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Z-掃瞄量測硒化鎵晶體之非線性效應 

Z-Scan measurement of the nonlinear 

optical properties of GaSe bulk 

 

Student: Chung-Yi Lee    Advisor :Prof. Wen-Feng Hsieh  
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National Chiao Tung University 

 

Abstract 

  By using a femtosecond Ti:sapphire laser (wavelength = 820nm) as 
z-scan light source, we have studied intensity dependent nonlinear 

refractive index of the ε-GaSe single crystal grown by Vertical 

Bridgman growth method . We not only measure the two photon 

absorption  coefficient to be 13.28±0.2 cm/GW, but also the third 

order nonlinear refraction index coefficient γ= ﹣3.779x10-13cm2/W 

and the fifth order nonlinear refraction indexσ=1.25x10-18cm3.  By 

rotating the incident angle of the crystal axis with respect to the optical 

axis of the laser beam, we verify the negative refraction index atθ﹥5

° by cascadeχ(2):χ(2) process .Furthermore the effective χ(3) 

becomes positive for θ< 5° 
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Z-掃瞄量測硒化鎵半導體晶體之非線性效應 

 

研究生：李俊誼    指導教授：謝文峰 教授 

 

國立交通大學光電工程研究所 

 

摘要 

 

 利用飛秒超短脈衝鈦藍寶石雷射（波長 820nm，脈衝寬度 70

飛秒）從事變化強度 Z-掃瞄量測技術研究利用垂直布式長晶法所長

的ε相硒化鎵半導體晶體，我們發現此樣品除了量測出非線性雙光子

吸收係數β＝13.28±0.2cm/GW，並且測出非線性折射率之變化現象

現象，所得出的三階非線性折射係數γ=-3.779x10-13cm2/W，以及五階

非線性折射係數σr=1.25x10-18cm3。並且改變雷射入射光與晶體的光

軸之相對角度θ，我們可以證實在θ>5°（θ≒5°為相位匹配角）

負的非線性折射率是因為串連的二階效應所造成的。此外等效的三階

非線性係數在θ< 5°是可以確定的也是因為串連的二階效應所引起

的引起的。 
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第一章 序論 

1.1  引言 

在光開關的研究中，除了要有大的非線性折射率n2之外，

n2的響應速度也需要夠快，才能再開關時減少能量的損耗和加

速開關動作的完成。要同時具備這兩種特性的材料並不容易尋

找。在1992年M.Sheik-Bahae等人[1]完整的描述了由串連的

二階效應造成的等效三階效應(effective χ(3) due to 

cascaded χ(2):χ(2) process)。在串連的二階過程中，造成的

等效χ(3)可以藉著相位不匹配因子(phase mismatch)的調變來

改變大小及符號，大大提高了材料的應用性，而且串聯過程的

響應速度也非常快，足夠勝任光開關的需求[2][3]。後來由於

可以調變其等效χ(3)，在鎖模雷射的色散補償上也有很大的應

用[4-6]。 

 

1.2  晶體特性及應用 

一個良好的非線性光學材料，在實用上必須具有幾項特性，在

可應用的光波段有低散射損失的、較大的非線性效應、較大的通

光範圍、較小的吸收係數、好的相位匹配以及適當的機械強度。
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符合上述條件的晶體並不多，現在比較常被應用的有 LiNbO3、

KDP、AgGaSe2、等。以下列出這些晶體的光學特性。 

晶體 GaSe LiNbO3 KDP AgGaSe2 

非線性折射率 

(pm/v) 

d22 63 D33 34 D36 0.7 D36 43 

折射率    n0 

(1.06μm) ne 

2.91 

2.57 

2.23 

2.16 

1. 49 

1.48 

2. 70 

2.68 

通光範圍 

(μm) 

0.62~18 0.4~4.4 0.2~1.5 0.71~18 

相位匹配範圍 

(μm) 

1~20 1.4~4.4 1.957~1.17 3~13 

              表 1-1  各種非線性光學晶體參數 

在中紅外波段的飛秒脈衝雷射(λ>3µm)所扮演的重要性在

於研究分子材料和固體材料的超快動力學。例如：分子材料中的

振動能階或者奈米結構的半導體材料中的能帶內部能階均在中

紅外波段範圍內。因此如何產生中紅外波段脈衝雷射是現今研究

材料基本動力學的重要課題。目前被廣泛採用的方式是利用非線

性光學晶體的差頻效應或光學參數振盪方式，將目前發展技術相

當成熟的超短脈衝摻鈦藍寶石雷射所產生的近紅外波段
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(700-900nm)拓展到中紅外波段，然而由此方式所獲得的中紅外

脈衝寬度也可達到 20飛秒的程度。其中所選擇使用的非線性光

學晶體必須考慮它的通光範圍、二階非線性係數χ(2)、光破壞閥

值⋯等等，目前最被常使用的非線性光學晶體有：AgGaS2、

AgGaSe2、GaSe…等等，在這些非線性光學晶體中，GaSe 晶體

的通光範圍(0.62-20µm)、二階非線性係數(d22(10.6µm)=63pm/V)

和雙折射係數(∆n~0.35在 1µm波長)均較其它的非線性光學晶體

來的優勢。因此目前利用     GaSe 晶體來產生中紅外波段的脈

衝雷射光源可拓展至 18µm。  

 

GaSe晶體是一III-VI族的六角形層狀結構半導體材料，層

與層之間是由凡得瓦吸引力鍵結，其能隙大小約是 2eV。大多都

是拿來為作為近紅外到中紅外的應用。在成長時會有三種可能的

相，我們的樣品是比較多人研究的ε相晶體。ε-GaSe的對稱群

為D3h。在D3h的對稱性之下，偶極性的躍遷應該是不允許的，(因

為電場方向垂直於光軸)。不過由於自旋-軌道角動量的分裂，部

份的激子吸收(excitonic absorption)是被允許發生的。因為這

些奇特的性質，使得 GaSe晶體是一個適合在室溫之下來研究非

線性特性的材料[7]。 
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因為 GaSe是一個雙折射晶體，且屬於一負光軸晶體（no > 

ne），有較高的二倍頻係數d22=63pm/v（1064nm）及穩定性。有較

大可滿足向為匹配角關係的範圍（Phase matching relation 1~18

μm），非常適合應用在SHG，OPO等非線性光學上。 

一般而言，大家利用Z-Scan技術所量測的GaSe都是量測他的

雙光子吸收係數(two-photon absorption coefficient ,TPA)利用

鎖模 Er,Cr:TSGG Forth-harmonic(FH)光波長 700nm，脈衝寬度 

70-ps，重複頻率 3Hz，樣品厚度 7.5mm，得出來的 TPA係數為 

6cm/GW。[8]，在本論文中我們不但得到了β值，進而量測到了他

的非線性折射率的變化△n。我們所得到的n2 >0。這些都是以前沒

有人量測出來的。但是 GaSe的熱效應很大，所以在實驗中我們採

取低功率的量測，以降低其熱效應而影響我們的訊號。因為在高功

率時，他的熱效應以及 free-carrier會對整體的訊號有很大的影

響。 

 

最近有關 GaSe光學性質的研究多數集中在紅外光波長範圍。

其主要的應用是以飛秒雷射激發產生寬頻紅外光以及大幅度可調

的紅外光脈衝混頻為最多。在德國的R.Huber等人[9]他用10fs 脈

衝雷射入射光，再藉由相位匹配的光學整流效應使得 GaSe產生
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50fs的脈衝雷射的。他們中心頻率連續分佈至一個很大的範圍從5

∼41THz（圖1-1），在紅外光波長方面的應用相當的廣泛。 

 

在Optical parametric oscillators (OPO)的應用上，隨著的雙

光子吸收係數的增加，它的OPO臨界強度Ith也跟著增加，而轉換係

數會隨著降低。所以 TPA係數對於 OPO有很大的影響， 為了使 OPO

可以有比較低的臨界強度以及轉換係數（圖1-2），我們必須找出有較

低的TPA係數的材料。利用鈦藍寶石雷射、中心波長800nm、GaSe厚

度3mm，所得出的Ith＝1.1×109 w/cm2  [10]較其他的晶體來的低。且

GaSe可以使得OPO的輸出功率在8.5μm時可以達到2mw。比AgGaS2

的1.3mw來得高[11]。另外GaSe可提供穩定的輸出功率以及波長。  

Ith ＝λsλi ni np ns /8η0L
2
d
2
eff       （1-1） 

λs λi      為訊號與參考波長 

 ni np ns   為訊號、參考以及激發的線性折射率 

η0       為真空的阻抗 

 

GaSe的二倍頻效應很強，可作為 SHG (Second Harmonic 

Generation) 。利用 Maker fringe method，使用波長 1579nm的

CO2雷射，使得GaSe產生二倍頻效應（789.5nm），在798.5nm 所量
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到的非線性係數 d22 ＝(2.0±0.4) esu對應的 MKS制為 86± 

17pm/v。[12] 

 

因為 GaSe有著很大的二倍頻效應以及在700nm~800nm他的吸

收係數＝0.1/cm，並且有著可廣泛應用的 TPA係數與很大的 deff

係數，所以可以作為 SHG 的應用。有著很寬的光穿透區域(0.62∼

20μm)，可以應用在 OPO與THz上面與紅外光波段，所以我們對於

他的非線性效應就更有興趣了。 

 

 

 

 

                  

             

 

 

圖 1-1  光入射角度與產生頻率關係圖 

            From Applied APL 2000 [9] 
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圖 1-2 TPA對轉換係數與歸一化光強度做圖  

From Optics Communications 2001[10] 

1.3  動機 

從沒有人在800nm這個波段做過GaSe的非線性光學量測。所以

我們第一次以800nm波長來做量測，主要的方向是測量TPA係數以及

其非線性折射係數的變化。而我們也第一次成功的量出GaSe的非線性

折射率，並且利用串連二階過程的等效三階效應所造成的效應去解

釋，也得到合理的答案。 

第一章是簡介，第二章介紹的是實驗原理，第三章我們介紹的是

實驗步驟以及架構，第四章是實驗結果與討論，第五章是結論與未來

展望。 
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第二章    實驗原理 

2-1 Z-scan 

早期量測非線性折射率的方法有非線性干涉儀，簡併四波混頻，近

似簡併三波混頻，及光束變形量測等等。這些量測往往需要較為複雜的

裝置，費用也較為昂貴，且在分析實驗數據上往往需要繁複的運算。在

1990年之後，M.Sheik-Bahae等人[13]發展出一種用單束光即可量測的

方法，稱為 Z-掃瞄。使用 Z-掃瞄量測不但實驗的架設容易，而且實驗

數據不用經過複雜的數學運算，就可以很快的估計出其n2的大小以及其

正負值，可以迅速的了解一材料的非線性特性，也因此Z-掃描已成為目

前量測非線性折射率n2的一重要方法。 

由於 Z-掃瞄可以廣泛的用來研究各種材料的非線性效應，因此我們

將實驗的重點放在 Z-掃瞄上面。因為在光強度較強的時候，我們必須將

更高階的非線性效應考慮進去，也就是說此時影響非線性效應的機制不

只有一個[14]。因此我們將 Z-掃瞄實驗操作在不同的光強度之下，再經

過理論的計算，將可以區別出不同機制所產生非線性效應的大小[15]。 

 

2-2  光束的自聚焦與自發散 

     Z-掃瞄的技術主要是利用單束光(single beam)來量測非線性折射

率及非線性吸收係數。由於光克爾效應（Optical kerr effect），當一
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束強光通過一光學介質時，會有所謂的光束的自聚焦或者是自發散的效

應產生。其介電常數 ε 將會隨著施加在介質上的電場強度平方而有所

改變。如用折射率表示則為 

                22
0 2

E
n

nn +=  In γ+= 0
，               (2-1) 

其中n0為線性的折射率，E為電場強度，I為雷射光強度，而 γ 為非線

性折射係數。從上式可以看出光學介質的折射率與高斯光束強度 I 有

關。其中      

     )
)(

2
(p

)(22 2

2

2

2
2020

z

r
ex

z
E

cn
E

cn
I o

o ωω
ω

ππ
−== ，                (2-2) 

而n2與 γ 的關係式為 )(γ
π

=)( W
m

40
cn

esun
2o

2 。 

假如n2為正，則光學介質的中心處有較高的折射率，而兩旁的折射

率則較小。因此光束通過時，光學介質本身就像是個聚焦鏡，即光束通

過後有聚焦的作用，也就是所謂的自聚焦作用（self focusing）。相對

地若n2為負，則光學介質的中心處有較低的折射率，而兩旁的折射率則

較高。因此光通過時，光學介質本身就像是個發散透鏡，使光發散掉，

即我們所謂的自發散作用（self defocusing）。 
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如圖2-1所示，S代表待測樣品，A為可調光圈，D代表偵測器。當

一道光束打在樣品上，藉由樣品在＋Z和-Z方向上的移動，以及光的自

聚焦及自發散的作用，我們將可以得到位置Z 對於穿透率的變化圖。 
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圖2-2  理論計算方波脈衝形式的歸一化穿透率對Z/Z0的 

        Z-掃瞄圖[摘自 IEEE J Quantum Electron 

圖2-1  Z-Scan示意圖 
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Detector 

-z z 
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如圖2-2所示，虛線部份代表此材料之非線性折射率為正 (自聚焦

材料)，在-Z的位置時，因先經過S聚焦，所以在D的位置時，光已經

發散得比原來還多，量到的強度會比在 Z=0時量到的還弱。當移到+Z

時，除了透鏡的聚焦以外，還再經過S重新聚焦一次，所以在D量到的

強度會比在Z=0的強度還強。實線部份則代表此材料之非線性折射率為

負 (自發散材料)，在 Z軸上移動時所表現的效應正好和自聚焦材料完

全相反。 

 

2.3 理論計算 

     假設傳播光束為一 TEM00模的高斯光束，傳播方向為+Z，其電場表

示如下： 

         ),(Φ−)
)(

−
)(

−(⋅
)(

)(=),,( tzi

2

2

0
0 e

zR2
ikr

zw
r

pex
zw

w
tEtrzE ，  (2-3) 

其中w0為高斯束的腰寬（beam waist）， )+(=)( 2

0

22

0

2

Z
Z1WZW 為在位置

Z上的光束半徑（beam radius）， )+(=)( 2

2

0

z
z1zzR 為光束波前在Z時的

曲率半徑， 2
kwz

2

0
0 =  是此光束的繞射長度（diffraction length也

稱為Rayleigh length），
λ

π2=k  為傳播常數，λ則是此雷射的波長。

Eo（t）代表光束在焦點的電場強度，Φ則代表此光束於傳播時的相位。 

    如果此樣品的厚度夠薄，也就是 L << z0時，那麼由於繞射或是非

線性折射所造成光束半徑在樣品中的改變將可以忽略。當此光束傳播於
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非線性介質中時，相位將會發生改變，而且介質中會有吸收現象，所產

生的耦合方程式如下： 

          










−=

∆=∆Φ

,)(
'

,)(
'

II
dz

dI

kIn
dz

d

α

                             (2-4) 

其中z’是在樣品中的傳播深度。要注意z與z’是不同的。α(I)則包括了

線性及非線性吸收係數。 

     如果暫時不考慮非線性吸收係數，由（2-4）式可以導得當光束出

介質面（z’=L）時的相位改變為 

         )
)(ω

−(),(∆Φ=),,(∆Φ
z

r2
pextztrz

2

2

0 ，               (2-5) 

其中             
2

0

2
0

0

z
z1

t
tz

+

)(∆Φ=),(∆Φ ，                   (2-6) 

而               eff00 Ltnkt )(∆=)(∆Φ ，                  (2-7) 

為在光軸的相位改變量，Leff為介質等效長度。 

                  
α

−
=

α− L

eff

e1
L ，                       (2-8) 

另外              )(γ=∆ tIn 00 ，                        (2-9) 

 I0(t)是在光軸上（r=0）聚焦鏡焦點處的光強度。則在出射面（z’=L）

的電場表示式即為 

                ∆Φ
α−

),,(=),,( j2
L

e eetrzEtrzE ，              (2-10) 

而 ∆Φje 項可以經由泰勒級數展開為 
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                )(
−

∆Φ ∗
!

)),(∆Φ(
= ∑ zw

mr2m

0j 2
2

e
m

tzj
e ，         (2-11) 

因此電場Ee可以做所謂的 ”Gaussian decomposition” (GD)方法，使得

有無數個電場的組合。我們可以任意拿一個高斯電場來討論，然後再整

個合起來討論。也因此可以經由第零階漢克轉換（Zeroth-order Hankel 

transform）電場 Ee再經由海更士原理（Huygen’s principle）來處理

繞射問題。最後導得距介質d針孔處的電場 

∑
∞

=

α−
θ+−−

∆Φ
==

0m
m

m

2

2
m

2

m

0m
m

02
L

a )j
)d(R2

jkr
w
r

(pex.
w
w

.
!m

))t,d(j(
e)t0,r,d(E)t,r(E ， 

                                                     (2-12) 

其 中
1m2
)d(w

w
2

2
0m +

=  ，
2

2

0m
m

kw
d =   ， )+(=

2

m

2
22

0m

2

m d
d

gww ，  

1

2

m

22
m

d
dg

g
1dR

−

















+
−= ，
















= −

g

d
d

m
m

1tanθ ，g=1+d/R(z)。 

    在做Z-掃瞄的數學運算時，GD法相當的有用，因為在(2-12)式中，

只要用前幾項的總和即可。且這個方法一樣可以用來計算高階的非線性

效應。 

     當光束傳播到針孔時，穿透的功率（Pt）可以藉由電場 Ea對平面

針孔的半徑ra積分而得： 

                ∫= a
r

at rdrEncP 0

2

00 πε ，                (2-13) 

其中n0為該物質的線性折射率。假若入射光為高斯脈衝的形式，則歸一

化穿透率就還要再對整個時間做積分： 
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∫
∫

∞

∞−

∞

∞−=)(
dtPS

dtP
zT

i

t
，                           (2-14) 

其中 )(π= tIw
2
1

P 0

2

0i 入射光的功率， )−(−=
2

a

2

a

w
r2

pex1S 為此光圈的線性穿

透率，ra為光圈的半徑，wa為光束在光圈位置上的亮點大小（spot 

size）。若入射光為脈衝的形式，則歸一化穿透率 

                 
i

t

PS
P

szT
⋅

=),( ，                        (2-15) 

定義   vpvp TTT −=∆ −  其中 Tp、Tv分別代表在波峰及波谷的歸一化穿透

率。 

     假若取ΔΦ0=±0.25，S=0.01（即光圈開的很小）。經由計算，我

們可以得到 

              0vp 4060T ∆Φ.=∆ − ，                       (2-16) 

但一般來說光圈並不可能關到無限小，所以為了能符合各種不同的光圈

孔徑大小，在計算ΔTp-v時，必須加上一個修正因子（1-S）0.25。此值是

經由對各種不同S值的數值逼近近似值。所得的式子如下： 

           0

250

vp S14060T ∆Φ)−(.=∆ .
− ，                    (2-17) 

其中  π≤∆Φ0 。利用實驗所求得的ΔTp-v與（2-7）、（2-17）兩式，我

們便可以求得Δn0。 
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2.4  非線性吸收效應 

造成光學介質吸收的機制有很多種，例如單光子吸收和多個光子吸

收。在此，我們只考慮單光子與兩個光子吸收（two-photon absorption）

的狀況。在Z-掃瞄的實驗當中，可調光圈的開或關，將會有不同的歸一

化穿透率出現。當 S=1時，即光圈開到最大，也就是讓檢測器接收到所

有的光；因此不管是有自聚焦或是自發散的效應，全部的能量都被接收

到了，所以並不會反映在穿透率的曲線中，此時歸一化穿透率對Z的曲

線終將出現對Z=0對稱的圖形[13]，如圖2-3所示。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

圖2-3  S=1時的Z-掃瞄穿透圖[摘自IEEE J Quantum Electron 

  -24   -16   -8     0     8     16    24    32 

                   Z(mm) 
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在雙光子吸收（two-photon absorption）的狀況下，三階非線性

介質極化係數χ（3）就需要同時考慮實數部分（real part），及虛數部分

（imaginary part）。 

                    )3()3()3(
ir jχχχ +=  ，                  (2-18) 

其中 γεχ cnr 0
2
0

)3( 2=  對應非線性折射 ， w
cn

i
βεχ

2
0

2
0)3( =  則對應非線性吸

收。而 w為入射光的角頻率。 

因此，我們亦可得到類似前一節的吸收耦合方程式如下： 










−=

∆=
∆Φ

,)(
'

,)(
'

II
dz

dI

kIn
dz

d

α
                                     (2-19) 

此時 II βαα +=)( ，而Δn(I)=γI。β為雙光子吸收係數。 

     利用上一節所提到的方法，經過運算之後，我們可以得到穿透後

功率： 

          
),(

)),(1ln(

0

0

tzq

tzq
ePP L

it

+
= −α ，                        (2-20) 

其中 
2
0

200 /1
1

),(
zz

LItzq eff +
= β 。 

因我們假設入射光為一高斯光束，所以，若是在光圈全開（S=1）的情

況下，則 

            
)/1(

)0,( 2
0

2
0

0 zz
LI

zq eff

+
=

β
，                    (2-21) 

           ∫
∞

∞−

−+== τ
π

τ dezq
zq

SzT ))0,(1ln(
)0,(

1
)1,(

2

，         (2-22) 

由（2-21）式可知q(z,0)與β有關係，但與γ無關。因此，當z=0時（樣
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品擺在焦點上），則 

    ∫
∞

∞−

−+== τ
π

τ deq
q

sT ))0,0(1ln(
)0,0(

1
)1,0(

2

，                (2-23) 

所以，若我們由實驗得知T(0,S=1)後，便可以利用2-23式很快地推算

出非線性吸收係數β值。 

利用三階能帶模型，並假設自旋軌道分裂能階遠小於能階。所得出的方

程式，以及圖 

        

  α＝hν/Eg 

 

 

 

    圖 2-4 入射光能量對雙光子吸收係數關係 

[選自 Applied Optics  2001] 
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2.5 高階非線性效應 

當入射的光強度愈來愈強的時候，高階項的非線性效應就不能忽

略，此時（2-9）式就必須修正為： 

              Λ++=∆ 2

000 IIn σγ  ，                  (2-24) 

其中 γ 為三階的非線性係數，由其所產生的折射率改變與光強度的一

次方成正比的關係 ，一般來說是由於束縛電子（bound electrons）所

造成的；而 σ 則為五階的非線性係數，尤其產生的折射率改變與光強

度的二次方成正比，通常是由於雙光子吸收所產生的自由載子（free 

carrier）所造成的效應[15,16]。而當光強度愈強時，愈高階的效應就

必須考慮進來，不能忽略。而從（2-24）式可以知道，當 γ與 σ 同時

存在時，入射在樣品上的光強度決定了主要的機制；當光強度較弱的時

候，折射率的改變主要是來自於三階效應，而光強度較強時，則折射率

的改變主要是來自於五階效應。 

為了決定三階及五階的係數，必須在不同的強度下重覆Z-掃瞄的實

驗，得到一個強度對 ∆Tp-v 的關係圖，如圖 2-5所示，再將 ∆Tp-v 除以

2/IkLp 0eff
)3(

，於是可以得到[15,16] 

             
00/ IIn σγ +=∆ ，                    (2-25) 

其中 25.0)3( )1(406.0 Sp −= ，並畫出
0/ In∆ 對強度I0 的關係圖，如圖

2-5所示，所得到的應該是一條直線其中y軸的截距即為所求的 γ，而
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其斜率即為 σ。 
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圖2-5  ∆Tp-v 對強度I的關係圖[摘自Opt Commun 1999]

∆
T
p
-
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圖2-6   ∆n/I對強度I的關係圖[摘自Opt Commun 1999]

∆n/I 
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從圖 2-6可以看出，∆n/I剛開始會隨著強度 I線性的增加，而在強度

高的時候則有飽和的現象出現，於是會有兩條不同斜率的直線。如果我

們是採用強度高時的資料來作擬和，那麼我們將會得到一個較大的 γ 

值和較小的 σ 值，而這樣的結果可能是不正確的。因此我們為了要避

免發生飽和及得到較佳的訊噪比（signal to noise ratio），我們必須

限制在 2.01.0 ≤∆≤ −vpT  的範圍內。 

 

2.6  數據處理 

接著就對每一張圖做曲線擬合，由於我們假設相位變化很小

( 10 <<∆Φ )， 因 此 可 以 將 歸 一 化 穿 透 率 簡 化 為

21
0

21
00

1
0

2
0a

2
0a

0
)d/idg(

)d/idg(i)d/idg(

0,0r,z(E

),0r,z(E
),z(T

−

−−

+

+∆Φ++
=

=∆Φ=

∆Φ=
=∆Φ

，在滿足遠場的條件之下（d>>z0），我們可以繼續將上式化簡為1只

和位置 z有關的函數 
)1z/z)(9z/z(

)z/z(4
1),z(T 2

0
22

0
2

00
0

++

∆Φ
−≈∆Φ  ，其

中 0∆Φ 為相位改變量，z0為繞射長度，於是我們將使用這個方程式

來做曲線擬和。另外，藉由計算  0
dz

),z(dT 0 =
∆Φ

  這個式子，我

們可以估算出相對峰(peak) 與谷(valley) 的位置 z大約為
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0Z85.0± ，也就是說 0vp Z7.1Z =∆ − ，而其中 
λ

π
=

2
0

0

w
Z ，因此我們

可以藉擬和的結果驗證光腰w0的大小是與實驗量測到的值相符合。

接者再將這兩個 z值代入 ),z(T 0∆Φ 的式子中，即可得到 

0vp 406.0T ∆Φ=∆ − 。 

所以Z-Scan是一個double-check的實驗。更增加了他所做出來的

可靠性。 

 

2.7  串連二階過程的等效三階效應 

經過兩次的二階過程來產生的一等效三階非線性過程，我們稱之

為是串連二階過程的等效三階效應(effective χ(3) due to cascaded 

χ(2):χ(2) process)。這種過程易發生於χ(2)大的材料上，由串連過程所

激發的等效非線性折射率 n2通常會比直接透過三階過程激發的 n2來得

要大。 

我們可以用一組偶合的馬克士威方程式來描述這種過程的發生: 

'

11
)2(

2
'
2 ),;2(

2
kzieEE

cn
i

dz

dE ∆−= ωωωχω

ω

                (2-26) 

'*
12

)2(
'
1 ),2;(

4
kzieEE

cn
i

dz

dE ∆−−−= ωωωχω

ω

               (2-27) 

在上面的兩方程式中使用了緩慢波包變化的近似(slow varying 

amplitude approximation)。(2-26)描述的是二倍頻電場 )2(2 ωE 在樣品
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裡的變化，(2-27)描述的是信號電場 )(1 ωE 經由和二倍頻電場產生差頻的

偶合方程式。聯立方程式中的 k∆ 是相位不匹配因子，定義為

c
n

c
nkkk

ωω
ωωωω 2

2
2 22 −=−=∆ 。 由 非 線 性 極 化 張 量 的 定 義 可 知

),;2(2),2;( *)2()2( ωωωχωωωχ =− 。 

要求解(2-26)及(2-27)，首先把(2-27)再微分一次可得到 

),2;(
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1
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ωωωχ
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Ed
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dE ∆−∆−∆− ∆−+          (2-28) 

(2-28)中大括弧內的第一項以(2-26)的微分代入，第二項以

(2-27)的共軛代入，而第三不難發現就是(2-27)乘以 ki∆ 。整理(2-28)

後得 
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22 EnEnEn ωωω =+ ，化簡(2-29)後可以得到一簡單的方程式: 
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假設二倍頻轉換的效率並非很高， 01 EE ≅ ，所以 1E 可寫成

)](exp[ '
0 ziE NL∆Φ− 代入(2-30)求解 )( 'zNL∆Φ ，則 

}])
2

(1[1{
2

)( 2/12

k
kL

LNL ∆
Γ

+−
∆

≅∆Φ                        (2-31) 

如果相位不匹配因子足夠大( Γ>>∆k )，非線性的相位變化會正比
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於入射光強度:
kL
L

NL ∆
Γ

−≅∆Φ
22

，這就是一個等效光克爾效應的現象。和

(2-1)相類比可以得出一等效n2: 

kLnn

dL
c

n effeff

∆
−=

14

2

2

0
2

ωωλε
π

                              (2-32) 

從(2-32)中可以看出 n2eff有以下幾個特性:(1)可以藉著相位不匹

配因子的調變來改變n2eff的大小甚至是符號，這個好處可以讓一非線性

材料有著更方便的使用。(2) n2eff正比 deff2，若材料的 deff大，n2eff會被

快速的增強。 
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第三章  實驗架構與步驟 

3.1  Z-掃描量測架構之架設 

Z-掃描的實驗裝置如圖3-1，從左側入射一高斯光束，經過一分光

鏡分成兩道光束，其中一道為參考光，直接由偵測器 D1接收，作用在

於去除入射光的功率擾動。另一道光束經過聚焦鏡(焦距 5公分)聚焦

後，在距焦點d的位置擺放一光圈，在光通過光圈後由偵測器D2接收。

而待測的晶體置放在焦點的附近，置放的位置以焦點當成原點，沿著 Z

軸方向移動，在不同的的位置座標來作量測，並由D2/D1來決定歸一化

穿透率。樣品的移動是由步進馬達所控制，步進馬達一步為1.25(μm)，

每次移動400步，也就是每個位置相距0.5(mm)。 

為了能夠量測到更小的訊號以及減少雜訊的影響，我們使用鎖相

放大器(Lock-in Amplifier)來讀取檢測器上的訊號。型號是SR830。鎖

相放大器必須有一個參考頻率，故加入一個Chopper以固定頻率(1.3kHz)

旋轉。而步進馬達與資料的讀取，則同時由個人電腦自動操作，每一個

位置取5個值做平均，然後畫出樣品位置 (z) 對穿透功率 (Tp-v) 的關

係圖。 
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3.2  光束半徑及脈衝寬度的測量 

在Z-Scan的實驗中，我們需要知道焦點處的光強度，除了用功率

計量測光功率（power，單位W）外，還要知道焦點處的光點大小，才能

得到光強度;還有在計算穿透率S時，也需要量測在光圈處的光點大小。

我們所用的方法是用刀片去橫切雷射光束，首先記下沒有用刀片切時的

光功率大小，然後將刀片切到功率只剩一半的位置，則此處就是光束的

峰值位置。再繼續切到功率為四分之一的位置，將此兩個位置相減則為

光束的半徑。 

使用本實驗室自行架設的自相關器(autocorrelator)(圖 3-2)量

測到的圖形如圖(3-3)，經過理論模擬後可得出雷射光束脈衝寬度 

約70fs。 

 

圖3-1  Z-掃描實驗裝置示意圖 
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圖3-2  自相關器架設圖 

圖3-3  自相關器量測圖形 
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3.3 實驗步驟  

完成實驗的架設之後，為滿足在第二章理論計算中的假設，於是

我們用CCD來監看入射光的模態是否為高斯模。接著實驗的第一步要先

估算非線性吸收係數的大小。把光圈開到最大後 (S=1)，放置樣品在步

進馬達上，在Z方向上做掃瞄，檢測器所量測到的為功率的變化，畫出

樣品位置 z及穿透率 T的關係圖，依此可以估算非線性吸收係數的大

小。然後再將光圈關小(約 S=0.4)，重複以上的步驟，可以得到另一個

位置對穿透率關係圖，其中則包含了非線性吸收及非線性折射的效應。

要注意這時入射的光強度為弱光，以避免高階項的非線性效應發生。但

是仍要維持良好的S/N比，也就是能夠清楚的分出峰(peak)與谷(valley)

的差別。為了要得到非線性折射係數，我們將S=0.4的資料點除以S=1

的資料點，之後可以得到一個對稱的曲線。而這樣的曲線就已經把吸收

的效應排除掉了，只剩下折射的效應，從此圖可以推算出非線性折射係

數的大小。 

另外由於樣品表面可能有一些粗糙不平整之處，這些缺陷讓入射

光通過樣品之後發生嚴重散射，會使得量測到的歸一化穿透率有一背景

雜訊。為了得到實際樣品的訊號，先利用一很低功率的入射光對樣品掃

描一次，量到的數據即為背景雜訊。之後把每次測量的結果減去低功率

的掃描圖，再重新歸一化就是樣品表現出的非線性折射率。接著就變化
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不同的功率及旋轉樣品以改變樣品對光軸的不同角度，重覆上述的步

驟，然後藉由曲線擬和決定每一強度下的∆Tp-v大小，然後做出光強度對

∆Tp-v的關係圖。 

 

本實驗中掃瞄用的雷射光源為鈦藍寶石鎖模雷射，中心波長820nm

（820×10-9公尺），脈衝寬度為70fs（70×10-15秒），脈衝重複率為

93.3MHZ（93.3×106HZ）。  
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第四章 結果與討論 
4.1 Z-掃瞄 

  首先我們從 CCD中可以看到入射光呈現一個相當均勻的圓形

分佈，如圖 4-1。因此確定其接近高斯模態，符合理論推導中的假

設。 

 

 

 

 

 

     

            

接著做光束的量測，光束半徑 w0為 30µm ，光束在光圈處的

半徑為wa為0.84mm，光圈關小時的孔徑為ra為0.4mm。然後使用

自相關干涉器(autocorrelation) 量測到的脈衝寬度為 70 fs，

脈衝重覆率為93.3 MHz。我們所fitting出來的Rayleigh length 

Z0 = kw02 ＝2.495mm，換算成W0＝27μm 與量測出來的30μm相

差10％。 

我們量測的是1mm厚的GaSe bulk sample（001），由張振

圖4-1 入射光之高斯模態 
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雄教授實驗室徐裕奎先生利用垂直步氏長晶法（Vertical 

Bridgman method）所長，這種方式較容易長出ε相的單晶。GaSe

的能階是 2.02ev，在 0.65μm~20μm的光波長範圍是可穿透的

[8]，我們實驗中所用的鈦藍寶石雷射中心波長 820nm(1.5ev)，

是屬於可穿透區，並且 GaSe 會有雙光子吸收係數。利用鈦藍寶

石雷射可以得出雙光子吸收係數以及非線性折射係數。 

 

4.2實驗結果 

實驗數據分為兩類：光圈全開(s=1)和光圈開至剩原來穿透率

的40％(s=0.4)，並改變入射光平均功率所量測的一系列關係圖。 

 

在不同的功率下，我們發現在s=1焦點處（z=0），光穿透率

均有明顯下降的情形，由此可知在這些功率下GaSe會有非線性的

吸收效應。由（2-23）式中得知非線性吸收係數β和樣品在焦點

處的穿透率有關，把（2-23）中焦點處的穿透率對 q（0，0）作

圖。把低入射功率在焦點處的穿透率所對應的 q(0，0)求出後，

利用β＝q(0，0)/I0Leff 來算出非線性吸收係數β的大小（圖

4-28）。我們求出的β＝13.28±0.2cm/GW。這個數值經過理論計

算，以及圖2-4所顯示出來的結果β＝10.05cm/GW是相近的。所
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以可以判斷我的數值是比較接近理論計算的。 

 

在光圈關小時（s=0.4），非線性吸收的效應與非線性折射的效

應會一起出現，使得他原有明顯的波峰-波谷值（n2>0），或是波谷

波峰值（n2<0）的趨勢不明顯。所以我們為了消去非線性吸收效應，

就利用 s=0.4的數值除以 s=1。整理後的曲線顯示了波谷波峰的趨

勢，表示樣品為一自聚焦的樣品，非線性折射率n2是正的。 

 

4.2-1．非線性吸收 

首先我們先看非線性吸收的部分，在圖 4-2到圖 4-5是屬於低

入射光強度(I=0.05Gw/cm2∼0.067Gw/cm2)的歸一化量測數值。他們

吸收的訊號明顯，但是因為看起來雜訊會比較大，經過估算出來的

雜訊最大的差距大約是 0.025左右，而在圖 4-20與圖 4-21

（s=0.4/s=1）所fitting出來的曲線，他的△Tp-v大約是在0.08~0.1

左右，也就是峰值（或是谷值）距離中心點有著0.04~0.05的差距。

所以這是我們所能做的最小光強度照射，再小的功率會使得雜訊與

訊號分不清，因為一般而言我們想要得到的S/N ratio 是在 ΔT p-v 

∼ 0.1 ，這會是我們取值的最小範圍 [15] 。 在圖4-6∼圖4-17

中，我們變化功率使得功率提高，此時入射強度變化是由
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I=0.075Gw/cm2 ∼0.24Gw/cm2，在其中 S＝1為非線性吸收係數，S

＝0.4 為非線性吸收與非線性折射的訊號都有。很清楚的他們在焦

點附近都會有吸收的趨勢（因為穿透率慢慢下降），在此我先把注意

力放在 S=1 光圈全開，也就是非線性吸收的地方，他的S/N ratio

都還在正常的範圍，表示在此這些入射光強度的範圍（I = 0.05 

Gw/cm2 ∼0.133 Gw/cm2 ）之內，我們可以得到很好的非線性吸收

係數，也就是可以得出雙光子吸收（TPA）係數。 經過計算與曲線

fitting(圖 4-28)，我們得出在此的 TPA係數β＝13.28±0.2 

cm/GW。根據理論計算，在800nm的β＝10.05 cm/GW。 

 

4.2-2．非線性折射率 

非線性折射係數的變化，必須先將非線性折射率的部分完全除

去非線性吸收率的部分才是我們想要得到的非線性折射係數所以

我們利用s=0.4 / s=1來得到我們要的數值。經過處理後得出來的

曲線，才可以去推算折射率變化以及非線性折射係數。同樣的我先

看在低光入射強度(I=0.05Gw/cm2∼0.067Gw/cm2)，我們可以看到他

的 Noise ratio 是比較大的，所以我們入射光強度不能低於

0.05Gw/cm2。同樣的我們想取的最好的S/N ratio 是在 ΔT p-v ∼ 

0.1 時。在 I=0.005 Gw/cm2 ∼ 0.24 Gw/cm2 （圖4-20∼4-27）入
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射光強度下，在這範圍內他的曲線變化是一個先下後上的曲線。就

是以透鏡焦點（f＝5cm）為零點(z=0)，在焦點前（z < 0）先出現

有波谷，而在焦點後(z > 0)出現有波峰的曲線，因為是此種趨勢，

所以我們可以得知此時我們的非線性折射率n2 >0 ，為自聚焦的現

象。 

 

接著我們把 I= 0.05Gw/cm2 ∼0.24 Gw/cm2 區分成兩個部

分。第一部份我們先把注意力放在比較弱的入射光強度 I = 0.005 

Gw/cm2 ∼0.133 Gw/cm2（圖4-20∼4-24），發現在這些光強度範圍

內，隨著入射光強度增加，他的ΔT p-v 值也隨著變大 （0.08∼

0.38），這都是在合理的範圍之內。一般而言在入射光強度變強時，

他的ΔT p-v也會隨著變大，可是不可能會大到沒有極限，為了取得

最好的數據，在1999年，K.S. Bindra[15]等人，做了一連串的研

究，發現在 0.1 < ΔT p-v < 0.4 這個範圍內，我們的訊號主要的

將是由bound electronic的非線性折射係數(γ)的行為所貢獻，也

就是主要是由三階的非線性係數( χ(3) )所貢獻的值。而隨著光強度

再繼續增加，ΔT p-v也會再持續增加直到飽和（見圖2-4）。在ΔT 

p-v >0.4的時候，非線性的效應將主要是因為雙光子吸收(TPA)引發 

free – carriers 的五階的非線性折射係數(σ)，也就是由五階的
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非線性係數( χ(5) )的值會做出的主要貢獻（見圖2-5）。 

 

在 I=0.133 Gw/cm2 ∼0.24 Gw/cm2（圖4-25∼4-27）的範圍，

我們發現他的ΔT p-v並沒有到達飽和，反而是隨著入射光強度的增

加而減少，ΔT p-v由0.36 ∼ 0.24，反而變小了（圖4-29）。這系

列的變化，我們將他列在表4-1。 

 

我們發現在我們將雙光子吸收係數（TPA）對入射光強度I0做圖

（圖 4-29），在光強度變強時，我們的雙光子吸收係數也跟著降低

了，所以我們可以由此說明在光強度變強時（>I=0.133 Gw/cm2），

雙光子吸收會變的飽和造成雙光子吸收係數降低，而造成我們的ΔT 

p-v會變小。 
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圖 4-2    I=0.05Gw/cm2     s=1  
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           圖 4-3   I=0.05Gw/cm2    s=0.4 
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        圖  4-4  I=0.067Gw/cm2    s=1 
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        圖 4-5   I=0.067Gw/cm2   s=0.4 
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            圖 4-6  I=0.075Gw/cm2   s=1 
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        圖  4-7  I=0.075Gw/cm2   s=0.4 
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圖 4-8     I=0.098Gw/cm2   s=1 
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      圖 4-9       I=0.098Gw/cm2  s=0.4 
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        圖 4-10   I=0.133 Gw/cm2  s=1 
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      圖 4-11   I=0.133 Gw/cm2   s=0.4 
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圖 4-12    I=0.15 Gw/cm2    s=1 
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    圖 4-13     I= 0.15 Gw/cm2   s=0.4 
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     圖 4-14  I= 0.2 Gw/cm2  s=1 

 

-15 -10 -5 0 5 10 15
0.6

0.8

1.0

N
or

m
al

iz
at

io
n 

Tr
an

ss
m

ita
nc

e

z(mm)

 

      圖 4-15    I= 0.2 Gw/cm2   s=0.4 
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       圖 4-16   I= 0.24 Gw/cm2  s=1 
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       圖 4-17   I= 0.24 Gw/cm2  s=0.4 
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        圖 4-18    I= 0.267 Gw/cm2  s=1 

 

圖 4-19    I= 0.267 Gw/cm2  s=0.4 
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  圖 4-20  I= 0.05 Gw/cm2  

Δψ=-0.15102 ，Z0=2.75 
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           圖 4-21  I= 0.067 Gw/cm2  

        Δψ=-0.24575 ，Z0=2.57 

     

 



 55 

 

-15 -10 -5 0 5 10 15

0.94

0.96

0.98

1.00

1.02

1.04

1.06

N
or

m
al

iz
at

io
n 

Tr
an

ss
m

ita
nc

e

z ( m m )

 

圖  4-22  I= 0.075 Gw/cm2 

      Δψ=-0.26312 ，Z0＝2.5 

    圖 4-23   I= 0.098 Gw/cm2 

Δψ=-0.42876 ， Z0=2.2  
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       圖 4-24    I= 0.133 Gw/cm2    

       Δψ=-0.99088 ，Z0=2.1 
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圖 4-25   I= 0.15 Gw/cm2 

Δψ=-0.85603 ，Z0=2.49 
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  圖 4-26    I= 0.2 Gw/cm2    

   Δψ=-0.57954 ，Z0=2.15    
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        圖 4-27    I= 0.24 Gw/cm2     

       Δψ=-0.52257 ，Z0=2.6 
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              圖 4-28 T（0,s=1）對 q(0，0)的關係 

入射光強度 

（Gw/cm2） 

Δψ 

 

Z0 (mm) 

 

ΔTp-v Δn/I0 

(10^-3) 

0.05 -0.15102 2.75 0.08 0.51457 

0.067 -0.24575 2.57 0.1 0.56412 

0.075 -0.26312 2.5 0.14 0.60034 

0.098 -0.42876 2.2 0.2 0.65634 

0.133 -0.99088 2.1 0.36 0.87052 

0.15 -0.85603 2.49 0.32 0.6861 

0.2 -0.57954 2.15 0.26 0.43417 

0.24 -0.52257 2.6 0.24 0.32161 

平均 
 

2.495±

0.00352 

  

 表 4-1  Δψ、Z0 、ΔT p-v  對不同入射功率的變化  

                 

0 2 4 6 8
0.00

0.25

0.50

0.75

1.00

T
(0

,s
=

1
)

q(0 ,0 )

■  Experimental
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圖 4-30   穿透率變化對入射功率做圖 

圖 4-29 雙光子吸收係數對光強度作圖 
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在光強度高的時候，我們必須考慮高階項的非線性效應，但是

因為在曲線擬和時所考慮的方程式只有三階的效應，所以從擬和的

結果中只能得到三階的係數( χ(3) )，無法直接得到五階或更高階的

係數。因此我們把擬合之ΔΦ除以 0
2

I
kLeff 再對 I0作圖，(雙光子吸收

現象造成的高階效應)。 因為雙光子吸收到使得五階的係數( χ(5) )

更加明顯。 

 

在文獻[15]中，我們發現在入射光增加時，ΔTp-v也隨著增

加，在 0.1 < ΔTp-v < 0.4 時，他的非線性主要是由三階非線性的

係數( χ(3) )做主要的貢獻，而在 ΔTp-v >0.4 飽和之後，非線性效

△n/I0 (10-3) 

入射光強度 I0(Gw/cm2 ) 

圖 4-31  折射率變化對入射強度作圖 
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應主要就被雙光子吸收所造成的五階的非線性折射係數( χ(5) )所取

代，變成五階的非線性折射係數( χ(5) )做出最主要的貢獻，然後整

個圖就會產生反轉的圖形（圖 4-31）。發現在入射光強度 I＝0.133 

Gw/cm2之後（也就是ΔTp-v ∼0.4）他的變化跟圖 1-1具有相同的

趨勢。在反轉之後，我們會得到較大的γ值，以及較小的σ值，這

是不正確的，因為此時已經是飽和的現象了，所以我們必須要限制

在 0.1 < ΔTp-v  < 0.4的範圍內，此時
0I

n∆
會隨著強度 0I 成線性增

加。 

 

擬合的直線截距 =3.779x10-13cm2/W，斜率 =2.855x10-3 

1/(GW)2。配合(2-25)， 0
0

IC
I

n
rσγ +≅

∆
(c=

ω
β
η

t
23.0 )，可估算出γ

=3.779x10-13cm2/W，σr=1.25x10-18cm3。 

  

4.2-3．串連二階過程的等效三階效應 

我們推斷他的非線性折射率是來自於串連二階過程的等效三

階效應(effective χ(3) due to cascaded χ(2):χ(2) process)。

這是需要 deff大的晶體，才有可能會有串連的效應，而GaSe就是

deff很大的晶體，所以我們會有串連的效應。 
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因為通常當入射光子能量是介於一半能隙和能隙之間時

( gg EE << ωη
2
1 )，由於雙光子吸收是允許的，所以可能會發生雙

光子的非線性吸收，並伴隨著負的非線性折射率[13]。 

                               (other similar terms)]   (4-1) 

(4-1)式為一雙光子能量接近共振的情形。當 gg EE << ωη
2
1

時，(4-1)式中的第二個能量分母是負的，使得整個 χ(3) 也受到影

響而成為負號。但我們的實驗數據顯示Gase在1.5eV的入射光

子下，有雙光子吸收卻又是一自聚焦特性材料，和一般的理論預

測不符合。對於這結果，我們利用 (effective χ(3) due to 

cascaded χ(2):χ(2) process)去解釋並且印證他們的數值是很

接近的，所以我們可以推斷，他的自聚焦特性是由串連二階過程

的等效三階效應所造成的。 

 

首先看我們的產生機制的示意圖（圖 4-35），相對於我們的

入射光與樣品的光軸夾了一個角度θ，我們藉由旋轉角度，找出

角度對 n2
eff的變化。從圖 4-32到 4-34我們可以看出，在入射光

強度 0.133GW/cm2，角度變化時所得到 GaSe的非線性折射率變

成負值，而且具有左右不對稱的情形，這是因為GaSe本身是一

∑ +
−Ω−Ω−Ω

=
vabc cvbvav

cvbcabva pppp
V

meN
))(2)((

1
[

)(3

)/(2
4

0

4
)3(

ωωωωε
χ

η

η
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個χ(3)<0的特性，所以在我們量出他的 n2
eff<0時他本身的χ(3)<0

的特性也參與在其中，所以造成了左右不對稱的情形發生。而由

圖 4-35中我們可以看出，入射光的偏極化方向相對於我們的材

料是以 O-ray的形式存在，所以我們發生的機制是： 

o + o → e  + o → e           （4-1） 

ω  ω   2ω  ω   ω 

其中第一個箭頭的的左邊是 SHG 的 TypeΙ的形式，而右手

邊是 DFG的 TypeΙ的形式。利用上式的機制我們可以畫出一個

折射率橢球以及圓球（圖 4-36）來清楚的表達我們的意思。 由

折射率橢球的公式： 

 

      由 4-2式我們可以得知 n（Θ）e,2w的值會隨著入射光角度

而變，也因為我的的 n（Θ）e,2w會有變化，使得相位不匹配

因子△k也會產生正負號的變化，使得 n2
eff會在相位匹配角附近

會產生有正負值的變化。在圖 4-36中我們發現，在小於Θ角時，

我們的相位不匹配因子△k<0，此時我們的 n2
eff<0，而當我們入

射角大於Θ角時，我們的相位不匹配因子△k>0，此時 n2
eff<0。

所以我們可以利用不同的入射光角度去找出不同的 n2
eff。而我們

2
2,

2

2
2,

2

2
2,

sincos
)(
1

wewowe nnn
+=

θ （4-2） 
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可以利用 4-2式做圖，我們可以得到圖 4-37，在圖 4-37我們可

以發現大約在 5°左右是 GaSe的相位匹配角，而在相位匹配角

附近移動，我們可以得到不同的非線性三階折射係數。我們以

入射光強度 I＝0.133 Gw/cm2在相位匹配角附近移動我們可以得

到正負的 n2
eff數值，我們分別得到 n2

eff= 3.779×10-17(m
2
/W)以

及-3.337×10-17(m
2
/W)所對應的關係我們將他畫在圖 4-37發

現，他分別的角度大約是在相位匹配角（≒5°）的附近。 

GaSe 在 800nm附近的時候的折射率， no,w=3.25604，

ne,w=2.76042 ，在 400nm時 ne,2w=2.76312, no,2w=3.26085，   

deff=86pm/v [12]帶入 4-2式，再將所得到的 n（θ）e,2w帶入

2-32式就可以得到我們所要求的 n2

eff
值。所以我們推斷他的非

線性折射率是來自於串連二階過程的等效三階效應(effective 

χ(3) due to cascaded χ(2):χ(2) process)。而且會有正負值

的變化。 
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圖 4-32 I＝0.133GW/cm2  s=1 
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圖 4-33 I＝0.133GW/cm2  s=0.4 
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圖 4-36 折射率橢球方程式 
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圖 4-37 相位匹配角對應非線性折射係數
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光強度增強的變化 

接下來我們看更強的入射光強度時的變化，當我們使用入射

光強度 I＝0.267Gw/cm2 ∼I＝0.4Gw/cm2 圖 4-39、4-40，我們發現

在高強度時變成非線性折射率 n2 <0自發散的特性，而且變成左右

更不對稱的情形，強度越高越明顯，判斷是由熱效應以及高階的效

應所造成的，因為 GaSe本身的熱效應很大，所以在高強度時，熱

效應將會更明顯。所以會造成雜訊很大以及不對稱的現象。 
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       圖 4-38    I＝0.3Gw/cm2  s=o.4/s=1 

 

圖 4-39    I＝0.4G w/cm2  s=0.4/s=1 
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第五章  結論與展望 
 

我們成功的以Z-掃描方法量測GaSe以鈦藍寶石鎖模雷射，波

長(820nm)所量出的的非線性吸收係數13.28GW/cm2，並且第一次成

功的測量出非線性折射率，並計算出由於雙光子吸收所產生自由載

子造成的光克爾效應係數，在不同的角度下我們所量到的n2
eff分別

是 3.779×10-17(m2/W)以及-3.337×10-17(m2/W)。量出的非線性折射

係數我們成功的利用引發串連二階過程的等效三階效應

(effective χ(3) due to cascaded χ(2):χ(2) process)的理論可以

去印證。 

 

既然我們所用的GaSe可以量出三階效應，那麼摻Er的GaSe

應該可以量出更高的三階效應，甚至更高階的非線性的效應的變

化。 

未來希望能利用此Z-掃瞄的實驗系統及分析方法，去量測更

多其他具有高的非線性效應之材料。並且架設一套激發-探測(pump 

and probe)的時析Z-掃瞄系統，以了解非線性效應的響應速度。 
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