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高重复频率极紫外光源的产生和光谱技术研究进展
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摘要  高重复频率极紫外光源已被广泛应用于电子动力学研究，并且在阿秒谱学研究和显微成像中有广阔的应用

前景。高重复频率极紫外光源正在朝更高重复频率、更高光子通量、更高光子能量和更短脉宽的方向发展。介绍了

高重复频率极紫外光源的产生和调控，以及极紫外光源应用的分辨能力优化，并展望了高重复频率极紫外光源的未

来发展趋势。
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1　引　　言

自 1987 年人们首次发现高次谐波辐射以来［1-2］，

极紫外高次谐波光源由于其相干性强［3］、脉冲短、光

子能量高等特点，在电子动力学研究领域中受到了

广泛关注［4-7］。极紫外光源被广泛应用于各类谱学

和成像研究中。人们对电子运动过程的探索催生了

时间分辨 -角分辨光电子能谱技术，利用高重复频

率、高光子通量的窄线宽飞秒（1 fs=10-15 s）极紫外

光源，可以实现材料导带结构和飞秒尺度下电子动

力学特性的直接观察。进一步地，科学家们对阿秒

（1 as=10-18 s）尺度下超快动力学演化过程的探索则

催生了阿秒瞬态吸收光谱。使用 100 电子伏特（eV）

以下的宽谱阿秒光源，人们已经对电子隧穿、分子解

离等过程进行了深入探索［8-10］。利用近几年发展的

水窗波段宽光谱阿秒光源［11-14］，可以进一步探测分

子间的反应路径［13］及材料表面的载流子运动［15］等重

要的微观化学和物理过程。除直接探测光谱外，借

助电子和离子探测手段，可以实现时间分辨符合谱

学测量等阿秒瞬态谱学研究［16］。对于阿秒时间尺度

上的电子谱学测量，单发测量的事件数往往不够，使

得低重复频率光源不足以获得可信的统计数据，因

此需要使用高重复频率的极紫外阿秒光源。在超快

谱学飞速发展的同时，人们也在追求更高分辨率的

显微成像技术。X 射线相干衍射成像常使用重复频

率为几十赫兹（Hz）到 1 千赫兹的窄线宽极紫外光

源，利用衍射图样对微纳结构乃至纳米液滴进行显

微成像［17-19］。低光子通量的光源在有限的曝光时间

内会降低显微成像的信噪比，因此也有人尝试使用高

重复频率的极紫外光源进行实时显微成像［20］。近年来

还有实验成功使用宽带极紫外光源进行了相干衍射成

像，未来有望实现阿秒时间分辨、纳米空间分辨的高精

度成像［21］。

角分辨光电子能谱（ARPES）实验在研究材料的

电子结构方面具有独特的动量分辨能力，是极紫外光

源的主要测量手段之一［22］。在 ARPES 实验中，材料

中的电子首先被深紫外或极紫外光子电离，然后被电

子分析器收集。在过去的十年里，超快激光和传统

ARPES 技术的巨大进步，以及非平衡电子结构研究的

热 潮 ，刺 激 了 时 间 分 辨 ARPES（Tr-ARPES）的 发

展［23-26］。Tr-ARPES 结合了 ARPES 和超快激光技术，

其中使用的光源包括两束超短脉冲。一束是近红外脉

冲，作为泵浦脉冲将样品激发到非平衡态。另一束是

探测电子结构的极紫外脉冲。这两个超快脉冲在时域

上是相干的，它们的时间延迟可以通过两脉冲的光程

差进行调节。

Tr-ARPES 中使用的近红外 -深紫外光源可以基

于非线性光学效应产生，例如光学晶体中的非线性效

应［23］。这一方法可以较为容易地产生深紫外脉冲，并

且可以通过调节色散实现高能量和时间分辨率。然

而，使用这种方法产生的探测脉冲光子能量通常小于

7 eV，导致布里渊区的测量范围通常小于 0.81 Å-1，不

足以测量布里渊区边界附近的电子结构，例如过渡金

属二硫族化物或石墨烯。为了实现更大的布里渊区测

量范围，人们设计了基于高次谐波的光源。高次谐波

产生的极紫外光源可以用来研究在大动量位置含有关
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键电子结构的材料［27］。此外，通过使用单色仪可以进

一步实现可调谐的极紫外（XUV）光源。光子 -电子散

射的截面和极紫外脉冲穿透材料的深度强烈依赖于光

子能量，因此一些电子态可以利用一定能量范围内的

光子获得，可调谐 XUV 光源在 Tr-ARPES 实验中发

挥着重要作用［28］。

本文将首先回顾高重复频率驱动激光和高重复频

率高次谐波的产生方法，之后讨论如何实现极紫外光

的光谱筛选和测量以及极紫外束线的分辨率优化。最

后，还将探讨极紫外光源的其他应用，并展望未来高重

复频率极紫外光源的发展趋势。

2　高次谐波的驱动激光

高次谐波的产生可以用半经典的三步模型进行描

述［29］。当一束强激光脉冲照射到气体原子上时，原子

中的基态电子会通过隧穿电离被激光脉冲激发到连续

态。为了达到隧穿电离所需的电场强度，驱动激光的

功率密度需要为 1013~1015 W/cm2［30］。电离后，初速为

零的电子波包在激光场中被加速，并有可能最终回到

母核附近。最后，电子和母核复合回到基态，其电子动

能和原子电离能转化为光子动能，产生光谱在极紫外

至软 X 射线波段的高次谐波辐射。驱动激光脉冲产生

的高次谐波脉冲在频域上表现为梳齿状分立的光谱，

每个梳齿中心对应的光子能量通常为驱动激光光子能

量的奇数倍。在时域上，一个高次谐波脉冲包含等间

隔的阿秒脉冲序列，称为阿秒脉冲串，其间隔为驱动激

光脉冲的半个光周期。

由于极紫外高次谐波的分立光谱特性，通过挑

选出单阶次的高次谐波，可进一步得到窄线宽的飞

秒量级极紫外光源。目前，可应用于 Tr-ARPES 的

窄线宽极紫外光源主要朝更高通量、更高重复频率

的方向发展，这对飞秒激光器的重复频率和单脉冲

能 量 提 出 了 较 高 要 求 。 自 1985 年 啁 啾 脉 冲 放 大

（CPA）技术［31］问世以来，钛宝石激光的峰值功率得

到了极大提升［32］。目前，脉冲宽度小于 30 fs 的钛宝

石激光器被广泛应用于高次谐波及孤立阿秒脉冲产生

实验［33］。钛宝石激光器的单脉冲能量可以达到 1 mJ
以上，适于获得高光子能量和产生更短的孤立阿秒

脉冲，但其重复频率通常仅为 1~10 kHz［34］。近些年

人们也对高重复频率钛宝石激光系统的搭建及高重

复频率极紫外光源的产生展开了研究。Chiang 等［35］使

用长腔型钛宝石激光器将驱动激光的重复频率提升到

4 MHz，并得到了高次谐波输出。此外，也有使用重复

频率为 50~100 kHz 的钛宝石激光器产生高次谐波的

报道［36］。

相较于钛宝石激光器，光纤激光器具有更好的散

热性，并且集成度高，因此更适合作为高平均功率、

高重复频率的驱动源［37-41］。 2014 年，Rothhardt 等［42］

使用光纤激光器，结合相干合成，得到了重复频率为

150 kHz 的水窗波段极紫外光源。同年 Hädrich 等［43］

使用光纤激光器，结合四路相干合成，使用重复频率为

600 kHz、脉冲能量为 150 μJ、脉冲宽度为 29 fs 的驱动

光，获得了光通量达 3×1013 photon/s 的高次谐波光

源。次年他们进一步将驱动激光的重复频率提升至

10.7 MHz［44］。2016 年，Müller 等［45］使用八路相干合成

获得了平均功率超过 1 kW 的激光输出。而目前飞秒

激光器的最高平均功率已经达到了 10 kW 以上［46］。在

2019 年以前，人们在 Tr-ARPES 应用中普遍使用钛宝

石激光器产生高次谐波，其重复频率低于 10 kHz［47-52］，

而 Tr-ARPES 束线的能量分辨率只能达到 150 meV。

Puppin 等［53］首次在 2019 年使用重复频率为 500 kHz
的基于掺镱光纤激光器的光参量啁啾放大（OPCPA）

光源，获得了能量分辨率为 121 meV、光子通量为 2×
1011 photon/s（在样品处测量光子通量，下同）的单级高

次谐波光源。此后高重复频率的高次谐波被广泛应

用于 Tr-ARPES。同年，Mills 等［54］使用重复频率为

60 MHz、单脉冲能量为 200 nJ 的掺镱光纤激光器，借

助飞秒增强腔（fsEC），得到了能量分辨率为 22 meV、

光 子 通 量 为 1011 photon/s 的 单 级 高 次 谐 波 光 源 。

2023 年，Csizmadia 等［55］使用重复频率为 100 kHz、脉
冲宽度为 6 fs 的光纤激光器，得到了能量分辨率为

120 meV 的光谱可调谐准单色高次谐波光源。同年，

Wang 等［56］使用重复频率为 400 kHz、压缩后脉冲宽度

为 25 fs的光纤激光光源，获得了能量分辨率为 96 meV
的光谱可调谐准单色高次谐波光源，其光子通量达到

2×1012 photon/s。
高功率光纤激光器的复杂程度高，而且受放大自

发辐射（ASE）的影响，产生的脉冲基座会降低主脉冲

的峰值功率［33］。而以掺镱固体材料为基础的全固态激

光器则能够使用较为简单的结构获得足够高的峰值功

率，全固态激光是继光纤激光之后的理想的高重复频

率驱动激光［57］。2015 年，Emaury 等［58］使用重复频率为

2.4 MHz的薄片振荡器，将脉冲宽度从 870 fs非线性压

缩至 108 fs 以产生高次谐波，得到了光子通量为 5×
107 photon/s 的极紫外光，首次实现了使用飞秒振荡器

直接产生高次谐波［33］。2014 年，Lorek 等［57］使用全固

态商业激光器，在 100 kHz 重复频率下实现了光子通

量为 4.4×1010 photon/s 的高次谐波输出。2020 年 Yb
全固态激光器开始应用于 Tr-ARPES 束线，Liu 等［59］

使用重复频率为 150 kHz、脉冲宽度为 280 fs、单脉冲

能量为 133 μJ 的基于掺镱钨酸钆钾晶体（Yb∶KGW）

放大器的固体激光器，得到了能量分辨率为 21.5 meV、

光子通量为 2.5×108 photon/s 的单阶高次谐波光源。

Cucini 等［60］使用重复频率为 200 kHz、脉宽为 250 fs 的
OPCPA 光 源 ，将 能 量 分 辨 率 提 升 至 19 meV。 Lee
等［61］使用基于 Yb∶KGW 的重复频率为 250 kHz、脉宽

为 190 fs 的激光器，通过其三倍频驱动获得九次谐波，

进一步将单阶极紫外光的能量分辨率提升至 16 meV。

2022 年，Guo 等［62］使用重复频率为 250 kHz、脉冲宽度

为 461 fs 的基于掺镱钇铝石榴石（Yb∶YAG）的全固态

激光器，获得了能量分辨率为 9~18 meV 的高次谐波，

这是目前极紫外飞秒光源驱动 Tr-ARPES 的最佳能

量分辨率。高重复频率极紫外光源的发展离不开高重

复频率、高平均功率超强激光的发展［63］，以碟片振荡器

为基础的全固态激光器和高功率光纤激光器是未来的

主要发展方向。

而对于需要宽光谱、短脉宽极紫外阿秒光源的阿

秒瞬态光谱学应用，则需要利用载波包络相位（CEP）
稳定的少周期激光产生高次谐波和阿秒脉冲并作为

瞬态吸收光谱的泵浦光。为了得到高重复频率且

CEP 稳定的少周期激光，需要高重复频率振荡器及增

益带宽大且对 CEP 影响小的放大器。光参量放大由

于其放大过程几乎不影响 CEP 的稳定性，且放大过

程中的热效应较低，因此适用于高重复频率且 CEP
稳定的激光放大器。但单级光参量放大的带宽较窄，

难以支持少周期脉冲的放大，需要使用两级或多级光

参量放大，针对不同光谱成分进行分别放大，达到输出

少周期飞秒激光的目的。目前，基于高重复频率驱动

源的极紫外阿秒脉冲产生已有多次报道。 2013 年，

Krebs 等［64］使用少周期钛宝石种子源和两级 OPCPA
光源，得到了重复频率为 600 kHz、脉冲宽度为 6.6 fs、
CEP 稳定的驱动激光，并进一步获得了 XUV 超连续

谱，对应的单个阿秒脉冲宽度为 338 as。 2017 年，

Furch 等［65-66］使用两级 OPCPA 的 CEP 稳定的脉冲宽

度为 7 fs 的光源，在 100 kHz 重复频率下获得了脉冲宽

度为 160 as 的孤立阿秒脉冲，之后他们又将结果提升

至 130 as 左右，光子通量达到了 106 photon/pulse［67］。

2018 年 ，Harth 等［68］使 用 钛 宝 石 振 荡 器 ，经 过 两 级

OPCPA 后 得 到 重 复 频 率 为 200 kHz、脉 冲 宽 度 为

6.1 fs、CEP 稳定的驱动激光，获得了少阿秒脉冲序

列［69］，并 将 其 进 一 步 用 于 研 究 氦 原 子 的 电 离［70］。

Mikaelsson 等［16］利用这条高重复频率极紫外阿秒束

线，配合三维电子/离子谱仪，实现了首个全角度分辨

的氦原子单光子双电离符合测量。目前的百 kHz 高

重复频率驱动激光已经达到了单脉冲能量为 1 mJ、脉
宽为 7 fs、CEP 稳定的指标，未来将向更高的单脉冲

能量方向发展［71］。

3　高次谐波通量的优化

极紫外光源的应用，如 ARPES 测量，需要一束极

紫外光照射样品。样品表面的电子被极紫外光激发至

连续态，光电子动能和发射角度则包含样品的能带结

构信息。带有角度分辨功能的电子分析器接收到辐射

出的这些光电子，从而得到样品价带附近的能带结构。

对于低重复频率的极紫外光源，由于其单发脉冲含有

大量的光子，故会在短时间内在样品表面激发出大量

光电子。库仑相互作用将带来严重的光电子动能分布

展宽，称为空间电荷效应。为减小空间电荷效应的影

响，需要在维持光子通量不变的情况下，减小每一发脉

冲所含的光电子，因此需要高重复频率的驱动激光产

生高重复频率的极紫外光源。高重复频率高次谐波的

产生效率和光通量均难以与低重复频率高次谐波比

拟［72-73］。高重复频率驱动激光的单脉冲能量较低，所

以需要通过紧聚焦才能获得产生高次谐波的场强［74］。

而紧聚焦时激光和气体的作用区域很小，达到所需的

相位匹配条件也相对困难，因此高重复频率高次谐波

的转换效率很低［72］。为了提高高重复频率高次谐波的

光子通量，人们采取了各种改进方法。部分具有代表

性可用于 Tr-ARPES 的高次谐波光源，其通量及产生

方法如表 1 所示，其中 SHG 表示二倍频，THG 表示三

倍频。

增加通量最直接的方法是优化高重复频率高次谐

波产生的相位匹配条件［75］和电离条件［76］。高次谐波的

相位失配［75］主要由以下三项构成：由 Gouy 相位引起的

聚焦导致的几何失配（ΔkGouy），原子和自由电子引入的

色散（ΔkDispersion）和强度依赖的偶极相位引入的失配项

（ΔkDipole）
［77-79］。在高次谐波产生实验中，通常需要通过

调节作用区域的气压，实现相位匹配条件。焦点中心

处的相位匹配气压［36］可表示为

 p = p0 λ2

2π2 ω 2
0 Δδ ( )1 - η/η c

， （1）

式中：p 为相位匹配气压；λ 为驱动光波长；ω 0 为焦点

处的光斑半径；p0 为标准大气压；Δδ 为基频光和高次

谐波的折射率差；η 为电离分数；ηc 为等离子体色散

超过原子色散时的临界电离分数。当中心波长为

820 nm 时，相位匹配气压随焦点半径的变化如图 1［75］

所示。

可以看出，随着焦点半径的减小，相位匹配所需的

气压增大。高重复频率高次谐波产生由于驱动激光的

脉冲能量相对较低，需要使用紧聚焦获得足够的峰值

功率密度，故相位匹配气压比一般的高次谐波产生要

高。高气压对束线的真空环境产生了不利影响，同时

高重复频率驱动激光的热效应也对气体靶带来了挑

战。Puppin 等［53，56，62］使用气体喷嘴和集气口应对驱动

激光的高功率并维持真空环境；Cucini 等［60］设计了气

体喷嘴和隔离腔；Ojeda 等［50，80］使用带有水冷结构的

气室（gas cell）结构，利用全铜结构实现散热和真空

差分。

对于 Tr-ARPES 应用，减小驱动光波长、提高气

体电离概率是获得高通量高次谐波的有效手段［76］。在

单通高重复频率高次谐波产生过程中，基本都采取倍

频或三倍频方法增加高次谐波的产生效率［53，56，59-60，62］。

借助脉冲后压缩手段，使用更短脉冲的高重复频率驱

动光可以更容易达到高次谐波产生所需的峰值功率密

度，因此可以获得比长脉冲驱动更高的产生效率。
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2022 年，Guo 等［62］使用重复频率为 250 kHz、脉冲宽度

为 461 fs 的基于掺镱钇铝石榴石（Yb∶YAG）的全固态

激光器，获得了能量分辨率为 9~18 meV 的高次谐波，

这是目前极紫外飞秒光源驱动 Tr-ARPES 的最佳能

量分辨率。高重复频率极紫外光源的发展离不开高重

复频率、高平均功率超强激光的发展［63］，以碟片振荡器

为基础的全固态激光器和高功率光纤激光器是未来的

主要发展方向。

而对于需要宽光谱、短脉宽极紫外阿秒光源的阿

秒瞬态光谱学应用，则需要利用载波包络相位（CEP）
稳定的少周期激光产生高次谐波和阿秒脉冲并作为

瞬态吸收光谱的泵浦光。为了得到高重复频率且

CEP 稳定的少周期激光，需要高重复频率振荡器及增

益带宽大且对 CEP 影响小的放大器。光参量放大由

于其放大过程几乎不影响 CEP 的稳定性，且放大过

程中的热效应较低，因此适用于高重复频率且 CEP
稳定的激光放大器。但单级光参量放大的带宽较窄，

难以支持少周期脉冲的放大，需要使用两级或多级光

参量放大，针对不同光谱成分进行分别放大，达到输出

少周期飞秒激光的目的。目前，基于高重复频率驱动

源的极紫外阿秒脉冲产生已有多次报道。 2013 年，

Krebs 等［64］使用少周期钛宝石种子源和两级 OPCPA
光源，得到了重复频率为 600 kHz、脉冲宽度为 6.6 fs、
CEP 稳定的驱动激光，并进一步获得了 XUV 超连续

谱，对应的单个阿秒脉冲宽度为 338 as。 2017 年，

Furch 等［65-66］使用两级 OPCPA 的 CEP 稳定的脉冲宽

度为 7 fs 的光源，在 100 kHz 重复频率下获得了脉冲宽

度为 160 as 的孤立阿秒脉冲，之后他们又将结果提升

至 130 as 左右，光子通量达到了 106 photon/pulse［67］。

2018 年 ，Harth 等［68］使 用 钛 宝 石 振 荡 器 ，经 过 两 级

OPCPA 后 得 到 重 复 频 率 为 200 kHz、脉 冲 宽 度 为

6.1 fs、CEP 稳定的驱动激光，获得了少阿秒脉冲序

列［69］，并 将 其 进 一 步 用 于 研 究 氦 原 子 的 电 离［70］。

Mikaelsson 等［16］利用这条高重复频率极紫外阿秒束

线，配合三维电子/离子谱仪，实现了首个全角度分辨

的氦原子单光子双电离符合测量。目前的百 kHz 高

重复频率驱动激光已经达到了单脉冲能量为 1 mJ、脉
宽为 7 fs、CEP 稳定的指标，未来将向更高的单脉冲

能量方向发展［71］。

3　高次谐波通量的优化

极紫外光源的应用，如 ARPES 测量，需要一束极

紫外光照射样品。样品表面的电子被极紫外光激发至

连续态，光电子动能和发射角度则包含样品的能带结

构信息。带有角度分辨功能的电子分析器接收到辐射

出的这些光电子，从而得到样品价带附近的能带结构。

对于低重复频率的极紫外光源，由于其单发脉冲含有

大量的光子，故会在短时间内在样品表面激发出大量

光电子。库仑相互作用将带来严重的光电子动能分布

展宽，称为空间电荷效应。为减小空间电荷效应的影

响，需要在维持光子通量不变的情况下，减小每一发脉

冲所含的光电子，因此需要高重复频率的驱动激光产

生高重复频率的极紫外光源。高重复频率高次谐波的

产生效率和光通量均难以与低重复频率高次谐波比

拟［72-73］。高重复频率驱动激光的单脉冲能量较低，所

以需要通过紧聚焦才能获得产生高次谐波的场强［74］。

而紧聚焦时激光和气体的作用区域很小，达到所需的

相位匹配条件也相对困难，因此高重复频率高次谐波

的转换效率很低［72］。为了提高高重复频率高次谐波的

光子通量，人们采取了各种改进方法。部分具有代表

性可用于 Tr-ARPES 的高次谐波光源，其通量及产生

方法如表 1 所示，其中 SHG 表示二倍频，THG 表示三

倍频。

增加通量最直接的方法是优化高重复频率高次谐

波产生的相位匹配条件［75］和电离条件［76］。高次谐波的

相位失配［75］主要由以下三项构成：由 Gouy 相位引起的

聚焦导致的几何失配（ΔkGouy），原子和自由电子引入的

色散（ΔkDispersion）和强度依赖的偶极相位引入的失配项

（ΔkDipole）
［77-79］。在高次谐波产生实验中，通常需要通过

调节作用区域的气压，实现相位匹配条件。焦点中心

处的相位匹配气压［36］可表示为

 p = p0 λ2

2π2 ω 2
0 Δδ ( )1 - η/η c

， （1）

式中：p 为相位匹配气压；λ 为驱动光波长；ω 0 为焦点

处的光斑半径；p0 为标准大气压；Δδ 为基频光和高次

谐波的折射率差；η 为电离分数；ηc 为等离子体色散

超过原子色散时的临界电离分数。当中心波长为

820 nm 时，相位匹配气压随焦点半径的变化如图 1［75］

所示。

可以看出，随着焦点半径的减小，相位匹配所需的

气压增大。高重复频率高次谐波产生由于驱动激光的

脉冲能量相对较低，需要使用紧聚焦获得足够的峰值

功率密度，故相位匹配气压比一般的高次谐波产生要

高。高气压对束线的真空环境产生了不利影响，同时

高重复频率驱动激光的热效应也对气体靶带来了挑

战。Puppin 等［53，56，62］使用气体喷嘴和集气口应对驱动

激光的高功率并维持真空环境；Cucini 等［60］设计了气

体喷嘴和隔离腔；Ojeda 等［50，80］使用带有水冷结构的

气室（gas cell）结构，利用全铜结构实现散热和真空

差分。

对于 Tr-ARPES 应用，减小驱动光波长、提高气

体电离概率是获得高通量高次谐波的有效手段［76］。在

单通高重复频率高次谐波产生过程中，基本都采取倍

频或三倍频方法增加高次谐波的产生效率［53，56，59-60，62］。

借助脉冲后压缩手段，使用更短脉冲的高重复频率驱

动光可以更容易达到高次谐波产生所需的峰值功率密

度，因此可以获得比长脉冲驱动更高的产生效率。
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Wang 等［56］使用双色场配合脉冲后压缩得到了目前

Tr-ARPES 样品测量的最高光子通量。使用大能量、

少周期的高性能高重复频率激光器可以避免紧聚焦，

从而可利用基频驱动光来获得较高的高次谐波产生效

率［55］。重复频率在 MHz 以上的单通高次谐波产生，需

要激光器的平均功率非常高，而一般的高重复频率激

光器难以达到单通高次谐波产生所需的单脉冲能量，

故重复频率在 MHz 以上的高重复频率高次谐波光源

需要使用场增强的方式产生。目前具有代表性的场增

强技术为基于纳米结构的等离子体增强和共振增强

腔［81-82］。其中，共振增强腔已实际应用于 Tr-ARPES
束线。Mills 等［54］使用重复频率为 60 MHz 的光纤激

光，借助共振增强腔，在光子通量达到 1011 photon/s 的
同时，单发脉冲所包含的光子数不到 2000。而对于阿

秒谱学测量所需的高重复频率极紫外阿秒光源，需要

使用长波长的驱动激光产生单阿秒脉冲，因此通常使

用高单脉冲能量、少周期的驱动激光确保获得足够的

高次谐波光子通量［67］。

4　单色仪和光谱仪设计

极紫外高次谐波光源应用于实验时不能缺少单色

仪或光谱仪。为了调节相互作用配置以优化高次谐

波，以及使用阿秒瞬态吸收光谱等对能级跃迁进行表

征，需要具有高采集效率且高分辨率的光谱仪［10］。而

在动力学研究的泵浦-探测实验中，需要能量分辨和时

间分辨能力都较好的飞秒极紫外光源，故需要设计单

色仪挑选单个阶次的高次谐波，实现能量分辨的控制

并减小单色仪带来的时间展宽。光子能量可调的极紫

外光源可以在样品的竖直波矢方向上覆盖一个至多个

布里渊区，将 ARPES 等原本的二维能带测量扩展到

表 1　典型高次谐波光源的通量汇总

Table 1　Summary of fluxes of typical high-harmonic light sources

Ref.

［52］

［47］

［50］

［48］

［49］

［55］

［59］

［60］

［62］

［56］

［53］

［54］

Pulse energy
of driving laser

4000 μJ @
800 nm

1000 μJ @
780 nm

1000 μJ @
800 nm

2800 μJ @
785 nm

300 μJ @
390 nm

1000 μJ @
1030 nm
67 μJ @
513 nm
29 μJ @
515 nm
88 μJ @
343 nm
12 μJ @
515 nm
10 μJ @
330 nm

0.33 μJ @
1045 nm

Pulse 
duration /fs

50

30

45

40

25

6

280

290

461

25

40

120

Repetition 
rate /kHz

1

1

6

10

10

100

150

200

250

400

500

60000

Photon flux
at sample

5.5×1010 photon/s @central 
photon energy of 26.4 eV

1.6×1010 photon/s @ central 
photon energy of 32.5 eV

2.3×1011 photon/s @ central 
photon energy of 36.3 eV

6×108 photon/s @ central 
photon energy of 32.6 eV

1×109 photon/s @ central 
photon energy of 22.1 eV

2.8×1010 photon/s @ central 
photon energy of 34.9 eV

2.5×108 photon/s @ central 
photon energy of 21.8 eV

6×109 photon/s @ central 
photon energy of 16.9 eV

7×108 photon/s @ central 
photon energy of 25.3 eV

2×1012 photon/s @ central 
photon energy of 21.6 eV

2×1011 photon/s @ central 
photon energy of 21.7 eV

>1011 photon/s @ central 
photon energy of 25 eV

Scheme for higher conversion 
efficiency

Focusing with focal length of 
500 mm

Focusing with focal length of 
250 mm

Focusing with focal length of 
400 mm

Focusing with focal length of 
600 mm

SHG and waveguide

Focusing with focal length of 
900 mm

SHG + tight focusing

SHG + tight focusing

THG + annular beam + 
tight focusing

Post compression+two-color 
field+tight focusing

OPCPA + SHG

fsEC

Gas target type

Water cooled
gas cell

Gas cell

Gas jet + 
separation chamber
Gas jet + counter 

nozzle
Gas jet + counter 

nozzle
Gas jet + counter 

nozzle

Gas jet

图 1　驱动光波长为 820 nm 时第 17 阶高次谐波对应的相位匹

配气压［75］

Fig.  1　Phase matching pressure corresponding to 17th order 
high harmonic when wavelength of driving light is 

820 nm[75]

三维［83］。对于这类应用，还需要单色仪具有光子能量

可调谐的功能。

窄线宽的极紫外光源有助于 ARPES 实验获得高

能量分辨率，进而实现对精细能带结构的测量。目前能

量分辨率最高的 ARPES束线，其分辨率接近 1 meV［84］。

能量分辨率为 1~10 meV 的 ARPES 束线能够实现对

能带细节及能级改变和移动的准确测量，为材料学研

究的诸多问题如观测过渡金属二硫族化物中电子空穴

“口袋”的演化［85］、拓扑相转变［86-87］、电荷密度波（CDW）

材料中掺杂对态密度的影响［83］等提供帮助。而这类高

能量分辨的极紫外光源目前还只能通过气体灯或同步

辐射等直接获得。

以高能量分辨率为特点的静态 ARPES 可以用来

研究价带顶附近的能带结构及外界条件如温度等对

其的影响。而为了研究导带的能带结构及电子动力

学特性，需要借助有时间分辨特性的 ARPES。 Tr-
ARPES 在 ARPES 的基础上加入了泵浦 -探测模块。

实验中极紫外光源作为探测光，用于激发材料表面的

光电子。还需要另一束飞秒激光作为泵浦光，用于将

材料价带中的电子激发到导带。与静态 ARPES 所需

的高单色性光源不同，Tr-ARPES 的极紫外泵浦光和

飞秒探测光都是脉冲宽度在飞秒尺度的超短脉冲。

因此，Tr-ARPES 所使用的极紫外光源很难达到静态

ARPES 光源的高单色性。目前，Tr-ARPES 束线达

到的最高能量分辨率为 16 meV，其对应的时间分

辨率为 250 fs［61］。Tr-ARPES 在时间分辨和能量分辨

平衡的参数配置下可以使用特殊设计的单色仪，而高

能量分辨的参数配置一般仍依赖于高次谐波的光源

线宽。相干衍射成像等成像学应用通常也需要将极

紫外光源单色化，需要选出单阶高次谐波并聚焦到样

品 上 ，之 后 收 集 样 品 的 衍 射 图 样 ，反 演 获 得 样 品

信息［20］。

目前进行极紫外光源单色化的常用方案有两种：

基于光栅的单色仪［47-48，50，52，54-56，60-61］和基于金属膜或多层

膜反射镜的光谱滤波［49，51，53，59，62］。其中，基于平面光栅

的 单 色 仪 一 般 为 XCT （X-ray Czerny-Turner）结

构［56，88-89］，即使用轮胎镜将极紫外光准直，经光栅分光

后用第二块轮胎镜将其聚焦到出射狭缝上以选出单色

光。也有使用单轮胎镜、单块凹面光栅、单块轮胎面光

栅聚焦的设计［48，89-90］。单色仪可以较为高效地挑选出

单色性好的极紫外光，并保留了宽范围的光子能量调

谐性能，但同时也会引入脉冲前倾，造成时间展宽。单

色仪也可以通过特殊设计减小甚至消除光栅带来的时

间展宽［47，55-56］。使用金属膜或多层膜反射镜可以挑选

出单阶高次谐波，并且几乎不会引入时间展宽，但其无

法进一步减小极紫外光的线宽，其线宽通常依赖于产

生的高次谐波源本身的线宽，光子能量调谐能力较为

受限［49，51，53，59，62］。

阿秒瞬态吸收光谱这类宽光谱应用终端也对系统

的时间分辨率和能量分辨率提出了较高要求［13，15］。阿

秒瞬态吸收光谱利用极紫外阿秒脉冲使处于原子或分

子基态的电子跃迁到激发态或电离态，利用红外激光

脉冲实现激发态和激发态间或激发态和电离态之间的

耦合，通过检测极紫外光谱的变化分析出多个电子态

的超快动力学演化过程。阿秒瞬态吸收光谱执行的是

全光谱测量，需要极紫外光源具有宽光谱，其时间分辨

率可以达到百阿秒量级。同时，对跃迁能级的精细测

量要求光谱仪能够对极紫外全光谱进行高分辨率测

量，从而能够实时、准确地进行动力学表征。极紫外光

谱仪通常使用罗兰圆光谱仪或平场光栅光谱仪［91-92］。

在罗兰圆中，一块凹面匀刻线光栅通过分光将不同波

长的光分布于罗兰圆上［93］，使用时需要移动探测器以

扫描全部光谱范围［92］，故通常只用于光源的快速筛选。

平场光栅光谱仪是最常见的用于光谱表征及测试的

极紫外光谱仪，其结构为一块凹面变刻线光栅或一块

轮胎镜/凹面镜和一块平面变刻线光栅的组合［91，94］。

平场光栅光谱仪可以实现宽范围光谱的同时测量，其

分辨率通常取决于光栅刻线数、光谱宽度和探测器

配置。

5　能量分辨和时间分辨分析

在研究电子动力学问题时，更高的时间分辨率有

助于追踪更快的事件。但对于 Tr-ARPES 等需要测

量能带的泵浦探测实验来说，捕捉事件的前提是有足

够高的能量分辨率，通常 Tr-ARPES 的能量分辨率为

100 meV，时 间 分 辨 率 为 100 fs 量 级［47-56，59-62，95］。 Tr-
ARPES 的能量分辨率（ΔE）取决于 XUV 的谱线宽度

（ΔEXUV）、空间电荷效应造成的能量展宽（ΔESC）和

ARPES 分析器的能量分辨率（ΔEARPES）
［59］：

ΔE = ΔE 2
XUV + ΔE 2

SC + ΔE 2
ARPES 。 （2）

其中 ΔEARPES 通常小于 10 meV，远小于 ΔEXUV
［59，62］。使

用单色仪进行 XUV 的单色化时，单色仪输出的 XUV
线宽［96-97］可以表示为

Δλ c = cos β
( mσ c p ) Δs

， （3）

Δλo = cos μ
mσo p

Δs ≈ 1
mσo p

Δs， （4）

式中：Δλc和 Δλo分别为常规衍射安装（CDM）和离面安

装（OPM）光栅单色仪的输出线宽；β 为 CDM 光栅的

衍射角；μ 为 OPM 光栅的圆锥入射角；m 为衍射阶次；

σc和 σo分别为 CDM 和 OPM 光栅的刻线密度；p 为出射

臂长；Δs 为出射狭缝处的光斑尺寸。CDM 和 OPM 光

栅示意图如图 2［96］所示。

Grazioli等［98］测量得到臂长为 1.2 m 的单色仪在出

口狭缝处的 XUV 光斑大小约为 120 μm。Ojeda 等［50］

反演出 XUV 光源大小为 57~139 μm，单色仪的能量

分辨率实际受 XUV 焦点大小的影响。泵浦探测实验
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三维［83］。对于这类应用，还需要单色仪具有光子能量

可调谐的功能。

窄线宽的极紫外光源有助于 ARPES 实验获得高

能量分辨率，进而实现对精细能带结构的测量。目前能

量分辨率最高的 ARPES束线，其分辨率接近 1 meV［84］。

能量分辨率为 1~10 meV 的 ARPES 束线能够实现对

能带细节及能级改变和移动的准确测量，为材料学研

究的诸多问题如观测过渡金属二硫族化物中电子空穴

“口袋”的演化［85］、拓扑相转变［86-87］、电荷密度波（CDW）

材料中掺杂对态密度的影响［83］等提供帮助。而这类高

能量分辨的极紫外光源目前还只能通过气体灯或同步

辐射等直接获得。

以高能量分辨率为特点的静态 ARPES 可以用来

研究价带顶附近的能带结构及外界条件如温度等对

其的影响。而为了研究导带的能带结构及电子动力

学特性，需要借助有时间分辨特性的 ARPES。 Tr-
ARPES 在 ARPES 的基础上加入了泵浦 -探测模块。

实验中极紫外光源作为探测光，用于激发材料表面的

光电子。还需要另一束飞秒激光作为泵浦光，用于将

材料价带中的电子激发到导带。与静态 ARPES 所需

的高单色性光源不同，Tr-ARPES 的极紫外泵浦光和

飞秒探测光都是脉冲宽度在飞秒尺度的超短脉冲。

因此，Tr-ARPES 所使用的极紫外光源很难达到静态

ARPES 光源的高单色性。目前，Tr-ARPES 束线达

到的最高能量分辨率为 16 meV，其对应的时间分

辨率为 250 fs［61］。Tr-ARPES 在时间分辨和能量分辨

平衡的参数配置下可以使用特殊设计的单色仪，而高

能量分辨的参数配置一般仍依赖于高次谐波的光源

线宽。相干衍射成像等成像学应用通常也需要将极

紫外光源单色化，需要选出单阶高次谐波并聚焦到样

品 上 ，之 后 收 集 样 品 的 衍 射 图 样 ，反 演 获 得 样 品

信息［20］。

目前进行极紫外光源单色化的常用方案有两种：

基于光栅的单色仪［47-48，50，52，54-56，60-61］和基于金属膜或多层

膜反射镜的光谱滤波［49，51，53，59，62］。其中，基于平面光栅

的 单 色 仪 一 般 为 XCT （X-ray Czerny-Turner）结

构［56，88-89］，即使用轮胎镜将极紫外光准直，经光栅分光

后用第二块轮胎镜将其聚焦到出射狭缝上以选出单色

光。也有使用单轮胎镜、单块凹面光栅、单块轮胎面光

栅聚焦的设计［48，89-90］。单色仪可以较为高效地挑选出

单色性好的极紫外光，并保留了宽范围的光子能量调

谐性能，但同时也会引入脉冲前倾，造成时间展宽。单

色仪也可以通过特殊设计减小甚至消除光栅带来的时

间展宽［47，55-56］。使用金属膜或多层膜反射镜可以挑选

出单阶高次谐波，并且几乎不会引入时间展宽，但其无

法进一步减小极紫外光的线宽，其线宽通常依赖于产

生的高次谐波源本身的线宽，光子能量调谐能力较为

受限［49，51，53，59，62］。

阿秒瞬态吸收光谱这类宽光谱应用终端也对系统

的时间分辨率和能量分辨率提出了较高要求［13，15］。阿

秒瞬态吸收光谱利用极紫外阿秒脉冲使处于原子或分

子基态的电子跃迁到激发态或电离态，利用红外激光

脉冲实现激发态和激发态间或激发态和电离态之间的

耦合，通过检测极紫外光谱的变化分析出多个电子态

的超快动力学演化过程。阿秒瞬态吸收光谱执行的是

全光谱测量，需要极紫外光源具有宽光谱，其时间分辨

率可以达到百阿秒量级。同时，对跃迁能级的精细测

量要求光谱仪能够对极紫外全光谱进行高分辨率测

量，从而能够实时、准确地进行动力学表征。极紫外光

谱仪通常使用罗兰圆光谱仪或平场光栅光谱仪［91-92］。

在罗兰圆中，一块凹面匀刻线光栅通过分光将不同波

长的光分布于罗兰圆上［93］，使用时需要移动探测器以

扫描全部光谱范围［92］，故通常只用于光源的快速筛选。

平场光栅光谱仪是最常见的用于光谱表征及测试的

极紫外光谱仪，其结构为一块凹面变刻线光栅或一块

轮胎镜/凹面镜和一块平面变刻线光栅的组合［91，94］。

平场光栅光谱仪可以实现宽范围光谱的同时测量，其

分辨率通常取决于光栅刻线数、光谱宽度和探测器

配置。

5　能量分辨和时间分辨分析

在研究电子动力学问题时，更高的时间分辨率有

助于追踪更快的事件。但对于 Tr-ARPES 等需要测

量能带的泵浦探测实验来说，捕捉事件的前提是有足

够高的能量分辨率，通常 Tr-ARPES 的能量分辨率为

100 meV，时 间 分 辨 率 为 100 fs 量 级［47-56，59-62，95］。 Tr-
ARPES 的能量分辨率（ΔE）取决于 XUV 的谱线宽度

（ΔEXUV）、空间电荷效应造成的能量展宽（ΔESC）和

ARPES 分析器的能量分辨率（ΔEARPES）
［59］：

ΔE = ΔE 2
XUV + ΔE 2

SC + ΔE 2
ARPES 。 （2）

其中 ΔEARPES 通常小于 10 meV，远小于 ΔEXUV
［59，62］。使

用单色仪进行 XUV 的单色化时，单色仪输出的 XUV
线宽［96-97］可以表示为

Δλ c = cos β
( mσ c p ) Δs

， （3）

Δλo = cos μ
mσo p

Δs ≈ 1
mσo p

Δs， （4）

式中：Δλc和 Δλo分别为常规衍射安装（CDM）和离面安

装（OPM）光栅单色仪的输出线宽；β 为 CDM 光栅的

衍射角；μ 为 OPM 光栅的圆锥入射角；m 为衍射阶次；

σc和 σo分别为 CDM 和 OPM 光栅的刻线密度；p 为出射

臂长；Δs 为出射狭缝处的光斑尺寸。CDM 和 OPM 光

栅示意图如图 2［96］所示。

Grazioli等［98］测量得到臂长为 1.2 m 的单色仪在出

口狭缝处的 XUV 光斑大小约为 120 μm。Ojeda 等［50］

反演出 XUV 光源大小为 57~139 μm，单色仪的能量

分辨率实际受 XUV 焦点大小的影响。泵浦探测实验
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的时间分辨率（Δt）则由泵浦光（通常为红外光）的脉冲

宽度（Δtpump）和 XUV 探测光的脉冲宽度（Δtprobe）共同

决定［59］：

Δt = Δt 2
pump + Δt 2

probe 。 （5）
XUV 探测光的脉冲宽度受到光源线宽和驱动光

的脉冲宽度的限制，并且 XUV 脉冲经过光栅时脉冲前

倾会造成进一步的脉冲展宽。光栅带来的脉冲前倾［99］

可表示为

Δτ ≈ 0.5
c
| m | λ′N ， （6）

式中：Δτ 为脉冲前倾量；c 为光速；λ′为 XUV 波长；N 为

XUV 照射到的光栅刻线数。通常为了减小光栅带来

的脉冲前倾，需要减小照射到的光栅刻线数。OPM 光

栅由于光束传播方向和光栅刻线平行，在掠入射下其

照射到的刻线数要比 CDM 光栅小得多，故其脉冲前

倾要远小于 CDM 光栅［96，99］。但同时 OPM 光栅的能量

分辨能力比不上同刻线密度的 CDM 光栅［99］。延长单

色仪臂长有助于获得更高的能量分辨率［100］，并使单色

仪出口处的 XUV 焦斑直径接近 XUV 产生处的焦斑

直径［55］。同时，延长臂长意味着可以使用更小刻线数

的光栅实现所需的分光效果，光栅的时间展宽量也会

减小。校正单色仪中的球差、慧差和像散需要借助波

前 探 测 器 对 单 色 仪 中 的 轮 胎 镜 及 光 栅 进 行 精 细

调节［101］。

假设 XUV 光脉冲在时域和频域上均为高斯分布，

则 XUV 谱线宽度和探测光脉宽能达到的最好理论极

限［102-103］为

ΔEXUV × Δtprobe = 1825 meV ⋅ fs。 （7）
然而，由于单色仪对脉冲展宽的影响，实际的 Tr-

ARPES 很难达到这一理论极限。同时，更窄的谱线宽

度或探测光脉宽会对高次谐波的驱动激光提出要求，

而驱动激光一般是经过分光后作为泵浦光的，因此会

对泵浦光的脉宽产生影响。故本文使用泵浦探测实验

装置的能量分辨率与时间分辨率的乘积 R= ΔE× Δt
作为泵浦探测光源综合性能的衡量指标，部分代表性

泵浦探测光源的性能指标如图 3 所示。

侧重于能量分辨的泵浦探测光源，可以清晰地观

测到材料的能级细节，但难以捕捉较快的动力学事件，

其一般使用金属膜等滤光介质或单色仪选取单阶谐

波。在这些设计中，XUV 探测光的线宽不通过单色仪

调节，而是直接由高次谐波的光源线宽本身决定。在

使用单色仪的设计中，由于此时光栅只需要起到选择

单阶谐波的作用，其能量分辨率允许很低，使用刻线密

图 3　泵浦探测光源的性能，空心标记表示实验装置的 XUV 线

宽由单色仪决定，实心标记表示装置的 XUV 线宽由光源

自身决定

Fig.  3　Performances of pump-probe light sources in which 
hollow marks indicate that XUV linewidth of 
experimental device is determined by monochromator, 
and solid marks indicate that XUV linewidth of device is 

determined by light source itself

图 2　光栅安装示意图［96］。（a）CDM；（b）OPM
Fig.  2　Schematics of grating installation[96].  (a) CDM; (b) OPM

度较低的 OPM 光栅即可满足需求，其时间展宽量为

50~100 fs［60］。如果进一步忽略 XUV 光子能量调谐需

求，可以用金属膜等代替光栅，达到选出单阶谐波的目

的，其时间展宽可以忽略不计。窄线宽的高次谐波光

源需要长脉冲的驱动激光产生，而高重复频率、长脉冲

的激光峰值功率较低，很难高效率地产生高次谐波，其

光子通量一般只在 108 photon/s 量级［59-60，62］。并且，虽

然此时 XUV 光源线宽和脉宽可以接近傅里叶变换极

限，但驱动光脉宽很宽，导致较宽的泵浦光脉宽和较差

的时间分辨率，使得其综合性能变差。为了提升其综

合性能，需要将泵浦飞秒光压缩，这需要驱动激光具有

足够高的单脉冲能量，使得其作为高次谐波驱动光后

剩余的脉冲能量足够进行非线性压缩，这对激光器提

出了较高要求。另一种方案是使用另一台激光器的激

光，与驱动激光同步后作为泵浦光［62］，或为泵浦光增加

放大模块，这种方法会增加系统的复杂度，但可以有效

地提升泵浦探测光源的综合性能。

侧重于时间分辨的泵浦探测光源，可以捕捉极短

时间内的动力学过程，但难以分辨具体的能级，一般也

是使用金属膜作为单色化器件［49，51，53］。由于高时间分

辨率的 XUV 光本身的光谱较宽，故无需能量分辨能力

高的单色仪。同时由于短脉冲 XUV 光的驱动激光也

是短脉冲激光，故其综合时间分辨能力强。而且短脉

冲的飞秒激光更容易进行脉冲压缩，泵浦光脉冲压缩

后光源的综合性能 R 甚至可以逼近 XUV 线宽和脉宽

的理论极限 1825 meV·fs［51］。

能量分辨能力和时间分辨能力均衡的泵浦探测光

源需要短脉冲飞秒激光作为驱动光源以产生短脉冲

XUV，但需要同时控制 XUV 的线宽，因此需要使用单

色仪控制能量分辨率。使用单色仪获得较高的能量分

辨率，需要光栅有足够高的刻线密度，这同时带来了严

重的脉冲前倾。虽然 OPM 光栅比 CDM 光栅的脉冲

前倾更小，但其仍不能使泵浦探测光源获得较高的综

合能力［48，50］，需要进一步减小光栅带来的脉冲前倾。

Wang 等［56］利用脉冲前倾的空间分布特性，在离焦面

增加狭缝以减小脉冲前倾，CDM 光栅的脉冲前倾被限

制为 40 fs，理论结果表明，使用双狭缝结构能够获得

比目前可调单狭缝更好的实验结果。Csizmadia 等［55］

设计了使用两套 OPM 单色仪的传输方案，第一套单

色仪用来调节 XUV 的线宽，第二套单色仪用来补偿光

栅带来的脉冲前倾。这种设计可以几乎完全补偿光栅

带来的脉冲前倾，将其控制为 4 fs。虽然这两种脉冲

前倾控制方案都需要牺牲光子通量，但短脉冲驱动激

光容易产生高通量的高次谐波［55-56］，其最高单阶谐波

通量甚至可以达到 1012 photon/s［56］。因此其通量减少

是可以接受的，通过控制脉冲前倾有希望获得能量分

辨能力和时间分辨能力均衡的高综合性能泵浦探测

光源。

影响泵浦探测实验能量分辨率的重要因素还有空

间电荷效应［104］，其过程如图 4［105］所示。

当飞秒量级的 XUV 脉冲聚焦到样品上时，会在极

小的空间内产生大量光电子。光电子间的库仑作用会

使电子波包变得弥散，造成光电子动能的展宽，能量分

辨率变差。同时，样品处残留的正电荷还会对电子波

包产生牵引作用，导致能级测量结果的偏移。解决空

间电荷效应的基本手段是使用高重复频率的 XUV 光

源，在保持光子通量不变的情况下减少单个 XUV 脉冲

所包含的光子数。然而，即使光源重复频率达到 100 kHz
以上，也仍然会有足以对实验结果产生明显影响的空

间电荷效应［56，59-60］，故需要限制 XUV 光源的光子通量。

目前已有许多研究对空间电荷效应进行了模型推

导［104，106-107］，但预测准确度较高的方法还是蒙特卡罗模

拟［56，105］。适当增大光斑尺寸也是减小空间电荷效应的

有效方法之一［56］，但过大的光斑会带来泵浦探测实验

信噪比的下降，因此通常 Tr-ARPES 样品处的光斑大

小都控制在 100 μm 左右［50，55，60］。

对于以阿秒瞬态吸收光谱为代表的阿秒谱学应

用，其泵浦探测实验和 Tr-ARPES 等飞秒极紫外谱学

研究有所不同。在阿秒瞬态吸收光谱中，红外光作为

图 4　泵浦探测实验中的空间电荷效应［105］

Fig.  4　Space charge effect in pump-probe experiment[105]
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度较低的 OPM 光栅即可满足需求，其时间展宽量为

50~100 fs［60］。如果进一步忽略 XUV 光子能量调谐需

求，可以用金属膜等代替光栅，达到选出单阶谐波的目

的，其时间展宽可以忽略不计。窄线宽的高次谐波光

源需要长脉冲的驱动激光产生，而高重复频率、长脉冲

的激光峰值功率较低，很难高效率地产生高次谐波，其

光子通量一般只在 108 photon/s 量级［59-60，62］。并且，虽

然此时 XUV 光源线宽和脉宽可以接近傅里叶变换极

限，但驱动光脉宽很宽，导致较宽的泵浦光脉宽和较差

的时间分辨率，使得其综合性能变差。为了提升其综

合性能，需要将泵浦飞秒光压缩，这需要驱动激光具有

足够高的单脉冲能量，使得其作为高次谐波驱动光后

剩余的脉冲能量足够进行非线性压缩，这对激光器提

出了较高要求。另一种方案是使用另一台激光器的激

光，与驱动激光同步后作为泵浦光［62］，或为泵浦光增加

放大模块，这种方法会增加系统的复杂度，但可以有效

地提升泵浦探测光源的综合性能。

侧重于时间分辨的泵浦探测光源，可以捕捉极短

时间内的动力学过程，但难以分辨具体的能级，一般也

是使用金属膜作为单色化器件［49，51，53］。由于高时间分

辨率的 XUV 光本身的光谱较宽，故无需能量分辨能力

高的单色仪。同时由于短脉冲 XUV 光的驱动激光也

是短脉冲激光，故其综合时间分辨能力强。而且短脉

冲的飞秒激光更容易进行脉冲压缩，泵浦光脉冲压缩

后光源的综合性能 R 甚至可以逼近 XUV 线宽和脉宽

的理论极限 1825 meV·fs［51］。

能量分辨能力和时间分辨能力均衡的泵浦探测光

源需要短脉冲飞秒激光作为驱动光源以产生短脉冲

XUV，但需要同时控制 XUV 的线宽，因此需要使用单

色仪控制能量分辨率。使用单色仪获得较高的能量分

辨率，需要光栅有足够高的刻线密度，这同时带来了严

重的脉冲前倾。虽然 OPM 光栅比 CDM 光栅的脉冲

前倾更小，但其仍不能使泵浦探测光源获得较高的综

合能力［48，50］，需要进一步减小光栅带来的脉冲前倾。

Wang 等［56］利用脉冲前倾的空间分布特性，在离焦面

增加狭缝以减小脉冲前倾，CDM 光栅的脉冲前倾被限

制为 40 fs，理论结果表明，使用双狭缝结构能够获得

比目前可调单狭缝更好的实验结果。Csizmadia 等［55］

设计了使用两套 OPM 单色仪的传输方案，第一套单

色仪用来调节 XUV 的线宽，第二套单色仪用来补偿光

栅带来的脉冲前倾。这种设计可以几乎完全补偿光栅

带来的脉冲前倾，将其控制为 4 fs。虽然这两种脉冲

前倾控制方案都需要牺牲光子通量，但短脉冲驱动激

光容易产生高通量的高次谐波［55-56］，其最高单阶谐波

通量甚至可以达到 1012 photon/s［56］。因此其通量减少

是可以接受的，通过控制脉冲前倾有希望获得能量分

辨能力和时间分辨能力均衡的高综合性能泵浦探测

光源。

影响泵浦探测实验能量分辨率的重要因素还有空

间电荷效应［104］，其过程如图 4［105］所示。

当飞秒量级的 XUV 脉冲聚焦到样品上时，会在极

小的空间内产生大量光电子。光电子间的库仑作用会

使电子波包变得弥散，造成光电子动能的展宽，能量分

辨率变差。同时，样品处残留的正电荷还会对电子波

包产生牵引作用，导致能级测量结果的偏移。解决空

间电荷效应的基本手段是使用高重复频率的 XUV 光

源，在保持光子通量不变的情况下减少单个 XUV 脉冲

所包含的光子数。然而，即使光源重复频率达到 100 kHz
以上，也仍然会有足以对实验结果产生明显影响的空

间电荷效应［56，59-60］，故需要限制 XUV 光源的光子通量。

目前已有许多研究对空间电荷效应进行了模型推

导［104，106-107］，但预测准确度较高的方法还是蒙特卡罗模

拟［56，105］。适当增大光斑尺寸也是减小空间电荷效应的

有效方法之一［56］，但过大的光斑会带来泵浦探测实验

信噪比的下降，因此通常 Tr-ARPES 样品处的光斑大

小都控制在 100 μm 左右［50，55，60］。

对于以阿秒瞬态吸收光谱为代表的阿秒谱学应

用，其泵浦探测实验和 Tr-ARPES 等飞秒极紫外谱学

研究有所不同。在阿秒瞬态吸收光谱中，红外光作为

图 4　泵浦探测实验中的空间电荷效应［105］

Fig.  4　Space charge effect in pump-probe experiment[105]
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泵浦光，XUV 阿秒脉冲作为探测光。红外电场对气体

分子进行调控，此时 XUV 通过气体分子，其吸收光谱

可以反映出能级信息［13］。由于此时泵浦探测是在红外

光场和 XUV 脉冲之间进行的，故其时间分辨率主要取

决于 XUV 的脉冲宽度，可以达到百阿秒量级。阿秒瞬

态吸收光谱实验对 XUV 光谱的细节进行测量，因此其

能量分辨率不会受到 XUV 脉冲宽度的限制，主要取决

于光谱仪和探测器。XUV 光谱仪通常使用平场光栅

光谱仪，对 XUV 光谱进行分光并将其分布在一定尺寸

的 XUV 探测器上，平场光栅的光谱范围需要覆盖

XUV 脉冲所测的光谱范围。此时，XUV 光谱的分散

程度（dλ/dx）表示为光谱宽度（L）与探测器直径（D）的

商。任意 XUV 探测器都有基本分辨单元的大小限制，

例如微通道板（MCP）/磷光屏的基本分辨单元（d）约

为 25 μm［108］，而 X 射线相机的 d 则可以达到 13 μm［109］。

此时光谱仪的波长分辨率可以粗略表示为 ΔλS=d×
L/D［110］。然而在实际实验中，光谱仪的分辨率由 XUV
焦斑大小、探测器的空间分辨能力以及可见光电荷耦

合器件（CCD）的空间分辨能力共同决定，这些因素极

大降低了光谱仪所能达到的分辨极限［111］。特别是

XUV 探测器和焦平面的微小位移，导致 XUV 光斑大

小发生变化，可见光 CCD 将大尺寸荧光屏成像到小尺

寸探测器上，例如 Wang 等［10］通过光线追迹计算，得到

了 10 meV 的理论能量分辨率，但由于上述因素，实际

分辨率只能达到 60 meV。故发展大面阵、高空间分辨

率的极紫外探测器是提高阿秒光谱学研究测量精度的

重要手段。

6　总结与展望

人们对物理过程的探索及光学应用的发展对极紫

外光源提出了其他要求。例如，具有轨道角动量的极

紫外光源在超分辨成像和光学传感应用中受到重

视［112-115］，目前已经能在实验上得到具有涡旋光场性质

的高次谐波［116-121］。而圆偏振高次谐波则在圆二向色

性研究中发挥重要作用［122-124］，目前改变 XUV 偏振状

态最常用的方法是借助平面镜的四次反射［125］。在生

物成像和纳米显微成像中，极紫外光源在窄线宽的基

础上还须具备光谱可调谐特性［126］，目前有多种方法可

以实现高次谐波的光谱调谐，如使用光参量放大

（OPA）驱动光源和使用长波导气体靶［126-129］。极紫外

光学频率梳有望用于下一代“核时钟”的研制［130］以及

基本常数变化的探索［131］，也是极紫外光源的重要应用

之一［132］。比起飞秒光学频率梳，极紫外光学频率梳由

于在光学频率上有数量级的提升，故能够实现更为精

确的时间和频率分辨。为了得到极紫外光学频率梳，

不仅需要重复频率在 1 MHz 以上的高重复频率飞秒

激光作为高次谐波的驱动源，还需要锁定驱动激光的

重复频率和载波包络相移频率［133］，并使用飞秒共振增

强腔等技术实现极紫外光梳的耦合输出［134］。这些实

验和改进无疑使超快极紫外光源得到了进一步的

发展。

目前人们已经对极紫外光源展开了深入的探索，

对高次谐波产生以及光源的调控乃至实验束线的分辨

率控制进行了充分的研究。极紫外光源的发展使得

Tr-ARPES、符合测量、阿秒瞬态吸收光谱和显微成像

等得到了快速进步。未来的高重复频率极紫外光源将

向更高光子通量以及 MHz 以上的更高重复频率方向

发展，科学家们将追求更高光子能量和更短脉宽的阿

秒极紫外光源。对 XUV 光谱、线宽、脉宽等的操控会

催生新的束线设计方案和新的光学元件，这些发展最

终会促进基础物理研究和光学的先进应用，从而引领

科学与技术的发展进步。
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Abstract
Significance　The extreme-ultraviolet high-harmonic light source has attracted significant attention in electron dynamics because of 
its strong coherence, short pulse duration, and high photon energy.  It has been applied in various spectroscopy and imaging studies.  
Using a high repetition rate, high photon flux, narrow linewidth, femtosecond extreme-ultraviolet-light source (1 fs=10-15 s) enables 
direct observation of conduction band structures and femtosecond-scale electron dynamics in materials.  Furthermore, processes such 
as electron tunneling and molecular dissociation can be investigated extensively using a broadband attosecond light source.  In recent 
years, the development of water window spectral-range wide-spectrum attosecond light sources has facilitated the detection of reaction 
pathways between molecules and the motion of charge carriers on material surfaces.  By applying electron and ion detection 
techniques, time-resolved coherent measurements and other attosecond transient spectroscopy studies have been conducted.  For 
attosecond-scale electron spectroscopy measurements, the number of events in a single-shot measurement is often insufficient, 
making low-repetition-rate light sources inadequate for obtaining reliable statistical data.  Therefore, it is necessary to use high-

repetition-rate extreme-ultraviolet-light sources.
The efficiency and photon number per pulse of high-repetition-rate high-harmonic generation are significantly lower than those of 

low-repetition-rate high-harmonic generation.  The single-pulse energy of high-repetition-rate driving lasers is lower than that of low-

repetition-rate driving lasers; therefore, tight focusing is required to achieve the high-intensity field necessary for high harmonic 
generation.  However, the interaction region of the laser and gas is small during tight focusing, making it relatively difficult to achieve 
the required phase-matching conditions.  Consequently, the conversion efficiency of high-repetition-rate high-harmonic generation is 
low.  Various methods have been developed in terms of driving laser, high-harmonic-generation methods, and beamline design to 
improve the photon flux of high-repetition-rate high-harmonic generation.

The use of extreme-ultraviolet high-harmonic light sources during experiments requires the presence of a monochromator or 
spectrometer.  A spectrometer with high acquisition efficiency and high resolution is required to optimize high harmonic generation by 
adjusting the interaction configuration and characterize energy level transitions using attosecond transient absorption spectroscopy.  In 
pump-probe experiments for dynamics research, a femtosecond extreme-ultraviolet-light source with good energy and time resolutions 
is required.  A monochromator is required to select individual orders of high harmonics, achieving energy resolution control and 
minimizing the time broadening caused by the monochromator.  Significant efforts have been made in beamline design to use extreme-

ultraviolet high-harmonic-light sources in physics experiments.

Progress　 Currently, extreme-ultraviolet high-harmonic light sources are advancing towards higher photon fluxes and repetition 
rates, which places higher demands on the repetition rate and single-pulse energy of femtosecond lasers.  Chiang et al.  used a long-

cavity titanium sapphire laser to increase the repetition rate of the driving laser to 4 MHz and achieved high harmonic output.  In 2015, 
Hädrich et al.  used a fiber laser to increase the repetition rate of high harmonics to 10.7 MHz.  The highest average power of 
femtosecond lasers has now exceeded 10 kW.

The generation and optimization of high harmonics have been ongoing research topics.  Using high-performance and high-

repetition-rate lasers with high energy and few-cycle pulse length can prevent tight focusing and achieve high harmonic generation 
efficiency using fundamental-frequency-driving light.  Csizmadia et al.  directly generated high harmonics using a few-cycle 1030 nm 
driver laser with a repetition rate of 100 kHz and obtained a high-photon-flux extreme-ultraviolet-light source.  By applying pulse 
compression, shorter pulse high-repetition-rate driving light can more easily achieve the peak power density required for high harmonic 
generation, thus achieving higher efficiency than long-pulse driving light.  Wang et al.  applied dual-color field-assisted pulse 
compression to obtain a high-photon-flux extreme-ultraviolet-light source.  High-repetition-rate high-harmonic light sources above the 
MHz level require field-enhanced methods for generation.  Among them, resonant enhancement cavities have been applied to time- 
and angle-resolved photoemission spectroscopy (Tr-ARPES) beamlines.  Mills et al.  used a fiber laser with a repetition rate of 
60 MHz to obtain a high-photon-flux extreme ultraviolet-light source.
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Monochromators and spectrometers are essential instruments for applying extreme ultraviolet-light sources.  Rohde et al.  used a 
metal film as a monochromatizing device while compressing the pump light, and the comprehensive performance of the compressed 
light source can approach the Fourier transform limit of extreme ultraviolet (XUV).  Wang et al.  developed an approach to reduce the 
pulse front tilt by adding slits at the defocused plane, taking advantage of the spatial distribution characteristics of forward-tilted 
pulses.  Csizmadia et al.  designed a transmission scheme using two off-plane mount (OPM) monochromators, with the first 
monochromator used to adjust the line width of XUV and the second monochromator used to compensate for the pulse front tilt 
generated by the grating.  This design is used to almost completely compensate for the pulse front tilt generated by the grating.

Conclusions and Prospects　 High-repetition-rate extreme-ultraviolet-light sources have been widely used in electron dynamics 
research and have potential for applications in attosecond spectroscopy and microscopic imaging.  These light sources are evolving 
towards increased repetition rates, photon fluxes, photon energies, and decreased pulse durations.  This review summarizes the 
generation and control of high-repetition-rate extreme-ultraviolet-light sources and the optimization of their resolving capability for 
applications.  Future development trends of such light sources are also discussed.

Key words nonlinear optics; ultrafast optics; high harmonic generation; extreme ultraviolet light source
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