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飞行时间光电子谱仪 (time-of-flight photoelectron spectrometer, TOF-PES)作为超快电子动力学研究的

核心工具, 凭借其数十皮秒量级的飞行时间分辨率与宽能量探测范围, 在阿秒脉冲表征与强场量子过程研究

中提供了不可替代的技术支撑. 本文尝试系统地总结飞行时间光电子谱仪的技术原理与发展历程, 探讨磁瓶

式高分辨率谱仪技术在电子轨迹控制与收集效率提升方面的突破, 并结合双光子跃迁干涉阿秒拍频重构、阿

秒条纹相机等实验技术分析其在阿秒脉冲表征中的关键作用. 此外, 还介绍了 TOF技术与其他高精度探测

手段之间的融合应用, 包括角分辨光电子能谱、冷靶反冲离子动量谱仪及速度成像谱仪, 展示其在获取多维

电子动力学信息方面的潜力. 最后对 TOF技术瓶颈以及未来发展方向进行了探讨.
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1   引　言

光电子能谱是研究原子、分子、团簇、纳米颗

粒、表面及体材料物理和化学特性的最基本实验技

术之一, 其通过直接探测材料中电子能量-动量分

布, 是目前唯一能对电子能带进行定量表征的实验

手段. 随着超快光学技术的发展, 尤其是阿秒科学

的兴起, 传统稳态光电子能谱正经历着从静态能带

表征向动态过程解析的转变. 在这一转变中, 飞行

时间光电子谱仪 (time-of-flight photoelectron spec-

trometer, TOF-PES)作为一种强大的工具, 在超快

光学领域, 尤其是阿秒 (attosecond, 1 as = 10–18 s)

时间尺度的测量中发挥着关键作用.

TOF-PES通过测量光电子从样品到探测器的

飞行时间, 将其转化为能量信息, 从而实现对电子

动力学过程的精确探测. 其核心原理基于光电子在

无场区域的运动规律: 在固定距离下, 电子的飞行

时间反映其初始速度, 进而可推算其动能. TOF-

PES的独特优势在于其高时间分辨率和宽能量范

围的探测能力, 能够同时记录整个能量范围内的电

子信号, 极大地提高了实验效率, 因此被广泛应用

于阿秒脉冲的产生、探测和表征. 此外, TOF-PES

在研究超快电子动力学过程方面也具有重要应用,

如揭示电子在强激光场中的隧穿电离过程等, 其高

时间分辨率和高收集效率的特点使得即使在低信

噪比的条件下, 也能准确捕捉到电子信号的变化,

为前沿阿秒物理与超快化学研究提供了不可或缺

的技术支撑.

本文首先梳理 TOF-PES的技术演进脉络, 深

入解析其核心组件的工作原理与性能边界; 其次聚

焦磁瓶式高分辨率 TOF谱仪技术, 探讨其在宽角

度电子收集与能量分辨率提升方面的创新设计; 结

合双光子跃迁干涉阿秒拍频重构、阿秒条纹相机等
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实验技术, 阐述 TOF-PES在阿秒脉冲表征中的关

键作用; 并进一步拓展其在角分辨光电子能谱与冷

靶反冲离子动量谱仪、速度成像谱仪中的交叉应用;

最后通过对比分析现有技术瓶颈, 展望其与先进光

源、量子探测技术融合的未来发展方向. 

2   飞行时间光电子谱仪的组成与测量
原理

飞行时间方法在分析仪器领域的首次应用可

追溯至质谱分析技术的起源. 1948年 , Cameron

和 Eggers [1] 成功研制出首台基于 TOF原理的质

谱装置. 这一装置利用离子在电场中加速后飞行至

探测器的时间差异对不同质量的离子进行区分. 然

而受限于当时的技术条件, 初代仪器的质量分辨率

和时间测量精度较低, 难以满足光电子能谱分析等

高精度测量的需求. 为了克服这些局限性, 1955年,

Wiley和 McLaren[2] 提出了经典的 TOF-PES设

计, 他们通过引入第 2个加速场对离子进行加速和

分离, 实现了空间聚焦和能量聚焦. 具体而言, 第 1

个加速场将离子从离子源推出, 而第 2个加速场通

过优化电场分布补偿了离子初始位置和能量的差

异. 这种设计显著提高了仪器的性能, 获得了高达

300的质量分辨能力 (即 m/Dm = 300), 极大地提

升了飞行时间技术的潜力, 为后续发展奠定了基

础. 随着技术的进步, 飞行时间方法逐渐拓展至电

子能谱领域. 1967年, Baldwin 和 Friedman [3] 提

出了测量电子飞行时间 (eTOF)的技术, 并设计了

一款用于测量低能电子与分子碰撞截面的能谱仪.

他们的仪器通过记录电子从发射到探测的时间, 分

析电子的能量分布, 为后续电子能谱研究提供了重

要参考. 同年, Nakai 等 [4] 也开展了 eTOF 的相关

研究, 他们构建了低能电子枪, 并利用纳秒级脉冲

技术实现了电子飞行时间的精确测量. 这种技术依

赖于高精度计时系统, 能够分辨电子飞行时间的微

小差异, 从而推导出电子的能量信息. 到 20世纪

70年代, 随着脉冲离子束和激光技术的快速发展,

飞行时间方法被引入光电子能谱领域. 1975年 ,

Bachrach等 [5] 利用斯坦福正负电子对撞机 (SPEAR)

的同步辐射光源, 开发并应用了 eTOF技术. 这是

飞行时间方法在光电子能谱领域的早期应用之一,

标志着该技术向光电子动力学研究的拓展. 他们的

工作通过测量光电子的飞行时间, 实现了对电子能

量和动量的分析, 为研究固体材料的电子结构开辟

了新途径. 进入 20世纪 90年代, TOF 技术在性能

参数上取得了显著突破. Hemmers 等 [6] 设计了一

种重要的 eTOF仪器. 该仪器通过一个新颖的透镜

系统, 将电子减速至初始动能的约 2%, 大幅延长

了电子的飞行时间, 从而提高了能量分辨率. 具体

来说, 这种减速机制利用静电透镜对电子进行精确

操控, 使飞行时间差异被放大, 最终实现了超过 104

的能量分辨率 (即 E/DE > 10000). 这一设计成为

后续多种 eTOF 仪器的模板, 并在文献 [7,8]中得

到验证和应用.

具体来说, TOF-PES是一种通过测量不同动

能的光电子到达探测器的飞行时间来确定其动能

的高精度分析仪器, 其核心结构由超高真空系统、

电子光学系统、探测系统以及数据采集系统等 4个

功能模块协同构成, 结构如图 1所示. 首先, 超高

真空系统通过分子泵与离子泵多级联用, 将腔体真

空维持在 10–7—10–9 mbar (1 bar = 105 Pa)确保

电子在长达数米的飞行路径中不会与气体分子发

生碰撞. 电子光学系统包含加速电场组件与漂移

管, 前者通过施加 1—5 kV/cm的均匀静电场对光

电子进行动能调制, 后者作为零电场的圆柱形金

属腔体 (典型长度 0.5—2 m), 内壁需镀金以消除

残余电势, 并配备 μ金属屏蔽层以隔离外界电磁干

扰. 探测系统采用的微通道板 (microchannel plate,

MCP)探测器是一种电子倍增器, 可将单个电子信

号放大 106 量级以上, 转化为可检测的电脉冲, 从

而大幅提高仪器对低强度光电子信号的灵敏度.

MCP 有时与延迟线阳极 (delay-line anode)结合

使用, 进一步提升位置探测能力. 而电子学系统则

通过恒比鉴相器 (constant fraction discriminator,

CFD)可以消除由于原始信号幅值波动引入的

计时偏差, 利用时间数字转换器 (time to digital

converter, TDC)获得 25 ps量级的时间分辨精度.

最后, 可实现多通道同步的数据采集系统通过校正

初始角度分布引起的时间弥散 (采用时间聚焦技

术)以及电子间库仑排斥效应 (空间电荷补偿算

法)从原始时间谱中提取出真实的电子动能分布,

最终将时间谱转换为涵盖 0.1—1000 eV范围的动

能分布图. TOF-PES核心技术基于带电粒子在电

场加速与自由漂移过程中的动力学特性: 受脉冲光

源激发产生的光电子经加速电场后进入无场漂移

管进行自由飞行时的初始动能不同. 由于不同动能
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的电子在漂移管中飞行速度存在差异, 通过精确记

录电子从激发到被探测器捕获的时间, 结合漂移管

几何参数与电磁场条件, 即可反推出光电子的初始

能量分布. 在无场条件下, 电子的飞行时间 t 与动

能  之间的关系式为  , 其中

 为漂移长度,   为飞行时间,   为电子质量. 在实

际使用中 TOF-PES常配备电子透镜系统, 通过特

殊设计的电压分布来减速高能区的电子, 获得更高

的测量精度. 此时电子的动能和飞行时间之间的关

系变得复杂, 上述简单公式不再适用, 通常采用拟

合经验公式的方法, 通过测量已知能量光电子峰的

位置, 拟合比例常数以完成电子的动能  与飞行

时间 t 关系的标定.
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在 TOF-PES中, 能量分辨率  主要取决于

飞行时间  的测量精度  . 理论上, 能量分辨率与

飞行时间的关系为  . 这表明提高能

量分辨率可以通过延长飞行时间 t 或提高时间测

量精度  来实现. 延长飞行时间   可以通过增大

漂移管长度  或降低电子速度来实现; 而提高时间

测量精度  则可以通过使用高精度计时设备, 如

TDC. 漂移管长度   对 TOF-PES 性能至关重要.

理论上, 增大   可延长飞行时间   , 从而提高能量

分辨率. 然而, 过长的漂移管会增大电子与残余气

体碰撞的概率, 导致信号衰减和测量精度下降. 因

此, 实际设计中需权衡性能与实用性, 漂移管长度

通常在 0.5—2 m之间.

传统的 TOF-PES只能接收约 2°夹角内的电

子, 且随着接受角度的增大, 能量分辨率迅速恶化.

这导致当电子初始运动方向与漂移管方向偏离时

大多数电子将无法进入探测器的有效收集区域, 这

种情况在高次谐波激发下的自由电子中尤为明显.

高次谐波阿秒脉冲电离产生的自由电子通常具有

较低的动能, 并且发射角度较宽, 这意味着它们会

在飞行过程中受到地磁场或环境磁场的影响, 进一

步偏离漂移管的轴向, 从而降低可探测的电子数

量. 此外, 在多光子电离实验中, 激光光束通常聚

焦在一个极小的区域, 电子的发射量有限且角度分

布广泛. 为提高测量的精度和电子的收集效率, 必

须采取措施有效调控电子进入漂移管时的角度范

围, 从而收集大范围初始方向的电子. 为了解决这

一问题, 研究者们提出在电离区附近引入磁场的磁

瓶式电子谱仪 (magnetic bottle electron spectro-

meter, MBES), 通过在电离区附近构建强磁场, 将

电子的轨迹平行化, 可以显著扩大可收集的电子角

度范围, 甚至覆盖 2p 或 4p 的立体角, 从而提高电

子收集率.

MBES的发展经历了多个阶段, 早期MBES的

核心突破在于磁场构型的优化. 1976年, Hsu和

Hirshfield[9] 就提出利用磁场梯度将从小体积区域

各向发射的电子转化为近似平行的束. Beamson等 [10]

于 1980年率先提出基于超导螺线管的轴向非均匀

磁场设计, 通过发散的磁场将光电子横向动能转

化为轴向动能, 实现无需聚焦元件的高效测量. 该

方案在 7.7 T超导磁场下, 5 eV电子垂直磁场发

射时轨道半径约 1 μm, 各向同性发射时半高宽约

1.7 μm, 为表面电子态成像提供了新途径. 随后,

Kruit和 Read[11] 于 1983年改进 MBES设计 ,  利

用电磁铁构建 1—10–3 T的磁场梯度, 在绝热条件

下实现电子轨迹平行化. 结合漂移管前减速电场优

化时间展宽, 使低能电子 (0.62 eV)在 TOF模式

下的能量分辨率提升至 15 meV(对应 DE/E ≈

2.4%), 时间分辨率达 15 ns, 这奠定了MBES高分

辨率与高效率并存的技术基础.

随着实验需求的精细化, MBES的分辨率提
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图 1    TOF结构示意图

Fig. 1. Schematic diagram of the TOF structure.
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升成为技术焦点. 2001年, Giniger等 [12] 引入脉冲减

速技术 (impulse deceleration), 在电子脱离区施加

瞬时电场抵消离子速度对动能的影响, 将 0.28 eV

电子的分辨率提升至 8 meV, 同时保持 60%收集

效率, 为低光子通量实验提供了可行方案. 2014年,

Hikosaka等 [13] 通过静电减速降低漂移管内电子速

度, 将能量分辨率提升至 KE/DKE ≈ 200, 为电子

符合测量提供了高分辨率与高效率的解决方案. 对

于宽动能范围电子测量, 2013年 Kothe团队 [14] 开

发的MBES在 100 eV动能点实现 DE/E = 1.6%.

该设计通过 500 mT永磁场与 1.26 mT漂移场组

合实现高收集效率, 并采用 102 cm漂移管与 2 ns

时间分辨探测系统保障高能段性能. 在阿秒科学

领域, 2009年 Zhao等 [15] 开发了新型MBES, 结合

永磁体和螺线管磁场, 实现了 0.44 eV@150 eV的

能量分辨率, 为测量亚 25 as脉冲的阿秒条纹相机

提供了关键探测技术. 2014年, Zhang等 [16] 量化

了MBES分辨率对阿秒脉冲对比度测量的影响,

提出通过限制接收角 (孔径设计)将脉宽为 25 as

主脉冲的卫星脉冲强度测量误差控制在 10%以内,

为阿秒泵浦-探测实验提供了优化方案.

典型的 MBES结构如图 2所示, 其设计的原

理基于磁动量守恒, 通过将电子从高磁场区引导到

一个低场区域, 使得电子的横向动能降低, 纵向动

能增大, 最终使电子轨迹趋于平行. 这种平行化后

的电子束在后续均匀磁场中的飞行时间主要由其

能量决定, 降低了初始发射角度对测量结果的影

响. 此外使用非均匀磁场不仅会导致电子轨迹的平

行化, 还会导致电子分布的横向空间放大. 在电子

束被平行化后, 可以使用多种常规技术来分析电子

的能量.
  

Pumping

Flight tube

XUV

Ionization region

Magnetic field
Field coil 

e-

e-

Magnet

图 2　MBES结构示意图

Fig. 2. Schematic diagram of the MBES.
 

磁瓶设计的优势不仅体现在提高电子收集效

率和能量分辨率, 还在于其通过精确设计磁场构

型, 可以实现对电子运动轨迹的有效精确控制, 同

时降低外部磁场干扰的影响. 这种控制能力对于研

究复杂材料系统和动态过程具有重要意义. 

3   TOF光电子谱仪在阿秒脉冲表征
实验中的应用

基于 TOF-PES的阿秒脉冲表征技术在过去

二十年间经历了显著的技术革新, 成为测量极紫

外 (extreme ultraviolet, XUV)阿秒脉冲时域特性

的核心手段. TOF-PES在阿秒脉冲的表征中扮演

了关键角色, 尤其是在双光子跃迁干涉阿秒拍频重

构 (reconstruction of attosecond beating by inter-

ference of two-photon transitions, RABBITT)和

阿秒条纹相机实验技术中, TOF通过测量电子的

飞行时间, 将时间信息转化为动能信息, 与泵浦探

测技术结合从而实现对阿秒脉冲的时间和相位特

性的精确测量.

在 RABBITT实验中 (如图 3所示), TOF用

于记录高次谐波与探测光 (通常为红外光)与气体

靶中的原子相互作用后产生的电子动能谱. 通过分

析电子动能谱中的边带信号, 可以提取高次谐波的

相位信息, 反演出阿秒脉冲串的时间特性. TOF

的高时间分辨率使得能够分辨出高次谐波的微

小时间延迟, 从而实现对阿秒脉冲串的精确重建.

2001年, Paul等 [17] 通过 MBES结合双色场相位

扫描技术, 利用红外激光场与高次谐波的延迟调

控, 观测氩气靶中光电子能谱的边带振幅振荡, 通

过提取相邻谐波的相位差,  首次重构出脉宽约

250 as的脉冲序列, 展示了 TOF探测系统在相位

敏感性实验中的重要作用. 2003年, Mairesse团队 [18]

利用MBES系统 (含 1 m焦距聚焦透镜)测量谐波

同步性. 通过 RABBITT技术分析边带振荡相位,

精确量化了谐波发射时间随激光强度的变化规律.

实验测得最小时间漂移 Dt = (33 ± 3) as, 并通过

相位重构技术实现了 130 as脉冲合成, 证明了 TOF

系统在解析谐波时间漂移与重构脉冲中的关键

能力. 2011年, Klünder团队 [19] 采用 MBES系统,

在氩原子 3s2 与 3p6 壳层电离实验中通过 Cr滤光

片选择 10 eV带宽高次谐波, 结合精密飞行路径

设计, 首次区分了不同电离通道的边带振荡, 凸显

了 TOF在低能电子 (<30 eV)信号采集中的优势.

2016年, Gruson团队 [20] 在氦原子 Fano共振实验
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中采用 2 m高分辨率 MBES系统 (能量分辨率

1.9%),  通过 RABBITT技术研究了氦原子的

2s2p自电离共振态, 结合傅里叶时域重构首次观

测到共振态 3 fs建立过程. 该工作展示了 TOF的

1.9%(190 meV@10 eV)能量分辨与多通道同步采

集能力在电子关联动力学研究中的突破. 2018年,

Jordan团队 [21] 设计的紧凑型 TOF通过整合双操

作模式 (无场模式与磁瓶模式)优化了 RABBITT

技术在气/液两相阿秒光谱中的应用: 在无场模式

下, 0.5 m漂移管配合减速网格实现高能量分辨率

(DE/E = 0.03@>20 eV), 通过可调减速电压将电

子动能降至 2 eV以下以提升分辨率 ,  但伴随约

50%的电子损失; 磁瓶模式下则借助永磁体与螺线

管组合将收集效率提升约 10倍或更高, 显著增强

弱信号检测能力——此模式尤其适用于 RABBITT

技术中低通量高次谐波产生的光电子边带测量.

2021年, Wang团队 [22] 设计的MBES结合 RABB

ITT技术成功实现了 H2 分子不同振动态的阿秒级

光致电离时间延迟探测. 该谱仪核心采用 1.2 m长

飞行管, 通过可调减速电压系统 (0 V/3 V/5.5 V

三级)优化不同能区分辨率以扩展高分辨测量范

围, 为发现核-电子耦合效应提供了关键分辨能力.

2023年 ,  Kumar团队 [23] 设计的双螺线管结构

MBES, 结合 RABBITT技术成功测量了平均脉

宽 260 as的阿秒脉冲序列. 其设计采用真空内短

螺线管 (长度 150 mm)与真空外长螺线管 (长度

1 m)的组合布局, 显著降低材料放气量并提升有

效流导. 该结构结合小型涡旋分子泵实现了超高真

空 (5 × 10–8 mbar)同时获得 25%的高收集效率.

孤立阿秒脉冲的主流测量技术是阿秒条纹相

机, 其原理基于阿秒脉冲与同步红外 (IR)脉冲的

联合作用: 当阿秒脉冲电离气体靶 (如氩原子)时, IR

脉冲的瞬时电场对光电子动量产生调制, TOF谱

仪通过记录不同延迟下光电子的动能分布变化,

构建出二维条纹能谱图, 进而通过迭代算法反演出

阿秒脉冲的时域强度与相位信息. 早期研究中 ,

Hentschel等 [24] 首次将正交几何配置的 TOF谱仪

应用于 XUV与可见光脉冲的互相关测量. 实验中

采用与光束方向和电场矢量正交的锥形收集系统

(受电子透镜系统的数值孔径限制收集角度约为

40°), 有效抑制了沿电场方向的阈上电离 (ATI)背

景噪声, 通过记录光电子能谱随延迟时间变化的周

期性展宽, 实现了对 (650 ± 150) as脉宽的 XUV

脉冲的首次测量. 该工作创新性地利用激光电场对

光电子的动量调制效应, 将阿秒脉冲的时间信息编

码在电子动能分布中, 通过 TOF谱仪的高灵敏度

测量揭示了光场振荡与 XUV脉冲的亚周期同步性,

为后续技术奠定了基础. 2004年, Kienberger等 [25]

进一步提出“原子瞬态记录器”(atomic transient

recorder)技术, 通过引入磁场约束电子轨迹的MBES,

将电子收集立体角扩大至接近 4p, 显著提升了信

号强度. 其关键改进在于利用强激光场对光电子的

动量调制, 结合时间-动量分布的层析重建算法, 成

功表征了 250 as的孤立 XUV脉冲, 并首次展示了

亚飞秒量级的时序稳定性. 2006年, Sansone等 [26] 将

TOF谱仪与载波包络相位 (carrier-envelop phase,

CEP)稳定的 5 fs驱动脉冲结合, 通过偏振选通技

术产生孤立阿秒脉冲. 实验中, TOF谱仪以±2°的

接收角收集氩气靶上产生的光电子, 分辨由 IR脉

冲引起的与光电子带宽相当的最大约 8 eV的光电

子能移. 通过扫描阿秒脉冲与 IR脉冲的相对延迟,

获得了包含相位调制信息的能谱图, 并利用迭代算

法重建出 130 as的孤立单周期脉冲. 该实验首次

实现单周期阿秒脉冲的完整时域表征,  验证了
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图 3    RABBITT实验示意图

Fig. 3. Schematic diagram of the RABBITT experiment.
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TOF谱仪的灵敏度优势. 随后 Goulielmakis等 [27]

在单周期非线性光学实验中, 利用 TOF谱仪收集

由阿秒 XUV脉冲在近红外 (NIR)场中释放的光

电子, 通过原子瞬态记录仪 (ATR)技术测量条纹

谱, 结合 300 nm厚 Zr滤光片补偿群延迟色散和

改进的 FROG检索算法, 从条纹谱中重构出 (80 ±

5)  as的 XUV脉冲轮廓 (带宽 28 eV),  展示了

TOF系统在阿秒条纹测量中的高灵敏度. 2012年,

Zhao等 [28] 进一步发展了MBES, 其 3 m长飞行管

和 0.8 T的磁场设计实现了 0.5 eV的能量分辨率

(覆 盖 0—200 eV范 围 ).  通 过 结 合 PROOF和

FROG-CRAB算法, 他们在低红外光强度 (2.5 ×

1011 W/cm2)条件下成功从 55—130 eV超连续谱

中提取出 67 as的脉冲, 并验证了广角收集 (±90°)

对重构结果的影响小于±2 as, 突破了传统算法对

收集角度的限制. 2017年, Li等 [29] 将 TOF技术推

向水窗波段,  利用 3 m的 MBES结合氦气探测

(避免多轨道干扰), 通过反馈控制的压电延迟平台

(532 nm共路激光稳定干涉)和 PROOF方法, 首

次在碳 K吸收边 (284 eV)附近实现了 53 as脉冲的

测量. 该系统采用 400 nm锡滤光片补偿初始啁啾,

并利用镀镍的环面镜聚焦 XUV光束, 光子通量达

5 × 106 photons/shot, 标志着 TOF在超高光子能

量 (100—330 eV)表征中的突破. 同年, Gaumnitz

等 [30] 提出多线 Volkov变换广义投影算法 (ML-

VTGPA), 彻底解决了 TOF数据处理中光电子能

谱重叠与复杂光电离矩阵元素的难题. 该团队采用

被动 CEP稳定的中红外驱动源 (1.8 μm, 11.5 fs)

结合空芯光纤压缩技术, 生成带宽 100 eV的超连续

谱, 通过 TOF测量并结合能量依赖的 PME(光电

离矩阵元素)修正, 最终重构出 43 as (误差±1 as)

的世界纪录脉冲. 此技术首次实现了对任意带宽

阿秒脉冲的完整表征, 且无需依赖中心动量近似

(CMA), 为复杂分子体系的阿秒动力学研究提供

了通用工具.

在国内, TOF技术的发展同样推进了阿秒脉

冲产生和表征的研究工作. 2013年, 中国科学院物

理研究所团队 [31] 将 TOF谱仪与阿秒条纹相机技

术结合, 通过扫描 XUV与 IR脉冲间的延迟并记

录光电子动能分布, 利用 FROG-CRAB算法成功

重建出 160 as的脉冲. 2020年, 中国科学院西安光

学精密机械研究所团队 [32] 自主研发了 MBES系

统, 其 2 m长飞行路径显著提高了能量分辨率 (理

论分辨率<0.1 eV @100 eV), 同时采用 532 nm激

光辅助锁定干涉条纹的同步技术, 将延时扫描稳定

精度提升至<20 as (均方根), 并基于 PROOF算

法反演得到 159 as的脉冲. 2024年国防科技大学团

队 [33] 通过双光选通 (GDOG)技术调控驱动光场波

形生成孤立脉冲, 结合改进型 MBES和快速相位

检索算法 (quick phase retrieval by omega oscilla-

tion filtering, qPROOF), 实现了 51 as的测量结果;

其中 qPROOF通过单频滤波提取相位信息, 将重

构误差控制在±4 as.

这些技术进展表明, TOF光电子谱仪通过磁

场优化、探测器时间分辨率提升以及宽谱采集算法

的改进, 已成为阿秒脉冲表征中兼顾高时间分辨

率 (<100 as)与宽谱覆盖 (至 330 eV)的关键工具.

未来 TOF设计将继续沿袭紧凑化、多模态灵活切

换以及高效真空管理的方向发展, 以同步满足阿秒

条纹相机 (依赖小角度高分辨)和 RABBIT(依赖

大立体角高通量)等技术的差异化需求, 最终推动

阿秒超快动力学在气相、液相及复杂界面体系中的

原位探测能力. 

4   TOF光电子谱仪在 ARPES中的
应用

超快光学技术的发展为角分辨光电子能谱 (an-

gle-resolved photoemission spectroscopy, ARPES)

带来了革命性的进步, 其时间分辨能力使得探测电

子在极短时间尺度内的演化过程成为可能, 从而推

动了时间分辨 ARPES(TR-ARPES)的快速发展.

在传统 ARPES中, 通过光电效应提取材料的静态

能带信息已经取得了丰硕成果, 而 TR-ARPES则

利用泵浦-探测技术实时捕捉激发后电子的动态变

化, 进而揭示非平衡态下的电子相互作用和弛豫过

程 [34–36]. 飞秒 TR-ARPES已成功实现对材料中电

子非平衡态动力学过程的观测, 但其时间分辨率通

常受限于激光脉冲宽度和电子探测系统的响应速

度, 难以捕捉阿秒尺度上的超快电子行为. 阿秒光

学的引入不仅进一步缩短了光脉冲的持续时间, 同

时极大地提升了时间分辨率, 这为观察诸如电子隧

穿、能带重构以及光诱导相变等极快过程提供了可

能. 与此同时, 基于 TOF技术的 ARPES凭借其

高时间分辨率和并行探测能力, 为实现这一目标提

供了关键支持.
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TOF-ARPES的基本原理是通过测量光电子

从样品表面飞向探测器的时间来推算其动能, 同时

利用探测器的空间分辨能力记录电子发射角度, 从

而获取动量信息. 与传统 ARPES中常用的半球分

析仪相比 (见图 4), TOF-ARPES具有显著优势:

其避免了传统半球分析仪的入口狭缝限制, 无需机

械旋转样品或调整狭缝位置, 因此有并行探测能

力; 可以在单次激光脉冲中捕获全部光电子, 适合

高重复频率 (>100 kHz)光源 (如Yb光纤激光), 显

著提升数据采集效率 [37]; 此外, 角分辨飞行时间谱

仪 (angular  resolved  time-of-flight,  ARTOF)无

需复杂电子透镜系统, 通过漂移管设计降低设备复

杂度, 便于集成动量显微镜实现微米级空间分辨.

这些特性使得 TOF-ARPES在超快测量中具有不

可替代的价值.

TOF技术在 ARPES中的应用可以追溯到

20世纪 80年代末. 当时Haight等 [38] 采用了一种基

于 Nd:YAG激光泵浦染料激光器生成的 10.7 eV

紫外脉冲系统, 他们使用多阳极探测器提升了 TOF

谱仪的灵敏度, 能量分辨率达 100 meV, 并初步实

现了角度信息的捕获 [39]. 这种设计使得在单次激

光脉冲中可以同时记录多个电子的信号, 从而提高

了数据采集效率和角度分辨率, 奠定了 TOF技术

在光电子能谱中的基础地位. 然而, 早期的多阳极

探测器在信号处理和数据分析方面存在一定的局

限性, 例如信号的并行处理复杂性和多粒子事件

(multihit events)的处理能力不足. 此后带电粒子

成像技术的发展在二维位置探测器方面获得突

破, 产生了冷靶反冲离子动量谱, 此项技术本文稍

后介绍.

至 2008年, Kirchmann团队 [40] 开发了二维位

置敏感 TOF(pTOF)谱仪, 结合微通道板与六角

形延迟线阳极实现电子动量并行探测. 其设计基础

接收角为±11°, 结合 200 mm漂移管在 2 eV电子

动能下达到 5 meV能量分辨率 (光子能量 6.2 eV).

通过三线层阳极提供数据冗余以及时间累加算法

解决多事件串扰问题. 该系统支持高重复频率光源

下的单脉冲多事件采集, 角度分辨率达 0.06°, 为飞

秒激光实验提供完整的角分辨分析能力. 2009年

Wannberg[41] 在此基础上进行理论拓展, 提出角度

分辨飞行时间系统 (AR-TOF), 通过静电透镜系统

实现电子减速与角度聚焦, 并结合探测器端的时

间-位置映射模型解析动量. 其核心突破在于脱离

传统透镜限制, 通过原始时空测量直接实现 3D动

量解析. 该系统在±15°接收锥角内优化了 1—20 eV
动能范围的分析能力, 理论能量分辨率达 5 meV

(@1 eV, 100 ps时间分辨率). 2010年, Ohrwall团

队 [42] 在 BESSY同步辐射源上验证该技术, 成功

获取金和碳的内壳层三维能量-角度分布数据, 并

证实其低能截止特性可抑制散射电子干扰.

2010年后, TOF-ARPES系统逐步成熟并拓

展至复杂材料研究, 开始与同步辐射和自由电子

激光等大型设施深度结合. Berntsen团队 [43] 开发

的 10.5 eV激光 TOF系统采用三次谐波光源与

THEMIS 1000型 TOF分析仪, 实现±15°接收角

内 4.7 meV能量分辨率, 其延迟线探测器 (delay-

line  detector,  DLD)支持全布里渊区快速测量 ,

成功应用于铜酸盐超导体 Bi2212费米面映射 .

2013年Ovsyannikov团队 [44] 提出的ARTOF技术

通过六元电子透镜与 25 ps时间分辨率探测器的

结合, 将传输效率提升近 3个数量级, 并在 BESSY

II装置上实现 8.1 K低温下的 3.8 meV超高分辨

率, 该工作引用 Ohrwall团队 2010年成果, 强调

延迟线探测器非线性校准与光子散射法时间零点

标定对性能提升的关键作用. 同年, Wang团队 [45]

利用商用 TOF谱仪 (SPECS Phoibos 225)捕捉
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图 4    电子谱仪的比较　(a) 半球形分析仪; (b) 角分辨飞行时间谱仪

Fig. 4. Comparison of electron spectrometers: (a) Hemispherical analyzer; (b) angle-resolved time-of-flight spectrometer.
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到拓扑绝缘体 Bi2Se3 中光子缀饰的狄拉克锥复制

带, 验证了 TOF技术对瞬态电子态的高通量捕获

能力. Holldack团队 [46] 在 BESSY II光源开发的

脉冲选择技术 (PPRE)与 ARTOF谱仪结合, 通过

单束 X射线脉冲分离实现 19 meV能量分辨率和

103 倍于半球分析仪的数据采集效率, 为兆赫兹级

别重复频率的时间分辨实验开辟新路径. 而 Oloff

团队 [47] 则在 SACLA自由电子激光装置上通过半

球分析仪与TOF技术耦合研究Ti-1s能级电子动力

学, 记录到了 3 keV动能下因空间电荷引起的 3 eV

能量位移. Medjanik等 [48] 开发的全场动量显微镜

通过 TOF能量分析实现四维光谱函数测绘 , 在

3 h内完成三维布里渊区全覆盖. Kühn等 [49] 进一

步设计的 60°宽接收角透镜通过加速网格优化将角

度覆盖率扩展至±30°, 并在 1000 eV动能下保持

1 eV能量分辨率, 证实 TOF技术在软 X射线能

区的高精度探测潜力.

近年来, TOF-ARPES技术在超快动力学与

符合测量领域取得突破, 在高重复频率光源与复

杂材料研究中展现成熟应用. Zong团队 [50] 采用

Scienta ARTOF 10k探测器研究 LaTe3 光致相变,

通过 10.75 eV极紫外光源与 230 fs脉冲压缩技术

实现 50 meV能量分辨率, 首次观测到电荷密度波

体系中拓扑缺陷的动态演化. Maklar等 [51] 的对比

研究表明, TOF动量显微镜在 1 MHz重复频率下

通过螺旋扫描阳极与微通道板组合, 将检测效率提

升至传统扫描模式的百倍以上. 2021年, Schönhense

团队 [52] 在 FLASH装置升级 HEXTOF动量显微

镜, 通过静电透镜系统将空间电荷抑制效率提升

3—4个量级, 实现 120 meV能量分辨率与 50 fs时

间抖动控制. Berntsen团队 [43] 开发的 10.5 eV高

次谐波系统通过 8 MHz重复频率与静电透镜电压

补偿技术, 在 Au(111)表面态测量中实现 0.021 Å–1

动量分辨率和 4.7 meV能量分辨率, 其三维探测

能力直接揭示了自旋轨道耦合分裂. Guo团队 [53]

进一步优化高次谐波产生光源, 采用多层带通反射

镜与环形光束聚焦在 250 kHz重复频率下实现

9—18 meV带宽, 并通过石墨烯泵浦-探测实验验

证 165 fs时间分辨率, 成功解析高温超导体 Bi-2212

中超导能隙的动量依赖性.

总体而言, ARTOF技术通过结合时间飞行原

理与延迟线探测器, 实现了电子能量与二维角度的

同步测量, 显著提升了数据通量与实验效率. 借助

超短脉冲光源与多维信息并行记录能力, ARTOF

在超快光电子能谱研究中展现出高能量分辨率、宽

立体角接收及飞秒时间分辨率的综合性能, 为拓扑

绝缘体、高温超导体和非平衡态体系中的瞬态电子

结构研究提供了关键工具. 未来 ARTOF技术将

重点适配高重复频率光源 (如 MHz级 Yb光纤激

光), 通过动态电压补偿抑制空间电荷效应, 并深化

多维数据实时算法开发, 整合非线性角度校正模型

与百万事件/秒级处理能力, 以同步满足时间分辨

ARPES的飞秒级精度需求和量子材料有限动量区

的高通量解析, 最终推动强关联体系与拓扑相变在

飞秒-埃尺度下的全维度动态过程研究. 

5   TOF谱仪在超快电子动力学探测的
应用

在超快电子动力学研究中, 冷靶反冲离子动量

谱仪 (the cold target recoil ion momentum spec-

troscopy, COLTRIMS)和速度映像系统 (velocity

map imaging, VMI)是两类经典动量测量手段, 用

于探测光与物质相互作用的瞬态过程. COLTRIMS

的技术路线 (见图 5)是通过测量带电粒子的三维

动量分布来解析超快过程中的动力学行为, 能够对

原子、分子反应中的电子与离子碎片进行全动量关

联分析, 但其位置分辨率受探测器的位置分辨 (典

型值为 0.1 mm)以及靶在探测器平面内的展宽制

约 [54,55]; 而 VMI技术 (图 6)通过静电透镜系统对

光电子角分布进行径向投影, 利用反 Abel变换重

构二维速度分布, 在电子能谱的单次成像中展现出

高效率优势, 但对复杂动量分布的分辨能力受限于

图像采集和反演算法的精度. 然而不论哪种技术,

TOF都在其中扮演着至关重要的角色. TOF通过

 

lon detector

Projectile beam

Electron detector 





Super-sonic gas jet

图 5    COLTRIMS装置原理示意图

Fig. 5. Schematic diagram of the COLTRIMS apparatus.
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测量粒子从源到探测器所需的飞行时间, 推算出其

速度和能量, 具有同时获得时间分辨和动量分辨的

能力. 在 COLTRIMS中, TOF被用来测定电子和

离子的飞行时间, 进而与 DLD给出的位置信息结

合计算其三维动量, 确保动量分布的高精度测量;

在 VMI中, TOF则用于区分不同荷质比的离子,

从而帮助提取速度分布, 增强图像载荷的信噪比和

可靠性. TOF技术的高时间分辨率使得研究人员

能够精确捕捉超快动力学过程, 为深入探索光与物

质相互作用的微观机制提供了关键支撑.
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图 6　VMI装置原理示意图

Fig. 6. Schematic diagram of the VMI apparatus.
 

COLTRIMS技术的发展始终与 TOF测量技

术的创新紧密交织. 1987年, Ullrich和 Schmidt-

Böcking[56] 首次提出基于 TOF的反冲离子动量谱

仪原型, 利用 TOF技术测量反冲离子横向速度替

代传统束流偏转法从而规避了束流发散限制, 实

现 μrad级 (低至 3×10–6 rad)的 入射粒子散射角定

量分析, 为后续技术发展奠定基础. 1993年 Frohne

等 [57] 采用匀强电场提取技术, 通过 TOF与楔形-

条纹阳极位置探测器协同实现三维动量重建. 其

TOF系统通过时间差分析确定纵向动量分量 (分

辨率 11 a.u. FWHM), 配合横向位置首次在快重

离子碰撞实验中解析出 Ne离子纵向动量分布特

征. 该技术克服了热运动干扰和电场畸变影响, 实

现了 90°方向低能离子动量精确测量, 揭示了电子

转移过程中的反向反冲现象. 1995年Mergel等 [58]

开发超音速气体喷射靶系统, 通过优化静电提取

场设计, 采用 1∶2的提取区与漂移区长度比实现

一阶时间聚焦,  配合 330 mV/cm的均匀提取电

场, 将靶动量展宽压缩至纵向±0.13 a.u. (FWHM

为 0.26 a.u.)、横向±0.02 a.u., 实现反冲离子动量

的高精度测量. 同年 Moshammer团队 [59] 开发的

COLTRIMS通过 10 G (1 G = 10–4 T)轴向磁场

与静电场协同作用, 实现了 30 eV以下电子的全立

体角动量测量. 其 TOF系统采用灵敏微通道板探

测器 (40 mm直径), 配合三重符合测量, 电子飞行

时间分辨率达 1 ns; 结合 13 cm电场加速区的几何

配置, 使电子纵向动量分辨率达到±0.08 a.u. 1998

年Mergel团队 [60] 采用弱静电提取场 (1.4 V/cm)

结合电场构型优化, 实现靶区离子的三维空间聚

焦. 通过楔形-条形位置灵敏探测器记录反冲离

子位置, 横向动量分辨率达 DKx, z = ±0.075 a.u.,

DKy = ±0.15 a.u.

D+
2

H+
2

近二十多年来, COLTRIMS向超快时间分辨

与复杂系统分析拓展, 并持续突破极限灵敏度 .

2000年 Dörner等 [61] 发展延迟线阳极与事件模式

数据存储技术, 实现了多碎片飞行时间和位置的同

步记录. 该系统通过测量通道板起始信号与 4路位

置信号, 结合 TOF精确测量, 将符合事件死时间

压缩至 10—20 ns, 显著提升了符合效率, 为分子库

仑爆炸解离动力学研究提供了关键技术支撑. 同年

Weber等 [62] 通过COLTRIMS结合 220 fs, 800 nm

飞秒激光泵浦首次测量了 He2+离子的三维动量分

布. 实验中 TOF测量结合位移量反演动量分量,

实现了 meV能区离子动量的高精度重建, 观测到

沿激光偏振方向的强双峰结构 (最高强度 6.6×

1014 W/cm2), 为电子再散射机制提供了关键微分

证据. 2006年, Ergler等 [63] 利用库仑爆炸成像中

动能释放重构核间距离, 将 TOF与 7 fs泵浦-探

测激光脉冲结合首次捕捉了  振动波包的时空演

化, 观察到了波包快速退相与复苏现象. 2012年

Schmidt等 [64] 通过 COLTRIMS实现了  振动波

函数的量子极限空间成像, 其 TOF系统结合碎片

飞行时间差与 80 mm六角形延迟线阳极探测器的

位置信息, 精确测定碎片动能释放及 He+动量 (平

行分量分辨率 0.04 a.u.), 从而反演初始核波函数

分布, 首次直接观测振动激发态波函数的空间节点

结构, 为单分子成像提供了量子力学基准. 2014年,

Sabbar等 [65] 开发了 AttoCOLTRIMS装置, 实现

了阿秒级干涉仪稳定度 (7 h内标准偏差< 60 as),

并将 COLTRIMS用于阿秒脉冲时域波形测量, 验

证了 FROG-CRAB重建技术的可行性, 并首次实
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现了椭圆偏振 IR电场矢量的时间分辨测量. 2019

年, Fehre等 [66] 在 COLTRIMS系统中利用单级加

速电场 (场强 119 V/cm, 加速长度 21 cm)将离子

碎片动能提升至约 2.5 keV. 该系统通过关联碎

片的到达时间与撞击位置, 实现了五重符合测量,

可同时解析 H+, C+, O+等碎片的三维动量矢量.

2020年 Grundmann等 [67] 在氢分子双电离实验中,

利用 COLTRIMS精确测定质子对和光电子的三

维动量, 结合动能释放反推分子键长及电离瞬间构

型, 并筛选高能电子 (>96%剩余能量)以最小化

库仑关联干扰, 从而通过电子干涉图案的非对称性分

析, 揭示出光子穿越分子导致的 247 zs (zeptosecond,

1 zs = 10–21 s)出生时间延迟, 突显了 TOF技术

在超快时间尺度动力学研究中的核心作用.

综上所述, TOF技术的进步推动了 COLTRIMS

的发展, 其在电场构型设计中的精确要求驱动了从

单一加速场向多级梯度聚焦与双极性场升级; 在探

测系统层面, TOF时间分辨率的需求推动了探测

器从通道板跃升至具有超快门控能力的延迟线阳

极技术, 实现时间与空间信息的精确同步获取; 数

据处理方面, TOF提供的高精度时序信息将单参

数记录拓展为多维粒子符合关联, 显著提升符合效

率与动量重建精度. 未来 TOF技术在 COLTRIMS

中的发展可从以下几个方向推进: 一是时间分辨的

极限突破, 借助更短的光脉冲 (如阿秒脉冲)有望

实现更精细时域尺度的动力学成像; 二是多事件检

测器的扩展与升级, 例如研制更大尺寸或像素化的

延迟线/微通道阵列, 以提高空间分辨率和降低多

碎片探测中的死时间; 三是电场与磁场配置优化,

针对更复杂大分子体系和更宽能量分布的碎片流,

设计更精准的飞行时间聚焦装置; 四是高速数据

处理系统, 包括降低 TDC死时间、提升采样率和

实时数据分析, 以适应更高重复频率激光和更多粒

子同时探测的实验需求; 这些改进将进一步提升

COLTRIMS在超快时间分辨和复杂体系分析中的

能力, 为研究粒子相互作用的微观动力学提供更强

大的技术支持.

在 VMI技术的发展历程中, TOF技术同样是

核心测量手段. Eppink和 Parker[68] 于 1997年首

次提出 VMI技术原理, 通过非均匀电场设计将相

同速度的离子聚焦到探测器同一位置, 同时利用

TOF区分不同质荷比的粒子, 显著提升了传统离

子成像的能量分辨率, 为后续切片成像技术奠定基

础. 2000年, Eland团队 [69] 将 DLD与 TOF结合,

开发了首个支持多粒子符合测量的 3D成像系统.

该系统利用 DLD的时间分辨能力和位置灵敏度,

同步记录电子和离子的三维动量分量, 为符合成像

实验提供了关键技术基础. 2001年, Kitsopoulos

团队 [70] 开发脉冲切片成像技术, 首次通过延迟提

取电场控制粒子在 TOF轴上的扩展, 结合门控探

测器捕获牛顿球中心切片, 实现了速度分布的轴向

分辨. 这一方法通过优化电场参数使 TOF分辨率

达到纳秒量级, 但受限于门控时间精度 (10 ns)导

致部分速度信息丢失. 2003年, Suits和Lin团队[71,72]

分别提出直流切片成像 (DC slice imaging), 通过

调节静电场梯度使 TOF轴拉伸, 结合更精细的时

间门控 (1 ns)实现亚纳秒级时间分辨 .  2014年 ,

Li团队 [73] 突破性地将高速 CMOS相机与高速数

字化仪结合, 开发出全光学 3D-VMI系统. 该系统

通过光电倍增管检测微通道板/磷光屏的光信号,

并用数字化仪采样 PMT波形获取 TOF信息, 实

现与相机二维位置的同步关联,  时间分辨率达

200 ps, 空间分辨率为 500 μm, 并支持多离子符合

事件检测, 超越传统 DLD的死时间限制. 2015年

Li团队 [74] 进一步升级系统, 采用快速闪烁体 (P47)

与硅光电倍增管 (Si-PM)替代MCP直接采集信号,

将电子 TOF分辨率提升至 0.48 ns, 通过全局波形

拟合算法解析重叠 TOF峰, 解决了超短时间间隔

(<1 ns)多粒子事件的检测难题 , 为阿秒角向条

纹技术提供了关键支持. Urbain团队 [75] 在 2015年

验证了光强-振幅关联法的可行性, 通过 Si-PM检

测荧光屏亮度与 MCP 电信号的幅度, 实现了时

间-位置信息的匹配. 2021年该方案进一步优化,

采用 Exalite 404闪烁体与 Si-PM组合, 避免了传

统MCP电信号采集中的噪声和死时间问题, 从而

实现了与混合检测相当的时间分辨率 (约 50 ps)

和更优的死时间, 显著提升了多粒子检测能力 [76].

2017年Nomerotski团队引入基于Timepix3的Tpx3

 Cam相机 (时间戳精度 1.56 ns)[77], 结合 SPIDR数

据采集系统实现每秒 80百万像素的采集能力, 使

TOF测量从传统的帧模式升级为数据驱动的连续

时间标记模式 [78]. 这种事件驱动型检测技术消除

了传统相机的帧率限制, 使得 TOF测量不再依赖

触发信号, 而是能够实时记录每个事件的时间戳和

位置信息, 为强场物理中的阿秒动力学研究提供了

新的实验范式 [79].
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综上所述, TOF在 VMI中的应用从最初的二

维测量逐步发展到高性能的三维成像系统, 通过技

术创新不断提升时间分辨率、动量分辨率和多粒子

事件检测能力. 从早期的 DLD到现代的高速相机

和全光学方法, TOF技术为研究超快电子动力学

和化学反应过程提供了不可替代的实验手段. 未

来 TOF技术在 VMI中的发展将围绕更高时间精

度、更强多粒子分辨能力和更广适用范围展开, 比

如皮秒级事件驱动探测器、像素化探测阵列配合高

速读出系统以及融合图像与时间信息的智能算法

等. 在高事件通量条件下, VMI 将与阿秒光源和 FEL

系统集成, 实现原子与凝聚态体系的动态全息成

像. 借助 AI 分析与连续采集技术, TOF-VMI 有

望突破帧率与死时间限制, 成为探索强场、阿秒和

多体过程的核心手段. 

6   结　论

当前 TOF-PES在阿秒脉冲表征、强场电离动

力学、电子-离子符合测量等前沿领域展现出不可

替代的技术优势. 通过与阿秒条纹相机技术的结

合, 已成功实现孤立阿秒脉冲的完整时域重建, 将

脉冲宽度测量推进至 50 as以下. 在极端时间分辨

实验中, MBES 通过电子轨迹平行化与飞行路径

优化设计显著扩大可收集的电子角度范围, 从而提

高了电子收集效率, 为电子隧穿时间延迟、阿秒尺

度电荷迁移等关键科学问题的实验验证提供了可

靠工具. 此外TOF技术与ARPES、COLTRIMS以

及 VMI技术的深度交叉融合, 正在催生多维动量-能

量-时间关联测量新范式, 使在单次实验中同步获取

电子态密度、动量分布和超快演化过程成为可能.

随着实验体系从气相原子向凝聚态材料拓展,

TOF-PES面临着空间电荷效应加剧、磁场均匀性

要求提升、多通道数据解析复杂度倍增等新挑战.

特别是在高重复频率光源与量子材料研究的双重

驱动下, 如何平衡高计数率与高分辨率之间的矛

盾, 已成为制约该技术向更深层次发展的关键瓶

颈. 这些挑战既源于基础物理层面的测量原理限

制, 也涉及精密仪器工程中的技术创新需求, 亟待

通过光场调控技术、量子探测方法与人工智能算法

的跨学科融合寻求突破.

未来发展方向需聚焦于多学科技术的协同创

新: 通过光-物联用探测架构整合飞秒光学调控与

量子材料响应特性, 开发基于机器学习的光电子

轨迹实时校正算法; 利用单光子计数与量子化数

据采集技术突破传统探测器的动态范围限制; 结

合高次谐波光源的宽谱特性与自由电子激光的高

亮度优势, 实现从阿秒到飞秒尺度的多模态动力学

追踪. 随着阿秒光学、量子工程与计算物理的深

度融合, TOF-PES将发挥更关键的作用, 为极端

时间尺度下的物质行为研究提供不可替代的技术

支撑.
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Abstract

Time-of-flight photoelectron spectroscopy (TOF-PES) with exceptional energy and temporal resolution has

emerged  as  a  cornerstone  diagnostic  tool  in  attosecond  science  and  ultrafast  dynamics.  This  work

comprehensively  reviews  the  TOF-PES  technology,  its  basic  principles,  and  its  crucial  role  in  attosecond

metrology. The first part in this paper introduces the historical development of TOF methods, from early ion

mass spectrometry to modern photoelectron applications, detailing key innovations such as energy and spatial

focusing,  magnetic  shielding,  and  delay-line  detectors.  The  implementation  of  magnetic  bottle  spectrometers

(MBES)  is  discussed  in  depth,  emphasizing  their  advantages  in  wide-angle  electron  collection  and  improving

energy resolution through trajectory collimation and magnetic gradient design.

　　We  then  focus  on  the  application  of  TOF-PES  in  attosecond  pulse  characterization,  particularly  in  the

RABBITT  (reconstruction  of  attosecond  beating  by  interference  of  two-photon  transitions)  and  attosecond

streaking  techniques.  A  broad  array  of  experimental  breakthroughs  is  reviewed,  including  ultrafast  delay

scanning, energy-time mapping through photoelectron modulation, and the use of MBES to analyze the phase

and amplitude of attosecond pulse trains with accuracy below 50 attosecond. These advances indicate that the

TOF-PES  is  a  key  driving  factor  for  temporal  phase  reconstruction  and  group  delay  measurement  in  the

extreme-ultraviolet (XUV) spectral range.

　　Then the integration of TOF-based detection in time- and angle-resolved photoemission spectroscopy (TR-
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ARPES  and  ARTOF)  is  explored,  making  it  possible  to  realize  the  full  3D  momentum-resolved  detection

without mechanical rotation or slits. The synergistic effect between TOF and ultrafast laser sources promotes

the  simultaneous  improvement  of  energy  and  momentum  resolution  in  the  Brillouin  zone,  with  applications

covering topological materials, superconductors, and charge-density wave systems.

　　Finally, this review extends to momentum-resolved ultrafast electron-ion coincidence techniques. The use of

TOF  in  COLTRIMS  (cold  target  recoil  ion  momentum  spectroscopy)  and  VMI  (velocity  map  imaging)  is

evaluated, highlighting its indispensable role in resolving related electron-ion dynamics, few-body fragmentation

processes, and tunneling time delays on attosecond and even zeptosecond scales.

　　Overall, this work emphasizes the central role of TOF-PES in advancing the frontiers of ultrafast science.

Although  current  challenges  include  space-charge  effects,  detector  response  limitations,  and  data  handling

complexity,  future  advances  in  quantum  detection,  AI-driven  trajectory  correction,  and  high-repetition-rate

light sources are expected to overcome these barriers. TOF-PES, through its continuous evolution, is still a key

platform for detecting quantum dynamics on the fastest known timescale.
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