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ＣＳ２飞秒超快非线性特性的实验研究
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摘　要：采用中心波长８００ｎｍ、脉宽３０ｆｓ的超短激光脉冲，通过飞秒光开关技术对ＣＳ２ 的飞秒超

快非线性特性进行了实验研究．在探测光强与抽运光强比为１∶１０时，得到了较理想的光克尔时间

分辨曲线．通过实验测定的光克尔信号强度与激发光和探测光偏振方向夹角的依赖关系表明：

３０ｆｓ的超短激光脉冲激发ＣＳ２ 的克尔信号主要是源于光诱导双折射效应，而非用２００ｆｓ的超短激

光脉冲时来自瞬态栅的自衍射效应．
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０　引言

目前，利用飞秒激光脉冲研究材料的非线性光

学性质和超快响应过程的技术手段主要有：四波混

频（ＦｏｕｒＷａｖｅＭｉｘｉｎｇ，ＦＷＭ），光克尔效应（ｏｐｔｉｃａｌ

ＫｅｒｒｅｆｆｅｃｔＯＫＥ）、抽运探测（ｐｕｍｐｐｒｏｂｅ）、Ｚ扫描

（Ｚｓｃａｎ）和三倍频（ＴｈｉｒｄＨａｒｍｏｎｉｃＧｅｎｅｒａｔｉｏｎ，

ＴＨＧ）等技术等
［１］．ＣＳ２ 是Ｋｅｒｒ效应最具代表性的

介质之一，通常被人们用作测量非线性材料超快特

性的标准样品．Ｔ．Ｃ．Ｏｗｅｎ等曾用８０ｎｓ，１０．６μｍ

的ＣＯ２ 激光脉冲对 ＣＳ２ 样品的超快光克尔效应

（ｕｌｔｒａｆａｓｔｏｐｔｉｃａｌＫｅｒｒｅｆｆｅｃｔ）进行了系统的测量，

获得大约１ｎｓ的响应时间
［２］．本文采用中心波长

８００ｎｍ、脉宽３０ｆｓ的超短激光脉冲对ＣＳ２ 样品的

超快ＯＫＥ过程进行了探测，并且在探测光强与抽

运光强比为１∶１０时，得到了较好的时间分辨曲线，

曲线为１．６ｐｓ的包括慢响应的衰退时间过程的非

对称分布，这和早期的实验结果一致［３］．并通过实

验，分别在０ｆｓ延迟和３００ｆｓ延迟处对Ｋｅｒｒ信号强

度与抽运光偏振面和探测光偏振面夹角的依赖关系

进行了测量，测量结果表明，使用３０ｆｓ激光测得的

光诱导信号主要来自于光诱导双折射的Ｋｅｒｒ效应．

而非用２００ｆｓ的超短激光脉冲研究有机无机材料

超快特性时所表现的瞬态栅的自衍射效应（ｌａｓｅｒ

ｉｎｄｕｃｅｄｔｒａｎｓｉｅｎｔｇｒａｔｉｎｇ）
［４５］．

１　实验原理及实验结果

实验中样品ＣＳ２ 装于一厚度为２．０ｍｍ的石英

样品池内．其实验光路如图１．实验采用典型的ＯＫＳ

装置，钛宝石飞秒激光器（Ｔｉ∶ｓａｐｐｈｉｒｅ）输出的脉

宽为３０ｆｓ／１ｋＨｚ的激光脉冲经分束器ＢＳ以２０％：

８０％的分束比分为两束，其中光强较弱的一束作为

探测光，较强的一束作为抽运光．延迟线（Ｄｅｌａｙ）用

于调节两束光脉冲之间的时间延迟；可调节衰减片

（Ａｔｔｅｎｕａｔｏｒ）用于调节抽运光的强度，抽运光的偏

振方向经过二分之一波片（λ／２）后旋转４５°，抽运光

和探测光分别经焦距为１００ｍｍ的凸透镜聚焦后在

焦点附近且重叠于ＣＳ２ 内部的同一位置，光斑直径

约为２５０μｍ．检偏器置于样品后，使其偏振方向与

探测光的偏振方向垂直，探测光信号由光电二极管

采集获得．

图１　实验光路

Ｆｉｇ．１　ＥｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｓｅｔｕｐｆｏｒＯＫＳｕｓｉｎｇｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄ

ｌａｓｅｒａｔ８００ｎｍ

检偏器的偏振方向与探测光的偏振方向相互垂

直，所以，在没有抽运光作用的时候，探测光经过各

向同性的ＣＳ２ 样品后其偏振方向不发生任何改变，

因而探测器接收不到任何探测光信号；而当较强的

抽运光作用于样品时，ＣＳ２ 分子在强电场的作用下，

分子将重新取向排列，而呈现出瞬态光致双折射效

应，其瞬态光致双折射效应持续时间依赖于抽运光
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脉冲的宽度和样品的固有特性．在这种情况下，探测

光经过具有瞬态双折射效应的样品后其偏振方向将

发生改变，使其部分可以通过检偏器并被探测器检

测出光克尔信号的强度．此时探测器所接收的光强

度为［６］

犐＝犐０ｓｉｎ
２ ２（ ）θｓｉｎ

２
Δφ／（ ）２ （１）

式中θ为抽运光和探测光偏振面的夹角；Δψ为由双

折射所引起的相位变化；犐０ 为保持同一Δψ，θ取π／４

时测得的Ｋｅｒｒ信号强度．

由式（１）可知，Ｋｅｒｒ信号犐强度的大小与抽运

光和探测光偏振面的夹角θ的依赖关系为一个周期

π／２的正弦函数，并在θ为π／４时出现信号Ｉ强度的

最大值．因此在ＣＳ２ 的Ｋｅｒｒ信号强度的时间分辨的

测量实验中，始终保持θ为π／４．

２　实验结果及其分析

实验过程中探测光功率为０．２ｍＷ 时，通过改

变抽运光功率，可以看到飞秒激光诱导的 ＣＳ２ 光

Ｋｅｒｒ效应信号强度随抽运光强度的增强而增大的

现象．当抽运光功率低于１．７ｍＷ时，则无法观察到

明显的光克尔现象．即此时的抽运光强无法使ＣＳ２

溶液分子得到充分激发而重新取向．当抽运光功为

２．０ｍＷ或更高时变可以观察到明显的光 Ｋｅｒｒ现

象，为了防止因泵光强度过大而致使样品遭到破坏，

在整个实验过程中将抽运光功率控制在２．２ｍＷ左

右，此时抽运光功率与探测光功率的比约为１０∶１．

实验所得的光克尔信号随时间的分辨曲线如图２．

图２　光克尔信号随时间的分辨曲线

Ｆｉｇ．２　ＴｉｍｅｒｅｓｏｌｖｅｄｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｓｏｆｔｈｅＯＫＥｓｉｇｎａｌ

ｉｎｔｅｎｓｉｔｙｉｎＣＳ２

图２中，实线代表的是倍频（ｓｅｃｏｎｄｈａｒｍｏｎｉｃ

ｇｅｎｅｒａｔｉｏｎＳＨＧ）信号强度的时间分辨，其半高宽

（ＦｕｌｌＷｉｄｔｈａｔＨａｌｆＭａｘｉｍｕｍ，ＦＷＨＭ）为７５ｆｓ，

虚线为ＣＳ２ 的Ｋｅｒｒ信号强度随时间的变化．可以看

出，ＣＳ２ 的Ｋｅｒｒ信号响应时间远大于激光脉冲的宽

度，并存在约为１．６ｐｓ分子取向驰豫的慢变过程的

不对称分布．这与以往的研究结果相一致
［３，７］．

为了进一步了解ＣＳ２ 在３０ｆｓ超短激光脉冲作

用下瞬态光学效应的产生机理，我们分别在０ｆｓ延

迟和３００ｆｓ延迟处对Ｋｅｒｒ信号强度与抽运光和探

测光偏振面夹角的依赖关系进行了实验研究，结果

如图３．

图３　０ｆｓ和３００ｆｓ延迟处对Ｋｅｒｒ信号强度与抽运光

和探测光偏振面夹角的依赖关系

Ｆｉｇ．３　ＤｅｐｅｎｄｅｎｃｅｏｆＫｅｒｒｓｉｇｎａｌｉｎｔｅｎｓｉｔｙｏｎｔｈｅｐｏｌａｒｉｚａｔｉｏｎ

ａｎｇｌｅｂｅｔｗｅｅｎｔｈｅｐｕｍｐａｎｄｐｒｏｂｅｂｅａｍｓａｔｗｈｅｎ

ｔｈｅｐｕｍｐｐｒｏｂｅｄｅｌａｙｔｉｍｅｗａｓｓｅｔａｔ０ｆｓａｎｄ３００ｆｓ

从图３可以看出，无论在０ｆｓ延迟处还是在

３００ｆｓ延迟处，Ｋｅｒｒ信号强度与抽运光和探测光偏

振面夹角之间的关系均为正弦函数，且周期为π／２．

这与式（１）所得出的、由光致瞬态双折射效应所产生

的Ｋｅｒｒ信号强度与抽运光和探测光偏振面之间夹

角的依赖关系一致．这说明了在强电磁场的作用下，

ＣＳ２ 分子会做规则取向，从而使ＣＳ２ 样品呈现出明

显的瞬态各向异性．这一实验结果表明３０ｆｓ飞秒激

光诱导ＣＳ２ 溶液所产生Ｋｅｒｒ信号主要源于光致双

折射效应，这符合ＣＳ２ 的光学特性
［８９］．这一结果与

已报道的２００ｆｓ脉宽激光诱导Ｋｅｒｒ效应
［４］时诱导

光信号主要来源于瞬态光栅效应有明显的区别．当

采用２００ｆｓ脉宽激光诱导Ｋｅｒｒ效应时，由于其对应

的光谱宽度（约１０ｎｍ）要远较３０ｆｓ脉冲激光所对

应的光谱宽度（约５０ｎｍ）为窄，更容易由抽运光和

探测光的相干而产生干涉光场，而在材料内部形成

周期分布，导致材料折射率的周期性光栅分布，即在

有机分子体系或无机材料内部形成瞬态折射率光

栅．所产生的瞬态折射率光栅会对Ｋｅｒｒ信号强度产

生明显的影响．因此，要排除瞬态折射率光栅对测量

的影响、准确反映非线性材料的超快特性，选择脉宽

更短的飞秒激光脉冲无疑更具有优势．

３　结论

在探测光强与抽运光强比为１∶１０时，得到了

较理想的光克尔时间分辨曲线．通过实验测定的光

克尔信号强度与激发光和探测光偏振方向夹角的依

１３１３
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赖关系表明：３０ｆｓ的超短激光脉冲激发ＣＳ２ 的克尔

信号主要是源于光诱导双折射效应（Ｐｈｏｔｏｉｎｄｕｃｅｄ

ＢｉｒｅｆｒｉｎｇｅｎｃｅＥｆｆｅｃｔ），而非用２００ｆｓ的超短激光脉

冲诱导时来自瞬态栅的自衍射效应（Ｌａｓｅｒｉｎｄｕｃｅｄ

ＴｒａｎｓｉｅｎｔＧｒａｔｉｎｇ）．
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