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多晶金刚石窗口材料的双光子激发
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摘要　在超短脉冲抽运光作用下,利用双光子激发研究了多晶金刚石非线性吸收和非线性折射的动力学演化过

程.在非线性吸收动力学实验中,观察到了金刚石样品中被激发载流子的两个不同的复合过程,时间尺度分别在

百皮秒量级和纳秒量级,精确得到了不同抽运光能量作用时两个过程各自的时间常数.在非线性折射动力学实验

中,观察到了金刚石样品中由非简并双光子吸收过程所引起的正的非线性折射率变化,得到了样品的三阶非线性

系数.
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Abstract　 UndertheactionofultrashortＧpulsepumplight thedynamicalevolutionprocessesofnonlinear
absorptionandnonlinearrefractionofpolycrystallinediamondarestudiedbyusingtwoＧphotonexcitation敭Inthe
dynamicexperimentofnonlinearabsorption twodifferentrecombiningprocessesofactivatedcarriersareobserved
inthediamondsample whosetimescalesarehundredsofpicosecondscaleandnanosecondscale respectively and
thetimeconstantofeachprocessundertheactionofpumplightwithdifferentenergiesisobtainedaccurately敭Inthe
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nondegeneratetwoＧphotonabsorptionprocessisobservedandthethirdordernonlinearcoefficientofthesampleis
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１　引　　言
在惯性约束聚变(ICF)的诊断中,金刚石由于具有高硬度[１]和高宽谱透过率而常被选作光学诊断设备

的窗口材料.在ICF实验中,高能量脉冲驱动激光以及激光与等离子体相互作用产生的X射线会引起窗口

材料的非线性效应,从而改变材料的透过率和折射率等光学性质,降低诊断精度[２].因此,对强脉冲激光在

金刚石材料中产生的非线性光学效应进行研究很有必要.目前已有对不同形式金刚石的非线性光学现象的

研究结果发表,比如金刚石单晶、纳米薄膜金刚石等,这些研究主要是针对材料中光激发载流子寿命的研

究[３Ｇ５]以及利用光致瞬时光栅技术研究材料中载流子的扩散并测量扩散系数[６Ｇ７].化学气相沉积(CVD)法[８]

制备的光学级多晶金刚石成本相对较低,更适合作为ICF诊断的窗口材料,而目前对CVD光学级多晶金刚

石的非线性光学性质的研究鲜有报道.
关于材料非线性光学性质的理论研究非常广泛[９],实验上常采用抽运探测方法.近年来由于相位物体
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的引入,材料非线性折射率的测量精度大为提高[１０].基于相位物体的皮秒抽运探测已被应用于多种材料的

非线性吸收和折射的研究中[１１Ｇ１２].本文基于相位物体的飞秒抽运探测平台,通过双光子激发研究了CVD
光学级多晶金刚石的载流子动力学和非线性折射率.研究结果可为激光聚变诊断设备的研制和窗口材料的

选取提供参考.

２　实验安排
实验使用Yb∶KGW飞秒激光器,输出波长为１０３０nm,脉冲时间为１９０fs,重复频率为２０Hz.如

图１所示,光束被分束片BS１分为两束,分别作为抽运光和探测光.抽运光经过光参量放大系统,波长

１０３０nm的基频光首先被转换成波长为５１５nm的倍频光,然后通过光参量振荡器(OPO)转换为７０２nm
波长的光脉冲,再次经过倍频器件得到３５１nm波长的光脉冲,抽运光经透镜L２聚焦后入射到样品上.
探测光通过偏硼酸钡(BBO)倍频晶体将波长转换为５１５nm,经衰减片进行能量衰减(以确保探测光本身

不会在样品中产生非线性效应)后,再经延迟线分为两束,一束作为监测光,由能量计D３监测;另一束经

过聚焦后与抽运光以小角度(约５°)同时入射样品的同一位置,抽运光焦斑直径为２２０μm,探测光焦斑直

径为３０μm.经过样品的探测光分束后分别由能量计D１和D２进行测量,其中D２之前放置一个小孔光

阑.这样的装置安排可以同时测量开孔和闭孔数据.通过扫描延迟线即可实现对样品中相关过程的动

力学测量.

图１ 实验光路图

Fig．１ Schematicdiagramofexperimentallightpath

　　探测光路中加入了一片相位物体(PO)以提高测量精度.相位物体是由玻璃板镀上透明薄膜(所镀薄膜

半径为０．５mm)制成的,其作用是改变探测光束中心部分的相位,使光束的中心部分与其余部分发生干涉,
改变光场分布,从而影响小孔之后D２探测到的光强.实验所用样品为ElementSix公司生产的CVD光学

级多晶金刚石,尺寸为３３mm×１２mm×０．７mm.所有实验均在室温下进行.

３　理论分析
金刚石是由正四面体型的碳—碳键组成的晶体,其晶胞为面心立方结构,具有５．５eV的禁带宽度.实

验中所使用的抽运光和探测光光子能量分别为３．５eV和２．４eV.如果不存在抽运光,探测光在经过金刚石

样品时光子能量低于金刚石禁带宽度且强度不足以引起非线性效应,因此只存在线性的反射和吸收.经测

量,探测光在金刚石样品中的线性透过率为７０％,这是样品表面的反射和内部的散射造成的.如果探测光

与抽运光同时通过样品的同一位置,由于抽运光光强足够大,光子数密度较大,会发生以下两种双光子吸收

过程,如图２所示.第一,一个抽运光光子和一个探测光光子被同时吸收,将金刚石样品价带中的一个电子

激发至导带,形成一个自由载流子,这一过程称为非简并双光子吸收(NDＧTPA);第二,两个抽运光光子同时

被吸收,将金刚石样品价带中的一个电子激发至导带,形成一个自由载流子,这一过程称为简并双光子吸收

(TPA).可以通过调节光路中的延迟线从而改变抽运光和探测光的相对时间延迟来实现对这些非线性动

力学过程的测量.
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图２ (a)非简并双光子吸收;(b)简并双光子吸收

Fig．２  a NondegeneratetwoＧphotonabsorption  b degeneratetwoＧphotonabsorption

　　对于NDＧTPA过程,探测光光子被吸收,直接引起了探测光光强的下降.双光子吸收的时间尺度非

常小,在百飞秒尺度上可认为是瞬时过程,因此探测光光强的下降只有在抽运光脉冲和探测光脉冲重合

时才会发生,即在相对时间延迟零点附近.对于TPA过程,抽运光激发出了样品中的自由载流子,这些

自由载流子也会与探测光光子发生相互作用(如散射),也会引起探测光光强的下降.由于载流子的恢复

时间在百皮秒至纳秒量级,因此在百飞秒分辨率的实验中可以观测到这一恢复过程并精确测量其恢复

时间.
上述过程都是非线性吸收过程,抽运光在金刚石样品中作用的同时还会伴随着样品对探测光的非线性

折射.主要有两种过程:其一是束缚电子所引起的非线性折射,这是一种三阶非线性过程;其二是自由载流

子所引起的非线性折射,可以用五阶非线性过程来解释.可通过基于相位物体的抽运探测方法对金刚石样

品中产生的非线性折射现象进行测量,闭孔实验样品归一化透过率的变化可反映非线性折射率的变化,详细

的理论分析和数值计算见参考文献[１０],这里不再赘述.

４　实验结果
实验结果如图３所示.图３(a)给出了开孔的非线性吸收实验结果,即开孔时样品的归一化透过率随抽

运光与探测光相对延迟时间的变化情况,抽运光脉冲能量密度为４．５mJ/cm２.从图中可以看到非线性吸收

动力学的几个过程.首先是NDＧTPA过程,如前所述,这一过程只发生在相对延迟时间为±０．３ps的区域

内(考虑到光路对初始光脉冲的展宽效应).随后可见载流子的恢复过程,包括快恢复和慢恢复两个过程.
两个过程中载流子的复合均满足指数衰减规律,因此可通过指数拟合得到两个过程的时间常数分别为

τ１＝(８５±４)ps和τ２＝(２３２４±３８)ps,该结果与文献[３]中对CVD金刚石的相关报道相符.实验中还测量

了不同抽运光能量情况下样品载流子的快过程和慢过程的恢复时间常数,结果见表１.从中可明显看出金

刚石载流子恢复的百皮秒量级快过程和纳秒量级慢过程.

图３ (a)开孔非线性吸收实验结果;(b)闭孔非线性折射实验结果

Fig．３  a OpenＧapertureexperimentresultofnonlinearabsorption 

 b closedＧapertureexperimentresultofnonlinearrefraction
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表１ 不同抽运光能量下自由载流子的寿命

Table１ FreeＧcarrierlifetimeswithdifferentpumppulseenergies

Pumppulseenergydensity/(mJ/cm２) τ１/ps τ２/ps

４．５ ８５±４ ２３２４±３８
１０．１ １３４±１０ ９６３±２９
１４．６ ７６±３ １５４８±２４

　　图３(b)给出了闭孔的非线性折射实验结果,即闭孔时样品的归一化透过率随抽运光与探测光相对延迟

时间的变化情况,所采用的抽运光脉冲能量密度为０．６mJ/cm２.从图３(b)可以看到,样品中在时间延迟零

点附近出现了正的非线性折射率变化.与开孔非线性吸收的实验结果进行对比可以看出,这一正的非线性

折射率变化是NDＧTPA过程引起的.综合这一抽运光能量下的闭孔和开孔数据,通过数值分析可以得到多

晶金刚石样品的三阶非线性系数n２＝(１．４±０．２)×１０－１５cm２/W,该实验值与文献[１３]中给出的对应数值

１．３×１０－１５cm２/W相符.
为给激光聚变诊断设备的研制和窗口材料的选取提供更深入的参考,对另一片多晶金刚石样品进行

了飞秒时间分辨非线性吸收谱的研究.实验中抽运光波长仍为３５１nm,能量密度为０．６mJ/cm２,探测光

通过蓝 宝 石 晶 体 形 成 超 连 续 谱 白 光,选 取 白 光 谱 中 较 稳 定 的４８０~６８０nm 部 分,将 光 学 密 度

mΔOD＝－１０００􀅰lg(TpumpＧon/TpumpＧoff)以二维等高线图表示,其中 TpumpＧoff为无抽运光情况下样品的透过率,

TpumpＧon为抽运光存在时样品的透过率,实验结果如图４所示.

图４ 多晶金刚石时间分辨非线性吸收谱

Fig．４ Timeresolvednonlinearabsorptionspectraofpolycrystallinediamond

　　从图４可以看出,在探测光４８０~６８０nm的谱范围内,多晶金刚石样品的非线性吸收动力学过程与

图３(a)所示探测光为５１５nm时的过程类似,都出现了NDＧTPA和后续的载流子恢复过程,而且非线性吸

收峰值(图４中时间延迟０．４ps附近)随着波长的增加而降低.由此可知,在３５１nm抽运光作用下,探测光

波长越长,多晶金刚石材料中NDＧTPA过程引起的非线性吸收越弱.

５　结　　论
基于相位物体的飞秒抽运探测平台,通过双光子激发研究了CVD光学级多晶金刚石的非线性吸收

和折射动力学.观察到金刚石载流子的百皮秒和纳秒量级的两个恢复过程,并精确测量了不同抽运光能

量下两个过程的时间常数.通过数据分析得到了多晶金刚石样品的三阶非线性系数n２＝(１．４±０．２)×
１０－１５cm２/W.实验还测量了多晶金刚石样品的飞秒时间分辨谱吸收特性,为激光聚变诊断设备的研制和

窗口材料的选取提供了参考.
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