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纳秒超高斯型激光脉冲在C６０分子介质中的
反饱和吸收光限幅行为

刘纪彩∗,赵亚男,张莹,成飞
华北电力大学数理学院,北京１０２２０６

摘要　利用克兰克Ｇ尼科尔森差分法求解激光场的傍轴波动方程和粒子数速率方程,研究纳秒超高斯型激光脉冲

与富勒烯C６０分子的相互作用过程,并模拟不同阶次强场超高斯型激光脉冲在介质中的传播演化情况.当强场超

高斯脉冲在C６０分子介质中传播时,表现出明显的反饱和吸收光限幅效应,而且脉冲的时空包络形状在传播过程中

被重塑,由初始入射时的具有中心对称性的平顶型时间包络分布逐渐转变成具有非中心对称的尖顶型激光脉冲分

布,而且脉冲持续时间也缩短了一个数量级;随着输入超高斯型脉冲时间阶次的不断增大,在传播过程中被吸收的

脉冲不断增多,出射脉冲宽度逐渐减小.
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１　引　　言

随着各种激光技术的不断发展,高功率、高强度

激光器的性能不断提升,激光已经逐步融入到人们

生活的点点滴滴,并在人们的生活中发挥了巨大的

作用,而激光类武器更是在军事防御中扮演着不可

或缺的角色[１Ｇ２].另一方面,具有较高亮度的现代激

光光源对各种光学传感器构成了潜在危险,为了保

护材料免受光损伤,各类光限幅材料和光限幅机制

也成为强场非线性光学领域研究的热点[３Ｇ８].光脉

冲在非线性介质中的传播主要受到非线性散射、非
线性折射和非线性吸收等的影响[９Ｇ１３],其中双光子
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吸收与反饱和吸收是目前应用较为广泛的两种基于

非线性吸收过程的光限幅机制,受到了学者们的广

泛关注[１４Ｇ１７].
通常所说的双光子吸收是指一步双光子吸收过

程,非线性光学介质在强光的激发下,通过一个虚中

间态同时吸收两个光子,从基态跃迁到高能激发

态[９Ｇ１１].若中间态对应一个实际存在的能级时,介
质粒子可以先吸收一个光子从基态单光子跃迁到中

间实能态,再吸收另一光子从中间实能态单光子跃

迁到双光子吸收态,构成两步双光子吸收过程[１８Ｇ２０].
若在两步双光子吸收过程中,激发态的吸收截面大

于基态的吸收截面,则会形成反饱和吸收效应.一

般来说,在具有反饱和吸收特性的非线性光学介质

中,当入射光强较弱时,体系主要发生基态的线性吸

收,随着入射光强的增大,强的激发态吸收开始起主

要作用,光场透射率随着入射光强度的增加而减小,
从而使得强场激光脉冲在介质中传播时表现出反饱

和吸收光限幅行为.
在各种非线性光学材料中,具有较大共轭π电

子体系的分子材料因具有较大的非线性光学极化率

和快速的非线性光学响应速率而引起了人们极大的

研究兴趣[３].与一般的具有平面π电子共轭结构的

有机分子化合物不同,富勒烯C６０分子是由６０个碳

原子构成的一个球形,具有三维球面的π电子共轭

结构,因而具有更加优异的非线性光学特性[２１Ｇ２３].
例如,C６０分子具有较宽的吸收频带、较大的系间跨

越速率、较长的三重态寿命、较弱的基态吸收以及很

强的三重态吸收,这些性质决定了C６０是一种性能

良好的反饱和吸收光限幅材料.
本文在对高斯型激光脉冲及激光脉冲序列在

C６０分子介质中的光限幅行为研究的基础上[２４Ｇ２５],对
超高斯型激光脉冲在C６０分子介质中的反饱和吸收

光限幅效应进行研究,利用克兰克Ｇ尼科尔森差分方

法[２６]求解粒子数速率方程和光电场傍轴波动方程,
研究具有不同时空间包络的超高斯型脉冲与C６０分
子的强场非线性光学相互作用过程,分析具有不同

时空包络形状的超高斯型激光脉冲在反饱和吸收过

程中的光限幅行为.

２　基本原理

２．１　迟至时间坐标系下的电磁场傍轴波动方程

在光与物质相互作用的半经典理论中,激光场

被看作是具有确定振幅和相位的经典电磁场,用麦

克斯韦方程组描述其传播演化过程.在不存在自由

电荷和自由电流的非磁性光学介质中,如果在一个

波长范围内,介质极化率是位置矢量r的慢变函数,
利用麦克斯韦方程组中的电磁场旋度方程可以得到

电场强度,其满足如下波动方程[２４]

Ñ２ε(r,t)－
n２０
c２
∂２ε(r,t)
∂t２ ＝

１
ϵ０c２

∂２P(r,t)
∂t２

,(１)

式中:ϵ０ 为真空电导率;n０ 为介质的线性折射率;c
为真空中的光速;波矢大小k与光场频率ω 之间的

关系为k＝n０ω/c.角频率为ω的电场ε(r,t)及相

应的宏观极化强度P(r,t)可用行波形式表示为

ε(r,t)＝
１
２E
(r,t)exp[i(kr－ωt)]＋c．c．

P(r,t)＝
１
２P
(r,t)exp[i(kr－ωt)]＋c．c．
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ï
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,

(２)
式中:E(r,t)和P(r,t)分别为电场强度和极化强度

的包络分布,是空间位置r 和时间t的慢变函数;

c．c．表示前一项的复共轭.假设电磁场沿z方向传

播(波矢k＝êzk),êz 为z方向的单位矢量,在慢变

幅近似条件下[９],光电场在介质中的传播演化过程

满足以下傍轴波动方程

∂
∂z＋

１
c
∂
∂t－

i
２kΔ⊥

æ

è
ç

ö

ø
÷E(r,t)＝

ik
２ϵ０

P(r,t),(３)

式中:Δ⊥为垂直于传播方向的平面内的二维拉普拉

斯算子.宏观极化强度P 将光电场的演化过程和

介质粒子微观状态的演化过程耦合在一起,P＝
N(ρS１S０dS０S１＋ρSnS１dS１Sn＋ρT２T１dT１T２

),其中N 为

介质粒子数密度;dij是|i›和|j›两能级之间的跃

迁电偶极矩;ρij(i≠j)是密度矩阵的各个非对角

元;|S０›、|S１›、|Sn›和|T１›、|T２›分别表示五能

级体系的三个单重态和两个三重态.利用绝热近

似可以将密度矩阵的非对角元用密度矩阵的对角

元即各能级粒子数密度ρii来表示,因此宏观极化

强度P 也可以表示为各能级粒子数密度的函数.
若将宏观极化强度P 中表示光吸收的虚部和表示

光折射的实部分开,则傍轴波动方程(３)式可表

示为

∂
∂z＋

n０
c
∂
∂t－
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２kΔ⊥
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÷E＝－

Nσtot
２ －ik

δn
n０
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è
ç

ö

ø
÷E,

(４)
式中:σtot＝[２kIm(P/E)]/(Nϵ０)是介质的总吸收

截面;δn＝[n０Re(P/E)]/ϵ０ 是依赖于光场强度的非

线性折射率;Im(P/E)和Re(P/E)分别表示P/E的

虚部和实部.由于在短距离传播过程中自聚焦或自

散焦效应比较微弱,因此本研究忽略了介质非线性
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折射率对光场演化过程的影响.对于五能级介质粒

子体系,总的光吸收截面σtot可以用各能级之间的单

光子吸收截面σS１S０、σSnS１、σT２T１表示:

σtot＝σS１S０(ρS０－ρS１)＋σSnS１(ρS１－ρSn)＋
σT２T１(ρT１－ρT２). (５)

　　在(４)式中同时存在对时间t和位置z的一阶

导数项,为了减少(４)式的导数项,引入迟至时间变

换t′＝t－n０z/c,得到在迟至时间坐标系下的傍轴

波动方程:

∂
∂z－

i
２kΔ⊥
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è
ç
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ø
÷E(r,t′)＝－

Nσtot
２ －ik

δn
n０
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è
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ö

ø
÷E(r,t′).

(６)

　　在迟至时间坐标系中,波动方程(６)式中的时间

导数项消失,但是电场和极化强度矢量仍然是迟至

时间t′的函数.迟至时间坐标系的变换既简化了波

动方程的形式,同时还可以降低数值模拟的计算工

作量.

２．２　粒子数速率方程

在光学波段范围内,可以用包含三个单重态

|S０›、|S１›、|Sn›和两个三重态|T１›、|T２›的五能

级模型来描述富勒烯C６０分子在光场激发下的反饱

和吸收过程,该五能级模型如图１所示.

图１ 五能级模型示意图

Fig．１ DiagramoffiveＧlevelsystem

　　在密度矩阵方程中,当密度矩阵非对角元的弛

豫速率远大于对角元的弛豫速率时,在非对角元的

相干弛豫时间内,各能级粒子数布居情况的变化可

以忽略.因此本研究采用绝热近似,假设在能级粒

子数布居发生变化的有限时间范围内,体系非对角

元由于快速弛豫效应一直处于稳态,令密度矩阵非

对角元的时间导数为零,可以得到描述五能级体系

粒子数演化的速率方程,即

∂
∂tρS０＝－γS１S０
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式中:Γc 是|S１›态到|T１›态的系间窜越速率;ΓS１、
ΓSn、ΓT１、ΓT２分别为态|S１›、|Sn›、|T１›、|T２›的粒

子数衰减速率;γS１S０(t)、γSnS１(t)、γT２T１(t)分别为

外加激光场激发的|S０›与|S１›、|S１›与|Sn›、|T１›
与|T２›各能态之间的单光子跃迁速率.在频率为

ω、强度为I(t)的光场作用下,|i›和|j›两相邻能级

之间的单光子跃迁速率γij(t)可以用相应的吸收截

面σij表示:

γij(t)＝
σijI(t)
ћω

. (８)

同时,由于体系各激发态具有皮秒量级的快速弛豫

时间,而基态和三重态之间有效粒子数的转移时间

以及入射脉冲的持续时间具有纳秒的数量级,因此

可以假设在基态和最低三重态的能级粒子数布居

ρS０(t)、ρT１(t)发生变化的有限时间范围内,其余激

发态的粒子数布居ρS１(t)、ρSn(t)、ρT２(t)由于快速

衰减作用一直处于稳态,从而可以将描述五能级体

系粒子数布居的５个偏微分方程简化为关于基态粒

子数演化情况的一个偏微分方程,即
∂
∂tρS０＝－γ０

(t)ρS０＋ΓT１R(t), (９)

式中:γ０(t)＝γS１S０(t)Φ(t)＋ΓT１Q(t)表示基态

|S０›与最低三重态|T１›之间的有效粒子数转移速

率,其中Φ(t)＝Γc/[ΓS１＋Γc＋γS１S０(t)],Q(t)＝
R(t){１＋wS１

(t)[１＋wSn
(t)]},R(t)＝１/[１＋

wT２
(t)],wS１

(t)＝γS１S０(t)/[ΓS１＋Γc＋γS１S０(t)]、
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wSn
(t)＝γSnS１(t)/[ΓSn＋γSnS１(t)]、wT２

(t)＝
γT２T１(t)/[ΓT２＋γT２T１(t)]分别表示|S１›、|Sn›、
|T２›各激发态的受激辐射权重.

３　数值计算方法

为了减少计算工作量,加快计算速度,在迟至时

间坐标系内利用二阶精度的克兰克Ｇ尼科尔森差分

法[２４Ｇ２６]求解激光场的傍轴波动方程和粒子数速率方

程,模拟纳秒超高斯型激光脉冲在富勒烯C６０分子

介质中的传播演化过程.入射超高斯型激光脉冲的

时空包络表达式为

E(r,z,t)＝E０
w０

w(z)exp －
r２

w２(z)
é

ë
êê

ù

û
úú×

exp－
ln[２(t－t０)２m]

２τ２m０{ }, (１０)

式中:E０ 为电场峰值强度;w０ 为光束的束腰半径;

w(z)＝w０ １＋(z/l０)２是位置z处的光斑半径;

r＝ x２＋y２是垂直于传播方向的横向平面内的

点(x,y)与z轴的垂直距离;τ０ 是脉冲光场强度

时间分布的半峰全宽;m 表示超高斯脉冲的时间

包络阶数,决定了脉冲时空包络的形状,当m＝１
时,脉冲具有高斯型的时空分布,随着m 的增大,脉
冲包络逐渐变成平顶型的超高斯脉冲.各输入脉冲

参量的取值分别为:束腰半径w０＝１．０mm,脉冲持

续时间τ０＝１０ns,光场峰值强度I０＝cϵ０E２０/２＝
１００MW/cm２,脉冲峰值出现在t０＝４０ns.因为入

射脉冲激光场具有柱对称性分布,其空间横向分布

各向同性,与辐角无关,因此傍轴波动方程中的拉普

拉斯算符可以表示为Δ⊥＝∂２/∂r２＋(１/r)(∂/∂r).
C６０分子各能级的单光子吸收截面、衰减速率和

系间窜越速率的具体数值与实验条件具有较强的相

关性,在数值模拟中参考Ebbesen等[２７]的实验数

据,取入射波长为６５０nm时,各吸收截面为σS１S０＝
０．２×１０－２２m２、σSnS１＝９．２×１０

－２２m２、σT２T１＝１４．２×
１０－２２m２,衰减速率和系间窜越速率分别取为Γ－１

T１＝
２８０μs,Γ－１

Sn ＝Γ
－１
T２ ＝１ps,(ΓS１＋Γc)

－１≈Γ－１
c ＝

１．２ns.初始时刻介质分子处于基态ρS０＝１,分子数

体密度N＝１０２６m－３,分子介质的总长度取为L＝
０．５mm.在数值计算过程中,为了保证计算结果具

有较 高 的 收 敛 性 和 准 确 性,取 时 间 步 长 Δt＝
τ０/５０＝０．２ns,空间步长 Δz＝L/５０＝０．０１mm,
Δr＝w０/５０＝０．０２mm.

４　计算结果与讨论

通过数值求解迟至时间坐标系中的傍轴波动方

程和速率方程,分析了具有不同时间包络形状的超

高斯型纳秒脉冲激光在C６０分子介质中的传播演化

情况.图２给出了m＝２的超高斯光束在C６０分子

介质中传播到不同位置处的光场强度的时空分布情

况.可以看出,在脉冲传播过程中,由于激光场和

C６０介质之间的强场非线性光学相互作用,脉冲强度

急剧减小,光场峰值强度减小了近一个数量级,表现

出很强的光限幅效应;脉冲纵向时间分布发生了巨

大的变化,脉冲被强烈地整形,由初始入射的具有中

心对称性的平顶型光场分布逐渐演化成了具有非中

心对称的尖顶型的激光脉冲分布;由于脉冲后沿被

强烈吸收,在r＝０．０２mm近光轴处的脉冲宽度从

入射时的１０ns减小为出射时的２．５ns.

　　光场分布发生以上演化的主要原因如下:激光

场在分子介质中传播时,脉冲的前沿部分主要是和

处于基态的C６０分子发生相互作用,激光场由于分

子基态的线性吸收而略有减弱;随着时间的推进,与
分子作用的脉冲强度增加,使得分子基态和最低三

重态之间的有效粒子数转移速率增加,因此脉冲的

主体部分主要发生的是(单重态→单重态)×(三重

态→三重态)的两步非线性双光子吸收,同时由于

C６０分子最低三重态的吸收截面远大于基态的吸收

截面,对应的两步双光子吸收过程属于反饱和吸收,
吸收强度随光场强度的增加而增大,从而使得光场

强度较大的脉冲主体部分被强烈吸收,脉冲强度明

显减弱,具有良好的反饱和吸收光限幅效应.同时,
由于C６０分子具有较快的系间交叉速率,与脉冲后

沿发生相互作用的主要是被激发后通过系间交叉转

移到最低三重态的分子,因此虽然入射脉冲的前沿

和脉冲后沿具有关于中心时间点对称的光场分布,
但是由于较强的三重态吸收作用,脉冲后沿也被强

烈吸收,从而使得脉冲被整形而且脉冲持续时间

缩短.
通过对不同时间阶次的超高斯型激光脉冲传播

过程进行模拟,发现入射超高斯型脉冲的时间阶数

越高,在介质末端的出射脉冲宽度越小.图３所示

为时间包络阶次m＝５的入射超高斯型脉冲传播到

C６０分子介质末端L＝０．０５mm处的光场强度分布.
比较图２和图３(a)可以看出,虽然m＝５的超高斯

型脉冲的初始平台宽度比m＝２的超高斯型脉冲的

初始平台宽度宽得多,但是其出射脉冲宽度比m＝
２的出射脉冲宽度更窄,例如,在r＝０．０２mm近光

轴处,m＝５的超高斯型脉冲的宽度从入射时的

１０ns减小到出射时的０．９ns,这主要是因为入射超
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图２ 时间包络阶次为m＝２的入射超高斯型脉冲在长度L＝０．５mm的C６０分子介质中的传播演化情况.(a)初始入射的

超高斯型脉冲的光场强度分布;(b)传播到介质L/５０处的光场强度分布;(c)传播到介质一半长度L/２处的光场强度

　　　　　　　　　　　　　　分布;(d)传播到介质末端L 处的光场强度分布

Fig．２PropagationofhyperＧGuassianlaserpulsewithtemporalshapeorderm＝２inC６０molecularmediumwithlengthL＝
０敭５ mm敭 a IntensitydistributionofinitialincidenthyperＧGaussianpulse  b fieldintensitydistributionat

propagationdistanceofL ５０  c fieldintensitydistributionatpropagationdistanceofL ２  d fieldintensity
　　　　　　　　　　　　　　distributionatpropagationdistanceofL

高斯型脉冲的时间阶次越高,脉冲的平台宽度越宽,
脉冲的能量分布越集中,且脉冲前、后沿的斜率越

大,光场强度减小所导致的脉冲前、后沿的宽度越

小,因此脉冲激光与分子介质仅发生基态线性吸收

的时间范围变窄,而发生两步非线性双光子吸收的

范围变宽,导致出射脉冲的持续时间变短.图３(b)
中不同横向距离r处脉冲光场强度对时间的分布情

况表明,随着r的增大,入射光场的强度减小,非线

性反饱和吸收的强度减弱,因此输出脉冲宽度逐渐

增大,脉冲峰值对应的时间点也逐渐右移.图３(c)
给出了不同时刻t下,脉冲光场强度随横向距离r
的分布情况,结合图３(a)光强分布的(r,t)二维等

值图可以看出,由于在脉冲的前沿(t＝３０ns)各横

向位置处的光强普遍较弱,在各点处主要发生基态

的线性吸收,因此出射脉冲仍然是光轴处光强最强;
随着入射脉冲的传播(t＝３２ns),与介质发生相互

作用的入射脉冲强度逐渐增加,当靠近光轴处的光

强足够大时,近轴部分主要发生非线性双光子吸收,
使得光场强度急剧下降,但是由于光场强度横向分

布的衰减关系,远离光轴位置的非线性吸收强度要

比近轴处的非线性吸收强度弱,因此出射脉冲的峰

值强度出现在r＞０的位置;随着时间的推移(t≥
３５ns),高强度的脉冲平台主体部分与分子介质发

生两步双光子非线性相互作用,通过快速系间交叉

将基态粒子转移到最低三重态,使分子三重态发生

较强的反饱和吸收,因此脉冲主体及后沿部分均被

强烈吸收.

　　为了研究超高斯脉冲在传播过程中的能量

演化和光限幅行为,图４给出了m＝２的入射超高

斯脉冲的能量透射率T(z)＝∫
¥

０
∫

¥

０

I(t,r,z)rdrdt

∫
¥

０
∫

¥

０

I(t,r,０)rdrdt随传播距离的变化情况(实线),

其中虚线是假设仅存在三重态吸收时的透射率,点
虚线是假设仅存在最低单重态吸收时的透射率.可

以看出,超高斯型脉冲在C６０分子介质中传播时的

能量透射率介于仅存在吸收截面较大的三重态吸收
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图３ 时间包络阶次m＝５的入射超高斯型脉冲传播到C６０分子介质末端L＝０．５mm处的光场强度分布.(a)光场强度的

(r,t)二维等值图;(b)不同横向距离r处的光场强度的时间分布;(c)对应不同时刻t的光场强度的横向空间分布

Fig．３FieldintensitydistributionofincidenthyperＧGaussianpulsewithtemporalshapeorderm＝５atpropagationdistance
L＝０敭５ mminC６０ molecularmedium敭 a  r t contourplotoffieldintensitydistribution  b temporal
distributionoffieldintensityatdifferenttransversedistancer  c transversedistributionoffieldintensityat
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　differenttimet

图４ 时间包络阶次m＝２的入射超高斯型脉冲在

不同传播距离处的能量透射率曲线

Fig．４EnergytransmittanceofincidenthyperＧGaussian

pulsewithtemporalshapeorderm＝２atdifferent
　　　　propagationdistances

时的透射率和仅存在吸收截面较小的基态吸收时的

透射率之间.在传播的初始阶段,由于光场强度较

大,主要吸收过程是(S０→S１)×(T１→T２)的两步

非线性双光子吸收,脉冲能量迅速减小(图４),脉冲

峰值强度也快速降低[图２(a)~(c)],表现出很好

的光限幅效应.随后,由于脉冲强度的减弱,基态到

最低三重态的有效粒子数转移速率降低,介质对光

场的非线性吸收减弱,起主要作用的是单重态的线

性吸收,因 此 脉 冲 能 量(图４)和 光 场 峰 值 强 度

[图２(c)~(d)]的减小速率随传播距离的增加而减

小.图４右上角的插图给出了能量透射率对数

lnT(z)随 传 播 距 离z 的 变 化 率 dlnT(z)/dz,

dlnT(z)/dz表示脉冲传播过程中的有效吸收系

数.该研究结果同样表明,在脉冲传播的初始阶段,
介质的有效吸收系数介于基态吸收系数和三重态吸

收系数之间,表现为两步非线性吸收;随着传播距离

的进一步增加,介质的有效吸收系数逐渐趋于基态

吸收系数,主要表现为单重态的线性吸收.

５　结　　论

主要研究了纳秒超高斯型激光脉冲在五能级富

勒烯C６０分子介质中的非线性传播和反饱和吸收过

程.由于体系激发态的粒子数弛豫时间远小于基态

到三重态的有效粒子数转移时间和脉冲持续时间,
因此采用绝热近似对体系的粒子数速率方程进行

简化,然后利用克兰克Ｇ尼科尔森差分法求解激光

场的傍轴波动方程和粒子数速率方程,并模拟不

同时间阶次的纳秒强场超高斯型激光脉冲在C６０
分子介质中的传播演化情况.在超高斯型脉冲的

传播过程中,低强度的脉冲前沿主要发生基态的

线性吸收,而脉冲的主体部分主要发生(单重态→
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单重态)×(三重态→三重态)的两步非线性双光

子吸收,脉冲后沿主要发生三重态的反饱和吸收,
因此脉冲的时空包络形状在传播过程中被明显重

塑,脉冲持续时间缩短了一个数量级,同时光场峰

值强度和脉冲能量减小了一个数量级,表现出很

好的光限幅效应;而且输入超高斯型脉冲的时间

阶次越大,在传播过程中脉冲被吸收得越厉害,出
射脉冲的宽度就越小.
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