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聚焦光场激发下中心对称球形粒子的二次谐波产生
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摘要　在聚焦光场矢量衍射理论的基础上，利用贝塞尔函数的微分递推关系，推导了聚焦光场的梯度变化表达式。

根据中心对称材料二次谐波产生的唯象模型，研究了单个中心对称球形纳米颗粒在聚焦光场激发下的二次谐波产

生，考察了表面响应和体效应产生的二次谐波辐射分布随着数值孔径增大的变化规律，并利用聚焦光场及其梯度

场分布特性讨论差异产生的原因。研究结果表明，激发光场的聚焦程度对体响应的影响更为显著。
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１　引　　言

在电偶极近似条件下，在满足中心对称的介质

体内，二次谐波产生是对称性禁戒的。但是，在中心

对称性介质的界面处，由于中心对称性遭到破坏，界

面层也能产生二次谐波信号［１，２］。这一特性使得基

于二次谐波产生的表征技术和测试方法作为研究表

面或界面材料的有效工具而得到广泛应用［３，４］。

近些年来，随着各种不同材质及特性纳米颗粒

的出现，关于纳米颗粒的二次谐波产生也引起了研

究人员的广泛关注［５～１０］。１９９６年，Ｗａｎｇ等
［１１］通过

实验首次证实了在满足中心对称的聚苯乙烯微球悬

浮液中也能观察到二次谐波响应，并利用二次谐波

信号探测吸附在聚苯乙烯小球表面的染料分子；

Ｂａｃｈｅｌｉｅｒ等
［１２］研究了直径为１５０ｎｍ的金纳米颗粒

的二次谐波响应，通过分析信号的偏振特性，研究不

同极矩源之间的干涉作用，结果表明颗粒的形变以

０２１９００１１
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及尺寸大小对单个金纳米颗粒二次谐波响应影响很

大；Ｌｏｎｇ等
［１３］利用远场显微探测技术研究单根

ＧａＮ纳米线的二次谐波产生。

为了更好的解释实验现象，并通过对实验数据

的拟合得到样品形态、结构等信息，研究人员对纳米

颗粒二次谐波产生的相关理论也进行了研究。

Ｄａｄａｐ等
［１４，１５］给出了中心对称球形纳米颗粒在小粒

子极限条件下的二次谐波电磁理论，随后又研究了

当粒子尺寸不可忽略时，尺寸、取向任意的柱形纳米

颗粒［１６］在平面波激发下的二次谐波产生；Ｂｅｒｎａｌ

等［１７］则研究了中心对称球形纳米颗粒构成的合成

薄膜在具有任意横向分布的聚焦光束激发下的二次

谐波响应，结果表明当入射光横向分布合适时，在正

前向也会产生二次谐波辐射。

不过，上述相关理论基本都采用了平面波近似

或傍轴近似，不适用于工作在显微环境下的纳米颗

粒（如作为生物样品标记物［１８］、亚波长激光光

源［１９］），或是利用光学显微技术对纳米颗粒的特性

进行表征［１３］。工作在显微环境下的纳米颗粒通常

受到聚焦光场的激发，由于聚焦光场的矢量特性以

及二次谐波产生的张量特性，使得聚焦光场相对较

弱的分量也会对二次谐波产生有显著影响［２０］。通

过研究满足非中心对称的胶原纤维在聚焦光场激发

下的二次谐波响应，发现即使在传统认为平面波近

似或傍轴近似的低数值孔径区域，样品的二阶非线

性极化率张量元的相对取值对二次谐波产生有很大

的影响，从而导致在低数值孔径也会出现傍轴近似

失效的情况［２１］。此外，随着数值孔径的上升，聚焦

光场的梯度变化也会随之增强，使得与场梯度有光

的体贡献对二次谐波响应产生显著影响。事实上，

近期研究人员利用非共线双光束测量法已经证实了

这一非局域高阶极化源的存在［２２］。

本文在矢量衍射理论的基础上，利用贝塞尔函

数的微分递推关系，推导了聚焦光场的梯度变化表

达式，根据中心对称材料二次谐波产生的唯象模型，

以满足中心对称的球形纳米颗粒为激发对象，比较

和分析了单个纳米颗粒在聚焦光场激发下中心对称

球形粒子的二次谐波辐射随数值孔径的变化，结果

表明与表面效应相比，聚焦光场的变化对体效应的

影响更为显著。

２　理论模型

如图１所示，一束频率为ω的基频光入射到一无

像差显微物镜犔上，经过物镜会聚后产生聚焦光场，

位于焦点区域的单个中心对称球形纳米颗粒受到激

发后，产生向外辐射的二次谐波信号。假设坐标原点

位于几何焦点处，狕轴沿基频光入射方向，犽和犓分别

是入射基频光和出射倍频光的波矢量，狉ｆ和狉ｐ分别表

示观测点和粒子上源点的位置矢量，物镜的半孔径角

为α。此外，采用ＲａｙｌｅｉｇｈＧａｎｓＤｅｂｙｅ（ＲＧＤ）近似，即

假设粒子与周围介质都是无色散介质，且二者具有相

同介电常数，唯一的区别是粒子具有非线性响应，因

此，可将粒子和周围介质的介电常数取为１。

图１ 聚焦光场激发下球形纳米颗粒的二次谐波

辐射示意图

Ｆｉｇ．１ Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍｏｆｓｅｃｏｎｄｈａｒｍｏｎｉｃｇｅｎｅｒａｔｉｏｎ

ｏｆｎａｎｏｓｐｈｅｒｅｅｘｃｉｔｅｄｂｙｆｏｃｕｓｅｄｂｅａｍ

２．１　球形粒子二次谐波产生的唯象模型

根据唯象模型，二阶非线性极化响应通常可分

为三种机制，分别是体偶极响应犘
（２ω）
ｅ 、表面偶极响

应犘
（２ω）
ｓ 和体四极响应犘

（２ω）
ｂ ，用公式表示则为［１５］

犘
（２ω）（狉ｐ）＝犘

（２ω）
ｅ ＋犘

（２ω）
ｓ ＋犘

（２ω）
ｂ ＝ χ

（２）
∶犈

（ω）（狉ｐ）犈
（ω）（狉ｐ）＋


χ
（２）

ｓ
∶犈

（ω）（狉ｐ）犈
（ω）（狉ｐ）δ［狉ｐ－犺（狉ｐ）］＋χ

（２）

ｂ
犈

（ω）（狉ｐ）犈
（ω）（狉ｐ）， （１）

式中 χ
（２），χ

（２）

ｓ
和 χ

（２）

ｂ
分别是体电偶极、表面偶极

和体四极极化率张量，犺（狉ｐ）表示辐射体的表面，即

假设在材料的表面还存在一个由于表面对称性的遭

到破坏而形成的表面偶极层。根据电磁理论，二阶

非线性极化响应产生的二次谐波信号场的矢量势

为［１５］

犃（狉ｆ）＝
犓
ｉ∫
ｅｘｐ（ｉ犓 狉ｆ－狉ｐ ）

狉ｆ－狉ｐ
犘
（２ω）（狉ｐ）ｄ狉ｐ．（２）

在远场区域（狉ｆ  狉ｐ ），采用远场近似，指数中的

狉ｆ－狉ｐ 可以近似为 狉ｆ －狉ｆ狉ｐ／狉ｆ ，而分母中的

狉ｆ－狉ｐ 近似为 狉ｆ ，通过矢量势可以得到二次谐

波信号场的电磁矢量：

０２１９００１２
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烅

烄

烆
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　　进而可以得到二次谐波辐射的时间平均坡印亭

矢量〈犛〉＝
１

２
Ｒｅ（犈×犎）。对于满足中心对称的介

质，由于偶极极化率张量 χ
（２）的对称性，相应的体偶

极响应为零，即（１）式中的第一项为零。因此，中心对

称球形纳米颗粒粒子的二阶非线性极化只包括两部

分，即（１）式第二项表示的表面响应和第三项表示的

体响应。

中心对称材料的表面二阶极化率张量是在表面上

具有各向同性的三阶张量，有４个独立张量元，可分别

表示为χ
（２）

ｓ，⊥⊥⊥
，χ
（２）

ｓ，⊥∥∥
和χ

（２）

ｓ，∥⊥∥
＝χ

（２）

ｓ，∥∥⊥

［１５，２３］，其中的

⊥和∥分别表示垂直和平行表面方向，在球坐标下，

就分别表示狉^方向和^θ／^φ。在进行电场矢量与极化率张

量的双点乘运算时，把极化率张量从表面内禀坐标系

变换到直角坐标系，可以得到表面极化强度的表达式：

犘
（２ω）
ｓ，α ＝∑

β
∑
γ

犈β犈γ（δβαχ∥⊥∥
犛γ＋

δβγχ⊥∥∥
犛α＋χ′犛α犛β犛γ）， （４）

其中的α，β和γ分别表示直角坐标的狓，狔和狕分量，并

满足犛狓 ＝ｓｉｎθｃｏｓφ，犛狔 ＝ｓｉｎθｓｉｎφ，犛狕 ＝ｃｏｓθ，

χ′＝χ⊥⊥⊥ －χ⊥∥∥ －χ∥⊥∥
。将（４）式代入到（１）式，可

以得到表面极化强度犘
（２ω）
ｓ 的每一个直角分量。从（４）

式中可以看出，表面极化强度与激发光场的各个分量

均有关系，这意味着需要考虑聚焦光场的矢量特性。

（１）式的第三项是体响应，其中的体四极极化率


χ
（２）
ｂ 是一个四阶张量，具有８１个元素，但是对于满足

中心对称的ｍ３ｍ和４３２对称群，通常只有四个独立

的非零项［２３］：χｂ，犻犻犻犻，χｂ，犻犻犼犼，χｂ，犻犼犻犼 和χｂ，犻犼犼犻（犻≠犼）。根据张

量点积的定义，可以得到体响应为

犘
（２ω）
ｂ，α ＝

ｄ犈α
ｄ狓α
犈αχｂ，犻犻犻犻

＋∑
β

（１－δαβ）×

ｄ犈β
ｄ狓β
犈αχｂ，犻犻犼犼

＋
ｄ犈β
ｄ狓α
犈βχｂ，犻犼犻犼

＋
ｄ犈α
ｄ狓β
犈βχｂ，犻犼犼（ ）犻 ．（５）

　　从（５）式中可以看出体四极响应不仅和电场的

各个分量有关，还与电场各个分量在各个方向上的

梯度变化存在密切关系，当激发光场的梯度变化不

可忽略时，与梯度变化有关的体效应也会对二次谐

波产生有显著影响［２２］。

２．２　基于矢量衍射理论的聚焦光场及其梯度场

根据 Ｗｏｌｆ和Ｒｉｃｈａｒｄ建立的聚焦光场矢量衍

射理论［２４～２６］，当入射光为偏振方向沿狓轴的线偏振

光时，焦点区域光场的三维分布可以表示为

犈
（ω）
狓 ＝－ｉ犃（犐０＋犐２ｃｏｓ２ｐ）

犈
（ω）
狔 ＝－ｉ犃犐２ｓｉｎ２ｐ

犈
（ω）
狕 ＝－２犃犐１ｃｏｓ

烅

烄

烆 ｐ

， （６）

式中ｐ是位矢狉ｐ相对于狓轴的方位角，犃与出瞳处

光场振幅有关，积分表达式犐狀 定义如下：

犐０ ＝∫
α

０

ｃｏｓ槡 θｓｉｎθ（１＋ｃｏｓθ）Ｊ０（犽狉ｐｓｉｎθｓｉｎθｐ）ｅｘｐ（ｉ犽狉ｐｃｏｓθｃｏｓθｐ）ｄθ

犐１ ＝∫
α

０

ｃｏｓ槡 θｓｉｎ
２
θ·Ｊ１（犽狉ｐｓｉｎθｓｉｎθｐ）ｅｘｐ（ｉ犽狉ｐｃｏｓθｃｏｓθｐ）ｄθ

犐２ ＝∫
α

０

ｃｏｓ槡 θｓｉｎθ（１－ｃｏｓθ）Ｊ２（犽狉ｐｓｉｎθｓｉｎθｐ）ｅｘｐ（ｉ犽狉ｐｃｏｓθｃｏｓθｐ）ｄ

烅

烄

烆
θ

（７）

其中犽是基频光的波矢量，Ｊ狀 是第一类狀阶贝塞尔函数，θ是相对于狕轴的极角，α是由物镜数值孔径犖犃 决

定的半孔径角，下标ｐ用来表示位于粒子上的二阶极化源点。从式中可以看出，聚焦光场存在三个分量，即具

有矢量特性。对于偏振方向沿狓轴的线偏振光，通常狓分量的相对强度要大很多，不过，随着聚焦物镜的数值

孔径增大，狔，狕分量的相对强度也会随之增强，在二次谐波产生过程中，当与这两个分量相关的二阶非线性

极化率张量元有较大取值时，它们对二次谐波信号的贡献也不能忽略［２１］。

通常显微物镜产生的聚焦光场分布与波长同一个量级，该局域特性意味着聚焦光场在焦点区域会存在

很大的梯度变化，在研究中心对称纳米颗粒的二次谐波产生时，有必要考虑与场梯度有关的体效应。为了得
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到聚焦基频场的梯度表达，首先定义一个矢量犐＝（犐０，犐１，犐２）。根据贝塞尔函数的微分递推关系
［２７］
　　　

ｄ

ｄ狓
狓犿犑犿（狓［ ］）＝狓犿犑犿－１（狓），梯度算符和犐的并矢可以表示为

ｐ犐＝［ｐ犐０ ｐ犐１ ｐ犐２］＝

犐０

狉ｐ

犐１

狉ｐ

犐２

狉ｐ

１

狉ｐ

犐０

θｐ

１

狉ｐ

犐１

θｐ

１

狉ｐ

犐２

θｐ

１

狉ｐｓｉｎθｐ

犐０

ｐ

１

狉ｐｓｉｎθｐ

犐１

ｐ

１

狉ｐｓｉｎθｐ

犐２



熿

燀

燄

燅ｐ

＝

犽

（犐－１ｓｉｎθｐ＋ｉ′犐０ｃｏｓθ狆） 犐″０ｓｉｎθｐ＋ｉ′犐１ｃｏｓθｐ－
犐１
犽狉ｐ

犐″１ｓｉｎθｐ＋ｉ′犐２ｃｏｓθｐ－
２犐２
犽狉ｐ

（犐－１ｃｏｓθｐ－ｉ′犐０ｓｉｎθｐ） 犐″０ｃｏｓθｐ－ｉ′犐１ｓｉｎθｐ－
犐１ｃｏｓθｐ
犽狉ｐｓｉｎθｐ

犐″１ｃｏｓθｐ－ｉ′犐２ｓｉｎθｐ－
２犐２ｃｏｓθｐ
犽狉ｐｓｉｎθｐ

熿

燀

燄

燅０ ０ ０

．（８）

根据梯度定义，聚焦光场的梯度张量的所有张量元可以表示为

ｐ犈＝

犈狓

狓ｐ

犈狔
狓ｐ

犈狕

狓ｐ

犈狓

狔ｐ

犈狔
狔ｐ

犈狕

狔ｐ

犈狓

狕ｐ

犈狔
狕ｐ

犈狕

狕

熿

燀

燄

燅ｐ

＝犕

犈狓

狉ｐ

犈狔
狉ｐ

犈狕

狉ｐ

１

狉ｐ

犈狓

θｐ

１

狉ｐ

犈狔
θｐ

１

狉ｐ

犈狕

θｐ

１

狉ｐｓｉｎθｐ

犈狓

ｐ

１

狉ｐｓｉｎθｐ

犈狔
ｐ

１

狉ｐｓｉｎθｐ

犈狕



烄

烆

烌

烎ｐ

， （９）

其中犕是球坐标到直角坐标的变换矩阵。根据（６）～（９）式，最终得到聚焦光场梯度张量的所有张量元的表达式为

ｐ犈＝－犃犽×

ｉｃｏｓｐ（犐－１＋犐″１ｃｏｓ２ｐ）－
２犐２ｃｏｓ３ｐ
犽狉ｐｓｉｎθ［ ］

ｐ

ｉ犐″１ｃｏｓｐｓｉｎ２ｐ－
２犐２ｓｉｎ３ｐ
犽狉ｐｓｉｎθ（ ）

ｐ

２犐″０ｃｏｓ
２
ｐ－

犐１ｃｏｓ２ｐ
犽狉ｐｓｉｎθ（ ）

ｐ

ｉｓｉｎｐ 犐－１＋犐″１ｃｏｓ２（ ）ｐ －
２犐２ｓｉｎ３ｐ
犽狉ｐｓｉｎθ［ ］

ｐ

ｉ犐″１ｓｉｎｐｓｉｎ２ｐ＋
２犐２ｃｏｓ３ｐ
犽狉ｐｓｉｎθ（ ）

ｐ

犐″０ｓｉｎ２ｐ＋
２犐１ｃｏｓ２ｐ
犽狉ｐｓｉｎθ（ ）

ｐ

－ ′犐０＋′犐２ｃｏｓ２（ ）ｐ －ｓｉｎ２ｐ′犐２ ２ｉ′犐１ｃｏｓ

烅

烄

烆

烍

烌

烎ｐ

，

（１０）

其中

犐－１ ＝∫
α

０

ｃｏｓ槡 θｓｉｎθ（１＋ｃｏｓθ）ｓｉｎθ·Ｊ－１（犽狉ｐｓｉｎθｓｉｎθｐ）ｅｘｐ（ｉ犽狉ｐｃｏｓθｃｏｓθｐ）ｄθ

′犐０＝∫
α

０

ｃｏｓ槡 θｓｉｎθ（１＋ｃｏｓθ）ｃｏｓθ·Ｊ０（犽狉ｐｓｉｎθｓｉｎθｐ）ｅｘｐ（ｉ犽狉ｐｃｏｓθｃｏｓθｐ）ｄθ

犐″０＝∫
α

０

ｃｏｓ槡 θｓｉｎ
３
θＪ０（犽狉ｐｓｉｎθｓｉｎθｐ）ｅｘｐ（ｉ犽狉ｐｃｏｓθｃｏｓθｐ）ｄθ

′犐１＝∫
α

０

ｃｏｓ３槡 θｓｉｎ
２
θＪ１（犽狉ｐｓｉｎθｓｉｎθｐ）ｅｘｐ（ｉ犽狉ｐｃｏｓθｃｏｓθｐ）ｄθ

犐″１＝∫
α

０

ｃｏｓ槡 θｓｉｎ
２
θ（１－ｃｏｓθ）Ｊ１（犽狉ｐｓｉｎθｓｉｎθｐ）ｅｘｐ（ｉ犽狉ｐｃｏｓθｃｏｓθｐ）ｄθ

′犐２＝∫
α

０

ｃｏｓ３槡 θｓｉｎθ（１－ｃｏｓθ）Ｊ２（犽狉ｐｓｉｎθｓｉｎθｐ）ｅｘｐ（ｉ犽狉ｐｃｏｓθｃｏｓθｐ）ｄ

烅

烄

烆
θ

． （１１）
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霍丙忠等：　聚焦光场激发下中心对称球形粒子的二次谐波产生

３　数值模拟与分析

图２给出了不同数值孔径条件下单个中心对称

球形纳米颗粒受到聚焦光场激发产生的二次谐波辐

射分布，聚焦物镜的数值孔径分别为０．０１，０．５和

０．９，球形纳米颗粒的半径为１５０ｎｍ，中心位于原点

处，基频是光波长为８００ｎｍ的沿狓轴偏振的线偏

振光，光场横向分布均匀。在计算模型中，为了突出

极化率系数各个分量的贡献，非线性极化率 χ
（２）
ｓ 和


χ
（２）
ｂ 的所有非零分量均取值为１。图２（ａ）～（ｃ）给

出的是不同数值孔径下表面效应产生的二次谐波辐

射分布，从图中可以看出，粒子的表面二次谐波响应

呈现偏离狕轴的两瓣分布，并且随着数值孔径的增

大其辐射图形没有发生明显的变化，只是辐射图分

开的两瓣之间的夹角有略微的增加。图２（ｄ）～（ｆ）

给出的是不同数值孔径下粒子体响应产生的二次谐

波辐射分布。与表面响应相比，体响应产生的二次

谐波辐射分布随着数值孔径的增大出现了显著的差

异，主要表现为随着数值孔径的增大，二次谐波辐射

分布的轴对称性受到了破坏，这说明激发光场的聚

焦程度对体效应的影响更为明显。近期，Ｗａｎｇ

等［２８］曾经利用非共线双光束形成的干涉场研究了

不同粗糙度金膜的表面效应和体效应，实验结果表

图２ 不同数值孔径下１５０ｎｍ的中心对称球形纳米颗粒

的表面响应（ａ），（ｂ），（ｃ）和体响应（ｄ），（ｅ），（ｆ）二

　　　　　　　次谐波辐射分布

Ｆｉｇ．２ Ｓｕｒｆａｃｅｒｅｓｐｏｎｓｅ（ａ），（ｂ），（ｃ）ａｎｄｂｕｌｋｒｅｓｐｏｎｓｅ；

（ｄ），（ｅ），（ｆ）ｏｆｓｅｃｏｎｄｇｅｎｅｒａｔｉｏｎｒａｄｉａｔｉｏｎｏｆａ

１５０ｎｍｃｅｎｔｒｏｓｙｍｍｅｔｒｉｃｎａｎｏｓｐｈｅｒｅｕｎｄｅｒｆｏｃｕｓｅｄ

　　　ｆｉｅｌｄｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔｎｕｍｅｒｉｃａｌａｐｅｒｔｕｒｅ

明当局域激发场变化较大时，即场梯度较大时，体效

应产生的二次谐波信号强度将大大增强，而相比较

而言，表面二次谐波信号强度则增强得很小。

根据第二节中的相关理论，中心对称纳米颗粒

的表面响应只与聚焦光场本身有关。为了解释粒子

表面响应随数值孔径的变化，图３给出了数值孔径

为０．９时聚焦光场的电场各分量在焦平面上的分

布，其中横坐标是狓，纵坐标是狔，坐标的范围是

±λ，图中的圆圈是粒子在焦平面上的截面，反映了

粒子在焦平面上的位置。从图３中可以看出，聚焦光

场的三个分量都具有很高的局域性，大部分能量都

集中在小于一个波长的区域内，不过，这三个分量的

分布位置存在显著差异，狓分量集中在焦点附近，并

呈现旋转对称性，在焦点位置取得极大值；狔分量呈

现４叶对称分布，狕分量则呈现沿狓轴的两叶分布。

焦点处的狔，狕分量取值均为零，并且从数量级上，狔，

狕分量都小于狓分量。上述聚焦光场的强度分布特性

可以利用（６）式进行解释说明。根据（６）式，电场的狓

分量与零阶贝塞尔函数相关，因此该分量在原点处

的取值非零；而狔，狕分量分别与２阶和１阶贝塞尔函

数成正比，导致狔，狕分量在原点处取值为零；此外，

在相同参变量的条件下，贝塞尔函数的特性使得

ｍａｘ（｜Ｊ０｜）＞ｍａｘ（｜Ｊ１｜）＞ｍａｘ（｜Ｊ２狘），因而狓分

量具有最大的相对强度；在狓轴上，ｐ取值为０或π，

因此与ｓｉｎｐ成正比的狔分量在狓轴上取值均为零。

由于聚焦光场具有如图３所示的强度分布特性，在

不同数值孔径条件下，对于位于焦点处半径为

１５０ｎｍ的纳米球，始终主要是狓分量在表面二阶非

线性极化中起主要作用，这使得表面二次谐波响应

不随数值孔径的增大而发生显著变化。此外，与低

数值孔径情况相比，在高数值孔径下，相位失配程度

越高，因此表面二次谐波辐射分布极大值随着数值

孔径的增大更加偏离狕轴，造成表明响应两极大值

方向之间夹角的略微增加。

体效应的变化与电场梯度随数值孔径的变化密

切相关，图４给出了数值孔径为０．９时聚焦光场各

分量横向偏导狘⊥犈犻狘的模平方在焦平面上的分

布，其中的横向偏导数狘⊥犈犻狘
２
＝ 犈犻／狓

２
＋

犈犻／狔
２。根据图４，犈

（ω）
狓 的横向偏导数在焦点处

取值为零（尽管此处聚焦光场狓分量的强度为极大

值）；犈
（ω）
狔 的横向偏导数也是在光场强度极大值的位

置取值为零，而在光场狔分量分布的四叶之间取极

大值；犈
（ω）
狕 的横向偏导数在原点处取极大值。聚焦光

场各分量的横向偏导数分布特性与贝塞尔函数及其
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导数也相关。根据（６）式和（１０）式，对于光场狓分

量，尽管零阶贝塞尔函数在原点处取极大值，但是它

的导数在该处取值为零，因此狓分量的横向偏导数

形成如图４（ａ）所示的环形分布；尽管狕分量在焦点

处取值为零，但在相对焦点对称的位置上，由于

ｃｏｓｐ的作用使得取值互为相反数，该跃变导致狕分

量的横向偏导数在原点处具有极大值，形成如

图４（ｃ）所示的分布形式；对于光场狔分量的横向偏

导数分布特性也可以利用类似的方法进行分析。

图３ 聚焦光场的各个分量在焦平面上的分布（犖犃＝０．９），图中用｜犈狓｜的最大值做了归一化

Ｆｉｇ．３ Ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｏｆｅａｃｈｃｏｍｐｏｎｅｎｔｓｏｆｆｏｃｕｓｅｄｆｉｌｅｄｉｎｆｏｃａｌｐｌａｎｅ（犖犃＝０．９），ａｎｄｔｈｅａｒｇｕｍｅｎｔｓｏｆｔｈｒｅｅ

ｃｏｍｐｏｎｅｎｔｓａｒｅｎｏｒｍａｌｉｚｅｄｂｙｍａｘｉｍｕｍｏｆ｜犈狓｜

图４ 聚焦光场各分量的横向偏导在焦平面上的分布（犖犃＝０．９）

Ｆｉｇ．４ ＤｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｏｆｔｒａｎｓｖｅｒｓｅｐａｒｔｉａｌｄｅｒｉｖａｔｉｏｎｓｏｆｔｈｒｅｅＣａｒｔｅｓｉａｎｃｏｍｐｏｎｅｎｔｓｏｆｆｏｃｕｓｅｄｆｉｌｅｄｉｎ

ｆｏｃａｌｐｌａｎｅ（犖犃＝０．９）

　　通过比较图３和图４，还可以看出，尽管聚焦光

场的狔分量比狓分量小三个数量级，但是它们相应

的横向偏导却相差不到两个数量级，狕分量的横向

偏导与狓分量几乎处于同一个数量级。随着数值孔

径的增大，激发光场的聚焦程度越高，将产生很强的

梯度变化，因此，体效应的二次谐波辐射分布与低数

值孔径下的结果明显不同，不再具有轴对称性。

４　结　　论

在聚焦光场矢量衍射理论的基础上，利用贝塞

尔函数的微分递推关系，推导了聚焦光场的梯度变

化表达式，根据中心对称材料二次谐波产生的唯象

模型，研究了单个中心对称球形纳米颗粒在聚焦光

场激发下的二次谐波产生，考察了表面效应和体效

应产生的二次谐波辐射分布随着数值孔径增大的变

化规律，并利用聚焦光场及其梯度场分布特性讨论

差异产生的原因。研究结果表明，当入射光为偏振

方向沿狓轴的线偏振光时，由于粒子形状的对称

性、聚焦光场各分量的位置差异及对称性，表面效应

产生的二次谐波响应随着数值孔径的增大没有出现

明显变化，与平面波近似下的结果相似；由于聚焦光

场的梯度变化随着数值孔径的增大而变强，与体效

应相关的二次谐波响应不再具有轴对称性，变化规

律与表面效应明显不同。这一特性有望进一步用于

研究如何利用聚焦光场区分中心对称纳米颗粒的表

面效应和体效应。本文建立的中心对称纳米颗粒二

次谐波产生理论模型具有普适性，对高数值孔径和

低数值孔径系统均适用，也适用不同形状的纳米颗

粒。此外，该理论模型还可以进一步推广到径向偏

振等非传统偏振光入射的情况，这是由于光学系统

通常具有旋转对称性，这些特殊偏振光产生的聚焦

光场也与贝塞尔函数有关，同样也能利用贝塞尔函

０２１９００１６
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数的微分递推关系。
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