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摘要  研究了层状高温超导体中约瑟夫森等离子体模式对电场的非线性响应及对应的太赫兹二维相干光谱。从半

经典有效模型出发，推导出了约瑟夫森相位的运动方程。通过求解这一运动方程，发现太赫兹二维相干光谱中存在

“泵浦-探测”信号、回波信号、失相信号和双量子相干信号。进一步将这些信号与刘维尔路径联系起来，说明体系的

具体激发过程，并借此说明这些信号的潜在应用。
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1　引   言

强关联体系是指由相互作用极强的电子组成的体

系，包括高温超导体［1-2］、量子磁体［3-4］、重费米子体系［5-6］

等。理解并预测强关联体系的性质是凝聚态物理的一

个重要课题。光谱学是研究凝聚态体系的一种重要方

法。光谱学方法利用电磁波与物质的相互作用探测材

料中激发的性质，其在强关联体系中的应用依赖于电

磁波频率与激发能量的匹配。强关联体系中的集体现

象的能量尺度多在太赫兹波段，例如，高温超导体的赝

能隙和超导转变温度对应的能量为几十毫电子伏

特［1-2］，量子磁性材料中的磁激发对应的能量尺度为几

个到几十毫电子伏特［3-4］，重费米子体系的近藤温度多

为几十开尔文［5-6］，这些能量尺度均对应电磁波中的太

赫兹波段，因此太赫兹光谱学［7］对强关联体系的研究

具有重要意义。然而，微波频段的电磁波能够利用电

学手段高效产生，可见光及其附近频段的电磁波能够

通过半导体激光等手段高效产生，而太赫兹波段刚好

处于两种方法的频率窗口之外，产生高效的太赫兹脉

冲面临着巨大的挑战，这一现象又被称为“太赫兹空

隙”［8］。近些年，产生太赫兹脉冲的方法逐渐成熟起

来［9-10］，使得太赫兹光谱学在强关联体系中的应用成为

可能。

太赫兹线性光谱利用单个太赫兹光脉冲测量材

料对电磁波的线性响应，以此来探测材料中激发的性

质。材料中的不均匀性，比如杂质和缺陷等，会为线

性光谱引入非均匀展宽。这种非均匀展宽与由激发

的寿命和体系的退相干引起的均匀展宽混合在一起，

难以区分［11-12］。二维相干光谱（2DCS）为这一问题提

供了解决方法。太赫兹二维相干光谱利用多个太赫

兹相干光脉冲来探测材料的非线性响应，从而在频域

上产生一个二维（多维）光谱［11-14］。通过选择合适的

脉冲序列，并精确调控脉冲之间的时间间隔，二维相

干光谱上会出现光子回波信号［15］。这一信号能将均

匀展宽和不均匀展宽区分开，从而得到线性光谱中被

隐藏的信息。

当下强关联体系太赫兹二维相干光谱的理论研究

主要集中在自旋液体体系中［16-21］。自旋液体的激发是

分数激发，其线性光谱是由这些分数激发组成的连续

谱，因而激发的寿命和退相干时间等信息都被隐藏了

起来。理论研究发现，二维相干光谱的特征揭示了体

系中分数激发的种类及其动力学信息。这些现象说明

了太赫兹二维相干光谱在强关联体系中的巨大潜力。

与此同时，无序系统［22］、非可积系统［23-24］的二维相干光

谱也被进一步研究，这些体系的二维相干光谱都提供

了超越线性光谱的信息。然而，这些研究大多集中于

磁性系统，相比带电体系，其与电磁波的耦合强度更

弱［25］，因而较难测量这些体系的太赫兹二维相干光谱。

对带电体系的太赫兹二维相干光谱研究有更强的实验

相关性。
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以 La2-xBaxCuO4、Bi2Sr2Can-1CunO2n+4+x 等 为 代 表

的铜基超导体在高温超导体中占据着重要地位［1-2］。

这些超导体具有层状结构，沿 c轴超导层和绝缘层交

替分布，因而具有约瑟夫森隧穿效应。这种隧穿效

应产生了一种高度非线性的模式——约瑟夫森等离

子体模式，这一模式的激发频率处于太赫兹波段［26］。

约瑟夫森等离子体模式与库珀对的隧穿联系在一

起，因而能够体现超导的形成过程，对于超导研究具

有重要意义［26-27］。鉴于此，最近有实验运用太赫兹光

谱学手段测量了 La2-xBaxCuO4 中约瑟夫森等离子体

模式的非线性响应［28］。一个自然的问题是，约瑟夫

森等离子体的二维相干光谱的特征是怎样的？针对

这一问题，本文做出初步的理论分析。在介绍模型

的细节并利用哈密顿方程得到约瑟夫森相位运动方

程后，利用格林函数方法和数值方法计算这一运动

方程，并得到其对外加电场的非线性响应，然后展示

了该体系的非线性响应和太赫兹二维相干光谱的主

要结果。

2　模型介绍与运动方程

考虑一个由约瑟夫森结组成的体系。如图 1 所

示，超导体被绝缘层分隔开，在超导相，相邻超导体的

相位具有约瑟夫森相互作用。在这一相互作用下，一

种低能的集体激发为约瑟夫森等离子体模式，其来源

于库珀对的隧穿效应，因而能够被电场激发。忽略掉

超导相位 ϕ的量子涨落，在考虑与电场的相互作用时，

该模型的半经典哈密顿量写作［29］
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（1）
式中：ε为绝缘层的电介质常数；A为绝缘层上下平面

的面积；d为绝缘层的厚度；E ( t )为外加电场；E
j+ 1

2
为 j

层超导体和 j+ 1 层超导体之间的内建电场；J为约瑟

夫森耦合常数。

这一半经典哈密顿量具有明确的物理意义，其中

第一项描述了约瑟夫森结的电容效应，第二项描述了

超导相位的约瑟夫森相互作用。库珀对隧穿的耗散

效应将在稍后唯象地添加。这一模型能够描述铜基

超导体 La2-xBaxCuO4（LBCO）沿 c轴的特征［26］，其中

CuO2 对应图 1 中的超导层，相邻超导层被绝缘层分

开，共同组成一个约瑟夫森结。在层状高温超导体

中，由于超导相干长度远大于超导层厚度，因此可以

近似认为超导序参量在层内、沿着厚度方向为一常

数。超导层厚度的效应被吸收到了约瑟夫森耦合常

数 J 中。

本文主要研究这一体系对电场的非线性响应，并

讨论其二维相干光谱的主要特征。

E
j+ 1

2
来源于约瑟夫森结的电容效应。设 j层超

导体的净电荷为 -eNi，按照高斯定律，其内建电场

满足

E
j+ 1

2
- E

j- 1
2

= - eNj

εA
。 （2）

利用式（2），我们可以将内建电场表达为

E
j+ 1

2
= -∑

i≤ j

eNi

εA
。 （3）

由相位和粒子数Ni的量子对易关系［30］

[ Ni，ϕj ]= -iδij， （4）
得到其经典泊松括号为

[ Ni，ϕj ]PB = -δij。 （5）
联合式（3）和式（5），即得到内建电场与相位之间

的泊松括号：

[ E
i+ 1

2
，ϕj ]PB = e

εA
θij， （6）

式中：i≥ j时 θij = 1，i< j时 θij = 0。
定义相位差 Δϕj = ϕj+ 1 - ϕj，内建电场与之的泊

松括号为

[ E
i+ 1

2
，Δϕj ]PB = - e

εA
δij。 （7）

式 （7） 说 明 ，
εA
e
E
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2
与 Δϕi 共 轭 。 令

πi =
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以及约瑟夫森相位 θi = Δϕi。在这一正

则坐标下，不同格点脱耦：
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正则动量 πj和正则坐标 θj的时间演化为
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dπj ( t )
dt =[ πj ( t )，H ]PB = -J sin θj

dθj ( t )
dt =[ θj ( t )，H ]PB = de2

εA
πj + edE ( t )

。 （9）

略去格点的指标，并利用瑞利耗散函数为体系唯

图 1　模型的结构。d为绝缘层厚度，ϕ为超导相位

Fig. 1　Structure of considered model. d represents thickness of 
each insulator, and ϕ denotes phase of each 

superconductor

象地加入耗散过程，得到
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dπ ( t )
dt =[ π ( t )，H ]PB - ∂R ( θ̇ )

∂θ̇
= -J sin θ- βθ̇

dθ ( t )
dt =[ θ ( t )，H ]PB = de2

εA
π+ edE ( t )

，（10）

其中，选择瑞利耗散函数 R ( θ̇ )= β
2 θ̇

2。选择这一形式

的原因在于，θ̇对应着库珀对的隧穿电流，这种瑞利耗

散函数体现了由电阻引起的耗散过程。

由式（10）得到 θ的运动方程：

θ̈+ Γθ̇+ ω2 sin θ= F ( t )， （11）

式中：Γ= β
de2

εA
；ω2 = J

de2

εA
；F ( t )= edĖ ( t )；ω为约瑟

夫森等离子体振荡频率。

式（11）包含了约瑟夫森结的电容效应、电阻效应

以及约瑟夫森效应，实际也就是电阻、电容分路结模型

（RCSJ 模型）在外加电流激励下的运动方程［29］。我们

考虑一种简单的情形，当施加静电场时，即 E ( t )= E

时，运动方程有一静态解：θ= 0，π= - εA
e
E，对应于

内建电场 E
j+ 1

2
= -E，内建电场与外加电场互相抵

消，这正是电容器的基本特征。在另一种情形下，

E ( t )= δ ( t )，在 t足够大时，体系会回到 θ= 0，π= 0 的

状态。这体现了体系中的耗散过程，这是电阻的基本

特征。

做 变 量 代 换 ，t͂= ωt，γ= Γ/ω 以 及 f ( t )=
F ( t ) /ω2，得到式（11）的无量纲形式：

θ̈+ γθ̇+ sin θ= f ( t͂ )。 （12）
式（12）是本节的主要结果。体系的非线性响应来

源于运动方程中的非线性项 sin θ。

3　方   法

驱动项 f ( t͂ )较小，即∫dt͂ || f ( t͂ ) ≪ 1 时，|θ| ≪ 1。为

了讨论体系的非线性响应，我们将 sin θ做泰勒展开至

第三阶并代入式（12）得到

θ̈+ γθ̇+ θ- θ 3

6 = f ( t͂ )。 （13）

将 θ按阶展开 θ= θ ( 1 ) + θ ( 2 ) + ⋯，并代入式（13）
得到
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θ 3
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6

。 （14）

首先求解以下格林函数：

( )d2

dt͂ 2 + γ
d
dt͂

+ 1 G ( t͂ )= δ ( t͂ )， （15）

解得

G ( t͂ )= Θ ( t͂ )
Δ

exp ( - γ
2 t͂ ) sin Δ t͂， （16）

其中，Δ=
4 - γ2

2 。

利用格林函数，首先得到 θ ( 1 ) ( t͂ )：

θ ( 1 ) ( t͂ )=∫
-∞

t͂

dτ͂G ( t͂- τ͂ ) f ( τ͂ )。 （17）

同样可以得到

ì
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î
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θ ( 2 ) ( t͂ )= 0

θ ( 3 ) ( t͂ )=∫
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t͂

d τ͂G ( t͂- τ͂ ) θ
3
( 1 ) ( τ͂ )

6
。 （18）

我们考虑图 2 所示的脉冲序列。假设外电场 E ( t )
来 源 于 光 脉 冲 ，并 且 其 形 式 可 以 大 致 写 成 E ( t͂ )=
E 1δ ( t͂+ t͂1 )+ E 2δ ( t͂+ t͂1 + t͂2 )（见图 2 蓝线），即 f ( t )=

f1 δ̇ ( t͂ + t͂1 ) + f2 δ̇ ( t͂ + t͂1 + t͂2 )：= ed
ω

[ E 1 δ̇ ( t͂ + t͂1 )+

E 2 δ̇ ( t͂+ t͂1 + t͂2 ) ]。光脉冲在 0 时刻产生的响应可以通

过式（17）和式（18）得到：

图 2　脉冲序列。格林函数方法选取了蓝色曲线所示的入射脉冲序列，数值方法选取了绿色曲线所示的入射脉冲序列。两个脉冲

的时间间隔为 t2，测量时间点与第二个脉冲的时间间隔为 t1
Fig. 2　Pulse sequence. Blue curve represents incident pulse sequence used in Green s function method, and green curve represents 

incident pulse sequence used in numerical method. Time separation between two pulses is t2, and time separation between 
measurement and the last pulse is t1
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d τ͂G ( t͂- τ͂ ) θ
3
( 1 ) ( τ͂ )

6
。 （18）

我们考虑图 2 所示的脉冲序列。假设外电场 E ( t )
来 源 于 光 脉 冲 ，并 且 其 形 式 可 以 大 致 写 成 E ( t͂ )=
E 1δ ( t͂+ t͂1 )+ E 2δ ( t͂+ t͂1 + t͂2 )（见图 2 蓝线），即 f ( t )=

f1 δ̇ ( t͂ + t͂1 ) + f2 δ̇ ( t͂ + t͂1 + t͂2 )：= ed
ω

[ E 1 δ̇ ( t͂ + t͂1 )+

E 2 δ̇ ( t͂+ t͂1 + t͂2 ) ]。光脉冲在 0 时刻产生的响应可以通

过式（17）和式（18）得到：

图 2　脉冲序列。格林函数方法选取了蓝色曲线所示的入射脉冲序列，数值方法选取了绿色曲线所示的入射脉冲序列。两个脉冲

的时间间隔为 t2，测量时间点与第二个脉冲的时间间隔为 t1
Fig. 2　Pulse sequence. Blue curve represents incident pulse sequence used in Green s function method, and green curve represents 

incident pulse sequence used in numerical method. Time separation between two pulses is t2, and time separation between 
measurement and the last pulse is t1
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ì

í

î

ïïïï

ïïïï

θ ( 1 ) ( 0 )= f1Ġ ( t͂1 )+ f2Ġ ( t͂1 + t͂2 )

θ ( 3 ) ( 0 )= 1
6 ∫

-∞

0

d τ͂G (- τ͂ ) [ f1Ġ ( τ͂+ t͂1 )+ f2Ġ ( τ͂+ t͂1 + t͂2 ) ]3
。 （19）

分别关闭第一个脉冲和第二个脉冲，仿照以上分析可以得到 θ对一个脉冲的响应。将式（19）扣除掉只与一

个脉冲相互作用的部分，即得到体系与两个脉冲均发生相互作用的部分 θnl：

θnl ( t͂1，t͂2 )：= 1
2 ∫

-∞

0

dτ͂G (- τ͂ ) [ f 2
1 f2Ġ 2 ( τ͂+ t͂1 ) Ġ ( τ͂+ t͂1 + t͂2 )+ f1 f 2

2 Ġ ( τ͂+ t͂1 ) Ġ 2 ( τ͂+ t͂1 + t͂2 ) ] 。 （20）

式（20）包含两个时间变量 t͂1 和 t͂2，对二者做二维

傅里叶变换即得到体系的二维相干光谱。此外，同时

利 用 数 值 方 法 模 拟 式（12），相 关 结 果 将 在 下 一 节

介绍。

4　结   果

图 3 展示了体系的非线性响应。我们通过数值

方 法 计 算 了 θnl ( t͂1，t͂2 )，选 取 电 场 的 形 式 E ( t͂ )=

cos ( t͂ + t͂1 ) exp é
ë
ê
êê
ê - ( t͂ + t͂1 )2

2
ù

û
úúúú + cos ( t͂ + t͂1 + t͂2 )×

exp é
ë
ê
êê
ê - ( t͂+ t͂1 + t͂2 )2

2
ù

û
úúúú，用以模拟实验上的单周期脉

冲。选择 γ= 0.25。其时域结果如图 3（a）所示，信号

沿 t1 和 t2 轴均存在振荡，并且随时间指数衰减，半衰期

正比于 ω/γ。进一步对图 3（a）数据进行二维傅里叶变

换，得到其二维相干光谱，如图 3（b）所示。二维相干

光谱上分布着清晰的 8 个峰，分别代表不同的信号。

为了方便理解这些物理过程，借鉴描述量子系统的非

线性光学过程的刘维尔路径这一语言［11-12，14］。刘维尔

路径描述了一个量子体系的密度矩阵的演化过程，不

同的过程对应不同的路径，产生出不同的非线性光

信号。

图 3（b）中蓝色圆圈标记了泵浦-探测信号，该信号

正比于 exp ( ± iωt1)，对应的刘维尔路径为

ì

í

î

ïïïï

ïïïï

0 0 →
EρE

1 1 →
Eρ

exp ( )-γt͂2 0 1 →
ρE

exp [ ]-γ ( t͂2 + t͂1 /2 ) exp ( )it͂1 0 0

0 0 →
EρE

1 1 →
ρE

exp ( )-γt͂2 1 0 →
Eρ

exp [ ]-γ ( t͂2 + t͂1 /2 ) exp ( )-it͂1 0 0
， （21）

图 3　约瑟夫森等离子体模式的非线性响应。（a）由数值方法得到的 θnl ( t1，t2 )，数据的最大值设置为 1； （b）（a）中数据二维傅里叶变

换的绝对值，数据进行了归一化；（c）由格林函数方法得到的 θnl ( t1，t2 )；（d）（c）中数据二维傅里叶变换的绝对值

Fig. 3　Nonlinear response of Josephson plasmon. (a) θnl ( t1, t2 ) obtained from numerical method, with data being scaled such that the 
maximum is 1; (b) absolute value of 2D Fourier transform of (a), with data normalized; (c) θnl ( t1, t2 ) obtained from Green s 

function method; (d) absolute value of 2D Fourier transform of (c)

式中：t͂1，2 = ωt1，2；0 表示体系的基态；1 表示体系产生一个等离子体激发。电场 E能够激发一个约瑟夫森等离

子体模式 E 0 → 1 ，也可以诱导体系回到基态 E 1 → 0 。更高能的态也可能在刘维尔路径中存在，但因为其

衰减更快，所以其对非线性响应的贡献很小。

红色圆圈标记了光子回波信号，该信号正比于 exp [ ± iω ( t1 - t2 )]，其对应的刘维尔路径为

ì

í

î

ïïïï

ïïïï

0 0 →
Eρ

1 0 →
EρE

exp ( )-γt͂2 /2 exp ( )-it͂2 0 1 →
ρE

exp [ ]-γ ( t͂2 + t͂1 ) /2 exp [ ]i ( t͂1 - t͂2 ) 0 0

0 0 →
ρE

0 1 →
EρE

exp ( )-γt͂2 /2 exp ( )it͂2 1 0 →
Eρ

exp [ ]-γ ( t͂2 + t͂1 ) /2 exp [ ]-i( t͂1 - t͂2 ) 0 0
。 （22）

当体系存在不均匀性时，比如由于缺陷或杂质等原因，导致电介质常数 ε和约瑟夫森相互作用 J存在不均匀

性，体系的线性光谱会存在不均匀展宽。光子回波信号能将这种不均匀展宽与激发的寿命以及体系的退相干导

致的均匀展宽分离开，从而得到激发的动力学信息。

绿色圆圈标记了“失相”信号，该信号正比于 exp [ ± iω ( t1 + t2 )]，其对应的刘维尔路径为

ì

í

î

ïïïï

ïïïï

0 0 →
ρE

0 1 →
ρEE

exp ( )-γt͂2 /2 exp ( )it͂2 0 1 →
ρE

exp [ ]-γ ( t͂2 + t͂1 ) /2 exp [ ]i ( t͂1 + t͂2 ) 0 0

0 0 →
Eρ

1 0 →
EEρ

exp ( )-γt͂2 /2 exp ( )-it͂2 1 0 →
Eρ

exp [ ]-γ ( t͂2 + t͂1 ) /2 exp [ ]-i( t͂1 + t͂2 ) 0 0
。 （23）

这一信号的衰减体现了体系的不均匀性，信号衰减越快说明“失相”的效果越强，体系的不均匀性越强。

橙色圆圈标记了双量子相干（2Q）信号，该信号正比于 exp [ ± iω ( t1 + 2t2 )]，其对应的刘维尔路径为

ì

í

î

ïïïï

ïïïï

0 0 →
ρEE

0 2 →
ρE

exp ( )-γt͂2 exp ( )i2t͂2 0 1 →
ρE

exp [ ]-γ ( t͂2 + t͂1 /2 ) exp [ ]i ( t͂1 + 2t͂2 ) 0 0

0 0 →
EEρ

2 0 →
Eρ

exp ( )-γt͂2 exp ( )-i2t͂2 1 0 →
Eρ

exp [ ]-γ ( t͂2 + t͂1 /2 ) exp [ ]-i( t͂1 + 2t͂2 ) 0 0
， （24）

式中：2 代表体系中存在两个约瑟夫森等离子体集体

激发。当体系中存在两个频率相近的模式时，这一信

号可以将两个模式的频率差别放大两倍，使得不同模

式更易区分。

进一步地，我们应用格林函数方法计算了体系的

非线性响应及其对应的二维相干光谱，如图 3（c）和

图 3（d）所示。为了解析的方便，选取 E ( t͂ )= δ ( t͂+
t͂2 )+ δ ( t͂+ t͂1 + t͂2 )，同时选取 γ= 0.25。解析结果与

数值结果完全一致［图 3（a）与图 3（c）比较，图 3（b）与

图 3（d）比较］，说明脉冲的具体细节不会影响二维相

干光谱的行为。

5　结   论

本文计算了层状高温超导体中约瑟夫森等离子体

模式的二维相干光谱，并解释了二维相干光谱的特征。

这些特征对脉冲的具体细节不敏感，从而有利于实验

的检验。最近，已经有实验利用泵浦-探测技术研究了

LBCO 中约瑟夫森等离子体模式的非线性响应［28］。在

此基础上，通过增加探测光的强度，实验上即可得到相

关体系的二维相干光谱。

本文所使用的理论模型可在未来进一步拓展和改

进，从而更好地描述层状高温超导体中的约瑟夫森等

离子体模式的二维相干光谱。首先，在考虑的有效模

型中，我们忽略了相位在空间上的不均匀性。这是因

为我们认为电场与材料的作用是空间均匀的并且忽略

了体系对磁场的响应。如果引入空间自由度，描述约

瑟夫森等离子体的方程应当是 Sine-Gordon 方程［26］，从

而带来一些新的效应。这些新效应对二维相干光谱的

影响有待进一步研究。同时，Sine-Gordon 方程包含一

类特殊的激发——孤子。这种激发已经被实验观测

到［31］，但其二维相干光谱特征尚不清楚。最后，在推导

约瑟夫森相位的运动方程时，我们唯象地加入了耗散。

为了更好地描述耗散过程，需要从微观原理出发将耗

散效应引入到模型中，并分析它对约瑟夫森等离子体

模式二维相干光谱的影响。

致谢 作者感谢王楠林、张思捷、董涛三位老师的

有益讨论。
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式中：t͂1，2 = ωt1，2；0 表示体系的基态；1 表示体系产生一个等离子体激发。电场 E能够激发一个约瑟夫森等离

子体模式 E 0 → 1 ，也可以诱导体系回到基态 E 1 → 0 。更高能的态也可能在刘维尔路径中存在，但因为其

衰减更快，所以其对非线性响应的贡献很小。

红色圆圈标记了光子回波信号，该信号正比于 exp [ ± iω ( t1 - t2 )]，其对应的刘维尔路径为

ì

í

î

ïïïï

ïïïï

0 0 →
Eρ

1 0 →
EρE

exp ( )-γt͂2 /2 exp ( )-it͂2 0 1 →
ρE

exp [ ]-γ ( t͂2 + t͂1 ) /2 exp [ ]i ( t͂1 - t͂2 ) 0 0

0 0 →
ρE

0 1 →
EρE

exp ( )-γt͂2 /2 exp ( )it͂2 1 0 →
Eρ

exp [ ]-γ ( t͂2 + t͂1 ) /2 exp [ ]-i( t͂1 - t͂2 ) 0 0
。 （22）

当体系存在不均匀性时，比如由于缺陷或杂质等原因，导致电介质常数 ε和约瑟夫森相互作用 J存在不均匀

性，体系的线性光谱会存在不均匀展宽。光子回波信号能将这种不均匀展宽与激发的寿命以及体系的退相干导

致的均匀展宽分离开，从而得到激发的动力学信息。

绿色圆圈标记了“失相”信号，该信号正比于 exp [ ± iω ( t1 + t2 )]，其对应的刘维尔路径为

ì

í

î

ïïïï

ïïïï

0 0 →
ρE

0 1 →
ρEE

exp ( )-γt͂2 /2 exp ( )it͂2 0 1 →
ρE

exp [ ]-γ ( t͂2 + t͂1 ) /2 exp [ ]i ( t͂1 + t͂2 ) 0 0

0 0 →
Eρ

1 0 →
EEρ

exp ( )-γt͂2 /2 exp ( )-it͂2 1 0 →
Eρ

exp [ ]-γ ( t͂2 + t͂1 ) /2 exp [ ]-i( t͂1 + t͂2 ) 0 0
。 （23）

这一信号的衰减体现了体系的不均匀性，信号衰减越快说明“失相”的效果越强，体系的不均匀性越强。

橙色圆圈标记了双量子相干（2Q）信号，该信号正比于 exp [ ± iω ( t1 + 2t2 )]，其对应的刘维尔路径为

ì

í

î

ïïïï

ïïïï

0 0 →
ρEE

0 2 →
ρE

exp ( )-γt͂2 exp ( )i2t͂2 0 1 →
ρE

exp [ ]-γ ( t͂2 + t͂1 /2 ) exp [ ]i ( t͂1 + 2t͂2 ) 0 0

0 0 →
EEρ

2 0 →
Eρ

exp ( )-γt͂2 exp ( )-i2t͂2 1 0 →
Eρ

exp [ ]-γ ( t͂2 + t͂1 /2 ) exp [ ]-i( t͂1 + 2t͂2 ) 0 0
， （24）

式中：2 代表体系中存在两个约瑟夫森等离子体集体

激发。当体系中存在两个频率相近的模式时，这一信

号可以将两个模式的频率差别放大两倍，使得不同模

式更易区分。

进一步地，我们应用格林函数方法计算了体系的

非线性响应及其对应的二维相干光谱，如图 3（c）和

图 3（d）所示。为了解析的方便，选取 E ( t͂ )= δ ( t͂+
t͂2 )+ δ ( t͂+ t͂1 + t͂2 )，同时选取 γ= 0.25。解析结果与

数值结果完全一致［图 3（a）与图 3（c）比较，图 3（b）与

图 3（d）比较］，说明脉冲的具体细节不会影响二维相

干光谱的行为。

5　结   论

本文计算了层状高温超导体中约瑟夫森等离子体

模式的二维相干光谱，并解释了二维相干光谱的特征。

这些特征对脉冲的具体细节不敏感，从而有利于实验

的检验。最近，已经有实验利用泵浦-探测技术研究了

LBCO 中约瑟夫森等离子体模式的非线性响应［28］。在

此基础上，通过增加探测光的强度，实验上即可得到相

关体系的二维相干光谱。

本文所使用的理论模型可在未来进一步拓展和改

进，从而更好地描述层状高温超导体中的约瑟夫森等

离子体模式的二维相干光谱。首先，在考虑的有效模

型中，我们忽略了相位在空间上的不均匀性。这是因

为我们认为电场与材料的作用是空间均匀的并且忽略

了体系对磁场的响应。如果引入空间自由度，描述约

瑟夫森等离子体的方程应当是 Sine-Gordon 方程［26］，从

而带来一些新的效应。这些新效应对二维相干光谱的

影响有待进一步研究。同时，Sine-Gordon 方程包含一

类特殊的激发——孤子。这种激发已经被实验观测

到［31］，但其二维相干光谱特征尚不清楚。最后，在推导

约瑟夫森相位的运动方程时，我们唯象地加入了耗散。

为了更好地描述耗散过程，需要从微观原理出发将耗

散效应引入到模型中，并分析它对约瑟夫森等离子体

模式二维相干光谱的影响。
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Abstract
Objectives　 As a newly developed ultrafast optical spectroscopy, terahertz two-dimensional coherent spectroscopy (2DCS) has 
become a promising method to characterize the physical properties of optical excitations in various materials. It utilizes two or more 
THz pulses to detect nonlinear responses of materials, thereby incorporating multiple frequency variables. Experimentally, it has 
uncovered a host of interesting phenomena in quantum wells, electronic glasses, and superconductors. In this work, we theoretically 
investigate the 2DCS of the Josephson plasmon mode in layered high-temperature superconductors.

Layered high-temperature superconductors consist of alternating superconducting and insulating layers. The adjacent 
superconducting-insulating-superconducting layers form a Josephson junction. Consequently, the layered high-temperature 
superconductors possess a nonlinear mode, known as Josephson plasmon mode . The Josephson plasmon mode arises from 
Josephson tunneling of Cooper pairs across the neighboring superconducting layers separated by insulating block layers.

In this work, we compute the 2DCS of the Josephson plasmon mode and analyze the features therein. We expect that our findings 
will provide the theoretical basis for the future 2DCS experiments on layered high-temperature superconductors.

Methods　 We begin with a semiclassical effective model of layered high-temperature superconductors. We derive and solve 

https://arxiv.org/abs/2202.13858
https://arxiv.org/abs/2202.13858


1714014-7

特邀论文 第  50 卷  第  17 期/2023 年  9 月/中国激光

numerically the equation of motions of the Josephson mode coupled to the electrical field. Fourier transforming the time-domain data 
yields 2DCS. Meanwhile, assuming that the electrical field is weak, we are able to solve the equation of motion analytically by using 
the perturbation theory. Finally, we associate the peaks in the two-dimensional spectrum with the Liouville paths and clarify the 
response process in detail.

Results and Discussions　Figure 3 shows the 2DCS of the Josephson plasmon mode. The numerical results [Figs. 3(a) and 3(b)] are 
found to be consistent with the analytical results [Figs. 3(c) and 3(d)]. In the time domain [Figs. 3(a) and 3(c)], the signals decay 
exponentially with increasing t1 or t2. The decay rate is proportional to the resistance of the Josephson junctions in layered high-

temperature superconductors, γ. Meanwhile, the signal oscillates with the frequency of the Josephson plasmon mode,  ω. In the 
frequency domain [Figs. 3(b) and 3(d)], the 2DCS exhibits eight peaks. In Fig. 3(b), the blue circles label the pump-probe peaks. The 
red circles label the photon echo peaks, which can help to separate the homogeneous broadening and inhomogeneous broadening. The 
green circles label the dephasing peaks. The orange circles label the two-quantum (2Q) peaks, which correspond to the simultaneous 
excitation of two plasmon mode quanta.

Conclusions　 We have investigated the 2DCS of Josephson plasmon mode in layered high-temperature superconductors. Our 
findings reveal that the 2DCS contains various peaks, including pump-probe peaks, photon echo peaks, dephasing peaks, and 2Q 
peaks. We have also clarified their origins by associating these peaks to the various optical transition processes.

We envision that our model may be extended and improved in various aspects. Firstly, by adding the spatial degrees of freedom, 
the corresponding equation of motions would become sine-Gordan equation. Sine-Gordan equation hosts a specific excitation: soliton. 
Soliton has been detected in experiments but its 2DCS signature is still unclear and requires further investigation. Secondly, in 
deriving the equation of motion, the resistance is introduced phenomenologically. It would be interesting to derive the dissipative term 
from the first principles.

Key words terahertz; terahertz two-dimensional coherent spectroscopy; Josephson plasmon mode; layered high-temperature 
superconductor
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