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近年来, 阿秒极紫外脉冲的产生与相关谱学测量技术的发展, 为研究电子动力学提供了强有力的工具.

阿秒时间尺度上的研究, 能够实时追踪原子分子的电子运动, 测量电子波包演变及其量子特性, 对于揭示电

子在原子或分子内部的复杂动力学过程至关重要. 基于阿秒极紫外脉冲串光源发展起来的高能量分辨光电

子干涉仪, 以其独特的高能量和高时间分辨特性在阿秒脉冲串光源的表征、原子分子光电离时间延迟、光电

子量子态测量以及激光诱导电子动态干涉等动力学研究中实现了重要的应用. 本文围绕建立的先进阿秒串

光源和高能量分辨电子谱学测量方法, 对高能量分辨的阿秒超快光电子干涉技术及其应用进行详细介绍, 并

基于相关研究进展对阿秒光电子超快动力学以及量子系统相干调控的前景进行了展望.
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1   引　言

电子波包的本征运动时间在阿秒 (1 as  =

10–18 s)尺度, 因此对电子动力学演化过程的实时

探测需要使用阿秒量级的光脉冲. 气体中高次谐波

的产生 (high-order harmonic generation, HHG)[1–3]

这一极端非线性过程为此提供了有效手段, 当强激

光脉冲与气体介质相互作用时, 会产生能量处于极

紫外 (extreme ultraviolet, XUV)波段且时域表现

为阿秒宽度分布的相干辐射. 这一发现为阿秒脉

冲 [1,2,4,5] 的产生奠定了基础, 打开了产生阿秒脉冲序

列与孤立阿秒脉冲的大门. 在 2001年, Paul等 [6]

通过飞秒红外 (infrared, IR)激光脉冲与气体介质

相互作用, 成功产生了脉宽为 250 as的阿秒脉冲序

列 (attosecond pulse train, APT). 同年, Hentschel

等 [7] 实现了 650 as的孤立阿秒脉冲的产生和测量.

这些里程碑式的突破标志着超快物理学从飞秒

时间尺度跨越到阿秒尺度 [2,3,8–11], 预示着可以在

电子自然运动的时间尺度下对其进行实验观测.

2023年诺贝尔物理学奖授予了皮埃尔·阿戈斯蒂尼

(Pierer Agostini)、费伦茨·克劳斯 (Ferenc Krausz)

和安·吕利耶 (Anne L’Huillier), 以表彰他们“为研

究物质中电子动力学而产生阿秒脉冲的实验方法”

做出的重要贡献. 在过去的二十年里, 相关研究者

们也在不断致力于实现能够实时追踪电子动力学

的谱学实验技术 [12–22], 这一研究方向上的突破性

进展不仅实现了对原子分子光电离的探测, 更从根

本上改变了人们对于量子世界的理解.

量子干涉效应作为量子力学的核心特征之一,

其本质是量子态的相干叠加. 这种独特的量子现象

不仅主导了微观量子系统的动力学演化, 也在量子

测量应用中发挥着关键的作用. 由于干涉现象对相

位具有显著的依赖, 因此基于干涉的谱学实验测量
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技术在光电子的动力学, 以及量子退相干等相关研

究中有着重要的应用. 例如, 双光子跃迁干涉重构

阿秒拍频技术 (reconstruction of attosecond beat-

ing  by  interference  of  two-photon  transitions,

RABBIT)[6,23] 测量原子分子光电离延迟 [24–27]、

阿秒电子波包的量子态层析成像技术 (quantum

state  tomography  of  attosecond  electron  wave

packet, KRAKEN)[28,29] 表征光电子密度矩阵 [30]、

阿秒相干控制光电子谱学 (attosecond controlled

photoelectron spectroscopy)调控电离电子的动态

干涉效应 [31] 等. 阿秒科学的持续发展 [12,17,32–36] 以

及谱学测量技术的不断提升 [28,37–41], 为光电子动力

学的测量与量子态的表征提供了强有力的工具.

本文从现阶段具有广泛应用的阿秒光电子干

涉谱学的实验方法出发, 简要介绍实现高能量分辨

的光电子干涉谱学测量所需要的实验技术, 以及相

关谱学仪器的基本原理, 并总结当前光电子干涉谱

学在阿秒脉冲序列产生重构、原子分子体系中的光

电子动力学, 以及量子态重构等相关研究中获得的

最新成果. 

2   阿秒光电子干涉仪实验方法

随着阿秒科学的兴起, 人类对物理世界的认知

也正式进入阿秒时间尺度, 在阿秒光电子干涉谱学

的发展下, 我们得以对微观电子的动力学过程及其

蕴含的量子信息进行测量与调控. 阿秒精度的相对

延迟控制技术作为阿秒干涉仪的核心, 对阿秒光场

的相位控制和光电子的时域探测至关重要, 也为电

子本征动力学的研究提供了前所未有的时间分辨

能力. 具有高能量分辨率的光电子谱仪能够对能谱

进行精细解析, 有效区分原子分子中电子的来源,

揭示微小能量差异下所蕴含的深层物理机制, 为超

快科学与量子态调控提供了革命性的创新. 通过将

阿秒量级的时间分辨与毫电子伏特量级的能量分

辨相结合, 为实时追踪强关联体系中的电子动力学

和光电子波包量子态调控提供了全新的探测手段.
 

2.1    窄带阿秒极紫外脉冲串光源

原子分子具有清晰分立的电子、振动以及转动

能级, 其能级间跃迁的研究对量子力学的发展产生

了重要推进作用. 而实现不同能级的分辨, 尤其是

分子振动 [26,42,43]、转动量子态的区分需要高能量分

辨的光源以及谱学仪器. 图 1(a)给出了以 Ar作为

束源气体, 与中心波长 800 nm的 IR光相互作用

得到的一组窄带谐波谱. 其中横坐标为不同级次谐

波的能量分布, 谐波级次覆盖范围为 H17—H35,
对应能量范围 26—54 eV. 图 1(b)为上述窄带谐

波 H25的放大图, 通过对其拟合得到半高全宽 (full

width at half maximum, FWHM)约为 100 meV, 足

以实现大部分简单分子体系振动能级的分辨. 其中,
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图 1    (a) Ar与 IR相互作用产生的窄带谐波光源; (b)窄带谐波 H25的放大图; (c)阿秒极紫外脉冲串的时间结构示意图

Fig. 1. (a) Narrowband high-order harmonics generated by the interaction between Ar and the IR driving field; (b) magnified spec-

trum of the narrowband 25th harmonic (H25); (c) schematic illustration of the temporal structure of the attosecond extreme ultra-

violet pulse train.
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基于窄带高次谐波合成的阿秒极紫外脉冲串光源,

不仅具备如图 1(c)所示优异的时间分辨特性, 而

且其光子能量范围能够覆盖原子分子的价电子, 甚

至某些特定内层电子的电离以及激发等重要的物

理过程. 单一级次高次谐波中窄带光谱特性提供了

卓越能量分辨能力, 还能避免不同电离通道的重

叠. 成为实现电子通道分辨, 研究电子-振动耦合、

形状共振及电子关联效应对原子分子复杂电离过

程影响的强有力工具 [24–27,31,44]. 

2.2    阿秒马赫-曾德尔干涉仪

在进行阿秒时间分辨的实验测量中, 首要条件

是确保光束线的延迟稳定性, 以便后续对泵浦脉冲

与探测脉冲的相对相位精确调控, 并进行阿秒尺度

下的动力学信息探测. 这要求对泵浦臂与探测臂的

相对光程控制维持在纳米级别的范围内. 目前, 无

论是共线 [6,45,46] 还是非共线 [47–50] 的光束线配置, 均

可实现数小时的阿秒级稳定. 其中, 共线光路相较

非共线光路受环境干扰更小, 也更易达到阿秒级稳

定性, 但局限于无法便捷地对其中任一干涉臂进行

单独调控. 以马赫-曾德尔干涉仪 (Mach-Zehnder

interferometer)为代表的非共线光路中, 由于泵浦

脉冲与探测脉冲是平行传播, 通常两臂的传播距离

可以根据需求控制在几十厘米至数十米之间不等,

所以对光束属性具有更加灵活的调控方式, 但环境

波动更易导致光束漂移, 这对光束线稳定系统调控

提出了更高的要求. 为了解决这个问题, 研究者们

设计了一种基于泵浦-探测两臂干涉条纹相位实时

反馈的阿秒马赫-曾德尔干涉仪, 可以通过主动稳

定反馈系统对受到外界环境干扰的光束线进行实

时补偿, 使泵浦-探测光路的时间抖动均方差控制

在数十阿秒以内 [47–52]. 如图 2所示, 该装置为利用

共轴传播 532 nm连续光 (continuous wave, CW)

作为反馈参考的 XUV-IR光束线主动稳定系统 [40].

光束的传播与合束遵循图 2中箭头所指方向, 泵浦

与探测两臂中的连续绿光在合束之后, 分别通过反

射镜实现空间重合, 产生的干涉条纹由 CCD相机

(15 Hz)采集. 引入 532 nm连续激光作为参考光

利于对干涉条纹进行相干调控, 由于连续光不需要

考虑相机探测面上两光束经历光学元件的相对光

程, 在保证两光束臂光强相当的条件下, 只需确保

在空间中重合便能获得清晰的干涉条纹. 系统通过

实时监测干涉条纹的相对相移, 通过 PID (比例-

积分-微分)控制反馈电压信号, 并传输给压电陶瓷

平移台对探测光程进行调节, 实现泵浦-探测相对

延迟的主动稳定. 该系统在长时间稳定性测量中,

延迟抖动均方差达到约 17 as, 且该方式延迟扫描

的总光程不会受到参考光束脉宽的限制. 此外, 也

可以利用光束线系统泵浦-探测两臂的红外光作为

参考光 [28]. 在这种方法中, 由于参考光是脉宽为几

十飞秒的脉冲激光, 在保证光束空间重合的前提

下, 还需在导出光路对两臂的光程分别进行补偿:
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图 2    (a)联合腔体内部光学元件与光束路径; (b)主动稳定系统下泵浦-探测臂延迟的绝对相位 (上)与相对相位 (下)测量结果.

黑色曲线表示在启用主动稳定系统时的长时间光束稳定性, 红色曲线则表示未启用主动稳定系统的情况 [40]

Fig. 2. (a) Optomechanical and beam path in the combination chamber; (b) absolute phase (upper) and relative phase (lower) of a

pump-probe delay with active stability measurement. Long-term stability with (black) and without (red) feedback[40].
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在参考光的一束光路中加入熔融石英玻璃用于展

宽光束、增加延迟扫描区间, 另一束加入一对光楔

用于精确调节相对延迟. 在导出后的参考光光路里

加入二分之一波片与偏振器, 用来调节光束的强度

比例, 优化干涉条纹的对比度. 同时, 在相机前添

加窄带带通滤波器, 进一步拓展时间重合区域. 通

过长时间采集稳定性测量, 目前利用该方式的先进

泵浦探测光路延迟稳定性可达约 13 as[28]. 使用光

束线本身的红外飞秒激光作为参考光, 能直接反映

光束线系统的真实稳定性, 且无需额外引入其他参

考光源, 简化实验配置. 

2.3    高能量分辨光电子谱仪

在阿秒光电子谱学测量中, 精确测量光电子的

能量和角度分布对于解析电子发射机制、提取发射

时间延迟以及揭示电子关联等物理过程具有重要

意义. 光电子谱仪作为实验观测的核心工具, 其性

能直接影响实验的时间与能量分辨能力. 目前常见

的光电子谱仪类型包括电子飞行时间谱仪 (electron

time-of-flight spectrometer, e-TOF)、速度成像谱

仪 (velocity map imaging, VMI)和冷靶反冲动量

成像谱仪 (cold target recoil ion momentum spec-

trum, COLTRIMS). 不同类型的谱学仪器在光电

子采集中各有优势, 例如电子飞行时间谱仪具有

meV量级的高能量分辨率和宽动态范围; VMI具

有电子出射的动量和角分辨信息; COLTRIMS可

以通过符合测量实现多体关联动力学测量等. 在复

杂原子分子体系中, 某些能级结构的宽度在十几到

上百 meV之间不等, 因此具有高能量分辨的光电

子飞行时间谱仪对深入理解诸如 Fano共振 [53]、

核-电子耦合 [26,42]、电子关联效应 [43] 等重要物理过

程至关重要.

电子飞行时间谱仪主要分为两类: 无场电子飞

行时间谱仪 (field-free time-of-flight electron spec-

trometer)和磁瓶式电子谱仪 (magnetic bottle ele-

ctron spectrometer, MBES). 无场电子飞行时间谱

仪利用电子在自由漂移区中的飞行时间与其动能

之间的关系, 通过测量电子从电离点到探测器的飞

行时间, 精确反推出其动能, 从而获得高分辨的电

子能谱. 该类谱仪在作用区域没有外场影响, 特别

适用于研究超快过程中的原子和分子电离动力学.

磁瓶式电子谱仪则通过强磁场将电离产生的电子

聚焦成束, 并利用弱磁场将其导向探测器. 不同动

能的电子飞行时间不同, 通过时间测量同样可反推

出其动能. 该谱仪具有极高的收集效率, 是超快动

力学实验中广泛应用的关键工具. 高能量分辨率的

电子谱仪不仅显著提升了阿秒时间分辨实验的精

度, 还为探究原子与分子体系中的超快电子过程

提供了重要支撑, 构成了当前阿秒谱学实验发展的

基础. 

2.4    阿秒光电子干涉测量技术

在阿秒光电子动力学研究中, 精确解析电子的

电离相位信息是理解其超快演化行为的关键. 近年

来发展出多种基于干涉原理的测量技术, 使得对电子

态的时间和能量分辨表征成为可能. 其中, RABBIT

技术 [6] 作为目前应用最为广泛的手段之一, 已成功

实现了对光电离延迟的阿秒精度测量, 并被用于探

测电子动力学过程. 与此同时, 随着对量子相干性

和混合态特性研究的深入, 近期提出的 KRAKEN

技术 [28,29], 结合能量分辨探测与密度矩阵层析方

法, 首次实现了对混合态与纠缠电子态的探测, 拓

展了光电子量子属性测量的手段与能力.

SB =

A+B cos(2ωIRτ −∆ϕtot) ωIR

∆ϕtot

∆ϕXUV ∆ϕatom

RABBIT技术 [6] 是目前研究光电离延迟的方

法中较为成熟的一种, 该方法利用双光子电离通道

间的干涉, 提取与电离过程相关的相位信息, 因此

最初被用于重构阿秒脉冲序列 [54], 并在之后被推

广至光电离延迟的相关测量. 这项技术基于阿秒脉

冲序列和红外飞秒激光的泵浦-探测方案, 其干涉

原理如图 3所示, 具有较高单光子能量的 XUV光

子将电子电离并形成主峰 (mainband, MB), 相邻

主峰的电子可以进一步吸收或者辐射一个红外光

子形成边带 (sideband, SB)并产生干涉. 以原子体

系为例,  边带的振荡信号强度可以表示为  

 ,    是红外光的载波频

率;   为总的振荡相位, 其中包括 XUV脉冲电

离的阿秒啁啾  和原子相位  . 因此, 基

于 RABBIT的干涉测量中, 既可以对比单一壳层

电子的不同 SB获取谐波光源的阿秒啁啾, 从而重

构阿秒脉冲; 也可以对比不同研究对象的同一 SB

通道, 获取不同研究对象的相对光电离相位, 提取光

电离延迟. 除此之外, 具有能谱解析能力的Rainbow-

RABBIT方法也可以对共振态电离以及非绝热耦

合过程进行测量, 为原子分子精细结构的阿秒测量

提供了极高的能量-时间分辨.
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Ω ω1, ω2

|ϵf⟩ δω

S(ϵf, τ, δω) = ⟨ϵf|ρXUV+IR(τ, δω)|ϵf⟩
ρXUV

光电离过程中, 吸收光子后被辐射的电子常被

视为经典粒子, 其量子本征属性在分析中往往被忽

略. KRAKEN技术是一项在量子态层面干涉测量

原子体系下光电子相干性的全新技术 [28–30], 该方

法能够通过对光电子波包的量子态层析投影, 实现

对密度矩阵的测量. 与 RABBIT中不同谐波间电

离路径的干涉不同, KRAKEN通过结合单一级次

谐波 (  )和红外光梳对 (  ), 使得同一末态

 上存在由两条差频 (  )光电离路径共同布

居而引发的干涉. 所以, 扫描延迟下的光电子谱可

以表示为  , 并能

够以密度矩阵  形式展开为布居项 

|µϵf,ϵ1 |2ρXUV(ϵ1, ϵ1) + |µϵf,ϵ2 |2ρXUV(ϵ2, ϵ2)

和相干项 

eiδωτµϵf,ϵ1µ
∗
ϵf,ϵ2

ρXUV(ϵ1, ϵ2)

+ e−iδωτµϵf,ϵ2µ
∗
ϵf,ϵ1

ρXUV(ϵ2, ϵ1)

δω
ρXUV(ϵ1, ϵ2)

的加和. 通过对光谱沿时间轴进行傅里叶变换可

以提取相干项  的振荡成分 ,  提取非对角元

 , 实现对密度矩阵的重构. 

3   光电子干涉谱学重构阿秒光脉冲和
追踪电子动力学

干涉谱学的研究方式突破了传统谱学的局限

性, 在静态的能谱测量之外为光电子的动态过程和

量子干涉效应等方向提供了研究手段. 通过结合高

稳定性的阿秒干涉仪、高能量分辨的光电子能谱以

及相应的干涉谱学测量方法, 光电子的超快动力学

行为及其对应的量子特性得以被揭示. 如光电离延

迟 [24–27,42,43,55–57]、量子态重构 [28,29] 以及电离电子的

动态干涉效应 [31] 等. 

3.1    阿秒脉冲序列产生与重构

由 RABBIT干涉测量技术采集得到的光电子

能谱中包含着高次谐波频谱的相位信息, 因此可以

用于重构阿秒脉冲序列. 阿秒脉冲串的表征主要依

赖算法进行重构, 常见的方法包括主成分广义投影

算法 (principal component generalized projection

algorithm, PCGPA)[58]、最小二乘广义投影算法

(least  squares  generalized  projections  algorithm,

LSGPA)[59] 以及扩展的图形迭代引擎算法 (ext-

ended  ptychographic  iterative  engine,  ePIE)[60]

等. 在这些方法中, ePIE算法与其他表征的算法相

比, 仅需少量数据即可重构阿秒脉冲串, 计算量更

少且受噪声影响低.

对阿秒脉冲串进行重构时, ePIE算法采用了一

种基于无透镜成像技术中层析重建方法的相位恢

复方案 [60]. RABBIT实验基于泵浦-探测原理, XUV

使原子或分子电离并利用 IR光探测. 在未加入 IR

光时, 光电子谱仅记录了 XUV贡献的光电子谱; 当

加入 IR光场与电子波包重叠后, 测得的光电子能

谱包含了 IR光矢量. 通过扫描 XUV与 IR光场间

的相对时间延迟, 提取其强度与相位信息用以表

征 XUV. 图 4(a)为 He原子的 RABBIT光电子

 

E
le

c
tr

o
n
 e

n
e
rg

y
/
e
V

19.9

18.8

17.7

16.6

15.5

14.4

-8 -4 0 4

Delay time/fs

8

+IR

Ground state

MB2+1

MB2-1

SB2

-IR

X
U

V
2

+

1

X
U

V
2

-

1

图 3    双光子跃迁量子路径干涉示意图 , 使用了 He原子的 RABBIT光电子谱 . 由 XUV泵浦光激发的光电子在 IR探测光的作

用下额外吸收或辐射一个 IR光子, 使主峰 (MBs)的光电子跃迁至边带 (SBs), 且光电子谱强度随 XUV泵浦与 IR探测之间的相

对延迟发生振荡

Fig. 3. Schematic of two-photon transition quantum path interference, utilizing the RABBIT photoelectron spectrum of He atoms.

The photoelectrons  excited  by the  XUV pump laser,  under  the  influence  of  the  IR probe  laser,  absorb  or  emit  an additional  IR

photon, shifting the photoelectrons from the main bands (MBs) to the sidebands (SBs). Furthermore, the intensity of the photoelec-

tron spectrum oscillates as a function of the delay between the XUV pump and IR probe.
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5× 1011

谱 [40], 图 4(b)给出了在一定能量范围内 SB24的振

荡数据信号与余弦拟合结果的曲线, 图 4(c)为不

同边带间提取出的相对相位信息. 实验上为了表征

APT的时间结构, 可以通过扫描APT和 IR之间的

相对时间延迟, 在泵浦臂中插入同心 Al膜消除基频

光, 同时降低探测光 IR强度至约   W/cm2,

避免多光子电离过程的影响. 最后, 图 4(d)展示了

基于 ePIE算法对 XUV进行重建得到的结果, 表

明生成的脉冲序列持续时间约为 280 as. 

3.2    阿秒光电离延迟时间测量

在阿秒实验测量中, 高能量分辨阿秒光电子干

涉仪对于光电子谱的采集与解析至关重要. 早在

2010年 ,  Schultze等 [61] 对 Ne原子中 2s与 2p轨

道的光电子发射时间差进行了实验研究, 但得到的

实验结果与理论计算存在显著差异. 直到 2017年

Isinger等 [44] 基于阿秒脉冲串的高能量分辨光电子

干涉仪进行通道分辨的实验测量, 得到的实验结果

与理论计算基本符合, 同时也解释了之前阿秒条纹

实验与理论计算存在的差异来源于光谱成分中

shake-up态的重叠. 这也间接证明了只有具备足

够的能谱分辨能力, 才能精确解析阿秒光电离路

径, 确保提取的相对时间延迟可信. 因此, RABBIT

作为可以解析亚电子伏特能量尺度, 且支持相位敏

感波包重构的高精度光电子干涉谱学测量技术, 已

成为当前实现阿秒级延迟测量的关键技术之一.

图 5展示了 Isinger等 [44] 在实验中测量得到

的 Ne原子 2s与 2p壳层光电离过程的光电子能

谱. 通过对 Ne原子 2s和 2p壳层光电离所产生的

RABBIT边带 (如 S42, S44等)进行延迟扫描, 测

得两亚壳层电子的光电离时间延迟差. 结果表明

2p光电离过程相对于 2s存在约 30 as的迟滞, 并

随着光子能量增加而减小, 展示出明显的能量依赖

性行为. 对于上述实验结果, 需保证干涉仪稳定的

时间精度与锐利的谐波频梳, 还需要高能量分辨精

度的电子谱仪, 才能在实验中观测到由 2p电子激

发至 3p轨道所引发的 shake-up过程. 这个过程会

对 2s边带信号产生影响, 显著改变 RABBIT振荡

的相位, 若未能有效分辨, 将误导时间延迟的提取

结果. 实验上利用 50 meV步长的能量分辨傅里叶

分析方法, 有效识别并剥离 shake-up对实验结果

的干扰, 实现了对 2s和 2p光电离路径的分离, 为

时间延迟的精确测定提供了基础. 同时, 通过理论
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图 4    (a) He原子的 RABBIT光电子谱; (b) SB24的振荡数据信号与余弦拟合曲线; (c)提取不同 SBs之间的相对相位; (d)基于

ePIE算法对 APTs进行重建, 得到脉冲持续时间约为 280 as[40]

Fig. 4. (a) RABBIT spectra of the He atom; (b) oscillatory signal of SB24 fitted with a cosine function; (c) extraction of relative

phases between different sidebands; (d) reconstruction of APTs based on the ePIE, the pulse duration approximately 280 as[40].
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多体微扰计算, 以及 2s与 2p轨道间的电子关联效

应, 理论结果与实验数据在整个能区内展现出良好

一致性, 有效解决了延续七年的实验观测与理论计

算存在延迟差异的难题 [61–64].
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图 5　(a) Ne原子中 2s与 2p壳层的光电离时间延迟差随

光子能量的变化 (黄点和红点), 与多体微扰理论计算 (黑

色实线)符合良好 . 同时给出了阿秒条纹实验 [61] 的结果

(方块 )和 shake-up过程相对于 2p光电离的时间延迟差

(菱形). (b)实验所用光子谱图, 虚线为对应的透射曲线 [44]

Fig. 5. (a) Relative photoionization time delay between the

2s and 2p shells of Ne as a function of photon energy (yel-

low and red dots), exhibiting good agreement with the res-

ults  of  many-body  perturbation  theory  (black  solid  line).

The  result  from  the  attosecond  streaking  experiment[61]

(squares)  is  included,  and  the  relative  time  delay  between

the shake-up process and 2p channel is shown in diamonds.

(b) The photon spectrum used in the experiment, with the

dashed  line  representing  the  corresponding  transmission

curve[44]. 

3.3    原子共振光电离阿秒谱学研究

Fano共振是一种广泛存在于多个物理体系中

的量子干涉现象, 例如在原子或分子的光电离过程

中, 或在量子点中的电子传输中均可观察到. 随着

阿秒科学的发展, 干涉测量技术已被用于精确测

量 Ar[65] 和 He[66] 原子中接近法诺共振区域的光电

子波包的振幅与谱相位, 重构其超快光电离动力

学. 然而, 探测光场的引入可能对体系产生影响,

改变共振的光谱轮廓. 在相对高光强条件下, 实验

测量 [67,68] 与理论计算 [69] 都观测到了共振线型的显

著演化, 此类效应可通过引入复值的 Fano不对称

因子 q 进行描述 [70,71]. 即使在 RABBIT实验的微

扰条件下, 探测光场也可能引入额外的激发路径与

最终态相互作用, 影响干涉条纹的振幅与相位测量

结果. 图 6展示了这项工作中涉及的不同能级与跃

迁过程. 由于自旋-轨道相互作用, 当 Ar原子在吸

收一个或两个光子并发生电离后, 产生的光电子能

量取决于最终的离子态 3p5 2P1/2 和 3p5 2P3/2. 在

图 6(a)的左侧, 还标示了激发态 3s3p6nl (即 3s–1nl),

这些态可以通过 3s2 子壳层吸收一个谐波光子 (如

3s3p64p), 或通过吸收一个谐波光子加/减一个 IR

光子 (如 3s3p64s, 4d, 6s, 5d)到达. 由于这些激发

态嵌入在连续态中, 它们会通过自电离衰变. 实验

中 IR光的强度被严格控制在足够低的水平, 以确

保吸收或辐射超过一个 IR光子的概率可以忽略不

计. 图 6(b)和图 6(c)显示了在 SB18和 SB16中测

得的光电子能谱随 XUV和 IR光延迟扫描的函数

关系. SB振荡现象清晰可见, 周期为基频光周期

的一半 (对应 RABBIT的典型特征), 且在光电子

能谱中, 自旋-轨道分裂能够被清楚地分辨出来. 实

验分别采用带宽为 10和 35 nm的探测光对光电

子能谱进行测量, 并用余弦拟合对实验结果进行

处理.

根据实验结果, 研究团队采用了三种独立的理

论计算方法进行分析: 多体扰动理论 [72]、XCHEM计

算方法 [73]、NEWSTOCK原子光电离计算方法 [74,75].

这三种理论方法各自侧重于不同的物理过程, 同时

又能互相弥补彼此的局限性, 为实验结果提供更全

面的解释. 通过对比实验测量与理论模拟, 研究发

现上述物理现象可归因于末态相互作用的影响. 在准

束缚态吸收或辐射额外的光子后, 其能量在某些情况

下接近共振态, 随后发生的自电离过程对 RABBIT

的双光子干涉路径产生了干扰. 由于路径间干扰以

及最终态的相互作用, 不对称参数 q 变为复值, 使

得双光子轨迹在复平面上发生偏移. 这种微小的偏

移虽然不会显著改变振幅, 但却极大地影响了相位

变化, 使得原本小于 p 的非单调相位变化转变为单

调的 2p 相位偏移. 

3.4    光电子波包量子态层析测量

在原子或分子体系中, 量子相干性不可避免地

会受到环境退相干或者不完全测量的破坏, 导致量

子信息的丢失. 例如, 在电子-核强耦合的分子体

系 [76–79] 中, 如果只测量电子自由度或核的运动, 由

于未解析的关联自由度受环境影响, 被观测子系统
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δω

ρ

δω Aδω

Aδω

的态会退化为混合态. 因此, 对于量子系统需要采

用密度矩阵进行完备表述, 这样既能统一纯态和混

合态的量子统计特性, 又能通过非对角元直观地反

映相干性. KRAKEN技术可用于对阿秒光电离产

生的电子波包进行连续变量量子态层析, 而且无需

依赖反演算法即可重建光电子的密度矩阵, 获得完

整的量子态信息, 包括谱域中的相干性与混合度.

图 7(a)所示为纯光量子态的量子层析扫描, 利用

KRAKEN技术对 He原子进行延迟扫描获得光电

子能谱, 展示了 7个  值的函数关系, 并作为密度

矩阵  的对角元素进行填充. 同时图 7(b)显示了

每个  对应的振幅   . 光电子密度矩阵可以在

初始空密度矩阵的相应对角插入测量得到的振幅

 进行重构. 图 7(c)为进行有限测量后重构得到

的光电子密度矩阵, 黑色区域为有限次测量后没有

被测量覆盖到的对角元素, 得到的密度矩阵振幅描

绘了一个近似圆形的图案.

在实际的实验测量中只能进行有限次的测量,

但光电子的能量分布却是连续的, 所以能够采用哈

密尔顿蒙特卡罗法从测量得到的实验结果中提取

完整的密度矩阵. 如图 8(a)所示, 得到的密度矩阵

近似圆形, 但对角有轻微的拉长, 能量间隔较大的

连续态间的相干性有所降低. 这种现象是由电子谱

仪有限的分辨率造成的, 使测量得到的光电子态纯

度下降. 通过测量光谱仪响应并将结果反馈给贝叶

斯算法, 用来去除实验设备对结果的影响, 得到如

图 8(b)所示的密度矩阵分布近似于完美的圆形,

表明光电子是由一个纯相干态描述的. 将实验结果

与基于相对论随机相位交换 (relativistic random

phase approximation with exchange, RRPAE)[80]

的计算结果进行比较, 其中图 8(c)为通过双光子

(XUV-IR)计算得到的理论密度矩阵. 图 8(d)为仅

吸收 XUV发生光电子的理论计算结果, 可以看到

光电子量子态从实验测量的结果与理论计算重构

得到密度矩阵几乎相同. 对 Ar进行类似于 He的

纯光电子量子态测量与理论计算, 由于其自旋-轨

道相互作用导致离子基态发生劈裂, 光电子能谱由

两个能量偏移的光电子峰组成. 在Ar的测量中得到

的密度矩阵沿对角方向有明显的拉长, 而且与理论

计算模拟得到的结果基本一致. 这表明在Ar原子体

系下连续态间存有较大能量分离导致相干性受损.
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图 6    (a)实验测量中涉及的能级、通道和跃迁过程的示意图. 紫色 (红色)箭头代表谐波 (红外)光子, 黑色箭头代表自电离; 虚

线代表吸收谐波光子或在吸收谐波光子后额外吸收或辐射红外光子到达连续态或虚态, 实线表示可能通过自电离衰变到准束缚

态. 在 Ar中的 (b) SB18和 (c) SB16中测量到的光电子能谱与 XUV和 IR之间延迟的函数关系. (d) SB18和 (e) SB16中的光电子

能谱减去振荡平均值 [53]

Fig. 6. (a) Illustration of the levels, channels, and transition processes involved in the experiment. The purple (red) arrows repres-

ent the harmonic (IR) photons. The black arrows indicate autoionization. Dashed lines mark continuum or virtual states reached by

absorption  of  a  harmonic  or  a  harmonic  ± an IR photon.  Solid  lines  are  quasibound states  which  may decay  by  autoionization.

Measured photoelectron spectra in (b) SB18 and (c) SB16 in argon as a function of delay between XUV and IR. Photoelectron spec-

tra in (d) SB18 and (e) SB16 after subtracting the mean values of the oscillations[53].
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(c)重构得到的密度矩阵 [30]

δω
Aδω ℏδω

Fig. 7. Experimental  results  of  ionizing  He  atoms  using  KRAKEN technique:  (a)  Photoelectron  spectra  with  different      probe

frequency combs; (b) the oscillation amplitude    for the spectra corresponding to different    values; (c) reconstruction of the

density matrix[30].
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图 8    根据实验测量和理论计算对 He的密度矩阵进行重构　(a)根据实验测量结果重构的密度矩阵; (b)检索光谱仪响应函数

后, 根据实验结果重构的密度矩阵; (c)基于 RRPAE计算重构的密度矩阵; (d)基于 RRPAE计算下单光子电离重构得到的密度

矩阵 [30]

Fig. 8. Reconstruction of the density matrix for He based on experimental measurements and theoretical calculations: (a) The density

matrix reconstructed from experimental measurement results; (b) the density matrix reconstructed from experimental results after

retrieving  the  corresponding  function  of  the  spectrometer;  (c)  the  density  matrix  reconstructed  based  on  RRPAE  calculations;

(d) the density matrix reconstructed based on single-photon ionization under RRPAE calculations[30].
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将上述实验结果与理论计算进行对比可以发现,

KRAKEN技术可以给出光电子约化密度矩阵, 在

假设离子和电子处于一个封闭系统下时, 还能够量

化此体系下离子-电子间的纠缠度. 这种技术不仅

适用于原子体系, 还可以推广到角度分辨测量与双

电离 [81], 以及应用于更加复杂的分子体系 [82–85]. 

3.5    激光诱导电子动态干涉

动态干涉是一种描述光电子在超快脉冲作用

下时域上发生电子波包干涉的效应. 描述了在超强

极紫外激光脉冲与物质相互作用时, 由于电子能级

随脉冲包络发生 Stark偏移, 辐射的电子在脉冲上

升-下降沿形成时间驻点并发生干涉, 最终形成频

谱上的劈裂结构. 该效应最初由理论预测并经过严

格的论证 [86–89,89–92], 并在近些年得到了实验的证

实 [31]. 相关实验中, 研究人员提出了一种阿秒相干

光场调控的方式, 对光电离耗尽和电子能级移动进

行解耦并分别调节, 结合高能量分辨的光电子干涉

谱学测量方法, 实现了对电子动态干涉现象的产生

与调控.

图 9(a)展示了 He原子在第 19—25阶谐波与

红外飞秒激光同时作用下, 光电离所产生的电子能

谱随延迟变化的测量结果. 从能谱中可以清晰地观

测到周期性振荡、有质动力势移动和能谱劈裂等干

涉结构. 为了解释实验结果并理解脉冲包络在光离

子化中起到的作用, 分别使用单电子近似下求解含

时薛定谔方程 (time-dependent schrödinger equ-

ation, TDSE), 以及强场近似 (strong-field appro-

ximation, SFA)对光电子谱进行了复现, 图 9(b)和

图 9(c)分别给出了在考虑实验参数情况下通过

TDSE与 SFA方法计算得到的随延迟变化的光电

子谱. 在这两种计算方法的模拟中, 都观测到了能

量的位移、加宽与劈裂, 而且光电子谱随延迟变

化的相关特性与图 9(a)中所示的测量数据一致.

结合理论模型对实验测量结果的分析表明, 干涉条

纹是由电子波包在时域上发生干涉引起的, 原子在

吸收 XUV光子发生电离后, 产生的电子波包又被

强的 IR光进行调制. 使用 TDSE和 SFA两种计

算方法模拟得到的光电子能谱中都展示出了与延

迟相关的条纹特征, 而且简化的双缝模型也可以

用于证实在时域中出现的干涉现象, 证明了激光

包络引起的相位差在电子波包动态干涉过程中的

重要性.
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图 9　(a) 实验、(b) TDSE和 (c) SFA中获得的电离 He原

子产生的光电子能谱与泵浦探测时间延迟的关系 [31]

Fig. 9. Photoelectron  spectra  from  ionization  of  He  as  a

function  of  time  delay  between  pump  and  probe  lasers,

which  are  obtained  in  (a)  experiment,  (b)  TDSE,  and

(c) SFA, respectively[31]. 

4   总结与展望

随着阿秒激光脉冲相关产生和测量技术的飞

速发展, 特别是高次谐波产生和阿秒脉冲的合成与

应用, 超快物理学已经从飞秒时间尺度跨越到阿秒

时间尺度. 这些技术的发展不仅使我们能够实时追

踪和观测电子在量子系统中的运动过程, 还为深入

理解原子和分子层次的电子动力学提供了新的工

具和方法. 伴随阿秒光电子实验谱学不断向高稳定

性、高能量与时间分辨的发展, 并结合 RABBIT

和 KRAKEN等阿秒干涉谱学技术, 已经能够实现

对原子和分子体系中电子动力学的精确测量. 在研

究电子发射时间延迟、电子波包的量子态层析成像

等方面已取得重要突破, 表明提高谱仪性能和发展

新的阿秒谱学技术是推动阿秒物理学发展的重要

手段. 随着相关研究人员的努力, 原子分子阿秒电

子动力学在实验测量和理论计算方面已经日渐趋

于完善, 但阿秒物理学向更为复杂体系的拓展仍面

临着一系列挑战. 现有技术能够产生高质量的阿秒

脉冲串和单阿秒脉冲, 但长时间或重复性测量仍需
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进一步提升光源的稳定性. 对于一些比较复杂的大

分子体系和凝聚态材料的探测需要精度更高的测

量方案, 还需要进一步提升谱仪的时间与能量分辨

性. 随着阿秒谱学技术的不断成熟与创新、实验设

备性能的不断提升, 不仅能够观测复杂体系电离动

力学, 也会推动阿秒物理、化学反应动力学以及量

子信息等领域深入研究, 探索在极短时间尺度下电

子演化的全新物理现象.
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Abstract

In  recent  years,  the  attosecond  extreme  ultraviolet  (XUV)  pulse  generation  and  advanced  spectroscopic

techniques  have  provided  powerful  tools  for  investigating  electron  dynamics.  Researches  on  an  attosecond

timescale can realize real-time tracking of electronic motion in atoms and molecules, enabling the measurement

of  electron  wave  packet  evolution  and  quantum  characteristics,  which  are  crucial  for  revealing  complex

dynamical processes within atomic and molecular systems. High-resolution photoelectron interferometers based

on  attosecond  XUV pulse  trains  have  played  an  important  role  in  a  wide  range  of  applications  due  to  their

unique combination of high energy and temporal resolution. These applications include the characterization of

attosecond pulse trains, the measurement of photoionization time delays in atoms and molecules, quantum state

reconstruction  of  photoelectrons,  and  laser-induced  electronic  interference  phenomena.  By  integrating

attosecond  temporal  resolution  with  millielectronvolt  level  energy  resolution,  high-resolution  photoelectron

interferometric spectroscopy has emerged as a key technique for probing ultrafast dynamics and quantum state

characterization.  This  review  systematically  summarizes  recent  advances  in  high-resolution  attosecond

photoelectron  interferometry,  with  a  focus  on  the  experimental  approaches  and  spectroscopic  techniques

required  to  access  electron  dynamics  on  an  attosecond  scale.  These  include  the  generation  of  narrowband

attosecond XUV pulse trains,  attosecond-stable  Mach-Zehnder interferometers,  high-energy resolution time-of-

flight  electron  spectrometers,  and  quantum  interference-based  measurement  schemes  such  as  RABBIT  and

KRAKEN.  This  review  discusses  in  detail  the  reconstruction  of  attosecond  pulse  sequences,  shell-resolved

photoionization time delay measurements in atoms, spectral  phase evolution in Fano resonances,  tomographic

reconstruction of photoelectron density matrices on an attosecond timescale, and control experiments of laser-

induced  electronic  dynamic  interference  effects.  Through  the  analysis  of  recent  studies,  we  demonstrate  the

powerful  potential  of  attosecond  high-energy  resolution  photoelectron  interferometry  in  tracking  ultrafast

electron  dynamics.  Finally,  the  prospects  of  attosecond  photoelectron  spectroscopy  in  ultrafast  dynamics  and

coherent manipulation of quantum systems are discussed.

Keywords: photoionization, high-order harmonics, photoelectron interferometry, attosecond electron dynamics
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