32(&
（H%10$2，Q%$<%0@%1M：B_1$2M%1）

［+!］ 4872982 6 H，571$93\ I X !’,: #$%& * *2@ * H & =(=G
［+"］ X%-93 I 5，;$<% P I，J930% # 4，H%\%1 X Q !’)’—!’’( >*>

B)"8C,,D ,A >$2:4&3(% )"8 #$%&4-&（R081$<-：5I5 61%99）B%U3$82 ]L

+)’
［++］ N1%$@$M T，&%2S%0 ; !’)= +=(A * +-4 * ’"( G,)
［+:］ TU7$<- N，N-2%C8 B，OE$ B，Q%3- 5，>-2V$ Q，J9-7-1- A，

?CF97$E- J 4，>8C$S-C$ >，D-C-EF1- J !’’: . * 5/3 * +,- * !: *

H’’ !"+G
［+=］ RFCFE$ N，57-\-7-1- J，N-<828 N，B-C-MFU7$ >，Q81$28 A，#$\-

#，RFV$$ N，Q-\-C-/- 4，B-38F # !’’: . * !//0 * #$%& * %" +(,=
［+G］ Q898\- A，BFM- >，A-2-M-/- >，NF18C-/- A !’’, . * !//0 *
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8）（>’+-0$7’"$ () 526#%,#，?&.-" 9"%:’0#%$6，42-"<2-% 1<<988，=2%"-）

（=>?>3@>A )9 6>BC>DE>F 1<<G；F>@3H>A D%+#H?F3BC F>?>3@>A )1 I>?>DE>F 1<<G）
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A3LL>F>+C >Y?3C%C3&+ O%@>M>+,C"（;81 +D %+A )<G9 +D）P Q"> %+%MNH3H &L &BC3?%M BF&B>FC3>H &L C">H> L3MDH O%H ?%FF3>A &#C #H3+, C">
C">&F3>H &L H#FL%?> BM%HD&+ F>H&+%+?> %+A M&?%M3S>A L3>MA >+"%+?>D>+C F>HB>?C3@>MN P -F&D C"> >YB>F3D>+C%M %+A C">&F>C3?%M
F>H#MCH，C"> A>B>+A>+?> &L C"3FA’&FA>F +&+M3+>%F H#H?>BC3E3M3C3>H!

（8） &+ J, ?&+?>+CF%C3&+ O%H H"&O+P *3C" J, ?&+?>+CF%C3&+
%F&#+A 8;Z %+A C"> >Y?3C%C3&+ O%@>M>+,C" %C ;81 +D +>%F C"> H#FL%?> BM%HD&+ F>H&+%+?>（;G< +D—G11 +D），C"> C"3FA’&FA>F
+&+M3+>%F H#H?>BC3E3M3CN!

（8）H"&O>A % D%Y3D#D @%M#> &L 1[9 \ )< ] ^ >H#P

#$%&’()*：D>C%M +%+&B%FC3?M>，?&DB&H3C> L3MDH，C"3FA’&FA>F +&+M3+>%F3C3>H，H#FL%?> BM%HD&+ F>H&+%+?>
+,--：G)9G，_)G<(，91G;，1;:<‘

!RF&a>?C H#BB&FC>A EN C"> W%C3&+%M W%C#F%M 6?3>+?> -&#+A%C3&+ &L b"3+%（0F%+C W&P G<9:G<<)）%+A C"> W%C#F%M 6?3>+?> -&#+A%C3&+ &L (>+%+ T+3@>FH3CN P

)8<9:期 朱宝华等：J,：$31K8 复合膜的线性和非线性光学性质


