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摘要　研究了飞秒脉冲与聚甲基丙烯酸甲酯（ＰＭＭＡ）相互作用后产生光谱超连续的现象。采用飞秒激光脉，波长为

８００ｎｍ，频率为１ｋＨｚ，脉冲能量密度为１０１２ Ｗ／ｃｍ２ 在ＰＭＭＡ中成丝，产生渐变超连续光谱即从连续白光逐渐变为

抽运光。发现当飞秒脉冲在ＰＭＭＡ体内在所成丝中会出现渐变，以及在等离子丝中光场横向的环状结构和出现渐

变白光光谱。实验发现，激光照射时间对成丝影响显著；飞秒激光脉冲在ＰＭＭＡ中的成丝的过程具有光折变特性。
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１　引　　言

近年来飞秒激光与透明物质的相互作用引起了

人们的广泛关注。因为飞秒激光脉冲在透明介质

（固体、液体和气体）中传输（脉冲能量密度大于等于

１０１３Ｗ／ｃｍ２）
［１］时，能产生白光超连续谱并产生能远

距离传播的稳定光丝，这种白光通道是具有类似激

光束特性的高强度和高亮度光源，能探测到极高的

高空（２０ｋｍ）
［２～６］，而且所产生的从紫外到红外波段

的白光光谱成分是飞秒光脉冲可调谐的一种重要手

段，同时也是太瓦级宽带雷达光源［２］。飞秒激光脉

冲产生的白光通道在大气远距离痕迹量污染物监

测、战场侦毒等方面具有广阔的应用前景，较常规激

光雷达具有许多明显优点［１］。透明介质聚甲基丙烯

酸甲酯（ＰＭＭＡ）由于光学性质稳定和具有良好的

光学透过率等特点，广泛用于光通讯领域中制造光

学纤维和作为固体激光染料的基质用于固体激光染

料激光器的研制。由于飞秒激光在光刻领域的应

用，尤其是集成光学的发展，在以石英和ＰＭＭＡ等

为材料的光纤中制造出微型光学元件［４，８］。目前，

已有少量有关飞秒激光与ＰＭＭＡ相互作用后会产

生作用区域折射率的变化报道［９～１１］，但是有关飞秒

激光与ＰＭＭＡ相互作用后会产生超连续光谱现象

的报道很少。本文利用掺钛蓝宝石激光脉冲在

ＰＭＭＡ中产生了白光连续谱并进行了系统的测量，

实验采用飞秒激光脉冲（波长为８００ｎｍ，频率为

１ｋＨｚ，脉冲能量密度为１０１２Ｗ／ｃｍ２）在ＰＭＭＡ中
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的成丝，发现产生渐变超连续光谱，即从连续白光逐

渐变为抽运光。实验结果表明，白光谱宽为４４０～

１１００ｎｍ；ＰＭＭＡ产生的白光的阈值低，在光路中不

采用聚焦透镜即可产生超连续光谱，产生的飞秒白

光连续谱在４４０～１１００ｎｍ范围，而且在５５０ｎｍ附

近有一个峰值 ，在 ６２０～６５０ｎｍ有吸收，超过

６５０ｎｍ后谱线均达到饱和。

２　材料制备

实验采用的材料是ＰＭＭＡ，制备流程如图１。在

ＭＭＡ中加入引发剂ＡＩＢＮ，超声搅拌２５ｍｉｎ，使材料

完全溶解。制得了５×１０－５ ｍｏｌ／Ｌ，１×１０－４ｍｏｌ／Ｌ，

２×１０－４ｍｏｌ／Ｌ，５×１０－４ｍｏｌ／Ｌ，１ × １０－３ ｍｏｌ／Ｌ，

２×１０－３ｍｏｌ／Ｌ六种不同浓度的溶液。得到的均匀溶

液经过孔隙直径为０．４５μｍ和０．２２μｍ两道微孔

滤膜的抽滤，以除去其中的杂质。将过滤后的溶液

分装到试管中，通入干燥的氮气５ｍｉｎ，以除去其中

含有的氧气，减轻活性氧对聚合反应的阻碍作用。

然后将试管密封，置于恒温水浴中，水浴温度设为

４０～４５℃。聚合反应在避光的环境下进行。几天后

（至少５天）样品将会完全聚合。待样品完全固化后，

将水浴温度升高到６０℃，然后在两天内将温度缓慢

均匀地上升到８０℃，以分解剩余的ＡＩＢＮ。再在四天

内将温度缓慢均匀地降到室温，以消除介质内部的应

力。此时将介质从试管中取出。经过切割、车铣，将

样品加工成圆柱体状。两端面抛光后，可得到光学均

匀性好、端面平面度好的固体ＰＭＭＡ介质。

图１ ＰＭＭＡ的制备流程

Ｆｉｇ．１ ＰｒｏｃｅｓｓｏｆＰＭＭＡｆｏｒｍｅｄ

３　实验装置

实验用飞秒激光器为美国光谱物理公司两套

Ｔｉ∶ｓａｐｐｈｉｒｅ飞秒激光系统，输出参数为，脉冲宽度

１２０ｆｓ；带宽１２ｎｍ；中心波长８００ｎｍ（可调谐）；重

复频 率 １ｋＨｚ，对 应 的 单 脉 冲 脉 冲 能 量 密 度

１０１２ Ｗ／ｃｍ２。光 谱 仪 采 用 的 是 Ｏｃｅａｎ 公 司 的

ＵＳＢ２０００型光谱仪。实验光路如图２所示，首先用

一个长焦透镜（犳＝３０ｃｍ）将基频为８００ｎｍ的飞

秒光束聚焦于透明玻璃介质中，然后用一个共焦的

透镜进行准直，光谱测量是利用 ＵＳＢ２０００型光谱

仪———计算机数据采集系统。再用一个反射光栅对

准直后的光束进行色散，在观察屏上就可以直观地

观察到光谱的变化。

图２ 实验光路图

Ｆｉｇ．２ Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｓｅｔｕｐ

４　结果与讨论

图３为８００ｎｍ激光抽运测得的ＰＭＭＡ基质的

荧光谱，可以看出除了８００ｎｍ附近的激光谱外，其

它波段没有荧光谱，所以测得的固体介质荧光谱为

掺杂染料的荧光谱。

图３ ＰＭＭＡ基质的荧光谱

Ｆｉｇ．３ ＦｌｕｏｒｅｓｃｅｎｔｌｉｎｅｏｆＰＭＭＡ

图４ ＰＭＭＡ基质的白光谱

Ｆｉｇ．４ ＷｈｉｔｅｌｉｇｈｔｓｐｅｃｔｒａｏｆＰＭＭＡ

６６１
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　　去除图２中的聚焦透镜，把透明介质换为

ＰＭＭＡ薄片，利用０．８５ｍＪ／ｋＨｚ飞秒激光脉冲在

ＰＭＭＡ中测得的白光谱线如图４所示。实验中产生

的飞秒白光连续谱覆盖了４４０～１１００ｎｍ的谱区，而

且在５５０ｎｍ附近有一个峰值 ，在６２０～６５０ｎｍ有吸

收，超过６５０ｎｍ后谱线均达到饱和，证明飞秒激光脉

冲的强度远远超过ＰＭＭＡ中产生白光谱线的阈值，

即在ＰＭＭＡ中产生白光谱线的阈值比在水和玻璃中

的低。

实验发现飞秒激光照射时间对有机玻璃

ＰＭＭＡ和固体激光染料ＰＭＭＡ成丝的影响显著。

发现随着飞秒激光照射时间的逐渐增加，飞秒激光

在固体激光基质ＰＭＭＡ中形成的超连续光谱有渐

变的特性。图５是在３０ｓ录像中截下的图像。分

别是在飞秒激光与固体激光基质ＰＭＭＡ相互作用

时间为３ｓ、８ｓ、１８ｓ、２３ｓ和２８ｓ后形成５个的超连

续光谱图。图中箭头处是为定标而设的挡板的位

置，可以看出，飞秒激光在固体激光基质ＰＭＭＡ形

成的超连续光谱随时间的增加而逐渐变化的。白光

外的彩色光环随着时间的增加逐渐缩小，亮度逐渐

减小；中心区域形成的白光超连续光谱随着时间的

增加逐渐缩小，而且亮度逐渐减弱。

图５ ＰＭＭＡ中的渐变白光谱

Ｆｉｇ．５ ＶａｒｉａｂｌｅｗｈｉｔｅｌｉｇｈｔｓｐｅｃｔｒａｏｆｔｈｅＰＭＭＡ

　　研究了ＰＭＭＡ光损伤阈值与激光照射时间的关

系。试验发现了ＰＭＭＡ损伤阈值与激光照射时间的

关系，发现飞秒激光脉冲在ＰＭＭＡ中的成丝的过程

具有光折变特性。用挡板遮挡光路，使飞秒激光停止

作用于ＰＭＭＡ，经过一个小时的时间后，飞秒激光作

用于ＰＭＭＡ的同一个区域后，又会产生图５中出现

的渐变白光图像。因此可以说飞秒激光脉冲在

ＰＭＭＡ中的成丝的过程具有光折变特性。

虽然从自聚焦和自相位调制理论出发，可以对

一般情况下，飞秒白光产生的机理进行解释说明。

然而以上试验结果显示光克尔效应、自聚焦和自相

位调制无法解释ＰＭＭＡ的渐变白光谱线。作为固

体激光染料基质的ＰＭＭＡ具有热效应，导致折射

率随飞秒激光照射时间的增加，ＰＭＭＡ温度逐渐变

化上升，从而影响到ＰＭＭＡ介质中飞秒激光的光

克尔效应和自相位调制等非线性光学效应。当两种

物理机制同时发生后，才能够产生上述试验结果。

一是飞秒激光作用于ＰＭＭＡ后产生的热效应，使

作用区的局部折射率发生变化导致光学非线性效应

发生变化［９～１１］；二是飞秒激光作用于ＰＭＭＡ后产

生的热效应，使 ＰＭＭＡ 发生局部形变从而使

ＰＭＭＡ固体材料的光学透过率发生变化。

５　结　　论

飞秒激光脉冲在ＰＭＭＡ中的成丝而产生渐变

超连续光谱即从连续白光逐渐变为抽运光。发现当

将飞秒脉冲在ＰＭＭＡ体内在所成丝中会出现渐变

的现象，以及在等离子丝中光场横向的环状结构和

出现渐变白光光谱的变化。实验和理论分析了在成

丝过程中激光脉冲与ＰＭＭＡ及诱导出的等离子之

间的相互作用，给出了在ＰＭＭＡ体内飞秒激光脉

冲成丝的理论解释。实验研究了激光照射时间对成

丝的影响。发现了激光照射时间对成丝显著影响。

研究了ＰＭＭＡ 光损伤阈值与激光照射时间的关

系。发现飞秒激光脉冲在ＰＭＭＡ中的成丝的过程

具有光折变特性。
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