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基于超快激光脉冲瞬态特征的非线性透射率

陈素梅 赵培德 张 勇 房正纪 段立松
河北工业大学理学院 , 天津 300401

摘要 根据麦克斯韦方程，结合超快激光脉冲的瞬态特性，在忽略色散的影响下，推导并得出了三阶非线性各向同

性系统中以光强表示的非线性吸收偏微分方程。以高斯脉冲激光为例，给出了该方程的一个近似解。基于该近似

解的非线性透射率，不仅与脉冲激光的峰值强度、样品厚度以及介质的双光子吸收系数有关，而且还与描述脉冲主

要特性的物理量——激光脉冲半峰全宽以及激发光的频率有关。数值拟合 Rhodamine等物质的非线性透射率的实

验曲线的结果显示，基于超短脉冲瞬态特性的非线性透射率得出的介质双光子吸收系数大于传统非线性透射率参

考公式给出的相应结果，与双光子诱导荧光法的结果基本吻合。
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Abstract A partial differential equation (PDE) in the form of transient light intensity is derived for describing

the nonlinear absorption of an ultra-short pulse laser in the isotropic dielectric media with only the third order

susceptibility. For a Gaussian pulse laser, an analytical solution to PDE is obtained under some approximation.

The related nonlinear transmittance depends on not only the peak intensity of the pulse laser, sample thickness

and two-photon absorption coefficient, but also the frequency and the full width at half maximum (FWHM) of

a laser pulse. The simulations of the experimental results of the materials such as Rhodamine show that the

two-photon absorption coefficients of the media based on the approximate solution to PDE are generally lager

than the ones based on the existing nonlinear transmittance, which are qualitatively the same as the conclusion

given by fluorescence method. The results suggest that the active nonlinear transmittance may have some

deviations due to the absence of the reasonable deals with the transient behavior of an ultra fast laser.
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1 引 言
双光子吸收(TPA)是一种典型的非线性光学现象，它是指介质中的分子（或原子）在强光作用下同时吸收

两个光子的能量，从低能级跃迁到高能级的过程 [1]。描述介质双光子吸收特性的主要物理量为分子的双光

子吸收截面。Kaiser 等 [2]于 1961年利用激光首次在实验中观察到了双光子吸收现象。20世纪 90年代中期 ,
He等 [3-13]报道了一批具有较大双光子吸收截面和良好频率上转换特性的有机染料 ,这些研究成果促使有机材
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料双光子吸收的研究成为国内外光电子领域的热点课题。目前，确定介质分子双光子吸收截面的典型方法

包括非线性透射率法 (NLT)[14]、Z扫描技术 [15]、双光子瞬态光谱法 [16]和双光子诱导荧光法 (TPIF)等。前两种方

法可归属于物理方法，后两种方法可归属于化学方法。

美国加州大学 Qulianov等 [16]通过对比实验指出 ,用这两类方法确定出的同一种分子的双光子吸收截面的

值有较大的差别。例如，对标准荧光物质之一 Rhodamine材料的实验结果而言，用非线性透射率方法得到的

该材料分子的双光子吸收截面的值比用双光子诱导荧光法得到的相应值小 10倍以上。Oulianov等认为双

光子诱导荧光法是基于双光子激发下的瞬态光谱学，用该方法测量出的双光子吸收截面与已发布的数据保

持一致，具有一定的合理性。采用两类方法得出双光子吸收截面不一致结果的原因解释有很多 ,诸如实验过

程中某些受激发射和散射过程、激发态吸收、杂质吸收等将这些脉冲光子消耗了，或其中发生了另外一些非

线性过程 ,比如拉曼散射、自相位调制、连续产生等离子体导致吸收截面值变小等。这两类方法产生差别的

原因，目前尚无定论。

目前确定介质双光子吸收系数所依据的原理方程 [17]，由于不包含时间的微分项，对于超快激光而言，未

能反应其时间的瞬态特征，这可能是导致测得的某些材料双光子吸收截面的值小于双光子诱导荧光法得到

的相应值的一个因素之一。随着超短脉冲激光技术的迅速发展，其应用范围也越来越广泛 [18-20]。鉴于非线

性透射率方法对确定非荧光物质双光子吸收系数的必要性，同时也为了避免介质的激发态的再吸收，所以，

考虑脉冲瞬态特性的非线性透射率有可能成为相关领域学者逐渐关心的研究内容之一。

本文从麦克斯韦方程出发，结合超快激光脉冲的时域特性，研究并推导了超快激光在三阶非线性各向

同性系统中光强所满足的非线性吸收偏微分方程。以高斯脉冲为例，通过近似，进行了解析求解，并进一步

给出相应非线性透射率的表达式。在此基础上，数值拟合了 Rhodamine等物质的非线性透射率的实验结果，

研究并分析了超快激光脉冲瞬态特性对利用非线性透射率方法确定材料双光子吸收系数的影响。

2 理 论
通常介质产生双光子吸收时脉冲激光的峰值光强要达到吉瓦每平方米量级，故通常采用超短脉冲激光

作为激发光源。众所周知，超快激光（如皮秒激光、飞秒激光和阿秒激光等）的主要特征之一是其光强随时

间迅速变化。目前确定介质双光子吸收系数所依据的原理方程为 [17]

dI dz = -αI - βI 2, （1）
式中β为双光子吸收系数。该方程在忽略介质线性衰减（衰减系数 a≈0）的情况下，对应径向分布为高斯函数

的激光的非线性透射率参考公式为 [6]

TN = ln(1 + I0Lβ)
I0Lβ

, （2）
式中 I0为入射脉冲激光的峰值光强，L为待测样品的厚度。从（1）式不难发现，该方程缺少关于时间的微分

项，故对于超快激光而言，无法体现其时间的瞬态特性，故由该方程得出的非线性透射率参考公式即（2）式

的适用性值得进一步研究。

麦克斯韦方程是描述电磁波在介质中传播规律的基础方程，对于非磁、非导电和无自由电荷的各向同

性介质，当激发光的频率远离介质的线性吸收区域，且略去介质的色散影响，则描述光电场传输特性的方程

可表述为 [21]

∇2
E(k i,ωi) - μ0ε(ωi) ∂

2

∂t2 E(k i,ωi) = μ0
∂2

∂t2 PNL (Kq ,ωq = ωi), i = 1,2,3,⋯, （3）
式中 E为光电场，ωi为光波频率，ki为波矢，μ0为真空磁导率，介电常数 ε = ε rε0 ,ε0为真空介电常数，εr为相对

介电常数，PNL 为介质的非线性电极化强度 , Kq为 PNL 对应的波矢，ωq为 PNL 对应的频率。在（3）式中，关于

电位移矢量 D与电场强度 E的关系近似的取为 D(ωi)=ε0εrE(ωi)。由光在自由空间的传播速率 c = 1/ ε0 μ0 以

及复折射率 nc = ε ε0 的关系式，可将（3）式表示为
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∇2
E(k i,ωi) - nc

c
∂2

∂t2 E(k i,ωi) = μ0
∂2

∂t2 PNL (Kq ,ωq = ωi), i = 1,2,3,⋯, （4）
式中复折射率一般可表示为 nc = nRe + in Im , nRe 是介质折射率实部，n Im 是介质折射率虚部 (与介质的线性吸

收有关)。若激发光的频率远离介质的线性吸收区域，则介质的线性吸收可以被忽略，对应介质折射率虚部

n Im ≈ 0 。

设激发光源为脉冲激光且其光强径向均匀分布。若光束沿 z轴传播，则相应光电场 E(激光为偏振光，

此处略去方向)可表示为

E = A(z, t)exp[-i(ωt - kz)], （5）
式中 A(z，t)表示光电场强度的振幅。对于脉冲激光而言，A(z，t)则可视为激光振幅的脉冲包络线。 将 (5)式代

入(4)式，可得

∂2E(z, t)
∂z2 - n2

c
c2

∂2E(z, t)
∂t2 = é

ë
ê

ù

û
ú

∂2 A
∂z2 + 2iæ

è
ö
ø

ω
c
nRe

∂A
∂z - n2

Re
c2
æ
è
ç

ö
ø
÷

∂2 A
∂t2 - 2iω ∂A

∂t exp[-i(ωt - kz)]. （6）
在仅考虑双光子吸收的情况下，略去线性吸收和其他高阶非线性效应，三阶非线性电极化强度可表示为

P
(3)
NL (z, t) = ε0 [χ (3)

Re + iχ (3)
Im]A2 A* exp[-i(ωt - kz)], （7）

式中 χ
(3) = χ

(3)
Re + iχ (3)

Im ，χ
(3)
Re 和 χ

(3)
Im 分别为阶电极化率实部和虚部，上标*表示取复共轭。在略去三阶极化等的

色散影响下，有

χ
(3)(ω) = χ

(3)(ω0) + ∂χ (3)

∂ω (ω - ω0) + ⋯ ≈ χ
(3)(ω0), （8）

式中 ω0 为介质固有振动频率。将(6)式和(7)式代入(4)式，整理可得

æ

è
ç

ö

ø
÷

∂2 A
∂z2 + 2iω nRe

c
∂A
∂z - n2

Re
c2

∂2 A
∂t2 + 2iω n2

Re
c2

∂A
∂t exp[-i(ωt - kz)] =

μ0ε0 χ
(3)
Re
é
ë
ê

ù
û
ú

∂2

∂t2 (A
2 A*) exp[-i(ωt - kz)]- χ (3)

Reω
2 A2 A* exp[-i(ωt - kz)]+ 2ωχ (3)

Im éë
ù
û

∂
∂t (A

2 A*) exp[-i(ωt - kz)] +

iμ0ε0 χ
(3)
Im
é
ë
ê

ù
û
ú

∂2

∂t2 (A
2 A*) exp[-i(ωt - kz)]- χ (3)

Imω
2 A2 A* exp[-i(ωt - kz)]- 2ωχ (3)

Re éë
ù
û

∂
∂t (A

2 A*) exp[-i(ωt - kz)] , (9)
式中 A为振幅。令(9)式两边的虚部和实部分别相等，考虑到光强与光电场振幅的关系式为

I = 1
2 ε0 cnRe || A 2, （10）

则可以得到实部和虚部分别满足的方程。其中虚部项满足

∂I
∂z + nRe

c

é

ë
êê

ù

û
úú1 + 6

ε0 cn
3
Re
χ

(3)
Re I

∂I
∂t = 1

ε0ω(cnRe)2
é

ë
ê

ù

û
ú

3
2 χ

(3)
Imæè

ö
ø

∂I
∂t

2 + 3χ (3)
Im I

∂2 I
∂t2 - 2ω2 I 2 χ (3)

Im . （11）
令

β = 2ω
ε0(cnRe)2 χ

(3)
Im，a = 6

ε0 cn
3
Re
χ

(3)
Re, （12）

b即为通常的双光子吸收系数，则（11）式可改写为

∂I
∂z + nRe

c
（1 + aI）∂I∂t = -βI 2 + 3

2ω2 β
é

ë
ê

ù

û
ú

1
2 æè ö

ø
∂I
∂t

2 + I ∂2 I
∂t2 . （13）

（13）式为考虑超快激光脉冲瞬态特性，并以光强表示的三阶非线性各向同性系统中的非线性吸收偏微分方

程。

对于通常的介质，由三阶极化导致的非线性折射率 aI≪ 1，若略去光强对时间的二阶微分项和对时间

一阶微分平方项，则（13）式可以简化为

∂I
∂z + nRe

c
∂I
∂t = -βI 2. （14）

（14）式与（1）式在本质上是相同的。对于入射光为高斯脉冲激光而言，（14）式的解析解为
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I = I0

expé
ë
êê

ù

û
úú

1
τ2
æ
è
ç

ö
ø
÷t - nRe

c
z

2
+ I0 zβ

, （15）

式中 τ = τp / 2 ln 2 ，τp是脉冲半峰全宽（FWHM）。考虑激光光强径向为对称分布时，则介质中的光强 I=I(r，
z，t)，即光强 I为时间 t、径向坐标 r及传播距离 z的函数。按通常对径向坐标 r的处理，（15）式可改写为

I(r, z, t) = I0 f (r)
expé

ë
êê

ù

û
úú

1
τ2
æ
è
ç

ö
ø
÷t - nRe

c
z

2
+ I0 zβf (r)

, （16）

式中 f(r)为激光强度横向分布函数。以高斯分布为例，在自由空间中的入射光强可以表示为

I free (r, z, t) = I0 expé
ë
êê

ù

û
úú-2æ

è
ç

ö
ø
÷

r
r0

2
expé

ë
êê

ù

û
úú- 1

τ2
æ
è
ç

ö
ø
÷t - nRe

c
z

2
, （17）

式中 r0为光强在 1/e2时的半径。而在介质中光强可表示为

I(r, z, t) =
I0 expé

ë
êê

ù

û
úú-2æ

è
ç

ö
ø
÷

r
r0

2

expé
ë
êê

ù

û
úú

1
τ2
æ
è
ç

ö
ø
÷t - nRe

c
z

2
+ I0 zβ expé

ë
êê

ù

û
úú-2æ

è
ç

ö
ø
÷

r
r0

2 . （18）

由于在非线性透射率实验中实际的测量物理量为透射能量之比，而不是光强，则相应能量透射率可表示为

T = Ez

E0
=

∫
-∞

+∞ ∫
0

+∞2πrI(r, z, t)drdt

∫
-∞

+∞ ∫
0

+∞2πrI free(r, z, t)drdt
, （19）

式中 E0和 Ez分别为穿过样品(厚度为 z)前后的一个脉冲能量。

将（17）式和（18）式代入（19）式，则可以得到非线性透射率为

T =

∫
-∞

+∞ ∫
0

+∞
I0 expé

ë
êê

ù

û
úú-2æ

è
ç

ö
ø
÷

r
r0

2

expé
ë
êê

ù

û
úú

1
τ2
æ
è
ç

ö
ø
÷t - nRe

c
z

2
+ I0 zβ expé

ë
êê

ù

û
úú-2æ

è
ç

ö
ø
÷

r
r0

2 rdrdt

∫
-∞

+∞ ∫
0

+∞
I0 expé

ë
êê

ù

û
úú-2æ

è
ç

ö
ø
÷

r
r0

2
expé

ë
êê

ù

û
úú- 1

τ2
æ
è
ç

ö
ø
÷t - nRe

c
z

2
rdrdt

. （20）

将（20）式对 r求积分后即可得到与（1）式相同的非线性透射率。

双光子吸收系数β与介质分子双光子吸收截面δ之间的关系为

hνβ = δNAd × 10-3, (21)
式中 h为普朗克常数 , ν 为入射光频率，NA =6.023×1023为阿伏加德罗常数，在已知吸收介质的分子摩尔浓度

d(单位为 mol/L)情况下 ,就可以由（1）式 [或（20）式]所确定的双光子吸收系数β的值，进一步求得介质的分子双

光子吸收截面δ(单位为 cm4·s·photon-1)的值。

（13）式包含了光强对时间的二阶微分项和对时间一阶微分平方项 ,严格解析求解通常很难实现。根据

高斯函数的特点，在（13）式中设

ì

í

î

ï
ï

ï
ï

∂I
∂t = γ1

æ

è
ç

ö

ø
÷

t
τ
- nRe z

c
, z 1

τ
I = γ1

1
τ
I

∂2 I
∂t2 ≈ γ2

æ

è
ç

ö

ø
÷

t
τ
- nRe z

c
, z 1

τ2 I = γ2
1
τ2 I

, (22)

式中γ1、γ2近似为常量。将（22）式代入（13）式可得
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∂I
∂z + nRe

c
∂I
∂t = -β é

ë
ê

ù
û
ú1 - 3

2ω2τ2
æ
è

ö
ø

1
2 γ2

1 + γ2 I 2, （23）

令 γ = 1
2 γ2

1 + γ2（为一无量纲的量），考虑到超短脉冲的斜率 æ
è

ö
ø

∂I
∂t 通常很大的情况，故γ取为大于零的常量，则

(23)式可改写为

∂I
∂z + nRe

c
∂I
∂t = -β æ

è
ç

ö
ø
÷1 - 3

2ω2τ2 γ I 2. （24）
(24)式对于高斯脉冲激光的解为

I = I0

expé
ë
êê

ù

û
úú

1
τ2
æ
è
ç

ö
ø
÷t - nRe

c
z

2
+ β æ

è
ç

ö
ø
÷1 - 3

2ω2τ2 γ I0 z

, （25）

式中 0 < 3
2ω2τ2 γ < 1。通过对比（25）式和（15）式，不难发现，在其他条件相同的情况下，利用（25）式拟合非线性

透射率实验结果得到的双光子吸收系数β比利用（15）式的结果得到的相应β值要大，其差别与 3
2ω2τ2 γ 有关。

在考虑到激光径向强度为高斯分布时，相应自由空间中的入射光强的表达式与（17）式一致，而在介质

中的光强 I = I(r, z, t) 可表示为

I(r, z, t) =
I0 expé

ë
êê

ù

û
úú-2æ

è
ç

ö
ø
÷

r
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根据（17）式和（26）式，在（24）式近似条件下，相应非线性透射率表达式为
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（27）式说明，考虑激光脉冲瞬态特性的非线性透射率，其结果不仅与激光脉冲的峰值强度 I0、样品厚度 z以及

介质的双光子吸收系数β有关，而且还与描述脉冲主要特性的物理量——脉冲半峰全宽τp以及激发光的频率

ω有关。对于波长为 400~800 nm的光，其相应圆频率ω的范围为 4.71×1015 ~2.36×1015 rad·s-1。 (27)式表明，脉

冲激光的脉宽越小或其越接近激发光的周期，其对由（27）式表示的非线性透射率的影响将会越大。

3 结果与分析
根据（24）式，并以文献 [16]中非线性透射率方法所测标准荧光物 Rhodamine B的实验数据为参考，其中

的主要参数为 z=0.5 cm，d=2.56×10-2 mol/L，数值模拟并讨论了近似常量γ、频率ω以及脉宽τp对 (27)式所示的

非线性透射率的影响。

当取λ=802 nm，τp=1.2×10-12 s，δ=20.8×10-50 cm4·s·photon-1时 [16]，近似常量γ对（27）式的影响如图 1所示。

由图 1可知，对同一峰值强度 I0, γ值越大（相对于β而言，其值越小），对应的非线性透射率的值越大。当γ=0，
即忽略激光脉冲瞬态特性时，（27）式与（20）式的传统非线性透射率方程结果一致，其拟合出的曲线与文献

[16]一致，如图 2所示。对应不同的γ值，拟合样品 Rhodamine B的实验结果，在相同拟合度情况下，所得到的

对应双光子吸收系数及分子双光子吸收截面的不同值如表 1所示。由表 1可知，在给定的非线性透射率实

验结果的情况下，双光子吸收系数是随γ值增大而增大的，即γ值越大，对应得到的双光子吸收系数β也就越

大。在近似常量γ= 3.353×106时，利用（27）式拟合得到的双光子吸收截面的值是常量γ=0时 [对应（20）式]相
5
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应值的 7.21倍，这一结果与文献[16]中使用双光子诱导荧光法（化学方法）的结果相同。

表 1 比较不同常量γ拟合得到双光子吸收系数及双光子吸收截面的结果

Table 1 Results of the coefficient and TPA cross-section depending on γ

γ /106

0
1

2.253
3.353

β /（cm/GW）
0.012925
0.0168
0.02585
0.0932

d /(10-50 cm4·s·photon-1)
20.8
27.4
41.6

149.97
频率ω、脉宽τp对非线性透射率的影响如图 3和图 4所示，其中参量γ= 3.353×106、δ=150×10-50 cm4·s·pho⁃

ton-1，τp=1.2×10-12 s时（这些参数对应两种方法在λ=802 nm时有相同的β值），不同频率ω下透射率与峰值光强

I0的关系曲线见图 3。图 3说明，对同一峰值强度 I0 频率ω的值越大，对应的非线性透射率的值就越小。对应

不同频率ω，以 Rhodamine B的实验结果为参考，在拟合曲线相同的情况下，将会得到不同的双光子吸收系数

及不同的分子双光子吸收截面的值，其差别如表 2所示。由表 2可知，在给定非线性透射率实验结果的情况

下，双光子吸收系数随频率的增大而减小，波长为 802 nm时拟合得到的双光子吸收系数比波长为 700 nm时

的相应值大 189%，说明波长（或频率）对非线性透射率也有较大影响。

图 3 频率ω对非线性透射率的影响

Fig.3 Nonlinear transmittance depending on frequency ω

表 2 比较不同频率ω拟合得到的不同双光子吸收系数及分子双光子吸收截面的结果

Table 2 Results of the TPA coefficient and TPA cross-section depending on frequency ω

ω /（1015rad·s-1）
2.6928
2.5133
2.3695
2.3503

β /（cm/GW）
0.0323
0.0491
0.0777
0.0932

δ /（10-50 cm4·s·photon-1）
52

79.04
124.8
149.97

图 1 近似常量γ对（27）式非线性透射率的影响

Fig.1 Nonlinear transmittance of Eq. (27) versus approximate
constant γ

图 2 甲醇溶液中 Rhodamine B透射率与入射峰值光强关系

Fig.2 Transmittance versus input peak intensity for Rhodamine
B in methanol

6
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当波长λ=802 nm, γ= 3.353×106,δ=150×10-50 cm4·s·photon-1时，图 4（a）给出了脉宽τp由 1.2 ps增大到 3 ps
时透射率与峰值光强 I0的关系曲线。当波长λ=802 nm, γ=265, δ=20.8×10-50 cm4·s·photon-1时，图 4（b）给出了

脉宽τp由 10 fs增大到 100 fs时透射率与峰值光强 I0的关系曲线。在给定的非线性透射率实验结果的情况下，

由图 4可知，脉宽越宽对应的透射率的值越小。以不同皮秒脉宽为例，仍以 Rhodamine B的实验结果为参考，

在拟合曲线相同的情况下，所得到的不同的双光子吸收系数及不同的分子双光子吸收截面的值如表 3所

示。由表 3可知当脉宽由 1.2 ps增加到 3 ps时，双光子吸收系数由 0.09319变到 0.012925，减小了 86%。由图

4(b)可知，取脉宽为 10 fs与 100 fs情况下，数值拟合同一透射率的曲线（如图 4中脉宽为 100 fs对应的曲线），

相应得到不同的双光子吸收系数，其差别为前者值为后者值的 400倍。由此可见，描述超快激光脉冲瞬态特

性的主要物理量之一，脉冲脉宽对用透射率方法确定双光子吸收系数也有重要影响。

图 4 脉宽τP对非线性透射率的影响

Fig.4 Nonlinear transmittance versus pulse width τP

表 3 比较不同脉宽τP拟合得到双光子吸收系数及双光子吸收截面的结果

Table 3 Comparision of TPA coefficient and TPA cross-section results using different pulse width τP

τP /ps
1.2
1.3
2
3

β /（cm/GW）

0.09319
0.042653
0.016803
0.012925

δ /(10-50 cm4·s·photon-1)
149.97
68.64
27.04
20.8

以上讨论了近似常量γ、频率ω、脉宽τp对双光子吸收的影响。为了对比（20）式和（27）式，也就是对比用

传统透射率法和考虑脉冲瞬态特性的透射率得到样品的双光子吸收截面之间的区别，仍以文献 [16]中非线

性透射率方法所测样品的实验数据为参考，其中 4种样品（Rhodamine B、Rhodamine 6G、APS 和 PPA）的浓度

参数分别为 dRhodamine 6G =2.23×10-2 mol/L，dAPS =1.02×10-2 mol/L，dPPA =5.09×10-3 mol/L 。将这些实验数据代入（27）
式中，通过拟合相应的实验结果，得到双光子吸收系数β的值，再根据双光子吸收系数β与分子吸收截面的关

系，计算出相应介质分子双光子吸收截面δ的值，详细结果见表 4。相应拟合曲线如图 5（a）、(b)所示，图中标

图 5 (a) Rhodamine B和 Rhodamine 6G在甲醇溶液中 , (b) APS在甲醇溶液中和 PPA在二氧甲烷中的透射率与入射光强关系

Fig.5 Transmittance versus input intensity for (a) Rhodamine B and 6G in methanol, (b) APS in methanol and PPA in dichloromethane
7
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注的测量样品的实验点是利用Matlab软件重复出的文献[16]中非线性透射率法的实验结果。

由图 5 (a)、（b）可知，利用（27）式拟合得出的曲线与文献 [16]的实验结果在误差允许范围内是基本吻合

的。根据表 1关于近似常数γ对（27）式的影响，以用物理方法和用化学方法测量样品得到的双光子吸收截面

统一为前提，在拟合过程中对样品 Rhodamine B 和 Rhodamine 6G，取近似常数γ=3.353×106。对样品 PPA 和

APS拟合时，取近似常数γ=1×106。利用拟合曲线得到的对应双光子吸收截面如表 4所示，表中列出的关于

用非线性透射率法和用双光子诱导荧光法得到的样品的双光子吸收截面δ的值是文献 [16]中两种方法得到

的样品的对应值。对比表 4中用非线性透射率法和用双光子诱导荧光法测量双光子吸收截面δ的值，对于样

品 APS、PPA而言，两种方法测量得到的关于样品的双光子吸收截面δ的值相差不大，而对于标准荧光物 Rho⁃
damine类物质而言，这两种方法测量样品得到的双光子吸收截面δ的值前者比后者小 95%以上。然而对比

表 4中用基于超快激光脉冲瞬态特征的非线性透射率法和用双光子诱导荧光法测量样品的双光子吸收截面

δ的值，可知对于测量样品 APS、PPA及标准荧光 Rhodamine B、Rhodamine 6G而言，用两种方法测得的样品的

双光子吸收截面δ的值基本都是一致的。

表 4 比较利用三种方法测量双光子吸收截面的结果

Table 4 Comparison of TPA cross-section results using three methods

Molecule

Rhodamine B in methanol
Rhodamine 6G in methanl

APS in methanol
PPA in dichloromethane

Fluorescence quantum
efficiency φ

0.71
0.95
0.21
0.67

TPA cross-section δ /(10-50cm4·s·photon-1)
TPIF

150
134
60.6
309

NLT

20.8
12.8
48.5
339

NLT based on the transient behavior of
an ultra-short pulse laser

150
102.4
60.6
309

由此可见，考虑超快激光脉冲的瞬态特性，可以缩小用物理和化学这两类方法测量得出双光子吸收截

面δ的值之间的差别。由拟合过程的常数γ的取值来看，其值的大小应与物质性质有关，例如折射率等。关

于γ的详细表达式以及相应物理意义，只有在得到（13）式的数值解和解析解的情况下方能给出，相关工作正

在研究之中。

4 结 论
从麦克斯韦方程出发，结合超快激光脉冲瞬态特性所得到的非线性透射率，不仅与超快激光的峰值强

度、样品厚度以及介质的双光子吸收系数有关，同时描述脉冲主要特性的物理量——脉冲半峰全宽以及激

发光的频率（或波长）对拟合非线性透射率的实验结果也有重要的影响。在研究介质的双光子吸收特性时，

考虑超快激光脉冲的时域瞬态特性和结构特征，有助于缩小物理和化学两种方法得出的介质双光子吸收系

数之间的差别。
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