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研究了多个光周期的长脉冲（"# )*）激光与氖原子相互作用产生的高次谐波的辐射特性 + 通过计算机数值模

拟，发现当激光场的强度超过饱和光强时，原子将会在几个光周期内被迅速电离，使得原子的高次谐波谱在截止区

呈现出平滑的多平台结构 + 同时，在高频波段离子产生的高次谐波的影响将变得十分显著 + 通过选取合适的子平

台进行频率叠加，在消除了离子的高次谐波的影响后，可以获得单个的阿秒软 , 射线脉冲 +
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0 B 引 言

随着激光技术的飞速发展，特别是超短超强激

光在实验中的获得，强光与物质相互作用已经进入

了一个新的阶段 + 一些高阶非线性物理过程如高次

谐波、多光子电离、域值上电离以及汤姆逊散射等越

来越引起国内外研究者的兴趣 + 高次谐波自 0C(%
由 DA8>9E*F; 等人发现以来，由于其广泛的应用前

景，近年已成为了研究的热门 + 高次谐波的主要应

用之一是获取相干 ,GH 辐射源，目前试验上获得的

高次谐波谱最高已经可以展宽到 .$$ 9H［0，&］，结合准

相位匹配技术，已可以得到水窗波段的相干 , 射线

光源［#］+ 高次谐波的另一个重要应用是产生阿秒脉

冲，阿秒脉冲特别是单个阿秒脉冲的产生一直是阿

秒科学的首要问题，它是研究原子尺度内微观动态

过程及各种超快过程的有力工具［"］+ 目前阿秒脉冲

的产生方法主要包括受激拉曼散射［.］、汤姆逊散

射［"，’，%］以及高次谐波［(］+ 与其他方案相比，高次谐

波辐射谱由于呈现平台区以及平台区谐波有规律的

等频率间隔分布的独特优点，使它成为了突阿秒界

限的首选光源［C］+ 基于高次谐波的单个阿秒脉冲的

获取主要有两种方案，一是利用几个光周期的超短

脉冲驱动光［0$—0&］，这是由于截止区的高次谐波在驱

动光的峰值附近产生，持续时间在半个光周期以内，

达到了阿秒量级 + 二是利用偏振态随时间变化的驱

动光［0#—0.］，这一方案原理是高次谐波的产生敏感的

依赖于驱动光的偏振态，控制驱动光的偏振态可以

产生阿秒量级的时间门 +
通常情况下，入射激光的峰值强度小于原子的

饱和强度，因此经隧道电离产生的自由电子在激光

场中运动后将与原子核复合产生高次谐波，这使得

谐波的持续时间与基频入射光的光周期可比拟，为

飞秒尺度 + 如果提高激光场的强度，使其值强度达

到饱和光强的水平，原子内部的电子将会被激光场

迅速电离，因此自由电子经历激光场后与原子核复

合的概率将大大降低，谐波的辐射时间也会受到严

重的限制 + 这一机理在文献［0’］曾被提及，但该文

用的是上升沿、平台区及下降沿均为两个光周期的

矩形脉冲，由于原子在脉冲上升沿已被完全电离，这

实质上等效于驱动光脉宽为两个光周期的超短脉冲

情形，实验条件还是相对苛刻的 + 另外，已有研究表

明，在高强度机理下，离子产生的高次谐波强度已与

原子产生的高次谐波强度相当［0%，0(］，因此离子的谐

波的影响将变得非常显著 + 本文在此基础上数值模

拟了接近实际脉冲形状的 *5;& 包络脉冲强激光驱动
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原子产生高次谐波的过程，计算中使用了多个光周

期的长脉冲，同时考虑了离子的高次谐波的影响 !
研究表明在驱动光强度过饱和情形下，高次谐波谱

呈现多平台特性 ! 通过选取合适的子平台进行频率

叠加，可以获得单个的阿秒脉冲，同时通过选频也消

除了离子的高次谐波对结果的影响 ! 这是一种利用

长脉冲实现单个阿秒脉冲输出的新方法，且适用于

目前常规的商业化激光系统（单脉冲能量大于 " #$，
脉宽约为 %& ’(），具有普遍的应用价值 !

) * 计算模型

原子在激光场中运动的偶极子利用 +,-,.(/,0.
的三步模型计算［"1］：
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其中 (（ "）2 (& (0.)（ "!6*）<=(（#" 5$&）是驱动激光

场，其中 (& 为激光场的最大场强，#和$& 分别为激

光场的频率和载波相位，* 定义了激光场的脉宽，激

光场的脉宽为 " 8 ) (0.8"（"6)）"6>( )!
* ! %（ "）为激光

场矢势 ! + (/（ "，!）2 "
!!

"

"8!
%（ "?）4 "? 和 ’（$ (/，"，!）

2 ,:!8 "
) +)

(/（ "，!）!5 "
)!

"

"8!
%)（ "?）4 "? 分别代表正
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（$) 5%）7 代表类氢原子的偶极子矩阵元 !

其中% 2 ) ,: !
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其中 -（ /B）为 电 离 概 率，它 可 以 根 据 CDEDF 模 型
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其中 ,:H 为氢原子的电离能，1 和2 分别为角量子数

和磁量子数 ! 4 和 2, 是电子的电荷和质量 ! 有效量

子数 1" 由以下规则给出：当 1 2 / 时，1" 2 &；其他

条件下，1" 2 /" 8 "! 本文计算运用的是原子单位

制，即 3 2 4 2 2, 2 " ! 高次谐波谱可以通过对偶

极子加速度进行傅里叶变换获得 !

7 !结果及分析

目前本实验室的激光系统为美国光谱物理公司

生产的 >% ’(6I&& .#6) #$ 钛宝石飞秒激光器 ! 计算

中参数的选取以实验室的实验条件为基础 ! 驱动激

光场的中心波长为 I&& .#，脉宽为 >7 ’(（"J 个光周

期），介质为氖气，其饱和光强约为 " ; "&"% K A <#) !
通常在驱动光强度低于饱和光强的情况下，原子的

高次谐波谱呈现出典型的平台特性，图 "（L）是峰值

强度为 7 ; "&">K6#) 的激光脉冲驱动氖原子产生的

高次谐波辐射谱 ! 谐波谱的截止区由截止定则

3##L9 2 ,: 5 7 !"@5: （7）

决定 ! 其中##L9 为截止频率，5: 2
()

&

>#) 为激光场的

有质动能 ! 图 "（M）是截止区（%&#—@&#）高次谐波

的辐射时间谱，由于截止区发生在激光场的峰值附

近，根据 N=OPQ# 的半经典模型［)"］可知，高次谐波主

要由短电子轨道所贡献 ! 经典电子轨道的发生周期

为半个激光场的振荡周期，因此辐射是间隔为半个

光周期的阿秒脉冲链 !
如果进一步提高驱动激光场的强度，使其超过

氖原子的饱和光强，氖原子将在几个光周期内被迅

速电离 ! 考虑到基态的急速损耗，高次谐波谱将会

受到调制 ! 图 ) 是驱动激光峰值强度为 , 2 J ; "&"%

K A <#) 时得到的谐波谱 ! 在此条件下，由于激光场

达到峰值强度以前原子就已被完全电离，亦即原子

所能经历的激光场的最大值小于激光场的峰值，因

此截止区的位置已经不遵循方程（7）的截止定则 !
同时，截止区呈现出平滑的多平台结构，这是有利于

单个超短脉冲产生的 ! 图 )（M）是选取其中的单个子

平台（">@#—"J7#）进行频率叠加后得到的辐射时

间谱，从图中可以看出，辐射信号为一个双峰结构，

由于第二个峰的强度比第一个峰低了一到二个量

级，辐 射 信 号 可 以 看 作 是 单 个 脉 冲，脉 冲 宽 度 为
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图 ! （"）氖原子在普通强度脉冲激光驱动下得到的高次谐波

谱，激光强度 ! # $ % !&!’()*+；（,）截止区（-&!—.&!）进行频

率叠加后得到的辐射时间谱

+!& "/0
图 $ 是过饱和光强条件下的原子和离子的概率

幅 0 可以看出，氖原子以 "& 1 + 为周期被迅速电离，

大约在 !+"& 处已被完全电离，而氖离子由于电离能

较高，所以能经历更高强度的激光场 0 根据 23456*
的三步模型，高次谐波的产生效率由电离，加速，复

合三个过程的概率幅度决定，其中复合过程是最主

要的因素 0 由于在高强度机理下，氖原子基态概率

幅经历了周期性的急剧衰减，因此在电子与原子核

的复合放出高次谐波光子的过程中，谐波的辐射强

度也将周期性地衰减，这对应于图 +（"）中谐波谱的

多平台结构 0 根据经典的电子轨道理论，截止区的

高次谐波信号是间隔为 "& )+ 的脉冲链，但是由于基

态波函数随着时间的增长而急剧衰减，后来的子脉

冲的强度较第一个而言要弱得多，因此出现了图 +
（,）中的单峰 0 其中每个子平台的宽度表征了氖原

子基态在半个光周期内维持一定的电离水平时驱动

激光场所经历的幅度变化，而它们的平滑结构是由

于激光场的非绝热效应以及原子的基态损耗引起

图 + （"）氖原子在超高强度脉冲激光驱动下得到的高次谐波

谱，激光强度 ! # 7 % !&!- ( 1 *+；（,）截止区第一个子平台（!’.

!—!7$!）进行频率叠加后得到的辐射时间谱

的 0 如果进一步提高激光场的强度，可以使子平台

得到进一步展宽，这将更利于单个阿秒脉冲的产生 0

图 $ 过饱和光强条件下氖原子及氖离子的概率幅随时间的关

系曲线（脉冲激光参数与图 + 相同 0 实线代表氖原子，点线和虚

线分别代表一价氖离子和二价氖离子）

如果对图 +（"）中后面的子平台（ 8 !7&!）进行

频率叠加，同样能得到单个的阿秒脉冲 0 我们不选
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图 ! 氖原子（虚线）及一价氖离子（实线）在超高强度脉冲激光

驱动下得到的高次谐波谱（驱动激光的参数与图 " 相同）

取它们一方面是由于得到的脉冲强度低于第一个子

平台，另一方面是考虑到离子高次谐波信号的影响 #
对一般光强而言，原子的高次谐波强度比对应的离

子的高次谐波强度高出好几个量级，因此离子的影

响可以忽略，但当入射激光强度超过饱和光强时，离

子的 高 次 谐 波 信 号 在 高 频 波 段 会 变 得 十 分 显

著［$%，$&］# 图 ! 是一价氖离子与氖原子的高次谐波谱

的比较，可以看出，当频率低于 $’(!时，原子的高

次谐波强度比离子大约强了两个数量级，离子的影

响是可以忽略的 # 因此离子的高次谐波谱不影响图

"（)）中得到的结果 # 但是当频率高于 $’(!时，氖

离子的高次谐波信号已经占了主导地位，这时已经

无法利用原子的高次谐波实现单个阿秒脉冲的输

出 # 我们同时研究了脉宽为 " 个光周期的超短脉冲

情形，得到的结果与文献［$’］非常相似，这也说明了

文献［$’］中所用到的梯形脉冲实质上等效于脉宽为

*+, -. 的超短脉冲情形 #

! #结 论

本文研究了高电离机理下利用 !, -. 的多光周

期驱动激光产生高次谐波过程 # 计算结果表明当入

射激光强度超过原子的饱和光强时，原子将被迅速

电离，得到的高次谐波谱在截止区将出现平滑的多

平台结构 # 选取合适的子平台来消除离子的谐波谱

所带来的影响，通过频率叠加可以得到单个阿秒软

/ 射线脉冲 # 这是一种利用现有的常规飞秒激光器

（脉宽约为 *( -.）实现单个阿秒脉冲输出的简单新

方案，具有较大的应用价值 #
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$$’$, 期 曹 伟等：利用 !, 飞秒的强激光脉冲实现单个阿秒脉冲输出的新机理
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