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激光与光电子学进展
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不对称介质中载波包络相位相关的超快
多光子现象研究

杨玮枫　宋晓红

（汕头大学理学院物理系，广东 汕头５１５０６３）

摘要　研究了不对称介质中载波包络相位（ＣＥＰ）相关的超快多光子过程。研究发现，通过调节周期量级超短脉冲

的ＣＥＰ，能够实现对超快四波混频转换效率的有效控制。而且，进一步研究发现，入射脉冲的ＣＥＰ能够被极化分

子介质中产生的孤子脉冲“记住”，这一崭新的效应提供了一种测量未经放大周期量级超短激光脉冲ＣＥＰ的新方

案。另外，研究了半抛物量子阱（ＱＷ）中的载波拉比振荡效应的物理机制。
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１　引　　言

随着飞秒脉冲技术的发展，仅包含几个光学周期的激光脉冲得以产生［１］。周期量级超短激光脉冲中电

场的时间变化取决于脉冲的载波包络相位（ＣＥＰ）。从微扰非线性光学
［２］到极端强场非线性光学领域［３］，载

波包络相位对激光与物质的非线性相互作用都有非常重要的影响。首先，通过调节激光脉冲的载波包络相

位，可以在亚周期乃至阿秒级的时间尺度内探索并控制原子、分子的电子波包动力学行为［４］。其次，周期量

级极端超快激光脉冲ＣＥＰ的稳定与测量本身仍然是超快激光领域中公认的研究难点与热点
［５，６］。

从介质方面来考虑，许多介质本身具有不对称结构，如极化分子、不对称量子阱等半导体材料。不对称

介质具有以下物理性质：１）由于非零固有偶极矩的存在，多光子激射会增强，利于产生激光与介质的共振强

相互作用。２）不对称介质中反演对称性被破坏，可以避免ＣＥＰ测量中±π相位的模糊性
［７～９］，从而可实现

对ＣＥＰ的完全决定。因此，研究周期量级超短激光脉冲与不对称介质的相互作用，不仅有望开辟探测未经

放大周期量级超短激光脉冲ＣＥＰ的新途径，而且对在阿秒时间尺度内探测或控制不对称介质内超快动力学

行为也有重要的应用前景［１０～１９］。
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本文系统总结了近几年作者在该领域所作的工作，包括周期量级双色场超短激光脉冲操控极化分子介

质中超快四波混频产生、极化分子介质中载波包络相位相关的非线性传输效应以及不对称半导体量子阱中

的载波包络相位相关的载波拉比振荡现象，给出了存在固有偶极矩系统（即反演不对称系统）中极端非线性

相互作用中的新规律与新机制。

２　理　　论

描述场与极化分子相互作用的总哈密顿表示为
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极矩矩阵元。犈（狋）为激光场，假设激光场是线偏振的，偏振方向与偶极矩阵元方向平行，脉冲包络形状为双

曲正割型，则电场可以表示为
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式中犈０，ωｌ，τｐ和犻分别是电场振幅，激光场频率，脉冲的宽度和载波包络相位。

系统的时间演化由通常的密度矩阵等式决定，可以导出的关于密度矩阵元ρ２１，ρ２２ 和ρ１１的时间变化等式为
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式中犜１ 和犜２分别是失相时间和激发态衰减时间。犱＝μ２２－μ１１是基态和激发态固有偶极矩之差。犱犈（狋）代

表由固有偶极矩效应导致的量子干涉效应。

经典的处理电磁辐射，麦克斯韦方程可以表达为
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式中犕，犘，μ０ 和ε０ 分别表示磁场，宏观非线性极化，真空中的磁导率和电导率。宏观非线性极化与极化分

子偶极矩算符期待值的求和平均相关。

图１ 对称半导体量子阱（ａ）和非对称量子阱（ｂ）的示意图

Ｆｉｇ．１ ＣｏｎｄｕｃｔｉｏｎｂａｎｄｐｒｏｆｉｌｅｏｆＧａＡｓＡｌＧａＡｓ（ａ）ｓｙｍｍｅｔｒｉｃｑｕａｎｔｕｍｗｅｌｌ（ＱＷ）ａｎｄ（ｂ）ａｓｙｍｍｅｔｒｉｃＱＷ

用标准的有限时域差分方法求解全波麦克斯韦方程，同时在不采用任何标准近似的前提下用预纠正的

思想求解密度矩阵等式。保证时间步长Δ狋和空间步长Δ狕满足犮Δ狋≤Δ狕（犮为光速）。数值模拟的分子参数

采用的１［ｐ（Ｎ，Ｎ二甲氨基）苯基］４（ｐ磷酸硝基）１，３丁二烯分子的Ｓ０→Ｓ１ 电子跃迁分子参数相同。量

子阱参数采用图１所示的ＧａＡｓＡｌＧａＡｓ量子阱
［１５］。
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３　结果和讨论

图２呈现了双色周期量级超短激光脉冲传播到狕＝６０μｍ处产生的光谱，以及相应的输入双色场脉冲

合成电场（频率分别为ωｌ和２ωｌ）的时间形状
［８］。图２（ａ），（ｂ）显示了极化分子介质中的传播光谱。可以发现

由于固有偶极矩的作用，高频光谱成分可以产生，在这其中频率５ωｌ和３ωｌ处的两个峰是四波混频产生波，也

就是说，采用较低强度的脉冲在极化分子介质中传播也能放大超快四波混频。实际上，载波包络相位能够调

制合成电场的形状，因此通过双色周期量级超短脉冲的载波包络相位组合可以操控四波混频的转换效率。

通过图２（ｃ）可以看出对于载波包络相位组合１＝２＝０，平行于极化（或固有偶极矩）方向的峰值电场要远

大于反方向的电场。图２（ｄ）展示了１＝２＝π情况下合成电场的时间形状。当反平行于固有偶极矩方向的

电场峰值达到最大值时，这一方向上的电场显然强于另一个方向上的电场。图２（ｂ）呈现了如图２（ｄ）所示的

输入双色场脉冲所诱导的光谱。４ωｌ和５ωｌ处的产生波都被进一步放大了。双光子和三光子过程都被大大

地放大了，这样就压缩了其他更高阶过程的放大。在１＝２＝π时５ωｌ处的四波混频产生波强度是１＝２＝

０时的１０倍。

图２ 双色场周期量级超短脉冲在极化分子介质中传播到狕＝６０μｍ处产生的光谱。（ａ）１＝２＝０和

（ｂ）１＝２＝π时的光谱，（ｃ），（ｄ）为相应的双色场周期量级超短脉冲的输入电场

Ｆｉｇ．２ Ｓｐｅｃｔｒａｏｆｔｗｏｃｏｌｏｒｆｅｗｃｙｃｌｅｕｌｔｒａｓｈｏｒｔｐｕｌｓｅｓａｔ狕＝６０μｍｉｎｔｈｅｐｏｌａｒｍｏｌｅｃｕｌｅｍｅｄｉｕｍ．（ａ）Ｓｐｅｃｔｒａｏｆ

１＝２＝０ａｎｄ（ｂ）１＝２＝π，（ｃ）ａｎｄ（ｄ）ａｒｅｔｈｅｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇｉｎｐｕｔｃａｒｒｉｅｒｏｆｔｗｏｃｏｌｏｒｆｅｗｃｙｃｌｅｐｕｌｓｅｓ

进一步研究了周期量级超短激光脉冲在极化分子介质中诱导产生孤子脉冲的载波包络相位依赖效应。

发现由于固有偶极矩的效应，在极化分子介质中能够产生一个孤子脉冲。入射脉冲的载波包络相位有效的

改变了电场的时间形状，也由此导致了孤子脉冲携带着入射脉冲载波包络相位的信息。图３给出了输入脉

冲载波包络相位＝０和＝π，传播到２４０μｍ时的时间变化电场、粒子布局和再辐射场。可以看出在两种

情况下，都从主脉冲中分裂出一个孤子脉冲。通过比较时间变化电场和再辐射场，能够看出相干极化和与之

相关的再辐射场在孤子脉冲的产生过程中起着决定性的作用。在图３（ｅ）和（ｆ）中能够发现孤子脉冲的中心

频率等于再辐射场的频率也就是等于分子系统的跃迁频率ω０＝２ωｌ。然而，在每种情况下，孤子脉冲的主要

特征都很不相同。当输入脉冲载波包络相位＝０时，孤子脉冲的宽度要比输入脉冲载波包络相位＝π时

大。因为输入脉冲载波包络相位＝π时孤子脉冲有更高的脉冲强度，所以这一孤子脉冲所诱导的粒子数变

化要远远大于另一种情况［如图３（ａ）和（ｂ）的点线所示］。这些现象的物理机制可以理解为，由于极化分子

两个能级中至少一个能级存在复合宇称，双光子跃迁通道被打开；当满足双光子共振条件的时候，二阶过程

成为决定非线性相互作用最重要的因素；而且，固有偶极矩的效应扩大了再辐射场的建设性干涉作用，因此
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４９，１０３２０１ 激光与光电子学进展 ｗｗｗ．ｏｐｔｉｃｓｊｏｕｒｎａｌ．ｎｅｔ

就导致了在极化分子介质中二阶非线性过程的放大和孤子脉冲的产生。

图３ 脉冲在极化分子介质中传播到２４０μｍ时的时间变化电场（实线）和粒子布局（点线）。（ａ）入射脉冲载波包络

相位为０；（ｂ）载波包络相位为π。（ｃ）和（ｄ）为（ａ），（ｂ）对应的再辐射场。（ｅ）和（ｆ）振幅与对应的再辐射场的比较

Ｆｉｇ．３ Ｔｉｍｅｄｅｐｅｎｄｅｎｔｅｌｅｃｔｒｉｃｆｉｅｌｄａｎｄｐｏｐｕｌａｔｉｏｎａｔｔｈｅｄｉｓｔａｎｃｅｏｆ２４０μｍｗｉｔｈＣＥＰ（ａ）ａｎｄ（ｃ）０，（ｂ）ａｎｄ

（ｄ）π．（ｅ）ａｎｄ（ｆ）Ｔｈｅｃｏｍｐａｒｉｓｏｎｏｆｅｌｅｃｔｒｉｃｆｉｅｌｄａｎｄｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇｒｅｅｍｉｔｔｅｄｆｉｅｌｄ

在图４
［９］中，选取了几个有着不同载波包络相位的入射脉冲，画出了孤子脉冲的宽度（在最大振幅的一

半处测量）和振幅与入射脉冲载波包络相位之间的关系。每个入射脉冲的载波包络相位只对应着一个类孤

图４ 在狕＝２４０μｍ处，孤子脉冲的半峰全宽（ａ）和强度（ｂ）与入射脉冲载波包络相位的函数关系图

Ｆｉｇ．４ （ａ）ＦＷＨＭａｎｄ（ｂ）ｉｎｔｅｎｓｉｔｙｏｆｔｈｅｓｏｌｉｔｏｎｐｕｌｓｅａｓａｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆｔｈｅＣＥＰｏｆｔｈｅｉｎｃｉｄｅｎｔｐｕｌｓｅ

子脉冲的宽度和振幅，它们之间存在一个函数关系。因而，在较低强度框架下（１０１１～１０
１２ Ｗ／ｃｍ２），入射脉
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冲的载波包络相位信息可以通过测量孤子脉冲的特性来得到。如果入射场的强度能够被定标，这一显著的

效应能够用来决定直接从锁模振荡器中输出的周期量级超短激光脉冲的载波包络相位。

图５展示了周期量级超短激光脉冲与对称量子阱相互作用时产生的双光子跃迁透射光谱
［１５］。在激光

透射光谱中发现奇次谐波产生。由于系统的反演对称性，很难发现偶次谐波产生。更重要的是周期量级超

短激光脉冲的载波包络相位对高频成分影响很小。

图６
［１５］表明当周期量级超短激光脉冲与低维非对称半抛物量子阱相互作用时，不仅发现奇次谐波产生，

还发现偶次谐波产生。同时在这种情况下，周期量级超短激光脉冲的载波包络相位对透射光谱有明显的调

制作用，即当周期量级超短激光脉冲在介质中传输一段距离后，对于激光脉冲有不同初始载波包络相位的情

况，透射光谱结构也明显不同。如图６所示，当超短激光脉冲的初始载波包络相位为＝０时，高频成分显示

为连续分布。随着初始载波包络相位增加，透射光谱的连续分布特点变弱，相应振荡特点变得越来越强，

尤其当周期量级超短激光脉冲的初始载波包络相位为＝π时，透射光谱呈现很完美的分立峰。

图５ 在双光子共振条件下周期量级超短脉冲与

对称量子阱相互作用时的光谱

Ｆｉｇ．５ Ｓｐｅｃｔｒａｏｆｆｅｗｃｙｃｌｅｕｌｔｒａｓｈｏｒｔｐｕｌｓｅｓｉｎ

ｓｙｍｍｅｔｒｉｃＱＷ

图６ 在双光子共振条件下周期量级超短脉冲与

非对称性量子阱相互作用时的光谱

Ｆｉｇ．６ Ｓｐｅｃｔｒａｏｆｆｅｗｃｙｃｌｅｕｌｔｒａｓｈｏｒｔｐｕｌｓｅｓｉｎ

ａｓｙｍｍｅｔｒｉｃＱＷ

图７ 在非对称量子阱入射位置处的电场（实线）和

粒子数差（虚线）

Ｆｉｇ．７ Ｃａｒｒｉｅｒｏｆｆｅｗｃｙｃｌｅｕｌｔｒａｓｈｏｒｔｐｕｌｓｅｓ（ｓｏｌｉｄ

ｌｉｎｅ）ａｎｄｔｈｅｐｏｐｕｌａｔｉｏｎｄｉｆｆｅｒｅｎｃｅ（ｄｏｔｔｅｄｌｉｎｅ）

可以从图７
［１５］中分析上述现象的物理机制，其中固

有偶极矩对这新现象有至关重要的影响。当激光载波反

向平行于固有偶极矩时（图中用‘方形’标示），低维半导

体量子阱子带间跃迁被明显地增强。而当激光载波平行

于固有偶极矩时（图中用‘椭圆形’标示），许多不完整的

拉比振荡代替整数个拉比振荡出现。这种不完全的载波

拉比振荡直接导致激光透射光谱中的高频成分产生。当

基态和激发态之间的跃迁发生在对称性系统中时，载波

拉比振荡效应非常弱。而当周期量级超短激光脉冲与非

对称性介质系统相互作用时，平行于固有偶极矩的激光

载波对脉冲载波拉比振荡和高频成分产生有决定性作

用。如图７所示，当周期量级超短脉冲的初始载波包络

相位为＝０时，平行于固有偶极矩的所有载波中，只在

中心位置有最大值，它决定着载波拉比振荡，高频成分显

示为连续分布。当超短脉冲的初始载波包络相位为＝

π／２时，平行于固有偶极矩的第二个次最大载波变得更

强，它们之间的干涉增强，高频成分的形状变化。而当周

期量级超短激光脉冲的载波包络相位为＝π时，载波拉

比振荡是由两个相等振幅的载波引起的，它们之间的干涉最强，导致激光透射光谱中的高频成分为分立分

布。这表明当周期量级超短激光脉冲与低维非对称量子阱相互作用时，脉冲初始的载波包络相位可以在超
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短时间范围内有效操控载波拉比振荡。

４　结　　论

研究了不对称介质中载波包络相位相关的超快多光子过程。首先，利用周期量级双色场超短激光脉冲

操控极化分子介质中超快四波混频的新方案，发现通过调节双色场的载波包络相位可以实现对超快四波混

频转换效率的有效放大。更重要的是，发现了周期量级超短激光脉冲在极化分子介质中诱导产生孤子脉冲

的载波包络相位依赖效应。发现由于固有偶极矩的效应，在极化分子介质中能够产生一个孤子脉冲。而且，

孤子脉冲的主要特征，如脉冲宽度、强度等强烈地依赖于输入脉冲的载波包络相位。另外，也进一步研究了

反演对称性打破时，半导体量子阱中的载波包络相位相关的载波拉比振荡现象，发现其物理机制与极化分子

一样，都是由于固有偶极矩增强多光子跃迁而导致的。
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