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双臂相位 Z扫描测量稀溶液中溶质光学非线性

石圣涛 杨俊义 陆 洵 王 奇 刘城源 罗晓琴 宋瑛林
苏州大学物理与光电·能源学部 , 江苏 苏州 215006

摘要 基于相位 Z扫描技术提出了双臂相位 Z扫描技术，在相位 Z扫描技术的光路中并联一个相同的光路。与传统

的 Z扫描技术相比，相位 Z扫描可区分溶液的三阶非线性折射和瞬态热致非线性，且可实现单脉冲测量，系统灵敏

度也要比 Z扫描技术高。以往的方法都不能很好地测量稀溶剂中纯溶质的光学非线性，采用双臂相位 Z扫描技术

可极大提高系统测量信噪比，从而可准确地测量出稀溶剂中纯溶质的光学非线性。
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Abstract A dual-arm phase object (PO) Z-scan technique is proposed based on PO Z-scan technique, in which

an identical optical path is added into the PO Z-scan setup. Compared with the conventional Z-scan technique,

PO Z- scan technique can distinguish the third-order nonlinear refraction from the transient thermally induced

nonlinearity and realize the single pulse measurement, and the system sensitivity is greater than Z-scan technique.

However, previous methods cannot extract the dilute solute nonlinearities from solution well, the dual-arm PO Z-

scan technique can greatly improve the measurement signal-to-noise ratio, and the dilute solute nonlinearities from

solution can be measured accurately.
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1 引 言
随着激光技术的发展，研究强光与物质相互作用过程的学科——非线性光学吸引了越来越多的研究

者。非线性光学的发展与应用都离不开非线性光学材料的支持。为满足光子器件的要求，新型非线性光学

材料应具备大的光学非线性响应和短的响应时间等特性。其中，有机材料由于其易于加工，具有大的非线

性系数的优点被认为具有很好的前景 [1]。

对于光学非线性材料，需要用非常方便、灵敏、可靠的测量方法来进行筛选和研究，从中找出理想的光

学非线性材料或总结出光学非线性与材料组成、结构等方面的规律，为制备更加理想的非线性材料提供可

靠的理论依据 [2-4]，因此光学非线性测量技术的研究是非线性光学领域里一个非常活跃的方向。Z扫描技术

具有装置简单、灵敏度高等优点，并且能分别得到非线性极化率的实部和虚部及其符号，为现在应用最广泛

的材料非线性光学性质的研究方法，后来在此基础上发展了多种改进的 Z扫描技术 [5-13]。其中，本课题组提
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出的相位物体 (PO)Z扫描 (简称“相位 Z扫描”)技术可区分溶液的三阶非线性折射和瞬态热致非线性，且可实

现单脉冲测量，系统灵敏度也要比 Z扫描技术高。

但是在测量有机染料稀溶液时，相位 Z扫描技术遇到了困难。在测量稀溶液中溶质的非线性性质时，溶

质的非线性折射性质无法得到准确的测量。通常，每个溶剂分子的非线性折射远小于每个溶质分子，但是

由于溶剂分子的数目远大于溶质分子的数目，可能导致溶剂分子的非线性折射信号主导了整个信号。在溶

质的非线性折射很小的情况下，非线性特性的巨大差异就会体现出来，因此相对与溶液的非线性折射，溶剂

的非线性折射必须被减去。因此，当溶质的非线性折射与溶剂非线性折射相等或更小时，测量溶质的非线

性特性就变得很困难。

本文对相位 Z扫描技术进行了改进，在光路中并联一路相同的相位 Z扫描光路，该光路保留了相位 Z扫

描技术的优点，如可区分热致光学非线性，灵敏度比传统 Z扫描技术高 1.4倍左右，同时该系统可以提高系统

的测量信噪比，从而能从稀溶液中获得溶质的光学非线性。

2 实验理论
2.1 相位 Z扫描技术

图 1为 PO Z扫描实验装置原理图。与传统 Z扫描相比，PO Z扫描光路在聚焦透镜 L的前焦平面上放置

一个圆形相位物体。需要指出的是，相位物体可以放置在透镜前的任意位置。从光源发出的高斯激光束经

过相位物体 PO后被分束镜 BS分成两束，一束直接进入探测器 D1，用于监测入射激光的能量浮动；另一束被

透镜 L聚焦，通过样品后的光束传播至远场小孔处，探测器 D2置于远场小孔后方，用来探测透过小孔的激光

能量。

图 1 相位 Z扫描技术光路图

Fig.1 Experiment principle of PO Z-scan technique

图 2 相位物体示意图

Fig.2 Schematic diagram of PO
实验中使用的 PO如图 2所示，是通过在玻璃板上镀透明介质薄膜而形成的，它只改变透过光束的相位

而不改变其振幅。圆形 PO处于玻璃板中心处，半径为 Lp ，薄膜的厚度为 dpo ，折射率为 nd ，这样就会对波长

为 λ的光波产生一个相位延迟 φL = 2π(nd - 1)dpo /λ，其复振幅透射率描述为：当 r≤ Lp 时，t(r) = exp(iφL) ，当 r>
Lp时，t(r) = 1。

设初始入射激光是一线偏振高斯光束，束腰半径为 ωe ，其横向光场分布可以写成

E(r, t) = E0 expæ
è
ç

ö

ø
÷- r2

ω2
e

expæ
è
ç

ö
ø
÷- t2

2τ2 , （1）
式中 E0 为轴上峰值场强，τ 为激光脉冲强度为峰值强度的 1/e时的脉冲半宽。通过 PO后的光电场为

E01(r, t) = E(r, t)t(r). （2）
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经过相位物体后，光束逐次的衍射传播至远场的小孔处。光束在整个系统中的传播都是圆对称的，可

利用菲涅耳-基尔霍夫远场圆孔衍射积分实现光束在各个光学元件之间的自由空间中传播。激光束到达透

镜前表面的光电场分布可表示为

E02(r1, t) = 2π
iλd expæ

è
çç

ö

ø
÷÷

iπr12
λd ∫

0

+∞
E01 expæèç

ö
ø
÷

iπr2
λd

J0
æ

è
ç

ö

ø
÷

2πrr1
λd

rdr, （3）
式中 r1 是透镜前表面横向半径分布，传输距离 d = f ，J0 为第一类零阶贝塞尔函数。在傍轴近似下，透镜的

透射率可表示为

tL (r1) = exp(ikr 2
1 /2f ). （4）

透镜后表面上的光场为

E03(r1, t) = E02(r1, t)tL (r1). （5）
设样品到焦点的距离为 z，则透镜后表面上的光场传播到样品前表面的距离 d1 = f + z ，对透镜后表面的

光场 E03(r1, t) 进行衍射积分可求得到达样品前表面的光场分布为

E04(r2, z, t) = 2π
iλd1

expæ
è
ç

ö

ø
÷

iπr 2
2

λd1
∫
0

+∞
E03(r1, t)expæ

è
çç

ö

ø
÷÷

iπr12
λd1

J0
æ

è
ç

ö

ø
÷

2πr2 r1
λd1

r1dr1. （6）

在慢变振幅近似和薄样品近似下，样品中光强 I和相位的变化 Δφ 可以用下面的一对耦合方程来描述：

dI
dz′ = -α(I)I, （7）

dΔφ
dz′ = Δn(I)k, （8）

式中 z′为光束在样品中的传播深度，吸收系数 α(I) = α0 + βI 包含了线性吸收系数 α0 和非线性的项 βI，β 为

非线性吸收系数，非线性折射率变化为 Δn(I) = γI ，γ 为非线性折射系数，I 为样品内的光强，在样品的表面

有 I = ||E04(r2, z, t) 2
。通过对上述方程的求解，可以得到样品后的光场 Ee 。

第 3次传播过程是从样品出射面至远场小孔的表面，传播的距离 d2 = D - z ，其中 D为小孔表面到焦点

的距离，经过衍射积分变换可得到远场小孔表面处的光电场分布 Ea ，将小孔表面处的光强分布 Ia 对小孔面

积和脉冲持续时间积分便可得到透过小孔的光束能量。将透过小孔的非线性能量归一化，得到小孔的透射

率为

T (z) =
∫
-∞

+∞ ∫
0

ra 2πra Ia (ra , z, t)dradt

∫
-∞

+∞ ∫
0

ra 2πra I ′
a (ra , z, t)dradt

, （9）

式中 ra 为小孔表面横向半径分布，大小为相位物体在远场衍射光斑的半径，I ′
a (ra , z, t) 为小孔处的线性光强分

布。对样品在每一位置 z处重复上述积分就得到理论上的 PO Z扫描透射率变化曲线。当 ra → ∞ 时，所测的

曲线为样品的非线性吸收。

图 3为纯三阶非线性折射下的 PO Z扫描理论曲线。由图 3可知 PO Z扫描曲线明显不同于传统 Z扫描的

归一化透射率曲线，对于正的折射率系数，图形为一个单峰而不是先谷后峰的结构。对于负的非线性折射，

图形只有一个单谷，而不是先峰后谷的形状。

2.2 双臂相位 Z扫描技术

要测量溶液中溶质的非线性折射，可通过两次相位 Z扫描来完成，一次测量溶液的光学非线性，一个测

量溶剂的光学非线性。每个扫描曲线分别确定溶液的非线性折射系数 n2,S 和溶剂的非线性折射系数 n2,V 。

然后将溶液的非线性折射减去溶剂的非线性折射得到溶质的非线性折射系数 n2,U 。由于利用不同的测量条

件得到的数据有比较大的误差，因此在每次进行非线性的测量时都必须对溶剂进行测量，这样才可以减少
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误差。相位 Z扫描中一个重要的误差来源就是激光能量及光斑的浮动。在前后两个单独的相位 Z扫描相减

时，这种误差不能消除，因为在两个单独扫描中的误差是不相关的。但是，如果两个相位 Z扫描（分别为溶剂

和溶液）同时使用相同的 Z扫描臂，大部分的误差（如能量波动、空间不稳定等）相关联，因此这种误差可以消

除，只剩下不相关的误差（探测器噪声、气流等）。 TS(z) 是溶剂 TV(z) 和溶质 TU(z) 的总和，在做 Z扫描的同时

进行第二臂的溶剂测量参考（即双臂相位 Z扫描），这样做有助于进一步减少关联误差。双臂 Z扫描的光路

图如图 4所示。输出光束首先被衰减片衰减（图中没有画出），光束经过第一个分束镜，分离出一部分作为参

考光束。再经过第二个分束镜，分离出两束光，分别用来进行两臂的相位 Z扫描。由于两臂的实验必须保证

同时进行，将溶液和溶剂固定在一个平台上同时移动。

图 4 双臂相位 Z扫描技术光路图

Fig.4 Schematic of the dual-arm PO Z-scan technique
为了确保溶剂产生的信号可以被消除，保持两个臂的平衡是十分重要的。这就要求两个光路的相位物

体/脉冲宽度、光束束腰、脉冲能量、样品的相对位置、小孔孔径的线性透射率以及样品与各自孔径的距离都

匹配。除了光强参数的匹配，每个臂的设备，如光电探测器、样品的厚度和相应的光学器件也进行匹配。

在进行测量时，首先获得两个臂的引起线性背景信号。在低能量下获得溶液的闭孔信号 TSL (z) 及溶剂

的闭孔信号 TVL (z) ，将两个线性背景信号相减就可以获得系统的线性背景信号 LB(z) 。线性背景信号的产生

是由于两臂之间的线性差异造成的，线性差异主要是由线性透射率在两个样品中分布不均匀造成的。线性

背景可以通过使用一组高匹配的样品池来减小。

接着利用两臂同时测量溶液和溶剂的光学非线性信号 TS(z) 及 TV(z) ，将溶液信号减去溶剂信号，就可以

获得一个包含溶质光学非线性的信号 NB(z) ，该信号还包含线性背景信号，将 NB(z) 减去线性背景信号 LB(z) ，
就可以得到纯溶质引起的光学非线性信号。

为了确定双臂相位 Z扫描更优于单臂相位 Z扫描，从理论上比较了两者之间的信号误差。通常，所得到

的信号中会有一些误差导致归一化透射率 ΔT 的浮动，从而引起非线性折射率 n2 的确定有一定的误差，

Δn2 。在小信号中有

n2 ± Δn2 ∝ ΔT ± δ. (10)
在单臂相位 Z扫描中，溶质的非线性折射为

图 3 三阶非线性折射的相位 Z扫描理论曲线

Fig.3 Theoretical curves of PO Z-scan technique for the third order nonlinear refraction

4



光 学 学 报

0319006-

n2,U ± Δn2,U ∝ (ΔTS - ΔTV) ± δ2
S + δ2

V , (11)
式中 Δn2,U 是测量 n2,U 时的拟合误差，δS 和 δV 是 ΔTS 和 ΔTV 的误差，ΔTS 和 ΔTV 分别是溶液和溶剂的透射

率的峰谷变化。在双臂 Z扫描中得到了一个相同的表述，除了一部分误差是相关的（ δC），另一部分是不相

关的（ δUnC）。相关的误差被减去，只剩下不相关的误差：

n2,U ± Δn2,U ∝ (ΔTS - ΔTV) ± δ2
S,UnC + δ2

V,UnC , (12)
式中 δS,UnC 和 δV,UnC 分别是 δS 和 δV 的不相关误差。由于在单臂情况下所有的误差都是不相关的，在双臂情

况下有一大部分误差是相关的，在双臂情况下的 Δn2,U 会变小。当 ΔTS - ΔTV ≤ δ2
S + δ2

V 时，双臂 Z扫描的优

点变得特别明显，而此时由于噪声大于信号，单臂相位 Z扫描技术已不能得到光学非线性信号。

双臂相位 Z扫描相对与普通的双臂 Z扫描也具有一定的优越性。理论上讲双臂相位 Z扫描技术测量数

值和双臂 Z扫描技术测量精度基本一致，然而利用相位 Z扫描技术可以直接区分溶液的三阶非线性折射和

瞬态热致非线性，这是普通双臂 Z扫描技术不能实现的。另外由于双臂相位 Z扫描技术的实验结果为单峰

或单谷，因此可以在一个位置进行测量和数据处理就可以获得材料的非线性折射系数，要比普通 Z扫描技术

方便。

本实验技术中最重要的部分就是保证两臂的平衡，这样才能准确地消除相关误差，达到最高的灵敏

度。两臂的平衡主要包括：1）必须保证两臂所使用的器材在规格上是一致的；2）光程 在搭建光路时应注意，

两臂的光程必须保证相等；3）光强 由于实验中所使用的分束镜分光比为 7:3（R:T），为了使两路光的光强相

等，在图 4中 A处加入了光强控制器。光强控制器由一块 1/2波片和一块偏振片组成，1/2波片处于偏振片之

前。通过调节 1/2波片，可以改变线偏振光的偏振方向，而不改变偏振光能量。偏振片的方向和另一路光路

中光束的偏振方向相同，通过调节 1/2波片的角度，根据马吕斯定律，可起到调节光强的作用。在搭建好光

路后，可以先接上探头，将控制器调到最佳位置。在确定两臂已经完全平衡以后，就可以开始进行实验。具

体实验步骤与普通相位 Z扫描类似。

利用本实验装置测量了一种有机稀溶液的光学非线性，以验证本实验技术的有效性，实验中溶剂为

CS2。实验中的所用光源为美国 Continuum公司的调 Q倍频纳秒 Nd:YAG脉冲激光器，输出波长为 532 nm，脉

冲宽度为 4 ns (半峰全宽)，重复频率为 10 Hz，输出的激光光束在时间和空间上都近似为高斯分布。两个样

品池的厚度都为 2 mm，且所用样品池为同一批次规格相同。透镜的焦距为 425 mm。PO在 532 nm的相位延

迟为 φL = 0.5π ，半径为 0.5 mm。小孔和焦平面的距离为 D=1.7 m，小孔的半径为 ra=2 mm。在系统入射面的

高斯光束的束腰半径为 2.9 mm，透镜聚焦后焦点的光斑束腰 ω0 = 23 μm 。实验所用的入射能量为 0.6 μJ 。

溶液的线性透射率为 88%。开孔吸收 PO Z扫描实验结果发现该有机溶液的非线性吸收非常弱，可忽略不

计，因此该有机溶液的光学非线性主要由非线性折射引起的。

首先，利用 1/2波片和偏振片将光路两个臂的能量调节相等。利用 CS2光学非线性调节远场的两个小孔

的大小，使两个光路达到最佳平衡。并利用 CS2的实验曲线，确定光路两臂的焦点位置，使其在同一个 z位

置。接着将溶液和溶剂同时放置在样品架上（两个样品架由同一个移动平台控制），先在低能量下进行实

验，并将溶液的信号减去溶剂的信号以获得系统的线性背景信号 LB(z) ，然后在高能量下进行实验，在本实验

中所用的能量为 0.6 μJ ，峰值光强为 0.014 GW/cm2 。将归一化后的溶液光学非线性信号 TS(z) 减去溶剂的

光学非线性信号 TV(z) ，就可以得到含背景信号的溶质的光学非线性信号 NB(z) 。将 NB(z) 减去线性背景信号

LB(z) ，就可以得到纯溶质引起的光学非线性信号。具体实验结果如图 5所示。

图 5(a)为低能量下，溶液以及溶剂的实验曲线图（△为溶剂曲线，○为溶液曲线）；图 5(b)为图 5(a)基础

上，溶液信号减去溶剂信号得到的曲线。由于在低能量下，物质的非线性效应比较弱，因此得到的只是背景

的噪声，即线性系统背景信号 LB(z) 。
图 5(c)为高能量作用下，溶液以及溶剂的实验曲线图（△为溶剂曲线，○为溶液曲线）；图 5(d)为图 5(c)基

础上，溶液信号减去溶剂信号后所得的曲线，即溶质和系统背景信号之和 NB(z) 。从图 5(c)、(d)中可以看出，
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虽然能量达到了测量非线性效应的要求，但是无论是溶剂还是溶液，都由于实验系统的噪声大于非线性信

号的影响，观察不到理想的非线性信号。

图 5(e)为溶质和系统背景信号之和 NB(z)减去系统背景信号 LB(z)后，得到的溶质的光学非线性曲线。图 5(e)
中可以看到清晰的溶质的非线性曲线[图 5(e)中实线]，这是由于在图 5(a)得到图 5(b)，图 5(c)得到图 5(d)的曲线相

减过程中，测量时的相关误差得到了消除，系统的噪声减小了。这正是双臂系统的最大优点。

图 5(e)中实线为理论拟合曲线，利用（1）~（9）式可得到该溶质的非线性折射率为 2.5 × 10-17m2 /W 。

3 结 论
对相位 Z扫描技术进行了改进，提出了双臂相位 Z扫描技术。与普通单臂 Z扫描技术相比，该技术消除

了测量所带来能量浮动，空间分布变化等因素所带来的误差，提高了测量系统的信噪比，并利用实验验证了

该技术。结果表明该技术可以用来测量稀溶液中溶质的光学非线性。
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