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面向超快二维电子光谱的脉冲压缩技术

郭　宇，宋　寅

（北京理工大学 光电学院，北京　１０００８１）

摘　要：脉冲压缩是超快二维电子光谱 （ｔｗｏｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌｅｌｅｃｔｒｏｎｉｃｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ，２ＤＥＳ）的关键技术之一，
其直接决定了系统的时间分辨率，对研究激发态弛豫、溶剂化与量子相干传能等超快动力学机理有着重要意

义。系统评述了２ＤＥＳ中常用的脉冲压缩方法：介绍了飞秒激光脉冲的时频域特性，详细讨论了光栅对、棱镜
对、光栅－棱镜组合、脉冲整形器及啁啾镜对等脉冲压缩技术的原理与局限性，通过结合典型案例，分析了不
同２ＤＥＳ系统中的压缩方法选择策略。拟通过系统梳理２ＤＥＳ中的脉冲压缩技术，为发展自主可控的高端超











论

文

拓

展

快光谱仪器以及推动超快科学等交叉学科领域的发展提供助力。

关键词：超快二维电子光谱；脉冲压缩；飞秒激光；群延迟色散；脉冲压缩器
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　 　 超 快 二 维 电 子 光 谱 （ｔｗｏｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌ
ｅｌｅｃｔｒｏｎｉｃｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ，２ＤＥＳ）作为一种三阶非线
性光谱技术，已在光合作用［１－３］、量子点［４－５］、二

维材料［６－７］及有机光伏器件［８－９］等领域的激发态

动力学研究中展现独特优势。该技术通过两束泵

浦脉冲对样品进行相干激发，经特定时间延迟后，

第三束探测脉冲与体系相互作用产生三阶非线性

信号，然后利用第四束参考脉冲进行外差探测。

所得三维光谱图谱（激发波长 －延迟时间 －探测

波长）不仅能解析多激子态耦合效应，更因其亚

１０ｆｓ级时间分辨率，成了揭示量子相干动力学与
复杂体系动力学的关键工具之一［２，１０］。

２ＤＥＳ探测的难点之一在于如何实现宽谱飞
秒光源的脉宽压缩，其决定了测量的时间分辨

率［１１］。脉宽压缩方法的选择取决于超快二维电

子光谱的光源特性与测量系统的光路设计。

２ＤＥＳ常用的光源包括基于非共线光参量放大的
可见与近红外光源［１２］，以及基于飞秒成丝原理的
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超连续白光［１３］与超强白光光源［１４－１５］。光源的脉

冲展宽主要由基频激光相位、透射光源元件与光

源生成过程的非线性效应引起［１６］。２ＤＥＳ常用的
测量光路包括泵浦 －探针构型光路［１７］与

ＢＯＸＣＡＲＳ构型光路［１８］，其中对脉宽影响较大的

为消色差透镜与透射型脉冲整形器的声光晶体。

针对不同测量系统的光源与光路特性，不同课题

组提出了基于光栅对［１９－２０］、棱镜对［２１－２３］、光栅－
棱镜 组 合［７，２４］、啁 啾 镜 对［２５］ 与 脉 冲 整 形

器［１３，１５，２６－２８］等脉冲压缩方法，实现了１０～３０ｆｓ
时间分辨率的超快动力学测量。

尽管不少期刊对超快二维电子光谱测量方法

有系统的论述［１，１０－１１，２９］，但专门面向２ＤＥＳ的脉
冲压缩方法的综述尚属空白。因此，本文将针对

２ＤＥＳ的光源与探测装置的特点，总结领域内所
采用的脉冲压缩方法，以期填补此项空白。本文

期望通过对脉冲压缩方法的梳理，进一步推动超

快２ＤＥＳ及其应用领域的发展。

１　飞秒激光脉冲脉宽

对于空间固定点的线偏振飞秒激光脉冲，其

时域特性可通过电场表达式［３０］描述如下：

Ｅ（ｔ）＝１２Ａ（ｔ）ｅ
－ｉ［ω０ｔ－（ｔ）］＋１２Ａ（ｔ）ｅ

ｉ［ω０ｔ－（ｔ）］

（１）
式中，Ａ（ｔ）为脉冲包络函数，ω０为中心角频率，
（ｔ）为时域相位，ｔ为时间。对于高斯型脉冲，其
包络为：

Ａ（ｔ）＝ｅｘｐ －２ｌｎ２ ｔ( )τ[ ]
２

（２）

其中，τ为脉冲的半高全宽。Ｅ（ｔ）经过傅里叶变
换后，可得到其频域表达式如下：

珘Ｅ（ω）＝１２
珘Ａ（ω）［ｅｉφ（ω）＋ｅ－ｉφ（ω）］ （３）

式中，珘Ａ（ω）为频域包络函数，φ（ω）为频域相位，
ω为角频率。当脉冲通过介质时，由于不同频率
的群速度不同，会引起飞秒激光脉冲的相位与脉

宽变化，其相位变化的频率表达式［３１］为：

Δ（ω）＝ωｃ·ｎ（ω）·Ｌ （４）

其中，ｃ是光速，ｎ（ω）是随频率变化的介质折射
率，Ｌ是光经过介质的长度。相位变化 Δ（ω）的
泰勒展开可用下式表示：

Δ（ω）＝Δ（ω０）＋
ｄΔ
ｄω ω０

（ω－ω０）＋

１
２！
ｄ２Δ
ｄω２ ω０

（ω－ω０）
２＋

１
３！
ｄ３Δ
ｄω３ ω０

（ω－ω０）
３＋… （５）

其一阶、二阶和三阶导数分别定义为群延迟

（ｇｒｏｕｐｄｅｌａｙ，ＧＤ）、群延迟色散（ｇｒｏｕｐｄｅｌａｙ
ｄｉｓｐｅｒｓｉｏｎ，ＧＤＤ）和 三 阶 色 散 （ｔｈｉｒｄ ｏｒｄｅｒ
ｄｉｓｐｅｒｓｉｏｎ，ＴＯＤ），具体如下：

ＧＤ＝ｄΔｄω
（６）

ＧＤＤ＝ｄ
２Δ
ｄω２

（７）

ＴＯＤ＝ｄ
３Δ
ｄω３

（８）

通常情况下，光学元件的引入，会引入正的群

延迟色散以及高阶色散。因此，需通过脉冲压缩

器引入相反的群延迟色散进行脉冲压缩。

２　不同脉冲压缩方法的原理及应用

超快二维电子光谱中采用的脉冲压缩方法包

括光栅对、棱镜对、棱镜 －光栅组合、脉冲整形器
及啁啾镜对等。由于超快二维电子光谱的光谱宽

度通常在５０～１００ＴＨｚ量级，通常采用多种压缩
方法的组合方案。

２．１　光栅对

光栅压缩方法由 Ｔｒｅａｃｙ于 １９６９年首次报
道［３２］，该技术随后经历了从基础双光栅配置向

四光栅架构［２０］的演进。如图１所示，代表性的双
光栅压缩器利用光栅的衍射特性调节不同频率成

分的光程差，从而实现群延迟色散的补偿。Ｇ１、
Ｇ２为衍射光栅，Ｗ为输入光束沿水平方向的宽
度，α为入射角，β（ω）和β（ω０）为衍射角，Ｌ为光
栅垂直间距，ｄ为空间色散宽度，ｇ为光栅与光束
间隙。双光栅压缩器压缩能力取决于光栅刻线密

度、光栅对间距、衍射角及入射角，以及入射脉冲

的光谱分布。产生ＧＤＤ与ＴＯＤ［３１］可表示为：

ＧＤＤ＝ｄ
２
ｄω２
＝－１ｃ

（２πｍｃ）２Ｌｇ
ω３Λ２ｃｏｓ３θｄ

（９）

ＴＯＤ＝ｄ
３
ｄω３
＝－ｄ

２
ｄω２
３λ
πｃ

１＋λ
Λ
ｓｉｎθｉ－ｓｉｎ

２θｉ

１－ λ
Λ
－ｓｉｎθ( )ｉ ２

（１０）
其中，为光波的相位，Ｌｇ为光栅间距，Λ为光栅
刻线间距，ｍ为衍射级数，θｄ为衍射角，θｉ为光栅
入射角，ｃ是光速，λ是波长。由式（９）～（１０）可
知，ＧＤＤ和 ＴＯＤ与光栅间距 Ｌｇ成正比。光栅对
压缩器产生的 ＧＤＤ与 ＴＯＤ存在耦合效应，因而
在２ＤＥＳ中，单一的光栅对较难实现宽谱飞秒激

·５２·
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光脉冲的压缩。

图１　光栅压缩器示意图［３３］

Ｆｉｇ．１　Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍｏｆｇｒａｔｉｎｇｃｏｍｐｒｅｓｓｏｒ［３３］

因此，当飞秒激光脉冲包含显著的高阶色散

时，仅依靠光栅压缩器难以实现理想的脉冲压缩

效果。此外，与棱镜相比，光栅的衍射效率较低，

这会导致激光脉冲能量损耗。

２．２　棱镜对

棱镜压缩方法由 Ｆｏｒｋ等首次提出［３４］。如

图２（ａ）所示，该技术采用四棱镜结构，利用棱镜
的色散特性调控不同频率分量的光程差，从而补

偿光路中群延迟色散，实现脉冲压缩。为最小化

能量损耗，系统通常采用布鲁斯特角入射设计。

通过优化棱镜材料选择和几何配置，可精确调控

激光脉冲的二阶和三阶色散。其产生的 ＧＤＤ和
ＴＯＤ［３１］可表示为：

ＧＤＤ＝
ｄ２Ｐ
ｄω２

＝λ
３

２πｃ２
ｄ２Ｐ
ｄλ２

（１１）

ＴＯＤ＝
ｄ３Ｐ
ｄω３

＝－λ
４

４π２ｃ３
３ｄ

２Ｐ
ｄλ２
＋λｄ

３Ｐ
ｄλ( )３ （１２）

其中，Ｐ为光程长 Ｐ引起的相移，Ｐ表示光经过
所有棱镜的总光程长。

棱镜压缩方法在实现过程中存在显著的装调

挑战。四棱镜压缩器要求各棱镜严格平行，任何

偏差都会导致时空畸变，这使得系统装调变得极

为苛刻。为降低装调难度，Ｔｒｅｂｉｎｏ等课题组相继
提出了双棱镜和单棱镜压缩方案。代表性的单棱

镜压缩器［３５］采用单个棱镜与角锥棱镜组合如

图２（ｂ）所示，通过四次棱镜透射（正向两次、反
向两次）实现色散补偿。角锥棱镜反向反射光

束，等效于增加反向棱镜结构，简化传统四棱镜或

双棱镜设计，平移角锥棱镜的位置改变光程，可实

现ＧＤＤ的连续调控。然而，棱镜数量的减少会带
来两个主要限制：ＧＤＤ补偿能力相应降低；ＧＤＤ
与 ＴＯＤ之间的耦合效应增强，从而降低压缩效
率。值得注意的是，与光栅压缩器产生的ＧＤＤ和
ＴＯＤ均为负值不同，棱镜压缩器产生的 ＧＤＤ和

（ａ）四棱镜压缩器示意图
（ａ）Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｓｏｆｆｏｕｒｐｒｉｓｍｃｏｍｐｒｅｓｓｏｒ

（ｂ）单棱镜压缩器示意图
（ｂ）Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｓｏｆｓｉｎｇｌｅｐｒｉｓｍｃｏｍｐｒｅｓｓｏｒ

图２　棱镜压缩器示意图［３６］

Ｆｉｇ．２　Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｓｏｆｐｒｉｓｍｃｏｍｐｒｅｓｓｏｒ［３６］

ＴＯＤ符号相反（一负一正）。这一特性使得棱
镜－光栅组合系统能够有效补偿光学元件引入的
高阶相位畸变。

２．３　光栅－棱镜组合

传统光栅压缩器和棱镜压缩器由于受限于

有限的衍射角，通常需要约 １ｍ的光程才能充
分补偿光学元件引入的群延迟色散。为提高空

间利用率，研究人员开发了光栅 －棱镜混合压
缩系统，特别适用于宽谱飞秒激光脉冲的压缩。

如图３所示，在该系统中，飞秒激光脉冲依次通
过光栅和棱镜元件，利用两者的高色散特性实

现ＧＤＤ的高效补偿，显著降低了系统空间需求。
Ｇｒｉｓｍｓ采用双平行透射光栅和棱镜，光栅衍射
后，光束在棱镜中折射，总色散由空气间隙、棱

镜材料和几何参数共同决定。其总群延迟表达

式［３７］如下所示：

ｃ·τｐ＝
ｄ
ｃｏｓｉ２

＋ Ｌ
ｃｏｓｒ１

× Ｎ－ｓｉｎθｉ
ｃｏｓｒ２
ｓｉｎ[ ]α ×

１－ｄＬ
ｃｏｓ（α＋ｉ２）
ｃｏｓｉ[ ]

２
＋Ｇ
１－ｃｏｓ（θｉ－θｄ）

ｃｏｓθｄ
（１３）

其中，τｐ是时间延迟，ｄ为棱镜之间的空气间隙，

·６２·
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（ａ）Ｇｒｉｓｍｓ压缩器示意图［３７］

（ａ）ＳｃｈｅｍａｔｉｃｏｆＧｒｉｓｍｓｃｏｍｐｒｅｓｓｏｒ［３７］

（ｂ）过Ｇｒｓｉｍ压缩器后的时域脉冲强度图［３８］

（接近傅里叶极限）

（ｂ）ＴｅｍｐｏｒａｌｉｎｔｅｎｓｉｔｙｐｒｏｆｉｌｅａｆｔｅｒＧｒｉｓｍｃｏｍｐｒｅｓｓｉｏｎ［３８］

（ｎｅａｒＦｏｕｒｉｅｒｌｉｍｉｔ）

图３　Ｇｒｉｓｍｓ压缩器
Ｆｉｇ．３　Ｇｒｉｓｍｓｃｏｍｐｒｅｓｓｏｒ

ｉ２为光在第二个棱镜后的出射角，Ｌ为棱镜外表
面之间的距离，ｒ１为光在第一个棱镜内的折射
角，ｒ２为光在第二个棱镜内的入射角，Ｎ为棱镜
的群延迟指数，Ｇ为光栅与棱镜之间的空气间隙
距离（是Ｇ１与Ｇ２间隙距离之和）。ＧＤＤ和ＴＯＤ
通过对此群延迟函数进行泰勒展开的二阶和三

阶导数获得。通常情况下，两对光栅 －棱镜组
合之间的空隙，只需要在 ｃｍ量级，就可实现数
千 ｆｓ２的群延迟色散补偿，实现对可见与近红外
区域内光参量放大光源的压缩。

２．４　脉冲整形器

脉冲整形器通过精确调控飞秒激光脉冲的相

位实现脉冲压缩。超快二维电子光谱中常用的脉

冲整形器主要包括：液晶 －空间光调制器（ｌｉｑｕｉｄ
ｃｒｙｓｔａｌｓｐａｔｉａｌｌｉｇｈｔｍｏｄｕｌａｔｏｒ，ＬＣＳＬＭ）、可变形镜
压缩器（ｄｅｆｏｒｍａｂｌｅｍｉｒｒｏｒｃｏｍｐｒｅｓｓｏｒ，ＤＭＣ）空间
光调制器、声光调制（ａｃｏｕｓｔｏｏｐｔｉｃｍｏｄｕｌａｔｏｒ，
ＡＯＭ）脉冲整形器和设计更复杂的声光可编程色

散滤波器（ａｃｏｕｓｔｏｏｐｔｉｃｐｒｏｇｒａｍｍａｂｌｅｄｉｓｐｅｒｓｉｖｅ
ｆｉｌｔｅｒ，ＡＯＰＤＦ）。其中，ＬＣＳＬＭ和ＤＭＣ由于没有
透射光学元件，不会引入额外的色散，但其频率响

应相对较低，在超快二维电子光谱中常用于静态

调制。相比之下，ＡＯＭ和 ＡＯＰＤＦ的频率响应可
达１～１００ｋＨｚ，但由于飞秒激光需要通过声光晶
体，会引入较大的色散量，因此通常需要与其他脉

冲压缩方法联用才能实现脉冲压缩。

２．４．１　液晶－空间光调制器
如图４所示，基于 ＬＣＳＬＭ的脉冲压缩系统

采用４ｆ零色散光路架构。其中，Ｇ为光栅，ＩＭ为
中间反射镜，ＣＭ为柱面镜，ＦＭ为折叠反射镜，
ＳＬＭ为液晶掩模。该系统首先通过衍射光栅和
透镜／凹面镜组将飞秒激光脉冲在空间上进行光
谱分离，随后，通过施加调控电压来改变向列相液

晶分子的取向排列，从而产生可控的折射率变化

（Δｎ）。这种基于电光效应的相位调制机制可直
接在频域对激光脉冲的相位分布进行精确调控，

最终实现时域脉冲压缩。该过程的相位调制

量［３９］可由以下表达式描述：

φ（ω，Ｕ）＝
ω·Δｎ（ω，Ｕ）·ｅＬＣ

ｃ （１４）

其中，φ（ω，Ｕ）为单像素的相位延迟，Δｎ（ω，Ｕ）为
双折射率，Ｕ为电压，ｅＬＣ为液晶层厚度。
２．４．２　可变形镜压缩器

如图５所示，ＤＭＣ系统通常采用光栅或棱镜
与零色散４ｆ光路相结合的架构。该系统首先通
过衍射光学元件将飞秒激光脉冲在空间域进行光

谱展宽，使用３９通道静电制动器的微机械硅氮化
物薄膜镜，通过调节制动器电压改变反射面形貌，

（ａ）折叠式零色散光路结构（几乎无光学像差）
（ａ）Ｆｏｌｄｅｄｄｉｓｐｅｒｓｉｏｎｆｒｅｅｏｐｔｉｃａｌｐａｔｈｓｔｒｕｃｔｕｒｅ

（ｎｅａｒａｂｅｒｒａｔｉｏｎｆｒｅｅ）

（ｂ）６４０像素液晶－空间光调制器［３９］

（ｂ）６４０ｐｉｘｅｌＬＣＳＬＭ［３９］

·７２·
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（ｃ）经过ＬＣＳＬＭ脉冲整形器后的时域脉冲图［４０］

（ＧＤＤ＝－３２９ｆｓ２，ＴＯＤ＝－７４８ｆｓ２）

（ｃ）ＴｅｍｐｏｒａｌｉｎｔｅｎｓｉｔｙｐｒｏｆｉｌｅａｆｔｅｒＬＣＳＬＭｐｕｌｓｅｓｈａｐｉｎｇ［４０］

（ＧＤＤ＝－３２９ｆｓ２，ＴＯＤ＝－７４８ｆｓ２）

图４　液晶－空间光调制器
Ｆｉｇ．４　Ｌｉｑｕｉｄｃｒｙｓｔａｌｓｐａｔｉａｌｌｉｇｈｔｍｏｄｕｌａｔｏｒ

在空间色散的光谱分量上引入差异化的光程差，

薄膜型的调控原理［４１］：

Δφ（ｘ，ｙ）＝ｐ（ｘ，ｙ）Ｔ （１５）

其中，ｐ（ｘ，ｙ）为驱动器施加的压力分布，Ｔ为膜张
力，φ（ｘ，ｙ）为相位修正量，（ｘ，ｙ）为 ＤＭ表面上的
二维空间坐标。

与ＬＣＳＬＭ相比，ＤＭＣ具有二维调控能力，
除相位调制外，还可实现波前倾斜等空间参数的

调控；但其调制能力受限于制动器数量（通常为

数十个单元），其频谱分辨率及压缩能力存在固

有局限。

（ａ）可变形镜压缩器装置图［４１］

（ａ）Ｄｅｆｏｒｍａｂｌｅｍｉｒｒｏｒｃｏｍｐｒｅｓｓｏｒｓｅｔｕｐ［４１］

２．４．３　声光调制脉冲整形器
除ＬＣＳＬＭ和ＤＭＣ外，声光相互作用也被证

（ｂ）可变形镜压缩和优化后的频率分辨光学开关法

踪迹图［４２］

（ｂ）Ｆｒｅｑｕｅｎｃｙｒｅｓｏｌｖｅｄｏｐｔｉｃａｌｇａｔｉｎｇｔｒａｃｅｉｍａｇｅ

ａｆｔｅｒｃｏｍｐｒｅｓｓｉｏｎａｎｄｏｐｔｉｍｉｚａｔｉｏｎ［４２］

图５　可变型镜压缩器
Ｆｉｇ．５　Ｄｅｆｏｒｍａｂｌｅｍｉｒｒｏｒｃｏｍｐｒｅｓｓｏｒ

实可有效调控飞秒激光脉冲的相位特性。ＡＯＭ
的脉冲整形系统主要分为两类。第一类采用与

ＬＣＳＬＭ／ＤＭＣ相似的４ｆ光路结构（见图６），通过
声光效应对空间分离的光谱成分进行相位调制，

其调制原理［４３］可通过下列公式表示：

Ｍ（ω）＝ψＭ，ｓｉｎ（ω）＋ψＭ（ω） （１６）
　ψＮｅｔ（ω）＝ψＮＤ（ω）＋ψＡＤ（ω）＋Ｍ（ω） （１７）
其中，Ｍ（ω）为总光谱相位，ψＭ，ｓｉｎ（ω）为通过声
波传播引入的额外相位，ψＭ（ω）为用户定义的相
位掩模，ψＮｅｔ（ω）为净光谱相位项，ψＡＤ（ω）为反常
色散相位项，ψＮＤ（ω）为正常色散相位项。

（ａ）ＡＯＭ光路示意图［３９］

（ａ）ＳｃｈｅｍａｔｉｃｏｆＡＯＭ［３９］

相较于 ＬＣＳＬＭ和 ＤＭＣ系统，ＡＯＭ的核心
优势在于其动态响应特性。由于声光相互作用的

实时性，ＡＯＭ的调制带宽可达１～１００ｋＨｚ，能够
精确匹配啁啾放大飞秒激光器的重复频率（典型

·８２·
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（ｂ）通过全补偿光栅掩模实现脉冲压缩后的
偏振门－频率分辨光学开关法测量结果［４３］

（ｂ）Ｐｏｌａｒｉｚａｔｉｏｎｇａｔｅｆｒｅｑｕｅｎｃｙｒｅｓｏｌｖｅｄｏｐｔｉｃａｌｇａｔｉｎｇ
ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｒｅｓｕｌｔｓａｆｔｅｒｐｕｌｓｅｃｏｍｐｒｅｓｓｉｏｎｖｉａ

ｆｕｌｌｙｃｏｍｐｅｎｓａｔｅｄｇｒａｔｉｎｇｍａｓｋ［４３］

图６　声光调制器
Ｆｉｇ．６　Ａｃｏｕｓｔｏｏｐｔｉｃｍｏｄｕｌａｔｏｒ

值：１～１００ｋＨｚ）。这一特性使其可实现单脉冲级
别的实时调控，对于提升超快二维电子光谱测量

的信噪比具有重要意义。

另一类声光调制脉冲整形器称为声光可编程

色散滤波器。如图７所示，其通过声波在晶体中
形成动态光栅，并利用光栅的空间分布特性在不

同晶体位置衍射不同频率分量。由于声光晶体的

双折射特性，各频率分量经历不同的群延迟，从而

实现频域的相位调制与脉冲压缩。该调制过

程［４４］可由以下公式表示：

（ａ）ＡＯＰＤＦ光路示意图［３９］

（ａ）ＴｈｅｏｐｔｉｃａｌｐａｔｈｏｆＡＯＰＤＦ［３９］

Ｅｏｕｔ（ｔ）∝Ｅｉｎ（ｔ）Ｓ（ｔ／α） （１８）
α＝Δｎ·（Ｖ／ｃ） （１９）

其中，ｔ为时间变量，Ｅｏｕｔ（ｔ）为输出光脉冲电场，
Ｅｉｎ（ｔ）为输入光脉冲电场，Ｓ（ｔ／α）为声学信号频
谱，α为比例因子，Δｎ为晶体的双折射率差，Ｖ为
声速。ＡＯＰＤＦ工作原理要求声波沿光束传播方向
对飞秒激光脉冲进行调制，必须使用较厚的 ＴｅＯ２
晶体，导致系统引入显著的群延迟色散（约

５０００ｆｓ）。研究表明，为补偿这一色散效应并实现

（ｂ）经过ＡＯＰＤＦ优化后的ＦＲＯＧ踪迹图［４５］

（ｂ）ＦＲＯＧｔｒａｃｅａｆｔｅｒｐｕｌｓｅｏｐｔｉｍｉｚａｔｉｏｎｖｉａＡＯＰＤＦ［４５］

图７　声光可编程色散滤波器
Ｆｉｇ．７　Ａｃｏｕｓｔｏｏｐｔｉｃｐｒｏｇｒａｍｍａｂｌｅｄｉｓｐｅｒｓｉｖｅｆｉｌｔｅｒ

宽光谱飞秒激光的有效压缩，通常需要组合使用

ＡＯＰＤＦ与其他脉冲压缩技术（如棱镜对或光栅对）。

２．５　啁啾镜对

啁啾镜对是一种基于多层介质膜结构的飞秒

激光脉冲压缩元件，通过精确设计的膜层厚度梯

度实现对群延迟色散的调控。如图８所示，由于
单啁啾镜对的群延迟色散曲线在频域上存在周期

性振荡特性，实际应用中需要成对使用以有效补偿

（ａ）延迟色散振荡波纹［４６］

（ａ）Ｏｓｃｉｌｌａｔｏｒｙｒｉｐｐｌｅｓｉｎｇｒｏｕｐｄｅｌａｙｄｉｓｐｅｒｓｉｏｎ［４６］

（ｂ）双角度啁啾镜对压缩器示意图
（ｂ）Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｏｆｄｕａｌａｎｇｌｅｄｉｓｐｅｒｓｉｖｅｍｉｒｒｏｒｃｏｍｐｒｅｓｓｏｒ

·９２·
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（ｃ）经过双角度啁啾镜对压缩器后的时域脉冲 ［４６］

（ｃ）Ｍｅａｓｕｒｅｄｔｅｍｐｏｒａｌｉｎｔｅｎｓｉｔｙｐｒｏｆｉｌｅｓａｆｔｅｒｃｏｍｐｒｅｓｓｉｏｎ

ｖｉａｄｏｕｂｌｅａｎｇｌｅｄｉｓｐｅｒｓｉｖｅｍｉｒｒｏｒｃｏｍｐｒｅｓｓｏｒ［４６］

图８　双角度啁啾镜对压缩器
Ｆｉｇ．８　Ｄｏｕｂｌｅａｎｇｌｅｄｉｓｐｅｒｓｉｖｅｍｉｒｒｏｒｃｏｍｐｒｅｓｓｏｒ

光学系统引入的正群延迟色散。然而，该技术在

补偿高阶色散（如三阶色散）方面存在固有局限，

通常会引入残余相位。

在超快二维电子光谱实验中，量子相干动力

学的精确分析对脉冲相位特性十分敏感。为消除

啁啾镜对引入的残余相位，研究者发展了多种解

决方案：一方面采用啁啾镜对与其他脉冲压缩技

术（如棱镜对或光栅对）的混合系统；另一方面开

发了双角度啁啾镜对等定制化设计方案。双角度

啁啾镜对通过单次沉积制备多层介质膜，利用同

一镜片在不同入射角度下产生的互补群延迟色散

特性，结合优化算法设计，有效抑制了传统啁啾镜

对的ＧＤＤ光谱振荡问题，相较于需分步制造的互
补镜对，显著降低了额外引入的高阶色散量，实现

了４３ｆｓ近傅里叶极限脉冲压缩。这些改进显著
提升了超快二维电子光谱测量中的脉冲压缩质

量。不同脉冲压缩方法的特性对比总结如表 １
所示。

表１　不同压缩方法比较
Ｔａｂ．１　Ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎｏｆｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｕｌｓｅｃｏｍｐｒｅｓｓｉｏｎｔｅｃｈｎｉｑｕｅｓ

压缩方法 原理 色散补偿能力

光栅对

利用光栅的衍射特性调节不同频率成分的光程差。其群延迟色散为：

ＧＤＤ＝ｄ
２
ｄω２
＝－１ｃ

（２πｍｃ）２Ｌｇ
ω３Λ２ｃｏｓ３θｍ

补偿二阶色散的同

时会引入三阶色散

棱镜对

利用棱镜的色散特性调控不同频率成分的光程差，其群延迟色散为：

ＧＤＤ＝
ｄ２Ｐ
ｄω２

＝λ
３

２πｃ２
ｄ２Ｐ
ｄλ２

可补偿二阶色散和

部分三阶色散

棱镜－光栅组合

利用两者的高色散特性调控不同频率成分的光程差，

其总群延迟为：

ＧＤ＝ ｄ
ｃｏｓｉ２

＋ Ｌ
ｃｏｓｒ１

× Ｎ－ｓｉｎθｉ
ｃｏｓｒ２
ｓｉｎ[ ]α ×

１－ｄＬ
ｃｏｓ（α＋ｉ２）
ｃｏｓｉ[ ]

２
＋Ｇ
１－ｃｏｓ（θｉ－θｄ）

ｃｏｓθｄ

可补偿二阶

色散和三阶色散

液晶空间光调制器

利用电控液晶分子排列改变相位分布，其相位调控表示为：

φ（ω，Ｕ）＝
ω·Δｎ（ω，Ｕ）·ｅＬＣ

ｃ
可编程相位补偿

可变形镜压缩器

利用静电制动器动态调整镜面曲率，其相位调控表示为：

Δφ（ｘ，ｙ）＝ｐ（ｘ，ｙ）Ｔ

有效补偿二阶色散

和三阶色散

声光调制器
利用声波在晶体中产生周期性的折射率的变化，其相位调控表示为：

ψＮｅｔ（ω）＝ψＮＤ（ω）＋ψＡＤ（ω）＋Ｍ（ω）
有效补偿高阶色散

声光可编程色散

滤波器

利用射频信号编程使不同波长光的衍射路径不同，其相位调控表示为：

Ｅｏｕｔ（ｔ）∝Ｅｉｎ（ｔ）Ｓ（ｔ／α）
可编程相位补偿

啁啾镜对
利用梯度厚度介质膜层设计，使不同波长光在特定深度反射，

调节不同频率成分的光程差
补偿二阶色散

·０３·
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３　超快二维电子光谱中的脉冲压缩方法

在２ＤＥＳ研究中，飞秒激光脉冲光源主要包
括 基 于 光 参 量 放 大 （ｏｐｔｉｃａｌ ｐａｒａｍｅｔｒｉｃ
ａｍｐｌｉｆｉｃａｔｉｏｎ，ＯＰＡ）的可见光与近红外光源与飞
秒成丝原理的超连续白光光源等。多个课题组采

用ＬｉｇｈｔＣｏｎｖｅｒｓｉｏｎ公司的 ＴＯＰＡＳｗｈｉｔｅ产品，通
过非共线光参量放大实现３０～５０ｎｍ谱宽的可见
光源，傅里叶变换极限为２０～３０ｆｓ。Ｂｒｉｘｎｅｒ课题
组［４７］利用 ＬＣＳＬＭ脉冲整形器实现 ２０ｆｓ脉冲，
Ｆｌｅｍｉｎｇ课题组［２１］通过棱镜压缩器获得４０ｆｓ脉
冲，Ｍｅｅｃｈ课题组［４８］采用 Ｄａｚｚｌｅｒ与 Ｇｒｉｓｍｓ组合
实现２５～３０ｆｓ的压缩。由于这些光源的光谱较
为窄且相干时间扫描主要依赖延迟线，这些方法

成功地接近傅里叶变换极限。

为提高光谱宽度和时间分辨率，多个课题

组［１２，４９－５２］构建了具有１００～２００ｎｍ谱宽的非共
线光参量放大光源，其光谱范围可覆盖可见至近

红外波段区域。在基于机械延迟线和折射光楔延

迟线的２ＤＥＳ中，其透射光学元件引入的群延迟
色散相对较小，在５００～９００ｎｍ光谱范围内通常
在１０００～５０００ｆｓ２量级。如果利用棱镜对进行
压缩，其棱镜之间的距离，在 ５０～１００ｃｍ量级。
使用棱镜对压缩的优势在于既可调节二阶与三阶

色散，又可通过调节光程中插入的材料厚度对群

延迟色散进行微调。如果利用光栅对进行压缩，

通过选择合适的刻线密度（１５０～３００刻线／ｍｍ），
可将光栅间距控制在２５ｃｍ以下。提升刻线密度
可进一步压缩光路，但在实际操作中，还需考虑不

同级衍射之间的光斑重叠问题，以及光机元件对

光斑的阻挡等［２０］。光栅由于其调节的色散量较

大，单独使用光栅压缩的效果并不理想。此外，啁

啾镜对单趟反射的群延迟色散调节量在 ３０～
１００ｆｓ２，因此 可通过多次反射实现脉冲压缩。然
而，啁啾镜对的缺点在于其会引入高阶色散。针

对上述问题，大部分课题组通常选用组合压缩方

案。例如，Ｃｅｒｕｌｌｏ课题组［２５］通过啁啾镜对与石英

棱镜实现了 １０～１５ｆｓ脉宽输出。Ｓｃｈｏｌｅｓ课题
组［４９］与翁羽翔课题组［５３］分别采用光栅 －棱镜与
啁啾镜 －棱镜组合实现 １２ｆｓ和 １７ｆｓ的压缩，
Ｔｕｒｎｅｒ课题组［１６］则成功实现了５２ｆｓ的超短脉
冲。在７００～９００ｎｍ光谱范围内，光学元件引入
的群延迟色散较少，使用 ＬＣＳＬＭ就可以将脉宽
压缩至１０ｆｓ［２８］。此外，单棱镜对在近红外区域理
论上也可达到理想的压缩效果，但尚未有文献报

道将其用于２ＤＥＳ。

基于脉冲整形器的２ＤＥＳ由于其装调简单在
近年来被广泛应用。最常用的脉冲整形器为声光

可编程色散滤波器，即 Ｄａｚｚｌｅｒ。相较于基于机械
延迟线的２ＤＥＳ，Ｄａｚｚｌｅｒ的声光调制晶体额外引
入的群延迟色散在 ４０００～７０００ｆｓ２ 量级。
Ｄａｚｚｌｅｒ本身难以补偿如此大的群延迟色散量，通
常需要配合其他脉冲压缩方法进行压缩。例如，

Ｏｇｉｌｖｉｅ课题组通过 Ｇｒｉｓｍｓ与 ＡＯＰＤＦ实现５００～
７５０ｎｍ的１０ｆｓ压缩［２４］，利用啁啾镜对和ＡＯＰＤＦ
组合实现了７００～９５０ｎｍ波段的１０ｆｓ压缩［２８］。

Ｍｉｌｌｅｒ课题组［２２］通过 ＡＯＰＤＦ与 ＢＫ７棱镜压缩器
的组合，以及ＤＭＣ与石英棱镜压缩器的组合，对
非共线光参量放大可见光源进行了脉冲压缩。研

究表明，前者的压缩脉宽约为２２ｆｓ，主要受限于
ＡＯＰＤＦ的光谱工作范围（约４５ｎｍ）；后者则能将
脉宽压缩至１３ｆｓ。此外，４ｆ构型的声光调制脉冲
整形器由于其高频响特性，在近年来也被应用于

２ＤＥＳ中［４３］。由于其可与高重频 Ｙｂ飞秒激光器
联用，其具有更高的信噪比与测量速度。相较于

Ｄａｚｚｌｅｒ，４ｆ构型的脉冲整形器引入的群延迟色散
相对较小（１５００～２０００ｆｓ２量级）。但由于该脉冲
整形器存在角色散问题，即使在与棱镜对联用时，

其脉宽也在２０～３０ｆｓ之间［１３］。

基于飞秒成丝原理的超连续光源，尤其是气

体填充中空光纤超连续光源，由于其调节简便性，

也被广泛应用于２ＤＥＳ中［１３，５４－５５］。该光源的光

谱宽度较非共线光参量放大光源更宽，其傅里叶

变换极限脉宽在１０ｆｓ以下。在基于机械延迟线
的２ＤＥＳ中，Ｃｈｅｒｇｕｉ课题组［５６］与 ＳｃｈｌａｕＣｏｈｅｎ课
题组［１４］分别利用啁啾镜对实现了 ＜１０ｆｓ的激光
脉冲输出。Ｃｈｅｒｇｕｉ课题组［５６］通过４ｆ零色散可变
形镜对其光源进行了亚１０ｆｓ的脉冲压缩。

在基于 Ｄａｚｚｌｅｒ的 ２ＤＥＳ中，Ｂｒｉｘｎｅｒ课题
组［５５］通过Ｇｒｉｓｍｓ和Ｄａｚｚｌｅｒ组合对气体填充中空
光纤超连续白光的６２０～７４０ｎｍ波段进行了脉冲
压缩，实现了１１ｆｓ的脉冲输出。

这些脉冲压缩技术显著提高了时间分辨率和

光谱宽度，推动了２ＤＥＳ技术的发展，成为超快动
力学研究的重要工具。

４　总结与展望

本文系统综述了二维电子光谱中常用的脉冲

压缩技术，包括光栅对、棱镜对、光栅－棱镜组合、
脉冲整形器和啁啾镜对等，详细分析了各类方法的

特性与适用范围；进而针对２ＤＥＳ系统中不同光源
的时频特性，探讨了相应的脉冲压缩优化方案。

·１３·
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当前，脉宽压缩技术在可见与近红外波段已可

实现１０ｆｓ量级的脉冲输出，但其复杂的装调过程
往往需要多次迭代才能达到最优压缩效果，这成为

限制２ＤＥＳ技术推广应用的关键瓶颈之一。发展
基于自动控制与脉冲拟合算法的智能化压缩方法，

将有效提升该技术的实用化水平。此外，虽然

２ＤＥＳ的光谱覆盖范围已扩展至３５０～４５０ｎｍ紫外
波段，但受光学元件和溶剂引入的显著群延迟色散

影响，实现傅里叶变换极限的脉宽压缩仍面临巨大

挑战。开发适用于紫外宽光谱的高效脉冲压缩方

案，已成为推动该领域发展的迫切需求［５７］。

综上所述，本文通过对２ＤＥＳ脉冲压缩技术
的系统评述，旨在促进超快光谱新方法的发展，推

动高端超快光谱仪器的自主研制，并为复杂体系

的超快动力学研究提供技术参考。
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