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h， 
摘 要 彩 ， 《f 

文详细地讨论了三能级系统多光子过程的光强指数．给出了 ：指教 光强 关系图。 

关幢调 过程l些堡 

l 弓I 言 

一致 一 J 

多光子过程光强指数是我们认识多光子过程的第一步。光强指数被定义为 ( 为产物信 

号强度)对Iog，(，为激光光强)关系图中直线的斜率。光强指数含有多光子过程所处状态的信息 

Ill ：在较低光强范屡内，光强指数为 ( + )；在较高光强范围内，光强指数降为 (或n )和 

0-通常都认为这是光吸收饱和所致口一。Singhal等在各种参数的组合下，用计算机对速率方 

程的严格解进行了计算 [sl，得到了特定参数下离子信号强度与激光脉宽的关系，并对文献 [61实 

验结果采用理论曲线拟合，得到了与文献 『61相似的吸收截面。近期．冉琴等提出了用 ~7-1ogI 

图中斜率为几个极限光强指数的直线交点所对应的光强值来估算多光子过程的吸收截面[71。但 

是他们都未对光强指数变化的过渡区进行详细地分析。 

本文由log 一log 的理论曲线给出了光强指数随激光光强变化的关系囹．对光强指效随光强 

变化的规律t尤其对光强指数变化的过渡区进行了详细的理论分析。结果表明，光强指效随激光 

光强变化的关系图和光强指数变化的过渡区能给我们提供关于多光子过程的许多信息。同时，我 

们还用一些数值模拟计算，与文献 结果的比较，以及我们的实验结果来表明分析的合理性。 
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图 l n +n 两步多光子过程的动力学图 

周 2 1为(1-t-1)过程的lag 对I 的计算曲线 
I 1D一 cm 1 lfl一 。m  

，^ =11 r 口 0 

2为曲线1的斜率 

2 多光子过程的光强指数随光强变化规律 

我们考虑如图 1所示的三能级系统。n 、如表示每分子的激发跃迁速率系数， 、 和 

分别表示每分子的白发辐射速率常数、猝灭速率常数和预离解速率常数。 

在速率系数 j、 和 为常数和假定激光脉冲是矩形 (即在激光脉宽 △ 时间内j、矗 、 

如都为定值)时，文献 [7]已给出的速率方程的解为 

：  
No = ( 一 ) ㈩ 2̂一̂l＼ ̂l 2̂ ， 

其中 l̂： S-Q
， 2̂= 

s+O 

／／= 2 I+ 2+ + g+r 

0=(日。一4Y) Y=[r+ 2) l 

：露△±( =1或2)， = △±，g： △ ，r=,TA／： 

每脉冲每分子的激发跃迁速率为 

=  
；)i-iA／： = 1

，2) (21 

这里 ’称为 m个光子吸收截面，通常单光子吸收截面在 10一” 1D一。。cm 之间，双光子吸 

收截面在 1D 。一10一 cn3．48 ； 是激光强度 (photon cm一2B一 )；当激光脉宽 △±：10一Bs时， 

A I，g 10 j有预离解时r》I j无预离解时 r=0。 

由(I)式求得的log 随 j变化的曲线斜率表达式为 

d10E f d" 
‘ 

dT (3) 

将 (1)式代入 (3)式可求出任何光强时的 对 logI关系图中曲线斜率。显然，几种极端情况 

下m即为光强指数。 和 z在变化光强时不是总很接近的情况下(即两步不能同时饱和)，由 

方程 (1)的 log rt对 】0g 关系和 (2)式得到的曲线斜率随10g 变化关系如图2中的 1和2所示。 

图中的A及其左边、 c之间、D及其右边对应的光强指数 (1线斜率)分别为2、1、0，表 

新  
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示两步过程都未饱和、有一步 (第一步)已饱和以及两步过程都已饱和的几种极限情况。 日之 

间、cD之间的 log 随 I。g 变化已不满足线性关系，是光强指数的过渡区，对应的log rl对 logI 

关系曲线斜率是光强变化的减函数。文献 的分析得到了几种极限情况下的光强指数 

当xl《 l且 2《 l(或 )时 

当xl《1且x2》 l(或 )时 

当n》1白 2《l(或 )时 

当x1》 L且 2》 l(或r)时 

m = n1-I-n2 

m = n1 

m = n 2 

m = 0 

由[2)2知， ( 1，2)随 增大而增大。图2中，当 r<h 时，x 《1且 x2《 L，对应着 

两步都未饱和，光强指数为 2。 

当，：厶(曲线 L的斜率取接近于 2的 L．9)时，这时光强指数已开始下降，表示 xt已增大 

到和 l可比拟，但又小于 1的临界状态，此时xt可取为 l／L0且 xz《 1；随着J的增大，x 从 

i／lo开始逐渐增大，J增大到 (曲线 1的斜率取接近于 1的 1．L)时，x 已增大到和 l可比拟 

及 x》L的I临界状态，此时xl可取 10。注意，整个过渡区由于x2《1，其对log 和 m的影响 

都可忽略。—般地，先饱和是第 0=1或2)步，由于饱和过渡区另一步的影响很小，logi7和m 

主要受船 ：1，2)变化的影响，因此分析时可忽略另一步。由于整个过渡区xi 步饱和)的变化 

接近两个数量级 由(2)知．对应于该步饱和，若是单光子过程，光强变化需要接近 l00倍；若 

是双光子过程，光强变化需要接近 11)倍；若是三光子过程’光强变化需要接近 丽倍；．．⋯·。 

增大到 和 (曲线 l的斜率取接近 l的 0．9)之间 (BO段)， xl》 l且 x2《 l时， 

m= 。=1，此时 m受 和 的影响较小，口 的宽度由 l和 的相对太小决定 

当J= 时，光强指数已开始下降，对应着xz《L和 xz—l的临界状态，此时 x2可取为 

1110且 xl》1。随着 的增大，x2从 II1D开始逐渐增大， 增大到so(曲线 1的斜率取接近 0 

的 01)时，x 为 1及 》L的临界状态，此时x2可取 11) 注意，整个过渡区由于xl》 L，其 

对 log 的影响相当于较大的常数，对m影响的可忽略。一般地，后饱和是第 i(i=l或 2)步，由 

于饱和过渡区另一步对m的影响很小，m主要受 0=L或2)变化的影响，因此分析 m时可 

忽略另一步 同样，我们也可得到第二饱和过渡区的所需光强变化宽度：若是单光子过程，光强 

变化需要接近100倍i若是双光子过程，光强变化需要接近 10倍i若是三光子过程，光强变化 

需要接近 而倍；⋯⋯。过渡区的理论计算见附录。 

D点右边对应着两步吸收都以饱和．此时离子强度不随光强 的变化，光强指数m为0。 

也可以用类似的方法分析多步多光子过程。 

3 讨论和结果 

前面已对光强指数随光强的变化规律进行了详细分析，附录中对过渡区的l0g 随Iog 变化 

的曲线斜率进行了计算。由分析可见，m随logI变化图能够很好地帮助我们认识多光子过程。 

当l。g ‘。g 曲线斜率m不是图1中的几种极端情况下的光强指数时，log~-logf曲线已进入过 

渡区，我们对各种log—log，曲线的斜率进行了分析，发现用过渡区任何斜率对应的光强值由(2) 

式为l或r来估算吸收截面都不会带来量级上的误差，且靠近过渡区两端误差增大。因此，为了 

使估算结果尽量准确，我们约定取光强指数为 ± 坚盟和 型 (靠近过渡区中心) 

时， =L，2)为 l(或r)。估算吸收截面时，光强指数应尽可能接近于上述约定数值。表 1中 

的估算就采用了这种约定。当然如果要求更精确地估算，由光强指数值并用附录中的公式进行 
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估算。如果实验中的光强变化范围不大，得不到图2所示的logy-logI曲线全貌，通常光强指数 

是由log 对 r图中一定的光强变化范围内拟合的直线斜率来确定，这样估算时光强的选取就 

有任意性。而我们以上考虑的是各点的曲线斜率。由数学上的中值定理可知，曲线上各点的斜率 

总是对应着通过该点的一小段曲线拟合的直线斜率。因此，可以用一小段光强变化范围内的拟 

合的直线斜率来作为 log rt-log I曲线是否进入过渡区的判据，用于估算吸收截面的光强值可取该 

小段的中间点光强。若光强指数为过渡区时，可以估算一步吸收截面，这就克服了文献【71要求 

光强变化范围大、有时实验上无法做到的矛盾。当然对于一个具体的多光子过程，我们还必须借 

助于已有的知识来确定该过程属于哪种情况，以及根据所估算的数量级是否合理来作出判断。 

图3(a)、3(b)的曲线l和2分别为在给定参数值(见表1)时，计算得到的logy-logI和 m-log， 

关系图。 。 

表 l 

曲线 参数 怙算值 

I 2 r q A tT1 tT1 2 

3(a) l 2 0 0 l l×l0—1 cm0 1×10—40cm‘s 0．36×10—1 cm0 L78×10—40cn24日 

Z(b) l 2 0 0 l l×10—20cm 1×l0—48cm‘8 0．39×10-22cn2 1-78×10—48cm4日 

图 3 给定参数值的 (2十1)过程计算的 log 和 m—logI关系圈 

由图3(a)我们清楚地看到几种极端情况的光强指数变化为3—2—0，这表示先饱和的一步 

是单光子吸收；后饱和的是(1+1)过程还是双光子过程，这要从光强指数变化过渡区光强的变化 

量级来判断。图3(a)中光强指数为2—0的过渡区光强，只变化了接近 1个量级，这说明该步饱 

和的是双光子过程(若是 (1+1)过程，过渡区光强变化至少需两个量级)。单光子吸收过程先饱 

和。同样，由图3(b)我们可得到该多光子过程为(2+1)过程，且双光子吸收先饱和。估算的吸收 

截面的结果见表 l。 

Boesl等fg]由实验测得苯分子在波长为259．01 nnl时(1+1)共振多光子电离的第一步吸收截 

面为 2．7×l0-17cm。。由文献 [9】的图8(b)可以得到，光强为 107 W cm一 时，光强指数接近从 

2一l变化过渡区的中点，激光脉冲宽度为3 ns，用上述方法估算的吸收截面为 2,5×10一 一。。 

与文献 _91符合得很好。 

下面以一个实验例子来阐明我们估算吸收截面的具体做法。CH3r~H 分子在波长为473．2 nm 

的染料激光下的MPID，激光脉冲宽度约为 10 s，与样品交叉点的光斑面积约为10一 cmz，在单 

脉冲能量为3．6 mJ附近实验测得光强指数为2．91，约为3。473．2 nm的双光子与CH NH 分子的 

A态(第一吸收带)共振 对473．2 nm的激光来说 需4光子使CIt NH 分子电离。因此，该多光 

i一孽  一● 
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子过程为2+2过程[io1。综上分析，在我们的激光能量下，有一步光激励速率巳处于光强指数从 

4 2变化的过渡区，且光强指数巳接近我们约定的斜率，因此此处的光强值可用来估算一步吸 

收截面。f：B,85×102Sphot。n cm-2B-1△t=10一 s，估算的该步吸收截面 ～1．35×1o一 c s a 

当然仅由我们的这个实验还不能确定是哪步吸收截面。 

4 结 论 

log~-10g 的理论曲线给出的光强指数随激光光强变化的关系图，能够帮助我们很好地认识 

光强指数随光强变化的规律，对我们认识多光子过程很有帮助。光强指数变化的过渡区说明了 

有一步吸收速率巳处在和 l(或r)同一数量级，因此可用此时的光强值来估算一步吸收截面a一 

些数值模拟计算、与文献 【9】结果的比较，以及我们的实验结果表明了分析的合理性a 

附 录 两步不能同时饱和的过渡区log”一10g，曲线斜率和光强的关系 

1 光强指数m从 (n-+ )到n1(或 2)的过渡区 口段) 

1．I 有预离解情况下的log 随 log 变化的曲线斜率 

有两种可能的情况：1) l《1且 2～r；2)Z1《1且 l《r．下面就分这两种情况加以讨论。 

1)x1《 1且 2～r时，方程 (1)化简为 

" ：  坐 
2十 

由 (3)得此时的曲线斜率为 

： 1+ (，1) 
2十 

2)Zl～I且×2《r时，方程(1)化简为 

=  (1一e ) 

由 (3)得此时的曲线斜率为 

1．2 无预离解情况下 l0g 随l0g 变化的曲线斜率 

和有预离解情况类似，有两种可能的情况：I)Z z《 1且 2～1 

这两种情况。 

1)×1《 1且×2 1时．方程(1)化简为 

=  f1_ ) 
由 (31得此时的曲线斜率为 

m= l+ 2一 ■ 2)e D 2 rD+ 一0+ 一 

其中 D= 2+ 。 

2)Zl 1且×2《1时，方程(1)化简为 

(，2) 

2)×l～I且 ×2《 I。下面就讨论 

(，3) 
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=  ( 一 ) 1 I 一—百一J 
由(3)得此时的曲线斜率为 

m = + 一 xti 

135 

(，4) 

其中 D=2xi+A。 

2 光强指数m从 l(或 2)到0的过渡区(CD段) 

2．1 有预离解情况下的 log卵随 l0g 变化的曲线斜率 

有两种可能的情况：1)xl》 1且 x2～ ；2)xl～1且 x2》 r。下面就这两种情况分别加以讨论。 

1)xl》 l且 x2～r，方程(1)化简为 

=  堑 
r+ 2 

由 f3)得此时的曲线斜率为 

m= (，5) 
r+ X2 

2hl～1且 x2》 时，方程(1)化f 为 

= l— e— 

由(3)得此时的曲线斜率为 

m = 兰 !： 
l— e—x 

2．2 无预离解情况下log叶随log，变化的曲线斜率 

和有预离解情况类似，有两种可能的情况：1)zl》 1且 x2～l 

两种情况． 

1 l》 1且x2～1时，方程 (1)化简为 

n= 1一e-警 

由(3)得此时的曲线斜率为 

n 2 2 

～  

2)xi～l且 xz》 l时r方程(1)化简为 

= l— e— 

(，6) 

2hl～1且x2》 l。下面就讨论这 

(，7) 

由(3)得此时的曲线斜率为 

m= (，8) e L
～ l 一  

由以上的曲线斜率和嗳收速率的关系，可求得光强指数过渡区的曲线斜率和光强的关系。 
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Study of Laser Power Index jn Multiphoton P rocesses 

Guo VCenyue Wel Jie ZhangBing Fang Li Cai Jiye 

(Laser Spectroscopy L&b．，Anhui Institute of Optics and Fine Mechanics，Academia Sitti~ ttefei 230031) 

Abstract 

Laser power index in multiphoton processes is discussed in detail for the simple 

three—level system The figure of laser power index changing with the laser power is given． 

The transition region of laser power index is theoretically analyzed．The result shows that 

the transition region contains much information on multiphoton processes．The validity of 

our analysis is demonstrated by means of sonle numericM and experimentM results． 

Key words：multiphoton processes，laser power index，the transition region of laser power 

index．excitation cross section 
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