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桌上型同調 EUV 光源－超快雷
射激發高次諧波光產生
Tabletop Coherent EUV Light Source - High 
Harmonic Generation Driven by Ultrafast 
Laser Excitation

陳明彰
Ming-Chang Chen

最近，超快速、同調 X 射線科學和技術受到廣泛關注，特別是由高次諧波產生的桌上
型 X 射線。這些飛秒到埃秒的 X 射線脈衝使得科學家們能夠以前所未有的時間和空間解析
度來觀察和理解化學反應、奈米材料的結構，以及生物分子系統的動態過程。本綜述將探討

高次諧波的基礎概念和發現歷史，並闡述其在實驗設計中的關鍵角色，特別是如何生成高強

度、孤立埃秒脈衝的技術挑戰。同時，將討論這些技術在觀察時間解析電子反應和空間解析

奈米結構方面的重要應用，這些都是當今研究中不可或缺的部分。

Recently, there has been significant attention on ultrafast, coherent X-ray science and 
technology, especially tabletop X-rays generated by high harmonic generation (HHG). These 
femtosecond to attosecond X-ray pulses enable scientists to observe and understand chemical 
reactions, nano-material structures, and dynamic processes in biological molecules with 
unprecedented temporal and spatial resolution. This review will delve into the fundamental 
concepts and historical discoveries of high harmonic generation, emphasizing its critical role in 
experimental design, particularly the challenges in generating high-intensity, isolated attosecond 
pulses. Additionally, it will discuss the significant applications of these techniques in observing 
time-resolved electron reactions and spatially resolving nanostructures, which are indispensable in 
current research.

一、高次諧波歷史

1960 年 7 月，梅曼 (Maiman) 展示了全世界第一台雷射(1)。這種完全同調的光源可以聚

焦產生比以往任何光源都更高的電場強度，開啟了非線性光學這一新領域。在雷射誕生之

後，第一次非線性信號—二次諧波產生—1961 年，弗蘭肯 (Franken) 和他的同事在密
歇根大學進行了一項歷史性實驗，首次展示了二次諧波 (second harmonic generation, SHG) 
生成現象(2)。他們通過將強雷射束聚焦到石英晶體上實現了這一現象。雷射束原本是遠紅
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外光 (1064 nm)，經過石英晶體後，他們在輸出光譜中觀察到了一個新的光成分，其波長
為原始波長的一半，即 532 nm 的綠光。這是因為聚焦雷射達到 107 W/cm2 的高場強度實
現，這相當於 105 V/cm 的電場峰值。這個電場峰值大約是原子內原子核吸引電子庫倫電場
的 0.01%，光與物質交互作用，此雷射電場微擾電子在原子、分子及材料內的運動行為進
而產生二次諧波。在 1990 年代，更開發出了可以產生持續時間在飛秒 (10–15 秒) 範圍內的
高能量脈衝的高功率超快雷射系統。這些系統使用了一種稱為啁啾脈衝放大 (chirped pulse 
amplification, CPA)(3)，可以在放大過程中避免非線性效應及強場造成地光學元件損傷。這種

超快雷射技術使得產生場強超過 1018 W/cm2 的少週期脈衝成為可能。目前，放大的鈦寶石
雷射 (Ti:Sapphire) 系統可以常規地提供 1015 W/cm2 的瞬時峰值強度，相當於 109 V/cm 的電
場強度。這個峰值電場接近原子中的電子束縛能量，因此，超短脈衝雷射可以輕易地電離原

子，允許在非微擾光與物質交互作用方面進行實驗。在非微擾電離發生後，會有許多有趣的

現象同時發生，包括超閥值電離 (above threshold ionization)、高能電子產生、雙電離以及高
能光子產生。高次諧波生成 (high harmonic generation) 就是強場作用後產生地一種現象，當
電離的電子與其母離子重組時發生。

第一次高次諧波產生觀察是在 1977 年，當時強烈的二氧化碳雷射脈衝與固體靶材產
生(4)。今天應用更為廣泛的氣體中的高次諧波生成，首次由麥克弗森及其同事於 1987 年將 
248 奈米雷射聚焦到氖氣中，觀察到了第 17 階諧波(5)。兩年後，李等人將強 1064 奈米雷射
場聚焦到不同的惰性氣體中，觀察到了高達第 33 階諧波(6)。如圖 1 顯示，諧波分布顯示出
三個區域，前幾階諧波急劇下降、平原區以及高階諧波的突然截止。一項研究表明，轉換效

率隨驅動雷射強度的變化而變化，對於低階諧波 (第 3、第 5 和第 7 階），其產量遵循預期
的 Im 標度規則，其中 I 代表驅動雷射強度，m 是諧波階數。然而，第 7 階以上的諧波都具
有相似的轉換效率，其產量不再遵循 Im 標度規則。這些令人驚訝的結果無法用常規的微擾
理論解釋。此外，當時也沒有理論能夠清楚地解釋高次諧波產生過程中產生的最大光子能量

的機制。
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圖 1. (左) 李等人將強 1064 奈米雷射場聚焦到惰性氣體中，觀察到了高達第 33 階諧波 (H3 
指的是基頻頻率的 3 倍；H5 指的是基頻頻率的 5 倍)(6)。諧波分布顯示出三個區域：前幾階

諧波急劇下降、平原區以及高階諧波的突然截止。(右) 顯示 H1 基頻 1064 奈米光，光場隨
時間的分佈。當 1064 奈米光場震盪一個週期，H3 頻率是基頻的三倍，波長比 1064 奈米短
三倍為 355 奈米，而 H33 的頻率是基頻的三十三倍，波長比 1064 奈米短三十三倍為 32 奈
米 (圖只顯示到 H19)。目前產生最高的諧波可以達 > 5000 諧，波長約 0.8 奈米(7)。
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二、高次諧波半古典模型－三步模型

對於原子氣體如何與雷射場相互作用的嚴格分析，需要對所涉及的量子力學進行仔細

的數值計算。Schafer 和 Kulander 等人是第一批通過強場近似來理解這一過程的。1993 年，
Kulander 等人(8) 和 Corkum(9) 提出了對這一過程的特別優雅的描述。他們提出了一個半經典
的高次諧波產生過程模型。這個模型被稱為「三步模型」，將高次諧波產生過程分為三個步

驟，如圖 2 顯示。
‧第一步，強雷射場引發電離。被電離的電子以零初速度進入連續態。

‧第二步，這個自由電子在驅動雷射場的作用下遠離母離子加速並獲得動能。

‧第三步，當光場反向時，電子朝相反方向加速，並可能重新與其母離子碰撞。多餘的動能

會導致產生高能諧波的光子。 
儘管這一模型方法簡單，但「三步模型」成功解釋了由重新碰撞中的振蕩電子所能提取

的最大能量，這一能量被稱為單原子高次諧波生成截止能量 。

hvmax = Ip + 3.2Up       (1)

其中，Ip 是電離勢，Up 代表自由電子在場中的平均振盪能量。由於平均震盪能量取決於驅
動雷射的波長和驅動雷射的強度，單原子高次諧波生成截止可以重寫為

圖 2. 高次諧波產生的三步模型 (3-step model) 是描述這一現象的經典理論框架(8, 9)。這個模

型由科爾庫姆 (Corkum) 在 1993 年提出，後來經過進一步完善，成為理解強場雷射物理學
的重要工具。第一步：電離 (ionization)：  當強雷射場 (上圖紅線代表) 作用於原子或分子
時，電場會變形原子的庫侖勢壘，電子通過隧道效應逸出 (tunnel ionization)，成為自由電
子。 第二步：加速 (acceleration)：逸出的自由電子在雷射場的驅動下被加速。第三部：復合 
(recombination)：在雷射場的約半周期結束時，自由電子有可能重新回到原子核附近，並與
母離子復合。在這個過程中，電子的動能會以高能光子 (極紫外線) 的形式釋放出來，這些

光子形成高次諧波。
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hvmax ≈ ILλL
2 (2)

在這裡，我們忽略了方程 (1) 的第一項，即電離勢 Ip，因為與震盪能量相比，Ip 通常要
小得多。截止能量是研究高次諧波產生的最重要定律之一。這一定律不僅決定了可以產生的

最高頻率諧波，還決定了這些諧波所能支持的最極紫外光或短 X 射線脈衝持續時間。

三、高次諧波產生架構

如圖 3 顯示，在高次諧波過程中，飛秒脈衝聚焦到一氣室中。氣室通常充惰性氣體
Ar、Ne 或 He，用於產生高次諧波(10, 11)。為避免過度電離，在雷射束路徑上放置了一個部分

閉合的光圈。通過調整光圈大小、氣體壓力和焦點位置來優化高次諧波效率。在氣室之後，

光束通過奈米等級厚的鋁或鋯濾光片，以阻擋殘留的紅外光，然而 EUV 可以穿過。穿過的 
EUV 光束被一個凹面 EUV 光柵 (600 條／毫米) 反射，在 CCD 相機平面上形成一維焦點。
高次諧波光譜使用 X 射線 CCD 探測器記錄。一系列濾光片被放置在光譜儀腔室和 CCD 相
機之間，用於衰減強烈的驅動雷射束，不同的金屬濾光片也用於譜線校準。
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圖 3. 在真空條件下生成和測量高次諧波的實驗裝置示意圖。紅外飛秒脈衝被透鏡聚焦到惰
性氣體氣室內，產生高次諧波極紫外光。由於產生極紫外光的惰性氣體同時也會吸收極紫外

光，因此接下來的差壓泵 (differential pumping) 及分子泵 (turbomolecular pump) 相當重要。
在很短的距離 (約 30 cm) 內，氣壓需要從高次諧波氣室的 10 torr－1500 torr 降至 10–5 torr。  
之後，為了分析高次諧波光譜，可利用由柯克帕特里克－貝茲鏡 (Kirkpatrick-Baez mirror) 及
極紫外光光柵組成的光譜儀進行分析。金屬薄膜 (例如 Al、Zr、Ag、Mg，厚度約 100 nm－
200 nm) 用於阻擋紅外光 (不同金屬對不同波段的極紫外光具有不同的穿透性，也可用於能

量校正)，確保只有極紫外光通過。

四、高次諧波產生的效率

極紫外線高次諧波產生的效率通常是 10–4－10–7。1 W 的飛秒雷射可以轉換屆於 100 
μW－0.1 μW，這與雷射中心波長、還有氣體靶材及有無相位匹配有相關。

1. 單原子非線性轉換效率限制：高次諧波的產生依賴於高強度雷射與物質的非線性相互作
用。例如，圖 2 顯示，當電子離開母離子後，稍有游離時間差即可能無法回到母離子，
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特別是在電子處於無束縛態 (無庫倫場) 時，其電子波包擴散增大，降低了回母離子的機
率。因此，使用波長較短的雷射場能使電子在庫倫場外停留的時間縮短，減小波包擴散，

從而提高與母離子的復合碰撞機率。此外，氣體種類也影響到游離率及復合率。由於原子

核內部的電子數量較多，最外層電子的庫倫場較小，因此容易被游離。同時，在復合時，

原子核內部電子數量增加，進一步提高了碰撞機率。總結而言，氣體的種類及驅動高次諧

波的雷射波長是影響單原子非線性轉換效率的關鍵因素(10)。 

2. 相位匹配和相位適配的挑戰：相位匹配是確保在高次諧波生成過程中，每個諧波與原始雷
射脈衝的相位保持一致的關鍵條件(12)。這一條件對於有效地將能量轉換為高次諧波至關

重要。如果相位不匹配，各個諧波波包的相位將無法在空間上重疊，導致能量不斷分散，

無法形成明顯的高次諧波信號。特別是在氣體游離時，會大量產生自由電子，這些自由電

子會加速紅外光的相位速度，使其高於紫外光的相位速度。這會影響相位匹配的實現。因

此，調整紅外光的強度以避免過度游離氣體，對於確保相位匹配及生成高亮度紫外光至關

重要。

3. 高瓦數飛秒雷射的開發：產生高次諧波需要雷射脈衝具備高功率、短脈衝寬度和良好的空
間模式，這些因素直接影響效率和產量。特別是，高重複率和高功率的飛秒雷射開發至關

重要。一般來說，約 1 mJ 的飛秒脈衝能量是理想的，能夠顯著提高極紫外光的亮度。保
持這個能量水平有助於維持相位匹配。例如，以 0.8 mJ、100 kHz (80 W) 的重複率運行雷
射已經能夠產生足夠強度的極紫外光，達到約 20 μW 的輸出功率 (已在台灣同步輻射中心
實現）。有些文獻甚至提及開發 1000 W 的飛秒雷射(13)，其產生的極紫外光可以達到毫瓦

級別，這已足夠滿足多數應用需求。

五、孤立埃秒光產生

超快脈衝產生高次諧波已成為產生埃秒光和探索埃秒科學的核心技術。埃秒光源革命性

地提高了時間分辨率，使得觀察由少週期脈衝驅動的快速電子(14, 15)、激子(16) 和自旋動態(17) 
成為可能。最近的研究進一步強調了非平衡電子或自旋分佈可以驅動材料中的快速相變。這

些研究突顯了埃秒脈衝的深遠影響，使得探索新物理現象、識別新機制以及推動下一代皮赫

茲設備的發展成為可能。2000 年代初，埃秒脈衝串的測量得到了證明。此外，理論上預測
通過操控入射脈衝的偏振或使用『少』週期脈衝並選擇最高諧波區域，可以從脈衝串中提取

『孤立』埃秒脈衝，如圖 4、圖 5 所示。2008 年，古利埃爾馬基斯 (Goulielmakis) 等人使用
中心波長為 800 奈米的單週期脈衝，展示了脈衝持續時間約為 80 埃秒的單個孤立埃秒脈衝
(18)。目前，產生單個埃秒脈衝的主要方法是將少週期載波－包絡相位穩定 (carrier-envelope 
phase) 的脈衝，如 5 fs 的鈦寶石雷射 (800 nm，2週期)(18) 或 12 fs 的 OPCPA (1800 nm，2 週
期)(19)，聚焦到氣體靶材中。      

孤立的埃秒脈衝是極短暫的光脈衝，其時間尺度在埃秒 (attosecond) 級別，即每秒鐘可
分割為 10 的負 18 次方秒。這種極短暫的時間尺度使得科學家能夠觀察和探索原子和分子內
部的超快動態過程，例如電子的運動和軌道改變。這項成就在科學界引起了極大的關注，因
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為它為研究超快動態過程提供了一個前所未有的工具。隨著埃秒科學的發展，人們開始更深

入地理解原子、分子和凝聚態系統中的超快現象，這對於許多領域，如化學、物理和生物學

等，都具有重大的影響。
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圖 4. 當所有高次諧波同相位相加後，會產生單一埃秒脈衝 (如右圖所示)。然而，使用多週
期飛秒脈衝產生高次諧波時，則會形成埃秒脈衝串列 (顯示於圖組底部)。這些脈衝串用來探
測材料的動態行為，但由於無法確定某一事件是由哪個埃秒脈衝所激發，因此脈衝串會影響

時間解析能力。
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圖 5. 使用多週期飛秒脈衝產生高次諧波時，會產生埃秒脈衝串列 (左圖所示)。克勞斯 
(Krausz) 團隊的巴圖斯卡 (Baltuska)、古利埃爾馬基斯 (Goulielmakis) 於 2000 年初使用『一』
週期的紅外光實現了『單』埃秒脈衝(18) (右圖所示)，真的達到有埃秒解析能力的脈衝。
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六、時間解析應用：光電效應的延遲

埃秒時間解析開啟使得回答以前無法解決的問題成為可能。1905 年，阿爾伯特·愛因斯
坦首次解釋了光電效應，但當時無法解析與該效應相關的時間尺度。長期以來，物理學家認

為該效應是瞬時發生的。

2023 年的諾貝爾獎得主，使我們反思這個基本問題：「光電效應的時間尺度是什
麼？」當一個原子或表面吸收了足夠的入射光能量時，它可以將能量傳遞給一個電子，隨後

電子以等於光子能量減去電子束縛能的動能被釋放出來。原子光電發射的複雜動力學導致了

一個小的時間延遲，問題在於這個時間延遲有多小。在開啟埃秒科學窗口之前，人們可以假

設這一過程是瞬時發生的。

克勞斯 (Krausz) 的研究小組在一項開創性實驗中發現，當氖原子被 100 eV 的光子電離
時，來自 2s 和 2p 的電子發射之間存在時間延遲(20)。2p 電子比 2s 電子離開氖原子的速度慢 
21 埃秒。相比之下，氖中 2p 電子的自然軌道時間為 100 埃秒。光電發射的延遲是電子雲集
體動力學的標誌。克勞斯小組使用了孤立的埃秒脈衝和條紋技術，記錄了電子動能與 XUV 
和IR脈衝之間時間偏移的函數關係。理論計算無法再現實驗結果，計算出的結果約短了兩
倍。儘管這些計算很複雜，不同的理論小組對計算出的時間延遲持一致意見。 
呂耶 (L’Huillier) 於隆德的研究小組通過利用相位穩定的埃秒脈衝列中的干涉獲得的高

次諧波譜來解決這一差異(21)。這樣，研究人員可以避免來自 2s 和 2p 的電離信號重疊，他們
應用了頻譜過濾來選擇跨越少於 27 eV 的諧波。2s 的束縛能比 2p 高 27 eV。隆德實驗和多
體微擾理論的理論計算之間非常一致的結果表明，克勞斯 (Krausz) 小組的開創性結果受到
了shake-up (激發效應) 的影響。單個光子移除一個 2p 電子的同時，將另一個 2p 電子提升到 
3p 亞殼層所需的能量比直接電離 2s 電子多 7.4 eV。在隆德實驗中，shake-up 和 2s 的邊帶信
號可以被分開。然而，這在克勞斯 (Krausz) 組的實驗中是無法分辨的。

七、時間解析應用：材料的埃秒科學

埃秒光譜學在材料科學中展示了極高的應用潛力，特別是在分子、液體和固體材料的研

究中。這項技術能夠在極短的時間尺度內研究光與物質的相互作用，例如，透過實驗測量液

態水和氣態水中光電子發射的時間延遲，顯示出電子動態如何受化學環境影響，尤其是溶劑

化效應的重要性。同時，針對固體材料，埃秒光譜學揭示了從局部原子態到漫遊導帶態的光

電發射之間的延遲效應，這對於理解電子波包在材料中的傳播具有重要意義。例如，研究人

員利用埃秒技術在鎢等材料上進行了直接時間域的光電子發射研究，顯示出從局部原子態到

漫遊導帶態的光電子發射之間約 100 埃秒的延遲(22)。這些觀察不僅揭示了材料中複雜的電

子相互作用，例如電荷轉移和電子－電子散射等，還能夠精確測量這些過程的時間尺度。埃

秒光譜學的這些能力為材料科學帶來了新的研究途徑和理解深度，同時也為開發新型材料和

技術提供了強大的工具。雖然目前的研究主要集中在初步探索階段，但隨著技術的進步和理

解的深化，未來有望揭示出更多意想不到的物理現象和材料特性。

八、奈米解析應用：同調繞射成像

極紫外光同調繞射成像 (coherent diffraction imaging, CDI) 是一種先進的成像技術，利用
極短波長的光子實現物體的高解析度成像(23)。與傳統光學成像技術不同，CDI 不需透鏡或



75科儀新知 240期 113.9

鏡片，而是直接利用樣品與光波的相互作用。這種技術能夠探測材料內部微細結構和細微變

化，如晶體結構和生物分子形態。高次諧波產生的極紫外光具有完全同調性，相當於極紫外

光雷射，因此是極紫外光同調繞射成像的理想光源。  
在極紫外 CDI 中，將樣品置於雷射束中，樣品會散射出具有複雜幾何形狀的光強度模

式。通過記錄和分析這些散射模式，可以重建出樣品的相位和幾何結構信息，實現高分辨率

的成像。極紫外 CDI 技術能夠達到 10 奈米尺度的解析度，對於非晶態、非周期性和生物樣
品同樣適用。總結來說，極紫外光 CDI 不僅提供高解析度的成像能力，還為多學科研究者
帶來一個強大工具，用於探索和理解微觀世界的複雜結構和動態過程。其飛秒和埃秒的解析

能力更是能夠揭示奈米級別的細節。

九、結論

電子的微小尺寸和極速移動使得傳統的觀測方法難以捕捉其真實的動態過程。就如，如

果快門速度不夠快，照片上會留下殘影，導致影像模糊不清，這就像是奈米世界的電子在運

動中的情況。因此，研究奈米世界需要擁有兩大關鍵能力的『照相機』：一是足夠高的空間

解析能力，可以清晰地觀察到微小物質的結構和形態；二是極快的時間解析能力，能夠捕捉

和分析電子飛速運動的每一個瞬間。這種結合空間和時間解析能力的先進技術正是此文所討

論地『桌上型雷射 EUV 光源』，為科學家揭示奈米世界的神秘面紗提供了重要工具，並在
材料科學、生命科學等領域中有著廣泛的應用前景。
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