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宏观气体介质中的超快电子动力学过程

中文摘要

自激光脉冲问世起，对超短超强脉冲产生和应用的探索一直推动着现代科

学技术的前沿。基于超短激光脉冲开展的瞬态吸收光谱技术已成为探测和控制

微观超快电子动力学过程的有力手段。借助简单的单粒子响应，研究人员在许多

领域开展了大量实验和理论研究，取得了一系列重要成果，推动了人们对光与物

质相互作用过程的理解。作为一种全光学的探测手段，介质密度的增加能提高瞬

态吸收数据的信噪比，也能引起一系列新颖物理现象的出现，这需要突破稀薄介

质近似，考虑宏观传播效应的贡献。此外，复杂系统的动力学过程往往涉及多电

子运动，对其中电子关联效应的研究十分必要。本文主要借助飞秒和阿秒激光脉

冲，旨在更好地理解和操控宏观介质中的超快电子动力学过程，开展了以下理论

和实验研究：

1. 测量了铷原子蒸气 5s 2S1/2 → 5p 2P1/2,3/2 跃迁在不同激光脉冲强度和气

室温度（原子密度）下的吸收光谱，揭示了弱场激发及稀薄气体近似的局限性。

在静态吸收研究中，吸收光谱随脉冲强度的提高由自然的 Lorentzian线型变为非

对称的 Fano线型，并随原子密度的增加逐渐展宽，在峰位中心出现了一系列新

吸收峰。结合解析及数值计算，重现了共振线型的演化规律，并证实了其由自调

制及脉冲传播效应所决定。进一步地，通过两束时间延迟可调的飞秒近红外光

场，研究了从稀薄气体极限到更高密度情形下的铷原子瞬态吸收特性。实验发现

吸收谱线的轮廓随原子密度的增加逐渐展宽，并在峰位中心出现了新的子结构。

然而频谱在正负时间延迟上的演化截然不同，表明其背后存在不同的物理规律。

通过数值求解 Liouville-Maxwell方程，重现了吸收线型随激光强度和原子密度的

演化，并证实了吸收谱中正负时间延迟上的振荡来源于不同的能级相干通道。该

研究工作不仅有助于理解致密系统中的强场动力学过程，还为高频激光脉冲整形

提供了新方案。

2. 在理论上研究了简单原子能级体系在单束强场极紫外激光脉冲作用下的

动力学演化，进一步探究了瞬态吸收研究中常用的弱场激发近似的局限性。通过

Fano线型公式拟合吸收光谱中的共振线型，得到不对称因子 q及其对应的偶极

子相位偏移，并证实后者可用于量化在与脉冲相互作用过程后量子态间累积的相

位差。进一步地，探索了该相位差对驱动激光脉冲参数（峰值功率、中心频率、

脉冲宽度、啁啾等）的依赖，并结合非微扰的二能级解析模型对其演化规律做了

进一步的分析和解释。该工作证实了通过单束强场极紫外脉冲实现对电子超快

动力学过程控制的可能性，是对近年来阿秒瞬态吸收研究工作的有效补充。
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3. 通过阿秒瞬态吸收光谱学，在理论上提出并验证了一种操纵宏观介质共

振吸收特性的方案。在激发脉冲作用后通过另一束飞秒脉冲将上能级完全电离，

将系统的极化响应限制在一定时域范围内，从而实现在时域上裁剪激发脉冲在传

播过程中形成的后沿，改变其与主脉冲间的干涉结果。该方法首先被应用于氦原

子 2s2p自电离态，在理论上模拟了 Fano线型在宏观介质中的建立和整形。数值

计算结果在低原子密度的情形下与之前报道的实验结果实现了很好的一致。但

在单原子近似之外，吸收谱中出现了增强共振吸收峰以及光谱子结构，并与脉冲

时域新建立的特征间存在关联。随后，将这一时域选通技术应用至二能级体系，

研究了自然的 Lorentzian线型在宏观介质中的超快建立过程。数值和解析结果表

明，即便在中等光学厚度下，与自由演化情形相比，外场作用下介质对光脉冲的

共振吸收能被减弱，或实现超过 5个数量级的增强。在特定的时间延迟和原子密

度下，介质能实现对入射光场共振频率处超过 99.999%的吸收，称之为完美共振

吸收。进一步分析揭示在共振条件下，频域完美共振吸收峰与时域 0π 脉冲形成

间存在关联。通过数值求解 He 原子在单电子近似下的 Schrödinger 方程及三维

Maxwell传播方程，在理论上证实了该方案在真实介质中切实可行。这些研究结

果表明介质对驱动脉冲的吸收可通过调节附加脉冲的时间延迟和介质的光学厚

度来实现，为实现对阿秒动力学过程的控制提供了新的可能性。

4. 开展了氦原子气体 sp2,n± 自电离态的阿秒瞬态吸收测量，研究了其间的

电子关联效应。自电离是写入教科书的由电子关联效应主导的动力学过程，其中

单电子近似已不再适用。由于两电子间库仑相互作用，氦原子存在 sp2,n±两类自

电离态，其光吸收截面，能级宽度等参数截然不同。实验中在一束飞秒可见光脉

冲作用下，sp2,4−共振信号得到明显增强，并展现出与 sp2,n+系列能级截然不同

的动力学演化规律。进一步探究了吸收光谱信号对脉冲强度和气体密度的依赖，

并分析了传播效应在线型调控中的作用。对 sp2,n± 两类自电离态动力学过程的

研究有助于人们深入理解电子关联效应。

最后，我们对全文研究工作进行了总结并对未来工作进行了展望。

关键词：超短激光脉冲，超快动力学，瞬态吸收光谱学，宏观传播效应，Fano共

振
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ULTRAFAST ELECTRONIC DYNAMICS IN
MACROSCOPIC GASEOUS MEDIA

Abstract

Since the inception of the laser, the production and applicaton of intense ultra-

short light pulses have been pushing the frontiers of modern science and technology.

Transient absorption spectroscopy based on attosecond and femtosecond laser pulses

has turned out to be a powerful tool for probing and steering electronic dynamics.

By virtue of the single-atom response, experimental and theoretical investigations have

made great success in many fields and advanced our understanding of light-matter in-

teraction. As an all-optical technique, the rise in target density could not only increase

the signal-to-noise ratio of the transient-absorption data, but also induce a series of in-

teresting physical phenomena, which requires going beyond the approximation of a thin

medium and incorporating macroscopic propagation effects. In addition, the dynamical

processes of complex systems often involve multielectrons, in which the considera-

tion of electron correlation effects is necessary. Aiming for a better understanding and

manipulation of ultrafast electronic dynamics in macroscopic media, we perform the

following experimental and theoretical investigations:

1. We measure the spectral signatures of the two single-electron transitions 5s
2S1/2 → 5p 2P1/2,3/2 in Rb gas with different laser intensities and cell temperatures

(atomic densities) by static and transient absorption spectroscopy, and observe the break-

down of the weak-excitation and dilute-gas approximations. In static absorption inves-

tigation, the resonant absorption profiles change from natural Lorentzian to Fano line

shapes with the increase of pulse intensity. Further, as the atomic density increases, we

observe broader Fano-like shapes and the appearance of novel substructures in absorp-

tion lines. Boths effects observed in the experiment are well-described by analytical

and numerical calculations, and the resulting spectral lines are revealed to be governed

by the coexistence of self-modulation and propagation effects. Moreover, by employ-

ing two near-infrared pulses with a variable interpulse delay to excite and couple the

Rb atoms, their transient absorbance is measured from the dilute-gas limit into high-

densities cases. Our results reveal that the absorption lines are reshaped with substruc-

tures emerging therein with increasing atomic density. However, the spectral evolutions

are rather distinctive for positive and negative time delays, pointing towards differ-

ent mechanisms behind them. By numerically solving the coupled Liouville-Maxwell
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equations, we reproduce the intensity- and density-controlled line shapes, and validate

that the oscillating signals for negative and positive time delays orginate from different

coherence channels. These results not only pave the way toward studying strong-field

dynamics in dense systems, but could also be applied in the shaping of high-frequency

pulses.

2. Motivated by the limitation of weak-field excitation and the pioneer experimen-

tal demonstration of strong-field dressing of atomic double excitation, we theoretically

investigate the coherent excitation and manipulation of a two-level system with ultra-

short intense extreme-ultraviolet laser fields. By fitting the resonant absorption line

shape with Fano profile, we obtain the asymmetric parameter q and the corresponding

dipole phase offset. The latter quantifies the phase difference of the state coefficients

after the interaction with the laser pulses. The dependence of this phase excursion on

different driving pulse parameters (pulse intensity, central frequency, pulse duration,

chirp) is further explored, which can be well-explained by a nonperturbative analyti-

cal model using rectangular driving pulses. The present investigation of strong-field

dressing effects marks a different way to control electronic dynamics at short wave-

lengths, and is complementary to recent attosecond transient absorption studies treating

extreme-ultraviolet pulse excitation perturbatively.

3. Through attosecond transient absorption spectroscopy, we introduce and demon-

strate a general approach to manipulate the resonant absorption property of a macro-

scopic medium. By emptying the population of the excited state after its excitation,

the polarization decay of the target system is temporally reshaped and confined. The

tunable temporal gate between excitation and termination allows us to tailor the tail of

the excitation pulse developed during propagation, which thus interferes controllably

with the original pulse. Firstly, we employed this approach to the 2s2p autoioniza-

tion state in helium, and simulated the formation and reshaping of a Fano resonance

in macroscopic media. The numerical calculations in low pressure agree well with

the previously reported experimental results. However, beyond the region where the

single-atom approximation holds, we observed the emergence of spectral spikes and

spectral substructures. By further analysis, the links between these features imprinted

in spectral profiles and the formation of temporal characteristics in the excitation field

are identified. Afterwards, the time-gating approach is applied to an ensemble of two-

level systems. The numerical and analytical results demonstrate that even at moderate

optical depths, the resonant absorption of light can be reduced or significantly enhanced
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by more than 5 orders of magnitude relative to that without laser manipulation. Further-

more, the quasicomplete extinction of light at the resonant frequency, here referred to as

resonant perfect absorption, can be achieved at certain conditions. For the special case

of resonant excitation, it is revealed to be connected with the formation of zero-area

pulses in the time domain. The presented concept is further supported by large-scale

calculations of the coupled time-dependent Schrödinger equation in the single active

electron approximation and the Maxwell wave equation in helium. These results sug-

gest that the absorbance of the system could be switched very drastically through an

auxiliary pulse and optical depth, which marks possibilities of controlling attosecond

dynamics.

4. We report the attosecond transient-absorption measurement of sp2,n± doubly

excited states in helium gas, and investigate the electron correlation effects. A textbook

example governed by electron-electron correlation is autoionization, where the picture

of single active electron breaks down. Due to the Coulomb interaction between the two

electrons, there are two kinds of autoionization states in helium, sp2,n±, which possess

distinct parameters such as photoabsorption cross sections and energy widths. Exper-

imentally, the spectral signature of sp2,4− gets significantly enhanced in the presence

of a moderately intense visible pulse, and exhibits different dynamical behavior com-

pared with sp2,n+ states. We further measure the results for different pulse intensities

and gas pressures, and analyze the roles of propagation effects in the spectral line-shape

manipulation. The understanding of these dynamics would enable a closer scutiny of

electron-electron correlations.

Finally, the conducted investigations in the present dissertation are summarized

and the future explorations are proposed.

KeyWords: ultrashort laser pulse, ultrafast dynamics, transient absorption spectroscopy,
macroscopic propagation effects, Fano resonance

V



目 录

中文摘要 ............................................................................................ I

英文摘要 ............................................................................................ III

第一章 绪论 ..................................................................................... 1

1.1 高次谐波及阿秒脉冲产生 ........................................................... 1

1.2 阿秒瞬态吸收研究现状 .............................................................. 8

1.3 本文的研究内容与意义 .............................................................. 12

第二章 理论方法.............................................................................. 14

2.1 少能级体系数值模拟 ................................................................. 14

2.2 连续态绝热消去与恢复 .............................................................. 15

2.3 脉冲传播效应 ........................................................................... 20

第三章 铷原子蒸气的飞秒吸收光谱研究 ....................................... 23

3.1 引言 ........................................................................................ 23

3.2 实验装置 .................................................................................. 23

3.3 静态吸收研究 ........................................................................... 25

3.3.1 自调制效应 .................................................................... 25

3.3.2 传播效应 ....................................................................... 27

3.3.3 数值结果 ....................................................................... 30

3.4 瞬态吸收研究 ........................................................................... 32

3.4.1 实验结果 ....................................................................... 32

3.4.2 数值结果 ....................................................................... 33

3.4.3 解析模型 ....................................................................... 36

3.5 小结 ........................................................................................ 38

第四章 单束极紫外脉冲对原子激发的直接操纵 ............................ 39

VI



4.1 引言 ........................................................................................ 39

4.2 理论方法 .................................................................................. 40

4.2.1 数值方法 ....................................................................... 40

4.2.2 共振情形下的普适解 ....................................................... 41

4.2.3 近共振情形下的解析解 .................................................... 41

4.3 线形变化的分析 ........................................................................ 42

4.4 脉冲参数的影响 ........................................................................ 42

4.4.1 激光强度及中心频率 ....................................................... 43

4.4.2 激光持续时间 ................................................................. 46

4.4.3 激光啁啾 ....................................................................... 47

4.5 小结 ........................................................................................ 48

第五章 共振线型在宏观介质中的建立及完美共振吸收 ................ 49

5.1 引言 ........................................................................................ 49

5.2 Fano共振在宏观介质中的建立.................................................... 50

5.2.1 理论方法 ....................................................................... 50

5.2.2 结果讨论 ....................................................................... 51

5.3 0π 脉冲诱导产生的完美共振吸收 ................................................ 55

5.3.1 引言 .............................................................................. 55

5.3.2 数值方法及结果讨论 ....................................................... 56

5.3.3 解析模型的推导.............................................................. 60

5.3.4 光谱分辨率的影响 .......................................................... 62

5.4 脉冲、系统及介质参数的影响 .................................................... 62

5.4.1 脉冲宽度及中心频率 ....................................................... 63

5.4.2 上能级衰减时间.............................................................. 64

5.4.3 非高斯时域脉冲形状 ....................................................... 64

5.4.4 稀薄气体极限 ................................................................. 65

VII



5.4.5 三能级情形 .................................................................... 66

5.5 小结 ........................................................................................ 67

第六章 氦原子气体双激发态阿秒瞬态吸收研究 ............................ 69

6.1 引言 ........................................................................................ 69

6.2 实验装置 .................................................................................. 69

6.3 实验测量与数据处理 ................................................................. 73

6.4 实验结果及讨论 ........................................................................ 74

6.5 小结 ........................................................................................ 79

第七章 总结与展望 .......................................................................... 80

7.1 全文总结 .................................................................................. 80

7.2 工作展望 .................................................................................. 80

附录 A 阿秒极紫外脉冲驱动光源 .................................................. 82

A.1 飞秒激光系统 ........................................................................... 82

A.2 中空光纤及啁啾镜 ..................................................................... 84

A.3 脉冲表征 .................................................................................. 86

参考文献 ............................................................................................ 88

在学期间的研究成果 ......................................................................... 98

致 谢 ............................................................................................ 100



兰州大学博士学位论文 宏观气体介质中的超快电子动力学过程

第一章 绪论

医用的 X射线、皎洁的月光与走入寻常百姓家的微波，本质为不同波长的电
磁波。伴随着对“光”的开发和利用，人类走出了日出而作，日落而息的农耕文

明，而对广义电磁信号的探索和应用，正一步步革新现代文明的生产生活方式。

蔚蓝的海水、绚丽的焰火、五彩的颜料、以及太阳连续光谱中的暗线，物质

表面或内部对可见光的选择吸收和发射（以及反射、透射），构成了琳琅满目、五

彩缤纷的物质世界。在微观层面研究和控制粒子的运动，有助于人们理解和操控

介质的吸收和发射特性，从而更好地认识和改造世界。

工欲善其事，必先利其器。短曝光时间的的相机，回答了高速奔跑中的马儿

是否存在四条腿同时离地的时刻。伴随着超短脉冲技术的不断发展，对微观超快

过程的探究，也从飞秒 (1 fs = 10−15 s)、阿秒 (1 as = 10−18 s) 走向了仄秒 (1 zs
= 10−21 s)。科学家们对未知总是心驰神往，也正努力尝试揭示万物万象的规律。

1.1 高次谐波及阿秒脉冲产生

1960年，Maiman制成了世界上第一台激光器。有别于普通光源，激光的高
方向性和时空相干性为古老的光学注入了新的活力。激光技术在随后的几十年间

得到了空前的发展，脉宽不断降低，强度逐渐提高。调 Q技术 [1]
的发明将脉冲激

光的持续时间从微秒 (1 µs = 10−6 s)降到了纳秒 (1 ns= 10−9 s)。锁模技术 [2]
的诞

生和发展及宽增益染料激光介质
[3]
的应用将脉冲压缩至皮秒以下 (1 ps = 10−12

s)，超快激光进入飞秒时代 [4]
。1987年，R. L. Fork等人通过结合光栅对及棱镜

对补偿脉冲的二阶及三阶色散，将脉冲宽度压缩至了 6 fs [5]。随着掺钛蓝宝石晶
体 (Ti:Sapphire)替代了有机染料分子作为增益介质，超短脉冲激光器性能得到了
明显提升，结构更加紧凑，操作也更为便利，但脉冲宽度在这段时期内没有质的

进步。对于脉冲强度，由于自聚焦等非线性效应的影响，飞秒激光在共振腔内的

直接放大不太可行。受雷达领域技术的启发，Donna Strickland和 Gérard Mourou
在 1985年采用啁啾脉冲放大技术 (Chirped Pulse Amplification, CPA) [6]，解决了这
一难题。其原理如图 1-1所示，这一技术成功将脉冲峰值功率提升至拍瓦 (1 PW
= 1015 W/cm2)量级，被授予了 2018年 Nobel物理学奖，一直沿用至今。

尽管通过多路不同中心波长的激光脉冲合并的光场相干合成技术，在可见及

其相邻频段已能实现亚周期甚至短于 1 fs的激光脉冲 [7]
。为了实现在阿秒量级的

原子分子中电子运动的自然时间尺度下研究微观世界超快动力学过程，激光脉冲

1
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Grating pair,
pulse stretcher

Grating pair,
pulse compressor

Amplifier

CPA - chirped pulse amplification

1 2 3Short light pulse 
from a laser.

The pulse is stretched,
which reduces
its peak power.

The stretched
pulse is amplified.

4 The pulse is compressed 
and its intensity increases 
dramatically.

©Johan Jarnestad/The Royal Swedish Academy of Sciences

图 1-1 啁啾脉冲放大原理示意图。图源瑞典皇家科学院。

需转向载波频率更高，振荡周期更短的极紫外 (extreme-ultraviolet, XUV/EUV)及
X射线波段。1987年前后，A. McPherson等人 [8]

及M. Ferray等人 [9]
发现，高强

度的皮秒量级激光与惰性气体相互作用后，能放出光子能量为驱动光场频率整

数（奇数）倍的相干辐射，称为高次谐波 (High-Harmonic Generation, HHG)。典
型的 HHG光谱如图 1-2所示：低阶谐波强度随谐波阶次增加迅速降低，与微扰
论预言结果一致；随后光谱在很大带宽内强度几乎不变，为平台区；最后谐波强

度再次迅速降低，直至消失。通常称平台区最高阶次（截止区开始阶次）为截止

阶。理论学者随后预言，具有合适相位关系的高次谐波可产生时域特征宽度为阿

秒量级的脉冲串
[10, 11]
。

1993年，P. B. Corkum [13]
以及 K. J. Schafer [14] 等人提出了气体高次谐波产生

的半经典模型，也称“三步模型”。其核心思想如下：首先，当驱动光场强度足够

高时，离子库仑势被压低，束缚态电子隧穿出势垒，成为自由电子，初速度近似

为零；电子在激光场中运动，运动轨迹可由经典力学牛顿运动方程描述；激光电

场反向后，部分电子得以返回与母离子结合，释放高次谐波光子。半经典三步模

型对 HHG产生过程提供了直观的物理图像，M. Lewenstein等人随后基于强场近
似，为该过程提供了量子诠释

[15]
，如图 1-3所示。由于 HHG产生过程极度依赖

于驱动脉冲偏振，P. Corkum等人随后通过两束垂直偏振的脉冲驱动，在理论上
预言了孤立阿秒脉冲的产生

[16]
。由于能量守恒，高次谐波光子能量包含了电子的

电离能及其在电场中获得的动能，截止阶能量表达式如下
[13]
，其与 J. L. Krause

2
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图 1-2 典型的 HHG光谱
[12]
。低于电离势的谐波 (Below-Threshold Harmonics, BTH)强

度随阶次增加迅速下降，平台区强度几乎不变，截止阶后谐波强度迅速降低。

等人从数值求解 Schrödinger方程计算的谐波谱中总结的经验公式一致 [17]

EHHG,cutoff = Ip +3.17Up. (1-1)

其中 Ip 为电离势，Up 为有质动力势，即电子在电场中周期性振荡的平均动能，

Up =
e2E2

4mω2 ∝ Iλ 2。上式中 e和 m分别为电子电荷和质量，E 为电场强度，I 为激

光强度，λ 和 ω 分别为激光波长和角频率。由于稀有气体较高的电离势 Ip，其

被常用作高次谐波产生介质。此外，由式 (1-1)及Up的表达式可知，驱动光场波

长越长，产生的高次谐波截止频率越高。而载波频率越高，对应的光学振荡周期

越短。2012年，T. Popmintchev将中红外飞秒激光脉冲通入充有高压 He气的波
导管中，在实验上测到了高达 5000阶，频谱宽度大于 0.7 keV，理论上支持产生
2.5 as时域脉宽的 HHG光谱，如图 1-4所示。因此，采用中红外脉冲激光作为驱
动光源成为了产生软 X射线甚至更高光子能量，更短激光脉宽的重要手段。

半经典的“三步模型”和强场近似下的量子模型都预言，对线偏振的多周期

飞秒脉冲，其驱动产生的 HHG在时域上对应于一串重复频率为基频光场半周期
的阿秒脉冲。由傅里叶变换，它们的干涉导致了频域分立的梳状谐波谱的出现，

梳齿间的间隔为 2ω。对于许多研究，从阿秒脉冲串中分离出孤立阿秒脉冲是十

分有价值的，该选通过程类似于飞秒激光技术中从锁模脉冲串中通过 Pockels盒
挑选出单个脉冲。实验上常用的选通方法分为分为两类

[20]
，一类是在单原子层

面，通过操纵再碰撞的电子，使得仅有在驱动光场某半周期内产生的谐波占据主

导地位，如振幅门 (amplitude gating) [21--23]、电离门 (ionization gating) [24--27]、偏振门
(polarization gating) [16, 28, 29] 及双光门 (double optical gating) [30--33] 等；第二类是通过

3
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图 1-3 高次谐波产生阿秒脉冲物理图像
[18]
。(a)-(d)半经典“三步模型”。(e)量子视角。

电离将波函数分为两部分：一部分仍在原轨道 Ψg，电子波包 Ψc在连续态中运动。类似

于 (a)-(d)，当驱动光场将 Ψc拉回母离子，波函数的干涉将诱导偶极响应，释放光波。在

此过程中，回碰的电子波包动能、幅度和相位将通过电偶极矩转移到光脉冲中。

操纵光束使得不同半周期具有不同波前，其驱动产生的 HHG具有不同指向，通
过空间分离即可得到孤立阿秒脉冲，常见的方式包含非共线选通门 (noncollinear
optical gating) [34, 35] 及阿秒灯塔 (attosecond lighthouse) [36, 37]。

图 1-4 相位匹配条件下 HHG谱随驱动脉冲波长的演化
[19]
。3.9 µm脉冲驱动下产生的

千电子伏量级 HHG带宽，其傅里叶变换极限为时域宽度 2.5 as的 X射线脉冲。
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图 1-5 孤立及两个阿秒脉冲产生
[38]
。(a), (c)少周期 (5 fs，800 nm)脉冲驱动下产生的高

次谐波时频图。(b), (d)高次谐波频谱，其截止区分别为连续谱和振荡谱。滤出正 (a), (b)

及余弦形 (c), (d)驱动脉冲产生的谐波谱高频成分，可在时域上分别产生孤立及双亚飞秒

极紫外脉冲。

上述主要选通技术原理简要说明如下：振幅门中采用载波包络相位 (Carrier
Envelope Phase, CEP)稳定的少周期飞秒驱动脉冲，并配以合适的滤波片以滤出
截止区；图 1-5展示了该方案下驱动脉冲 CEP的影响。电离门的核心为通过电离
产生的等离子体破坏高次谐波相位匹配 (phase matching)条件，使得谐波发射局
限于驱动脉冲前沿的 1 -2个半周期内，如图 1-6所示。偏振门中，驱动脉冲的椭
偏率随时间变化，使得电子仅在很小的时间窗口内能与母离子再碰撞，如图 1-7
所示。双光门中采用基频光及其二倍频，由于倍频光破坏了基频光的电场对称

性，使得产生的阿秒脉冲间隔提高为一个基频光振荡周期。再结合偏振选通，可

提高所需的偏振门宽度，使得多周期脉冲驱动产生孤立阿秒脉冲成为了可能。阿

秒灯塔中，驱动脉冲时空耦合，波前随时间连续变化，每半周期内产生的 HHG
具有不同空间指向。当该差异大于光束发散角，阿秒脉冲串在远场不同位置处则

分离为一系列孤立阿秒脉冲，如图 1-8所示。
2001年，P. M. Paul等人基于双光子干涉的阿秒拍频重构技术 (Reconstruction

5
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图 1-6 振幅门与电离门的比较
[26]
。(a)传统振幅门产生孤立阿秒脉冲方案中，脉冲可用

频谱由驱动光场峰值附近临近半周期的电场强度差决定。(b)在电离门中，由于驱动脉冲

上升沿强度变化更为剧烈，上述强度差更大，可利用的阿秒脉冲频谱更宽。

图 1-7 偏振门
[39]
。一束左旋和右旋的脉冲合成了一束椭偏率随时间变化的脉冲，由“三

步模型”，再碰撞仅在脉冲中间椭偏率接近为 0时才能发生。

of Attosecond Beating By Interference of Two-photon Transitions, RABBITT)，首次
报导了时域宽度为 250 as的脉冲串 [41]

；同年，M. Hentschel等人借助阿秒条纹技
术 (attosecond streaking)，首次从阿秒脉冲串中孤立并表征了时域宽度为 650 as的
单个阿秒脉冲

[21]
，这标志了阿秒科学的诞生。2017年，瑞士Wörner课题组采用

1.8 µm的中红外驱动光源，在 Ar气中产生了迄今最短的 43 as脉冲 [40]
。

近年来，强场超短激光脉冲驱动固体
[42]
、液体

[43]
等介质产生高次谐波也取
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图 1-8 阿秒灯塔
[39]
。(a)实验装置示意图。光路中插入一对不对齐的光楔，使得脉冲在

焦点处具有空间啁啾，每半周期内驱动产生的阿秒脉冲指向不同的空间方向。(b)焦点处

具有空间啁啾的驱动脉冲光谱。(c)-(e)该脉冲驱动产生的 XUV光理论计算结果。

得了重要的理论和实验进展。但在阿秒物理领域，通过稀有气体介质产生高次谐

波已成为较为成熟的技术手段，物理机制最为清晰，相较与其它方案能提供较高

图 1-9 条纹谱及重建的激光脉冲
[40]
。(a)实验测量及 (b)重建的阿秒条纹谱。重建得到

的 (c)阿秒软 X射线脉冲和 (d)飞秒中红外驱动脉冲。

7
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图 1-10 吸收光谱原理示意图。入射光束包含宽带频谱，穿过待测样品时与其跃迁频率

匹配的光谱成分将被吸收，相应强度减小。通过对比透射光谱相对于入射光谱的衰减，可

以得到介质吸收信号。图源维基百科。

的光子通量，且是一种台面式的方案，是目前应用最广的超短极紫外光源。

阿秒物理蕴含的丰富科学价值及广阔应用前景吸引了国内科研学者的关注，

许多知名院校和研究所中各类基础及应用研究正如火如荼开展。中国科学院物

理研究所魏志义团队于 2013年报道了 160 as孤立阿秒脉冲的测量结果 [44]
。2020

年，华中科技大学陆培祥团队 (∼270 as) [45]，国防科技大学赵增秀团队 (∼88 as) [46]

和中国科学院西安光学与精密机械研究所赵卫团队 (∼159 as) [47] 相继实现了孤
立阿秒脉冲的产生和测量。各大课题组在高次谐波产生

[48--52]
，超快分子电离解

离
[53--55]

等领域取得了一系列重要的理论及实验成果。

1.2 阿秒瞬态吸收研究现状

传统的吸收光谱学主要通过测量介质对电磁辐射的吸收，研究被测样品元素

组成及其含量，如图 1-10所示。1802年，英国化学家William HydeWollaston首次
发现了太阳连续光谱中的暗线

[56]
。1814年，德国物理学家 Joseph von Fraunhofer

独立地发现了这些谱线并对其开展了系统性的测量，称为 Fraunhofer 线。1859
年，德国海德堡大学的 Gustav Kirchhoff与其同事 Robert Bunsen通过将一架直筒
望远镜和三棱镜组合，制成了一台光谱仪，并系统性地分析了太阳的吸收光谱。

通过与原子特征发射谱线对比，他们推断了太阳大气中的元素组成，开创了光谱

分析法。

通过高次谐波产生的宽带 XUV 脉冲的一个主要应用是阿秒瞬态吸收测量。
阿秒瞬态吸收光谱学 (Attosecond Transient Absorption Spectroscopy, ATAS)为一种
有效研究超快动力学过程、全光学的探测方法。其本质为时间分辨的泵浦-探测

8
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图 1-11 阿秒瞬态吸收光谱探究原子内电子运动过程
[57]
。(a)少周期 NIR脉冲通过光致

电离 Kr原子，随后的阿秒 EUV脉冲将 Kr+ 激发至响应激发态，瞬态 EUV吸收光谱通

过测量不同时间延迟处的 EUV透射信号得到。(b)电离前后的 EUV透射光谱。(c)实验

装置简要示意图。

技术，核心为时间延迟可调的两束超短脉冲。通常情形下，其采用一束少周期飞

秒可见 (visible, VIS)或近红外 (near-infrared, NIR)脉冲激发样品，并用另一束孤
立阿秒脉冲或阿秒脉冲串探测样品的动力学演化。与光电子、光离子测量相比，

光谱测量能实现更高的频谱分辨率，数据收集效率更高，且不受空间电荷效应的

限制，可应用于致密介质的测量。其次，孤立阿秒脉冲的宽带连续光谱还提供了

对多共振动力学过程的同时测量。

2010年，德国马克斯普朗克量子光学研究所 F. Krausz团队开展了第一个阿
秒瞬态吸收实验研究，探测了 Kr+ 离子自旋轨道波包间相干的建立，以及价电

9
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子波包的运动
[57]
，如图 1-11所示。同年，Z. Chang团队开展了第一个利用孤立

阿秒脉冲 (∼140 as)对原子系统 Fano共振的瞬态吸收测量，并证实了强激光场对
自电离过程的控制

[58]
。该团队后续发现了 He原子单激发态亚周期的 ac Stark偏

移及吸收线型展宽，证实了束缚电子也能实现对外加光场的近瞬时响应
[59]
。在

2013年，C. Ott等人提出了一种普适的时域相位形式，将 Fano线型的不对称因
子 q与介质时域极化响应函数的相位 ϕ 联系起来，并在实验上通过调节近红外

脉冲的强度，实现了 He原子中单激发态自然的 Fano线型到 Lorentzian线型，以
及双激发态自然的 Lorentzian线型到 Fano线型的转变 [60]

，如图 1-12所示。其次，
关联的两电子波包可从 2s2p和 sp2,3+ 的拍频信号中重建得出。通过改变脉冲强

度调节两自电离态间的耦合，并将 Fano共振作为相位灵敏的量子干涉仪，可用
于实现两关联电子运动的相干控制

[61]
。此外，由于自电离过程存在一定寿命，该

课题组还于 2016年通过一强激光脉冲在不同时间延迟处终止 2s2p态的自电离，

报导了 Fano共振在超快时间尺度上的建立 [62]
，如图 1-13所示。进一步地，基于

因果律，在超短脉冲激发近似下，单个时间延迟下的吸收线型可用于重建系统时

域的极化响应
[63]
。在 2023年，俄亥俄州立大学 Louis F. DiMauro团队还报导了

Kramers–Kronig关系在阿秒瞬态吸收光谱中的适用性检验结果 [64]
。

气相原子体系之外，阿秒瞬态吸收光谱在更复杂的分子（气、液相）、固体介

质的研究中也取得了巨大成功。最近几年间，加州大学伯克利分校 S. Leone课题
组借助该技术，开展了含卤素原子的双原子

[65]
及多原子分子

[66, 67]
介质中圆锥交

叉 (conical intersections)研究。通过高次谐波产生的“水窗”(284 -543 eV)区域软
X射线，Y. Pertot等人研究了 CH4及 SF6分子离子的解离动力学

[68]
，为在超短时

间尺度上观测化学反应奠定了基础。N. Saito等人同时观测到了 NO分子从阿秒
到亚皮秒的电子、振动及转动动力学过程

[69]
。2021年，P. Peng等人利用 NIR脉

冲激发 H2/D2分子的转动波包，通过 XUV吸收线型提取了偶极响应的相位，证
实了分子基态转动态相干对吸收线型的控制

[70]
。对于固体介质中超快电子动力

学过程的研究有望实现绝缘体到导体的超快光致转变，提高电子学元件的响应时

间，提升信息及信号处理能力
[71]
。2013年，M. Schultze等人首先将 ATAS推广

到了固体介质的研究，并证明了超快激光可以控制电介质 (dieletrics) SiO2的物理

特性，该过程可逆且响应时间极短
[72]
。随后，其又用该方法研究了半导体 Si中

的超快载流子光注入，并结合理论模拟将该过程解释为光场作用下的电子隧道电

离
[73]
。在 2017年，M. Lucchini等人研究了少周期飞秒脉冲作用下多晶金刚石薄

膜 (polycrystalline diamond pellicle)中的动态 Franz–Keldysh效应，并将带间电流
解释为导致该现象的主要物理机制

[74]
。

近年来，伴随着自由电子激光 (Free Electron Laser, FEL)技术的发展及其实

10
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图 1-12 吸收线型在外场下的调控
[60]
。在时域宽度为 7 fs，脉冲强度约为 2.0 × 1012

W/cm2，晚于阿秒激发脉冲约 5 fs的飞秒激光脉冲作用下，He原子双激发态自然的 Fano

线型 (a)转变为对称的 Lorentzian线型 (b)，单激发态自然的 Lorentzian线型 (c)在外场下

转变为不对称的 Fano线型 (d)。

图 1-13 Fano共振在时域的建立
[62]
。(a)线型建立过程中的时频联系。(b)实验测量到的

He原子 2s2p态瞬态吸收光谱。

11
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图 1-14 强激光场直接调制 Fano共振实验过程及原理示意图
[75]
。(a)与双电子跃迁共振

的强场 XUV脉冲与介质相互作用，有无 He靶气体存在时的透射光谱分别由红色和黑色

曲线所示。(b) He原子能级示意图。在脉冲宽度 ∆T 内，强激光场缀饰诱导产生瞬态能级

偏移 ∆E，体现为系统的极化响应相位偏移为 ∆ψ。

验光源的建设，FEL脉冲也开始广泛地用于超快时间分辨的泵浦-探测测量。不
同于高次谐波产生的高频脉冲，FEL激光提供的高光子通量使得在极紫外、X射
线波段的非线性光学研究，以及全 XUV的泵浦探测测量开展成为了可能。例如，
德国马克斯普朗克核物理所的 T. Pfeifer和 C. Ott领导的研究小组证实了单束极
紫外脉冲对 He原子 2s2p自电离态吸收线型的控制

[75]
，Ne2+ 能级的 ac Stark偏

移
[76]
，以及 CH2I+2 解离过程中的分子结构变化

[77]
。最近，他们还结合了 FEL及

高次谐波产生的极紫外脉冲，开展了 XUV-FEL-pump–XUV-HHG-probe的瞬态
吸收测量，研究了 O2离子的解离动力学。

1.3 本文的研究内容与意义

随着超快物理的研究逐渐深入至更加复杂、致密的介质系统，常用的单原子

响应近似已不再适用，探究激光脉冲在介质中传播所引入的物理效应十分必要。

其次，复杂系统的动力学过程往往涉及多电子运动，对电子关联效应的研究有助

于深入理解多体问题，并检验现有理论模型的适用性。在本文中，我们将结合飞

秒及阿秒激光脉冲，在理论和实验上对原子系综开展静态及瞬态吸收研究。特别

地，我们关注于单原子响应及单电子近似之外的动力学演化，探究激光与物质的

12
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集体相互作用以及电子关联效应所带来的新物理现象。

第二章介绍了本文所采用的理论方法。包含了单原子近似下少能级体系动力

学演化的数值模拟，以及处理连续态所采用的绝热消去与恢复，并进一步地引入

脉冲传播的处理。

第三章介绍了同色非共线飞秒泵浦-探测装置，以及通过其开展的 Rb原子蒸
气静态和瞬态吸收测量。通过研究系统吸收线型随脉冲强度和气室温度（原子密

度）的演化，揭示了弱场激发和单原子响应近似的局限性，并结合理论计算重现

了实验结果，阐明了相干在线型调控中的作用。

第四章研究了简单二能级体系在单束强场极紫外脉冲作用下的动力学演化。

探索了系统共振吸收线型及相应的偶极子相位偏移对驱动激光脉冲参数的依赖，

并结合非微扰解析模型对其演化规律开展了分析解释。该项研究揭示了常用的三

种用于模拟瞬态吸收光谱线型变化模型的不适用性，是对近年来微扰处理 XUV
激发过程的阿秒瞬态吸收研究的有效补充，其还有助于实现高频脉冲对超快原子

动力学过程的直接控制。

第五章模拟了 Fano及 Lorentzian线型在宏观介质中的建立，并在理论上提
出并验证了一种通过在时域上裁剪激发脉冲在传播过程中形成的后沿，改变其

与主脉冲间的干涉结果，从而操纵宏观介质共振吸收特性，并在特定条件下实现

完美共振吸收的普适方案。进一步地，通过数值求解 He原子在单电子近似下的
Schrödinger方程及三维 Maxwell传播方程，还证明了该方案在真实介质中切实
可行。

第六章开展了 He原子气体双激发态的阿秒瞬态吸收测量。介绍了所用的阿
秒瞬态吸收束流线，在实验上观察到了吸收谱中 sp2,4−特征信号在外场作用下的

增强，以及其展现的与其余能级截然不同的动力学演化规律，并探究了其光谱信

号对脉冲强度以及靶气体密度的依赖。对 He原子两类自电离态不同动力学行为
的研究，有助于更深入地理解电子关联效应。

第七章为全文总结及未来工作展望。
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第二章 理论方法

本章主要介绍论文研究工作开展中主要涉及到的理论方法，从单原子响应近

似下少能级体系动力学演化的数值模拟出发，包含波函数及密度矩阵描述，以及

对连续态存在情形的简化处理，随后引入脉冲传播效应。

2.1 少能级体系数值模拟

尽管大规模 (large-scale)的基于求解系统波函数在空间和时间上演化的计算
已经能很好地重现实验结果，但少能级模型 (few-level model)由于结构简单，应
用方便，在简化问题、分析内在物理规律方面扮演着不可或缺的作用。在非相对

论量子力学框架下，量子系统的动力学演化由含时 Schrödinger方程描述 [在本论
文中，若非特别说明，均采用原子单位制 (atomic units) h̄ = me = e = a0 = 1]

i
∂
∂ t

|Ψ(t)⟩= Ĥ0|Ψ(t)⟩. (2-1)

在相互作用图像 (interaction picture，又称Dirac picture)下，系统的Hamilton量
可分为两部分 Ĥ = Ĥ0+V̂。Ĥ0表示体系本身（与外界无相互作用时）的Hamilton
量，不显含时间 t；V̂ 为体系与外界的相互作用。由态叠加原理，系统的波函数

可表示为正交归一化基底 |n⟩的线性叠加

|Ψ(t)⟩=
n

∑
1

cn(t)|n⟩, (2-2)

量子态的复系数 cn(t) = ⟨n|Ψ(t)⟩代表了线性叠加态 |Ψ(t)⟩中 |n⟩的权重及相位。
将波函数的表达式 (2-2)带入 Schrödinger方程 (2-1)，可得态系数的含时演化满足
的微分方程

i


ċ1

ċ2
...

ċn

=


E1 V12 V1n

V21 E2 V2n
. . .

Vn1 Vn2 En




c1

c2
...

cn

 . (2-3)

在偶极近似，长度规范下系统与激光场相互作用势能 V̂ = −E(t)n · d̂，其中
n为电场偏振方向上的单位矢量，d̂为偶极算符。在后文中，我们仅考虑线偏振

的激光电场，哈密顿量中的非对角元可表示为

V̂i j = ⟨i|V̂ | j⟩=−di jE(t). (2-4)
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在本文所述研究工作中，我们关注于系统的偶极响应，其正比于电偶极矩的期待

值

P(t) = N d(t) = N⟨Ψ(t)|d̂|Ψ(t)⟩= N ∑
n,m

c∗n(t)cm(t)dnm, (2-5)

其中 N 为原子密度。单原子近似下，光密度与偶极响应可通过下式联系
[78]

ODs(ω,τ) ∝ −ω Im[d̃(ω)/Ẽ(ω)]. (2-6)

仅关注共振能量附近时，上式可简化为

ODs(ω,τ) ∝ −Im[d̃(ω)]. (2-7)

此外，量子系统还可通过密度矩阵描述，定义与量子态 |Ψ(t)⟩相应的密度算
符

ρ(t) = |Ψ(t)⟩⟨Ψ(t)|= ∑
n,m

ρnm|n⟩⟨m|. (2-8)

密度矩阵的表达式为

ρnm(t) = ⟨n|ρ(t)|m⟩= cn(t)c∗m(t), (2-9)

其对角元 ρnn(t) = |cn(t)|2为系统在 |n⟩态的布居，非对角元 ρnm(t) = cn(t)c∗m(t)(n ̸=
m)表征 |n⟩和 |m⟩态的相干。考虑布居和相干的衰减及退相干，密度算符随时间
的演化满足 Louville (-von Neumann)方程

i
∂ ρ̂(t)

∂ t
= [Ĥ(t), ρ̂(t)]− iγ̂ ◦ ρ̂(t), (2-10)

式中 γ̂ 为衰减矩阵。对比波函数与密度矩阵描述，其在一定条件下等价。不同

的是，波函数描述下的基本元素为各量子态，可直接索取其态系数在外场下的演

化。而密度矩阵的基本元素为各能级布居及能级间相干，可独立考虑布居减少及

退相干。在实际的工作开展中，可基于所关注的物理问题，选择系统恰当的描述

方式。

2.2 连续态绝热消去与恢复

当所关注的物理过程涉及到自电离时，由于连续态的存在将使得对态系数含

时演化的数值求解变得复杂。一种常用的简化数值计算的方式是将连续态视为

一系列准分立态，各态在时域上具有一定衰减率，使得在其频谱上互相重叠以实

现连续态“准连续”，如文献 [61]和 [63]中所述。但在原文献中，该方法对 XUV
激发过程采用了微扰近似，只适用于低强度的 XUV 脉冲，无法处理强场过程。
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图 2-1 含自电离态及连续态的少能级模型
[61]
。(a)能级结构及耦合方式示意图。(b)态

系数含时演化满足的矩阵方程。

其次，计算弱场激发情形时的自然线型与 Fano的解析公式预言结果不一致，在
实际计算中不能直接使用现有的理论参数，需对部分参数进行适当调节以使得

计算结果与预期线型匹配。另一种是将连续态视为单个频谱极宽的分立态，如文

献中 [79--81]所述。但此方法下该“连续态”在时域衰减极快，无法用于电子谱
的模拟。在本节中，我们介绍并使用绝热消去连续态 (adiabatic elimination of the
continuum)的方法，以文献 [61]中所关注的物理过程为例，并与其计算结果相对
比以验证算法的适用性。能级示意图如图 2-1(a)所示，系统的波函数可展开为

|Ψ(t,τ)⟩=e−iEgtcg(t,τ)|g⟩+ e−i(Eg+ωX )t [ca(t,τ)|a⟩+ cb(t,τ)|b⟩+ cc(t,τ)|c⟩

+
∫

cp(t,τ)|1sE p⟩dEp +
∫

cs(t,τ)|1sEs⟩dEs].
(2-11)

系统的 Hamilton量表达式为

Ĥ = Ĥ0 − d̂[EX(t)+EL(t)], (2-12)

其中 d̂为偶极算符，EX(t)和EL(t)分别为XUV和NIR(或VIS)脉冲电场。Hamilton
量对角项为与能级结构相关的矩阵元，其表达式为

⟨g|Ĥ0|g⟩= Eg, ⟨a|Ĥ0|a⟩= Ea,

⟨b|Ĥ0|b⟩= Eb, ⟨c|Ĥ0|c⟩= Ec,

⟨E|Ĥ0|Ep⟩= Eδ (E −Ep),

⟨E|Ĥ0|Es⟩= Eδ (E −Es).

(2-13)
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自电离态与相应的连续态间的组态相互作用

⟨a|Ĥ0|Ep⟩=Va, ⟨b|Ĥ0|Es⟩=Vb, ⟨c|Ĥ0|Ep⟩=Vc. (2-14)

XUV及 NIR脉冲作用下，能级间跃迁对应的非零矩阵元为

⟨g|d̂|a⟩= dga, ⟨g|d̂|c⟩= dgc, ⟨g|d̂|Ep⟩= dgp,

⟨a|d̂|b⟩= dab, ⟨b|d̂|c⟩= dbc.
(2-15)

需要注意的是，为了保持与文献 [61]中所考虑的过程一致，这里忽略了在 NIR
脉冲作用下自电离态与连续态间的跃迁以及连续态之间的跃迁。态系数的含时

演化可通过将波函数 (2-11)带入 Schrödinger方程 (2-1)中求解，其表达式为

iċg(t) =−FX(t)[dgaca(t)+dgccc(t)+
∫

dgpcp(t)dEp], (2-16a)

iċa(t) =−dagF∗
X (t)cg(t)+ [Ea − (Eg +ωX)]ca(t)+

∫
Vacp(t)dEp −dabEL(t)cb(t),

(2-16b)

iċp(t) =−dpgF∗
X (t)cg(t)+Vaca(t)+Vccc(t)+ [Ep − (Eg +ωX)]cp(t), (2-16c)

iċb(t) =−dbaEL(t)ca(t)+ [Eb − (Eg +ωX)]cb(t)+
∫

Vbcs(t)dEs −dbcEL(t)cc(t),

(2-16d)

iċs(t) =Vbcb(t)+ [Es − (Eg +ωX)]cs(t), (2-16e)

iċc(t) =−dcgF∗
X (t)cg(t)−dcbEL(t)cb(t)+ [Ec − (Eg +ωX)]cc(t)+

∫
Vccp(t)dEp.

(2-16f)

由于涉及到连续态态系数对能量的积分，对上述微分方程组的直接求解较为

困难。考虑到系统的总布居守恒，且连续态能量跨度较大，对连续态做绝热消去，

认为其与束缚态相比时域演化较慢，即 ċp(t) = ċs(t) = 0。连续态态系数表达式为

cp(t) =
Vaca(t)+Vccc(t)−dpgF∗

X (t)cg(t)
Eg +ωX −Ep

, (2-17a)

cs(t) =
Vbcb(t)

Eg +ωX −Es
. (2-17b)

其对能量的积分可借助下式得出∫ 1
Eg +ωX −E

dE =−iπδ (Eg +ωX −E)+P
∫ 1

Eg +ωX −E
dE, (2-18)

其中 P表示 Cauthy主值积分。简要起见，我们在该实例下只考虑共振部分，忽
略主值积分的贡献，即认为跃迁矩阵元不随能量变化（XUV光场作用下 ac Stark
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图 2-2 2s2p（黑线）、2p2（蓝线）和 sp2,3+（红线）三个自电离态系数幅度 |cn(t)|在不

同实验延迟下随时间的演化，无 VIS脉冲作用下的结果由图中相应颜色的虚线所示。计

算结果与文献中采用少能级模型，并将连续态视为一系列准分立态的计算结果保持一致。

移动为零）。借助描述 Fano线型不对称系数 q以及宽度 Γ的定义

q =
dge

πdgεV
, Γ = 2π|V |2, (2-19)

束缚态态系数满足的微分方程可简化为如下矩阵形式

i


ċg

ċa

ċb

ċc

=


−iπ|dgp|2|FX |2 −dga(1− i

qa
)FX 0 −dgc(1− i

qc
)

−dag(1− i
qa
)F∗

X ∆a − iΓa
2 −dabEL −iπVaVc

0 −dbaEL ∆b − iΓb
2 −dbcEL

−dcg(1− i
qc
)F∗

X −iπVaVc −dcbEL ∆c − iΓc
2




cg

ca

cb

cc

 ,

(2-20)

其中 ∆n = En − (Eg +ωX), n = a,b,c为共振能量与 XUV中心频率间的差值。
为了检验模型的可靠性，我们考虑了文献 [61]中的物理过程，并在计算中

采用了与其相同的脉冲 (VIS: 7 fs, 730 nm, 3× 1012 W/cm2)及能级参数，图 2-2
展示了自电离态系数幅度 |cn(t)|在时域的演化。2s2p与 sp2,3+ 态由于与连续态

1s,ε p间相干耦合导致其幅度在时域约 1 fs的振荡，以及与 VIS作用过程中布居
的转移，均与文献 [61]中结果定量符合。

进一步地，系统单原子极化响应可通过以下表达式得出

d(t) = ⟨Ψ(t)|d̂|Ψ(t)⟩

= e−iωX t
[

c∗g(t)ca(t)dga(1−
i

qa
)+ c∗g(t)cc(t)dgc(1−

i
qc
)+ iπdga|cg(t)|2|dgp|2F∗

X (t)
]

+ c∗a(t)cb(t)dab + c∗b(t)cc(t)dbc + c.c.,
(2-21)

右式中第一项来源于基态与激发态间的耦合，以 XUV载波频率 ωX 振荡成分已

被提取出；第二项和第三项来源于 VIS脉冲作用下自电离态间的耦合。图 2-3展
示了采用已知的原子能级参数，弱 XUV激发，无 VIS作用下计算所得吸收线型，
其与采用 Fano解析模型计算结果几乎完全一致。
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图 2-3 弱 XUV激发，无 VIS作用下的吸收线型（蓝线），其与 Fano解析模型预言结果

（橙线，此处仅关注 2s2p态）一致。

图 2-4 连续态恢复 (b)与否 (a)情形下电子能谱随时间延迟的演化。脉冲及系统参数同

文献 [82]，(b)图计算结果与该文献中 Fig. 2(a)保持一致。

值得一提的是，对于比跃迁寿命长得多的激发脉冲，其光谱带宽很窄。此情

形下，由系统的总布居守恒，电离谱强度可通过计算基态布居的减少得出。而对

于阿秒瞬态吸收常用的极紫外脉冲，其宽带频谱能够激发很大能量区间的背景

连续态，这部分态系数信息的缺失将导致对系统的描述是不完全的。而波函数连

续态的系数可通过将已求得的束缚态态系数代入原微分方程组 (2-16c)及 (2-16e)
中计算得出，该过程称为连续态恢复 (continuum retrieval) [82]

。至此，系统波函数

的含时演化已完全得出。

为了检验算法的正确性，我们考虑了文献 [82]中的物理过程，并在计算中采
用了与其相同的脉冲及能级参数。图 2-4展示了连续态恢复与否情形下的瞬态光
电子能谱。可以明显看出，仅考虑连续态绝热消去时的计算结果无法反映真实物

理过程，连续态态系数的进一步恢复对于研究超快光电子过程是十分必要的。

在连续态的恢复中，由于不可能考虑无限多的能量，不可避免地需将连续态
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图 2-5 脉冲光场与宏观共振介质的相互作用。考虑沿脉冲传播方向上的两层原子，由

于极化响应能激发产生新的电场，与 layer 2和 layer 1相互作用的电场不同，相应的动力

学演化存在差异。因此，实际情形要求将介质分层处理，并考虑脉冲在其间的传播。

视为一系列有限数目的准分立能级。在将其带入极化响应的表达式，计算系统的

吸收光谱时，会导致人为的 continuum revival的出现 (artefact)，影响计算结果。为
了消除这种效应对结果的影响，在计算中可对准分立能级能量附加一恰当虚部，

不仅能使其态系数在时域上衰减，还能使得能级在频域展宽、相互重叠，从而实

现频谱准连续。

2.3 脉冲传播效应

正如高次谐波产生中需要足够的工作介质，优化相位匹配以得到足够的光子

通量。吸收光谱中测量的也绝非单个粒子的响应，采用足够光学厚度的靶介质以

在透射光谱中观测到明显的吸收信号、提高数据的信噪比，在实际的实验测量中

是十分必要的。

对于线性介质，穿过一定距离后的透射光束强度满足 Beer-Lambert定律。随
着激光的问世以及光强的不断提高，光场与物质的非线性相互作用逐渐显露出

来。介质对入射光的吸收不仅依赖于介质密度和长度，还依赖于入射光强，以及

光与物质相互作用的具体形式。考虑松聚焦的激光光束（忽略其空间聚焦效应），

与光路中所有原子相互作用的电场可近似视为一致。外场相同故 Hamilton量也
一致，整个系统的动力学演化可由其中任意单个原子的响应来描述，即著名的单

原子响应近似，其已被成功应用于一系列实验及理论研究。在此图像中，介质对

入射电场的吸收可通过式 (2-6)近似得出。然而，上述物理图像仅适用于稀薄气
体极限情形，由 Maxwell电磁理论，外场激发的极化响应能驱动产生新的电场。
对于实际情形，脉冲在介质中与空间上不同位置的原子次序相互作用，如图 2-5
所示。先被激发的原子产生的极化响应能驱动产生新电场，其与原电场叠加后同

后续原子相互作用。由此，考虑脉冲在介质中传播带来的影响，纳入光场与介质

集体相互作用的贡献是十分必要的。
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激光脉冲在介质中的传播满足Maxwell方程组

∇×E =−∂B
∂ t

∇×H = J+
∂D
∂ t

∇ ·D = ρ f

∇ ·B = 0

. (2-22)

上式中 E 和 H 分别为电场强度矢量和磁场强度矢量，J 为电流密度矢量，ρ f 为

自由电荷密度。D和 B分别为电位移矢量和磁感应强度矢量，其满足D = ε0E +P

B = µ0H +M
. (2-23)

利用

∇× (∇×E) = ∇(∇ ·E)−∇2E, (2-24)

可得

∇2E −µ0
∂
∂ t

(J+ ε0
∂E
∂ t

+
∂P
∂ t

) =
∂
∂ t

∇×M+∇(∇ ·E), (2-25)

整理可得下式

(∇2 − 1
c2

∂ 2

∂ t2 )E = µ0(
∂J
∂ t

+
∂ 2P
∂ t2 )+

∂
∂ t

∇×M+∇(∇ ·E). (2-26)

特别地，在各项同性介质中传播时，J = 0，ρ f = 0，M = 0，上式可简化为

(∇2 − 1
c2

∂ 2

∂ t2 )E = µ0
∂ 2

∂ t2 P. (2-27)

若仅考虑 x方向上的传播，在原子单位下，可得如下标量方程

(
∂ 2

∂x2 −
1
c2

∂ 2

∂ t2 )E =
4π
c2

∂ 2

∂ t2 P. (2-28)

在沿 x方向，与脉冲共同传播的参考系 t = tL−x/c中，电场和极化响应傅里

叶变换为

E(x, tL) =
1√
2π

∫ ∞

0
Ẽ(x,ω)eiω(tL−x/c)dω + c.c., (2-29a)

P(x, tL) =
1√
2π

∫ ∞

0
P̃(x,ω)eiω(tL−x/c)dω + c.c.. (2-29b)

带入式 (2-28)，可得

(
∂ 2

∂x2 −2i
ω
c

∂
∂x

)Ẽ(ω,x) =−4π
ω2

c2 P̃(ω,x). (2-30)
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当电场幅度在给定频率ω处的空间导数在一个波长 2πc/ω内变化平缓时（slowly
evolving wave approximation，慢变波近似），可以忽略上式中关于空间位置的二
阶导

[78]
，从而简化得到如下的微分方程

∂
∂x

Ẽ(ω,x) =−2πi
ω
c

P̃(ω,x). (2-31)

特别地，当系统的极化响应与驱动脉冲电场成正比，即 P̃(ω,x)= χ(ω,x)Ẽ(ω,x)

时，透射电场表达式为

Ẽ(ω,x) = Ẽ(ω,x0)exp
{
−2πi

ω
c

∫ x

x0

χ(ω,x′)dx′
}
. (2-32)

对各向同性均匀介质，透射光谱满足

|Ẽ(ω,x)|2 = |Ẽ(ω,x0)|2e−4π ω
c (x−x0)Im[χ(ω)]. (2-33)

上式即为线性吸收的 Beer-Lambert定律。但对于更一般的情形，P̃(ω,x)并不与

Ẽ(ω,x)严格成正比，传播方程需数值求解。在后文中，我们主要通过 Schrödinger
或 Liouville方程求得系统的动力学演化，并通过式 (2-31)考虑脉冲在介质中沿
传播方向的空间演化，以探究宏观介质的超快动力学过程，并反过来研究传播过

程中介质和外场对激发脉冲的整形。
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第三章 铷原子蒸气的飞秒吸收光谱研究

3.1 引言

光谱中吸收谱线的形状蕴含了物质丰富的结构和动力学信息。一般来说，孤

立的束缚态对应于关于共振能量左右对称的 Lorentzian线形，分立态与连续态间
的耦合导致了非对称的 Fano谱线的出现。在 2013年，C. Ott等人从实验上证明
了外激光场对 He原子自然吸收线形调控的可能。许多理论和实验学者开展了大
量建立频谱形貌与时域偶极响应间联系的研究工作

[60, 83--85]
，吸收线型随时间延迟

的变化还被用于实时观测动力学演化过程
[57, 86--88]

。

尽管如此，目前绝大多数阿秒瞬态吸收的实验研究中均假定激发 XUV脉冲
短而弱，主要采取微扰近似处理其与介质的相互作用。其次，对光吸收过程的分

析依赖于单原子响应近似，认为光密度 OD直接正比于频域偶极响应的虚部，如
式 (2-7)所示。后一近似忽视了脉冲在介质中的传播带来的影响，仅适用于稀薄
介质极限情形。迄今仅有少数研究工作关注了光吸收中的宏观传播效应

[78, 82, 89--95]
，

对简单体系吸收线型从稀薄气体极限到高密度情形下的系统研究对于探究复杂、

致密介质中的超快动力学过程具有重要价值。

本章所述的研究工作中采用了商用的飞秒激光脉冲，开展了 Rb原子蒸气的
静态及瞬态吸收测量。通过调节激光脉冲的强度及 Rb原子密度，揭示了弱场激
发及稀薄气体近似的局限性，并探究了强激光场及传播效应对吸收光谱形貌的影

响。

3.2 实验装置

该部分实验工作所用激光器为美国 Quantronix 公司生产的商用飞秒激光系
统，增益介质为 Ti:Sapphire，由于其已于 2020年退役，本文不对其结构及工作原
理进行详细介绍。其典型的输出脉冲参数为：脉冲宽度 30 fs，中心波长 800 nm，
单脉冲能量 3 mJ，重复频率 1 kHz。

图 3-1展示了搭建的泵浦-探测实验装置结构示意图。入射激光首先由分束
器 (1)分为平行传播的泵浦光和探测光，两束激光分别经反射镜 (2)、(3)反射后
由同一凹面反射镜 (5)聚焦至待测样品 (7)上。通过电动位移台 (4)调节反射镜
(2)的前后位置，可连续调节泵浦光光程，从而控制泵浦光相对于探测光到达待
测样品的时间延迟。光谱仪 (12)用于收集与样品作用后探测光的透射光谱信号。
CCD相机 (16)用于检测焦点处的光斑位置，两束光在焦点处的时间和空间重合
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图 3-1 同色非共线泵浦-探测装置原理示意图。

可由其收集到的最高衬比度干涉条纹来表征。该装置结构紧凑，实际调节方便，

实验光路与传统共线泵浦探测光路相比非常简单，保证了光束空间重合和时间重

合的稳定性。同时，基于反射光学的原理，尽可能避免了光束透过镜片引入的像

差，保证了激光脉冲相位的稳定性。其次，采用非共线几何构型，自然地实现了

泵浦和探测脉冲与样品作用后的空间分离。

在本章的实验工作中，待测样品为铷原子单质（含自然丰度 72% 85Rb 及
28% 87Rb）。其存放于一有效长度为 22 mm，两端 1.5 mm 厚的 BK7 玻璃气室
中，室温下为固态。通过一套自制的加热及控制系统，气室的温度连续可调。文

献 [96]中给出了铷原子气压对温度的依赖关系，结合理想气体状态方程，可估
算出相应的原子密度。在靶室温度为 70、120和 160 ◦C时其对应的原子密度分
别为 7.4×1011、2.0×1013 以及 1.6×1014 cm−3。激光脉冲的光谱信息通过一高

分辨光栅光谱仪 (McPerson 2061)收集。通过安装合适刻线数的衍射光栅并选择
恰当的中心波长，光谱仪所探测的波长范围被设置为 778.50 -796.52 nm，其恰好
覆盖了铷原子两条单电子跃迁 5s 2S1/2 → 5p 2P1/2 (|1⟩ → |2⟩，794.76 nm)以及 5s
2S1/2 → 5p 2P3/2 (|1⟩ → |3⟩，780.03 nm)。

实验中所用的光谱仪由美国McPherson公司生产，基于对称式 Czerny-Turner
结构设计。其配备了两块刻线数分别为 1200和 2400 g/mm的闪耀光栅，对应的
可测量光谱范围分别为 185 -1300 nm和 185 -650 nm。聚焦长度为 1 m，具有高分
辨率和高通量特点。通过步进电机旋转光栅，可调节特定波长的光通过出射端被

收集，从而调节探测波长范围。在实验中，一般选用 Hg灯对光谱仪进行波长校
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准。

3.3 静态吸收研究

在本节介绍的静态吸收研究工作中，实验上仅采用一束飞秒激光脉冲与靶气

体相互作用，该脉冲强度连续可调。通过测量其透射光谱信号，用于研究介质吸

收特性的变化，实验装置原理如图 3-2(a)所示。

ND1 ND2

L
Rb vapor SP

L

1.56eV 1.59eV

5s 2S1/2

5p 2P1/2
5p 2P3/2

(a) (b)

|3〉
|2〉

|1〉

-0.3
0.0
0.3

-0.4
0.0
0.4

-0.4
0.0

-0.4

0.0

-0.4

0.0

-0.4

0.0

1.560 1.565 1.585 1.590
-0.4

0.0

 1.2×109 W/cm2

 3.1×1010 W/cm2

 8.1×1010 W/cm2

O
D

 1.3×1011 W/cm2

 1.8×1011 W/cm2

 2.3×1011 W/cm2

Energy (eV)

 2.8×1011 W/cm2

图 3-2 (a)静态吸收实验装置示意图。S：聚焦透镜；SP：光谱仪；ND1及 ND2：中性

密度衰减片。(b)在靶室温度为 70 ◦C下（稀薄气体极限），实验测得的吸收光谱随脉冲

强度的变化。

3.3.1 自调制效应

通过将靶室由室温加热至 70 ◦C，金属 Rb由固态变为气态，并对应于较低的
原子密度，首先研究了单原子响应下吸收线型对驱动脉冲强度的依赖，实验测量

结果如图 3-2(b)所示。弱场激发近似下，该两条跃迁在无附加外场扰动时应呈现
出自然的 Lorentzian吸收线型，光谱形貌关于跃迁频率左右对称。然而在实验结
果中，通过增加激光强度，吸收线型不再对称，呈现为类似于 Fano线型。强度
依赖的线型表明系统的极化响应受到了驱动激发脉冲的相位调制，弱场激发近似

存在一定的局限性。在实际情形下，整个脉冲包络下的电场均贡献了原子激发。

但旨在对该自调制效应提供一直观的物理解释，我们将驱动脉冲人为分为激发和

控制两部分，如图 3-3(a)所示。在该模型中，系统的极化响应在激光包络峰值处
诱发，随后的控制部分诱导激发态产生瞬态能级偏移。由于相互作用时间 Tc 短
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(a)

(b)

图 3-3 (a)解析模型。实际的激光脉冲被人为分为激发（红色阴影区）和控制（绿色阴

影区）两部分，系统的偶极相应在脉冲包络峰值处被激发，并被后续的控制部分施加相

位调制。自调制效应被视为 t = 0处的瞬时相位阶跃（蓝色虚线），而非累积的依赖于强

度演化（红色点划线）。(b)从实验结果中提取的相位随脉冲强度的演化，其中误差棒代

表数据拟合中的标准差。

于脉冲的持续时间，与激发态的退相干时间相比可忽略不计，该相位调制可视为

t = 0时刻的瞬时相位阶跃。由此，扰动下单一跃迁偶极响应函数可由下式描述

d(t, t0) ∝


0 t < t0

ie(−iω0−Γ/2)(t−t0) t0 ≤ t < 0

ie(−iω0−Γ/2)(t−t0)eiφc(t0) 0 ≤ t

. (3-1)

式中 ω0和 Γ分别表示跃迁频率以及衰减率。为了包含多普勒展宽、碰撞展宽等

过程对实际吸收谱线宽度的贡献，在模拟中取 Γ12 = Γ13 = 1/7 ps−1。在此实验条

件下取 t0 =−30 fs，并已证明该值的微小改变不会对后续结果造成明显影响。在
时域上，系统的偶极响应最初为自由演化，紧接着在 0时刻被附加一自诱导的相
位，而后携带该相位继续自由演化。通过拟合实验数据与式 (2-7)及式 (3-1)的傅
里叶变换（中心为 t = t0），可提取得相位变化 φc12和 φc13，如图 3-3所示。该
拟合通过一标准的算法Mathematica' s FindFit (method: NMINIMIZE)实现，通过
OD(ω)与 φc的关系给出全局最好拟合及相应的标准误差。由于非共振部分贡献

很小，拟合过程中仅纳入了共振能量附近的数据。这些人为引入的相位反映了激

光与介质相互作用的强度。图 3-3中相位随脉冲强度的增加而大致单调地下降，
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图 3-4 吸收谱线随靶室温度的变化。图中脉冲能量分别固定为 I = 1.2×109 W/cm2 (a),

3.1×1010 W/cm2 (b)以及 2.8×1011 W/cm2 (c)。随着温度的增加，图 (a)中两跃迁线形

略微展宽，但仍关于中心频率对称。相较之下，图 (b)和 (c)中的谱线轮廓显示出明显的

展宽，并在较高温度下出现了复杂的频谱子结构。

更强的激光脉冲总体上能引起更明显的调制效应。由于 |1⟩ → |3⟩跃迁较强，对
外场的变化更为敏感，由此 φc13展现出了更为明显的强度依赖。然而，两跃迁

间更加复杂的高阶过程如 Raman效应等，以及激光场对铷原子激发态进一步的
激发或电离等机制的存在，会引起相位并非单调演化。相位在更高强度下几近恒

定，表明偶极子对外场变化变得愈加不敏感。对该现象更为细致的分析需要更加

复杂的数值计算的协助，并在其中包含更多的原子能级以及电离等效应的贡献。

3.3.2 传播效应

为了探究吸收光谱形貌对介质密度的依赖，我们进一步开展了不同靶室温度

下的测量。图 3-4展示了不同激光强度下的测量结果。当激光强度较低，其诱导
的相位调制效应可忽略时，系统自然的 Lorentzian线型随温度的提高略有展宽，
但光谱形状仍关于共振能量对称，如图 3-4(a)所示。而在图 3-4(b)和 3-4(c)中，
吸收谱呈现出了异常丰富的光谱结构。上述情形相应的吸收谱线的演化规律如图

3-5(a)和 3-5(c)所示。随着气室温度的逐渐增加，谱线的轮廓逐渐展宽，吸收峰
和谷逐渐远离共振能量，而谱线形状大致维持不变。该现象表明脉冲诱导的自调

制相位近似与靶室温度无关。随后，峰位中心出现吸收子结构并逐渐向外移动。

靶室温度的进一步升高使得子结构幅度进一步增强甚至出现分裂，使其变得与初

始的 Fano特征峰强度相当抑或更甚，总的光谱形状变得难以直观表征。
靶室内部的 Rb原子密度随着温度的升高而逐渐增加，介质的光学厚度也随

之相应增大。以上所观测到的谱线对原子密度的依赖与近年间阿秒瞬态吸收测量

结果
[93, 94]

非常类似，表明其中存在类似的物理机制。对该过程的模拟原则上可

以通过数值求解含时薛定谔 Schrödinger方程以及 Maxwell传播方程来实现。但
在实际操作中，对于衰减时间长达皮秒的跃迁，由于所需计算时间过大，时域积
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图 3-5 固定脉冲强度 [(a), (b) 3.1× 1010 W/cm2，(c), (d) 2.8× 1011 W/cm2]下，实验测

量 [(a), (c)]和理论模拟 [(b), (d)]的吸收线形随靶气体温度的变化。Fano谱线的特征形貌

在足够高的靶室温度下出现了明显的失真。

分的方法不太可行。

A. N. Pfeiffer等人在 2013年提出了一种从频域出发的方法 [92]
。该方法是上

一小节中所用模型的拓展，并且超越了简单的单原子响应近似。该方法从密度矩

阵演化的 Liouville-von Neumann 导出，并考虑了脉冲在介质中的传播所引入的
宏观传播效应，其核心为极化响应在频域的下述解析表达式

d(ω,x, t0) = χ(ω)Ee(ω,x, t0)+ iχ(ω)
(L−1)Q(x, t0)√

8πNµ2
. (3-2)

该解析公式由于在频域中表示，无需进行时域积分。在原研究工作中
[92]
，t0 (δ t)
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代表了瞬态吸收实验中的时间延迟。在此情形下，将 t0视作激光诱导相位调制发

生的有效时间，与前述分析一致。式 (3-2)包含了宏观传播效应，其中 N 代表原

子数密度，x为传播方向上的空间坐标（χ、L和 Q将在下文中定义）。对该方程

的求解需要知道介质内任一位置处的激发脉冲电场 Ee，其在脉冲传播过程中会

逐渐整形。由此，在该框架下仍需开展沿脉冲传播方向上的数值积分，但计算量

已被显著降低。脉冲在沿传播方向上的演化可由以下波动方程描述
[78]

∂
∂x

Ee(ω,x, t0) =−2πi
ω
c

d(ω,x, t0). (3-3)

数值积分上式之后，各空间位置处的光密度可由下式得出

OD(ω,x, t0) = ln
[
|Ee(ω,0, t0)|2

|Ee(ω,x, t0)|2

]
. (3-4)

当脉冲强度较低时，系统的极化响应线性依赖于脉冲光场，式 (3-2)中的第一部
分足以描述。线性的极化响应可通过极化率 χ(ω)求出，后者可由下式近似

χ(ω) =
2Nω0µ2

ω02 −ω2 + iΓω
. (3-5)

当仅考虑式 (3-2)中的线性成分时，式 (3-3)的解析表达式能重现 Beer-Lambert定
律。在更高的脉冲能量下，极化响应受到额外调制，由 (3-2) 中第二项表示。L

为极化响应受到的调制，在该工作中被视作纯相位变化，即 L = e−iφc(t0)，其中

φc(t0)为 70 ◦C下提取的相位。为了施加该相位调制，需要已知传播距离 x后 t0

时刻的电场表达式，其由 Q(x, t0)参数表示
[92]
。

Q(x, t0) =
2√
2π

∫ ∞

0
χ(ω)Ee(ω,0, t0)e−2πi ω

c χ(ω)xdω (3-6)

描述了调制时刻系统的极化响应形式。文献 [92]中引入了一用于评估宏观传播
效应的重要性的参数 p1(ω) = |χ(ω)|ωx/c，其衡量了传播过程中频域累积相位的

绝对值。当 p1 ≪ 1时，传播效应的贡献可忽略，而其取值在 1附近时其重要性
开始显现。对于当前情形，p1(ω12)和 p1(ω13)在靶室温度约为 120 ◦C达到该临
界值。该结论也在图 3-4(b)和 3-4(c)中得到验证，其中吸收线型在 120 ◦C时开
始急剧变化。

为了理解传播效应如何引起光谱中一系列新特征的出现，研究脉冲在传播

过程中的波形演化是十分必要的。Crisp [97]
和 Lamb [98]

在上世纪 70年代首先讨
论了在线性响应情形时，超短脉冲如何在介质中传播。在传播过程中，脉冲在时

域将被逐渐展宽并在尾部形成一个衰减的后沿，其衰减时间由吸收线宽的倒数

决定。经过进一步的传播，其后沿中将会形成越来越短的子脉冲，并且每个子脉

冲中的电场与前一个间相位差为 π。起初，共振激发新产生的脉冲后沿的电场与
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驱动光场间的相位差为 π，两者间的相消干涉引起了共振能量处的光谱凹陷，即

Lorentzian吸收线的形成。然而，在持续的传播过程中，系统极化响应所经历的
附加的相位调制将影响其诱导的新的光场的产生，使其与驱动光场间的相位差不

再为 π，导致了异常的光谱特征的出现。其特征线形不再随着介质光学厚度的增

加线性演化，而会进一步引起更复杂结构的产生。

在计算中，我们独立考虑两跃迁谱线，并微调原子密度以及衰减率以更好地

匹配实验测量的线形结果。图 3-5(b)和 3-5(d)中的模拟结果展示了密度依赖的传
播效应对线形演化的影响。对所考虑的脉冲强度下，我们仅考虑了电偶极跃迁，

两跃迁偶极矩的大小为：µ12 = 1.75，µ13 =
√

2µ12 = 2.47
[99]
。|1⟩ → |3⟩跃迁更大

的偶极矩导致了更明显的线形变化。总的来说，脉冲在共振介质中的传播将导致

光场通过多次散射与原子系统间重新分配能量，产生新的吸收线形。除了更大的

光谱展宽外，采用解析模型的计算结果几乎重现了实验结果中所有必要的特征。

两者间的偏差可能源于在较高原子密度下，传播控制的寿命变得与相位调制的时

间尺度相当，由此最终的线形比传播效应预测的更窄，与文献 [93]中讨论结果类
似。

有趣的是，此处对宏观传播效应的处理与上一小节中对稀薄介质情形下的模

拟是自洽的。特别地，对于稀薄介质极限情形 (x = 0)，式 (3-2)可简化为

d(ω,0, t0) = χ(ω)Ee(ω,0, t0)
[
1+(L−1)e[i(ω−ω0)+Γ/2]t0

]
. (3-7)

除了对于极化响应的调制表达式互为共轭外（本质来源于不同的傅里叶变换形

式），该式与式 (3-1)等价。

3.3.3 数值结果

为了进一步证明以上结果，该小节中采用三能级模型开展了基于密度矩阵形

式的数值计算，并在其中包含了脉冲的传播效应。原子系统由 3×3的密度矩阵

ρ̂(t)来表示，其在时域的动力学演化遵循 Liouville-von Neumann方程

i
∂ ρ̂(t)

∂ t
= [Ĥ(t), ρ̂(t)]− iγ̂ ◦ ρ̂(t). (3-8)

其中，偶极近似下系统的 Hamilton量表示为 Ĥ(t) = Ĥ0 −M̂E(t)，Ĥ0为电子结构

Hamilton量，M̂为偶极矩阵。γ̂ 为衰减矩阵，其包含了系统布居与相干的衰减。

出于计算考虑，在此处选择 γ22 = γ33 = 1/(600 fs)，系统的极化响应可由下式给
出

d(t) = N Tr[ρ̂(t)M̂]. (3-9)

为了突破单原子响应近似，需考虑了光场在 x轴的传播，这里采用波动方程 (3-3)
来近似描述其空间演化。在每一空间位置处，首先数值求解 Liouville方程 (3-8)
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以求得系统的含时演化，并通过式 (3-9)计算该处的极化响应。随后，将极化响
应傅里叶变换至频域并带入式 (3-3)中，以在空间上向前传播。经过一段传播距
离后，系统的吸收线形可通过式 (3-4)得出。在计算中，我们使用了三倍于实际
温度所对应的原子密度，以更好地重现实验结果。

(a) (b)

(c) (d) (e)

图 3-6 数值计算结果。脉冲强度为 I = 1×109 W/cm2，介质温度分别为 120 ◦C (a)和 160
◦C (b) 时，初始以及透过介质后的电场时域形貌对比。脉冲强度分别固定为 I = 1× 109

W/cm2 (c)、2× 1010 W/cm2 (d)以及 I = 1.5× 1011 W/cm2 (e)时，理论计算的吸收光谱

随靶室温度的演化。计算结果中展现出了与图 3-4(a)-(c)中的实验结果类似的光谱形貌演

化。

图 3-6中展示了考虑传播效应后的数值结果。在图 3-6(a)和 3-6(b)中，电场
在透过介质后时域被拉长，其后沿包含了一系列的子脉冲。较大的原子密度下形

成的子脉冲幅度更大，但每一个子脉冲整体上较时域上前一个更弱。图 3-6(c)-(d)
中展示了与图 3-4(a)-(c)中脉冲强度相当时的理论计算结果。诚然，数值与实验
结果之间仍存在一定的偏差，但计算所得的光谱特征与实验结果已非常接近。上

文中采用的解析模型依赖于首先从测量结果中提取相位信息，重建得到的相位能

协助分析光谱调制效应、再现吸收线形。相较之下，此处的数值计算仅限于三能

级系统近似下，往更高的 5d 2D3/2,5/2 能级间的跃迁，以及光致电离等效应都会

影响实际线型结果。然而，这些因素超出了此工作的考虑范围。

进一步地，通过数值计算我们还发现 Rb原子吸收线型还明显地依赖于驱动
脉冲中心波长。图 3-7展示了时域宽度为 30 fs，峰值功率为 2×1010 W/cm2，不

同中心波长的脉冲驱动下吸收线型计算结果。由于此方案的实验验证需要一台
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图 3-7 单原子响应近似下，不同中心波长脉冲作用情形下的 Rb原子介质吸收线型计算

结果。

高性能光学参量放大器 (Optical Parametric Amplifier, OPA)的参与，这在当时的
实验条件下是不可行的。尽管如此，该计算结果启发了我们后续在理论上系统性

地研究单束强激光场对原子吸收线型的调控，这一工作将在下章中详细展开。

3.4 瞬态吸收研究

受上述研究结果的启发，为了进一步实现对介质宏观吸收特性的时间分辨研

究，本节所述工作中在实验上附加了另一束泵浦脉冲，其相较于探测脉冲到达气

室的时间延迟可调，正（负）时间延迟对应于探测脉冲后（先）于泵浦脉冲到达。

实验装置原理如图 3-8(a)所示，其中探测脉冲的强度固定于 1.0×109 W/cm2，其

自身引起的相位调制可忽略。由于泵浦与探测脉冲同色，实验上采用非共线几何

构型以实现两脉冲与介质作用后的空间分离。两脉冲间保持一较小的交叉角，但

该角度并不小至足以分辨光谱中的亚周期特征
[100]
。

3.4.1 实验结果

图 3-8(b)展示了泵浦脉冲强度为 5.6×108 W/cm2，气室温度为 70 ◦C时的瞬
态吸收光谱测量结果。光谱呈现出了两条分别关于共振能量对称的吸收线型，无

明显振荡以及任何能区分正负时间延迟端的光谱特征出现。较强的 |1⟩ → |3⟩跃
迁导致了在 1.59 eV附近处更强的吸收信号。在此激光强度下，更高的气室温度
并未引起光谱形貌的明显改变，吸收谱未呈现随时间延迟变化的动态结构。然而

在更高的泵浦脉冲强度下，吸收谱正负时间延迟端均出现了明显的动力学拍频信
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(a) (b)

|3〉
|2〉

|1〉

图 3-8 (a)飞秒瞬态实验装置原理示意图。通过记录不同泵浦脉冲强度、Rb气室温度以

及两脉冲间实验延迟下的探测脉冲透射光谱，以研究介质宏观超快动力学过程。内插图

展示了用于模拟脉冲与原子体系相互作用的 V形三能级系统。激光带宽内包含了往更高

的 5d 2D3/2,5/2能级的跃迁能量，但其在实验测量的光谱范围之外。尽管如此，我们仍将

其考虑在了后续的数值计算中，并分别以 |4⟩和 |5⟩代表 5d 2D3/2 和 5d 2D5/2。(b)靶室

温度为 70 ◦C时，弱探测弱泵浦脉冲作用下测得的吸收光谱随时间延迟的变化。

号，如图 3-9(a)所示。其在共振频率处的振荡周期 T = 140 fs= 2π/[(E|3⟩−E|2⟩)/h̄]

（其中 h̄为约化 Planck常数），证实了 |2⟩与 |3⟩态在外场下的相干激发与耦合。
为了清楚地观察共振光谱特征，图 3-8(b)和 3-9(a)中的频率轴被缩放至跃迁频率
附近。在此较低的温度下，非共振区域几乎不含系统演化的信息。随后将气室的

温度升至 120和 160 ◦C，测量到的吸收谱形貌发生了巨大变化，如图 3-9(b)和
3-9(c)所示。瞬态吸收光谱在正负时间延迟端所展现的形貌截然不同。与低靶室
温度下的测量结果相比，探测-泵浦端的结果变化尤为突出。吸收轮廓被明显展
宽，伴随着跃迁能量中心光谱子结构的出现，并在负时间延迟端出现了类似双曲

线形貌的结构。随着时间延迟往 0靠近，吸收线型的展宽愈发明显，光谱结构也
愈加复杂。如前所述，更高的气室温度对应着更大的原子密度。吸收光谱动力学

演化对原子密度的明显依赖，尤其是频谱中子结构的出现，证明了宏观传播效应

已在线形调控中起到不可忽视的作用。

3.4.2 数值结果

与上节类似，我们仍采用密度矩阵形式的理论框架来描述介质与两脉冲激光

电场的相互作用。Rb原子系统由一密度矩阵 ρ̂(t,τ)来描述，其对角元为 |i⟩态的
布居，非对角元 ρi j (i ̸= j)代表 |i⟩态与 | j⟩态间的相干。系统的动力学演化由如
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(a) (b) (c)

图 3-9 泵浦光强为 3.3×1010 W/cm2，靶室温度分别为 70、120和 160◦C下实验测得的

瞬态吸收光谱。负时间延迟端的物理过程为受扰的极化响应衰减，此时系统的极化响应

首先由弱探测脉冲激发，随后被强泵浦脉冲调制。相较于图 3-8(b)，此时在正负时间延

迟端均呈现了明显的明显的振荡。

下 Liouville-von Neumann方程描述

i
∂ ρ̂(t,τ)

∂ t
= [Ĥ(t,τ), ρ̂(t,τ)]− 1

2
i{Γ̂, ρ̂(t,τ)}. (3-10)

总外场 E(t,τ)为泵浦 Epu(t)与探测脉冲电场 Epr(t,τ)之和。对角的衰减矩阵

Γ矩阵元为 Γi j = δi jγ j，其中 γ1 = 0。通过拟合 70 ◦C下的线型宽度，可得 |2⟩与 |3⟩
态的衰减时间在及皮秒量级。考虑到实际的计算量，这里取 γ2 = γ3 = 1/1000 fs−1，

以期定性重现实验结果。尽管本研究关注的核心为图 3-8 (a)所示的 V形三能级

跃迁，且仅包含这些能级的计算已足以定性描述大部分的实验线型，在实际计算

中仍考虑了往更高的 5d 2D3/2,5/2 能级的激发。|4⟩与 |5⟩态的能量以及相应的偶
极矩阵元分别取自文献 [101]和 [102]，并在计算取 γ4 = γ5 = 1/1000 fs−1。输入

脉冲参数（中心波长 795 nm，脉宽 30 fs，cos2电场包络，探测脉冲强度 1.0×109

W/cm2）与真实实验条件类似。系统的极化响应 P(t,τ)与单原子偶极矩 d(t,τ)的

关系为

P(t,τ) = Nd(t,τ) = N Tr[ρ̂(t,τ)M], (3-11)

其中 N 为原子数密度，其在温度恒定的 Rb气室内被视作常数。在稀薄气体极限
下，光密度与系统单原子响应通过下式联系

[89]

OD1(ω,τ) ∝ −ω Im[Ẽ∗
pr(ω,τ)P̃(ω,τ)], (3-12)

其中 Ẽpr(ω,τ)为探测脉冲的傅里叶变换。当两脉冲同时存在时，密度矩阵依赖

于两脉冲间的实验延迟，使得系统极化响应以及吸收线型随 τ 变化。忽略两脉冲

时间重合区域，探测脉冲 Ẽpr(ω,x,τ)延 x方向上的单向演化可由下式近似
[78]

∂
∂x

Ẽpr(ω,x,τ) =−2πi
ω
c

P̃(ω,x,τ). (3-13)
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该方程表明在传播过程中极化响应将激发产生新的电场。与原电场一起，新产

生的电场将与后续的原子相互作用，反过来激发二次极化响应。该过程一致重

复，直至脉冲离开介质。与上节数值方法类似，在每一空间位置，首先数值求解

Liouville方程 (3-10)，并通过式 (3-11)计算极化响应。随后，将极化响应傅里叶
变换至时域并带入波动方程 (3-13)，以向前传播。该数值方法计算的探测脉冲光
谱依赖于空间位置以及时间延迟，在介质中穿透深度为 x时的光密度可由下式得

出

OD1(ω,x,τ) = ln
[
|Ẽpr(ω,0,τ)|2/|Ẽpr(ω,x,τ)|2

]
. (3-14)

至此，对该物理过程的理论描述与已报道的双色共线瞬态吸收研究类似。对

于实际采用的非共线的几何构型，其对光谱的平均效应使得测得的吸收谱中无法

分辨随时间延迟的快速振荡。上述方法计算的光密度 OD1 需要与归一化的宽度

为 ∆τ = 5×2π/ωL的高斯函数 G(τ,∆τ)卷积，以纳入此效应的贡献 [103, 104]

OD(ω,x,τ) =
∫ ∞

−∞
G(τ − τ ′,∆τ)OD1(ω,x,τ ′)dτ ′, (3-15)

其中 ωL为激光振荡频率。

为了阐明瞬态吸收光谱的强度依赖，我们首先计算了气室温度为 70 ◦C，泵
浦强度为 5.6× 108 以及 3.3× 1010 W/cm2 时的瞬态吸收光谱，分别如图 3-10(a)
和 3-10(b)所示。从中可以很明显地看出，图 3-10(a)中的光谱几乎为静态的，不
随时间延迟改变，而图 3-10(b)展示了多样的动力学行为。该现象与上述实验结果
一致，并表明了通过调节脉冲强度以操纵系统的动力学演化的可能性。在最近的

一项 V形三能级与强激光脉冲相互作用的理论研究中，Becquet和 Cavaletto从相
互作用算符矩阵元素出发，解释了时间延迟平均后的吸收光谱动力学过程

[104][参
见原文献中式 (34)及 (42)]。探测-泵浦端的振荡来源于 V形三能级中基态与两激

发态间的相干，并与探测光作用后的初始值 ρ12、ρ13，以及其在与泵浦脉冲作用

后的相互转化有关。两激发态间的相干 ρ23、ρ32对频率为 ω32的振荡无关。而对

泵浦-探测端，光谱振荡与先到的泵浦脉冲作用后的相干 ρ23、ρ32，以及它们如何

在探测光的作用下转化为 ρ12、ρ13联系。这是泵浦脉冲诱导的两跃迁的耦合，并

在后续探测脉冲的作用下呈现出的结果。在此，我们明确地揭示相干在瞬态吸收

光谱中的作用。相对于图 3-10(b)，我们在计算中人为地设置 ρ23 = ρ32 = 0，计算

结果如图 3-10(e)所示。显而易见的是，正时间延迟端光谱随延迟的振荡消失了，
而负时间延迟端的光谱形貌几乎不变。为了消除探测-泵浦端的振荡，可以选择
性地将 ρ12 或 ρ13 设置为 0。但随之而来的是，相应 |1⟩ → |2⟩或是 |1⟩ → |3⟩的
跃迁光谱形貌也将消失，而在正时间延迟下另一跃迁能量处的振荡仍会保留。这

与图 3-10(f)中展示的计算结果一致，在其计算中 ρ12始终保持为 0。在不同的脉
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冲作用次序下，|2⟩与 |3⟩态间 0.03 eV的精细能级分裂间隔决定了共振能量处约
140 fs的振荡周期。通过保持与图 3-10(b)中脉冲强度一致，我们计算了更高的气
室温度为 120和 160 ◦C情形，计算结果分别如图 3-10(c)和 3-10(d)所示。需要再
次指出的是，在计算中对所有激发态均使用了较短的衰减时间，计算结果仅代表

定性比较。对于泵浦-探测端，共振能量附加的双曲线结构伴随着上述光谱振荡
的出现，与近年来涉及受扰的偶极衰减 (Perturbed polarization decay or Perturbed
free induction decay)研究中现象类似 [103--105]

。这归因于时域的极化响应自然衰减

部分与受调制部分的光谱干涉
[105]
。总的来说，计算结果中的光谱特征所展示的

密度依赖与图 3-9(a)-(c)的测量结果类似。对于更高的气室温度，除了吸收线形
的展宽外，光谱中的子结构逐渐形成并变得愈加突出。在原子密度较低时，受测

量结果较低的信噪比影响，图 3-9(a)中无明显的双曲线形结构。由于光密度 OD
的数值依赖于计算使用的衰减时间，计算结果不可避免地与实验结果间呈现出一

定的偏差。图 3-10(g)中展示了靶室温度为 160 ◦C下初始以及经过介质后的探测
脉冲电场。泵浦脉冲的存在使得系统的极化响应被调制，表现为 t = 0附近电场

演化的改变。由于诱导的极化响应与激发光场间的相互作用，探测脉冲的时域结

构被拉长，并在尾部形成一系列的子脉冲，引起了新的光谱结构，改变了介质的

发射及吸收特性。

3.4.3 解析模型

A. N. Pfeiffer等人在 2013年提出了一种在频域模拟探测-泵浦端受扰的偶极
衰减的解析方法。但在原文献 [92]中，由于实际的动力学过程与本节不同，光谱
中没有随时间延迟的拍频信号出现。而在单原子层面，偶极子控制模型 (dipole-
control model)已成功应用于激光诱导线形变化中的幅度和相位信息提取 [84, 105, 106]

。

本小节将结合这两种方法，描述测量到的实验结果，并提供了一种简单且有效地

理解激光耦合以及传播效应的方法。其出发点为文献 [92]中稀薄介质内系统极
化响应的表达式

P̃(ω,0,τ) = χ(ω)Ẽpr(ω,0,τ)
{

1+[L(τ)−1]e[i(ω−ω0)+γ/2]τ
}
. (3-16)

其中 ω0 和 γ 分别代表了共振频率和衰减率。Ẽpr(ω,0,τ)为入射的探测脉冲的频

域电场，在之后的模拟中采用与实验值相同的参数。两跃迁独立考虑，其中单一

跃迁的极化率 χ(ω)表达式为

χ(ω) =
2Nω0µ2

ω2
0 −ω2 + iγω

. (3-17)

泵浦脉冲对系统极化响应的调制通过一复参量 L(τ)来表示。由于脉冲持续时间

比所考虑跃迁激发态的寿命短得多，该调制在时域上可视为无穷短。根据偶极子
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(a) (b) (c) (d)

(e) (f)

(g)

图 3-10 基于五能级的密度矩阵数值计算结果。(a)在泵浦强度为 5.6× 108 W/cm2，靶

室温度为 70 ◦C时理论计算的瞬态吸收光谱。(b)–(d)泵浦强度为 3.3×1010 W/cm2，气室

温度分别为 70、120和 160◦C度下的计算结果。在图 (e)和 (f)中，我们分别设置相干项

ρ23 = ρ32 = 0和 ρ12 = 0，其余计算条件均与图 (b)保持一致。由于 |3⟩→ |4⟩以及 |3⟩→ |5⟩

跃迁能量在 1.597 eV附近，图中包含了其部分共振吸收形貌。图 (a)、(b)、(e)和 (f)中的

结果与基于式 (3-10)–(3-12)的计算结果十分类似，可因此被视为系统的单原子响应。(g)

时间延迟 τ =−520 fs时，图 (d)中入射和出射的探测光电场时域形式。

(a) (b) (c)

图 3-11 解析近似下负时间延迟端模拟所得的瞬态吸收光谱。稀薄气体极限下 [(a) 70
◦C]的光密度通过拟合相应实验结果以及式 (3-16)和 (3-12)获得。更高靶室温度下的计

算结果 [(b) 120 ◦C、(c) 160 ◦C]重现了吸收谱中的双曲结构，随时间延迟的振荡，以及光

谱子结构的出现。
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控制模型
[84, 105, 106]

，此情形下态内和态间的过程均对线形的调制有贡献，对任一

跃迁，L(τ)可表示为

Lk(τ) = a1keiϕ1k +a2kei∆ωk(−τ)+iϕ2k , k = 2,3. (3-18)

其中，∆ω3 = ω31 −ω21，∆ω2 = −∆ω3。L(τ)中的这些幅度和相位参数量化了在

与泵浦脉冲相互作用前后，基态与激发态间的相干项 ρ1k 的变化。当无泵浦脉冲

作用或泵浦脉冲强度较低时，L = 1，吸收谱中呈现自然的 Lorentzian线型。对于
其它情形，L依赖于两脉冲间实验延迟，频谱中出现振荡信号。L(τ)中的这些参

数可通过以上表达式以及式 (3-12)，独立地二维拟合两跃迁稀薄气体极限下的瞬
态吸收光谱得到。

考虑到脉冲传播引入的集体相互作用，介质在频域的极化响应表达式为

P̃(ω,x,τ) = χ(ω)Ẽpr(ω,x,τ)+ iχ(ω)
[L(τ)−1]Q(x,τ)√

8πNµ2
. (3-19)

其中 Q(x,τ)描述了 t = 0时刻的极化响应，其定义为

Q(x,τ) =
2√
2π

∫ ∞

0
χ(ω)Ẽpr(ω,0,τ)e−2πi ω

c χ(ω)xdω. (3-20)

极化响应在频域的解析表达式 (3-19)绕开了时域积分的需要。提取到极化响
应调制 L(τ)后，仅需开展一空间积分以考虑脉冲传播。对于高原子密度情形，光

吸收可通过次序地求解式 (3-19)及式 (3-13)，并将透射光谱带入式 (3-14)求得。
图 3-11展示了相应三个靶气室温度下的模拟结果，其中每一跃迁的光吸收首先
独立计算，随后叠加在一起。与数值计算结果相对比，图 3-11与实验结果实现了
更好的符合，这来源于解析计算中可方便地采用与实际相符的激发态衰减率。

3.5 小结

本章基于同色非共线泵浦-探测装置，开展了铷原子蒸气的飞秒静态及瞬态
吸收光谱测量，通过光谱线型的变化研究了系统在外场下的动力学演化。在静态

吸收光谱中，揭示了单束强激光场的自调制效应所引起的吸收形貌由自然、对称

的 Lorentzian线形变为非对称的 Fano线形，而脉冲传播导致了谱线展宽及吸收
峰子结构的出现。在瞬态吸收光谱研究中，揭示了系统的相干在线形调控中的作

用，并结合理论模拟再现了吸收谱对脉冲强度和原子密度的依赖。

然而，由于实验条件的限制，本章工作中仅开展了不同激光强度下铷原子吸

收线形的测量。然而，激光脉冲的其它关键参数，如中心波长（载波频率）、脉

宽、啁啾等均会影响线形调制过程。在下一章中，在单原子响应近似下，我们还

将从理论上研究系统吸收线形对其余激光脉冲参数的依赖，并结合解析模型解释

其物理来源。
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第四章 单束极紫外脉冲对原子激发的直接操纵

4.1 引言

基于超短激光脉冲开展的时间分辨吸收光谱学已成为探测并控制电子动力

学过程的主要方式。飞秒激光脉冲驱动产生的高次谐波作为一种台面式的阿秒

极紫外光源，为超快科学的研究提供了前所未有的时间分辨。在众多的实验研究

中，激光诱导的光谱变化已成为其中一主要分支。在通过瞬态吸收研究介质共振

吸收线形变化的工作中，当耦合脉冲的强度无法实现原子有效电离时，线形的改

变通常归因于相应能级在外场下的相位变化 ∆ϕ j =
∫

dt∆E j。能级 j 态的瞬态能

级偏移 ∆E j导致了其态系数的相位偏移，影响了电偶极矩的时域振荡形式，从而

改变了新产生的电场与原驱动电场间的干涉结果。吸收谱中共振线型相应发生

变化，其蕴含了系统的偶极响应在时域的振荡信息。模拟能级偏移为该图像下的

核心要点，目前常用的理论模型有：1)基于自由电子在外场下运动的有质动力势
偏移，适用于高激发的 Rydberg能级 [60]

，对光谱线形的调控还被证实可反过来用

于激光脉冲强度和持续时间的原位表征
[107]
；2)基于二阶微扰论的 ac Stark位移，

适用于耦合光场载波频率与共振能量偏移较大情形；3)绝热 Floquet图像下，采
用旋波近似 (rotating-wave approximation)计算的缀饰明态 (bright state)与原能级
能量间的偏移，适用于耦合光场近共振情形

[108]
。

迄今为止，绝大多数阿秒瞬态吸收实验都基于实验室台面的高次谐波源开

展。该方案产生的 XUV脉冲强度相对较弱，使得微扰处理其与介质的相互作用
切实可行。然而，之前报导的研究工作

[109]
和我们的实验结果

[110]
均表明，在近

红外区域可以采用单束强激光脉冲调制共振跃迁光谱形貌。一些前瞻性的理论

工作还开展了通过短波段的强激光脉冲操纵自电离态动力学过程
[111--113]

，这一方

案在最近由 C. Ott等人通过自由电子激光在实验上得以证明 [75]
。然而，外场调制

下吸收线型改变的物理机制
[75, 79]

并不是多电子共振所独有的，而是普遍适用于

任何跃迁。本章工作关注于基础的宽带激光脉冲与两能级系统的共振相互作用，

其代表了众多复杂物理过程的简化。值得注意的是，本工作中所使用的激光电场

强度足以引起两能级间明显的布居转移，这使得超越微扰近似的理论处理是必要

的。除此之外，我们还将在后文中分析上述的有质动力势偏移和绝热旋波近似模

型在此情形下的不适用性。该工作是目前阿秒瞬态吸收光谱研究的有效补充，为

在短波段控制电子超快动力学过程提供了一种不同的方式。
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4.2 理论方法

本工作的关注点为外激光场对原子能级的扰动，及其造成的系统相应的吸收

线形变化。由此，采用基于波函数的理论描述相较于密度矩阵形式更加适合描述

该物理过程。

4.2.1 数值方法

系统的波函数可写作无场下两能级态矢的相干叠加 |Ψ(t)⟩ = c1(t)e−iω1t |1⟩+
c2(t)e−iω2t−Γt/2|2⟩，含时态系数 c1(t)和 c2(t)蕴含了外场对系统的扰动信息，其

在时域的演化可通过数值求解 Schrödinger方程获得

iċ1(t) =−µE(t)e−iωrt−Γ
2 tc2(t), (4-1a)

iċ2(t) =−µE(t)eiωrt+Γ
2 tc1(t). (4-1b)

其中，µ 为跃迁偶极矩阵元，ωr = ω2 −ω1为跃迁频率。电场的表达式为 E(t) =

F(t)eiω0t + c.c.，其中 F(t)为包络函数，ω0为载波频率。上述微分方程可通过采

用旋波近似进一步简化，但为了得到更准确的结果以用于后续分析，计算中仍保

留高频振荡成分。单原子的极化响应可表示为

d(t) = µc1(t)c∗2(t)e
iωrt−Γt/2 + c.c.. (4-2)

对光吸收过程完整的理论描述需要求解 Maxwell 波动方程以纳入脉冲在介
质中传播所引入的传播效应。然而，当靶样品较为稀薄时，完整的描述下计算结

果与单原子近似下类似，只线性地依赖于靶密度
[114]
。刻意地抑制传播效应的贡

献还有助于从吸收谱中直接提取系统的微观响应，吸收谱可通过下式计算
[89]

A(ω) ∝ −ω Im[d̃(ω)/Ẽ(ω)], (4-3)

其中 d̃(ω)和 Ẽ(ω)分别为时域偶极响应和电场正频的傅里叶变换。

共振吸收线形的不对称性可通过拟合 Fano线形量化

A(ε) = a
(q+ ε)2

1+ ε2 +b, (4-4)

其中，q为 Fano不对称参数，ε(ω) = 2(ω −ωr)/Γ为约化能量。a和 b分别为幅

度以及偏移量的拟合参数，其在我们后续的讨论中是无足轻重的。偶极相位偏移

与非对称参数参数间通过 ϕd = 2arg(q− i)或 q =−cot(ϕd/2)联系
[60]
。

偶极响应在时域上包含了两部分：驱动脉冲包络内的响应函数及脉冲结束后

的自由衰减。当跃迁的衰减时间相较于脉冲持续时间长得多时，第二部分的贡献

占据主导地位，在与脉冲相互作用过程中累积的相位偏移可视为系统极化响应的

全局相位偏移。
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4.2.2 共振情形下的普适解

当激发脉冲的中心频率与二能级跃迁频率完全吻合时，微分方程组 (4-1)可
以借助旋波近似简化。由于激光脉冲的持续时间比激发态的衰减时间短得多，忽

略掉方程中反向旋转项和衰减项后，可以得到以下简单形式：

iċ1(t) =−1
2

Ω(t)c2(t), (4-5a)

iċ2(t) =−1
2

Ω(t)c1(t). (4-5b)

其中，认为 Rabi频率 Ω(t) = 2µF(t)始终为实。初始条件为 c1(0) = 1, c2(0) = 0

时，式 (4-5)在 t ≥ 0下的表达式为

c1(t) = cos
[

θ(t)
2

]
, (4-6a)

c2(t) = isin
[

θ(t)
2

]
, (4-6b)

式中无量纲参数 θ(t) =
∫ t
−∞ Ω(t ′)dt ′代表 XUV脉冲含时的脉冲面积。上式表明态

系数的演化不依赖于脉冲的具体形状，而只取决于其积分。此外，c1为实数而 c2

为虚数，当其依赖的三角函数正负改变时，它们的相位将呈现出 π 的阶跃，而在

其它情形下相位均保持恒定。

4.2.3 近共振情形下的解析解

当失谐 ∆ = ω0 −ωr 非零时，微分方程组没有普适的解析解，只在特定情形

下存在解析表达式。一个经典的教科书上的示例是二能级系统与近共振单色脉

冲的相互作用。基于该示例，我们将展示矩形脉冲驱动下的解析表达式能很好地

再现出上述高斯脉冲作用下的数值结果，并给出波包演化过程中相位变化的物理

机制。当初始布居全位于基态，在零时刻施加一宽度为 T 的矩形脉冲，系统态系

数在 0 -T 时间内的演化可表示为

c1(t) = ei∆t/2(cos
Ω̃t
2

− i∆
Ω̃

sin
Ω̃t
2
), (4-7a)

c2(t) = i
Ω
Ω̃

e−i∆t/2sin
Ω̃t
2
. (4-7b)

这时，上下能级间的布居以广义的 Rabi频率 Ω̃ =
√

Ω2 +∆2振荡。用缀饰能量来

描述，上式还可写为

c1(t) =
Ω̃−∆

2Ω̃
ei(Ω̃+∆)t/2 +

Ω̃+∆
2Ω̃

e−i(Ω̃−∆)t/2, (4-8a)

c2(t) =
Ω

2Ω̃
ei(Ω̃−∆)t/2 − Ω

2Ω̃
e−i(Ω̃+∆)t/2. (4-8b)
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该表达式在共振情形 (∆ = 0) 时与式 (4-6) 在 Rabi 频率不变时等价。从上式可
以看出，当驱动脉冲存在时无场能量附加会出现两个边带频率。基态包含频率

(−∆± Ω̃)/2，而激发态包含两强度相等的频率 (ω0 ± Ω̃)/2成分。当使用一束弱

脉冲从第三个能级探测该跃迁时，将会测到能级的分裂，该现象被称作 Autler-
Townes效应 [115]

。当该系统受到持续的脉冲驱动时，荧光光谱中将呈现 Mollow
三重态

[116]
。脉冲结束时态系数间的相位差可以表示为

∆φ = arg[c2(T )c∗1(T )]

= arg{e−i∆T [isinΩ̃T − ∆
Ω̃
(1− cosΩ̃T )]}.

(4-9)

通过减去其在弱场极限 (Ω̃ → ∆)下的数值，可以得到在与外场相互作用过程中引
入的相位偏移，这是频域中吸收线形变化的由来。

4.3 线形变化的分析

作为示例，我们在计算中考虑 He原子 1s2到 1s2p的跃迁，其光谱信号在相

关的阿秒瞬态吸收工作中已被广泛研究
[91, 108, 114,117--121]

。此外，作为 He原子最低
的激发能级，2p电子还远不及视作自由电子，不能用有质动力势来模拟其在外

场下的能级偏移。基态和激发态的能量分别取 0和 21.2 eV，偶极矩阵元 µ = 0.4，

衰减时间 1/Γ = 120 fs。在后续的数值计算中，除特别说明外，均使用 τ = 5 fs半
高全宽的高斯脉冲。为了引起上下两能级间明显的 Rabi振荡，同时脉冲强度不
至于太高以导致上能级电离，从而破坏二能级近似的有效性，我们选用的脉冲面

积 θ 为 0 -1.5π，对应于最高峰值功率为 35×1012 W/cm2。

4.4 脉冲参数的影响

图 4-1(a)和 4-1(b)展示了系统在中心频率为 21.0 eV的 XUV脉冲驱动下，两
典型的激光强度下的吸收线形。由于图 4-1(a)中脉冲相对较弱，吸收线形仍保持
为自然的 Lorentzian线形，通过拟合得出的偶极相位偏移几乎为 0。而在图 4-1(b)
中，强场作用下吸收线形出现了明显的变化，表现为非对称的 Fano线形。对后
一种情形，图 4-1(c)展示了其态系数的相位随时间的演化 ϕi(t) = arg[ci(t)]。在计

算中减去了弱场情形下的相位偏移量，所得结果从而可以代表外场直接引起的

能级间相位变化。通过拟合线形得到的偶极相位偏移 ϕd 与系统与脉冲作用后能

级间相位差 ϕ2 −ϕ1很好符合，证明了吸收谱线的变化来源于外场对能级的缀饰。

由于实际的脉冲存在有限的持续时间，计算的能级相位偏移相应地存在一段上升

期，其带来的影响无法从单一的线形的非对称参数 q或相应的偶极相位偏移 ϕd
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图 4-1 归一化的吸收线形。数值计算中（洋红实线），高斯脉冲中心频率为 21.0 eV

(∆ =−0.2 eV)，峰值强度分别为 (a) 0.1×1012 W/cm2，(b) 35×1012 W/cm2。通过数据拟

合（蓝色虚线）能得出其线形不对称参数及相应的偶极相位偏移。在图 (b)情形下，基态

和激发态 (c)相位偏移和 (d)布居随时间的演化。

中提取得出。值得一提的是，如图 4-1(d)所示，吸收线形的明显改变还伴随着能
级间布居的显著转移。这一现象表明了弱场激发近似的局限性，基于微扰论发展

的解析模型在此情形下不适用。

4.4.1 激光强度及中心频率

建立了光谱线形变化与量子态相位偏移间的关联后，我们将通过改变 XUV
脉冲的关键参数，研究该过程在更普适的情形下的结果。图 4-2 展示了在失谐
为 −0.3 - 0.3 eV内，偶极相位偏移 ϕd 随脉冲强度的变化。对于共振的激光脉冲，

随着脉冲强度的增加，偶极相位偏移先恒定为 0，紧接着在一临界强度下阶跃到
−π，对应于光谱由 Lorentzian吸收线形变为 Lorentzian发射线形。在文献 [79]中，
由于其应用的激光强度较低，该相位阶跃并未出现。随着强度的进一步提高，该

相位一直保持在 −π。相较之下，该相位偏移在近共振情形下随激光强度的提升

单调变化。在相同失谐量下，正负失谐对应于符号相反，但偏移量几近相同的偶

极相位（正失谐对应相位偏移为正，负失谐对应相位偏移为负）。更大的失谐量

总体上对应于更小的相位偏移。

图 4-3展示了在四个代表性的脉冲强度下，提取的偶极相位偏移随失谐的变
化。与预想一致，当脉冲强度相对较低时，吸收线形没有明显改变，偶极相位偏

移在整个失谐区间均为 0。在较强的脉冲作用下，该相位偏移随失谐平滑变化，
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的变化。
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图 4-3 不同激光强度下，通过拟合数值计算中吸收谱线所得到的偶极相位偏移随失谐

的变化。

对应吸收线形存在一定程度的改变。在更高的强度下，其演化曲线类似于反比例

函数。对从负到 0的失谐，该相位逐渐减小到 −π，并在失谐从 0往正方向增加
时逐渐从 π 减小。

以上数值结果可通过上述给出的解析表达式很好解释。在驱动激光脉冲作

用下，上下两能级均转变为两个坠饰态 (dressed state)。在典型的 XUV-NIR瞬态
吸收研究中，NIR脉冲强烈地耦合二能级系统，动力学响应由 XUV光探测。式
(4-8a)中幅度较大的部分对应于 Stark偏移的明态，而幅度较小的部分导致了光
致能级 (light-induced state)的产生。借助绝热的旋波近似模型，通过缀饰能级与
原能级间能量偏移所算出的相位偏移已成功用于解释瞬态吸收谱中明态的线形

变化
[108]
。尽管如此，由于能级瞬态偏移的特征时间远短于其衰减时间，傅里叶
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图 4-4 从数值计算的吸收谱中提取的偶极相位偏移 (a)，以及相应的解析计算结果 (b)。

白色虚线标记了脉冲面积为 π 时的激光强度。

变换后光谱中不会出现线形的能量移动和分裂，将该方法直接应用于此情形是

不可行的。之前的研究工作也不同程度地表明，在超短激光脉冲直接驱动下，广

义 Rabi频率不适用与预测系统的能级偏移 [75, 79]
。通过式 (4-8)的结构，该结论可

解释如下：等式 (4-8)右端中任意一项都不能完全代表其能级态系数的相位变化，
由于总贡献所引起的系统偶极相位偏移应通过式 (4-9)得出。在共振条件下，式
(4-6)直观地解释了系统态系数的相位演化。随着脉冲强度的增加，当脉冲面积达
到 π时，基态态系数的相位出现幅度为 π的阶跃（即其正负变号），并在其它情况

保持不变。相较之下，激发态态系数的相位在整个 0 -1.5π 的脉冲面积下均保持

不变。式 (4-6)还表明了态系数从 0到 π 的相位变化在时域上是瞬时发生的，这

也已被我们额外的在包含旋波近似的计算中得以验证（结果未显示）。这一现象

表明在完成了半个 Rabi振荡后返回基态的电子携带了额外的 π 相位，而瞬态能

级偏移的图像在此不适用。无旋波近似下的结果中呈现出了一段较短的相位上升

时间，表明该偏差实际来源于原微分方程 (4-1)中忽略的反向旋转项。图 4-4中展
示了从数值计算的吸收谱中提取所得的偶极相位偏移以及通过解析模型中算出

的结果。在解析计算中，在保持相同的脉冲面积下，这里取矩形脉冲的电场强度

与数值计算中高斯脉冲的峰值电场强度一致，即矩形脉冲宽度 T = τ
√

π/(2ln2)。

图 4-4中的相位偏移在共振位置两端近似对称，并整体呈出心形（或喷泉形）。由
于解析计算的结果与数值解中提取的结果十分吻合，该解析模型可用于定量描述

外场诱导的相位偏移以及吸收线形随驱动脉冲强度与中心频率的变化。
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图 4-5 偶极相位偏移随脉冲持续时间的变化。计算中所用的脉冲强度以及中心频率分

别为 35×1012 W/cm2和 21.1 eV。(b) 5 fs和 (d) 10 fs脉冲宽度下，数值求解的吸收线形

（洋红实线）以及其相应的拟合结果（蓝色虚线）。图 (c) (d)为其相应的脉冲宽度下频域

电场幅度。

4.4.2 激光持续时间

如前所述，以上结果均为脉冲持续时间相对较短的情形。除了强度和中心频

率之外，脉冲持续时间是驱动激光另一个值得仔细考虑的重要参数。在该节中，

我们将证明上述解析模型在不同驱动脉冲持续时间下的普适性。在图 4-5(a)中，
我们对比了数值解、解析解以及从数值计算得到的吸收线形中提取的偶极相位偏

移随高斯脉冲持续时间的变化。由于时域较长的脉冲对应于频域较窄的光谱，在

计算中脉冲时间最长取到 10 fs。在固定的脉冲强度下，较长的持续时间对应于
更大的脉冲面积。偶极相位偏移的大小最初随脉冲持续时间的增加而增加，与图

4-2中随脉冲强度变化的演化规律类似，而脉冲持续时间进一步的增加导致了 π

相位阶跃的出现。从式 (4-7b)中可以看出，激发态态系数 c2(t)的相位在广义的

脉冲面积 Ω̃t 达到临界值 2π 时将出现大小为 π 的阶跃，对应于矩形和高斯脉冲

的持续时间分别为 T = 11.55 fs和 τ =7.67 fs，与图中展示的计算结果完美符合。
数值解与解析解在整个脉冲持续时间范围内的一致符合再一次证明了解析模型

的有效性，揭示了强激光脉冲在与二能级体系相互作用中对能级演化的影响以及
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作用之后系统吸收光谱的形式。值得注意的是，当驱动脉冲较长以致于其频谱在

共振能量附近变化较大时，由式 (4-3)计算出的线形与标准 Fano线形相比在两翼
存在一定偏差，这将使得从吸收谱中提取的相位偏移与实际存在一定差异。

4.4.3 激光啁啾

以上讨论分析仅限于傅里叶变换极限脉冲驱动下的动力学过程，而激光脉冲

无论是由于非线性产生过程中的内在啁啾，亦或是在光路中传播引入的附加相

位，在实际的实验中都很难消除抑或完全补偿，且会直接影响激光与物质的相互

作用结果。在该小节中，我们将简要讨论线性啁啾的激光脉冲驱动下的情形，即

E(t) = F(t)eiω0t+ict2/2 + c.c.. (4-10)

此时，激光的瞬时频率可表示为 ω = ω0+ct，其中 c为啁啾率。在此仅讨论激光

脉冲中心频率 ω0与跃迁频率 ωr相同情形，即正负失谐成分幅度相同、对称地分

布在脉冲两端。图 4-6中展示了脉冲宽度为 5 fs时，从数值计算的吸收线形中提
取的偶极相位偏移在不同的啁啾率下随脉冲强度的变化。回顾以上得出的关于

相同失谐量的正负失谐脉冲诱导的偶极相位偏移的结论，并将此处的啁啾脉冲视

为时域上一系列振荡频率不同的“无啁啾”子脉冲，对该现象可以如下理解：当

驱动脉冲较弱以致于基态布居的损耗可忽略时，负失谐成分引起的相位偏移恰
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图 4-6 (a) 不同啁啾率下，偶极相位偏移随激光脉冲强度的变化。(b) 脉冲电场与其相

应的瞬时频率的时域演化。

47



兰州大学博士学位论文 宏观气体介质中的超快电子动力学过程

好与正失谐成分引起的偏移量相互抵消，使得在相互作用后无净相位偏移累积。

图中偶极相位随强度的增加而逐渐增大的现象意味着该近似与实际情形间存在

一定偏差。这些“无啁啾”子脉冲在时域上次序地与原子相互作用，其面对的初

始条件不同，使得实际发生的动力学远远复杂于以上分析过程。尽管如此，与图

4-2中无啁啾脉冲激发情形相比，在此处绝大多数强度下诱导的相位变化均被显
著抑制。在较小的啁啾率下，脉冲强度的进一步提高导致了大小了近似为 π 的相

位阶跃，可能的原因在于驱动脉冲中失谐较小的频率成分占比较大。由于实际通

过高次谐波产生的 XUV脉冲含有内在啁啾 [122]
，在自由电子激光脉冲产生过程

中为了获得更高带宽也会人为引入一定啁啾
[123]
，因此通过啁啾脉冲操纵系统的

动力学行为在实验上具有一定的可行性。

4.5 小结

本章研究了单束强场极紫外脉冲对简单能级体系动力学过程的直接操控。通

过拟合 Fano线型公式，从吸收线型的对称性改变所提取的偶极振荡相位，可用
于量化与外场相互作用后相应的量子态间的相位偏移。通过非线性光学中单色

光场与二能级相互作用的非微扰解析模型，解释了该相位偏移对驱动激光脉冲参

数的依赖。该项研究不仅揭示了弱场激发近似的局限性，同时也指出目前超快光

学领域常用的三种用于模拟瞬态吸收光谱线型变化模型的不适用性，还有助于实

现高频脉冲对超快原子动力学过程的直接控制。
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第五章 共振线型在宏观介质中的建立及完美共振吸收

5.1 引言

对光脉冲的有效操纵是实现对量子动力学过程控制的基础。基于可编程空间

光调制器的飞秒脉冲整形技术已在量子相干控制领域取得了很大成功
[124--126]

。而

由于液晶或声光调制器等装置均依赖于光谱色散，现有的调制材料低的衍射系数

和高的吸收系数阻碍了该技术往高频端的直接推广
[127]
。最近的研究表明，对光

波的控制还可通过在时域上调制其诱导的系统的极化响应来实现。通过阿秒瞬

态吸收光谱学，极紫外脉冲的时域压缩
[85]
和空间改向

[128, 129]
已被成功证明。最

近，借助单个和紧密相接共振跃迁附近折射率对频率的依赖，研究人员报导了极

紫外脉冲的空间偏转
[130]
和光谱压缩

[131]
。结合最近基于高次谐波产生或自由电

子激光的极紫外和 X射线光源的研究进展及其广泛使用，对短波脉冲的有效整
形有望实现对原子及原子核动力学过程的控制

[132, 133]
。

实现介质对电磁辐射的有效吸收是当今世界一系列技术变革的前提，例如电

磁信号的频域滤波，以及能量转换器件的高效实现等。在 2010年，耶鲁大学 A.
D. Stone组提出，通过将激光系统中的增益介质替换为吸收介质，入射的激光脉
冲能在特定条件下被光学共振腔完美吸收

[135]
，其工作原理如图 5-1所示。这种

光学系统与常用的激光系统通过时间反演对称性相关联，被称为相干完美吸收器

(coherent perfect absorber)或者反激光 (anti-laser/time-reversed laser)。该概念已于
2011年在实验中通过硅共振腔被证明 [136]

，并于近期在无序介质中实现了对入射

光强超过 99.78%的吸收
[137]
，在光学传感，光伏和光电检测等领域有着广泛的应

图 5-1 相干完美吸收器工作原理
[134]
。入射的相干激光光束与共振腔内的吸收介质相互

作用。在特定的激光相位关系下，共振腔两侧的反射光能实现与透射光间的完全相干相

消，总体表现为介质对入射光束的完美吸收。
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用前景
[138]
。

5.2 Fano共振在宏观介质中的建立

对多电子动力学过程的理解有助于将阿秒物理相关研究拓展至复杂系统中。

一个与电子关联效应相关的教科书实例是自电离，其中单电子近似已不再适用。

Ugo Fano在理论上解释了自电离态在频域的非对称线型 [139]
，即著名的“Fano线

型”。Fano线型来源于基态到连续态的两路径的干涉：直接电离，以及先共振激
发至不稳定的自电离态，随后自电离。通过超高的时间分辨研究 Fano共振在超
短时间尺度上的建立过程是阿秒物理的一个重要研究方向，已于近年在实验上通

过瞬态吸收光谱
[62, 140]

和光电子谱
[141]
测量得出。对光吸收测量，从之前研究人

员以及上述章节工作中可知，宏观介质会引起激发脉冲的时域整形，改变脉冲与

介质相互作用过程，探究此情形下 Fano共振在时域建立过程是十分必要的。

5.2.1 理论方法

图 5-2展示了本节所关注的物理过程，当靶系统为氦原子时，其在概念上与
文献 [62]中所证明方案类似。这里考虑的 He原子系统包含基态 1s2，背景连续

态 1sE p，以及嵌于连续态中的双激发态 2s2p。阿秒 XUV脉冲 FWHM持续时间
为 500 as，峰值强度为 1011 W/cm2，固定于 t = 0处。其中心频率为 60.15 eV，与
1s2-2s2p跃迁频率匹配。NIR脉冲的中心波长为 760 nm，持续时间为 7 fs，峰值强
度为 20 TW/cm2，与 XUV脉冲间的时间延迟为 τ。两脉冲在时域上初始均为高

斯脉冲。为了阐明脉冲传播过程中吸收线型的建立和重塑，我们将系统总的波函

数展开为 |Ψ(t,τ)⟩= cg(t,τ)|1s2⟩+e−iωX t [cb(t,τ)|2s2p⟩+
∫

cE(t,τ)|1sE p⟩dE]，其中

ωX 为XUV脉冲中心频率。通过采用绝热消去连续态，以及旋波近似处理XUV激
发过程后 [由于其高频以及低强度（峰值 Rabi频率为 1.7 meV）] [82]，XUV脉冲作
用下能级态系数的演化以及系统的极化响应可以通过数值求解含时 Schrödinger
方程求得。在计算中，1s2和 2s2p态之间的偶极矩阵元、自电离衰减时间以及 Fano
不对称参数分别取 0.038 a.u. [142]、17 fs和−2.77

[75]
。NIR脉冲的光致电离通过一

解析的电离率 Γ4(t,τ) =α4I4
NIR(t,τ)来表示，即 ⟨2s2p|H(t,τ)|2s2p⟩=Eb− iΓ4(t,τ)，

其中 H(t,τ) 为时间及延迟依赖的哈密顿量，Eb 为 2s2p 态的能量。对所使用的

NIR光强下，Keldysh参数 [143]γ > 1，为多光子电离区。4表示达到 65.40 eV的
N = 2电离阈，使剩余的 He+离子留在激发态所需的 NIR光子数（NIR中心光子
能量为 1.63 eV）。通过在计算中选择合适的 α4数值，2s2p态随时间延迟布居的

减少与文献 [62]中 ab-initio计算结果可比拟。由于 XUV脉冲面积较小，基态在
激发过程中的布居损耗可忽略不计。由此，通过自电离、XUV直接电离以及 NIR
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图 5-2 Fano共振的形成。紫色箭头代表了氦原子在极紫外脉冲的作用下直接与间接电

离通道。两量子路径的干涉导致了频谱中非对称的 Fano线型的形成。由于自电离发生在

数十飞秒的时间尺度，通过另一束附加脉冲引起的光致电离，间接电离通道可以被有效

地关闭（红色箭头所示）。通过调节激发与电离间的时间延迟，可以实现对 Fano线型建

立过程的实时观测。

电离产生的电子对介质折射率的影响可忽略不计。对松聚焦下的激光光束，我们

初步的计算表明了使用频域三维传播方程
[89]
和一维方程

[78]
的计算结果类似。介

质的吸收特性通过光密度 OD表征，其定义为 OD(ω,τ) = −log10[I(ω,τ)/I0(ω)]，

其中 I(ω,τ)和 I0(ω)分别为 XUV脉冲在介质出口和入口处的光谱。对于一给定
的介质，传播效应由介质长度与密度的点积决定。在随后的计算中，考虑氦原子

气体的介质长度为 2 mm，并通过调节其原子数密度（靶气压）来研究传播效应
的影响。在此模型中，我们仅关注于以上三个能级，电离脉冲的实际波长在该分

析过程中并不扮演关键作用。其它能级在与光场作用中的激发和耦合过程将使

得 XUV的时域频域特征变得复杂 [108]
，加大了从中提取动力学信息的难度。尽管

如此，前述机制在该强度下仍在其中占据主导地位，我们在模拟中忽略了其它过

程的影响。类似的处理方式在单原子近似下已被成功应用
[62]
，其被证明足以重

现实验测量到的光谱结果。

5.2.2 结果讨论

图 5-3展示了不同气压下的瞬态吸收谱计算结果。本工作主要关注于正时间
延迟端，在该区域 XUV激发和 NIR电离次序发生。对图 5-3(a)所示的低密度情
形，其频谱演化可如下直观理解：Fano共振首先通过 XUV驱动脉冲激发。两脉
冲重合后不久，由于极化响应在短时间内被终止，光谱中特征共振线型被抹去。

此时，自然的弛豫过程被中断，间接电离路径在其中占据主导地位，改变了自然
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图 5-3 不同原子密度下共振能级附近的瞬态吸收光谱。在较低的原子密度 4.0 × 1016

cm−3下 (a)，吸收谱与文献
[62]
中的测量结果类似。然而，当原子密度相对较高 2.6×1018

(b)，4.0×1018 cm−3 (c)时，吸收谱的形貌截然不同，频谱中出现了尖峰以及额外的子结

构。

的干涉结果。通过增加两脉冲间的时间延迟，电离选通门变得更宽，更多关于此

双激发态的信息开始显现。吸收形貌变得更窄、特征形状更清晰，自然的 Fano
线型也逐渐建立起来。由于图 5-3中使用的原子密度较低，介质的吸收与单原子
响应极限下通过 ODs(ω,τ) ∝ −ω Im[d̃(ω,τ)/Ẽ(ω)]

[78][其中 d̃(ω,τ)和 Ẽ(ω)分别

为系统频域的极化响应以及 XUV光谱]计算结果类似。如图 5-3(b)所示，较高原
子密度下的光谱整体形貌与低密度下的结果截然不同。线型中心附近出现了一

个窄而尖的吸收峰，其幅度远高于更长的时间延迟下的结果。回顾本节中光密度

的定义，OD值大于 4表明大于 99.99%的入射脉冲在共振能量处已被介质吸收。

此情形下，介质在较小的线宽内能将入射脉冲共振频率几乎完全地吸收，我们称

其为高效共振吸收器。更高的原子密度导致了光谱进一步的调制，如图 5-3(c)所
示。吸收谱中的尖峰往更小的时间延迟端移动，并在较大的时间延迟处建立起了

频谱子结构。

为了解释 XUV脉冲在共振传播过程中光谱新特征的形成过程，以及与其脉
冲时域结构的联系，在图 5-4(b)和 5-4(d)中，我们展示了在原子密度为 4.0×1018

cm−3（对应于室温下气压为 160 mbar的理想气体），时间延迟分别为 20和 40 fs
时系统的宏观吸收线型随传播距离的演化结果。为辅助分析，图 5-4(a)和 5-4(c)
中展示了在不同介质位置处相应的单原子吸收线型。图 5-4(e)展示了相关的时域
电场包络形状。如前所述，由于诱导的极化响应与原始光场间的相互作用，激发

脉冲在传播过程中后沿将被延长。由此，图 5-4(a)和 5-4(c)中的吸收光谱代表了
传播整形后 XUV光场激发的微观单原子响应。然而，需要指出的是，此处应用
的电离选通门与将 NIR作用视为对激发态振幅相位偏移的研究工作截然不同 [93]

。

在此，由于系统的极化响应被 NIR脉冲有效地终止，其诱导产生的 XUV脉冲后
沿几乎不会延伸至电离选通门之外。尽管如此，随着脉冲的进一步传播，选通门
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图 5-4 传播路径上的切片分析。沿传播方向上在不同位置处，原子密度为 4.0 × 1018

cm−3，时间延迟分别为 20 (a)和 40 fs (c)时的单原子吸收结果。其相应的宏观吸收线形

在不同传播距离处的建立分别如图 (b) (d)所示。为了方便比较，图中将每一位置处单原

子吸收计算结果 ODs 绝对值均进行了归一化。图 (e)展示了初始的 XUV电场包络（实

部），以及在时间延迟为 20和 40 fs时，传播距离为 1 mm和 2 mm下的结果。在电离选

通门内，包含了子脉冲的电场后沿在传播过程中逐渐建立起来。

内仍然可以建立一系列子脉冲 [尽管对于图 5-4(e)中所使用的脉冲参数下，最多
仅有两个子脉冲显示]。如图 5-4(b)和 5-4(d)所示，在 20和 40 fs时间延迟下，系
统的宏观吸收线型起初均随着传播距离的不断增加而逐渐建立。随后，吸收在某

一空间位置处达到极大值，并在之后随传播距离的进一步增加而逐渐减小。在该

极值位置附近，单原子计算结果在共振能量处由吸收变成了辐射。除此之外，第

一个子脉冲与坐标轴围成的面积此时与主脉冲对应值相当，这代表了异相间的极
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化响应在传播过程中所建立起的巧妙平衡，并解释了光谱的非线性演化。该联系

在数学上可由如下公式解释：在当前情形下，XUV脉冲中心频率 ωX 与跃迁频率

ω0相等，传播一段距离后的脉冲电场可表示为

E(t,x) = F(t,x)eiω0t + c.c.= [Fm(t,x)+Fs(t,x)]eiω0t + c.c. (5-1)

其中，F(t,x)代表整个脉冲的包络，Fm(t,x)和 Fs(t,x)分别为主脉冲和子脉冲的

包络。傅里叶变换后，正频部分的频域电场表示为

E(ω,x) =
1√
2π

∫ ∞

−∞
F(t,x)ei(ω0−ω)tdt

=
1√
2π

∫ ∞

−∞
[Fm(t,x)+Fs(t,x)]ei(ω0−ω)tdt.

(5-2)

当 E(ω,x)的模在传播过程中降至 0或者一极小的数值后，频谱中则会出现上文
所述的尖锐吸收峰。但由于 Fano共振的非对称性，吸收峰的位置与共振频率存
在些许偏离。频谱中的增强吸收发生在与 ω0略微失谐的频率 ω 处，并在某一空

间位置处满足 |E(ω,x)| ≈ 0。由此，在此情形下主脉冲与后续子脉冲包络与坐标

轴所围成的面积仅大致相等。时域上更宽的电离选通门（对应于更长的时间延

迟）能加速该平衡的出现，使得增强共振吸收的出现所需的传播距离更短 [对比
图 5-4(b)和 5-4(d)]。更大的原子密度引入的效果与之类似，相应地，建立以上平
衡所需的选通门宽度更短 [对比图 5-3(b)和 5-3(c)]。

然而，需要指出的是，共振线形在频域的窄化并不对应着 XUV光场在时域
的拉长。该现象乍一看似乎违反傅里叶时频关系，但其本质上来源于光密度 OD
的计算过程。图 5-5中展示了在图 5-4(b)中最佳吸收位置附近的吸收线形，以及
该情形下的激光光谱和时域包络。图 5-5(b)的透射光谱中清晰呈现出了一个底部
幅度几近为 0的凹陷，但其时域电场包络仍然局限在电离选通门内，如图 5-5(c)
所示。由于吸收光谱反映了系统的集体响应，并近似代表了不同位置处单原子计

算结果的平均，其随传播距离的演化中蕴含了不同位置处的微观动力学信息。在

较长的时间延迟处，进一步的空间传播导致的时域第二个子脉冲的出现 [参见图
5-4(e)中的洋红实线和蓝色点划线]与图 5-4(d)中共振能量附加新形成的吸收峰
的出现相吻合。该频谱子结构可以理解为 XUV第二子脉冲和与其异相的第一子
脉冲，以及剩余部分光场间的干涉导致。而在图 5-4(b)中，电离选通门位于 20 fs
处，先于第二子脉冲建立前已有效地关闭 [参见图 5-4(e)中蓝色点划线及红色虚
线]。相应地，吸收光谱中没有子结构出现。因此，传播整形后的 XUV脉冲时域
形貌反应了其频谱特征，反之亦然，这总体上与文献

[93, 108]
中得出结论一致。此

外，需要指出的是，Fano线形的非对称性，对应于与电子关联效应有关的组态相
互作用所引起的全局相位偏移

[60]
，与此处光谱子结构的出现密切相关。在下节
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图 5-5 (a)在原子密度为 4.0×1018 cm−3，时间延迟为 20 fs时，系统在传播 1.5 mm后

的宏观吸收线形，其大致对应于图 5-4 (b)中最强的吸收位置。相应的入射与透射光谱以

及电场包络分别如图 (b)和 (c)所示。

中，我们将揭示对称的 Lorentzian线型在宏观介质中的建立不会伴随着光谱子结
构的出现，并进一步探究吸收增强的物理机制及其普适性。

5.3 0π 脉冲诱导产生的完美共振吸收

5.3.1 引言

超短激光脉冲与共振介质的相互作用是量子光学中的一个基本课题。在众多

的脉冲形式中，零面积 (0π)脉冲在共振情形下与两能级相互作用后不会产生净
的激发，受到了广泛的理论

[97, 144, 145]
和实验

[146--152]
关注。根据脉冲面积定理 (area

theorem) [153--155]，0π 脉冲可通过一束低强度脉冲在窄带宽的共振介质中自由传播

产生。在脉冲传播过程中，其时域形状将受到明显地调制，产生正负交替变化的

后沿，使得脉冲面积在传播足够长的距离后降为 0。尽管传播效应的引入会使得
激光脉冲与介质的相互作用变得复杂，但传播产生的 0π 脉冲已成功应用于增强

原子的瞬态激发
[149, 150]

，以及作为单光子与原子间强的相互作用的标志
[151, 152]

。除

了对脉冲时域波形的改变外，传播效应所引起的光谱形貌变化在最近超快物理的

研究中受到广泛关注。通过调制系统的极化响应，研究人员在阿秒瞬态吸收光谱

中报导了共振线型的展宽和吸收峰中子结构的出现
[92--94]

。

在本节中，我们基于阿秒瞬态吸收光谱学提出并验证了一种操纵介质共振

吸收特性的普适方法。通过时域选通法，分离并基准测试了一新颖且反直觉的现

象，即通过部分激光电场在宏观介质中实现完美共振吸收。在共振条件下，这一
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发现与时域中 0π 脉冲的受控形成紧密相连。该现象基于在时域上裁剪 XUV脉
冲，使得其传播后建立的子脉冲与主脉冲完美相干相消实现。与 5.1节中介绍的
相干完美吸收相比较，两种方法均依赖于干涉与吸收的共同作用，但本节所提出

的方法涉及共振介质，而无需使用光学共振腔。该工作证实了通过频域相位操纵

以及时域包络控制实现对激发脉冲的有效整形，有助于相干调控方案往高频波段

的拓展。

5.3.2 数值方法及结果讨论

本质上讲，该工作核心等效于研究 Lorentzian 共振在宏观介质中的建立。
采用的数值方法简要介绍如下，系统的波函数可展开为 |Ψ(t,τ)⟩ = c1(t,τ)|1⟩+
c2(t,τ)e−iω12t−Γt/2|2⟩，其中 |1⟩ 和 |2⟩ 分别代表基态和激发态，ω12 为跃迁频率，

Γ 为激发态的衰减率。系统由一束低强度的阿秒 XUV 脉冲激发，其表达式为
E(t) = F(t)eiωX t+ c.c.，中心频率 ωX 与跃迁频率 ω12 一致。由于 XUV 脉冲载
波频率与跃迁频率匹配，且强度较低，采用旋波近似处理其与介质的相互作用，

以便提取在传播过程中包络信息 F(t) 在路径上的演化。系统与 XUV 脉冲作用
下的动力学演化可通过数值求解含时 Schrödinger 方程得出，而上能级态系数
在与飞秒 NIR 光作用下的损耗通过一衰减率 Γn(t,τ) = αnIn

NIR(t,τ) 来考虑，即

⟨2|H(t,τ)|2⟩= ω12− iΓ/2− iΓn。在此模型中，NIR的脉冲强度 INIR足以将激发态

电子完全电离（n代表电离所需光子数），通过选取合适的 αn 以实现 NIR脉冲
经过后系统的极化响应变为 0。由于电离依赖于瞬时电场强度，在计算中使用了
INIR(t,τ) = E2

NIR(t,τ)而非其强度包络。电离对激光强度的高度非线性依赖使得有

效的截断时间短于 NIR脉冲持续时间。在与脉冲共同运动的参考系中，XUV脉
冲在传播方向上的空间演化可近似为

[78]

∂
∂x

Ẽ(ω,τ,x) =−2πi
ω
c

P̃(ω,τ,x), (5-3)

其中 P̃(ω,τ,x)和 Ẽ(ω,τ,x)分别代表频域上时间延迟和空间位置依赖的极化响应

和 XUV光谱。光密度与上节定义相同，即 OD(ω,τ) =−log10[I(ω,τ)/I0(ω)]。

图 5-6(a) 中展示了介质长度为 0.3 mm，原子密度 N = 1.2× 1017 cm−3（室

温下气压约 5 mbar的理想气体）时计算得到的瞬态吸收光谱。计算所用原子参
数为：ω12 = 21.2 eV，µ12 = 0.42，n = 3，系统类似于由氦原子基态 1s2 及激发

态 1s2p组成。选用的上能级衰减率为 Γ = 1/60 fs−1，其对应的自然线宽约为 11
meV，电离系数 α3 = 8×108。XUV脉冲中心固定于 0时刻，其 FWHM宽度为
500 as，峰值强度为 1011 W/cm2。NIR脉冲 FWHM宽度为 7 fs，中心波长为 760
nm，峰值强度为 20 TW/cm2。两脉冲初始包络均为高斯形。本工作关注于正时

间延迟端，XUV激发与 NIR电离次序发生时的动力学演化。对于较小的时间延
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图 5-6 (a) 数值和 (b) 解析计算的共振能量附近的瞬态吸收光谱，其展示了 Lorentzian

共振在宏观介质中的建立。图 (b)展示了共振能量处的光密度随时间延迟的演化。

迟，共振线型被抑制，光谱形貌宽且弱。随着时间延迟的增加，系统的极化响应

得以在更长的时间尺度上演化，光谱中展现更多跃迁的信息，吸收线型逐渐建立

起来。引人注目的是，光谱在 100 fs左右处出现了一窄而尖的吸收峰，其幅度随
时间延迟的进一步增加而降低。与 5.4.4节中稀薄气体极限下结果相比，光谱的
非线性演化清晰地表明该情形已超越单原子响应近似，光与物质的集体相互作用

在该过程中扮演重要作用。为了突出光谱随时间延迟的奇特演化，图 5-6(b)中展
示了共振频率处的光密度 OD，其代表了每一时间延迟下频域上吸收最强位置。
回顾光密度的定义，OD大于 6表明绝大多数的入射光强度已被介质所吸收，其
已达到超过了 6个数量级的衰减。对入射光谱共振频率出很小带宽内近乎完全的
吸收，我们称之为无腔的完美共振吸收。

为了理解计算结果中展现的光谱演化行为，我们对该物理过程及相应的XUV
脉冲在传播过程中的演化规律定性解释如下。在介质起始处，较早抵达的 XUV
脉冲将介质激发。由于两能级间较长寿命的相干，弛豫过程中极化响应将诱导产

生以共振频率振荡的新电场，叠加在原电场尾部。新电场与原电场间相位差为 π，

两者间的相消干涉导致了透射光谱中共振频率处的凹陷。随着脉冲的进一步传

播，尾部的电场可激发次生极化响应，使得产生的新电场既包含与原电场同相、

也包含异相成分。该过程循环往复，直至脉冲离开介质。通过后续的 NIR脉冲
截断时域的动力学演化，截断前的偶极响应及子脉冲的相位与自由演化情形相比

几乎不受影响。由此，主脉冲与子脉冲间的干涉导致透射光谱中仍为一纯粹的凹

陷，对应于图 5-6(a)中一直维持的对称的吸收线型。由于与子脉冲间的相位关系
仍然保持，光谱共振峰附近无复杂的子结构的出现，与之前宏观介质的瞬态吸收

中涉及偶极子相位偏移的结果
[92--94, 156]

截然不同。完美共振吸收峰的出现将在后

文中讨论。

在一定近似条件下，对上述过程的理解可被大大简化。解析模型的示意图如

图 5-7所示。对于实验室中通过高次谐波产生的极紫外脉冲，其与介质的相互作
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图 5-7 宏观介质中激光时域选通共振跃迁的原理示意图。低强度的 XUV 脉冲先到达

介质，激发系统的极化响应。后者在时域上指数衰减，并激发产生较原脉冲持续时间更

长的新电场。穿过介质一定距离后，XUV脉冲将建立起一长的脉冲后沿，其诱导产生的

极化响应在时域上展现出复杂的形状。后续的 NIR脉冲通过将激发态完全电离，截断了

极化响应的自由演化。通过调节两脉冲间的时间延迟，可以将极化响应以及 XUV 脉冲

后沿限制在不同时域宽度内。Pl 代表在任一空间位置处 t = τ 时刻的极化响应，将在正文

中做进一步的阐释。

用适用于一阶微扰论。通过将 NIR脉冲的截断效应视为无限短，极化响应在频
域的表达式可写为（解析模型的推导见 5.3.3节）

P̃(ω,τ,x) = χ(ω)Ẽ(ω,τ,x)− iχ(ω)√
2πNµ2

12
Ple−iωτ , (5-4)

其中线性极化率定义为 χ(ω) = Nµ2
12/(ω12 −ω + iΓ/2)。Pl 代表了截断发生时刻

系统的极化响应 [即, P(t = τ,τ,x)]，其表达式可写作

Pl(τ,x) =
1√
2π

∫ ∞

0
χ(ω)Ẽ0(ω,x)eiωτdω. (5-5)

其中，Ẽ0(ω,x) 代表了在介质中自由传播情形时的电场，其演化规律可由光学

Helmholtz方程的解给出

Ẽ0(ω,x) = Ẽ(ω,0)e−2πi ω
c χ(ω)x, (5-6)

对传播过程中电场频域累积相位的控制可通过改变原子密度和介质长度来实现。

尽管如此，在该工作中，介质的光学厚度固定，我们主要关注于脉冲自然整形及

相关频域特性的时域操纵。

图 5-6(c)及 5-6(b)（下图）分别展示了解析计算的瞬态吸收光谱以及共振频
率处的光密度随时间延迟的演化。相较于数值计算结果，必要的光谱特征已被重

现。两者间的总体符合证实了解析模型及其中使用的两个近似的适用性，将在
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后续的分析中继续采用。两者间的差异主要归因于解析模型中 NIR截断效应被
视作瞬时过程，而在数值计算中具有一定时域宽度。值得一提的是，频域中表示

的解析表达式绕开了时域积分的需要，显著降低了数值计算量。出于计算考虑，

在图 5-6(a)及 5-6(b)（上图）中，采用了 1 fs的时间延迟间隔，而在图 5-6(c)及
5-6(b)（下图）中采用了更加精细的 0.2 fs。

XUV脉冲在空间任一位置处的电场包络 F(t,τ,x) = E(t,τ,x)/eiωX t，可通过

其频域表达式 Ẽ(ω,τ,x)的逆傅里叶变换得出。特别地，当截断宽度可视为无限

短时，其可通过在时域上直接截取自由演化情形下的电场包络 F0(t,x)近似得出。

在共振情形下，即主脉冲与子脉冲的时域电场同频振动时 (ωX = ω12)，共振频率
处的脉冲电场表达式可简化为

Ẽ(ω12,τ,x) =
1√
2π

∫ ∞

−∞
F(t,τ,x)dt

=
1√
2π

∫ τ

−∞
F0(t,x)dt.

(5-7)

该表达式建立了 XUV脉冲共振频率处的光谱与电场时域包络间的联系，其中后
者包含了主脉冲以及传播诱导产生的子脉冲串。上文描述的完美共振吸收出现

于 Ẽ(ω12,τ,x)的模在传播过程中降为 0时。这对应于主脉冲与新建立子脉冲的
时域包络完美相消，使得整个脉冲包络包围的面积为 0的情形。该现象来源于主
脉冲与子脉冲间的光谱干涉，使得共振频率处的光谱成分在特定条件下被完美

相干相消。此外，有趣的是，除了一常数因子 2
√

2πµ12外，式 (5-7)与截断后的
XUV脉冲面积的表达式完全一致。由此，频域中完美共振吸收的出现表明了时
域上 0π 脉冲的建立。完美吸收的程度与此过程中形成的 0π 脉冲精度密切相关。

该工作所采用的电离选通门有效地充当了 XUV脉冲包络的超快快门，将其在时
域上局限于有限的范围内。快门速度取决于激发态布居损耗时间，其位置可由两

脉冲间的时间延迟调节。区别于积分整个时域脉冲包络的传统方法，该时域截断

方案使得激发脉冲的脉冲面积在中等光学厚度下即可下降为 0。
在不同时间延迟下，通过时域积分截断后的电场包络得到的共振频率处的

光密度如图 5-8中蓝色点线所示，其与之前的解析模型计算结果实现了很好的符
合。值得注意的是，其预示了在更大的时间延迟处又一完美共振吸收峰的出现，

表明在该光学厚度下 0 脉冲面积的再一次满足。图 5-8 中展示的解析计算结果
（橙色实线）也证实了这一发现。在给定驱动脉冲和靶介质参数后，基于式 (5-6)
和 (5-7)的计算方法对完美共振吸收出现的预测十分有效，如图 5-8中所示。对
于远离脉冲中心的激光包络后沿，其对脉冲面积的贡献十分有限。由此，共振频

率处的光密度在较长的积分时间（时间延迟）下几乎不随其增长而进一步变化。

随时间延迟的持续增加，几乎恒定的光密度值可视为自由演化情形下的结果。由
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图 5-8 共振能量处的光密度随时间延迟的演化。所嵌小图展示了入射以及自由演化情

形下透射的 XUV电场包络，其中 y轴上设置了一断点。完美共振吸收实现处的快门位

置以刀口符号标记。

此可得，相较于自由演化情形，通过时域选通有效地控制两能级跃迁，可减少其

对共振频率的光辐射的吸收，抑或是实现 5个数量级的吸收增强。
尽管在此节中只讨论了一组参数下的计算结果，本章的后续部分还将探究

不同激光和原子参数对结果的影响。此外，与理论学者合作，通过数值求解 He
原子在单电子近似下的含时 Schrödinger方程 (TDSE)及三维 Maxwell传播方程
(MWE)，我们还证明了该方案在真实介质中的可行性。图 5-9展示了类似脉冲和
介质参数下的计算结果，共振吸收中的局部增强表明了该方案的普适性，可应用

于其它原子体系。鉴于其共振特性，该方案还有望推广至共振能量所在的任何频

段。在时域上通过另一束脉冲快速地调控脉冲共振频谱，还为光-光调制器的发
展提供了新的可能性

[128, 157]
。

5.3.3 解析模型的推导

将系统的波函数 |Ψ(t,τ)⟩带入 Schrödinger方程，得到态系数的含时演化表
达式如下

iċ1(t) =−µ12E(t)e−iω12t−Γ
2 tc2(t), (5-8)

iċ2(t) =−µ12E(t)eiω12t+Γ
2 tc1(t). (5-9)

系统的极化响应可表示为

P(t) = µ12c1(t)c∗2(t)e
iω12t−Γt/2 + c.c.. (5-10)
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图 5-9 类似脉冲和介质参数下 TDSE-MWE计算结果。(a)透射的 XUV脉冲时域强度

包络。NIR脉冲中心为 t = 0，其在时域上截断 XUV脉冲后沿。(b)对应的共振光吸收随

两脉冲间时间延迟的演化。

当 XUV激光脉冲的强度相对较低，其脉冲面积较小时，基态布居在相互作用中
的损耗可忽略 [即 c1(t)≈ 1]。仅考虑其正频成分时，任一空间位置处的极化响应
表达式可推导得出：

∂
∂ t

P(t,x)− (iω12 −Γ/2)P(t,x) =−iNµ2
12E(t,x). (5-11)

无其它外场参与相互作用时，上式的傅里叶变换表达式为

P̃(ω,x) =
Nµ2

12
ω12 −ω + iΓ/2

Ẽ(ω,τ,x). (5-12)

回顾线性响应的表达式，可将系统的极化率定义为 χ(ω) =Nµ2
12/(ω12−ω+ iΓ/2)，

其中 N 代表原子数密度，其在均匀的靶介质中被视做常数。

NIR脉冲到达后，系统的极化响应在时域上被截断，图 5-10为该物理过程
的示意图。当截断过程在时域上无穷短时，其效果可视为在自由演化的极化响应

上附加了一选通门，即 P(t ≤ τ,τ,x) = P(t,x)，P(t > τ,τ,x) = 0。截断后的极化响

应在频域的表达式为

P̃(ω,τ,x) = χ(ω)Ẽ(ω,τ,x)− iχ(ω)√
2πNµ2

12
Ple−iωτ . (5-13)

其中，Pl 代表截断时刻的极化响应 [即 P(t = τ,τ,x)]，其可由自由传播的电场
Ẽ0(ω,x)通过线性响应的表达式和逆傅里叶变换得出

Pl(τ,x) =
1√
2π

∫ ∞

0
χ(ω)Ẽ0(ω,x)eiωτdω. (5-14)
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图 5-10 穿过介质一定距离后，系统的极化响应在时域的示意图。
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图 5-11 考虑有限光谱分辨率后计算所得吸收线型。

5.3.4 光谱分辨率的影响

为了探测上文描述的完美共振吸收，足够的光谱分辨率是十分必要的，否则

尖锐的光谱特征会被抹平。为了在模拟中考虑此实际限制，在计算光密度前，入

射及透射的 XUV光谱需先与一高斯脉冲卷积，计算结果如图 5-11所示。不难看
出，为了分辨共振频率处光密度的局部增强、维持较高的 OD值，光谱分辨率需
高于共振自然线宽。尽管这对光栅光谱仪提出了很高的要求，另一可行的路线是

通过在介质后放置又一个相互作用区域并检测其激发效率的变化。

5.4 脉冲、系统及介质参数的影响

为了证实通过在时域上截断脉冲包络以实现频域完美共振吸收的方案的普

适性，及其对不同参数的稳定性，本节中开展了更多情形下的计算。对下文中所
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图 5-12 不同 XUV脉冲宽度下共振频率处光密度的预测值。
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图 5-13 不同 XUV中心频率相对于跃迁频率失谐下，共振频率处光密度的预测值。

展现的结果，若非特别说明，我们均独立地探究了不同脉冲及系统参数的影响，

而保持其它参数与 5.3.2节中一致。

5.4.1 脉冲宽度及中心频率

图 5-12展示了相较于 5.3.2节中，更长或更短的 XUV脉冲驱动下的计算结
果。我们发现，共振频率处 OD随时间延迟的演化以及所达到的吸收峰值在不同
的脉冲宽度下几乎保持恒定。

尽管在 5.3.2节中仅讨论了共振情形，但该方案同样适用于非共振情形，即
XUV主脉冲与其后沿振荡频率不同时。该情形下，截断后的脉冲共振频率处的
电场表达式为

Ẽ(ω12,τ,x) =
1√
2π

∫ τ

−∞
F0(t,x)ei(ωX−ω12)tdt. (5-15)

由于指数项中失谐 ωX −ω12非零，频域完美共振吸收的出现不再与时域 0π 脉冲

的出现联系在一起。即使如此，如图 5-13所示，共振吸收的局部增强仍在相同
时间延迟处出现，尽管能达到的峰值大小不一。
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图 5-14 不同上能级衰减时间和介质原子数密度 N 的组合下，共振频率处光密度的预

测值。

5.4.2 上能级衰减时间

根据光学 Helmholtz方程的解 (5-6)，随上能级衰减时间 1/Γ的减小，介质极

化率 χ(ω)会减小，电场在传播过程中累积的光谱相位也会相应地减小。为了减

弱此效应影响，介质内原子数密度或介质长度可成比例地增加。图 5-14展示了
不同衰减时间和原子密度的组合下的计算结果。由于更短的衰减时间对应于更

快的时域动力学弛豫，光密度随时间延迟的演化被相应地加快。尽管如此，计算

结果中仍展现出了类似的演化趋势以及可比的 OD峰值，其反映了该方法对短寿
命能级系统的适用性。

5.4.3 非高斯时域脉冲形状

以上计算结果中，入射 XUV 脉冲时域包络均以高斯函数近似。而在极紫
外波段，时域脉冲还存在两种常见形式，即阿秒脉冲串 (Attosecond Pulse Trains,
APTs) 以及工作在自放大自发辐射 (Self-Amplified Spontaneous Emission, SASE)
模式下的自由电子激光脉冲，讨论这两种脉冲驱动情形下的结果是十分必要的。

与前文一致，我们仅考虑低强度的 XUV脉冲，其与介质的相互作用能用一阶微
扰论的理论框架描述。APT脉冲的电场表达式为

E(t) = ∑
q

Fq(t)eiqωNIRt + c.c., (5-16)

其中 q为谐波阶次，Fq(t)为其包络。考虑时域宽度为 10 fs的 APT脉冲，其由同
强度的基频为 ωNIR的 9-17阶奇次谐波合成。计算结果如图 5-15所示，光密度随
时间延迟的演化规律仍然存在。

对于 SASE脉冲，采用部分相干法 (partial-coherence method) [158] 描述其随机
的电场形式。在计算中，SASE脉冲中心频率为 21.2 eV，平均 FWHW带宽为 1
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图 5-15 采用 XUV APTs后的计算结果。(a)自由演化情形下入射和透射的 XUV光谱。

(b)共振频率处的光密度随时间延迟的演化。
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图 5-16 部分相干法描述 XUV SASE脉冲下的计算结果。(a)从上到下：自由演化情形

下平均连续 500发脉冲以及三个单发脉冲情形下的入射和透射光谱。(b)平均 500发低强

度 XUV SASE脉冲计算所得的共振频率光密度。

eV。在时域上，采用时域宽度为 20 fs的高斯滤波函数用于考虑其平均脉冲宽度。
在计算光密度前，入射和透射的 XUV SASE脉冲先取多次计算的平均值。计算
结果如图 5-16所示，尽管驱动 XUV脉冲具有随机性，共振频率处的光密度仍在
两时间延迟处出现特征增强，与前文中采用全相干、具有明确时间延迟的 XUV
和 NIR脉冲计算结果定性符合。事实上，驱动 XUV SASE脉冲的随机性引起了
两脉冲间的时间延迟约为 SASE脉冲平均脉宽的抖动，抹平了光密度随时间延迟
的尖锐的吸收增强。

5.4.4 稀薄气体极限

当原子密度为 0.01N = 1.2×1015 cm−3时，计算所得光谱如图 5-17所示。与
单原子近似一致，其纯粹地展示了 Lorentzian线型在时域的建立。与上文中较高
密度下的计算结果相比，传播效应的贡献显而易见。通过在宏观介质中的传播，
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图 5-17 稀薄气体极限下归一化的瞬态吸收光谱，其展示了 Lorentzian线型在时域的线

性建立。

XUV脉冲在时域和频域明显的整形成为了可能，0π 脉冲才能在特定时间延迟下

建立。

5.4.5 三能级情形

本小节关注于激发态临近能级的存在对完美共振吸收的影响，其超出了上述

的两能级近似，描述了一更为实际的情形。为简便起见，这里考虑新的激发态 |3⟩
与 |2⟩态相比具有相同的宇称、原子参数、及 NIR电离率，除了不同的跃迁频率
ω13，两激发态与基态一起构成一 V型三能级系统。对所考虑的足以实现超快快

门的 NIR脉冲强度，电离为主导的相互作用机制，其它 NIR诱导的耦合过程可
以被忽略。在计算中，我们使用与 5.3.2节中相同的激光和介质参数，跃迁频率
ω13 在两代表性的取值下计算结果如图 5-18所示。在此情形下，XUV脉冲后沿
包含了两不同振荡频率的电场成分，其引起了透射光谱中两吸收峰的出现。两脉

冲间时间延迟较小时，光谱的展宽导致了吸收峰中干涉条纹的出现，其以两激发

态间的频率差振荡。如图 5-18所示，吸收峰中由于传播效应导致的局部吸收增
强仍然存在，并在由 |2⟩和 |3⟩态相干激发所引起的振荡影响下仍十分明显。由
于 XUV脉冲中心频率小于 |1⟩ → |3⟩跃迁频率，ω13 处尖锐吸收峰的出现也从侧

面证明了该方法对不同 XUV频率失谐的适用性。
为了检验 NIR脉冲诱导的能级间耦合的影响，我们还考虑了新激发态 |3⟩能

量较 |2⟩低 1.63 eV，两者具有相反的宇称，形成了一 Λ型三能级系统。在计算

中，考虑 |3⟩态衰减率与 2⟩态一致，两能级间偶极矩阵元 µ23 = 2.7。|3⟩态在外
场下的电离率 Γ4(t,τ) = α4E8

NIR(t,τ)，其中 α4 = 1.85× 1012，以实现与 |2⟩态电
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图 5-18 跃迁频率 ω13分别为 (a) 21.7和 (b) 22.2 eV时，该 V型三能级系统数值计算所

得的瞬态吸收光谱。
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图 5-19 Λ 型三能级系统数值计算所得的 (a) 瞬态吸收光谱以及 (b) 共振频率 ω = ω12

处的光密度。

离率的匹配。系统瞬态吸收的计算结果如图 5-19所示，其中激光与介质参数仍
与 5.3.2节中保持一致。与两能级系统的数值结果相比，光谱中的主要特征基本
保持不变。由于系统在与 NIR脉冲作用过程中伴随着两激发态间的布居转移，其
布居损耗及极化响应在时域的截断形式将会变得复杂，使得光密度的局部增强略

微移动至另一不同的时间延迟处。

5.5 小结

在本章第一项工作中，我们探究了脉冲在宏观介质传播过程中，Fano共振
在超快时间尺度上的建立。通过数值计算，发现了相较于单原子响应近似下结

果，吸收谱在较大的原子密度中出现的一系列新现象，并通过进一步的计算证实

了其与脉冲时域新建立的特征间的关联。这些研究结果表明系统对激发脉冲的
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吸收可以通过调节附加脉冲的时间延迟和介质的光学厚度来强烈地操控，为实现

对阿秒动力学过程的控制提供了新的可能性。

随后，在第二项工作中提出并证明了一种操纵两能级系统宏观吸收特性以

及实现极紫外脉冲整形的普适方案。通过在时域截断系统的极化响应，对介质共

振吸收特性的快速调节成为了可能，并能在特定条件下实现完美共振吸收。特别

地，在共振激发情形下，后者还与时域上 0π 脉冲的出现紧密相连。进一步的分

析展现了该方法在不同参数条件下的稳定性和普适性，并在实际的实验条件下仍

然存在。对该现象的进一步探究有助于未来超快光开关装置的实现。我们期待在

宏观介质中，复杂的光与物质相互作用及传播效应的共同作用，能为高频响应的

时域操纵及脉冲整形提供更多的可能。
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第六章 氦原子气体双激发态阿秒瞬态吸收研究

6.1 引言

1963年，美国国家标准局的Madden和 Codling借助同步辐射光源，通过吸
收光谱技术测量到了 He、Ne和 Ar原子中的新自电离态 [159]

。由于 He原子中 60
至 65 eV范围内仅有一系列能级汇聚至 He+离子 N = 2电离势，与单电子图像下

壳模型预言结果不符。在同一期的论文中，Cooper、Fano和 Prats提出，由于 2snp

和 2pns态近简并，当两电子间的相互作用足够强时，一种更恰当的描述低于He+

N = 2电离势的氦原子双激发态的方式是将其写作 2snp±ns2p，记作 sp2,n±
[160]
。

三位研究人员在文章中指出，“+”和“-”描述了两电子两种不同的共同运动方
式，即两电子同时靠近或远离原子核，以及一个电子靠近核，另一个远离核；基

态 1s2 到“-”系列的跃迁是准禁戒的。随着光谱分辨率的逐渐提高，人们借助
同步辐射光源在实验上测到了“-”系列能级特征信号，其强度远低于“+”系列
跃迁，如图 6-1所示。但由于光子通量、信噪比以及光谱分辨率等一系列因素的
制约，至今未有相关时间分辨测量结果报导。而对该类能级动力学过程的深入研

究，有助于理解最基本的电子关联效应。

图 6-1 基于同步辐射光源开展的低于 He+ N = 2电离势的氦原子双激发态电离产额测

量结果
[161]
。与相应的“+”系列能级相比，“-”系列能级光谱信号极弱，几乎无法分辨。

6.2 实验装置

本章中介绍的阿秒瞬态吸收测量工作在位于德国海德堡的马克斯·普朗克

核物理研究所开展，附录中对其驱动光源开展了详细介绍，主要包含了 CEP锁
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图 6-2 阿秒瞬态吸收束流线结构示意图
[162]
。

定的飞秒激光系统，输出脉冲的频谱展宽、时域压缩及脉冲表征装置，本节主要

介绍整套实验装置的核心部分—阿秒瞬态吸收束流线。

图 6-2展示了阿秒瞬态吸收束流线的结构示意图，主要包含了三个真空腔及
一个 XUV CCD相机，文献 [162]中已给出了其详细介绍。简而言之，入射激光
脉冲首先在第一个腔体内在焦点附近与惰性气体相互作用，通过高次谐波产生

XUV脉冲；驱动脉冲与产生的 XUV脉冲在第二个腔体中实现时间和空间分离；
两脉冲聚焦后在第三个腔体内与靶气体相互作用；最后，通过自制的高分辨紫

外光谱仪探测透射的 XUV信号。该束线采用共线掠入射的几何构型，既能实现
XUV与 NIR脉冲间时间延迟的高稳定性，还能在宽频谱上达到高反射率。

亚 5 fs少周期 NIR脉冲聚焦 ( f = 500 mm)后被送入 HHG腔，用于驱动产生
XUV脉冲。由于 XUV会被空气中的 O2、N2等分子强烈地吸收，在空气中的特

征传播距离小于 1 mm，由此整个束流线被置于高真空环境。驱动脉冲焦点大小
可由束流线外光阑调节，光斑大小为 100 -30 µm，对应峰值电场强度在 1014 -1016

W/cm2 量级。HHG气室由陶瓷管制成，外径 3 mm，内径 2 mm，中间钻有 200
µm直径的小孔以让光束通过。陶瓷材料有助于减弱高强度激光烧蚀效应，减少

材料在真空中光学元件上的沉积，延长其使用寿命。HHG气室安装于三维位移
台上，沿激光传播方向 (Z)为高精度电动位移台 (Newport TRA series)，用于调节
气室与激光焦点相对位置以寻找谐波最佳相位匹配条件。

由于波长不同，两脉冲发散角不一 (XUV: ∼ 1 mrad; NIR: ∼ 15 mrad)。该特
性后续被用于调节 NIR脉冲的强度以及两脉冲间的时间延迟，如图 6-3所示。首
先，束线中与光束同轴的光阑用于遮挡外围的 NIR脉冲，以实现对其强度的控
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图 6-3 阿秒瞬态吸收束流线原理示意图
[162]
。

制。两束光随后经分束镜 (split mirror)及环面聚焦镜 (toroidal mirror,又称轮胎镜)
(f = 350 mm)反射，聚焦后进入实验腔。光束在两镜面上均为掠入射 (θ ≈ 15◦)，以
实现更广 XUV频谱的高反射率。分束镜外镜 (outer mirror)镀银，用于反射 NIR
脉冲；内镜 (inner mirror)镀碳化硼 (boron carbide, B4C)，用于反射 XUV脉冲。镀
碳化硼相对于镀金能实现对所关注的 XUV频段更高的反射率 [163]

。内镜被置于

压电位移台上 (Physik Instrumente, PIHera)，能以纳米精度延垂直与镜面方向移
动。该入射角度下，位移量 d 与引入的时间延迟 τ 的关系为

τ/d = 1.705 fs/µm. (6-1)

环面聚焦镜表面镀金，该几何构型下其能将 HHG焦点 1:1成像至靶气室，有效
地避免了像差 (aberration)的影响。但由于分束镜内镜的前后移动会导致 XUV焦
点相对于 NIR焦点的偏移，而典型的 NIR和 XUV焦点大小分别为 80和 20 µm，

因此该装置的有效时间延迟测量范围为 50 fs。此外，对于实际情形，存在一部分
的 NIR脉冲打在分束镜内镜上，一部分的 XUV脉冲被外镜所反射。为了过滤对
应的光谱成分，以尽可能实现两脉冲完全的时间和空间分离，装置中使用了中心

为 200 nm厚的金属箔，外侧为 2 µm的硝化纤维薄膜 (nitrocellulose membrane)滤
波组件。关注于不同的 XUV波段，实验中常选用 Al、Zr或 In的金属箔。在加工
过程中，金属箔片存在少许微孔是不可避免的，这将导致一小部分 NIR与 XUV
共同传播，对实际的激光物质相互作用过程产生影响。

时空分离的 XUV和 NIR聚焦后进入第三个腔体，与气室中的靶气体相互作
用。靶气室安装在高精度 XYZ三维位移台 (SMARACT)上。该位移台配有闭环
控制系统，能在线读出当前位置，保障了实验测量的可重复性。与靶气体相互作

用之后，光束中的 NIR脉冲由一光阑遮挡，散射光通过光纤收集，可用于测量束
流线内经过 HHG产生，分束镜和环面聚焦镜反射后的驱动脉冲光谱，如图 6-4
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图 6-4 不同 HHG工作气压，相同积分时间下，靶气室后测得的驱动脉冲光谱。HHG

产生气体为 Ne，光谱呈现了一定程度的蓝移，中心波长在 670 nm附近，在可见光区域。

所示。透过金属箔的 XUV脉冲由后续的高精度极紫外光谱仪收集。光谱仪包含
了两块实验中可更换使用的凹面可变线宽光栅 (Hitachi)，以及一背照式热电冷却
CCD 相机 (Princeton Instruments, PIXIS 400B XO)。两光栅的光谱分辨范围分别
为 11 -62 nm (20 -112 eV)及 22 -124 nm (10 -56 eV)。CCD相机包含 1340×400像

素，单个像素的尺寸为 20×20 µm2。由于其无法记录整个光谱范围，其被放置

于一机械架上，可沿焦平面移动，以探测所关注的波长范围。光谱仪的分辨能力

E/∆E ≥ 1500。

在实际操作中，阿秒瞬态吸收束流线的调节简要步骤如下：

1. 粗调束流线。衰减 NIR光束，移出 HHG气室，移入束流线中安装的用于
辅助校准的反射镜，导出光束。通过远场光斑，调节啁啾镜后及束流线前的反射

镜，将光束对准光阑及分束镜内镜。

2. 移入 HHG气室，调节其 x、y方向，使光束通过气室孔径中心，移出靶气
室。

3. 通入 HHG产生气体，利用相位匹配，通过改变光楔在光路中的插入量、

图 6-5 CCD相机记录的 XUV超连续谱。
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HHG气室的背压，气室相对于激光焦点位置，以及焦点的大小，优化 CCD相机
上的 XUV光谱，使之窄且连续，如图 6-5所示。

4. 放入 NIR/XUV滤波组件，优化其与光束的相对位置。
5. 移入靶气室，调节其相对于光束的空间位置。
6. 优化 XUV和 NIR脉冲的时间空间重合。如对包含 55 -58 eV能量范围的

光谱，可在靶气室内通入 Xe气，在较高的 NIR脉冲强度下通过光谱中Xe+的特

征吸收信号，优化分束镜外镜等。

7. 通入靶气体，开展实验测量。

6.3 实验测量与数据处理

该研究工作选用 Ne作为 HHG产生介质，气室背压为 100 mbar。靶气体为
He，气室背压在 0 -500 mbar区间内连续可调。时间延迟测量范围为 −20.5 fs至
39 fs，步长为 170.5 as。XUV光谱像素和能量对应关系可通过拟合 He原子共振
吸收谱线位置、以及 Al箔吸收沿的位置标定。

吸收光谱学中，标准的数据分析计算光密度的方法为测量有无靶气体时的

XUV光谱 IS(ω)和 IR(ω),由 Beer-Lambert定律，可以得出下式

OD(ω) =−log10
IS(ω)

IR(ω)
=

ρ · l ·σ(ω)

ln10
. (6-2)

借助文献中给出的非共振光吸收截面 σ(ω)的测量结果
[164]
，可以得出给定光学

厚度下介质的长度密度点积 ρ · l。

图 6-6 （几乎）无 VIS光存在时，通过次序测量有无靶气体时的 XUV光谱计算所得

瞬态吸收谱。理想情况下，吸收信号应不随时间延迟发生改变，但由于谐波信号的抖动，

吸收光谱在整个时间延迟范围波动较为明显。

在此研究工作中，我们主要关注于共振能量附近的光谱线型及其随时间延
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图 6-7 测量及重建的 XUV参考光谱，以及相应的光密度 OD。

迟、VIS脉冲强度、靶气体气压的变化。图 6-6展示了通过次序测量光谱 IS(ω)和

IR(ω)，由 (6-2)式计算所得的瞬态吸收光谱。由于高次谐波产生为高度非线性过
程，对驱动脉冲光强、指向及 CEP等参数非常敏感，谐波信号在实验测量过程
中存在肉眼可见的抖动，该方法获得的 OD波动较大，对实际物理过程的分析造
成影响。在此研究中，通过低通傅里叶滤波，从每一测量到的 XUV透射光谱中
重建得出相应的谐波振荡 I f (ω)。再由现有的吸收截面 σ(ω)及介质的长度密度

点积 ρ · l，重建出入射的参考光谱 IR,rc(ω)，由下式表示

IR,rc(ω) = I f (ω) · eρ·l·σ(ω), (6-3)

结果如图 6-7所示。

6.4 实验结果及讨论

图 6-8(a)展示了实验测量的吸收线型，在仅有 XUV脉冲作用时，吸收谱中
近乎仅能明显分辨“+”系列能级特征谱线，与通过同步辐射光源开展的实验结
果基本一致。不同的是，在 XUV和 VIS两脉冲同时存在时，频谱中 sp2,4−的光

谱信号明显增强。图 6-8(b)展示了相应的瞬态吸收光谱，从中可明显看出，sp2,4−

随时间延迟改变展现的动力学演化及谱线形状与“+”系列能级截然不同。其光
谱信号在时间延迟为 0附近开始显现，并随时间延迟的增大而逐渐减弱，直至无
法分辨。这是本研究工作的主要关注点。

74



兰州大学博士学位论文 宏观气体介质中的超快电子动力学过程

图 6-8 He原子双激发态阿秒瞬态吸收测量结果。(a)仅有 XUV以及 XUV和 VIS脉冲

共同作用（约 0 fs时间延迟处）下的吸收线型。(b)对应的瞬态吸收光谱，其中 sp2,4−态

展现了独特的动力学演化行为。

表 6-1 He原子双激发态能级参数
[165]

Resonance Energy (eV) Γ (meV) q

2s2 57.7900 123.6 −
2s2p 60.1503 37.6 −2.74

2p2 62.0600 6 −
sp2,3− 62.7580 0.5 −3.5

sp2,3+ 63.6575 8.3 −2.53

sp2,4− 64.1350 0.3 −3.2

sp2,4+ 64.4655 3.4 −2.58

sp2,5− 64.6570 <0.1 −3.2

sp2,5+ 64.8200 1.8 −2.54

sp2,6+ 65.000 1.0 −
sp2,7+ 65.1100 0.7 −
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图 6-9 靶气室气压为 100 mbar时，不同脉冲强度下 sp2,4−共振能量附近瞬态吸收光谱

形貌。

图 6-10 sp2,4− 吸收线型。(a)本工作中 VIS脉冲存在时测量结果。(b)同步辐射测量的

自然线型
[166]

表 6-1展示了 He原子双激发态能级位置，谱线宽度 Γ及不对称系数 q。特

别地，图 6-8(b)中 sp2,4−态在十几飞秒时间尺度上的信号增强与 2s2p态约 17 fs
的能级寿命匹配，两能级可通过双光子跃迁耦合，该能级差对应的双光子跃迁中

心光子能量约为 2 eV (622 nm)，在 VIS频谱范围内（参见图 6-4）。此机制还可
以解释 sp2,3−态光谱信号无明显增强的原因，因为其对应的双光子跃迁中心光子

能量为 1.3 eV (950 nm)，在 VIS频谱边缘。
为了深入研究 sp2,4−态动力学演化行为，我们开展了不同VIS脉冲强度下的

瞬态吸收测量，图 6-9展示了靶气压为 100 mbar时，sp2,4−共振能量附近的测量

结果，其显示出三个主要特征：首先，sp2,4−光谱信号对激光强度展现了明显依

赖。随脉冲强度的逐渐增加，其光谱信号起初逐渐增强，而后随强度的进一步提

高逐渐减弱。但在所有脉冲强度下，其均呈现了随时间延迟的振荡。更加引人注

76



兰州大学博士学位论文 宏观气体介质中的超快电子动力学过程

图 6-11 sp2,4−共振频率处光密度随时间延迟的演化。

目的是，即便在较低的脉冲强度下，“+”系列能级还未发生明显变化时，sp2,4−

光谱形貌在 VIS脉冲作用后即展现为谷，对应于反转的 Lorentzian线型，类似于
Fano线型中的“窗”共振 (window resonance)，不对称参数 q ≈ 0，此现象在较高

的脉冲强度下仍持续存在。但其自然线型远非“窗”共振，如图 6-10所示，其为
典型的关于共振中心非对称的 Fano线型。

典型的 sp2,4− 共振频率处光密度随时间延迟的演化如图 6-11所示。在负时
间延迟端，其光谱信号近乎为零。当 XUV与 VIS逐渐重合时，其光谱幅度逐渐
增大，并伴随着随时间延迟的快速振荡。在正时间延迟端，该信号幅度逐步减小，

但在约 5 fs时间延迟处出现了一拐点。该拐点出现时间与实验中 VIS脉冲时域
宽度相当，表明在两脉冲重合区域内外物理过程存在差异。

为了探究传播效应对光谱形貌的贡献，我们进一步开展了不同靶气体气压

下的瞬态吸收测量。如图 6-12所示，VIS脉冲强度固定时，sp2,4−的光谱形貌随

靶气压的升高并未表现出明显变化，表明其展现的动力学演化本质上近似为单

原子响应，传播效应在其中贡献不大。而对于更广为人知的 2s2p共振，其光谱

图 6-12 VIS脉冲强度固定为 2 TW/cm2，sp2,4− 共振能量附近阿秒瞬态吸收光谱随靶

气压的演化。
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形貌呈现显著变化，如图 6-13所示。随靶气压的逐渐升高，其光谱轮廓逐渐展
宽，线型由清晰的 Fano线型变得愈加复杂，并伴随着峰位中心子峰的出现，该
现象与之前研究

[93, 94]
及本文前述研究结果类似。而对于远离峰位中心的背景吸

收，其近乎随靶气压的升高而线性增强。光谱演化规律总体展现为共振能量附近

的非线性吸收，以及线性的背景吸收。

图 6-13 VIS脉冲强度固定为 2 TW/cm2，两脉冲间实验延迟为 13.6 fs时，2s2p光谱形

貌随靶气压的演化。

为了尝试揭示 sp2,4− 独特的动力学演化背后的物理机制，我们开展了与 2.2
节类似的单原子响应近似下的数值模拟，能级结构及在外场下的耦合示意图见图

6-14(a)。在模拟中，与 sp2,4−态相关的能级及跃迁参数可调，其余参数与 2.2节
中使用的一致。图 6-14(a)展示了一典型的参数选择下计算结果，其中 sp2,4− 能

级吸收信号在正时间延迟端得到了增强，并展现了随时间延迟变化的振荡，但与

实验结果对比仍存在一定差异，表明所考虑的物理过程是不完全的。对其背后物

理机制的完全理解，还有待进一步研究。

在下一步工作中，我们拟考虑 VIS光场作用下自电离态与连续态间的耦合，
以尝试重现实验中的光谱演化规律。此外，我们也正与理论学者合作，通过数值

图 6-14 (a)数值计算中能级结构及耦合方式示意图。(b) VIS时域宽度为 5 fs，中心波

长为 670 nm，峰值功率为 2 TW/cm2时计算所得瞬态吸收光谱。
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求解 Schrödinger方程，并在势场中精确考虑两电子间的库仑相互作用，图 6-15
展示了不同 IR脉冲中心波长下的 ab initio数值计算结果，从中可分辨出一些“-”
系列能级的与实验结果类似的特征信号，我们也正在借助这些结果，对该物理过

程开展深入分析研究。在低原子密度下的实验结果得以定性理解后，再进一步考

虑脉冲在介质中的传播以模拟光谱形貌对原子密度的依赖。

图 6-15 ab initio TDSE计算结果。IR脉冲峰值功率为 3.5 TW/cm2，中心波长和脉冲宽

度分别为 (a) 730 nm，7 fs和 (b) 1000 nm，10 fs。

6.5 小结

本章开展了 He原子双激发态的阿秒瞬态吸收测量，发现了 sp2,4− 态在 VIS
脉冲作用下光谱信号的增强，并展现出与 sp2,n+系列能级截然不同的动力学演化

行为。进一步探究了其对 VIS脉冲强度的依赖，并揭示了传播效应对不同能级光
谱形貌的贡献。通过对测量结果开展深入理论分析，我们期待能更好地理解电子

关联效应。
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第七章 总结与展望

7.1 全文总结

基于飞秒和阿秒激光脉冲开展的瞬态吸收光谱技术为探索微观超快动力学

过程提供了有效手段。本文聚焦于该技术框架下，超短激光脉冲与原子气体介质

间的相互作用，主要研究内容如下：

1. 开展了 Rb原子蒸气飞秒静态及瞬态吸收测量，通过对比不同脉冲强度及
原子密度下的吸收线型，揭示了弱场激发及单原子响应近似的局限性，并结合理

论计算研究了 V 型三能级体系中相干在线型调控中的作用。

2. 模拟了二能级体系在单束强场极紫外激光脉冲作用下的动力学演化，并
通过非微扰的解析模型解释了吸收线型对驱动激光脉冲参数的依赖，揭示了目前

常用的三种用于模拟瞬态吸收线型变化模型的不适用性。

3. 借助阿秒瞬态吸收及时域选通技术，模拟了 Lorentzian及 Fano线型在宏
观介质中的建立，并在理论上提出并验证了一种操纵宏观介质共振吸收特性的普

适方案。证实了通过在时域上裁剪激发脉冲在传播过程中形成的后沿，从而改变

其与主脉冲间的干涉结果，能在特定条件下实现介质对入射光场的完美共振吸

收。

4. 开展了 He原子双激发态 sp2,n− 的时间分辨测量，对比了其相较于 sp2,n+

态不同的动力学演化，其物理机制有待进一步的理论研究，并揭示了传播效应在

线型调控中的作用。

7.2 工作展望

在第七章的研究工作中，我们已在实验上清晰观测到在电子关联效应作用下

He原子两类自电离态截然不同的动力学演化规律，但初步开展的少能级体系数
值模拟与实验结果间仍有一定差距，背后的物理机制尚不清晰，对该研究深入的

理论分析是下一步工作的重点。此外，在实验上仅观测到了 sp2,4−态明显的光谱

信号增强，通过提高光谱能量分辨，增加测量时间以获得更高信噪比，改变飞秒

脉冲中心波长以检验其物理机制是否适用于其它 sp2,n−系列能级具有重要价值。

在以上的理论分析中，脉冲均采用规则的时域包络形状（cos2 或高斯形）。

然而在实验中，由于不充分的色散补偿，以及在高次谐波产生等过程中受到的光

谱调制，脉冲将展现出复杂的时域形貌，还可能包含一定的预及后脉冲。在理论

和实验上研究其对瞬态吸收光谱的影响，以及探索从吸收线型的变化中提取相应
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时域脉冲信息，有助于更好地理解激光与物质的相互作用。

本论文的研究工作主要关注于原子体系，而超快物理的研究已从简单原子、

小分子体系拓展至了大分子、固体等复杂系统。此外，自由电子激光使得极紫外、

X射线波段的非线性光学研究成为了可能。在后续的工作中，我们还将结合理论
与实验探究实际情形下的介质完美共振吸收方案。同时，结合阿秒瞬态吸收及阿

秒条纹技术，原位反演出与介质相互作用的脉冲时域信息，并精确确定瞬态吸收

中的时间延迟零点，以开展阿秒时间精度的超快动力学过程研究，可用于标定如

Autler-Towns splitting及 light-induced states等过程的建立时间。在此之外，尝试
拓宽现有的研究方向，开展小分子体系在超快时间尺度上的电离解离动力学研

究，为实现激光对化学反应过程的控制奠定基础。同时，积极参与自由电子激光

平台上的实验测量，积累相关研究经验。

人类对微观世界的认知不断完善和深入，但仍有许多基础且有趣的问题悬而

未决，本人也将保持对未知的热情和求知的激情，去探索求真。
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附录 A 阿秒极紫外脉冲驱动光源

A.1 飞秒激光系统

阿秒瞬态吸收实验中所使用的飞秒脉冲由 Femtolasers公司（后被 Spectra-Physics公司
收购）生产的商用激光系统（FEMTOPOWERTM HE/HR CEP4）提供。图 A-1展示了其结构
示意图，主要由两个模块组成。典型的输出参数为：脉冲宽度 20 fs，单脉冲能量 3 mJ，中
心波长 780 nm，重复频率 3 kHz。
第一个模块由振荡器 (rainbowTM)及 CEP稳定装置 (CEP4)组成。振荡器核心为锁模光

学腔，增益介质为 Ti:Sapphire，由波长为 532 nm，功率为 3.5W的泵浦激光 (Millenia, Spectra-
Physics)泵浦。振荡器输出重复频率为 75MHz，单脉冲能量为 3.5 nJ，光谱宽度为一倍频程的
亚 10 fs脉冲。振荡器的输出脉冲后续被送入 CEP4模块中，以实现其载波包络相位稳定。在
该模块中，激光聚焦至周期极化铌酸锂 (Periodically Poled Lithium Niobate, PPLN)晶体中产
生光谱边缘部分高低频成分间的差频信号，脉冲串在频域的载波包络偏移 (Carrier-Envelope
Offset, CEO)频率 ( fCEO)通过测量其与基频光谱中的干涉信号得到。脉冲 CEP通过前馈法
(feed-forward scheme) 稳定；以 fCEO 作为声光频率移动器 (Acousto-Optic Frequency Shifter,
AOFS)的驱动频率，其−1阶的衍射光束 fCEO，对应于 CEP稳定的脉冲串。由于 AOFS驱动
频率范围较小，局限于几个MHz，为了避免超出其工作范围，实现 CEP长时间的稳定，振
荡器中还具备反馈功能。Ti:Sapphire安装架上的加热元件及温度传感器与 CEP4控制单元相
连，对 fCEO 的控制可通过调节共振腔内 Ti:Sapphire的温度实现。

CEP4的输出的光束单脉冲能量较低，无法满足实验开展需要。其被送入后续放大器模
块，作为其种子源进一步放大。种子脉冲在该系统中共经过 10次 Ti:Sapphire增益介质，为
10通放大器，图 A-2展示了其结构示意图。放大器基于啁啾脉冲放大原理设计，入射脉冲
先经过一组熔融石英片以引入正群延迟色散，在时域上展宽至皮秒量级。在共振腔中经过

四次放大后，脉冲被导入 Pockels盒及后续声光调制器 DAZZLER (Fastlite)。Pockels盒不加
电压时，输出脉冲的偏振不受影响。外加 10 ns左右的高压后，在内部电致双折射晶体的作

图 A-1 飞秒激光系统结构示意图
[167]
。
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图 A-2 十通放大器结构示意图。

用下，由于 Pockels效应（又称线性电光效应），输出脉冲变为 s偏振。结合后续的偏振片，
其可实现从MHz脉冲串中挑选出增益峰值附近单个脉冲在放大器中继续放大，脉冲重复频
率降为 3 kHz。DAZZLER用于补偿脉冲三阶和四阶色散，同时对光谱幅度整形以减弱放大
器内的增益窄化 (gain narrowing)效应。预压缩的脉冲在腔内后续再经过 6次放大，单脉冲
能量达到 3.5 mJ量级，时域宽度仍在皮秒量级。最后，脉冲通过光栅压缩器以引入负群延
迟色散，时域脉宽被压缩至 20 fs。高功率纳秒激光 (DM-50, Photonics Industries)为放大器内
Ti:Sapphire增益介质提供外部泵浦源，泵浦脉冲中心波长为 527 nm，功率为 50 W，重复频
率为 3 kHz。Ti:Sapphire被置于真空靶室内 (P∼10−7 mbar)，低温冷却至 163 K，以减弱热透
镜效应 (thermal lensing)。由于放大器放大效率极度依赖于光束指向，系统中安装了光束稳
定器，以补偿因实验室温度、湿度等的波动对光束空间位置和指向的影响。

对长脉宽脉冲，其包络中包含多个电场振荡周期，相邻周期间电场强度相差不大；而对

于少周期飞秒激光脉冲，CEP会明显改变包络内电场分布，进而影响后续与介质的相互作
用，因而对其锁定十分重要，这是在实验上产生孤立阿秒脉冲的重要条件之一。放大器的

部分输出被送入 CEPsetTM装置中，用于测量其输出脉冲的 CEP并实现其慢漂补偿。该装置
基于 f-2f干涉仪设计，其工作原理如图 A-3所示。入射脉冲经过光阑 (1)，可变密度衰减片
(2），通过聚焦镜 (4)聚焦到宝石片 (5)上，引起光谱展宽至一倍频程。后续脉冲被聚焦镜 (6)
聚焦后，送入 BBO晶体 (8)中，实现 1064 nm波长附近倍频，导致 532 nm处的光谱干涉。
极化分束器 (14)用于匹配宝石片产生的超倍频程光谱与其二次谐波的强度，以优化干涉条
纹衬比度。反射镜 (12)可用于优化光束与光谱仪间的耦合。通过比较 CEP测量值及预设值，
通过电子学元件反馈信号控制展宽器中玻璃片的插入量（色散），即可对 CEP偏移量进行补
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图 A-3 CEPsetTM原理示意图，其核心为 f-2f干涉仪。

偿。在该装置的控制下，放大器输出脉冲的 CEP稳定性约为 250 mrad。

A.2 中空光纤及啁啾镜

由于放大过程中的增益窄化效应，振荡器数百纳米宽度的输出脉冲经放大器放大后光

谱仅剩几十纳米，其傅里叶变换极限仍为多周期脉冲。对已接近傅里叶变换极限的脉冲，无

法通过色散补偿进一步压缩脉冲宽度。根据傅里叶带宽定理，为了在时域上获得更短的脉

冲，需首先在频域上将其光谱展宽。1996年，M. Nisoli等人采用充有惰性气体的中空光纤
展宽，再经过后续的色散补偿，将高功率飞秒激光脉冲拓展到了少周期区域

[168]
。这一技术

在超快光学领域已得到广泛应用，是目前比较成熟的少周期飞秒脉冲产生手段。在该方案

下，若采用传统的静态充气，高强度脉冲在介质中的激光成丝将导致一部分脉冲能量的损

失，并损坏光纤材料，影响光学模式的耦合。为提高能量通过率，得到较大光谱展宽和最低

阶的光学横模 (TEM00)，实验室常采用差分泵浦中空光纤展宽。本实验室中采用双差分泵浦
法，将光纤从中部切开再合拢，放置于真空管道内，如图 A-4所示。真空管道分为三个隔块，
在中部充入工作气体，与两端进行真空隔断，然后对入射和出射端抽真空，从而实现光纤内

部气压从中间到两端呈梯度变化。该光纤由玻璃毛细管制成，长 1.5 m，内径为 310 µm，固

定于一金属轨道上以防止其弯曲，避免激光能量的损失和光纤材料的损坏。真空管道两端

为以 Brewster角安装的玻璃窗，光束的焦点位置可通过调节放置在放大器内的棱镜在光路
中的位置，散光可通过调节其倾角补偿。

该双差分泵浦法能实现光谱展宽至一个光学倍频程，同时拥有较高的透射效率。为了提
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图 A-4 中空光纤脉冲压缩实验装置
[167]

图 A-5 (a)中空光纤中部切口图，中央白色亮光来源于光束在切口处的散射。(b)啁啾

镜组工作实物图。由于该啁啾镜工作波长范围有限，透射的蓝紫光损耗了有效利用的光

谱范围。未来替换为更宽带的啁啾镜组可实现对脉冲时域宽度的进一步压缩。

高能量通过率，光纤内的工作气体选择为 He气，其拥有较高的电离势，不易发生电离。典
型的工作气压为管道中部 2 bar，两端 2 mbar。通过提高工作气压，可实现更大的脉冲展宽，
但同时也会导致能量通过率的降低。其次，工作气体引入的折射率变化会导致焦点的移动，

影响光学模式的耦合，且输出脉冲的脉宽需同后续啁啾镜的工作波长匹配，以实现有效的脉

冲压缩。在实际操作中，需要在工作气压与装置空间校准间做折中，以同时实现较宽的激光

频谱，较高的输出功率，较好的光学模式。

由于透过 Brewster窗和在中空光纤工作气体中传播所引入的色散，以及自相位调制过
程的影响，输出的激光并非傅里叶变换极限脉冲。脉冲后续的色散补偿主要通过 7对宽带啁
啾镜 (chirped mirror) (PC70, Ultrafast Innovations)来实现，图 A-5(b)展示了工作实物图。啁
啾镜本质为表面镀有多层介质膜的反射镜，不同层数的介质膜反射单宽不同。脉冲不同波长

成分在啁啾镜中的穿透深度不同，其经历的有效光程不同，从而实现对光脉冲的色散补偿。

图 A-6展示了啁啾镜群延迟色散及反射率随波长变化曲线。由于啁啾镜组提供的色散补偿
量固定，为了细调光路中的色散，装置中安装了一对光楔，其在光路中的插入量连续可调。
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图 A-6 不同波长下的啁啾镜群延迟色散及反射率，图源 Ultrafast Innovations。由于群

延迟色散不可避免地存在随波长的振荡，实验上利用不同入射角下不同的色散特性（红

线：5◦；蓝线：19◦），成对使用以得到较为平整的色散曲线，如图中绿线所示。

该光楔对脉冲色散的连续调节还可同时用于后续的脉冲表征，以及对阿秒瞬态吸收束流线

中高次谐波的优化。

A.3 脉冲表征

实现对超短激光脉冲时域精确表征的意义是多元的，既可指导实验测量的开展、定量分

析实验结果、实现对超快动力学过程的控制，还可结合计算结果反过来验证理论模型的适用

性。对于纳秒光脉冲，其时域形状在实验上可通过光电二极管直接测量。但由于电子学原件

的极限响应时间在皮秒量级，无法用于飞秒激光脉冲宽度的直接测量。

常用的飞秒脉冲表征方法有：自相关法 (autocorrelation)（包括电场自相关、强度自相
关及干涉自相关）

[169]
，频率分辨光开关法 (Frequency Resolved Optical Gating, FROG) [170]，自

参考光谱相干电场重建法 (Spectral Phase Interferometry for Direct Electric-field Reconstruction,
SPIDER) [171]，以及多光子脉冲内干涉相位扫描 (Multiphoton Intrapulse Interference Phase Scan,
MIIPS) [172--175]。由于光路简单、适配与采用啁啾镜及光楔对的脉冲压缩装置，以及在宽频谱
的少周期脉冲表征上的优势，该实验系统中采用色散扫描法 (Dispersion-scan, D-scan) [176, 177]。
在 D-scan 装置中，通过控制光楔在光路中的插入量，我们扫描脉冲的色散 (Group Delay
Dispersion, GDD)。BBO晶体产生的二次谐波 (Second Harmonic Generation, SHG)信号通过
一高分辨光纤光谱仪 (HR4000+, Ocean Optics)收集。
不同光楔插入光路深度 z下，SHG信号强度正比于

S(ω,z) =

∣∣∣∣∣
∫ [∫

F̃(Ω)eizk(Ω)eiΩtdΩ
]2

e−iωtdt

∣∣∣∣∣
2

, (A-1)

其中 F̃(Ω)为基频脉冲的频域电场，k(Ω)为波数 (wavenumber, k = 2π/λ = Ω/c)。通过测量
基频脉冲的光谱，以及 SHG光谱随 z变化的径迹，脉冲时频域信息可通过式 (A-1)迭代反
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图 A-7 少周期飞秒激光脉冲表征。(a)实验测量及 (b)重建的 D-scan径迹。光楔最佳插

入深度下 (c)频域相位及光谱、(d)时域相位及强度包络。

演，直到将实验测得的径迹很好重现，如图 A-7所示。重建结果表明，最佳光楔插入下脉
冲时域半高宽度 (FWHM)仅为 4.6 fs，短于两个频域中心波长对应的光学振荡周期 (725 nm,
TL ≈ 2.4 fs)。但脉冲时域并非为完美的高斯形，存在一定的预/后脉冲，其来源于未补偿的更
高阶色散。对该部分色散的补偿能进一步将脉冲压缩至傅里叶变换极限，并得到更加干净

规则的时域形状。
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你的交流合作让我收获颇丰。

感谢王贞浩师兄带我熟悉飞秒激光及瞬态吸收装置的运行使用。感谢崔祖

文和张宇璇帮助我一同开展铷的飞秒静态和瞬态吸收测量，以及其它的一些实

验工作。我还要感谢激光物理实验室的吴柯岩、王全军、薛山、岳生俊、伏思霖、

史国强、雷建廷、吴玉兰、冯永康、王平全、薛楠、师浩涵、高健、韩胜贤、李

智凡、朱邹明阳，王泽轩、赵通讯、李智凡、史迎波、杨家兴、向昱霖、郑悦、

何志轩、何山、师少玺、肖超元、徐然等人对我科研和生活上的帮助，并丰富了

我的业余生活。特别感谢师浩涵对我毕业论文的校对。

感谢邢若愚在我初到德国期间，帮助我在海德堡顺利安顿下来。由衷地感

谢胡书源耐心地指导我开展阿秒瞬态吸收以及阿秒条纹测量，使我按期完成计

划中的研究课题成为了可能。感谢 Interatto和 X-MuSIC课题组的金锐、张逸竹、
MaximilianHartmann、Gergana Borisova、Marc Rebholz、Carina da Costa Castanheira、
Alexander Magunia、Carlo Kleine、Lina Hedewig等团队成员对我研究工作的帮助。
我还要感谢何沛伦、弓正、吕纯海、韩丽、张玮玉、高健顺、吕清正、黄稚秋等

海德堡的华人朋友们，无论是平日的闲聊，还是节日的聚餐，总让我感受到异乡

的温暖。与你们的交流讨论，让我看到了人生的无限可能。

特别地，我要感谢论文评阅及答辩环节的专家老师们，感谢你们的辛勤工作

和提出的宝贵意见。

最后，我要感谢闻晨阳同学对我的包容和理解，对我生活的关心和帮助，工

作的勉励和督促。感谢我的家人们对我选择的支持和为我提供的坚强保障，我在

这一路的求学中缺席了太多重要的时刻，在今后的日子里定会承担起更多的家

庭责任。

回望来时的路，在 2017年夏天，没有任何科研经历，对人生的选择还处在懵懂
之际时的我就选择了直博，不可谓不是一场豪赌，但好在结果还算差强人意。我自

知生性愚钝，几乎没有擅长的领域，学习（考试）和科研是我迄今为数不多做得还

算不错的事，我也将保持终生学习的能力和热情。我不奢求之后的职业里能取得

重要成就，但能理解现有的物理学基础，并有机会予以加深，就足以让我心满意足

了。("Ich hege nicht den Wunsch, Neuland zu entdecken, sondern lediglich, die bereits
bestehenden Fundamente der physikalischenWissenschaft zu verstehen, vielleicht auch
noch zu vertiefen."–Max Planck)
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