
第 53 卷
1 9 9 6年

中山大学学报 (自然科学版 )

A C T A S C I E N T I A R U M N A T U R A L I U M

U N I V E R S I T A T I S S U N Y A T S E N I

V o l
.

3 5 N o

J
a n

.

1 9 9 6

验证双光子吸收用于光脉冲宽度测量

周达君 程 捷 李润华
(中山大学激光 与光谱学研 究所

,

广州 51 0 2 7 5)

摘 要 介绍一种基于自相关函数概念
,

用双光子吸收法测量纳秒光脉冲宽度的方法
,

实

验结果与传统方法符合较好
.

正致力于把此方法推广到皮秒量级的脉宽测量中
.

关键词 双光子吸收
,

自相关函数
,

超短光脉冲

分类号 0 4 3 3
.

5 4
,

o ; 3 6
.

2

激光脉冲的时间宽度测量一般是通过快速的探测 电子仪器
.

例如光 电二极管配合示

波 器可以测量纳秒量级的光脉冲
;
用条纹照相机可以测量皮秒量级的脉冲

,

其探测极限

取决于条纹相机的分弃率
,

目前可达 Z sP 水平
.

短于皮秒量级的光脉冲
,

只能用 自相关函

数
,

借助于倍频晶体来进行探测
〔`〕

.

两种方法都有一定的局限性
.

特别是条纹照相机
,

十

分昂贵
,

目前还未达到飞秒量级
;
自相关函数法是目前唯一用于飞秒量级测量的方法

,

但要依靠二次谐波产生
,

必须选取与待测波段相配合的晶体
,

这不是总能做得到 的
.

尽

管发展了多种基于双光子荧光的照相法测量超短光脉冲的技术
〔2

,

3 〕 ,

但技术操作烦琐并

且误差大
.

本工作是 旨在发展一种新的技术
,

采取 自相关函数的概念
,

但避过二次谐波晶体和

照相法
,

通过双光子吸收后原子或分子放出的光电流信号强度与待测光脉冲时延之 间的

关系
,

也就是光电流信号 (或其他形式的信号 ) 所反映出来的光脉冲自相关函数去确定光

脉 冲的宽度
.

如果待测脉冲是二个具有相同形状和脉宽但不 同频率的光脉冲
,

则可以实

现完全无背景的测量
,

1 理论计算

我们用以实现双光子 吸收的物质是装在一个 空心阴极放 电管中的 N e
原子

,

并选择

了其中的 1 5。

能级和 4 d ;能级作为双光子共振吸收能级
.

基态的中性 N e
原子受电子激励

,

被碰撞激发到 1 5 5

态
.

然后
,

处于 1 5 5

态的原子受到两束不同频率的两个具有相同形状和

时间宽度的光脉冲所激励
,

吸收不同频率的二个光子后共振跃迁到 4 d :能级上
.

处于 4 d ;

能级上的原子具有比较大的电离几率
,

于是随着激光的照射
,

将产生一个光 电流脉冲
.
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下面是有关的双光子吸收的动力学过程
.

图 1是有关的双光子吸收的简化的 N e
原子能级图

.

图中 G 代表 N e
原子的基态

,

1代表双光子共振跃

迁的下能态即 1 5 5

能级
,

2 代表双光子共振跃迁的上能

态即 4 d l 能级
,

+ 代表 N e
原子的电离态

.

1 态和 2 态的粒子动力学过程可以描述为
一一一 电子盛恤恤
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图 1 简化的氖原子能级图
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即假设光脉冲为一个强度为 I 的高斯函数
.

这个假设在大多数场合下是合理的
.

巧
,

是无光照射时跃迁 ] ~
:
的自发跃迁系数

;仇 J ( 一 几
`
) 是跃迁 i 一 j 的光学截面

; n `

则

是
!
能级上的布居数密度

.

我们继续分析 1 态和 2 态布居数密度的特点
:

( 1) 由于能级 1 5。

是 N e
原子的亚稳态

,

在稳定放电时
,

其上的布居数很大
,

并且当单

脉冲激光能量足够小
,

远未达到饱和吸收时
〔̀

,
5〕 ,

△ : 1

n/
, 、 0即可近似认为

。 ,
一 心为常

数
.

( 2 ) N e
原子的高激发态 d4 ; 能级位置很高

,

距离电离限只有 0
.

9 54 e v
,

任何一个可见

光的光子能量 (大约 2 e v )都超过这个数值
,

所以如果由于气体放电
,

而 使得 4 d ; 态上存

有布居数
,

则在外界光脉冲照射时会产生相应的光电流脉冲
,

但在实验中
,

以非共振的

光脉冲激发 N e
原子并不能观察到相应的信号

.

我们认为该能级的布居数在稳定放电时是

很小的
,

基本为零
.

( 3 ) 如果先用双光子共振激励
,

使 N e
原子从 1 5 5

能级共振跃迁到 4 d ;能级
,

再以第

三 激光脉冲激励样品
,

则应该得到增强的光 电流信号
.

但在实验中也未得到这种增强的

现象
.

结合第 ( 2 ) 点实验现象
,

我们认为
,

被共振激励到 4 d ; 态的原子在该能级停留的时

间极短
,

刚一到达就被电子碰撞 和激光的进一步激励而进入电离本
.

这是 4 d l 态的布居

数被移走的主要渠道
,

而通过辐射方式回到其他较低能级的比例相对来说是很微弱的
,

也就是说 jY : 、 0
.

这种情况
,

也同样出现在其他类似的工作中
〔`

·
5〕

.

从数学角度
,
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( 4) 式表示 2态的布居数与 1F
2

(t
, : ) 函数之 间是瞬时响应的

.

这是 N e
原子 4 d ; 能态

,

在气

体放电的特定条件下表现的性质
.

由于
。 2

.

的变化
,

引起光 电流的改变
,

于是可以观察到
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一个相应的光电流脉冲信号 V (t
, 丁 )

.

关于光 电流光谱学中的时间特性问题 已有较成熟的理论和实验结果
〔6〕

.

研究表明
,

入射光脉冲形状和供电回路中的光 电流信号的脉冲形状并不相 同
.

光 电流信号由二个峰

组成
,

如图 2所示一个是窄而尖的负峰和一个较平坦的正峰
.

前者是由于中性 N e
原子被

电离后产生的电子对光 电流的贡献
,

它对入射光脉冲的响应很快
,

几乎是同时的
;
后者

是由于离子的复合过程而产生
,

是一个被滞后了的较缓慢的变化过程
〔 7 ,

.

尽管不同的能

级间激励以及不同的放电电流都会导致光电流信号波形的变化
,

但由电子电流效应形成

的负峰位置总是固定的
,

而由离子复合形成的正峰位置
,

在某些能级间跃迁会改变
,

在

另一些跃迁中则不变化
.

如果所选取的有关能级
,

放电电流和气体压力等参数都不变
,

则 光电流信号的时间特性应是确定的
,

这完全 由放电管中原子各相关能态之间的激发
、

电离
、

复合
、

弛豫等内在的动力学过程所决定
.

而光电流信号脉冲的峰值的大小很显然是

正 比于入射的光脉冲的峰值
.

图 2 中还画出了入射自相关光脉冲的位置
,

示意 出与光电

流信号的时间关系
.

可看到
,

后者较前者延时和展宽达到 隅 的时间尺度
.

我们在示波器上

所监视到的也正是图中描绘的光电流波形
.

自相关光脉冲宽度等于或小于 1 0
一

9 5
量级

,

与

光电流信号脉冲相 比
,

相当于一个 占函数
.

在 实验中
,

光 电流 信号的 获取是借助藕合回路
.

藕合回路 电容 (C 一 14 0 p f) 和

B o x c A R 的输入阻抗 ( , 一 1 o k卿 组成
.

祸合回路的时间常数为
下二 一 2兀

·

C
· r 七 8 瞬

这个时间常数小于光电流信号脉冲的时间宽度
,

可以认为
,

在 B o X C A R 的输入电阻上很

好地响应了光电流信号的时间变化
.

所以
,

我们将 B o x C A R 的选通门 (宽度 s sn ) 设置在

光电流信号脉冲的负峰位置上
,

随着入射的双光子之间的时间延时
,

测出相应的光 电流

信号峰值幅度变化
.

用二次谐波法测量光脉冲宽度技术中
,

测量的是 自相关函数的积分结果
.

本工作并

气压 , 3 3
,

26 P a

l包流 s m A

曰阵阵日
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2 自相关光脉冲 (虚线 ) 与光电流信号 (实线 ) 关系图 图 3 高斯函数的自相关图
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不采用信号积分的探测方法
,

而只采用选通门
,

仅仅测量光 电流信号的峰值变化规律
.

所测到的 V( t
, : ) 峰值正 比于 (F t

, : ) 峰值的变化
.

容易证明
,

本工作的测量方法等效于 自

相关函数测量法
.

( 1) 假设光脉冲波型为时间的高斯函数
I ( t

,
t
。

) = 且e 一 ( `
一

`
。

) ,

( 2) 其自相关函数为
R (·

卜 厂
, (`

, `·

卜 , (`
, `。 +

·

卜 d` 一

卫二
,

2

一
’

一
’ ·

d` -

R ( 0 )
· e 二 : 2 2 2

其中 R ( 0) 为一个与
丁 无关的常数

·

( 3) 再考察 V (t
, ;

)
.

设 mF
a x

(t
, :

) 为
:

固定时 (F t
,

)T 在时间轴上的最大值
.

此时的 t 应取为 t 一 t
。

+ T/ 2
,

如

图 3 所示
.

由于 V ( t
, T

)
。 a 、

~ F 1 2
( t

, : )
二。二

= 〔了( t
,

t
o

)
·

I ( t
,

t
。

+
T

) 〕m : x
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m a x
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, : ) 一 且 2 · e 一 `卜 ·̀ ) 2一 ` ,

一` , 2

1
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一 F
m。 x
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,
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其中 mF
a 、

(t
,

0) 为一个与
:

无关的常数
.

可见
,

(R
丁 )

一 T
曲线和 mF

a 、

(t
, : 一 T

曲线归一化后为同

一曲线
.

2 实验和结果

本工作原理上与我们过去的工作方案相似
〔`

, “ 〕 ,

不同的是在双光子泵浦的二路光脉

冲间引入延迟线
.

二路激光来自两台结构相 同的染料激光器 (德国 L A M B D A 公司 )
.

两激

光的波长分别为 6 1 4
.

50 6 n m 和 59 7
.

3 07 n m
,

它们按预置的相互时延间隔
,

沿同一方向经

一透镜入射到含 N e
原子的空心阴极灯去

.

光电流信号从空心 阴极灯的供电电路中通过电

容藕合取出
,

送到一个 B O X C A R 数值平均器处理
.

B o x C A R 的选通门设置在光电流脉冲

的峰值处
.

由于所选取的二个激光波长并不与任何二个 N e
原子能级共振

,

所以
,

遮挡其

中任何一束激光
,

都观察不到任何光 电流信号
,

只有二束激光同时作用时
,

才可测到信

号
.

每一束激光的功率均为 0
.

1 m J
.

图 4 是测量结果
.

其中小方块为实测数值点
,

实线为

计算机拟合曲线
.

(R 钓 为自相关函数
,

(I t) 为从 (R )T 返推 出的激光脉冲的时间输廓
.

从

(I t) 曲线
,

我们可求得光脉冲的时间宽度为 △ T 一 16
.

0 n s
.

为了验证结果的正确性
,

我们对激光脉冲作了实时测定
,

用一快速光二极管接收激

光脉冲送入 B o x c A R 处理
,

用 Z ns 的选通门扫描整个光脉冲轮廓
,

记录激光脉冲的真实

波形如图 5
.

比较图 4和图 5
,

我们看到实际的光脉冲轮廓并非对称
,

而光电流光谱自相关方法得

到的结果却总是对称的
,

这与二次谐波自相关函数技术所得结果一致
.

此外
,

实测结果

表明光脉冲曲线相对地呈现出较大的局部的起伏
,

而 自相关方法反映的是光脉冲强度分

布的整体轮廓
,

局部变化不容易反映出来
.

实测光脉冲轮廓不对称原因
,

我们认为是由

于准分子激光器的脉冲放电电路特性引起
.

对准分子激光器的输出光脉冲进行直接的观

测
,

也获得相似的结果
.
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从图 5曲线拟合中
,

估算激光脉冲宽度 1 6
.

8 sn
.

然而实验中
,

光电流信号虽然经过

B o X C A R 的多次平均
,

仍然有 5 % 左右的抖动
,

相应的最大读数误差为 I sn
,

即实测结果

应为 ( 16 士 1) ns 在这个误差范围内
,

与自相关方法还是很好地符合的
.

3 讨 论

本工作采用不同频率的两个光脉冲实现双光子吸收可以进行完全没有背景的光脉冲

宽 度自相关测量
.

可以用一 已知宽度的光脉冲与待测光脉冲共同实现双光子吸收
,

从而

可求待测光脉冲宽度
.

如果两个光脉冲为同一个脉冲分离所得
,

则它们具有相同频率和相 同波形
,

仍然可

以采用本方法测量
.

由于双光子吸收的物质很多
,

而方法也可以多样性
,

探测的信号不

一定局限于光电流
,

而可以是荧光信号
,

光声信号或者是其他方式 的信号
,

取决于采用

的激光光谱学方法
.

吸收物质和光谱方法的多样性是本方法的最大优点
.

但是
,

由于本工

作中所探测的只是间接的光电流信号
,

其中必然会引入测量电路上的误差
,

是本工作的

最 大局限性
.

本工作只在纳秒时间尺度内进行
,

我们期待着能够推广应用于皮秒脉宽的

测量中
.
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pi e o s e e o n d p u l s e s ,

A P p l P h y s L e t t 1 9 6 9
,

1 4 ( 1 0 ) :
3 1 8 ~ 3 2 0

周 达君
,

谢汉伟
,

余 振新
.

从 原子双光子吸收截面的实验测定
.

中山大学学报 ( 自然科学

版 ) 1 9 9 1
,

3 0 ( 1 ) : 3 4 一 3 9

周达君
,

程捷
,

李润华
.

N e

原子 Z P
J

能级寿命测定
.

中国激光
,

1 9 9 4
,

2 1 ( 9 ) :

73 9
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Ee r zG
,

L a v i S
,

M i r o n E
.

A s im P l i f i e d t h e o r y o f t h e o P t o g a lv a n i e e f fe e t
.

I E E E J o u r n a l o f Qu a n t u m

E le e tr o n ics
,

1 9 7 9
,

Q E
一

1 5 ( 1 2 ) : 1 3 2 8 ~ 1 3 3 2

T h o
m as C a e s a r ,

J e a n 一
L o u i s H e u l ly

.

E x Pe r i m e n t a l e v id e n e e o f n o n 一
in v e r t e d P o Pu la t i o n i n a n e o n

h o l lo w
一 e a th do

e
,

O P t ie s e o m m u n ie a t io n s ,

1 9 8 3
,

4 5 ( 4 ) : 2 5 8 ~ 2 6 0

M e a s u r e m e n t o f L i g h t P u ls e
W i d t h b y T w o 一

P h o t o n A b s o r P t i o n

Z h o o D a夕u n 朱
C h e n夕 J 艺e L : R u , h u a

A sb t r a e t T h e m e t h o d o f t w o 一 P h o t o n a b s o r P t i o n f o r m e a s u r i n g n s li g h t P u l s e w i d t h 15 P r e s e n t e d
,

T h e P u ls e w i d t h m e a s u r o d i n t h is x Pe r i m e n t 15 w e l l i n c o r r e s P o n d e c l W i th t h a t m e a s u r e d b y t h e

t r a d i t io n a l m e t h o d
.

I t 15 e x Pe e t e d t h a t t h e n e w m e t h o d 15 s u it a b le f o r t h e m e a s u r e m e n t i n P s

d o m a i fl
.

K e y w o r d s t w o 一 P h o t o n a b s o r P t io n , a u t o 一 e o r r e l a t i o n f u n e t io n , u l t r a s h o r t l ig h t Pu ls e

层畏鸿刽奋仁 f 洲旨瞪心法翻荟层考

·

简 讯
·

介观物理理论文集出版

1 9 9 4 年 12 月第一届全国介观物理理论研讨会于广州 中山大学举行
.

会后
,

由李华

钟
、

周义 昌主编的《介观物理理论 》收录了研讨会的 15 篇研究论义
,

最近 已由中山大学学

报编辑部编辑出版
.

该文集既有综述介观物理领域新近的进展
,

又有交流国 内及香港地区有关介观物理

的最新研究成果
,

同时也介绍了国内外介观物理实验的研究现况
.

该文集得到中山大学高等学术研究中心基金会 (香港 ) 赞助 出版
.

邮购请与中山大学

高等学术研究中心联系
.

(张 文 )

带 I n s t i t u t e o f L a s e r a n d S Pe e t r o s e o P y
,

Z h o n g s h a n U n i v e r s i t y
,

G u a n g z h o u
5 1 0 2 7 5


