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晶格振动的超快光谱调控∗
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( 2016年 4月 18日收到; 2016年 10月 13日收到修改稿 )

采用飞秒激光抽运脉冲激发了Bi2Te3薄膜频率为 1.856 THz的声子相干振动, 并用探测光测量得到了其
阻尼振动信号. 结合Raman光谱, 确定该振动为A1

1g对称振动模式的相干光学声子. 为了实现该模式振动的
调控, 在抽运光路上安装了脉冲整形器, 进而控制生成具有不同时间间隔和能量比的两束脉冲激光. 研究表
明, 当两束脉冲的间隔时间为相干光学声子振动半周期的奇数倍时, 调整两束脉冲的能量比值, 可以实现A1

1g

模式振动的完全消除. 继而将两束脉冲的能量比值保持不变, 得到了振幅随间隔时间的变化曲线, 与理论分
析符合. 结果进一步证实了用超快光谱调控特定晶格振动的可行性, 从而为研究材料内部超快能量传递过程
提供了有效手段.

关键词: 飞秒激光, 晶格振动, 脉冲整形, 振动控制
PACS: 42.65.Re, 78.47.jg, 82.53.Mj DOI: 10.7498/aps.66.014203

1 引 言

振动是自然界普遍存在的一种现象. 在机械、
航天航空、土木工程、交通运输等领域, 振动甚至直
接决定了项目的成败 [1,2]. 在微观角度上, 不同原
子在其平衡位置附近振动, 这种振动的频谱很宽,
可以认为是不同振动模式的叠加, 这些振动模式对
应了量子化的声子 [3]. 如果在振动过程中, 基元中
的不同原子质心一起运动, 则为声学声子, 如果质
心不动则为光学声子. 无论在宏观还是微观范围
内, 振动的有效控制都涉及材料、自控、力学等诸多
学科, 一直也是国内外研究的热点. 为了减少宏观
结构振动, 通常可以设计相应的阻尼减振系统 [4].
相比之下, 由于晶格振动非常复杂, 微观层面的振
动控制只能通过特殊手段 [5], 例如激光抽运 -探测
技术, 激发出相干声子 (特定频率振动), 并对其进
行表征和调控.

利用光在界面反射以后与原光束的加频效

应 [6]、激光加热后的应变特征 [7]、或者单原胞层薄

膜等结构 [8]都观测到了对应的相干声学声子, 其

频率通常为GHz. 相干光学声子的振动频率通常
为THz, 必须在超高时间分辨率 (飞秒)条件下才
能观测得到. 对于反铁磁材料诸如FeF2和MnF2,
低温下亦可观测到频率同样为THz 的相干磁振
子 [9,10]. 当飞秒激光照射到透明或者半透明材料
表面, Weiner等 [11]提出相干光学声子产生是一个

受激Raman散射过程, 由于入射激光包含许多频
率对, 频率差正好与声子振动频率相同, 该声子将
被共振激发. Zeiger等 [12]提出位移激发理论来解

释飞秒激光入射不透明材料表面生成的相干光学

声子. 如果光子能量大于带隙宽度, 大量电子从价
带跃迁到导带, 高能量电子将偏离离子实的平衡位
置,进而带动离子实振动. 就像弹簧上的小球,突然
被拉了一下, 使得小球在平衡位置来回振荡 [13]. 随
后研究者尝试将这两种生成机理统一到一个理论

框架下 [14,15]. 虽然激发不同材料相干光学声子的
原理不尽相同, 但由于存在声子 -声子之间的相互
作用, 晶格的相干振动都存在阻尼, 振动幅度将逐
渐衰减. 晶格振动将改变材料的介电系数, 进而改
变反射率, 通过测量反射率的变化可以研究晶格阻
尼振动过程, 进而得到包括衰减特征时间、原子振
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幅等信息 [16]. 采用飞秒激光抽运 -探测技术, 已经
在Bi [13], Sb [13], GaAs [17], Bi2Te3 [18], Bi2Se3 [19],
Si [20], 石墨 [21], 碳纳米管 [22]等材料中都观测到了

相干光学声子.
相干光学声子是一种特殊的振动形式, 同样也

满足振动的基本规律. 例如激光能量足够大, 跃迁
电子越多, 对应作用力越大, 振动幅值也越大 [18].
振动的阻尼系数与材料结构相关, 如果材料存在缺
陷, 阻尼系数变大, 振动衰减越快 [23]. 如果有多束
激光照射到样品表面的相同位置 (空间上重叠), 将
独立产生相同频率的光学声子. 随着多束激光到
达样品表面的时间不同, 光学声子的相位将存在差
异, 满足振动干涉条件, 因此可以通过调整多束脉
冲的时间间隔来控制振动的强弱 [24]. 基于以上原
理, 本文测量了Bi2Te3纳米薄膜在两束激光脉冲
照射下相干光学声子振动强弱随脉冲间隔时间的

变化, 进而为操控晶格振动提供了依据.

2 实验系统

实验采用共轴双色抽运 -探测飞秒激光反射系
统来实现相干光学声子的激发与控制, 实验光路如
图 1所示. 在实验过程中, 由超快激光两级放大系
统生成周期频率5 kHz脉宽约为 50 fs 的激光脉冲,
单脉冲最大能量为 2 mJ. 脉冲功率经过衰减以后,
采用分束镜将激光分成抽运光和探测光两束激光,
其中探测光经过延迟台, 从而改变与抽运光到达样
品的时间. 抽运光首先经过脉冲整形器, 然后采用
倍频晶体 (BBO)生成 400 nm抽运光, 并用滤波片
过滤残余的 800 nm抽运光, 经过机械式光调变器
后 (调制频率为 500 Hz), 与探测光一起聚焦后垂直
入射到样品表面. 反射光经滤光片过滤以后进入差
分光电探测器, 信号经过前置放大, 最终由锁相放
大器提取.

CCD

图 1 (网刊彩色) 抽运 -探测激光反射实验系统

Fig. 1. (color online) Schematic diagram of the femtosecond pump-probe reflectivity measurement.
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图 2 (网刊彩色) 单脉冲以及间隔分别为 1617, 1752和
1887 fs对应的双脉冲波形
Fig. 2. (color online) Temporal profiles of single pump
pulse and double pump pulses with separation times
at 1614 fs, 1748 fs and 1883 fs, respectively.

为了调控不同抽运光脉冲的间隔时间和相对

强度, 如图 1所示, 在抽运光路上引入了脉冲整形
器. 脉冲整形器主要由两对衍射光栅和透镜, 以及
一个空间光调制器组成. 入射激光经过第一个衍射
光栅后将不同激光频率分开, 然后通过透镜聚焦到
空间光调制器上. 空间光调制器由程序控制, 用于
调整不同频率分量的幅值和相位. 调制后的频率分
量经过第二对透镜和衍射光栅重新生成所需要的

激光脉冲. 图 2显示通过脉冲整形器调整以后的单
束脉冲以及时间间隔分别为 1617, 1752和 1887 fs
对应的双脉冲信号. 从图中可以看出, 脉冲整形器
可以准确控制脉冲序列的间隔时间和能量比, 从而
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为操控晶格振动提供了有效实验手段.

3 结果与讨论

在 (100)晶面GaAs基底上金属气相沉积
100 nm厚度的Bi2Te3单晶薄膜, 测量得到的反
射信号如图 3所示. 当抽运光照射到Bi2Te3薄
膜表面, 由于光子能量 (3.1 eV) 远大于带隙宽度
(0.15 eV), 价带的大量电子将跃迁到导带. 尽管对
反射信号的物理机理的理解还存在争议, 但不同材
料测量得到的反射信号都有一个共同特点, 即同时
存在高频振荡和非振荡信号 [13,17−29]. 高频信号对
应相干光学声子, 根据位移激发理论, 表示由于大
量电子跃迁导致离子实在新的平衡位置做阻尼振

荡. 非振荡部分则反映了电子浓度、电子温度、晶格
温度等物理量在时间和空间上的复杂变化过程 [25].
在时间尺度上, 存在电子 -电子、电子 -声子、不同
模式声子之间相互作用, 以及导带电子与价带空穴
复合等因素, 根据各种因素所对应的特征时间的差
异, 可以在时间分辨的反射信号中定性区分这些因
素的影响 [26]. 在空间尺度上, 电子浓度、电子温度
以及晶格温度都将从照射区向四周扩散, 其中电
子浓度的双极扩散 (电子 -空穴对)对反射信号的影
响, 目前研究还存在争议 [27]. 非振荡信号主要反映
了能量传递过程, 尽管高频相干光学声子也参与了
部分能量传递 [28], 但其影响较小且主要局限于脉
冲激发后大约 10 ps以内, 因此可以将两者近似独
立研究, 而本文主要关注具有特定相位关系的晶格
振动 (高频振荡信号)的调控.
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图 3 单脉冲测量结果, 插图为相干光学声子振动部分
Fig. 3. Temporal evolution of reflectivity trace after
single pump pulse illumination, the insert shows the
corresponding coherent optical phonon oscillation.

相干光学声子振动见图 3中的插图. 从插图中
可以看出, 振荡衰减过程可以表示为(

∆R

R

)
= A e−t/tp cos (2πft+ ϕ) , (1)

其中∆R/R为反射率的相对变化, A为幅值, tp为
衰减的特征时间, f为振动频率, ϕ为初始相位. 拟
合得到A = 1.3×10−3, tp = 5.2 ps, f = 1.856 THz,
对应振动周期T = 539 fs. 一个Bi2Te3原胞包含 5
个原子, 12个光学支中有 6支具有Raman活性, 分
别为沿 c轴对称振动的A1

1g, A2
1g和横向振动且具有

二重简并的E1
g, E2

g, 对应频率分别为1.88, 4.02, 1.1
和 3.09 THz [29]. 测量得到Bi2Te3薄膜的Raman
光谱见图 4 , 三个特征峰分别对应了对称振动模式
A1

1g, A2
1g 以及非对称振动模式E2

g. 图 4同时给出
了三种振动模式对应的晶格相对位移 [30]. 在分析
Bi薄膜相干光学声子过程中, DeCamp等 [16]认为

反射率相对变化的振幅与晶格振动幅值近似呈正

比, 且反射率变化 0.1%对应的离子实偏离平衡位
置约在 10−4 nm量级. 对于Bi2Te3薄膜, 图 3测量
得到的反射率变化幅值最大为 2 × 10−3, 因此也对
应了亚原子尺度的晶格振动幅值. 比对Raman光
谱结果可以确定, 采用图 1所示的抽运 -探测系统,
测量得到的高频振荡信号为对称模式A1

1g对应的

相干光学声子. 采用电光采样 (EO sampling)技术
抑制对称模式, 可以观测到相对较弱的非对称振动
模式E2

g
[31].
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图 4 (网刊彩色) Bi2Te3薄膜的Raman谱
Fig. 4. (color online) Raman spectroscopy of Bi2Te3
nanofilms.

选择信号较强的A1
1g模式进行调控, 可以提高

测量的信噪比. 图 5给出了相干光学声子的调控过
程. 利用脉冲整形器生成间隔时间为∆t的两束脉
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冲激光, 第一束激光较强, 将生成图 5黑线所示的
信号, 第二束激光相对较弱, 将独立生成红线所示
的信号, 因此第二束激光照射样品以后的信号将是
以上两组信号的叠加. 通过调整∆t, 可以改变第二
束激光达到样品表面后相干光学声子的强弱. 忽略
激光能量对振动频率 f和特征时间 tp的影响, 叠加
后的信号可以表示为(
∆R

R

)
= B e−t/tp cos (2πft+ ϕ) + C e−(t−∆t)/tp

× cos [2πf(t−∆t) + ϕ] , (2)

其中B和C分别表示前后两束激光照射后对应的

幅值. 为了保证第二束激光达到样品以后相干光学
声子完全消除, 振幅 (对应双脉冲的能量比)需满足

C = B e−∆t/tp , (3)

此时, (2)式可以表示为(
∆R

R

)
= 2B e−t/tp cos (πf∆t)

× cos
[
2πf

(
t− ∆t

2

)
+ ϕ

]
. (4)

从 (4)式中可以看出, 第二束激光照射样品表面后
的幅值随∆t近似呈余弦规律变化. 当∆t为半周期

的奇数倍, 理论上可以完全消除相干光学声子, 即
原子的某个振动模式将在平衡位置上被冻结; 当
∆t为半周期的偶数倍时, 相干光学声子振幅最大.
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图 5 (网刊彩色)两束激光照射下的反射信号
Fig. 5. (color online) Reflectivity trace induced by
double pump pulses.

根据以上调控原理, 实验先通过脉冲整形器,
将∆t设为 1.887 ps(3.5T ), 然后不断调整两束激光
脉冲的相对强度, 直到第二束激光到达样品后, 相
干光学声子近似完全消除. 在相对强度确定以后,
分别设∆t为3T , 3.125T , 3.25T , 3.375T和3.5T ,测

量得到的结果如图 6所示. 当 t = ∆t时, 对应的幅
值随∆t的变化规律见图 7 . 幅值的振动衰减周期
为 2T , 与理论分析符合较好. 如图 2所示, 两束脉
冲照射时第一束脉冲能量小于单脉冲能量, 因此拟
合得到B = 1.0 × 10−3, 小于单脉冲测量得到的幅
值A. 从图中可以明显看到第二束激光照射以后相
干光学声子强度的变化, 从而实现了对特定晶格振
动的调控. 晶格振幅的亚原子尺度调控, 将为研究
半导体材料内部超快能量传递过程 [28,31]以及非热

熔相变过程 [32]等提供有效的技术手段.
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图 6 (网刊彩色) 室温测量得到的反射信号随两束脉冲间
隔时间的变化, 为了区分差别, 图中不同曲线纵坐标进行
了偏移

Fig. 6. (color online) Reflectivity trace induced by
double pump pulses with different separation times.
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图 7 (网刊彩色) 当 t = ∆t时, 振动幅值随间隔时间的
变化

Fig. 7. (color online) Amplitude of coherent optical
phonon oscillation (t = ∆t) as a function of the sepa-
ration time.

4 结 论

采用飞秒激光抽运 -探测技术, 由一束高能抽
运光照射到Bi2Te3薄膜表面, 探测光的反射信号
中可以明显观测到对应周期T = 539 fs的A1

1g对称
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模式的相干光学声子. 利用在抽运光路中装设脉冲
整形器, 通过生成具有不同时间间隔和能量比的两
束抽运光脉冲, 实现了第二束脉冲到达样品以后该
特定晶格振动的完全消除. 进而设置间隔时间分别
为 3T , 3.125T , 3.25T , 3.375T和 3.5T , 测量得到的
振动幅值与间隔时间满足余弦衰减规律, 与理论分
析符合.
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Abstract
The ultrafast pump-probe spectroscopy allows us to make movies of the dynamics of the carriers and vibrational

excitations on the timescales shorter than the typical scattering time. In general, the temporal evolution of the reflectivity
change is comprised of the oscillatory and the non-oscillatory components. The former corresponds to the coherent lattice
vibration, while the latter is related to the complex cooling process of the hot carriers. To investigate the dynamics of
the hot carrier and the lattice vibration, it is necessary to decouple the two parts in the detected signal. Comparatively,
the manipulation of the coherent lattice vibration is easier in spite of its super-high frequency and subatomic vibration
amplitude. In this work, the behavior of the coherent lattice vibration in Bi2Te3 single crystalline film with a thickness
of 100 nm is studied by using the double pump-single probe ultrafast spectroscopy. Firstly, the coherent lattice vibration
with the subatomic amplitude and a frequency of about 1.856 THz is simulated by a femtosecond pump pulse, and its
damped oscillation signal is detected by the reflectivity change of a probe pulse. Compared with the Raman spectrum,
this vibration is confirmed to be the coherent optical phonon with A1

1g symmetric vibration mode. To manipulate this
lattice vibration, a pulse shaper is then installed in the pump-beam arm to generate double pump pulses with the
different separation times and the intensity ratios. The resulting reflectivity change is found to be a superposition of the
pulse train: the oscillation amplitude is enhanced when the separation time is matched to the period of the oscillation;
if the separation time is the odd times the half-period of the oscillation, the A1

1g vibration mode can be completely
cancelled out after adjusting the intensity ratio. Finally, by maintaining the same intensity ratio, the amplitudes of
the oscillation signals after the second pump pulse are measured with different separation times. The results agree well
with the theoretical predictions: the amplitude of the oscillation after the second pump pulse shows a cosine function of
separation time with a period of about 1080 fs, which is the twice the period of the oscillation illuminated by a single
pump pulse. This work suggests that the lattice vibration can be optically manipulated, thus provides an effective way to
disentangle the lifetimes of the phonons and the interactions with the excited carriers in the ultrafast energy relaxation
process in semiconductor, which is extremely important for a number of interesting phenomena such as the non-thermal
melting and the insulator-to-metal transition.
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