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摘要　激光束照射液体产生的热累积效应会引起其折射率变化,从声光方程出发分别分析了液体瞬态折射率与稳

态热致折射率产生的机理,研究了透镜焦距以及入射波长对去离子水折射率的影响.利用表面等离子体共振检测

系统对温度改变的高度敏感性,建立了一种新型的液体棱镜检测系统,数值模拟了不同功率下去离子水的稳态共

振曲线,当功率变化为０．７W时,其折射率变化为１．４×１０－３.采用功率可调的９８０nm的连续激光器对去离子水

的热光效应进行了实验研究,得到了其稳态热致折射率随功率的变化关系,当功率变化０．７W 时,其折射率变化为

３．３５×１０－３,最后剖析了实验与理论之间误差的可能来源.
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１　引　　言
表面等离子体共振(SPR)技术具有良好的局域性[１Ｇ２]、快速的近场增强特性与超高的灵敏性等优势,因

而可广泛应用于化学分析、生物检测方面[３Ｇ４]以及相关物理量测定等领域[５Ｇ７].通过优化设计SPR耦合结构

与相应的检测方法[８Ｇ９],可以提高共振角、共振波长、光强与相位差的测量灵敏度,从而提高SPR传感器的性

能[１０].
然而高灵敏传感器对环境温度的变化极为灵敏[１１Ｇ１２].复杂的环境温度会引起共振角度与共振波长的漂

移[１３Ｇ１４],从而降低SPR系统的灵敏度以及限制其应用.因此消除对外界温度变化的敏感性是实现SPR高
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精度传感的关键问题[１５Ｇ１６].近年来,研究者采用适宜的温度补偿和温度校准方式来消除温度对传感器测量

结果的影响[１７Ｇ１８].Gentleman等[１９]采用波长调制的方法去检测氯化钠,发现温度使共振波长产生了漂移,
故提出应该对测量结果进行校准来减小温度对测量的影响,然而,他们却没有进一步研究共振波长变化和温

度之间的关系.Brantzen小组[２０]建立一种新颖结构的SPR传感器结构来检测待测液体的热光效应,为了

精确地测量所吸收的热,他们把光栅耦合器的金属层放在一个超薄的薄膜上,而热传感器则放置在相应的热

敏感区域,热传感器的测量灵敏度受制于环境温度,为减少外界温度变化对传感器的影响,对实验装置进行

了优化处理.２０１３年,Tran等[２１]通过理论与实验研究了SPR热效应,发现基于温度的SPR的角位移主要

取决于纳米粒子的尺寸,并得出SPR的热效应受聚合物的动态性影响很大,为控制温度对SPR特性的影响

奠定了基础.
与此同时,由激光束照射引起的温度变化也会对SPR传感器产生影响,研究者们采用恒温装置或低功

率的激光探头来减小温度带来的负面影响,从而提高测量的灵敏度.Xiao等[２２]研究得出SPR角度的移动

和共振深度的变化不仅与激光的功率有关,而且与金属和溶液介质界面的热扩散有关.他们提出了一些提

高测量精度的方法,利用测量液体快速流动缓解热扩散和减小热漂移;对于静止不流动的液体,应采用低功

率的激光探头或者减少激光照射时间.同年,Davil等[２３]在SPR共振技术的基础上,采用低功率的激光探

头,对无相互作用的微流体进行外部加热,通过理论计算和实验探测确定液体的热光系数的精确度优于１×
１０－５　℃－１.随后,Kaya等[２４]对通信波段在金属/空气介质界面处受光热影响的表面等离子体传播进行了研

究.通过调制连续波或者调Q 纳秒抽运激光器,金膜中由温度引起的欧姆损耗会影响表面等离子波传播,
使用特殊光纤对装置来精确测量光热致调制下SPR信号的调制深度.尽管这些研究能有效控制或者补偿

温度对SPR传感器精度的影响,但是却很少考虑由激光器照射积累引起的温度改变对吸收介质的热光性质

与折射率变化的影响.另一方面,基于光声方程,研究者通过研究介质随温度变化的性质获得介质的热光性

质,比如利用Z 扫描原理测量介质的热光系数.
本文从声光效应方程出发,在恒定的外界环境温度下,分析了去离子水在连续激光的照射下发生的局域

温度变化所导致的折射率变化.以改进的液体棱镜结构为SPR传感器的主要激发装置,研究了液体棱镜受

入射光功率与聚焦透镜调制的瞬态和稳态热光效应的理论机制.利用热光效应所致的共振漂移现象,分析

了去离子水的热致折射率与入射光功率之间的关系,并通过进一步的实验证明了理论的正确性.

２　检测系统热光效应分析
２．１　热致折射率产生的理论模型与数值模拟

当激光束照射到液体中,通过吸收能量引起液体内部产生温度变化为ΔT,其热传导的扩散方程为[２５Ｇ２７]

ρ０Cp
∂
∂tΔT－κ Ñ２ΔT＝αI, (１)

式中ρ０ 为溶液的密度,Cp表示恒压比热容,κ为样品的热导率,α表示样品的吸收系数,I表示液体中的光强

分布.由于热扩散时间比激光脉冲要大得多,液体中积累的热量几乎来不及扩散,因而在 (１)式中忽略扩散

项的影响[２８],因此温度的变化ΔT 可以表示为

ΔT(r,z,t)＝
１

ρ０Cp∫
t

－¥

αIdt. (２)

　　当脉冲的前沿(t＝－¥)与溶液样品相互作用,ΔT ＝０.激光器通过样品所产生的热致折射率的变化

可表示为

∂２Δnth(r,z,t)
∂t２ －ν２s Ñ２[Δnth(r,z,t)]＝

dn
dT

æ

è
ç

ö

ø
÷ν２s Ñ２[ΔT(r,z,t)], (３)

式中dn/dT 代表热光系数,νs 表示液体中的声速,nth代表热致折射率,n 代表总的折射率,其值等于线性折

射率与热致折射率之和,Δnth表示热致折射率变化.对于激光与液体溶液相互作用,将 (２)式代入 (３)式中

可得到瞬态热致折射率变化[２８].热棱镜形成的时间为光束在液体中通过整个光斑所需时间τac＝ω０/νs,其
中ω０ 表示激光束腰半径.

０５２４００１Ｇ２



光　　　学　　　学　　　报

在激光的脉冲宽度τp 范围内,当τp＜τac时,热棱镜还未形成,产生瞬态热光效应,此时热致折射率的变

化可通过 (３)式求解.当连续激光器入射时(τp≫τac),产生稳态热光效应.在此情况下,热扩散所需时间比

较长,热致折射率的时间微分比折射率横向变化要小得多,由此可得稳态热致折射率变化[２９]:

Δn＝ dn/dT( )ΔT. (４)
从(４)式可以看出,在稳态情况下折射率变化与温度变化成正比,因此,液体的稳态热致折射率可以写为

n(r,t)＝n０＋(dn/dT)ΔT,其中n０ 为液体的线性折射率.当连续激光入射到样品介质中时,样品介质持续

的吸收激光能量,使高温度区域的粒子数不断扩散到低温度区域,形成一定的温度梯度,相比于纳秒脉冲光

产生的瞬态热致效应,在稳态条件下每单位时间内热积累效应明显,从而产生较大的折射率变化.以下主要

研究了在不同条件下去离子水的热致折射率变化以及不同参数对热致折射率的调制.
图１(a)为入射光能量为５μJ、波长为９８０nm的纳秒激光脉冲通过３００mm的透镜聚焦到去离子水中,

瞬态折射率变化约为１０－６.当激光束通过样品时,液体中温度梯度的改变直接引起去离子水折射率的变化

形成热透镜,由于热透镜的影响,实际光斑焦点向后移动,所以热导致的折射率在离焦处达到最大值.在相

同条件下(功率为５０mW),连续激光入射到去离子水中时,则会引起稳态热畸变效应,如图１(b)所示.从图

中得知,在远离透镜焦点时热致折射率变化在一定范围内逐渐增大,在０．２９４mm处折射率变化达到最大.
从几何原点到透镜实际焦点距离为０．２９４mm处,去离子水的折射率变化为１．１６×１０－５.通过数值模拟,稳态

效应的热扩散比瞬态效应的热扩散更明显,所以稳态折射率变化比瞬态条件下所致的折射率变化大一个量级.

图１ (a)瞬态热致折射率变化;(b)稳态热致折射率变化

Fig．１ (a)TransientＧstatethermalindexchange;(b)steadyＧstatethermalindexchange

　　影响热致折射率的因素主要包括入射光的波长和聚焦透镜的焦距,以下以稳态为例研究了热致折射率

的变化规律.如图２所示,分别模拟了去离子水稳态折射率与入射光波长和透镜焦距关系的三维图和等高

图,其他条件与图１一致.从图中可得出当波长一定时,随着透镜焦距的增大折射率变化逐渐减小;而当焦

距一定时,随着波长的增大折射率的变化也趋于减小.选取５３２nm波长激光入射,当透镜的焦距从７５mm
增大到３００mm时,折射率变化值从－６．３３９×１０－５变化到－１．５８×１０－５,当选取焦距为７５mm的透镜,入射

波长从５３２nm变化到１０６４nm时,折射率变化值从－６．３３９×１０－５变化到－３．９１×１０－６.

图２ 去离子水的稳态折射率随透镜焦距和波长的变化

Fig．２ SteadyＧstatethermalindexchangeofdeionizedwaterasafunctionoffocallengthandwavelength
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　　在连续光入射下,改变入射波长与焦距相当于调节入射激光的功率.为了更直观地观察稳态条件下的

热光效应,图３模拟了去离子水在波长为９８０nm的连续激光入射下,通过改变入射光的功率所引起的介质

中的折射率变化.当入射光的功率P 从０．１mW增加到１W时,折射率的变化随之变大.当入射光功率为

１０~５０mW,折射率变化的量级为１０－５;当入射光功率在６０~０．５W,折射率变化的量级达到１０－４;当入射

光功率大于０．５W,折射率的变化的量级要大于１×１０－３;当入射光功率达到１．０W时,折射率的变化量级约

为１．９６×１０－３.由此得出结论,入射光的功率越大,去离子水的折射率变化越明显,水吸收激光能量产生的

热效应越大.这就意味着,通过改变入射光功率,热致效应对折射率的影响愈大,同时SPR共振角的移动趋

势也更容易区分.

图３ 去离子水折射率变化随入射光功率的变化(入射波长为９８０nm;透镜焦距为７５mm)

Fig．３ RefractiveＧindexofdeionizedwatervarieswithvariousinputpowerlevels
(incidentwavelength:９８０nm;focallength:７５mm)

２．２　新型实验检测系统的搭建与理论模拟

在传统的Otto和Kretschman棱镜耦合激发表面等离子体波(SPW)的结构基础上,设计了新型的液体

棱镜结构[３０],如图４所示.当入射光波满足波矢匹配时,同样可激发SPW的产生,其表达式为

kpsinθ２＝kp
nasinθ１

np
＝

ω
c

εmε０
εm＋ε０

, (５)

式中εm 与ε０ 分别表示空气中折射率和相对介电常数,na 与np 分别为液体与玻璃的折射率,kp 代表玻璃中

的光波数.改进后的多层膜结构使得金属表面与待测物质不再直接接触,故而减小了金属吸收光波能量对

待测液体热致折射率变化的影响.

图４ 多层膜结构的液体棱镜

Fig．４ LiquidprismwithmultiＧlayersstructure

　　基于SPR原理,搭建一套测量液体介质折射率的传感系统,该系统由激光器、步进电机、探测器以及计

算机采集装置组成,结构如图５所示[３１].经过小孔准直的激光束通过格兰棱镜变为P 偏振光,入射到分束

镜上,一束光作为监测,另一束光通过透镜聚焦到V 型槽内的液体棱镜多层膜结构上.通过探测器和计算

机记录反射光强,绘制角度扫描的SPR共振曲线.

　　为了更好地研究激光诱导的去离子水的热光性质,一般选取波长较短的入射光与焦距较短的透镜.然

而,根据表面等离子体共振曲线,当入射光波为短波长时,其共振曲线相对较宽.随着波长的增大,SPR共

振曲线逐渐变得窄而细,共振角的变化更为灵敏.因此,在采用SPR共振的方法研究去离子水的热致折射
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图５ (a)实验原理图;(b)实验装置图

Fig．５ (a)Experimentalschematic;(b)experimentalconfiguration

率变化时,为了使效果更为明显,选择功率可调的９８０nm的连续光通过７５mm的聚焦透镜入射到液体介质

与薄膜交界面处,通过改变入射光的功率激发SPR共振波,从理论上和实验上分析去离子水中由不同激光

功率引起的稳态折射率变化.
图６理论模拟了９８０nm的不同激光功率的光波对去离子水的SPR共振曲线的影响.在外界环境温度

为２９３K条件下,入射光功率为１×１０－４W的９８０nm的光波入射,取水的折射率为１．３２２,BK７玻璃的折射

率取１．５０８,将此时激发的SPR共振角(４９．９０８°)作为产生热致效应前的基准曲线.当入射光的功率从１×
１０－４ W增大到１×１０－２ W时,共振角从４９．９０８°变化到４９．９０９°,共振角的变化为０．００１°,折射率变化１．９４×
１０－５;如果继续将入射光的功率增加０．７W(从０．１５W到０．８５W),共振角从４９．９０８°变化到５０．０１２°,角度移

动为０．１０４°,折射率变化为１．４×１０－３.由于去离子水的热光系数为负值,当去离子水吸收激光能量,温度升

高,折射率变化值为负值,使得水的折射率减小,相应的共振角向大角度方向移动.

图６ 理论模拟去离子水随入射光功率P 变化的SPR共振曲线

Fig．６ TheoreticalsimulationonSPRcurvesofdeionizedwatervarywithvariousinputpowerlevels

３　实验结果分析
在很小的功率下,折射率的变化微小,热光效应并不明显,热致折射率所引起的角度变化并不明显.因

此,将去离子水在小功率下的共振曲线作为基准,测量了待测液体介质的折射率以及液体介质的热致折射率

变化.
室温下(２９３K),实验测量的去离子水随入射光功率P 变化的SPR共振曲线,如图７(a)所示.实验中,

将功率为１．５６×１０－３W的９８０nm的连续光入射条件下水的折射率作为参考曲线,共振角５０．０２６°作为基准

０５２４００１Ｇ５
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角度,水在室温下的折射率１．３２２作为基准折射率,假设此时稳态热效应未发生.增大入射光的功率使其从

０．１５W变化到０．８５W,此时通过小角度理论拟合实验曲线,共振角从５０．０２６°变化到５０．１６３°,角度相对于基

准角变化了０．１３７°,通过计算,折射率从１．３２２变化到１．３１８６５,折射率变化为３．３５×１０－３.将实验数据与理

论值进行比较,如图７(b)为实验测量的去离子水折射率和功率之间的关系以及理论模拟的折射率随功率变

化.图中的点表示在不同功率下的折射率值,红实线表示实验测量得到的折射率和功率拟合曲线,绿实线表

示理论模拟去离子水功率与折射率关系曲线.从图中可以看出,在低功率下折射率随功率的变化与理论值

拟合得比较好,功率增大,实验值比理论值变化明显.通过线性拟合可以得到去离子水的折射率和功率之间

的关系,即n＝１．３２２２８－０．００４２P,理论模拟结果为n＝１．３２２－０．００２P,其中P 表示入射光的功率.通过比

较理论模拟与实验测量拟合的线性关系式,发现这两者之间的斜率变化有一定的误差,这就导致功率越大,
实验折射率比理论值要大.实验与理论之间差生误差的原因主要有:１)同一功率连续进行实验测量,照射时

间比较长,导致在高功率下热积累效应逐渐增强,共振角向大角度方向偏移;２)实验中转台的连续转动和自

动归位角度有一定的误差,导致角度测量有误差.

图７ (a)实验测量去离子水随入射光功率P 变化的SPR共振曲线;(b)去离子水实验测量和

理论拟合的折射率与功率之间的关系

Fig．７ (a)ExperimentalSPRcurvesofdeionizedwatervarywithvariousinputpowerlevels;(b)bothexperimentaland
theoreticalfittingofrefractiveindexofdeionizedwaterasafunctionofincidentlightpower

４　结　　论
从声光方程出发分析了热致折射率产生的物理机制,得出稳态热效应比瞬态热效应更明显.在稳态条

件下对去离子水热致折射率进行仿真模拟,得出透镜焦距和波长越短,热致折射率变化越大.根据菲涅耳反

射和折射定律,对不同功率下去离子水的稳态表面等离子体共振曲线进行了研究,从理论上得到了其折射率

与激光功率之间的关系为n＝１．３２２－０．００２P.利用新型的SPR共振检测技术,选择功率可调谐的９８０nm
的连续激光器和７５mm的聚焦透镜对去离子水产生的热效应进行了实验研究,得出去离子水折射率和入射

光功率之间的关系为n＝１．３２２２８－０．００４２P,可以看出随入射光功率增大,产生的稳态热致折射率变化也相

应地变大.最后简要分析了实验与理论之间的误差来源.该理论基础和实验内容对研究声光热致传播有一

定的借鉴意义.
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