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摘要  超短超强激光脉冲驱动的高次谐波是一种极紫外到软 X 射线波段的光源，具有指向性好、时空相干性高、亮

度高等优点。高次谐波不但是在阿秒时间尺度上研究电子动力学的基础，而且其各类技术优点也使之成为一种有

效的桌面型极紫外相干光源，在集成电路制造在线检测、材料科学、生物医药等领域中具有广泛应用。然而，受限于

传统钛蓝宝石固体飞秒激光的平均功率和高次谐波传播过程中的转换效率，目前高次谐波极紫外光源的平均功率

亟待提高。介绍了高重复频率、高平均功率高次谐波极紫外光源的产生方式及其应用。首先介绍了光纤、固体、啁

啾光学参量放大器等新型高重复频率、高平均功率飞秒激光驱动源在高次谐波产生方面的研究进展，之后讨论了激

光高次谐波在弱电离气体介质中的宏观传播效应和相位匹配条件。在此基础上，介绍了高平均功率高次谐波极紫

外光源在成像检测方面的应用。
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1　引　　言

飞秒强激光与气体介质相互作用可以辐射出高次

谐波（HHG），能够提供一种重要的极紫外（EUV）相

干 光 源 ，是 原 子 分 子 物 理［1-3］、生 物 医 学［4］、材 料 化

学［5-6］、精密光谱计量学［7］等基础科学领域中不可或缺

的工具。气体高次谐波的产生可以用半经典的三步模

型［8］来解释：气体原子或分子在强激光场的作用下首

先发生隧穿电离产生自由电子；然后自由电子在激光

场中加速并获得能量；最后自由电子同母离子结合并

释放出阿秒量级脉冲宽度的高次谐波极紫外辐射。一

方面，高次谐波最大光子能量与驱动激光光强和波长

及气体介质电离势呈正相关，在适当实验条件下，其光

谱范围可以扩展到软 X 射线波段［9-10］。另一方面，基于

适当的高次谐波门控技术，可以产生脉冲宽度为数十

阿秒的孤立阿秒脉冲［11-12］，为在阿秒时间尺度上研究

原子和分子系统中的电子运动提供了探测手段［13-15］。

高次谐波不仅在基础科学领域中具有重要作

用［16-20］，还是一种广泛应用在工业领域中的相干光源，

尤其是在集成电路制造和生物医药等领域中的成像检

测方面具有应用前景［21-22］。面向工业应用的高次谐波

极紫外光源既需要提供 100~500 eV 的高光子能量的

极紫外和软 X 射线辐射，还需要具有更高（mW 以上量

级）的平均功率。为了获得更短波长的辐射，可以采用

中红外飞秒驱动激光来增大高次谐波的截止频率。这

种方法已经实现了 keV 量级光子能量谐波的输出［9］，

更短波长的相干光有利于提高成像分辨率，且覆盖高

原子序数材料的吸收边可用于极紫外光谱分析。为了

提升高次谐波的平均功率，一方面可以采用高重复频

率、高平均功率的飞秒光纤、固体激光器和光参量啁啾

放大器作为高次谐波驱动源［23-25］，另一方面可以控制高

次谐波宏观传播过程以实现相位匹配，进而提高高次

谐波转换效率。目前，光子能量在 20 eV 以上的单次谐

波最高的平均功率接近 13 mW，重复频率为 1 MHz［26］。

本文重点关注高重复频率激光器直接驱动产生气

体高次谐波的过程，介绍了在极紫外波段高次谐波重

复频率、单脉冲能量和平均功率提升方面的研究进展。

全文结构如下：第二节对近年来高重复频率激光驱动

产生高次谐波相干极紫外光源的重要工作进行了回

顾。飞秒光纤激光器是产生高重复频率高次谐波的主

要泵源，在所有驱动光源系统中，超快飞秒光纤激光器

在实验中获得了目前光子通量最高的高次谐波。然

而，随着泵源重复频率的增大，激光向高次谐波单脉冲

的转换效率受到传统聚焦结构中激光峰值功率下降等
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因素的限制。因此，第三节讨论了提升高次谐波单脉

冲转换效率的关键问题，即高次谐波宏观传播过程中

的相位匹配。针对新型高重复频率光纤激光器平均功

率高但单脉冲能量低的特点，对基于高效率高次谐波

产生实验的全局参数标度律展开了分析。气体高次谐

波因其紧凑的桌面型装置结构、高时空相干性和短波

长的特点，适合用作相干衍射成像的光源。随着高重

复频率激光技术的进步和高次谐波光子通量的增大，

高次谐波在成像检测方面的应用潜力将进一步被挖

掘。第四节重点介绍了目前高次谐波极紫外光源在生

物医学、集成电路成像检测技术等方面的应用，并在最

后一节对高重复频率、高功率高次谐波光源在其他领

域中的应用进行了展望。

2　高重复频率、高功率高次谐波光源的
研究进展

钛蓝宝石固体飞秒激光器一直是产生高次谐波的

主要驱动源，但是它在重复频率和平均功率等方面受

到了限制。在过去的二十年里，以光纤激光器为代表

的新一代飞秒激光器的发展在极大程度上改善了这些

状况。实验表明，飞秒光纤激光器驱动产生的高次谐

波在光子通量上有显著提高，如在 26.5 eV 光子能量处

的平均功率达到了 10 mW 以上［26］，在 70 eV 光子能量

附近的平均功率达到 1 μW［27］，这比钛蓝宝石激光驱动

产生的高次谐波源高出约一个数量级。因此，本节将

重点介绍目前由飞秒光纤激光器驱动产生的高重复频

率高次谐波源的研究进展。

飞秒光纤激光驱动产生高次谐波的实验研究开始

于 2009 年，Boullet等［23］首次将重复频率为 100 kHz、中
心波长为 1030 nm、脉冲宽度为 270 fs、单脉冲能量

为 100 μJ 的掺镱光纤激光脉冲聚焦于氩气中，成功产

生了最高光子能量为 37.6 eV 的高次谐波极紫外辐射。

该工作还进一步将重复频率提高到 1 MHz，但代价是

激光脉冲能量下降到 28 μJ，在氙气中产生高次谐波的

最高光子能量为 18 eV。该团队在后续的工作中使用

脉宽为 500 fs、单脉冲能量为 100 μJ 的 100 kHz 重复频

率掺镱光纤激光器作为泵源，在氙气气盒靶中得到了

总光子通量为 4.5×1012 photon/s 的 13~23 eV 谐波，

单阶谐波的转换效率为 5×10-7［28］。 2014 年，Lorek
等［29］用重复频率为 100 kHz、中心波长为 1030 nm、脉

冲宽度为 170 fs、单脉冲能量为 54 μJ的泵浦脉冲，在氩

气喷嘴靶中得到最大光子能量为 39.7 eV 的谐波，并在

30.1 eV 光子能量附近得到了最高平均功率为 0.2 μW、

转换效率约为 3.8×10-8的单阶谐波。

在早期的飞秒光纤激光驱动高次谐波实验中，激

光脉冲宽度受到激光增益带宽的限制，仅能达到数百

飞秒。激光脉冲宽度过长不利于提高激光的峰值光

强，并且会导致气体介质的电离率较高，不利于实现高

次谐波产生过程中的相位匹配。为了解决这一问题，

采用非线性脉冲压缩技术使得飞秒光纤激光的脉冲宽

度缩短近一个数量级，从而提升了高次谐波的转换效

率。2010 年，Hädrich 等［30］利用非线性压缩技术将脉宽

为 800 fs、单脉冲能量为 400 μJ 的 1030 nm 激光脉冲宽

度压缩至 51 fs，单脉冲能量剩余 200 μJ，在氪气喷嘴中

产生最高光子能量为 56.6 eV 的高次谐波，高次谐波转

换效率相较于未经非线性压缩的系统提升了一个数量

级［31］。2011 年，该课题组进一步将单脉冲能量放大至

1 mJ，利用非线性压缩系统获得脉宽为 65 fs、单脉冲能

量为 580 μJ的激光脉冲，并利用氪气靶在 25.3 eV 波段

附近产生了单阶谐波平均功率为 3.2 μW 的高次谐波，

光子通量达到 7.9×1011 photon/s，转换效率为 1.2×
10-7［32］。2021 年，Kirsche 等［33］使用非线性压缩系统将

脉冲宽度进一步压缩至 36 fs，在单脉冲能量为 0.8 mJ、
重复频率为 50 kHz、中心波长为 1030 nm 的条件下，最

终在内径为 200 μm 的中空光纤中得到 50~70 eV 的高

次谐波。单阶谐波光子通量超过 1×1011 photon/s，平
均功率在 μW 量级，单阶谐波转换效率超过 1×10-8。

除了压缩脉冲宽度外，提高激光脉冲能量也是增大

激光峰值强度和提高高次谐波转换效率的有效手段。

尽管飞秒光纤激光器难以达到传统钛蓝宝石激光器的

单脉冲能量输出水平，但是相干合束技术在不显著改变

脉冲宽度的条件下能够有效提升驱动激光系统的输出

脉冲能量。2014 年，Hädrich 等［34］对四通道光纤激光放

大器进行相干合束处理并结合非线性压缩，最终在600 kHz
的重复频率下获得中心波长为 1030 nm、脉冲宽度为

29 fs、脉冲能量为 130 μJ的飞秒激光脉冲，并在氙气或氪

气中产生了光子能量范围为 25.0~40.0 eV 的极紫外辐

射，最高平均功率达到 143 μW，对应 3×1013 photon/s的
光子通量和 1.8×10-6的转换效率，较之前的同谱段实验

结果提升了一个数量级。2016 年，Rothhardt 等［27］对两

个主放大器输出激光进行相干合束处理再进行非线性

压缩处理，得到了重复频率为 50 kHz、中心波长为

1030 nm、单脉冲能量为 0.5 mJ、脉冲宽度为 35 fs的泵浦

脉冲，其聚焦在氩气喷嘴中产生了光子能量范围为

56.6~71.0 eV 的高次谐波，单阶谐波平均功率在 0.45~
0.80 μW范围内，最高转换效率为 3.3×10-8。

高次谐波单原子响应效率随泵浦光波长的增加而

迅速降低，因此使用更短波长的高重复频率光纤激光

器进行驱动可以显著提高高次谐波的产生效率。2016
年，Klas 等［35］将非线性压缩系统处理后的激光脉冲通

过偏硼酸钡（BBO）晶体进行倍频处理，得到中心波长

为 515 nm、平均功率为 11 W、脉冲宽度为 85 fs的激光脉

冲，然后将 515 nm倍频光束聚焦到氩气或氪气喷嘴中产

生高次谐波，其单阶次光子通量达到 1×1013 photon/s量
级以上，在 21.7 eV 光子能量附近最高平均功率达到

（832±204）μW，转换效率达到 7.6×10-5。 2017 年，

Zhao 等［36］使用中心波长为 347 nm 的三倍频飞秒激光

脉冲驱动氙 -氩混合气体高次谐波，在 10.7 eV 光子能

量附近产生了平均功率为 1.25 mW 的单阶谐波，其转

换效率为 2.5×10-4。2019 年，Comby 等［37］对掺镱光纤

飞秒激光器的二、三、四次谐波飞秒激光脉冲驱动的高

次谐波进行了比较研究，结果表明，在三次谐波驱动条

件下，高次谐波转换效率最高，达到了 2.6×10-4，在

18 eV 光子能量附近光子通量达到 6.6×1014 photon/s，

平均功率达到 1.9 mW。2021 年，Klas 等［26］将激光二倍

频与非线性压缩技术相结合，实验装置如图 1（a）所示，

得到重复频率为 1 MHz、中心波长为 515 nm、脉冲宽度

为 18.6 fs、平均功率为 51 W 的高次谐波，在 26.5 eV
光子能量附近单阶谐波平均功率达到 12.9 mW。高

次谐波谱如 图 1（b）所 示 ，对 应 的 光 子 通 量 为 3×
1015 photon/s，转换效率为 2.5×10-4，这是目前高次谐

波输出平均功率的世界纪录。

除了对光子通量进行优化外，某些应用需要更高

的极紫外光子能量，例如极紫外光刻掩膜版缺陷检测

需要波长为 13.5 nm（光子能量为 91.5 eV）的单波长光

源，而生物成像应用需要水窗波段（2.3~4.4 nm，对应

的光子能量为 284~543 eV）光源。高次谐波截止光子

能量 Ecutoff=IP+3.17UP，其中 IP 为气体电离势，U P 为驱

动激光的有质动力势，且 U P ∝ Iλ2，其中 I为泵浦光光

强，λ为波长［38］。为了提高谐波截止能量，可以选择合

适的气体种类，同时增加驱动激光的光强和波长。

在脉冲能量一定的情况下，对驱动激光进行非线

性压缩处理，既可以提高驱动激光的峰值光强，又可以

降低其电离率，这个方法是获取高光子能量高次谐波

的有效手段。2020 年，Klas 等［39］使用两级非线性脉冲

压缩系统，将重复频率为 75 kHz、中心波长为 1030 nm、

脉宽为 30 fs、脉冲能量为 1 mJ 的激光脉冲宽度压缩至

6.7 fs，单脉冲能量减小至 400 μJ，并将其聚焦在特制

的高密度氩气靶上以产生高次谐波。当激光脉冲宽

度从 30 fs 降低到 7 fs 时，最高光子能量从 80 eV 增加

到 120 eV，其中 92 eV 光子能量附近的光子通量达到

7×109 photon/s，且平均功率为 0.1 μW、转换效率为

3.4×10-9。如果使用氖气靶，高次谐波的最高光子

图 1　使用重复频率为 1 MHz 的光纤激光器产生的最高平均功率 HHG［26］。（a）高功率 HHG 实验装置；（b）利用氪气喷嘴产生的高次

谐波谱以及各阶谐波对应的平均功率

Fig.  1　HHG with highest average power generated by fiber laser with 1 MHz repetition rate[26].  (a) Experimental device of high power 
HHG; (b) high harmonic spectrum generated using krypton gas nozzle and corresponding average power of each order harmonic
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Zhao 等［36］使用中心波长为 347 nm 的三倍频飞秒激光

脉冲驱动氙 -氩混合气体高次谐波，在 10.7 eV 光子能

量附近产生了平均功率为 1.25 mW 的单阶谐波，其转

换效率为 2.5×10-4。2019 年，Comby 等［37］对掺镱光纤

飞秒激光器的二、三、四次谐波飞秒激光脉冲驱动的高

次谐波进行了比较研究，结果表明，在三次谐波驱动条

件下，高次谐波转换效率最高，达到了 2.6×10-4，在

18 eV 光子能量附近光子通量达到 6.6×1014 photon/s，

平均功率达到 1.9 mW。2021 年，Klas 等［26］将激光二倍

频与非线性压缩技术相结合，实验装置如图 1（a）所示，

得到重复频率为 1 MHz、中心波长为 515 nm、脉冲宽度

为 18.6 fs、平均功率为 51 W 的高次谐波，在 26.5 eV
光子能量附近单阶谐波平均功率达到 12.9 mW。高

次谐波谱如 图 1（b）所 示 ，对 应 的 光 子 通 量 为 3×
1015 photon/s，转换效率为 2.5×10-4，这是目前高次谐

波输出平均功率的世界纪录。

除了对光子通量进行优化外，某些应用需要更高

的极紫外光子能量，例如极紫外光刻掩膜版缺陷检测

需要波长为 13.5 nm（光子能量为 91.5 eV）的单波长光

源，而生物成像应用需要水窗波段（2.3~4.4 nm，对应

的光子能量为 284~543 eV）光源。高次谐波截止光子

能量 Ecutoff=IP+3.17UP，其中 IP 为气体电离势，U P 为驱

动激光的有质动力势，且 U P ∝ Iλ2，其中 I为泵浦光光

强，λ为波长［38］。为了提高谐波截止能量，可以选择合

适的气体种类，同时增加驱动激光的光强和波长。

在脉冲能量一定的情况下，对驱动激光进行非线

性压缩处理，既可以提高驱动激光的峰值光强，又可以

降低其电离率，这个方法是获取高光子能量高次谐波

的有效手段。2020 年，Klas 等［39］使用两级非线性脉冲

压缩系统，将重复频率为 75 kHz、中心波长为 1030 nm、

脉宽为 30 fs、脉冲能量为 1 mJ 的激光脉冲宽度压缩至

6.7 fs，单脉冲能量减小至 400 μJ，并将其聚焦在特制

的高密度氩气靶上以产生高次谐波。当激光脉冲宽

度从 30 fs 降低到 7 fs 时，最高光子能量从 80 eV 增加

到 120 eV，其中 92 eV 光子能量附近的光子通量达到

7×109 photon/s，且平均功率为 0.1 μW、转换效率为

3.4×10-9。如果使用氖气靶，高次谐波的最高光子

图 1　使用重复频率为 1 MHz 的光纤激光器产生的最高平均功率 HHG［26］。（a）高功率 HHG 实验装置；（b）利用氪气喷嘴产生的高次

谐波谱以及各阶谐波对应的平均功率

Fig.  1　HHG with highest average power generated by fiber laser with 1 MHz repetition rate[26].  (a) Experimental device of high power 
HHG; (b) high harmonic spectrum generated using krypton gas nozzle and corresponding average power of each order harmonic
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能量将进一步提高到 160 eV，其中 92 eV 光子能量

附近的光子通量为 3×109 photon/s，转换效率约为

1.5×10-9。 2021 年，Tschernajew 等［40］将重复频率为

600 kHz、平均功率为 100 W 的 1030 nm 光纤激光器的

输出脉冲宽度压缩至 35 fs，并将剩余功率为 63 W 的

激光脉冲聚焦至氖气喷嘴中，在 90~150 eV 光子能量

范围内产生了高次谐波，其中 92 eV 光子能量附近的

光子通量达到 5×109 photon/s，且平均功率为 74 nW、

转换效率为 1.16×10-9，在 115~140 eV 光子能量范围

内光子通量达到 1×1010 photon/s（带宽为 1%）。相较

于钛蓝宝石激光器驱动的高次谐波实验（92 eV 光子

能量附近的光子通量能够到达 1×1011 photon/s）［41］，

高重复频率光纤激光器驱动的 100 eV 光子能量附近

的高次谐波的光子通量仍有较大发展空间。

值得注意的是，光参量啁啾脉冲放大（OPCPA）技

术是另一种获取短周期激光脉冲宽度的有效手段，并且

可以更有效地调控中心波长。2013 年，Demmler 等［25］

使用重复频率为 180 kHz的光纤激光器泵浦的光参量啁

啾脉冲放大系统，获得了中心波长为 918 nm、单脉冲能

量为 25 μJ、脉宽为 6.6 fs的脉冲，并将该激光脉冲聚焦在

氖气靶上，产生了光子能量超过 200 eV 的高次谐波，其

中 125 eV 光 子 能 量 附 近 的 光 子 通 量 达 到 1.3×108 
photon/s（带宽为 1%）。2021 年，Buss 等［42］使用重复频

率为 100 kHz的光纤激光器泵浦的两级 OPCPA 系统得

到了中心波长为 800 nm的激光脉冲，在氩气毛细管波导

中 38 eV 光 子 能 量 附 近 的 光 子 通 量 达 到 1.4×1012 
photon/s。此外，采用 OPCPA 技术获得的闲频光具有

载波包络相位（CEP）自稳定的特点，高重复频率、高功率

光纤激光泵浦的超宽带、少周期、CEP 稳定的 OPCPA
闲频光是产生孤立阿秒脉冲的理想驱动源［43］。

为了将高次谐波光子能量扩展到水窗波段，除了

压缩激光脉冲的脉宽外，还需要增大激光波长。基于

掺 镱 飞 秒 光 纤 激 光 脉 冲 的 非 线 性 压 缩 ，2014 年 ，

Rothhardt 等［44］利用脉宽为 7.8 fs、脉冲能量为 350 μJ、
中心波长为 1030 nm 的激光脉冲在氦气中获得了光子

能量高于 300 eV 的高次谐波。若要提高水窗波段的

光子通量，需要增大驱动激光的波长［45-46］。2021 年，

Gebhardt 等［47］利用波长为 1910 nm 的掺铥光纤激光

器，产生了脉冲能量为 450 μJ、脉宽为 100 fs 的激光脉

冲，并在充氦反谐振中空光纤中获得了最高光子能量

为 330 eV 的高次谐波，其中 300 eV 光子能量附近

的 光 子 通 量 达 到 2.8×106 photon/s，且 平 均 功 率 为

图 2　高重复频率掺铥光纤激光器产生水窗波段 HHG［47］。（a）HHG 实验装置；（b）实验采集的 HHG 谱

Fig.  2　Water window HHG generated by high-repetition-rate thulium-doped fiber laser[47].  (a) HHG experimental setup; 
(b) experimentally collected HHG spectrum

0.13 nW、转换效率为 3×10-12，实验装置和高次谐波

光谱如图 2 所示。2020 年，Pupeikis 等［48］采用光参量

啁啾脉冲放大技术得到了重复频率为 100 kHz、平均

功率为 25 W、脉宽为 16.5 fs 的 2.2 μm 波长亚双周期

脉冲，将输出激光脉冲紧聚焦至内径为 1 mm 的氦气

气盒靶中，得到了最高光子能量为 600 eV 的高次谐波

辐射。

目前毫焦量级飞秒激光的重复频率大多在数百

kHz 量级，然而光电子能谱和极紫外频率梳等应用往

往需要 MHz 量级重复频率的高次谐波。尽管基于增

强腔的高次谐波可以实现数十甚至上百 MHz 量级的

重复频率［49］，但光子晶体光纤非线性压缩的微焦飞秒

激光脉冲也可以单通驱动高次谐波，重复频率达到数

MHz 量级。2011 年，Vernaleken 等［50］在光子晶体光纤

中对高重复频率、单脉冲能量约为 2 μJ 的激光脉冲进

行非线性压缩，得到波长为 1030 nm、脉宽为 35 fs、平
均功率为 20 W 的驱动激光脉冲，并在氙气喷嘴靶中

产生了重复频率为 20.8 MHz、光子能量为 20.5 eV 的

高次谐波，这是目前单通高次谐波达到的最高重复频

率 。 为 了 提 高 驱 动 激 光 的 脉 冲 能 量 ，采 用 新 型

Kagome 光子晶体光纤（具有更低的损耗、更大的传输

带宽），适合对数微焦激光脉冲进行非线性压缩处

理［51-53］。2015 年，Hädrich 等［54］利用充氪 Kagome 光纤

进行非线性压缩，得到了能量为 7 μJ、脉宽为 31 fs的激

光脉冲，并在 27.7 eV 光子能量附近以 10.7 MHz 重复

频率获得了 1×1013 photon/s 的光子通量，转换效率为

6.7×10-7。2015 年，Emaury 等［24］在 Kagome 光纤中对

重复频率为 2.4 MHz 的碟片激光振荡器输出的脉宽

为 870 fs 的激光脉冲进行脉冲压缩处理，非线性压缩

后的激光脉冲脉宽为 108 fs，在氙气喷嘴处产生了光

子能量最高为 23 eV 的高次谐波，总光子通量达到

5×107 photon/s。
综上所述，高重复频率、高功率飞秒激光技术的

进步是高光子通量高次谐波极紫外光源技术水平不

断提升的原始动力。图 3 展示了目前主要高功率、高

重复频率高次谐波产生实验的核心技术参数，包括脉

冲能量、重复频率、光子能量、平均功率等，图 3 中的

虚线代表着高次谐波的平均功率，不同的形状代表不

同高次谐波源：气盒、气体喷嘴产生的单通高次谐波

为圆形，毛细管产生的单通高次谐波为方形。目前，

高重复频率单通高次谐波的最高平均功率达到了

12.9 mW，最高重复频率达到了 10 MHz 量级，最大光

子能量（280~530 eV）扩展到了水窗波段。表 1 具体

列出了本节中光纤激光驱动的高重复频率高次谐波

实验的主要参数，以供参考。随着飞秒激光技术的进

一步发展，高通量高次谐波极紫外光源技术有望产生

更高平均功率、更高重复频率、更大光子能量的高次

谐波源。

图 3　由最先进的光纤激光驱动产生的 HHG 的重复频率、单脉冲能量、光子能量和平均功率分布［23-24，26-27，29-30，32-37，39-40，42，44，47，50，54］

Fig.  3　Distribution of repetition rate, monopulse energy, photon energy, and average power of HHG generated by most advanced 
fiber laser driving [23-24, 26-27,29-30,32-37,39-40,42,44,47,50,54]
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0.13 nW、转换效率为 3×10-12，实验装置和高次谐波

光谱如图 2 所示。2020 年，Pupeikis 等［48］采用光参量

啁啾脉冲放大技术得到了重复频率为 100 kHz、平均

功率为 25 W、脉宽为 16.5 fs 的 2.2 μm 波长亚双周期

脉冲，将输出激光脉冲紧聚焦至内径为 1 mm 的氦气

气盒靶中，得到了最高光子能量为 600 eV 的高次谐波

辐射。

目前毫焦量级飞秒激光的重复频率大多在数百

kHz 量级，然而光电子能谱和极紫外频率梳等应用往

往需要 MHz 量级重复频率的高次谐波。尽管基于增

强腔的高次谐波可以实现数十甚至上百 MHz 量级的

重复频率［49］，但光子晶体光纤非线性压缩的微焦飞秒

激光脉冲也可以单通驱动高次谐波，重复频率达到数

MHz 量级。2011 年，Vernaleken 等［50］在光子晶体光纤

中对高重复频率、单脉冲能量约为 2 μJ 的激光脉冲进

行非线性压缩，得到波长为 1030 nm、脉宽为 35 fs、平
均功率为 20 W 的驱动激光脉冲，并在氙气喷嘴靶中

产生了重复频率为 20.8 MHz、光子能量为 20.5 eV 的

高次谐波，这是目前单通高次谐波达到的最高重复频

率 。 为 了 提 高 驱 动 激 光 的 脉 冲 能 量 ，采 用 新 型

Kagome 光子晶体光纤（具有更低的损耗、更大的传输

带宽），适合对数微焦激光脉冲进行非线性压缩处

理［51-53］。2015 年，Hädrich 等［54］利用充氪 Kagome 光纤

进行非线性压缩，得到了能量为 7 μJ、脉宽为 31 fs的激

光脉冲，并在 27.7 eV 光子能量附近以 10.7 MHz 重复

频率获得了 1×1013 photon/s 的光子通量，转换效率为

6.7×10-7。2015 年，Emaury 等［24］在 Kagome 光纤中对

重复频率为 2.4 MHz 的碟片激光振荡器输出的脉宽

为 870 fs 的激光脉冲进行脉冲压缩处理，非线性压缩

后的激光脉冲脉宽为 108 fs，在氙气喷嘴处产生了光

子能量最高为 23 eV 的高次谐波，总光子通量达到

5×107 photon/s。
综上所述，高重复频率、高功率飞秒激光技术的

进步是高光子通量高次谐波极紫外光源技术水平不

断提升的原始动力。图 3 展示了目前主要高功率、高

重复频率高次谐波产生实验的核心技术参数，包括脉

冲能量、重复频率、光子能量、平均功率等，图 3 中的

虚线代表着高次谐波的平均功率，不同的形状代表不

同高次谐波源：气盒、气体喷嘴产生的单通高次谐波

为圆形，毛细管产生的单通高次谐波为方形。目前，

高重复频率单通高次谐波的最高平均功率达到了

12.9 mW，最高重复频率达到了 10 MHz 量级，最大光

子能量（280~530 eV）扩展到了水窗波段。表 1 具体

列出了本节中光纤激光驱动的高重复频率高次谐波

实验的主要参数，以供参考。随着飞秒激光技术的进

一步发展，高通量高次谐波极紫外光源技术有望产生

更高平均功率、更高重复频率、更大光子能量的高次

谐波源。

图 3　由最先进的光纤激光驱动产生的 HHG 的重复频率、单脉冲能量、光子能量和平均功率分布［23-24，26-27，29-30，32-37，39-40，42，44，47，50，54］

Fig.  3　Distribution of repetition rate, monopulse energy, photon energy, and average power of HHG generated by most advanced 
fiber laser driving [23-24, 26-27,29-30,32-37,39-40,42,44,47,50,54]
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3　气体高次谐波的宏观传播效应与相
位匹配

制备高重复频率、高平均功率高次谐波的极紫外

光源不仅需要新一代飞秒激光器作为泵浦源，还需要

提高高次谐波产生过程中激光到极紫外辐射的能量转

换效率。提高高次谐波的转换效率可以通过多种方式

实现，一方面可以通过使用双色激光场、短波长激光驱

动等方式提高单原子响应效率［55-57］，另一方面则需要

考虑驱动激光场和高次谐波的宏观传播效应，以实现

相位匹配［58］。相比于钛蓝宝石激光器在较低重复频率

下输出的较大单脉冲能量，高重复频率飞秒光纤和固

体激光器的单脉冲能量较低但平均功率很高，在传统

松散聚焦气盒靶和毛细管靶中产生的高次谐波面临峰

值光强下降和热负载增大等问题［45］。因此，需要针对

新型高重复频率、高功率飞秒激光驱动下的高次谐波

的宏观传输效应和相位匹配进行讨论分析。

当第 q阶高次谐波光场波矢大小（kq）与基频激光

光场提供的波矢量大小（qk1，其中 k1为基频波矢大小）

达到完美相位匹配，即波矢失配量 Δk= qk1 - kq = 0
时，该阶次的高次谐波可以实现高效频率转换［59-60］。

考虑到激光的自由聚焦，波矢失配量有四个来源［61］，即

表 1　光纤激光驱动产生高重复频率 HHG 实验的主要参数

Table 1　Main parameters of generating high-repetition-rate HHG experiment generated by fiber laser driving

Driving laser parameter

Wavelength /
nm

1030

1030
1030
1030
1030

1030

1030

1030

515

347
1030
515
343
257
515

1030

1030

918

800

1030

1910

1030
1030

Average 
power /W

10
28
10
5.4
10
29

40

80

25

11

5
50
19
9.5
2

51

30

63

4.5

10

35

44

20
76

Repetition
rate /kHz

100
1000
100
100
50
50

50

600

50

120

1000

166

1000

75

600

180

100

100

98

20800
10700

Pulse 
energy /

μJ
100
28

100
54

200
580

800

130

500

92

5
300
114
57
12
51

400

105

25

100

350

450

1
7

Pulse
width /

fs

270

500
170
51
65

36

29

35

85

98
135
130
140
135
18.6

7

35

6.6

40

7.8

100

35
31

Gas target

Target 
type

Jet

Cell
Jet
Jet
Jet

Hollow
fiber

Jet

Jet

Jet

Cell

Jet

Jet

Jet

Jet

Jet
Hollow

fiber

Jet

Hollow
fiber
Jet
Jet

Gas
type

Ar
Xe
Xe
Ar
Kr
Kr

‒

Xe
Kr
Ar
Kr
Ar

Xe-Ar

Ar

Kr
Ar
Ne
Ar
Ne
Ne

Ar

Ne
He

He

Xe
Xe

Photon
energy

range /eV
15‒38
13‒18
13‒23
18‒40
25‒57
19‒62

50‒70

25‒38
27‒40
57‒71
21‒31

‒
‒

16‒52
18‒36
18‒33
24‒34
22‒31

70‒120
70‒160
66‒84

75‒150
100‒200

30‒50

120‒200
150‒350

200‒300

13‒20
21‒30

HHG parameter
Target
photon

energy /eV
‒
‒

13‒23
30.1

‒
25.3

68.6

30.1
32.5
66.2
21.7
26.7
10.7
39.7
21.7
18

24.1
26.5
92
92
71
93

125

38

120
180

300

18
27.7

Average
power /

μW
‒
‒
‒

0.2
‒

3.2

1.5

143
42
0.8
832
72

1250
0.57
80

1.9×103

3
1.29×104

0.1
0.04
3.4

0.07
2.6×10-3

8.5

0.06
9×10-3

1.3×10-4

1×10-3

51.1

Flux /
（photon/s）

‒
‒

4.5×1012

4.5×1010

‒
7.9×1011

1.4×1011

3×1013

8×1012

7.8×1010

2.4×1014

1.7×1013

7.3×1014

9×1010

2.3×1013

6.6×1014

8×1011

3×1015

7×109

3×109

3×1011

5×109

1.3×108

1.4×1012

3.1×109

3×108

2.8×106

3.5×108

1.14×1013

Ref.

［23］

［28］
［29］
［30］
［32］

［33］

［34］

［27］

［35］

［36］

［37］

［26］

［39］

［40］

［25］

［42］

［44］

［47］

［50］
［54］

Δk= Δkat + Δkel + Δk foc + Δkdip，其中 Δkat 来自中性气

体介质的材料色散，Δkel 来自电离后自由电子引入的

等离子体色散，Δk foc 来自激光焦点附近的 Gouy 相位移

动，Δkdip 来自激光光强轴向差异引入的高次谐波偶极

矩本征相位失配。

中性气体介质的材料色散是由给定压强气体中的

基频激光和第 q阶高次谐波的折射率差异引入的，其

波矢失配量可以表示为

Δkat = qP
2π
λ1

( 1 - η ) ( n1 - nq )， （1）

式中：λ1 是基频激光波长；P是中性气体的压强；η是激

光作用下的气体电离度；n1 和 nq分别为基频激光和第

q阶高次谐波光场在中性气体介质中的折射率。因为

一般气体介质中近红外、可见光波段的基频激光光场

折射率大于 1，而极紫外波段的高次谐波光场的折射

率小于 1，所以中性气体介质的材料色散引入的波矢

失配量为正值。

类似地，电离后自由电子引入的等离子体色散来

自基频激光和高次谐波光场在等离子体中的折射率差

异。对于基频激光，等离子体中的折射率变化量与自

由电子密度成正比；而对于极紫外波段的高次谐波，可

以近似认为其折射率为 1。因此等离子体色散引入的

波矢失配量为

Δkel = -qPλ1ηN atm re， （2）
式中：N atm 是标准条件下的气体原子密度；re 是经典电

子半径，其贡献值恒为负。

当自由聚焦的激光经过光束焦点时，高斯光束在

不同位置（z）处的轴向相位会发生 Gouy 相位移动，

Gouy 相移的表达式为 ϕGouy ( z )= -arctan ( z zR )，其中

zR 是激光焦点附近的瑞利长度。Gouy 相移引起基频

激光等效相速度增加，并引入恒为负值的波矢失配量，

其表达式为

Δk foc = q
dϕGouy

dz = - qzR

z2 + z2
R
。 （3）

激光光强沿轴向的分布不均匀，导致高次谐波单

原子响应量子相位差异［62］，进而引起偶极矩本征相位

失配。当激光作用于单个原子时，光电离产生的自由

电子在光场中加速并积累一定的相位［63］，近似表示为

Φ s( l ) = α s( l ) I ( z )+ ts( l )(qω- Ip

ℏ )+ γ s( l )

I ( z ) (qω- Ip

ℏ ) 2

，其

中，相位系数 α s = 0、α1=-0.16α0λ3
1/（mec3），α0 为精细

结构常数，me 为电子质量，c为光速，s 和 l 分别表示高

次谐波电子运动的短轨迹和长轨迹，ts( l ) 为近似的电子

返回时间，ω为基频光频率，ℏ 为普朗克常数，I（z）为驱

动光沿传播方向变化的光强，Ip 为原子电离势，系数因

子 γs=0.22cme/（α0λ1）、γl=-0.19cme/（α0λ1）。在余弦

波形激光场的半周期内，以能产生最大光子能量电子

的电离时刻为界，先发生电离的电子轨迹被称为长轨

迹，后者被称为短轨迹，该命名反映了电子的偏移时间

和其在光场中积累的相位不同［62，64］。对于高斯光束，

偶极矩本征相位失配导致的波矢失配量为

Δkdip = ∂Φ s( l )

∂I
∂I
∂z = - 2zβ s( l ) ( z )

z2 + z2
R

， （4）

式中：I是驱动光光强；β s( l ) ( z )= α s( l ) I ( z )- γ s( l )

I ( z ) (qω-

Ip

ℏ ) 2

< 0。当 z< 0时 Δkdip 值为负，反之为正。

故斯光束在自由聚焦条件下的总波矢失配量可表

示为

Δk= qP é
ë
êêêê

2π
λ1

( 1 - η ) ( n1 - nq )- λ1ηN atm re
ù
û
úúúú-

qzR

z2 + z2
R

- 2zβ s( l ) ( z )
z2 + z2

R
。 （5）

通过控制气体介质的电离程度和使用松散聚焦来

增大瑞利长度、减小 Gouy 相移，是实现高次谐波相位

匹配的有效方法。在松散聚焦的情况下，决定相位匹

配条件的关键因素是气体介质的电离度，本课题组估

算了任意光子能量的高次谐波辐射能够实现相位匹配

的气体电离度范围。首先，激光光强的最小值由以该

光子能量作为截止能量的有质动力势决定，在给定激

光波长和脉宽条件下，根据各种光电离理论模型计算

气体介质电离度的下限（ηmin）。图 4（a）中的虚线展示

了对于不同气体，在不同波长和不同脉宽的激光脉冲

作用下，不同光子能量的高次谐波辐射实现相位匹配

所需要的最小气体电离度，其中激光电离率的计算采

用了 Yudin 等［65］提出的隧穿电离模型。气体最大电离

度（ηmax）即相位匹配宏观临界电离度［66］可以通过设定

式（5）左侧和右侧第二、三项为零得到

ηmax ={ }λ2
1N atm re [ ]2π ( n1 - nq ) + 1

-1

。 （6）

图 4（a）中的实线展示了在不同激光波长条件下，

各种光子能量高次谐波辐射实现相位匹配所容许的最

大气体电离度 ηmax。对于第 q阶高次谐波，只有实际气

体电离度（ηq）满足 ηmin < ηq < ηmax 时，才有可能实现相

位匹配和高次谐波的高效率产生和转换。图 4（a）中

不同灰度的阴影区域对应不同气体在不同波长、脉宽

的泵浦光作用下的相位匹配有效电离区间。当 ηmin =
ηmax 时，能够实现相位匹配的高次谐波的光子能量达

到最大值（EPM max），不同条件下的 EPM max 已在图 4（a）中

用星形符号标记。

图 4（a）说明，在一定激光条件下，能实现相位匹

配的最大光子能量和气体种类有关，一般气体原子的

电离势越大，实现相位匹配的最大光子能量 EPM max 也

越大。对于 1030 nm 波长、40 fs 脉宽飞秒激光驱动的

高次谐波，实现相位匹配的最大光子能量在氪气中高

于 40 eV，在氩气中高于 50 eV，而在氖气中最高可以
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Δk= Δkat + Δkel + Δk foc + Δkdip，其中 Δkat 来自中性气

体介质的材料色散，Δkel 来自电离后自由电子引入的

等离子体色散，Δk foc 来自激光焦点附近的 Gouy 相位移

动，Δkdip 来自激光光强轴向差异引入的高次谐波偶极

矩本征相位失配。

中性气体介质的材料色散是由给定压强气体中的

基频激光和第 q阶高次谐波的折射率差异引入的，其

波矢失配量可以表示为

Δkat = qP
2π
λ1

( 1 - η ) ( n1 - nq )， （1）

式中：λ1 是基频激光波长；P是中性气体的压强；η是激

光作用下的气体电离度；n1 和 nq分别为基频激光和第

q阶高次谐波光场在中性气体介质中的折射率。因为

一般气体介质中近红外、可见光波段的基频激光光场

折射率大于 1，而极紫外波段的高次谐波光场的折射

率小于 1，所以中性气体介质的材料色散引入的波矢

失配量为正值。

类似地，电离后自由电子引入的等离子体色散来

自基频激光和高次谐波光场在等离子体中的折射率差

异。对于基频激光，等离子体中的折射率变化量与自

由电子密度成正比；而对于极紫外波段的高次谐波，可

以近似认为其折射率为 1。因此等离子体色散引入的

波矢失配量为

Δkel = -qPλ1ηN atm re， （2）
式中：N atm 是标准条件下的气体原子密度；re 是经典电

子半径，其贡献值恒为负。

当自由聚焦的激光经过光束焦点时，高斯光束在

不同位置（z）处的轴向相位会发生 Gouy 相位移动，

Gouy 相移的表达式为 ϕGouy ( z )= -arctan ( z zR )，其中

zR 是激光焦点附近的瑞利长度。Gouy 相移引起基频

激光等效相速度增加，并引入恒为负值的波矢失配量，

其表达式为

Δk foc = q
dϕGouy

dz = - qzR

z2 + z2
R
。 （3）

激光光强沿轴向的分布不均匀，导致高次谐波单

原子响应量子相位差异［62］，进而引起偶极矩本征相位

失配。当激光作用于单个原子时，光电离产生的自由

电子在光场中加速并积累一定的相位［63］，近似表示为

Φ s( l ) = α s( l ) I ( z )+ ts( l )(qω- Ip

ℏ )+ γ s( l )

I ( z ) (qω- Ip

ℏ ) 2

，其

中，相位系数 α s = 0、α1=-0.16α0λ3
1/（mec3），α0 为精细

结构常数，me 为电子质量，c为光速，s 和 l 分别表示高

次谐波电子运动的短轨迹和长轨迹，ts( l ) 为近似的电子

返回时间，ω为基频光频率，ℏ 为普朗克常数，I（z）为驱

动光沿传播方向变化的光强，Ip 为原子电离势，系数因

子 γs=0.22cme/（α0λ1）、γl=-0.19cme/（α0λ1）。在余弦

波形激光场的半周期内，以能产生最大光子能量电子

的电离时刻为界，先发生电离的电子轨迹被称为长轨

迹，后者被称为短轨迹，该命名反映了电子的偏移时间

和其在光场中积累的相位不同［62，64］。对于高斯光束，

偶极矩本征相位失配导致的波矢失配量为

Δkdip = ∂Φ s( l )

∂I
∂I
∂z = - 2zβ s( l ) ( z )

z2 + z2
R

， （4）

式中：I是驱动光光强；β s( l ) ( z )= α s( l ) I ( z )- γ s( l )

I ( z ) (qω-

Ip

ℏ ) 2

< 0。当 z< 0时 Δkdip 值为负，反之为正。

故斯光束在自由聚焦条件下的总波矢失配量可表

示为

Δk= qP é
ë
êêêê

2π
λ1

( 1 - η ) ( n1 - nq )- λ1ηN atm re
ù
û
úúúú-

qzR

z2 + z2
R

- 2zβ s( l ) ( z )
z2 + z2

R
。 （5）

通过控制气体介质的电离程度和使用松散聚焦来

增大瑞利长度、减小 Gouy 相移，是实现高次谐波相位

匹配的有效方法。在松散聚焦的情况下，决定相位匹

配条件的关键因素是气体介质的电离度，本课题组估

算了任意光子能量的高次谐波辐射能够实现相位匹配

的气体电离度范围。首先，激光光强的最小值由以该

光子能量作为截止能量的有质动力势决定，在给定激

光波长和脉宽条件下，根据各种光电离理论模型计算

气体介质电离度的下限（ηmin）。图 4（a）中的虚线展示

了对于不同气体，在不同波长和不同脉宽的激光脉冲

作用下，不同光子能量的高次谐波辐射实现相位匹配

所需要的最小气体电离度，其中激光电离率的计算采

用了 Yudin 等［65］提出的隧穿电离模型。气体最大电离

度（ηmax）即相位匹配宏观临界电离度［66］可以通过设定

式（5）左侧和右侧第二、三项为零得到

ηmax ={ }λ2
1N atm re [ ]2π ( n1 - nq ) + 1

-1

。 （6）

图 4（a）中的实线展示了在不同激光波长条件下，

各种光子能量高次谐波辐射实现相位匹配所容许的最

大气体电离度 ηmax。对于第 q阶高次谐波，只有实际气

体电离度（ηq）满足 ηmin < ηq < ηmax 时，才有可能实现相

位匹配和高次谐波的高效率产生和转换。图 4（a）中

不同灰度的阴影区域对应不同气体在不同波长、脉宽

的泵浦光作用下的相位匹配有效电离区间。当 ηmin =
ηmax 时，能够实现相位匹配的高次谐波的光子能量达

到最大值（EPM max），不同条件下的 EPM max 已在图 4（a）中

用星形符号标记。

图 4（a）说明，在一定激光条件下，能实现相位匹

配的最大光子能量和气体种类有关，一般气体原子的

电离势越大，实现相位匹配的最大光子能量 EPM max 也

越大。对于 1030 nm 波长、40 fs 脉宽飞秒激光驱动的

高次谐波，实现相位匹配的最大光子能量在氪气中高

于 40 eV，在氩气中高于 50 eV，而在氖气中最高可以
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达到 120 eV。与此同时，气体电离势的提高使得总体

电离率显著下降。

为了获得更高光子能量的高次谐波，增大基频激

光波长是一种有效手段［66-67］。虽然最大气体电离度

ηmax 会随着激光波长的增大而减小［式（6）］，但是由于

最小激光光强与波长的平方成反比，且在脉宽周期数

一定的情况下，最小气体电离度 ηmin 的下降更快，故实

现相位匹配的最大光子能量显著提高。如图 4（a）所

示，当激光波长从 1030 nm 提高到 1500 nm 且保持光

学周期不变时，氩气中实现相位匹配的最大光子能量

从 56 eV 增大到了 92 eV。图 4（b）直接给出了在给定

光学周期（12 个周期）的条件下，三种非线性介质（氩

气、氖气、氦气）中实现相位匹配的最大光子能量和激

光波长之间的关系。在相同介质中，要实现特定谐波

的相位匹配［图 4（b）斜线阴影部分］，激光波长必须大

于某个临界值。例如使用波长在 1.5 μm 以上的激光，

在三种气体中都可以实现 13.5 nm 波长高次谐波的相

位匹配，而实现水窗波段高次谐波的相位匹配不仅需

要氦、氖等高电离势气体介质，还需要激光波长至少为

2 μm。需要注意的是，高次谐波单原子响应效率随激

光波长的增大而显著降低［68］，因此针对光子能量较低

的应用需求，选用短波长激光可以提升转换效率［26，57］。

减小激光脉冲宽度是获得更高光子能量高次谐波

的另一种有效手段。在相同截止光强的情况下，减小激

光脉宽可以显著降低最小气体电离度 ηmin，进而提高最

大光子能量［69］。如图 4（a）所示，波长为 1030 nm 的激光

在氩气中产生特定的高次谐波时 ηmax有确定值，而 ηmin 依

赖于脉冲宽度。基于 7 fs激光脉宽计算得到的 ηmin 显著

低于脉宽为 40 fs时的 ηmin，相应的实现相位匹配的最大

光子能量从 56 eV增大到了 72 eV。如图 4（c）所示，在三

种气体（He、Ne、Ar）介质中，实现相位匹配的最大光子

能量随激光脉宽的减小而增大，因此在激光波长一定的

情况下，对飞秒激光脉冲进行非线性压缩有利于获得高

光子能量的辐射。例如对于 1030 nm 激光波长，当脉宽

压缩至 7 fs以下时在氩气中也能实现波长为 13.5 nm 的

极紫外高次谐波的高通量辐射［39］。此外，在一定 ηmax 条

件下，减小脉宽可以增大容许的峰值光强，增强高次谐

波的单原子响应可以提升转换效率［65］。

图 4　相位匹配区间。（a）在不同波长(λ)和脉宽（τ）泵浦光的驱动下，Kr、Ar和 Ne 气体中满足相位匹配的最小电离度（虚线）和最大电

离度（实线）随光子能量的变化；（b）Ar、Ne 和 He 气体中的 EPM max 随泵浦光波长变化的理论预测结果；（c）在波长为 1030 nm 的

泵浦光的驱动下，Ar、Ne 和 He气体中的 EPM max 随泵浦光脉宽的变化

Fig.  4　Phase matching regions.  (a) Minimum ionization degree (dash line) and maximum ionization degree (solid line) satisfying phase 
matching in Kr, Ar, and Ne gases versus photon energy driven by pump light with different wavelengths (λ) and pulse widths 
(τ); (b) theoretically predicted EPM max in Ar, Ne, and He gases versus pump laser wavelength; (c) EPM max in Ar, Ne, and He 

gases versus pump laser pulse width driven by 1030 nm pump light

前文都是基于激光自由聚焦于气体盒或气体喷嘴

靶的设计展开的讨论，为了实现长距离传输激光相位

匹配，基于充气毛细管波导的相位匹配技术可以实现

高光子能量高次谐波的高效率产生［60-61，70］。在毛细管

波导中，激光光强近似不变且不存在 Gouy 相移，式（5）
右侧后两项不再适用，但是需要考虑波导中模式色散

的影响［60］。中空波导色散引起的波矢失配量 Δkwg =

-q
u2
nm λ1

4πa2 ，其中 a是波导半径，unm是传播模式的常数因

子，对应第 n-1 阶贝塞尔函数的第 m个零解，一阶模

态 u11=2.4。因此，波导中总波矢失配量为

Δk= qP é
ë
êêêê

2π
λ1

( 1 - η ) ( n1 - nq )- λ1ηN atm re
ù
û
úúúú- q

u2
nm λ1

4πa2 。

（7）
实验时可以通过控制波导内部的气压和电离度来

补偿波导色散引起的负失配量，实现长距离相位匹配，

提高低重复频率激光驱动的高次谐波转换效率［45］。在

气体高电离区间（在该区间调整全局参数无法对介质

色散进行有效补偿），前人采用准相位匹配技术在波导

中得到了高效率高次谐波。准相位匹配技术的目的并

不是实现高次谐波信号与基频光在整个介质中的相位

匹配，而是周期性地调节每个相干长度中的波矢失配，

防止高次谐波在介质传播距离内发生大幅度的相干相

消。采用内径周期性变化的中空波导或者喷嘴阵列改

变光束传播方向上的气体密度等方式，可将水窗波段

的高次谐波转换效率提高 2~5 倍［71-73］；采用反向传播

光束在毛细管波导内形成相位调制光栅，可提高气体

高次谐波的最大光子能量，并将同一阶次的谐波强度

提升 2 个数量级［74］。然而随着驱动激光重复频率和平

均功率的不断提高，工程上需要解决毛细管波导的散

热和损伤抑制问题。

式（5）、（6）描述的是无吸收气体介质中的宏观传

播相位匹配情况，然而实际的极紫外波段高次谐波在

气体介质中有强烈的自吸收效应，且会影响高次谐波

的宏观传播过程［75-76］。高次谐波的自吸收效应与气体

种类、密度有关，可以定义第 q阶谐波在气体中的特征

吸收长度（Labs）为

L abs = 1
σ abs ρ

= 1
σ absPN atm

， （8）

式中：σabs 为第 q阶高次谐波的光子吸收截面，σ abs =
2re λq f2 ( λq )，其中 f2（·）是特定原子对谐波的散射因子

的虚部，λq为第 q阶的谐波波长；ρ为气体密度。根据

式（8）计算得到在氪气和氩气中 1030 nm 泵浦光的第

25 阶谐波（H25，光子能量为 30 eV）和第 35 阶谐波

（H35，光子能量为 42 eV）以及在氖气中第 75 阶谐波

（H75，光子能量为 90 eV）和第 95 阶谐波（H95，光子能

量为 114 eV）的吸收长度随气压的变化［图 5（a）］，在

特定气压条件下高次谐波光子能量越高吸收长度越

大［77］，在特定光子能量条件下吸收长度与气压成反比。

研究高次谐波的宏观传播效应需要同时考虑相位

匹配和自吸收效应，其中相位匹配由波矢失配量的倒数

即相干长度［L coh =( Δk )-1］来表示，自吸收效应由吸收

长度 L abs 表示。1999 年，Constant等［75］提出了宏观传输

效应的一维模型：长度为Lmed的气体介质中第 q阶高次谐

波的强度取决于光轴上所有单原子辐射场的相干叠加，

即 Sq ∝
|

|
||||∫

0

Lmed

Aq ( z ) exp [ i ( Δk+ iα abs ) ( Lmed - z )] dz
|

|
||||

2

，其

中 Aq是单原子响应振幅［78］，吸收系数 α abs = 1 ( )2L abs 。

假设 Aq 沿传播方向近似恒定，高次谐波总强度可表

示为

Sq ∝ P 2A 2
q

4L 2
abs

1 + 4π2( )L 2
abs L 2

coh

é

ë
ê
êê
ê1 + exp ( - Lmed

L abs )- 2cos ( πLmed

L coh ) exp ( - Lmed

2L abs ) ùûúúúú。 （9）

图 5　自吸收效应的影响。（a）HHG吸收长度随气压的变化（泵浦光波长为 1030 nm）；（b）在不同L coh/L abs下，Sq Sqmax 随Lmed L abs的变化

Fig.  5　Influence of self-absorption.  (a) Variation of absorption length of HHG with gas pressure (pump laser wavelength of 1030 nm);
(b) Sq Sqmax versus Lmed L abs under different L coh/L abs
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图 5　自吸收效应的影响。（a）HHG吸收长度随气压的变化（泵浦光波长为 1030 nm）；（b）在不同L coh/L abs下，Sq Sqmax 随Lmed L abs的变化

Fig.  5　Influence of self-absorption.  (a) Variation of absorption length of HHG with gas pressure (pump laser wavelength of 1030 nm);
(b) Sq Sqmax versus Lmed L abs under different L coh/L abs
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在理想情况下 Δk→ 0，相干长度 L coh ≫ L abs 且第 q
阶高次谐波的转换效率最高，此时可以得到最大总强

度（Sqmax），进而可以根据式（9）对不同介质长度、吸收

长度、相干长度下的高次谐波总强度进行计算，并以

Sqmax 为基准进行归一化。根据式（9）可知，高次谐波总

强度 Sq 随相对介质长度 Lmed L abs 的增大逐渐达到饱

和，饱和极限值取决于 L coh，如图 5（b）所示。当满足

L coh > 5L abs 和 Lmed > 3L abs 两个条件时，Sq 达到理想极

限 Sqmax 的一半，可以认为高次谐波实现了有效相位

匹配。

基于波矢失配和自吸收效应的高次谐波宏观传输

效应的分析，以钛蓝宝石激光器为基础的高转换效率

高次谐波实验取得了成功，并取得一定的经验（对大能

量激光脉冲进行松散聚焦处理或者将其耦合进毛细管

波导，可以提高转换效率）。然而，由于高平均功率、相

对较小脉冲能量的飞秒光纤或碟片激光在高次谐波实

验中的广泛应用，研究者们需要适当提高聚焦数值孔

径（NA），并探究相对紧聚焦条件下的宏观传播效应

和相位匹配，这对于提高高次谐波转换效率十分

重要［32，79］。

Heyl 等［80，82］和 Rothhardt 等［81］总结了在不同聚焦

条件下，维持确定高次谐波转换效率的关键参数标度

律，如表 2 所示。假设紧聚焦数值孔径提高 ς倍，激光

波长和脉宽保持不变，为了维持光电离和产生高次谐

波所需的确定激光光强，在松散聚焦和紧聚焦情况下

输入的激光脉冲能量之比为 ς 2，焦斑直径 dmed 之比为

ς，瑞利长度之比为 ς2，相应地，气体介质长度 Lmed之比

也应当为 ς2。另外，高次谐波总能量 E h 还与相互作用

的原子数量呈正相关［28，81］。为了保证参与产生高次谐

波的原子总数不变，在介质长度缩小到原来的 1/ς2 的

情况下，气体密度必须相应增大 ς2倍。因此在紧聚焦

条件下，需要增大气体介质的压强以保证高次谐波的

转换效率不变［27，83］。

结合上述标度律和有效相位匹配条件，分析高

重复频率、高功率飞秒光纤激光器驱动下的高次谐

波的宏观传播效应。 Hädrich 等［34］使用重复频率为

600 kHz、中心波长为 1030 nm、脉宽为 30 fs、单脉冲能

量范围为 130~150 μJ 的激光，在氪气和氙气中实现了

光子能量在 30 eV 以上的高次谐波的有效相位匹配。

针对该实验参数［峰值光强为 8.8×1013 W/cm2，焦斑

半径（w 0）为 45 μm，介质长度 Lmed 为 600 μm］，根据

式（9）计算得到，氪气中 H25（光子能量为 30 eV）和

H33（光子能量为 40 eV）的相干长度（虚线）和短轨迹

归一化强度 Sq Sqmax（实线）随气压变化的规律，如图 6
所示。图 6中的竖虚线为 0.11 bar气压（1 bar=105 Pa），

计算使用的参数均与参考文献［34］相似。当气压为

0.11 bar 时，H25 的吸收长度为 221 μm，相干长度约为

5L abs，介质长度为 2.7Labs，接近有效相位匹配的条件；

而 H33 的吸收长度为 743 μm，相干长度约为 3L abs，介

质长度为 0.8Labs，未实现有效相位匹配。因此文献

［34］所述实验中的 H33 显著弱于 H25。

当以波长为 13.5 nm 的极紫外辐射为优化目标

时，文献［39］使用重复频率为 75 kHz、波长为 1030 nm、

脉宽为 7 fs、单脉冲能量为 400 μJ 的激光，在氖气介质

中产生了高次谐波。实验中将激光聚焦至 150 μm 长

的氖气气体靶中，其焦斑半径为 37.5 μm，当相互作用

区域的气压在 2.6 bar 左右时，波长为 13.5 nm 的高次

表 2　松散聚焦和紧聚焦结构中的重要物理量标度律［80-82］

Table 2　Scaling laws of important parameters between loose 
and tight focusing regimes[80-82]

Parameter
Gas density

Medium length
Medium diameter

Driving laser energy
Harmonic energy

Conversion efficiency

Loose focusing
ρ

Lmed

dmed

Ein

Eh

Гh

Tight focusing
ς2ρ

Lmed/ς2

dmed/ς
Ein/ς2

Eh/ς2

Гh

图 6　Sq Sqmax 和 L coh 随气压的变化。（a）H25；（b）H33
Fig.  6　Sq Sqmax and L coh versus gas pressure.  (a) H25; (b) H33

谐波的强度达到最大值。根据该实验参数计算波长为

13.5 nm 高次谐波的相干长度和归一化强度 Sq Sqmax，

如图 7（a）所示，激光焦点处的光强为 5×1014 W/cm2，

在焦点前 0.48zR 位置处基本复现了实验中波长为

13.5 nm 的高次谐波的强度（实线）随气压的变化情况。

气压为 2.6 bar 时，吸收长度为 32 μm，相干长度约为

14L abs（虚线），介质长度约为 5L abs，因此高次谐波在介

质中实现了有效相位匹配，且强度达到最大值。

根据高次谐波转换效率不变的标度律，在保持光

强不变的情况下将焦斑尺寸扩大为原来的 10 倍，输入

的激光单脉冲能量为几十毫焦，介质长度相应扩大

100 倍，则在气压降低到 26 mbar 时，波长为 13.5 nm 的

谐波信号强度也能达到最大值。如图 7（b）所示，在

光强和介质位置不变的情况下，吸收长度在气压为

26 mbar 处增大至 3.2 mm，相干长度也扩展到了原来

的 100 倍，此时介质长度、吸收长度和相干长度间的相

对关系未发生变化，宏观传播效应对高次谐波的影响

尺度不变，高次谐波强度正比于激光的输入能量，其转

换效率在焦距变化前后可以维持相近水平。对上述缩

放后的关键参数与目前波长为 13.5 nm 的高次谐波转

换效率最高的钛蓝宝石激光器的实验参数［84］（泵浦光

单脉冲能量为 50 mJ，焦斑尺寸为 180 μm，氖气气盒长

度为 40 cm，气压为 13 mbar）进行比较，比例关系基本

吻合，说明文献［39］实验中波长为 13.5 nm 的高次谐

波的转换效率已接近自由聚焦的最优值。

4　高功率高次谐波极紫外光源的相干
成像应用

极紫外高次谐波具有良好的相干性，适合作为相

干衍射成像的光源。一方面，极紫外、软 X 射线波段的

高次谐波在对样本进行成像时不会造成损伤，并且其

短波长能满足高横向分辨率的需求；另一方面，高次谐

波相比 X 射线同步辐射源有着尺寸和造价上的优势，

有望实现相干衍射成像实验装置的小型化和平台化。

当前，基于高次谐波极紫外光源的成像技术主要包括：

相 干 衍 射 成 像（CDI）技 术 、傅 里 叶 变 换 全 息 成 像

（FTH）技术、叠层扫描成像（Ptychography）技术，以及

极紫外相干断层扫描（ECT）技术等。

CDI 也叫无透镜成像，是一种通过在相干光束照

明的物体后方放置探测器记录散射和衍射光强，从而

获取待测物体结构信息的技术，如图 8（a）所示。相干

衍射成像技术的优点在于不使用透镜等成像元件，避

免了光学元件相差，解决了成像光学元件难以获取 X
射线和极紫外等特殊波段的问题。由于探测器仅能获

取散射和衍射光的光强信息，必须对相位进行恢复。

1982 年，Fienup［85］根据坐标空间和角谱空间的傅里叶

变换共轭关系，提出了一种基于远场角谱空间实测的

光强信息以及近场坐标空间已知的先验信息，迭代施

加坐标空间和角谱空间约束的相位恢复算法（图 9），

用以处理相干衍射成像技术的标准数据。图 9 中 FT
表示傅里叶变换，FT-1表示傅里叶逆变换。

相干衍射成像的分辨率（Δr1）取决于阿贝极限［86］：

Δr1 ≥ 0.61 λ
NA

。 （10）

光源波长越短，数值孔径NA越大，理论上能够达

到的分辨率越小，且数值孔径受限于探测器的几何尺

寸和有限的光强与噪声的比值。相干衍射成像需要进

行过采样以恢复样品图像，过采样的程度采用过采样

率表达，将过采样率（Os）定义为衍射图谱中的散斑间

隔 Δx［Δx= λz i

a′
，其中 a′为样本大小（在叠层扫描成像

技术中表示光束大小），zi为像距］与像素大小的比值，

即散斑占用的像素个数为

O s = Δx
p s

= z i λ
p sa′

， （11）

图 7　按标度律调整关键参数，在 Ne 介质中产生的波长为 13.5 nm HHG 的 L coh（虚线）与 Sq/Sqmax（实线）随气压的变化。（a）w0=
37.5 μm，Lmed=150 μm；（b）w0=375.0 μm，Lmed=15 μm

Fig.  7　L coh (dash line) and Sq/Sqmax (solid line) of HHG with wavelength of 13.5 nm generated in Ne medium  versus gas pressure after 
key parameters is adjusted according to scaling law.  (a) w0=37.5 μm，Lmed=150 μm; (b) w0=375.0 μm，Lmed=15 μm
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谐波的强度达到最大值。根据该实验参数计算波长为

13.5 nm 高次谐波的相干长度和归一化强度 Sq Sqmax，

如图 7（a）所示，激光焦点处的光强为 5×1014 W/cm2，

在焦点前 0.48zR 位置处基本复现了实验中波长为

13.5 nm 的高次谐波的强度（实线）随气压的变化情况。
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14L abs（虚线），介质长度约为 5L abs，因此高次谐波在介

质中实现了有效相位匹配，且强度达到最大值。
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的激光单脉冲能量为几十毫焦，介质长度相应扩大
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放后的关键参数与目前波长为 13.5 nm 的高次谐波转

换效率最高的钛蓝宝石激光器的实验参数［84］（泵浦光

单脉冲能量为 50 mJ，焦斑尺寸为 180 μm，氖气气盒长

度为 40 cm，气压为 13 mbar）进行比较，比例关系基本

吻合，说明文献［39］实验中波长为 13.5 nm 的高次谐

波的转换效率已接近自由聚焦的最优值。

4　高功率高次谐波极紫外光源的相干
成像应用
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高次谐波在对样本进行成像时不会造成损伤，并且其

短波长能满足高横向分辨率的需求；另一方面，高次谐

波相比 X 射线同步辐射源有着尺寸和造价上的优势，

有望实现相干衍射成像实验装置的小型化和平台化。

当前，基于高次谐波极紫外光源的成像技术主要包括：

相 干 衍 射 成 像（CDI）技 术 、傅 里 叶 变 换 全 息 成 像

（FTH）技术、叠层扫描成像（Ptychography）技术，以及

极紫外相干断层扫描（ECT）技术等。

CDI 也叫无透镜成像，是一种通过在相干光束照

明的物体后方放置探测器记录散射和衍射光强，从而

获取待测物体结构信息的技术，如图 8（a）所示。相干

衍射成像技术的优点在于不使用透镜等成像元件，避

免了光学元件相差，解决了成像光学元件难以获取 X
射线和极紫外等特殊波段的问题。由于探测器仅能获

取散射和衍射光的光强信息，必须对相位进行恢复。

1982 年，Fienup［85］根据坐标空间和角谱空间的傅里叶

变换共轭关系，提出了一种基于远场角谱空间实测的

光强信息以及近场坐标空间已知的先验信息，迭代施

加坐标空间和角谱空间约束的相位恢复算法（图 9），

用以处理相干衍射成像技术的标准数据。图 9 中 FT
表示傅里叶变换，FT-1表示傅里叶逆变换。

相干衍射成像的分辨率（Δr1）取决于阿贝极限［86］：

Δr1 ≥ 0.61 λ
NA

。 （10）

光源波长越短，数值孔径NA越大，理论上能够达

到的分辨率越小，且数值孔径受限于探测器的几何尺

寸和有限的光强与噪声的比值。相干衍射成像需要进

行过采样以恢复样品图像，过采样的程度采用过采样

率表达，将过采样率（Os）定义为衍射图谱中的散斑间

隔 Δx［Δx= λz i

a′
，其中 a′为样本大小（在叠层扫描成像

技术中表示光束大小），zi为像距］与像素大小的比值，

即散斑占用的像素个数为

O s = Δx
p s

= z i λ
p sa′

， （11）

图 7　按标度律调整关键参数，在 Ne 介质中产生的波长为 13.5 nm HHG 的 L coh（虚线）与 Sq/Sqmax（实线）随气压的变化。（a）w0=
37.5 μm，Lmed=150 μm；（b）w0=375.0 μm，Lmed=15 μm

Fig.  7　L coh (dash line) and Sq/Sqmax (solid line) of HHG with wavelength of 13.5 nm generated in Ne medium  versus gas pressure after 
key parameters is adjusted according to scaling law.  (a) w0=37.5 μm，Lmed=150 μm; (b) w0=375.0 μm，Lmed=15 μm
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式中：ps 表示相机单个像素的大小。过采样过程意味

着需要对样品周围的无密度区域进行照明，因此相干

衍射成像的分辨率不仅受限于阿贝极限，还受限于光

源的相干性，入射光束的相干长度应大于样品的尺寸

与无密度区域尺寸的总和。光源相干性越好，光谱带

宽越小，分辨能力越强。相干衍射成像所能达到的最

小空间分辨率（Δr2）为

Δr2 ≥ O sa′Δλ
λ

= z i Δλ
p s

， （12）

式中：Δλ λ代表相对光谱带宽［87］。从式（11）和式（12）
可以看出，非理想单色光的光源会导致衍射散斑在相

机上发生缩放，缩放后的散斑小于相机像素大小。为

了实现稳定可靠的图像重建，过采样率必须大于 2，即
像素大小应小于衍射图谱斑点距离的一半。相干衍射

成像的分辨率同时受限于阿贝极限和光源的相干性，

基于式（10）、（12）的计算结果中的较大值决定了相干

衍射成像的分辨能力的上限。

2007 年，美国科罗拉多大学首次将高次谐波极紫

图 8　相干衍射成像的不同模式。（a）传统 CDI；（b）FTH；（c）叠层扫描 CDI
Fig.  8　Different modes of coherent diffraction imaging.  (a) Traditional CDI; (b) FTH; (c) ptychographic CDI

图 9　相位恢复算法示意图

Fig.  9　Schematic of phase retrieval algorithm

外光源用于相干衍射成像。飞秒激光在充氩空芯波导

中产生了宽谱极紫外辐射，采用多层膜带通反射镜选

择的 29 nm 波长激光，照射具有“J”形孔洞的碳膜样

品，利用远场大幅面相机采集衍射光并进行相位恢复，

重构得出 214 nm 分辨率的图像［88］。为了进一步提高

分辨率，2016 年，Tadesse 等［89］使用飞秒光纤激光器产

生了中心波长为 18 nm、相对光谱带宽为 1/200 的高次

谐波光源，结合接近 0.7 的成像数值孔径，使图像的最

高分辨率达到了 13.6 nm。

透射式光路的高次谐波相干衍射成像无法应用于

厚度大于光源吸收长度的样本以及具有基底的表面结

构。2012 年，Gardner 等［90］提出了反射式光路以进行

高次谐波相干衍射成像，并在算法中加入坐标变换，对

离轴的反射光路进行修正。该设计思路随后被应用于

纳 米 表 面 结 构 的 成 像 和 缺 陷 检 测 中 。 2016 年 ，

Shanblatt 等［91］使用波长为 29.1 nm 的单阶次高次谐

波，实现了镶嵌在二氧化硅中的铜纳米表面结构和

100 nm 厚铝膜掩盖下的铜纳米线的相干衍射成像测

量。高次谐波相干衍射成像也可应用于生物医学领

域。2014 年，Zürch 等［92］使用波长为 38 nm 的高次谐波

光源，对镀金硅胶载玻片上未标记、未染色的乳腺癌细

胞进行反射式相干衍射成像，实现了癌细胞的分型。

高次谐波的转换效率和输出平均功率相对较低，

这是影响相干衍射成像效率的重要因素。提高高次谐

波转换效率可以实现不可重复物理过程的单发成像。

2009 年，Ravasio 等［93］使用单脉冲能量为 35 mJ 的飞秒

激光脉冲，利用焦距为 5.5 m 的长焦透镜将其松散聚

焦于尺寸为 10 cm、气压为 2 mbar 的充氩气盒中，产生

了单脉冲能量为 0.6 μJ、高亮度、小发散角（500 μrad）
的高次谐波光源，实现了样品的单发相干衍射成像。

另外一种增加有效的可利用的光子数量的方式是用宽

谱高次谐波取代选频后的准单色光作为照明光源。

2020 年，Huijts 等［94］提出了一种对宽带光源衍射图案

进行相位检索的矩阵反演算法，在传统的相位检索算

法运行前对图案进行数值单色化处理，最终实现宽带

衍射图案的重构。

相干衍射成像的广泛应用受限于两个技术瓶颈：

1） 相位恢复算法的时间成本高、计算量大，而且测得

的衍射图案的信噪比和过采样率也会影响收敛速度；

2） 测量单幅远场衍射光强分布仅能获取有限尺寸的

孤立样品信息。

为了降低相位恢复算法对成像技术的影响，并提

高成像鲁棒性，可以在待测物旁引入已知强度和相

位、并与待测物散射光相互干涉的参考光，这样原光

场的相位信息可以不借助迭代重构算法而直接从干

涉图样中获取，这种方法叫作 FTH 技术［95］，如图 8（b）
所示。2009 年，Sandberg 等［96］首次使用 29 nm 波长的

高次谐波极紫外光源照明待测物及其周围 5 个直径

为（125±6）nm 的透射孔，实现了分辨率达到 89 nm 的

傅里叶变换全息成像，且将曝光时间从传统相干衍射

成像的 1 h 缩短到傅里叶变换全息成像的 30 s。为了

提高成像分辨率，需要对引入参考光的透射孔结构的

尺寸和形状进行优化［97-99］。2018 年，Tadesse 等［97］选用

直径为 50 nm 的圆孔作为参考光的透射结构，在减小

孔径尺寸、增大参考光发散角和提高成像分辨率的同

时提高图像信噪比，利用 18.5 nm 波长的高次谐波光

源实现了优于 34 nm 的成像分辨率。2010 年，Gauthier
等［99］使用两个方向相互垂直的狭缝作为参考光的透射

结构，通过计算全息图的傅里叶逆变换结果沿狭缝方

向的导数，重构获得了待测样品的图像。

为了解决扩展尺寸、非孤立样品的成像问题，人们

在相干衍射成像的基础上对照明光束位置进行扫描，

扫描过程中记录多个位置的衍射图案，且在相邻的位

置之间，光束照明区域重叠以包含冗余待测物体的信

息，利用迭代算法反演物体结构。如图 8（c）所示，这

种扫描式相干衍射成像方法被称作叠层扫描成像技

术［100-103］。2014 年，美国科罗拉多大学首次使用高次谐

波极紫外光源进行叠层扫描成像，利用 29 nm 波长、

10 μm 焦斑尺寸的高次谐波光源对硅基板上 30 nm 厚

的钛制图案进行反射式成像，以 2.5 μm 的步长扫描样

品的 90 个照明位置，重构得出待测图案且达到 150 nm
的分辨率，如图 10（a）所示［104］。2015 年，该课题组将

数值孔径从 0.1 提升到 0.4，进一步把分辨率优化到

40 nm［105］。相比于传统相干衍射成像，叠层扫描成像

技术的视场范围仅取决于扫描步数与曝光时间，有可

能实现大视场纳米结构成像。2016 年，Baksh 等［106］利

用 967 张衍射图案完成了尺寸大于 100 μm 的物体的

宽视场叠层扫描成像。因此，叠层扫描成像技术可以

广泛应用于生命医学、集成电路制造、材料科学等领

域：在生物成像方面，2020 年，Baksh 等［107］使用波长为

29 nm 的高次谐波对小鼠海马体神经元进行了三维叠

层扫描成像，达到了横向 80 nm 和纵向 0.8 nm 的空间

分辨率，如图 10（b）所示；在集成电路制造方面，利用

波长为 13.5 nm 的极紫外高次谐波光源可以实现对极

紫外光刻掩膜版的原波长缺陷检测［108-109］；在材料科学

方面，极紫外波段的高次谐波对材料界面具有较好的

光学响应，被应用于纳米量级的横向和纵向分辨率的

晶体结构和纳米表面结构的三维成像［110-111］。2021 年，

Tanksalvala 等［110］利用极紫外光对不同化学成分的敏

感响应，使用叠层扫描成像技术对生长在不同掺杂浓

度基底上的 SiO2、Si3N4等不同材料纳米表面结构实现

了材料分辨的三维成像。

相干衍射成像技术的侧重点是获取待测样品的横

向空间信息，而对样品的深度信息不敏感。然而光学

相干断层成像（OCT）技术因利用宽谱光源相干长度

短的特点，可以获得样品的深度信息，得到了广泛应



0701001-13

亮点文章·特邀综述 第  51 卷  第  7 期/2024 年  4 月/中国激光

外光源用于相干衍射成像。飞秒激光在充氩空芯波导

中产生了宽谱极紫外辐射，采用多层膜带通反射镜选

择的 29 nm 波长激光，照射具有“J”形孔洞的碳膜样

品，利用远场大幅面相机采集衍射光并进行相位恢复，

重构得出 214 nm 分辨率的图像［88］。为了进一步提高

分辨率，2016 年，Tadesse 等［89］使用飞秒光纤激光器产

生了中心波长为 18 nm、相对光谱带宽为 1/200 的高次

谐波光源，结合接近 0.7 的成像数值孔径，使图像的最

高分辨率达到了 13.6 nm。

透射式光路的高次谐波相干衍射成像无法应用于

厚度大于光源吸收长度的样本以及具有基底的表面结

构。2012 年，Gardner 等［90］提出了反射式光路以进行

高次谐波相干衍射成像，并在算法中加入坐标变换，对

离轴的反射光路进行修正。该设计思路随后被应用于

纳 米 表 面 结 构 的 成 像 和 缺 陷 检 测 中 。 2016 年 ，

Shanblatt 等［91］使用波长为 29.1 nm 的单阶次高次谐

波，实现了镶嵌在二氧化硅中的铜纳米表面结构和

100 nm 厚铝膜掩盖下的铜纳米线的相干衍射成像测

量。高次谐波相干衍射成像也可应用于生物医学领

域。2014 年，Zürch 等［92］使用波长为 38 nm 的高次谐波

光源，对镀金硅胶载玻片上未标记、未染色的乳腺癌细

胞进行反射式相干衍射成像，实现了癌细胞的分型。

高次谐波的转换效率和输出平均功率相对较低，

这是影响相干衍射成像效率的重要因素。提高高次谐

波转换效率可以实现不可重复物理过程的单发成像。

2009 年，Ravasio 等［93］使用单脉冲能量为 35 mJ 的飞秒

激光脉冲，利用焦距为 5.5 m 的长焦透镜将其松散聚

焦于尺寸为 10 cm、气压为 2 mbar 的充氩气盒中，产生

了单脉冲能量为 0.6 μJ、高亮度、小发散角（500 μrad）
的高次谐波光源，实现了样品的单发相干衍射成像。

另外一种增加有效的可利用的光子数量的方式是用宽

谱高次谐波取代选频后的准单色光作为照明光源。

2020 年，Huijts 等［94］提出了一种对宽带光源衍射图案

进行相位检索的矩阵反演算法，在传统的相位检索算

法运行前对图案进行数值单色化处理，最终实现宽带

衍射图案的重构。

相干衍射成像的广泛应用受限于两个技术瓶颈：

1） 相位恢复算法的时间成本高、计算量大，而且测得

的衍射图案的信噪比和过采样率也会影响收敛速度；

2） 测量单幅远场衍射光强分布仅能获取有限尺寸的

孤立样品信息。

为了降低相位恢复算法对成像技术的影响，并提

高成像鲁棒性，可以在待测物旁引入已知强度和相

位、并与待测物散射光相互干涉的参考光，这样原光

场的相位信息可以不借助迭代重构算法而直接从干

涉图样中获取，这种方法叫作 FTH 技术［95］，如图 8（b）
所示。2009 年，Sandberg 等［96］首次使用 29 nm 波长的

高次谐波极紫外光源照明待测物及其周围 5 个直径

为（125±6）nm 的透射孔，实现了分辨率达到 89 nm 的

傅里叶变换全息成像，且将曝光时间从传统相干衍射

成像的 1 h 缩短到傅里叶变换全息成像的 30 s。为了

提高成像分辨率，需要对引入参考光的透射孔结构的

尺寸和形状进行优化［97-99］。2018 年，Tadesse 等［97］选用

直径为 50 nm 的圆孔作为参考光的透射结构，在减小

孔径尺寸、增大参考光发散角和提高成像分辨率的同

时提高图像信噪比，利用 18.5 nm 波长的高次谐波光

源实现了优于 34 nm 的成像分辨率。2010 年，Gauthier
等［99］使用两个方向相互垂直的狭缝作为参考光的透射

结构，通过计算全息图的傅里叶逆变换结果沿狭缝方

向的导数，重构获得了待测样品的图像。

为了解决扩展尺寸、非孤立样品的成像问题，人们

在相干衍射成像的基础上对照明光束位置进行扫描，

扫描过程中记录多个位置的衍射图案，且在相邻的位

置之间，光束照明区域重叠以包含冗余待测物体的信

息，利用迭代算法反演物体结构。如图 8（c）所示，这

种扫描式相干衍射成像方法被称作叠层扫描成像技

术［100-103］。2014 年，美国科罗拉多大学首次使用高次谐

波极紫外光源进行叠层扫描成像，利用 29 nm 波长、

10 μm 焦斑尺寸的高次谐波光源对硅基板上 30 nm 厚

的钛制图案进行反射式成像，以 2.5 μm 的步长扫描样

品的 90 个照明位置，重构得出待测图案且达到 150 nm
的分辨率，如图 10（a）所示［104］。2015 年，该课题组将

数值孔径从 0.1 提升到 0.4，进一步把分辨率优化到

40 nm［105］。相比于传统相干衍射成像，叠层扫描成像

技术的视场范围仅取决于扫描步数与曝光时间，有可

能实现大视场纳米结构成像。2016 年，Baksh 等［106］利

用 967 张衍射图案完成了尺寸大于 100 μm 的物体的

宽视场叠层扫描成像。因此，叠层扫描成像技术可以

广泛应用于生命医学、集成电路制造、材料科学等领

域：在生物成像方面，2020 年，Baksh 等［107］使用波长为

29 nm 的高次谐波对小鼠海马体神经元进行了三维叠

层扫描成像，达到了横向 80 nm 和纵向 0.8 nm 的空间

分辨率，如图 10（b）所示；在集成电路制造方面，利用

波长为 13.5 nm 的极紫外高次谐波光源可以实现对极

紫外光刻掩膜版的原波长缺陷检测［108-109］；在材料科学

方面，极紫外波段的高次谐波对材料界面具有较好的

光学响应，被应用于纳米量级的横向和纵向分辨率的

晶体结构和纳米表面结构的三维成像［110-111］。2021 年，

Tanksalvala 等［110］利用极紫外光对不同化学成分的敏

感响应，使用叠层扫描成像技术对生长在不同掺杂浓

度基底上的 SiO2、Si3N4等不同材料纳米表面结构实现

了材料分辨的三维成像。

相干衍射成像技术的侧重点是获取待测样品的横

向空间信息，而对样品的深度信息不敏感。然而光学

相干断层成像（OCT）技术因利用宽谱光源相干长度

短的特点，可以获得样品的深度信息，得到了广泛应
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用［112］。光学相干断层成像技术的纵向分辨率由照明

宽谱光源的相干长度或者光谱带宽决定，由于高次谐

波的光谱带宽可以覆盖整个极紫外到软 X 射线波段，

其纵向分辨率可以达到纳米量级［113］。2017 年，Fuchs
等［114］首次使用光子能量在 30~70 eV 范围内的高次谐

波宽谱光源，实现了对纳米材料结构的光学相干断层

成像测量，如图 11 所示。样品成像信息达到了 24 nm
的纵向空间分辨率和 23 μm 的横向空间分辨率。2021
年，该课题组还在重构算法中考虑了材料光学性质对

反射光谱的影响，在对二氧化硅、硅、钛、银等薄膜材料

种类分辨中，实现了纵向分辨率为 27 nm 的三维成像

测量［115］。

5　结束语

在高重复频率、高功率飞秒激光技术的推动下，高

次谐波光源的重复频率和光子通量不断优化。相比传

统钛蓝宝石固体飞秒激光器，高平均功率飞秒光纤和

固体激光器的脉冲宽度长、单脉冲能量低、调谐范围窄

等问题正在得到解决。利用各类非线性压缩技术，将

飞秒光纤激光的脉冲宽度压缩到少周期量级；利用相

干合束技术，高重复频率飞秒激光的脉冲能量可以达

到数十毫焦量级；利用 OPCPA 技术驱动激光波长可

在较大范围内调谐，同时，稳定的 CEP 和超短脉宽的

脉冲输出有利于产生孤立阿秒脉冲。这些激光技术的

进步使得满足各类场景应用需求的高重复频率、高通

量高次谐波极紫外光源成为可能，通过在单原子响应

层面控制激光光强和波长，在宏观传播层面控制高次

谐波的自吸收与相位匹配，新一代激光技术已经能够

实现毫瓦量级的平均功率、百电子伏特量级的最大光

子能量、数十兆赫兹重复频率的极紫外相干光源输出。

高重复频率高次谐波光源平均功率的增加将进一步丰

富阿秒科学相关的基础研究内容［116-117］，脉宽在几十至

几百阿秒量级的高通量阿秒光源，为在电子运动的时

间尺度上研究原子和分子系统提供了可行性［118］，也将

有助于减轻光电子辐射光谱中的空间电荷效应［119］，缩

短采集时间，以及提高 EUV 瞬态吸收光谱实验［120］和

EUV 泵浦-EUV 探测等时间分辨测量［121］中的信噪比。

利用高重复频率、高光子通量极紫外相干光源，高次谐

波辐射将从前沿科学研究的实验室走向各类应用场

景，尤其是成像检测领域。相干衍射成像和相干断层

图 10　基于 HHG 叠层扫描成像技术的成像实例。（a）首次使用 HHG 进行叠层扫描成像得到的样品重构图［104］；（b）基于叠层扫描成

像技术的小鼠海马神经元的成像结果［107］

Fig. 10　Imaging examples using HHG ptychography.  (a) Sample reconstruction image obtained by ptychography using HHG for the 
first time[104]; (b) imaging result of mouse hippocampal neuron based on ptychography[107]

图 11　用 OCT 测量的三维结构剖面［114］。（a）深度和横向信息；（b）深度信息

Fig.  11　Three-dimensional structural profiles measured by OCT[114].  (a) Depth and lateral information; (b) depth information

成像技术可以分别在横向和纵向上实现纳米尺度三维

结构物体的高空间分辨、材料分辨测量，因此基于高光

子通量光源的成像技术与仪器有望在集成电路制造、

纳米材料、生物医学等领域中取得实际应用。
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成像技术可以分别在横向和纵向上实现纳米尺度三维

结构物体的高空间分辨、材料分辨测量，因此基于高光

子通量光源的成像技术与仪器有望在集成电路制造、

纳米材料、生物医学等领域中取得实际应用。
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Abstract
Significance　 As a desktop-level extreme ultraviolet (EUV) coherent light source, high harmonic generation (HHG) becomes an 
indispensable tool in fundamental science fields such as atomic and molecular physics, biomedicine, materials chemistry, and 
precision spectroscopy.  The maximum photon energy of high harmonics in gas extends to the soft X-ray spectral range.  Based on the 
appropriate gating technique of high harmonics, it is possible to generate isolated attosecond pulses with tens of attoseconds pulse 
widths, providing feasibility for the study of electron motion in atomic and molecular systems on the attosecond time scale.  In addition 
to being critical in basic science, HHG also serves as a coherent light source with wide industrial applications, especially in integrated 
circuit manufacturing and imaging detection in biomedicine.  High harmonic extreme ultraviolet light sources for industrial applications 
require both high photon energy (100‒500 eV) and higher average power (above mW).  To obtain a shorter wavelength high harmonic, 
the mid-infrared femtosecond laser, combined with nonlinear pulse compression technology, realizes the output of keV photon energy 
harmonics.  The shorter wavelength aids in improving imaging resolution and covering the absorption edge of high atomic number 
materials, which can be used for extreme ultraviolet spectrum analysis.  To improve the average power of higher harmonics, it is 
better on one hand to use the higher repetition rate and higher power driving laser.  On the other hand, improving the conversion 
efficiency of high harmonics is necessary, which can be realized by controlling the macroscopic propagation process of high harmonics 
to achieve phase matching.

Progress　 In this study, we focus on the process of producing high harmonics directly in a single pass driven by high repetition rate 
lasers, and introduce the progress in repetition rate, single pulse energy, and average power improvement of HHG extreme ultraviolet 
light sources.  The paper organizes in the following way: after a brief introduction in the first section, which includes the HHG three-

step model, the second section reviews the work on HHG sources driven by high repetition rate lasers in recent years, with the 
femtosecond fiber laser being the main pump source for producing high repetition rate HHG.  The main parameters from these 
experiments are listed in Table 1.  With the development of femtosecond fiber laser techniques, such as nonlinear compression, 
coherent combination, and optical parametric chirped pulse amplification (OPCPA), high harmonic sources are evolving towards 
higher photon flux, higher cutoff photon energy, and higher repetition rates.  Figures 1 and 2 present the experimental device diagrams 
and spectra of two significant high repetition HHG works.  Figure 3 shows the distribution of the main optical parameters of HHG 
extreme ultraviolet sources driven by the most advanced fiber laser described in this section.

The third section discusses the key to improving high harmonic conversion efficiency, namely, phase matching in the 
macroscopic propagation process of HHG.  By discussing the wave vector mismatch between the fundamental field and the high 
harmonic field, we determine how the phase-matched HHG photon energy threshold is influenced by different gas medium types, 
wavelengths, and pulse lengths of the driving laser, as shown in Fig. 4.  Considering the effect of nonlinear gas medium absorption, 
the effective phase matching conditions are presented in Fig. 5.  We introduce the scaling law that keeps HHG conversion efficiency 
constant by adjusting the global physical quantity under different focusing conditions, which is well utilized in the HHG experimental 
parameters design under tight focusing conditions for femtosecond fiber or disk lasers with high average power and relatively small 
pulse energy, as listed in Table 2.  Then, combined with effective phase matching conditions and the scaling law, the macroscopic 
propagation process of two different bands of HHG in high-repetition-rate experiments is briefly discussed, as illustrated in Figs. 6 and 7.

In section four, we introduce the main imaging technologies based on the extreme ultraviolet HHG source currently in use.  Three 
different coherent diffraction imaging (CDI) techniques, conventional CDI for isolated samples, Fourier-transform holography 
(FTH), and ptychography are discussed in this section, as shown in Fig. 8.  The phase retrieval algorithm in the standard data 
processing procedure for CDI is also briefly introduced, as shown in Fig. 9.  Finally, we discuss EUV coherence tomography (ECT) 
technology used for object depth information detection.  Figures 10 and 11 are sample reconstructions of ptychography and ECT, 
respectively.
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Conclusions and Prospects　 With the advancement of high repetition rate and high power femtosecond laser technology, the 
repetition rate and photon flux of high harmonic sources continuously improve.  The limitations of high power femtosecond fiber and 
solid-state lasers, such as long pulse widths, low single pulse energy, and narrow tuning ranges, are being overcome compared to the 
traditional Ti∶sapphire solid-state femtosecond laser.  Various nonlinear compression techniques enable the compression of 
femtosecond fiber laser pulse widths to just a few cycles.  With coherent combination technology, the pulse energy of high repetition 
rate femtosecond lasers can reach the tens of mJ level.  OPCPA technology allows for tuning the driving laser wavelength over a wide 
range.  By controlling the laser intensity and wavelength at the single-atom response level, and adjusting the self-absorption and phase 
matching of high harmonics during the macroscopic propagation process, new laser technologies now enable the production of extreme 
ultraviolet coherent light sources with the highest average power of 10 mW, the maximum photon energy of 100 eV, and the highest 
repetition rate of tens of MHz.  Through high-repetition and high-flux extreme ultraviolet coherent sources, HHG is branching into 
various application scenarios beyond the scientific research laboratory, especially in the field of imaging detection.  Coherent 
diffraction imaging and coherent tomography can achieve high spatial and material resolution of nanoscale three-dimensional 
structures, both transversely and longitudinally.  Consequently, imaging technology and instruments based on the high photon flux 
HHG source are anticipated to find applications in the fields of integrated circuit manufacturing, nanomaterials, biomedicine, and 
more.

Key words nonlinear optics; high harmonic generation; extreme ultraviolet light source; femtosecond laser; extreme ultraviolet 
imaging detection
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