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报告由不同脉冲宽度（半高宽，()*+）和不同载波,包络相位（-./，!）的激光产生的高次谐波辐射能量输出时
间特性即发射特性的研究结果 0 计算表明，由宽度为几个周期的激光产生的高次谐波辐射的截止能量明显低于由
无限长脉冲宽度激光产生的截止能量"#123 4 ’5"%!6 7 "6（其中#123为光子角频率，!6 和 "6 分别为激光有质动力

势和原子的电离能）0 例如，由两周期（()*+），! 4 "89的激光产生的高次谐波辐射的截止能量为"#123 4 &5:#!6 7

"6，此时发射特性单脉冲（即分布单脉冲）具有最大的能量带宽 #5$; !6 0 脉冲中心位置的载波相位和时间宽度分别

为 #5:< =2>（弧度）和 "5&: =2>0 而该激光脉冲在! 4 ? %89时能产生截止能量为"#123 4 &5%# !6 7 "6，最大能量带宽

为 #5%# !6 的双分布脉冲，其中心位置分别为 ? #58$ =2>和 &5<’ =2>，宽度分别为 "5&& =2>和 "5’’ =2>0 随着激光脉冲

宽度的增加，分布单脉冲的能量带宽比时间宽度下降得更快 0 对于一定宽度的激光脉冲，所产生的分布单脉冲的
能量带宽和时间宽度的 -./依赖性显示出 "$#9的周期结构 0 利用这个有趣的特点，在实验上可以通过调节 -./来
选择分布脉冲的能量参数，也可用来定位和控制阿秒脉冲的时间参数 0 理论分析指出，只要选择合适的阿秒 @射
线能量带宽，-./不稳定性对于光电子谱和测量结果的影响将大为降低，甚至在最大程度上消除这种影响 0 这些研
究结果不仅有助于在物理上深入了解高次谐波辐射的动力学过程，而且对于进一步在实验上优化和选择阿秒单脉

冲和双脉冲具有重要的参考和指导意义 0
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!国家自然科学基金（批准号："#;%8#"<）资助的课题 0

! .,12BC：DEFG6HI0 J>I0 FK

" 5 引 言

随着超短脉冲（特别是只有几个振荡周期）激光

技术的发展，原子在强激光电场中产生高次谐波辐

射（LBDL,M=>J= L2=1MKBF DJKJ=2NBMK，**O）的研究，一直
是科学研究的热点之一 0 通过 **O，可以获得阿秒
超短真空紫外线（J3N=J1J ICN=2,PBMCJN，@QR）和软 @射
线光脉冲 0 国外很多作者对 **O的原理和实验测
量进行了全面深入地研究 0 近十年来，每年都有大
量研究成果和实验数据发表在科学刊物上［"—8］0 理
论研究方面，"::< 年 SJTJKUNJBK 等人提出了原子在
激光场中产生高次谐波辐射的理论［;］0 国内很多作
者对高次谐波的产生机理作了研究［%—""］0 近年来，
产生水窗波段 @射线光源（波长 <5’%—&5’’ K1，光
子能量 &$’5%—8’&5" JR）的研究为人们所重
视［"&，"’］0 由于超快速化学反应和生化反应中电子和

能量的转移往往发生在阿秒（" 2U 4 " V "#? "$ U）和飞
秒（" WU 4 " V "#? "8 U）的时间尺度上，因此能用阿秒和
飞秒 @射线脉冲通过光电效应来研究这些反应 0 用
水窗波段阿秒和飞秒 @射线作为激发,探测（6I16,
6=MXJ）脉冲测量反应过程的时间分辨吸收谱和发射
谱，已成为认识化学反应动力学过程和生命物质的

运动过程新的实验手段 0
尽管如此，人们对于 **O过程的了解并不十分

清楚，缺乏对于 **O能量输出时间特性（简称发射
特性）的系统研究 0 而这样的研究结果，对于指导如
何在实验上产生、优化和选择阿秒脉冲具有重要的

科学意义 0 为此，我们在以前的工作［"<］中，分析研究
了被无限长脉冲宽度的激光激发产生的 **O发射
特性以及被超短激光脉冲激发产生的 **O发射特
性的部分结果 0 本文系统地研究 **O发射特性的
激光脉冲宽度依赖性和载波,包络相位（ F2==BJ=,
JKPJCM6J 6L2UJ，-./，用! 表示）依赖性 0 利用这些
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研究结果，结合我们在文献［!"—##］中提出的飞秒
和阿秒 $射线脉冲的测量方法，将推动超快速测量
技术往更宽光子能量范围、更高时间测量精度方向

发展，并促使分子电影技术的进步 %
&&’与原子（或离子）在强激光电场中的非微

扰过程有关 % 量子力学和经典分析都表明，&&’辐
射能谱具有截止能量，一般可用!"()* + ,-!.!/ 0 "/
表示，其中"()*为光子角频率，!/ 和 "/ 分别为激光
的有质动力势和原子的电离能，单位 12% 根据
3141567185理论［9］，对于 &&’作出主要贡献的电子
应该符合一定的空间、时间和能量条件，即鞍点条

件 % 它们可以用电子的准经典作用量 #（ !，$，#）的
微商表示 % #（!，$，#）如下式所示：

#（!，$，#）+!
$

$:

; $< ［! = "（ $<）］#
# 0 "{ }/ ，（!）

这里，! 表示电子的正则动量，! + # 0 "（ $），其中 #
为电子的速度，"（ $）为激光场的矢量势 % 电子在 $:
时刻离开原子（或离子），在 $ 时刻返回离子（或高阶
离子），返回时间用#+ $ = $:表示 % 实际上 #（ !，$，

#）表示电子在激光电场中获得的波函数的相位因
子 % 空间条件表示为

!
/（ !，$，#）+ >，用它来确定电

子的动量 ! 67 % 时间条件表示为"#（!，$，#）?"#+［!
= "（ $ =#）］# @ # 0 "/ + >，用它来确定电子的返回时
间#% 当 "/">时，#是一个复数，其中虚部表示电
子隧穿时间，实部表示返回时间 % 能量条件表示为

"#（!，$，#）?"$ +［! = "（ $）］# ?# =［ ! = "（ $:）］# ?# +
（#% 0 !）!"，其中 #% 0 !表示谐波辐射的阶次 % 对
于电偶极辐射，#% 0 !为奇数 % 当 "/ ?!/#>时，#的
虚部是一个小量，它对于能量的修正也是一个小量，

可以忽略 %
为避免计算的复杂性，我们在 "/ ?!/#>条件下

研究强线性极化激光场中的 &&’过程及其发射特
性 % 另外，用电子在电场中获得的动能 &A85（ $）+
［! 67 = "（ $）］# ?#的时间函数代表 &&’的发射特性，
其中 $ 表示产生谐波辐射的时刻，其光子能量为
（#% 0 !）B!" + &A85（ $）0 "/ % 激光脉冲形状采用高
斯形包络函数，’（ $）+ 1*/（ = CD5#·$# ?##

3），其中#3

为半高宽（ EFDD 48;7G )7 G)DE ()*8(F(，HI&J）脉冲
时间宽度 % ( 方向线性极化激光电场用 &3（ $）+
&) ’（ $）KL6（ $ 0$）表示，其中 &) 为电场幅度 % $ 表
示时间或载波相位，用弧度（M);）单位 % $仍用角度
表示 % 由于（!）式表示的是脉冲积分，我们采用数值

积分的方法进行计算 %

# - 谐波发射特性计算

图 !（)）显示与激光脉冲相关的函数 % 细实线表
示#3 + C# M);（#周期），$ + >N的激光电场（幅度 &>

+ !）随时间的变化，长划线和点划线表示载波包络
形状，粗实线和点线分别代表已经符合 &&’空间条
件的准经典作用量函数 #（ ! 67，$，#）和电子的动能
函数 &A85（ $）+［ ! 67 = "（ $）］# ?#，但它们的端点已经
被平移到 ) 点，即 $ + !-#! M);处相应电场强度值的
位置，分别用 #（ !，!-#!，!-#! = $）?# 0 >-,C 和
&A85（ $）?!/ +［! = "（ $）］# ?# 0 >-,C表示 % 实际上图
中粗实线和点线显示的分别是与电子返回时刻 $ +
!-#! M);相关的作用量函数和电子的动能函数随返
回时间 !-#! = $ 的变化 % 由图可见，曲线 #（!，!-#!，
!-#!= $）?# 0 >-,C 上的 *:，+:和 ,:点都符合产生
&&’ 的时间条件 % 在这些点产生的电子都能对
&&’有贡献，只是随着返回时间的不同和产生时刻
电场强度的不同而具有不同的概率 % 与上述各点对
应的电子动能值具有局部最大值，如 *<，+<和 ,<所
示 % 图中 *，+，, 表示分别与 *:，+:，,:各点相对应
的电场强度值 % 其中以 * 点（ $ + = #-O M);）产生、’
点返回的电子辐射最高能量!"()* + ,-!.!/ 0 "/ 的
光子 %
图 !（P）是用与图 !（)）所示相同的激光脉冲计

算得到的 &&’发射特性，用实点线表示 % 细实线表
示电子返回时间在一个周期内（#Q ## M);）、由无限
长脉冲宽度的激光产生的发射特性的高斯拟合曲线

-（ $）［!C］（极限位置，拟合曲线中心点 $ + !-## M);，实
际在 $ + !-#" M);）% 从图中可以看到如下一些有趣
的特点：!）整个发射特性由若干个分布脉冲组成，
总的时间宽度与激光脉冲相当 % #）每个分布脉冲
由几组曲线组成，即每个时刻有不同能量的辐射光

子产生，它们各自有不同的返回时间及周期数 % 时
间越往后，单个分布脉冲所包含的曲线数目越多 %
,）分布脉冲的出现频率为激光载波频率的 #倍 % C）
辐射光子的最高能量（!"()* + #-R!/ 0 "/）明显低于
无限长脉冲宽度的激光产生的最高光子能量!"()*

+ ,-!.!/ 0 "/ % "）如果用不同能量带宽的光学滤波
器筛选，可以得到不同数目的分布脉冲，且每个分布

脉冲都为阿秒级脉冲 % 例如，在 &> + #-R>!/ 和 &!

+ #-#9!/ 之间（带宽 >-9,!/），有一个主分布脉冲，
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图 ! 激光函数和 ""#发射特性 （$）细实线：!% & ’! ($)，" & *+激光电场（幅度 !）随时间的变化 , 长划线和点划线：载波

包络形状 , 粗实线：平移后的准经典作用量函数 !（!，!-.!，!-.! / "）0. 1 *-2’ , 点线：平移后的电子动能函数 #345（ "）0$6 &

［! / "（ "）］. 0. 1 *-2’ , 在 %点（ " & / .-7 ($)）产生、&点（ " & !-.! ($)）返回的电子辐射最高能量#$8$9 & .-:$6 1 ’6 的光子 ,

（;）""#发射特性（实点线）, 作为比较，细实线表示电子返回时间在一个周期内、由无限长脉冲宽度的激光产生的发射特

性（极限位置）的高斯拟合曲线 (（ "）

且不同时刻只对应一种能量的光子 , 该单脉冲中心
位置（载波相位）在 "* & !-.! ($)，分布于 "! & *-<’
($)和 ". & !-=. ($)之间（时间宽度 !-!7 ($)）, 在 #*

和 #. & .-*2$6 之间有两个分布脉冲，而在 #* 和

#2 & *-:<$6 之间有 2个分布脉冲（包括主脉冲），两
侧脉冲中心位置分别为 "2 & / !-72 ($)和 "’ & ’-!.
($), >）主分布脉冲的中心位置 "* 略微偏离极限位
置 " & !-.< ($), 上述特点表明高次谐波辐射的发射
特性依懒于具体的激光参数，如激光脉冲的宽度和

?@A, 进一步研究这些依赖性，并以此作为参考，将
有助于在理论上分析和在实验上优化阿秒单脉冲和

双脉冲 ,

2 - 单脉冲和双脉冲发射特性

图 .（$）和（;）分别显示了用与图 !有相同脉冲
宽度但" & !<+和 / =<+的激光脉冲产生的高次谐波
辐射的发射特性（实点线），其中细实线表示 (（ "）,
图 .（$）显示单个分布脉冲的截止能量为#$8$9 &
.-:*$6 1 ’6，能量带宽 *-7>$6，脉冲中心位置和时

间宽度分别为 *-:’ ($)和 !-.: ($), 主脉冲及两侧脉
冲在时间上基本对称 , 如果增加滤波器的能量带
宽，可以得到三个分布脉冲 , 图 .（;）显示，高度相同
的分布双脉冲的截止能量为#$8$9 & .-=*$6 1 ’6，最
大能量带宽 #. / #* & *-=*$6，其中心位置分别在

/ *-<7 ($)和 .-’2 ($)，宽度分别为 !-.. ($)和 !-22

($), 从总体上看，双脉冲及其两侧脉冲在时间上具
有对称性 , 双脉冲之间的间隔为 2-*! ($)，约半个周
期（2-!’ ($)）, 这种时间间隔是 ""#的固有属性，与
人为地从一个阿秒单脉冲进行分光、延迟所产生的

双脉冲相比，在时间上与激光周期参数相关 , 如果
其他因素（如 ?@A的稳定性和光学器件引起的脉冲
时间抖动等）能保证与这两个脉冲相对应的输出光

脉冲的强度分布不完全重叠，则测量得到的结果可

以作为一种对测量系统的时间校验（刻度）和脉冲定

位信息，这对于判定和评估测量系统的工作状况和

性能指标有重要的参考意义 ,
在计算图 .发射特性时，" & !<+和 / =<+是经过

选择的 , 计算表明，当" & !:<+和 !*<+时，计算得到
的发射特性分别与图 .（$）和（;）显示的输出特性几
乎一样 , 在其他 ?@A值，不管是分布单脉冲还是双
脉冲，它们的最大能量、最大带宽、中心位置以及脉

冲分布的时间对称性都会发生变化 ,
值得指出的是，图 .（$）和（;）所示的分布单脉

冲和双脉冲，实际上只是一种能量时间分布曲线，并

不表示实际发射的光脉冲强度分布 , 测量得到的脉
冲强度分布时间特性（即脉冲形状）还取决于能量带

宽、光子波列长度分布、产生辐射的气体原子物质的

宏观尺寸和密度分布以及传输过程等因素 , 然而，
图 .（$）和（;）所示的发射特性表明，对于一定波长
的激光脉冲，只要选择合适的激光参数（激光脉冲时

间宽度、?@A和强度），在发射特性上将可以得到优
化的分布单脉冲、双脉冲和三脉冲等 , 这些特点在阿

2:*’=期 葛愉成：高次谐波辐射发射特性研究



图 ! ""#发射特性单脉冲（$）和双脉冲（%）（细实线表示 !（ "））

秒脉冲的选择、定位、分离和测量等方面十分有用 &
计算表明，不管是分布单脉冲，还是双脉冲，如

果在能量最大值处取一个较小的带宽值!#（’(），
则所选取单脉冲的时间宽度!!（)$*）可以用下式作
简单的估算［+,］：

!! - !&,, !# .$! / & （!）
（!）式是从高斯拟合函数 !（ "）的顶点推导得到的 &
对于特定波长（如 012 34，周期 !51 67）的激光，若

!!用飞秒表示，可用下式计算：

!! - 2&80 !# .$! / & （9）

图 9 " - 2:激光产生的发射特性单脉冲参数的激光脉冲宽度依赖性 （$）分布单脉冲的能量位置（粗实线：分布单脉冲最

大能量 %2 & 细实线：最小能量 %+ & 点线：带宽!% - %2 ; %+ & 点划线：%2的极限值 95+0$/）；（%）分布单脉冲的时间位置

（粗实线：分布单脉冲中心位置 "2 & 长划线：起始位置 "+ & 细实线：终止位置 "! & 点线：时间宽度!" - "! ; "+ & 点划线："2的极

限位置 " - +5!1 )$*）

,5 发射特性的激光脉冲宽度依赖性

图 9（$）和（%）分别显示了" - 2:和不同宽度
（<=">，以周期数为单位）的激光脉冲产生的发射

特性单脉冲的能量信息和时间位置信息 & 图 9（$）中
粗实线、细实线和点线分别表示分布单脉冲的最大

能量 %2、最小能量 %+ 和带宽!% - %2 ; %+ & 从图
中可以看出，随着激光脉冲宽度的增加，%2，%+ 和

!%都会发生变化 & %2 和 %+ 是递增函数，极限值

95+0$/（点划线所示）&!% 是一个先增后减函数，在
大约一个周期激光脉冲宽度（<=">）处达到最大
值，以后一直递减 & 这表明，随着激光脉冲宽度的增
加，分布单脉冲的能量带宽越来越窄，要分离它将变

得越来越困难 & 如果用较大能量带宽的滤波器选
取，此时将得到脉冲序列 & 从图 9（%）可以看出，当激
光脉冲宽度在 ! 个周期（<=">）以下变化时，分布
单脉冲中心位置 "2（粗实线）、起始位置 "+（划线）和
终止位置 "!（细实线）以及它们的时间宽度!" - "!
; "+（点线）变化非常明显 & !" 大约在一个周期激光
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脉冲宽度（!"#$）处达到最大值 % 当激光脉冲宽度
大于 &个周期（!"#$）时，中心位置 !’ 更快达到极
限位置 ! ( )*&+ ,-.，但其他参数较慢地达到极限位
置（此时!! ( ’）% 比较图 /（-）和（0）可以看出，在变
化速度上，分布单脉冲的带宽!" 随着激光脉冲宽
度的变化比!! 更快地达到极限值（!" ( ’）% 这说
明，要选取的分布单脉冲的能量带宽主要取决于激

光的脉冲宽度，而分布单脉冲的时间宽度对于激光

脉冲宽度的依赖性较小，即可以用相对较宽范围内

的脉冲宽度参数的激光产生所需分布单脉冲 %

+ * 发射特性的 123依赖性

图 4（-）和（0）分别显示了宽度为 &周期!5 ( 4"
,-.、不同 123的激光脉冲产生的发射特性单脉冲的
能量信息和时间位置信息 % 图 4（-）中粗实线、细实
线和点线分别表示分布单脉冲的最大能量 "’、最小

能量 ") 和带宽!" ( "’ 6 ") % 从图中可以看出，随
着 123的增加，"’，") 和!" 都会发生变化，并表现

出间隔 )7’8的周期结构 % "’ 随着"的增加而较慢
地变化，极限位置是 &*9’#: % ") 和!" 变化较快 %
"’和!" 的局部极值位置相同，在 6 );+8，)+8和
)9+8处达到最大值，在 6 &++8，6 <+8和 )’+8处达到最
小值 % 与此相反，") 在 6 );+8，)+8和 )9+8处达到最
小值，在 6 &++8，6 <+8和 )’+8处达到最大值 % !" 在
每个单调变化区域近似为线性函数 % 从图 4（0）可以
看出，当" 变化时，分布单脉冲中心位置 !’（粗实
线）、起始位置 !)（长划线）和终止位置 !&（细实线）
以及它们的宽度!! ( !& 6 !)（点线）的变化非常明
显，并表现出 )7’8的周期结构 % !! 在 6 );+8，)+8和
)9+8处达到最大值，在 6 &++8，6 <+8和 )’+8处达到最
小值 % "在 6 <+8—)’+8的单调变化区间内，分布单
脉冲中心位置 !’ 几乎线性变化 % " 在 6 &++8，
6 <+8，)’+8及 &7+8等处，!’，!) 和 !& 三条曲线发生折
转 % 这是由于在这些位置，分布单脉冲消失，高度相
同的双脉冲出现 % 并且随着"的增加，前后两个分
布脉冲的高低顺序发生变化 % 在每个线性变化周期
中，!’ 的变化范围正好为半个激光振荡周期 %

图 4 宽度为!5 ( 4" ,-.的激光脉冲产生的发射特性单脉冲参数的 123依赖性 （-）分布单脉冲的能量位置（粗实线：分

布单脉冲最大能量 "’ % 细实线：最小能量 ") % 点线：带宽!" ( "’ 6 ")）；（0）分布单脉冲的时间位置（粗实线：分布单脉

冲中心位置 !’ % 划线：起始位置 !) % 细实线：终止位置 !& % 点线：时间宽度!! ( !& 6 !)）

为了证实发射特性单脉冲参数 123依赖性的
)7’8周期结构的普遍性，我们具体计算了由波长 <+’
=>，宽度!5 ( < ?@（+*;",-.，&*7个周期）的激光脉冲

产生的发射特性单脉冲的 123依赖性，如图 +（-）和
（0）所示 % 图 +（-）和（0）同样显示出了分布单脉冲能
量信息和位置信息的 )7’8周期结构 % 其中各个参数
的极大、极小值的 123位置与图 4（-）和（0）中的位
置相同 % 大量计算表明，##A发射特性单脉冲参数
123依赖性的 )7’8周期结构具有普遍性 % 在每个线

性变化周期中，!’ 的变化范围也正好为半个激光振
荡周期 % !’ 始终跟随着 123的变化，它们在时域上
有相同的变化速度 %

##A输出特性单脉冲的 123 依赖性表明：)）
尽管!5 ( 4" ,-.或!5 ( < ?@很短，但由于电场函数
是 &"周期函数，因此分布单脉冲的能量和时间信息
对"表现出很好的 )7’8周期结构 % 这种 )7’8周期结
构（而不是 /;’8周期结构）是余弦性载波函数 "5（ !）

( "- $（ !）BC@（ ! D"）和正弦性载波函数 "5（ !）(
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!! "（ #）"#$（ # %!）（两者相位差!&!’）在产生谐波辐
射过程中的同等性表现 ( )）在每个重复周期内，!*

有相对较小幅度的变化，原因是 # + *附近电场幅度
（!! "（ #））变化较小 ( ,）分布单脉冲中心位置 #* 随
着!的线性变化预示着在阿秒 -射线测量中只要
将激光脉冲（或所选择的窄带 -射线脉冲）在时间
上延迟（或提前）特定时间（它可以用激光参数在!
+ *.计算得到），/01的不确定性对于光电子谱及测

量结果的影响将大为降低，甚至能在最大程度上消

除这种影响 ( 这无疑具有重要的科学意义 ( 2）对于
确定的激光参数，可以通过测量谐波最高能量判断

/01值；或者用具有特定带宽的光学滤波器来选取
特定范围内 /01 的脉冲所发射的谐波（- 射线脉
冲）( 测量谐波最高能量谱可以确定 /01 的分布 (
这种归一化的分布值代表激光脉冲具有特定 /01
的概率 (

图 3 宽度为"4 + 5 6"（378!&!’）的激光脉冲产生的发射特性单脉冲参数的 /01依赖性 （!）分布单脉冲的能量位置（粗实

线：分布单脉冲最大能量 !* ( 细实线：最小能量 !9 ( 点线：带宽"! + !* : !9）；（;）分布单脉冲的时间位置（粗实线：分布

单脉冲中心位置 #* ( 划线：起始位置 #9 ( 细实线：终止位置 #) ( 点线：时间宽度"# + #) : #9）

87 结 论

根据 4<=<$"><#$理论和鞍点方法细致地分析了
原子在飞秒线性极化强激光场中产生高次谐波辐射

的动力学过程，用不同的激光脉冲宽度和 /01参数
计算了发射特性 ( 研究揭示了发射特性的许多重要
特点 ( 计算表明，由飞秒激光脉冲产生的高次谐波
辐射的截止能量明显低于由无限长激光脉冲产生的

截止能量 ( 由宽度为 ) 周期（?@AB）、! + 93.激光
脉冲产生的高次谐波辐射的截止能量为#$C!D +
)7E*$F % %F，发射特性单脉冲具有的最大能量带宽
为 *7G8$F，脉冲中心位置（载波相位）和时间宽度分

别为 *7E2 &!’和 97)E &!’( 用该激光当! + : 53.时，
能产生截止能量为#$C!D + )75*$F % %F，最大能量带
宽为 *75*$F 的分布双脉冲，其中心位置分别在

: *73G &!’和 )72, &!’，宽度分别为 97)) &!’ 和 97,,

&!’( 对于发射特性的激光脉冲宽度依赖性作了系统
的计算和分析 ( 宽度为"4 + 2!&!’和"4 + 5 6"（378!
&!’）两种激光脉冲产生的发射特性的 /01依赖性一
致地显示出 9G*.的周期结构 ( 这种 9G*.周期结构对
于不同的激光脉冲宽度具有普遍性 ( 分析指出，实
验上只要选择合适的阿秒 - 射线脉冲能量带宽，

/01不稳定性对于光电子谱和测量结果的影响将大
为降低，甚至能在最大程度上消除这种影响 ( 这些
研究结果为在实验上优化、选择阿秒单脉冲和阿秒

双脉冲提供了新的参考数据 ( 同时，在理论上指出
了通过调节 /01来控制和定位阿秒脉冲能量和时
间信息的可行性 (
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