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飞秒强激光脉冲驱动 Ne高次谐波蓝移产生相干
可调谐极紫外光实验研究*
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本文对不同气压以及入射激光强度下 Ne相位匹配高次谐波的光谱蓝移特性进行了实验研究.利用气体盒装置,

在谐波平台区域获得最大谐波蓝移为 0.13 nm,在谐波截止区获得的最大蓝移为 0.07 nm. 实验结果表明,通过调节

气体盒内气压以及入射激光强度,即改变气体盒中自由电子密度,有利于实现高次谐波光谱蓝移.
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1 引 言

飞秒激光与原子、分子非线性相互作用产生

的高次谐波在时间和空间上具有良好的相干性,是
一种很有应用前景的真空紫外 (vacuum ultraviolet,

VUV)以及极紫外光源 (extreme ultraviolet, XUV)[1].
高次谐波的相干性以及脉冲持续时间短等特点使

其应用于诸多研究领域:非线性光学 [2], 分子成像
[3],超快分子动力学 [4,5]等. 高次谐波产生过程可以
用经典的三步模型 [6] 进行描述: 首先,超短强激光

脉冲与原子相互作用时激光场会极大改变原子内

部的库伦势,使束缚电子在激光作用下量子隧穿已

经扭曲的库伦势垒进入连续态;随后被电离出的自
由电子在激光场中被加速或者减速;最后, 当激光
场反向时会驱动自由电子返回母体离子,并与之发

生碰撞复合,同时辐射出高能光子. 发射的谐波光
子能量等于原子电离能以及自由电子在激光场中

振荡获得的动能之和,可以获得的最大的谐波光子
能量为 Ip +3.17Up,其中 Ip 为原子电离能, Up 为优

质动力势. 由于这种辐射每半个光学周期重复一次,

所以辐射出的光谱呈现出基频光频率奇数倍的频

率梳.

微观上,高次谐波过程依赖于产生的量子路径,

比如谐波经由短轨道或长轨道产生; 宏观上, 基频

光与谐波光间的位相匹配,气体介质电离等会影响

高次谐波的转换效率.其中,谐波蓝移是 Lewenstein

模型中所预言的气体介质电离的一个重要结果 [7].

因此,我们不必改变飞秒激光光谱即可实现调谐过

程. 原理上, 通过高次谐波的蓝移我们可以获得可

调谐的相干极紫外光源 [8−12]. Wahlström等人研究

了脉冲阀产生 Ar和 Xe高次谐波辐射的蓝移. 当改

变飞秒激光功率密度,Xe高次谐波在 52 nm波段移

动了 0.15 nm. 此外, 通过改变充气气压,在上述波

段获得在 0.23 nm蓝移. 当 Ar作为气体介质时,通

过改变飞秒激光强度, 获得展宽的 19 次高次谐波

谱 [8]. Wahlström等人认为,气体介质电离时其折射

率会发生变化,这使得在电离介质中传输的激光产

生光谱调制, 即自相位调制 (self-phase modulation,

SPM);而谐波蓝移正是这种自相位调制的结果.然

而, Kan等 [9] 研究表明由于谐波位相对激光强度具

有依赖性,那么原子对激光场的非绝热响应使得在

*国家自然科学基金 (批准号: 10774033)资助的课题.

†通讯作者. E-mail: xiayuanqin@hit.edu.cn

c⃝ 2013 中国物理学会 Chinese Physical Society http://wulixb.iphy.ac.cn

024212-1



物理学报 Acta Phys. Sin. Vol. 62, No. 2 (2013) 024212

快速增加的激光电场中会发生谐波蓝移现象.随后,
Shin等 [10] 在实验上首次获得 Ar高次谐波的非绝
热蓝移. Altucci等 [11] 通过改变脉冲阀相对于激光

焦点的位置,实现对低于 20 nm波段的谐波辐射的
连续调谐. 因此, 通过精确控制高次谐波的蓝移过
程, 我们能获得可调谐相干短波长 XUV 光源. 目
前, 多数研究小组采用脉冲阀装置, 但是脉冲阀的
重复频率低, 限制了对高重频激光脉冲的使用. 此
外, 采用脉冲阀装置难以精确估算气体密度. 与脉
冲阀相比, 在气体盒内容易获得高的气体密度. 而
且, 气体盒可以增加激光与气体的相互作用区域,
提高谐波光子通量,有利于获得强的高次谐波辐射.
Reitze等 [12] 结合整形激光脉冲和进化策略算法获

得气体盒中 Ar高次谐波波长的调谐, 并且提高了
谐波光子通量. 据我们所知, 目前未见有关气体盒
中 Ne高次谐波蓝移研究结果的报道.

利用气体盒装置, 本文研究了 Ne 高次谐波
17—32 nm波段辐射光谱的蓝移特性. 通过对激光
强度以及充气气压的调节, 在平台区实现谐波的
最大蓝移为 0.13 nm. SPM是导致光谱蓝移的主要
原因.实验结果表明改变气压和入射激光强度即可
获得连续的谐波蓝移,从而实现连续可调谐的相干
XUV辐射.

2 实验装置

高次谐波辐射实验装置主要由飞秒激光系统,
真空靶室以及软 X射线平场光栅谱仪组成,装置如
图 1所示. 实验所采用的激光系统为 Coherent公司
的掺钛蓝宝石飞秒激光系统,输出激光的中心波长
800 nm, 能量为 1.65 mJ,脉宽 40 fs, 激光重复频率
为 1 kHz. 激光由焦距为 400 mm 的透镜聚焦于 5
mm长气体盒中. 与气体样品发生作用. 相互作用
区域激光功率密度约为 2.40×1014 W/cm2. 我们采
用真空波纹管把气体样品导入气体盒中,通过调节
靶室外的微调阀旋钮, 可以精确控制充气气压. 此
外, 数字真空计可以实时监测输入的气压值. 气体
盒两端采用薄铜片密封,由于气体盒位于激光焦点
附近,所以聚焦的飞秒激光在气体盒前后表面的铜
片上打出两个小孔.飞秒激光与气体样品相互作用
产生的高次谐波与飞秒激光一起通过小孔,经由分
辨率为 0.01 nm 的软 X 射线平场光栅谱仪成像于
CCD相机,最后由计算机进行图像采集. 位于真空
靶室与平场光栅谱仪间厚度为 500 nm 的铝膜, 可

以滤除 800 nm 基频光, 防止 CCD 发生饱和, 并允
许波长大于 17 nm的谐波光子透过.

图 1 产生高次谐波辐射光谱蓝移的实验装置图

3 实验结果与讨论

图 2为典型的 Ne高次谐波辐射光谱,高次谐
波级次为 25—47次,相应的波长范围为 32—17 nm.
从图中可以看出, 由于铝膜的吸收边效应, 导致波
长短于 17 nm的谐波光子无法通过铝膜,因此实验
获得的最高谐波级次为 47次.

图 2 Ne 高次谐波辐射光谱, 激光强度为 I = 2.40.× 1014 W/cm2,
气压为 28.0 Torr (1 Torr = 1.33322×102 Pa)

3.1 充气气压对高次谐波蓝移的影响

图 3为 25—47次高次谐波强度随充气气压的
变化关系,充气气压分别为 7.6 Torr, 17.7 Torr, 28.0
Torr, 34.7 Torr, 48.0 Torr, 56.0 Torr, 68.2 Torr,激光强
度均为 I = 2.40× 1014 W/cm2. 考虑到真空靶室内
过高的气体压强会损坏真空分子泵以及电离真空

计, 因此实验过程中充气气压不高于 70.0 Torr. 从
图中可以看出,各级次谐波对气压的依赖性展现出
相似的变化,只是不同的谐波级次有不同的优化气
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压值.

图 3 25—47次高次谐波辐射强度随充气气压的变化

图 4 Ne的 (a) 33次和 (b) 45次谐波在不同气压条件下的归一化
强度光谱分布,激光强度为 I = 2.40×1014 W/cm2

当充气气压超过 50.0 Torr时,谐波强度呈降低
趋势. 导致谐波强度随气压的增加而下降的原因
是: 由于自由电子位相匹配效应会直接影响谐波的
转换效率, 增加气压值会产生大量的自由电子, 一
方面有助于增强高次谐波辐射,另一方面大量的自
由电子会导致气体介质折射率发生变化,使得聚焦
激光散焦, 降低了焦点附近的激光功率密度, 减小
高次谐波强度. 一旦气压超过最优气压值, 气体电

离产生过多的自由电子, 引起自由电子位相失配,
从而降低了高次谐波的转换效率. 此外, 过高的气
压产生的气体色散效应也会使谐波位相失配,进一
步降低谐波辐射强度.
产生高次谐波蓝移的原因有两个:激光脉冲在

气体电离介质中传输时产生的自相位调制 (SPM)
导致谐波发生蓝移; 此外, 快速增加的激光电场产
生非绝热效应也会引起谐波蓝移现象.
我们研究了充气气压对 Ne的平台区和截止区

高次谐波光谱蓝移的影响.图 4为强度归一化的谐
波光谱随充气气压的变化关系,谐波光谱进行强度
归一化是为了更清晰显示谐波的移动范围.图 4(a)
对应 33次谐波,代表平台区, (b)对应 45次谐波,代
表截止区; 充气气压分别为 7.6 Torr, 34.7 Torr, 68.2
Torr,激光强度为 2.40×1014 W/cm2.
从图 4(a)可以看出,当气压从 7.6 Torr上升到

68.2 Torr, 33次谐波发生明显的蓝移,移动约为 0.13
nm, 27—39次谐波变化趋势相似. 产生以上实验结
果的原因是: 当激光在快速电离的介质中传播时,
自由电子产生的折射率变化对激光波长进行调制,
即 SPM产生了高次谐波蓝移.

3.2 激光强度对高次谐波蓝移的影响

图 5为 25—45次高次谐波强度随激光强度的
变化关系,激光强度分别为 I = 1.59× 1014 W/cm2,
I = 1.89×1014 W/cm2, I = 2.12×1014 W/cm2. 从图
中可以看出, 随着激光强度的增加, 出现了更高的
谐波级次. 激光强度的增加可以明显增强各级次谐
波的辐射强度,特别是对于截止区的谐波.

图 5 25—45 次谐波辐射强度随激光强度的变化, 充气气压为
24.8 Torr

我们研究了激光强度对 Ne的平台区和截止区
高次谐波光谱蓝移的影响.图 6为高次谐波随激光
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强度变化的光谱分布,绿线用来标记未移动的谐波

波长. 从图中可以看出,当激光强度逐渐增强时,各

级次谐波发生蓝移.

图 7 为强度归一化谐波光谱随激光强度的

变化关系, 图 7(a) 对应 33 次谐波, 代表平台区,

(b) 对应 45 次谐波, 代表截止区, 激光强度分别

为 I = 1.59 × 1014 W/cm2, I = 1.89 × 1014 W/cm2,

I = 2.12× 1014 W/cm2. 从图 7(a) 中可以看出, 当

激光强度从 1.59× 1014 W/cm2 增加到 2.12× 1014

W/cm2, 33次谐波发生蓝移,移动距离约为 0.07 nm.

从图 7(b)中可以看出,当激光强度为 1.59×1014时,

没有 45 次谐波信号. 激光强度从 1.59× 1014 上升

到 2.12×1014 W/cm2, 45次谐波移动 0.05 nm.

图 6 不同激光强度下的高次谐波光谱蓝移,充气气压为 24.8 Torr

非绝热效应产生的谐波蓝移需要飞秒激光强

度远高于饱和光强,此时谐波的产生时刻远远早于

激光电场的峰值时刻,这反应了原子在大幅度变化

的激光电场中的特性 [10]. 由于实验采用的激光强

度远低于光场感应电离的饱和强度,大多数谐波在

激光电场峰值附近时刻产生;所以实验中激光强度

变化导致谐波光谱蓝移的原因仍然是 SPM效应.

图 7 不同激光强度下 Ne的 (a) 33次和 (b) 45次归一化强度谐波
光谱分布,充气气压为 24.8 Torr

4 结 论

实验采用高重频 (1 kHz)飞秒激光脉冲在气体
盒中产生相位匹配的 Ne高次谐波辐射. 通过研究
不同充气气压和激光强度对高次谐波光谱蓝移的

影响, 找到合适的实验条件, 获得谐波最大蓝移为
0.13 nm. 本文实验条件下,导致产生高次谐波光谱
蓝移的主要原因是 SPM 效应. 实验结果表明通过
调节气体盒内气压和入射激光强度可产生连续的

谐波调谐,证实了通过控制高次谐波的蓝移获得连
续调谐相干 XUV光源的合理性.
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Abstract
The buleshift properties of high-harmonic generation with phase matching of different filling pressures and laser intensities are

experimentally investigated in this paper. The laser buleshift generated in gas cell, with about 0.13 nm in plateau and 0.07 nm in cutoff
is obtained. The buleshift is influenced by simply changing the filling pressure and laser intensity, namely, by varying the density of

free electrons in gas cell.
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