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前沿进展

阿秒脉冲测量的研究进展!

霍义萍! ! 曾志男! ! 李儒新’

（中国科学院上海光学精密机械研究所强光光学重点实验室! 上海! #$&($$）

摘! 要! ! 对于发生在原子范围内的电子动力学过程的观测需要阿秒量级的时间分辨率) 理论和实验研究都已证

明，用周期量级超短脉冲直接泵浦的高次谐波过程可以产生阿秒脉冲序列甚至单个的阿秒脉冲，将阿秒脉冲用于

测量超快动力学过程之前先要对阿秒脉冲本身性质做出描述，传统的自相关方法和互相关方法不能直接推广到阿

秒量级超短脉冲的测量) 文章详细介绍了近几年发展起来的阿秒脉冲测量方法，分析了它们的分辨极限和局限性)
关键词! ! 超短脉冲测量，阿秒脉冲宽度，激光辅助电离，互相关
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!! 国家自然科学基金（ 批准号：STT#UU&"；&TTV%$U(）、国家重大基

础研究项目（批准号：&TTT$VU#$$）资助项目

#$$% W $" W $% 收到初稿，#$$% W $( W #% 修回

’! 通讯联系人) 4/H8.J：A<M.1J.X H8.J) ?7I1I) 8I) I1

&! 引言

激光与物质的相互作用进入强场物理领域后，

对 于 阿 秒 量 级 的 超 短 脉 冲 的 研 究 一 直 非 常 活

跃［&—S］) 在物质的相互作用过程中，许多基本的物理

过程都是在一个可见光光周期甚至更短的时间内完

成的，如内壳层光电离，电子隧穿等) 对于这些过程

的了解，首先就需要极短的、阿秒量级的“ 光探针”)
产生这种光脉冲的方法，理论上提出了两种：一种是

受激拉曼散射［V］；另一种就是高次谐波［(］) 这两种

方法都可以产生足够宽的频谱并支持产生阿秒脉冲

链) 理论研究表明，对于高次谐波，用随时间变化的

椭偏度调制或直接在截止区附近用滤波片滤出一部

分频谱，就可以产生极短的阿秒脉冲链) 目前实验上

已经可以采用周期量级的抽运激光脉冲直接产生单

个的阿秒脉冲) 阿秒物理学必将成为推动各个学科

和技术领域获得前所未有大发展的研究领域［T，&$］，

而这一切诱人的前景都有赖于阿秒测量技术的发

展)
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!" 早期的阿秒脉冲测量方法

#$$$ 年，首次出现了阿秒时间尺度测量的自相

关方法［##］% 自相关的传统做法是首先把待测脉冲分

束成两个，然后把它们一起照射到对脉冲时域叠加

敏感的非线性介质上% 但是不幸的是，除了波长比较

长的以外，高次谐波过程中产生的远紫外或 & 射线

强度太低，无法产生可测量的非线性现象% 这样一

来，虽然自相关方法在概念上非常简单，很容易理

解，但是无法直接应用于 & 波段的阿秒脉冲测量%
希腊的 ’()(*+,-(..-/ 等人在自相关的传统概念上

做了个有趣的改变，就是通过劈裂驱动激光脉冲来

代替谐波脉冲% 这个想法来自用于产生高次谐波的

电离气体也可以作为非线性介质来测量脉冲宽度%
在很长（大于 #01/）的自相关迹中，他们观测到了阿

秒微结构% 然而，这种方法虽然在实验上非常简单，

但在概念上却是复杂的，因为在这个过程中产生和

测量是纠缠在一起的%
由于高次谐波的产生效率仍然很低，出现在 &

射线波段的阿秒脉冲强度还不足以进行直接的相关

测量，阿秒脉冲的测量需另辟蹊径%
!00# 年，维也纳技术大学的 234-.5- 等提出了一

种测量阿秒脉冲宽度的互相关方法［#!］% 在阿秒互相

关中，极紫外光脉冲与快速交变的强激光脉冲电场

在气体靶子中发生互相关作用% 选择适当的参数，使

得 67 8 在极紫外光与激光电场对库仑势的共同抑

制下发生极紫外光单光子电离% 通过测量作为激光

与极紫外光之间时延函数的 67! 8 产量来确定阿秒

脉冲宽度%
具体做法是把周期量级的激光脉冲分为两束：

其中一束聚焦到惰性气体靶上以产生高次谐波，由

滤波片组或多层膜反射镜从产生的高次谐波中滤出

具有最高频率的单个阿秒脉冲；阿秒脉冲和另一束

激光脉冲同时聚焦到单电子电离的氦等离子体中%
选择极紫外光子能量低于 67 8 的 #/ 态到 !) 态跃迁

能量% 激光电场的峰值强度大到能将 67 8 的库仑势

抑制在 !) 态之下% 那么，当极紫外光脉冲与激光电

场峰值同步时，67! 8 产量最大；当极紫外光脉冲与

激光电场零值同步时，67! 8 产量最低% 当激光单独

作用时，与极紫外光单独作用时一样，67! 8 产量可

以忽略不计% 这样，67! 8 产量就决定于激光与极紫

外光脉冲的共同作用% 随着极紫外光与激光之间时

延的变化，67! 8 产量受到 # 9 ! 激光周期的调制%

67! 8 产量的调制深度提供了对阿秒脉冲宽度的测

量的机会%
通过求解 67 8 的三维含时薛定谔方程，可以得

到的 67! 8 产量随激光与极紫外光之间时延的变化%
计算中用到的激光和极紫外光的峰值强度和中心波

长分别为：!0 : #0#;< 9 3=!，!0 : >00.=，!& : #0#!< 9
3=!，!& : ?@% ;.=% 在激光脉冲中心前后约两个光学

周期的延迟时间范围内，调制深度近似为常数% 这是

由于激光电场有三次将 67 8 的库仑势抑制在 !) 态

之下% 调制深度常数区之外，激光电场变弱，已无法

抑制住库仑势，67! 8 产量迅速减少%
原则上，从 67! 8 产量的调制深度可以确定阿秒

脉冲的宽度% 调制深度随阿秒脉冲宽度的变化关系

由图 # 示 出% 采 用 >00.= 的 激 光 脉 冲（ 光 周 期 为

!A @1/）能分辨 B;0(/ 到 $00(/ 的脉冲宽度，即时间分

辨率扩展到了亚激光周期的几百个阿秒% 由于调制

深度不变的时间范围与阿秒脉冲序列中脉冲的个数

有关，所以阿秒互相关测量方法还提供了能将单个

阿秒脉冲与阿秒脉冲序列区别开来的信号% 在互相

关方法中，由于极紫外光子能量要小于电离势，所以

要选用具有极高电离势的原子或离子，这在实验上

具有一定的难度%

图 #" 6! 8 产量的调制深度随极紫外光脉冲宽度的变化关系

?" 基于激光辅助原子的极紫外光电离

的阿秒脉冲的测量方法

!% "# 激光辅助的原子的极紫外光电离

量子理论和准经典理论对激光辅助原子的极紫

外光电离均做出了很好的描述［#?—#>］% 在强场近似

下，准经典理论将激光辅助原子的极紫外光电离描

述为两步过程：首先，原子吸收一个极紫外光子而电

离，电离产生的电子具有特定的初始动量分布；然
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后，在激光电场作用下的电子像经典粒子一样被激

光电场加速’ 与量子理论一致，准经典模型预言，电

子能量依赖于电子产生时刻激光电场的相位、振幅

及振荡频率’ 沿着电场矢量方向的动量变化 !!( 加

到电子的初始动量上，引起了光电子在动量空间的

上下移动’ 动量转移导致在与激光电场垂直的一个

小的空间立体角内探测到的光电子末动能的展宽，

这种展宽效应随着探测角度的增大而增大，当在单

一角度探测极紫外光电子时，展宽效应消失’ 改变激

光脉冲与极紫外光脉冲之间的延迟时间，由激光电

场扫描光电子的产生时刻，电子能谱宽度受到 & ) #
激光脉冲光周期的调制’

在以上讨论中，认为激光为线偏振光，极紫外光

脉冲宽度远远小于 & ) # 激光周期，并且原子吸收极

紫外光子后电子的跃迁也是瞬时的’ 若激光为圆偏

振光，动量变化 !! 将垂直于电子产生时刻激光电

场的矢量方向’
!’ "# 基于激光辅助电离的互相关测量方法

"’ #’ &! 阿秒脉冲的 (*+,-
#$$& 年，维也纳技术大学的 ./0123 小组，基于

激光辅助原子的极紫外光电离，首次在实验上测量

了 45$ 6 &5$02 阿秒脉冲的宽度，而且还用它测量了

激光的载波振荡［&"，&%］’
在实验中，他们用一个 782 的激光脉冲，采用滤

波片在 9$:; 能量附近直接产生了一个 45$02 的超

短脉冲’ 然后用此脉冲和驱动激光脉冲一起电离 ./
气原子，在与激光电场矢量垂直的一个小的空间立

体角内探测电离产生的电子能谱分布’ 电子能谱宽

度随激光脉冲和阿秒脉冲之间延迟的变化而变化，

此变化的调制深度与阿秒脉冲的宽度对应’
实验过程为［&%］：首先聚焦 !< 为 77$"#（"#< &

&$ 4 :;）、脉宽为 782，脉冲能量为 $’ 5=>、重复频率

为 &?@3 的激光脉冲到一个准静态的氖气室中（ 图

#），然后产生的极紫外光脉冲和激光脉冲同时通过

一个中间镀有圆形 A/ 膜的薄膜片，由于 A/ 膜只能

滤出 9$:; 附近的极紫外光，因此最后获得的将是

一个中央为谐波光束而周围为环状激光光束的组合

效果’ 这个组合光束由一个中心被双压电陶瓷控制

的 BC ) DE 多层膜球面反射镜反射聚焦到 ./ 原子靶

上’ 激光脉冲聚焦到 #$"=，而谐波脉冲则聚焦到

#"= 处，以保证在相互作用区域内激光强度近似为

常数’ 靶原子来自一个长 &$$"=、宽 #$"= 的狭缝，

狭缝的方向平行于激光脉冲的传播方向’ 采用 $’ %=
的时间飞行谱仪，在离激光原子相互作用区距离为

5== 处，探测光电子能谱，谱仪的轴向则垂直于光

束传播方向和激光偏振方向构成的平面’

图 #! 阿秒 (*+,- 实验装置图

图 " 表示 ./ 原子的 %F 光电子谱宽度 !% 随延

迟时间 $G 的变化’ 由实验结果和参数分别为 $( H
5$$02，45$02，I$$02 的拟合曲线，得出单个阿秒脉冲

的宽度为 45$ 6 &5$02 的结论’ 但是，能不能说探测

到了单个阿秒脉冲还值得怀疑，实际上包含少数几

个脉冲的阿秒脉冲序列也会产生相同的结果’ 由于

从这个方法可得到横纵坐标分别为时延和频率的强

度分布图，所以把这种方法称为阿秒 (*+,-’

图 "! ./ 原子的 %F 光电子谱宽度 !% 随延迟时间 $G 的变化

"’ #’ #! 阿秒条纹相机

#$$# 年，加拿大的 JK0K0LE 等提出的阿秒条纹相

机［&4］是基于激光辅助原子的极紫外光电离测量单

个阿秒脉冲的宽度和啁啾特性的测量方法’ 该方法

基于两个基本思想：（&）将周期量级激光的电场振

荡作为时间参考来决定极紫外光脉冲宽度，这只有

在极紫外光脉冲小于激光振荡周期时才可以实现；

（#）由极紫外光脉冲产生的光电子能谱在能量和角

度上同时得到分辨’ 依赖于激光场的偏振性质，脉冲

宽度的信息包含在给定观测角的能谱中（线偏振情

况），或是包含在给定能量的角度分布宽度中（圆偏

振情况）’
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对于具有任意偏振性质的辅助激光电场，在不

同时刻电离的电子由于对激光电场相位 !! " "! #! $
! 的依赖性都将拥有不同的漂移速率 %" # 由于光电

子谱依赖于观察角度和激光的偏振性，所以存在很

多的测量机会# 阿秒条纹相机给出了三种测量方案：

（!）线偏振的激光电场，只探测 %" 平行于激光偏振

方向的电子；（$）线偏振激光电场，只观察 %" 垂直于

激光偏振方向的电子；（%）圆偏振激光电场，只探测

具有给定能量的电子# 测量中的能量积分将引起分

辨率的降低#
辅助激光为线偏振光时，具有不同宽度的极紫

外光脉冲在激光场中获得的有质动能是不同的，故

激光电场对于极紫外光电子能谱的展宽作用也是不

同的，将有激光场作用时得到的电子能谱与没有激

光场作用时得到的电子能谱比较，可得到极紫外光

脉冲的宽度信息# 具有啁啾的正负不同，得到的光谱

宽度的变化也是不同的，从而可以得到极紫外光脉

冲的啁啾特性# 图 & 给出了阿秒条纹相机的数值模

拟结果#

图 &’ # ( )、&* #) + ! ( ) 时的阿秒条纹相机结果

脉冲之间绝对相位的涨落及激光强度的涨落将

破坏时间分辨率，辅助激光的阈上电离效应限制了

阿秒条纹相机中能够使用的最大激光强度，这也会

限制分辨率的提高# 阿秒条纹相机在实验上的困难

是在相互作用区域，要将激光与极紫外光脉冲之间

的相位变化控制在 $!（$, - $*）之内# 预期阿秒条纹

相机可达到,!))./ 的分辨率#
%# $# %’ 阿秒剪切干涉

已有的几种阿秒脉冲测量方法均不能提供极紫

外光的相位信息# 012345［!6］是一种可以全面描述

超短光脉冲的方法，012345 测量不同频率成分之间

的相对相位，其关键是在两个相同的并具有一定时

延的极紫外光脉冲之间激发频移 "%，若未知脉冲

的光谱为

-’（%）" (（%）78#（%），

则测得的这一对具有频移的脉冲总光谱强度为

)9:;（%）" -’（%）$ 78% #<（% * "%） $ +
两脉冲在频域干涉，由于存在时延 #<，故产生条纹，

而频移 "% 则引起对这些条纹位置的调制# 从实验

测得的 )9:;（%），#<，"%，可恢复出 !（%）+
由于不存在紫外波段激发频移 "% 的非线性过

程，012345 不能直接应用于阿秒极紫外光脉冲的测

量# $))% 年，29.9.=8 等将 012345 应用于光电子波包

来测量阿秒脉冲的相位信息［!>］# 波包由激光存在条

件下，两相同但具有时延的极紫外光脉冲对原子的

电离产生# 激光辅助原子的极紫外光电离提供这两

个波包之间的频移 &%+ 由 012345 可知电子波包的

相位信息，而由电子波包的相位信息可直接推出阿

秒极紫外光脉冲的光谱相位# 条纹的产生也可以这

样解释：两个极紫外光脉冲分别产生两相同的波包，

两波包之间具有时延，它们像光脉冲那样干涉，于是

在光电子谱中产生条纹#
若线偏振激光场可描述为

’*（ #）" ’)（ #）?:/（", #）-*，

原子在吸收一个极紫外光电子后，在 # 时刻电离的

电子最终具有的能量为 &，由经典力学可给出

&& &) $ $.@?:/
$#/8=$"* # $ A&).! @?:/#/8="* #+

激光场诱导下单个脉冲的能量变化为 $& "& * &) #
$& 依赖于三个因素：激光场 ’)（ #）的峰值强度、电

离时刻光场的相位 "*9 及观测的方位角 ## 若极紫外

光包含两相同的脉冲，中心分别位于 # ( #)、# ( #) +
#<，且与激光光周期相比脉冲很短# 选取适当的激光

场相位及两极紫外光脉冲之间的时延，在给定的方

向探测到激光场在两波包之间激发的能移为

"& " $&（ #) $ #<）* $&（ #)）+
对于可能的观测角度，上式表明，若 # ( ! - $，则能移

如光学 012345 中那样，与光电子能量无关，能移的

最大值 $.@ 出现在时延 #< 满足 "*#< ( $!（/ - $ + ! - &）

时，其中一个脉冲的相位与光场的波峰同步（"* #< (
)），另一个与光场的零点同步，测量过程与光电子

能量无关# 光学 012345 的恢复算法可直接应用于

阿秒剪切干涉# 当 #$! - $ 时，只有通过选择合适的

时延，并且使两极紫外光脉冲之间频移足够小，测量

·!"#·
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过程对光电子能量的依赖性才可忽略不计，光学

’()*+, 的恢复算法才能应用于阿秒剪切干涉- 图 .
是阿秒剪切干涉的数值模拟结果- 当 ! / ! 0 # 时，光

学 ’()*+, 的恢复算法可精确重构阿秒脉冲的光谱

相位，而当 !$! 0 # 时，必须对光学 ’()*+, 的恢复

算法进行修正才可能精确重构阿秒脉冲的光谱相

位-

图 .! 由光学 ’()*+, 恢复算法得到的阿秒脉冲光谱相位与实

际的光谱相位

阿秒 ’()*+, 结果的角度依赖性暗示了电子谱

仪的有限的接受角度将影响测量结果- 增大的观测

角度将使条纹对比度下降- 在 ! / $ 处，角度依赖性

并不 施 加 严 格 的 限 制，计 算 表 明，接 收 角 可 大 到

%$1，大接收角正是这个角度接收的最大的优点- 而

在 ! / ! 0 # 处，允许的接收角减小到 #1- 另外，由于

!$ 的涨落引起的条纹模糊随着激光强度的增大而加

剧，限制了两脉冲之间最大能移，从而限制了阿秒

’()*+, 的时间分辨极限- 使用 2$$34 的剪切场，可

准确地重构约 %$$56 的极紫外光脉冲-
"- #- %! 基于不对称性的测量法方法

最近，加拿大的 753895:; 等提出了基于激光辅

助原子的极紫外光电离电子产量不对称性的阿秒脉

冲测量方法，这也是采用了激光脉冲快速交变的电

场与极紫外光光强度包络的互相关［&2］- 选择极紫外

光光子的能量略高于原子的电离势，激光辅助电离

的电子比激光脉冲或阿秒脉冲单独作用时都显著增

多，并且沿着激光的偏振化方向，在前方探测到的电

子数目（" < ）和在后方探测到的电子数目（" = ）具有

明显的不对称性（多达 >$?的电子居于一侧）- 其差

值 "# / " = = " < 是两脉冲之间时延的函数，"# 很好

地重现了激光脉冲的矢势 #$（ !），可以利用这种性

质测量飞秒脉冲的电场- 这种方法选择两脉冲之间

时延使电子产量具有最大不对称性时，即 !8 / = % 0 %
时测量阿秒脉冲脉宽的- 归一化的不对称量 "" /
"# 0 "&（其中 "& / " = < " < ）是阿秒脉冲宽度 "@ 的函

数，且随着 "@ 的增大，"" 线性地迅速减小- 基于这

一原理提出的实验方案是：从实验测得的 "" 出发，

基于求解含时薛定谔方程或更为简单的半经典模型

对实验数据的拟合可求得阿秒脉冲的宽度- 图 A 给

出了具有不同波长的极紫外光电子的归一化不对称

量随脉冲宽度的变化曲线-

图 A! 极紫外脉冲波长对函数 ""（"@）的影响

这种基于激光辅助电离过程中电子产量不对称

性的测量方法的测量范围是待测脉冲宽度要大于或

等于 % 0 .- 可见，激光周期 % 决定了该方法能够测量

的最短脉冲的宽度- 对于波长为 2$$34 的激光脉

冲，能够测量的最短脉冲宽度约为 $- .B6，要测量短

于 $- &B6 的脉冲，需选用波长小于 #$$34 的激光脉

冲- 实验上，该方法只需探测电场矢量方向的光电子

总数，而无需对电子能谱进行分辨，与激光辅助电离

的前几种方法相比更容易实现- 但是，若使用该方法

测量脉冲宽度小于 &$$56 的脉冲，就要选用极高电

离势的原子- 并且，当阿秒脉冲的波长小于 %$34
时，归一化的不对称量将随阿秒脉冲强度的增大而

增大-

%! 总结

近几年出现的阿秒脉冲的测量方法主要是基于

激光辅助原子的极紫外光电离- 原子吸收一个极紫

外光子后电离的电子在激光电场的作用下将发生偏

转，在一定的条件下，探测到的电子产量或能谱分布

提供了阿秒脉冲与快速交变的激光电场的互相关，

·!!"·
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物理

从而使我们有了测量亚飞秒脉冲宽度的机会! 到目

前为止，只有奥地利的 "#$%&’ 小组在实验上测量到

了 ()* + ,)*$& 的单个脉冲! 阿秒脉冲测量的理论工

作给出的可测量的最短脉宽在 ,**$& 左右! 阿秒剪

切干涉法是惟一可提供阿秒脉冲相位信息的测量方

法! 除此之外，阿秒脉冲测量的有益探索是希腊的

-.%/00/1$23& 等提出的将无色散的迈克耳孙干涉仪

用于测量阿秒脉冲［4*］的方法! 阿秒物理学方兴未

艾，可靠、高效的阿秒量级超短脉冲测量方法的出现

必将推动这一新兴学科的蓬勃发展!
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中国科学院力学研究所非线性力学国家重点实验室

招收纳米、微米化学物理力学博士研究生

———欢迎物理、理论物理、材料、物化、力学等专业青年加入纳米微米科技研究队伍

,、专业简介：化学物理力学是随着力学微观化的时代潮流而兴起的，以物理学和化学的观点和方法，从

根源上研究力学现象及其规律的学科，是物理、化学与力学的交叉学科! 以纳米材料和纳米、微米机电系统为

研究对象的化学物理力学可称为纳米微米尺度化学物理力学，它是纳微科技的支柱! 欢迎物理、理论物理、材

料、物理化学、理论化学、力学等专业的有志青年勇于跨入纳、微化学物理力学领域，他们在这一交叉领域取

得突破性成果的可能性远大于他们的母领域，著名的证据是诺贝尔奖中有 D*]属于交叉学科!
4、研究方向：研究纳米微米尺度的新现象、新规律! 包括纳米材料的结构与性质，纳米毛细作用学，固体

和薄膜的细微观化学物理力学问题! 它们是原子设计和纳米、微米机电系统设计的基础! 选题具有较大自由，

重视个人兴趣!
F、主要招生对象：材料物理、理论物理、物理化学、力学等专业硕士（优秀的学士可直读博士）!
E、指导教师：朱如曾研究员（*,* ^ (4(FN)FF；’>%#’_ /71! 310M>! $M! M7）

)、考试科目：!英语"数学（一）#量子力学基础（周世勋，《量子力学教程》）或量子化学基础或统计物

理基础或结构化学基础（周公度，《结构化学基础》）或流体力学或弹性力学!
（学士直博按报考硕士科目考试）

(、拟招生人数：博士研究生 E 名

D、报名时间：今后 F 年内，每年第一次为 D 月至 C 月 F* 日；第二次为 ,4 月至次年 4 月 4N 日

N、报名手续：请浏览网页 >BBG：‘ ‘ LLL! 310M>! $M! M7 ‘ 0P%M$B3.7 ‘ ’&*4! $&G
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