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摘要 随着超短脉冲激光技术的快速发展, 人们观察超快动力学的视野从飞秒领域跨入到阿秒领域. 由于电子绕

氢原子核转1圈的时间大约为1.5×10–16 s, 即150 as, 因此阿秒激光脉冲的出现为人类提供了打开原子内部动态世界

大门的钥匙, 成为21世纪激光物理与技术最重要的进展之一. 经过多年的不断创新和突破, 阿秒脉冲产生技术从最

初只能用少周期飞秒脉冲作为驱动光源, 已发展出多种空间及时间选通技术, 所能产生的最短激光脉宽已达43 as.
本文通过总结这些技术方法, 介绍了产生阿秒激光脉冲的原理及主要进展.

关键词 阿秒脉冲, 阿秒选通技术, 高次谐波, 阿秒脉冲压缩

对瞬态物理现象的观测和研究, 是人类认识自然

现象和探索科学规律的重要主题之一. 因此, 高时间分

辨率的技术手段一直吸引着人们的研究兴趣. 在脉冲

激光出现之前, 人们利用高速相机所能达到的时间分

辨在微秒(1 μs=10–6 s)甚至纳秒(1 ns=10–9 s)量级, 尽管

在导弹发射、核爆等工程技术中发挥了重要作用, 但

不足以探测特征时间更短的分子尺度的微观运动过程.
想要观测分子的转动和振动过程 , 需要皮秒(1 ps=
10–12 s)和飞秒(1 fs=10–15 s)量级的时间分辨. 由于氢原

子中电子的玻尔半径约为5.3×10–11 m, 其绕原子核转1
圈需要的时间约为1.5×10–16 s, 即150 as(阿秒, attose-
cond, 1 as=10–18 s), 因此观察电子甚至原子核内的运动

过程,需要时间分辨率进一步达到阿秒甚至仄秒(zepto-
second, 1 zs=10–21 s)尺度.

激光是目前人们获得高时间分辨能力最主要甚至

唯一的工具. 自1960年Maiman[1]发明激光以来, 经过调

Q及锁模技术的发展, 激光所能产生的脉冲宽度已从纳

秒、皮秒发展到飞秒量级, 并从科研应用到工业、生

物、医学、成像等领域. 目前, 利用先进的锁模及脉冲

放大压缩等先进技术, 人类在可见及近红外波段已能

产生小于10 fs的激光脉冲[2~5]; 通过超连续光谱展宽,
可支持短至2.6 fs的周期量级脉冲[6]. 但要进一步获得

更短的阿秒脉冲, 传统的锁模及脉冲压缩技术已经无

能为力. 虽然最近几年, 人们利用相干合成技术得到了

数百阿秒的结果, 但严格来讲, 这还只是亚飞秒脉冲[7].
随着激光脉冲能量的提高, 经过光学聚焦, 当焦点

处光强达到 1 0 1 2 W / cm 2时 , 其对应的电场峰值

( 2 . 7×10 9 V /m)就与原子内部束缚电子的库仑场

(109 V/m量级)相当了. 此时, 将气体靶置于激光焦点附

近, 靶内原子中的电子就可以从束缚态电离进入自由
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态. 早在1963年, 红宝石激光器就被应用于气体电离的

实验[8,9]. 1965年, Keldysh[10]提出了光场中隧穿电离

(tunnel ionization)的理论. 1979年, Agostini等人[11]观察

到了阈上电离(above-threshold ionization, ATI)现象, 阈
上电离产生的光电子能量可达到几倍至几十倍激光光

子的能量. 强场电离(strong-field ionization)这一研究领

域也就逐渐成形了. 20世纪80年代, 人们观察到伴随强

场电离的高次谐波产生(high-order harmonic generation,
HHG)的光子辐射[12,13], 其光谱是梳齿形状的尖峰(谐
波), 谐波的光子能量也是激光光子能量的几倍至几

十倍.
1987年, Kuchiev[14]在理论上提出激光场中电子电

离后二次散射的两步模型, 用来解释ATI产生的高能量

光电子. 1993年, Schafer等人[15]也提出了多次散射的两

步模型, 包括初始电离和电子在激光场中的加速. 由于

激光场是交变电场, 当电场方向改变时, 电子有可能飞

回到离子附近. 同年, Corkum[16]详细阐述了强场电离

的半经典三步模型, 头两步是电离和电子在激光场中

的加速, 电子有可能获得很高能量. 根据第三步电子回

到离子附近时的不同物理过程, 解释了强场电离中的3
种现象: 双电子电离、阈上电离、电子与离子复合成

原子. 在复合过程中, 电子携带的能量变成一个光子释

放出来, 即高次谐波光子. 当飞秒激光轰击气体原子,
该电离-加速-复合的三步过程在激光的每半个光周期

中发生一次, 大量参与反应的原子辐射出的高次谐波

光子形成一个光脉冲. 由于HHG的中心波长可延伸到

极紫外(extreme ultra-violet, XUV)乃至X射线波段, 其

光场振荡周期在阿秒量级, 只要有足够的光谱宽度就

能够形成阿秒脉冲. 通常使用的飞秒激光脉冲包含几

个到几十个光周期, 会产生几个到几十个这样的阿秒

脉冲, 并由于光谱干涉形成梳齿状的高次谐波光谱. 三
步模型为这一系列现象勾画出了一个完整直观的物理

图像, 成为高次谐波和阿秒光学的理论基础. 基于此,
1994年, Corkum等人[17,18]又利用量子理论对HHG进行

了细致的描述, 并预言了单个或称“孤立”阿秒脉冲(iso-
lated attosecond pulse, IAP, 区别于HHG的阿秒脉冲序

列)产生的理论和方法.由于在瞬态测量中,高次谐波难

以提供阿秒精度的时间零点和测量误差, 人们在实验

中采用多种选通方法从HHG中获得孤立阿秒脉冲[19,20].
2001年, Paul等人[21]利用40 fs的钛宝石激光轰击氩

气产生13~19阶的高次谐波, 测量了单脉冲宽度为250
as的脉冲串. 同年, Hentschel等人[22]利用7 fs激光脉冲

在氖气中产生高次谐波并选出光子能量90 eV左右(波
长约14 nm)的一段光谱, 测量结果显示这是一个大约

650 as的脉冲, 是第一个孤立阿秒脉冲的实验测量结

果. 2004年, Kienberger等人[23]利用5 fs激光结合阿秒条

纹相机[24]测量了脉宽为250 as的孤立脉冲. 2006年,
Sansone等人[25]将脉宽进一步缩短到130 as. 2008年,
Goulielmakis等人[26]获得了80 as的孤立脉冲. 2012年,
Zhao等人[27]获得了67 as的孤立脉冲, 中心光子能量为

90 eV, 这是至今为止以钛宝石激光器为驱动光源获得

的最短阿秒脉冲. 由于阿秒激光给超快科学发展带来

的重要意义, 国内也开展了阿秒激光脉冲相关的研究,
并取得了系列有重要影响的理论与实验进展. 2013年,
中国科学院物理研究所实现了160 as孤立阿秒脉冲测

量实验结果[28], 标志着我国阿秒激光研究的重要突破.
2017年, Li等人[29]使用脉宽12 fs、中心波长1.7 μm的

红外激光作为驱动光源, 获得了53 as的孤立脉冲, 中

心光子能量为170 eV(波长7.3 nm), 第一次将阿秒脉冲

的光子能量提高到100 eV以上. 同年, Gaumnitz等人[30]

使用类似的驱动光源在中心光子能量100 eV附近获得

43 as的脉冲, 成为最新的相干光脉冲世界纪录. 上述一

系列成果(图1), 标志着超快科学与技术迎来了阿秒时

代, 并由此掀起了阿秒激光产生与应用的热潮, 成为超

快科学最前沿的研究热点[19,20,31]. 2020年, 华中科技大

学[32]
、国防科技大学[33]和中国科学院西安光学精密机

械研究所[34]的研究团队也先后实现了阿秒激光脉冲的

产生和测量. 这些重要进展为人们利用阿秒激光开展

原子内部电子动力学的研究, 揭示发生在微观世界瞬

图 1 (网络版彩色)最短孤立阿秒脉冲的发展历史. 括号中参数为中

心光子能量
Figure 1 (Color online) Evolution of the world record for isolated
attosecond pulse width. Numbers in the brackets are the central photon
energies
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态过程中的科学问题提供了前所未有的机遇.
对于已经产生的孤立阿秒脉冲或者脉冲串, 如何

对其脉宽和相位等参数进行测量也是一个关键问

题[19,20,31], 目前主要是利用阿秒脉冲(或脉冲串)电离气

体原子获得光电子并测量其能谱, 再叠加一个飞秒脉

冲于作用区, 对所产生的光电子能谱进行调制, 相当于

一个阿秒与飞秒脉冲的互相关过程. 调节阿秒与飞秒

脉冲之间的相对延时可以得到带有调制的二维光电子

能谱图, 再经过反演计算提取出阿秒脉冲或脉冲串的

脉宽等信息. 较为常用的方法包括测量孤立阿秒脉冲

的阿秒条纹相机(attosecond streak camera)[24]和测量阿

秒脉冲串的双光子干涉阿秒拍频重建(reconstruction of
attosecond beating by interference of two-photon transi-
tions, RABITT)[35]方案. 受篇幅所限, 将另外撰文介绍

阿秒测量[36].
基于阿秒脉冲的上述重要进展, 本文将介绍阿秒

激光形成的原理及发展中的主要技术突破, 重点介绍

孤立阿秒脉冲的产生和目前获得孤立脉冲的各种选通

技术.

1 高次谐波产生原理

三步模型给出了HHG与传统非线性光学中谐波产

生原理不同的半经典物理图像[16], 具体的物理过程如

下(图2).
第一步, 在线偏振飞秒激光电场的作用下, 原子的

库仑势开始倾斜, 导致电子逃离的门槛降低, 并最终发

生隧穿电离. 第二步, 电离后电子在激光电场的作用下

飞离原子, 当光场变为0并反向后, 电子减速并最终改

变飞行方向, 有可能加速飞回原子. 第三步, 飞回原子

附近的电子与原子相互作用, 有可能发生以下3种物理

过程之一: 非弹性散射、弹性散射、与原子复合. 前两

种是与原子内其他电子之间的散射过程: 非弹性散射

将导致双电子电离; 弹性散射的结果即为ATI. 第三种

是当飞回的电子与原子复合并回到基态时, 其在光场

中获得的动能与从连续态到基态的跃迁能(等于电离

能)之和以高次谐波光子的形式辐射出来. 电子在激光

场不同时刻电离后, 在光场中飞行获得的能量不同, 最
终复合时释放的能量也不同, 因此产生覆盖较宽的光

谱, 形成一个极紫外脉冲. 该三步过程在飞秒驱动激光

每半个周期发生一次, 形成一个等时间间距的极紫外

脉冲序列, 并在频域发生干涉而形成梳齿状的分立

HHG光谱(图3). 按照谐波级次的强弱变化分类, 其频

谱大致上可分为3个部分: 第一部分为微扰区, 区内高

次谐波的级次较低, 谐波效率随着级次的提升而快速

下降; 第二部分为平台区, 位于谐波光谱的中部, 各级

次强度相差不大; 第三部分为截止区, 该区域的谐波级

次较高, 效率也随着级次的提升而下降, 也有可能是没

有干涉的连续光谱.

2 阿秒脉冲的产生和孤立脉冲选通技术

如前所述, HHG在驱动飞秒激光(有时也称为基频

光)的每半个光周期产生一次, 辐射出的极紫外脉冲宽

度小于半个光周期, 达到亚飞秒即阿秒量级[16]. 频域中

梳齿状的HHG谱在时域上对应一个阿秒脉冲序列, 或

称阿秒脉冲串. 利用飞秒脉冲作为驱动源, 并采用相应

的选通(gating)方法, 就可以从HHG的阿秒脉冲序列中

选出一个脉冲, 称为孤立阿秒脉冲, 如图3所示; 其与驱

动脉冲重复频率相同, 且精确同步[17,20,37~39]. 例如, 振幅

图 2 高次谐波产生的三步模型示意图. 电子被光电场(红色曲线)电
离, 并在光电场内运动; 当电场反向时, 电子加速飞回离子并与之相

互作用发生3种不同的物理过程. 右侧小图从上到下: 弹性碰撞, 电子

与离子中电子发生弹性散射, 能量不变, 观测结果是阈上电离; 非弹

性碰撞, 电子与离子中电子发生非弹性散射, 部分能量传递给另一个

电子, 观测结果是双电子电离; 电子与离子复合回到基态, 能量以一

个高能光子的形式释放, 观测结果是高次谐波产生. 势阱中棕红色小

球代表束缚态电子, 黑色小球代表正在被电离或已经电离至连续态

的电子, 与黑色带箭头曲线一起的蓝色小球代表电子运动轨迹
Figure 2 Three-step model for HHG. The electron is ionized by the
laser (red curve) and moves in the field. When the electric field is
reversed, the electron accelerates back to the ion and may undergo one of
the three different physical processes. Insets from top to bottom on the
right: Elastic collision, the electron is scattered by the electrons of the
ion elastically, its energy does not change, and ATI is observed; inelastic
collision, the electron is scattered by an electron in the ion inelastically,
the energy is transferred partially, double-ionization is observed; the
electron recombines with the ion and returns to the ground state, its
energy is released by a high-energy photon, HHG is observed. The
brown-red balls in the potential well represent bound electrons, the black
balls represent electrons that are being ionized or have been ionized into
the continuous state, and the blue balls along with the black arrow curve
represent the electron trajectories
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选通[23,26,28,30,40]就是利用载波包络相位(carrier-envelope
phase, CEP)锁定[41~48]的近单周期飞秒脉冲驱动产生

HHG, 并提取其光谱截止区的连续谱, 从而获得一个

孤立阿秒脉冲. 使用负色散的金属膜(如铝、锆膜等)和
气体能够补偿脉冲的正色散, 进一步压缩阿秒脉冲, 甚
至可以直接使用单周期飞秒余弦脉冲, 这样产生的

HHG光谱只包含一个连续谱, 直接就是一个孤立阿秒

脉冲.
迄今人们已经发展了多种由气体HHG产生孤立阿

秒脉冲的选通技术[19,20], 包括振幅选通[23,26,28,30,40]
、电

离选通 [ 4 9 ~ 5 4 ]
、偏振选通 [ 1 7 , 2 5 , 2 9 , 5 5 ~ 5 7 ]

、双光选

通[27,58~61]
、空间选通[62~66]

、干涉偏振选通[67,68]及偏振

辅助的振幅选通[69]等, 此外, 还有利用相位匹配的时域

窗口产生孤立阿秒脉冲的方案[70]. 在这些选通技术中,
往往涉及的一个重要问题是CEP的锁定. CEP是指脉冲

包络与内部电场峰值间的相位差, 其值决定了激光脉

冲电场的绝对形状. 在激光脉冲的产生与传输过程中,
色散、非线性效应以及外部环境因素等都会使得其

CEP发生漂移[41~48]. 对于长脉冲, 由于一个脉冲内电场

周期较多, 因此CEP值对脉冲形状影响不大; 而对于少

周期脉冲, CEP值的变化将会显著改变脉冲电场的真实

形状. 因此, 在研究少周期脉冲与物质相互作用时, 尤

其对于基于强场电离的高次谐波和阿秒脉冲产生实验,
CEP的锁定至关重要[37,38,71,72]. 当电场峰值锁定在包络

峰值附近时, 才有可能获得宽光谱的孤立阿秒脉冲.

2.1 振幅选通

由三步模型可知, 光电场中每半个周期产生一个

极紫外高次谐波脉冲, 如果需要得到单个阿秒脉冲, 就
需要尽可能短的飞秒脉冲. 理论上, 使用半周期的飞秒

脉冲就能直接产生孤立阿秒脉冲, 但是这样的光源很

难实现. 实验中, 我们往往只能够得到1~2个周期左右

的飞秒脉冲[6,73,74]. 使用多周期脉冲作为驱动源, 只能

够得到阿秒脉冲串.
小于两个周期的脉冲, 当CEP锁定在0或π时, 脉冲

包络与电场的峰值位置重合, 此时这个周期的电场最

强, 电离电子获得的动能最多, 辐射出的光子能量最高

(图4). 因此, 在高次谐波光谱的截止区产生一段连续

图 3 (网络版彩色)高次谐波及对应的阿秒脉冲特性. 高次谐波分立谱包括微扰区、平台区和截止区; 在时域上对应一个阿秒脉冲串. 在高次

谐波的截止区产生一段连续光谱, 将其滤波后在时域上对应一个孤立阿秒脉冲
Figure 3 (Color online) HHG and corresponding attosecond pulses. A high-order harmonic spectrum contains the perturbation region, the plateau
region, and the cutoff region. A discrete high-order harmonic spectrum corresponds to a series of attosecond pulses in the time domain. A continuous
spectrum in the cutoff region corresponds to an isolated attosecond pulse after being filtered out
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谱[20,23,26,28,72](图5), 该连续谱只来源于一个阿秒脉冲的

贡献. 通过特定镀膜的带通反射镜或金属薄膜滤波片

分离出这段连续谱并补偿色散, 就能够得到孤立阿秒

脉冲, 此为振幅选通(amplitude gating)[23,26,28,30,40]. 2013
年, 中国科学院物理研究所利用钛宝石飞秒激光作为

驱动光源结合该技术, 得到了160 as的结果[28]. 2017年,
Gaumnitz等人[30]采用中心波长1.8 μm、脉宽11 fs(近两

个周期)的中红外飞秒激光作为驱动源与振幅选通技

术结合, 得到了脉冲宽度43 as的孤立脉冲, 这也是目前

的最短阿秒脉冲世界纪录.

2.2 电离选通

电离选通(ionization gating)[49~54]与振幅选通一样,
选取CEP锁定飞秒脉冲驱动产生HHG的截止区连续谱

进行滤波, 分离孤立阿秒脉冲. 电离选通依赖于驱动脉

冲前沿, 在产生高次谐波的同时, 在气体靶内产生大量

电离, 以致后续电场到达时反应区内等离子体密度过

高, 即此时自由电子引起的负色散不能被剩余中性气

体原子的正色散补偿, 无法满足HHG辐射的相位匹配

条件, 因此其后的谐波辐射无法发生. 该条件下产生的

HHG只对应于驱动脉冲前沿所产生的少数几个阿秒脉

冲, 再与振幅选通类似采用带通滤波, 选择截止区的连

续谱就可以得到孤立阿秒脉冲. 该方法还可以通过改

变驱动脉冲的光强, 调节所得阿秒脉冲的光谱中心位

置, 实现输出调谐[52].

2.3 偏振选通

振幅选通和电离选通都是利用截止区的连续谱分

离孤立阿秒脉冲. 如果利用亚周期的线偏振余弦脉冲

光场, 就能直接得到对应一个孤立阿秒脉冲的超连续

高次谐波谱, 其宽度可以支持极短的阿秒脉冲. 一般而

言, 非线偏光很难产生高次谐波, 因为电子在圆或椭圆

偏振的电场下, 电场力并不指向原子的方向, 电子很难

飞回初始位置与原子复合. 而偏振选通(polarization gat-
ing, PG)[17,25,29,55~57]利用两束电场旋转方向相反的圆偏

光, 并设置特定相对延时, 使两个圆偏光的电场叠加后,
在叠加场的中心附近形成一处半个周期的线偏光场.

如图6所示, 实验中将小于两个光学周期的线偏振

脉冲通过特定厚度的石英片, 其光轴与光场偏振方向

成45°, 分解成具有特定延时且互相垂直的两线偏脉冲;
再经过一个1/4波片, 将这两个脉冲变成两个反向旋转

的圆偏振脉冲, 并在此特定延时下, 在两脉冲重合的中

心形成一处接近半周期的线偏振光场[25,75]. 由于其前

后光场都为圆偏光, 因此高次谐波产生过程中, 只能在

此附近出现由三步过程产生的辐射, 得到一个宽带的

连续高次谐波光谱, 对应一个孤立阿秒脉冲. 2017年,
Li等人[29]利用偏振选通获得了中心波长170 eV、53 as
的孤立脉冲, 但是由于金属膜补偿带宽的限制, 并没有

压缩到其带宽支持的20 as.

2.4 双光选通

双光选通(double optical gating, DOG)[27,32~34,58~61]

图 4 振幅选通原理. 带箭头的曲线标示出驱动飞秒脉冲中不同半

周期所产生的阿秒光谱. 修改自文献[20]中的图1
Figure 4 Amplitude gating. The arrow curves indicate the contribu-
tions of different half cycles to the total attosecond spectrum. Adapted
from Fig. 1 in Ref. [20]

图 5 实验中不同CEP下少周期脉冲产生的箭头状高次谐波光谱.
(a) CEP=0; (b) CEP=π/6; (c) CEP=π/3; (d) CEP=π/2; (e) CEP=2π/3; (f)
CEP=5π/6. 修改自文献[72]中的图1
Figure 5 Experimental arrow-like high-harmonic spectra with differ-
ent carrier envelope phases (CEP). (a) CEP=0; (b) CEP=π/6; (c) CEP=π/
3; (d) CEP=π/2; (e) CEP=2π/3; (f) CEP=5π/6. Adapted from Fig. 1 in
Ref. [72]
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是双色场和偏振选通的组合. 通过对飞秒激光倍频引

入二次谐波场(强度约为基频光的10%~20%)并与基频

脉冲叠加, 选取合适的叠加相位, 使原本正负电场强度

和形状对称的基频光场变为不对称的双色场(图7). 相

比于单色基频场, 此双色场正向电场得到加强, 负电场

被削弱以致无法支持HHG辐射, 使HHG过程中原本每

半周期产生一个阿秒脉冲变成每周期才产生一个[76]

(图7). 这样, 对选通门宽的要求就从半个光周期降低至

一个周期, 从而可以使用约12 fs的激光脉冲(中心波长

在800 nm附近)构成选通以产生孤立阿秒脉冲, 即偏振

选通需要小于两个周期的光脉冲, 加入倍频场后则可

以使用小于4个周期的光脉冲. 2009年, Mashiko等人[77]

利用双光选通获得了光子能量覆盖28~620 eV(波长

2~45 nm)的XUV超连续光谱, 其变换极限达到16 as.
2012年, Zhao等人[27]使用双光选通得到了67 as的孤立

脉冲. 2020年, 国内3个团队的孤立阿秒脉冲产生实验

也都采用了双光选通方案[32~34].
双光选通建立在偏振选通的基础上, 对基频光的

脉宽要求放宽到小于12 fs. 而广义双光选通(generalized
double optical gating, GDOG)[60,78,79]将对基频光的脉宽

要求进一步放宽到28~30 fs. 图8所示是GDOG的原理示

意图. 由于使用长脉冲的一个致命问题是反应区内的

原子在合成的线偏振场到达之前就全部被电离了, 使

得线偏振场无法产生阿秒脉冲, 因此, 相比DOG, 在光

路中增加一布鲁斯特窗片, 将DOG光路中的圆偏振变

成椭圆偏振. 此光路通过对长脉冲增加相应的延时, 得

到与DOG相同的选通宽度; 并通过降低产生场方向的

整体电场强度, 解决了基态原子过度电离的问题.

2.5 空间选通

目前最为典型的空间选通技术是所谓的阿秒灯塔

(attosecond lighthouse)[62,63,80]方法, 该方法依赖于驱动

光的波前倾斜, 以产生传播方向空间分离的孤立阿秒

脉冲. 当由波前倾斜的飞秒激光驱动HHG产生阿秒脉

冲时, 每半个光周期产生的阿秒脉冲将沿不同的方向

发射, 每个脉冲都垂直于其产生时驱动激光的瞬时波

前, 且具有比驱动激光束小得多的发散角. 因此, 如果

在驱动激光的半个周期内波前旋转大于阿秒脉冲的发

散角, 则阿秒灯塔效应可以通过远场的空间滤波器选

出孤立阿秒脉冲. 2013年, Kim等人[63]在理论和实验上

讨论了利用阿秒灯塔能够产生孤立阿秒脉冲. 实验中

图 6 偏振度随时间变化脉冲的产生原理示意图
Figure 6 The principle for producing a pulse with a time-dependent ellipticity

图 7 对应单色场(a)和双色场(b)的偏振选通的驱动光场成分[59]. 红

实线表示驱动光场. 两条竖线表示选通门宽. 填充的曲线表示只有

驱动场时辐射出的阿秒脉冲. 背景颜色的深浅代表偏振选通的强弱.
Copyright (2021) by the American Physical Society
Figure 7 The driving field components for PG correspond to without
(a) and with (b) the second harmonic field, respectively[59]. The driving
field is shown as the red line. The two vertical lines represent the gate
width. Here, the filled curves are the attosecond pulses emitted when the
driving fields alone are applied. The background color shows the
strength of the PG. Copyright (2021) by the American Physical Society
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每个半周期的电场都存在一个固定的角度差, 使得其

产生的阿秒脉冲辐射方向都不相同, 最终可以在空间

分辨开来. 2016年, Hammond等人[80]用远场光阑截取

阿秒灯塔效应产生的空间分离的3个阿秒脉冲, 并用阿

秒条纹相机分别测量了脉宽, 确认了阿秒灯塔方法的

有效性.
非共线光学选通[64~66]是另一种空间选通方式, 两

束CEP锁定的飞秒脉冲以非共线的方式聚焦在气体靶

上, 并在气体靶位置时空重合. 通过延时的调节, 两个

电场产生调制, 会产生类似于阿秒灯塔的电场波前形

变. 每个半周期的电场传播方向会产生一个固定的角

度差, 其产生的高次谐波辐射都会沿着这个固定角度

差逐渐分开——垂直于其产生时驱动激光的瞬时波前,
同样能够在空间上选出孤立阿秒脉冲(图9).

2.6 干涉偏振选通

干涉偏振选通(interferometric polarization gating)
可以通过多周期脉冲产生单个阿秒辐射[67,68], 其原理

是基于偏振选通将光束分为两臂, 每一臂都有干涉及

延时控制装置. 其中一臂调节延时, 使干涉脉冲变成类

似超高斯的形状; 另一臂则将两束脉冲干涉形成中心

凹陷脉冲, 再通过半波片将线偏振光转换成中心凹陷

的圆偏振光. 最终将两臂光束合成, 凹陷处仍为线偏

光, 而其他部分的线偏光则与圆偏光合成为椭圆偏光.
如果各部分相位延时控制得足够精密, 理论上凹陷处

会存在一个周期左右的线偏光用来产生单个阿秒脉冲.
这种方法虽然理论上能够用长周期的脉冲最终产生单

个阿秒脉冲, 但是其光路的复杂程度和各臂控制精度

的要求使其实验具有极大的挑战性.

2.7 偏振辅助的振幅选通

2016年, Timmers等人[69]提出了基于振幅选通技术

图 8 GDOG光学元件包括石英波片(QP1)、布鲁斯特窗(BW)、第

二个石英波片(QP2)和BBO(beta barium borate, 偏硼酸钡)倍频晶体.
修改自文献[60]中的图2
Figure 8 GDOG optics consist of a quartz plate (QP1), a Brewster
window (BW), a second quartz plate (QP2), and a BBO crystal. Adapted
from Fig. 2 in Ref. [60]

图 9 (a) 非共线选通实验装置示意图. W, 一对电动尖劈; H2O, 水槽; CM, 啁啾镜; BS, 分束器; TS, 平移台; HM, 带孔镜; FM, 聚焦镜(f =
400 mm); Gas, 氩气; MCP, 多通道板探测器; PS, 荧光屏; OA, 光轴. (b) 聚焦前, 在远场的两路红外激光脉冲(Δt > 0)和(c)在气体靶处的电场叠加

形成选通条件, 以及(d)角分离的 XUV连续光谱(模拟结果)显示了时间到角度的映射. Reprinted Fig. 1 with permission from Ref. [65] © The
Optical Society
Figure 9 (a) Schematic of the experimental setup. W, motorized pair of wedges; H2O, water cell; CM, chirped mirrors; BS, beam splitter; TS,
translation stages; HM, holey mirror; FM, focusing mirror (f = 400 mm); Gas, argon; MCP, multichannel plate; PS, phosphor screen; OA, optical axis.
(b) Illustration of the IR laser pulses in the far-field before focusing (Δt > 0) and (c) at the position of the gas cell in gating conditions, and (d) of the
angularly separated spectral XUV continua (simulation) showing the time-to-angle mapping. Reprinted Fig. 1 with permission from Ref. [65] © The
Optical Society
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并使用偏振变化进行辅助的单阿秒产生技术PAS-
SAGE(polarization assisted amplitude gate). 此方案采用

与偏振选通类似的光路, 但是提供延时的石英片的厚

度只有偏振选通中使用的一半, 提供的延时也只有一

半. 因此, 与偏振选通叠加场中心附近产生半个周期的

线偏振场不同, PASSAGE的叠加场中线偏振场部分可

长至一个光周期左右. 其结果就是在叠加场中心附近

有不止一个能够产生高次谐波的半周期, 与振幅选通

方案中使用的近单周期驱动脉冲电场类似; 但是, 由于

左右旋偏振场之间延时较小, 线偏振部分的电场强度

较高, 所产生的高次谐波光子能量也较高. 与振幅选通

类似, 再利用金属膜滤出截止区的连续谱, 即可获得孤

立阿秒脉冲. 与振幅选通相比, 此方案适度放宽了

对驱动激光脉宽的要求; 与偏振选通相比, 此方案的产

生电场强度更高, 所获得孤立阿秒脉冲的光子能量也

更高.

2.8 相位匹配的时域窗口产生孤立阿秒脉冲

2014年, Chen等人[70]提出利用相位匹配的时域窗

口产生孤立阿秒脉冲. HHG过程中相位匹配直接影响

能量、光谱、脉宽等重要参数. 他们首次提出, 多周期

驱动脉冲与气体相互作用时, 在峰值附近存在一个相

位匹配较好的窗口, 可用于产生孤立阿秒脉冲. 在驱动

脉冲前沿, 由于气体靶中主要还是中性原子, 激光相速

度小于光速而产生相位失配; 脉冲后沿随着原子被电

离, 等离子体密度升高导致激光相速度大于光速也产

生相位失配. 最终, 只在脉冲的中间形成一个相位匹配

窗口, 此处的电场能够产生稳定的相位匹配的高次谐

波; 如能将窗口控制在半个光周期内, 即可产生孤立阿

秒脉冲. 但是, 此方法对焦点处激光参数的控制有较为

苛刻的要求.
该实验组搭建了一台高精度阿秒干涉自相关仪(分

辨率高达1.5 as), 用于测量在改变不同波长驱动光的峰

值功率密度时产生的单个阿秒脉冲和脉冲串的宽度.
实验发现, 长波长脉冲在一定峰值功率密度下能够产

生单个阿秒脉冲辐射. 实验使用了驱动光参数分别为

0.8 μm、24 fs, 1.3 μm、35 fs和2.0 μm、90 fs的3种光

源; 在改变峰值功率密度进而改变相位匹配窗口宽度

的过程中, 发现2 μm的驱动光产生了单个阿秒脉冲. 他
们也数值模拟了2 μm波长下气压与相位匹配窗口的关

系, 计算与实验结果符合, 从理论上验证了该方法的可

行性.

3 强场等离子体高次谐波产生阿秒脉冲

超强激光聚焦在固体靶表面也能够产生HHG, 对

此过程的解释主要有3种机制: 相干尾波辐射[81]
、振荡

反射镜[82]以及相干同步辐射[83~85], 原理都是通过强光

场(超过1016 W/cm2)在靶上产生等离子体, 等离子体内

的电子与激光场相互作用产生高速运动释放出光子.
如振荡反射镜, 其机制是等离子体中电子密度高的部

分反射入射光, 电子和真空的界面受到外场驱动在垂

直界面方向振荡, 相当于一个振荡的反射镜; 由于多普

勒效应, 反射光中会出现不同的频率成分, 如果反射镜

的振荡频率与入射光频相同, 反射方向会出现各阶次

的谐波. 等离子体高次谐波能量比经典三步模型产生

的气体高次谐波高出数个数量级. 2019年, Wang等
人[86]首次提出, 可以利用振荡反射镜产生带轨道角动

量的阿秒脉冲[87].
2020年, Zhang等人[88]提出了双色场利用相干同

步辐射产生孤立阿秒脉冲的理论模型. 他们提到, 单色

场下, 相干同步辐射每一个光周期会产生两次阿秒辐

射, 同时有电子溢出, 导致薄膜靶表面附近的电子密度

降低, 不利于后续辐射的产生. 利用双色场改变光场振

荡, 使其每周期只保留一个完好的电场, 而在另一个强

度降低了的电场中阿秒辐射较少, 电子溢出也较少, 这
就维持了一个较高的电子密度; 当激光峰值到达时, 薄
膜表面附近的电子会形成一个强束共同加速, 并通过

相干同步辐射产生一个强度远高于其他周期的孤立阿

秒脉冲(图10). 之后, 他们的进一步计算又预测, 使用双

层膜靶可以产生更高强度的孤立阿秒脉冲[89].

4 阿秒脉冲的色散和压缩

飞秒脉冲的色散来源于传播过程中不同波长成分

在材料中的相速度不同, 而阿秒脉冲产生时存在色

散[16,90]. 在飞秒驱动脉冲的一个振荡周期内(图11中虚

线表示), 不同时刻电离出的电子在驱动光场中飞行的

距离不同(图11中彩色线), 往返一次回到离子附近并与

其复合的时刻不同, 所携带的动能不同, 进而辐射出的

光子能量也不同. 而这些光子构成一个阿秒脉冲, 并最

终表现为同一个阿秒脉冲内不同能量光子的初始相位

不同, 因此阿秒脉冲在形成时就有色散, 称为本征色

散[91].
对飞秒激光脉冲进行压缩时往往使用啁啾镜、色

散压缩(Gires–Tournois interferometer, GTI)镜、光栅或
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棱镜对进行色散补偿, 但是极紫外波段的类似光学元

件效率极低且制作困难, 因此阿秒色散目前主要使用

材料来进行补偿, 通常使用金属薄膜或某些气体. 这些

材料在XUV至X射线波段通常会有一个透射窗口, 在

这个窗口的低能量光谱部分, 材料具有负色散, 可用于

对拥有正本征色散的阿秒脉冲进行色散补偿和压

缩[92]. 图12展示了几种材料的透过率和色散曲线.
2019年, Chang[93]提出了利用气体补偿极紫外阿秒

脉冲色散的想法, 并计算模拟了这种方法的可行性, 结
果显示, 在高于500 eV的情况下, 气体不仅具有较高的

透过率, 还能很好地补偿色散.

5 总结与展望

高次谐波的出现使得超快光学从飞秒领域跨进了

阿秒世界的大门.相关的诸多技术如CEP锁定技术、超

连续展宽技术、电子飞行时间测量技术等, 带动着超

快光学及其应用多方面的发展. 阿秒选通技术的发展

不仅为得到更短脉宽、更高能量的阿秒脉冲提供了帮

助, 也放宽了对基频光脉宽的要求, 使人们能够更便捷

地得到并使用阿秒脉冲, 并实现对阿秒脉冲的操控[94].
阿秒脉冲是目前人类能够掌握的时间尺度最短的

工具. 利用阿秒相干脉冲, 能够开展对电子动力学超快

时间分辨的研究, 使人们对物质结构的研究从原子分

子推进到原子内部电子的运动, 最终能够实现对原子

内电子动力学过程的控制. 利用阿秒脉冲, 我们能够跟

踪化学反应中的电子, 了解化学反应的进程; 也可以在

图 10 一维模型计算结果显示单色场和双色场的显著区别[88]. (a)
单色场与双色场的光强变化, 红色为双色场, 蓝色为单色场. 反射出

的XUV辐射在双色场(b)下产生一个极强的脉冲, 高于单色场(c)下产

生的多个脉冲近40倍. Copyright (2021) by the American Physical
Society
Figure 10 1D simulation highlighting the difference between two-
color with one-color interactions[88]. (a) The temporal intensity variation
(red line for two color, blue line for one color). The reflected XUV
emission in (b) and (c) shows a single attosecond burst for the two-color
case which is about ×40 brighter than the one-color pulse train.
Reprinted Fig. 1 with permission from Ref. [88]. Copyright (2021) by
the American Physical Society

图 11 阿秒脉冲的本征色散产生原理. 电子在光场内不同时刻被电

离, 在光电场作用下与离子复合的时间也不相同, 导致辐射出的不同

能量的光子存在延迟
Figure 11 Intrinsic chirp of attosecond pulse generation. Electrons,
ionized at different times in the driving laser field, recombine with the
ions under the action of the laser field at different times. Therefore, XUV
photons of different energies emit at different times

图 12 不同材料的透过率及色散. 上图为透过率, 下图为群延迟色

散(GDD). 红色线代表锆膜(Zr), 紫色线代表锡膜(Sn), 蓝色线代表钼

膜(Mo)
Figure 12 Transmittance and dispersion of different materials. The
upper figure shows the transmittance, and the lower figure shows the
group delay dispersion (GDD). The red lines represent the zirconium
film (Zr), the purple lines represent the tin film (Sn), and the blue lines
represent the molybdenum film (Mo)
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半导体内实现绝缘体与半导体的光致转变, 实现新的

光开关, 突破目前半导体电子器件开关速度的瓶颈. 并
且, 随着各种孤立阿秒脉冲产生技术的成熟, 实验室中

桌面级的高次谐波光源产生的光谱能够达到几百电子

伏特, 甚至覆盖水窗波段, 这样的脉冲非常适合用于生

物医学的研究, 是活体生物样本X射线显微成像的最佳

光谱范围. 阿秒技术有望揭示光伏效应的超快动力学

过程, 并对该过程进行操控, 提升光伏材料能量转换效

率. 阿秒脉冲技术的进步也可能是实现仄秒脉冲并让

研究进入原子核内部的关键.
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With the rapid development of laser technology, the vision of attosecond world has been unfolded. Since the first isolated
attosecond pulses produced by high-order harmonic generation in 2001, the time-resolved spectroscopy has entered the
attosecond domain and greatly strengthened our understanding of ultrafast electron dynamics in atoms, molecules and
condensed matter. Since it approaches the time scale of inner shell electron motion, attosecond pulses become one of the
most important tools to explore the electron dynamics. Therefore, developing techniques of attosecond pulse generation is
not only essential in optical research field but also imperiously demanded in atomic and molecular physics, which has
attracted great attention of researchers worldwide. After years of continuous innovation and breakthroughs, the shortest
pulse of 43 attosecond has been achieved. Comparing with the ultrafast laser pulse generation techniques in picosecond or
femtosecond regions, the generation of attosecond pulses is rather complex and challenging. From high-order harmonic
generation to single attosecond pulse characterization, several crucial technical details need to be considered and
investigated carefully, while attosecond gating is a vital link in the chain of technics required by attosecond pulse
generation. Up to now, various gating methods have been developed, such as amplitude gating, which, with spectral
filtering, takes advantage of the continuous spectrum near the cut-off. In addition, new gating techniques, such as
polarization gating, double optical gating, interference polarization gating, polarization-assisted amplitude gating, and
phase-matched time gating, also have been proposed or demonstrated to generate isolated attosecond pulses. Recently,
spatial gating, which takes advantage of the variation on the driving laser wave front to produce isolated attosecond pulses,
has also been developed. Meanwhile, as the intensity at a femtosecond laser focal point now easily exceeds 1016 W/cm2,
attosecond pulse generation via laser-plasma interaction has been investigated more intensively. Combined with atto-chirp
compensation techniques, these methods are pushing the frontier of ultrafast optics toward shorter and stronger attosecond
pulses, and achieving even better time resolution in a broader range of applications. In this article, starting with a general
introduction of the principle of attosecond pulse generation, we review various gating techniques for attosecond pulse
generation in gas targets, new development of attosecond pulses generated by laser-plasma interaction, as well as atto-chirp
compensation for even shorter pulses, which are all crucial for the advancement of attosecond science.
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