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Ｖｏｌ．３９，Ｎｏ．６
Ｎｏｖｅｍｂｅｒ，２０１５

　　文章编号：１００１３８０６（２０１５）０６０７３５０６

飞秒激光结合啁啾太赫兹脉冲控制 ＣＯ分子取向

杨明惠，金　琪，刘劲松，王可嘉，杨振刚
（华中科技大学 武汉光电国家实验室，武汉４３００７４）

摘要：为了研究啁啾太赫兹脉冲诱导后的ＣＯ分子取向，采用刚性转子近似求解含时薛定谔方程的方法，进行了理
论分析和数值仿真。为了在较低太赫兹场强时获得较好的取向效果，采用了飞秒激光结合啁啾太赫兹脉冲的方案。结

果表明，分子取向程度可增强８１％。在有限温度条件下，飞秒激光结合啁啾太赫兹脉冲诱导分子取向的效率随温度的
升高而降低；相对于少周期太赫兹脉冲，啁啾太赫兹脉冲有诱导分子取向的优越性。这一结果对提高ＣＯ分子取向程度
是有意义的。

关键词：激光物理；分子取向；刚性转子模型；啁啾太赫兹脉冲
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引　言

分子的各向异性和空间分布在许多物理及化学过

程中起着重要作用，如高次谐波产生［１］、化学反应动

力学［２］、光电离及解离［３４］、超快分子成像［５６］等。近

年来，控制分子的准直及取向引起了人们的广泛关注。

分子的准直指的是分子轴沿着某一固定的坐标轴，如

激光场的偏振方向。而分子的取向指的是在准直的基

础上控制分子指向固定的方向，这就意味着要打破分

　　

子的反演对称性，因而分子取向的实现要比准直更加

困难。

目前，控制分子取向的方法主要有以下几种。第

１种是利用强静电场，具体实现如六极静电法［７８］、强

力场法［９１１］。然而，此类方法获得的分子取向程度相

当小，且强场引起的Ｓｔａｒｋ效应会影响实验结果。第２
种是结合强激光场与弱静电场［１２１４］，共同与分子相互

作用，由此得到的分子取向程度可以有很显著的增强，

然而电场的存在会极大地限制取向气体的应用，因而

无外场或过场的分子取向方法应运而生。目前主要有

利用双色激光场［１５］、多色激光场［１６］、少周期太赫兹

场［１７］等方法实现过场取向。近几年来，许多研究结果

证实了结合非共振激光与太赫兹脉冲［１８１９］在实现过

场取向的同时可以极大地提高分子取向程度。其主要

机制是先利用场强很高的非共振激光 Ｒａｍａｎ激发分
子激发至高能态，再利用共振的太赫兹脉冲偶极激发

分子至相邻的转动态。ＹＡＮＧ等人提出了一种新颖的
方法［２０］，即利用啁啾太赫兹脉冲诱导 ＬｉＨ气体，可在



版权所有 © 《激光技术》编辑部
        http://www.jgjs.net.cn 

激光技术  jgjs@sina.com

版
权

所
有

 

版
权

所
有

 

版
权

所
有

 

版
权

所
有

 

版
权

所
有

 

版
权

所
有

 

版
权

所
有

 

版
权

所
有

 

版
权

所
有

 

版
权

所
有

 ©©
《

激
光

技
术

》
编

辑
部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

　 激　　光　　技　　术 ２０１５年１１月

相当低的场强下（６．０×１０５Ｖ／ｃｍ）获得较高的分子取
向（〈ｃｏｓθ〉 ＝０．８５）（θ是分子轴与激光及太赫兹脉
冲电场之间的夹角）。然而对于分子转动周期更大的

气体，欲取得较高程度的分子取向，则需要非常高的场

强。ＣＯ是典型的双原子极性分子气体，气体转动周期
为８．６４ｐｓ，远大于ＬｉＨ气体的转动周期２．２ｐｓ。

作者以ＣＯ气体为例，研究了利用啁啾太赫兹脉
冲来控制大转动周期分子气体的取向，通过对比少周

期太赫兹脉冲，理论上证明了啁啾太赫兹脉冲的优越

性。为了能够在啁啾太赫兹脉冲场强较低的情况下得

到大转动周期的气体分子较高的取向，采用了飞秒激

光结合啁啾太赫兹脉冲的方法来控制分子取向，即先

利用飞秒激光预激发气体分子，在适当的延时后分子

再与啁啾太赫兹脉冲相互作用，发现可增强 ＣＯ分子
取向程度大约８１％。最后研究了温度对飞秒激光结
合啁啾太赫兹脉冲诱导分子取向的影响。该方案从理

论上证明了飞秒激光结合啁啾太赫兹脉冲可增强 ＣＯ
气体的分子取向程度，可望用于利用低场强的啁啾太

赫兹脉冲控制大转动周期分子气体的化学反应及光电

离、解离等过程。

１　理论方法

由ＢｏｒｎＯｐｐｅｎｈｅｉｍｅｒ近似，气体分子与线偏振场
相互作用，分子转动波函数ψ（ｔ）的时间演变可由含时
薛定谔方程求出：

ｉｈ－ψ（ｔ）
ｔ

＝［Ｈ^０（ｔ）＋Ｈ^ｆｓ（ｔ）＋Ｈ^ＴＨｚ（ｔ）］ψ（ｔ）（１）

式中，Ｈ^０＝ＢＪ^
２表示无外场的分子哈密顿量，Ｂ表示分

子的转动常数，Ｊ^表示角动量算符，Ｈ^ｆｓ和Ｈ^ＴＨｚ分别表示
飞秒激光分子哈密顿量和太赫兹分子哈密顿量，ｔ是
时刻，ｈ－为约化普朗克常数。

作者采用刚性转子近似［２１］，即只需考虑分子转动

自由度，忽略其它自由度的影响。因而，线偏振的太赫

兹脉冲及飞秒激光脉冲与分子相互作用的哈密顿

量［１９］可以写为：

Ｈ^ＴＨｚ（ｔ）＝－μ０ＥＴＨｚ（ｔ）ｃｏｓθ （２）

Ｈ^ｆｓ（ｔ）＝－
Ｅｆｓ
２（ｔ）
２ （Δαｃｏｓ２θ＋α⊥）＝

－
Ｅｆｓ，ｅｎｖ

２（ｔ）
４ （Δαｃｏｓ２θ＋α⊥） （３）

式中，θ是分子轴与激光及太赫兹脉冲电场之间的夹
角，μ０是分子的永久偶极矩，ＥＴＨｚ（ｔ）和 Ｅｆｓ（ｔ）分别表
示太赫兹电场及飞秒激光电场，α∥和 α⊥分别表示平
行及垂直于分子轴的极化率分量，Δα＝α∥ －α⊥。由

于飞秒激光场的快速振荡，其与分子永久偶极矩相互

作用被平均掉了，因而Ｈ^ｆｓ（ｔ）中不含ｃｏｓθ项，且利用转
动波包近似飞秒激光电场与分子诱导偶极矩间相互作

用的哈密顿量可由其包络函数Ｅｆｓ，ｅｎｖ（ｔ）表示
［２２］。

接下来，用自由空间中刚性转子的本征函数球谐

函数球谐函数ＹＪ，Ｍ（θ，φ）（φ为球坐标系下的方位角）
展开转动波函数［２２］：

ψ（ｔ）〉＝∑
Ｊｍａｘ

Ｊ＝０
ＣＪ，Ｍ（ｔ）Ｊ，Ｍ〉ｅｘｐ－ｉ

ＥＪ
ｈ－( )ｔ （４）

式中，Ｊｍａｘ设为一个较大值，大于脉冲可激发分子至的
最高转动态，ＣＪ，Ｍ（ｔ）为布居系数，ＥＪ表示 Ｊ转动态的
本征能量，Ｊ为转动态能级的角量子数，Ｍ表示角动量
在激光（或太赫兹）场偏振方向上的投影，对于线偏振

的激光场，Ｍ保持不变，即 ΔＭ＝０。由于仿真环境温
度为０Ｋ，此时分子初态处于转动基态，即Ｍ恒等于０。

将（２）式、（３）式、（４）式带入（１）式，可以得到一
个关于ＣＪ，Ｍ（ｔ）的微分方程组。采用４阶 ＲｕｎｇｅＫｕｔｔａ
法可以求出ＣＪ，Ｍ（ｔ）随时间的变化，进而可以表示出分
子的转动波函数ψ（ｔ）。

分子取向程度可由ｃｏｓθ的期望值表示：
〈ｃｏｓθ〉（ｔ）＝〈ψ（ｔ）ｃｏｓθψ（ｔ）〉＝

∑
Ｊｍａｘ

Ｊ＝０
∑
Ｊｍａｘ′

Ｊ′＝０
ＣＪ，Ｍ（ｔ）ＣＪ′，Ｍ（ｔ）〈Ｊ，Ｍ ｃｏｓθＪ′，Ｍ〉 （５）

式中，表示共轭，′表示Ｊ和Ｊｍａｘ不同的取值。

２　结果与讨论

２．１　利用啁啾或少周期太赫兹脉冲诱导分子取向的
比较

　　啁啾太赫兹脉冲电场表达式可写为［２０］：

ＥＴＨｚ（ｔ）＝Ｅ０ １＋ χτ２( )４ｌｎ２[ ]２ －１／４
ｅｘｐ－２ｌｎ２ｔ－ｔｐ( )τ[ ]

２

×

ｃｏｓ［（ω＋χ（ｔ－ｔｐ））（ｔ－ｔｐ）］ （６）
式中，τ表示啁啾太赫兹场的半峰全宽（ｆｕｌｌｗｉｄｔｈａｔ
ｈａｌｆｍａｘｉｍｕｍ，ＦＷＨＭ），啁啾太赫兹脉冲频率随时间
变化，ω为中心时刻 ｔｐ时的角频率，χ为线性啁啾率，
Ｅ０表示太赫兹脉冲峰值场强。

少周期太赫兹脉冲［１７］由于电场不对称性很强，因

而其与分子作用后可以得到很大的取向值，作为参照，

选取同样参量下的少周期太赫兹脉冲与啁啾太赫兹脉

冲进行对比。

图１为啁啾太赫兹脉冲与少周期太赫兹脉冲的时
域及频域的对比图。其中 τｃｈｉｒｐｅｄ ＝τｆｅｗｃｙｃｌｅ＝５００ｆｓ，
ωｃｈｉｒｐｅｄ＝ωｆｅｗｃｙｃｌｅ＝２πＴＨｚ，χ＝１．０１４×１０

２５ｓ－２，中心时
刻ｔｐ＝０ｐｓ。

６３７
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第３９卷　第６期 杨明惠　飞秒激光结合啁啾太赫兹脉冲控制ＣＯ分子取向 　

Ｆｉｇ１　ａ—ｔｉｍｅｄｅｐｅｎｄｅｎｔｅｌｅｃｔｒｉｃｆｉｅｌｄｏｆｃｈｉｒｐｅｄｔｅｒａｈｅｒｔｚｐｕｌｓｅａｎｄｆｅｗ
ｃｙｃｌｅｐｕｌｓｅ　ｂ—ｆｒｅｑｕｅｎｃｙｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｏｆｃｈｉｒｐｅｄｔｅｒａｈｅｒｔｚｐｕｌｓｅ
ａｎｄｆｅｗｃｙｃｌｅｐｕｌｓｅ

由于太赫兹脉冲频率与ＣＯ分子转动跃迁频率接
近，因而它们的相互作用属于共振激发，分子随着太赫

兹场强的变化而加速或减速转动。由图１ｂ可以看出，
相比而言，啁啾太赫兹脉冲在０．６ＴＨｚ以下及１．７ＴＨｚ
以上的频率分量较多，而少周期太赫兹脉冲在０．６ＴＨｚ～
１．７ＴＨｚ之间的频率分量较多。而小于０．６ＴＨｚ的频率
分量对应的正好是 ＣＯ分子转动态能级的角量子数
Ｊ＝４以下的跃迁过程。同样的电场强度下，由于啁啾
太赫兹脉冲的低频分量（０ＴＨｚ～０．６ＴＨｚ）更多，因而能
更大程度地激发转动基态及低转动态跃迁，而少周期

太赫兹脉冲即便高频分量（０．６ＴＨｚ～１．７ＴＨｚ）更多，但
由于低频分量较少，不能够有效激发转动基态及低转

动态跃迁至高转动态，实现转动态布居的有效转移，因

而不易得到高取向程度。

为了进一步研究两种脉冲对 ＣＯ分子取向的影
响，对比了不同场强下两种脉冲诱导 ＣＯ分子取向的
　　

Ｆｉｇ２　ＭａｘｉｍｕｍｄｅｇｒｅｅｓｏｆＣＯｏｒｉｅｎｔａｔｉｏｎ 〈ｃｏｓθ〉 ｉｎｄｕｃｅｄｂｙｃｈｉｒｐｅｄ
ｔｅｒａｈｅｒｔｚｐｕｌｓｅａｎｄｆｅｗｃｙｃｌｅｐｕｌｓｅｗｉｔｈｒｅｇａｒｄｔｏｔｈｅｐｅａｋａｍｐｌｉｔｕｄｅ
ｏｆｅｌｅｃｔｒｉｃｆｉｅｌｄ

效果。图２为 啁啾太赫兹脉冲及少周期太赫兹脉冲
与分子相互作用后取向最大值 〈ｃｏｓθ〉随太赫兹脉冲
峰值场强Ｅ０的变化关系图。由图２可以看出，啁啾太
赫兹脉冲在场强为 １１．８×１０７Ｖ／ｃｍ处取得最大值
〈ｃｏｓθ〉ｍａｘ＝０．９１１，而少周期太赫兹脉冲在 ６．６×
１０７Ｖ／ｃｍ处取得最大值 〈ｃｏｓθ〉ｍａｘ＝０．８３４６。且随着
太赫兹电场强度的增加，分子与啁啾太赫兹脉冲作用

后的取向值 〈ｃｏｓθ〉始终大于分子与少周期太赫兹脉
冲相互作用后的取向值。为了解释这种差异，研究了

两种脉冲作用后的分子转动态布居分布。

图３ａ和图３ｂ分别为１×１０７Ｖ／ｃｍ，６．６×１０７Ｖ／ｃｍ
电场下，少周期太赫兹脉冲及啁啾太赫兹脉冲与分子

相互作用后的转动态布居图。１×１０７Ｖ／ｃｍ场强下，啁
啾太赫兹脉冲可以把分子激发至Ｊ＝２转动态，而少周
期太赫兹脉冲只能激发分子至 Ｊ＝１转动态，６．６×
１０７Ｖ／ｃｍ场强下，啁啾太赫兹脉冲可以把分子激发至
Ｊ＝１１转动态，而少周期太赫兹脉冲只能激发分子至
Ｊ＝７转动态。

Ｆｉｇ３　ＲｏｔａｔｉｏｎａｌｐｏｐｕｌａｔｉｏｎｏｆｔｈｅｏｒｉｅｎｔｅｄＣＯｍｏｌｅｃｕｌｅｓｗｈｅｎｃｈｉｒｐｅｄｔｅｒ
ａｈｅｒｔｚｐｕｌｓｅｏｒｆｅｗｃｙｃｌｅｐｕｌｓｅ
ａ—ｐｅａｋａｍｐｌｉｔｕｄｅｏｆ１×１０７Ｖ／ｃｍ　ｂ—ｐｅａｋａｍｐｌｉｔｕｄｅｏｆ６．６×

１０７Ｖ／ｃｍ

由此可以看出，啁啾太赫兹脉冲相比于少周期太

赫兹脉冲能更有效地激发分子至更高的转动态，同图

１ｂ中的频域分析结果一致。同样可以由啁啾太赫兹
脉冲的特性解释，角量子数 Ｊ对应的本征能量可以表
示为ＥＪ＝ＢＪ（Ｊ＋１），因而共振跃迁所需光子能量为
ΔＥＪ＝２Ｂ（Ｊ＋１），角量子数 Ｊ越大，能级间隙越宽，所
需光子频率越高，而采用的是线性上啁啾太赫兹脉冲，

７３７
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　 激　　光　　技　　术 ２０１５年１１月

即频率随时间的一次函数增大，因而能更有效地实现

分子布居转移，使分子跃迁至高转动态。由不确定性

原理ΔＪΔθ≥ｈ
－

２
［１］

，分子布居包含更多的转动态，就可

能得到更窄的θ，因而，啁啾太赫兹脉冲能获得更好的
取向程度。

２．２　飞秒激光结合啁啾太赫兹脉冲诱导ＣＯ分子取向
尽管单独的啁啾太赫兹脉冲能够取得较高的取向

值，但需要非常高的场强（１０８Ｖ／ｃｍ量级），为了便于
实现，需要在相对较低场强时就能够得到较大的取向

值，因而采用了飞秒激光预激发，在适当的延时 τ２后
加入啁啾太赫兹脉冲，以期增强分子取向程度。

图４为飞秒激光结合啁啾太赫兹脉冲诱导 ＣＯ分
子后的取向程度随时间的演化图。使用峰值场强为

１８×１０７Ｖ／ｃｍ（４．３×１０１３Ｗ／ｃｍ２），ωｆｓ＝２π×３７５ＴＨｚ，
τｆｓ＝１００ｆｓ的飞秒激光脉冲预激发 ＣＯ分子，调节飞秒
激光与啁啾太赫兹脉冲的间隔 τ２以获得最好的分子
取向程度，结果发现间隔τ２＝１０．５ｐｓ后加入啁啾太赫
兹脉冲（峰值场强为０．９×１０７Ｖ／ｃｍ，对应峰值功率密度
为１．０７×１０１１Ｗ／ｃｍ２，τｃｈｉｒｐｅｄ＝５００ｆｓ，ωｃｈｉｒｐｅｄ＝２πＴＨｚ，
χ＝１．０１４×１０２５ｓ－２，ｔｐ＝０ｐｓ），最终可获得 ＣＯ分子取
向最大值为 〈ｃｏｓθ〉 ＝０．９１５０。且同其它过场取向一
样，分子取向程度以ＣＯ分子的转动周期 τｒｅｖ＝８．６４ｐｓ
为周期重复出现。相比于单独的啁啾太赫兹脉冲

（〈ｃｏｓθ〉 ＝０．５０５４），取向程度增强了８１％。此外，
值得一提的是，在许多实际应用中，如高次谐波产生，

利用飞秒激光脉冲的振动力学研究等［２３］，取向持续时

间需要足够长。如图４所示，该方案的取向持续时间
ｔ〈ｃｏｓθ〉＞０．５＝７９３ｆｓ，可以满足大多数应用的要求。

Ｆｉｇ４　ＴｉｍｅｄｅｐｅｎｄａｎｔｏｒｉｅｎｔａｔｉｏｎｄｅｇｒｅｅｏｆＣＯｍｏｌｅｃｕｌｅｓｉｎｄｕｃｅｄｂｙ
ｃｈｉｒｐｅｄｔｅｒａｈｅｒｔｚｐｕｌｓｅｉｎｃｏｍｂｉｎａｔｉｏｎｗｉｔｈｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄｌａｓｅｒｐｕｌｓｅ

图５为分子分别与啁啾太赫兹脉冲或飞秒激光结
合啁啾太赫兹脉冲相互作用后的转动态布居对比图。

取向程度的增强原因同飞秒激光结合其它类型太赫兹

脉冲类似。先由飞秒激光非共振激发分子至更高的转

动态，使分子共振跃迁频率更接近太赫兹脉冲频率，再

由啁啾太赫兹脉冲共振激发分子至相邻的转动态，实

　　

Ｆｉｇ５　ＲｏｔａｔｉｏｎａｌｐｏｐｕｌａｔｉｏｎｏｆｏｒｉｅｎｔｅｄＣＯｍｏｌｅｃｕｌｅｓｉｎｄｕｃｅｄｂｙｃｈｉｒｐｅｄ
ｔｅｒａｈｅｒｔｚｐｕｌｓｅｏｒｃｈｉｒｐｅｄｔｅｒａｈｅｒｔｚｐｕｌｓｅｉｎｃｏｍｂｉｎａｔｉｏｎｗｉｔｈａｆｅｍ
ｔｏｓｅｃｏｎｄｌａｓｅｒｐｕｌｓｅｗｈｅｎｔｈｅｐｕｌｓｅｓａｒｅｏｖｅｒ

现了更多的转动态分布，与此同时通过调节飞秒激光

与太赫兹之间的延时控制分子相邻转动态间的相位，

最终达到增强分子取向的效果。由图５可以看出，单
独的啁啾太赫兹脉冲只能激发分子至转动态 Ｊ＝２，而
加入飞秒激光后可以激发分子至转动态 Ｊ＝８，且奇偶
转动态的布居为：Ｐｏｄｄ＝０．４９６２，Ｐｅｖｅｎ＝０．５０３８，两者相
互接近，符合获得高取向值的特征，与参考文献［２２］
中描述的一致。

为了研究飞秒激光的加入可能带来的影响，对比

了相同太赫兹脉冲场强（０．９×１０７Ｖ／ｃｍ）下，飞秒激光
结合啁啾太赫兹脉冲及飞秒激光结合少周期太赫兹脉

冲两种方案的取向效果。图６是飞秒激光结合啁啾太
赫兹脉冲及飞秒激光结合少周期太赫兹脉冲分别与分

子相互作用后的取向程度与飞秒激光场强 Ｅｆｓ的关系
图。通过调节飞秒激光与太赫兹脉冲间的延时，得到

各自取向程度最大值 〈ｃｏｓθ〉ｍａｘ随飞秒激光场强的

变化，可以看出，飞秒激光结合啁啾太赫兹脉冲方案所

能取得的取向最大值始终大于飞秒激光结合少周期太

赫兹脉冲的情况。由此可以得出，即便是加入了飞秒

激光预激发，改变了分子转动初态的分布，但由于啁啾

太赫兹脉冲本身诱导分子取向的优越性（频率随时间

增大），飞秒激光结合啁啾太赫兹脉冲的方案依然能

　　

Ｆｉｇ６　ＲｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐｂｅｔｗｅｅｎｍａｘｉｍｕｍｄｅｇｒｅｅｓｏｆＣＯｏｒｉｅｎｔａｔｉｏｎａｎｄｐｅａｋ
ａｍｐｌｉｔｕｄｅｏｆｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄｌａｓｅｒｐｕｌｓｅｅｌｅｃｔｒｉｃｆｉｅｌｄＥｆｓ
ａ—ｉｎｄｕｃｅｄｂｙｃｈｉｒｐｅｄｔｅｒａｈｅｒｔｚｐｕｌｓｅｉｎｃｏｍｂｉｎａｔｉｏｎｗｉｔｈｆｅｍｔｏｓｅｃ
ｏｎｄｌａｓｅｒｐｕｌｓｅ　ｂ—ｉｎｄｕｃｅｄｂｙｆｅｗｃｙｃｌｅｐｕｌｓｅｉｎｃｏｍｂｉｎａｔｉｏｎｗｉｔｈ
ｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄｌａｓｅｒｐｕｌｓｅ
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第３９卷　第６期 杨明惠　飞秒激光结合啁啾太赫兹脉冲控制ＣＯ分子取向 　

够获得比飞秒激光结合少周期太赫兹脉冲更好的取向

效果。由于激光Ｒａｍａｎ激发分子跃迁效率很低，当场
强小于１０８Ｖ／ｃｍ时，跃迁至 Ｊ＝２转动态的分子已经
很少，增强分子取向的效果不太明显，而当场强增至

２×１０８Ｖ／ｃｍ时，增强效果已接近极限，同时为了避免
激光电离分子，更大场强的激光脉冲也不予考虑［２４］。

２．３　有限温度下的分子取向
在前两节中，作者假定分子转动温度为０Ｋ，然而

在现实实验中，分子是处在有限温度下的，分子转动态

布居应满足 Ｂｏｌｔｚｍａｎｎ分布。取向程度〈ｃｏｓθ〉可以写
成如下形式［２２］：

〈〈ｃｏｓθ〉〉（ｔ）＝

∑
Ｊｍａｘ

Ｊ
ｇＪｅｘｐ

－ＢＪ（Ｊ＋１）
ｋＢ

[ ]Ｔ ∑
Ｊ

Ｍ＝－Ｊ
〈ｃｏｓθ〉Ｊ，Ｍ（ｔ）

Ｑ （７）

式中，ｋＢ为玻尔兹曼常数，ｇＪ为分子自旋简并系数，Ｑ
为配分函数：

Ｑ＝∑
Ｊｍａｘ

Ｊ
ｇＪ（２Ｊ＋１）ｅｘｐ

－ＢＪ（Ｊ＋１）
ｋＢ

[ ]Ｔ
（８）

　　图７展示了不同温度下的飞秒激光结合啁啾太赫
兹脉冲诱导后的分子取向随时间的演化。在 １Ｋ，
１０Ｋ，２０Ｋ和３０Ｋ温度时，取向最大值 〈ｃｏｓθ〉ｍａｘ分别

为０．９０３２７，０．３６３９６，０．３１１３１和０．２７８４８。可以看出
随着温度的升高，取向程度逐渐减小。这意味着飞秒

激光结合啁啾太赫兹脉冲诱导分子取向的效率随温度

的升高而降低。其它参量与图４相同。

Ｆｉｇ７　ＴｉｍｅｄｅｐｅｎｄａｎｔｏｒｉｅｎｔａｔｉｏｎｄｅｇｒｅｅｓｆｏｒＣＯｍｏｌｅｃｕｌｅｓａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｒｏ
ｔａｔｉｏｎａｌｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓ

３　结　论

理论上研究了利用啁啾太赫兹脉冲来控制 ＣＯ分
子取向的一些特性，对比发现，利用啁啾太赫兹脉冲控

制ＣＯ分子取向优于利用少周期太赫兹脉冲，通过对
太赫兹脉冲频谱的分析，解释了啁啾太赫兹脉冲更易

激发分子跃迁至高转动态，进而能够获得更高的取向

值。采用了飞秒激光结合啁啾太赫兹脉冲的方案，研

究发现可在啁啾太赫兹脉冲峰值场强较低（０．９×

１０７Ｖ／ｃｍ）的情况下获得很高的取向程度（〈ｃｏｓθ〉 ＝
０．９１５０），理论上证明了可利用飞秒激光结合较低场
强的啁啾太赫兹脉冲得到较高程度的 ＣＯ分子取向，
有望用于利用低场强的啁啾太赫兹脉冲控制大转动周

期的气体分子的化学反应及光电离、解离等过程。最

后，研究了在有限温度下，温度对飞秒激光结合啁啾太

赫兹脉冲诱导后的分子取向的影响，发现了取向程度

随温度的升高而降低。
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