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跟附在光学表面上的细菌叶绿素和藻兰素生物分子膜，在基波(λ-1.0Gμm)激光作用下，观察到谐波

效应。文中对藻兰素只产生三次谐族而不产生二次诺放做了分析.

关键词:光合色素分子，谐波产生.

一、引

本文研究了吸附于光学基质表面上的生物分子膜，在基波(孔=1.06 ，u.m) 激光作用下的

非线性光学效应。这方面的研究工作，以往国内外均研究得较少。近几年来，随着光物理、

光化学和分子生物学技术的飞速发展和相互渗透，作者已开始在生物大分子的选择性激发

? 和叶绿体色素分子膜的谐波效应以及官们的分子取向等问题，做了一些重要的和有意义的

研究工作，并取得了满意的实验结果。

一、原理

众所周知，物质在场强作用下，不仅能引起线性极化，而且能引起非线性极化。其极化强

度 P 和场强 E 的函数关系为

P=x1E+xsE!l+XsE3+ …。 (1)

式中 ， Xl 为线性极化率， XSl、 %8...... 分别为二阶、三阶非线性极化率。在电偶极近似情况下，

具有反演对称中心的晶体或多原子分子或是在溶剂中随机取向的极性分子，其总的二阶极

化率 X9 等于零，不能产生二次谐波。对附着于基质表面上的吸附分子，由于政附分子和介

质材料分子的相互作用p 这时p 将产生多种情况: (1)如吸附分子为极性分子，则与基质表丽

相互作用，产生有序排列。 (2)有反演对称中心的吸附分子，因与基质表面相互作用，使其电

子位移而失去中心对称性s 从而使二阶极化率不再为零，因此可以产生二次谐波。 (3)元永
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久偶极矩的非极性分子在与光学基质表面作用时，不一定能实现分子的有序排列，因而归

根小，不易观察到二次谐波信号。

材料的谐波效应，可用激光和材料的非线性精合方程来描述口 o 对相合波动方程求解，

可以获得

I 卢J5τ ω ? |Mxba斗J州|户阳s.俨.
式中 11 和 Iι2 分别为基波和二次谐波的单位面积上的功率;ω盹1 为基波频率， L 为分子膜的厚

度， X9 为吸附分子膜单位面积上的二IDf极化率， LJK 为基波光波矢 K1 和二次谐披波矢 Ks

之差，即为 LJK =2Kl-KSo 基波到二次谐波的转换效率勾SIIG:

η回G=主主妇 512俨Llx91 !l .r 归(L.LJK/2L TI.1灿.) G (3) 
L L. LlK /2 -- J 

从 (3)式中看出，在给定的基波功率 11 条件下，对于固定的吸附分子来说，影响效率句的仅
I sin L. .dK/2 \9. 

是相位匹配因子{ )o 因为光学基质表面上的吸附分子膜的厚度 L很薄， L→
飞 L. LlK/2 / 
I sin L.JK/2 \2 

0，则相位因子项( )亦趋于1.，因而总是处于相位匹配状态。\ L. iJKj2 J 
同样，对于分子膜三次谐波的产生，亦可得到相似的结果(9.]:

13~.!!..·28·T·ω?|hlsfgin(L. iJKj2L lS .1i(ω1) , 
L L.JKj2 J 

(4) 

其中基波和三次基波波矢满足 LJK =SK:t. -Ks， 而 Xa 为吸附分子膜的单位面积上的三阶极

化率。基波到三次谐波的转换效率勾四G:

η加归G= 却230先叫 Ix叫8斗|且 xr严函血n(伽L.LJK/川2功Q. 19. Ii(怡ω向叫1ο)L L. iJKj旭2 J 

则光学基质表面上的吸附分子膜产生三次谐披时，同样也是处于相位匹配状态。

(5) 

作者选用细菌叶绿素和藻兰素p 这两种不同结构的光合色素做成吸附分子膜，将产生不

同的非线性增强效应。

三、实验装置

实验用的样品:细菌叶绿素、藻兰素。这两种生物样品都是光合作用中的光合色素。样

品由上海植物生理研究所光合作用室提供。

实验装置如囹 1 所示E2.430 光游、为 BDN 染料调 Q 的 Nd:YAG 激光器输出的基披

(1.06μm)光束F 经放大器放大后，产生 150皿J 的能量，脉宽为 12田。输出激光束经衰减

滤光片 F1 滤掉比 1.06μm 短的杂散光，再经分束器 BS 将光信号分成两束。反射光束由

快响应光电二极管 PD接收，用以监视激光器输出能量的稳定性，并作为示波器的外触发信

号源。另一束光经透镜 L 和直角棱镜 P， 把光束聚焦到样品基板上。基板是熔石英制成，

两个面皆为抛光面p 其单位面积上的光强p 可通过调节透镜 L 的距离来实现。本实验中激

光方向性为 lmrad o 经透镜 L 会聚以后，基波光的发散角为 40 "，5 0

0 基波光作用到吸附
生物分子膜的基板上，产生了非线性光学效应，经再截止滤光片 F2， 滤去波长为1.06μm 的

余光，而让谐波光(λ=0.53μm 或 λ=0.35μ皿〉通过，再经先栅单包仪色散后，由光电倍增 L
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Fl BS 
F1、F2-filterj

P-prismj 
PD-pbotodiode; 
L一lens:

6 BS-bea血 splitter;
F _ 1-Y .AG laser osciJlator; 

L. 2-YAG Jaser amplifierj 
3-grating monoehrometer; 

3 PMT-photoelec恒'ical multiplier tube; 
4-supplYj 
5-oscil1oscop串:

6-，皿.bstrac古

.Fig. 1 Experimental 田tup for measuring the SHG and THG signaIs of 

photosynthetic pigment IDolecu1e lagers 

管 PMT 的阴极面接收，用同步示波器显示。

四、实验结果与讨论

605 

表 1 列出了两种光合色素分子吸附膜的最大二次谐波和三次谐波信号强度和它们相对

应的波长。

Table 1 

harmonic intensity I 

sample SHG THG 

12max 儿02 13阻四 λ53 

bacteriochlo叫~I 0.7 5;]20Á 2.52 3540λ 

phycocyanin O 1.68 3535Á 

实验中，作者观察到如图 2 给出细菌叶绿素的二次和三次谐波信号示波图形。藻兰素

的三次谐波信号有类似的图形。图烈的、 (b)和 (0) 分别给出了细菌叶绿素的二次谐波和三

次谐波以及藻兰素的三次谐披信号强度 I(相对值)随波长 λ变化的关系曲线。图中各个实

验点均为 20 次测量结果的平均值。

从实验结果可以认为，细菌叶绿素在介质表面上实现了有序排列，因此获得了增强的二

次和三次谐波。而深兰素只产生三次谐波而不产生二次谐波F 则是由于其分子结构的对称

性和它可能未在介质表面实现有序排列的缘故。

根据细菌叶绿素、藻兰素的分子结构，藻兰素分子具有对称的非极性直链共辄结构。基

渍表面对这种具有对称性结构的吸附分子的作用几率是均等的，所以它与基质表面作用后

甸
、. . 

Fig. 2 ' Oscillogra皿s of the SHG (α) and THGφ) signals of bacteriochlorophyll 
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的二阶极化率 XJI(2ω)很小，几乎趋近于零p 因此量很难观察到二次谐波效应。细菌叶绿素的

分子结构具有明显的非对称性，系极性分子，在与基质相互作用时，很易实现有序排列。因

此，它与基质表面作用后的二阶极化率 X.9 (2ω〉不为零，在实验中观察到了二次谐波效应。此

外，吸附分子在基质表面作用以后，是否失去分子的中心对称性与其三阶极化率 %8(3ω);关

系不大。无论是极性分子还是非极性分子，实验中均观察到了强的三次谐波信号。

实验中，作者发现基板上的吸附分子膜，在透射方向和反射方向上都有谐波信号，但前

者比后者大。如将基板上的吸附分子膜清除掉，谐披信号即刻消除。

实验中，作者还发现，当所用的泵浦光(λ=1.06μ皿)增强时，谐披信号也随之增强。但

当基波功率过高时，谐波信号反而消失。其原因是样品的分子眼附膜，在强激光作用下，京

生了分子的相变所引起自

实验中，作者为了验证细菌叶绿素吸附分子膜的非线性增强效应，选用了 2mm 厚的石

英盒或 Ks 玻璃盒将样品溶解于分析纯乙醇中p 当基波 (1.06μm)光通过样品时，则观察不

到二次、三次谐波信号。其原因除了由于溶剂本身对二次谐波和三次谐波均有自吸收外，主
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要是溶剂的存在使分子与盒壁表面的作用变弱，从而使分子在样品盒壁上的排列变成紊乱.
同样，藻兰素的三次谐波也具有上述的结果。
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Nonlinear enhancement effect of absorbed )ayers of 

photosynthetic pigment mo)ecu)es 
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Abstract 

Laser beam 时 λ=1.06μmw倒 E舶d 阁 fundamen协1 wave 切 irradiate on 也he

adsorbed layers of 古he pho书倒ynthe世o pigment mol，ωu1es (bao切rioohlorophy11 and 

phyo∞yanin) on 如he op七ioal surfa佣. The harmonic genera抗on is 0切erved. It is 

disonssed 由的古he adsorbed layer of phy∞oyanin 侃n genera切 only third harmo，皿。

(THG) n的 second harmonio (SHG). 

Xey words: photωyn也he古io pigment molω:ulω; harmonio genera也ion.




