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摘 要利用共轴双色飞秒激光泵浦 － 探测技术测量 了铋 （
Ｂｉ

） 纳米薄膜的相干光学声子 ． 采用 自相关技术测量得

到探测光的脉宽约为 4 5ｆｓ
， 用探测光和泵浦光的互相关信号得到泵浦光经过脉冲整形以后 的脉宽约为 2 5 0ｆｓ

，
进而

测量得到 Ｂ ｉ 纳米薄膜的对称振动模频率为 2 ． 8 6ＴＨｚ
，
与 自发 Ｒａｍａｎ 光谱的结果吻合 ． 采用指数衰减 函数与互相

关信号的卷积拟合延迟时间在 1 0 ｐｓ 以 内 的差分反射信号 ，
确定了相干光学声子振幅衰减的特征时间约为 2 ． 6 ｐｓ

， 与

电子衰减特征时间相近
， 却远小于晶格加热的特征时间 ，

从而为进
一

步揭示材料内部载流子与声子的相互作用提供了依据。
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基于热电效应制成的制冷和发 电装置具有结构态过程具有重要的科学研究价值 。
2 0 世纪 8 0 年代以

简单 、 无机械传动等优点 ，
已经应用在汽车废热利来超快激光技术的快速发展 ， 使得在飞秒时间分辨

用 、 导弹精密温控等领域 。 目前热 电材料仍然以半导率下观测载流子和晶格振动的单独动态过程成为可

体材料为主 。 半导体内部载流子 （电子和空穴 ） 和声能 ， 其中相干光学声子的激发和检测是相关研究的

子的相互作用时间很短 ， 例如载流子间碰撞时间在热点之
一 1

2
1

．

飞秒量级 （
1 0
— 1 5

ｓ
） ，
声子与声子作用时间

一般为亚Ｄｅ Ｓｉ ｌｖｅｓｔｒｉ 等 ⑶ 首先在 ａ
－

ｐｅｒｙ
ｌｅｎｅ 中观测到相

皮秒量级 （
1 0

－ 1 2

ｓ
） ， 而载流子与声子作用

一般为几干光学声子 ， 得到振动衰减时间随温度升高而下降

十皮秒 因此研究半导体内部载流子和声子的动的趋势 。 其后 ， 不同课题组在 Ｂ ｉ 和 Ｓ ｂ
Ｗ

，
Ｇ ａＡ ｓ

Ｗ
，
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Ｔｅ

［
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ｌ

；

Ｂ ｉ
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7
1

，Ｓｉ
＾ｌ

， 石墨 閘
， 碳纳米管 ＿ 等材料式才具有 Ｒａｍａｎ 活性 。 因此产生相干光学声子需

中都观测到了相干光学声子 。 不同材料的相干光学要满足以下几个基本条件 ： 1
） 具有 Ｒａｍａｎ 活性的

声子具有各 自不同 的振动频率和振动衰减时间 ，
通晶格振动模式 ， 目前为止 已经测量得到包括对称模

过改变泵浦光功率 ，
观测到振动频率随入射光能量式 Ａ

ｌｇ ，Ａｇ 和非对称模式 Ｅ
ｇ

4
1

； 2
）
激光脉冲时间

增大而减小
（
频谱红移

）
， 随延时时间增长而增大等远小于晶格固有振动周期 ｗ

ｆ

1

， 光学声子振动周期

现象 ［

1 1
1

；
通过改变泵浦光和探测光的偏振方向 ， 可在 ｗ

－

1 4
？ ｉ （ｒ

1 2

ｓ
， 因此脉冲时间

一

般要求小于几十

以控制原子的振幅 ［

1 2
1

；
通过改变多脉冲泵浦光之间飞秒 ， 脉冲时间短 ， 激光频谱足够宽 ， 也保证了 同

的 间隔时间 ， 实现振动的增强和消除 1

1 3
1

 ； 采用各向
一

脉冲包含 多对频率分量与晶格振动的固有频率相

异性测量技术得到非对称振动模式 ［

1 4
］

； 利用相千光匹配 ？ 根据作用力 ｆ 的不同表述形式 ， 通常用脉冲

学声子研究材料 内部缺陷散射 ， 测量得到光学声子受激 Ｒａｍａｎ 散射 （
ＩＳＲＳ

）

1
1 9 1 和相干声子的位移激发

振动衰减时间随缺 陷密度增大而减小 1

1 5
1

。 这些研究 （

ＤＥＣＰ ）

＠ 1 理论来解释相干光学声子的受激过程 。

不仅用于探讨相干光学声子的产生和传递机理 ， 同一Ａ

时使得控制原子振动和材料物性成为可能 ， 例如可 2 头^

以进
了
步开发特殊的相变过程 1

Ｉ ｆ ＞

1

’ 绝缘体与金属转在
（

1 0 0
） 晶面 Ｇ ａＡｓ基底上纖 Ｂ

ｉ？専膜 ， 膜厚约
变 ［Ｍ

， 受激辐射增强 1

1

8
1 等技术 。

为 1 0 0 ｎｍ
，
远大于 8 0 0 ｎｍ 和 4 0 0ｎｍ 激光中心波长

本文 旨在介绍相干光学声子的产生条件 ’ 相关
所对应的吸收厚度 （分别为 2 4ｎｍ 和 1 5ｎｍ

） 。 采用
测量系统 ’ 并通过测量 Ｂ

ｉ 薄膜的相干光学声子 ， 分
共轴双色 （

4 0 0ｎｍ 和 8 0 0 ｎｍ
）
泵浦 探测激光热反

析反射率变化曲断斯醜本物翻：程 ， 为保入
翻縣＿糧 1 3 丨麵的相干光学軒 ， 实验系统

■  1 1— 。

細 1 所示 。 由 ｃｏｈｅ ｒｅｎ ｔＭ ｉ ｃｒａ 激光发生器生成的

Ｉ激光经过超快激光两级放大系统 （Ｃｏ ｈｅｒｅｎｔ ．Ｌｅｇｅｎｄ
‘ 、

Ｅ ｌ ｉｔｅ ） ， 生成周期频率 5 ｋＨ ｚ 脉宽约为 5 0 ｆｓ 的激光
当材料 内部声子和 电 于热平衡状态时 ，

晶
脉冲 ， 单脉冲最大能量为 2 ｍＪ

。 经过功率衰减以后 ’

格振动通常没有 固定的相位关系 。 但是在非平衡状 采用分束镜 （
Ｂｅａｍｓｐ

ｌ
ｉ ｔｔｅ ｒ

） 将激光分成泵浦光和探
态条件下

，
当满足

一

定条件时
二

晶体中原子可以按 测光两束激光 。 其中探测光经过延迟 台 ， 从而改变与
照
一

定的频率沿特定的方向振动 ，
整个振动体系具 泵湳光到达样品的时间 ． 泵浦光首先经过脉冲整形

有明确的相位关系 ，
对应的声子被称为相干声子 ． 当 器

（
Ｍ ＩＩＰ ＳＢｏｘ 6 4 0

）
． 然后采用倍频晶体 （

ＢＢＯ
）
生成

晶 格原胞 中多于两个原子 ，
原子在相互靠近和分离 4 0 0 ｎｍ 泵浦光 ， 并用滤波片过滤残余的 8 0 0 ｎｍ 分

过程中将发生极化 ’ 即为光学声子 。 通常认为声学 量 ， 经过机械式光调变器
（
调制频率为 5 0 0Ｈｚ

） ， 与

声子不能与光子直接作用 ，
而是光子将能量首先传 探测光

一起聚焦后垂直入射到样品表面 ． 反射光经
递给 电子 ’

再通过 电子与声子间散射将能量传递给 滤光片过滤以后进入差分光电探测器 ’ 信号经过前
声学声子 。 与之不同 的是 ，

光学声子可以直接被光 置放大 ’
最终由 锁相放大器提取 。 由 于经过线性以

子激发
， 使得超快激光成为研究相干光学声子的有 及非线性光学晶体后泵浦光将被展宽 ， 根据实验原

效＠径 。理 ， 要求泵浦光脉冲远小于晶格振动周期 ， 因此在
原子振

，
可以类 比于弹簧谐振子的 阻尼振动过 实验系统 中采用脉冲整形器 ， 以满足泵浦光压缩脉

程
， 其位移满足宽 、 多脉冲生成等实验要求 。

ｄ
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ｉ ｆｆｅｒｅ ｎ ｔ

ｉａ ｌ

、 ＫＡｄｅ ｔｅ ｃ
ｔ
ｏｒ

其中 ，
ｕ 为偏离平衡位置的位移 ， 7 为阻尼系数 ，

一＂

＞ｍ
为晶格振动 固有频率 ，

Ｍ 为有效质量 ，

Ｆ 为外力 。

ｉＴ

当入射激光存在两个不同的频率分量 （
叫 和 吻

） ，
两ｆｆｉＹ．

＾

7＾
；

．
ｃＳａ

个频率的差正好与晶体 中某固有振动频率相 同时 ，，

5

＼Ｄｅ
ｌ

ａ
ｙ
ｅｄ

ｓ
ｔａ ｇｅ

艮
｜

3
：一

－

0 ；
2
＝ｕｊ

ｑ ，
这种特定模式的声子就会被激＿＾ ：

‘ｊ上

发 ？ 根据 Ｒａｍａ． ｉ ｌ 散射原理 ’
入 ｆｔ激光引起的 晶格振图 丄 测翻干光学声子的 同轴双色果浦 探测 实验光路图

动必须能够改变 晶格的 电偶极矩 ， 即发生电子极化Ｆｉ

ｇ
，！ｓ ｃｈｅｍａｔ ｉ ｃｄ ｉａ

ｇ
ｒ ａｍｏ ｆｃｏｌ ｌ ｉｎ ｅａｒｔｗｏｃｏｌｏ ｒ

ｐ
ｕｍｐ

－

ｐ
ｒｏｂ ｅ

率的改变 ， 才能被 Ｒａｍａｎ 激发 ，
对应的 晶格振动模 ｓｅｔｕ ｐ ｆｏｒｃｏｈ ｅ ｒｅｎｔｏ

ｐ
ｔ ｉ ｃａ ｌｐ

ｈｏ ｎ ｏｎｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔ
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泵浦光脉宽是实现相干光学声子测量的关键 因的脉宽远大于探测光脉宽 ， 因此可以认为 2 5 0 ｆｅ 是

素 ， 但是由 于激光脉宽通常在几十到几百飞秒 ，
目泵浦光的近似脉宽 。 图 3 比较了经过脉冲整形器调

前的光 电二极管响应时间无法满足要求 （

一

般为 ｎｓ整前后互相关信号的变化 。 从图 3 中可以看出 ， 泵

级
）

， 因此需要特殊的方法对脉宽进行表征 。

一般采浦光经过脉冲整形器调整以后 ， 脉宽减小的同 时可

用的方法包括 自 相关测量和互相关测量 ， 如果要得以提高脉冲质量 ， 改善扭 曲的脉冲形状 。

到脉冲的相位信息 ，
则需要采用频率分辨光学开关

技术

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
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

‘


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
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
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
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
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ｕｌ ｓｅ ｓｈａ

ｐ
ｅｒｍａｎ ｉ

ｐ
ｕ ｌａｔ ｅｄ

自相关技术是利用超快脉冲本身加频后将空间：Ａ／
信息转换为时间信息的

一

种方法 ， 其光路见图 2
。 同 1 ＼

一

束激光 ， 例如中心波长为 8 0 0 ｎｍ 的探测光 ， 分别｜ｊ－

通过反射镜和半波片 ， 然后用两个透镜扩束 ， 用分ｆ

‘

Ｊ
ｊ

＼Ｖ
束镜分为两束光 ，

一

束经过延迟 台 ， 延迟台
一般采｜

＿

／ｌ
ＦＷＨＭ＝

2 5 0 ｆｓ
—

用手动控制 ，
两束光经反射后重新在倍频晶体上重－

＼
－

合 。 如果两束光经过的光程相同 ， 在倍频晶体的重合
？Ｖ＿＿ ■

点满足同相位 ， 将生成 4 0 0ｎｍ 蓝光 ， 并被 ＣＣＤ 读－

2
－

1 0 1 2

取 。 通过调节延迟台位置 ， 读取的蓝光脉冲在示波Ｄ ｅ ｌａ
ｙ
ｓ ／
ｐ
ｓ

器上显示的半高宽
一

般为微秒级 。 假设延迟 台移动图 3前曰泵浦力Ｗ 相关测量结果

Ａｘ
／
ｍｍ

， 脉冲 （取峰值为参考点 ） 在示波器上对应移邮 3Ｃｏｍ
Ｐ
ａｒＳ ｉ

°ｎｍ

ｒ
Ｕ ｒｅｍｅｎｔＳ Ｗｉ

ｔｈ

ｔｈ ｅｍａｎ ｉ

ｐ
ｕ ｌａｔ ｉｏ ｎｏｔ ｔｈｅＰｕ ｉｓｅｂ ｎ ａ

ｐ
ｅｒ

动 而脉冲信号最强时的半高宽为 ＡＦ
／ ｜

ＩＳ
， 则

最终探测光的半 局宽为ｇ＾ｄｂ

＾
．

Ａ Ｆ
1

9 八 个
工 ，

ｒ

ＦＷＨＭ＝￣

Ａ

＂一

ＡＴ（

2
）测量得到 Ｂ

ｉ 薄膜的反射信号如图 4 所示 。 从图

ｆ ｄｎ 4 中可以 明显看到周期性振动的衰减过程 。 经过带通

1ｆ Ｔ，ｆｌＳ 難器滤掉低频信号后 ， 可以得到如图 5 所示 的快

；
．

 ’ 校观后醜／献脉
速舰卩ｆ顿 （

ＦＦＴ
）縣 ， 舰分析翻振动频率

览为 4 5°

为 2 ． 8 6 ＴＨｚ
， 与文献报道结果吻合 ⑷

。 比较 Ｂ ｉ 色散

曲线 1

2 1
1

可以得到 ，
该振动频率属于纵波光学声子 ．

．

1 

Ａｆｗｈｍ ｍ ｓ ＾图 6 给出了
Ｂ ｉ 薄膜的 自发 Ｒａｍａｎ 光谱 ，

Ｒａｍ ａｎ 光

Ｂ ＳＰＬＩ
 ｌ
＾

ｙ Ｖ谱测量系统见文献
［

2 2
］ 

？ 从 自发 Ｒａｍａｎ 光谱可以看

／／ Ｉ

ｔ－

ｆｊ
Ｔ

1 。。 。 Ｉ Ｍ 2 ｅ°

出 ，

Ａ
ｌｇ 模式频率 2 ． 9 1ＴＨ ｚ

，
同时存在明显的非对称

＾ 、振动模式 （
Ｅ

ｇ 模 ） ， 振动频率为 2 ． 1ＴＨｚ
，
而在受激

Ｒａｍａｎ 振动谱 （见图 5
） 中 ， 由于单位脉冲能量仅为

ｒ

ｊ

＇

＾Ｚｒｉ
ｒ ｒｎ 0 ． 0 5 ｍ Ｊ

／
ｃｍ

2 左右 ，
无法得到 明显的 Ｅ

ｇ
模式信号 ，

＿ＵＬ，Ｃａｍｅ ｒａ

ＢＢ ＯＦ ｉ ｌ
ｔ
ｅ ｒＬＪ

图 2 自相关测量光路图 ， 插图为探测光脉宽测量结果° － 8
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ｉ
0 4

 1 ！Ｋ．
：

：

由 于泵浦光通过线性以及非线性光学晶体后被 0 0Ｊ－

展宽 ，
因此需要利用探测光和泵浦光互相关测量得＜

ｏ ｏ

＇

 ＼

＼
Ｖ

＂

0 2
［

 ｏ
■

 5

—

Ｌ
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到泵浦光的脉宽 。
互相关光路见图 1

， 其 中将样品用
‘

“

；

：
…… ：

加频晶体代替 。 控制延迟时间 ， 当探测光和泵浦光
＂

°
Ｔ



 ．
？

空间重合且满足相位相等条件时 ， 通过加频晶体将Ｇ 1 0

二ｙＪ二
4 0 5 0

2

！

7

一

”

二？
卜

气二 ，
器

？Ｂ ｉ 薄膜相干光学声子的 测量结果
，
插图 为局部放大图

取透射 彳旨号随延时时间的变化 ，
彳辱到结果如图 3 所Ｆ ｉ

ｇ
． 4Ｃｏ ｈｅｒｅｎｔｏ

ｐ
ｔ ｉ ｃａｌｐｈｏｎｏ ｎｏ ｆＢ ｉｎａｎｏｆｉ ｌｍｓ

， 
ｔ ｈｅｉ ｎｓ ｅｒｔ

示 ， 对应的半高宽约为 2 5 0ｆｓ 。 由 于互相关测量得到ｓｈｏｗｓｔｈｅｓａｍｅｄａｔ ａｆｏｒｔｈ ｅｆ ｉｒｓｔｆｅｗ
ｐ

ｉｃｏ ｓｅｃｏｎｄｓ
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8 1 0

作用过程强弱不同 ， 对应 电子浓度衰减速度也不同 ，

：因此式 ⑷ 中用两指数衰减函数分别表示 。
Ｒ
吨 表示
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）晶 格经电子加热引 起的反射率变化
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图 5 滤波后再经快速傅里叶变换以后的信号 ， 插图显示带通滤＝ ^

波得到 的对应光学声子的振荡结果而 Ｒ
。ｐ 贝據ｗ为相干光学 ＾
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ｑ； ｜ ；卷积

！
＞

－Ｅ
ｅ ；Ｓ

＝Ｒ ？ Ｇ（
7
）

1 

“

Ｉ
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根据式 （
7
） ， 实验数据的拟合结果见表 1

。 图 7

“
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：比较了拟合曲线与实验数据 ， 从图 7 中可以看出 ， 在







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晶格加热引起反射率变
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＇ 0 0“ 0
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图 6Ｂ ｉ 薄膜的 Ｒａｍａｎ 光谱 ， 对称模式 Ａ
ｌ ｇ 振动频率为 2 ． 9 1声子 ，

而且振动频率随着延时时间增长稍有增加 （
卢

ＴＨ ｚ
， 非对称模式 Ｅ

ｇ 振动频率为 2 ． 1 ＴＨＺ为正
）

。 值得注意的是 ， 在式 （
7
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等材料中也有相

关报道 ， 且与泵浦光频率相关 ， 其产生原因还需要
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。 激光入射到窄带隙空砂粉毋的知
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膜表面形成 电场 ，
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向 晶格传递 ； 最终 ， 当 电子温度 与晶格温度平衡后 ，ａ 6
＿

： 1 Ａ：： ；
＾ ；；
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图 7实验数据的拟合结果
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