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摘要 阿秒瞬态吸收光谱作为一种前沿的光谱分析方法, 其研究对象正在从简单的原子分子体系逐步过渡到复

杂的凝聚态体系. 本文将利用该技术研究固体中超快电子亚周期动力学的几个代表性工作依据Keldysh参数进行

了分类, 旨在为研究人员提供该技术的概览以及未来发展方向的参考.

关键词 阿秒瞬态吸收光谱, 动态Franz-Keldysh效应, 量子路径干涉

PACS: 78.40.Fy, 78.66.Db, 42.50.Ct, 78.20.Bh

2023年, 诺贝尔物理学奖颁发给了Pierre Agostini,
Ferenc Krausz和Anne L’Huillier三位科学家, 以表彰他

们在阿秒激光的产生和应用中做出的重要贡献. 阿秒

激光作为目前人类可以获得的最快探针, 其脉宽与电

子运动的时间尺度相当, 为人类认识微观世界的超快

动力学过程提供了全新手段. 基于高次谐波技术, 目

前人类可以获得的阿秒激光脉宽最短约43 as[1], 光子

能量最高约5000 eV[2]. 基于阿秒激光的超快测量技术

也不断被提出, 如高次谐波光谱法
[3–5]

、阿秒条纹相

机
[6]
、阿秒电子显微镜

[7]
、阿秒瞬态吸收光谱

[8–13]
等.

在这些超快测量技术中, 阿秒瞬态吸收光谱备受关注.
该技术作为一种全光学探测手段, 兼具超高光谱分辨

率和超高时间分辨率的优点, 这为探测电子的亚周期

动力学过程提供了实验基础. 同时, 由于阿秒脉冲的

单光子能量高, 通常在极紫外(Extremely Ultraviolet,
EUV)或X射线波段, 可以激发物质的内壳层电子, 故

其吸收光谱具有元素特异性, 能够以亚原子分辨率提

供吸收原子周围的局域结构信息, 如吸收原子与配位

原子的键长、配位数及配位原子种类等, 这为研究极

端时间、空间尺度下物质中微观粒子的动力学行为提

供了强有力的工具.
阿秒瞬态吸收光谱的典型实验装置如图1所示, 少

周期近红外光通过宽带分束镜一分为二, 一部分作为

泵浦光用于激发样品, 另一部分驱动高次谐波产生阿

秒脉冲用于探测样品. 实验上, 通过测量阿秒脉冲的

透射光谱随着泵浦-探测延时的变化, 即可得到瞬态吸

收光谱. 该技术最早被应用于气相原子分子体系, 其研

究内容包括 : 交流斯塔克效应
[ 14 ]

、光致虚能级产
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生
[15]

、吸收线型控制
[16,17]

和电荷迁移
[18]

等. 虽然该装

置的研究对象可以扩展到固态样品, 但是相对于气相

实验, 固态实验的难度相对较大. 由于气体在EUV波
段的吸收截面相对较小, 其样品厚度通常在毫米量级,
实验中由于泵浦光激发造成的吸收信号变化幅度可达

10−1
量级. 固体材料对EUV光存在强烈吸收, 样品厚度

一般被限制在纳米量级, 且通常需要将材料沉积在自

支撑的薄膜基底上, 这导致泵浦光激发造成的吸收信

号变化相对较小, 通常在10−2
量级

[19,20]. 随着阿秒产生

技术、延时锁定技术以及光谱测量技术的快速发展,
阿秒瞬态吸收光谱实验支持的信噪比在不断提高. 在

此背景下, 利用阿秒瞬态吸收光谱测量固体中电子超

快动力学的研究应运而生.
在固体中, 激光与电子的相互作用过程可以根据

Keldysh参数
E
U= 4

g

p

1
2
的大小进行分类

[21], 其中Eg为

带隙, Up为有质动力势. 其中, γ>>1时为多光子效应,
γ~1时对应着非绝热隧穿, γ<<1时为绝热隧穿. 由于

γ<<1的绝热隧穿过程中并不包含时间信息, 故基于阿

秒瞬态吸收光谱的固体电子动力学研究多聚焦于前

两类.
针对γ~1所对应的作用区域, 2014年, 苏黎世联邦

理工大学的Keller课题组
[19]

利用800 nm少周期脉冲泵

浦厚度为50 nm的金刚石薄膜,随后利用极紫外阿秒脉

冲测量了该体系的瞬态吸收光谱. 实验中首次发现了

金刚石在40 eV附近的吸收信号随延时快速变化, 其振

荡频率为泵浦光频率ω的2倍, 即“2ω”振荡. 不同光子

能量位置处的瞬态吸收信号形成了“V型”特征结构,

如图2(a)所示. 随后, 该课题组还进一步证实了该结构

在一定范围内不依赖于泵浦光强
[20]. 如图2(b)和(c)所

示, 基于含时密度泛函理论(Time-Dependent Density
Functional Theory, TDDFT)的模拟结果表明, 实验中

观测到的“2ω”振荡及“V型”结构均来源于泵浦光导致

的带内电子运动随延时的变化, 即动态Franz-Keldysh
效应(Dynamical Franz-Keldysh Effect, DFKE). 由于金

刚石的带隙宽度远大于800 nm泵浦光的光子能量, 该

体系在泵浦光作用下不存在共振响应, 故电子的带内

运动主导了材料的性质变化. 对于带隙宽度接近泵浦

光光子能量的固体材料, 其对光电场的响应将同时来

源于电子的带内运动和带间耦合, 但究竟是哪一种机

制占主导仍存在争议. 针对该问题, Keller课题组
[22]

又

进一步将阿秒瞬态吸收光谱的研究扩展到GaAs体系,
其带隙宽度约1.42 eV, 在少周期800 nm泵浦光作用下

存在强烈的共振响应. 实验发现, GaAs的瞬态吸收信

号中依旧存在明显的“2ω”振荡. TDDFT的计算结果表

明电子的带内运动和带间耦合都可以导致“2ω”振荡,
其中带内运动对应着前面提到的动态Franz-Keldysh效
应, 而带间耦合则对应着动态Stark效应. 对比发现, 带
内运动对吸收信号的调制强度相对于带间耦合强1个
数量级, 即GaAs对外界光电场的响应仍然由电子的带

内运动占主导.
基于TDDFT的计算结果表明“2ω”振荡来源于能

带的周期性变化, 但在该过程中电子的响应仍有待研

究. 针对此问题, 2022年, 中国工程物理研究院的刘杰

课题组
[23]

选取石墨烯体系, 理论计算了其在中红外激

光泵浦后的X射线阿秒瞬态吸收光谱. 通过求解四能

图 1 (网络版彩图)典型的阿秒瞬态吸收光谱装置, 其中CW为连续光, 用于泵浦-探测光路的延时锁定. DL为延时线, BS为分
束片, GC为气体盒子, MF为金属膜, TM为轮胎镜仪, FL为透镜, HM为空心镜, FFG为平焦场光栅, MCP为多通道板
Figure 1 (Color online) Experimental setup of the attosecond transient absorption spectroscopy, where CW represents the continuous wave laser
used for the delay locking in the pump-probe experiment. DL, delay line; BS, beam splitter; GC, gas cell; MF, metal film; TM, toroidal mirror; FL,
lens; HM, hollow mirror; FFG, flat-field grating; MCP, microchannel plate.
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带密度矩阵的含时演化, 计算结果很好地重现了实验

中观测到的“2ω”振荡及“V型”特征结构. 此外, 基于布

洛赫振荡, 在只考虑Γ-M晶向并忽略带间耦合的前提

下, 该工作还进一步解析地得到了红外光场对石墨烯

体系X射线吸收谱的调制信号为

S t S t S t( , ) = ( , ) + ( , ), (1)k d k d k d
(0) (1)

其中, S t J b L E k t L E k( , ) ( ) [ , ( , )] [ , ( )]k d k s d c
(0)

0 为

零阶共振结构, S t( , )k d
(1) 为一阶共振结构, 其表达

式为

S t J b L E k t t
J b F E k t t
J b L E k t t
J b F E k t t

( , ) ( ) [ , ( , ) + 2 ]cos(2 )
+ ( ) [ , ( , ) + 2 ]sin(2 )

( ) [ , ( , ) 2 ]cos(2 )
+ ( ) [ , ( , ) 2 ]sin(2 ), (2)

k d k S d I I d

k S d I I d

k S d I I d

k S d I I d

(1)
1

1

1

1

其 中 , b t A f m( ) = / (8 )k d I I I k0
2 2 * , E k t E k( , ) = ( ) +S d c

A f m/ (4 )I I k0
2 2 * , Jk为k阶雅可比函数, L[ω, E]与F[ω, E]

为中心能量在E处的洛伦兹线形与法诺线形, Ec(k)为
石墨烯的导带结构, td为两束光的延时, AI0为泵浦光矢

势的振幅, fI为泵浦光电场包络, mk
*为电子的等效质量,

ωI为泵浦光中心光子能量. 方程(1)表明泵浦激光对石

墨烯体系的X射线吸收光谱在共振能量±2ωI存在调制,
且调制信号随延时具有2ωI频率的振荡, 这与前文实验

中观察到的“2ω”振荡及“V型”特征结构一致.
上述工作的研究内容主要聚焦于γ~1的作用区域,

该区域对应电子的非绝热隧穿, 阿秒瞬态吸收光谱实

验主要探测的是电子在激光场驱动下电子的带内运动

过程. 当γ>>1时, 多光子效应将占主导, 此时的实验信

号将主要来源于能带之间的强烈耦合. 针对该作用区

域, 2016年, Mashiko课题组
[24]

选取了GaN体系, 实验

测量了其阿秒瞬态吸收光谱. 在实验测量的光谱区域

内, 吸收信号均存在强烈的3ω振荡, 且不同光子能量

下的振荡相位相同. 基于光学布洛赫方程(Optical
Bloch Equation, OBE)的模拟结果表明, 价带电子通过

吸收3个红外光子到达导带, 随后到达的阿秒脉冲同时

将两能带中的电子进行电离, 故实验中观测到的快速

振荡信号的来源为两种电离通道之间的量子路径干

涉. 2018年, Mashiko等人
[25]

进一步将此研究扩展到

Cr:Al2O3体系, 并在实验中观测到了4个不同的振荡频

率, 分别为4ω, 5ω, 6ω与7ω, 如图3(a)–(c)所示. 计算结

果表明, 更多振荡频率的出现来源于掺杂的Cr原子提

供了与Al2O3不同的上能级, 如图3(d)所示, 4ω与5ω振
荡是由于Al2O3价带电子与Cr能级中电子之间形成的

带间极化, 而6ω与7ω的振荡源自于Al2O3自身价带与

导带之间的带间极化. 此外, 该实验中还发现不同振

荡频率之间存在数飞秒的延时差, 其物理原因是Cr提
供的上能级与Al2O3提供的上能级对应的退相干时间

不同. 上述实验中观测到的调制频率均在拍赫兹量级,
这为固体材料中拍赫兹逻辑器件的研制提供了重要的

理论基础和实验依据.
综上所述, 阿秒瞬态吸收光谱可以对固体中的超

图 2 (网络版彩图) (a)金刚石体系的阿秒瞬态吸收光谱; (b), (c)基于TDDFT的模拟结果,其中(b)为考虑了金刚石体系的所有
能带所对应的结果, (c)只考虑了电子带内运动所得到的模拟结果. (a)–(c)均摘自参考文献[19]
Figure 2 (Color online) (a) Attosecond transient absorption spectroscopy of the diamond. (b), (c) Simulations with TDDFT, where (b) corresponds to
the result with all the energy bands of the diamond, and (c) corresponds to the result with only intra-band electron motion. (a)–(c) are all taken from ref.
[19].
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快电子动力学过程进行精密实时测量. 此外, 针对凝聚

态体系中的相变过程
[26]

、电荷迁移
[27]

等诸多重要问

题的研究, 该技术同样具有得天独厚的优势. 随着激光

技术的不断发展, 未来阿秒瞬态吸收光谱与凝聚态物

理领域的结合有望展现出长久的生命力与巨大的应用

前景.
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Sub-cycle dynamics in the attosecond transient absorption
spectroscopy of solid
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As a cutting-edge spectral analysis method, attosecond transient absorption spectroscopy is gradually transitioning from
simple atomic and molecular systems to complex condensed matter systems. According to the Keldysh parameter, this
article classifies several representative works that use this technology to study ultrafast electron dynamics in solids,
aiming to provide researchers with an overview of the technology and a reference for future development directions.

attosecond transient absorption spectroscopy, dynamical Franz-Keldysh effect, quantum interference

PACS: 78.40.Fy, 78.66.Db, 42.50.Ct, 78.20.Bh

doi: 10.1360/SSPMA-2024-0358

白淳元等. 中国科学: 物理学 力学 天文学 2025 年 第 55 卷 第 1 期

214213-5

https://doi.org/10.1103/PhysRevLett.109.073601
https://doi.org/10.1038/srep01105
https://doi.org/10.1126/science.1234407
http://arxiv.org/abs/1301.1454
https://doi.org/10.1038/nature14026
https://doi.org/10.1038/s41567-022-01690-0
https://doi.org/10.1038/s41567-022-01690-0
http://arxiv.org/abs/2110.00357
https://doi.org/10.1126/science.aag1268
https://doi.org/10.1088/2515-7647/ab70cb
https://doi.org/10.1103/RevModPhys.90.021002
http://arxiv.org/abs/1712.05685
https://doi.org/10.1038/s41567-018-0069-0
https://doi.org/10.1103/PhysRevA.106.063107
http://arxiv.org/abs/2204.06262
https://doi.org/10.1038/nphys3711
https://doi.org/10.1038/s41467-018-03885-7
https://doi.org/10.1073/pnas.1707602114
https://doi.org/10.1021/acsnano.0c06988
https://doi.org/10.1360/SSPMA-2024-0358

	固体阿秒瞬态吸收光谱中的亚周期动力学

