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超快电子衍射技术是研究物质瞬态结构变化及超快结构动力学的有效手段 G研制了国内第一套同时具有超快

时间分辨及超高空间分辨能力的超快电子衍射系统，并研究了在该超快电子衍射系统上实现超快时间分辨及超高

空间分辨能力的技术手段及其优化方法 G实验结果表明：经过优化后该系统可以具有优于 H&& I+的时间分辨能力，

其空间分辨能力达到 &G&EJ的衍射峰位置变化，对应的晶面变化为 &K&&&HLG该系统可以为实时测量超快光脉冲激

发的物质瞬态结构变化，特别是为研究晶体材料的超快动力学行为提供了强有力的实验工具 G
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! K 引 言

自 <8U28U 等［!］于 !’F" 年首次从条纹相机中发

展出超快电子衍射（A9321I1+3 Q9/-3285 .,II21-3,85，
AQ.）技术并应用到金属 D9 的相变研究后［"］，AQ.
技术在物理和化学领域中的瞬态结构变化及超快动

力学过程研究中取得越来越多的进展，这些研究包

括了材料表面晶格的温度变化过程［#］、金属融化的

相变过程［E］、有机分子分解中的瞬态结构变化［H］、环

烃分子的开环反应［M］以及羟化硅表面的瞬态电势变

化［N］等 G最近两年曹建明等应用 AQ. 技术发展出在

室温下测量电子 W2X5/,+/5常数的方法，精确测量了

金属 D9及铁磁材料金属 7,的 W2X5/,+/5常数［F，’］，而

传统的方法测量该常数需要在低温条件下进行，对

某些磁性材料例如稀土元素，用传统的测量方法甚

至无法得到精确的结果［F］G作为一种新兴的超快测

量技术，AQ.在物理和化学等领域特别是晶格材料

的超快动力学研究方面展示出独特的优势 G
AQ.技术通过引入超快激光脉冲激发光阴极，

产生超快电子脉冲作为探针而获得超快时间分辨能

力，其时间及空间分辨能力随着超快激光技术和微

电子信号探测技术的发展而逐步提高 G在刚刚发明

时 AQ.具有约 !&& 0+的时间分辨和约 &K!L的空间

分辨［!］；!’’N年 Y/Z1,9等在气相 AQ. 实验中实现了

约 E 0+的时间分辨能力［H］；"&&! 年文献［M］报道的

第三代 AQ.装置的时间分辨和空间分辨能力分别

达到了 ! 0+和 &K&!L；"&&# 年文献［E］在金属 D9 熔
化相变研究中 AQ. 的时间分辨能力发展到 M&& I+；
"&&H 年曹建明等进行了实时测量金属多晶薄膜相

干振荡和晶格热运动的实验研究，将 AQ. 的时间和

空间分辨能力分别提高到优于 H&& I+和亚毫埃（+U?R
4,99,R[5;+3284）［!&］G多个研究组仍在探索改善 AQ. 时

间分辨能力的方法，例如 Y/Z1,9 等将探测电子脉冲

的电子数降至单电子，以便抑制空间电荷效应带来

的时间分辨损失［!!］；\15; 等则从射频电子枪出发，

研制具有兆电子伏探测脉冲能量的 AQ. 装置以获

得更好的时间分辨［!"］G
我们自 "&&& 年开始进行超快激光与物质相互

作用产生超热电子的实验，在实验中提出了自主的
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!"#技术方案［$%］，于 &’’( 年设计制造出国内第一

台光阴极电子枪的 !"# 原型系统，并得到了 )* 薄

膜样品的静态衍射图样［$+，$,］-近两年来，我们通过

与 ./01234 州立大学的合作，研制成功国内第一台具

有亚皮秒时间分辨能力和亚毫埃空间分辨能力的

!"#系统［$(］-本文分析了影响 !"# 系统时空分辨

能力的各项因素以及在系统研制、实验过程和数据

处理中采用的优化方法，计算了 !"# 系统所能达到

的时间空间分辨能力 -最后，对金属 )/ 薄膜样品的

超快动力学测量结果表明，所研制的 !"# 系统的时

间空间分辨能力达到了设计要求，具备原子运动时

空尺度的探测能力，为开展精细测量超快动力学的

研究提供了强有力的实验工具 -

& 5!"#系统的构成

!"#" 系统组成

我们研制的 !"#系统由飞秒激光器、飞秒电子

枪、超高真空靶室和探测器组成［$(］- 钛蓝宝石

（62：7488921:）飞秒激光器提供的 $ ;<=，中心波长为

>’’ ?@的入射光被分作两路，一路作为激发超快动

力学过程的抽运光，另一路作为产生电子脉冲的探

针光 -抽运光经过一个可调光学延时平台在 !’ 时间

到达样品表面，探针光经三倍频仪转换为 &(( ?@的

波长，进入飞秒电子枪产生光电子脉冲，再经过电子

光路的加速、聚焦和偏转，在时间 !$ 到达样品上产

生衍射图样 -通过调节延时光路在 !’ 与 !$ 之间产

生不同的时间差!!，在不同的!! 对样品的结构进

行衍射成像，样品的超快动力学行为的整个过程就

被记录下来 -
探测器由荧光屏、像增强器和电荷耦合器件

（AA#）相机三部分组成 -探测电子的荧光屏安装在超

高真空靶室内，将被样品散射的高能电子转换成光信

号，通过光纤耦合输出到靶室外的荧光屏 -输出的荧

光信号再耦合到具有 B形叠堆微通道板（CAD）结构

的像增强器中放大，从而令探测器具备探测单电子的

能力 -经过放大的电子信号输出到像增强器终端的荧

光屏，以光信号的形式被 AA#相机成像并记录下来 -

!"!" 飞秒电子枪的结构

我们研制的飞秒电子枪结构如图 $所示 -

图 $ 飞秒电子枪的结构 紧凑化的设计有利于缩短电子脉冲的自由漂移时间，抑制空

间电荷效应导致系统的时间分辨下降

&(( ?@的探针光经过蓝宝石玻璃窗口，入射到

镀有 +’ ?@厚 )E薄膜的光阴极上产生光电子 -光阴

极被加上 F ,> ;B的偏压，光电子脉冲在 , @@的距

离内被 $$5( CBG@的电场加速到达阳极（对应的电

子波长为 ’5’+H, I）- 最后电子脉冲由一个直径

$’’"@的针孔整形，进入自由漂移阶段 -被加速的电

子脉冲经磁透镜聚焦进入偏转区域，两对偏转板可

以分别调节电子脉冲的 " 和 # 方向位置，使电子斑

到达探测器的中心点 -偏转板主要用于消除外界磁

场特别是地磁对电子脉冲飞行轨迹的影响，其中 #
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方向的偏转板可以加入扫描电压，以便对电子脉冲

的时间宽度进行测量 !

" # $%&系统的时间分辨和空间分辨能

力的研究和优化

!"#" 影响 $%&系统时间分辨能力的因素及其优化

要对超快动力学过程进行研究，探针的时间宽

度需要达到不大于被研究过程的时间尺度，因此时

间分辨能力是 $%&系统最重要的性能指标 ! $%& 采

用抽运’探测的实验布局，其综合时间分辨能力 ! ()(*+
由抽运光的时间宽度 !,-.,、电子脉冲探针的时间宽

度 !,/)01以及两者之间的失配时间 !.23卷积而成，如下

式［45］：

! ()(*+ 6（ !7,-., 8 !7,/)01 8 !7.23）497 ! （4）

飞秒激光器提供 !,-.,的脉冲宽度为 :;—<; =3，

在亚皮秒的时间尺度里对综合时间分辨的影响很微

弱 ! $%&的时间分辨能力主要由 !,/)01和 !.23决定 !
电子脉冲宽度 !,/)01的展宽主要由以下两种效应

造成：电子脉冲在自由漂移时库仑力带来的空间电

荷效应，以及其他因素导致脉冲展宽的非空间电荷

效应 !电子从光阴极中被激发产生时，因为光脉冲的

能谱宽度使得产生的电子存在能量展宽，另外电子

脱离光阴极表面时亦有不同的出射角 !不同能量和

发散方向的电子在各自的飞行轨迹中所需的时间不

同，从而给电子脉冲带来非空间电荷效应的时间展

宽［4<］!从光阴极表面激发出来的电子初动能很低，

这时空间电荷效应的展宽非常显著 !我们选择 >?
作为阴极，令电子脉冲的初始能量展宽只有约

;#@ 1A［4B］!通过在光阴极与阳极栅网之间加上强电

场对电子脉冲进行加速，44#@ CA9. 的场强可以将

这阶段的展宽压缩在 7;; =3 左右［7;］!栅网后的 4;;

!.针孔对电子脉冲加以整形，滤去大发散角的出射

电子，可以减小发散角带来的时间展宽 !
电子脉冲从阳极针孔出来后进入自由漂移的阶

段，此时电子脉冲展宽的主要因素是电荷之间库仑

斥力产生的空间电荷效应 !为此我们的电子枪采用

紧凑化设计，尽量抑制空间电荷效应的作用时间 !飞
秒电子枪从光阴极到样品的距离只有约 45; ..，如
图 4 所示 !平均场理论的计算表明，电子脉冲在自由

漂移区域的展宽可以由下式描述［74，77］：

D7 "
D !7 6 4

!
#$7

%";"&7
4 E "

"7 8 F &!( )7 ， （7）

式中 "为电子脉冲沿传播方向的长度，!为与电子脉

冲形状相关的形状因子，$ 和 % 分别是电子的电荷

与质量，"; 为真空中的介电常数，# 为电子脉冲中

包含的电子数，& 为电子脉冲的束斑大小 !由（7）式

可知，电子数 # 将非常重要地影响电子脉冲的展

宽 !实验测量电子脉冲展宽的结果与平均场理论的

计算十分符合，根据我们当前 $%& 的电子光学设

计，包含 4;;;个电子的电子脉冲在离开偏转板时的

时间宽度约为 F;; =3［7"］!
降低 $%&系统时间分辨的另一个因素是失配

时间 !.23，由抽运光与电子脉冲之间的几何关系以

及速度差造成［7F］!电子脉冲被 :< GA 的电压加速后

其速度不到光速的 497，即使电子脉冲与抽运光同轴

传播，在样品前后两个表面分别产生的衍射图样，所

记录的动力学状态处于不同的时间点，其时间差取

决于样品的厚度 !在实验中抽运光与电子脉冲有一

定的夹角更令失配时间增大 !我们的 $%& 实验中采

用薄样品（厚度小于 "; H.）可以抑制样品厚度的影

响，失配时间可以简化描述如图 7 所示 !

图 7 抽运光与探测电子之间的夹角和速度差造成的失配时间

薄样品的实验设计可以消除样品厚度带来的失配时间

图 7 中 ’1 为电子脉冲的束斑大小 !失配时间

!.23 可由下式计算［7:］：

!.23 6
’1 32H#

( ， （"）

式中 ( 为光速 !由（"）式可知，通过减小电子脉冲的

束斑 ’1 以及电子束与抽运光的夹角#都可以抑制

!.23 !在我们的 $%& 设计中，经过针孔约束的电子脉

冲到达样品时 ’1 小于 F;;!.!夹角#的设计小于

4;I，由此得到的 !.23 小于 7"; =3 !对于样品体积带来
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显著失配时间的实验配置，可以通过整形抽运光的

办法进行抑制［!"］#
通过上述分析可以确定，$%& 系统时间分辨

能力主要由电子脉冲中包含的电子数 ! 决定 #当选

择 ! 小于 ’((( 时，系统可以获得优于 )(( *+ 的时间

分辨能力 #从以下的实验结果可以看到 $%& 系统在

实际的实验测量中已经具有亚皮秒的时间分辨能力 #

!"#" 影响 $%&系统空间分辨能力的因素及其优化

$%&系统成像时得到晶体倒易空间的信息，因

此系统的空间分辨能力由倒易空间的衍射图样变化

对应的正空间晶格变化来反映 # $%& 实验中采用的

样品为多晶薄膜，衍射行为服从 ,-.// 方程，其变量

的几何关系如图 0 所示 #

图 0 多晶衍射 ,-.//方程中变量的几何关系

图 1 五维调节伺服机构提供样品架的位置和姿态调节，保证探测电子脉冲正入射到样品处

探测电子脉冲照射在多晶薄膜样品上，在 !!
方向发生衍射，形成以 1!为顶角的圆锥面，与探测

器相截而得到呈圆环分布的衍射图样 #对 ,-.// 方

程取微分可得

!"
" 2 3 456!!!， （1）

式中 " 为晶面间距 #由（1）式可知，!取最大值时!"
有最小值，即在 # 取最大值时系统能探测最小的晶

面间距变化!"，因此实验中需要尽量让衍射图样

布满探测器的成像范围 #影响 $%& 系统空间分辨能

力的主要因素是衍射图样的成像质量和信噪比 #为
了使样品对准探测电子脉冲并与电子脉冲传播方向

垂直，样品架通过具有 ) 个调节维度的伺服机构进

行姿态调节，以便采集到图案对称且强度均匀的衍

射图样 #如图 1 所示，样品可以通过三维平移台调整

空间位置对准电子脉冲，通过旋转装置调整水平方

向的方位角和端口调节器调整俯仰姿态的极角，从

而保证样品的表面法线与电子脉冲传播方向平行 #
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通过样品架的调节伺服机构，还可以在实验中调节

样品与电子枪的距离，以便尽量缩短电子脉冲到达

样品的飞行时间 !
要克服探测器在放大电子信号时对单个电子响

应的空间展宽并定量地分析探测器所记录的衍射图

样，就需要对衍射图样的强度分布进行数学处理 !为
此抽取出衍射图样的强度分布并进行曲线拟合［"#］!
通过选择合适的函数拟合得到的衍射强度曲线，其

位置变化的灵敏度超过了探测器一个像素的分辨限

制，可以测量小于 $%&像素的空间位置变化，因此大

幅提高了 ’()系统的空间分辨能力 !对超快激光脉

冲激发多晶 *+ 薄膜样品产生相干振荡的测量结果

表明，经过拟合分析处理后的 ’() 系统可以提供探

测 $%$,-衍射峰位置变化的分辨能力，对应的晶面

变化为 $%$$$. /!

, % 实验结果和讨论

利用 ’()系统，我们测量了多晶铝薄膜样品在超

快激光脉冲激发下产生的晶格热运动和相干振

荡［&0，"#］!铝薄膜厚度为（"$ 1 2）34，悬空在 5(6网格上 !
抽运激光穿过样品时加热金属 *+ 中的电子，电

子将能量传递给晶格引起晶格温度上升，导致衍射

环的强度发生衰减 !通过测量关联的衍射峰强度变

化，可以推算样品中晶格温度上升过程，如图 . 所

示［&0，"#］!对测量所得的（2&&）峰衍射强度变化进行归

一化处理，拟合得到温度上升曲线，从曲线的上升沿

可以拟合出晶格被加热时对应的电子7声子耦合常

数 !实验使用的探测电子脉冲每个包含约 &8$$ 个电

子，可以推算此时系统的时间分辨约为 9$$ :;［"2］!将
此值代入曲线拟合的结果进行去卷积，得到 *+ 的电

子7声子耦合常数与已有测量结果符合较好［&0，"#］!晶
格热运动测量的实验结果表明，’() 系统已具有亚

皮秒的时间分辨能力 !需要指出的是，当前参数并未

对应系统的最佳时间分辨能力 !通过调节电子数 !
小于 &$$$，可以让系统得到优于 .$$ :; 的时间分

辨［"2］，但相应地必须增加信号采集的积分时间以便

提高图样的信噪比 !
当 *+薄膜受到超快激光脉冲照射时，*+ 膜吸

收光子能量而产生形变，在薄膜内部沿薄膜表面法

线方向产生一维驻波，形成各晶面同步的“呼吸”运

动，如图 0所示 !
对（2&&）峰位置随时间变化的测量结果进行曲

图 . *+的（2&&）峰衍射强度随时间的衰减以及对应的晶格温度

上升过程 （<）衍射强度随时间的衰减，（=）晶格温度的上升过

程 !数据经过归一化处理

图 0 多晶 *+薄膜受超快激光脉冲照射产生的（2&&）峰相干振

荡 时间延迟为正值表示探测电子脉冲在抽运激光脉冲之后到

达样品 !数据经过归一化处理

线拟合，得到的振荡周期约为（#%, 1 &%&）>;，与根据

*+的声速和样品厚度所得的计算值符合较好［&0，"#］!
由图 0可见，考虑了测量误差，’()仍可以灵敏地探

测衍射峰值位置 $%$,-的变化 ! *+（2&&）峰对应的晶

面间距约为 &%" /，可知此时 ’() 系统的空间分辨
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能力达到 !"!!!# $%

# " 结 论

我们设计制造了一台具有亚皮秒时间分辨及亚

毫埃空间分辨能力的 &’( 系统 %通过对影响 &’(
系统时空分辨能力的各个因素进行研究，并针对这

些因素在设计制作、实验方法以及数据处理中进行

优化，我们的 &’( 系统最优的时间分辨可以达到

#!! )*，空间分辨可以达到 !"!!!# $%应用这套 &’(

系统，测量了金属 +,薄膜样品在超快激光激发下的

晶格热运动和相干振荡，从实验结果的分析可以得

知系统达到了亚皮秒的时间分辨以及亚毫埃的空间

分辨 %该 &’(系统具备原子运动尺度的时间空间分

辨能力，为研究光激发超快结构动力学，例如瞬态相

变、表面化学反应等现象，特别是为研究晶体材料的

超快动力学行为提供了强有力的实验工具 %

感谢凌行工程师对制备 +,薄膜样品的帮助 %
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