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飞秒时间分辨光抽运探测技术及进展!

曹! 宁! ! 傅盘铭4 ! ! 张治国
（中国科学院物理研究所! 光物理重点实验室! 北京! 5%%%6%）

摘! 要! ! 文章简要介绍了飞秒时间分辨光抽运探测技术以及作者所在实验室的最新研究进展-灵敏度和信噪比是
实验中的重要参数，文章着重介绍了作者在这两方面的改进，从而可检测到更微弱信号，并降低了使用的激光功率-
配合具有光学窗口的液氦低温系统，还可对更多领域的材料进行研究，其中包括高温超导、生物化学样品和纳米材料

等，并可给出物质内部结构等方面的重要信息-
关键词! ! 飞秒时间分辨，5 7 8噪声，高温超导材料

!"#$%&"’%() $*#"+,"&%-.") %/$*’0- /1#/+/,%2" $"’3(*41"
0() ,"’"($ )"."-%/#"($&

9:; <03=! ! >? @13AB03=4 ! ! CD:<E C(0AE.F
（!"# $%&’(%)’(# ’* +,)-.%/ 01#2-.2，342)-)5)" ’* 01#2-.2，61-4"2" 7.%8"9#

’* :.-"4."2，;"-<-4= 5%%%6%，61-4%）

52&$,0’$6 6 GH2H3) *IF=IHJJ 03 8HK)FJH2F3L )0KH M IHJF/NHL F*)021/ *.K* M *IFOH J*H2)IFJ2F*P 03 F.I /1OFI1)FIP
0J IHN0H,HL OI0H8/P- QK*IFNHKH3)J 03 J0=3080213) *1I1KH)HIJ J.2( 1J )(H JH3J0)0N0)P 13L J0=31/ M )F M 3F0JH I1)0F (1NH
OHH3 12(0HNHL JF )(1) K.2( JK1//HI J0=31/J 213 OH LH)H2)HL- ?J03= )(0J JPJ)HK )F=H)(HI ,0)( 1 J)1)02 HR2(13=H =1J
2F3)03.F.J 8/F, 2IPFJ)1)，N1I0F.J K1)HI01/J J.2( 1J J.*HI2F3L.2)FIJ，313FK1)HI01/J，13L JHK02F3L.2)FIJ 213 OH 03A
NHJ)0=1)HL，13L 0K*FI)13) IHJ./)J 03 K1)HI01/ J)I.2).IH 13L F)(HI 1J*H2)J 213 OH FO)103HL-
7"89%,)&6 6 8HK)FJH2F3L )0KH M IHJF/NHL IHJF/.)0F3，J0=31/ M )F M 3F0JH I1)0F，(0=( )HK*HI1).IH J.*HI2F3L.2)FI

!! 国家自然科学基金（批准号：5%’&S5’’）资助项目

$%%& M %5 M $# 收到初稿，$%%& M %" M 5$ 收到修改稿

4! 通讯联系人- TK10/：*K8.U 1*(P- 0*(P- 12- 23

5! 引言

从激光器的发展史来看，激光技术的每一次重

大变革都推动着光物理研究的新飞跃-调 V、锁模以
及啁啾脉冲放大技术使激光脉冲能量大幅提升，更

重要的是激光脉冲脉宽延伸到了飞秒量级，这大大

拓宽了科学家利用超快技术对物理、化学和生物等

众多自然科学领域的研究范围-
物质吸收光子后常伴有诸多瞬态过程，如超导

材料库珀对的打散和复合过程，生物和化学材料等

的荧光发射、内转化过程等-对这些瞬态载流子的特
性及其动力学行为的研究可以得到物质内部性质的

一些重要信息，如电子态配对情况、电子能级、超导

能隙以及赝能隙等［5—"］- 时间分辨光抽运探测技术
是通过测量材料对光吸收后光反射率或透射率随时

间的演化，来研究物质内部的动力学行为-该技术如
配合温度在 SW 到 "%%W 之间连续可调的低温液氦
循环系统，则可应用到物理、化学、生物医学、环境科

学等众多领域，具有重要的基础研究意义和广泛的

应用前景-为了能对不同类型的材料进行研究，有必
要对该项技术所用的实验设备进行改进，以提高灵

敏度，改善信噪比-本文介绍时间分辨光抽运探测技
术和本实验室实验设备改进情况以及相关的应用-

$! 飞秒时间分辨光抽运 M探测技术

目前电子设备除了条纹相机可以分辨到皮秒量
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级外，其他电子设备最快只能分辨到纳秒量级，而要

达到飞秒量级的时间分辨率则必须采用其他的技术

来实现&目前，普遍采用的方法就是光抽运探测技
术&如图 . 所示，飞秒脉冲激光被分光镜分成高功率
的抽运光和低功率的探测光，根据抽运光和探测光

波长的异同，该技术可分为简并和非简并抽运探测

技术，后者包括双色和白光抽运探测&超快时间分辨
的原理是通过使用光学延迟线，将实验上很难控制

的飞秒级时间分辨转化成很容易控制的微米级空间

分辨&如果使用步长达到微米的步进电机，即每走一
步光程改变 .!/，则光波经历的时间为 0& 012 ，即实
现了飞秒的时间分辨&

图 .- 时间分辨光抽运 3探测技术装置（4.，45，40 为格兰棱镜，

67为衰减片）

电子的分布以及其分布函数随时间的演化会导

致样品的介电常数 !（"，!）" !8（"）# "!（"，!）成
为时间的函数，其中 !8（"）是没有抽运光照射时样
品的介电常数，"!（"，!）为抽运光照射导致的样品
介电常数的变化，" 为光子频率& 而 !（"，!）与透过
率 $（"，!）和反射率 %（"，!）有关［9］&飞秒激光脉冲
照射到样品上时，样品吸收光子能量后将导致内部

状态的变化，比如超导、碳纳米管等材料内部电子非

平衡态布局的形成，生物、化学材料电子能级的跃

迁&该状态通过电子 3电子或电子 3声子之间的相
互作用、隧道效应、荧光辐射以及电荷转移等弛豫通

道，降低自身能量而恢复到初态&以高温超导材料为
例，光激发导致超导体内库珀对被打散，产生高于能

隙（#）能量的准粒子和声子，其中大于两倍能隙的

高频声子一方面会继续打散库珀对，另一方面通过

非简谐衰减成低频声子（ : 5#）或通过扩散过程而
逃逸掉&这些高能准粒子通过电子 3电子和电子 3
声子之间的相互作用降低能量，亚皮秒时间内在能

隙上边缘形成准平衡态分布& 之后这些能隙上附近
的准粒子会重新复合成库珀对，同时释放出一个高

频声子，高频声子会继续打散库珀对［;］& 抽运光导
致的准粒子的动态变化过程会影响探测光的吸收，

因此通过对瞬态透过率或者反射率的检测可以得到

!（"，!），进而得到准粒子随时间演化的动力学过程
以及能隙、赝能隙和电子态配对情况等重要信息&
由于介电常数的变化值 "!（"，!）& !8（"）. . ，

导致 "$（"，!）& $8（"）或 "%（"，!）& %8（"）信号的
振幅往往在 .8 39或 .8 3;量级甚至更小&用常规的办
法无法从很强的背景信号 $8（"）或 %8（"）中提取
出微弱的变化值信号 "$（"，!）或 "%（"，!），而使用
锁相放大器则可以解决这一问题，它可以从很强的

信号背景中提取小信号，同时还对噪声有很好的抑

制作用&

0- 光抽运探测技术最新进展

通过研究发现许多材料，如高温超导单晶，其信

号幅值非常小，达到 .8 3;到 .8 3<，甚至更低，使用我

们原有的实验设备（图 .）无法对这些材料开展研
究&另外，由于信噪比不理想，为了得到可靠的信号，
我们必须使用较高的激光脉冲功率& 比如电子掺杂
超导材料 =*.& >?@A8& ..@’B9 3 #（=@@B），原设备需要采
用功率为 .8/C的抽运光［0］，高的激光能量会造成
薄膜、单晶以及生物材料局部的加热效应，甚至损坏

较薄的薄膜和生物样品& 因此，我们对灵敏度、信噪
比以及时间分辨率等几方面作了如下改进&
与其他实验设备一样，光抽运探测技术中灵敏

度和信噪比都是非常重要的参数&这里，信号的噪声
主要有以下几个方面：来源于激光器、光电探测器、

电路系统以及材料本身的 . & ’ 噪声，电设备的电噪
声，激光器能量起伏产生的噪声等&
首先，以凝聚态材料为例来分析 . & ’ 噪声&该噪

声的起源是凝聚态物理中人们所关注的一个尚未完

全解决的问题，有着不同的理论模型& D+E’"A, 等人
对高温超导材料钇钡铜氧的 . & ’噪声进行了系统的
测量，提出噪声来源于材料中准粒子浓度的空间涨

落，并且认为这是由于基平面中氧空位的跳跃引起

的，它涉及到凝聚态材料中的电导涨落［<］& 在光抽
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运探测技术中，噪声的谱密度函数为 !4（ "） #
$ % "! ，其中 "是锁相放大器参考信号频率，$ 是与频
率无关的常数，! 根据不同的材料取值为 %- 5—
6- 7［&］-为了验证 6 % " 噪声对信号的影响，我们改变
锁相放大器调制频率，对单壁碳纳米管材料时间分

辨动力学光谱进行了研究（样品采用浮动化学沉积

法制备），发现当频率从 689: 增加到几十千赫兹
时，信号信噪比有了明显的改进- 另一方面，根据锁
相放大器提取信号的原理，随着调制频率的增加，信

号强度会随之减小，所以在实验中要根据不同的材

料选择合适的调制频率- 图 $ 是在 689: 和 6%%89:
不同调制频率下得到的碳纳米管时间分辨超快动力

学光谱，为了清楚地看出信噪比的提升，我们在

689:频率下，在信号延迟时间坐标轴上做了平移-
在探测光相对抽运光延迟约 $’%;< 后，动力学信号
达到最大值-实验采用的抽运光功率均为 6%=>，与
探测光的能量比为 ’：6- 锁模钛宝石飞秒激光器产
生重复频率为 ?$@9:、脉宽为 6%%;< 的激光脉冲，中
心波长为 &5%3=（光子能量 "#*( & 6& ’&A4）-分光
镜将激光分成抽运光和探测光，它们的偏振方向相

互垂直，经透镜重合聚焦在样品上，聚焦光斑直径约

为 6%%3=-

图 $! 6%%89:（1）和 689:（B）调制频率下碳纳米管时间分

辨超快动力学光谱

锁相放大器是一个非常灵敏的设备，当其与其

他用电设备共同接地时会与它们形成一个“回路”，

其他用电设备会使锁相放大器产生扰动，产生电噪

声-另外，激光器输出功率有一定的起伏，探测光的
波动受到锁相放大器的抑制，对噪声贡献很小- 然
而，实验中要求抽运光和探测光在样品上重合，这会

使部分抽运光衍射进入探测系统- 由于受到与参考
频率同样的调制，因此抽运光的扰动会产生很大噪

声-我们在实验中使两束光的偏振方向互相垂直，并

在进入探测系统之前通过格兰棱镜，这就可以去掉

抽运光的影响，以降低噪声- 再有，锁相参考信号频
率的波动以及其他环境噪声都对信噪比有一定的影

响-通过对以上这些方面噪声的抑制，改进后的设备
信噪比有了明显的提升- 实际可探测的透射率或反
射率变化达到了 6% C&，为目前国际最好水平- 改进
后的设备可观测到以前一些完全淹没在噪声中的微

弱信号，因此我们对样品的选择就更为广泛- 此外，
在信噪比可靠的情况下，使用的激光功率也大幅降

低-例如，对于 DEEF 材料，改进后的设备抽运光强
度仅需 %- "=>，这就减少了激光加热效应，从而避
免了样品的光损伤-
另外，实验中用到了许多光学器件，它们会展宽

激光脉宽，为此我们增加了一个棱镜对来压缩脉宽，

最终将激光脉宽压缩到 6%%;<，提高了时间分辨率-
另外，在进入抽运探测系统之前增加了一个透镜组，

在焦点处用 6%%!= 的针孔光阑对激光光斑进行了
空间上的校正，使抽运光和探测光可以更好地在样

品上重合-同时该透镜组对光斑的压缩减少了棱镜
对造成的激光能量损耗-
高温超导 G0$HI$E1E.$F? J "（G0K$$6$）单晶材料

样品用原实验设备是观测不到的- 下面我们以该样
品为例，验证实验设备改进后观测到的信号的真实

性，同时确认测量的灵敏度和信噪比得到提高-
最佳掺杂的 G0K$$6$ 单晶以硅为基片，采用浮

区法进行制备- 单晶厚度约为 ’%!=，转变温度为
?5L左右- M 射线衍射实验显示薄膜具有很好的 ’
轴取向- 实验装置同上所述，抽运光调制频率为
6%%89:，功率为 5=>（6- 7!N O 2= C$）-样品放置在恒
温器中，实验温度从 7L 到 "%%L 连续可调- 不同温
度的反射率变化 #( % ( 随时间的变化曲线见图 "-
研究发现，在转变温度 )2（?5L）附近，超导态和正常
态存在不同的光激发准粒子弛豫过程- 反射率的变
化 #( % (在超导态和正常态都是正信号，#( % ( 随
时间的关系分别可以用单指数和双指数衰减函数得

到很好的拟合-而在 )2 附近，随着温度的升高，出现

了从正到负再变为正信号的转变过程- 该结果与牛
津大学 P1Q R研究组结果相近［?，5］-

7! 结束语
光抽运探测技术作为一个不可替代的时间分辨

研究手段，在许多领域得到了广泛的应用-随着对实
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图 .- 最佳掺杂 /)0 1203*3’045 6 !高温超导单晶准粒子弛豫动力

学光谱

验要求的提高，我们对实验设备进行了改进，其中包

括：大幅地提升光调制频率，压缩脉宽以提高时间分

辨率，对激光光斑进行优化并减少了能量损耗等&从
而最终提高了灵敏度、信噪比和时间分辨率，使得可

测量的透射率或反射率变化达到 78 9:，而低激光功

率又避免了激光对样品的损伤& 如果配合液氦低温
冷却系统，可对高温超导、碳纳米管以及半导体等多

种材料进行系统的研究& 为了更进一步完善实验设
备，我们准备采用激光光参量放大技术（4;<）拓展

激光波长，采用啁啾脉冲放大技术（3;<）得到更高
单脉冲功率的激光脉冲，以便在更广范围内研究激

光功率对动力学过程的影响，并开展超连续光在抽

运探测技术中的应用&对于更微弱的信号，我们准备
采用双锁相放大器数据采集技术，进一步降低噪声&
相信相关的研究将对高温超导体、碳纳米管以及其

他材料中的相关机理的理解与完善提供重要的实验

依据&
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前沿进展


