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摘暋要暋暋文章简要回顾了非线性光学的诞生以及早期的发展,包括二次谐波,激光和频和差频现象,受激拉曼散

射,以及激光的一些自作用行为等,介绍了非线性光学的一些重要研究成果和应用,包括非线性光谱学,位相共轭和

自适应光学,相干非线性光学以及高次谐波等,最后对非线性光学当前和未来研究热点作了总结和展望.
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1)暋本文是王长涛和陶兴根据沈元壤先生2011年9月在中国科学

院光电技术研究所访问时的学术报告“Celebrating50Yearsof

NonlinearOptics暠整理成文,又经过杨国桢详细修正完成.章节

题目和部分文字根据报告内容添加

暋暋2011年是非线性光学诞生50周年,世界各地

都对此进行庆祝.这里我简要回顾非线性光学的发

展历史,介绍一些当前研究现状、热点,以及今后可

能进一步研究的问题.

1暋激光和非线性光学诞生

1958年,Schawlow和 Townes指出激光可以在

红外和可见光频段实现[1].在这篇文章发表之后,很
多实验室立即开始竞争,去实现这一理想.1960年

5月,Maiman首先发现了红宝石激光器[2](见图1).
激光的发明,引导出很多新的学科,对我们今天

的科学技术以及日常生活都产生了重大影响.其中

最重要的学科之一就是非线性光学,它对半个世纪

以来科技的发展起了十分重要的作用.激光的光场

或电场可以很强.激光与物质的非线性相互作用,可
以从极化偶极矩的表达式曻p(曻E)=毩

炣·曻E+毩炣(2):曻E曻E+
毩炣(3):曻E曻E 曻E+… 中看出.早年,微波和射频方面的研

究已经证明,当电场很大的时候,会产生非线性现

图1暋红宝石激光器的结构图

象.这是因为电场与物质相互作用时,如果电场很

小,表达式中的非线性项可以忽略,产生的偶极子实

际上与电场成正比(即线性效应),而当电场很大时,
非线性项不能再被忽略,因而可以产生二次倍频、混
频等现象,这在微波和射频的实验中得到证实.我们
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可以预测,当光电场达到近1kV/cm 时,在光波波

段也会产生类似的非线性现象.

图2暋红宝石激光器通过石英晶体和棱镜分光,发现二阶非线性

光学现象[3]

红宝石激光器出现后,人们立即想到非线性光

学现象可能被观察到.1961年,Franken等用红宝

石激光照射石英晶体,然后用棱镜光谱仪去分析透

射的光.发现在光谱上除了基频信号外,还有一个很

弱的二倍频的斑点,首次证实了二倍频的产生(见
图2).当文章送给PhysicalReviewLetters杂志发

表时,杂志的印刷人员却以为光谱中的倍频斑点是

个污点而将它抹去,因此抹掉了文章中二倍频产生

的唯一证据,成为物理学上的一段趣事.

图3暋非线性光学混频的示意图

哈佛大学的Bloembergen等人获悉Franken等

的实验结果后,立即对一些基本的非线性光学问题

作出了严格的理论分析,从而奠定了非线性光学的

理论基础[4].该文章探讨和分析了很多可能的非线

性光学行为(见图3),其中不少行为即使在今天仍

是实验室中广泛研究发展的课题.例如,文章中提出

准相位匹配(quasiphasematching)的想法,利用材

料超晶格的周期结构来满足相位匹配的条件,从而

得到很高的频率转换效率.近年来不少实验室包括

南京大学等都在从事这个工作.共振腔内位相匹配

(phase灢matchedgenerationinresonantcavity)也是

文章中提出另一可以提高频率转换效率的方法.文
章中还提到可以利用差频技术产生太赫兹电磁波

(THzgenerationbydifference灢frequencygenera灢
tion),现在仍是如何产生短脉冲太赫兹波的重要科

研方向.文章也预测可以利用上转换(up灢conver灢
sion)现象来探测很弱的红外信号,现在大家都在继

续发展这一技术.所以,大家可以看到,这篇文章是

非常重要的.Bloembergen也因此奠定了他在非线

性光学领域中的宗师身份,并于1980年因为他对非

线性光谱学的贡献获得诺贝尔物理奖.

2暋最初发现的非线性光学现象(early
discoverednonlinearopticaleffects)

2.1暋二次谐波(secondharmonicgeneration)、激光

和频、差 频 (sum and differencefrequency
generation)、光学参量(opticalparametricgen灢
eration)
如果有了很强的光场,很容易看到非线性光学

现象.在提高脉冲激光的峰值光场或强度方面,早年

发展了一个所谓的调 Q激光技术(Q灢switching).其
原理是,当激光被泵浦时,把激光的共振腔关掉(低

Q值),让泵浦源持续不断地把能量注入并存储在激

光介质(lasermedium)中,然后在短时间内把共振

腔打开(高 Q值),使储存在介质里的能量转换成光

能,出现在一个很短的激光脉冲里,这叫巨脉冲

(giantpulse),也叫调 Q脉冲(Q灢switchedpulse)激
光.巨脉冲的光场就非常强.因此,一些简单的非线

性光学现象都很容易被看到,例如二次谐波(second
harmonicgeneration)、和频(sumfrequencygenera灢
tion)等.如图4(a)所示,当频率为氊1,氊2 的光同时

进入一介质时,会在介质中产出(氊1+氊2)频率的极

化偶极矩,它的辐射就是和频的输出.如果要转换效

率高,光的输入和输出一定要满足光的动量守恒

(momentumconservation),也就是我们说的位相

匹配条件(phasematching,曻k1+曻k2=曻k).

图4暋(a)和频和(b)参量产生的示意图

在物理科学中,我们都知道,一个物理过程,往
往会有相应的反过程.如果你首先想到并实现某一

反过程现象,而这个现象很重要的话,你就会得到大

奖.这里,我们可以想到和频的反过程,把图4(a)中
的箭头翻转过来,就得到图4(b).可以看到进入介

质的是(氊1+氊2)频率的光,输出的是频率氊1,氊2的
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两束光,这一般称为参量产生(parametricgenera灢
tion)过程,输出的频率是由满足相位匹配条件来决

定的.改变介质的温度或取向可以改变相位匹配,因
而可以得到不同的输出频率氊1 和氊2,作成一个频

率可调光源(tunablesource).光参量产生器是现代

光学里一个非常重要的相干性光源.但发现这现象

也是很早,继红宝石激光出现后就被实现了.所以,
在那个时候非线性光学的科研是很有引诱力的.假
如你有一台红宝石激光器,往往只要找一个光学介

质(medium),插到光路里去,就会发现新的现象.下
面我举几个例子.
2.2暋受激拉曼散射(stimulatedRamanscattering)

一个例子是受激拉曼散射(stimulatedRaman
scattering).当年,洛杉矶休斯研究实验室(Hughes
ResearchLaboratory)一个小组研究用克尔盒(Kerr
cell)来做激光的 Q开关,他们把克尔盒放到光腔里

面,用电压来驱动克尔盒的开或关,从而得到输出的

激光巨脉冲(giantpulse).当时克尔盒中充的是硝

基苯(Nitrobenzene)液体.他们在分析巨脉冲的光

谱时,发现除了红宝石激光谱线之外,还有两条相当

强的谱线[5,6](见图5).从它们的波长来看,很快就

猜到来自硝基苯中的拉曼散射.两条线(766nm,

851.5nm)分别来自一次和二次拉曼散射.通常情况

下拉曼散射是很弱的,问题是这些拉曼谱线怎么会

这么强,且具有方向性.Hellwarth很快在理论上证

明了它们是受激拉曼散射[7].现在,受激拉曼散射可

以用来产生不同频率的相干性光源,也为深入研究

强光与物质相互作用的规律提供了手段.

图5暋受激拉曼散射的实验和原理示意图

2.3暋光自制行为(self灢actionoflight)、自捕获(self灢
trapping)、自聚焦效应(self灢focusing)、自相位

调制(self灢phasemodulation)
另外一个例子是自聚焦现象.当年,罗彻斯特大

学光 学 研 究 所 (InstituteofOptics,Universityof
Rochester)的 M.Hercher把一块玻璃放到红宝石激

光的光路中,发现很强的光束,会损伤玻璃.在玻璃中

形成一连串的细微空穴,连成一条直线(见图6)[8].

图6暋玻璃中激光自聚焦行为的实验照片[8]

这个现象很奇怪,怎么破坏的轨迹 (damage
track)会形成一条直线.Townes在访问该研究所

时,听到了这个实验结果,就想到可能是因为光的自

捕获(self灢trapping)[9].其原理是物质的折射系数是

随光的强度改变的.如果光引导出来的折射系数跟

光强成正比,当一束光进入介质时,光束的中间部分

较强,周边较弱,因此光进入介质后,刚开始它的波

前是平的,但是因为光引导出的折射系数与光强成

正比,轴心部分的光走得慢,周边的光走得快,因此

波前就会起变化,越往里走变化越大.我们知道,光
线传输方向是垂直波前的,所以假如把光路画出来

的话,很明显看到光会自己聚焦(self灢focusing)(见
图7).光越强,聚焦越近;强度弱,聚焦就远.可是,
我们也知道光的口径有限,它因此一定有衍射.如果

衍射与自聚焦效应正好抵消,那么光束口径会保持

不变.这一情况叫做光的自捕获(self灢trapped),就
是光把自己束缚住了.这是 Townes想到的,其实在

1962年,Askaryan已先提出了同样的理论[10].后

来,用红宝石激光射入液体中做实验的时候,相机拍

下光束在液体中传输的图像果真看到一条光度极强

的细光束线,正如预测那样.但是如果我们仔细考

虑,就会发现这应该是一个不稳的现象,只要光的能

量稍微有一点改变,比如说由于光的散射或吸收,衍
射和自聚焦之间的平衡马上就不会存在.所以实际

上用自捕获来解释上述的实验观察是不对的.

图7暋光自聚焦和自捕获行为的原理图

其实观察到的图像是来自于光脉冲的自聚焦

(self灢focusing).红宝石激光器产生的巨脉冲,脉宽

约10-8s,脉冲波的光强随着时间在变,因此自聚焦

焦点的位置也随着时间在变.但是如果照相时间远
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比10-8s长的话,那么图象上显出的只是一条在轴

上移动的焦点连结成的亮光线,这一个移动焦点

(movingfocus)的解释,后来得到实验证明,用快速

照相机去观察,可以看出焦点真在移动.近年来,科
研工作者用脉宽为10-13s的激光脉冲来观察自聚

焦,发现自聚焦可以在空气中出现(见图8),而且亮

线可以达一公里以上.

图8暋空气中出现的飞秒激光的自聚焦现象(照片来自中国科学

院物理研究所张杰实验室.图中建筑物是中国科学院物理研究

所的 D楼)

在应用方面,现在激光科技上常用到的Z灢扫描

和克尔锁模(Kerrmode灢locking)都是依靠自聚焦原

理.自聚焦和自捕获都属于激光的自制行为(self灢
action),其他还有自陡化(self灢steepening)、自相位

调制(self灢phasemodulation)等自制行为,一般都是难

控制的,因为它们都是自发产生的.如果可以控制的

话,就可以拿来应用,如果控制不了,则会造成破坏.
比如说,如果自聚焦的焦点在固体里,就会把固体打

坏.这情形在大激光装置中必须避免,否则极贵重的

激光固体材料,有一次自聚焦现象发生就报销了.
自相位调制(self灢phasemodulation)也是一个

很重要的光自制现象.它也是由于材料的折射率会

随光强改变而导致的,如果折射率n和光强I 的关

系是n=n0+n2I,则当脉冲激光经过物质后,透射

光场 和 入 射 光 场 之 间 的 关 系 可 以 写 为 Eout =
Einei毤+i殼毤,其中殼毤(t)=(2毿毻d/c)n2I(t)是由于折射

率随光强的变化而产生的相位变化,毻是频率,d 是

物质长度.因为 殼毻(t)=d毤/2毿dt,当光脉冲很强又

很短 时,殼毻 可 能 从 零 变 到 几 百 甚 至 几 千 波 数

(cm-1),因此透射光的光谱变得很宽,如果变频的

光在物质中还有四波混频过程,则透射光的光谱会

更宽,如图9所示.一个5fs的脉冲,原始频宽只有

~103cm-1,经 过 自 相 位 调 制 后,频 宽 变 得 超 过

2暳104cm-1,频谱比整个可见光范围更宽[11].
以上谈的是一些早期的非线性光学科研,就如

图9暋入射激光及自相位调制后的透射光谱

前面所说,只要你有一个激光器,把样品插进激光束

中,往往就可以看到新的光学现象.所以说,如果你

能赶上新领域发展的时机,那是你的好运气(Lucky
ifyoucanridethewaveofanewfield).这就是说,
科研的成功固然要看你的能力和用功程度,但有的

时候也要靠运气.
2.4暋其他早期发展的非线性光学课题

还有一些早年发展出的,而现在常被用到的非

线性光学现象.在这里我简单提一下而不再一一详

细叙述了.光受激散射 (stimulatedlightscatter灢
ing):它是受激拉曼辐射的一般化,也就是说过程中

物质的激发态,不一定要是振动激发,而可以是其他

激发元 如 声 子 等.参 量 荧 光 (parametricfluores灢
cence):现在是研究量子纠缠(quantumentangle灢
ment)常用的光源,也是最早牵涉到量子光学的课

题.非线性光学的量子描述(quantumdescriptionof
nonlinearoptics):Glauber在1964年提出量子光学

基础理论(Glauber因此获得2006年的诺贝尔物理

奖)后,即引发了非线性光学量子行为的科研,至今

不衰.双光子吸收(two灢photonabsorption):这一非

线性光学过程是现在精密光谱测量常用的手段,也
是目前生物学界常用的双光子激发的荧光显微镜

(图10)的基础.光击穿(opticalbreakdown):光如何

在各种形态的物质中导致物质破坏是一个很重要的

问题,至今科研仍继续不断.激光引导的惯性核聚变

(laserinertialfusion):这是一个大家都知道的,但
是还没有实现的大课题,而它的设想,也是1960年

代就已经提出了.其他早年即已发现的非线性光学

现象还有四波混频(four灢wavemixing)、光学克尔效

应(opticalKerreffect)、饱 和 吸 收 (saturationin
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absorption)、光弧子(opticalsoliton)等.到1980年

左右,非线性光学已经对科技的各个领域产生了非

常大的影响.我们现在回头去看,有的现象比较复

杂,有的比较简单.一般来说,往往越简单,越有用.
这在科研领域通常都是这样的.

图10暋(a)利用双光子激发荧光现象设置的共焦显微镜(confo灢
calmicroscopy);(b)为用这一装置取得的神经脉络图象

这里顺便一提,科技界有人会把已知现象或过

程重新起名,似乎又开了一个新领域,例如,自捕获

(self灢trapping)后来又称空间弧子(spatialsoliton),
受激光散射(stimulatedlightscattering),有人称它

为二波混频 (two灢wave mixing).双 共 振 光 谱 学

(doubleresonancespectroscopy),现在被称为二维

光谱学(two灢dimensionalspectroscopy).远红外光

谱学(far灢IRspectroscopy)现在变成了太赫兹光谱

学(THzspectroscopy)等.

3暋其他一些引人注意的早期即出现的

非线性光学领域

非线性光学涵盖的范围极为广泛,下面只能选

择性地对某些有趣、有影响的领域作一描述.
3.1暋非线性光谱学(nonlinearopticalspectroscopy)

在非线性光学里面,最重要的一个领域就是激

光光谱学(laserspectroscopy),也叫非线性光谱学

(nonlinearopticalspectroscopy).Bloembergen 和

Schawlow 就是因为他们在这方面的贡 献,获 得

1980年的诺贝尔物理奖.我们知道,在物质中,如果

进入物质的激光能激发共振(resonance)的话,连带

产生的非线性光学现象就会有共振增强(resonance
enhancement)效应.所以利用频率可调的激光注入

物质,可以从非线性光学信号与频率的变化上得到

物质的非线性光谱,用来探测和了解物质.在70和

80年代,根据不同的非线性光学现象,科学家发展

出了很多不同的非线性光谱技术或方法(nonlinear
opticalspectroscopytechniqueor method).除 了

Bloembergen和 Schawlow 之外,还有好几位诺贝

尔奖获得者,如 Lamb,Ramsey,Hall,Hansch 和

Cohen灢Tannouji等,在这方面都有很大贡献.激光

光谱学,现在在生物、物理、化学、地理等领域都有广

泛的应用.我们很容易看到,非线性光谱学是在频率

可调激光出现后才得到快速发展的.在非线性光学

的发展过程里,新的激光技术的出现往往是关键.一
个新型激光出现就会带来新的非线性光学现象和光

谱技术.所以激光技术实际上是非线性光学的驱动

力.非线性光谱学的发展导致了许多自然学科都发

生了革命性的变化.其根本在于激光用作光谱的光

源有很多极为特殊而有用的特点:它的高方向性,发
散角可以只有0.01曘,一般实验室的激光强度就可

以达 到 1024 W/m2,最 小 脉 宽 (minimum pulse灢
width)可以小于 ~ 5暳10-15sec(1.5毺m 脉冲长

度),甚至小于10-16sec(300nm 脉冲长度),可见激

光的频率线宽可以小于1Hz.频率连续可调性可以

从远红外直到软X射线频段可调.这些诱人的特性

是激光光谱学之所以如此成功的原因.
激光光 谱 技 术 有 很 多 类,例 如 混 频 光 谱 术

(wavemixingspectroscopy),超快光谱术(ultrafast
spectroscopy),精密光谱术 (precisionspectrosco灢
py).相干瞬态光谱术(coherenttransientspectros灢
copy),多维共振光谱术(multi灢resonancespectros灢
copy),极端灵敏光谱术(ultrasensitivespectrosco灢
py)等,都是极为重要和非常有用的,在此无法一一

叙述,只借极端灵敏光谱术为例,指出它们的重要

性.用可调激光可以选择性的探测到单原子或分子,
方法是首先由激光将要探测的原子(或分子)选择激

发到某一激发态,然后测它发射出来的荧光,或者是

用另一 束 激 光 将 激 发 原 子 电 离 而 测 到 离 子 (见
图11),在适当的条件下,两者都可以用来探测到该
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单原子.单个或少数原子(或分子)探测的技术,有很

多非常重要的应用.例如用来探测核物理中稀有原

子或粒子,以及气体化学反应过程中少量的产物或

中间产物.在考古领域里,利用传统方法考察古物年

代的话,往往需要相当大的一块古物,但很难得到,
如果用激光光谱来做,需要的量可以非常小.此外,
荧光用来探测追踪单分子,是目前分子及细胞生物

科研上常用的手段.RogerTsien (钱学森侄子)即因

为发现绿色荧光蛋白质(greenfluorescenceprotein),
用在激光产生荧光的手段上,来有效地探测生物系

统,而获得2008年的诺贝尔化学奖.

图11暋单原子探测方法的示意图

3.2暋激光冷却原子分子(lasercoolingofatomsand
molecules)
激光冷却原子分子(lasercoolingofatomsand

molecules)的课题[12,13],大家一定都听到了很多,在
这里就不多谈了.当年 Weiman,Cornell和 Ketter灢
le利用激光冷却,再加蒸发冷却,把原子的温度降低

到~100nk,从而看到了玻色-爱因斯坦凝聚(Bose灢
Einsteincondensation),在1995年获诺贝尔物理

奖.后来科研者让冷却的玻色子和玻色子结合成费

米子,而得到费米凝聚(Feimicondensation),开创

了原子物理的新领域.即使在冷原子分子物理方面,
也有很多极有意思的问题可以去探讨,比如说大家

都知道一般化学反应都是在温度相当高的环境下进

行的.但是如果温度降到几乎是零度的时候,原子或

分子的速度会变得非常慢,那时的化学反应经由原

子或分子碰撞又是怎么产生的.这是一个非常基础

的科研问题.
多体物理(many灢bodyphysics)是物理中的重

要难题,特别是在凝聚态物理中.玻色子和费米子凝

聚后是一个多体作用的系统,类似一般凝聚态,但是

粒子间的相互作用远比一般凝聚态物质简单,因此可

以用来很清楚地去探讨多体系统的基础问题,更好地

去验证凝聚态物理中长期以来发展出的多体理论.
3.3暋相位共轭和自适应光学(phaseconjugation&

adaptiveoptics)
同于全息照相原理,简并四波混频可以实现实

时全息.在图12中,波1代表信号波,在物质中与波

3结合,产生干涉条纹,使得输入的波2发生衍射,
衍射的光在波1的反方向输出.它的相位会与输入

的波1相位正好相反(符号相反),这个现象称为相

位共轭(phaseconjugation).因此,如果波1先经过

一层干扰的物质,它的相位会有畸变.但是如果由它

产生的相位共轭波反向传输,也经过同一层干扰物

质,就会让畸变的相位得到完全的修正.

图12暋相位共轭原理示意图以及对成像的矫正

图12显示,来自老虎图像的一束光,经过玻璃

瓶后,相位不规则改变,导致成像畸变.如果这一光

束,经普通反射镜反射,再经过玻璃瓶,相位进一步

受到干扰,成像一定变得更加模糊.但是如果反射光

来自相位共轭反射镜,则再经过玻璃瓶,相位的畸变

可以被补偿回来,得到很好的成像.

图13暋左图为未经波前畸变补偿的成像;中图为经过波前畸变补

偿后的成像;右图为对仪器所造成的波前畸变进行补偿后的成像

相位共轭不一定需要四波混频才能做到,利用

光束分区控制(将光束分为很多细束,分别控制它们

的相位)也能做到.根据相位共轭原理,采用后者方

法,现在在天文望远镜上,已发展成一个非常重要的

自适应光学(adaptiveoptics)技术.天空中的星像,
受到地球上空的云层干扰,波前被扰动,因此变得很

模糊.如果望远镜有自适应光学装置,那么它的分辨

率可以提高100倍.图13是一组双星的像,未经相

位共轭补偿时,看到的只是一个大亮点,经过相位共
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轭补偿后,双星的图象就变得非常清晰了.

图14暋波前畸变补偿技术在显微成像上的应用暋(a),(b)图为

在x-y方向的分辨率提高结果;(c),(d)图为在深度方向的分

辨率提高结果

自适应光学也可以用在显微镜上,如图14所

示.颗粒在不均匀的物质中,显微镜的成像在横向及

纵向都很模糊,但是经过相位共轭补偿,就可以看到

清晰的像[14].这在研究生物的神经系统上特别有用,
因为神经系统是由一层层神经网络叠成,要用光来知

道哪一层在起作用,必须在成像上能把各层分开.

4暋目前引人注意的一些非线性光学

领域

4.1暋用于动态过程研究的超快光谱技术(ultrafast
spectroscopyfordynamicstudies)
动态过程的超快光谱技术(ultrafastspectros灢

copyfordynamics)大家也许都比较熟悉.其原理与

闪光照相术(flashphotography)相似.一次闪光照

一个相,顺时间连接起来,就可以看到物体的变动,
如果一秒钟内呈现几十张像,就可以连成电影,这是

电影的起源.原理是早年 E.Muybridge提出的,

Egerton后来发扬光大.有一个小故事,当年在加州

有一个参议员,叫斯坦福,他喜欢跟他的有钱的朋友

去看赛马,有一天在看赛马时他偶然想起:“马是怎

么跑的? 是前脚下去后脚提起来,然后后脚下去前

脚提起来,也就是总是有一只脚在地上,还是说跑的

时候四只脚都可能会离开地?暠他的一位有钱的朋友

说:“它一定总有一只脚在地上,不会是四脚腾空

的暠.但斯坦福相信:“中间一定有时间是四只脚都离

地的暠.他们争论后打赌$25000,看谁对谁错.斯坦

福知道 Muybridge是闪光照相术的大师,就请他来

帮忙用照相去证明到底是否马的四脚都可能离地,

Muybridge的照片如图15所示.我们可以看到在第

2幅和第3幅图中,马的四只脚都离开地了,因此斯

坦福赢了这场赌博.美金$25000元在当时是一大

笔钱,斯坦福拿它买了一块在帕洛·阿尔托(Palo
Alto)很大的荒地.后来他的儿子死了,他就把这块

地捐出来,以儿子的名字成立了斯坦福大学,这就是

斯坦福大学的起源.

图15暋运动中的马 (from Wikimedia)

现在超快光谱术通常采用的是脉冲激光泵/测

(pump/probe)的手段,光源一般用的是皮秒或飞秒

的脉冲激光.首先在零时刻,泵浦的激光脉冲激发了

物质,然后探测的脉冲激光,在不同时间,像照相一

样可以去探讨物质被激发后的弛豫动态,图16显示

的是用超快光谱术来探测晶体熔化过程的原理和结

果[15].用可见飞秒激光脉冲光激发一个晶体,然后

用短脉冲X光去探测,就可以看到来自被激发晶体

的衍射.当晶体吸收的泵光能量开始使晶体熔解时,
它的衍射强度就开始下降,这就告诉你晶体熔解的

过程及时间.

图16暋利用超快光谱测量晶体的熔化的动力学过程的原理图和

结果

4.2暋相干非线性光学(coherentnonlinearoptics)
相干非线性光学(coherentnonlinearoptics)也

是一个比较前沿的领域.相干性来自光波的相位,激
光有很清楚的相位,因此相干性强.在某些非线性光

激发物质的过程中有显著的影响.
假设有一个两能级系统,可以用频率氊的3个

光子束激发,也可以用频率3氊的单光子来激发(见
图17).如果两者同时存在,则总的跃迁几率应该是
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图17暋两能级系统激发示意图

W12 曍旤AE3(氊)+BE(3氊)旤2

=旤旤AE3(氊)旤+旤BE(3氊)旤ei殼毤旤2

其中殼毤是因为E(氊)和E(3氊)有相位差而得来的.
从公式中可以发现,如果我们可以控制 殼毤,就可以

控制跃迁几率.当 殼毤 为0,2毿,4毿时,跃迁几率最

大,若殼毤为毿,3毿,5毿,则跃迁几率最小.这类利用控

制相位来控制最终结果的问题,一般称为相干调控

(coherentcontrol).人们希望能由相干调控来调控

物理或化学过程,譬如增加某一化学反应的效率,提
高化合物生产等.

电 磁 感 应 透 明 (electromagneticallyinduced
transparency,EIT)[16]是目前非线性光学里的一个

热门课题.它的原理其实和当年 Fano在原子物理

中提出的所谓Fano共振是相似的[17].Fano共振出

现在当一个宽带强跃迁与一个狭带弱跃迁重叠时

(见图18),它们之间会产生相位干涉,在适当情况

下,弱跃迁频率附近的吸收会变得很小.图18中举

的是一个石墨烯(目前最热门的材料)的例子[18].光
谱中的宽带来自电子跃迁,狭带来自光声子的激发,
两者间的相位差可以由外加电闸(gating)来改变,
当相位差近180曘时,如图18所示,在弱跃迁频率附

近,原来该有吸收处,现变得几乎透明.

图18暋Fano共振原理图以及石墨烯的吸收谱线

EIT与Fano共振有什么关系呢? 图19描述的

是EIT发生在一个三能级系统里,能级|1>至能级

|3>是宽带强跃迁,能级|1>至能级|2>的跃迁非常

弱,如果能级|2>与能级|3>之间有一共振强光将它

们耦合,那么从三能级系统与强光场合在一起组成的

综合系统(即所谓dressedsystem )来看,则综合系统

的有效能级如图19的左下方图所示,与图18中Fano
共振的能级图相似.因此用光去探测得到的吸收光

谱,也与Fano共振的光谱相似.因为这里强跃迁与弱

跃迁的相位相反,所以弱跃迁该吸收处,反而变得几乎

透明,这就是强光诱导出的电磁感应透明(EIT)[19].

图19暋EIT现象中跃迁能级示意图及透射增强

有效三能级系统中的相干非线性光学现象,除
了EIT外,还有不少.例如 EIT发生在原子气体里

时,它的光谱中感应透明的谱线可以很狭窄.因此在

谱线附近的折射率随频率变化(毠n/毠氊)可以很大.

因为光的群速度与 毠n/毠氊 的关系是vg = [n
c +

氊
c

毠n
毠氊

]-1,所以会变得很慢,在某些情况下,vg 会比

自行车的速度还慢.其他,还有绝热粒子分布转换

(adiabaticpopulationtransfer),能把粒子分布从基

态全部 转 换 到 激 发 态,相 干 布 居 捕 获 (coherent
populationtrapping),指的是把光激发能以相干方

式储存在两能级中,需要的时候可以将它变为光脉

冲释放出来,无粒子数反转的激光(laserwithout
inversion)等现象.这些都是非常有意思的问题.这
里顺便一提,EIT 是斯坦福的 Harris在1990年提

出来的[16].可是他没有注意到早在1969年和1970
年,其他人(包括 Hansch和 Cohen灢Tannouji)发现

的一些现象,都是和EIT相像的.
4.3暋单光子非线性光学(nonlinearopticaleffects

observedatsinglephotonlevel)
一般来说,我们也许会认为单光子的电场一定

很弱,不足以激发任何非线性光学现象.但是如果考

虑一个可见光子束缚在1毺m3 的空间,那么在这狭

小 的 有 限 空 间 里,单 光 子 相 应 的 电 场 达 到

~1keV/cm,足以激发某些非线性光学现象.
这里考虑一个光子与一个原子在一微腔中的相
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图20暋限域的单个光子和原子的能级示意图

互作用[20].假设光子的频率与原子的基态|g>和激

发态|n>之间的跃迁频率相同,如图20(a)所示,

氊=氊0.如果光子和原子没有相互作用,那么整个系

统的能级可以用<g,0|,<g,1|,<n,0|等来描述.
因为氊=氊0,所以最低的激发态<g,1|和<n,0|是

简并的,次低的激发态<g,2|和<n,1|也是简并的

(见图20(b)),其中<g,2|表示原子在<g|态,光子

有两个.如果原子和光子有相互作用,则<n,0|和

<g,1|会混和而分裂成两个不简并的能级|毩1>及

|毬1>,如图20(c)所示.因此出现两个频率不同的

跃迁,|g,0> 曻<毩1|及|g,0>曻<毬1|.因为在微

腔中,光场很强,所以<毩1|与<毬1|之间的能差相当

大,上述的两个不同的跃迁频率很容易观察到,如图

21的光谱所示,可以看到两条相邻的跃迁谱线.

图21暋单个光子和原子能级示意图,实验装置以及观察到的光

学斯塔克(Stark)分裂

4.4暋激光锁模与光梳

激光腔内锁模(modelocking)能让一个光脉冲

在腔内放大,而每来回一次,就释放出一部分能量,
因此形成一连串周期输出的短脉冲.用掺钛蓝宝石

(Ti:Sapphire)激光锁模,可以得到连续的、间隔约

10-8s、脉宽仅~5暳10-15s的短脉冲,这些脉冲之间

都有相干性,并且载波(carrier)与包络(envelope)之
间的相位也几乎完全固定,如图22所示.连续短脉

冲的光谱来自它们的傅里叶变换,是由一列几百万

条极狭窄的谱线组成,线宽可以近1Hz,邻近两线的

间隔约为100MHz,谱的覆盖宽度达~5暳1014Hz
(~20000cm-1或~2.5eV),还可以经由介质中混频

过程增宽,这样一个光源称为光梳.在原子、分子光

谱精密测量上,开创了前所未有的新领域,为基础物

理的探讨提供了崭新的手段,Hall和 Hansch因此

获得了2006年的诺贝尔物理奖.

图22暋周期性的激光脉冲及傅里叶变换后的频率梳

4.5暋强场激光物理(high灢fieldlaserphysics)及强非

线性效应

在上述的连续脉冲中取出单个脉冲,将它放大,
可能 得 到 单 个 脉 冲,能 量 达 0.1J,脉 冲 宽 度 为

5暳10-15s,峰 值 功 率 为 1013 W,聚 焦 后 能 超 过

1020W/cm2.而且这一单脉冲的光场随时间的变化

是可以精确描述的.这样脉冲的出现,开创了一个新

领域,称做强场物理,研究脉冲强光场在介质中引出

的问题.例如我们把这一单脉冲聚焦到10毺m2大小

区域,光的功率密度能够达到1019W/cm2,相应的

场强达3暳1011V/cm.这样高的电场,如果用来加速

电子,不考虑相对论效应的话,在光的半周期内就会

把电子加速到超过光速.因此在这种情形下,光与物

质的相互作用,必须用相对论动力学(relativistic
dynamics)来解释.强场物理中研究的问题包括光与

等离子的相互作用、X光与电子束的产生、短脉冲强

磁场的产生、激光粒子加速(laserparticleaccelera灢
tor)等.后者如果可以有效控制,可能取代现在的电

子加速器用于同步辐射,成本可降低100倍.上海光

机所徐至展实验室在这方面近年来做出了国际领先

的出色工作.
4.6暋强非线性光学效应(strongnonlinearoptical

effects)
强非线性光学效应 (strongnonlinearoptical

effects)指的是当光与物质间的作用不能再用微扰

理论来描述,这相当于其他物理领域里的强耦合

(strongcoupling)的情形,都是物理中最难的问题.
可是在非线性光学里,有很多强耦合问题.例如,红
外多光子激发和分子分解 (infrared multiphoton
excitationanddissociationofmolecules),一个分子

可以吸收几十个到上百个红外光子,然后分解,以及

多光子电离(multiphotonionization)等,都可以用
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相当简单的物理图像来把它们讲清楚.
下面我们用阿秒脉冲及高次谐波的产生作一个

例子.
用前述的极短的单脉冲激光,可以在原子分子

气体中产生一个更短的软 X光频段的单脉冲,使得

超快光谱术在时间分辨上提高到100阿秒(1阿秒

为10-18sec)量级.这里解释一下这一个有趣的强非

线性光学现象[21],如图23所示.在光的0到1/4周

期间,正电场随时间增加,它的强度足够使原子的势

能改变,一边高一边低.当势能低到某一值时,原子

中在基态的电子可以经隧道效应电离出来,这时电

场仍是正,所以电离出的电子会被继续加速.直到电

场变成负,促使电子减速,然后电子会被负电场反向

加速,最后撞向电离留下的原子核,从而在极短的时

间内减速.将加速得来的能量,以辐射方式释放出来,
这就是阿秒软X光脉冲的产生原理.实验中输入的是

红外光,输出的是软X光,这应该是一个强耦合的非

线性光学现象.可是,我们看到用一个简单的物理图

就可以了解.在实验中,因为输入的脉冲光场是完全

知道的,所以电子电离的时间、电离后的轨迹和速度

等都可以精确控制,如果利用这电子来做衍射成像,
观察它随时间的改变,可以得到物质在阿秒量级的结

构动态变化.这也是一个很有意思的新领域.

图23暋 阿秒 X射线产生的原理示意图

与产生阿秒脉冲有关的较早发现的是产生高次

谐波的非线性光学.我们知道激光产生二次谐波

(secondharmonicgeneration)和 三 次 谐 波 (third
harmonicgeneration)现象现在是很容易看到的.但
是要产生几十或几百个谐波,从微扰理论来看,几乎

是不可能的.可是在以气体为介质的实验中,却已经

看到了(见图24)[22],这当然应该是一个超强的非线

性现象.
这样高次的非线性现象似乎是很难了解的.可

是很幸运,这又是一个可以用物理图象很容易了解

的现象.我们考虑一个较长的强光脉冲,如图25左

下方所示.如果光场的每一个周期都激发原子电离

而产生一个阿秒脉冲,那么可以得到一序列周期性

的阿秒脉冲,与图22中的脉冲序列相似.不同的是

图24暋高阶谐波信号

图25暋高阶谐波产生的原理图

现在谈的是阿秒脉冲,而脉冲间隔只有几个飞秒.它
们由傅里叶变换得到的光谱,也是像光梳一般(见图

25),只是谱线间的距离相当于输入光的频率,也就

是说,每一条频线都是输入光的谐波.光谱的宽度

(图25中的殼氊)是阿秒脉冲宽的倒数.如果把阿秒

脉宽控制得很短,频宽殼氊就很宽,可以包含有几百

条谱线,相当几百次谐波出现.最高的一些谐波可以

延伸到软X射线.最近,科罗拉多的叶军小组利用

共振腔去产生连续的阿秒脉冲,得到软 X射线频段

的光梳,每一条谱线的宽度可以狭窄到0.85Hz.如
果用来做精确光谱(precisionspectroscopy)测量,
分辨率可以达到10-16以上的水平,比原来精确光谱

的测量高了一个数量级.
4.7暋高能密度物质(matterathighenergydensity

(HED))
现在世界上不少发达国家都在建自由电子激光

或者高能激光器,主要是希望能够得到高能量飞秒

X射线脉冲(high灢energyfemtosecondX灢raypulses)
或极高能量激光脉冲.斯坦福的LinacCoherentLight
Source(LCLS)已能输出波长0.15—1.5nm,脉宽

80fs,能量2mJ/pulse的脉冲硬X射线.在美国利弗莫

尔(Livermore)的 NationalIgnitionFacility是目前世

界上最大的激光装置,它产生192条20ns宽的激光

脉冲,同时聚在一个目标上,可以达到1—2MJ/pulse.
现在已经开始运转,一天打一次,在2016年的时候,
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期望可以一天打700次.这些光源当然都是贵得不

得了的.它们可以用来做什么科研呢? 自由电子激

光的应用,大家也许已听得很多,这里不多讲了.大
能量的脉冲激光,主要是希望用它来实现惯性核聚

变(inertialfusion).其实这样的激光打在物质上,新
的物理现象会出现.现在有个新的研究领域叫高能

密度物理(highenergydensityphysics).如果能用

内爆方式(implosion)来把物质压缩到很高密度状

态,其原子间的距离接近或小于原子核的德布罗意

波长或玻尔半径,那么所有我们现在了解的关于原

子与原子间的相互作用行为如化学键等都不再成立,
需要建立新的理论和图像去描述.这个新的科研领域

就是高能密度物理,是一个全新的极有意义和相当令

人振奋的基础科研领域,问题在于这种大装置不是一

般科研人员都可以用到的.

5暋发展中的前沿非线性光学研究课题

当前非线性光学中的热点课题(hottopics),如
阿秒电子动力学、强场物理(high灢fieldphysics)、高
能密度物理、光梳及精密光谱学等都已经提过了.现
在有了X光激光,在X光频段的非线性光学也将成

为一个新领域,但是这些课题都是需要经费充足、实
力很强的实验室才能承担的.一般的小实验室能做

些什么前沿的线性光学研究呢? 冷原子和分子中的

非线性光学现象是一个能发展的领域.发展新的激

光光学技术是很重要的.用激光来探讨光与物质的

相互作用,相位有一定的重要性,测量相位可以得到

更多信息.用非线性光学手段去表征新型材料(例如

纳米结构、Meta材料(Metamaterials)、生物材料、
复合材料等),可以帮助了解这些材料.通过控制光

的相位来调制某些非线性光学现象应该是很有趣

的.光梳是一个非常优质的光源,但是现在的应用还

局限在原子、分子光谱上,考虑如何把光梳应用到凝

聚态物理上,是对我们的一个挑战.此外,不寻常的

非线性光学效应(exoticnonlinearopticaleffects),
例如非线性磁 光 效 应 (nonlinearmagneto灢optical
effects)应用到自旋电子学(spintronics)、激光操纵

物质(如相干控制、激光致相变 (phasetransition))
等,也都是很有意思的问题.看来非线性光学的发展

前景仍是很美好的.
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