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摘要: 为了研究在低功率连续 H e Ne激光条件下亚甲基蓝掺杂聚乙烯醇薄膜简并四波混频的基本特性,采用简并

四波混频技术研究了亚甲基蓝掺杂聚乙烯醇的相位共轭光与入射角度、前抽运光和后抽运光的变化关系,以及透射光栅

和反射光栅对相位共轭光的影响。在实验中得到了最大的相位共轭反射率为 0. 27%。所得的结果对研究染料固化在

固体基质中的非线性研究是有帮助的。
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Abstrac t: In o rder to study prope rty o f po lyv iny l a lcoho l films doped w ith m e th lyene blue under low pow er continuous w ave

laser radiation generated byH e Ne laser, degenerate fourw ave m ix ing ( DFWM ) w as used to study re la tions o f phase conjugate

( PC) signal a long w ith incidence tim e, forw ard pump beam s and backw ard pum p beam. The PC signa l in fluence from induced

ho lographic transm ission and reflection g ra tings w ere stud ied. W e observed a max im um PC re flectiv ity of 0. 27% in these dye

doped po lyv inyl a lcohol film s. The resu lt of resea rch is he lpful in nonlinear effect study in dye doped so lid.
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引 言

随着非线性光学的发展,光学相位共轭因为其广阔

的应用前景受到普遍关注
[ 1 2]
。由于简并四波混频容易

实现相位匹配, 对介质的对称性没有严格的要求,在共

振吸收的情况下信号增强, 并且可以修正相位匹配,所

以在各种非线性光学相位共轭过程中,尤其以四波混频

相位共轭最受重视。四波混频与全息术相类似,在四波

混频过程中涉及 4个光波在非线性介质中相互作用, 3

束入射光波中的两束是相对传播的抽运光波,另一束为

入射的探测光波。通过光束与非线性介质的耦合作用

产生第 4束光波即探测光波的共轭光波
[ 3]
。

有机染料固化在固体基质中通过简并四波混频产

生相位共轭以其优越性更受到人们的注意
[ 4]
。在液

体中由于染料分子的运动, 在分子光栅中观察到模糊

效应,但是染料在固体基质中可以忽略这种效应。有

机染料在可见光范围内有很强的吸收, 所以很适合非

线性光学的研究。有机染料分子吸收光子后, 在三重

态下有着很长的寿命,所以在低光功率下就能产生相

位共轭光。因此,有机染料掺杂固体基质对非线性光

学的研究和应用是一种非常有价值的材料,已经应用

于图像处理,光学逻辑处理、高分辨率干涉计量以及作

为震动分析的方法,将来可能应用于光学信息存储,可

见光可调谐固体染料激光器
[ 5]
。

作者利用简并四波混频技术研究了亚甲基蓝染料

掺杂聚乙烯醇的相位共轭光与入射角度、前抽运光和后

抽运光的变化关系。研究了透射光栅和反射光栅对相

位共轭光的影响。在亚甲基蓝掺杂聚乙烯醇薄膜简并

四波混频实验中得到最大的相位共轭反射率为 0. 27%。

1 亚甲基蓝掺杂聚乙烯醇薄膜的制备

在实验中采用分析纯的亚甲基蓝染料, 它属于杂环

类的噻嗪染料
[ 6 ]
。这是一类在噻嗪结构染料中的氧原

子被硫原子所取代得到的含噻唑结构的染料,是由 N, N

二甲基对苯胺为原料合成而得。亚甲基蓝的分子式为

C16H18C lN 3S 3H2O,化学结构式如 1图所示。
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Fig. 1 C hem ical structu re ofm ethy lene b lu e

在恒温 80 条件下, 采用超大功率磁力搅拌器搅

拌配制 10%的聚乙烯醇水溶液。然后取一定质量的

亚甲基蓝与去离子水配制成 5mg /mL的亚甲基蓝水溶

液。取 0. 1mL的亚甲基蓝水溶液和 5mL聚乙烯醇的

水溶液混合, 超声搅拌均匀, 配制成 0. 1mg /mL的溶

液。将此溶液滴在水平放置的玻璃片上, 在室温下,

24h后水分自然蒸发晾干, 这样就可以获得亚甲基蓝

掺杂聚乙烯醇薄膜,薄膜厚度约为 40 m。

采用紫外 可见吸收光谱分析仪测试了亚甲基蓝掺

杂聚乙烯醇薄膜的紫外 可见吸收光谱,结果见图 2。

F ig. 2 UV vis ib le absorp tion spectra

由图 2可知, 亚甲基蓝掺杂聚乙烯醇薄膜的吸收

峰值在 652nm,对 633nm的激光有较强的吸收作用。

因此在简并四波混频实验中使用 He Ne激光器作为

光源, 在探测光与抽运光的作用下,亚甲基蓝染料将发

生共振吸收。

2 实验系统

实验中采用标准后向简并四波混频系统, 如图 3

Fig. 3 Schem e of exp erim en tal setup

所示。H eN e激光器输出的波长为 633nm的光束作为

亚甲基蓝掺杂聚乙烯醇薄膜产生相位共轭光的光源。

由激光器发出的光束首先经分束器 BS1分为两束, 一

束光经分束器 BS3反射后作为探测光照射在非线性介

质上, 另一束光经过分束器 BS2分为两束,两束光分别

经全反镜 M1和 M 2反射后以相反的传播方向对称照

射到非线性介质上。分别称为前抽运光 E1和后抽运

光 E2。由于四波混频要满足相位匹配条件, 相位共轭

光是在探测光相反的方向, 相位共轭光通过分束器

BS3透射在探测器上。为提高测量相位共轭光的准确

度,作者使用了锁相放大器。 3束入射光的光程近似

相等,使薄膜在激光的相干光程内。入射光线没有聚

焦,在样品处的光斑直径为 2. 5mm。两束抽运光功率

几乎相同, 探测光功率约为抽运光功率的 10% ~

20%,探测光与抽运光的夹角在 4!~ 15!内变化, 所有

入射光的偏振方向保持一致。

3 实验结果的分析与讨论

实验中研究了不同参量对相位共轭光的影响。如

图 4所示,研究了亚甲基蓝掺杂聚乙烯醇薄膜的相位

Fig. 4 Experim ental cu rve for phase con jugate b eam versus recording t im e

共轭光随入射光束照射时间的变化关系。从图中可以

看出,当入射光的照射时间为 4s左右时, 相位共轭光

达到最大值,然后开始减弱。这是由于染料分子在激

发波长处的光致还原退色所致。

在亚甲基蓝掺杂聚乙烯醇薄膜中产生相位共轭光

可分为两个过程
[ 7]
。第 1个过程是饱和吸收,第 2个过

程是亚甲基蓝的光致还原。亚甲基蓝吸收光子后,跃迁

到第 1激发单重态 ( S0 S1 ),然后通过无辐射跃迁到三

重态 ( S1 T1 )。由于三重态能级的寿命较长,使得大量

的分子在三重态上堆积,处在三重态上的分子就不能从

基态吸收光子,从而导致了饱和吸收,见图 5。在第 2个

过程中,处在三重态上的染料分子被光致还原成无色的

形态。无色形态的染料吸收谱远不同于原来样品的吸

收谱,其吸收峰在 250nm~ 270nm
[ 8]
。

F ig. 5 S chem atic level d iagram of the dye mo lecule

这种光致还原是可逆的。因此, 这种无色的染料

形态在存在氧气的环境下是可以再氧化,即染料分子

又恢复到光激发以前的状态。对于弱激光照射过的退

色后的样品在空气中放置 1d到 2d左右即可恢复原
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状,而对于强激光照射过的退色样品,可能染料分子完

全地分解了,从而导致退色不能恢复。

实验中研究了不同探测光束与前抽运光束的夹角

对四波混频相位共轭反射率的影响。如图 6所示。从

Fig. 6 Exp erim en tal curve for ph ase con jugate reflect ivity versus d ifferent

angle b etw een the p robe and forw ard pum p b eam s

中可以看出, 在探测光束与前抽运光束的夹角为 8!
时,亚甲基蓝掺杂聚乙烯醇薄膜的相位共轭反射率最

大。随着信号光束与前抽运光束的夹角的增大, 相位

共轭光会消失
[ 9]
。这是因为随着夹角的增大, 一方面

信号光和抽运光的相互作用区域减小, 只有部分的光

束功率入射在相互作用区,导致相位共轭反射率下降。

另一方面,随着夹角的增大,共轭探测光由线偏振光变

成椭圆偏振光, 从而导致其功率密度降低
[ 10]

, 也会引

起相位共轭反射率降低。

如图 7和图 8所示,说明了不同强度的后抽运光

Fig. 7 Exp erim en tal curve for ph ase con jugate reflect ivity versus d ifferent

backw ard pum p beam pow er

Fig. 8 Exp erim en tal curve for ph ase con jugate reflect ivity versus d ifferent

forw ard pum p beam pow er

和前抽运光对相位共轭反射率的影响。在图 7的实验

中,前抽运光和探测光的功率以及探测光和前抽运光

的夹角不变,从图中可以看出, 随着后抽运光的功率的

增加, 相位共轭反射率不断的增大,所以要获得高的相

位共轭反射率,提高后抽运光的功率非常重要。

在图 8的实验中,后抽运光和探测光的光强以及

探测光和前抽运光的夹角不变。从图中可以看出, 随

着前抽运光的增强,相位共轭反射率增大。

在简并四波混频过程中, 透射光栅和反射光栅在

染料薄膜中形成。前抽运光 E 2和探测光 E3在染料薄

膜中相互干涉形成透射光栅,然后由后抽运光读出;反

射光栅是由后抽运光 E1和探测光 E 3相互干涉形成

的,然后由前抽运光读出。

实验研究了在亚甲基蓝掺杂聚乙烯醇薄膜产生的

相位共轭光的衰减阶段两个光栅对相位共轭光的影

响。在四波混频的过程中连续的遮挡和无遮挡前抽运

光和后抽运光,同时测量相位共轭光,如图 9所示。图

Fig. 9 Experim ental curve for phase con jugate b eam versus transm ission

grating and reflect ion grating

中的第 1次被遮挡的是前抽运光。这时,只有透射光栅

对相位共轭光有贡献,第 2次被遮住的是后抽运光,对

应的相位共轭光是由反射光栅贡献的。通过图中曲线

可以看出,挡住任意一束抽运光, 相位共轭光不是立即

消失,后抽运光在透射光栅上衍射产生的相位共轭光要

比前抽运光在反射光栅上产生的相位共轭光要强。

4 结 论

实验研究了亚甲基蓝掺杂聚乙烯醇薄膜在低功率

He N e连续激光下的简并四波混频特性, 得到了最大

相位共轭反射率为 0. 27%。入射光的照射时间为 4s

左右时,相位共轭光达到最大值。在探测光束与前抽

运光束的夹角为 8!时相位共轭反射率最大。相位共

轭反射率随前、后抽运光光强度的增强而增强,后抽运

光在透射光栅上衍射产生的相位共轭光要比前抽运光

在反射光栅上产生的相位共轭光要强。这种亚甲基蓝

掺杂聚乙烯醇薄膜适合在低功率激光条件下的实时两

次曝光干涉计量。
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FGECSL的激射波长相对于光纤光栅的布喇格波长总

存在一定的偏离。但考虑了空气间隙的长度后, 可通

过调节空气间隙长度,使其激射波长精确定位于光栅

的布喇格波长处。

FGECSL的激射波长围绕光栅的布喇格波长做波

动,波动的幅度与 FG外腔的长度有关。图 3中给出

Fig. 3 Variat ion of the m ax imum degree of the dev iation b etw een the lasing

w avelength of the FGECSL and the B ragg w avelength of the FG w ith

the fib er lengthL f for the a ir gap length changedw ith in 0~ 10 B

了空气间隙长度在 0~ 10 B 变化时,激射波长围绕 FG

布喇格波长波动的最大幅度 ( =  max -  m in )随着外

腔长度的变化关系。从图中可以清楚地看出随着外腔

长度的增加,空气间隙长度在 0~ 10 B 之间变化所引

起的  变化的最大幅度将逐渐变小。这是由 LD、光

纤光栅外腔、空气间隙和 FG四者位相共同作用的结

果。在外腔较长时,各纵模模式间距较小, FG反射带

宽内存在多个纵模, 最靠近布喇格反射波长的纵模对

应的波长即为 FGECSL的激射波长, 并且此时空气间

隙长度和外腔长度相比较小,因此,当空气间隙长度在

0~ 10 B范围内变化时,对相位条件的影响较小,故变

化的幅度较小;对于较短的外腔,各纵模的模式间距较

大,且空气间隙的长度的变化对相位条件的影响较大,

故跳跃的幅度较大。因此,对于分析超短外腔而言,必

须考虑空气间隙的影响。

3 结 论

研究了空气间隙长度对 FGECSL激射波长的影

响。结果表明:随着空气间隙长度的增加, FGECSL的

激射波长将围绕光栅的布喇格波长做波动,波动的幅

度与光纤光栅外腔的长度有关; 通过仔细调节空气间

隙长度可使 FGECSL的激射波长精确定位于 FG的布

喇格波长处。所得到的结果对 FGECSL器件的封装设

计具有一定的参考价值。
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