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相干控制光电流的物理研究及进展

寿 倩

（华南师范大学光子信息技术广东省高校重点实验室，广东 广州 510631）

摘 要：从产生相干控制光电流的基础理论，即直接带隙半导体的Kane能带模型及其基于黄金跃迁定则的跃迁矩阵元入

手，给出了光生载流子在激发路径不同相对相位差下的动量空间分布图，揭示了相干控制光电流的物理实质，即产生动量空间

不对称分布、某一方向分布占优的载流子而产生电流，通过激发光场的相位对电流的大小和方向进行控制。最后介绍了相干

控制光电流在理论和实验方面的研究进展。
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Abstract: Starting with the basic theory of the coherent control photocurrent，namely the Kane energy band
mode and the Golden transition rule，the distribution of the photo-induced carries in the momentum space is
demonstrated under several phase differences between the two exciting paths. The physical substance of the co⁃
herent control photocurrent is revealed，it is the result of the asymmetric distribution of the photo-carrier in mo⁃
mentum space and its magnitude and direction are controlled by the phase difference of the exiting light fields.
The experimental and theoretical progress on the coherent control photocurrent is reviewed.
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光生电流的研究和应用已经有很多年的历史，

在 20 世纪 60 年代的时候，人们就已经鉴定出产生

光电压（photovoltage）和光电流效应（photocurrent）

的电光晶体，产生光电流的传统方法是用光激发具

有反演对称性的材料，产生的载流子在外加电场的

驱动下加速定向运动形成电流。这些年来，光信息

科学的发展趋势要求传输速率达到 Tbit/s，有关器

件至少要在皮秒甚至飞秒时间内运行，这一要求受

到传统光生载流子寿命的限制。随着超短脉冲技

术的发展，人们开始关注飞秒激光在相位相干控制

光电流方面的应用。相干控制就是利用脉冲激光

的相位对与之相干的物质体系的演化过程进行人

工控制的技术。最早用于光化学反应中的原子、分

子体系，后来推广到半导体材料激子态和连续态的

布居、辐射及光电流等行为。相干控制光电流利用

两条相干光学跃迁路径的量子干涉，产生动量空间

不对称分布、某一方向分布占优的载流子而产生电

流，通过激发光场的相位对电流的大小和方向进行

控制。因为电流的产生是干涉导致的动量空间的

不对称分布引起的，其响应时间决定于入射光脉冲

的上升时间，所以即使在中心反演对称性的材料

中，无需偏压，也可以在飞秒时间内得到高的电流



密度。

1 Kane能带模型与跃迁矩阵元

从基础理论来分析相干控制电流的产生原理

和物理实质。对于闪锌矿结构半导体来说，Kane的

能带模型是基于k ⋅ p微扰理论并考虑了价带顶能带

的自旋轨道耦合后得到的较为准确的带边能带结

构。由 3个价带和一个导带 c组成，各能带都是两重

自旋简并的[1]，如图 1a所示。重空穴带 hh和轻空穴

带 lh在Γ点（k=0）是简并的，Eg是价带顶到导带底的

禁带宽度，Δ是自旋轨道分裂带 so与轻、重空穴带在

Γ点的能量差。选取的双频入射光场的光子能量满

足Eg 2 < ℏω < Eg < 2ℏω <(Eg +Δ)，光场不会激发自

旋轨道分裂带 so到导带 c的光跃迁。

重空穴带和轻空穴带的能量面是弯曲的，不同

波矢 k 方向上的能量是不同的。在 Kane 能带理论

的球形近似下，即认为重空穴带和轻空穴带是各向

同性的，价带电子的布洛赫函数只与波矢 k 的方向

有关，不同 k 方向的波函数由旋转变换矩阵T (θ,ϕ)
相联系，其中θ 和φ是 k 空间的欧拉角，如图 1b 所

示。坐标轴 x，y，z 分别指向晶轴[100]，[010]，[001]

方向。

根据角动量耦合理论，重空穴和轻空穴带的不

同自旋态在波矢kz方向的布洛赫波函数的振幅可以

用总角动量的 z分量Jz的本征函数表示[1]

uha =(x + iy )↑ / 2 （1）

uha =(x - iy )↓ / 2 （2）

ula = -(x + iy )↑ / 6 - 2 3 z↓ （3）

ula =(x + iy )↓ / 6 + 2 3 z↑ （4）

重空穴带对应的角动量本征值量子数是

J = 3 2，Jz = ±3 2，轻空穴带对应于J = 3 2，Jz = ±1 2，

式中，x，y，z 为 p 型布洛赫振幅的坐标部分，分别对

于 x，y，z轴具有对称操作不变性。非kz方向的波函

数各分量x ′，y ′，z ′与kz方向上的波函数各分量 x，y，z

存在以下的变换关系[1]
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利用半导体材料带边附近各能带的波函数表

达式（1）~式（4）可以得到跃迁矩阵元

pcv = uc (k,r ) p uv (k,r ) （6）

表 1 为重空穴和轻空穴跃迁所对应的Pcv
[2]，λ

和 μ 均为 k空间上的2个基矢。

2 相干控制光电流的微扰理论

在对相干控制电流的理论研究中，一般采用跃

迁振幅的黄金定则这种普通的量子力学处理方法。

这种方法仅能提供光激发初始瞬间载流子动量

空间的分布信息，却不涉及电流的时间演化过程。

考虑单光子、双光子吸收干涉导致的相干控制

电流效应，基频ω和倍频2ω光场的时间部分分别为

E ω (t ) = E (ω)exp(-iωt ) + c.c.
E 2ω (t ) = E (2ω)exp(-i2ωt ) + c.c. （7）

其中，E (ω) = ||E (ω) exp(iϕω)；E (2ω) = ||E (2ω) exp(iϕ2ω)
为光场的复振幅函数，其频率满足ℏω < Eg < 2ℏω；Eg

为半导体的禁带宽度。单光子、双光子吸收的能量

将半导体材料从价带的基态 |0 >激发到导带的

|cvk >，产生具有波矢 k的电子空穴对。体系波函数

表示为

ψ (t ) = c0(t ) 0 + ∑
c,v,k

ccvk (t ) cv,k （8）

对本征半导体来说，电子和空穴的注入速率是

相等的，由满足偶极跃迁的费米黄金定则得到电子

（a）GaAs在Γ点附近的能带结构

E
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（b）k空间和实空间的变换
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图1 GaAs的能带结构及k空间和实空间的变换

表1 重空穴和轻空穴跃迁所对应的跃迁矩阵元PCV

价带 v

hh:+3/2

hh:-3/2
lh:+1/2
lh:-1/2

导带C+1/2
- 1

2（λ + iμ）

0
23 k

1
6（λ - iμ）

-1/2
0

1
2（λ - iμ）

- 1
6（λ + iμ）

23 k
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和空穴的注入速率为

nh
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（9）

式中，V 为样品归一化体积。一般情况下光生载流

子包括三项的贡献：ṅ = ṅ2ω + ṅω + ṅI ，分别对应单光

子吸收、双光子吸收和它们的干涉效应。在非中心

对称性不是很强的材料中，可以忽略最后一项的贡

献，认为干涉作用不产生净的载流子。用注入张量

来唯像的表示分别与单光子和双光子吸收对应的

载流子密度注入速率为

ṅ2ω = ξ ij
1 (2ω)E i (-2ω)E j (2ω) （10）

ṅω = ξ ijkl
2 (ω)E i (-ω)E j (-ω)E k (ω)E l (ω) （11）

式中，i，j，k，l 代表不同的偏振分量，张量ξ ij
1 (2ω)和

ξ ijkl
2 (ω)表示为

ξ ij
1 (2ω) = 2π ( e

m0ℏ
)2∑

c,v
∫d

3k
4π 3

p i
vc (k ) p j

cv (k )
ω 2

cv (k ) ⋅

δ (ωcv (k ) - 2ω) （12）

ξ ijkl
2 (ω) = 32π ( e

m0h )2 ∑
c,v,n,m

∫d
3k

4π 3 ⋅

{ p i
vm(k ) p j

mc (k )}{ p k
cn(k ) p l

nv (k )}
[ω̄cv (k ) -ωm(k )][ω̄cv (k ) -ωn(k )]ω 4

cv (k ) ⋅
δ (ωcv (k ) - 2ω) （13）

其 中 ，m0 为 自 由 电 子 质 量 ；p 为 动 量 算 符 ；

ω̄cv (k ) =(ωc (k ) +ωv (k ))/2；ℏωc (k )（>0）和ℏωc (k )（<0）为

特定动量 k 处的导带和价带能量；ωcv (k ) =ωc (k ) -
ωv (k )；{}⋅ 是笛卡尔分量的对称形式，表示对导带和价

带态（n，m）求和。

由式（9）知道 ||ccv,k
2
是以下各项的贡献之和

Â:E (2ω)E (-2ω)，B̂:E (ω)E (ω)E (-ω)E (-ω)，C ⋅
∧

vcc (k ):
E (-2ω)E (ω)E (ω)，其中张量 Â 、B̂ 和Ĉ 为 k 的偶函

数。由于最后一项中导带内的速度算符vcc为 k的奇

函数，所以 ||ccv,k
2≠ ||ccv,-k

2
，即光生载流子在 k 空间

的分布是不对称的，导致了宏观电流的产生。图 2

是带间跃迁吸收过程导致电子在动量空间中的极

性分布，图 2a对应Â和B̂ 项的和，虚线表示不发生干

涉，导带内的电子在动量空间成对称分布。图 2b则

对应Â、B̂ 与Ĉ ⋅ vcc (k )三项的和，干涉重新分布载流子

动量布局从而使其呈现极性。起止态相同的 2条跃

迁路径，由于其各自不同的宇称选择性而互相干

涉，干涉项虽然对载流子的产生没有贡献，却可以

对其在动量空间进行重新分布，导致具有一定晶体

动量 k的载流子的产率增加，而具有晶体动量－k的
载流子的产率减少。载流子在动量空间呈现极性

分布，这是实空间电流产生的根本原因。

电流注入速率 J̇ 的计算只需将式（9）中的电子

密度算符替换为电流密度算符即可，总电流注入速

率为电子和空穴电流的和。将与物质性质有关的

项与光场的项分开，得到一个唯像的表达式

J̇ I
e(h) = ηe(h)

∧ (2ω):E (-ω)E (-ω)E (2ω) + c.c. （14）

式中的电流注入张量ηe(h)
∧

表示为

ηe(h)(2ω) = -8πi æ
è
ç

ö
ø
÷

e
m0ℏ

4
⋅

∑
c,v,n,k

P i
cc (vv )(k ){P j

vn (k )P k
nc (k )}P l

cv (k )
(ωn(k ) - ----ωcv (k ))ω 3

cv (k ) ⋅

δ (ωcv (k ) - 2ω) （15）

由于E (-ω)= E *(ω)和E (2ω)都为复数振幅，所以

J̇ I
e(h)将受控于两束光的相位差。由于空穴的有效质

量远大于电子的有效质量，则空穴的速度比电子的

速度小得多，因此空穴对电流的贡献很小。因此可

以忽略空穴电流，并忽略角标 e，h。

（a）单光子吸收和双光子吸收的代数和

C

V

Eg

ℏω

ℏω
2ℏω

（b）单光子、双光子吸收和它们的干涉项

C

V

Eg

ℏω

ℏω
2ℏω

图2 单光子、双光子吸收路径的干涉原理图
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一般情况下电流的弛豫时间比光脉冲的周期

要长，因此电流的衰减效应可单独处理，虽然费米

黄金定则得到的式（14）并没有考虑带内和带间弛

豫过程，作为修正，唯像的给出电流密度的时间演

化方程

J̇ = J̇ I - J τ （16）

这里τ是电流弛豫时间，对于两光束的偏振方向均

沿 x晶轴的情况来说，电流的变化率可具体表示为

J̇x = 2 || (η )xxxx E ω
x E ω

x E -2ω
x sin(2φω -φ2ω) - (J )x τ

（17）

这里φω和φ2ω是两光场的位相，后面的描述中用

Δϕ＝2ϕω－φ2ω。式（14）直接反映了相干控制电流

的 2个特性：位相参数可以用来控制电流的正负方

向和大小，入射光场的偏振方向决定了电流的方向。

3 相干控制光电流的物理实质

现在来具体分析和计算光生载流子在动量空

间的分布情况。已知光场的偏振态，将动量矩阵元

各分量带入式（9），可以推导出光生载流子动量空

间的角分布函数[3]

ṅ(θ,ϕ) = 12ℏω [αI2ωF1(θ,ϕ) + βI 2
ω F2(θ,ϕ) +

ù
û2 αI2ω βI 2

ω F3(θ,ϕ)sin(Δφ) （18）

式中，Iω和I2ω为入射光场的光强；α和 β分别为单光

子和双光子吸收系数；F1(θ,ϕ)、F2(θ,ϕ)和F3(θ,ϕ)分
别对应倍频光项、基频光项和倍频基频干涉项的

作用效果，光场的相位差为Δφ =φ2ω - 2φω。在不同

偏振态下，计算角分布函数F1(θ,ϕ)、F2(θ,ϕ)和
F3(θ,ϕ)，便可以绘制光生载流子动量空间分布图，

从而可以看出其宏观电流的大小和方向。

光生载流子的角分布函数项的计算如下[4]

F1(θ,ϕ)∝ ∑
c,v,α,β

|| pcv ⋅E2ω
2

F2(θ,ϕ)∝ ∑
c,v,α,β

||[ ]pcn ⋅Eω [ ]pnv ⋅Eω
2

F3(θ,ϕ)∝[ ]pcv ⋅E2ω
æ

è
çç

ö

ø
÷÷∑

c,v,α,β
[ ]pcn ⋅Eω [ ]pnv ⋅Eω

∗
+ c.c

（19）

入射光场为基频光ω与倍频光2ω为同向线偏振

光，即

E (t ) = az Eω (t )+ az E2ω (t ) （20）

把表 2、表 3和表 4中同向线偏振光激发的重空

穴和轻空穴之间跃迁所对应的角分布函数的各项

代入式（19），得到F1(θ,ϕ)、F2(θ,ϕ)和F3(θ,ϕ)分别为

V = hh，F1∝ sin2θ，F2∝ r 2 sin2θ cos2θ，
F3∝ 2r sinΔϕ sin2θ cos θ （21）

V = lh，F1∝ cos2θ + 1/3，F2∝ r 2(4/3 cos4θ +
1/3 sin2θ cos2θ )，F3∝ 2r sinΔϕ(4/3 cos3θ +
1/3 sin2θ cos θ ) （22）

其中，Δφ =φ2 - 2φ1为干涉项的相位差，r∝ ||Eω
2 ||E2ω

决定2条干涉路径的相对强度。

表2 同向线偏振的基频与倍频光激发下的角分布函数中

||Pcv ⋅E2ω
2项的值

v

hh:+3/2
hh:-3/2
lh:+1/2
lh:-1/2

C
+1/2
1
2sin

2θ

0
2
3cos

2θ

1
6sin

2θ

-1/2
0

1
2sin

2θ

1
6sin

2θ

2
3cos

2θ

表3 同向线偏振的基频与倍频光激发下的角分布
函数中 ||[ ]Pcn ⋅Eω [ ]Pnv ⋅Eω

2项的值

v

hh:+3/2
hh:-3/2
lh:+1/2
lh:-1/2

C
+1/2

1
2sin

2θ cos2θ

0
2
3cos

4θ

1
6sin

2θ cos2θ

-1/2
0

1
2sin

2θ cos2θ

1
6sin

2θ cos2θ

2
3cos

4θ

表4 同向线偏振的基频与倍频光激发下的角分布函数
中[ ]Pcn ⋅E2ω (∑[ ]Pcn ⋅Eω [ ]Pnv ⋅Eω )∗项的值

v

hh:+3/2
hh:-3/2
lh:+1/2
lh:-1/2

C
+1/2

1
2sin

2θ cos θ

0
2
3cos

3θ

1
6sin

2θ cos θ

-1/2
0

1
2sin

2θ cos θ

1
6sin

2θ cos θ

2
3cos

3θ
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基于式（21）和式（22），图 3 给出了同向线偏振

光激发下不同激发路径的相对相位差和激发强度

比下的载流子动量空间的分布。hh-c 和 lh-c 分别

表示重空穴和轻空穴到导带的跃迁。Δϕ表示两跃

迁路径的相位差，r 表示跃迁路径强度比。Δφ = 0
时，干涉项为零，这时对应单光子吸收和双光子吸

收 2条跃迁路径的代数叠加。事实上当电子由单个

脉冲激发时，不论是ω或者2ω脉冲，尽管态填充是各

向异性的而并球状对称，光生载流子在动量空间的

角分布却是完全中心对称的。当Δφ取+π 2和-π 2
的时候，分别对应+kz占优和-kz占优的极性分布，形

成+kz和-kz方向上的电流，而且电流仅存在于光的

偏振方向上。这就是用入射光的相对相位差来改

变电流方向的道理。r =1时单光子吸收和双光子吸

收的强度相等，对应载流子最显著的不对称分布和

最大的宏观电流；当 r <1时，单光子吸收强度大于双

光子吸收强度；当 r >1时，单光子吸收强度弱于双光

子吸收强度。在后 2种情况下，2条跃迁路径不能平

衡，光生载流子动量空间的分布不能达到最大的极

性。这时虽然单个 k态的动量有着与跃迁平衡时相

同的量值大小，但由于动量的矢量特征，非最大极

性分布的宏观动量显然小于最大极性分布的情况，

宏观电流值也相应减少。还有一点很重要，轻空穴

的跃迁效率比重空穴的高，光生载流子分布的极性

更强。所以可以通过调节入射波长等办法来选择

性的激发轻空穴到导带的跃迁。

4 相干控制光电流的研究进展

在半导体方面，频率相干控制最早由E. Dupont

等人在 n 型量子阱中实现[5]。在此之前，几乎所有

的相干控制全部集中在原子系统当中。n型量子阱

因有着高度对称性的基态，所以很适于作为相干控

制多路径跃迁的初始态。

之后 Driel和 Sipe 小组开始了体材料中相干控

制光电流的理论研究[6]。在黄金定则微扰论的理论

框架内，他们提出了单光子吸收、双光子吸收和电

流（即单、双光子吸收干涉项）注入张量的概念，将

载流子布局和光生电流的产生用决定于材料能级

结构和对称性的材料响应参数（即相应的张量）对

外加电场的响应来描述。对于 GaAs 体材料，R.

Atanasov等人的主要结论为：ηxxxx和ηxyxy =ηxxyy是最

大的电流注入张量，而ηxyyx却小得多。这些结论不

仅可以提供材料生长、光入射样品时相对偏振方向

的选择等方面的重要参考，而且可以据此估计出相

干电流的大小。次年，本小组的 A.Hache 等人就在

GaAs 和 LT-GaAs 上实现了无偏压的相干控制光电

流[7]。体材料相对于量子阱材料有 2个优点：（1）连

续态消除了选择定则的限制，使所有被光耦合的基

态和激发态都可以贡献电流；（2）体材料相对于量

子阱消除了空间上的量子约束，电流又多了方向上

的自由度，即电流方向由入射光的偏振方向决定，

而不像量子阱那样只能在生长方向上产生电流。

M，Sheik-Bahae对相干控制光电流做了重要的

理论贡献[8]。虽然他的缀势论只是将光场纳入系统

波函数，本质上也属于黄金定则微扰论，但他却进

一步计算了相干控制光电流在激发初始时刻载流

子在动量空间的分布。这正是相干控制电流的实图3 光生载流子动量空间的分布图
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质。在第三节的内容中将详细讨论这个问题。第

二年，Driel小组的M.Henry等人用传统的微扰论得

到了同样的物理图像 [9]。为了提供材料方面的参

考，他们推演出电流注入张量反比于材料带隙平方

的依赖关系。这样，窄带隙的 InSb和 InAs就成为相

干控制电流的首选材料。

事实上，上面提到的通过双光束激发单、双光

子吸收的干涉来产生光电流的方案只是三光束激

发的一个简并情况。Dreil小组的 J.M.Fraser等人首

次在LT-GaAs上完成了三光束相干控制光电流的理

论和实验工作[10]。他们的计算表明，电流注入张量

的ηxxxx分量在简并的时候取得最小值。这就说明非

简并的三光束激发较简并的双光束激发具有更大

的电流注入效率。因为“失简并”参量的存在起到

了一种类似共振增强的效应。

三光束相干控制虽然较双光束有着更多的控

制自由度，但他们本质上都属于三阶非线性效应。

那么，相干控制光电流能否由更低阶的效应产生

呢？同年，Driel小组的N.Laman等人用双光束激发

维锌矿的 CdSe 而实现了这种猜想[4]。虽然单光束

激发有着更低阶的非线性，但它与双光束、三光束

相干控制有着同样的物理原理，即同样来自 2个吸

收路径的干涉。单光束中 2个相互垂直的偏振分量

对应吸收路径的干涉，其相位差通过改变单光束的

偏振态来改变。在物质结构上，因为单光束相干控

制是偶数阶效应，所以必须在非中心对称的材料中

才能产生。而且，对于与之对应的三阶电流注入张

量也有着更多的限制：末 2个下标必须反对称。在

32种晶系中只有 18种晶系的电流注入张量才满足

这个要求。

最近，相干控制光电流的理论和实验研究又进

一步发展至 Si 、Ge 等非直接带隙这一类广泛应用

的电子学材料[11，12]。甚至是在 SiC 基底上生长外

延单层石墨的体系中，人们也用双光束相干控制的

方法得到了光电流，并且通过光电流辐射出的太赫

兹波对其进行探测[13]。外延单层石墨的体系有希

望替代硅成为下一代集成电路材料。
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