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研究快讯

瑞利型非简并四波混频：一种研究超快过程的新方法#

傅盘铭 俞祖和 米 辛 姜 谦
（中国科学院物理研究所光物理实验室 北京 !"""#"）

摘 要 文章提出了用瑞利型非简并四波混频来研究物质的超快过程 $与传统的时间领域技术不同，瑞利型非
简并四波混频是一种频率领域的光谱学方法，它的时间分辨率与激光的脉冲宽度无关 $
关键词 超快过程，四波混频
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近年来，激光领域中一个引人注目的成就是飞

秒激光技术的发展，它为人们研究自然界的各种超

快动力学过程提供了强大的工具 $比如，飞秒激光技
术可以用来研究半导体量子阱的非平衡热电子弛

豫［!］，研究化学反应中的超快动力学过程［P］，研究分

子液体中分子的弛豫以及它们之间的相互作用［S］$
用飞秒脉冲研究材料的超快弛豫过程的方法基

本上可以分为两大类［N］：研究物质的失相弛豫主要

采用自由感生衰变、光子回波等相干瞬态光谱学技

术；而研究物质的布居弛豫则主要采用抽运 Q探测、
瞬态栅等技术 $这些方法的共同点是时间分辨率主
要取决于激光的脉冲宽度 $
现以瞬态栅为例 $首先，在 & T "时刻，我们用来

自同一光源的两束飞秒脉冲与介质作用，它们在介

质中干涉并感生出瞬态栅 $脉冲过后，物质自身的弛
豫将使栅发生衰变 $在 & T!时刻，我们用另一束光
去探测栅的变化 $通过测量衍射信号强度随延迟时
间!的关系，就可以得到物质的弛豫时间 $很显然，
这种方法的时间分辨率取决于激光的脉冲宽度 $如
果弛豫时间为 !"DI，则激光脉宽必须远小于 !"DI $
我们首次在国际上提出用瑞利型非简并四波混

频来研究物质的超快过程［R］$与传统的时间领域技
术不同，瑞利型非简并四波混频是一种频率领域的

光谱学方法 $它是建立在运动栅的基础上 $我们用频
率分别为"! 和"S 的两束光与介质作用，它们在介

质中感生出运动栅 $栅的运动速度为 U"! Q"S U $如
果栅的弛豫时间 >! 大于运动栅移动一个空间周期

所需的时间（P#V U"! Q"S U），则新建的栅将与旧栅
相干叠加在一起，使得光栅被抹平，因此，看不到衍

射信号 $反之，如果 >! 小于 P#V U"! Q"S U，则当新栅
建立时旧栅已经消失，因此，存在衍射信号 $即产生
衍射信号的条件是 U"! Q"S U W P#V>! $利用这方法，
我们只要通过改变激光的频率来改变运动栅的速

度，然后测量衍射信号强度与 U"! Q"S U的关系，就
可以得到介质的弛豫时间 >! $换句话说，由于运动
栅的引入，使得一个原本是时间领域的问题变为频

率领域的问题 $因此，用它来研究超快过程，其时间
分辨率与激光的脉冲宽度无关 $
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图 !为瑞利型非简并四波混频的实验装置 "我
们用 #$%激光的二倍频输出抽运两台染料激光器 "
第一台染料激光器的波长为 &’&()，脉冲宽度为
&(*"它通过分束片分为光束 ! 和 + 后照射到样品
上 "两束光的夹角为 !,-."光束 -来源于第 +台染料
激光器 "它的波长可以通过计算机控制的步进马达
来调频 "第 -束光沿着第 !束光的反向前进，产生的
四波混频信号基本上沿着第 +束光的反向前进 "它
的频率与光束 -相同 "在我们的实验配置下，第 +和
-两束频率不同的光在介质中建立起运动栅 "而第 !
束光为探测光，产生的衍射信号则为四波混频信号 "
实验中我们测量四波混频信号强度与光束 -的波长
的关系 "这里必须指出，第 !和 +两束频率相同的光
也将在介质中感生出静态栅，由它产生的混频信号

将与运动栅产生的混频信号相干叠加在一起 "由于
静态栅产生的混频信号与光束 -的波长无关，因此
它将形成非共振背底 "

图 ! 实验装置

（/0!，/0+为分束片；1!—1&为反射镜；%2!，%2+为格兰棱镜；

32为补偿器；2为偏振片；0为样品）

我们的样品为 30+，它置于厚度为 +))的样品
盒里 "图 +为瑞利型非简并四波混频信号强度与光
束 -的波长的关系 "首先，四波混频频谱包括一个对
称的共振信号叠加在一个非共振背底上 "如前所述，
共振信号来源于 +，-两束光在介质中发生干涉而形
成的运动栅，而非共振背底来源于由 !，+两束光产
生的静态栅 "这两个栅产生的四波混频信号相干叠
加在一起，使得共振信号比非共振背底大 -倍 "进一
步的分析表明，四波混频频谱可以分解为两个洛伦

兹线型的和 "它们对应的弛豫时间分别为 !,45*和
++67* "这里，慢弛豫过程和快弛豫过程分别对应于
30+ 分子液体中弛豫过程的德拜分量和相互作用感
生分量 "由于激光器的脉冲宽度为 &(*，而测到的弛
豫时间为 !,45*和 ++67*，因此我们的实验结果证实
了用瑞利型非简并四波混频来研究超快过程，其时

间分辨率与激光的脉冲宽度无关 "

图 + 瑞利型非简并四波混频的频谱

（实验样品为 30+，图中的实线为理论曲线）

作为一种频率领域的非线性激光光谱学方法，

瑞利型非简并四波混频中一个最重要的问题是它的

频率带宽 "也就是它能容许在多大的范围内改变入
射光的频率，而不会因相位失配影响混频信号的强

度 "由于瑞利型非简并四波混频是通过测量混频信
号强度与频率的关系来研究弛豫过程，因此频率带

宽直接影响到所能测到的最短的弛豫时间 "频率带
宽与介质的折射率 !，第 !，+两束光的夹角!以及
样品的厚度 " 有关 "在我们的实验条件下（ !!!,&，

!! +,+4 8 !69 + :;<，" = +))），频 率 带 宽 为
->66?)9 ! "这相当于能测到 !+7*左右的弛豫时间 "我
们还可以通过减小 !，+两束光的夹角和样品的厚度
来进一步增大频率带宽 "因此，用瑞利型非简并四波
混频研究超快过程，原则上能测到小于 !67*的弛豫
时间 "虽然目前的飞秒激光技术已经能得到 -7* 左
右的激光脉冲，但由于用传统的时间领域光谱学方

法研究超快过程，激光脉宽必须远小于介质的弛豫

时间，因此用传统方法来测量小于 !67*的弛豫时间
还存在许多困难 "
瑞利型非简并四波混频具有以下一些优点 "首

先，利用场关联原理，可以消除四波混频频谱中的热

背底 "我们知道，在具有热吸收的介质中，由于热栅
的形成是非常有效的，因此由它产生的四波混频将
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掩埋许多有用的信息，使得我们无法测到介质的超

快弛豫过程 !我们在实验中发现，通过增加 "，#两束
光之间的延迟，可以将热背底抑制 #个数量级以上 !
因此，利用光延迟方法，我们可以在具有热吸收的介

质中，测量到超快弛豫时间 !其次，瑞利型非简并四
波混频包括 $束入射光，因此通过不同的入射光偏
振配置，可以研究不同张量分量的超快弛豫过程 !
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中国物理学会通讯

中 国 物 理 学 会 简 介

中国物理学会是以促进物理学发展和普及为宗

旨的学术性、科普性社会团体，是中国科学技术协会

的组成部分 !
中国物理学会的主要任务是：积极开展学术交

流活动，活跃学术思想，促进学科发展，促进物理学

人才培养；编辑出版学会学术刊物；大力普及物理知

识，捍卫科学尊严，传播科学思想和方法，推广先进

技术，开展青少年活动，推动社会主义精神文明建

设；开展民间国际学术交流活动，发展同国外的物理

学团体和物理学工作者的友好交往；对国家重要的

科学技术政策和有关重大的科技项目进行决策咨

询，提出建议；反映物理学工作者的意见和要求，维

护其合法权益；促进我国物理教学的改进与提高；表

彰奖励优秀物理学工作者；兴办符合中国物理学会

宗旨的社会公益性事业 !
中国物理学会成立于 "B$#年 U月 !中国物理学

会包括各省、市、自治区地方物理学会 $"个，下属的
各分会、专业委员会 #H个 !根据工作需要，中国物理
学会设有学术交流、科普、出版、物理教学、物理名

词、咨询六个工作委员会及办公室 !
中国物理学会现有个人会员约 $OFFF 人，团体

会员 GO个，理事 "FH名，常务理事 #N人 !
中国物理学会及其分支机构主办的刊物共 ##

种 !学会和分支机构每年举行 NF多次学术会议及若
干次前沿领域报告会 !中国物理学会还设立了胡刚

复、饶毓泰、叶企孙、吴有训、王淦昌物理奖 ! "BUG—
#FF"年组织参加了 "G届国际物理奥林匹克竞赛，共
获金牌 OU牧，银牌 "B枚，铜牌 B枚，表扬奖两个 !每
年组织全国中学生物理竞赛 !

"BUO年 "F月 U日，我会被接纳加入国际纯粹与
应用物理联盟（TLA2A）! "BUO—"BBB 年，我会共参加
了 TLA2A六届代表大会 ! "BB$—"BBB 年 $ 月周光召
任该会副主席，"BBB年 $月杨国桢当选为该会副主
席，每届我国有 "F 多位物理学家任专业委员会委
员 !"BBF年 U月我会作为发起学会之一创建了亚太
物理学会联合会（22AA:）!我会已派代表参加了八
届亚太地区物理学会议 ! "BBH年 U月我会理事长陈
佳洱当选为 22AA:主席 !我会还与海外华人物理学
会、香港物理学会建立了联系，并与美国物理学会和

英国物理学会建立了交流与合作关系 !通过学会之
间的交往，加强了国际合作，进一步提高了我会在国

际物理学界的地位 !
从 "B$#年中国物理学会成立时起，物理学家李

书华、叶企孙、吴有训、严济慈、周培源、钱三强、黄

昆、冯端、陈佳洱先后担任会长（前期）或理事长 !现
任副理事长有杨国桢、杜祥琬、甘子钊、赵忠贤和陈

和生 !杨国桢兼任秘书长 !
中国物理学会的通讯地址是：北京 GF$信箱（邮

政编码："FFFUF）
（中国物理学会办公室 田淑琴）
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