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光谱及微微秒弛豫时间的测量
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提要

i二飞有重 t:- tB T几和新丑的号宅红外起快速可t~手口 1正在染料的Jé Hf及具微微f.") ~tt Í量时院的百~ 1;:，讨

论了有天的实驮技大D 直过干旦失乱量E每走了小于 1 ]S 自3系纯E;1司分掉率。刮得了囚种果祀的且在议豆叶

l商为 5~9ps 范围民的不同值。i.ê光亿程定性明显地比 Kodak *料好。

一、寻|

目前，微微秒激光技术己广泛地深入到光物理p 光化学及生物物理等领域的研究中 3 产

生微微秒激光脉冲的锁模染料，在这些工作中起了非常重要的作用:) Kooak 9740, 9860 染

料以及国产的五甲川和十一甲 }II，都曾是或一直是被作为 Nd3+-激光器的被动锁模的可饱

和染料= 最近， \V. Ka iser 和 K. H. Drex:hage 等人在探索更稳定的红外锁模染料上，取得

了新的进展山。由于在染料分子结构上的改进，他们获得了弛豫时!可短、光化学稳定性好的

红外可饱和吸收染料二本文就是报道其中一部分染料的光谱和吸收恢复时间的测量3 以及

某些相关的实验技术口

-~、 染料及其光谱

图 1 给出了四种染料的结向式2 为简单起见，把它们命名为 No. 188, No. 189, 1'0. 392 

和 No. 190~ 

由国可见F 前三种染料的结构骨架基本上相同2 只是中间六环上的连接键上有一些差

异c 而 NO.190 染料分于p 在两边对称的位置上增加了一部分对称环c

所有的染料搭解于 1， 2-二氧乙:民中 c 用分辨率为 1丑m 的 Bookman 双光束光谱光度

计测定了所有染料痞液的吸收光谱。 同时也用脉宽为 20町的钱破璃激光器激发，测定了

荧光光谱(详细装置见参考文献 [2J 中〉。吸收和荧光光谱一并画在图 2 中。

No.188 和 No.189 染料的吸收光谱几乎没有差别，而荧光光谱的确稍有不同口因为

NO.392 染料的荧光太弱，光谱两翼的荧光潭没在背景中。所以在图 2 中没有绘出这种染料

的吸收和荧光光谱图。染料 No.392 的眼收光谱与 No.188， No.189 染料是一样的。

由图 2 可见，荧光光谱和吸收光谱呈明显的镜对称形式。
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No. 188, No. 189 和 NO.392 染料吸收峰位于1.12μ，血，荧光峰相对于股收峰位移约

为 0.06μffi:> 而 No.l90 染料的吸收峰位于1.17 1.0 

μm，荧光峰的斯托克斯位移约为 0.05μmf ::: 

四种染料在1.侃μ皿处都有很强的吸收，这对 :1 
于锁模染料是一个很重要的特性q

1. 微微秒单脉冲的产生

测定微微秒弛豫时间，通常可以采用两种微微

秒激光光源，一种是由锁模激光器输出的系列脉冲p

另一种是从锁模脉冲系列中选出并经过一定放大的

单脉冲二前者虽然易于获得p 但它们所能达到的时

间分辨率和实验精度，常受很多因素限制。例如y 在

锁模 Nd3+-坡璃激光器输出的超短脉冲系列中 3 随

着脉冲在系列中所处位置的不同F 其脉冲质量也是

不同的问岳， [;.6)。只有那些处于脉冲系列前沿中较前

面的脉冲受到j较小的自相位调制，才近于带宽极限。

而其后面的脉冲受自，相位调制的影响越来越大3 脉冲的频谱增宽，质量变差p 以致于在某些

高分辨率的实验中 3 这种脉冲不能利用口

为了进行高分辨、高精度的微微秒时间测量p 我们利用如图 3 所示的实验装置，来产生

单个微微秒光脉冲C73D

钳i模激光振荡器工作时刚好

高于闰值F 充电电源叫以保证 1

伏的精度。这时激光振荡器工作

很稳定口通过改变激光触发火花

隙的电极间距之间的电压以及球

隙内充入的氯气的气压，可以保

证从锁模脉冲系列前沿中较前面

的位置上选出质量好的单个微微

秒脉冲ζ

锁模激光振荡器输出的脉冲系列和经单脉冲选择器选出的单脉冲的示波器图形示于图

4 中 c

2. 自相关函数的测量

微微秒光谱学中时间分辨率的高低主要决定于下面几个因素 (1) 激光系统所提供的

超短脉冲的持续时间 (2) 脉冲的再现性 (3) 脉冲的形状;但)确定时间零点的精度 J

这样p 在超短时间分辨率实险中p 准确的定出时间零点J 脉冲宽度和系统的时间分辨率是十

分重要的。这里我们利用光在LiIOs 非线性晶体中和频的自相关测量方法定出脉冲宽度、
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〈α) (b) 

图 4 锁模脉冲系列(α) 和选出的单脉冲(b)的示波图形。 (b) 中

的单脉冲正是系列(的中被选掉的脉冲

Fig. 4 Osci1logram of the mode-locking picosecond train (α) and the selected 

single pulse (b). The pulse (b) is selected out of the 古rain (α〉

3 卷

时间零点和激光系统的时间分辨率。实验装置示于图 5 中 D

从锁模激光器中选出的单个微微秒激光脉冲(λ= 1. 06μm)，首先由分束器 S 分成两部

放大器 单脉冲选择 振荡器

图 5 自相关函数测量实验装置

Fig. 5 Experimental set-up of 

autocorrelation function 

分。其波矢分别为儿和 k9， 两光束光强

相等。一光束 (k1) 经过光延迟线 VD， 射

到 2mm 厚的且103 晶体上。而另一光束

(k2) 经反射镜 M 后3 又与第一柬光重新在

LiIOa 晶体上会合。 晶体加工成一类非共
F 线相位匹配形式。调整晶轴和二次谐波光

PM 束之间的夹角，使晶体满足相位匹配条件

kl+k9=ko k 为二次谐波的波矢口当只
有一束光照射到晶体上时，不产生倍频光

(λ=5300λ) 。仅当两光束在空间和时间
上在晶体中同步时，才能在两束光的角平

分线的方向上产生波长为 λ=5300主的倍频光。入射光强和倍频光强分别用光电管 PD和
光电倍增管 PM接收。所得到的积分信号由信号转换器和微处理机进行处理(图中未划

出〉。光延迟线 VD 可以使两个入射的红外脉冲在时间上保持!可步或相对延迟。通过调节

光延迟线 VD， 可以精确的测出两光束的自相关强度随延迟时间切的函数变化。下面的公

式给出自相关函数=
f+o。

S(tD) ,....., I I 1(t-tD)I2(t)dt , (1) 

其中 L 和 Ia 分别为两光束的强度分布轮廓。 在本实验中，两者的强度分布是相同的。S(tD)

是延迟时间为如时3 倍频信号的强度。如果两束 λ=1. 06μm 的红外脉冲到达晶体的时间

是错开的话，这时就无 λ=53ωλ 的绿光产生。通过调整光延迟线 VD， 使两束光越来越多
的在晶体中重叠3 同时测量所产生的绿，光强度3 就可以获得自相关强度曲线。测量结果绘于

图 6 中。

图 6 中每个测量点的值是 15 次测量的平均值。通过测量点的误差线为测量的均方根

误差。实曲线为一高斯函数曲线3 可见高斯曲线能很好的拟合测量数据。这充分说明我们
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冉的激光脉冲的再现性很好2 曲线的半宽度给出微微秒脉冲的持续时间为 2.7psJ 曲线的

峰值所对应的时间为 tD=OJ 即为泵浦和探测脉冲相对延迟时间的零点。给出的相对延迟

时间零点的精度为 O.2ps ::> 曲线后沿的斜率给出激光系统的时

间分辨率为 O.9ps 二l 因为红外脉冲和其倍频绿脉冲，在频率上

相差很大，且在空间上是分开的，同时光电倍增管对 λ=5300λ
的光十分灵敏。所以本实验没有背景干扰、高灵敏度，测量十分

方便。

3. 吸收恢复时间的测量

由测定的吸收光谱和荧光光谱可见。-0 跃迂波长都比

Nd3宁的 1.06μIII 激光跃迁波长更长3 在这种情况下3 当采用敏

激光器激发时，染料分子将被激发到 81 态的振动基态稍高一点

的某个 Franck-Oondon 态上D 由于 81 态内的弛豫总比 S 态

间的弛豫更快，因而仍按二能级模型来考虑这些分于内的光谱

动力学过程。详细的速率方程分析己在文献 [2J 中作了描述，并

给出结果公式:

1且 1n (T(t) / T国) =1且(句L) -t/刊 (2)

式中 ， T( t ) 和 T国分别为强光作用后当归=t 和∞时，样品的透过率::> L 为样品厚度yα。为

当 t=∞时的吸收系数(或未漂白吸收系数)，而 τ。即为可饱和吸收恢复时间c 按推导它与

可饱和吸收系数有如下关系:

α(t) = α。 (l_e-t/ T"a) 0 (3) 

可见) 17"a 即为在强光作用下可饱和吸收系数 α (t) 恢复到未漂白吸收系数甸的 (1-1， e) 时

所经过的时间 。 对于二能级系统，它也是 81 激发单态的寿命。

我们利用双脉冲的方法，根据。)式测定飞 ι 实验中 p 从锁模钦玻璃激光系统中产生的

脉宽为 2.7ps 的单脉冲 p 被分成两束:一束强的p 用来作为激发脉冲，使分子吸收达到饱和;

而另一束被衰减约为前者的 10-33 作为探测脉冲。这两个脉冲具有同样的偏振方向 二 经过
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精确地调整使之在样品上完全重合。通光延迟钱可调节第二个脉冲相对于第一个脉冲的时

间延迟。通过在样品前后放置的光电管来测定每次触发后3 到达样品的探测光强和从样品

透过的探测光强以及透过的泵浦-Jt强。这些数据经过微处理机处理后，直接地给出 T川的

结果，它通常取 15 次测量的平均值口

图 7 给出了 In (T(t)iT..，) 对延迟时间 tv 的关系。按公式 (2) ，曲线后沿的斜率直接结

出吸收恢复时间吨。对四种染料测得的吸收恢复时间分别为:τ。 (188) =5.5 :1:: 0 .5ps, 

可 (189) =6士 O.6ps， 'L/J (392) =8.5 ::I: O.8ps 和日 (190) =5.5土 O.5ps;J这四种染料的可饱

和吸收恢复时间都是很短的 f 但它们在1.06μm 处的吸收截面较小，所以染料在腔内的饱

和功率密度大大高于五甲川染料。

本工作是在慕尼黑技术大学物理系的 "W. Kaiser 教授领导下完成的。染料样品由 K.

H. Drexhage 教授提供。感谢与 B. Kopainsky 博士的有益讨论。
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Abstract 

In this paperJ theo ptical spectrum of several new ínfrared ultrafast saturable absorp
tlon dy吭 the measuremen t of 尬。ir relaxation time in picosecond region are mainlly 

described and 由。但perimen臼1 toohnology are discus町、d. The time resolution of the set

lJP has been deter皿ined being shorter than 1 ps by the autocorrelation measurement. 

rrhe measuroo a bsorption recovery time of four kinds of the dyes are form 5 to 9 ps. 

Theil' op七oche皿ical stability is much better than 五odak 986υ. 




