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摘要  采用悬臂压电脉冲阀, 制备出最高重复频率达到 3 kHz 的脉冲分子束。通过测量氮气分子束在飞秒激

光作用下隧道电离生成的 N2
+(B-X)荧光光谱, 对脉冲阀的性能做了表征。这种 kHz 脉冲分子束搭配 kHz 飞

秒激光器, 将推动飞秒强激光驱动的原子分子动力学实验研究。 
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Abstract  The authors successfully generated pulsed molecular beams with high repetition rate by using a 

cantilever piezo valve, and the highest repetition rate could reach 3 kHz. The interaction between intense 

femtosecond laser fields and nitrogen molecular beams were studied, in which the molecular beams were produced 

by cantilever piezo valve. Strong fluorescence emissions, which could be assigned to N2
+(B-X), were observed. 

The performance of pulse valve was characterized based on the measurement of the fluorescence emission as a 

function of the repetition rate and the time delay of the pulsed valve. The results demonstrate that pulsed molecular 

beams can be generated with high quality and high repetition rate. The combination of such pulsed molecular 

beams and high-frequency kHz femtosecond lasers will promote the experimental study of molecular dynamics 

driven by intense femtosecond laser fields. 
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飞秒激光具有超短的脉冲宽度和超高的峰值功

率, 是测量和操控原子分子超快动力学行为的重要

工具, 飞秒强激光作用下的原子分子行为已经成为

原子分子物理研究的热点之一 [1–8]。分子束中分子

以基本相同的速度做准直很好的定向运动, 分子之

间的相互作用和碰撞可以忽略。另外, 分子束的平

动温度较低, 分子通常都分布在振动基态和较低的

转动态上。因此, 利用分子束与强激光场相互作用, 

可以简化强激光与分子相互作用过程, 提供强激光

场与分子相互作用的精确实验数据。分子束一般由

高压气体通过喷嘴喷向真空腔产生, 依据喷阀的工

作模式, 可分为连续分子束和脉冲分子束, 其中脉

冲分子束的重复频率由脉冲阀的重复频率决定。 

目前原子分子强场物理研究使用的飞秒激光放
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图 1  高重复频率脉冲阀(a)和连接法兰(b) 
Fig. 1  Pictures of high repetition rate cantilever piezovalve (a) and its mounting vacuum flange (b) 

大器的重复频率大多在 1 kHz 或以上。为了与飞秒

激光放大器同步, 同时减小对真空系统的要求, 实

验室迫切需要制备 kHz 重复频率、持续时间短的

低温脉冲分子束。目前商用脉冲阀重复频率大多不

能满足这样的要求。实验室一般是牺牲激光重复频

率或者采用连续分子束来研究原子分子在强激光作

用下的动力学行为。例如中国科学院上海光学精密

机械研究所强场激光物理国家重点实验室的 Liu 

等[9]和 Li 等[10]在强激光驱动的原子分子高次谐波

产 生 的 实 验 中 , 尽 管 使 用 的 激 光 器 重 复 频 率 为    

1 kHz, 但是他们采用了重复频率仅几十 Hz 的商用

脉冲阀(General Valve, 美国)制备低温的脉冲分子

束。这样的设计既浪费激光机时, 又延长了数据采

集时间。北京大学人工微结构与介观物理国家重点

实验室的研究人员在原子分子强场物理研究中, 使

用的激光器重复频率为 3 kHz, 因此他们采用了连

续分子束 [11–13]。连续分子束除对样品需求量大外 , 

也需要庞大的泵组系统维护反应室的真空。2009

年荷兰自由大学 Irimia 等 [14–15]设计了一种悬臂压

电脉冲阀, 其工作重复频率达到 5 kHz, 并可以在

连续模式下工作。结合特殊形状和合适尺寸的喷

嘴, 可以产生高重复频率的低温脉冲分子束。本文

采用这种悬臂压电脉冲阀, 在实验室获得 kHz 重复

频率的脉冲分子束, 并结合本实验室的 kHz 飞秒激

光光源, 研究氮气分子在强激光场作用下的隧道电

离过程。 

1  实验装置 
实验所用的悬臂压电脉冲阀由荷兰自由大学加

工, 锥形喷嘴的直径为 200 m, 高压气体通过喷嘴

喷向真空腔形成分子束, 其平动温度可达到甚至小

于 2 K。黏附在压电悬臂上的 O 圈在脉冲电压驱动

下, 负责喷嘴的打开或关闭, 压电悬臂长度约为 6 

mm, 悬臂形变位移约为 40 m, 动态响应时间在

10 s 以下。作用在压电悬臂的脉冲电压决定脉冲

阀喷嘴的开启时间以及分子束的长度, 脉冲阀工作

重复频率通过外触发频率控制, 连续可调, 最高达

到 3 kHz, 并可以在连续模式下工作。图 1(a)是悬

臂压电脉冲阀的实物照片 , 气体通过进气口进入 , 

驱动电压通过电线入口导入, 脉冲电压最高幅度为

140 V, 脉冲宽度 5~200 s 可调。图 1(b)是我们设

计的直径为 150 cm 的连接法兰, 可以将悬臂压电

脉冲阀固定在该法兰上, 并且脉冲阀离法兰的距离

可以调节。法兰与反应腔体连接, 腔内真空由一台

520 s–1 的分子泵(Pfeiffer, 德国)和一台 4 s–1 的干泵

(Varian, 美国 )维护 , 不进样时本底真空可以达到

3×10–7 hPa。 

超短脉冲激光系统采用美国相干公司生产的 

Ti:sappire 啁啾脉冲放大系统(Coherent Legend Elite, 

Coherent Inc., 美国), 其脉冲宽度为 35 fs, 中心波

长为 800 nm, 平均功率为 3.5 W, 重复频率为 1 

kHz。除脉冲分子束和超短脉冲激光系统外 , 实验

装置系统还包括真空系统、荧光收集系统、单色

仪、光电倍增管、数据采集卡和计算机等。如图 2

所示, 飞秒激光和分子束产生的离子荧光信号经过

凹面反射镜和凸透镜组成的荧光收集系统收集后进

入单色仪, 通过单色仪分光后被光电倍增管(PMT-

R585, Hamamatsu, 日本)接收 , 光电倍增光输出的

模拟电压信号被高速数据采集卡(CS22G8, GAGE, 

美国)转换为数字信号 , 送到计算机保存并进一步

处理。 
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图 3  不同重复频率的氮气分子束和飞秒强激光作用生成的 N2
+(B-X)荧光光谱 

Fig. 3  Fluorescence spectra of N2
+(B-X) produced by intense femtosecond laser fields  

and nitrogen molecular beams with different repetition rates 

 

图 2  kHz 脉冲分子束和 kHz 飞秒激光相互作用 
实验装置 

Fig. 2  Experimental setup for studying the interaction 
between kHz pulsed molecular beams and kHz 
femtosecond laser pulses 

2  数据分析和讨论 
强激光场下隧道电离是原子分子最基本的动力

学过程, 电离产生的关联电子和母体离子在激光电

场辅助下将会再碰撞 [16]。电子离子碰撞导致高次

谐波产生 [17]、高能阈上电离电子发射 [18]或非序列

双电离[19]等。分子中电子轨道能级间隔不大, 并且

不同电子轨道能级对称性不同, 导致不同轨道电子

对分子隧道电离都有贡献 [20]。考虑到分子内层轨

道电子电离生成的母体离子将处在电子激发态, 处

在电子激发态的分子离子将通过辐射跃迁弛豫到离

子的基电子态, 因此通过测量分子离子的荧光光谱, 

可以将不同分子轨道的电子对隧道电离的贡献区分

开[21–22]。根据 MO-ADK 模型, 分子电离几率随电

子束缚能的增加而呈指数下降, 并且高度依赖电子

相对分子轴的空间分布[23]。因此, 一般认为最高占

有轨道(HOMO)电子最先被电离 , 离子产量与分子

取向角的关系含有分子 HOMO 轨道空间分布方面

的信息。飞秒强激光作用下氮气分子电离动力学已

经得到深入细致的研究, Pavičić 等[24]通过测量电离

几率与分子取向角的关系 , 获得氮气分子 HOMO

轨道电子云的分布形状。但是细致的分析发现, 理

论值与实验测量值之间还存在一定的差异。当考虑

内层轨道电子对隧道电离的贡献时, 理论值与实验

值的吻合程度得到很大提高 [25]。飞秒强激光场驱

动的氮气分子高次谐波证实了 HOMO-1 轨道对隧

道电离的贡献[26–27], 氮气分子离子的荧光光谱则证

实了 HOMO-2 轨道对隧道电离的贡献[28–29]。本实

验通过检测飞秒激光作用下氮气分子离子的荧光 , 

对我们的高重复频率脉冲分子束进行测试。 
图 3 是飞秒强激光与氮气分子束作用生成的

N2
+(B-X)荧光光谱, 实验中所用飞秒激光中心波长

为 800 nm, 脉冲宽度为 35 fs, 峰值功率为 1.5×1015 



北京大学学报 (自然科学版 )  第 51 卷   第 4 期   2015 年 7 月  

594 

图 4  N2
+ (B-X)荧光强度随脉冲阀时间延迟的关系 

Fig. 4  Fluorescence intensity of N2
+(B-X) as a function 

of time delay between the pulsed valve and the 
laser pulse 

W/cm2, 激光器的重复频率为 1 kHz。脉冲阀入口

处气压保持在 1 个大气压, 脉冲阀分别工作在脉冲

模式和连续模式。当脉冲阀工作在脉冲模式时, 我

们选用工作频率 10 Hz, 100 Hz, 500 Hz 和 1 kHz, 

通过 DG535 (Stanford Research Systems, 美国)实现

激光器和脉冲阀的同步。当脉冲阀工作在 10 Hz, 

100 Hz, 500 Hz 和 1 kHz 时, 真空腔的真空分别是

1.2×10–6, 3.4×10–5, 2.2×10–4 和 3.4×10–4 hPa。当脉

冲 阀 工 作 在 连 续 模 式 时 , 真 空 腔 的 真 空 达 到

5.0×10–3 hPa, 基本上是分子泵能够正常工作的极

限。实验结果表明, 不管脉冲阀工作在连续模式还

是脉冲模式, N2
+(B-X)荧光强度以及光谱形状基本

不变。对于连续模式, 单位时间进气量大, 对真空

泵组的要求非常高 , 必须选用抽速更大的分子泵 , 

必要时还需要采用多级差分模式。对于脉冲模式 , 

一台 520 s–1 的分子泵和一台 4 s–1 的干泵基本上就

能够维护实验需要的真空条件。但是只有当脉冲阀

的工作频率和激光器的频率相同时, 才可以充分利

用所有激光脉冲, 大幅度减少采样所用时间, 提高

实验效率。相对于连续模式, 高重复频率脉冲阀的

应用不仅降低了对真空泵组的要求, 而且最大程度

地减小样品的消耗量, 使实验设计更加合理。需要

特别指出的是, 如果不利用分子束, 而采用微漏阀

使氮气分子弥散进入真空腔, 那么在相同的真空压

力下, N2
+(B-X)荧光很难探测到。这一方面说明采

用分子束可以极大地提高激光作用区的分子浓度 , 

同时减小对样品的消耗以及对真空的要求。另一方

面, 由于分子束内分子之间相互作用和碰撞可以忽

略, 因此采用分子束和飞秒激光相互作用可以简化

激 光 和 分 子 相 互 作 用 过 程 。 在 我 们 的 实 验 中 , 

N2
+(B)是氮气分子在飞秒激光作用下直接电离产生

的, N2
+(B)弛豫到 N2

+(X)时辐射出一个光子。因此

通过测量不同参数的激光脉冲作用下 N2
+(B-X)的

荧光光谱, 结合理论模拟, 可以揭示强激光场作用

下分子内层电子的电离动力学。 

为了进一步测试脉冲阀的性能 , 我们测量了

N2
+(B-X)荧光强度随脉冲阀时间延迟的关系, 如图

4 所示。这里给出的延迟时间是相对于激光脉冲的

触发而言的 , 图中上升沿反映脉冲阀的开启时间 , 

对应分子束的前沿; 下降沿反映脉冲阀的关闭时间, 

对应分子束的后沿。通过分析 N2
+(B-X)荧光强度

随脉冲阀时间延迟的关系曲线, 可以看出脉冲阀打

开比较迅速, 完全关闭则需要 100 s 左右的时间, 

因此脉冲阀最高可以工作在 3 kHz。 

3  结论 

我们利用悬臂压电脉冲阀, 在实验室获得高重

复频率超声分子束。通过飞秒强激光作用, 采集该

脉冲阀产生的氮气分子束所生成的氮气分子离子荧

光光谱, 对脉冲阀的性能指标进行表征: 该脉冲阀

既可以工作在脉冲模式, 也可以工作在连续模式。

工作在脉冲模式时, 其重复频率连续可调, 频率最

高可以达到 3 kHz。通过对比 N2
+(B-X)荧光光谱, 

我们发现不同重复频率的分子束与飞秒激光作用产

生的分子荧光强度和光谱形状基本相同, 但是高重

复频率脉冲分子束搭配高频率飞秒激光器, 将极大

地提高实验数据的采集效率。相对于连续分子束 , 

高重复频率脉冲分子束在减小对样品的消耗的同时

降低了对真空泵组的要求。这种高重复频率脉冲分

子束的产生, 将推动飞秒强激光驱动的分子动力学

行为的实验研究。 
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