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紧聚焦飞秒脉冲与石英玻璃相互作用过程中的

电子动量弛豫时间研究∗
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本文通过数值模拟 (3 + 1)维扩展的广义非线性薛定谔方程, 研究了紧聚焦飞秒激光脉冲在诱导石英玻
璃的非线性电离过程中电子动量弛豫时间对于该电离过程的影响. 计算结果证明电子动量弛豫时间会直接影
响入射脉冲在焦点区域所形成的峰值场强、自由电子态密度和能流等参量的分布态势, 因此在与实验结果相
比较后发现适合于相互作用过程的电子动量弛豫时间的理论值约为 1.27 fs. 进一步的研究表明, 电子动量弛
豫时间与逆韧致吸收效应、雪崩电离的概率、等离子体密度、等离子体的自散焦效果以及间接引起的焦平面位

置的移动都有着密切的联系. 当前的研究结果表明电子动量弛豫时间在飞秒激光脉冲与物质相互作用的过程
中发挥着重要作用.
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1 引 言

飞秒激光脉冲有着超短持续时间和超高峰值

场强的显著特点, 在透明介质内传播时会诱导出群
速度色散、自聚焦、自陡峭、等离子体吸收和散焦、

多光子电离等极为丰富的非线性光学效应 [1−3], 并
且在这些效应的作用下又产生了如自组织纳米周

期结构 [4,5]、光纤超连续谱 [6,7]、光束自陷 [8−10]、金

属纳米粒子析出 [11]和超快磁光耦合 [12]等常规条

件下难以实现的物理现象, 因此已被广泛应用于研
究极端物理条件下的物质结构变化. 以往的研究充
分表明, 飞秒激光脉冲与介质发生相互作用时的能
量传递主要依赖于光子 -电子 -原子 -声子四种微观
层面上的相互作用, 特别是相比较引起原子、声子
这种类晶格尺度的结构变化过程, 受激形成的自由
电子等离子体的寿命更接近于单个脉冲持续时间,
一般的超快时间分辨技术难以实现对这个瞬态过

程的全程掌控, 所以如何有效准确地理解和描绘自
由电子的产生和弛豫过程是研究飞秒激光脉冲与

物质相互作用的重点研究方向之一 [5,8,13−16].
通常认为, 受激产生的自由电子在紧聚焦飞秒

激光脉冲所形成的超强电场作用下获得了动量, 但
是随后与晶格的相互碰撞会逐渐使之削弱, 当动
量降低至初始值的 1/e时所需要的平均时间即为

电子动量弛豫时间. 然而, 以往的文献中对它的取
值存在着较大的分歧, 变化范围从 0.4 fs到 23.3 fs
不等. 例如, Tzortzakis和Sudrie在计算单个飞秒
脉冲在石英玻璃中的非线性传播过程时分别使用

了10 fs [13]和23.3 fs [14], 但是没有对选择该数值的
原因进行解释. Gong小组则用超快抽运探测结合
干涉条纹成像技术测量到电子动量弛豫时间为 1.7
fs [15], 从实验上证明了电子动量弛豫时间在几个
飞秒量级. 随后, Burakov等在模拟飞秒激光诱导
石英玻璃三维微结构的折射率变化过程中参考了
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这个实验结果, 并且选择了单位飞秒量级的电子动
量弛豫时间 [16]. 在近期Bellec等用飞秒激光在光
敏玻璃中制作超精细微纳结构的研究中, 他们在计
算所形成的等离子体密度时则使用较小的数值 0.4
fs [17]取得了近似于实验的模拟效果, 但是也没有
说明选择这个数值的原因. 从上述研究内容来看,
电子动量弛豫时间在理解分析飞秒脉冲与物质相

互作用的物理机理方面是一个十分重要的参考量,
但是由于该作用过程潜在地影响着多个不同的非

线性效应, 所以目前为止我们对其在自由电子等离
子形成过程及后继效应中所起到的作用还缺乏清

晰的认识. 在这篇文章中, 我们首先在实验上使用
紧聚焦的飞秒脉冲辐照石英玻璃内部诱导出永久

性的结构变化, 然后在实验分析的基础上对比单脉
冲 (3+ 1)维非线性薛定谔方程的数值模拟结果, 详
细研究了不同电子动量弛豫时间对焦点区域能流、

峰值场强和等离子体密度等参量的分布态势的影

响, 并就电子动量弛豫时间影响飞秒脉冲在石英玻
璃中传播特性的原因进行了分析.

2 实验与数值模拟结果

2.1 飞秒激光与熔融石英相互作用的实验

实验中所用的飞秒激光光源为可再生放大

的自锁模掺钛蓝宝石激光器 (Spitfire, Spectra-
Physics Co.), 脉宽 (FWHM)120 fs, 波长 800 nm,
重复频率为 1 kHz. 这里需要强调的是使用低重复
频率的飞秒激光系统可以很好地避免热累积效应.
单个脉冲能量通过调节中性密度衰减片而衰减至 1
µJ. 在经 100×, NA=0.9的物镜聚焦于六面抛光的
石英玻璃表面以下 50 µm处, 焦点处腰斑直径测得
约为 1 µm. 我们通过控制三维电控平台使得飞秒
激光沿着样品的垂直面以 1 µm/s的速度移动, 在
侧面可以观察到折射率变化区域.

石英玻璃受激光辐照之后, 从侧面将微结构变
化损伤区域磨出至样品表面并抛光, 然后经氢氟酸
腐蚀后用SEM观察材料的损伤区域, 得到的图像
如图 1所示. 在飞秒脉冲辐照的焦点区域, 由于传
播过程中非线性效应的影响导致场强分布不均匀,
从而使得局域的材料电离率升高, 待材料冷却后形
成大量的缺陷和激子, 因此该区域氢氟酸腐蚀率较
周围区域明显偏高, 也就是图 1中的头部和尾部两

个区域.

1 mm

图 1 飞秒激光脉冲在石英玻璃内部诱导微结构后经氢氟

酸腐蚀后的扫描电镜图像

2.2 理论模型

我们随后对单个飞秒脉冲在石英玻璃内部传

输的过程进行了数值模拟, 使用的 (3 + 1)维非线
性薛定谔方程中包含了克尔效应、群速度色散、自

陡峭、等离子体线性吸收和散焦、多光子电离等效

应. 此外, 方程还加入了T = 1 + (i/ω0)(∂/∂t)算

子 [16,18]用于模拟自陡峭和时空耦合效应.
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其中E(r, t, z)为光场振幅, z为传播距离,初始振幅
为高斯形状E(r, t, 0) = E0 exp(−r2/w2 − t2/t2p −
ikr2/2f).光束横向宽度w = wf(1+d2/z2f )

1/2, zf为

Rayleigh长度, f = d+z2f /d为光束聚焦至d处的曲

率半径, 物镜聚焦深度d = 50 µm, τp = 100 fs为激
光振幅1/e的时间半宽度,等价于120 fs的FWHM.
迟滞时间 τ ≡ t− z/vg表示时间坐标系相对高斯脉

冲静止. 逆韧致辐射吸收系数的计算遵循Drude模
型 [19], 为σ = ke2ω0τc/[n

2
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2
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式右侧的多项式依次代表高斯光束横向扩散, 二阶
群速度色散, 克尔效应以及克尔 -拉曼延时效应, 等
离子体的线性吸收和散焦, 多光子电离能量吸收.
其中, 等离子体密度计算则通过

∂ρ
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, (2)
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这里, 我们取等离子体弛豫时间 τr = 150 fs [16]. 等
式右侧的几项依次表示多光子电离速率, 雪崩电离
速率以及等离子体的湮没速率. 通常认为, 激光击
穿介质产生等离子体有三种基本途径: 第一种是多
光子电离, 是指价带中的电子同时吸收多个光子,
使得电子拥有大于原子电离能的能量, 从而能够挣
脱原子核的束缚逃逸出来, 最终导致介质被击穿;
第二种是隧穿电离, 指的是当入射光场的强度达到
与第一库伦场相当时, 原子势垒都开始发生严重形
变, 电子在轨道上周期运动时, 有机会从势能薄弱
的地方逃逸; 最后一种是雪崩电离, 前期存在的等
离子体中或者存在于基体杂质和缺陷中的自由电

子, 容易受到激光强电场的加速, 进而会撞击介质
中的原子, 通过撞击电离的形式释放原子中的电
子, 这种链式反应形式能够得到更高密度的等离子
体. 这三种电离过程在超强激光与介质相互作用过
程中可同时发生, 其中 (2)式的光致电离概率WPI

根据Keldysh公式 [20]计算得到, 因为较弱的光强
(< 102 TW/cm2)作用下, 原子的库仑势垒仅发生
轻微形变, 因此隧穿电离概率较小, 该变量数值由
多光子电离主导, 所以一些文献基于编码难度和程

序效率的考虑直接用多光子电离概率代替 [13,14,18],
但是这样处理等离子体密度有可能会存在几个数

量级的误差, 个别作者在文中也明确交代了这个问
题 [18]. 本文为了准确还原等离子体密度分布, 代码
中仍然使用的较复杂的原Keldysh公式.

2.3 数值模拟飞秒激光在石英中传输的

结果

我们进行数值模拟的材料为熔融石英玻璃, 其
电离势垒的计算包含了自由电子在导带底部振荡

效果 [21], 为Eg = Egap0 + e2 |E|2 /2cn0ε0mω2
0, 其

中初始带隙Egap0 = 9 eV. 单脉冲能量同实验参
数一样为 1 µJ. 数值模拟所用材料的其他参数如
表 1所示.

表 1

熔融石英参数 数值 (引用文献 [15])
多光子电离吸收光子个数K 6
二阶群速度色散系数 k′′/(s2/m) 3.61× 10−26

背景原子密度 ρ0/m−3 2.1× 1028

非线性折射率 n2/(m2/W) 2.48× 10−20
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图 2 (网刊彩色) 电子动量弛豫时间分别为 0.4 fs, 1.27 fs, 4 fs, 10 fs时的峰值场强、自由电子密度和能流分布情
况 (a) τc = 0.4 fs; (b) τc = 1.27 fs; (c) τc = 4 fs; (d) τc = 10 fs
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图 2中的 4组图分别展示了电子动量弛豫时间
τc为0.4 fs, 1.27 fs, 4 fs, 10 fs的情形下计算得到的
圆柱坐标系下介质内的峰值场强、自由电子态密度

(取50 fs [16]的时间切片)和能流密度分布.

3 讨 论

图 1中测得实验结果的焦平面位置大概在 42
µm, 对比图 2数值模拟的峰值场强分布, 发现与
取0.4 fs和1.27 fs的电子动量弛豫时间下的焦平面
位置一致, 而更大的弛豫时间 4 fs和 10 fs则导致
焦平面位置后移, 分别位于 53 µm和 55 µm. 对比
图 1中的实验结果, 我们还发现使用较短的电子动
量弛豫时间模拟出来的结果与整个激光诱导形成

的微结构变化区域的轮廓和面积比较符合, 其峰值
场强、自由电子密度和能流分布的极大值与较长弛

豫时间的计算结果相比也更为合理. 但是我们也发
现, 图 2 (a)和 (b)在自由电子态密度的分布上有着
明显的差异. 电子弛豫时间为 0.4 fs时, 焦点位置
处的自由电子态密度分布比较均匀, 随后的微结构
尾部区域出现了一段最高峰; 而1.27 fs时的自由电
子态密度与能流分布基本一致, 分为前后两部分,
考虑到自由电子态密度与飞秒激光辐照石英玻璃

后所形成的缺陷和激子有直接的联系, 因此我们认
为 1.27 fs时的计算结果更匹配于图 1中所观察到

的腐蚀结果. 为了得到更高的匹配精度, 我们对电
子动量弛豫时间在 0.1 fs至 3 fs的区间密集取值数
值模拟, 并筛选得到与实验结果相符合的数值大约
在1.27 fs附近, 这也是本文之所以选择1.27 fs作为
比较中间值的原因.

此外, 从图 2 (b)中我们可以看到, 能流密度分
布的极大值出现在这个微结构的前后两个区域, 其
中前一个极大值区域主要是因为物镜的几何紧聚

焦而导致; 而后一个极大值区域则主要是因为非线
性克尔效应的出现, 同时前期形成的等离子体又会
导致自散焦效应, 因此两者的相互平衡下, 脉冲的
径向呈现出小幅度重复性的收缩和扩张, 使得脉冲
的径向直径在微结构尾部的一小段区域几乎维持

不变, 这个现象又可称为重聚焦 [9]. 对比图 2的几
种电子动量弛豫时间的模拟结果可以看出, 随着弛
豫时间的增加, 等离子体对激光能量的吸收越来越
弱, 导致峰值光强逐渐提升, 另一方面散焦效果变
强, 其极值分布面积呈逐渐扩大的趋势, 在图 2 (b)
和 (c)中可以发现峰值光强在后半部分出现明显的

分岔趋势. 同时由于前向传播的脉冲能量相对增
加, 因此诱发的克尔效应导致自聚焦效应越来越
明显, 能流逐渐集中到光轴区域. 需要指出的是
图 2 (d)中 τc = 10 fs的情况下, 各项特征数值的极
值分布区域明显收缩, 这是由于等离子体的吸收变
弱导致各项特征物理量出现极强的峰值, 因此数值
较低的区域在高峰的反衬下无法清晰显示.

上面的研究已经表明, 自由电子动量弛豫时间
的取值在模拟紧聚焦飞秒脉冲在介质中传输有着

十分重要的影响. 从方程上来看, 它平衡着方程 (1)
中的等离子体散焦系数ω0τc和等离子体逆韧致吸

收系数σ, 前者对于重聚焦区域的长度以及聚焦平
面的位置有极大影响, 而后者即逆韧致吸收, 是弱
场情形下等离子体吸收激光能量的主要方式, 电子
吸收能量越多则更容易发生撞击电离, 另外从 (2)
式可看出, 雪崩电离概率与逆韧致吸收系数是成正
比关系, 随后者线性增长. 我们计算了逆韧致吸收
系数与电子动量弛豫时间之间隐含的依赖关系, 如
图 3所示, 弛豫时间越长则吸收系数越小, 等离子
体对于光子的吸收能力也就越弱, 但此时等离子体
散焦系数ω0τc线性增大, 散焦效应得到增强; 反之,
电子动量弛豫越快则等离子体的光子吸收能力越

强, 而散焦效应越弱. 所以, 等离子体散焦效应和
光子吸收能力是此消彼长的关系, 弛豫时间的取值
将同时决定这二者在薛定谔方程中的速率, 因而,
如弛豫时间取值不当将导致无法模拟出与实验现

象相一致的结果,这一点可从图 2 (a)、(c)、(d)与 (b)
的明显差别看出来.
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图 3 逆轫致辐射吸收系数随电子动量弛豫时间变化

为了进一步研究电子动量弛豫时间对等离子

产生机理, 特别是对多光子电离和雪崩电离概率的
影响, 我们根据等离子体密度计算 (2)式, 采用一
维时间高斯型的脉冲, 仍然选择 0.4 fs, 1.27 fs, 4 fs
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和 10 fs这几个比较典型的电子动量弛豫时间来计
算等离子体的密度. 结果如图 4所示, 等离子体密
度在不同的电子动量弛豫时间下有 2—3个数量级
的差别, 可见电子动量弛豫时间的取值对于我们计
算等离子体的密度有着十分重要的影响. 同时由
图 4可知, 在飞秒脉冲与物质相互作用的整个过程
中, 不同的电子动量弛豫时间下, 多光子电离对等
离子体密度的贡献几乎不变, 而雪崩电离概率则有
较大的波动, 所以等离子体密度的变化大部分来自
雪崩电离, 因此我们可以推断电子动量弛豫时间
主要是影响雪崩电离概率. 从本质上来看, 电子动

量弛豫的主要机理是介质中的元激发的相互作用,
即电子 -声子耦合, 自由电子通过发射和吸收声子
的途径减小自身的动量, 当激光场强处于TW/cm2

量级时, 声子辅助线性吸收、空穴辅助线性吸收和
声子辅助双光子吸收等能量传递方式极大的增强

了导带电子的光子吸收能力, 即强化了逆韧致吸
收 [22]. 所以电子动量弛豫越快, 意味着电子 -声子
耦合越强, 电子逆韧致辐射吸收的速率也越高, 雪
崩电离概率也得到极大增强, 成为介质内部激光焦
点区域等离子产生的主导因素.
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图 4 不同电子动量弛豫时间下等离子体密度随时间的变化 (图中点划线表示计算过程中使用的一维高斯型脉冲的
峰值场强, 实线和虚线分别表示包括和未包括雪崩电离概率时数值计算得到的等离子体密度)

4 结 论

我们选择了不同的电子动量弛豫时间对紧聚

焦飞秒脉冲辐照石英玻璃内部后焦点区域的峰值

场强、自由电子态密度和能流分布三个特征数值进

行模拟, 通过与实验结果相比较发现当电子动量弛
豫时间为1.27 fs时, 可以得到与实验结果相一致的
模拟结果. 同时当前的研究还发现: 1)电子动量弛
豫时间变快, 等离子体的散焦能力会被极大地削
弱, 以致无法平衡物镜的紧聚焦以及激光的自聚焦
效果, 导致激光实际的焦平面位置前移. 2)电子动
量弛豫越快, 电子 -声子耦合效应变得越强, 逆向韧
致辐射吸收由于导带电子的光子吸收能力增加而

变得愈加显著, 从而雪崩电离概率也因此得到极大
增强, 这导致了等离子体密度的大幅度增加. 当前

的数值计算得出雪崩电离是等离子体产生的主导

因素. 3)电子动量弛豫越快, 激光传播方向上的峰
值场强和能流密度降低的越明显, 这是因为逆韧致
吸收的增强引起了大量光子被等离子体所吸收, 同
时雪崩电离概率增加导致等离子体密度急剧增大,
增强了光子吸收能力. 综上所述, 电子动量弛豫时
间在理解分析飞秒脉冲与物质相互作用的物理机

理方面是一个十分重要的参考量, 当前的结果有助
于加深我们对飞秒脉冲与物质相互作用时内部物

理机理的理解, 并对用飞秒激光在透明介质中制备
三维全光器件起到一定的理论指导.
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Abstract
The electron momentum relaxation time is studied systematically in order to understand its effect during the excited

nonlinear ionization process in fused silica with an irradiation of tightly focused femtosecond laser pulses. According to
the analysis of a (3+1)-dimensional extended general nonlinear Schrödinger equation, the electron momentum relaxation
time shows a huge effect on peak intensity, free electron density, and fluence distributions in the focal region of the incident
pulse, meanwhile a value of 1.27 fs is thought to meet the present experimental result based on the theoretical model.
Further research indicates that the change of electron momentum relaxation time can have significant difference among
several nonlinear mechanisms, such as the laser-induced avalanche ionization, reverse bremsstrahlung, self-defocusing
of plasma, etc. Results show that the electron momentum relaxation time plays an important role in the process of
femtosecond laser pulses interaction with materials.

Keywords: femtosecond laser, multiphoton ionization, fused silica, general nonlinear Schrödinger
equation
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