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和l用不同偏振态入射光在银和铝表面上产生的光学二次谐注。本实验对这些金属的表而非线性极{t

理事进行了研究，实验结果表明， Rudnick 和 8tern 引人的、描述垂直子金属表面的面谐波电流的唯象参数
"'a气应在 -2 和 -7 之间(倍频光波长为 0.532μm)。这与过去理论计算及实验测量值都有较大的不同:

实验结果还表明，参数 Q'值随入射角略有变化。本实验还首次验证了，衡量平行于金属丧面均面谐民电碍

的唯象参数 b~-1 的理论计算值。

关键i司t 金属表面，二次谐旋，唯象参数"α"、"b" D 

一、引

1971 年卫udhiok 和航ernC1J 引入了唯象参数"α，)和"b飞来分别衡量垂直于和平行于金

属表面的面谐波电流对表面二次谐波的贡献。本文的第 (1) 部分J:!lJ [简称本文 (1)]推导了金

属表面在反射方向产生光学谐波前表达式。以此为基础提出了新的实验方法，它不同于以

往测量谐波信号随入射角的变化 (8) 测量了金属表面二次谐波信号施不同入射偏振态的变

化，并由此确定参数飞])的值飞理论数值计算表明 p 由不同 α 值引起信号的差别较大，因此，

这一方法的精确度和可靠性是较高的。

本文报道在原金属银和银膜样品上的实验结果。界面情况为金属/玻璃p 这种样品结构
的优点是制备、操作简便，且信号较强，但玻璃介质可能会对金属表面产生微小的影响。 用
短脉冲的 YAG 激光基频输出，测得了银和铝在基频波长为 1.064μm 时的参数 α 为负值，
且 2~1 叫<，7。这一结果与过去的实验测量值[3] (对铝 α~1.5，对银 α~0.9)及流体动力学

计算值(α= 一 (2/9) [6J 或 lα1~1口，叠，吨，或者量子理论计算[6) (对铝 a~ -28， 对银 α但一 12)

都有很大的不同。

经典的流体动力学模型预言E71，当入射光频率较低时， (λ=1.064μm 的入射光符合这

一条件，参数 α 的数值基本上不随入射角。的变化而变化，但在我们的实验测量中发现，当

。从 480 变至 710 时， α 值大约改变 60%0

由 s 偏振和 p偏振倍频信号的比值，本文也从实验上初步验证了一b二1 的结
论E4530

收稿日期 1988 年 6 月 17 日;收到修改稿日期 1988 年 10 月 2 日

'假定 b--l 的结论成立[4，6J.
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一、理论

本文 (1) 推导了在真空/金属界面的条件下，金属表面产生的反射二次谐波的表达式。这

结果很容易推广到现在的界面条件，即棱镜/金属的情况(如图 1 所示〉。金属膜样品的厚度

超过 ω00λP 远大于实验波段的光在其中的衰减深度，因此，金属膜可近似作无穷厚处理。
用 õ'(ω) 为棱镜玻璃的介电常数J a'(ω) =.nP(ω) ，饥(ω) 为其折射率，其它符号都与本文

(1)相同， B (ω) 为金属的介电常数， ψ 为入射光偏振方向与入射面之间的夹角p 均为金属的

等离子体振荡频率。

为了推广以前的结果，注意到何(叫 =1，会引起菲涅耳系数;棱镜中的波矢和金属中的

折射角相应变化，因此，很容易将公式变为如下形式:

jE;;I- 1 4 bern3 (ω)ω; sin ()' 00<::2 ()' sin q/酬φ'EJ! ，I J (1) 
刑。ω气s(ω) J '; ιF(ω)g(ω)g(2ω) ~U! 

IE别 =|en3 (ω〉 ω~ sj n ()' 008
2 ()'mJe(ω)r∞向F十 F2(旦jsiB241

l mcω3[ε(2ω) ] 1/!!业'但ω)F且(ω) l ~ \ ~ / L ~，-." 'f' I - g2 (ω) Q .l-U 'f' J 
+2αε (2ω)0089 伊'一 4b 00S2φ'[ε(ω) -rrt2 (ω) sJ.n2 (}'J 1/9 

×刘冲[μS 伺ω刷ω叫)-→J仙rn.，2ω 

F(ω)=[μ8(ω叫训〉刀]叫侃()'十饥 (ω) r 1一叽n2气(ω叫) 8归2 0'lγ1r1m/31
Lε(ω) J '~ (3) 

g(ω) =tn(ω〉∞s (}'十 [8 (ω) -n2 (ω) Sin2 e'] 1/2, 

E~R， E~: 为棱镜内 s 偏振和 P偏振的二次谐波反射光场。 E~ 表示棱镜内入射光场， ()'，矿

则为棱镜内的入射角和偏振角。比较 (1) 、 (2)式和本文 (1) 的 (15) 、 (20)式，可以看出棱镜/

金属结构较真空/金属情况的样品信号p 估计约强 n!l (ω) rvn3 (ω)倍，这是由于光从空气进入

桂镜后，波矢 K 交大，而波欠的平行分量将连续地由棱镜传播到金属，同样，电位移矢量的

1.06 B S G G F R L 

IL 

x-y 
l"ig. :] E x pe dmental sctnp 

B. S.-Beam spliter , G-Glan prism , F-Filter, R一ν2
wave plate, L-Lens, A-aperture ,IF-Interference Fil也er，

Fig. 1 Scheroatic diagrum of 臼皿ple B.A.-Boxcar Averager 
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垂直分量也是如此，因此棱镜/金属结捕的样品在提高信噪比方面是有益的。

为了计算实验测得的信号，还必须考虑光进入和出射棱镜时的透射。即

EP=TgEiR31 
~ (4) 

E 'o =ToEo, J 
式中 T2) To 是对应的菲涅耳透射系数D

另外，实验中直接得到的参数为入射光(在进入棱镜前〉与金属表面法线的夹角。，及与

入射面之间的偏振角伊，由。很容易换算到 ()' J 伊'则由下式决定:

tanφ， = (TJ.FP!I) tan 伊 (5)

式中 T土和 T， 分别是垂直分量和平行分量的菲涅耳透射系数。

由 (2) "" (5)式可看出，测量 p偏振倍频信号随 ψ 的变化(()罔定〉可求得 α 值，改变。，

则可观察到 α 随 0 的变化，如果再测得同一入射偏振态下 S 及 p偏振倍频信号，并利用其比

值，就能估计出 b 参数。

三、实验装置

实验装置如图 2 所示，为提高信号强度和信噪比P 用 YAG 锁模激光器作为基频光源

('-=1.064μm)，脉宽约 30ps，重复率为 10PI沼p 入射能量由一对梅兰棱镜控制F 调在~

2 mJ /pulse，入射光的偏振态由一可旋转的 (λ，/2) 波片来调节， 其精度为 lo，光束由→个

长焦距透镜会聚后经过凹透镜变为(面积 4皿皿左右的)平行光束，在基频光入射到样品以

前，光路上放置了透红外，滤可见光的滤色片，以去除各种光学元件所可能产生的二次谐波，

棱镜样品放在一转台上，其改变入射角精度可达 0.10，当入射光通过棱镜的一边入射到金

属表面。由于棱镜的色散，在另一边出射的倍频光与基频光之间有约 4
0 的空间分离角〈棱

镜外)。这样用一小孔光阑可拦掉绝大部分基频光和杂散光而让信号通过，再加上l宿红外滤

光片和干涉滤光片等p 实验中得到的信噪比超过 1030 光电倍增管输出的信号由脉冲积分器
(Boxcar)处理。对每一个实验点连续测量约 100 seo 即相当于 1000 个脉冲， 结果由 X-y

记录仪记录。

银、铝膜样品是在，...，10-5 Torr 的条件下蒸镀的，其厚度大于 5000A o

四、结果和讨论

1. 偏报倍频信号及参数"a7}

我们测量了银膜样品在入射角()'为 48.9 0 至 71.1 0 之间时，产生的 p偏振二次谐波信

号随入射偏振角伊F 的周期性变化(只需测量。《伊F岳王 90 0 ; 并将伊=0 时测得的信号最大值归

一化)。为了由实验值求得参数 α，利用 (2) 、 (3) 、 (4) 、 (5) 式 3 数值计算和曲线拟合由 Apple

11 微机完成3 所用的棱镜折射率为1. 7746 (λ= 1. 064μm)，厚银膜的介电常数见表 1mo

在 (2) 式中，有两个参数叭 b， 首先假定 b=-l 的理论结果成立问('iJ ()'为 54.4
0 及

71.10 的拟合曲线如图 3、图 4 所示，可以看到理论值与实验值非常吻合，各不同。'的 a 值

计算结果见表 2，估计其相对误差约为 20%，所以银的 α 值应在一2 和 -7 之间，为了和
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Table 1 Dielectrical constants of Ag and AI 
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Table 2 The values of parameter "α)} of silver at γarious incident angles 

。， I 48.9 0 51.6 0 54.4 0 57.2 0 60.0 0 62.8 0 65.6 0 68.4 0 71.1 0 

-a 3.5 3.8 4.5 4.3 4 .4 4.7 5.2 5.7 6.0 

1. 0 

』付U eE E m J 0.8 
0.6 

4Q m b= b O .4 

0.2 

\三泛石二j
300 600 

1.0 

以往的理论计算E咐， 6J 及实验结果相比较，在图 3 中，还给出了 α= 一 12 和 α=0.9 所对应的

曲线，可见， α=-12 显然和我们的结果不符，

而 α=0.9 的曲线也和我们的结果有差别，对误

差的数值分析也排除了这种可能性，所以如考

虑 20% 的测量误差， α 值应为 -4.5土 0.90
对铝的实验结果，因为误差较大 ("，40%) , 

这里不再给出对应的曲线，但实验结果表明，其

α 值，在 48. 90 ~ B~ 71.1 0 范围之内也应在一2

900 旷 和一1 之间，且它的 jal 略小于银的问|值，而
|α! 随入射角()'的变化趋势与银类似。

Fjg. 5 Normalized S-SHG sÜ~'llal V.8. 

polarizatíon angleφ ， incid刨 关于 α 随入射角的变化(见表 2)，实际上
a吨1eθ'=60…experimental value, 是电场垂直分量变化时的普遍情况气变化规律

是电场垂直表面分量增大， Iα! 也随着增大，这
一实验结果表明经典流体动力学模型币，盯的局限和建立新理论模型的必要性。

这里，简单回顾一下 Qua址等的实验，他们主要分析了二次谐披信号随入射角。，

的变化(入射光为 p偏振)理论计算表的信号随()'的变化与 α 的取值关系不大(见 (2)式)同

时 a 还随()'变化，因而那种方法定 α 是较困难的，而本实验则分析了该信号随入射光偏振

t' 0.8 
or-! 
臼

506 
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2 0 . 4 
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\ 
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O 

Fig.3 Nor皿alized P-SHG signal V.s. 
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Fig.4 Normalized P --8HG signal γ.9. 

polarization angleφ" incident 

angle 8'=71. 1…e宜perimental value, 
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' 

·事实上，测量的 a 值随偏振角伊'路有变化，这里结出的是其平均值.关于这点的讨论，请见本文(ID).
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角旷的变化，不同 α 值的信号随 4 变化的差别非常明显(见图酌，所以用我们新的方法能

更精确、可靠地测出 α 的值，并能直接观察出 α 随()'的变化。

2. s 偏振倍频信号及参数

在()' = 60 0 上，还测量了 s 偏振的二次谐波信号随入射偏振角旷的变化，从理论公式

(1) 可见， ERGoc(sia2伊户。当伊=450 时信号最强，实验结果证实了这一点，将伊=450 时

的实验和理论值归一，得到的实验点和理论曲线如图 5 所示。可以看到实验和理论符合得

较好。

在以上计算 α 值的过程中p 假设了 b= -1， 虽然流体动力单模型对水平电流分量的汁

算已得出 b=-1 的结论问町，但实验上验证至今尚未见任何报道。这里利用本实验的结果

可以对 b 值作→粗略估计，从 (1) 、 (2)式可以看到，利用同- q/~ ()'下， r E !lJ/ E2Sd 2 的值，及

前面的结果，即可算出|叫，并推出 b 的值(因为 b 应为负值问5]) ，实验上测得，当伊=450 时，

fE但/E 2P 1=0.0238，故求得 b~ -0.95， 可见，我们可以从实验上得到 b~-l 的结论， I b I 
略小于 1 表明，银膜样品并非理想表面口，气

本文第 (111) 部分将报道我们重复参考文献 [3] 中的实验方法测得 α 值的结果，但我们

的测量范围有所增大，并用了正确的计算方法g 得到的 α 值与本文的结果相近，即 2运 -a，

7 0 

五、结论

用测量p偏振和 s 偏振的二次谐波信号随入射基频光偏振态变化的方法，测得金属银

和铝的 α 值应在一2 和 -7 之间，因而修正了过去的实验测量值，并首次验证了 b=-l 的

结论。

从以上 α 值的范围及其随()'的变化等实验结果，证明了流体动力学模型是不完善的，

实际上它对金属表面电子态的近似处理也是很粗略的，但我们的结果也与某种量子力学的

计算阳有较大的差别，所以本实验的结果表明，应该建立一种更好的理论模型以正确处理金

属表面层内电子的特性，特别是计算 α 值，而实验则应推广到完全清洁的自由表面F 即超高

真空/金属的表面进行，以排除玻璃介质可能对参数 αJ 产生的微小影响。
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Abstract 

By de恼的ing 世1e 日econd Harmonic Genera也0丑 (SHG) from 仙。 m的al snrfaces OÍ 

Ag and Al via cha丑ging 毛he polarization of i丑。iden七 light， we studied 七he surface 

no丑linea-r polarlzed source of 也hese metals. 1 t is fou卫d 力h9 phonome丑olog~cal para盟的er

"α]) 书ha七 Rudnick a丑d S七er卫 introduced i丑，古o decribed 毛he con书ribn古ion oí 

古he sooond order surface curre且也 perpen tÌicu1ar 切古国皿etal surface, should lie 

between -2 a丑d -7(SH wave 1e丑gth: 0.532μm). The value is of fairly differe丑也

from the previons calcula七3d or experimen切lly measured ones. Our resul恼 also

demonstra七。七ha也七he value of "α，) cha丑ges w且h 七he inciden毛 a且gle ， and 北he va1ne of 

parameber "b)), descri bi丑g 吐1e contributlo丑 of 七he paralle1 surface second order curren七

of 世19 metal，坦 experimentally proved, for 七he fi~时也ime，也o be -1 书hat七北heor的ical

calcnla七ion 古ells us. 

Key words: 皿etal surface; s回ond har皿onic ge丑er的ion; phonomenological param的er

"α气 "bJJ




