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摘要  为了研究化学反应、原子分子发光等超快速过程中电子态的时间演化过程, 需要能量越

来越高、脉冲时间宽度越来越短、单色性越来越好的光脉冲作为激发和探测手段. 但是, 如何

快速、精确地测量这些光脉冲具体细致的时间结构, 一直是科学界的一个挑战. 在过去的十多

年时间里, 人们在测量超紫外线阿秒脉冲方面作出了巨大的努力, 取得了显著的成果. 迄今为

止, 已经发展出了几种测量阿秒脉冲时间宽度和重建脉冲形状的方法, 如阿秒光谱相位干涉直

接电场重建法(SPIDER)和阿秒频率分辨光学快门法(FROG). 然而, 这些方法都是从传统的光

学测量方法演变而来的, 不仅需要当代最先进的实验装置, 而且需要十分复杂的分析计算方法

和实验数据拟合过程. 为了推动阿秒计量学的发展, 进一步开展阿秒测量、脉冲时域定位(定

时)、实验数据评估、探测器刻度, 以及对阿秒脉冲光源进行改进、优化和应用, 我们提出一种

直接、快速、精确的基于光电子能谱变换方程的解析方法, 利用激光辅助超紫外线气体电离技

术, 精确地观测超紫外线阿秒脉冲. 新方法利用参数化的计算公式确定每个测量得到的光电子

的相关激光相位, 利用解析性的光电子能谱解谱技术, 一步重建脉冲的形状和具体的时间结

构. 新方法不需要大量的光电子能谱的时间分辨测量, 也不需要冗长的迭代计算和实验数据拟

合过程, 能从每个测量得到的光电子能谱重建出超紫外线脉冲的时域特性. 用参数化公式从脉

冲的能量带宽值计算得到脉冲重建结果的时间不确定性(即时间误差). 由于变换方程建立了超

紫外线脉冲时间特性、重要的激光参数(峰值强度、电场包络形状、相位、载波-包络相位等)、

原子或分子的电离能, 以及光电子能谱之间的直接联系, 可以用它从各个已知参数值计算出未

知的参量. 通过观测、分析某些参数和特定谱项的变化规律, 可以研究超快速反应动力学过程

中随时间变化的相关信息.  
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在过去的十多年中, 产生和测量超紫外线(extreme 

ultra-violet, XUV)阿秒(1 as=1018 s)脉冲的时间宽度

一直是科学热点之一 [1~6]. 高次谐波产生(high-order 

harmonic generation, HHP)技术已成功用于超紫外线

阿秒脉冲的实验研究 [7~9].  为了细致地研究化学反

应、原子分子发光等超快速过程中电子态的时间演化

过程, 实验上需要光子能量越来越高、单色性越来越

好的超紫外线阿秒脉冲. 但如何快速、实时、精确地

定位和测量这些脉冲具体细致的时间结构(即脉冲时

域特性), 一直是科学界的一种挑战, 其中的原因可

归结为阿秒实验的技术难度和非常大的测量误差 . 

在产生、选择和测量阿秒单脉冲的实验中, 有的实验

室采用了相位匹配和空间滤波技术 [10~12]. 不久前报

道的实验结果是时间宽度为 80 as 的超紫外线阿秒脉
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冲[13]. 然而, 为了更好地研究和应用阿秒脉冲, 科学

界一直在改进现有的实验方法, 并不断地寻找新的、更

为快速、有效的测量方法. 迄今为止, 已经发展出几

种用来测量阿秒脉冲时间宽度和重建脉冲形状的方

法. 例如, 可以通过测量二阶自相关谱来直接确定阿

秒脉冲序列的时间特性 [14]. 类似的方法还有用阿秒

光谱相位相干电场重构法(attosecond spectral phase 

interferometry for direct electric field reconstruction,  

SPIDER)和阿秒频率分辨光学快门技术 (attosecond 

frequency-resolved optical gating, FROG)[15~19], 以及

这些方法的扩展版本 [20~22]. 而超紫外线脉冲与激光

束在时间和空间上的交叉关联技术已经被广泛地用

于测量阿秒脉冲的时间宽度[1~5]. 激光辅助超紫外线

电离(laser-assisted XUV photoionization)的空间不对

称性被用来确定阿秒脉冲的时间宽度参数 [23,24]. 大

部分上述测量方法都是基于阿秒条纹相机(attosecond 

streak camera)原理 [25~30], 它的量子力学理论已经建

立起来. 用阿秒条纹相机技术, 虽然可以从光电子能

谱(photoelectron energy spectrum, PES)重建阿秒脉冲

的形状而不需要对脉冲参数作预先的假设 , 但需要

一组(几十个到上百个)时间分辨的光电子测量谱, 并

对它们进行大量的迭代计算、实验数据拟合等过

程[31~33].  

随着当代先进激光系统的发展 , 目前已经能实

现高精度的激光载波包络相位(carrier envelope phase, 

CEP)的稳定. 近年来, 激光-阿秒超紫外线交叉关联

测量技术(cross-correlation technology)和脉冲时域定

位(定时)技术也得到了很好的发展. 这在很大程度上

激发了我们试图建立通过确定测量得到的每个光电

子的相关激光相位来观测超紫外线阿秒脉冲的时间

特性的方法 . 由于激光辅助超紫外线电离涉及原子

在强激光电场中的量子过程 , 光电子的相关激光相

位的计算基于单原子强场近似理论(strong field ap-

proximation, SFA)[34].  
本文详细介绍一种用光电子能谱非线性比例变

换方程和光电子相关激光相位确定法快速地从计算

和实验测量得到的光电子能谱直接重建超紫外线阿

秒脉冲时间结构的新方法 . 用不同光子能量的超紫

外线、各种不同时间结构的阿秒脉冲以及实验上普遍

采用的激光脉冲参数(波长L, 电场包络形状 F(t), 时

间宽度L(半高宽 FWHM), 载波-包络相位), 用量

子力学方法计算光电子能谱 . 通过定量分析脉冲重

建结果与原始输入参数之间的偏差来验证和研究这

种新方法的有效性及时间精度 . 新方法与目前一般

使用的 FROG CRAB 方法[20]的主要区别在于, 新方

法可以从每个测量得到的光电子能谱重建阿秒脉冲

的时间特性 , 而后者为了重建阿秒脉冲的形状需要

测量一组(几十个到几百个)时间分辨光电子能谱以

及成千上万次冗长的数据迭代计算与实验数据拟合

过程. 毫无疑问, 新方法极大地提高了测量速度、实

验效率, 极大地降低了解谱难度, 而且能极大地提高

脉冲重建结果的可靠性和精确度 . 新方法提供了一

种普遍适用的方法来处理当今阿秒测量中不可避免

的由于各种技术限制带来的测量难题 , 如脉冲在时

间和空间上的抖动、实验参数的不稳定(在一个长时

间实验过程中激光等参数的漂移和突变)、实验数据

的涨落等 . 由于变换方程包含了输入激光脉冲和超

紫外线脉冲所有的参数, 而单脉冲(多脉冲)激发的光

电子能谱记录了这些参数的瞬时值(平均值), 因此变

换方程能被用来分析引起测量结果发生变化的原因. 

这对于分析、评估和改进光源的性能指标有非常重要

的意义. 另外, 某些参数和特定谱项的变化与物理过

程密切相关, 因此利用变换方程来观测、分析这些参

数和谱项的变化规律 , 对研究和揭示超快过程中随

时间变化的相关信息具有十分重要的科学意义.  

1  激光辅助超紫外线电离 

对于被超紫外线阿秒脉冲与少周期(few-cycle)激

光脉冲交叉关联电场激发原子产生的光电子能谱, 在

物理和数学上可以用强场近似理论 [34]通过计算原子

从基态|0到动量为 p 的末态|p之间的量子跃迁幅度来

计算:   ( )
L( ) d ( ) ( ) e ,iS t

xb i tE t d t





 


p p A  其中 ( )S t 为

电子的半经典作用量,  2
L( ) d [ ( )] 2 .p

t
S t t t I


   p A  

式中 t 为时间变量, 表示光电子的产生时刻. E(t)为线

性偏振(x 方向)激光电场 EL(t)和超紫外线电场 EX(t)

的 复 合 电 场 的 强 度 , L X( ) ( ) ( )E t E t E t  , 其 中

L 0 L( ) cos( )E t E t   (x 方向 ), X X X( ) cos( )E t E t  

(x 方向), E0, L( XE , X)分别为激光(超紫外线)电场

强度的幅值和角频率 . AL(t)为激光电场的矢量势 , 

L L( ) (1 / ) ( )tt c t  E A , c 为真空中光速. 上述公式中 

和 Ip 分别表示激光脉冲的载波-包络相位 CEP 和原子

或分子的电离能. d( ) p 0p 为基态|0到末态|p电
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偶极跃迁的矩阵元, dx(p)为其在 x 方向的分量. 为简

化表述和计算, 本文采用原子单位, 并用氢原子作为

电离气体 . 因此 , 基态 |0到末态 |p的跃迁 , d(p)= 

i27/25/4p/(2Ip+p2), 其中= 2Ip, Ip = 13.6 eV. 显然, 

上述 b(p)的表达式描述了不同时刻产生的光电子波

包之间的量子干涉现象.  

我们用高斯形的时间函数
2 2

0 L4 ln2 ( )( ) e t tF t    来

表示激光脉冲电场的包络形状, 其中L 为脉冲的时

间宽度(半高宽, full-width at half-maximum, FWHM), 

载波-包络相位 CEP 为 L 0t   . 如图 1(a)所示的激

光脉冲, L=7 fs, 波长L=750 nm. 在理论计算和实验

测量中 , 一个光电子能谱 , n(W)(W 为光电子能量), 

被定义为单位能量中测量到的光电子数 , 即 n(W)= 

Ne(W)/Ebin, 其中 Ne(W)为能量为 W 处收集到的光电

子数, Ebin 为能量 Bin 道(间隔), 例如 Ebin=1 eV, 0.5 eV, 

或者更小. X 被定义为高斯形超紫外线脉冲的时间宽

度 (FWHM). 图 1(b)显示了由 2 种不同光子能量

( X X   (90, 283.7)eV, 1 )的单色超紫外线激

发氢原子计算得到的光电子能谱(实线所示, 任意单

位 ). 计算时其他激光和超紫外线的脉冲参数如下 : 

L=7 fs, L=750 nm,  = 0°, 激光强度 S=4×1013 W/cm2 

( 电 子 质 动 能 2 2 2
L 0 L2 4 2.1pU S E     eV), X= 

0.150 fs. 另外, 光电子能谱是在 θ=0°角方向(θ 是光

电子末态动量 p 与激光电场极化方向 x 之间的夹角)

计算得到的. 图中虚线表示对应的经典预言值 nc(W), 

它是用稳定点(即鞍点)理论计算得到的[28,34]. 为了相

互比较, 使 nc(W)的 大值与 n(W)的 大值相同. 如

图 1(b)所示, 光电子能谱的量子计算结果 n(W)与经

典预言值 nc(W)在相对分布数值上差别较小, 但它明

显地反映出了量子干涉的结果. n(W)与 nc(W)之间这

种较小的差别促使我们建立待测量超紫外线脉冲的

参数与测量得到的光电子能谱之间一种解析性的变

换方程. 有了这样的方程, 就可以直接将实验测量得

到的光电子能谱数据变换成超紫外线脉冲的时间分

布特性数据. 问题的关键是如何推导这个方程, 并且

如何评估利用这样的变换方程得到的脉冲重建结果

及其误差 . 下面 , 我们用半经典方法推导变换方程, 

并给出计算光电子产生时刻或激光相关相位的公式.  

2  光电子能谱变换方程 

从半经典力学观点来看[1], 由超紫外线和激光电

场共同激发、在 t 时刻产生、=0°方向上飞出的光电

子的速度为 L( ) ( ) 2 ( )sin( ),i p ev t v t U m F t t     其

中 vi(t), Up( S ), me 分别为光电子的初始速度、电子

的 大质动能和电子质量. ( ) 2 ( ) ,i i ev t W t m  Wi(t)

为光电子的的初始动能. 对于窄带超紫外线, 我们取

脉冲中心能量X 近似作为所有脉冲光子的能量, 光

电子初始能量 0 X( )i pW t W I   . 根据上述 v(t)表达

式, 光电子的末态动能(W(t)=mev
2(t)/2)可以用下式表

示:  

 

2 2
0 L

0 L

( ) 2 ( )sin ( )

 8 ( )sin( ).

p

p

W t W U F t t

U W F t t

 

 

  

   (1)
 

而另一方面, v(t)表达式还可以等价地表示为 

 

图 1  (a) 激光和超紫外线 XUV 脉冲交叉关联示意图. F(t)(折线)、F(t)cos(Lt+)(实线)和分别表示激光脉冲的包络、载波电

场(幅度 1)和载波-包络相位. (b) 用脉冲宽度L=7 fs, 波长L=750 nm,  =0°, 脉冲强度(峰值功率密度) S =4×1013 W/cm2(质动

能 Up=2.1 eV)的激光与光子能量X 分别为 90 eV 和 283.7 eV 的单色超紫外线阿秒脉冲(时间宽度X=0.150 fs, FWHM)计算得到 

的光电子能谱 n(W)(实线, 任意单位, W 为光电子能量)以及对应的经典预言值(虚线)  
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X

L

( )
sin( ) .

2 ( )

p

p

W t I
t

U F t


 

 
   (2) 

对于一个时间宽度小于半个激光周期、时间上定位在

t=0 时刻附近(激光矢量势 AL(t)单调变化区域)的超紫

外线脉冲, 由于电场包络 F(t)变化相对较慢, (2)式中

因子 F(t)≈1. (2)式是用来计算光电子产生时刻 t 或光

电子相关激光相位Lt+ 的公式. 实际计算时, 用光

电子能谱的能量位置 W 代替(2)式中的 W(t). 

从光电子的速度表达式 v(t)或能量表达式(1)可

以看出 , 激光辅助超紫外线电离过程中激光脉冲的

作用相当于一个光电子能量调制器 , 也可以理解为

一个光学快门 , 它使窄带超紫外线的能量分布变成

很大的光电子能量分布 , 同时将超紫外线的脉冲信

息投影到这个能量分布中 , 即我们测量得到的每个

光电子能谱携带着整个相互作用时域的信息 , 包括

激光和超紫外线脉冲的信息以及光电子电离时刻的

原子态或分子态的电离能信息 . 这为我们从光电子

能谱入手实时地(real time)研究相互作用中各个参与

者的物理状态提供了可能性. 很显然, 激光强度 S 越

大, 光电子的能量范围越大, 越有利于数据分析. 但

是, 随着激光强度 S ( PU )的增强, 光电子的能量范

围越来越大 , 将与本底和激光本身引起的阈上电离

谱(above-threshold ionization, ATI)部分重叠 . 因此 , 

激光强度不能无限增大 , 阈上电离限制了在实验中

激光强度上限的选择[28,35]. 一般情况下, 根据简单判

据[28]: 8UpX Ip, 对于我们所关心的超紫外线的能

量(几十 eV 以上), 中等强度(或更低)的激光脉冲(如

L=750 nm, S=1.2×1014 W/cm2, Up=6.3 eV)能确保光

电子能谱与阈上电离谱之间完全分开 (能量上不重

叠).  

图 2 为窄带阿秒超紫外线激发产生的光电子能

谱变换方程推导过程示意图(= 0°). 图中点划线表

示不同时刻 t 产生的光电子能量 W(t)(见(1)式). 加粗

的曲线段(APB)表示激光 AL(t)单调变化的半个周期. 

超紫外线脉冲的强度分布用 f(t)表示(图 2 上方粗实

线). 如图所示, t=a, b 之间产生的光电子将分布在能

量 W=W1, W2 之间. 利用激发函数(X), 它表示原

子被超紫外线激发产生光电子的电离截面 , 它是超

紫外线光子能量的函数 , 则超紫外线脉冲强度分布

f(t)和测量得到的光电子能谱 n(W)之间可以用一个解

析方程联系起来. 实验上, 在能量 W 处、间隔 dW 内 

 

图 2  光电子能谱变换方程的推导. f(t)(图上方高斯形粗实线)

为超紫外线脉冲的强度分布函数. t=a, b 分别为超紫外线脉冲

的时间起点和终点. W(t)(点划线)表示光电子能量((1)式), 其

中加粗的曲线段(APB)表示激光电场单调变化的半个激光周

期. 与 t=a, b相对应, 光电子能量分布范围为W=W1, W2之间. 

n(W)表示光电子能谱, dW 和 dt 分别表示相对应的能量间隔 

收集到的光电子数为 n(W)dW, 它正比于 t 时刻、dt

间隔内入射超紫外线的光子数, 即 ( )d ( )dn W W f t t . 

考虑到光电子的探测效率、几何因子 g、气体原子

密度 和光电离截面 (X), 则 n(W)dW=g(X) 

f(t)dt. 对于窄带超紫外线 , 激发函数(X)和探测效

率都近似为常数, 其他因子(g, )也为常数, 我们用

另一个常系数表示 1/g(X), 则得到如下所示的

光电子能谱变换方程: 

 
d

( ) ( ),
d

W
f t n W

t
  (3) 

式中微商 dW/dt从(1)式计算得到, 表示能量和时间的

约束条件. dW/dt 对于能量和时间变量都是非线性函

数, 因此变换方程式(3)表示的是超紫外线脉冲特性

与光电子能谱之间的非线性比例关系 . 由于超紫外

线脉冲特性(强度分布)和光电子能谱都是分布函数, 

各自可以被归一化, 为简化计算和数据处理, 系数
可以简单地取值 1. 用方程(3)从光电子能谱计算 f(t), 

再经过归一化处理 , 就得到了超紫外线脉冲的重建

结果. 对于在=180°计算或测量得到的光电子能谱, 

或者等价地在=0°, =180°, 或载波函数为F(t)   

× cos(Lt+)的激光脉冲条件下计算得到的光电子能

谱 , 变换方程与(3)式类似 , 只要在(3)式右边加负号

即可. 分析表明, 由于激光辅助超紫外线电离中电子

波包之间的量子干涉 , 使得通过半经典方法推导得
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到的(3)式在用于脉冲重建时会带来理论误差. 另外, 

超紫外线脉冲不可能是单色的 , 其带宽也会导致用

激光相位确定法 (2)式计算光电子产生时刻的误差 . 

接下来我们仔细分析这些误差的来源 , 并给出定量

评估脉冲重建结果的方法 , 以及计算脉冲带宽引起

的误差的公式.  

3  脉冲重建误差分析 

用变换方程重建超紫外线脉冲时间结构 , 其误

差主要有三方面的来源: 一是方法本身, 即用半经典

变换方程计算结果必定忽略了量子效应的影响 , 但

这一部分可以通过理论计算或数字实验(即从理论计

算能谱重建脉冲时间特性)来定量分析和评估. 二是

脉冲带宽引起的时间误差 . 三是实验条件引起的误

差, 如数据涨落、激光和超紫外线脉冲时间和空间的

抖动、参数的飘移和涨落等引起的误差. 我们先对脉

冲带宽引起的时间误差进行定量分析 , 并给出计算

公式, 然后再对量子效应引起的误差进行分析. 实验

条件引起的误差取决于实际的测量过程 , 在此不做

介绍. 但有了前二种分析结果, 就可以定量分析实验

条件引起误差的原因, 从而分析、评估和改善实验条

件, 也可以依此实时研究实验过程中各种参数的变化.  

通常 , 超紫外线脉冲的啁啾是频率的时间分布

函数X(t), 它和超紫外线脉冲强度随时间的分布函

数 f(t)全面描述了脉冲的时间特性. 对于一个窄带超

紫外线脉冲 , 其单色性可简单地用脉冲中心频率X

和带宽WBW 来表示. 我们利用(1)式表示的光电子能

量和时间的约束关系来推导脉冲重建结果的时间误

差公式.  

(1)式实际上是激光场的光电子能量调制方程 . 

对于特定时刻 t, 假设激发光电子的超紫外线光子能

量X 有一个微小变化量X, 则光电子的初始动能

W0 也会有同样的微小变化(初始动能为 W0+X). 光

电子的 终动能 W 也会有相应的变化W. 这些参数

满足 

 

2 2
0 X L

0 X L

( ) 2 ( )sin ( )

 8 ( ) ( )sin( ).

p

p

W t W W U F t t

U W F t t

  

  

      

     (4)
 

实际上, 对于窄带超紫外线测量, 我们仍可简单地认

为光电子的初始动能 W0 是一个常数, 并且可以假设

光子能量X 的微小变化量X 引起的 终光电子动

能 W的变化W会导致确定光电子产生时刻 t相对于

t 的偏差 t ( t t t    ), 如下式所示: 

 
 

2 2
0 L

0 X L

( ) 2 ( )sin ( )

        8 ( ) ( )sin ( ) .

p

p

W t W W U F t t t t

U W F t t t t

 

  

        

         (5)
 

仔细分析 (4)和 (5)式 ,  如果满足下列三个条件 :  (i) 

X  X 或W  W0, 即 W0+W W0; (ii) ( ) 1F t 
和 F(t+t)  1, 即 t 和 t+t 都接近 t=0 时刻; (iii) (4)

和 ( 5 ) 二式相减后的项 2 2
L2 ( )sin [ ( )pU F t t t t     

2 2
L] 2 ( )sin ( )pU F t t     相对于其他项可以被忽

略, 则从(4)和(5)式可以近似地解出W 如下所示: 

L 0 L

d ( )
8 ( )cos( ) .

dp

W t
W U W F t t t t

t
         (6) 

对于符合上述三个条件的阿秒超紫外线脉冲 , 我们

可以用脉冲带宽WBW 代替W, 则得到如下所示确

定光电子产生时刻 t 的误差t 的公式:  

 BW .
d ( ) d

W
t

W t t


   (7) 

(7)式表明, t 的大小与时刻 t 有关. 因此, 首先用(2)

式从测量得到的光电子能谱的不同能量值 W 计算出

不同的光电子产生时刻 t, 然后用(3)式计算出待测量

超紫外线脉冲的各个瞬时强度分布值 f(t), 后用(7)

式计算出各个时间点的时间误差t, 则整个脉冲的

强度分布特性以及可能的时间偏差被完整地重建出

来了.  

从(6)和(7)式可以看出, 脉冲重建结果的时间误

差t 依赖于以下一些参数: 超紫外线光子能量X、脉

冲频率带宽WBW、激光角频率L、激光强度 S、时

间 t(或激光相位Lt+). 例如, t 与WBW 近似成正

比关系, 与激光强度 S(或质动能 Up)的平方根和激光

频率成反比. 在理论上, 可以通过数字实验即计算单

色超紫外线脉冲激发的光电子能谱和脉冲重建 , 用

三个参数来评估方法本身由于量子干涉效应导致的

脉冲重建结果的偏差, 即脉冲强度分布均方根偏差、
平均时间偏差和均方根时间偏差. 它们分别被定  

义为 

   2

0
1

1
( ) ( ) ,

N

n n
n

f t f t
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式中 f0(tn)是脉冲强度初始分布 f0(t)( 大值  1)在

t=tn(n=1, 2,N)时刻的值. tn, f(tn)和tn 分别是光电子

产生时刻、从光电子能谱能量位置 W=Wn(n=1, 2,N)

计算得到的、分布 大值归一化后的脉冲强度和由量

子干涉效应引起的时间误差(即 f(tn)与 f0(tn)之间的时

间差, 其中 f(tn)=f0(tn)). 显然, , 和的值越小, 由量

子干涉效应引起的脉冲重建结果的误差越小.  

4  理论计算谱脉冲重建 

作为脉冲重建过程的示例 , 我们在计算中使用

与图 1(a)所示相同的激光脉冲(L=7 fs, L=750 nm, 

= 0°, = 0°). 图 3(a)和(b)中的虚线(它们和实线几乎

重合)分别是超紫外线单脉冲强度初始分布 f0(t)(脉冲

宽度X=0.4 fs). 实线分别是从能量分别为X=90 eV

和 283.7 eV 的超紫外线脉冲理论计算得到的光电子

能谱重建的结果 f(t). 计算中激光强度 S=4×1013 W/cm2. 

图中不同时刻的误差棒长度代表用脉冲带宽WBW=  

5 eV 计算得到的时间误差. 从图中可以看到, f0(t)与

f(t)(虚线和实线)几乎重合 , 微小的差别是激光辅助

超紫外线电离中量子干涉效应引起的. 图 3(a)和(b)

中 两 个 单 脉 冲 重 建 结 果 的 (, , ) 值 分 别 为

(4.86×103, 7.744×104 fs, 0.00893 fs)和 (6.41×103, 

2.78×105 fs, 0.01066 fs). 从这些数据可以看出, 利

用变换方程(3)得到的脉冲强度分布值无论是其分布

形状、脉冲在时域上的位置(定时)还是对称性, 都成

功地重现了初始分布. 与图 3(a)和(b)类似, 图 3(c)中

的实线同样成功地重建了一个三脉冲的时间结构(虚

线为脉冲初始分布 ), 其中单色脉冲光子能量X= 

283.7 eV, 脉冲宽度X=0.150 fs, 脉冲间隔 0.300 fs, 

S=1.2×1014 W/cm2. 图 3(c)中的结果表明变换方程(3)

同样可以用来重建具有复杂时间结构的脉冲. 另外, 

我们看到随着超紫外线光子能量的提高 , 脉冲重建

结果的精度越高(即偏差越小).  

5  实验测量谱脉冲重建 

由于缺乏专门针对窄带超紫外线阿秒脉冲的测

量结果, 我们采用文献[4]中对具有较大能量带宽、

X=93 eV 脉冲的测量结果来说明实验谱的脉冲重建

过程. 图  4(a)中的实点(方块)表示的能谱是在没有激

光的情况下测量得到的光电子谱 . 从它的高斯拟合

曲线(实线)可以得到脉冲的能量带宽为WBW=8.5 eV. 

图  4(b)中的实点(方块)是将脉冲在时间上定位在 t=0  

 

图 3  (a)和(b)分别是单脉冲重建结果. 参数如下: X=0.4 fs, 

S=4×1013 W/cm2, X=90 eV(a)和X=283.7 eV(b). 虚线: 初始

输入的单色超紫外线脉冲强度分布 f0(t); 实线: 脉冲重建结

果 f(t)(它与 f0(t)几乎重合在一起). 误差棒长度代表不同时刻

由脉冲带宽值WBW=5 eV 引起的时间误差. (c)与(a)和(b)相似, 

多脉冲重建结果. 参数如下: X=0.15 fs, S=1.2×1014 W/cm2,  

X=283.7 eV  

(激光电场矢量势 AL(t)=0)附近时测量得到的光电子

能谱. 图 4(c)中的实点是图 4(b)中所示能谱在激光强 
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图 4  (a)和(b)取自文献[4]中的实验能谱数据. (a) 实点(方块): 

在激光强度为零时测量得到的光电子能谱; 实线: 高斯拟合

曲线, 脉冲带宽WBW=8.5 eV. (b) 实点(方块): 激光强度 S≠0

时测量得到的光电子能谱. (c) 实点: 用变换方程计算得到的

脉冲强度分布值; 实线: 高斯拟合曲线. 误差棒长度: 用 

脉冲带宽WBW=8.5 eV 计算得到的时间误差值  

度 S=1.7×1013 W/cm2时的脉冲重建结果, 实线为其高

斯拟合曲线. 从该高斯拟合曲线可以得到, 脉冲的中

心位置在 tc=0.038 fs, 脉冲宽度 X  =0.251 fs (FWHM), 

这与文献[4]中的结果X=0.250 fs (FWHM)完全符合. 

用WBW=8.5 eV 计算得到的 短误差棒长度tmin= 

0.148 fs. 在实际测量中, 超紫外线光学带通滤波器

的带宽可以做得更小, 例如WBW<5 eV[1]. 用WBW= 

4 eV 计算得到的tmin=0.069 fs.  

尽管上述计算中脉冲带宽和实验数据涨落很大, 

但脉冲重建结果很好地给出了脉冲形状、中心位置

(定时)和脉冲宽度等信息. 如果能够利用窄带滤波器, 

则按照上述过程重建的脉冲信息 , 可以作为参考数

据去重新调整脉冲的时间位置和激光强度 , 以期得

到更好的实验数据和更为准确的重建结果 . 这些测

量结果同样可以用作阿秒脉冲产生、传输、单脉冲选

择和探测的参考信息 . 提高激光参数和测量条件的

稳定性 , 减少脉冲带宽将显著提高测量数据的质量

和脉冲重建结果的精度.  

6  结论 

研究表明 , 利用变换方程和光电子激光相位确

定法 , 一个少周期的激光脉冲犹如一把“阿秒尺”可

用于窄带超紫外线阿秒脉冲具体时间结构的测量 . 

方法本身即激光辅助超紫外线电离中的量子干涉效

应引起的脉冲重建结果的误差非常小 , 实际的误差

主要由脉冲的带宽和实验数据的涨落引起 . 除了能

提供脉冲的时间宽度外 , 新方法还能提供更多的脉

冲信息, 如脉冲位置、形状、不对称性和多脉冲(或

侧峰)结构. 这些信息对于光源建设、运行, 光脉冲传

输、测量, 以及对光源的评估、优化和应用具有非常

重要的意义.  

实验测量和脉冲重建的主要步骤如下: (ⅰ) 在

没有激光脉冲情况下(S=0)测量窄带超紫外线脉冲的

光电子能谱, 经高斯拟合后给出其中心能量 W0 和带

宽WBW. (ⅱ) 在时间上尽量将脉冲调整到 t=0 附近

(对于 = 0 情形). (ⅲ) 在=0°(或 180°)和一定激光强

度(S≠0)下测量光电子能谱. (ⅳ) 对光电子能谱的每

个能量点 W 用(2)式计算出光电子的产生时刻 t, 从(1)

式计算出非线性比例因子 dW(t)/dt. (ⅴ) 用(3)式计算

出能谱中各能量点对应的脉冲强度分布值 f(t), 并对

它们进行归一化处理. (ⅵ) 利用脉冲带宽值WBW 对

每个时间点 t 用(7)式计算出相应的误差棒长度 ∆t. 

(ⅶ) 将当前的脉冲重建结果作为参考, 调整脉冲的

时域位置和激光参数, 并进行下一步的测量. 这样经
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过有限次的测量后 , 将能得到高质量的实验数据和

准确的脉冲重建结果.  

用不同参数的激光和超紫外线阿秒脉冲所进行

的大量计算表明 , 用变换方程的脉冲一步重建法适

用于很宽的超紫外线能量范围(几十 eV 到 keV 或更

高的 X-射线). 脉冲时域宽度的测量范围可以达到半

个激光光学周期. 因此, 提高激光周期就能扩展脉冲

时域测量范围 . 由于不需要冗长的光电子能谱时间

分辨测量 , 以及大量的迭代计算和复杂的实验数据

拟合过程 , 使得利用变换方程测量脉冲时间结构的

方法具有简单、快速、精确等优点, 可以发展成为实

时和在线(online)的测量方法 . 另外 , 由于变换方程

包含了包括激光(波长、强度、包络形状、载波-包络

相位)、超紫外线(频率、时间结构)以及原子(分子)的

电离能等参数 , 用变换方程的测量方法可以被实时

地用来研究上述众多参数中某些特定参数在时间和

空间上的变化过程 . 这是我们研制阿秒示波器和研

究超快速过程所采用的技术原理. 
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