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本文设计了抗共振环形 − >?揩振腔
9

得到了 5 4>1左右脉宽的锁模脉冲 , 选择了最佳可饱 和

吸收体
,

业从理论上解释了实验中的现象
’

引 言

近几年来
,

已经有了连续环形激光器对撞脉冲锁模的可靠技术
,

同时也得到了被动锁模

(; < 3)= 激光器的对撞脉冲锁模 Α简称 −>? Β
。

这种 − >? 技术是指腔内两个同步对向运行的

脉冲在薄的可饱和吸收体内相撞千涉构成驻波场 Χ 干涉极大处光强成四倍增加
,

大量粒子跃

迁到上能级
, 干涉极小处光强趋于零

,

无粒子跃迁
,

这就形成瞬态粒子数分布光栅 Χ 这样使

得光脉冲在时间和空间上准确同步
,

锁模脉冲变窄
,

稳定性提高
。

为此
,

本文从实验和理论

上探讨对撞脉冲锁模 ( ; < 3) = 激光器的最佳情况
,

尤其对可饱和吸收 体进行比较
,

找出 最

佳的锁模染料和溶剂
。

二
、

实 验 方 法 与 结 果

谐振腔

为了得到较好的 ( ; < 3) = 锁模激光器
,

首先对最佳谐振腔的设计进行了探讨
,

考虑到

本文  : # ∀ 年  月  6 日收到
·

·

本文为#Δ 年美国 《国际激光科学会 》论文
,

详细摘要发表于 《Ε 时 5ΦΓ ‘。 。 � ΓΗΦ ) 4 ΦΙ ‘ϑ “ 尸ΗΚ < Λ< ϑ

1 4 Φ ΛΦ Γ夕 ΒΒ � !
,

 ! Α  : Δ Δ Β
,

 # � ∀
9

二本文作者还有华侨大学的庄辉鸣
、

郑云山
9



Μ ∀ ! 华 侨
‘

大 学 学 报  : # ∀年

被动锁模介质中最敏感的就是不稳定怅 这个不稳定性是由于辐射与可饱和吸收体相互作用

的非线性性质产生的
,

也和锁模过程中的统计性质有关
9

对于高增益的激光器来说
,

那怕是

很小不稳定的脉冲
,

在腔内往返多次
,

它能够放大到极不利的程度
,

所以最佳谐振腔的设计

是要防止在腔内任何有影响被动锁模的原始涨落
9

根据一般的理论
,

从稳定性参量Ν Ο ΠΑ玉 Β

口 8

推算出腔的结构
,

其中Θ 表示光束在增益介质处的光束面积与光束在吸收介质处的光束面积

比
,

通常是大于  的常数
Χ ‘为可饱和染料的吸收横截面 Χ 丙为增益介质的放大横截 面

9

于

是我们设计 了对撞脉冲抗共振环形锁模腔形
〔.∃ 9

总腔长为 Λ ∀ Δ Δ Ρ Ρ ,

全反射凹面镜的曲率半

径为 � Ρ ,

反射镜与 3 ) = 棒中心距离为 .%6 %Ρ Ρ
。

另一端由一个 Σ Δ
。

入射的半反半透介质膜

片Α对 
9

4 ∀ 7 Β与两个ΜΜ
9

Δ
。

的全反射介质膜片Α对  
9

! ∀川组成的抗共振环路
,

其长度为 Σ� 4Ρ 。

Α实际光程为 Σ �。Τ Μ Ο Μ  Δ 二Ρ Β
9

3 ) = 棒中心至ΣΔ
。

入射的半反半透介质膜片的距离为 � 6! Ρ Ρ ,

中间插入一样的介质膜片作为输出镜
9

根据这样的腔体与其它的被动锁模激光器比较
,

它的

输出能量较高
,

锁模脉冲序列稳定性好
。

最佳锁模染料和溶剂的选择

可饱和吸收体染料的特性对 −>? 的质量有着重要的关系
。

这是由于对撞脉冲锁模 在 染

料溶液中生成了瞬态光栅
,

压缩了脉冲宽度
,

提高了锁模质量厂所以选择锁模最佳染料和溶

剂是重要的
9

我们现在对被动锁模中普通使用的五甲川
‘
十一甲川以及五甲川溶于几种溶剂

的一些特性的比较
,

同时对 Ε Υ ( 染料片作为可饱和吸收体来锁模的可能性进行了初步 的 探

讨
9

我们选择五甲川染料溶于二氯乙烷
、

硝基苯
、

硝基苯加二氯乙烷 Α <  Β
、

氯仿等溶剂
,

其透过率Α对  
9

!  拼Β分别为
< Δ �

9

Σ
、

Δ Σ
、

Σ :
9

#
、

Δ Μ
9

6 ,

测得平均脉宽相应为  Μ
、

 ∀
、

 ∀
、

 :

Α>Ν Β
9

在 Δ !! ? , ς

示波器上观察到 −>? 脉冲序列
,

没有发现它们之间有什么明显 的 差 别
9

脉冲序列的总宽度均在  Μ 4ΩΝ 左右
,

二氯乙烷的 − >? 波形最 稳 定
,

脉 宽 最 窄 Α见图 Ξ Β
,

氯仿最差
,

其它二种介在巾间
ΙΨ, 9

同时也对十一 甲川染料溶于丙酮 中 Α波形见图  Ζ Β
,

ΕΥ (

Α。Β五甲川 [  9 Μ一二氯乙烷的ϑ >?波形图 ΑΖ Β十‘年川 [ 丙酮的 ϑ
>?波形图

Α图中
< 一! !二 , Τ格

,

54 Ω Ν Τ格 Β Α图中
<  心。二∴ Τ格

9

Μ 4 Ω Ν Τ格Β

图  − >? 波 形 图
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染料片Α天津激光所制的 Ε Υ ( 染料片厚度!
9

5Ρ Ρ , 2 。 Ο Σ ∀] Β进行实验
。

前者脉冲序 列 总宽

度约为 � ! ! Ω 。 比五甲川宽得多
,

稳定性较差
,

后者脉冲序列总宽度与五甲川相近
,

但锁模质

最差
,

我们认为进一步探讨
,

将来作为 − >? 可饱和吸收体是有可能的
。

三
、

理 论

已有的固体激光器中的被动锁模理论是不考虑对撞脉冲锁模的情况
,

现在我们必须重新

探讨激活介质和可饱和吸收体在对撞锁模中的机理 ⊥�
·

‘ 
9

激活介质受到氮灯泵浦后
,

其 辐射

场在谐振腔中振荡
,

产生了无规噪声脉冲
,

这时激活介质和可饱和吸收体在脉冲发展中分为

线性阶段
、

非线性阶段和巨脉冲阶段等
9

在线性阶段中激活介质处于频率 为
, 、

时 的增益与

激光能级的粒子数差和频率为
, 。 时的光谱线线型函数 8 Α, 、Β相乘积成正比

,

所 以在泵浦辐射

影响下反转的生长期间
,

中心频率模首先达到闭值
,

然后推广到其它模
,

这就是说接近中心

模较早激发
,

远离中心模将滞后一段时间才开始振荡
9

因此增益谱线外型为钟形
,

即谱线外

形中心比旁边的有更多的增益
9

激活介质在脉冲发展的线性阶段与非线性阶段等和原来被动

锁模提出的理论是一致的
,

而不同的是在可饱和吸收体上
9

现在研究两个同频率
,

近似等振幅的光脉冲在可饱和吸收体内相向运行的情况
9

设光脉

冲在腔内多次往返后
,

这时两束光脉冲的电场强度可写为

0 Λ Ας
, ΓΒ Ο )

Χ

ΑΓΒΦ 一 ‘Π ς Φ 一 ‘。 9 ‘

0 ΨΑς , ΓΒ Ο ) < ΑΓ江弓Χ , · Φ一 ‘。 。 ‘

这时在可饱和吸收体内相向脉冲总电场强参黔弄示为
厂Ας

, ΓΒ Ο 0
5

Ας
, ΓΒ [ 0 < Ας

, Γ Β

Ο ) 一ΑΓΒΦ 一 ‘“ς Φ 一 ‘。 一‘ [ ) ΨΑΓΒΦ ‘七‘ Φ一 ‘“ 9 ‘

Ο Μ)
.
ΑΓΒ翎 Π ς Φ 一‘。 9 ’ [ Α) Ψ 一)

,
ΒΦ ‘舌ς Φ一 ‘“ 9 ‘

设 ) < ΑΓ Β 一 )
5

ΑΓ Β_ _ ) < ΑΓ Β二 ) ΨΑΓ Β
,

后一项可以忽略不计
。

Ψ) ΑΓ Β马, Πς 表示驻波振幅
9

在
ς

ΟΟ ΑΜ性 [  Β粤的各处
斗

振
畔

) 5

二洲
Ο 。 < Ο < < 9

粤Α。为正整数Β各处
件

、

,
, 一

振幅

⎯
Μ) .

”

剖
”最大时

,

其值为 Μ)
.
这<就是两束 光 干涉后

,
光强的最大为原来的四倍左右

9

可饱和吸收体受到光脉冲的作用引起了本身许多粒子产生偶极矩公二
。·

, ,

单位体积内这

些偶极矩的总和为宏观的极化强度
,

总的极化强度为两个对向光脉冲的总和
, Α<

, Γ Β , 十 Ι, < ΑΓΒ。一 , ·

子九 ΑΓΒ。‘, ·

〕
‘

Φ , ‘。 < [ ‘9 。 9

现在来研究一下对撞脉冲在五甲川
、

十一甲川等溶于溶剂中的情况
。

这些有机染料是含有共辘双键的有机化合物
,

它们原子间具有 Ξ 键及 二 键
,

有几十个
、

几百个原子组成的分子结构
。

这些染料分子基本上是平面的
,

各个原子间用 Ξ 键联结起来
,

忿电子在分子平面中有节点
,

形成公共的共辘键平面的上方或下方的电子云
,

这种情况和金
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属模型很相似
,

金属摸型的实质是由原子有规则的排列作为金属的晶格
,

形成 了周期场
,

所

以价电子在这样一块金属 内部自由运动
,

就像在无限高壁的势箱内周期场内运动
9

有机染料

分子中的电子就在分子中周期场内运动
,

可用量子力学薛定愕方程式来描述
9

从而求出它们

的能级和波函数
9

根据佛兰克
一

高登原理
,

它们的吸收和发射光谱有几 百埃斯托克频移
9

我

们先用四能级简图来表示 ΓΔ5
。

1 。
,

男 和 1
Χ ,

必 分别表示基态及第一激发态
,

右上方角标表示振动量子数
,

直线表 示 辐

射跃迁
,

点线表示非辐射性跃迁 Α图 Μ Β
。

实验结果表 明这些染料分子还有激发态吸收 1 Χ , 凡

和跃迁到三重态 1
,

、2 等
9

这样需要进一步考虑到这些

能级群
。

为了简化
,

我们把 以
,
⋯⋯ < 用

“

 ’’能级表示

基态的子能级群
9

Δ 全
· · ,

⋯歇 用
“
Μ
”

能级表示第一激 发 态

的子能级群
9

Δ Μ用
“ � ”

能级表示第二激发态
, 2 用

“ Σ ”能级

表示三重态的子能级群
。

ΑΕΥ ( 染料片是一种具有矩 形

平面结构的二价过渡金属络合物熔于有机玻璃
,

也可以

用上述四能级简图表示 Β
。

据此
,

我们应用的染料 和 溶
图Μ 有机染料1

。

, 1 <

能级图

剂可以概括为四个能级系统
,

它们的能级标以
“

广
、 “

Μ
” 、

盗�
”、 “

Σ
” ,

Α图 � Β
9

能量的本征值为

￡。 、 。。、 。ϑ 、 。; ,

相应 能量的本征函数为&
。

Αα Β
、

& 。Α口Β
、

&
。

Αα Β
、

& , Α口Β
。

这时波函数为

梦Α砚
, Γ》二 Ξ ΑΓΒ&

。
Α壁Β [ 西Α君Β矶 Α女Β [ −ΑΓΒ口

。

Α砂 [ ; ΑΓΒ& ‘Α全Β

这里

Ξ ΑΓΒ 二) Φ

考虑到粒子在能级  
、

Μ
、

�

卜 
一

一
�

ΝΦ

鱼红
香ΑΓΒ 二 刀。 Η , ϑ ΑΓΒ Ο Φ Φ Η

,
‘ΑΓΒ 二 Υ Φ Η

Σ 上的衰减率各为ΙΞ
、 , 。、

则在对应本征函数前面引入衰减因子
Φ

一

争
β
一

争 β
9 ∗

君 一 , 君 一 9
轰生目丁

飞
Ψ

Ι;八一Μ

一

ϑ’Φ
Ι

χ ￡二边
一

全 , , ‘
一χ

全主
一

全
β , , 、 β 刁, 一

Η
9 Μ

一

∗ , Χ 、 β Ω 。
一

Η
。 Μ

“ 、‘声 一 之渔‘ ‘ , & 、9  一 夕

“
图 � 有机染料四能级图

一
‘

爷
一

争
, , 9 、

β 一
‘

等
一

争
−气不Β Ο ϑ 己 一 Φ 一 一 Ξ 叹‘少Ο 口‘ 一 亡 一

那么薛定愕方程式为

泞。。Α。
, < Β 二 ‘。

9

塑华旦
一

Α
。。 一 、

毕、
Ξ Α, Β、Α、Β [

Α
< 。一 ,

琴、
, Α, Β。。Α。Β

& 乙 、 ‘ . 、 “ .

[

Α一
‘

粤Β
·Α, Β。

·

Α。卜Α
￡

一 Χ

等》
Α丈Β一Α。Β

9

当可饱和吸收体处在电场 Χ

度为0 Α< ,

ΓΒ 的辐射场内
,

使可饱和吸收体内粒子
一

电极化
,

总电极化强度为 >
,

则辐射场与可饱

和吸收体相互作用微抚能的算符为 户
< 二 一户

·

才
,

子是可饱和吸收休处在电场强度为 0 Α< ,

幻
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的辐射场
,

其粒子运动规律为

泞 Ο 泞。 [ 户
、, 口梦

泞梦 Ο ΛΗ 学& 不

Ξ ΑΓ Β <, 。

Αα Β [ ⋯ [

￡; 一

誓Β
、Α, Β·

‘
Α, Β

[ 汀ΑΓ Β泞
, < ‘Α。Β

Γ’ΙΞΗ一
Μ

一
泞梦‘。

, ‘, Ο

Α
< ·

[ Ξ Ας Β,
, 左。

Αα Β [ ⋯

⋯ [ ΛΗ ; ΑςΒ ς‘∃ Αα Β

两边分别乘以

ΟΟ ΛΗ Ξ ΑΓΒ 7 。
Αα Β [

。。 ≅
Α口Β

、 Χ 。≅
Α叮Β

、 7 。 ≅
Αα Β 及 。以≅

Α叮Β
,

然后对 α 积分得
‘ 9 , 、

了 艺Ι
4

Η δ
, 2 尸

Ω Ξ ∗‘’Ο “

气
￡Ξ

一 Μ Β [ 口+ Ξ “ [ “丫 Ξ “
[ “ 丫 Ξ ‘

ΧΗ升Α
,
卜 、

Α
�

一等Β
[ ·/ 二 [ “/ 一 [ ‘/ 一

其中

/ 一‘, , 一

ε
φ Τ· ’ Α。,”

 ΜΤ 。‘。, ; 。
,

我们知道西能级跃迁至 ; 能级的吸收横截面比
Ξ 能级跃迁至 ‘能级的吸收横截面较小

,

只 有

万左右
9

为了简化
,

把上面各关系式去掉有关 ; 能级的各项
9

于是粒子的几率密度变化率方

程可写为

今
”

一
。

Α⋯卜盈
Α· 。一“

·
Β∴
一孟

Α·
·

一
, /

‘φ ·

; Α。Ξ ’卜
Β

血 一 万一 Α￡
。 一 Φ。 Β 一

5 Ω
⋯Α

上
ϑ

百
犷“

Β
[ Χ

食「
。≅ ·/ 一 [ < ·’ / 二 [ Ξ

’

“‘
ς

一
卜·“

’ / 一  

/ 一“, 一

ε
二

’
‘、, Α

一

γ
·

‘Β一 Α。Β厅。Ο 一

五

ε
Μ子< Α。Βγ ΜΜ 白Α。Β; 。一 刀γ 一

∴ 二‘, Β Ο

ε⋯
Α。ΒΑ

一

γ
·

‘Β二 Α。Β己。Ο 一

五

φ
Ζ

一
Α。Βγ 二 Α。Β厅、 Ο 一

万γ 二

上述方程式经过运算后
,

可以得到对向光脉冲通过可饱和吸收体后
,

其幼态粒子的跃迁

与驻波场电场强度平方有关
,

所以沿着可饱和吸收体
<
方向建立瞬态粒子数分布光栅

,

形成了

振幅光栅和位相光栅
9

这样可饱和吸收体不但起了选择脉冲的作用
,

还使光脉冲稳定及光脉

冲宽度变窄
,

因此必须要求这个瞬态振幅光栅和位相光栅稳定
,

瞬态光栅的周期也要稳定
,

业且要小于光脉冲在腔内往返的时 间
。

总之
,

这些要求与可饱和吸收体分子结构的光谱性能

有关
9

我们认为要达到这些 目的
,

要求有机染料的荧光效率要高
,

恢复时间要小于光脉Μ中在

腔内往返的时间
,

光热的稳定性要好
9

我们知道影响有机染料的荧光辐射是无辐射过程
,

它是由于内转换过程及从 Δ
 

态到三重

态2
<

之间发生的系际交叉跃迁等引起的
9

此外三重态间的吸收光谱
,

染料分子彼此间紧靠  !

毫微米附近时产生了所谓浓缩碎灭
,

同时受到周围效应
,

如电荷转换相互作用的荧光碎灭
、

能

量转换引起荧光碎灭等
9

通常我们确定高荧光效率的有机染料分子
,

首 先要分析染料分子的结构是不是平面及刚
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休的
,

还是可动的
9

前者一般说来有高的荧光效率
,

如果某些基是句动的奋而且染米取分子的生

色团末群中氢原子易于振动
,

造成荧光效率很低
,

就要寻找一种产料使新的生成物能够消除
或减轻结构上姚扣可动性

9

如消除或减弱原子的振动要用较重的原子去代替
,

但是重原子产生

较大的生 色团 二 电子的轨道磁矩与自旋的偶合
,

使系际交叉速率加大
,

三重态吸收加稀 反

转的粒子几率减少
9

所以寻找溶剂时多方面情况都要考虑
9

其次
,

假如有机染料分子结构是

刚性的
,

还要判断产生系际交 叉跃迁几率是大还是小
,

三
鳃吹收

是大还是小的
,

因为它们

对荧光效率影响很大
9

例如三重态吸收寿命很长
,

大约  ! “沃秒 , 这大大破坏了粒子数分布光

栅
,

因此要加入适合的溶剂
,

使有机染料分子吸收跃迁到电荷振动的激发态后与溶剂分子碰

撞就可减少三重态吸收
,

它的沈量被溶剂分子接受后
,

可使染抖分子非常平逮地 返 回 到 基

态
9

但加进溶剂后
,

还要注意有机染料
一

分子的荧光由于一定阴离子产生电荷转换相互作用而

碎灭
,

因此其荧光效率山于生色团的阴离子 与溶剂相互作用
,

要由溶剂的浓度和 极 性 Χ来 决

定
9

即极性高的溶剂比极性低的溶剂大得多的荧光效率
,

但浓度高的溶剂
,

即染料溶液里反

应物彼此很接近
,

虽能量转换过程很有效
,

但由于分子间跄比切毫微米勺
、时

,

染料分子就发

生浓度荧光碎灭
9

总之
,

有机染抖溶剂的选择
,

要很据染料分子的不同以及溶剂的浓度 和极

性等来决定
。

之

我们实验采用的五甲川染抖溶于二氯乙烷 Α激光纯 Β
、

硝基苯
、

硝基苯加二氯乙烷Α  <  Β
、

氯仿 Α)
·

∋ 级 Β等
,

从它们锁模的情况来看
,

基本上是符合上述要求的
,

而溶于激光纯 为二氯

乙烷为最佳
9

我们进行过五甲川染 阵溶于纯度较差 Α)
·

∋ 级 Β的二氯乙烷的实验
,

虽然能够锁

模
,

但不稳定
,

业且很快就失效
9

)9 ∋ 级的二氯乙烷
,

它难以克服五甲川的染料分子三重态

吸收等
,

虽然光脉冲开始通过时
,

也指饱泊漂 白
,

但是三重态寿命很长Α功
“ �
秒 Β

,

大大超过

了光脉冲在腔 内往返时间
,

这样 舜态光栅 Α振幅光栅和位相光姗Β不稳定
。

我们实验中Ε Υ (染

料片能锁模
,

但质量差
,

根据上述的分析
,

这每选择有机破璃作为溶剂有关
,

也 和 有 机 玻

璃的纯度
、

浓度
、

极性等有关
9

因此估计进
一少步研究歹 改选的 Ε Υ ( 染料片有 希 望作为锁模

的可饱和吸收体
。

四
、

结 论

我们根据一般的理论
,

从谐振腔的稳定性参数1 Ο ΠΑ 几 Τ伪Β出发
,

设计了抗共振环形 −>?

腔
,

得到  ! >1 左右的脉冲宽度
。

分析了对撞脉冲锁模染料与溶剂的结构特点
,

从而有 目的地比较 了五甲川
、

十一甲川锁

模染料的性能
,

业对五甲川的几种溶剂进行了探 讨
,

认为在我们的 −>? 腔中最好的 锁 模染

料为五甲川
,

最佳的溶剂为激光纯的  
9

Μ一二氯乙烷
。

由于超短光脉冲技术的不断发展 与 完

善
,

对最佳可饱和吸收体的选择工作也应不断地进行
,

使达到满意的使用结果
。

本文还着重讨论了两个同频率
、

近似等振幅的光脉冲在可饱和吸收体内相向 运 行 的 情

况
,

经过运算得到两个相向的光脉冲通过可饱和吸收体后
,

其基态粒子数的跃迁与驻波场电

场强度平方有关
,

使之形成了振幅光栅和位相光栅
,

从而压缩 了锁模脉宽业使之更加稳定
。

·
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