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提要

跟附在先学表面上的血哈哈串衍生物和幢黄素生物分子膜层，在波长)，-1.06μm 基被撒光作用τ，能

产生二民谐设和三次谐波信号.血吟唱衍生物分子膜产生的谐波光束，其方向性与基波相同，而核黄素则

不同，谐技信号散射在较大的角度范围内.

本文研究光学表面上吸附的分子膜(血P~琳衍生物和核黄素分子)在激光作用下获得二

次谐波和三次谐波的表面增强效应b

理论

非线性介质的极化强度 P与场强 E之间的关系为

P=X(1)E+言(2):EE十:i(8) ;EEE+… ð (1) 

二阶极化率 ï(ll)和三阶极化率 X<3) 是介质产生二次和三次谐波的依据。众所周知，在电偶

极近似情况下，具有反演对称性的晶体或多原子分子，由于二阶极化率 i(2) 为零，不能产生

二次谐波:一些染料分子(如 DASPI， Rb6G，…)，虽然是极性分子，但在榕液中，分子是

随机取向的p 其总的二阶极化率 Eω 为零，也不能产生二次谐波。但是股附在固体麦丽上的

分子膜则不同9 由于吸附分子与基板材料分子之间的相互作用，使吸附分子的电子组态发生

变化，从而破坏了整体分子的反演对称性;或者分子本来就具有极性，相互作用使吸附分子

在基板表面上有序的按一定取向排列。这样使总的二阶极化率 γ刻不为零。所以，吸附分

子膜在激光作用下总是可以产生二次谐波的。

藕合波方程就是描述强激光与物质相互作用关系的凶。这里仅考虑二次谐波相三次谐

披过程.解相合波方程获得

õ12~~ r~(S)I !I rsin(L.1k/2汀'Ia(20h)zu[x l llR(ωβ(2) 
L Lß}ç/2 J 

式中 l"j. 和 11 分别为基波和二次谐波的单位面积上的输出功率;均为基波频率 L 为分子

膜的厚度 x(!!) 为吸附分子膜单位面积上的二阶极化率; "1 和 h 分别为基波和二次谐波的

被矢， Ak = 2"1 - JcfJ o 基披到二次谐波的转换效率 η，为

收稿日期 1985 年 7 月 1 日;收到修改稿日期 1985 年 s 月 2 日



278 光 学 ;:ß4 
寸子 报 6 卷

η12(2ωOg51可ω? |俨 1 2 r 归(LLJk/2L rI1 (的) 0 (3) 
11 (ω1) ..~ 0 8 I r- I L L .dk/2 J 

从(3)式可知，对于固定的吸附分子3 在给定的基波功率 11 条件下，影响倍频效率吨的仅是

相位匹配因子 [sin (L fJk / 2) /(LfJk /2J飞因为光学表面上吸附分子膜厚度 L很小p 所以

lim [sin (LfJk/2) / (L4k j 2)J = 10 (4) 
L...。

于是可得出结论:在激光作用下3 吸附分子膜产生二次谐波时，总是处于最佳相位匹配状

态。不存在相位失配问题。

同样，对于三次谐波的产生，获得类似的结果凶。吸附分子膜也是自动实现最佳相位匹

配的。

实验与结果讨论

实验装置示于图 1 中。激光器产生的激光脉冲(波长 λ=1.06μ，m)，首先通过截止滤光

i F E 片 F1.J 将波长短于1.06阳的
1 、 BR1 ‘ BS~" þ.. P 

缸灯杂散光全部滤掉』而让激光
'.-1.00μ皿

通过。分束板 BS1分出一小部分

信号(总强度的 10%)，由一光电

接收器 PD1 接收3 用于监视激光

输出能量。分束板 BS2 分出一弱

光束，由强流管接收p 其脉冲信号

gra.ting mono中rometer 对示波器进行外触发。透镜L将

Fig. 1 Experimental setup for 皿asuri吨 the SHG and 激光束会聚到j样品基板S上。前
THG signals of biologicale 皿oleculelayers 后调整透镜L可以改变样品处单

位面积上的光强。基波与基板上吸附的血吟琳(或核黄素分子〉相互作用3 产生低转换效率
的二次谐波和三次谐波。组合滤光片 F4 将基波(λ =1.06μ皿)全部滤掉，而让二次谐波和

三次谐波激光通过。部分谐波激光进入单鱼光计，而后用光电倍增管 PM 探测p 信号由示波

器显示，并对其相对值进行记录。

图 2 给出血PI'琳衍生物的二次和三次谐波脉冲信号的示波图形骨。如将基板上的吸附

膜除掉3 则二次和三次谐被信号即刻消失。

(α) (b) 

Fjg. 2 Oscil1ograms of the SHG (α) and THGφ) signals of HPD 

'核黄素有类似的图形，这里从略.
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血Pl'琳衍生物分子膜的谐波信号有与基波光束一样好的方向性。基波光束方向性为

1皿rad，而透镜 L 使基披光束变成有 0.7 0 的发散角骨。

光栅单色光计所取的谐波信号角度对两种样品是相同的D 如考虑到核黄素谐波信号的
空间广阔分布，则核黄素二次和三次谐波信号将比血叶琳衍生物的信号大 2.85 倍和 2 倍。

图矶的和(b)分别给出了二次谐波和三次谐波信号强度随波长变化的曲线。图中虚线

是血叶琳衍生物的数据，而实线为核黄素的数据。从图 g 可见，二次谐波和三次谐披信号的

频率宽度均在 25--30 Å 的范围内。图中各个实验点皆为 20 次测量结果的平均值。

血叶琳衍生物和核黄素生物分子吸收附膜的非续性增强效应3 期
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Intengjties of SHG (a) and THG (b) signa1.s of HPD 

and ribofiavin mol田ule layers versu日 wavelength

(…… HP马一-riboB.a...lu)

Fig.3 

为了说明两种样品分子膜的表面非线性增强效应，曾将血口卡琳衍生物的乙醇榕液和核

黄素的甲醇溶液装入 2皿皿厚的石英〈或 K9 玻璃丁盒内取代分子吸附膜，在基波激光的作用

下，观察不到溶液的二次和三次谐波信号。这是因为:一方面是由于所用的样品盒已足够大，

血叶琳衍生物和核黄素分于在黯被中所受的外力是各向均衡的，因而在样品盒中分子呈各

向同性分布。在样品盒壁处，在很小的溶液薄层范围内，血叶琳衍生物和核黄素分子所受的

力是不同的，但由于溶液的存在而使分子与样品盒表面的作用两弱，也使分子在样品盒表面

排列的有序性遭到破坏口统计观察结果，血叶啡衍生物和核黄素的非线性二阶极化率 ï(2) 为

零。另一方面从微观角度来看，在激光作用下各个分子所产生的谐披不能产生相干增强效

应，即谐波之间不能互相干涉而产生一强的谐波激光。而吸附在光学表面的血叶琳衍生韧

和核黄素生物分于膜则有表面增强效应，能观察到相当强的二次谐坡和三次谐波信号。
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·核黄素谐技信号在 6 0 角的范围内 :，!'布.
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Nonlinear enbancement effect of ad.orbed layer. of HPD 
and ribofla vin biological molec:ules 
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Abstract 

"Cncler 也he action of 古he fundamen也1 waye of a laser wìth ^ = 1.06μID， the bjological 

monolayers of HPD and ribo :fiavin molecules adsorbed on an optiω1 surfa∞ ωn generate 

SH a.nd rrH Fl ignals. The beam divergence angle of SH and TH of 也e HPD layer .iB 

1 mrad, equal 切也叫 of the fundamenta.l waye. 1古 is ， bowever, differen古 from 时1剖 ofthe

ribaftavin layer. rrhe harmonic ljght beams dí:ffuse into a wide angle. 




