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摘 要：光与物质之间的相互作用是自然界中最基本的物质相互作用之一，这种动力学的完全可视化

需要时间上的阿秒分辨率和空间上的原子级分辨率。超短相干电子源是实现这一目标的重要方法。

本文介绍了利用各种光场如射频、太赫兹、可见光来产生、相空间调控甚至表征这种超短相干的高品质

电子源的重要进展，并主要总结了其在四维超快电子显微镜方面的技术突破，为“阿秒显微镜”的建立

开辟了道路，使对电子运动成像成为可能，最后对超快电子研究的发展进行了展望。
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Abstract：The interaction between light and matter is one of the heart interactions in nature. The complete
visualization of this kind of dynamics requires attosecond resolution in time and atomic resolution in space.
Ultrashort and coherent electron pulses are central to achieve this goal. This review surveys the important
efforts aimed at generation，phase-space control and characterization of ultrashort electron pulses using
various optical fields such as microwave，terahertz radiation and visible light，and mainly summarizes its
key breakthrough in four-dimensional ultrafast electron microscopy，which opens up the way for the
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establishment of“attomicroscopy” to allow the imaging of electron motion in the act. Finally， the
development prospects of ultrafast electron research is presented.
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0 引言

具有皮秒、飞秒或阿秒持续时间的超短电子脉冲是各种科学和技术应用的核心。例如，它们允许通过

泵浦探针电子显微镜和衍射跟踪空间和时间中的原子和电子运动，可以在自由电子激光器中产生相干 X射

线脉冲，也是激光驱动粒子加速领域的中心，还可以充当电子量子动力学中的探针［1］。

与飞秒脉冲同步的超快电子束是原子、分子和固体材料科学中的一种相对较新的动力学诊断工具。将

超快激光与电子显微技术相结合，可发展出超快（皮秒、飞秒甚至阿秒）电子衍射（Ultrafast Electron
Diffraction，UED）、超 快 电 子 显 微 术（Ultrafast Electron Microscope，UEM）和 扫 描 超 快 电 子 显 微 术

（Scanning Ultrafast Electron Microscopy，SUEM）等技术［2-3］，这些工具可以实时记录结构动力学和原子运动

的图像，融合了目前两个非常成功的领域：超快科学和纳米物理。通过这些技术目前已经阐明了亚皮秒时

间尺度上的许多超快现象［4］。在这些研究中，要达到最佳性能通常需要尽可能短的电子脉冲宽度。

目前飞秒电子脉冲可以由激光驱动的平面光阴极［2，5］或纳米针尖［6-7］产生。通过射频（Radio Frequency，
RF）压缩［8-11］或全光学太赫兹压缩技术［12］，可以实现几飞秒的电子脉宽。在相对论激光能量下，通过逆自由

电子激光过程［13］和激光尾波场加速器，已得到了几飞秒甚至阿秒量级的电子脉宽。最近发展的阿秒脉宽的

亚相对论电子脉冲可以由激光驻波中的有质动力［14-15］或时变电场［16-18］产生，这种亚相对论阿秒电子脉冲的

极小德布罗意波长非常适合原子级成像，将把超快电子衍射和显微成像术推进到原子级电子动力学的时间

范围，并可能把包括量子态重建［18］在内的应用推进到新的分辨率范围。

在超短电子束的调控方面，数十年前利用随时间变化的电场来进行电子调控的技术推动了示波器和电子

计算机的产生，该技术也是当前超快条纹相机、飞秒电子成像与衍射技术、自由电子激光技术等的基石。理论

上从微波、太赫兹波一直到光波电子调控技术，可分别具有皮秒、飞秒甚至阿秒时间尺度的调控速度，可以探

测越来越短的微观过程。但目前直接由光波电场实现对电子的阿秒级调控还存在很多困难，主要是受到时间

抖动和时间同步等问题的困扰。另阿秒电子源仍缺少主要应用场景所需的电流、发射度和平均亮度等参数。

本文将重点介绍各种具有不同特性的基于光场的超短相干电子源的产生方案及其相应的应用进展，特

别是在四维超快电子显微成像方面的技术突破。回顾利用光场对超短电子束的调控、表征研究的发展现

状，详细介绍四种超快电子显微技术及近年来所取得的重要研究进展，并进行展望及总结，因篇幅和水平有

限，还有大量成果未提及。

1 超短电子束的产生及应用

基于真空中各种近场结构的激光加速电子方案是目前的一个研究热点，包括真空激光加速器［19］、光子

带隙加速器［20］、电介质尾波场加速器［21］以及“芯片上的加速器”［22］等。这些不同的方案都有一个共同的需

求，就是超短电子束。超快电子脉冲的产生对超快电子衍射和显微术等应用的建立也起了至关重要的作

用，而如何实现超短又高度相干的电子源是其中的关键，这是因为超短时间特性决定了探测精度和探测极

限，而相干性给出了能研究的样品的最大尺寸。

为了从固体中发射电子，必须要克服阻止它们离开的表面势垒，称为“功函数”（Φw），其大小约为几个电

子伏特，与材料种类、晶体结构和表面修饰等关系很大。不同类型的电子发射体的区别主要在于它们克服

势垒的方式（热激发、隧穿或光子吸收等）和降低“功函数”的方式（如特殊表面结构或外加电场）。将超短激

光脉冲的光电发射与现有的电子枪技术相结合，能够产生高质量的飞秒脉冲电子束。

为了指导电子源的开发，需要一个相干性的定义。空间分辨率由源的横向和纵向相干长度决定。具体

来说，横向动量分布决定了其空间分辨率。类似于光源的空间相干性被定义为在屏幕上仍然可以看到干涉

的情况下，两个物体之间的最大距离，即杨氏干涉仪中的狭缝间距。对于沿 z方向传输的电子束，纵向 Lz和
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横向相干长度 Lx之间的关系可以写成 Lz≈ Lx (p/σpx)［23］，其中 p是电子 z方向的动量，σpx 是横向动量色散，通

常 p≫σpx，Lz≫Lx，Lz≫w（w为样本宽度）。对于最常用的电子能量，纵向相干性通常在微米量级，远大于一

般常用的样品厚度。因此，空间分辨率的限制主要是由电子束的横向相干长度施加的，这是我们感兴趣的

方面。横向相干长度通常表示为 Lx≈ λ/2πσθ，其中 σθ是电子束的发散角［24］。根据德布罗意关系 λ= 2πℏ/p，
σθ≈ σpx/p，横向相干长度变为 Lx≈ℏ/σpx。因此目前的工作主要集中在通过减小初始电子能量扩散、束斑尺

寸和空间电荷效应等方面来增加电子束的横向相干长度（或减小发射度），以便获得高质量的电子束。例

如，目前电子显微镜中最高的空间分辨率是通过使用场发射电子枪来实现的，这种电子枪使用具有纳米尺

寸的尖端（理想情况下是原子尺寸）来获得完全相干的电子束。

由于速度色散效应，电子脉冲在真空中传输时会逐渐改变其时间轮廓。同时，电子之间的排斥力也会

不可避免地导致其脉冲展宽，这些都极大制约了时间分辨率。除了会破坏纵向和横向相干长度的空间电荷

效应之外，电子的费米子特性也使得相干电子源的设计成为一个挑战。作为费米子，不允许电子处于“同一

状态”，这样一个等同于受激辐射（激光）光放大的过程对费米子来说是不可能的。由于电子的这种固有性

质，人们认为不可能会有足够高的电子密度来实现任何接近单粒子结构的分辨率。但在新千年开始时，

ZEWAIL A H组［25-26］，CAO J等［27］和 SIWICK B J等［28］纷纷致力于产生超短电子脉冲，并获得了几皮秒到飞

秒量级的时间分辨率，使“分子电影”的记录成为可能。

近年来，人们提出了多种方案来缩短电子束脉宽，主要有：紧凑型电子源，如减小电子到样品的间距［29］或增

大加速电场（这样可以缩短传输距离，增加能量后对于抑制空间电荷效应也有利）［12，30-38］、少电子脉冲［5，39-40］（抑

制空间电荷效应）、后压缩技术［11，24，41-46］、能量过滤［47］、条纹扫描［48］以及动量-位置负啁啾电子脉冲［47］等。目前，

直流型［29］、射频压缩型［11］和相对论型［49］飞秒电子的时间分辨率都限制在 100 fs左右，一般还会受到时间抖动和

时间同步的限制。这些类型电子的主要区别在于电子能量和总电荷量，各有其适用的应用。因此，迄今为止进

行的超快动力学测量是在皮秒到数百飞秒的时间尺度上进行的［26，28，50-52］。最近HASSAN M T等［53］通过光学

选通方法在UEM演示了最短电子脉冲（30 fs）的产生，打破了电子脉冲的常规压缩极限，并在超快电子显微镜

中获得了电子动力学尺度的时间分辨率。在这种方法中，产生的电子脉冲的持续时间仅受选通激光脉冲的限

制，这种选通激光脉冲原则上可以在阿秒时间尺度上［54］，因此这种方法有望导致孤立阿秒电子脉冲的产生，为

建立一个新的“阿秒电子显微镜”领域开辟了道路。目前基于阿秒电子脉冲链的衍射和显微术［16］表明了其分辨

率可到阿秒-埃（0.1 nm）范围，它将允许对原子、分子［55］和凝聚态物质［56］中理论研究的电子运动进行实时成像，

将极大地促进我们对化学、物理、生物和材料科学［2-3，51，57-64］中的超快现象的理解和对客观世界的认识［57］。

下面介绍几种典型的基于光场的超短高质量电子束的产生及应用。

1.1 平面光阴极光电发射电子源

光电阴极射频电子枪的电子束通常用于在加速后驱动自由电子激光器，并产生从红外到 X光的相干辐

射。这种超短电子脉冲通常是通过飞秒激光前向或背向照射到薄金属层上，利用光电效应产生的，随后利

用静电场来加速（如图 1所示）。射频光阴极枪通常可产生MeV电子，可在保持每个脉冲大量电子数目的同

时，提高时间分辨率［36］。能量在MeV量级的近相对论电子的德布罗意波长比典型的 30 kV左右的直流电子

枪产生的电子波长短一个数量级，因此，对应的布拉格角也小一个数量级，可与电子束的固有发散度相当，

不利于衍射图案的观察［38］。但当电子是相对论性时，由于空间电荷效应的显著降低，射频阴极电子枪上的

较高电场可以在更短的时间宽度内提供更多数量的电子，这对不可逆过程的探测及提高探测信噪比是有利

的；此外电子的近相对论速度将进一步降低速度失配，从而显著提高整体的时间分辨率。另外MeV能量的

电子与 keV的相比，在样品中有更长的穿透深度。此外，射频电子枪允许方便地控制电子束的纵向相空间，

利用射频对电子束进行再压缩的技术也非常成熟，原则上产生低于 50 fs电子束长度是可能的［24］。

为了获得具有令人满意的信噪比的动态图像或衍射图案，必须在确定瞬态结构的每个时间点收集大量

电子（通常>107），这可以通过高密度电子脉冲的单次曝光来实现，也可以通过重复频率高达 0.55 MHz的少

电子脉冲来实现［3，40］，采用哪种工作模式取决于正在研究的动力学类型是不可逆或可逆过程。下面分别介

绍这两种工作模式电子脉冲的发展现状。
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1.1.1 高电荷密度电子脉冲源

超快电子衍射的主要挑战是由空间电荷引起的电子脉冲的时间展宽。虽然可以通过使用少电子脉冲

电子来解决这个问题，但是对于不可逆过程的研究，还是需要超短的高电荷量电子脉冲。

SIWICK B J等［28］在 2003年首次打破亚皮秒界限，就是利用高电荷量的电子脉冲成功地在相关时间尺

度上观察到了原子的运动。随后 SIWICK B J等［66］使用紧凑的 55 kV直流光阴极电子枪获得了包含约 104个
电子的脉冲，由 HEBEISEN C T等［67］完成了脉宽测量，约为 550 fs。该装置产生的电子脉冲具有适当的相

干特性，可用于金属和晶体中光致结构和电子相变的时间分辨研究［28，68-70］。2006年，SLAC国家加速器实验

室［36］用斯坦福直线加速器电子枪测试装置的 5.4 MeV电子束首次观察了 160 nm铝箔的单次衍射图，时间分

辨率接近 100 fs，验证了将射频枪产生的MeV电子脉冲用于时间分辨结构动力学测量的可行性。此后，加

州大学洛杉矶分校［71］通过高功率射频枪和聚束腔的结合将电子束长度缩短至了 100 fs以下，压缩是通过反

转空间电荷诱导的速度啁啾而实现的，并使用这种电荷数目约 107的 3.5 MeV电子束记录了单晶金样品的

单次衍射图案。上海交通大学研制了一台小型超快电子衍射仪，利用 s波段 1.6 cell光阴极射频电子枪产生

的MeV电子记录了高质量的单次透射电子衍射图，电子脉冲宽度约为 300 fs［32，72］。大阪大学［73］、布鲁克海文

国家实验室［58］、马普所［74］等相继发展了新的基于光阴极射频枪的MeV UED系统，MAXSON J等［10］利用加

州大学洛杉矶分校 Pegasus实验室的射频枪和聚束腔，产生了前所未有的束长（< 10 fs）和同时非常低的横

向归一化发射度（≤ 20 nm）的电子束。这类电子源的能量一般都在 1~5 MeV、电荷量在 0.1~10 pC
（106~108），可用于单发成像来研究非可逆的超快动力学。

另外，还有一种将阴极上直流场和激光束

的交流场相结合的超短电子产生方案已经在

实验上得到了证明［75-77］，如图 2所示，其中具有

扁平尖端的阴极与阳极之间的间隙约 1 mm，

其间施加的直流电压约为 40 kV，阴极和阳极

都有圆形边缘，以防止在施加直流电压时击

穿，阳极有一个供电子传输的小孔。这种方案

基本上是对早期利用微波［78］所做工作的扩展，

可产生与光阴极相当的电流密度和稳定亮度。

HOMMELHOFF P等［77］证明了该方案的几

个关键属性：1）在激光场的半周期期间发射电

子；2）产生脉宽小于 1 fs的电子脉冲；3）从钝

阴极而不是从典型的针尖发射；4）对于正在使

用的锁模 1 GHz激光器，对应于每秒>3×
1015个电子，每微束平均约 200个电子。

图 1 用于超快电子衍射的光阴极电子枪示意图［65］

Fig. 1 Schematic of a photocathode used for ultrafast electron diffraction［65］. Reprinted from Ref.［65］，with the permission of
AIP Publishing

图 2 超短微聚束电子源示意图［75］

Fig. 2 Schematic layout of ultrashort microbunch electron source［75］.
Reprinted from Ref.［75］，with the permission of AIP Publishing
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1.1.2 高重频少电子脉冲源

使用单电子或低密度电子束是减少空间电荷效应最简单的方法，空间电荷效应在每个脉冲仅含一个电

子的情况下变为零。在这种情况下，“有效”时间脉宽可以根据单个电子到达样品的时间统计分布来定义和

确定［64］。即使没有库仑排斥，在采用单电子脉冲的时间分辨电子衍射实验中也依赖于很多因素。通常是高

重频采样，以便在合理的时间内获得具有足够信噪比（106~108个电子）的高质量衍射图案所需的电子总数，

这一事实极大地限制了单电子脉冲的潜在应用。在最佳的情况下，样品必须能够经 106~108个光激发周期，

通常需要更长的平均信号，才能在此低信号阈值下获得高于背景的信号。为了在合理的时间内收集数据，

可以使用高重频的激光，但这会导致热效应累积，随着时间的推移会显著改变样品。另外，能经历 107个以

上光子周期的样品非常少。所以这种方法主要适合气相研究，在气相研究中，不同激光发次之间可以进行

样品替换。重复采样使单电子波包的使用具有统计性质，相当于使用高密度电子束，但其空间电荷效应被

去除。然而，即使在没有空间电荷效应的情况下，初始速度扩散引起的电子束展宽仍然对时间分辨率施加

了最低的限制。

最近 ZEWAIL A H的团队在加州理工大学［3，79］成功地实现了同时拥有纳米空间分辨率和亚皮秒级时

间分辨率的超快显微技术。他们将局域电子源与飞秒激光光电发射［77，80-84］结合起来，进行了各种不同的研

究，从时间分辨衍射［79］到光子诱导近场电子成像［85］和时间分辨电子能量损失光谱学［86］。按照 LOBASTOV
V等［87］提出的建议，即将脉冲电荷减少到几个电子，甚至每个脉冲一个电子，将电子脉冲的重复率相应增加，

可消除空间电荷效应，显著提高时间分辨率。这需要一个重复频率约为 100 MHz的激光器，且其能量足以

激发电子脉冲，并在泵浦探针实验中激发样品。然而，新的限制出现了，其中最重要的是从光电阴极发射的

电子的初始速度扩散。如果电子是直接通过光电发射释放的，初始电子能散在 0.25~1 eV的范围内［88］，但

是如果涉及多光子发射，初始电子能量分布会更大［88-89］。KASMI L等［5］报道了在 50~100 kHz下，使用波长

可调的 40 fs可见光脉冲作为泵浦，通过双光子光电发射从平坦的金属表面发射飞秒单/少电子脉冲，证明了

光电阴极“功函数”附近的光子能量对电子脉冲的相干性和时间脉宽的有益影响。在消除与驱动激光功率

的二阶相关性后，电子源的稳定性接近散粒噪声极限。通过双光子光电发射可产生相干、超短和超稳定的

单/少电子波包，适合用于时间分辨结构动力学探测。

1.2 基于激光等离子体超短电子源

作为对基于射频的加速器［90］的补充，超短高质量电子束也可以通过飞秒激光与等离子体的相互作用产

生，如激光等离子体加速器［91-93］或激光电介质结构加速器［94］等。

1.2.1 激光-低密度等离子体超短电子脉冲

激光尾场加速（Laser Wakefield Acceleration，LWFA）是一种能将电子加速到相对论能量的技术，有可

能产生飞秒量级或更短的超短电子束，加速原理及其主要特征如图 3所示［95］。由于驱动激光脉冲的超短脉

宽特点，等离子体中的电子会受到较大有质动力而被排开，离子由于质量较大而在激光穿过的短时间内保

图 3 激光等离子体尾波加速电子原理示意图［95］

Fig. 3 Schematic of laser plasma wakefield acceleration［95］. Reprinted from Ref.［95］
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持静止，从而在驱动激光后面形成强的电荷分离场，电场分布如图 3中箭头所示，纵向电场梯度可达GV/m。

当激光能够产生强烈的飞秒脉冲后［96-97］，这一研究领域得到了迅速发展。自从第一次实验证明单能多兆电

子伏电子束［98-100］以来，加速得到的电子束的能量和品质迅速提高，目前可仅在几厘米长距离内就能将电子

加速到 GeV的能量［101-105］。最近在利用拍瓦级激光装置产生高能电子束的同时，人们也在实验上实现了用

mJ量级低能激光系统产生高重频单能电子束［106-107］，可用于超快电子衍射成像。LWFA产生的电子束的一

个重要特征是它们的脉宽短，在飞秒量级［92］。最近的理论研究提出了不同的从 LWFA获得亚飞秒脉宽电子

束的方法，包括等离子体密度剪裁［108］，交叉激光脉冲［109］或磁场注入抑制［110］等。

目前依赖于直接使用 LWFA电子束的应用大概可以分为两种类型：一种用来作为超快探针，主要利用

其飞秒持续时间，而且原则上，它们与激光脉冲之间的抖动非常小，即在飞秒范围内，有可能在依靠泵浦探

测方案的超快探测实验中达到超高的时间分辨率。比如通过 LWFA产生的飞秒电子束已经成功地用于探

测等离子体中瞬态磁场［111］，揭示了膨胀等离子体的亚皮秒动力学。最近，LWFA电子束被用来探测等离子

体尾波场的电场结构［112］，分辨率达到飞秒。另外由于其飞秒级的脉宽及与激光脉冲的内在同步特性，通过

超快电子衍射在原子尺度探测材料的潜力很大。最近进行了一项原理验证实验，使用高重频工作的 LWFA
产生的电子束，以皮秒级分辨率成功揭示了硅纳米膜的晶格动力学。

另外是用其作为泵浦源。这种电子束也被提议作为与癌症治疗相关的电离辐射源。与MeV光子相比，

电子束在深度上会实现更均匀的剂量沉积，从而减少对肿瘤体积周围健康组织的影响。目前已有实验证

据，证明 LWFA光束可以提供足够的剂量沉积分布，可以在感兴趣的穿透深度上提供足够高的剂量，从而用

于深部肿瘤的电子束放射治疗。

这种电子束在尾波场中的横向振荡产生类似同步辐射的 betatron X辐射［113-114］，可以作为准直、超快、高

亮度的台面式新型辐射光源，这种 X射线源继承了电子束的特征：具有台式化、飞秒脉宽（小于 100 fs）、微小

源尺寸（微米量级）［115］、以及在毫弧度范围内的低发散度［116］、高亮度等特性，在高品质成像、超快泵浦探测等

领域有广泛应用前景，目前已开始成功应用在相衬成像［117-118］、CT［119-120］以及 X射线吸收谱学［121］相关研究中。

1.2.2 激光-稠密等离子体超短电子脉冲

通过相对论强度激光脉冲与固体密度靶相互作用产生的快速电子源，具有结构简单、电量大的优势，其

潜在应用，如电子衍射等，也得到广泛研究。包括激光加速、等离子体传输和真空发射在内的快速电子发射

过程高度复杂，并且受到激光脉冲和靶特性的强烈影响，科研人员已经进行了许多努力来改善电子束的强

度、方向性和单色性。

近年来，已经在实验上用各种靶进行了准直电子束的产生演示。如 KODAMA R等［122］用 0.3 PW激光

脉冲照射锥形靶时，发现附着的短细导线可引导和准直锥体中产生的MeV能量范围内的电子，并且当激光

强度足够高时，导引电子的电量可以达到纳库（nC）量级［123］。当使用平面靶时，准直电子束的产生也已经得

到证实［124-127］。例如，对于 1018 W/cm2的激光强度，已经观察到沿金属箔靶表面发射的亚MeV电子束［127］。

1.3 纳米尖端光电发射源

近年来，人们对尖端光电发射电子源（如图 4所示）进行了大量研究［6-7，57，76-77，81，84，128-135］，将紫外波段的触

发激光脉冲聚焦到纳米级尖端，并在外电场的作用下可激发出电子束（用蓝色箭头描绘），其发射过程限制

在亚飞秒尺度［131-132］，同时，与从目前最先进的平面光电阴极获得的电子束相比，尖端源［77，81］的发射区极小，

在场增强效应的帮助下，还可大幅减小由于初始动量色散导致的展宽［7］，是目前拥有的具有最高相干度的一

种电子源［7，84，130，132，136］。

例如哥廷根大学 FEIST A等［137］采用了激光驱动的肖特基发射器（氧化锆包覆（100）取向的单晶钨尖），

将光电发射限制在氧化锆/钨发射器尖端的纳米级正面［138-139］，发射器侧面用 400 nm的激光照射，首次实现

了基于纳米针尖光电阴极激光触发电子发射的超快透射电子显微镜，获得了高度相干的电子脉冲，电子脉

冲持续时间低至 200 fs，能量宽度为 0.6 eV，样品处电子束可聚焦到 0.9 nm。另外，HOMMELHOFF P等［77］

提出了一种基于低功率飞秒激光场发射尖端的电子脉冲源。电子脉冲短于 70 fs，电子发射端直径低至

2 nm，每个脉冲最多 200个电子，重复频率可达 1 GHz。随后，HOFFROGGE J等［7］针对超短电子脉宽进行

了优化，利用直径为几十纳米的钨尖产生了 30 keV的电子脉冲，估计脉冲持续时间为 9 fs。
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除了短电子脉宽之外，基于尖端的源还具有大的横向相干性和纳米发射度。对纳米金属尖端施加强电

场可使得电子能够通过隧道电离发射到真空中（场发射），产生具有高亮度和高相干性的连续电子束［140-142］。

通过飞秒激光脉冲照射这种尖端，结合直流电压，可实现具有飞秒和纳米分辨率的脉冲式场发射，使得它对

基础研究和新的应用如时间分辨电子显微术、光谱、全息术以及自由电子激光器都具有吸引力［135］。

1.4 冷原子电子源

目前基于飞秒激光的这些光电发射源表现出色，但它们的进展受到大电流电子源的有限横向相干性的

限制，对于生物分子样品如蛋白质的单次成像研究来说通常电量不够。而通过激光冷却原子的光电离可以

产生内在高相干性的电子，但是对于超快电子衍射来说太慢了。用飞秒激光电离原则上应该减少电子脉

宽，但是短激光脉冲固有的高带宽预计会破坏横向相干性。MCCULLOCH A J等［143］证明了飞秒激发和纳

秒光电离的双色过程可以产生具有高横向相干性的皮秒电子束。

最新发展的冷原子电子源［143-147］的独特性能，非常有希望成为平面光阴极发射源的补充。冷原子电子源

的超快电离、高相干性和三维束成形能力的独特组合有可能实现晶体和生物分子单次电子衍射的亮度和相

干性要求。超冷电子源基于激光冷却原子云的近阈值光电离和场电离［148］，提供了低发射度、高强度［145］和高

相干性［144，149］的独特组合，这对实现大分子的单次超快电子衍射至关重要。

首先GEER S B等［145］提出的一种基于激光冷却和俘获原子气体的近阈值光电离的新型电子源，这些光

源的电子温度可以低至 10 K，这意味着亮度增加了几个数量级。在这种 120 keV，0.1 pC的装置中，可以产

生 1%的相对能散，而束长小于 100 fs的电子束，发射度明显好于光电发射源。横向相空间的相关性表明横

向发射率可以进一步提高，从而能够对生物分子样品进行单次研究。随后TABAN G等［150］提出了这种脉冲

电子源有效温度的测量方法，并可通过电离激光的波长来控制电子源从 200 K到 10 K范围内的源温度调

节，加上 50 μm的源尺寸，对于 100 μm的样品尺寸，可实现约为 20 nm的横向相干长度。SALIBA S D等［151］

在源处测得了相干长度的下限 lC= 7.8 nm。2014 年，荷兰科学家［152］为了记录单个衍射图案，以 100 Hz的重

复频率将 103发次、每次发射包含几百个电子的脉冲电子束发射至石墨样品，首次展示了单晶石墨样品的衍

射图，实现了冷原子电子衍射的首次原理性验证。2015年，澳大利亚 SPEIRS R W等［153］使用冷原子电子源

首次获得了单晶金的单发模式下纳秒级电子衍射图样，使用的 5 ns电子束约包含 5×105个电子。单发衍射

的实现是冷原子电子源向着应用研究迈出的重要一步，有望成为用于超快单发电子衍射实验的固态光电阴

极源的有力补充。

2 超短电子束的调控

对于泵浦探测实验，时间分辨率受限于电子脉冲的脉宽及其相对于光激发的时间稳定性。即使没有任

何空间电荷效应，由于色散，电子脉冲在加速后也不可避免地具有较长的脉宽。因此，电子脉冲压缩对于达

到衍射中的亚光子或电子时标是必不可少的［9］。电子脉冲压缩原理是要求电子分别在平均电子到达时间之

图 4 金属尖端的局部光电发射

Fig. 4 Localized photoemission from a metal tip
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前或之后到达时减速和加速。对于像电子束压缩或横向偏转这样的应用，与传统的射频调控相比，更高的

频率可提供更有效的依赖于时间的动量反冲。

对于电子束来说，其时间结构的调控可通过随时间变化的射频［9，11，44］、太赫兹［12，154］或可见光场完成。值

得注意的是，光场电子调控［1，17，155］有望将超快透射电子显微镜（Ultrafast Transmission Electron Microscope，
UTEM）［3，156］和超快电子衍射（UED）［2，33］的时间分辨率从几十飞秒［9，10，137］提高到阿秒量级［15-16，53，155，157-158］。

电子波函数的纵向和横向相位调制在概念和技术上都是不同的。前者意味着时间修正，而后者可以通

过使用静态或动态空间调制器来实现。从物理学的角度来看，逆自由演化的时间修正意味着能谱的修正。

所以一般可通过记录电子能谱并与理论预测进行比较来获得纵向相位调制。从技术角度来看，采用适当的

与时间相关的电磁场来实现想要的纵向调制，可以完成超短电子束的脉宽压缩。目前一种有潜力的方法是

速度聚束方案［159-160］，在该方案中，通过在粒子束内（通常通过射频腔）建立负的纵向位置-速度啁啾关系，导

致下游的纵向聚焦，此方案对低能电子（keV）［24］最有效，迄今为止，对于非相对论［9，11］和相对论［161］电子，速度

聚束实验都证明了可实现低于 100 fs的电子脉宽。

2.1 射频场纵向调制

在测量不可逆或部分可逆过程所需的高束电荷电子脉冲中，库仑排斥是传播过程中时间展宽的主要来

源［162-163］。对于静电加速方案，飞秒分辨率可通过缩短源和样品之间的距离［61］或能量过滤［47］达到；另一个方

式是利用微波腔实现脉冲压缩。对于具有最亮/最密集电子包的时间分辨电子衍射旨在以数百飞秒的分辨

率对大分子动力学进行单次成像［2］；这需要用基于微波的压缩或条纹技术来补偿空间电荷展宽［11，164-165］。最

终可实现的脉冲持续时间和相干程度受到这些库仑相互作用的不可逆部分的限制。即使没有空间电荷效

应，由于光电发射激光器的光子能量和光电阴极的功函数的不匹配、表面的不均匀性和飞秒光脉冲的带宽

导致了电子能量的逐级变化，从而导致到达时间的变化，在样品上产生了延长的脉冲持续时间。最根本的

是，光电阴极产生的脉冲不能比用于光电发射的光学飞秒脉冲短。因此，将电子脉冲持续时间推进到几飞

秒甚至阿秒范围，除了单电子源之外，还需要额外的压缩。电子脉冲压缩的静态方法还包括反射器［166］和磁

压缩器［45］。这些装置可以补偿色散，并将脉冲重新压缩到其初始持续时间，但不能进一步压缩。利用静态

压缩方案，通常不可能将脉冲持续时间减小到低于源处的初始值，即飞秒激光脉冲的持续时间。相比之下，

微波腔结合单电子脉冲有望达到几飞秒的范围［37］。

图 5（a）描绘了电子脉冲在进入微波腔压缩段前后时，其时间-能量相空间的演化，图 5（b）是对应的实验

装置。图 5（a）中椭圆描绘了在相同条件下发射和传播的大量单电子脉冲的传播时间和能量的统计分布。

非相对论电子脉冲在传输中会产生线性啁啾，这种速度-位置啁啾起源于激光激发的电子脉冲初始动量色

图 5 利用光场实现亚相对论电子的产生、压缩及表征［9］

Fig. 5 Generation，compression and characterization of subrelativistic electron pulses by light field［9］
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散。在多电子脉冲中，电子间的库仑排斥也会导致电子脉冲前沿的高能量电子经历更大的库仑排斥和加

速，导致后沿的低能电子减速。不同的能量在空间上转变成高度线性的速度啁啾，使用简单的线性色散元

件就可以很容易地压缩这样一个高度线性的啁啾。射频压缩腔的使用可提供精确的时间色散，实现在时间

上聚焦电子束。射频压缩过可以解释如下：电子脉冲由光电阴极产生，然后被磁透镜聚焦，其纵向动量-位

置分布在进入圆柱形结构之前变成线性，在圆柱形结构内，施加的电场影响电子脉冲，因此较快的电子被向

后延迟，而较慢的电子被向前推动。因此，输出脉冲呈正线性啁啾，纵向动量-位置分布与进入之前相反。

样品位置被精确地限定在纵向焦点上，以确保较慢和较快的电子在该位置相遇，从而获得电子脉冲的最大

脉宽压缩。

射频压缩技术为开发脉冲持续时间为数百个飞秒的高亮度电子束源铺平了道路。射频电子脉冲压缩

基于反转线性能量啁啾和在时间上聚焦电子脉冲，已经进行了许多电子传输理论研究和相关建模［23，65，167］。

此外在射频场中加速电子比在直流场中加速电子更有利于产生高亮度的超短电子脉冲［168］。最近研究已经

表明，在射频光枪中，非线性空间电荷力的有害影响可以通过适当成形光发射电子的空间轮廓来消除［169］，已

被考虑用于电子衍射［37］。对于射频压缩，依赖于时间的纵向电场用于减速领先的电子和加速落后的电子，

在微波腔后面的某个位置压缩了脉冲。目前这一技术已在很多实验中得到了应用。最近OUDHEUSDEN
T等［11］通过射频压缩技术将数目达 106的电子脉冲压缩到了 70 fs，从而为一系列原子尺度运动的观测提供足

够的分辨率，并增加了用于探测更复杂系统中超快动力学的电子束的亮度［43］。GAO M等［51］利用这种短的

压缩电子脉冲成功研究了有机金属的相变。ERNSTORFER R等［52］利用这种高亮度电子脉冲研究了 20 nm
厚的多晶金膜熔化时的结构演变。KASSIER G H等［165］通过原理验证实验，实现了包含 2.6×104个电子的

电子束压缩，在装置的时间和空间焦点上持续时间低于 750 fs，束直径为 300 μm，同时保持时间分辨电子衍

射实验所需的良好束准直。CHATELAIN R P等［44］使用带有纵向电场的射频腔来压缩高电荷电子脉冲，得

到了 0.1 pC的束电荷（6.24× 105电子/脉冲），334±10 fs的稳定电子脉冲，与没有脉冲压缩的性能相比，是

一个巨大的改进。最近 ZANDI O等［170］利用射频脉冲压缩建立了一个时间分辨率优于 400 fs、高平均束流的

90 keV动能的气相电子衍射实验装置。FILL E等基于一个圆柱形射频腔，提出可产生亚飞秒的亚相对论

电子脉冲方案［37］，这样的电子脉冲将允许在阿秒时间尺度上研究原子核运动和电子动力学。将前面提到的

单电子超短脉冲源也可与微波腔组合，实现脉冲压缩［42］，可使电子脉宽接近 10 fs，甚至可能更短。在这种方

案中，电子脉冲可以变得比用于电子产生的激光脉冲短得多，但这一般是以能散增加为代价的。此外，已经

提出使用超冷电子源来获得更高数量级的亮度［147］。

2.2 太赫兹场纵向调制

到目前为止，GHz的微波技术一直是超快电子脉冲控制的主力，应用范围从粒子加速到超快脉冲压缩

和高分辨率条纹相机。但是，微波元件存在明显的相位漂移，10 fs以下的激光微波同步在技术上具有挑

战性［171-173］。

电子脉冲压缩和计量的最新方法是使用太赫兹单周期脉冲［12，174］代替微波。这个概念在很大程度上回

避了时间同步问题，因为整个实验可以通过单个激光源以全光学方式运行。此外，太赫兹辐射已经用于电

子脉冲的加速［12，174-175］、条纹和偏转［12，174］、聚焦［174］和倾斜［176］。人们对将太赫兹技术应用于相对论电子束调制

也越来越感兴趣［177-179］。对于太赫兹场的脉冲压缩，利用特殊结构作为波导，波导或共振结构通常用于调解

太赫兹电子相互作用，使得太赫兹激发的共振场提供平行于电子束的时间相关的作用力分量。类似于微波

压缩［9，37，44，180］，如图 6所示［181］，与时间相关的纵向太赫兹场分量对电子脉冲的压缩可使其低于其初始脉宽。

太赫兹驱动的压缩技术有可能产生高亮度超短束，其电荷足以在UED捕获单次拍摄的图像，从而可以在原

子运动的时间尺度上表征不可逆过程。

最近MORIMOTO Y等［157］结合平面薄膜太赫兹反射镜与电子源，其中调整镜面角度可提供电子与太赫

兹场的横向速度匹配和空间均匀的纵向压缩，提供了一种可从几乎任意横向发射度的电子束中产生隔离的阿

秒电子脉冲的途径，他们利用太赫兹提供的电场将产生于平面光阴极的少电子脉冲脉宽压缩到 28 fs，这些值

可与使用最先进的微波压缩技术的效果相比拟［9-10］，但不需要主动同步［182］。类似地，最近 KEALHOFER C
等［12］使用少周期的 0.3 THz辐射，通过在电子传输方向上提供随时间变化的纵向场，将由薄膜光阴极产生的
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电子脉冲宽度压缩了 12倍，时间稳定性<4 fs，并通过场致电子束偏转（条纹）法进行了脉宽测量。而 EH⁃
BERGER D等［181］通过使用单周期太赫兹辐射和简单的平面镜产生了 75 keV、28 fs的电子脉冲。

2.3 近红外激光场纵向调制

进一步，利用近红外激光场在电子的纵向（电子传输方向）上对电子的能量进行周期性调制，可实现对

电子的时间结构调控［155］，可以在经一段自由空间传播之后将进入的电子波包整形为阿秒脉冲串［18］。通过这

种方案已经证明实现对电子的亚光周期相干调控［1，17］以及产生阿秒电子脉冲链［16，18］是可行的。通过采用连

续激光结合传统电子显微镜的高亮度连续电子脉冲，可调制产生高亮度的阿秒电子脉冲链，以达到阿秒、皮

米分辨率。目前主要有两种技术可行，都是基于对电子引入随时间变化的能量调制，以及随后由于电子在

真空中的色散导致的脉宽压缩。基于电子-激光能量耦合，实现自由电子与激光脉冲光子的有效能量交换，

不同时刻入射的电子历经加速、减速过程，使电子被调制成阿秒电子脉冲链，并保持原始电子束的相干度和

平均亮度。另外这种方法可实现超短电子与激光的天然同步，从而解决了时间抖动和时间同步问题等

困扰。

第一种技术是基于各种纳米结构表面产生的光学近场对电子的非弹性散射［17，85，183］。如图 7所示［184］，首

图 6 太赫兹压缩电子脉冲概念和实验装置［181］

Fig. 6 Concept and experimental setup of electron pulses compression by THz［181］

图 7 光场调控电子束的概念图［184］。电子束（蓝色）通过金属膜（绿色）时，被脉冲包络受控的光场（红色）调制，经时间调制的

电子脉冲可通过第二个光场（红色）导致的在实空间的偏转来直接表征

Fig. 7 Concept of electron-beam control by optical field［184］. An electron beam（blue）is modulated by a single field cycle（red）of
a phase-controlled waveform when passing through a metallic membrane（green）. The temporally modulated electron
current is directly characterized by real-space streaking induced by a second single-cycle field（red）. Reprinted figure with
permission from Ref.［184］Copyright（2020）by the American Physical Society
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先利用一束飞秒激光激发光阴极来产生一束中心能量为几十 keV、脉宽约为 1 ps的电子束，并让这束电子与

场强约 106~107 V/m的调制激光脉冲在一约 50 nm厚的介质或金属膜处实现时空同步，可用它来破坏激光

束光学周期的对称性，此膜对电子是透明的，使得不同时刻入射电子历经加速、减速过程，透射电子经过几

毫米的自由空间传输后将被调制成阿秒电子脉冲链。

第二种方法是基于电子与真空中两个不同频率光场产生的共同传播的光学行波的有质动力势的相互

作用［14-15，46，158，185］，也可称其为“运动强度光栅”方案。这种方案里，在电子束附近不存在任何结构，行波的传

播速度与电子速度同步，导致在电子的静止参考系中产生了光驻波。典型实验布局如图 8所示，当这种行波

与电子波包共同传输时，与光场的强度梯度成正比的有质动力，会使电子加速离开强光区域，朝低场强区域

聚集，电子的纵向动量发生变化，这一物理过程已在最近通过观察相互作用后电子能谱的大幅度展宽在实

验上得到了证明［14］。这种驻波光场的强度分布可以以小于光速的速度运动，因此它的运动可以与非相对论

电子的速度相匹配，有质动力作用可以在一段较长的时间内积累，对电子的传输有足够的影响，这些力会累

积成宏观动量和速度分布，与原始电子位置直接相关。在自由空间中传播一段时间后导致自压缩，最初扩

展的电子波包会被压缩成阿秒电子脉冲，脉冲间距由光场的波长给出。因此通过合成合适的光强度分布，

有质动力可以被定制从而在空间和时间上调控电子波包。

2.4 利用光场表征超短电子脉冲

为了直线加速器、自由电子激光器、逆康普顿散射 X光源、太赫兹驱动先进加速、超快电子衍射和显微

术等应用，已经产生了短至几百飞秒的电子束，能够可靠地表征这些超短电子束的完整信息（包括脉宽和到

达时间）非常重要。测量电子脉宽的传统方法是施加垂直于传播方向的倾斜电场，这种条纹相机技术对于

皮秒电子脉冲是足够的，对于低电荷密度电子束，也可以扩展到飞秒范围。在加速器领域，射频偏转腔已被

广泛用于测量MeV到 GeV的相对论电子束的时间分布。对于泵浦探针实验，相对于外部激光器的电子束

到达时间的信息则不能用射频偏转腔直接测量。另外，当电子束的脉宽小于 100 fs且其能量超过几十 keV
时，已远超条纹相机的分辨率，一般没有合适的电子仪器来测量它们。

BANERJEE S等［186］用相对论性有质动力偏转方法对激光产生的高能电子束的时间特性进行了实验研

究，随后人们提出了一种通过有质动力散射测量飞秒级超短电子束的方法［187-188］。而通过使用亚波长结构进

行局域场增强［189］，上海交通大学 ZHAO L R等利用太赫兹驱动的条纹技术实现了对相对论电子束完整时间

图 8 产生和探测阿秒电子脉冲链的实验装置布局［185］。分别使用两个独立的迈克尔逊干涉仪产生的两个时空分离的光学行

波来用于阿秒电子脉冲链的产生和分析

Fig. 8 Layout of the experimental setup for the generation and detection of attosecond electron pulse trains［185］. The two spatio⁃
temporally separated optical traveling waves-the first for the attosecond electron pulse train generation and the second for
its analysis-are generated using two independent Michelson interferometers. Reprinted figure with permission from Ref.
［185］Copyright（2018）by the American Physical Society
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信息的飞秒级计量［179］。此外 BAUM P等［190］借鉴测量光脉冲的自相关法（教科书上的案例），提出了一种无

需外部探针（如强激光脉冲或条纹场）的方法，通过在自由空间中电子自相关方法测量电子脉宽，这种方法

与采用快速变化电场的电子脉冲条纹技术相比（如图 5、7所示），后者在技术上要求更高。另 KIRCHNER F
O等［48］借鉴阿秒科学里阿秒条纹相机的概念，成功将光场驱动条纹相机技术扩展到用于能量为 25 keV的自

由电子脉冲表征，可提供以阿秒级分辨率表征高能自由电子脉冲的能力，并有望继续扩展到对MeV电子脉

冲的表征。ZHOU C L等［191］则利用等离子体镜作为阿秒电子脉冲发射器（如图 9所示），仔细分析了阿秒电

子与激光作用的超快动力学过程如“真空直接加速”、“有质动力散射”、“阿秒条纹”等，将光场对电子的调制

过程直观地呈现在了电子的空间分布上，通过近红外激光在实验上实现了激光直接度量“阿秒电子动

力学”。

在纳米结构存在的情况下，电子可以获得光子的能量。2009年，BARWICK B［85］展示了一种超快电子

显微镜变体—光子诱导近场电子显微镜（Photon-Induced Near Field Electron Microscopy，PINEM），当飞秒

单电子包在纳米结构上与强光脉冲精确时空重叠时，能量-动量守恒条件可以满足，此时电子可直接吸收整

数倍的光子，在能谱上表现为一系列离散的边带结构，边带峰的间隔能量对应于零损耗峰能量增益和损耗

侧的泵浦光子能量。当只有获得能量的电子被过滤出来用于成像时，可在空间中直接成像近场电场分布，

获得飞秒时间尺度上近场的时间行为，近场成像使得纳米级粒子和界面的可视化具有增强的对比

度［155，192-194］。在此基础上，2020年南开大学 FU X W等成功实现了一种双色近场调制的超快电子显微镜技

术，并在纳米—飞秒尺度上探测了单个 VO2纳米线从绝缘体到金属相变过程中的介电函数响应［195］。

PINEM效应的持续时间是激光脉冲和电子脉冲之间的互相关。电子脉冲的脉宽也可以使用 PINEM实现

原位测量［196-197］，与使用偏转器、有质动力或瞬态电场等方法相比更直接，2017年HASSON M T等［53］借鉴这

一方法在超快电镜上成功实现了孤立的脉宽低至 30 fs的超短电子束的产生及测量。

3 在四维超快电子显微镜方面的应用

电子显微镜具有亚纳米甚至原子级的空间分辨能力，是研究材料、生物等显微结构的有效工具。将超

短电子脉冲作为电子探针引入电子显微镜，发展出了超快电子衍射（UED）、四维超快透射电子显微镜

图 9 激光直接度量阿秒电子动力学［191］。当强激光脉冲在等离子体反射镜上反射时，它会使电子在若干狭窄的特定相位窗口

中发射。在合适激光参数下，一些亚周期阿秒电子脉冲会在激光电场中“冲浪”（激光条纹），其横向动量最终被调制，在

远场中形成周期性条纹分布

Fig. 9 Direct mapping of attosecond electron dynamics with laser［191］. As an intense laser pulse is reflected on the plasma mirror，
it expels electrons at several narrow specific phase windows of the field. These subcycle attosecond electron pulses then
experience an integrated momentum kick as they surf the laser electric field（laser streaking）and form the periodic fringes
in the far field
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（UEM）、超快扫描电子显微镜（SUEM）以及超快阴极荧光（Time-Resolved Cathodoluminescence，TRCL）
等动力学表征方法，可在微观尺度上实现对结构相变、表面等离激元、磁结构及载流子动力学等超快过程的

研究。理论上上文介绍的各种超快电子源均可应用于超快电子显微镜技术，但目前实践中通常采用基于半

导体和金属平面光阴极（如 LaB6、铜等）或纳米尖端光阴极（如包裹氧化锆的钨针尖等）的飞秒光电发射技术

产生超短电子脉冲。基于激光等离子体超短电子源和冷原子电子源的超快电子显微应用尚处于起步阶段，

目前在超快电子衍射方面实现了原理性实验验证。以下将介绍四种超快电子显微技术及近年来所取得的

重要研究进展。

3.1 超快电子衍射

超快电子衍射是一种利用超短电子脉冲，通过电子衍射在倒易空间研究气、液、固等体系结构动力学过

程的实验方法。根据电子能量不同可细分为低能超快电子衍射（约为 100 eV）和高能超快电子衍射（keV或

MeV）。低能电子衍射多以背散射的形式获得衍射图谱。由于低能量的电子对材料表面结构敏感，非常适

合用于研究材料表面结构的动态变化过程。其典型实验装置如图 10（e）所示［198］。一束紫外飞秒激光入射到

电子枪中产生脉宽约为 1 ps的低能电子脉冲。由微加工方法制得的电子枪外径尺寸小于 100 µm，可尽量减

小对背散射电子的阻挡作用，其结构如图 10（h）所示。另一束飞秒激光入射到样品表面激发样品，探测器位

于电子枪背面获得电子衍射图谱。GULDE M等［128］利用超快低能电子衍射研究了聚合物/石墨烯超结构体

系的结构动力学，阐明了聚合物与石墨烯结构动力学相互之间的影响。HORSTMANN J G等［199］利用超快

低能电子衍射成功研究揭示了硅单晶（111）表面铟原子超结构的光致绝缘-金属相变动力学过程，通过双脉

冲飞秒激光实现了表面铟原子结构相变的相干调控。

电子的穿透深度随能量的增加而增加，因此对于高能超快电子衍射通常采用透射电子的方式形成衍射

图谱。图 11展示了位于 SLAC的MeV超快电子衍射系统的示意图［33］，该系统的关键部件包括光电阴极射

频枪、样品室、高效电子探测器、超稳定射频电源、钛宝石激光器和激光-射频计时系统等。最近，上海交通

大学向导教授课题组结合双偏转消色差（Double Bend Achromat，DBA）技术与激光领域啁啾脉冲放大压缩

技术将MeV超快电子衍射系统的时间分辨率提升至优于 50 fs［200］。MeV超快电子衍射可广泛应用于气态

分子、固态物质等的结构动力学研究。例如YANG J等［49］利用MeV超快电子衍射研究了气态碘分子的光致

晶格振动模式，时间分辨率达到了 230 fs。通过捕捉光化学反应中分子结构的动态变化，为研究光化学反应

图 10 超快低能电子衍射设备示意图［198］。在背散射构型下，利用来自于微纳电子枪的超快低能电子脉冲（图（e）绿色）可探测

由激光激发的表面结构的动态演化

Fig. 10 Set-up of ultrafast low energy electron diffraction in a backscattering geometry［198］. Ultrashort electron pulses（green）
from a nanofabricated electron gun probe the dynamical evolution of the laser-excited surface structure
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机理提供了有效途径。此外，YANG J等［201］还利用MeV超快电子衍射，通过对非弹性散射的分析，在超快

电子衍射图中同时获得了吡啶分子的电子及原子结构的动力学信息。超快电子衍射也广泛应用于固态材

料体系的光致相变、声子激发与散射等研究。例如，KOGAR A等［202］利用MeV超快电子衍射，观测到电荷

密度波材料 LaTe3在超快光激发后出现了新的不同于平衡态的非平衡电荷密度波；SIE E J等［203］通过超快电

子衍射研究了外尔半金属材料Td-WTe2在超快太赫兹光谱作用下的超快相变，实现对外尔态的超快调控。

KeV超快电子衍射与MeV超快电子衍射类似，但其装置更为紧凑，示意图如图 12所示［204］，利用紫外飞

秒激光产生电子脉冲，应用微波压缩技术实现电子脉冲的纵向压缩。KeV超快电子衍射也广泛应用于结构

动力学的研究。加州理工学院的 ZEWAIL A H课题组基于 keV超快电子衍射开展了大量的物质结构动力

学方面的研究，包括 VO2体系的光致金属-绝缘体相变过程［69］、铜氧化物超导体中的电声耦合［205］、水在亲水

表面的结构动态变化［206］以及脂肪酸双分子层的结构动力学［207］等。MILLER R J D课题组则利用超快电子

衍射研究了铝的固液相变过程［28］和有机盐中的分子运动过程［51］等。近年来，SIWICK B J课题组利用微波

压缩技术对 keV超快电子衍射装置的电子脉冲进行压缩，将其时间分辨率提升到了百飞秒以内［8］，研究揭示

了石墨中相干及非相干电子-声子耦合动力学特性，并进一步对时间分辨的漫散射进行了深入研究，观测到

了石墨内电子-声子耦合及声子-声子散射的动力学过程［208］。

3.2 四维超快透射电子显微镜

四维超快透射电子显微镜采用超短的飞秒脉冲电子束取代传统透射电子显微镜中的热发射或场发射

的连续电子束，对被飞秒脉冲激光激发后的薄样品进行探测和成像。其通常采用半导体平面光阴极（如

图 11 位于 SLAC的MeV电子衍射系统示意图［33］

Fig.11 Schematic of the MeV ultrafast electron diffraction beam line at SLAC［33］. Reprinted from Ref.［33］，with the permission
of AIP Publishing

图 12 keV超快电子衍射系统示意图［204］

Fig.12 Schematic of keV ultrafast electron diffraction facility［204］
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LaB6等）或纳米尖端（如包裹氧化锆的钨针尖等）的飞秒光电发射产生超短电子脉冲。脉冲电子束经透射电

子显微镜的加速系统和电磁透镜系统之后作用于薄样品，经下游的电子探测器进行探测和成像，有机地结

合了透射电子显微镜的超高空间分辨率和飞秒激光的超快时间分辨率，突破了传统透射电子显微镜的单一

空间分辨率的限制，可实现高时空分辨的超快电子显微成像、超快电子衍射以及超快电子能能损失谱等测

量功能。其典型实验装置如图 13所示［209］，图中展示了光学、电子和磁性组件的示意图，一束紫外飞秒激光

引入透射电镜的电子枪中激发产生电子脉冲，另一束飞秒激光引入样品位置激发样品。透射电子显微镜的

电子光学设计基本保留。四维超快透射电子显微镜最早于 2005年由加州理工学院 ZEWAIL A H教授课题

组成功设计开发，主要利用了紫外飞秒激光激发热发射 LaB6光阴极产生的超短脉冲电子束。通过控制紫外

飞秒激光的能流通量，ZEWAIL A H团队利用单电子或少电子脉冲获得了亚皮秒的时间分辨能力，并利用

四维超快透射电子显微镜的不同功能和探测模式对多个体系进行了动力学研究［3］。例如，利用选区超快电

子衍射在亚皮秒时间尺度研究揭示了金薄膜和薄层石墨的结构动力学［79］，结合纳米尺度的超快暗场成像揭

示了石墨薄膜在皮秒尺度纵向的相干晶格振荡、横向在纳秒尺度的机械鼓振荡以及其莫尔条纹动力学［210］；

发展了汇聚束超快电子衍射技术，在皮秒尺度研究揭示了单晶硅薄膜结构动力学［211］，该超快汇聚束探测技

术可扩展到扫描透射电子成像、纳米层析成像等技术，有望实现在单个晶胞内绘制出超快时间尺度的结构

动力学图像；利用UEM的单发超快电子衍射研究揭示了无定形硅在纳秒尺度的不可逆结晶动力学过程［212］；

结合电子能量损失谱（Electron Energy Loss Spectroscopy，EELS）发展了飞秒时间分辨的电子能量损失谱

（Femtosecond resolved EELS，FEELS）测量技术，研究了石墨在飞秒激光激发下在飞秒时间尺度的表面等

离激元和体等离激元动力学特性［86］；结合 FEELS和电子能量过滤成像，利用纳米结构调制的自由电子-光

子相互作用，发展了 PINEM成像技术，并观测了碳纳米管在飞秒激光激发下的表面等离激元倏逝场［85］；此

外，结合透射电子显微镜的三维重构技术，还发展了超快的三维重构与成像技术［213］等。

图 13 四维超快透射电子显微镜的设备示意图［209］

Fig. 13 Schematic of 4D ultrafast electron microscopy［209］. Reprinted with permission from Ref.［209］. Copyright（2007）
American Chemical Society
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近年来，利用四维超快透射电子显微镜的成像优势，同时结合成像及衍射，人们将动力学的研究推进到

了更多复杂的微纳尺度材料体系。FLANNIGAN D J课题组利用超快电子显微成像研究了二维材料中声

子在实空间的产生及传播过程［214-215］。中科院物理所李建奇团队结合超快透射电子显微镜的超快电子衍射

和超快电子显微成像，研究揭示了形状记忆合金Mn50Ni40Sn10中的马氏体相变动力学过程［216］。BAUM P课

题组基于局域电磁场对脉冲电子的偏转效应，利用超快电子显微镜获得了太赫兹波在金属微结构中的传播

动力学图像［217］。在UEM的单脉冲电子成像方面，LORENTZ U J等［218］研究揭示了铅金属纳米液滴在 ZnO
纳米管中的纳秒尺度的流动动力学行为；CHEN B等［219］研究了GaAs纳米线/金纳米球体系的多元共金反应

不可逆动力学过程，揭示了该共金反应中的多种新物相和重要热力学参数；南开大学的 FU X W团队利用单

脉冲电子成像技术研究揭示了单个金纳米颗粒在气体-溶液界面的弹道输运动力学［220］。最近，在 ZEWAIL
A H教授课题组发展的超快暗场像技术基础之上，DANZ T等［221］在超快透射电子显微镜中进一步发展了更

为先进的暗场像成像技术，通过特制的可选择多衍射斑的物镜光阑套选特定的衍射斑系列用于提升超快暗

场成像的质量，首次在纳米与亚皮秒时空尺度研究揭示了电荷密度波材料 1T-TaS2在光致相变过程中电荷

密度波畴壁的动态演化过程。此外，基于早期 ZEWAIL A H教授课题组发现的光学近场与电子相互作用的

PINEM效应［85］，近年来引申出了更多重要的研究工作。例如，利用 PINEM效应对空间自由电子波函数的

调制作用，FEIST A等［155］展示了利用纳米受限光场对自由电子波函数的量子相干调制；LUMMEN T T A
等［222］利用 PINEM效应观测到了表面等离激元在金属绝缘体界面处的产生、传播及干涉过程；WANG K
等［223］利用 PINEM效应研究了光学微腔与自由电子的量子相互作用，解析了光学微腔的能带结构，并得到了

空腔谐振模的实空间分布；KFIR O等［224］利用微米球光学回音壁谐振腔的光学回音壁模式对超快电子脉冲

实现了高强度的相位调制，获得了高达 700 eV的电子能量展宽调制效果；VANACORE G M等［225］利用手性

近场等离激元调控产生了电子涡旋束；南开大学 FU X W团队则基于 PINEM效应实现了一种双色近场调

制的超快电子显微镜技术，实现了约 50 fs的时间分辨率，并在纳米-飞秒尺度上探测了单个VO2纳米线从绝

缘体到金属的相变过程中的介电函数响应［195］。

四维超快透射电子显微镜也可用于磁结构的动力学研究，被称为超快洛伦兹电子显微镜。例如，

NARA R D S等［226］利用超快洛伦兹电镜观测了坡莫合金圆盘中单个磁涡旋的光致退磁过程，实现了优于

100 nm的空间分辨能力和 700 fs的时间分辨能力；FU X W等［227］研究揭示了坡莫合金纳米磁盘结构中磁涡

旋的反转磁化动力学行为以及其飞秒激光诱导产生的多种新奇亚稳态多涡旋磁畴结构；CAO G等［228］则利

用超快洛伦兹电镜研究了坡莫合金中磁光栅结构的光致磁进动过程。

得益于近年来冷冻电镜技术的快速发展，四维超快透射电子显微镜也被拓展到生物分子的结构动力学

研究，例如与冷冻电镜技术结合，使得超快冷冻电子显微镜技术成为可能。FITZPATRICK A W P等［229］利

用超快电子衍射模式对冷冻状态下的淀粉蛋白进行了结构动力学研究，揭示了淀粉蛋白中氢键的作用强

度；LORENTZ U J等［230］则利用超快明场像模式研究纳米纤维状 DNA分子的生物机械动力学特性。相关

工作初步展示了四维超快电子显微镜技术与冷冻电镜技术结合的可能性和应用前景。

原位四维超快电子显微镜技术也是四维超快电子显微镜技术发展的一个重要方向之一。通常情况下

四维超快电子显微镜只能在高真空环境下运行，而相当多的物质动力学过程都是发生在溶液或气相等复杂

环境中，例如晶体生长、液晶相变、光催化反应、细胞及蛋白分子发挥生理功能等过程，因此，原位四维超快

电子显微镜技术一直备受关注，近年来也取得了一些研究进展。例如，FU X W等将四维超快电子显微镜与

超薄液体池技术进行结合，率先发展了液相四维超快透射电子显微镜技术，使得复杂溶液环境下的超快电

子成像成为可能，并首次在纳秒和纳米时空尺度下捕捉到了液体中纳米颗粒二聚体的超快弹道旋转动力学

过程及在长时间尺度下的随机扩散旋转行为，揭示了布朗运动在超短时间尺度下的弹道动力学特性［231］，并

利用该技术进一步研究了水溶液中单个纳米金颗粒的瞬态表面等离激元激发、光热能量转换等超快动力学

过程［232］以及金纳米颗粒之间的光致化学反应动力学过程［233］。

除了使用飞秒激光激发透射电子显微镜电子枪产生脉冲电子束实现四维超快透射电子显微镜之外，近

年来基于微波调制常规热发射或场发射连续电子束获得超短电子脉冲来实现四维超快透射电子显微镜也

得到了迅速发展，并逐渐成为了四维超快电子显微镜技术发展的另一个新兴方向。2019年，布鲁克海文国
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家实验室的 ZHU Y M团队基于微波行波器实现了对传统透射电子显微镜连续电子束的调制，通过微孔光

阑选通获得了皮秒量级的高相干性短电子脉冲，并利用该电子脉冲获得了高质量的纳米甚至原子级的空间

成像和倒空间衍射［234-235］。在此基础上，FU X W等［236］进一步利用同步的微波对样品进行激发，利用微波调

制产生的脉冲电子进行成像，实现基于微波调制、无需飞秒激光的新型四维超快电镜技术，并利用该技术在

皮秒与纳米时空尺度下实时观测揭示了高频电磁波在微/纳天线等微型电子器件中的传播动力学特性，其

实验装置如图 14所示。将基于微波行波器的微波脉冲电子发生器安装于电子枪和聚光镜之间，通入微波信

号对常规连续的场发射电子束或热发射电子束进行调制并经过选通小孔获得超短电子脉冲。如果采用更

小的微孔电子选通光阑，该技术原则上可以获得几百飞秒量级的电子脉冲［237-238］，有望实现亚皮秒时间分辨

的无需飞秒激光的四维超快电子显微镜。

综上，四维超快透射电镜因集成了倒空间超快电子衍射、空间超快电子成像和超快电子能量损失谱等

探测功能，在多个研究领域展现了强大的应用潜力，成为研究微观超快动力学的重要方法。与超快电子衍

射系统相比，其应用领域更为广泛，不过目前四维超快透射电镜的时间分辨率约为亚皮秒量级，相较于超快

电子衍射系统（~100 fs）还有待进一步提高。受单脉冲电子数的限制，四维超快透射电子显微镜多用于可逆

过程的超快动力学研究，而超快电子衍射系统因脉冲压缩技术的应用，电子脉冲可具有更多的电子数，可进

行单脉冲探测，用于研究非可逆的动力学过程。

3.3 在超快扫描电子显微镜方面的应用

超快扫描电子显微镜是将超短电子发射源应用于扫描电子显微镜，通过超短电子脉冲激发的二次电子

或背散射电子进行成像分析，基于泵浦探测技术实现对动态过程的观测研究，其实验装置如图 15所示［239］，

泵浦激光激发样品，电子脉冲扫描样品表面激发产生二次电子或背散射电子，探测器收集二次电子或背散

射电子进行成像，时间延迟通过控制泵浦光与电子探针脉冲的时间间隔来调节。与四维超快透射电子显微

镜类似，超短电子脉冲主要来源于平面光阴极和纳米尖端的飞秒光电发射。超快扫描电子显微镜继承了扫

描电镜纳米的空间分辨能力和电子脉冲亚皮秒的时间分辨率，在半导体的载流子动力学方面实现了重要应

用，可以用于观测光激发载流子在材料表面的动态过程。2009年，美国加州理工学院 ZEWAIL A H教授团

队成功设计开发了世界上第一台超快扫描电子显微镜系统，并在皮秒—纳米时空尺度下成功捕捉到了硅、

锗、GaAs等经典半导体材料中光生载流子的扩散及复合动力学过程［240］。随后相关技术得到了进一步的发

图 14 基于微波脉冲电子发生器的四维超快透射电子显微镜设备示意图及实物图［236］

Fig. 14 Schematic and photo of laser-free 4D ultrafast electron microscopy based on radio-frequency pulser［236］
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展和应用。NAJAFI E等［241］利用超快扫描电子显微镜研究了硅基 p-n结区光生载流子的激发、电子空穴的

分离以及复合的动力学过程，观测到了载流子的弹道传输方式。LIAO B等［242］利用超快扫描电子显微镜观

测到了黑磷中光激发空穴载流子面内扩散的各向异性动力学过程，沿扶手椅型方向的扩散速率比 Zigzag方
向的高 15倍。MAURIZIO Z等［243］观测了氧化铝薄膜的光生载流子动力学过程。杜普萨拉国王科技大学的

MOHAMMED O F课题组则进一步发展了第二代超快扫描电子显微镜系统，深入研究了 CdSe单晶、CdTe
单晶、InGaN纳米线阵列等的光生载流子扩散动力学过程［244-246］，展示了超快扫描电子显微镜技术在半导体

时空分辨载流子复合及扩散传输动力学方面广阔的应用前景。

3.4 在超快阴极荧光方面的应用

阴极荧光技术通常集成于扫描电子显微镜，通过分析高能电子激发的荧光光谱信息，实现对半导体纳

米结构的光学性质研究。超快阴极荧光通过超短电子脉冲来激发阴极荧光，利用条纹相机或时间相关单光

子计数器测量时间分辨的荧光信号，获得阴极荧光的寿命信息。借助于扫描电子显微镜的空间分辨能力，

可实现对纳米结构光学性质的动力学测试分析。与超快扫描电子显微镜技术有所不同，超快阴极荧光不需

要超快激光泵浦，只用超短电子脉冲作为阴极荧光激发源。与之前介绍的超快电子显微镜所用的光激发相

比，阴极荧光技术中采用的聚焦电子束对材料带隙能量没有限制。自 20世纪 80年代起，科学家便已经开始

研究探索实现时间分辨的阴极荧光光谱测量技术［247-249］，主要采用静电电子束闸（Beam blanker）产生脉冲电

子束，并结合时间相关单光子计数器或取样积分器进行时间分辨光谱测量。例如 Steckenborn A等在扫描电

子显微镜中加上一个脉冲偏转电场获得了几纳秒宽的脉冲电子，实现了纳秒时间分辨的阴极荧光测量［247］。

2005年，瑞士洛桑理工大学的 DEVEAUD B教授课题组将飞秒激光和扫描电子显微镜进行结合，通过使用

飞秒激光激发扫描电镜的平面光阴极获得了皮秒电子脉冲，并集成阴极荧光光谱仪和条纹相机，首次实现了

皮秒时间分辨的阴极荧光测量，同时保持了扫描电子显微镜的纳米空间分辨率［250］。图 16为超快阴极荧光系

统的典型装置示意图［251］，将飞秒激光导入到扫描电子显微镜的电子枪中产生电子脉冲，加速的电子脉冲聚焦

到样品表面激发瞬态阴极荧光，通过抛物面镜将瞬态荧光依次导入光谱仪和条纹相机得到时间分辨的阴极

荧光。MERANO M等［250］利用超快阴极荧光技术研究了GaAs金字塔纳米结构的载流子动力学特性，发现了

载流子在金字塔结构中传输的不同路径。为了使超快阴极荧光获得更高的时空分辨率，DEVEAUD B教授

课题组进一步将平面金属膜光阴极改换成了镀金属膜的纳米光纤光阴极（尖端球面直径小于 1 µm），将产生

脉冲光电子的区域大幅减小，有效提高了脉冲电子的相干性和时空分辨率［252］。FU X W等［253］利用改进后的

图 15 超快扫描电子显微镜的装置示意图［239］

Fig.15 Schematic of scanning ultrafast electron microscopy［239］. Reprinted with permission from Ref.［239］. Copyright（2011）
American Chemical Society
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皮秒超快阴极荧光技术研究了弯曲应变对 ZnO微米线激子动力学的影响规律，发现弹性应变梯度可以驱动

激子流向弯曲微米线受拉应力的一侧，该过程发生在皮秒时间尺度。随着高时空相干脉冲电子技术和条纹

相机技术的发展，如基于热场发射枪的脉冲光电子发射技术，未来可进一步提升超快阴极荧光技术的时空

分辨性能。由于超快阴极荧光主要用于高时空分辨的能量载流子（电子、空穴、激子等）辐射复合发光动力

学测量，而超快扫描电子显微镜技术主要用于时空分辨的载流子复合（包含辐射复合及非辐射复合）及扩散

动力学测量，两者在能量载流子动力学探测功能上形成一定互补，因此将两者进行有机结合可广泛应用于

探测半导体光电材料中全面的能量载流子动力学信息。

4 结论与展望

本文详细回顾了基于光场的超短相干电子脉冲的产生及调控相关问题，介绍了各种具有不同特性的超

短相干电子源的产生方案及其相应的应用进展，特别是在四维超快电子显微成像方面的技术突破。随后详

细论述了各种光场包括射频、太赫兹、近红外光场等对超短电子束的纵向调制及最新进展，并介绍了利用光

场对超短电子脉冲的横向调制来表征其时间信息的进展，以及四种超快电子显微技术及近年来所取得的重

要研究进展。利用超快光场不仅可实现超短相干电子脉冲的产生，保证超快激光脉冲与超短相干电子脉冲

间的同步性，还可实现电子脉冲的光场调控，其调控精度取决于所施加光场的振荡周期，为进一步实现时空

分辨率接近电子运动尺度的超快电子衍射和显微术提供了重要途径。具有皮秒、飞秒或阿秒脉宽的超短电

子脉冲是各种科学和技术应用的核心。目前超短电子源仍缺少阿秒电子显微成像及衍射、亚纳米电子显微

表征对所需的电子脉宽（亚飞秒）、低能散（0.5 eV）、电子电流、发射度和平均亮度等要求。因此，如何有效产

生高品质阿秒电子源是实现飞秒甚至阿秒时间分辨率的重要前提。目前超快电子显微时间分辨率的另一

大限制因素是泵浦激光与电子探针间的时间抖动和同步问题，这直接限制了超快电子显微技术的时间分辨

率。目前对于超快电子衍射中的电子探针来说，传输几飞秒甚至阿秒量级的高亮度电子束，且到达目标样

品时的时间稳定性良好，仍是非常具有挑战性的目标。库仑膨胀也是限制高品质阿秒电子脉冲产生的一个

重要因素，需要发展变革性技术解决这一长期存在的困难。阿秒电子源的时间特性对于应用来说非常重

要，因此还需要建立有效的针对阿秒电子脉冲的表征方法。未来将阿秒电子与具有受控波形的激光场相结

合将为光波电子学铺平道路，在光波电子学中，可直接由光的电场控制电子。在此基础上发展起来的现代

四维超快电子显微镜和衍射技术有着巨大的应用范围，几乎没有样品类型或形态的限制。因此，随着阿秒

电子的发展，阿秒电子衍射和显微术可与传统阿秒光谱学形成互补，来用于观察空间和时间中的基本光-物

质相互作用。

图 16 超快阴极荧光设备示意图［251］

Fig. 16 Schematic of ultrafast cathodoluminescence［251］. Reprinted with the permission from Ref.［251］. Copyright 2013 AIP
Publishing LLC
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