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强场原子分子超快动力学研究
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强激光场下原子分子超快动力学的研究能够使人们更加清楚直观地认识光与物质相

互作用的物理规律和动力学机制，一直是超快科学领域的研究热点。这里我将主要介绍我

们在强场原子分子超快动力学研究方面取得的最新进展，主要内容有：（1）提出并实验

验证了不依赖相位测量的分子轨道衍射成像方案，同时利用正交双色场调控电子轨迹实现

了分子轨道的单发成像；（2）基于分子高次谐波的振幅和频率调制，实现了亚埃空间尺

度下阿秒时间分辨的同位素分子核动力学测量，同时发展了角分辨的高次谐波光谱技术，

实现了对分子转动波包时空演化过程的实时测量；（3）利用阿秒光电子全息技术实现了

对分子内部超快电荷迁移、电子隧穿时间、以及隧穿初始位置和初始动量的精密测量。
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Attoclock with sculpted circular fields

刘运全

State Key Laboratory for Mesoscopic Physics and Collaborative Innovation Center of Quantum Matter, School
of Physics, Peking University, Beijing 100871, China

原子分子内的电子运动时间尺度在阿秒（10-18s）量级，能够追踪和测量原子或分子中电子的运动

一直是物理学家的重要目标之一。超快激光技术的出现，使得探索原子分子内电子的超快动力学行为成

为可能。基于圆偏振激光的阿秒钟(attoclock)技术是实现超快激光作用下原子的电子动力学测量的一种



重要的研究手段。在圆偏振激光作用下，激光电场在一个光周期[比如波长为 800nm 激光，光周期为 2.7
飞秒（10-15秒）]内旋转 360 度，不同时刻电离的电子波包会在动量空间上被映射到不同的发射角。通

过这种基于圆偏振激光的角度分辨 streaking 技术，对于 800 nm 激光可以实现 2.7 飞秒/360 度,即 7.5 阿

秒/度的超高时间分辨能力，因此被称为阿秒钟。但之前的阿秒钟都是采用单束圆偏振激光实现的（激

光场类于钟表的分针），无法通过光电子干涉对电子波包的相位进行测量，且阿秒钟的校准依赖于理论

模型。

最近，我们进一步发展阿秒钟技术，采用双色（400nm + 800nm）圆偏振激光开展实验研究，实现

了一种双指针阿秒钟测量，并发展了一种基于傅里叶变换的提取电子波包振幅和相位的方法，通过电子

干涉图案获得电离电子的波包信息，实验上可提取的电子波包的相位和振幅。该提取方案是普适的，不

依赖于任何理论模型。进一步，我们采用弱 400nm 线偏振激光对采用 800nm 园偏振阿秒钟进行标记，

从而实现了关于超快激光场下原子量子隧穿若干有争议问题的统一解释。
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原子、半导体中时间分辨的强场超快电子动力学研究

杨玮枫
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摘要：我们证明了一种新的载波粒子数转移，即由于带间激发态与带内运动的耦合作用，使得带间激发

态的时间窗口非常短，这是近年来实验在半导体上观测到的能带内 HHG增强和载流子包络相位异常依

赖的原因。这一结果解释了带内和带间的动力学是如何耦合在一起的，以及为什么带间极化可以在许多

半导体中控制 HHG的发射这一个备受争议的话题。

半导体中的高次谐波产生(HHG)最近为强场物理和阿秒科学开辟了新的研究领域，它可以用来研究

和控制时域的基本物理过程，并使基于光的超快电子和阿秒脉冲产生的各种应用成为可能。然而，直到

现在，潜在的物理机制还没有完全被理解并引起激烈的争论。在半导体器件中，带间极化和带内电流是

产生 HHG 的两个基本来源。迄今为止，大量的理论和实践研究表明，在中红外场中，ZnO、MgO 和

GaAs 带间的贡献占主导地位[1-6]。然而，对于它为何占主导地位以及这两种机制如何在亚光周期时间

尺度内相互耦合，我们知之甚少。

这一发现不仅为最近在MgO[5]的 HHG 实验中观测到的异常载波包络相位依赖提供了物理上的解

释，而且解释了为什么带间极化主导了耦合的带内和带间动力学。仿真结果与[5]和[6]的实验结果吻合

较好，验证了该方法的有效性。此外，我们的研究结果阐明了半导体和原子间 HHG产生和控制机制的

本质区别:(i)在原子 HHG中，电离过程不能被连续态的电子运动所影响，而在半导体中，带内运动可以



显著影响带间的激励。(ii)阿秒脉冲爆发在原子中电离后约为光周期的 3/4，而在半导体中，发生在电子

激发后光周期的 1/4。在此基础上，我们进一步证明了带间激发可以通过适当的双色场来控制。在没有

相位补偿的情况下，可以产生覆盖整个平台区域的超宽超连续谱，直接产生孤立的阿秒脉冲。

关键词：阿秒脉冲，载波粒子数转移
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基于不同光谱展宽机制的 CEP 锁定效果比较研究
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摘要：载波包络相位（CEP）对于光场形状敏感的物理现象研究起着至关重要的作用 [1]。基于 f-2f 干

涉测量的 CEP 锁定技术是的关键是获得一个倍频程的光谱，其可以通过多种展宽技术获得[2.3]。 为

了更好的 CEP 锁定效果， 我们对不同光谱展宽技术进行比较研究， 模拟了其引入的相位噪声并分析

了产生机理，以及探测器分辨率不足带来的测量误差。该研究对于如何优化 CEP 的锁定效果有参考意

义。

http://iopscience.iop.org/article/10.1088/1742-6596/875/3/022021/pdf
http://iopscience.iop.org/article/10.1088/1742-6596/875/3/022021/pdf
http://iopscience.iop.org/article/10.1088/1742-6596/875/3/022021/pdf
http://iopscience.iop.org/article/10.1088/1742-6596/875/3/022021/pdf
http://iopscience.iop.org/article/10.1088/1742-6596/875/3/022021/pdf
http://iopscience.iop.org/article/10.1088/1742-6596/875/3/022021/pdf
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基于飞秒激光瞬态光谱对多能级系统的动力学研究
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摘要：物质吸收光谱线的吸收形状蕴含了丰富的系统结构和动力学信息，特别是体系的极化响应信息。

基于泵浦-探测测量的瞬态吸收光谱技术，通过调节泵浦脉冲和探测脉冲之间的时间延迟实现了飞秒量

级的时间分辨测量，已成为了研究超快过程的常用手段。我们系统地研究了 Rb原子中 V-型三能级和分

子 IR144体系的瞬态吸收光谱，通过吸收光谱谱线形状的变化提起系统的动力学信息。

首先，反转泵浦和探测脉冲到达靶物质的顺序，提出了利用激光诱导相位模型分析吸收谱线型的变



化，并利用多个参数表征泵浦脉冲对探测脉冲所激发的量子系统的影响，最终实现对系统的动力学变化

的量化。其次，增加原子密度，吸收谱线型随密度变化而变化，这表明原子间的集体相互作用应被考虑，

因而研究了系统从单原子极限到宏观介质下的动力学演化。随后，基于三阶微扰论并在跃迁偶极矩中引

入修正因子，提出了适用于中等强度激光场（弱场和强场的过渡区域）的解析模型，对 Rb原子多能级

系统的吸收谱进行了解释。最后，我们将体系推广到复杂的大分子体系 IR144，研究了体系的吸收谱形

成和偶极子的相位调制，发展一种适用于大分子体系中偶极子衰变过程的理论模型，并将理论计算与实

验测量进行对比研究，验证相位操控理论对于复杂分子体系的适用性。光谱线型对激光强度和原子密度

的敏感依赖指出了通过强激光和传播效应整形脉冲的可能性，为在超短时间尺度上量子行为的操控奠定

了基础。

关键词：系统动力学，相位，中等强度光场，传输效应
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飞秒激光与气体相互作用的超快光源产生及应用

吴成印
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摘要：飞秒激光具有超短的脉冲宽度和超高的峰值功率，它和气相原子分子相互作用是一种极端非线性

过程，能够辐射能量覆盖太赫兹-可见-真空紫外-X射线波段的光子，为超快可调谐光源的产生提供了重

mailto:cywu@pku.edu.cn


要手段。我们在北京大学建立了原子分子强场物理实验平台，通过对飞秒激光与原子分子相互作用产物

光子、电子、离子进行测量，深入研究了飞秒激光和原子分子相互作用机理。本报告围绕飞秒激光与气

体相互作用的超快光源产生及应用，分为两个部分：1）介绍基于飞秒激光和原子分子相互作用的高次

谐波技术，我们在实验室建立的两台台式化超快真空紫外光源。该光源分别与速度成像谱仪和光电子显

微镜结合，开展激光驱动的原子分子以及微纳结构的光电子动力学研究。2）介绍我们在氮气分子离子

激光方面的研究进展，氮气分子离子激光由于其在大气远程探测领域的重要应用而备受关注。波长800

纳米飞秒激光和氮气分子相互作用，在激光的传输方向上除观察到高次谐波外，还观察到氮气分子离子

电子激发态到电子基态跃迁的相干辐射。通过注入不同波长的种子光或/和控制光，我们对氮气离子空

气激光的物理本质以及产生条件进行了深入研究，为氮气离子空气激光优化提供指导。

图1：新建的气体高次谐波的光电子发射显微镜。

关键词：高次谐波，光发射电子显微镜，空气激光，超荧光

基金项目：国家重点研发计划（No. 2018YFA0306302）和国家自然科学基金（No.11625414）。
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氮气离子超荧光增强
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摘要：飞秒激光空气传输成丝产生的窄线宽、波长可调谐的相干辐射，由于其在大气远程传感中的重要

应用而受到人们的高度关注。在波长 800 纳米飞秒激光电离氮气分子体系中。我们发现：当注入一束波

长为 428 纳米的外部种子光时，在激光的传输方向上，428 纳米和 391 纳米附近的相干辐射的强度都实

现了显著增强。我们知道 391 纳米和 428 纳米分别对应氮气离子 B
2
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(v'=0) → X

2
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+
(v=0) 和 B

2
Σu

+

mailto:cywu@pku.edu.cn


(v'=0) → X
2
Σg

+
(v=1)跃迁。通过对相干辐射的时间特性和增益特性进行研究，我们得出结论： 428

纳米附近的相干辐射本质是外部种子光诱导的氮气离子的超荧光辐射，而 391 纳米附近的相干辐射则是

由 428 纳米附近的相干辐射通过受激拉曼过程转化产生。通过理论计算和遗传算法，我们确定了本研究

涉及的量子态 B
2
Σu

+
(v'=0) 、X

2
Σg

+
(v=0)和 X

2
Σg

+
(v=1)的转动温度和振动布居，结果证实了 B

2
Σu

+

(v'=0) 和 X
2
Σg

+
(v=0)之间振动布居实现了反转。

图 1：（上图）800 纳米泵浦激光在氮气中传输前向辐射，（中图）428 纳米种子光光谱，

（下图）800 纳米泵浦激光和 428 纳米种子光同时作用时前向辐射谱。

关键词：超荧光，受激拉曼，遗传算法，转动温度，粒子数分布

基金项目：国家自然科学基金项目（Nos.11625414, 21673006）
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摘要：Among natural energy resources, methane clathrate has attracted tremendous attention because of its

strong relevance to current energy and environment issues. Yet little is known about how the clathrate start to

nucleate and disintegrate at the molecular level, because such microscopic processes are difficult to probe

experimentally. Using surface-specific sum-frequency vibrational spectroscopy, we have studied in situ the

nucleation and disintegration of methane clathrate embryos at the methane gas/water interface under high

pressure and different temperatures. We find a clear vibrational spectral feature of an intermediate microscopic

structure appears in induction time. Our findings not only provide a better microscopic understanding on the

nucleation mechanism of clathrates, but also open up an opportunity for rational control of their formation and

disintegration.

关键词：甲烷水合物、成核过程、和频振动光谱

基金项目：国家自然科学基金项目（No.11290161，No.11374064，No.21803012）等
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超快压缩时间-光谱成像：单次曝光捕捉 fs 超快过程

陈烽

西安交通大学

摘要

Ps-fs时间尺度内的超快成像以及超快光谱图像探测技术对于人们研究诸如飞秒光化学、超

快激光与物质相互作用以及可控核聚变等基础科学和重大工程问题具有十分重要的意义。

传统的泵浦探测技术可以对 fs级超快过程实现直接观测，但该技术只能针对可以精确重复

的超快过程，从而限制了其在更广泛领域的应用。近年来，研究人员相继发明了若干种单

次曝光下获得完整超快过程影像的成像技术，但如同时对超快时间过程以及超快光谱进行

高帧率、高帧数以及高光谱分辨探测仍然是一个待解决的问题。另一方面，当前可实现高

帧率、高帧数的超快成像技术依赖于昂贵的条纹相机，如何降低超快过程的观测成本也被

人们所关注。

针对当前超快过程领域研究中的实际需求和潜在的重大应用前景，我们提出了一种“可压缩

的时间-光谱耦合超快成像”（compressed ultrafast spectral temporal photography,英文简称



CUST）方法。这种新的技术通过单次曝光就可以获得 60帧超快影像，并保持了 3.85 THz
的超高帧率以及亚纳米级别的光谱分辨率。通过 CUST技术，我们准确记录了强激光光束

在非线性介质中的传播、反射以及自聚焦等持续时间约 20 ps的物理过程。由于具备了超

快时间-光谱图像信息的探测能力，该技术有望在众多基础物理-化学研究领域及工程技术

领域得到广泛的应用。

Q010

专题代号：Q

Ultrafast decay dynamics of higher-lying excited states of water
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Study of the photophysical and photochemical processes in the electronically excited states of

water is very important in the understanding of atmospheric chemistry. It also serves as an ideal

model system to study complicated excited-state dynamics of polyatomic molecules.

Excited-state dynamics of water molecules has been intensively studied, both experimentally and

theoretically, for more than four decades and rich information has been obtained from various

studies, such as absorption spectra, resonance-enhanced multiphoton ionization (REMPI) spectra,

OH product fluorescence excitation spectra, H product action spectra and photodissociation

dynamics, time-resolved excited-state dynamics, etc.

Among these studies, experiments are mainly limited to the frequency domain, due to the lack of

the wavelength-tunable fs laser source in the VUV range. In the last couple of years, we have

studied the ultrafast decay dynamics of water molecules excited into the C, D, D’, D’’ and F

states, by using two-photon excitation and time-resolved photoelectron imaging (TRPEI)

techniques. Extensive information on the ultrafast decay dynamics of these higher-lying excited

states has been derived. In this talk, a detailed report on the experimental results will be given.

References:

[1] Z. He, Z. Chen, D. Yan, D. Dai, G. Wu and X. Yang, Chin. J. Chem. Phys. 30, 247 (2017).

[2] Z. He, D. Yang, Z. Chen, K. Yuan, D. Dai, G. Wu and X. Yang, Phys. Chem. Chem. Phys. 19,

29795 (2017).

[3] D. Yang, Y. Min, Z. Chen, Z. He, Z. Chen, K. Yuan, D. Dai, G. Wu and X. Yang, Chin. J.



Chem. Phys. 32, 59 (2019).

[4] Y. Min, D. Yang, Z. He, Z. Chen, K. Yuan, D. Dai, G. Wu and X. Yang, Phys. Chem. Chem.

Phys., submited.
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飞秒激光诱导空气等离子体辐射太赫兹脉冲的频率调谐

张振、陈燕萍、张喆林、夏天昊、张嘉阳、盛政明、张杰

上海交通大学物理与天文学院，上海 200240
Email: namezhangzhen@sjtu.edu.cn

摘要：太赫兹波，是介于光学和电子学频段的电磁波。太赫兹波具有高带宽、光子能量低、高的穿透性

等优点，可以被广泛的应用于机场的安检、生物医学成像和通信领域。利用飞秒激光在空气中成丝的方

法可以辐射出宽带的强太赫兹波，而开展太赫兹波频率调控的研究，有助于加深对太赫兹辐射物理机制

的理解，进而拓展太赫兹波在各领域的应用。

我们团队开展了直流电场调控下双色激光激发太赫兹脉冲频谱特性的研究。研究结果表明：随着

BBO晶体旋转角度的增加，太赫兹波的峰值频率发生蓝移；我们从直流场诱导的太赫兹辐射和双色场

诱导产生的太赫兹辐射之间的竞争关系出发，解释了太赫兹波频率发生蓝移的原因。同时，我们研究了

泵浦激光能量对双色场激发太赫兹波峰值频率的影响。研究结果表明：随着泵浦激光能量的增加，太赫

兹波的峰值频率发生红移。我们从 800nm激光和 400nm激光在时间和空间上重合度降低的角度，解释

了太赫兹波峰值频率发生红移的原因。我们提供了一种简单地调谐太赫兹脉冲峰值频率的方法，有助于

拓展飞秒激光成丝辐射的太赫兹脉冲在太赫兹遥感中的应用。



图 1 飞秒激光诱导空气等离子体辐射太赫兹脉冲的光路图

关键词： 太赫兹波 飞秒激光 双色场 频谱调谐

【1】 Zhen Zhang et al, Optimum chirp for efficient terahertz generation from two-color femtosecond pulses in air. Appl.

Phys. Lett. 2018, 113, 241103.

【2】 Zhen Zhang et al, Frequency manipulation of terahertz radiation from femtosecond laser induced air plasma, submitted.
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有机共轭材料化学结构与非线性光学性质的构效关系研究

任相魁 1、张丹 1、刘智波 3、田建国 3、宋瑛林 2

1天津大学化工学院，天津 300350
2苏州大学物理学院，苏州 215006
3南开大学物理学院，天津 300071

Email: renxiangkui@tju.edu.cn

摘要：苝酰亚胺（PDI）等有机共轭材料在非线性光学等领域具有广阔的应用前景 1-2，如何灵活调控其

非线性光学性质是该类材料研究所面临的一个关键科学问题。我们以四氯苝酐为主要原料，合成了具有

不同湾位取代基的 PDI 衍生物：POSS-NH2PDI 和 POSS-AMPDI（图 1a）。Z-扫描实验结果表明

POSS-NH2PDI 具有饱和吸收特性，而湾位酰胺化改性的 POSS-AMPDI 则表现出反饱和吸收特性（图

1b），在光限幅方面具有潜在应用价值；理论拟合结果显示有效非线性吸收系数随着入射光能量的增强

而逐渐增大，说明 POSS-AMPDI的反饱和吸收性质是由双光子吸收以及双光子诱导的激发态吸收共同

作用引起的。同时，由于具有电子转移和 Si-O 键断裂的双重检测机制，POSS-AMPD 能够选择性地快

速识别微量氟离子并可实现定量检测（图 1c），在荧光探针领域具有潜在应用价值。在此基础上，我

们进一步合成了双边硒环化 PDI衍生物和 PDI 寡聚物分子，发现系统调节 PDI的化学结构，可使材料

实现对绿光和近红外光的反饱和吸收及光限幅效应。以上结果为新型非线性光学材料的设计和制备提供

了重要的理论和实验依据。

mailto:renxiangkui@tju.edu.cn


图 1 (a) PDI衍生物的化学结构; (b) 飞秒脉冲 Z-扫描曲线; (c) 氟离子检测光谱

关键词：有机共轭材料，非线性光学，反饱和吸收，光限幅
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压力下分子激发态超快动力学研究

石英 1，李慧 1，赵慧芳 1，刘晓春 1，尹航 1，罗毅 2，刘才龙 1，金明星 1，

丁大军 1
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摘要：压力作为一种重要的环境因素，可以有效缩短分子间距离，改变分子间的作用力，产生许多新奇

的物理现象。通过对压力下分子激发态动力学的测量，可以揭示压力诱导分子奇异性的微观物理机制，

进而为提高极端条件下分子、材料的应用提供了新的途径。本报告我们将介绍近年来我们在高压下分子

内和分子间激发态动力学方面的研究进展。我们将飞秒瞬态吸收光谱技术和金刚石对顶砧技术相结合，

研究了压力对香豆素分子内扭转电荷转移过程【1】以及压力对 CdSe/ZnS 核壳量子点与蒽醌分子之间

电子转移过程的影响【2】。通过理论计算，我们获得了分子激发态的结构和电荷分布信息。我们研究

结果表明，压力下的溶剂不仅能够作为传压介质，而且压力诱导的溶剂相变能够有效的调控分子内和分

子间的超快过程。高压瞬态吸收光谱技术是研究高压下分子激发态动力学的一种有效手段。

关键词：压力， 飞秒瞬态吸收， 分子激发态

参考文献
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Dot−Anthraquinone Complexes, J. Phys. Chem. Lett. 2019, 10, 3064-3070.
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相干合成超快光场的全相位锁定调控

方少波

中国科学院物理研究所 光物理重点实验室，北京 100190
Email: shaobo.fang@iphy.ac.cn

摘要：飞秒激光脉冲的相干合成，不仅能突破单束激光脉冲所能提供的峰值功率限制的瓶颈，有效提高

激光脉冲的总能量，还是获得亚周期激光脉冲的重要手段。因此，超快激光脉冲之间的同步与相干合成

已成为近年来激光物理领域的重要研究课题，其关键技术之一是脉冲之间的全相位锁定与调控，所涉及

的两个主要变量分别是单个脉冲的载波包络相位（Carrier-Envelope Phase，CEP）及反映两束脉冲包络

相位差的相对延时（Relative Timing，RT）。特别是对于脉宽极短的少周期激光脉冲，上述两个变量直

接影响着合成脉冲的电场波形。目前，单纯锁定超快激光脉冲 CEP 已有成熟的研究成果，但基于同一

装置实现 RT与 CEP 的实时测量锁定还未见报道，这已成为实现亚周期超快激光脉冲相干合成的主要

瓶颈之一。近期，我们利用 f-to-2f自参考装置，将两束待合成超快激光中的长波部分倍频后与短波部

分进行光谱干涉，通过傅里叶变换分别提取出 RT与 CEP 的信息并同时进行反馈锁定，仅使用一套自

参考装置，实现了准单周期激光脉冲之间的全相位锁定调控，锁定时长超过 8小时（图 1）。此成果不

仅有效简化了相干合成超快光场的全相位控制，同时为新型光场调控物理提供了全新的研究手段。

图 1 CEP与 RT长时间（8h）锁定结果。

mailto: shaobo.fang@iphy.ac.cn


关键词：亚周期 相干合成 超快光场

P. Huang, Shaobo Fang et al., Appl. Phys. Lett. 115, 031102 (2019)

O. Mucke, Shaobo Fang et al., IEEE J. Sel. Top. Quantum Electron. 21, 8700712 (2015)
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HCCI
+
离子中电荷转移的退相干和复相干

贾东明、Jörn Manz、杨勇刚

山西大学激光光谱研究所，坞城路 92 号，山西太原，030006
Email: dmjia@email.sxu.edu.cn

摘要：飞秒和阿秒是电子和核运动的自然时间尺度。；例如分子振动一个周期的时间大约是飞秒范围，

电荷从一个分子位置迁移到另一个分子位置大约在阿秒范围。而电荷转移由于原子核的动力学影响会发

生退相干。我们模拟了通过超短激光脉冲引起的电子态的叠加而产生电荷转移。这是由于阿秒尺度下原

子核波函数处于重叠状态当处于不同电子态原子核的重叠会衰减时，在几飞秒时间尺度上引起电荷迁移

的退相干。然而，原子核运动可能会在更长的时间尺度（通常是几百飞秒）上原子核波函数再次重叠。

同时，这也会引起电荷迁移的反相干。这一新现象为通过激光控制原子核运动的相干控制电子运动开辟

了新的途径。通过对 HCCI+离子系统的量子动力学模拟也证明了这一点[1]，模拟的实验细节请参阅文献

[2]，由 Kraus等人实现了 HCCI+离子电荷迁移的首次联合实验和理论重构。模拟的理论方法请参阅文

献[3]，由Manz等人发展的电子流计算方法。

关键词：电荷转移，量子动力学模拟，电子流，退相干
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基于多模光纤锁模的光纤激光器
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Emai: zhaofengyan1984@163.com
摘要：超短脉冲激光技术的迅猛发展不断推进了新材料、新技术以及新产业的涌现，促进了光通讯、光

传感、生物医学、光频梳及微加工等前沿研究领域的快速发展，为人们认识和探索未知领域提供了重要

工具。渐变折射率多模光纤作为可饱和吸收体的出现，解决了传统可饱和体在锁模光纤激光器中的弊端，

极大的促进全光纤锁模激光器的进程，具有潜在的应用价值和更为广泛的研究意义。渐变折射率多模光

纤因具有特殊的折射率分布轮廓，导致光脉冲传输其传播长常数随着模阶数的增加而出现线性递减的趋

势，光在其传输过程中形成自然地周期性自成像。因此，渐变折射率多模光纤独有特性导致光纤中不同

模式间发生较强的耦合效应，这为研究多模光纤中复杂的时空非线性动力学提供了理想的测试平台。与

其他锁模器件相比，基于多模光纤可饱和吸收体具有可承受高功率传输、损伤阈值高、性能不随时间退

化、价格低廉等优点成为近年来科研人员研究热点。

课题组团队采用渐变折射率多模光纤与阶跃折射率多模光纤的混合结构成功的实现了高能量全光

纤结构超短脉冲激光器。此外，该团队利用多模光纤可饱和吸收体搭建了束缚态孤子锁模光纤激光器，

获得了稳定的同相位和反相位束缚态孤子。随后，利用多模光纤可饱和吸收体在谐振腔中实现了展宽脉

冲输出，展宽脉冲的 3dB光谱宽度为 14.2 nm,相应的脉冲宽度为 310 fs，是目前基于多模光纤可饱和吸

收体实现的最短的脉冲，为高稳定高能量超短脉冲光纤激光器的实现提供了新型途径。

图 1多模光纤锁模光纤激光器原理图。

关键词：传统孤子 束缚态孤子 展宽脉冲 多模光纤 锁模光纤激光器
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蓝光激光二极管抽运的克尔透镜锁模钛宝石激光器
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摘要： 随着高亮度、 高功率的蓝绿激光二极管（LD） 的问世，给予了钛宝石激光器新的发展思

路，即采用蓝绿光 LD 直接泵浦钛宝石产生飞秒脉冲， 可极大降低传统钛宝石飞秒激光器系统的

体积和成本。 自 2009 年以来， 美国、日本等研究小组陆续报道了蓝绿光 LD 直接泵浦的钛宝

石飞秒激光器 [1-2]。 本报告报道我们采用蓝光 LD 直接泵浦钛宝石实现克尔透镜锁模运转的实

验工作，得到了 10 fs 的超短脉冲输出。 采用一个 3.5 W、 455 nm 的多模蓝光 LD 作为钛宝石

激光器的泵浦源， 通过一组柱面透镜对其光束进行整形， 使其快、 慢轴发散角更为接近， 以获

得更小的聚焦光斑。整形后的泵浦光由一个平凸透镜聚焦于钛宝石晶体中， 晶体处泵浦光束腰半

径为 22 μm×51 μm。 谐振腔采用经典的 Z 型腔结构， CM1 和 CM2是曲率半径为 50 mm 的宽

带双啁啾镜，激光腰斑半径约为 20 μm，与泵浦光在纵向上有较好的模式匹配。 采用双啁啾镜

（CM1、 CM2、 CM3、 CM4） 和熔石英三棱镜对(P1、 P2)搭配的色散补偿方案， 对腔内净色

散可实现连续调节。 移动 CM2 至合适的位置， 推动三棱镜 P2即可实现克尔透镜锁模。 当泵

浦功率为 3.5 W 时，采用 1%输出率的耦合输出镜（OC）获得了 27 mW 的锁模输出， 锁模光

谱呈现宽谱多峰状（图 1.(b)）， 该光谱可支持 8.4 fs 的傅里叶变换极限脉冲。 我们使用商用干

涉自相关仪（Femtolasers GmbH）对锁模脉冲宽度进行测量，直接从 OC 处输出的脉冲宽度为 19

mailto:**zywei@iphy.ac.cn


fs。 随后， 通过一对双啁啾镜（CM5、 CM6） 和一对尖劈对激光脉冲进一步腔外压缩至 10 fs，

如图 1.(c)所示。 据我们所知，这个结果是目前由 LD 直接泵浦钛宝石激光输出的最短脉冲， 后

续将采用更加精细的色散补偿以实现亚 10 fs的激光脉冲输出。

图 1.(a).实验装置图； (b).锁模光谱； (c).干涉自相关曲线

关键词： 激光二极管泵浦； 钛宝石； 克尔透镜锁模
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报告题目： 基于加速器的兆伏特超快电子衍射与超快电镜

报告人：向导

单位：上海交通大学

摘要：

粒子加速器在科学研究中一直发挥着重要作用。过去粒子加速器主要用于高能物理和核物理的研究

（如对撞机）以及用于光子科学领域的研究（如基于加速器的同步辐射光源和自由电子激光）；近年来

学术界对于利用加速器产生的高品质电子束直接进行超快科学的研究也表现出极大的兴趣。本报告将介

绍超快电子衍射和超快电镜的基本原理，其在超高时空分辨研究中的典型应用，及上海交通大学在基金

委国家重大科研仪器设备研制项目（部门推荐）支持下建设的兆伏特超快电子衍射与超快电镜的建设和

运行情况。
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飞秒强激光与分子相互作用动力学研究
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摘要：

随着激光器的发明以及激光技术的高速发展，尤其是 80 年代啁啾脉冲放大技术的重大突破， 实

验室可以获得脉冲宽度为飞秒量级的高强度激光。飞秒强激光与原子分子相互作用是实现原子分子

超快成像及阿秒电子动力学调控的重要手段。我们围绕该研究方向开展了系统的理论与实验相结合

的研究工作，包括：

1. 发展分子库仑量子轨道强场近似理论， 准确描述分子超快电子动力学及其新奇量子效应， 包

括二维光电子能谱的低能扇形结构和垂直极化方向的光电子谱的干涉结构等，结合电子轨道分析，

揭示原子实库仑场和分子轨道波函数的对称性对原子分子超快电子动力学行为的影响机制。

2. 系统阐明分子超快电子动力学中分子结构效应， 提出基于强场电离的分子结构层析成像方案，

并实验演示其可行性。

关键词： 飞秒强激光， 量子轨道理论， 分子结构效应， 层析成像
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Effect of two-center interference on molecular ionization in different

laser fields
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Abstract ： By using a three-dimensional time-dependent Schrödinger equation (TDSE) in prolate
spheroidal coordinates, we investigate the ionization dynamics of one-electron diatomic molecules in different
laser fields. It is found that the ionization probability shows oscillatory behavior vs alignment angle for large
internuclear distances, and the ionization probabilities of the molecules with different initial states (1σg and 1
σ u) oscillate out of phase vs internuclear distance, which can be ascribed to the low-energy electron
interference comparing with SFA simulations. Furthermore, it is demonstrated that, the ionization probability
decreases as a function of the alignment angle in tunneling ionization regime, while it ascends with the
increase of orientation angle in multiphoton ionization regime for the internuclear distance R=2 a.u. Analysis
indicates that the above intriguing feature can be attributed to the interference between the partial electron
wave packets emitted from different atomic cores, which becomes evident at low laser intensity due to
increased width of the initial mechanical momentum of the photoelectron at ionization moment.

Fig. 1: Molecular ionization as a function of aligment angles and internuclear separations in different laser fields.

[1] Shilin Hu et al, Effect of two-center interference on molecular ionization in multiphoton ionization regime, OE 2017, 25,

23082.
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超快激光作用下原子受挫双电离研究



李盈傧、许景焜、赵奕光、汤清彬、余本海

信阳师范学院物理电子工程学院，信阳 464000
Email: liyingbin2008@163.com

摘要：利用蒙特卡洛经典轨迹方法[1]，我们研究了超快激光脉冲作用下 Ar原子受挫双电离（Frustrated

Double Ionization, FDI），并对比了非次序双电离（Nonsequential Double Ionization，NSDI）情况。图 1

展示了经典模型描述下 NSDI和 FDI的能量轨迹及空间轨迹，很明显对于 NSDI，激光场结束后，两电

子均获得了较高的能量从而脱离原子核的束缚；对于 FDI，只有一个电子获得了较高的能量并脱离原子

核的束缚，而另一个电子获得了较低的能量最终仍然被原子核束缚。这次报告，我们拟重点介绍 FDI 的

发生机制、发生条件以及与激光参数（波长/强度）的依赖关系，并借助直观的 Simpleman 模型理解我

们的数值计算结果，从而使人们深入地认识 FDI过程。

图 1 上排：两电子能量随着激光脉冲的演化，（a）为 NSDI，（b）为 FDI。
下排：两电子空间演化轨迹，（c）和（d）分别对应（a）和（b）。

关键词：超快激光 受挫双电离
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超强激光场中的光电效应

刘爱华、黎根亮、王宁月、王俊、费德厚、丁大军

吉林大学原子与分子物理研究所，长春 130012
Email: aihualiu@jlu.edu.cn

摘要：光电效应作为量子力学的发端，在进当代物理中有极其重要的地位。近年来，世界各地在努力发

展新一代自由电子激光光源，光强可望达到 1024W/cm2。在这光强下，将会有许多新物理新效应被发现。

比如原子稳定化[1]现象。在高频率超强的线偏振激光下，由于原子稳定化出现，光电效应会出现一些

新的现象：氢原子只在激光脉冲的上升沿和下降沿发生电离并产生光电子波包[2，3]。由于前后两个电

离最大的时刻有着同样 Stark能级移动，两列光电子波包产生干涉，从而在其光电子能谱上出现干涉条

纹。这种现象被称为动态干涉[3]。

通过全维数值求解含时薛定谔方程，我们发现在基态氢原子在高频超高强度的圆偏振和椭圆偏振激

光下也能观测到动态干涉现象。在一阶微扰理论中, 椭圆偏振和圆偏振激光的光电子谱可以看成是其两

个线偏振分量的光电子谱的叠加结果。在激光峰值强度小于 1018W/cm2，椭圆偏振和圆偏振激光下基态

氢原子的光电子谱依然基本满足这一规律，但对于更高的激光强度，比如 5x1018W/cm2，光电子动量谱

及角分布变得复杂，需要用到高阶微扰进行修正。

图 1基态氢原子的光电离的光电子动量分布(a-e)和光电子能谱(f)。

关键词：光电效应，动态干涉，光电子谱，动量分布
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瞬态光电测量技术及其应用
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摘要：

课题组基于放大的正弦信号， 产生用于条纹变相管的高重频扫描电路；同时，针对高频扫描信号对

条纹相机系统的电磁干扰进行了屏蔽。 通过对同步抖动的精确控制， 实现 150MHz 同步扫描条纹相

机约 2 ps 的时间分辨，并成功应用于荧光材料的 ASE 时间特性测量【1】。

关键词： 超快诊断 条纹相机
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中红外周期量级超强超短激光技术研究

冷雨欣，彭宇杰，李妍妍，李儒新

中国科学院上海光学精密机械研究所，上海 201800
lengyuxin@siom.ac.cn

摘要：大能量周期量级中红外激光在环境、军事、医学和物理前沿研究等众多方面着重要的应用，尤其

是在阿秒科学和高次谐波产生等强场物理科学领域能够驱动产生 keV量级的单个阿秒脉冲而被广泛应

用。结合强场物理研究的新需求，发展非线性光学频率变换、光学参量啁啾脉冲放大、中红外宽带激光

色散管理、基于空芯光纤的脉冲后压缩与相干合束、CEP 稳定控制、脉冲诊断、以及光场调控等系列

中红外超强超短激光技术，并建立了 1.5~5μm 波段的大能量周期量级中红外激光系统，可实现

20mJ/60fs/1.5μm、6mJ/105fs/4μm、2.6mJ/21.5fs/4μm等多种模式的输出能力，进而开展了基于空芯光纤

的相干合束和中红外涡旋光光场调控等研究。所发展的系列技术和激光系统可以用于驱动高次谐波、

THz等多种次级辐射等研究，极大拓展强场物理研究范围。

关键词：超快激光；非线性光学；中红外激光；脉冲压缩
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神光 II-5PW超短超强激光装置的研制和物理打靶实验
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中科院上海光机所高功率激光物理联合实验室, 上海 201800
Email: gal147@163.com

摘要：

飞秒拍瓦激光装置将能量在时间和空间上高度集中，可以获得极高的功率密度，为强场物理等前沿

基础研究提供实验条件。我们依托现有的神光 II激光装置作为泵浦，自主研制了神光 II-5PW 激光装置，

并成功开展了超短超强激光全口径压缩聚焦的物理打靶实验。

神光 II-5PW 激光装置首先利用三级光参量放大器实现宽带啁啾脉冲的高效率放大，激光束经空间

滤波器扩束到 290mm×290mm后注入到 360mm×565mm的大尺寸光栅压缩器，激光脉冲被全口径压缩

到 30fs以内，注入到真空靶室后再由焦距为 800mm 的大口径离轴抛物面反射镜聚焦，科学 CCD实测

靶点处光学焦斑直径小于 4.4um，从而在靶点处获得了时间和空间尺度均接近物理极限的激光焦斑。

mailto:gal147@163.com


为了验证神光 II-5PW 激光装置的实用性和可靠性，我们在 2019年 3月与中国工程物理研究院上海

激光等离子体研究所联合开展了飞秒激光质子加速实验，在厚度为 10μm的铜靶后侧放置了 16层 RCF
堆栈来检测质子强度，16层 RCF 均检测到质子信号，对应质子强度超过 16MeV，表明该装置的聚焦功

率密度已超过 1020W/cm2。在 2019年 7月，完成了与以色列希伯来大学强场物理团队的中以合作飞秒

激光等离子体研究项目的物理打靶实验。我们计划在 2019年底开展与欧洲 ELI装置的捷克和匈牙利两

支物理研究团队的中欧合作项目。物理打靶实验表明神光 II-5PW激光装置已实现稳定可靠运行，打靶

成功率超过 90%，具备了在拍瓦量级开展强场物理实验的实用化能力。

有别于纳秒和皮秒高功率激光系统，实用化的超短超强飞秒拍瓦激光挑战的是科学和工程的极限，

仅仅实现极高的功率指标而忽视其他参数性能，并不能具备物理打靶的实用化能力，因此当前国际上能

够稳定运行、提供物理实验的飞秒拍瓦激光装置很少。

为了避免超强激光损坏昂贵的光学器件，基于安全可靠和实用化原则，神光 II-5PW采取了分阶段

实施的方案，首先实现拍瓦级激光的安全输出和物理实验的稳定可靠，然后致力于近场强度、光谱相位

和强度、色差和波前像差、信噪比、光束稳定性、终端调焦瞄靶等关键技术指标的优化验证，在实用化

和安全运行的前提下追求更高的功率输出。目前，该装置只利用了前 2级参量放大器来获得 40J的放大

能量，后期将大尺寸 LBO晶体安装到第 3级参量放大器可获得 150J\30fs\5PW的到靶脉冲。

神光 II-5PW 装置的研制，使神光 II综合实验平台兼备高能纳秒、皮秒拍瓦和飞秒拍瓦的多档脉冲

激光输出能力，可灵活地实施独立打靶和多束联合打靶实验。近年来，实验室依托该平台对国内外强激

光物理团队开放合作，提供可靠的物理实验平台，取得了诸多高水平的研究成果。今后，神光 II-5PW
装置将成为实验室对外开放合作的重要平台。

关键词：神光 II-5PW，飞秒拍瓦，超短超强激光
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Quantum interference effect in atomic double ionization in intense

laser field
Jing Chen
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Abstract： In previous studies on atomic non-sequential double ionization (NSDI) process in intense
infrared laser field, quantum interference effect has eluded experimental observation and the NSDI can be
well understood from a semiclassical perspective. Recent progress in experimental technique makes it
possible to measure the process more accurately and reveal new effect related to quantum interference
effect in the NSDI process. In this talk, we report some of our recent work on the quantum interference effect
in atomic double ionization process.

We perform coincidence measurements of the momenta of the doubly charged ion and the two



electrons arising from NSDI of xenon subject to midinfrared laser pulses at 2400 nm. It is found that the
intensity dependence of the asymmetry parameter between the yields in the 2nd and 4th quadrants and
those in the 1st and 3rd quadrants of the electron-momentum-correlation distributions (i.e., asymmetry
between side-by-side and back-to-back emission) exhibits a peculiar fast oscillatory structure, which is
beyond the scope of the semiclassical picture. Our theoretical analysis using the S-matrix theory indicates
that this oscillation can be attributed to interference between the contributions of different excited states in
the RESI channel and interference between different return trajectories. Our work provides solid evidence
that quantum interference plays a pivotal role in the NSDI process [1].
Moreover, we show that the doubly differential cross sections (DDCSs) of the target ions, e.g., Ar+ and Xe+, can
be accurately extracted from the 2-dimensional photoelectron momentum distributions measured in the
NSDI process of the corresponding atoms. The extracted DDCSs exhibit interference structures strongly
dependent on both the target and the laser intensity, in good agreement with calculated DDCSs from the
scattering of free electron on the corresponding ions. Based on this work, we propose a novel laser-induced
inelastic diffraction (LIID) scheme which may be extended to molecular systems and provides a promising
approach for the imaging of the gas-phase molecular dynamics induced by a strong laser field with
unprecedented spatial and temporal resolution [2].
Key Words： Nonsequential double ionization, strong laser field, interference
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动态色差预补偿方式消除 SGII-5PW 系统色差的研究与进展

康俊*，谢兴龙，郭爱林，崔自若，朱坪，朱海东，杨庆伟，孙美智，梁潇 ，

高奇，朱健强

中国科学院上海光学精密机械研究所高功率激光物理联合实验室，上海 201800；
kangjun@siom.ac.cn

关键词 超短超强激光； 宽带激光； 信噪比； 色差补偿； PTD；焦斑

摘 要

SGII-5PW 是以 SGII 装置为泵浦光来源，以全 OPCPA 放大方式得到 5PW 高功率超短脉冲输出的

装置，中心波长为 808nm。信号光经三级 OPCPA 放大，光束逐级扩束扩束至 290mm*290mm 进入压

缩室，由于啁啾信号带宽宽（750mm-850mm），光束口径大，由多级扩束空间滤波器的各级透镜累计

引入的 PTD 达到 388fs，而由色差引起的焦点位置的离焦量达到±0.4mm（750mm-850mm），终端

焦斑尺寸测得为 32μm*18μm，对靶场焦斑的功率密度的影响很大。

在 SGII-5PW 装置中，我们提出了一种可动态精确调节色差预补偿量的装置。通过在系统光路中预

添加一个可调节色差补偿量的装置，使得在终端靶场的色差量得到完全补偿。装置中以 1/4 波片，偏振
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棱镜与反射镜（非球面反射镜）构成双程补偿光路，以两块正透镜为色差预补偿透镜，与输入负透镜共

同组成共焦像传递系统，装置除按系统的设计补偿大的色差量外，装置还可通过调节焦点离补偿透镜距

离和两块补偿透镜间的距离在线调节色差小的失调量。该色差预补偿单元具有体积小，成本低，具备完

全补偿系统色差并可在线精确细调的特点，并满足像传递的条件。

该单元具备动态调节色差预补偿量的功能，可实现全系统色差的动态精确补偿，系统色差经补偿后，

SGII-5PW 装置终端聚焦焦斑得到显著改善：焦斑尺寸接近衍射极限~ 4μm × 4μm （半高全宽），

在靶点处我们获得了时间与空间尺度接近物理极限的激光焦斑。在随后进行的 SG-II 5PW 系统质子加

速实验，质子产额超过 16MeV , 也验证了装置具备终端焦斑功率密度超过 1020W/cm2的输出能力。

参考文献

[1] J Q Zhu, X L Xie,Q Ww Yang, et al. Introduction to SG-II 5 PW laser facility[C]// 2016 Conference on Lasers and

Electro-Optics (CLEO), 5-10 June 2016 ,San Jose, CA,USA. 1-2.

[2] W. Li, Z. Gan, L. Yu, et al. 339J high-energy Ti:sapphire chirped-pulse amplifier for 10PW laser facility[J], Optics

Letter,2018, 43(22): 5681-5684.

[3] Cui, Z.R, Kang, J , Guo, A.L, et al.. (2019). Dynamic chromatic aberration pre-compensation scheme for ultrashort petawatt

laser systems[J], Optics Express,2019, 27(12):16812-16822.

[4] 朱坪 , 谢兴龙 , 焦兆阳 ,等 . 大口径超短脉冲聚焦系统波前误差对时间信噪比的影响 [J]. 光学学报 , 2014,

34(10):322-328.

[5] 崔自若，康俊，谢兴龙，等. 利用变焦像传递系统实现飞秒拍瓦激光系统色差的精确补偿[J],中国激光,2019, 网络

发表(已收录)

基金项目： 科技部国家重点研发计划（NO.2016YFB0402105） .

Q028

专题代号：Q

飞秒激光驱动气体辐射太赫兹波的优化控制
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摘要：获得高强度的太赫兹波对于太赫兹技术的运用非常关键。在利用飞秒激光诱导气体等离子体辐射

太赫兹波的方法中，驱动组合激光场的众多参数（相位延迟、强度比、频率比、偏振态）都会对最终产

生太赫兹波的强度、频率和偏振态产生重要影响。因此，为了获得所需的太赫兹波，优化和调控这些激

光参数就显得尤为必要。

对于倍频线极化组合激光场，在给定激光总强度和基频波长的情况下，我们的优化表明，选择合理

的强度比、波长和相位，可以明显增强电子的电离几率以及增大电子的漂移速度，从而提高太赫兹辐射

的强度。而且还发现，在一定的条件下，ω＋4ω也可成为一种理想的驱动场方式。

https://ieeexplore.ieee.org/author/37086025986
https://ieeexplore.ieee.org/author/38103553600
https://ieeexplore.ieee.org/author/38103572600
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我们的模拟表明，采用非严格倍频组合场可以产生中心频率可调的太赫兹辐射，通过优化选择激光

参数，可以显著提高特定频率附近的太赫兹发射。

我们提出了利用由圆极化激光和线极化激光组成的双色非倍频组合场来产生可控偏振态太赫兹波

的方案。模拟结果表明，采用此类驱动激光场辐射的太赫兹波强度相比单色圆偏振激光场有了大幅度提

高，而且更易控制太赫兹波的偏振态。通过采取合理的组合场中线极化激光脉冲的波长、强度和相位等

参数，可以产生极化方向可控的线偏振、椭圆偏振和圆偏振太赫兹波。

关键词：飞秒激光 太赫兹波 优化控制
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摘要：光纤光栅作为一种光学无源器件，具有全光纤结构、体积小、插损小、易于集成、极化不敏感、

抗干扰、耐腐蚀等优点，同时可起到滤波、色散补偿、温度/应力/折射率响应、光反射等作用，被广泛

应用于光纤通信、光纤激光及光纤传感系统中，对于光纤光学研究领域的发展具有重要意义。其中，倾

斜光纤光栅尤其是 45度倾斜光纤光栅以及大角度倾斜光纤光栅展现了新颖的功能及特点，在超快光纤

激光技术具有较大的应用潜力和价值，成为近年来研究的热点。

课题组团队基于紫外光掩模板扫描技术搭建了光纤光栅刻写平台，实现了多种倾斜光纤光栅的研

制。深入研究了倾斜光纤光栅偏振及模式耦合特性，并基于该类光栅设计了全光纤滤波器及色散管理器

件。率先开展了系列倾斜光纤光栅在光纤激光技术中的应用研究，包括：利用 45度倾斜光纤光栅实现

了单偏振耗散孤子脉冲输出，输出激光偏振度高达 26 dB，有利于提高光纤放大系统的偏振度及传输效

率；基于 45度倾斜光纤光栅滤波器实现了传统孤子脉冲的光谱整形以及双波长、多波长光纤激光，其

中多波长激光在 3 dB范围内的波长数高达 82个，信噪比为 33 dB；设计了基于大角度倾斜光纤光栅的

全光纤可饱和吸收锁模器件，可承受较高的激光功率并具有良好的可靠性，采用该器件实现了激光器稳

定锁模运转。
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图 1 45度倾斜光纤光栅及大角度倾斜光纤光栅结构

关键词：倾斜光纤光栅 激光器锁模 超短脉冲激光
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摘要：超快强场激光诱导大气组分产生激射，因在大气传感、气体管道检漏等领域拥有良好的应用前景

而受到广泛的关注。目前，两种大气组分，氮气和氧气，在强激光激励下均可以发生粒子数反转，产生

前向或后向相干辐射。增益介质可为氧原子、氮原子、氮分子以及氮分子离子(N2+)等。目前，前三种

激射行为的物理机制已基本被澄清。然而，关于 N2+光增益形成的物理机制尚在争论之中。最近，我们

在利用偏振调制的激光脉冲诱导 N2+产生相干辐射时，发现其光增益得到了显著的增强。通过侧向荧光

分析和理论模拟，增强原因被归结为 N2+基态 X与激发 A态之间耦合作用增强。该项工作不仅提供了

一种有效地调节 N2+光增益的实验方案，而且为理解 N2+增益产生的物理机制提供了数据支持。
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图 1 (a) 利用偏振门技术调制激光脉冲内偏振态的实验装置,其中 HWP:半波片; MQW:多级λ/4 波片;

ZQW:零级λ/4 片; OA:光轴; θ: 两波片光轴间夹角. (b) 在θ=0°, 30°, 45°时脉冲内偏振态分布. (c) 不同θ

条件下 N2+的 391nm荧光和激射强度.

关键词：氮分子离子激光 粒子数反转 光耦合
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Recent advances in extremely high speed videography
on the atomic time scale

Physics, chemistry and biology are the same at the atomic level, studying how atoms behave, and the period of
atomic motion is on the order of femtoseconds. Extremely high speed videography on the atomic scale is a
powerful tool for studying intra- and inter-atomic/molecular dynamics in photonic material, plasma
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physics, living cells, and neural activity. Pushing the imaging speed to the quantum limit could reveal
extraordinary scenes about the questionable quantization of life and intelligence, or the wave-particle
duality of light. However, previous designs of ultrafast photography are intrinsically limited by framing
speed and spatial resolusion.
Here, we introduce a new technique based on a multiple non-collinear optical parametric amplifier
principle (MOPA), which readily push the frame rate into the area of 1.5×1013 fps with higher spatial
resolution than 30 lp/mm. The MOPA imaging has been applied to record the femtosecond early evolution
of laser-induced plasma grating in air and the optical ring-shape lattice with a rotating cycle down to
femtosecond region for the first time. Our approach avoids the intrinsic limitations of Heisenberg's
uncertainty principle of previous techniques, thus can be potentially optimized for higher speed and
resolution, opening the way of approaching quantum limits to test the fundamentals.
Meanwhile, in view of recently existing conception inconsistency or rather confusion in the high speed
photography field, it is necessary to briefly explain the information theory on high speed imaging
presented and deduced firstly by Dr. Schardin, German scientist, who is referred to as a pioneer in a high
speed photography field.
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Supercontinuum generation in transparent media including gases, liquids and solids has been a hot
research area since it was first discovered by Alfano and Shapiro in 1970 [1]. Much attention has been paid to
investigate the physical mechanism of supercontinuum generation due to its wide range of potential
applications in various research fields [2]. Apart from concentrating on generating broader supercontinuum
spectra, much attention has also been paid to the polarization properties of the supercontinuum due to its
important role in spectroscopic applications. Usually, when supercontinuum is generated in isotropic
amorphous media, the polarization is believed to be the same as the incident laser [1]. However, when intense
laser pulses propagate in BK7 glass, it has been found that the polarization of the generated supercontinuum
could be different from the incident laser [3], which was described as the depolarization of the supercontinuum.
In that work, the depolarization of the supercontinuum was attributed to the scattering of the generated plasma.
In contrast, Yu et al. recently found that the polarization of the supercontinuum could also be changed by the
initial polarization perturbation induced by the focus lens and this depolarization can be magnified by the
cross-phase modulation of the nonlinear third-order polarization [4]. Therefore, whether the generated plasma
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play an indispensable role in the depolarization of the supercontinuum is still under controversial and more
experimental investigations on the polarization properties of the supercontinuum are quite necessary.

In this work, we study the depolarization properties of the supercontinuum accompanied with
femtosecond laser filamentation in the cubic BaF2 crystal at various input laser energies and crystal
orientations. It is found that the depolarization of the supercontinuum is strongly dependent on the crystal
orientations. At the same time, the depolarization of the supercontinuum changes with the increasing of the
input laser energies due to the scattering of the generated plasma and finally saturates due to the intensity
clamping effect at most crystal orientations. Moreover, a linearly polarized supercontinuum which has the
same polarization of the incident laser can be obtained even at high input laser energies when the crystal
orientation is chosen as 45 degree in BaF2 crystal. Our experimental results reveal the critical role of
ionization-induced plasma in the depolarization properties of the supercontinuum accompanied with
femtosecond laser filamentation in cubic crystals.
Acknowledgments: This work was supported by the National Natural Science Foundation of China (No. 11527807, No.

11674356), the Strategic Priority Research Program of the Chinese Academy of Sciences (No. XDB21010400) and the Open

Fund of the State Key Laboratory of High Field Laser Physics.
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摘要：

通过超声液相剥离手段制备少层 MoS2样品，利用金刚石对顶砧压机装置产生高压环境，研究压力

对 MoS2这种典型二维过渡金属硫化物的带隙结构及光电性质的调控能力。通过高压稳态吸收光谱手段

发现，随着压力升高，MoS2直接带隙扩大，A、B 两激子吸收峰线性蓝移；经过 1.22GPa 拐点后，线性

蓝移速率减慢，泄压后激子吸收峰位置完全恢复。在此基础上，将金刚石对顶砧压机耦合入自行搭建的

飞秒宽带瞬态吸收光谱探测系统，利用倍频产生的 400nm 飞秒脉冲作为泵浦光，基频光聚焦到蓝宝石

上产生 450nm-750nm 超连续白光作为探测光，对不同压力下 MoS2的激发态弛豫动力学进行了系统研

究。通过全局拟合方法将 MoS2激发态弛豫过程分解为四部分，分别得到了各超快过程寿命随压力变化
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曲线。结果发现，压力增大，过程变快，寿命变短，寿命-压力曲线在约 1.3GPa 前后分为两个线性阶段，

与稳态吸收谱出现的拐点相应，且泄压后寿命恢复。通过分析可推测，在拐点处，MoS2导带底位置发

生交叉易位，激子-声子相互作用发生改变，从而对 MoS2的激发态弛豫动力学产生影响。通过上述研究

可知，压力对于 MoS2等典型二维过渡金属硫化物的带隙结构及光学性质的调控十分有效，容易操作且

精度高，对于深入揭示二维材料内部物理性质与带隙结构间的关联以及由此探索对材料功能的优化提高

都有十分重要的意义。

图一、 高压稳态吸收

图二、 高压瞬态吸收

关键词： 二维过渡金属硫化物，MoS2，高压，稳态吸收，瞬态吸收。
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摘要：同时具有超快时间分辨和超小空间分辨的微纳光电器件表征新技术是当今科学与技术的前沿领

域，也是发展下一代光电子信息功能器件产业的迫切需求，具有重要的科学意义和应用前景。基于飞秒

强激光场与气体原子分子相互作用产生的高次谐波，其光子能量可覆盖真空紫外波段和软x射线波段，

具有很好的时间相干性。它可以克服所有材料的逸出功，将材料的电子电离，而且可以覆盖整个布里渊

区。光发射电子显微镜利用光电效应将电子电离，经过一系列电磁透镜/静电透镜，将电离光电子投射

到探测器上，据此成像的光电子具有很高的空间分辨（<10nm）和能量分辨(<150meV)。北京大学物理学

院解决了气体高次谐波单一级次谐波的筛选以及与光电子发射显微镜的互联问题，发展出基于气体高次

谐波的光发射电子显微镜技术，同时融合光学泵浦-探测的超高时间分辨和光发射电子显微镜的超高空

间分辨能力。目前已测量到单一级次谐波入射到固体表面和微纳结构产生的光电子的空间分布和能量分

布，实现固体表面和微纳结构电子的超高空间分辨和能量分辨测量。下一步建设飞秒泵浦-高次谐波探

测系统，进一步实现固体表面和微纳结构电子的超高时间分辨测量。

图 1：波长 800纳米的飞秒激光与惰性气体原子氩产生的 23阶谐波与光发设电子显微镜结合，左图：

空间分辨图像（Si样品），右图：能量分辨测量（Au样品）。

关键词：高次谐波，光发射电子显微镜，微纳结构
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李苏宇、金明星

吉林大学原子与分子物理研究所，长春 130012
吉林省应用原子与分子光谱重点实验室(吉林大学)，长春 130012

Email: sylee@jlu.edu.cn

摘要：飞秒激光成过程中产生的荧光、超连续谱、太赫兹、高次谐波等发光现象在是飞秒激光成丝的最

直接的应用，但是它们的寿命很短。在本章中，我们开展了飞秒激光脉冲在气流中的成丝实验，首次观

察到了飞秒激光成丝诱导的等离子体喷焰，这一研究表明在飞秒激光成丝结束后的较长时间内依然存在

发光行为。通过对发光光谱的时间-空间测量，在空气气流中，发光现象的主要来源于氧产生的超连续

谱，其持续时间为 50 μs左右；而在纯氮气气流中，发光现象则来源于氮荧光发射，其持续时间长达数

百微秒。它们都远远长于飞秒激光成丝过程产生的等离子体的寿命。这项工作揭示了在飞秒激光成丝中

存在着“长寿命”的发光行为，有助于加深对飞秒激光成丝这一现象的认识。

图 1. 飞秒激光脉冲在(a) 空气和(b)向上的气流（气流速度 100 m/s）中成丝。(c) 图 1(b)中飞秒激光成

丝诱导“火焰”的原理示意图。

关键词：飞秒激光，荧光，氮分子
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摘要：空气激光在大气遥感探测领域有着重要的潜在应用，氮气分子离子超荧光作为类空气激光也受到

了研究者的广泛关注。我们以前的实验结果标明，对于波长 800 nm的飞秒激光电离的氮气分子，当注

入波长 391nm或者 428nm的外部种子光时，会引起氮气分子离子超荧光辐射，种子光会得到两个数量

级以上的放大。如图 1所示， 391 纳米和 428 纳米分别对应氮气离子 B
2
Σu

+
(v'=0) → X

2
Σg

+
(v=0) 和

B
2
Σu

+
(v'=0) → X

2
Σg

+
(v=1)跃迁。

图 1：（左图）氮气分子离子能级示意图，（右图）固定 800 纳米泵浦光与 428 纳米种子光之间的延时

（如图中虚线所示），扫描泵浦光和 391 纳米种子光之间延时获得氮气分子离子超荧光强度。

为了进一步探测外部种子光对氮气分子离子超荧光的影响，我们在波长 800nm 飞秒激光电离氮气分子

体系中，同时注入 391nm 和 428nm两束种子光，需要指出的是氮气分子离子 391nm 和 428nm 辐射共

享同一个上能级 B
2
Σu

+
(v'=0)。图 1 右图是固定 428nm 种子光，虚线代表其与 800nm 种子光之间的延

时。然后扫描 391nm 种子光，同时测量 428nm 附近和 391nm附近氮气分子离子超荧光辐射强度。实验

结果标明，随着 391nm 种子光的注入，428nm 附近的超荧光强突然减弱，伴随的是 391nm 附近超荧光

强度的突然增强。随着 391nm 种子光延时的增加，428nm附近的超荧光强度逐渐恢复，而 391nm 附近

的超荧光强度逐渐减弱。结合理论分析，上述实验结果可以归结于种子光引起的氮气分子离子能级布居

以及能级间相干性的影响。

关键词：空气激光，氮气分子离子，超荧光
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Abstract

Coherent radiation in the ultraviolent (UV) range has high potential applicability to the diagnosis of the
formation processes of soot in combustion because of the high scattering efficiency in the UV wavelength
region, even though the UV light is lost largely by the absorption within the combustion flames. We show
that the third harmonic (TH) of a Ti: sapphire 800 nm femtosecond laser is generated in a laser-induced
filament in a combustion flame and that the conversion efficiency of the TH varies sensitively by the
ellipticity of the driver laser pulse but does not vary so much by the choice of alkanol species introduced
as fuel for the combustion flames. We also find that the TH recorded from the side direction of the
filament is the Rayleigh scattering of the TH by soot nanoparticles within the flame and that the intensity
of the TH varies depending on the fuel species as well as on the position of the laser filament within the
flame. Our results show that a remote and in situ measurement of distributions of soot nanoparticles in a
combustion flame can be achieved by Rayleigh scattering spectroscopy of the TH generated by a
femtosecond-laser-induced filament in the combustion flame.

Keywords: Soot; Third harmonic (TH); Femtosecond laser; Filament; Flame.
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基于 R 矩阵方法的光电离时间延迟计算
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摘要：利用 R矩阵方法，我们系统分析了 Ne的光电离时间延迟，得到 2p轨道和 2s轨道光电离的时间

延迟为 24.75as，与实验上 21±5as的结果符合的很好。

阿秒技术的发展使得在对超快电子动力学过程的进行阿秒尺度的观测和控制成为可能。近年来，利

用阿秒条纹相机或 RABBIT 技术，人们在实验上已经对惰性气体原子和小分子的光电离时间延迟进行

了广测量。理论上，基于 Eisenbud-Wigner-Smith(EWS)时间延迟的概念，人们采用不同理论方法计算得

到了不同原子分子光电离时间延迟，但实验和理论结果仍然存在较大偏差【1】。

利用 R-matrixI程序包【2】，我们计算了 Ne原子的光电离时间延迟。与随机相位近似（RPA）方

法相比，通过考虑组态相互作用和价实关联，R矩阵方法计算得到的光电离截面中包含自电离共振结构

等更多信息。基于 EWS时间延迟，从 R矩阵计算得到的不同通道的相移可以提取光电离时间延迟。如

图 1所示，比较了 R矩阵和 RPA计算得到的光电离时间延迟随光子能量的变化。当光子能量为 106eV

时，2p和 2s壳层光电离时间延迟的差别为 24.75as，与实验结果 21±5as结果符合的很好【3,4】。

图 1 R矩阵和 RPA方法计算得到的光电离时间延迟比较

关键词：光电离、时间延迟、R 矩阵
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Clean intense sub-10-fs pulses at 400 nm generated and measured
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Abstract: During the development of ultra-short pulses in recent years, the duration of laser pulse gradually
decreased from femtosecond to attosecond[1-3]. The ultraviolent few-cycle intense femtosecond laser pulses
have many characteristics such as strong electric field, wide spectrum and ultra-short time resolution. Also,
ultra-short laser pulses have been widely applied to various domains such as physics, chemistry and biology,
providing microscopic insights into atoms, molecules and materials, chemical and biochemical reaction
processes[4-6].

Clean 9.107 fs pulses at 400 nm with 180 mJ energy were obtained by spectral broadening in a hollow
fiber, where several chirped mirrors are used to dispersive compensate. The self-diffraction signal shows a
smoothed and broadened laser spectrum, it allow us to generate near Fourier transform limited pulse, higher
single pulse energy of ultraviolet and few-cycle femtosecond intense laser pulses. It more useful in the
experimental study of warm dense matter, high-order harmonic generation, isolated attosecond pulse
generation and the ultra-fast pump-probe technology.

Fig. 1. (a) FROG trace measured in the experiment. (b) FROG trace retrieved by the algorithm.

Key Words: pulse compression; ultrafast non-linear optics; driving laser of attosecond pulse; few-cycle pulses;
SD-FROG;
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摘要：高次谐波是强激光场和物质相互作用发生的一种非线性效应。早在五十多年前，Keldysh 提

出了一个重要的想法，将电子和固体放在同一个立足点上看待，他陈述了在强激光场作用下，固体

从价带到导带的跃迁可以和隧穿相类比。近几十年来，研究者们对于高次谐波的研究主要集中在气

体中，直到 2010 年， Ghimire 等人用脉冲能量分别为 0.52 μ J 和 2.63 μ J 的中红外激光与厚度

为 500 μ m 的 ZnO 相互作用产生了最高阶数分别为 17 阶和 25 阶的高次谐波，这个突破性的实

验刺激了更深层的研究，至此强激光与固体相互作用的研究引起了人们的广泛关注。当前高次谐波

已经可以在不同的材料中产生，从宽带隙的绝缘体（诸如 MgO 晶体， SiO2 晶体等）到新型材料

（石墨烯，单层 MoS2等），这些实验的研究目的集中在探究固体高次谐波的产生机制、产生高截

止能量的谐波谱从而合成高能的单个阿秒脉冲以及利用高次谐波产生中的超快电子动力学成像固

体结构信息。在实验室条件下，我们用中红外激光激发 MgO 晶体产生高次谐波，观察到五阶七

阶九阶的谐波谱，并研究了谐波谱强度随激光偏振和晶轴夹角的依赖关系。

关键词： 高次谐波产生、 MgO 晶体

参考文献

【1】 Keldysh L V. Ionization in the field of a strong electromagnetic wave [J]. Soviet Physics JETP. 1965, 20: 1307–1314.

【2】 Ghimire S, Dichiara A D, Sistrunk E, et al. Observation of high-order harmonic generation in a bulk crystal[J]. Nature

Physics, 2011, 7(2):138-141.



【3】 Yong S Y,Reis DA, Ghimire S. Anisotropic high-harmonic generation in bulk crystals[J]. Nature Physics, 2016, 13(4).

Q-P009

专题代号：Q

N2 分子在双色场下产生纯偶次谐波
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摘要：最近关于单色场下取向的 CO分子产生纯偶次谐波的研究揭示了固有偶极矩对分子高次谐波的影

响。为了进一步理解固有偶极矩对高次谐波的作用，我们进行了如下的研究。本文采用含时 Hartree-Fock

理论研究了 N2分子在双色场下所产生的高次谐波。如果仅在垂直于分子轴方向（Y方向）添加一束 800

nm的长脉冲激光，在分子轴方向上是无法获得到任何谐波信号的；但在此基础上，若再在分子轴方向

（Z方向）上添加一个静电场（或 THz），我们则可以从分子轴方向得到纯偶次的高次谐波。这一结果

在一定程度上证明了固有偶极矩确实导致了纯偶次谐波的产生。由此看来，我们有必要深入研究固有偶

极矩对高次谐波的贡献，以期在此基础上获得更短的阿秒脉冲。

Fig. 1. High harmonic spectra of oriented CO in y-axis direction(black line) and z-axis direction(red line).

关键词：N2 分子，偶次谐波，含时 Hatree-fock 方法
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摘要：超强飞秒激光与气体靶之间的极端非线性相互作用产生的高次谐波，由于其具有很宽的频谱范围

和固有的良好相干性，是产生新一代超短阿秒光源和极紫外相干光源的很有前途的途径之一。因此，近

几十年来得到了很广泛的研究。实验上用红外少周期飞秒激光与气体相互作用，能够产生 KeV 光子能量

的高次谐波，覆盖了 C原子 K 壳层吸收边。单个阿秒的实验进展也已经达到了 43 as 的脉冲宽度。最近，

实验上用周期级中红外激光与气体相互作用，产生了宽带超连续谱，并研究了气压对连续谱产生的调控

作用，发现适当的气压可作为产生超连续谱的选通门。我们使用 FEMTOPOWER COMPACT PRO Laser
激光系统产生的功率 4.2 mJ, 持续时间 25 fs，中心波长 800 nm，重频 1KHz 的飞秒激光，研究了 Ne气
在长脉冲和短脉冲情况下分别产生的分离谐波谱和超连续谐波谱。首先，我们研究了长脉冲与 Ne气作

用产生的高次谐波。图 1所示，(a)为 25 fs，3.7 mJ，中心波长 800 nm 的激光与 63 mbar 的 Ne 气体池

相互作用产生的分离谐波经过光栅聚焦在MCP 上测得的高次谐波谱。(b)为对应于(a)的光谱图。在(b)
图中，可以清楚地看到铝膜的截止边（45阶）。其次，我们研究了少周期脉冲与 Ne相互作用，并产生

了宽带超连续谱。图 2所示是 5.4 fs，2.0 mJ，中心波长 800 nm 的激光与 95 mbar的 Ne 气相互作用，

基于 DOG选通门技术产生的超连续谱。在此过程中，我们先后通过优化 DOG系统参数、气体压强和

激光—气体相互作用的位置使得得到最优的连续光谱。高次谐波超连续谱在时域上对应于单个的阿秒脉

冲，因此，我们可以进一步对原子、分子中的超快过程进行阿秒脉冲的泵浦-探测实验，以及通过瞬态

吸收实验探测物质的结构等信息。

关键词：高次谐波，阿秒脉冲，超连续谱。
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图 1. 25 fs，3.7 mJ，中心波长 800 nm的激光与 63 mbar 的 Ne气体池相互作用产生的谐波谱。(a)为 X-ray

CCD得到的图。图 2. 5.4 fs，2.0 mJ，中心波长 800 nm的激光与 95 mbar的 Ne气相互作用，基于 DOG

选通门技术产生的超连续谱。
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(NH3)n团簇在强激光场下的质子转移效应
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分子间的质子转移广泛存在于多种物理和化学反应中，研究分子间的质子转移有助于人们更好的理

解含氢分子在强激光场下的超快过程[1]。本文利用中心波长为 800nm，脉宽为 35fs的圆偏振激光，结

合冷靶反冲离子动量成像谱仪(COLTRIMS)研究了(NH3)n团簇在飞秒强激光作用下的分子间质子转移现

象。实验通过离子多体符合测量确认了分子间的质子转移现象，结合能量关联图（图 1、2）发现(NH3)3
在激光脉冲的前沿被部分电离，其中的一个 NH3+由于库仑排斥作用发生解离，由于质子转移的时间尺

度非常短，剩余的 NH3+-NH3会在激光脉冲作用的过程中被电离并发生质子转移。我们在(NH3)4团簇中

也观察到了类似的现象，两个 NH3+会在库仑爆炸前先发生解离。此外，我们还观察到了(NH3)4发生质

子转移的两种不同路径：相邻分子间转移和相对分子间转移，随着质子转移数的增加，相对分子间的质

子转移过程也变得越来越困难。进一步本文观察到了(NH3)n团簇在强激光场作用下质子转移过程中的团

簇结构变化，该研究对理解含氢分子间的质子转移效应具有重要的意义。



关键词：质子转移、库仑爆炸、团簇
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摘要

全无机钙钛矿材料由于其低成本，制造简单及热稳定性好而成为钙钛矿太阳能电池研究领域的热点

之一。太阳能电池光电转换效率的提高，在揭示其微观机理的基础上才能明确攻克的方向。超快光谱是

研究光电转换材料及器件中载流子产生、复合和迁移等过程的非常灵敏的实验手段。目前关于全无机钙

钛矿电池材料的超快动力学研究非常少，特别是对于界面间载流子分离传输的研究更少，这方面的物理

机制还远远没有研究清楚。理解钙钛矿太阳能电池界面电荷转移的微观物理机制对新型太阳能电池器件

的设计有着深远的意义。我们的工作就是通过将全无机钙钛矿纳米材料（CsPbBr3）与半导体进行组装，

调控改变半导体的种类，采用的半导体包括 TiO2,SnO2,ZnO，研究光激发条件下界面光生载流子的分离，

(a) (b)

(c) (d)

图 1 NH2-NH4-NH3分子间的能量关联图. 图 2 NH2-NH4-NH3-NH3分子间的能量关联图.



扩散及复合过程。我们通过全局拟合所得的不同的半导体组装全无机钙钛矿体系的超快光谱数据，拟合

所得四个组分，分别是热载流子冷却，自由激子形成，界面电荷转移和电荷复合。我们发现，热载流子

冷却过程与半导体的种类无关，其时间常数大约在 600ps 左右。界面电荷转移时间常数与半导体的能级

位置及态密度两个因素有关。而电荷复合过程与半导体的电子扩散常数及尺寸相关。

关键词:飞秒瞬态吸收光谱 全无机钙钛矿电池材料 电荷转移 电荷复合
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摘要：非线性光学材料，在强光子密度照射的情况下，可以发生两种或多种以上非线性机制，如多光子

吸收(MPA)[1]，多光子诱导的自由载流子吸收(FCA)[2]和四波混频(FWM)。材料的光学非线性效应已经应

用于许多领域，如飞秒激光三维微加工，双光子荧光成像，全光开关，光限幅，光存储和频率上转换激

光。在半导体领域，研究人员已从实验和理论角度对半导体材料的非线性特性和应用进行了广泛的研究。

已知半导体带隙能量 Eg随温度变化，温度越低，带隙越大，因此，MPA系数αn会相应变化[3]。然而，

MPA系数还受光子密度(I)和光子能量(ℏ )，激发激光束的偏振态，晶体取向等的影响。MPA的非线性

阶数 n(n2)也取决于激发光的光子密度(I)和光子能量(ℏ )。对于双色激发飞秒激光，非简并双光子吸

收(ND-2PA)系数大于简并双光子吸收(D-2PA)系数。特别是极端 ND-2PA(两个激发光之间的ℏ 差异较

大)系数大到相当于 D-2PA系数的数千倍[4]。

ZnS是一种典型的直接带隙(Eg=3.68 eV)半导体，主要用于蓝紫外光发射器和探测器等。基于这些

潜在的应用人们对 ZnS 的基本物理性质进行了广泛的研究。除此之外，还有关于 ZnS 非线性光学特性

的报道，包括多光子吸收(MPA)[5]，克尔非线性折射和MPA诱导自由载流子吸收(FCA)等。因此，迫切

需要阐明不同光学非线性吸收发生的条件，以及区分不同的非线性过程，有利于充分利用 ZnS 材料优

异的光电性能。对于材料的光学非线性过程的精确区分和测量，通常因为两个或更多非线性机制的并存



或竞争而变得复杂[6]。在许多情况下，目前的实验技术无法准确区分这些不同的非线性过程。例如，在

ZnS 中经常可观察到 ND-2PA和 2PA的同时存在，自由载流子吸收以及其累积的自由电子衰减时间长

于脉冲宽度。

我们主要利用时间分辨双色飞秒泵浦探测系统结合 Z扫描技术，来研究在光子密度(I)和光子能量

(ℏ )调制下，ZnS多晶硅片中非线性动力学条件依赖关系。以揭示 ZnS中发生的各种非线性过程，并

分辨其各自的贡献。如图 1(a)所示，ZnS晶体中存在由非线性吸收引起的各种可能的电子跃迁过程，在

精心设计的实验配置下如图 1(b)，研究非简并双光子吸收和自由载流子吸收，其中离散的探测光波长范

围从 480nm(2.59eV)到 630nm(1.97eV)，泵浦光波长恒定为 800nm(1.55eV)。在弱泵浦光和弱探测光的光

子密度条件下， ZnS中只有非简并双光子吸收（ND-2PA），且探测光具有完美的 U形透射率曲线(对

于图 1(d)黄色背景数据)。在强泵浦光和弱探测光的光子密度条件下，发生包括 ND-2PA，3PA和 FCA

的复合非线性吸收机制，导致探测光具有不对称 U形透射率曲线，(对应于图 1(d)绿色背景数据)。我们

修正并开发了一个理论模型来拟合实验数据，实验中测量的 ZnS 光学非线性动力学与包括(ND-，

D-)2PA，3PA，多光子诱导的 FCA和各种重组机制的模型一致，进一步我们提取获得了 ZnS中的光子

密度和光子能量依赖性 2PA，3PA和 FCA系数。最后，利用提取的多光子吸收系数，讨论了在不同条

件下的非线性吸收过程，并评估了其作为全光学器件材料的适用性。

图 1 (a) ZnS晶体中电子跃迁示意图；(b)时间分辨双色飞秒泵浦探测系统；(a) ZnS晶体中非简并双光子

吸收和其诱导的自由电子跃迁；(b) 探测光透射率曲线。



关键词：非简并双光子吸收，泵浦探测，非线性吸收
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摘要：飞秒激光和原子分子相互作用过程非常复杂，通过对电离产生的电子和离子进行探测，可以揭示

激光与原子分子相互作用的物理本质。最近我们在北京大学新建立一台双探测器速度成像谱仪，可以同

时对电子和离子进行探测。在这台谱仪上，我们实验研究了波长为 266纳米、400纳米和 800纳米的飞

秒激光作用下氙原子的多光子电离。通过测量光电子能谱和角分布，我们发现在我们的实验条件下，非

共振多光子电离起主导。它遵循偶极选择规则，相邻的阈上电离谱峰的角动量改变一个量子数。
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图 1：波长 266纳米（左图）、400纳米（中间）和 800纳米（右图）飞秒激光脉冲作用下，氙原子多

光子电离光电子角分布。箭头代表激光偏振方向。

关键词：速度成像谱仪，飞秒激光，多光子电离
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摘要：在强激光场中分子的动力学远较原子复杂。一个典型的例子是，分子可以通过电离解离变成碎片，

此时电子与核的动力学将高度关联。而完整求解氢分子的全维含时薛定谔方程是极端困难的 [2]。我们

提出了一个强场近似与非齐次含时薛定谔方程的混合理论模型，在保留电子-核之间的相干性的同时依

然只需要求解氢分子离子解离的动力学，最终能得到与实验 [1] 相一致的联合能量谱。同时我们也可

以计算非解离过程中光子能量在电离电子和氢分子离子振动态之间的共享，有待实验的进一步验证。

此外，基于这套理论框架，我们可以在电子-核关联的视角下讨论以前的各种解离动力学 [3]，如动

态解离淬灭、键软化、振动布居囚禁和朗道齐纳隧穿等。我们发现在紫外和红外脉冲光激发下，能量共

享的具体行为将非常不同。通过在强场近似的戴森级数中再补回一项，可以期望我们也可以讨论电离电

mailto:haoliang@pku.edu.cn


子再散射导致的动力学，如受挫解离、非电离库伦爆炸等；这套框架也很容易应用于其他体系，如氦原

子的双电离过程。

关键词：氢分子，解离，电离
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The ionization dynamics for atoms subject to an intense laser field can be comprehended with the

physical picture between two limiting cases, i.e., multiphoton ionization and tunneling ionization. A pivotal

role is given to the Keldysh parameterγto indicate the transition between these two limits, which has already

been elucidated by plenty of documented works (see, e.g.,[1-3]). In contrast to the atomic ionization dynamics

in strong laser field, atomic excitation dynamics has not yet been well understood. The consensus on the

mechanism of atomic excitation in an intense laser field hasn’ t been reached so far. More importantly, the

formation of a complete picture of this strong field phenomenon is still hindered by the limited experimental



works and, meanwhile, the rather coarse measurement precision so far.

In this Letter, we report a comprehensive investigation of the atomic excitation dynamics and successfully

observe a transition from MPI to TI regime. We show a clear transition of strong field atomic excitation from

the regime of multiphoton to tunneling ionization by investigating the intensity dependence of the yields of

neutral excited atoms (Ar*) and singly charged ions (Ar+) of argon. Our results indicate that, for 400 nm, the

multiphoton resonance mechanism plays a significant role at low intensity and coherent recapture mechanism

becomes important at high intensity. While for 800 nm, distinctive out-of-phase oscillations of Ar* and Ar+

yields are identified in experiment for the first time, implying that coherent recapture mechanism dominates.

Our work provides a more comprehensive understanding of the atomic excitation mechanism in an intense

laser field [4].

Key Words: Atomic excitation, strong laser-field, multiphoton resonance mechanism, coherent recapture

mechanism.
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石墨烯及其衍生物表面浸润性的调控，使得石墨烯在微流控芯片、仿生电子等领域有

重要应用。然而，具有各向异性的超疏水石墨烯薄膜难以制备，限制其在上述领域的应用。

受到芦苇叶启发，我们利用光刻技术和激光全息技术相结合的方法处理氧化石墨烯薄膜，

制备具有各向异性超疏水特性的微结构。首先，利用光刻技术制备周期为 200μm的 SU-8
微槽结构衬底（类似芦苇叶的叶脉）， 使得衬底本身具有各向异性的特点。然后，在微

槽结构表面涂覆氧化石墨烯，利用纳秒激光双光束干涉技术处理氧化石墨烯。纳秒激光干

涉处理氧化石墨烯既可以实现氧化石墨烯化学组成的调控，又可以实现微纳结构的制备。

由于氧化石墨烯表面含氧官能团不稳定，受到激光辐照会以气体形式脱除，形成微孔结构。

调节纳秒激光器的输出能量，可以调节氧化石墨烯的还原程度和氧含量。此外，利用双光

束干涉技术，还可以制备微纳条纹的还原氧化石墨烯。 这种综合效应赋予石墨烯薄膜类

似于芦苇叶的各向异性超疏水性。各向异性超疏水性与石墨烯表面的结合无疑会促进多个

领域的发展，例如：具有防水特点的仿生电子和用于组织工程的生物相容性衬底等。

关键词 石墨烯； 紫外光刻； 双光束干涉； 超疏水
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摘要：近年来，强场激光驱动产生的空气激光在实现远程大气遥感等应用方面存在较大潜力。此外，空

气激光光谱也已被证明是研究强场原子分子物理的一种有效手段。特别地，基于强场电离诱导产生的氮

气离子激光被发现其物理机制非常复杂，其最根本的物理机制目前还存在诸多争议。一方面，实验中发

现多种分子量子相干性包括分子电子态之间的相干、分子振动相干、分子转动相干对氮分子离子激光的

产生会有巨大的影响；另一方面，关于其物理机制目前主要存在两种争议，一种是基于粒子数反转产生

的种子放大；另一种是基于分子之间量子相干性而产生的分子超辐射机制。此外，基于 V-型三能级量

子相干驱动产生的无反转激光也被提出来解释氮分子离子激光现象。所以当前一个主要的争议就是氮分

子离子激光的产生是否需要粒子数反转。最近，国内科研小组发现，运用偏振门技术可以大大提高氮分

子离子激光的产生，这一重大发现为我们优化氮气离子激光产生过程中的超快电离与粒子数耦合过程提

供了全新的思路。基于此，我们提出了另一种调控泵浦光偏振的方法，并且发现这种方法可以产生比偏

振门技术更强的激射信号。此外，通过观察从吸收到激射的连续变化，我们发现在我们实验条件下，粒

子数反转对于氮气离子空气激光的产生是必备条件。



图 1 氮气离子激射强度随泵浦光偏振的变化

关键词： 强场超快激光、氮气离子激光、粒子数反转、偏振门
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Femtosecond filamentation has been a hot topic in strong field laser physics in the last two decades [1].
Generation of a supercontinuum (SC) ranging from UV to near IR accompanied with filamentation in
transparent solids represents a compact and versatile source of coherent radiation, which offers potential
applications in various research fields [2]. In recent years, many efforts have been being directed to study
filamentation with ultrashort mid-infrared (MIR) laser pulses, which give an access to the range of anomalous
group velocity dispersion (GVD) [3]. In this regime, the interplay between self-action effects and anomalous
GVD facilitates generation of ultra-broadband supercontinuum, self-compression of the laser pulse down to
few-optical-cycle duration and eventually, formation of spatiotemporal light bullets. These phenomena can be
understood by the effective three-wave mixing (ETWM) model [4], which relates the spectral information to
the laser pulse propagation dynamics in the media [5]. Especially, when femtosecond MIR pulses filament in
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fused silica, a blue-shifted continuum peak in the visible regime was generated [6], which can be quantitatively
reproduced by the ETWM model. However, to the best of our knowledge, there is yet little research about the
structure of the peaks in detail.

In our work, we experimentally investigate the structure of the blue-shifted SC peak when mid-infrared
wavelength laser pulses filament in a fused silica. An asymmetric blue-shifted peak in the supercontinuum is
generated in the visible regime. After numerically simulating the femtosecond laser pulse propagation in the
sample, it is found that the blue-shifted SC peak can only be formed after intensity clamping, and its
asymmetric spectral structures can be related to the temporal pulse propagation dynamics in fused silica by the
ETWM model. Our work indicate that the formation of blue peak accompanied by filamentation presents a
new method of transferring pulses energy to specific wavelengths in the visible region, and the spectral
structure of the supercontinuum can provide us a new insight in the femtosecond laser propagation dynamics
in condensed media.
References
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摘要：过去的十余年里，受挫的隧穿电离(Frustrated Tunneling Ionization，FTI)以及分子受挫双电离

(Frustrated Double Ionization，FDI)吸引了大量的实验与理论研究。对于 FDI，已有的半经典计算大都

基于次序电离图像。最近有实验[1]表明，在氩原子体系中，受挫双电离呈现了由非次序区向次序区的转

变。我们使用半经典方法在非次序光强区间内对氩原子 FDI进行了模拟，计算得到了与实验一致的逃

逸电子动量分布。进一步的计算发现，氩原子 FDI与单电离(Single Ionization, SI)的比值随光强增加呈现

出与双电离(Double Ionization, DI)类似的膝盖形结构，FDI与 DI的比值随光强增加而下降。在低光强区，
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两个电子被俘获的几率接近，逃逸电子动量分布呈单峰结构，碰撞后形成的双激发态(Doubly Excited

State, DES)起到了重要作用；在相对高光强区，初始被束缚的电子比初始隧穿的电子更容易被俘获到高

激发态，逃逸电子动量分布呈双峰结构，碰撞后形成的单激发态起到了重要作用。

图 1 受挫双电离，双电离，双激发态能量区间示意图 图 2 FTI,FDI,DI 与 SI 比值以及 FDI/DI 随光强变化曲线

关键词：受挫双电离 半经典方法
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摘要：冷靶反冲离子动量成像谱仪（COLTRIMS）是原子分子物理研究领域中强有力的研究工具，在原

子分子碰撞反应动力学研究中得到了广泛的应用[1]。而飞秒激光技术的出现为人们在飞秒尺度的时间分

辨上研究超快动力学提供了可能。利用飞秒泵浦—探测技术，人们成功地控制了化学键的成键与断裂，

并前所未有地观察到了化学反应中间过程[2]。但是，微观体系中原子状态的演化则是由阿秒尺度上的电

子运动决定的，而若要在时间上分辨原子分子内部电子的动力学过程，就需要比飞秒更短的激光脉冲—
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阿秒脉冲。我们采用高次谐波产生技术[3]获得阿秒脉冲串（APT）和单个阿秒脉冲，由于高次谐波本质

上是一系列时间上周期排列的阿秒脉冲串，这种技术不仅在理论上有着清晰的物理图像，在实验上也能

通过简单的方式实现，并且是很好的软 x射线光源，具有相干性、单光子能量高、脉冲持续时间短等优

点。将阿秒脉冲超短的时间尺度与冷靶反冲离子动量成像谱仪系统强大的符合测量能力有效的结合在一

起。由于阿秒脉冲长度小于电子运动过程的时间尺度，采用泵浦探测技术能使人们认清复杂动力学过程

中电子运动的中间过程。并且，COLTRIMS 系统的符合测量能力使人们在阿秒时间尺度下同时研究电

子和核的运动成为可能，这将极大的改善人们对于微观超快过程的认知和操控能力。

(a) (b)

图1：(a) 阿秒脉冲与Ar原子气体相互作用后产生的电子动量积分谱; (b) 同一光源下电离混合气体重构出的高次谐波谱。

关键词：阿秒脉冲，COLTRIMS，符合测量，超快动力学
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Abstract:

A free-standing GaAs membrane is investigated by pump-probe reflectivity measurements with

femtosecond laser pulses of 400-nm wavelength. It is found that the detected wide spectrum of laser-generated

coherent strain waves in the membrane does not contain a specific hypersonic frequency. Theoretical analysis



reveals that this effect is related to zero sensitivity of the acousto-optic detection at a particular frequency

defined by the wavelength of the probe laser pulse on the mechanical free surface of the GaAs membrane. We

predict that a similar behavior is expected in Si and Au membranes and films, indicating that the presence of

zeros in the spectral transformation function of acousto-optic conversion is a rather general phenomenon in

picosecond ultrasonics that has so far been neglected.

Key word：acoustic waves；transient reflectivity measurements；
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摘要：将树木表皮样品用作环境指示器来监测树木生长环境状况的方法以其成本低，监测范围大等特点，

日益受到人们关注，但是对树皮样品进行远程元素分析目前还较难实现。我们提出了一种基于飞秒光丝

诱导击穿光谱技术的树皮元素的远程分析方法，并实现对树木种类和生长环境的同时区分。通过 2米的

聚焦透镜对波长为 800 nm，脉宽为 40 fs的激光脉冲聚焦，在空气中形成 10-15 cm长的光丝。我们采

集了来自长春市两个不同地区（国家公园和商业中心）的柳树，松树和杨树树皮样品进行飞秒光丝诱导

击穿光谱的测量。采用背向收集的方法收集光丝诱导的等离子体荧光，获得了树皮样品内外表面的 CN,

C2的分子谱线和 K, Ca, Mg, Na, Sr, Ba, Al, Fe, Mn的原子谱线。结合主成分分析的方法，我们实现了对

树木种类和生长环境的同时区分。我们的方案为远程、快速、原位探测树木种类和生长环境提供了可能。
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图 1 飞秒激光诱导击穿光谱实验装置

关键词：飞秒光丝诱导击穿光谱技术，树皮，主成分分析方法
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摘要：在分子与强激光相互作用产生高次谐波（HHG）过程中，多电子效应十分重要。此时基于单电

子近似下的一些理论和模型不再适用，只能借助考虑多电子效应的理论方法，比如含时密度泛函理论

（TDDFT）和含时 Hartree-Fock 理论（TDHF）等。这里我们利用 TDHF理论研究了 CO分子在少周期

激光场中产生高次谐波的多轨道效应[1]。我们采用 3周期
2sin 包络激光场（偏振方向平行于分子轴），

波长 800nm、光强
214 /102 cmW ，通过理论计算发现 CO分子的谐波谱在 cutoff附近有一个极小值，

正是由于 HOMO（5 ）和 HOMO-2（4 ）之间的干涉导致的。而且极小值会随着少周期激光场载波

包络相位（CEP）和场强的改变而移动。但是当我们冻结 HOMO-1（1 ）时，干涉极小值却消失了。

经过分析我们发现，这是由于 1 影响了 5 与 4 之间的耦合造成的。 当我们冻结 1 时，1 电子

云主要集中在 O端，会形成一个极化场，对外场强度造成一定程度地增强（当电场指向 O端）或减弱

（当电场指向 C端），而外场强度对 5 与 4 之间的耦合效应影响很大，进而改变了谐波发射过程中

5 通道和 4 通道之间的相位差（图 1），导致干涉极小值的消失。我们的结果有助于理解极性分子

的结构特性以及在外场中的多电子动力学行为，并且为实验上测定少周期激光场 CEP提供了一个思路。
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图 1 不同 CEP下 HOMO与 HOMO-2 谐波通道的相位差 （a）没有冻结 HOMO-1 （b）冻结 HOMO-1

关键词：高次谐波 干涉极小值 极化场 耦合效应
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Abstract：We use the Wigner distribution-like function (WDL) based on the improved strong field approx-

imation theory (ISFA) to obtain the rescattering time-energy (higher kinetic energy) distribution

(RTED) of the rescattering electrons ionized by few-cycle laser fields with four different frequencies.

The semiclassical results are given by the simple-man method with considering different tunnel exits

and the initial longitudinal momenta at the tunnel exit. Comparison between the central maxima of

the outmost stripes in the RTED and the semiclassical results indicates the existences of the tunnel

exit and it becomes closer to the core with the increasing frequency. Our results also imply that the

effect from the tunnel exit is more important than that from the initial longitudinal momentum at
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the tunnel exit for the backward-scattering electrons. Moreover, we give the origins of the stripes

appearing in the RTED and find that the existence of the interference between electrons with only

long or short orbits.

Keywords：Wigner distribution-like function；Higher-order above threshold ionization
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Abstract: We report on the experimental demonstration of a technique for rapid fabrication of black silicon
with enhanced absorption in the short-wavelength infrared (SWIR) region, directly in the ambient air, and at a
standoff distance of about 1 m. Our approach is based on the irradiation of a surface of the crystalline silicon,
coated by a 100-nm-thick aluminum film, by femtosecond laser pulses that are propagating in the air in the
self-channeling regime known as laser filamentation [1,2]. In Fig. 1a-c, which correspond to different
partitioning of the processed sample between the filament and the reservoir parts of the laser beam, the
application of aluminum coating prior to the laser irradiation improves the absorptivity, most notably in the
SWIR spectral range. For the case of Fig. 1b, which shows the data for nearly optimal processing conditions,
the maximum improvement of absorption, relative to the case of laser-processed sample without Al coating,
is by as much as 50%. The maximum improvement occurs in the wavelength range between 2.0 and 2.5μm.
Microscopic and elemental analyses of the processed samples suggest that the absorptivity enhancement is
due to both the changes in the morphology of the microstructures formed on the sample surface by the laser
irradiation and the modification of the energy-band structure of silicon, as a result of aluminum implantation.
Our technique could enable rapid and cost-effective fabrication of silicon-based opto-electronic devices for
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applications in the infrared spectral range.

Fig 1. Absorption spectra of the fabricated
black silicon computed from (a’, b’, c’)
reflection and (a”, b”, c”) transmission spectra,
under different processing conditions, and for
the cases with and without the aluminum
coating applied prior to the laser irradiation.
Scanning speed is 2.5 mm/s in all cases,
corresponding to about 20 laser shots
consecutively hitting the same spot on the
sample. The distances between individual
processed lines are 100 μm (a, a’,’a”), 300 μm

(b, b’, b”), and 500μm (c, c’,c”). The data for bare (unprocessed) silicon are also shown, for comparison.
Keywords Black silicon, Aluminum coating, Absorptivity enhancement, Infrared, Femtosecond laser
filamentation
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摘要：在强激光场下，Rydberg 态的激发过程一直是强场物理领域中原子与激光相互作用的关键问题之

一。其中内在的物理机制始终没有定论，因为没有精确地的理论可以解释实验上所有的奇特现象。电子

在受到强激光场的作用下，在隧穿出口电离，随后在激光场下演化运动，如果电子回到原子核附近再次

散射，会产生一系列强场物理现象（阈上电离、非次序双电离、高次谐波产生）。但是，对于 Rydberg

态的激发而言，并未有真正的电子电离出去。我们知道动能很小的电子才能被俘获，在长波长激光场下，

能谱会存在低能结构（LES）[1]，极大地影响 Rydberg 态的激发过程。

为了解释 Rydberg 态的激发，我们发展了一种新的量子模型来研究其内在机制。在长波长激光场

下（1800 nm），按照先前通道关闭理论（channel closing），Rydberg态激发概率与强度呈现明显的间
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隔大约在 2.27 TW/cm2的峰结构。但是实验上和 TDSE 的结果[2]约为 50TW/cm2。我们认为在此波长下，

电子在返回核附近发生了前向散射，有着比较小的动量，然后在随后的运动中被俘获。我们基于此物理

图像计算了激发概率，与实验结果和 TDSE结果有着比较好的吻合。

图 1 Rydberg 态激发概率与波长诶 1800 nm的激光强度的关系，并与实验做了比较。

关键词：低能结构、Rydberg 态激发、强场近似
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摘要：太阳能是一种储量无限的清洁能源，可以用来满足日益增长的能源需求。将太阳能转化为电能是

目前太阳能利用最有效的策略。近年来，低成本、高效率的钙钛矿太阳能电池正在迅速发展，光电转换

效率从不足 3%迅速增长到 25.2%。钙钛矿太阳能电池器件结构种类繁多，但主要包括电子传输层、钙

钛矿活性层、空穴传输层和电极四部分，其中电子传输层多采用透明金属氧化物材料如 SnO2、ZnO等。

针对钙钛矿太阳能电池的潜在商业化，对其功能层进行升级处理是至关重要的。此外，ZnSnO 具有可

见光波段的高透过率、高迁移率和稳定性好的优点。某种程度上 Si的引入可以促进非晶的形成，适量

mailto:yangqianqian@bjut.edu.cn


Si掺杂 ZnSnO可以有效的减少氧空位，提高薄膜的导电性能。

课题组采用射频磁控溅射的方法制备了不同 Si含量掺杂的非晶金属氧化物薄膜 Si-ZnSnO，并对薄

膜的表面形貌、电学性质和光学性质进行了表征。磁控溅射方法制备的薄膜稳定性好，可重复性高，为

未来钙钛矿太阳能电池商业化的大面积制备提供可能。在此基础上制备了完整的太阳电池器件，基于

Si-ZnSnO为电子传输层的的钙钛矿太阳能电池最高得到 13.4%的光电转化效率，开路电压为 1.04V，短

路电流 21.6mA/cm2。填充因子 0.67。Si-ZnSnO 薄膜作为钙钛矿太阳能电池电子传输层具有重要的研究

价值。

图 1 图 2 图 3

图 1 Si-ZnSnO薄膜 SEM形貌图；图 2电池结构图；图 3不同 Si掺杂浓度的电池效率图

关键词： Si-ZnSnO 钙钛矿太阳能电池 电子传输层 射频磁控溅射
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Abstract: The emission dynamics of two electrons from sequential double ionization of Mg driven by strong

circularly polarized laser pulses is investigated with the three-dimensional classical ensemble approach. The
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numerical results show that the momentum spectra of the doubly charged ions exhibit the pronounced

double-ring structure and the relative yield of the double rings depends on the laser wavelength of the driving

pulses. By back tracing the classical trajectories, it is found that the ionization of the two electrons are

clustered in two time windows during the laser pulses and the two rings in the ion momentum spectra are

determined by the time delay between the emission of the two electrons. As the wavelength increases, the time

window for the first electron moves forward gradually, which result in the more favorable side-by-side

emission of the electron pairs and thus the enhancement of the outer rings in the ion momentum spectra. Our

results imply the ion momentum distribution is a sensitive indicator for dynamics of the electron emission in

SDI and this sub-cycle emission could be accurately adjusted by the wavelength of the driving pulses.

Keywords: strong-laser field, sequential double ionization, electron dynamic
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摘要：CS2作为一种十分常见的液体材料，在非线性光学，超快等领域中的研究十分广泛和深入。但近

几年来，其部分基于复杂超快动力学的现象依然没有被解释清楚，如 CS2的电离阈值高达~10 eV[1]，

然而其在 1.55 eV (800 nm)的激发下，即使只有低至 5GW/cm2的光强，便可成丝产生等离子体；790 nm

左右的双光子吸收机制被认为几乎不存在[2]，但在几 ps的延迟内依然可以观测到泵浦光为 395 nm时

对中心波长 790 nm左右的光的吸收等奇异现象。
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为了解释其中的超快动力学机制，我们利用飞秒激光瞬态吸收系统对 CS2在 790 nm附近的瞬态吸

收现象进行了研究。我们在 790 nm和 395 nm两种泵浦模式下，观察其对于中心波长 790 nm左右的探

测光的吸收，发现 CS2存在双光子吸收和激发态吸收等多种机制，并通过频谱分析和主成分分析（PCA）

提取出了对于该过程中最为重要的对应着几个不同光谱成分的共振跃迁过程，从而对其复杂的超快动力

学机制进行更深一步的探索和梳理。

图 1 两种泵浦模式下瞬态吸收光谱的主成分分析



图 2两种泵浦模式向主成分空间的投影

关键词：超快动力学，多光子吸收，主成分分析
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摘要

全无机钙钛矿太阳能电池由于具有比有机-无机杂化钙钛矿材料更高的稳定性，且制造过程简单，



成本低廉的优点，受到研究者们的广泛关注。钙钛矿材料具有极长的载流子传输距离、极低的缺陷态密

度、很高的光吸收系数等优异性质。全无机钙钛矿太阳能电池材料当中的光生载流子输运机理对太阳能

电池的设计具有非常重要的意义。我们拟通过改变 CsPbBr3的尺寸来探测光激发的条件下光生载流子的

输运过程。我们采用改变反应温度（145℃、155℃、165℃）实现对全无机钙钛矿纳米材料的尺寸调控，

温度越高，样品尺寸越大。研究光激发条件下不同尺寸的 CsPbBr3与 TiO2组装形成的复合结构的界面

光生载流子的分离，扩散及复合过程。我们对不同尺寸 CsPbBr3与 TiO2的组装体系的飞秒瞬态吸收光

谱进行全局拟合，得到四个动力学组分，分别为热载流子冷却，自由激子形成，界面电荷转移和电荷复

合。我们发现，165℃条件下制备的样品体系中，电荷转移和电荷复合的时间最长，说明在该条件下，

制备的样品更有助于光电转化效率的提高，源于大尺寸样品的低缺陷态密度。当温度从 145℃升高到

165℃时，钙钛矿尺寸越来越大，而缺陷态密度逐渐减小，电荷转移和电荷复合时间呈现上升趋势。我

们的实验结果显示 165℃时制备的钙钛矿材料更有助于光电转化效率的提高。

关键词:飞秒瞬态吸收光谱 全无机钙钛矿电池材料 全局拟合 尺寸效应 电荷转移 电荷复合
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