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摘要　基于非线性传输方程与五能级速率方程的耦合模型分析了超高斯脉冲在反饱和吸收（ＲＳＡ）作用下的动态

响应特性。研究了脉冲时空波形在ＲＳＡ材料中的演化规律以及脉冲与材料相互作用的动力学过程。讨论了单重

态第一激发态寿命对输出脉冲时空波形的影响，并优化了材料参数以避免时空畸变。对新型ＲＳＡ材料的开发以

及在时空波形敏感领域的应用具有指导意义。
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１　引　　言

光限幅效应（ＯＬＥ）是一种非线性光学效应，在

低光强（能量）激发下，介质具有较高的线性透射率，

随着输入光强（能量）增大，输出光强（能量）近似线

性增加，当光强（能量）达到一定阈值后，介质具有较

低的非线性透射率，随输入光强增加，输出光强被限

制在一定范围内［１］。光限幅器常被用于保护眼睛或

光敏元件免受激光损伤。金属酞氰［２，３］、金属卟

啉［４］、三苯胺衍生物［５］、偶氮苯［６］、ＣＴＮｉ
［７］等多种材

料具有光限幅特性。以往对光限幅材料的评价集中

于良好的能量透射率曲线、快速响应、较快的光谱和

时间动态范围等性能［４］。

发展至今，限幅器的应用已扩展至脉冲整形、光

通信、激光聚变等领域。在这些领域的应用中，输出

脉冲时空波形的畸变是极为不利的，从而光限幅材

料性能的评价又增加了输出脉冲时空分布这一新指

标。Ｇａｏ等
［８］研究了双光子吸收材料中激发态吸收

对高斯脉冲时空波形的影响。Ｋｈｏｏ等
［９］研究了基
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态、激发态粒子饱和效应以及多光子吸收的光强依

赖性对脉冲激光在多光子吸收材料中非线性透射率

的影响。反饱和吸收（ＲＳＡ）材料适用于较宽的脉宽

与光谱范围，具有极好的化学、热稳定性［１０］，是理想

的宽带限幅材料；此外，超高斯脉冲在激光聚变领域

有着重要应用。基于以上考虑，本文理论分析了超

高斯脉冲经过ＲＳＡ材料后输出脉冲的时空特性及

材料与激光作用的动力学过程，研究了材料第一激

发态寿命对输出脉冲时空特性的影响。

２　理论描述

强度传输方程与速率方程耦合是研究ＲＳＡ材

料中的非线性效应的传统方法，存在衍射、色散以及

自聚焦的情况下，传统的强度传输方程难以细致地

描述光限幅过程，本文采用电场传输方程。电场传

输方程与速率方程的耦合理论，能够描述包括载流

子密度的动力学过程以及非线性克尔效应引起的吸

收增强。结合材料参数，比如吸收截面、衰退速率，

可以预言非线性吸收。能够研究脉冲特性，包括脉

冲时间宽度、空间尺寸、入射能量，与载流子动力学

ＲＳＡ体的相互作用。

在单色光近似下，将快变部分分离，光场和电极

化强度可表示为［１１］

犈（狉，狕，狋）＝
１

２
犃（狉，狕，狋）ｅｘｐ（ｉ犽０狕－ｉω０狋）＋犮．犮．

犘（狉，狕，狋）＝
１

２
犘（狉，狕，狋）ｅｘｐ（ｉ犽０狕－ｉω０狋）＋犮．犮

烅

烄

烆
．

，

（１）

式中犃、犘分别为光场和非线性电极化强度的复振

幅犽０ 和ω０ 分别为入射光场的波数和频率。忽略高

阶色散，电场在非线性介质中传输可用非线性薛定

谔方程描述［１２］

犽１


狋
＋


（ ）狕犃 ＝ ｉ

２犽０

２
狉犃－

ｉ

２
犽２

２

狋
２犃＋

ｉ
狀２ω０
犮
狘犃狘［ ］２ 犃－ ｉω０

２犮狀０ε０
犘ＮＬ， （２）

式中犘ＮＬ为ＲＳＡ引起的非线性电极化强度，犽狀 ＝


狀犽

ω
狀

ω０

，狀２ 为非线性折射率系数。为体现材料微观

特性对非线性吸收的贡献，光场与物质的相互作用

由半经典理论描述，即光场是经典的，物质是量子化

的。利用密度矩阵，极化强度矢量表示为［１３］

犘＝犲∫φφ
狉ｄ狓＝∑

狀犿
ρ狀犿μ犿狀 ＝Ｔｒ（ρμ）． （３）

　　系统哈密顿量犎 包含两部分：未微扰哈密顿算

符犎０，相互作用哈密顿算符犎１。在电偶极近似下，

犎１＝－犲狉·犈＝－μ·犈，假定光场在狓 方向偏振，

犎１＝－μ·犈＝－μ狓犈狓＝－μ犈。狀能级的本征态和本

征值分别为｜狀〉、ε狀＝ω狀。系统波函数和哈密顿算

符可以表示为｜φ〉＝∑
狀
犮狀｜狀〉、犎０｜狀〉＝ε狀｜狀〉。密度

矩阵算符定义为ρ＝｜φ〉〈φ｜，其运动方程为

ρ＝－
ｉ


［犎，ρ］． （４）

将运动方程写成矩阵元形式并唯象的引入弛豫

项［１４］：

ρ狀狀 ＝－γ狀ρ狀狀 －
ｉ犈

∑犿≠狀
｛μ狀犿ρ犿狀 －μ犿狀ρ狀犿｝， （５）

ρ狀犿 ＝－（γ⊥＋ｉω狀犿）ρ狀犿 －
ｉ犈

μ
狀犿（ρ狀狀 －ρ犿犿），（６）

式中γ狀为狀能级粒子数的衰减速率，γ⊥＝γ狀犿 ＋γ狆犺

为电偶极矩衰减速率，μ狀犿 为电偶极矩矩阵元，ω狀犿 ＝

ω狀－ω犿为原子跃迁的角频率。假设犈（狋）以及狘狀〉态

的粒子数ρ狀狀 为时间的慢变项
［１５］，求解（４）式并做旋

转波近似：

ρ狀犿 ＝
ｉμ狀犿
２
犈（狋） ρ狀狀 －ρ犿犿

ｉ（ω狀犿 －ω０）＋γ⊥
ｅｘｐ（－ｉω０狋）．

（７）

将（７）式代入（５）式，密度矩阵对角元可写为

ρ狀狀

狋
＝－γ狀ρ狀狀 ＋∑

狀≠犿

σ狀犿（ρ狀狀 －ρ犿犿）， （８）

式中σ狀犿 ＝ω０γ⊥μ
２
狀犿／｛狀犮ε０［（ω狀犿 －ω０）

２
＋γ

２
⊥
］｝为

狘狀〉态到狘犿〉态的吸收截面，＝犐／ω０ ＝犮狀ε０

狘犈（狋）狘
２／（２ω０）为光子流量。

图１ ＲＳＡ体的五能级模型

Ｆｉｇ．１ ＳｃｈｅｍａｔｉｃｅｎｅｒｇｙｌｅｖｅｌｄｉａｇｒａｍｏｆＲＳＡｍａｔｅｒｉａｌ

（８）式中角标犿的取值取决于具体的能级结构

和跃迁选择定则。图１为描述发色团能级结构的五

能级模型［１６］，三个单重态能级与两个三重态能级耦

合。图中Ｓ０ 为基态，Ｓ１、Ｓ２ 分别为单重态第一、第二

激发态，Ｔ１、Ｔ２ 为三重态第一、第二激发态，犖狀 为狀

能级的电子数，σ狀犿 为狀能级到犿 能级的吸收截面，

犽狀犿 为狀能级到犿 能级的衰退速率。令犖狀 ＝ρ狀狀 为狀

０２０２００２２
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能级粒子数，利用（８）式得到与图１相应的速率方

程为

犖０

狋
＝－σ０１犖０＋犽１０犖１＋犽３０犖３

犖１

狋
＝σ０１犖０－（σ１２＋犽１３＋犽１０）犖１＋犽２１犖２

犖２

狋
＝σ１２犖１－犽２１犖２

犖３

狋
＝－（σ３４＋犽３０）犖３＋犽４３犖４

犖４

狋
＝σ３４犖３－犽４３犖

烅

烄

烆
４

．

（９）

由（３）式和（７）式可以得到

犘ＮＬ ＝－
ｉ狀犮ε０

ω０
［σ０１犖０＋σ１２犖２＋σ３４犖３］犃．（１０）

鉴于超高斯光束在聚变驱动器中应用的普遍性，假

设入射脉冲为

犃（狉，狋，狕＝０）＝犃０ｅｘｐ
－狉

８

２犪（ ）８
０

ｅｘｐ
－狋

８

２犜（ ）８
０

，

（１１）

式中犪０ 为光束束腰半径，犜０ 为１／ｅ强度的半峰全

宽，犃０ 为入射脉冲幅值，犃
２
０ 表示入射脉冲峰值光

强。传输方程做移动坐标变换并归一化处理：

犙＝
犃
犃０
，　ρ＝

狉
犪０
，　ξ＝

狕

犽０犪
２
０／２
，　τ＝

狋－犽１狕

犜０
．

（１２）

利用（１２）式，结合（１０）式，传输方程变为



ξ
犙 ＝

ｉ

４

２

ρ犙－ｉ
１

２
·γ

２

τ
２犙＋ｉ犪狆狘犙狘

２犙－

δ［σ０１犖０＋σ１２犖１＋σ３４犖３］犙， （１３）

式中犪狆 ＝ （狀２ω０犃
２
０／犮）犽０犪

２
０／２，γ＝犽０犽２犪

２
０／（２犜

２
０），

δ＝犽０犪
２
０／４。（９）式和（１３）式即为描述ＲＳＡ效应的

耦合方程。

３　结果与讨论

在计算过程中未考虑自聚焦和色散的影响，计

算参数见表１
［１６］，计算过程中的所有入射脉冲波形

如图２所示。

３．１　输出脉冲波形的特征

图３为不同传播距离（狕＝０．３，０．６，０．９，

１．２ｃｍ）处的时空分布。从图中可看出，随着脉冲

传输距离的增长，脉冲时间轮廓后延变缓、峰值前

移，畸变明显；脉冲空间轮廓发生改变，脉冲能量不

断减少。在对脉冲波形要求严格的情况下脉冲波形

畸变是有害的，为避免空间畸变传输距离应小于

表１ 文中计算参数

Ｔａｂｌｅ１ Ｍａｔｅｒｉａｌｐａｒａｍｅｔｅｒｓｕｓｅｄｆｏｒｓｉｍｕｌａｔｉｏｎ

Ｐａｒａｍｅｔｅｒ Ｖａｌｕｅ

λ／ｎｍ ５３２

犪０／μｍ ４５

犜０／ｐｓ ４０

犖Ｔ／ｃｍ
－３ ６．０２２×１０１７

σ０１／ｃｍ
２

２．４×１０－１８

σ１２／ｃｍ
２ ３．０×１０－１７

σ３４／ｃｍ
２

４．８×１０－１７

犽１０／ｎｓ
－１ ０．１４４

犽２１／ｐｓ
－１ １．０

犽１３／μｓ
－１ ７７．８

犽３０／ｍｓ
－１ ５０．０

犽４３／ｐｓ
－１ １．０

图２ 入射脉冲时空分布

Ｆｉｇ．２ Ｓｐａｔｉｏｔｅｍｐｏｒａｌｓｈａｐｅｏｆｉｎｃｉｄｅｎｔｐｕｌｓｅ

０．３ｃｍ。图４为材料长度小于０．３ｃｍ时脉冲的空

间与时间分布。图４（ａ）表明，传输２ｍｍ时脉冲空

间分布已发生畸变，因此将传输距离限制在２ｍｍ

以下可避免明显的空间畸变；图４（ｂ）表明控制传输

距离同样有助于降低时间畸变。

３．２　脉冲时空分布与粒子数密度的关系

为了描述脉冲演变的动力学过程，图５给出了

图３中相应传播距离处的归一化粒子数密度分布

狀犻（犻＝０～４）。图５（ａ）为狕＝０．３ｃｍ处的粒子数分

布。初始时刻，所有粒子处于基态Ｓ０（狀０ ＝１．０），在

脉冲前沿，基态（Ｓ０）粒子数减少，激发态（Ｓ１）粒子

数增加。因为初始时刻粒子全部处于基态，所以材料

对脉冲前沿的吸收取决于σ０１狀０犐。随着Ｓ１ 能级粒子

数增加（狀１＞０），对脉冲的吸收由σ０１狀０犐＋σ１２狀１犐决

定。由于Ｓ１ 能级寿命（τ１０）远大于脉宽，导致粒子数

在Ｓ１ 聚集，在脉冲持续时间范围内极少粒子衰退至

三重态第一激发态（Ｔ１）（图５中狀３）。因此，即使σ３４

与σ１２ 差别不大，Ｔ２ 能级粒子数也极少（狀４ ～０）。鉴

于此，各图中均没有给出狀４的分布。从图５可看出脉

０２０２００２３
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图３ 不同传播距离处的脉冲时空分布

Ｆｉｇ．３ Ｐｕｌｓｅｓｐａｔｉｏｔｅｍｐｏｒａｌｓｈａｐｅａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｒｏｐａｇａｔｉｏｎｄｉｓｔａｎｃｅ

图４ 不同传播距离处的脉冲。（ａ）空间分布（狋＝０）；（ｂ）时间分布（狉＝０）

Ｆｉｇ．４ Ｐｕｌｓｅ（ａ）ｓｐａｔｉａｌ（狋＝０）ａｎｄ（ｂ）ｔｅｍｐｏｒａｌ（狉＝０）ｓｈａｐｅａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｒｏｐａｇａｔｉｏｎｄｉｓｔａｎｃｅｓ

图５ 不同传输距离处各能级粒子数分布

Ｆｉｇ．５ Ｐｏｐｕｌａｔｉｏｎｄｅｎｓｉｔｙｏｆｔｈｅｆｏｕｒｌｅｖｅｌｓａｔ狉＝０ａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｒｏｐａｇａｔｉｏｎｄｉｓｔａｎｃｅｓ

０２０２００２４
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冲后沿的Ｓ１ 能级粒子数（狀１）多于前沿，由于ＲＳＡ

效应主要来自于Ｓ１ 能级粒子数的贡献，材料对脉冲

后沿的吸收强于前沿，导致脉冲峰值向前移动。并且

随着传播距离的增长，前移量逐渐增加，见图４（ｂ）。

图５（ｂ）～（ｄ）展示的动态响应过程与图５（ａ）类

似，不同的是，随着传播距离的增加，脉冲能量被之

前的ＲＳＡ过程大量吸收，因而从基态跃迁至激发态

的粒子数逐渐减少。

３．３　单重态第一激发态寿命的影响

前述分析表明，之所以发生时间波形畸变，是因

为Ｓ１ 能级寿命大于脉冲宽度，跃迁至第一激发态的

粒子数在脉宽范围内不会衰退至基态，脉冲前沿聚

集的粒子通过ＲＳＡ加强了对后沿的吸收，从而导致

了吸收的不均匀性，这正是ＲＳＡ累积性的体现。因

此，我们分析了缩短犛１ 能级寿命对脉冲响应特性的

影响。图６比较了不同Ｓ１ 能级寿命下传输１．５ｍｍ

的输出脉冲与入射脉冲的等高线图。图６（ａ）对应

入射脉冲；图６（ｂ）表明输出脉冲峰值前移、后沿塌

陷；当Ｓ１ 能级寿命缩短至（４０ｐｓ）与脉宽相当时，输

出脉冲峰值无明显变化，但峰值前移量减小、后沿塌

陷程度降低，见图６（ｃ）；图６（ｄ）表明，当Ｓ１ 能级寿

命（４ｐｓ）远小于脉宽时，输出脉冲峰值略微升高，但

脉冲畸变可以忽略。

图６ 不同Ｓ１ 能级寿命下输出波形１．５ｍｍ处的等高线图

Ｆｉｇ．６ ＣｏｎｔｏｕｒｐｌｏｔｓｏｆｔｈｅｏｕｔｐｕｔｐｕｌｓｅｆｏｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔＳ１ｌｉｆｅｔｉｍｅｓａｔ狕＝１．５ｍｍ

图７ 不同Ｓ１ 能级寿命下输出波形１．５ｍｍ处的（ａ）空间波形（狋＝０）和（ｂ）时间波形（狉＝０）

Ｆｉｇ．７ ＯｕｔｐｕｔｐｕｌｓｅｓｈａｐｅｆｏｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔＳ１ｌｉｆｅｔｉｍｅｓａｔ狕＝１．５ｍｍｉｎ（ａ）ｓｐａｔｉａｌ（狋＝０）ａｎｄ（ｂ）ｔｅｍｐｏｒａｌ（狉＝０）ｄｏｍａｉｎｓ

　　图７为不同Ｓ１ 能级寿命下的脉冲空间波形与

时间波形。图７（ａ）展现的空间波形除幅度增大外，

随着τ１０减小空间波形未发生明显变化。由图７（ｂ）

可看出τ１０越小脉冲峰值前移量越小，后沿塌陷越

小。上述分析表明，减小τ１０可降低脉冲波形时间畸

变，但由于空间幅度增大，时间波形后沿的吸收减

弱，因此对脉冲能量的吸收将减弱。然而对于ＯＬＥ

在脉冲整形、信号处理甚至激光聚变领域的应用，过

分地强调透射率是有失妥当的。

０２０２００２５
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４　结　　论

由于ＲＳＡ效应的累积性，超高斯脉冲在ＲＳＡ

作用下时空波形均发生畸变。输出脉冲时间波形峰

值前移，后沿变缓，随着传输距离增加，前移量变大，

脉冲能量不断减小，并且衍射现象逐渐明显。各能

级粒子数动力学过程表明，缩短单重态第一激发态

寿命可改善脉冲时间波形畸变。通过控制传输距离

以及激发态寿命，输出脉冲时间畸变可完全避免，但

能量透射率随之升高。在实际应用中，能量透射率

与输出脉冲时空分布应综合考虑。
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