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关于媒质层厚度对表面二次谐波的影响赘

陈湛郑家骤王文澄幸志吗
(复旦大学物理系〉

提要

术文探讨了表面二次谐植的增强效应与活性媒质层厚度之间的关联，用实验方洁证实了最大的增强

效应对应于表面等离子振荡捉化激元(Surfaco Plasmon Polariton) 在最佳媒质层厚度条件下的散发，从

而与所产生的较高表面场强有关.

一引

近年来p 对于表面的非线性光学效应曾经引起了较多的讨论，并且认为有可能发展成为

研究表面物理的一种新的补充手段。在这类非线性效应中，尤以表面增强效应更是受到人

们的注意q 目前已普遍承认表面增强效应的本质主要是电磁性的p 其中包括表面等离于振

荡激元波 (Surface Plasmon Wave，简称自PW)受到共振激发p 使得表团范围内的场强增大

所致山口 Simon 等人曾以自由电子模型的观点分析了非线性的二次谐波产生 (SHG) 的增

强p 认为入射的基频光被祸合到活性媒质层的表面上以激发 SPW，使表面附近的迅衰电磁

场大幅度地增强而导致较大的极化场的产生，从而可以得到大大增强的表面 SHG 信号币但

是由于在界面附近存在着基频激发场的衰减及 SPW 的阻尼，两者的综合作用，使得活性媒

质的金属层存在着一个最佳厚度口在这一最佳厚度下可以得到 SPW 的最强激发p 从而获

得最大的增强 SHG 信号;并且以碱金属为例p 从理论上计算了增强信号随活性媒质层厚度

变化的规律[2J 0 Simon 等人曾通过 SPW 的激发对银-石英界面的 SHG 作了测量[3]。但就

我们所知J 关于活性媒质层厚度与 SHG 增强效应之间的实验研究p 迄今未见到有过报道。

本文报道了用实验方法探求不同厚度银层样品的 SPW 激发特性与相应 SHG 信号之

间的关联丁实验结果表明:SHG 增强信号随匹配角变化曲线的半宽度与活性媒质复介电常

数旷的虚部有关3 其峰值位置则与♂的实部相关， SHG 增强信号的最大值对应于最佳的

的 SPW 的共振激发。对应银膜而言y 获得 SPW 最佳激友的厚度约在 500λ 左右，此时银
膜中的表面场强有了较大的增强。

-~、 测量原理

SPW 的共振激发及其测量是采用 Krotshmann 装置的衰减全反射 (ATR) 技术进行

的叮在折射率为 np = 、/8 11 =1.701 的重火石等边棱镜的一个边面上蒸镀一薄层银(见图 1

~i:{ 汗.':[司 19 '14 年 4 月 23 日;收到修改稿日期 1984 年 6 月 22 日
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图 1 两种不同厚度 Äg层的典型 ATR 谱

Fig. 1 Typical ATR spectra of Äg fíl皿
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图 2 右英基板上两种不同厚度 Ag 层的典型 SHG 谱

Fig. 2 Typical SHG spectra of Ag film on quartz suhstrate (arbitrary unit) 

中的插图)，若以在入射面内偏振的 P 偏振光在棱镜内入射到棱镜-银层界面上p 在入射角

大于!临界角的条件下p 其迅衰场将延伸到银层一空气界面上。 若入射光束的波矢沿银层表面

的分量与银层-空气界面上的 SPW 波矢相匹配时p 迅衰场就可以激励 SPW 而使入射的光

能流糯合到沿银层-空气界面传播的 SPW 中去，因而全反射的光强将不再是与入射光强相

等而是爱到衰减，从而得到 ATR 谱。并视是改变入射角还是改变入射光波长去实现披欠
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匹配而分为角度扫描 ArrR~普或波长扫描 ATR 谱。本实验是采取角度扫描法。利用理论

的反射光强公式对 ATR谱曲线进行计算拟合p 可以求得活性媒质银层的复介电常数
8*(♂=白十is2) 及其厚度 dU30

SHG 信号是用 YAG 激光在棱镜-银-石英系统中测量的y 样品见图 2 中的插图。实验

装置及详情见作者以前的工作E530 实验中通过改变入射角。测得 SHG 增强信号的响应曲

线。

三、实验及结果分析

银膜是在 10-5 Torr 的真空中蒸镀的3 每次都同时蒸镀在一块玻璃棱镜及一块石英基

板上以保证这两块样品上有相同银层厚度及介电常数。蒸镀的监厚方法采用透射率控制法p

蒸发速率是 10λjsocQ 总共蒸镀了从 150'"""'700λ 左右的六种不同厚度的银膜3 用镀制在棱
镜上的银膜作 ArrR 谱的测量，用镀制在石英基板上的银膜作 SHG 信号的测量d

在角度扫描法:ATR 谱的测量中p 角度的定位精度为 0.01 0 J 所用光源的波长是 He-Ne

撤光器的 6328 Åo 图 1 是两种不同厚度银层的典型 ArrR 谱。从 ATR 谱上确定 SPW 共
振激发的搞合角 ()ATR，共振峰的角半宽 49;fATb 及最小反射率 Rmino 由图中可以看出，对

应于不同厚度的银膜) () ATR、 AO;tATRJ 及 Rmin 这三个参量变化很大3 这表示 SPW 的特性对

银膜的厚度是灵敏的。对实验曲线作计算拟合求得相应银膜的厚度 d及复介电常数的实、

应部分 81、 820

SHG 信号的测量是用 YAG 激光器的1. 06μ皿作为基频光3 脉宽为 6ns，能量小于

4皿J。蒸镀在石英基板上的银膜用匹配被与棱镜相贴合，此装置角度扫描的定位精度为

20"0 5320A 的 SHG 信号是用光电倍增管接收3 并馈入到信号平均器 Boxcar 中。从 SHG

的信号响应曲线可确寇搞合角 αSHG 及角半宽度 AO;mG} 。因 2 给出了石英基板上两种不

同厚度银层的典型 SHG 谱。

测量所得的数值己列在表 1 和表 2 中。表 1 是银膜介电常数的实部臼与 ()ATR、 αSIIG 随

不同厚度 d 的变化规律p 图 3 绘出了这些变化的曲线。从图中可以看出当银膜厚度在

，-..; 500λ 左右时p 这三个参量均达到极值，说明在SPW 最佳激发的条件下， SBG 增强信号也
最大。表 2 是银膜介电常数的虚部岛、 ArrRì昔及 SHG 信号响应曲线的角半宽度(49;fATRJ、

1莫厚 â(A) 655 

介电常数声声J 一 13.546
el 

ATl元璋(吐~Z吐
θATR (r'':.:; 

36.71 

SIK:α峙(位哇iT一
αS!lG ~f1't) 

3.67 

. 

表 1 酌， 8ATR 与 α日HG 随 Ag 层厚度 d 的变化

Tablo 1 The effocts of d on 211 AATR and aSHG 

604 445 401 

-12.556 -18.053 -10.510 

36.86 36.35 37.22 

4.33 3.50 3.83 

330 150 

-8.899 

33.98 

4.76 4.R3 
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表 2 ε2， A8主(ATR) 与 A8去 (8HG) 随 Ag 层厚度 d 的变化

Ta ble 2 The e:ffects of d on 82, Lle 1, • ~h 、 and Lle 1 '"叶m
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ATR 曲或角半宽

L1B}, (A 'fR) (度〉 0.30 

:::ìHG 曲线角半宽

L1 B-À (SHO) (度) 0.50 

.JB1 (SHG) 与银膜厚度 d 的关联。图 4 是对应的曲线。从图中可以看出3 响应曲线的角半宽

度随 d 的增加而递减3 并且与岛的变化趋势相一致。

从这些结果表明，银层的复介电常数♂的实部与 ArrR 谱的吸收峰及 SHG 增强信号的

峰值密切关联;而 f 的虚部、 ArrRt普吸收峰的角半宽度及 SHG 增强信号的角半宽度均随

厚度 d 有相一致的变化趋势。银层厚度在 500λ 左右时， ATR 谱具有最深凹陷p 即 SPW
获得了最佳的激发。实验也发现2 在兼顾信号噪声比及响应曲线半宽度的情况下p 银膜厚度

d"， 500 λ 时， SHG 的检测最佳。由此可见p 利用通过 SPW 激发产生 SHG 增强信号作为
表面光学性质的分析手段时，作为活性媒质的银层应该选 500λ 左右为宜。

tl αSHaBATS 

36 

}>EG TE 
局
且
民

u
l
-
-
-


J
η
a
n
-


Ii 
AVAU A"AU 

t2 

e_晴_ e主

IJ, --E! 1.0 
• -- L1f1t1~，'~Hm 

们 -"μ~ ， 10 
t -- Llel/~ (.I.TIl) 

d(Å) 

-18 甲-α3.55日。 1.0 
-t --{hm 

-16 0.8 8 +- 0.8 

-14 31 0.6 

-12 0.4 4 

0.4 

4.5 0.2 -10 2 

d(A) 
300 500 3∞ 5ω 

图 4 82, L1e主 (ATR) 与 40j(EHG) 随 Ag 层厚度 d 的变记
图 3 8 1, ()ATR 与 α阻。随 Ag 层厚度 d 的变 i毛 z 

Fig. 4 The e:ffects of d on 82J L1e .!/.",O) and LlÐ ~ 
Fig. 3 The e:ffeds of d on 61' eATR and αSBG 主 (ATR)
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本实验是首次利用 ATR 技术分析表面 SHG 信号增强效应与活性媒质的复介电常数

之间的关联p 得到了较好的统一y 并且讨论了 SPW 的激发对 SHG 增强特性的影响3

实验结果表明 SHG 增强曲线的峰值位置及角半宽度均与银膜的复介电常数有关p 而

复介电常数与银膜的厚度有关p 这与 Simon 的理论分析一致。可以认为利用表面增强的

SHG 信号及 SPW 的检测，对于研究表面的非线性及线性光学特性是一个有用的工具。
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Abstract 

The correla古ion between the 也hickness of 古he active medium with the enhancement 

of the second harmonic genoration signals on surfaco is studied. It is tdontl且ed by 

oxporimontal me世lOd th仙也o maxi皿um enhancoment of tho socond harmonic signal 

corrospOD ds to 吐100pti皿um thicknoss of 由e active modium where in fact that surface 

plasmon polariton has been woll oxcited and honce closely rolatod 也。他e stro且g

enrichmo川 of 也ho fiold gonoratod at the surfaco. 




