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极紫外阿秒脉冲的色散控制及束线设计
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摘要 基于极紫外波段高次谐波产生(high-order
 

harmonic
 

generation,
 

HHG)的光学选通技术已成为目前人们获

得孤立阿秒脉冲(isolated
 

attosecond
 

pulse,
 

IAP)的重要手段。由于IAP继承了驱动激光脉冲的光学属性和重复

频率,因此具有良好的时空相干性和方向性。近转换极限极短脉宽IAP的产生不仅需要在极紫外区域有较宽的连

续光谱支持,还需要对其所携带的本征色散进行补偿。据此,本文从理论上模拟计算了多组阿秒脉冲光谱、本征色

散和金属膜材料色散的参数组合,在中心光谱98,120,170
 

eV附近的结果表明,选用不同厚度的锆膜、钼膜和锡膜

对应中心能量的高次谐波可以实现色散补偿。最终确定120
 

eV中心光子能量加钼膜的组合有可能在较高的产生

效率下产生近40
 

as的IAP。基于上述参数选择,设计了一套由非共线阿秒条纹相机和平场光谱仪组成的极紫外

阿秒束线及相应的真空系统,该系统可用于高次谐波及阿秒脉冲的测量。
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1 引  言

电子的运动和关联是所有基于电磁相互作用体

系中最基础而核心的物理过程,其特征时间在阿秒

(as,10-18
 

s)量级。要研究或控制电子的超快动力

学过程,就需要以同样甚至更短时间尺度变化的物

理量为参考。超短脉冲激光的出现为研究超快现象

提供了理想的工具,变化的光场是人们能够测量并

控制的最快物理量。目前人们在从红外到紫外的光

谱范围内已经获得了短于5
 

fs,甚至接近单个光学

周期(波长为800
 

nm的光场振荡周期为2.67
 

fs)的
飞秒脉冲[1-6]。但要进一步获得与电子运动特征时

间相当的阿秒脉冲,就必须将载波光谱转移到振荡

周期在 阿 秒 量 级 的 极 紫 外(extreme
 

ultraviolet,
 

XUV)乃至软X射线波段。20世纪80年代,人们

在激光电离气体原子的实验中观察到高次谐波的产

生(high-order
 

harmonic
 

generation,
 

HHG)[7-8]。
作为原子在强激光场电离过程中由电子再碰撞产生

的相干辐射,HHG在频域上表现为等间距光梳,而
在时域上则是单个脉宽为几十至几百阿秒的序列相

干光脉冲。利用红外或可见激光作为驱动光,目前

HHG的光谱已能够覆盖从真空紫外[9]至XUV甚

至软X射线波段[10-11]。1993年,Corkum[12]提出了

强场电离的三步模型,该模型成为后来 HHG和阿

秒光 学 的 原 始 理 论 基 础。基 于 此 模 型,1994年

Corkum与其他学者合 作[13-14],利 用 量 子 理 论 对

HHG进行了细致的描述,并预言了单个或“孤立”
阿秒脉冲(isolated

 

attosecond
 

pulse,
 

IAP;区别于

HHG的阿秒脉冲序列)产生的理论和方法。在瞬

态测量中,高次谐波难以提供阿秒精度的时间零点
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和测量误差,因此需要IAP。但由于测量诊断技术

的限制,直到2001年人们才第一次真正在实验上观

测到IAP[15],这标志着阿秒时代的来临和阿秒光学

的出现。孤立阿秒脉冲继承了驱动激光脉冲的光学

属性和重复频率,具有良好的时空相干性和方向性。
经过近20年的发展,目前人们在实验室中得到的最

短相干光脉冲的脉宽已经达到50
 

as左右[16-18]。这

些工作不仅对阿秒激光技术的飞速发展具有深远的

意义,也是超快激光与原子分子相互作用研究的重

要成果[19-21],并为物质电子动力学的研究提供了阿

秒时间分辨测量的工具[22-26]。
单个或亚周期脉冲是在任何波段(如可见、红外

或者XUV)人们追求的超短相干脉冲极限。近单周

期脉冲的产生需要满足两个条件:一是光谱范围足

够宽;二是要在如此宽的光谱范围内对色散进行精

确控制,使各频率成分相位同步,从而合成出接近傅

里叶变换极限的脉冲[18]。2012年Zhao等[27]获得

了中心波长约13.8
 

nm(光子能量为90
 

eV,光场频

率为2.2×1016
 

Hz,周期为46
 

as)的IAP;光谱的半

峰全宽达到35
 

eV,大约为0.85×1016
 

Hz,接近中

心频率的一半;全光谱覆盖范围为55~130
 

eV(波
长为22~9.5

 

nm),超过一个倍频程,傅里叶变换极

限脉宽为62
 

as。实验中利用相位匹配对光谱进行

调控并使用金属锆(Zr)薄膜对阿秒脉冲产生时所携

带的本征色散进行补偿[28-29],取得了较好效果,测得

脉宽仅为67
 

as,大约是1.5个光周期的脉冲;这也

是目前以钛宝石激光器为驱动光源产生的最短阿秒

脉冲。
高次谐波的截止能量,也是有可能得到的最大

光谱宽度,与驱动激光强度(功率密度)成正比,与波

长的平方成正比[12-13]。但是过高的激光强度会造成

气体靶过度电离,破坏相位匹配条件,并减少可以产

生高次谐波的中性原子密度,从而降低 HHG的效

率。长波长激光可以提高所产生高次谐波的截止能

量[30],这是因为较长的波长使电子电离后在光场中

有较长的飞行时间,获得更高的动能,从而回来与离

子复合时将释放出更高能量的光子。近年来,针对

长波长的中红外飞秒激光的研究发展迅速,已在

2
 

μm波段获得了单脉冲能量在 mJ量级的近单周

期脉冲[31-33]。利用中红外飞秒激光驱动HHG的光

子能量已经接近或达到水窗波段(波长为2.3~
4.4

 

nm,光子能量为284~530
 

eV)[34-35],相较于钛

宝石激光器有较大优势。近期实验中得到的50
 

as
左右的IAP结果使用的也都是中心波长在1.8

 

μm

附近的参量激光器作为驱动光源,43
 

as实验中

XUV光谱在95
 

eV附近[17],而53
 

as实验中光谱则

覆盖了100~330
 

eV的范围[16]。但是,随着驱动激

光波长的增加,由于电子波包的量子弥散效应,高次

谐波和IAP的产生效率会大幅度下降,这就会对所

使用的长波长激光的技术参数和稳定性提出更加苛

刻的要求,并且增加了实验的难度。就目前的技术

条件而言,钛宝石激光器仍然有不可替代的优势。
相比于参量激光,钛宝石激光系统较为简单,技术更

成熟可靠[36],其利用非线性展宽再压缩技术[37-39]可

获得少周期飞秒脉冲,并且其驱动产生高次谐波和

IAP的理论和技术亦相当成熟。
本文将介绍一套以钛宝石激光器为驱动源的阿

秒激光束线的设计和相关计算方法。束线利用源自

钛宝 石 激 光 器 的 载 波 包 络 相 位(carrier-envelop
 

phase,
 

CEP)锁定的少周期飞秒脉冲,经偏振选

通[14,18,28,40-42]得到XUV波段的超连续谱,使用金属

膜进行色散补偿[29],并利用阿秒条纹相机测量脉

宽,使用XUV光栅系统观测光谱;从技术和理论上

挖掘钛宝石激光器的最大潜力,以获得脉宽小于

50
 

as的IAP。

2 阿秒脉冲的色散

目前以钛宝石激光器为驱动光源产生的最短阿

秒脉冲是2012年的67
 

as[27],其中心光子能量为

90
 

eV,光谱半峰全宽为35
 

eV,全光谱覆盖范围为

55~130
 

eV,傅里叶变换极限脉宽为62
 

as。要在驱

动光源波长不变的条件下获得更短的阿秒脉冲,需
要适当增大驱动光强度,以提高高次谐波的截止能

量,从而提高阿秒脉冲的中心光子能量和光谱宽度。
本实验设计的驱动激光参数如下:钛宝石激光器输

出的25~30
 

fs脉冲经过非线性光谱展宽再压缩后,
获得 CEP锁定的少周期飞秒脉冲,中心波长在

750
 

nm附近,脉宽为5
 

fs、脉冲能量为5
 

mJ。
 

由三步模型[12]可知,光场中每半个周期产生一

个极紫外高次谐波脉冲。理论上使用半周期的飞秒

脉冲就能够直接产生IAP,但是实验中往往只能得

到1~2个周期的飞秒脉冲[1,4,37]。当脉冲CEP锁

定在0或π时,其包络与电场的峰值重合,电离电子

获得的动能最大,辐射出的光子能量最高;而脉冲内

其他半周期因电场较弱,辐射出的光子能量也较低。
因此,在高次谐波光谱的截止区出现一段只包含一

个阿秒脉冲的连续谱[18]。利用振幅选通(amplitude
 

gating)[18,43-44],即通过带通滤波器分离出这段连续
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谱,就能得到IAP,但这仍然要求驱动脉冲短于2个

光周期。
在HHG过程中,电子在圆或椭圆偏振的电场

下很 难 飞 回 到 初 始 位 置 与 离 子 复 合。偏 振 选

通[14,16,40-42]及其衍生的双光选通[10,27,45-47]等技术利

用非线偏振光很难产生高次谐波这一特性,放宽了

对驱动光脉宽的要求,已经成为实验中较常用的选

通方式[16]。偏振选通利用激光通过石英片时产生

两个相互垂直且带有一定延迟的线偏振脉冲,再通

过1/4波片将这两束相互垂直的线偏振光转换成两

束圆偏振光;在特定延迟下,这两个圆偏振脉冲重合

的区域中会形成不到一个周期的线偏振电场;此线

偏振电场产生一个阿秒脉冲,而其前后的圆偏振电

场则无法产生辐射,从而达到选通的目的。使用2
个周期的脉冲(对钛宝石激光器而言脉宽为5~
6

 

fs)就能够实现偏振选通,其门宽τG 的计算公式

为[42,48]

τG ≈
0.3τ2

Δt
, (1)

式中:τ为驱动光的脉宽;Δt为延迟时间。
需要计算并综合考虑XUV光谱、产生过程中的

本征正色散和金属膜所能提供的负色散等因素选择

合适的阿秒光谱波段。首先计算产生的XUV光谱

及本征色散,高次谐波截止区的光子能量计算公式为

h-ωX=Ip+3.17Up, (2)

Up=
e2I0

2mecε0ω2
l

, (3)

I0=
1.88
π ×

ε
w2τ

, (4)

式中:h-ωX 为高次谐波的截止光子能量,h- 为约化普

朗克常数,ωX 为高次谐波光子圆频率;Ip 为稀有气

体原子的电离能;Up 为电子电离后在电场中加速获

得的有质动能;e 为电子电量的绝对值;me 为电子

质量;c为真空光速;ε0 为真空介电常数;ωl 为飞秒

激光的中心圆频率;I0 为高斯光斑的峰值功率密

度;ε为驱动激光脉冲能量;w 为光斑强度在1/e2

处的半径。利用上述几个公式的简单计算就能大致

确定中心光谱位置。但是,由于XUV光子在气体

靶中的相位匹配效果随能量升高逐渐变差,实验中

能够看到的高次谐波光谱中心往往在2Up 附近的

平台区,因此本研究在计算光谱中心位置时使用

Ip+2Up
[27]。

根据三步模型,电子电离后在驱动光的半个周

期内获得动能,返回并与离子复合辐射出XUV光

子。在电场中不同时刻电离的电子最终所获得的动

能以及回到离子并复合的时间都不相同,直接导致

辐射出的XUV光子具有不同的能量和波长,且这

些不同波长的光子对应于不同的电子电离与复合时

间,以及不同的辐射时间。每半个驱动光周期内辐

射出的XUV光子形成一个阿秒脉冲,但由于不同

波长光的辐射时间不同,具有相对延迟,因此该脉冲

为啁啾脉冲,产生时就具有固有色散,或称为阿秒本

征色散(atto-chirp)[49]。产生的XUV光子能量随

电子电离时间的变化曲线如图1所示,其中图1(a)
峰值左侧为长轨道辐射产生的光子能量,右侧为短

轨道辐射产生的光子能量。由于长轨道中电子在电

场中飞行距离较远,回到离子处复合的概率较低,其
本征色散为负值,难以补偿,且辐射的发散角较大。
在XUV光子的产生过程中通常利用相位匹配和在

远场设置光阑的方式去除长轨道辐射,只利用短轨

道辐射开展实验,因此,本研究重点关注短轨道的高

次谐波辐射。

图1 高次谐波辐射在98
 

eV附近的光子能量与色散。(a)XUV光子能量随电子电离时间的变化;
(b)

 

XUV光子产生时的二阶色散

Fig 
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of
 

high-order
 

harmonic
 

radiation
 

near
 

98
 

eV 
 

 a 
 

XUV
 

photon
 

energy
 

changed
 

with
the

 

electron
 

ionization
 

time 
 

 b 
 

XUV
 

intrinsic
 

group
 

delay
 

dispersion
 

 GDD 
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  三步模型中,以简单的牛顿力学公式计算单个

电子 的 运 动,进 而 计 算 XUV 的 辐 射 光 谱 和 色

散[48-49]。随时间变化的驱动光电场El可以表示为

El=El0cos(ωlt), (5)

式中:El0 为电场峰值,El0= 2I0/(cε0)。电子在

电场内的加速度可表示为

d2x
dt2

=-
e
me

×El(t)=-
e
me

×El0cos(ωlt)。

(6)

  忽略库仑场的影响,考虑到电子在电离时刻t'
的位置和速度均为0,可算出电子在电场内的速度

和位置分别为

v(t)=-
eEl0

meωl
× sin(ωlt)-sin(ωlt')  , (7)

x(t)=
eEl0

meω2
l
× cosωlt  -cosωlt'  +ωlt-t'  sinωlt'    。 (8)

  电子与离子复合时刻te 可以从xte  =0解

出,但是te 与t'的关系为超越方程,只能用数值计

算方法求解[48]。复合后辐射出的光子能量包括原

子的电离能和电子在电场中获得的动能,即

h-ωXte  =Ip+
mev2te  
2 =

Ip+2Up sinωlte  -sinωlt'    2。 (9)

  电子与离子复合时刻te 即为XUV光子辐射或

产生的时刻,可视为在不同te 产生的光子组成脉冲

的群延迟(group
 

delay,
 

GD)。脉冲啁啾的计算公

式为

C=
dte

d(h-ωX)
, (10)

其中的能量微分可从(9)式推出得到,即

d(h-ωX)=4Upωlsin(ωlte)-sin(ωlt')  cos(ωlte)-cos(ωlt')×
dt'
dte

􀭠
􀭡

􀪁􀪁 􀭤
􀭥

􀪁􀪁 dte, (11)

其中的导数项可通过对(8)式计算全微分并令其等于0得到,推导如下:

dx=
eEl0

meω2
l
× sin(ωlt')-sin(ωlte)  dte+ωl(te-t')cos(ωlt')dt'  =0, (12)

可得

dt'
dte

=
sin(ωlte)-sin(ωlt')
ωl(te-t')cos(ωlt')

。 (13)

结合(11)式和(13)式就可以得到阿秒脉冲的色散关系:

1
C =

h-dωX

dte
=4Upωlsin(ωlte)-sin(ωlt')  cos(ωlte)-

sin(ωlte)-sin(ωlt')
ωl(te-t')

􀭠
􀭡

􀪁
􀪁 􀭤

􀭥

􀪁
􀪁 。 (14)

(14)式的倒数再乘以h- 即为二阶色散。

3 阿秒脉冲色散的补偿

如图1(a)所示,当驱动激光的峰值功率密度为

6×1014
 

W/cm2 时,
 

可计算得到2Up 位置在98
 

eV
处。辐射出的XUV光子能量随着电子电离时间的

增长而逐渐增强,到达截止区后再逐渐减小。XUV
光子能量的峰值左侧是先电离出的电子,会在光电

场内运动更远的距离,因此其代表了长轨道的光子

能量;峰值右侧为在电场内较晚电离的电子,由于距

离电场变成反向的时间较短,因此在激光电场内运

动的路程较短,因此其代表了短轨道产生的光子能

量。由于长轨道中先电离的电子后复合,且辐射出

的光子能量较低、波长较长;后电离的电子先复合,
能量较高、波长较短。因此,长轨道产生的阿秒脉冲

具有负啁啾,反之,短轨道产生的阿秒脉冲具有正啁

啾。图1(b)所示为计算得到的阿秒脉冲啁啾量,上
半部分为短轨道的正啁啾量,下半部分为长轨道的

负啁啾量。
短轨道阿秒脉冲产生时的正色散需要有足够的

负色散来补偿。传统飞秒脉冲补偿色散使用的器件

是啁啾镜、光栅对、棱镜对等。镜片镀膜对于XUV
波段的反射效率极低,光栅效率低且价格昂贵,传统

玻璃在 XUV 波段具有很高的吸收率,均不适合
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XUV波段。目前补偿阿秒脉冲的本征正色散通常

使 用 能 够 提 供 负 色 散 的 金 属 薄 膜 以 及 部 分 气

体[18,29,50-51],其中特定的金属薄膜有较好的透过率

并且能在特定带宽内提供足够的负色散,在实验中

使用也较为方便。为了得到50
 

as的脉冲结果,在
计算了多种产生短阿秒脉冲组合的基础上,将中心

光子能量提高,一方面更容易产生足够支持50
 

as
的光谱带宽,另一方面需要选择带宽更宽、色散补偿

效果更好的材料。
光场在材料中传播时相位变化的计算公式

为[52-53]

φ=-Nref1Lλ, (15)

式中:N 为材料的原子数密度;re 为经典电子半径;

f1 为原子散射因子的实部;λ 为 XUV光的波长;

L 为材料厚度。经过计算可以得到 GD和 GDD。
图2所示为常用的锆膜的透过率、计算得到的相位、

GD和GDD。其中:GD和GDD曲线的抖动是因为

原子散射因子本身为非连续的离散数据点,计算相

位并求微分后得到的曲线出现抖动,而计算 GDD
曲线需要进行两次微分,曲线抖动更为明显;图2的

曲线已使用插值和平滑函数进行处理,以降低抖动

的影响;计算脉宽时直接使用相位曲线,因此,GDD
曲线的抖动对脉宽计算结果没有影响;散射因子和

金属膜的透过率可以从CXRO网站中查到[53]。

图2 300
 

nm锆膜的性质。(a)透过率;(b)相位;(c)
 

GD;(d)
 

GDD
Fig 

 

2 Properties
 

of
 

300
 

nm
 

Zr
 

foil 
 

 a 
 

Transmissivity 
 

 b 
 

phase 
 

 c 
 

GD 
 

 d 
 

GDD

  当氖气产生的高次谐波光谱中心2Up 在98
 

eV
附近时,短轨道辐射具有3500

 

as2 的正啁啾(图1),
而300

 

nm
 

锆膜能在100
 

eV附近提供接近3000
 

as2

的负色散,能够补偿正色散,压缩阿秒脉冲。2012
年67

 

as[27]的实验结果中光谱覆盖的就是55~
130

 

eV这一波段,并使用300
 

nm厚度的锆膜进行

色散补偿,最终得到了较好的压缩结果。
同样在这个光子能量附近也可以使用钼(Mo)

膜进行色散补偿,以提供更高的负色散量,或者选用

更薄的膜来提高XUV的透射效率。由计算可知,
光子能量越高,阿秒脉冲的色散越小,越容易补偿。
通过提高驱动光强将中心光子能量提高到120

 

eV

附近,可以计算得到此处具有近2300
 

as2 的正色

散,150
 

nm
 

钼膜就能提供接近2500
 

as2 的负色散

[图3(b)],并且此时驱动激光的峰值功率密度为

8×1014
 

W/cm2,气体靶中的原子尚不会被严重电

离,XUV的产生效率也能够满足要求,是一个很好

的孤立阿秒脉冲产生波段。
为了获得更短的阿秒脉冲,在驱动光波长不变

的情况下,提高中心光子能量是唯一的办法。当光

子能量提高到170
 

eV时,阿秒脉冲的正色散已经接

近1500
 

as2。而锡(Sn)膜在中心波长170
 

eV处有

一个很强的负色散区域,200
 

nm厚度就能够补偿接

近1500
 

as2 的色散,透过率也接近50%,2017年53
 

as
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图3 钼和锡膜的性质。(a)150
 

nm钼膜的透过率;(b)150
 

nm钼膜的二阶色散曲线;(c)400
 

nm锡膜的透过率;(d)400
 

nm
锡膜的二阶色散曲线

Fig 
 

3 Properties
 

of
 

Mo
 

and
 

Sn
 

foil 
 

 a 
 

150
 

nm
 

Mo
 

transmissivity 
 

 b 
 

150
 

nm
 

Mo
 

GDD
 

curve 
 

 c 
 

400
 

nm
 

Sn
transmissivity 

 

 d 
 

400
 

nm
 

Sn
 

GDD
 

curve

的脉冲结果[16]就是选用此区域作为中心波长,并用

400
 

nm
 

锡膜补偿色散进行脉冲压缩;但是受限于光

谱太宽(100~330
 

eV),锡膜只能补偿主峰附近的色

散,并没有将脉冲压缩至傅里叶转换极限的脉宽。
在750

 

nm中心波长下产生170
 

eV的谐波辐

射,此时气体靶焦点处的峰值功率密度需要达到

1.24×1015
 

W/cm2,原子有很大的概率被电离,将导

致高次谐波产生效率降低。使用750
 

nm中心波长的

驱动光在这个峰值功率密度下产生高次谐波已经接

近极限。从计算结果来看,120
 

eV的中心光子能量

与钼膜的组合更容易兼顾色散补偿和产生效率。
在 强 场 近 似 (strong

 

field
 

approximation,

SFA)[13,48]条件下通过求解一维含时薛定谔方程来

模拟产生的高次谐波光谱,并在计算过程中只考虑

单原子响应。同时,为了减少发散角较大的长轨道

高次谐波,选取沿光轴传播的高次谐波作为输出光

谱,其主要贡献来自短轨道高次谐波。最后,将计算

得到的光谱通过本征色散与金属膜色散的匹配验证

获得50
 

as以下阿秒脉冲的可行性。模拟计算中入

射光为偏振选通中两个圆偏振电场叠加得到的仅半

个周期的线偏振光,其宽度约为1.33
 

fs,焦点处的

功率密度接近9×1014
 

W/cm2,气体靶处氖气的压

强为1.2×103
 

Pa,气体靶长度为1
 

mm且位于焦点

后近1
 

mm处,此位置和气体靶长度也是典型的短

轨道相位匹配最佳条件,能获得强度较高的短轨道

高次谐波光谱。通过调节激光脉冲的CEP,在CEP
为0.5π时计算获得高次谐波连续谱,使用150

 

nm
厚度的钼膜对光谱进行滤波,得到图4(a)所示的连

续光谱,并将其本征相位与钼膜的相位叠加后计算

得到相位曲线,如图4(a)虚线所示。通过傅里叶变

换后计算得到38
 

as的IAP,如图4(b)所示。

4 非共线阿秒脉冲光路设计

本研究设计了一套光路和真空系统,用于高次

谐波的产生、光谱测量以及阿秒脉冲的脉宽测量

(图5)。此束线系统的主体部分为阿秒条纹相机

(attosecond
 

streak
 

camera)[54],是利用阿秒脉冲与

飞秒脉冲共同对气体原子进行电离的互相关测量,
利用电子飞行时间(time-of-flight,TOF)能谱仪获

得随阿秒和飞秒脉冲延时变化的由光电子能谱构成

的二维能谱图,通常称为阿秒条纹图;通过对条纹图

的反演计算可以得到阿秒脉冲(和飞秒脉冲)的光谱

和相位信息,从而得到其脉宽。阿秒条纹相机包括

高次谐波和阿秒脉冲产生光路、与产生光路共同构

成 马 赫-曾 德 尔 干 涉 仪 (Mach-Zehnder
 

interferometer)的飞秒脉冲探测光路和测量光电子

0501009-6



研究论文 第48卷
 

第5期/2021年3月/中国激光

图4
 

氖气靶中产生的高次谐波连续谱和使用150
 

nm钼膜补偿本征色散得到的38
 

as孤立阿秒脉冲的模拟计算结果。
(a)高次谐波光谱和相位;(b)傅里叶变换得到的时域脉冲形状

Fig 
 

4 High-order
 

harmonic
 

continuous
 

spectrum
 

generated
 

in
 

a
 

neon
 

target
 

and
 

isolated
 

attosecond
 

pulse
 

of
 

38
 

as
 

obtained
 

by
 

numerical
 

simulation
 

using
 

150
 

nm
 

Mo
 

foil
 

to
 

compensate
 

the
 

intrinsic
 

chirp 
 

 a 
 

HHG
 

spectrum
 

and
 

phase 
   b 

 

time
 

domain
 

pulse
 

shape
 

calculated
 

by
 

Fourier
 

transform

图5 非共线阿秒条纹相机,包括阿秒脉冲产生及探测光路。小插图:(a)驱动和探测光在带孔镜附近形成的干涉条纹;
(b)TOF处两路光脉冲时空重合时的光斑;(c)模拟计算的平场光栅成像位置

Fig 
 

5 Non-collinear
 

attosecond
 

streak
 

camera 
 

including
 

the
 

optics
 

for
 

generation
 

and
 

detection
 

of
 

the
 

attosecond
 

pulses 
 

Insets 
 

 a 
 

Interference
 

fringes
 

formed
 

by
 

the
 

driving
 

and
 

detecting
 

beams
 

near
 

the
 

hole
 

mirror 
 

 b 
 

beam
 

spot
 

at
 

TOF
 

when
 

the
 

driving
 

and
 

detecting
 

pulses
 

overlap
 

in
 

time
 

and
 

space 
 

 c 
 

calculated
 

imaging
 

positions
 

of
 

  the
 

flat
 

field
 

grating

的TOF能谱仪。束线系统除阿秒条纹相机外,还
包括一个XUV光谱仪,便于对产生的高次谐波和

阿秒脉冲的光谱进行直接测量。
光路设计要点如下:使用分束片将飞秒激光分

为用于高次谐波产生的驱动光路与互相关探测光

路,同时需要保证两路光从分束片到阿秒条纹相

机[54]中TOF气体靶处的光程相同。经分束片分光

后,将反射光作为驱动光,目的是避免经分束片透射

带来的额外色散。驱动光进入石英片与1/4波片组

成的偏振选通系统,当石英片为某一特定厚度时,经
过偏振选通的驱动光产生接近半个周期的线偏振

光,通过光阑的校准进入高次谐波产生腔内。聚焦

系统由凹面和凸面反射镜组成,与透镜聚焦系统相

比,该聚焦系统能够避免不必要的色散和器件损伤。
当使用1.5

 

mJ的脉冲能量,且聚焦后焦点处光斑半

径(强度为峰值的1/e2 处)为128
 

μm时,焦点处峰

值功率密度为9×1014
 

W/cm2,与前述模拟计算的

要求吻合。当入射光为准直光束且半径为8
 

mm
时,可以使用焦距f=4000

 

mm的凹面反射镜进行

聚焦,得到上述大小的光斑,但是光路较长。经

ABCD矩阵计算,使用凹面镜和凸面镜的组合,当凹

面反射镜的焦距f=2000
 

mm、凸面镜焦距f=
-2000

 

mm、间距为1000
 

mm时,可以在焦点处获

得半 径 为127
 

μm 的 光 斑。此 时 光 路 长 度 约 为

3000
 

mm,比直接聚焦方式缩短了1000
 

mm。同

时,凸面反射镜上光斑半径约为4
 

mm,不会造成反

射镜的损伤。
气体靶处产生的XUV被轮胎镜聚焦到 TOF

入口处的气体靶。轮胎镜后为金属膜,用于补偿色

散和滤掉驱动光。使用电动平移台可以安装一系列
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不同材料、直径及厚度的金属膜,可根据需要进行选

择。使用平场光栅观察光谱时使用大直径金属膜可

以完全滤掉驱动光,避免 X射线相机或微通道板

(microchannel
 

plate,MCP)探测器被驱动光损坏。
另一路透过分束片的探测光首先通过一块用于

补偿色散的材料。驱动光路共经过石英片、1/4波

片以及真空腔的窗口;探测光路经过空气、分束片、
透镜和窗口片,通过调整窗口片的厚度,使得两路光

的总色散相同。经过色散补偿的探测光会经过延时

调节系统,该系统包括一个电动平移台的粗调控制

和 压 电 陶 瓷 (piezoelectric
 

ceramics
 

transducer,

PZT)平移台的精细控制,用于阿秒脉冲测量时延迟

调节和锁定。最后,探测光经过带孔镜的反射后与

XUV光一起聚焦在TOF探测器入口处的气体靶。
两路光在开两孔的带孔镜处相遇,两孔互相垂

直,并与镜面成45°角。其中一个孔供 XUV 光通

过,另一个孔供一部分探测光通过,带孔镜前后表面

都可以反射激光。需要锁定两路光的延迟时,将连

续绿激光与飞秒激光共同射入系统,两路绿光在带

孔镜后的相机上重合并形成干涉条纹[图5(a)]。
利用计算机可以从干涉条纹中获得两路光的延迟信

息并反馈到探测光路中的PZT平移台进行锁定。
从带孔镜透过的XUV光与前表面反射的探测光共

轴传播并共同聚焦在TOF入口的气体靶处产生光

电子,从而进行阿秒脉冲的测量。TOF入口的气体

靶之后有一个可以插入光路的反射镜,用于调节驱

动光和探测光,使其重合。当两路光在时空上完全

重合时,调节延时可以看到牛顿环的吞吐干涉变化

[图5(b)]。
在真空腔内外设置多个光阑,用于准直真空腔

内的光路。腔入口处的光阑和气体靶前的电动光阑

用于调节准直聚焦系统和气体靶。带孔镜的后表面

反射光可以作为测量光路的调节标准,外环的驱动

光经过后表面反射在相机上应该是一个均匀的空心

圆环;当关闭前面的光阑时,空心圆环均匀变小,这
时通过观察空心圆环变化就能准直测量部分光路,
也可在带孔镜后设置光阑,结合后面的相机进行光

路调节。
本实验使用平场光栅观察高次谐波的光谱,平

场光栅既能聚焦光斑,又能够根据波长将光谱在像

平面内分开,减少不同波长的光聚焦时的像差。可

以通 过 计 算 得 到 平 场 光 栅 的 成 像 位 置[55-57]

[图5(c)],确认不同波长的光所成的像近似在一个

平面内。

5 结  论

介绍以产生接近50
 

as的孤立阿秒脉冲为目

标,结合阿秒脉冲产生时的本征色散、金属膜补偿色

散和透过率,模拟计算可以实现短阿秒脉冲的参数

范围,最终列出3个能够产生孤立阿秒脉冲,并较好

补偿色散的组合。当产生的XUV中心光子能量在

98,120,170
 

eV处,分别使用锆、钼、锡膜能够合理

地补偿色散,同时具有较高的透过率。已有实验证

实在98
 

eV附近可以得到67
 

as的单个阿秒脉冲。
本实验选择中心光子能量在120

 

eV处产生超连续

谱,并使用钼膜进行色散补偿。此方案不仅能够很

好地补偿阿秒脉冲产生时携带的正色散,还能够保

持较高的透过率;光谱展宽后再压缩的钛宝石激光

脉冲也能够在此波段以合理的效率产生高次谐波。
最后,针对此方案设计了一套阿秒脉冲产生与测量

束线系统,选用偏振选通技术产生孤立阿秒脉冲,通
过凹、凸反射镜组合将激光聚焦产生高次谐波连续

谱。使用轮胎镜的聚焦系统将阿秒脉冲聚焦在阿秒

条纹相机TOF入口气体靶处,通过非共线光路测

量阿秒脉冲的脉宽,并经过平场光栅成像在真空紫

外光谱仪上测量XUV光谱。同时光路中设置多处

光阑与观察光路,便于系统的光路调节。此束线系

统的阿秒条纹相机既是对阿秒脉冲进行表征的工

具,同时也是一台瞬态光电子能谱仪;将其中TOF
气体靶换成气体室,还可与平场光谱仪共同构成

XUV波段的瞬态吸收光谱仪;可利用瞬态光电子

谱[58-59]和吸收光谱[60-61]研究原子、分子中的超快电

子动力学过程。从阿秒脉冲产生方面看,近期有学

者指出使用双光选通[10,27,45]产生孤立阿秒脉冲[62],
相比于(单色驱动的)偏振选通[14,16,40-42],有可能获

得更高的脉冲能量;本课题组也将使用所设计的束

线系统开展相关的研究工作。
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Abstract

Objective The
 

motion
 

and
 

correlation
 

of
 

electrons
 

are
 

the
 

most
 

fundamental
 

physical
 

processes
 

in
 

all
 

systems
 

based
 

on
 

electromagnetic
 

interaction 
 

and
 

their
 

characteristic
 

time
 

is
 

of
 

the
 

order
 

of
 

attoseconds
 

 i e  
 

10-18
 

s  
 

To
 

investigate
 

or
 

control
 

the
 

ultrafast
 

dynamics
 

of
 

electrons 
 

it
 

is
 

necessary
 

to
 

use
 

a
 

tool
 

with
 

the
 

same
 

or
 

even
 

shorter
 

time
 

scale
 

as
 

a
 

reference 
 

The
 

emergence
 

of
 

ultrashort
 

laser
 

pulses
 

provides
 

an
 

ideal
 

means
 

for
 

studying
 

ultrafast
 

phenomena 
 

The
 

changing
 

light
 

field
 

is
 

the
 

fastest
 

physical
 

quantity
 

which
 

can
 

be
 

measured
 

and
 

controlled 
 

Currently 
 

femtosecond
 

pulses
 

shorter
 

than
 

5
 

fs
 

or
 

even
 

close
 

to
 

a
 

single
 

optical
 

cycle
 

 the
 

oscillation
 

cycle
 

of
 

an
 

optical
 

field
 

with
 

a
 

wavelength
 

of
 

800
 

nm
 

is
 

2 67
 

fs 
 

have
 

been
 

obtained 
 

covering
 

the
 

spectrum
 

from
 

infrared
 

to
 

ultraviolet 
 

To
 

obtain
 

attosecond
 

pulses
 

equivalent
 

to
 

the
 

characteristic
 

time
 

of
 

electron
 

motion 
 

the
 

carrier
 

wave
 

spectrum
 

must
 

be
 

shifted
 

to
 

the
 

extreme
 

ultraviolet
 

 XUV 
 

or
 

even
 

soft
 

X-ray
 

whose
 

oscillation
 

cycle
 

is
 

of
 

the
 

order
 

of
 

attoseconds 
 

It
 

requires
 

the
 

interaction
 

of
 

femtosecond
 

laser
 

pulses
 

and
 

gas
 

atoms
 

at
 

a
 

peak
 

intensity
 

that
 

is
 

close
 

to
 

1013
 

W cm2
 

or
 

higher
 

to
 

generate
 

high-order
 

harmonics
 

and
 

attosecond
 

pulses
 

in
 

the
 

XUV
 

band 
 

Optical
 

gating
 

techniques
 

based
 

on
 

high-order
 

harmonic
 

generation
 

 HHG 
 

in
  

the
 

XUV
 

band
 

have
 

become
 

crucial
 

to
 

obtain
 

isolated
 

attosecond
 

pulses
 

 IAP  
 

An
 

ultrashort
 

IAP
 

requires
 

an
 

ultrabroad
 

continuous
 

spectrum
 

and
 

its
 

intrinsic
 

chirp
 

 atto-
chirp 

 

must
 

be
 

compensated 

Methods In
 

the
 

HHG
 

process 
 

after
 

being
 

ionized 
 

the
 

electrons
 

obtain
 

kinetic
 

energy
 

within
 

half
 

a
 

cycle
 

of
 

the
 

driving
 

laser 
 

and
 

they
 

then
 

return
 

and
 

recombine
 

with
 

the
 

ions
 

to
 

radiate
 

XUV
 

photons 
 

The
 

electrons
 

ionized
 

at
 

different
 

times
 

gain
 

different
 

kinetic
 

energies
 

in
 

the
 

electric
 

field 
 

and
 

they
 

return
 

and
 

recombine
 

at
 

different
 

times 
 

causing
 

the
 

XUV
 

photons
 

radiated
 

to
 

have
 

different
 

energies
 

and
 

wavelengths 
 

This
 

process
 

leads
 

to
 

a
 

relative
 

delay
 

between
 

photons
 

with
 

different
 

energies 
 

Thus 
 

the
 

XUV
 

pulses
 

produced
 

via
 

HHG
 

are
 

chirped 
 

with
 

inherent
 

dispersion
 

called
 

atto-chirp 
 

Based
 

on
 

the
 

three-step
 

model 
 

we
 

calculate
 

the
 

central
 

photon
 

energies
 

and
 

atto-chirps
 

of
 

attosecond
 

pulses
 

produced
 

via
 

the
 

HHG
 

process
 

at
 

specific
 

driving
 

laser
 

intensities
 

 Fig 
 

1  
 

The
 

atto-chirp
 

of
 

the
 

calculated
 

attosecond
 

pulses
 

are
 

compensated
 

by
 

specific
 

metal
 

foils
 

to
 

obtain
 

an
 

IAP
 

close
 

to
 

50
 

as 

Results
 

and
 

Discussions The
 

calculations
 

showed
 

that
 

the
 

material
 

dispersions
 

of
 

zirconium
 

 Zr  
 

molybdenum
 

 Mo  
 

and
 

tin
 

 Sn 
 

foil
 

with
 

specific
 

thicknesses
 

 Figs 
 

2
 

and
 

3 
 

may
 

compensate
 

the
 

atto-chirp
 

of
 

continuous
 

XUV
 

spectra
 

centered
 

at
 

98 
 

120 
 

and
 

170
 

eV
 

produced
 

by
 

laser-atom
 

interaction 
 

respectively 
 

In
 

the
 

numerical
 

simulation
 

based
 

on
 

the
 

strong-field
 

approximation 
 

we
 

use
 

polarization
 

gating
 

to
 

generate
 

a
 

half-cycle
 

linear
 

polarized
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electric
 

field
 

by
 

750
 

nm 
 

5
 

fs
 

laser
 

pulses 
 

and
 

produce
 

a
 

continuous
 

XUV
 

spectrum
 

centered
 

near
 

120
 

eV
 

in
 

neon
 

gas
 

at
 

an
 

intensity
 

of
 

9×1014
 

W cm2 
 

Simulation
 

results
 

showed
 

that
 

the
 

chirp
 

of
 

the
 

continuous
 

XUV
 

spectrum
 

may
 

be
 

compensated
 

by
 

150
 

nm
 

of
 

Mo
 

foil
 

to
 

produce
 

an
 

attosecond
 

pulse
 

of
 

38
 

as
 

 Fig 
 

4  
 

Based
 

on
 

such
 

a
 

set
 

of
 

laser
 

and
 

material
 

parameters 
 

a
 

beamline
 

for
 

attosecond
 

pulse
 

generation
 

and
 

measurement
 

is
 

designed
 

 Fig 
 

5  
 

Furthermore 
 

polarization
 

gating
 

is
 

selected
 

to
 

generate
 

IAP 
 

and
 

the
 

laser
 

is
 

focused
 

through
 

a
 

combination
 

of
 

concave
 

and
 

convex
 

mirrors
 

to
 

produce
 

a
 

high-order
 

harmonic
 

continuum 
 

The
 

attosecond
 

pulse
 

is
 

focused
 

on
 

the
 

gas
 

target
 

at
 

the
 

TOF
 

entrance
 

of
 

attosecond
 

streak
 

camera
 

using
 

a
 

toroidal
 

mirror 
 

The
 

attosecond
 

pulse
 

width
 

is
 

measured
 

through
 

the
 

noncollinear
 

optical
 

path 
 

and
 

the
 

flat-field
 

grating
 

is
 

imaged
 

on
 

the
 

XUV
 

spectrometer
 

to
 

measure
 

the
 

spectrum 
 

In
 

addition 
 

the
 

multiple
 

iris
 

and
 

observation
 

optical
 

paths
 

are
 

set
 

in
 

the
 

optical
 

path
 

to
 

facilitate
 

the
 

adjustment
 

of
 

the
 

optical
 

path
 

of
 

the
 

system 

Conclusions This
 

study
 

determines
 

the
 

parameters
 

to
 

produce
 

IAP
 

close
 

to
 

50
 

as 
 

Atto-chirp 
 

the
 

intrinsic
 

dispersion
 

of
 

attosecond
 

pulses
 

produced
 

via
 

HHG
 

processes 
 

is
 

usually
 

compensated
 

by
 

various
 

metal
 

foil 
 

Semiclassical
 

calculation
 

and
 

numerical
 

simulation
 

are
 

employed
 

to
 

determine
 

the
 

parameters
 

to
 

produce
 

short
 

attosecond
 

pulses 
 

Calculations
 

show
 

that
 

the
 

material
 

dispersions
 

of
 

Zr 
 

Mo 
 

and
 

Sn
 

foil
 

with
 

specific
 

thicknesses
 

may
 

compensate
 

the
 

atto-chirp
 

of
 

continuous
 

XUV
 

spectra
 

centered
 

at
 

98 
 

120 
 

and
 

170
 

eV
 

with
 

acceptable
 

transmittance 
 

respectively 
 

A
 

previous
 

study
 

confirmed
 

that
 

a
 

single
 

pulse
 

of
 

67
 

as
 

was
 

obtained
 

around
 

98
 

eV 
 

The
 

numerical
 

simulation
 

shows
 

that
 

a
 

supercontinuum
 

with
 

the
 

central
 

photon
 

energy
 

of
 

120
 

eV
 

is
 

produced
 

and
 

its
 

atto-
chirp

 

is
 

compensated
 

by
 

150-nm
 

Mo
 

foil 
 

This
 

scheme
 

can
 

not
 

only
 

compensate
 

well
 

for
 

the
 

positive
 

dispersion
 

carried
 

by
 

the
 

attosecond
 

pulse
 

as
 

it
 

is
 

generated
 

but
 

also
 

maintain
 

a
 

high
 

transmission 
 

Moreover 
 

the
 

Ti sapphire
 

laser
 

pulse
 

after
 

spectral
 

broadening
 

and
 

compression
 

can
 

generate
 

high-order
 

harmonics
 

in
 

this
 

photon
 

energy
 

range
 

with
 

reasonable
 

efficiency 
 

Finally 
 

for
 

this
 

scheme 
 

we
 

design
 

the
 

optical
 

and
 

vacuum
 

systems
 

of
 

an
 

XUV
 

beamline 
 

including
 

a
 

noncollinear
 

attosecond
 

streak
 

camera
 

and
 

a
 

flat-field
 

XUV
 

spectrometer 
 

which
 

can
 

perform
 

spectral
 

measurement
 

of
 

high-order
 

harmonics 
 

generation 
 

compression 
 

and
 

characterization
 

of
 

attosecond
 

pulses 
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