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太赫兹辅助光电离瞬态测量方法可以分辨超快量子拍频, 同时对复杂量子系统的超快密度矩阵演化进

行成像. 本文依据这种方法提出了一种具体的实验方案, 利用紫外脉冲 (脉宽为 30 fs)和高强度太赫兹脉冲

(峰值场强: 约 1 MV/cm)组成复合探测电场, 探测铷原子   和   叠加态振荡周期约为 2.6 fs的量子拍

频过程, 量子体系密度矩阵演化的布居项和相干项投影在光电子动量谱的不同位置, 可以对密度矩阵演化实

现完全信息测量. 本文设计的实验方案不需要阿秒高次谐波或自由电子激光等复杂的先进光源, 可以成为探

索复杂量子体系超快相干动力学过程的新方案.
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1   引　言

在量子力学中, 量子相干是由叠加态原理衍生

出的一个基本概念. 量子相干现象非常普遍, 在许

多量子体系中都扮演着重要的角色. 伴随着新激光

技术的发展, 不同量子体系中超短周期的量子相干

现象在实验中被观测到, 透过量子相干现象能够清

晰地理解原子内电子强关联以及分子内复杂的原

子电子相互作用. 例如, 在微观的原子分子体系中,

利用宽带的紫外短脉冲激光电离原子内壳层电子,

产生空穴相干态 , 相干态的退相干时间大约在

10 fs 以内, 这种飞秒乃至亚飞秒超快量子相干现

象不仅能够用于解释光电子与母核之间的物理关

系, 也是实验中研究空穴波包时间演化和电子-母

核纠缠关联体系的重要依据 [1−4]. 而对于复杂的宏

观量子体系, 短周期的量子相干同样有着重要影

响, 利用多维光谱的分析发现量子相干能够帮助生

物分子进行光合作用时的能量输运, 不过当分子处

于常温生存环境时, 量子相干态是否还可以促进能

量传递目前还不得而知, 需要在实验上进一步去

证实 [5−7].
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不同量子体系下各异的退相干时间使得人们

发展出不同时间尺度上的量子相干探测技术. 对于

超快过程, 二维电子光谱 [8−10] 是探测量子相干动

力学的重要实验工具, 它能在飞秒时间尺度上重构

光诱导反应体系的密度矩阵随反应时间的演化. 二

维光谱中, 沿对角线区域的谱线特征反映了密度矩

阵中的布居信息, 而非对角区域处的谱线特征则蕴

含了动力学过程中的量子相干信息. 然而, 由于飞

秒激光的脉宽通常在 30 fs以上, 单纯利用飞秒激

光脉冲诱导与探测的方法很难分辨更短时间尺度

上的量子相干现象.

观察更快的电子相干与弛豫过程则需要使用

具有阿秒分辨率的测量手段. 阿秒瞬态吸收光谱 [11]

是目前较成熟的阿秒探测方法之一, 例如, 它能以

亚飞秒时间精度用于研究氪离子价电子的电子相

干性 [12], 并用于观察氦原子中双电子波包的相干

运动 [13,14]. 但是, 阿秒瞬态吸收光谱对实验装置与

探测技术有着十分苛刻的要求, 需要亚飞秒乃至阿

秒时间脉冲, 需要在测量过程中同时精确控制多个

参量, 特别是, 飞秒光场的振幅和相位的精准度将

直接影响着探测的光谱结果; 另外, 所测的一维谱

图上因同时包含了交叠于一处的布居和相干信号,

相对微弱的相干信号很难从布居信号中分离出来,

这使得提取量子相干信息非常困难. 现阶段的自由

电子激光装置也无法将高能光子脉冲压缩到亚飞

秒量级, 因此, 在亚飞秒时间尺度上对相干动力学

过程进行探测并非易事.

此外, 有理论提出将飞秒脉冲和相位锁定的近

红外脉冲作为探测光作用于待测系统, 其光电子能

谱可用于重构亚飞秒量级电子相干弛豫过程 [15].

在探测过程中, 体系特征谱线两侧会出现带有高分

辨率相干信息的边带谱线. 不过这种方法有一定的

局限, 测量过程中边带谱线会使得电子能谱的结果

变得非常复杂, 导致系统的特征谱线很难识别, 无

法对光谱进行梳理和分析; 而且, 近红外脉冲光场

的光子能量必须与系统本征能级共振, 这种匹配可

能会增加实验的复杂度.

针对以上探测方法存在的缺点, 我们提出了一

种新颖的瞬态探测技术, 利用太赫兹辅助光电离,

探测反应体系中密度矩阵的超快演化 [16]. 在我们

的方法中, 探测光包括一束近紫外飞秒脉冲和太赫

兹脉冲电场, 飞秒脉冲锁定在太赫兹电场矢势为零

的位置, 通过探测太赫兹辅助光电离后的光电子动

量分布, 重构反应体系的时域密度矩阵演化, 密度

矩阵中的布居项和相干项分别映射到不同能量的

光电子谱谱峰, 易于识别和重构. 这种光谱方法有

非常广泛的应用, 既能够识别周期远小于探测光脉

宽的量子拍频, 研究亚飞秒量级的电子相干过程,

也可以用于提高桌面飞秒激光探测系统的时域分

辨率. 对于自由电子激光, 其脉宽一般处于几十飞

秒量级, 且波荡器可高质量地同步高能量光子脉冲

和太赫兹脉冲, 宜于实现我们的探测方案, 可进一

步提高自由电子激光的时间分辨率.

在此工作中, 针对碱金属元素铷提出一种实现

上述探测方法的实验方案. 碱金属最外层电子为单

电子, 能级结构简单, 电离能仅为 4.18 eV, 紫外脉

冲激光即可将铷电离. 此外, 铷原子能级间相干态

的退相干时间可达数十秒 [17], 在超冷物理与化学

领域被广泛研究 [18], 这非常利于我们去探测原子

能级间的相干动力学关系. 相比之前的实验概念,

该实验方案无需大型自由电子激光装备和复杂的

实验线站. 利用桌面飞秒激光系统和磁光阱反应显

微谱仪 [19−21], 即可在普通实验室环境中实现我们

提出的探测方案. 

2   实验方案设想

107—109

10 μm

108

实验方案设想如图 1所示. 在磁光阱反应显微

谱仪中 [19], 当铷原子作为反应靶时, 铷原子经过三

维磁光阱冷却, 利用吸收成像法与光电离法可标定

出铷原子的空间密度在   atoms/cm3, 飞秒

激光聚焦的光斑束腰半径约为   , 经过计算

在光斑体积内约有 0.04—4.00个原子 , 选取约

  atoms/cm3 作为原子的空间密度, 这样可以保

证单个脉冲体积内的原子数略小于 1, 探测离子既

能保证实验的计数率, 同时避免产生空间电荷效

应, 冷铷原子使得离子动量分辨率可达 0.12 a.u..

对光电子而言, 由于电离能量比较大, 电离时原子

被认为静止不动, 此时电子动量分辨和靶温度无

关. 所以, 单独测量电子和离子都可以实现实验设

想, 电子和离子符合探测会更有效降低实验噪音.

另外, 冷靶的使用可以减少原子碰撞, 维持相干态

的相干时间, 这也是我们计划观测 5s和 5p量子拍

频的前提. 铷原子的 5s和 5p能级间隔在 800 nm

附近 , 首先利用红外脉冲激发可制备电子在 5s

与 5p能级上的叠加态, 布局数分别约为 60%和
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40%. 飞秒基频光 (800 nm)经过四倍频波长变换到

200 nm(6.2 eV), 脉冲宽度 30 fs. 通过单光子电离

过程, 5s和 5p的电子被电离到连续态. 利用倾斜

波面的飞秒激光脉冲抽运铌酸锂晶体产生高强度

太赫兹脉冲 [22−24]. 基于桌面飞秒激光系统, 通过精

密延迟线可以精确同步太赫兹脉冲和紫外脉冲, 紫

外飞秒脉冲锁定在太赫兹电场矢势的零点. 在太赫

兹电场的驱动下, 来自 5s和 5p轨道的光电子的运

动轨迹受到调制, 形成干涉条纹, 干涉条纹中包含

量子态的干涉信息. 电离发生后, 光电子由摄谱仪

引出, 并通过微通道板和阳极延迟线探测器确定该

光电子的末动量.

 
 

Continuum Continuum
Step II
THz streaking

Step I
Ionization

Rb Rb

1.6 eV

THz

5P3/2 (2.58 eV)

5S1/2 (4.18 eV)

5P3/2

5S1/2

THz()

UV()
(200 nm, 30 fs)Excitation

(800 nm, 35 fs)

(a)

(b)

图 1    太赫兹辅助下的铷原子 5s和 5p能级光电离实验原

理图　(a) 探测光含紫外飞秒激光脉冲和太赫兹脉冲 , 紫

外飞秒脉冲锁定于太赫兹矢势零点处, 将用于探测由红外

光制备的铷原子叠加态的相干动力学过程 ; (b) 太赫兹辅

助光电离过程示意图 . 第一步 , 紫外飞秒激光电离铷原子

叠加态电子 , 在光电子能谱上形成两条特征谱线 ; 第二步 ,

不同末动量的连续电子波函数在太赫兹的驱动下, 能谱展

宽并发生干涉现象

Fig. 1. Schematic diagram of terahertz-streaking photoioniza-

tion experiments. (a) The probe pulses consist of a ultravi-

olet  pulse  and  a  terahertz  pulse.  The  ultraviolet  pulse  is

locked at  the  zero  point  of  terahertz  vector  potential.  The

superposition state  of  rubidium atoms is  excited  by an  in-

frared pulse.  (b)  Schematic  diagram  in  energy   representa-

tion. First, the electrons in the superposition state of rubidi-

um atoms are  ionized by a UV femtosecond pulse  to  form

two characteristic spectral lines in the photoelectron energy

spectrum. Second, the continuous electron with different fi-

nal momenta is driven by the terahertz pulse. The spectral

lines are broadened and the interference occurs. 

3   理论计算结果与分析

根据以上的实验条件给出数值计算结果, 展示

5S1/2 5P3/2
|Ψ0 (t)⟩ =

√
0.6 |g⟩ e−iEg(t−t0)+iφg+

√
0.4|e⟩e−iEe(t−t0)+iφe |g⟩ |e⟩

5S1/2 5P3/2

Eg = −4.18 eV, Ee = −2.58 eV

ϕg = ϕe = 0

9.0× 1011 W/cm2

相干动力学成像和密度矩阵重构的可行性. 被磁

光阱俘获的铷原子处于   和   的叠加态 ,

初 态 波 函 数 为  

 , 其中,   和  分别表示铷原

子的基态 (  )与激发态 (  ), 基态和激发态

的布居数大约为 60%和 40%. 铷原子基态和激发

态的能级分别为  , 初

始时刻的波函数相位假设在  . 设定紫外

飞秒脉冲的光子能量 6.2 eV, 电场的峰值功率为

 , 脉冲宽度为 30 fs. 单周期太赫

兹 脉 冲 的 中 心 频 率 为 1 THz, 峰 值 场 强 是

1 MV/cm. 桌面飞秒激光系统和磁光阱反应显微

谱仪可满足以上条件.

w (p; τ) τ

τ

E (t) = EUV (t) + ETHz (t)

w (p; τ) = |p| |Mp (τ)|2

利用强场近似 [25,26] 我们计算得到光电子动量

分布  , p 为光电子的末动量,   为探测时间,

在实验中通过扫描延迟线改变  . 铷原子处于线性

偏振场   , 沿着偏振方向

采集电离信号   . 忽略高阶

阈上电离的贡献, 直接电离几率幅为 

Mp(τ)= lim
t→∞

∫ t

0

dt′eiSp(t′) ⟨p+A (t′) |µ̂E (t′)|Ψ0 (t
′)⟩ ,

A (t) = AUV (t) +ATHz (t)其中    为探测电场对应的矢

势, 且 

Sp (t
′) =

1

2

∫ t′

0

dt′′[p+A (t′′)]
2
,

µ̂探测时间 t 包含在 E(t)与 A(t)变量中,    为跃迁

偶极矩算符.

|AUV |≪ |ATHz|

E
(UV)
0

|Mp( τ )|2

光电子发射过程包括两个阶段: 首先, 原子在

紫外激光场的作用下发生单光子电离, 此时, 太赫

兹电场的贡献可以忽略 ; 电离发生后 , 因为

 , 自由电子运动主要受太赫兹电场驱

动, 而紫外激光场的贡献可以忽略. 因此, 在不同

的阶段, 紫外光场与太赫兹电场各自扮演不同的角

色, 彼此独立. 从强场近似公式出发, 可解析地求

得组合电场中的光电子动量分布. 紫外脉冲电场峰

值为  , 当波函数的振幅在紫外脉冲脉宽时间范

围内满足慢变近似时, 振幅  由布居项和相干

项两部分组成, 

|Mp( τ )|2 =

π
(
E

(UV)
0

)2
2 |b (p)|

 [Wpop (p; τ)+Wcoh (p; τ)],

其中, 
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Wpop (p; τ) =
∑
i

ρii (τ) e−(Ω
2
ii(p)/|b(p)σ|

2), (1)
 

Wcoh (p; τ)

= 2
∑
i,j<i

Re
[
ρ
ij
(τ) ei(αpΩij(p)∆ij/|b(p)|2)

]
× e−

(
Ω2

ij(p)/|b(p)σ|
2
)
e−((∆ij/2)

2/|b(p)σ|2), (2)

ρii Ωij (p) = 0

Ωij (p) = p2/2 +
(
I
(i)
p + I

(j)
p

)
/2−

ωUV i = j Ωii (p) = p2/2 + I
(i)
p − ωUV

p ωUV

I
(i)
p = −Ei i i = j

pii = ±
√

2(ωUV − I
(i)
p )

ρii ρij

i ̸= j pij = ±
√
2(ωUV −

(
I
(i)
p + I

(j)
p

)
/2)

ρij |b( p )σ|

|b (p)σ| =
√
1/σ2 + (αpσ)

2

b (p) = 1/σ2 − iαp b (p)

α σ

∆ij

ϕij (τ) = ∆ijτ + ϕi − ϕj ϕi ϕj

∆ij τ

ρij (τ) ∆ij = I
(i)
p − I

(j)
p

Wcoh Wpop

Wcoh

MV/cm

(1)式中,    代表布局分布,    决定光电

子的谱峰位置 ,   

  (当  时,   ), 其中

 为光电子的末动量,    是紫外场的光子能量,

 是第  个本征态的电离能. 当  时, 通

过方程解  处的谱峰对应于布

居项  ; 同理, (2)式中,   代表着相干分布, 此时

 , 解   处的谱

峰对应于相干项   .    项决定着布居和相干

峰值的谱线宽度 ,    , 且

 , 可以得出,    由 THz场的振

幅   和紫外场的时间宽度   共同决定. 在方程 (2)

中,   为振荡频率, 定义 i 态与 j 态之间的瞬时相

对相位为   ,    和   为两种

态的初始相位, 其中振荡频率  沿着  的演变与

 保持一致 , 由于   是指数项 ,

相干项  相对布居项  较小, 但是随 THz电

场增强, 相干项  的振幅也会增大. 通过飞秒激

光抽运铌酸锂晶体产生的 THz源很容易就得到的

强度为  量级的太赫兹电场, 这种强度已经

足够调制来自铷原子 5s和 5p能级的自由电子, 形

成明显的相干条纹.

pij

p

在  的临近区域内, 方程 (2)中实数部分的指

数项与  是线性比例关系, 因此取近似, 

pΩ2
ij (p) /|b (p)|

2 ≈ pij
2(p− pij)/

(
1/σ4 + α2pij

2
)
,

从而可得出方程 (2)中相干项的实部为 

|ρij (τ)| cos
[
−∆ijαpij

2 (p− pij)

1/σ4 + α2pij2
+ ϕij (τ)

]
,

τ表示光谱随着动量 p 和时间延迟  振荡.

5S1/2 5P3/2
|Mp( τ )|2

w(p; τ)

利用实验设想所给出的紫外光场与太赫兹探

测场的实验参数、以及铷原子的布居分布与自身的

物理参数 (  态电离能为 4.18 eV,   态电离

能为 2.58 eV), 计算跃迁振幅  可得到铷原

子光电离后的光电子动量分布  . 图 2对比了

pgg = 0.384 a.u. pee = 0.514 a.u.

ωUV − I
(i)
p

只有紫外电场的光电子动量谱与太赫兹辅助光电

离下的光电子动量谱. 图 2(a)中动量峰值出现在

 和  处, 根据光电子能

量公式   , 知它们分别对应于来自铷原子

5s和 5p能级的出射光电子. 因为激光冷却中基态

与激发态的布居数被假定为常数, 图 2(a)中两个

动量峰的振幅不随时间变化.

105 a.u.

在 THz电场的作用下, 图 2(b)中的两个动量

谱峰被明显拓宽, 中间区域发生重叠, 从铷原子

5s和 5p能级出射的光电子可以作为两条电离路

径, 且两条电离路径的末动量相同, 在测量中无法

区分, 因此造成了动量谱的中间区域的量子干涉现

象, 如图 2(b)中的干涉条纹. 干涉条纹的振荡周期

是  (约 2.6 fs), 与基态和激发态之间的能量

差 1.6 eV(周期为约 2.6 fs)相吻合. 干涉条纹的周

期远小于紫外探测光的脉冲宽度 (约 30 fs, 约

1260 a.u.), 这表明太赫兹辅助光电离的方法允许

我们分辨时间尺度远小于探测脉宽的相干动力学

过程.

w(p = pgg; τ) w(p = pee; τ)

通过比对图 2数据与 (2)式的解析表达式, 可

以重构密度矩阵随时间的演化, 理论结果见图 3. 由

(2)式, 在图 2(a)中的  和  ,

即图 2(a)中红线和绿线的位置, 可以重构铷原子

基态和激发态布居数随时间的演化. 这里, 铷原子
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/
a
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/
a
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.
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图 2    光电子动量谱随抽运-探测时间的演化　(a) 仅紫外

脉冲电离铷原子情况下光电子的动量谱 ; (b)太赫兹电场

辅助光电离下光电子的动量谱

Fig. 2. The  evolution  of  photoelectron  momentum  spectra

as  a  function  of  time  delay:  (a)  Photoelectron  momentum

spectra without  a  terahertz  field;  (b)  photoelectron   mo-

mentum spectra with a terahertz field. 
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p = peg

w(p = peg; τ)

Re [ρeg (τ)]

基态和激发态布居不再改变, 因此, 相应动量处的

两条谱线 (图 2(a)中红线与绿线), 不随演化时间

发生变化. 在图 2(b)中, 当  时, 沿蓝色实线

可以提取相干项随时间的演化   , 所得

信号如图 3(a)中的蓝色点线所示, 光电子信号随

时间发生快速振荡 . 对比理论得到的相干项

 (图 3(a)中蓝色实线), 解析和数值计算

结果符合得很好.

τ=4000 a.u.
Wpop Wcoh

Wpop

Wcoh

ρii (τ) ρij (τ)

Wcoh

p = peg

τ

Re [ρeg (τ)]

τ

在太赫兹电场的驱动下, 光电子动量谱随动

量 p 变化也呈现出振荡行为. 图 3(b)展示了图 2(b)

中在   时的动量分布图. 图 3(b)中的动

量分布 (黄色实线)包含布居项  和相干项 

的贡献 . 如 (2)式中所示 ,    的贡献 (图 3(b)

红线)和   (图 3(b)绿线)之和 (图 3(b)蓝线),

同数值模拟的结果符合很好, 说明光电子动量分布

可用于对密度矩阵的布居项  和相干项 

进行重构. 此外,   的振荡特征可用于重构量子

叠加态的瞬时相位, 可选取其位于  的信号值

计算对应叠加态的相对量子相位, 而随延迟时间 

的变化可重构密度矩阵中   的演化过程.

从图 2和图 3的分析中可知, 利用太赫兹辅助光电

离的方法, 光电子动量谱在沿反应时间  维度和随

动量 p 变化时都呈现快速的干涉条纹, 根据干涉条

纹能够很好地重构出铷原子二能级体系量子叠加

态的相位关系. 结合解析结果, 通过设计相应的算

法, 能够重构量子体系密度矩阵随时间的演化.

1015 W/cm2

1012 W/cm2

通过数值模拟的情况可以推演出模拟结果对

模拟参数的依赖程度, 从而得出此方法在具体实验

室环境中的可行性. 在模拟中发现, 由于铷原子的

是单光子电离, 且电离能很低 (4.18 eV), 紫外飞秒

脉冲的单光子能量为 6.2 eV, 足以把 5s和 5p电子

从铷原子里电离出去, 一般实验室中单脉冲能量

为 mJ量级的普通桌面飞秒激光器产生的激光光

强在约   , 此类激光器通过倍频晶体得

到的紫外飞秒脉冲的光强在约  (通过调

节功率可调), 通过理论模拟发现, 在可调紫光脉冲

功率的范围内, 铷原子 5s与 5p两条能级谱分离开

来, 且随着光强的增大无明显变化. 激光的脉冲持

续时间可以通过调节激光器内的光栅对来得到理

想的脉宽, 因此普通的飞秒脉冲激光器在原则上可

以符合理论模拟的参数要求. 模拟结果显示, 太赫

兹的频率低于 10 THz时, 相干分辨的结果受到的

影响不大, 但处于高频太赫兹时, 相干图像会受到

|AUV| ≪ |ATHz|
非常严重的畸变; 而太赫兹的强度在符合近似条件

范围 (  )时, 强度越大, 所得到的相

干分辨的结果越清晰, 同时也更加准确, 当太赫兹

的电场强度低于MV/cm时, 两条通道之间的干涉

条纹逐渐变形, 无法得到有助于分析的量子相干信

息. 目前, 我们在实验室内以铌酸锂晶体为作用介

质通过倾斜波前的方式产生的太赫兹基本是频率

处于 3 THz以下的低频太赫兹辐射, 且电场强度

已经达到了MV/cm的量级. 

4   结　论

5S1/2 5P3/2

综上所述, 本文提出一种利用波长 200 nm脉

宽 30 fs激光和太赫兹脉冲激光组成的复合探测光

场, 数值仿真可以观察到铷原子  和  叠加

态振荡周期约为 2.6 fs的演化过程. 和传统的瞬态

光谱方法相比, 在太赫兹场辅助下利用飞秒量级的

紫外探测脉冲, 可以获得亚飞秒精度的量子相干拍
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图  3    量子相干信息的时域分辨以及计算与理论的拟合

(a) 重构体系的相干动力学过程 , 实线为理论相干项

 , 虚线为图 2(b)中蓝线提取的相干相位信息 ;

(b)黄线为在太赫兹电场驱动下   时的光电子

动量分布, 红线代表布居项贡献, 绿线代表着相干项的贡献

Re [ρeg (τ)]

τ = 4000 a.u.

Fig. 3. Time-domain  resolution  of  quantum  coherence  and

the reconstruction of density matrix: (a) Coherent dynamics

of the quantum system. The solid line is the theoretical pre-

diction of the coherence term  . The dotted line is

the cross section along the blue line in Fig. 2 (b) to extract

the phase information. (b) Yellow line is the photoelectron

momentum  distribution  driven  by  THz  electric  field  at

 . The  red  line  represents  the  population   con-

tribution; and the green line  represents  the coherence con-

tribution. 
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频信息. 通过设计算法, 可以重构量子体系的密度

矩阵演化. 该实验方案切实可行, 利用桌面飞秒激

光系统和磁光阱反应显微谱仪等技术, 可实现我们

提出的太赫兹辅助光电离瞬态测量方案. 太赫兹辅

助技术也将成为一种探究量子相干动力学的新方

法, 未来和短波自由电子激光结合, 将大大提升该

大型平台时间分辨的探测能力.
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Abstract

Terahertz-streaking photoionization can be exploited to resolve ultrafast quantum beating and reconstruct

the ultrafast evolution of density matrix. Here, we propose an experimental strategy to implement the method

merely with the tabletop femtosecond system and magneto-optical  trap reaction microscopy.  The probe pulse

consists of an ultraviolet pulse with pulse duration of about 30 fs and a strong terahertz pulse with strength of

about 2.6 fs in rubidium-atom superposition. The population and coherence terms of the density matrix can be

projected  into  different  positions  of  the  photoelectron  momentum  distribution.  The  reconstruction  algorithm

was  designed  to  acquire  the  ultrafast  evolution  of  density  matrix  from  the  time-dependent  photoelectron

spectrum.  The  experimental  conception  can  demonstrate  the  newly  proposed  transient  spectral  method  only

with the commercial femtosecond laser system and magneto-optical trap reaction microscopy, thus preventing

the  complex  laser  system,  such  as  extreme  ultraviolet  free  electron  lasers  and  attosecond  higher  harmonics,

allowing a new metrology to explore the coherence dynamics of quantum systems.

Keywords: ultrafast quantum coherence dynamics, density matrix, quantum beating, terahertz laser
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