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利用飞秒激光实现量子材料中
电子维度的操控
段绍峰 张文涛†

(上海交通大学物理与天文学院 上海 200240 )

强激光与多体系统相互作用可以诱导非平衡

态的新奇物理现象，例如光致超导 [1]、光致亚稳

态 [2]、光激发相干声子模式 [3]和光致拓扑缺陷的产

生 [4]等。激光脉冲泵浦激发固体材料中的电子提

供了一种通过非热诱导产生新颖量子态的手段，

可以在飞秒至皮秒级的时间尺度上操控材料的宏

观属性。

二维电子态中存在众多奇异的量子现象，如

量子霍尔效应(1985年诺贝尔物理学奖)、石墨烯

中的狄拉克电子态(2010年诺贝尔物理学奖)和超

导增强等。这些二维电子态通常通过机械剥离、

人工异质结、分子束外延生长等方法制造人工结

构来实现，本研究提出并实现了在量子材料中利

用超快激光调控产生二维电子态的新方法。该方

法利用在特定激光强度下激发相干电子—声子相

互作用所引起的材料晶格宏观周期性畸变，结合

激光在材料中由于穿透深度引起的强度分布，从

而导致这种晶格畸变在材料中分层出现，并在晶

格畸变层与原始层之间实现了一种长程有序的二

维电子态(图1(a))。

电荷密度波材料 SmTe3的超快X射线衍射实

验 [5]、TbTe3中超快光谱实验 [6]以及准一维电荷密

度波材料K0.3MoO3的超快X射线衍射数据 [7]都表

明，存在超快激光诱导的电荷密度波相的反转畸

变。然而，这种光诱导的反转畸变层与原始层

之间的二维电子态尚未在实际的材料中观测到，

图1 实验原理及实验装置 (a)激光调控电荷密度波材料形成二维电子态示意图；(b)时间分辨实验示意图；(c)作者团队自主研制的

时间分辨角分辨光电子能谱仪
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以及该二维电子态是否具有长程序在实验上都还

未知。

我们对 1T-TiSe2这一传统的三维电荷密度波

材料进行了高分辨率的光学操控。利用高分辨率

的时间分辨角分辨光电子能谱和兆电子伏特超快

电子衍射，分别对 1T-TiSe2中的电子和晶格的超

快动力学进行了探测(图1(b))。通过时间分辨角分

辨光电子能谱的测量，固定泵浦光和探测光之间

的时间延迟并连续改变泵浦光的激发密度发现，

Γ点光电子能谱强度随着泵浦激发密度的增加略

有增加，直到超过激子凝聚的临界激发密度时光

电子能谱强度发生急剧增强(图 2(a))。更有趣的

是，光电子能谱强度随激发密度增加向上移动并

在激发密度约为 0.091 mJ/cm2时达到一个极大值

(峰)，随即在激发密度约为0.116 mJ/cm2时下降至

一个极小值 (谷)。随着泵浦激发密度的继续增

加，光电子能谱强度中会交替出现峰—谷的特

征，直至到达一个激发密度，光电子能谱强度随

着泵浦激发密度的增加而线性增加。此外，电子

态的线宽在特定泵浦能量下也会出现交替减弱的

反常现象，这种奇特的现象只有在电子维度从三

维退变成二维时才能得到合理的解释，这也证实

了可以通过调控激光的泵浦能量来操控电子体系

的维度。后续的实验表明，该峰—谷的特征持续

时间长度达到30 ps，表明可以通过利用飞秒激光

操控电子体系的维度来实现新物质态的产生，并

且可以在皮秒时间尺度内对量子材料的宏观属性

进行调控。

在进一步的研究中，超快电子结构在高泵浦

激发密度下表现出非简谐振荡的行为，这意味着

强激光作用可引起晶格畸变发生反转，从而在晶

格畸变反转区和非反转区形成二维电子结构。通

过高分辨率的兆伏特超快电子衍射实验，观察到

与电荷密度波相有关的超晶格峰强度在强激光作

图2 光诱导的二维界面及所形成二维界面上的奇异电子态 (a)上图：理论模拟不同激发密度下的序参量随着厚度的变化，下图：

Γ点Se-4p
x,y
光电子能谱强度随激发密度的变化，费米能级附近Ti-3dz2轨道光电子能谱强度随泵浦激发密度的变化，积分范围为插图

中白色矩形所示区域；(b)Γ点光电子能谱强度在不同温度下随泵浦激发密度的变化，测量的时间延迟为12 ps；(c)4 K时，图(b)中峰

和谷对应的激发密度处光电子能谱强度随着能量的变化，动量积分范围为插图中虚线矩形所示区域；(d)图(b)中峰和谷对应的泵浦

激发密度在图(c)插图中虚线对应动量处的能量分布曲线
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用下先消失再出现的特征，为激光作用下晶格畸

变反转的存在提供了确定性证据。超快电子结构

和超快电子衍射实验结果与含时的与空间分布有

关的金兹堡—朗道双势阱模型模拟计算结果相吻

合(图2(a))，这也证实了飞秒激光诱导晶格畸变反

转可在三维材料中实现二维电子态。

近期的研究在加压、铜掺杂和电场控制的1T-

TiSe2中发现了超导电性。在 1T-TiSe2超导态中，

不可公度的电荷密度波(CDW)相与局域可公度的

CDW相被畴壁分开，畴壁处费米能级附近态密度

的增强被认为是 1T-TiSe2中超导的起因。我们发

现光诱导的2D电子态处Ti-3dz2轨道在费米能级附

近态密度存在明显的增强(图2(a))，这也可能导致

光致超导现象的出现。仔细比较低温下 4 K处泵

浦激发密度依赖的光电子能谱强度在峰和谷处

的能量分布曲线，从能量分布曲线的边缘移动，

可以发现二维电子态处存在大约 2 meV 的能隙

(图 2(d))。随着泵浦能量的增加，潜在的能隙(约

1.5 meV)在表面的第二个畴壁处也很明显，但在

远离畴壁的区域没有发现能隙打开的迹象。之前

的研究表明，在铜掺杂的 1T-TiSe2中预估的超导

能隙大小为 0.5 meV [8]，这与我们在光诱导的 2D

电子态处观测到的能隙大小在同一量级。更有趣

的是，利用费米狄拉克分布函数卷积能量分辨率

拟合费米能级处态密度分布，得到的电子温度大

约为90 K，这远高于加压、铜掺杂和电场控制的

1T-TiSe2样品中超导出现的转变温度。

此外，在光诱导2D电子态中观测到的能隙当

30 K时仍然是可以分辨的(约 1 meV)，但在更高

的温度 80 K不可分辨(图 2(d))。实验中观测到的

光诱导能隙的打开可能与K3C60中观测到的光致超

导 [9]现象类似，尽管电子温度很高，但光诱导的

能隙大小与平衡态的超导能隙大小相当。这种由

泵浦光引起的能隙打开可能具有相同的非平衡态

物理性质，尽管它们可能具有不同的机理起源。

然而，潜在的瞬态能隙的打开不是超导出现的专

有证据，能隙的打开也可能是由瞬态CDW、半导

体和其他具有能隙电子态的物相所导致，需要后

续的实验和理论工作进一步阐述该能隙的起源和

本质。

先进仪器的研制和实验精度的提升是获得此

新发现的关键。我们自主研制了具有国际领先水

平的时间分辨角分辨光电子能谱仪，时间分辨率

(113 fs)和能量分辨率(16.2 meV)的乘积已接近物

理极限，达到了国际上同类仪器的最高水平 [10]。

并且我们合作研究组研制了目前世界上唯一一台

时间分辨率优于50 fs (FWHM)的兆伏特超快电子

衍射装置。本研究结合两台装置分别对电子和原

子敏感的优势，分别从超快电子结构和超快晶格

动力学两方面提供了相关发现的实验证据。

该工作创新性地实现了利用飞秒激光来操

控电子体系的维度，在三维电荷密度波材料

1T-TiSe2中产生了皮秒量级时间尺度的瞬态 2D电

子态，并在二维电子结构中发现电子态密度增加

和能隙打开的迹象，有可能出现光致非平衡高温

超导现象。这些发现利用超快激光实现了对电子

维度的操控，在皮秒时间尺度内对量子材料的宏

观属性进行了调控，并产生奇异的量子现象，为

超快科学的探索开辟了新窗口。该研究成果已于

近期在Nature上发表 [11]。
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