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激光与同步辐射结合的技术及其应用 3
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摘  要   综述了同步辐射光源与激光结合的实验技术及其在物理 !化学 !材料科学等方面的一些应用 q
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t  引言

自 ws 年代人们在电子储存环上偶然发现加速

电子的同步辐射以来 o同步辐射技术迅速发展 o并在

科学和技术领域得到了越来越广泛的应用 q作为大

型的科学研究设施 o现在全世界正在运转的同步辐

射装置已经超过 ws个 o其中大约四分之一是新型第

三代同步辐射装置 q这些第三代同步辐射装置是以

提供高亮度的光辐射为目的 o在其上采用了摆动器

kº¬ªª̄ µ̈l和波动器k∏±§∏̄¤·²µl等先进的插入装置 o

使得出射的光辐射的空间发散度大大地被压缩 o因

而产生出高亮度的光辐射≈可达 tsut³«²·²±¶#¶p t#

°°p u#°µ¤§p uks1t h ¥¤±§º¬§·«lp t  q同时 o围绕同

步辐射装置所发展的光束线k¥̈ ¤°̄¬±̈ l和单色化技

术在过去的几年里也有非常大的发展 q在用户实验

站上 o人们可以根据各自特定的实验目的获得由同

步辐射装置产生的光辐射中所需部分k不同的波长 !

偏振状态 !带宽等l o在样品位置上获得的光子流密

度可高达 tstv ) tsty光子r秒 o能量分辨率 Εr∃ Ε 可

达 tsw q在表 t 中列举了国际上几个典型的第三代

同步辐射装置的一些参数 q毫无疑问 o第三代同步辐

射装置为科学家提供了从红外到硬 ÷ 射线广阔光

谱范围内可调谐 !高亮度 !高空间分辨 !高能量分辨 !

偏振的光源 o因此吸引了各国大批科学家 o同步辐射

及其相关技术在科学发展中的重要推动作用越来越

明显地显示出来 q

表 t  典型的第三代同步辐射装置的参数

��≥

k美国l

� �÷ µ

k瑞典l

∞≥� ƒ

k法国l

∞�∞× × � �

k意大利l

能量 t1x� ∂̈ t1x� ∂̈ y� ∂̈ t1x ) u� ∂̈

周长 t|z° |s° {ww° ux|°

能流密度 � ts±°#µ¤§ {1{±°#µ¤§ w±°#µ¤§ w ) z±°#µ¤§

注入器 同步加速器 同步加速器 同步加速器 直线加速器

直线部分个数 ts ts vu tt

波动器长度 w1x° s1| ) u1yx° x° y°

电子束长度 vx ) xs³¶ us³¶ us³¶ tu ) us³¶

光束寿命 w ) y« ts« {« w ) ts«

  同步辐射装置在真空紫外和 ÷ 射线光谱区域

可以提供目前其他光源难以提供的 !极为优异的连

续可调谐光辐射 q虽然激光技术和非线性光学的发
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展使得人们已经可以在实验室内获得从近红外到紫

外光谱区域各种各样的相干光源 o但是它们大多都

运行在窗口材料截止波长以下的能量区域k可见至

近紫外 o光子能量小于 tt ∂̈ l q基于激光的等离子体

光源一般只能在个别波长提供短波长辐射 o与此相

反 o由于同步辐射输出峰值光子能量是由存储环内

电子能量决定的k与电子能量的 w 次方成正比l o对

应于 t1x� ∂̈ 电子的同步辐射光谱分布的峰值能量

在 tsv ∂̈ q因而同步辐射光源无疑为真空紫外和 ÷

射线光谱波段的科学研究提供了强有力的工具 q

表 u中对同步辐射光源和激光光源的一些特点进行

了比较≈t  o可以看出 o同步辐射光源具有上述的高

光子能量 !宽可调谐范围等一些优点 o激光光源则在

其峰值功率 !相干性 !光谱分辨率等方面具有优越性

能 q图 t是目前的同步辐射与激光的功率比较≈u  q例

如 o一台商用的可调谐染料激光器k纳秒脉宽 o光谱

范围在近红外到紫外l o可以输出峰值功率约为

tsy ) ts{ • 的相干光脉冲 o比同步辐射光源提供的

辐射峰值功率高出 v ) x 个数量级 q此外 o激光的光

谱分辨率 !光束的方向性等一般也优于同步辐射光

k对脉冲激光 oΕr∃ Ε Υtsx ) tsy o光束发散度大约为

tsp vµ¤§l q这些激光的特性在原子分子的选择激发 !

高分辨光谱 !非线性光学等研究中都是非常重要的 q

因此 o将同步辐射和激光结合起来使用 o不仅在波长

范围上 o而且在光谱选择性 !高功率密度上 o都将使

其各自的特点出现互补 o为物理学 !表面科学 !化学 !

材料科学 !生物科学等许多领域的研究提供了一个

非常有用的实验技术 q

表 u  同步辐射的某些参数与激光比较

光源 可调谐范围 带宽r∃ Ε/ Ε 光子通量或功率 脉冲宽度 重复频率

同步辐射 红外 ) ÷ 射线 ts p v ) ts p x tsx ) tsy 光子r脉冲 ts p ts¶ tsy ) ts{ �½

连续染料激光 红外 ) 可见 ts p | t •

脉冲染料激光 红外 ) 近紫外 ts p y ts p v ) t�r脉冲 ts p tw ) ts p x¶ ts p t ) ts{ �½

准分子激光 近紫外 ts p v ts p t ) ts�r脉冲 ts p {¶ tss�½

谐波发生器 可见 ) 真空紫外 ts p v ) ts p z ts p | ) ts p w�r脉冲 ts p tw ) ts p {¶ ts p t ) tsu �½

图 t  激光和同步辐射的峰值功率比较≈u 

u  光源的同步化技术

同步辐射与激光结合的实验主要为所谓的双色

类型试验 o即某一波长的激光k或同步辐射l光子激

发样品后由另一波长的同步辐射k或激光l光子进行

探测 q由于激光和同步辐射都是脉冲光源 o实验要求

将激光与同步辐射进行同步化 q

同步辐射光的脉冲性质是由电子储存环中电子

的束结构所决定的 .对于单一电子束运转情况 ,脉冲

周期 τ由电子储存环周长 Λ可以估算出 : τ � Λ/ χ ,

其中 χ为光速 .在大多数第三代同步辐射装置上 ,由

于高辐射亮度要求多电子束运转 ,这时同步辐射光

脉冲周期 τ相应地缩短 ν 倍( ν 为电子束数) .目前

同步辐射光源的典型脉宽是几十皮秒 ,多束转运脉

冲周期多为几个纳秒 ,占空因子 ∃τ/ τ约为 tsp u )

tsp v .如果使用一个连续激光光源 ,一般希望同步

辐射的电子存储环内注入较多的电子束运转 ,使同

步辐射光源的重复工作频率尽可能地提高 ,以产生

大的占空因子 ∃τ/ τ 和连续激光相适应 .在脉冲激

光的情况下 ,激光脉冲和同步辐射光脉冲的同步是

非常关键的 .对于像锁模激光器或者飞秒激光振荡

器这类工作在高重复率(典型重复率是 {s � �½)的

激光器而言 ,它的输出光脉冲与高重复频率的同步

辐射光脉冲可能产生部分重叠 ,即发生偶然同步 ,满

足某些实验要求 .如果同步辐射光源与一个低重复

的激光光源(如准分子激光器或 �§Β≠ �� 激光器)

相结合 ,则需要严格的脉冲同步化以提高实验效率 .

脉冲同步化的时间基准通常取自同步辐射装置中用

于补充电子束能量的射频源 .射频源的时间信号往

往需要通过一个电子学分频器分频后作为脉冲信号
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输出 ,触发激光器振荡 .这时同步辐射光脉冲重复频

率与激光脉冲频率恰为整数倍 ,使得某些同步辐射

的光脉冲完全和激光脉冲发生重叠 .由于同步辐射

电子束注入运转一定时间后电子束发散度的变化会

带来同步辐射光脉冲结构的变化 ,实际在实验上还

需进一步监测两个脉冲的时间 !空间重叠情况 .并且

为了提高信噪比 ,测量电子学系统也往往采用时间

门电子学计数技术 ,扣除各种背景噪音 .

同步辐射与激光相结合可以应用在光电子能

谱 !质谱 !吸收 !发光光谱等谱学中 .结合同步辐射和

激光的双色实验具有一些其他方法不能比拟的优

点 .例如 ,两光子可以达到很宽的激光能量范围 ,产

生与单光子过程完全不同的终态 ,进而大大扩展了

以往的实验研究范围和补充了单一光源的单光子过

程所能得到的信息 .另外 ,由于双色实验基本上是一

个两步过程 ,使用的光源都是脉冲的 ,如果同步两个

光源并改变两个光脉冲的相对时间延迟 ,则可以进

行时间分辨激发态过程的研究 .

v  应用

311  物理科学

早期研究主要是气态或固态样品双色光子产生

的吸收谱测量 q第一个利用同步辐射和激光结合的

实验是 t|{s 年 ≥¤¬̄̈ 在德国汉堡同步辐射装置

k⁄� � �≥l上完成的≈v  q≥¤¬̄̈ 通过测量同步辐射激发

吸附在金属表面的 �µ原子的激子态 o并用 �u 激光

器光脉冲电离所产生的光电子产额 o研究稀有气体

固体 �µ的激子结构及其弛豫过程 q由于选择定则

的不同 o这一实验观察到了多个新的激子态 q这种双

色实验也可以通过虚中间态共振实现 q由于同步辐

射的光子能量很高 o这种结合技术特别适用于研究

像 ��o�≤¯o�¤≤¯和 �¤ƒu 等一类宽带隙的介电体的

电子结构 q此外 o这一方法还被应用在研究高能光子

在晶体中产生的色心≈w  !有机染料分子的瞬态弛

豫≈x  o等等 q

同步辐射与激光结合在原子分子激发态结构 !

特性和动力学的研究中有着广泛的应用 q对于自由

原子分子 o利用激光优异的偏振 !光谱分辨和可调谐

性能 o可以实现原子分子的态选择激发或特定瞬态

产物的产生 o然后利用同步辐射的高能光子将其电

离 q这种泵浦 p探测k³∏°³p ³µ²¥̈ l实验可以提供丰

富的高分辨的态选择信息 q

例如 o原子光电离过程的电子发射强度和空间

分布很强地依赖于中间态 !终态的性质 o为验证光电

离动力学过程的全量子力学理论描述 o需要大量的

态选择角分辨光电子能谱实验数据 q≥²±±·¤ª和

�¬°° µ̈°¤±±等人在德国同步辐射 �∞≥≥≠ 上研究

图 u  �∞≥≥≠ 的取向 �¬原子激发态光电离实验≈z 

了三电子原子 �¬的光电离过程k图 ul≈y oz  q实验中

使用一个窄带环状染料激光器 o选择激发自旋取向

的 t¶uu³
u°vru态 o然后利用由同步辐射产生的真空紫

外光子激光 �¬的原子实共振 o最后自电离导致电子

发射 o即

�¬ t¶uu³
u°vru ψt¶νλνχλχu≥tru o

u ⁄vru oxru ψt¶u t≥s n Ι λq

实验结果与已有的理论计算k图中实线所示l相符很

好 o表明理论的能级认定和计算的能量值的正确以

及合理地处理了电子关联效应 q类似的方法还应用

于研究自旋取向的 ≤¤原子的自电离过程≈{  o�¤原

子激发态 p自电离共振跃迁的振子强度≈|  o等等 q

对于自由分子 o这种双色共振实验测量由同步

#ust# 物理



辐射产生的分子瞬态产物的激光诱导荧光和电离 o

或者用同步辐射来观察激光产生的瞬态产物的光电

子能谱 o由得到的谱中电子和振动结构 o直接给出有

关光吸收和光解离过程中能量分布 !电子 p 振动耦

合 !反应通道等的信息 o而这些信息对于理解分子光

激发动力学和控制化学反应过程是很重要的≈ts ott  o

例如 o由连续氩离子激光解离分子 ≤u�w �u 产生的

碎片通过同步辐射紫外光电子能谱分析表明 o碎片

�≤�存在较大的弯曲模式的激发而基本不存在拉

伸模式激发 q这一结果与三体解离模型的理论计算

一致 o即 ≤u�w �u n ηΜψ �u n u�≤�q因而实验结果

解决了这一多原子分子光解离机制的争论≈ts  q

312  表面科学

图 v  ≤u�w�u 的光电子能谱≈ts 

k当激光作用时 o碎片光电子能谱出现l

�²±ª等人在美国 �≥�≥ 同步辐射上利用这一

技术研究了半导体 �¤�¶kttsl表面激发态发射光电

子的角分辨能谱≈tu k见图 vl q激光脉冲激发足够数

量的电子k � tst{¦°p vl到正常时未占有的表面态

Χv o然后 �¤v§内壳层电子共振吸收同步辐射的真

空紫外光子产生表面芯态激子k¶∏µ©¤¦̈ ¦²µ̈ ¬̈¦¬2

·²±l q表面芯态激子衰变时 o释放的能量将在激光产

生的表面态上的布居电子发射出来 q这个电子发射

过程类似于 �∏ª̈µ过程k如图 w 所示l o有效地给出

了激发态能量 !动量分布等信息 q

� µ̈·̈̄ 等人测量了表面吸附系统 ≤ysr�¬kttsl

的光电子发射≈tv  q单层 ≤ysr�¬kttsl中接近费米能

级 Εƒ 的电子被用 t1y ∂̈ 的皮秒激光脉冲激发到未

图 w  �¤�¶kttsl表面态 Χv的电子发射≈tu 

占有的 ≤ys ·u∏o«ª能带 o在时间相关的 xx ∂̈ 同步辐

射光电子能谱中 o能量 Εƒ n t1{ ∂̈ 位置附近产生了

一个对应于它的新特征峰 q

在半导体表面电压效应的研究中 o脉宽为 us±¶

的 xts±°激光脉冲激发 ≥¬ktttl表面后 o观察 ≥¬u³

芯能级同步辐射光电离的电子能谱峰移动 tssΛ¶后

仍然存在 o反映了表面激发载流子的复合过程 o并由

此确定其表面复合速率和近表面空间电荷动态≈tw  q

另外 o利用同步辐射作为高强度连续 ÷ 射线源

应用于脉冲激光与表面相互作用研究中 o产生的时

间分辨的 ÷ 射线衍射或成像结果实时地给出了激

光烧蚀表面出现的相变 !融化等信息≈tx  q

313  材料科学

近年来 o激光和同步辐射作为高等光源越来越

多地被应用于材料加工过程中 q结合这两个光源研

究光诱导的材料过程k如脱附 !退火 !熔化 !分解 !聚

合等l已有一系列工作≈ty ) t{  q除 ÷ 射线衍射和成像

方法以外 o激光诱导荧光方法也被应用于对过程的

监测上≈t|  q这些研究给出的光与材料表面的相互作
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用基本物理图像 o提供了大量进一步理解和掌握材

料处理技术所需的知识 q如利用激光加热在金刚石

对顶砧中产生类似于地球中心高温高压条件k上千

度和几十兆帕l o由此出现的物质相变可以通过同步

辐射 ÷ 射线衍射的测量获得≈us  q这种极端条件下物

质结构 !性能 !相变等数据对寻找新的材料和探索在

非平衡态条件下合成新材料的方法都是非常重要的 q

w  结束语

激光与同步辐射相结合发展成为一个新的研究

技术 o进一步的应用仍在开拓 q例如 o利用具有特定

偏振的激光 o来研究同步辐射高能光子产生的原子

实能级激发在原子 !分子 !团簇以及固体中诱导的有

关过程 o对认识电子关联效应是十分有效的方法 ~另

外 o各种过程的时间分辨泵浦 p 探测实时监测的研

究 o时间分辨可以达 tsp tt¶o测量的时间窗口由于同

步辐射脉冲结构的限制一般在 tsp {¶区间 q这一方

法可以应用于纳米尺度器件近表面传输特性的表

征 o这时 o预期表面效应和电子的非平衡态分布对过

程的影响都是非常重要的 q新一代同步辐射光源 p

自由电子激光将集激光和同步辐射这两种光源的优

异特性于一体 o在不久将来 o它的诞生将不仅是技术

上的革命 o而且有可能带来新的科学 q
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