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双色激光脉冲辐照下 38 as孤立短脉冲的产生*
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通过数值求解一维含时薛定谔方程,本文研究了具有特定波长的双色激光脉冲与氦原子相互作用产生的高次

谐波和阿秒脉冲,这里双色激光脉冲由 5 fs较低强度基频钛宝石主脉冲与另一束较高强度的 1330 nm红外附加脉

冲构成. 研究发现,若两束脉冲之间的相对相位选择合适,可以获得宽带连续辐射的高次谐波谱,叠加该连续辐射谱

可获得脉宽为 38 as的孤立短脉冲.进一步研究发现,不同于以往孤立阿秒脉冲研究中选出长、短量子路径之一作

为辐射源,这里单阿秒脉冲来源于长、短两个量子路径的贡献,只是这两个量子路径在很宽的谐波次数变化范围内

辐射时刻比较集中.
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1 引 言

孤立阿秒脉冲的产生提供了测量基本超快电

子过程的一个手段,如探测原子和分子中内壳层电

子动力学 [1−3]. 目前, 高次谐波产生是实验上实现

阿秒脉冲光源的唯一手段,因此基于高次谐波过程

的阿秒脉冲产生一直是人们关注的焦点,在今天阿

秒科学的研究中成为最积极的研究方向之一.

高次谐波是指强激光脉冲与原子、分子、团

簇以及固体等介质相互作用产生的相干辐射波.该

过程可由半经典的 “三步” 模型 [4] 给出合理解释:

处在束缚态的电子隧穿由原子势和激光电场形成

的势垒, 电子电离后在振荡的电场中运动, 当电场

反向时, 部分电离电子回到母离子附近, 与基态复

合,放出高能光子, 且光子的能量为 ωh = Ip +Ekin,

其中 Ip 是原子的电离势, Ekin 为电子与基态复合时

具有的动能. 前人的研究结果表明, 所有高次谐波

辐射谱均呈现如下特征行为: 最初几次谐波, 随着

谐波次数增加发射效率快速下降; 接着,在达到某

次谐波后出现一个强度几乎不随谐波次数变化的

区域 (称为平台区); 最后, 在平台区末端的某一阶

次谐波附近,谐波强度快速下降,出现截止.由于谐

波谱呈现平台区以及平台区谐波的独特优点,使它

成为获得极紫外及软 X射线波段阿秒脉冲相干辐

射源的重要手段 [5]. 实验上通过过滤谐波谱截止

区附近的谐波,已获得一串 250 as的脉冲链 [6]. 然

而要将阿秒脉冲链用于探测过程显然非常困难,研

究工作的开展转向如何获得孤立阿秒脉冲.基于高

次谐波产生手段, 当前提出了四种主要方法获得

孤立阿秒脉冲. 第一种是偏振门技术, 利用该技术

Sansone等人在实验上实现了孤立的 130 as的短脉

冲辐射 [7]. 第二种是少周期驱动方案,德国马普量

子光学研究所的Goulielmakis等人利用该方案在实

验上获得了 80 as的孤立短脉冲 [8]. 第三种是双光

学门技术, Chang 等人利用该技术获得了 67 as 的

孤立短脉冲 [9]. 第四种是双色激光脉冲控制方案,

该方案在最近几年不断取得新的进展 [10−13]. Zeng

等人利用 800 nm 强激光脉冲与 400 nm 弱激光脉

冲组合, 获得了 65 as 的孤立短脉冲 [10]. Wu 等人

利用 800 nm强啁啾脉冲与 1600 nm弱控制脉冲组

合,获得了 38 as的孤立短脉冲 [11]. Xu等人利用强
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800 nm 啁啾脉冲与弱 800 nm 无啁啾控制脉冲组
合,获得了 11 as的孤立短脉冲 [12]. 在高次谐波产
生过程中, 在入射光场的半个光学周期内, 有两个
主要的量子路径对每一阶次的谐波有贡献,一个路
径是电子先电离后复合的长路径,另一个是电子后
电离先复合的短路径. 当前双色场方案主要集中在
量子路径控制方案,即通过选择合适的控制脉冲选
出其中一个量子路径,而抵制另一个量子路径的出
现,以此获得频带超宽的连续辐射谱.
不同于前人给出的双色场方案, 在本论文中,

我们同样采用 800 nm弱激光脉冲与 1330 nm的强
激光脉冲组合,通过合理控制两束脉冲之间的相对
相位延迟,优化双色激光场的脉冲形状来控制截止
位置附近超连续谐波由长、短两个量子路径构成,
并且,在很宽的谐波次数变化范围内辐射时刻比较
集中,即超连续谱上的谐波相位完全匹配. 这样,即
使每一频率的谐波辐射时间较长,但由于不同次谐
波的相位一致, 干涉后的脉宽短, 该方案完全不同
于以往孤立阿秒脉冲研究中选出长、短量子路径

之一作为辐射源的方法, 最终获得了 38 as的孤立
短脉冲.

2 理论模型和计算方法

本文采用 Crank-Nicolson 直接数值积分
法 [13], 直接求解强激光和原子相互作用的含时
Schrödinger方程. 在长度规范和电偶极近似下, 强
激光和单原子作用的一维含时 Schrödinger方程为
(若无特殊说明,以下均采用原子单位)

i
∂
∂ t

ψ(x, t) =
[
− 1

2
∂ 2

∂x2 +Va(x)+ xE(t)
]

ψ(x, t), (1)

Va(x) 为原子势函数, 本文选用修正的软核库仑势
[14]来描述:

Va(x) =− q√
x2 +a

, (2)

取 q = 1.1, a = 1,使得体系的基态能量为 ε0 =−0.9,
对应氦原子的基态. 我们选这个态为原子在激光场
中演化前的状态.

Emix(t)为线偏振的双色激光电场,它的形式为

Emix(t) =E1 f1(t)cos(ω1t)

+E2 f2(t)cos(ω2t +ϕ), (3)

Ei 表示波长为 800 nm 的钛宝石脉冲和 1330 nm
的红外脉冲的峰值振幅, 脉冲包络函数 fi(t) =
sin2(πt/T ), 其中 T = 5T0 (T0 是钛宝石脉冲的光

学振荡周期),相当于 5 fs的半高全宽. ωi 表示两束

脉冲的角频率,ϕ 是两束脉冲之间的相对相位. 在具
体实验过程中, 红外脉冲可通过调整 800 nm 主脉
冲的光学参量过程来实现.
通过数值求解方程 (1)可得体系在任意时刻的

含时波函数 ψ(x, t),进而得到加速度偶极矩:

dA(t) =
d2

dt2 ⟨ψ(x, t)|x|ψ(x, t)⟩

=−⟨ψ(x, t)
∣∣∣∣ dVa(x)

dx

∣∣∣∣ψ(x, t)⟩−E(t). (4)

体系的高次谐波光谱可以通过偶极加速度的

傅里叶变换得到

Pa(ω) =

∣∣∣∣ 1
(ti − t f )ω2

∫ tf

ti
dA(t)e−iωt dt

∣∣∣∣2, (5)

其中,ti, tf 为傅里叶变换的初时刻和末时刻.再对加
速度偶极矩做相应的Morlet小波变换,则可得某一
次谐波的时间特性. 即, 频率为 ω 的谐波在时刻 t

的发射功率幅值为

dω(t) =
∫

dA(t ′)ωt,ω(t ′)dt ′, (6)

其中小波核为 ωt,ω(t ′) =
√

ωW (ω(t ′− t)). 对本文所
用的Morlet小波,其形式为

W (x) =
1√
τ

e ix e−x2/2τ2
. (7)

该小波变换的窗口函数随着频率的变化而变化,但
窗口中的振荡数恒定. 本文选择 τ = 40.
在求解 Schrödinger方程的过程中,我们人为地

设置空间边界 x = ±2000, 步幅 dx = 0.02, 时间网
格点 0.01. 为了避免波包在空间边界的反射, 加入
了 cos1/8 形式的面具函数, 这个函数在 |x| = 1700
到 2000的空间距离从 1缓慢变化到 0.

3 结果与分析

图 1(a) 中黑实线展示了氦原子与双色场作用
得到的高次谐波辐射谱.计算中钛宝石基频脉冲与
1330 nm 的红外脉冲的峰值振幅分别为 E1 = 0.04
和 E2 = 0.16, 两束脉冲的脉宽均为 5 fs, 相对相位
ϕ = −π/8. 为了比较, 图 1(a) 中虚线给出了该原
子与单一基频钛宝石主脉冲相互作用得到的谐波

谱. 图 1(b) 给出了该原子与单一 1330 nm 红外脉
冲作用得到的谐波谱. 两束单脉冲的峰值振幅均
取为 0.2, 脉宽为 5 fs. 由图可见, 不同辐照条件下
谐波谱截止位置及连续的带宽明显不同. 对于单
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一钛宝石脉冲情况, 谐波谱截止位置为 187 次; 单

一 1330 nm红外脉冲情况,谐波谱截止位置为 833

次,两种单色场条件下的截止频率与截止位置公式

Ecutoff = Ip +3.17Up预言结果一致 (Up = E2/4ω2是

有质动力能),且仅截止位置附近的几次谐波是连续

的. 而当组合脉冲被采用时, 谐波谱呈现出截止位

置分别为 125次和 361次的双平台结构,且第二个

平台上 125—361次谐波具有规则的 X射线波段超

连续辐射,叠加这部分谐波有望获得孤立的阿秒脉

冲.为解释组合脉冲辐照下氦原子谐波谱的上述特

性,下面从半经典三步模型出发尝试给出清晰的物

理解释.

图 1 (a) 800 nm单色激光脉冲 (虚线)、组合激光脉冲 (实线)
与氦原子相互作用生成的高次谐波辐射谱,单色脉冲的峰值振
幅 E1 = 0.2,组合脉冲的峰值振幅为 E1 = 0.04和 E2 = 0.16,脉
宽均为 5 fs; (b) 1330 nm单色脉冲与氦原子相互作用生成的高
次谐波辐射谱,单色脉冲的峰值振幅 E2 = 0.2,脉宽为 5 fs

依据三步模型公式,我们数值计算了组合脉冲

辐照下电子复合时刻具有的动能随电子电离时刻

的变化关系,如图 2所示.可以看到,电子在 t = 1.89

个 800 nm 光学周期处电离时, 与原子核复合时具

有的最大动能为 10Up, 相应的谐波次数为 361 次,

与图 1中观测到的谐波谱截止频率一致.而电子在

t = 2.69光学周期处电离时, 与原子核复合时具有

的动能为 3.16Up, 相应的谐波次数为 125 次, 对应

于谐波谱第一平台的截止位置.对于图 2中第一个

光学周期之前电离的电子,即使与原子核复合时有

较大的动能,但由于激光电场的低振幅导致产生的

谐波效率低,对谐波谱的贡献可以忽略.由此可见,

半经典三步模型的计算结果与数值求解含时薛定

谔方程的模拟结果完全一致.

图 2 组合脉冲辐照下,氦原子中电离电子与原子核复合时动
能随电子电离时刻的变化关系

在图 1(a)中我们还注意到,对于 125次到 361

次之间的谐波, 呈现出规则的连续性, 应该只有两

个量子路径对其有贡献,一个是先电离后复合的长

路径, 另一个是后电离先复合的短路径. 为进一步

证实连续辐射谱的谐波由两个量子路径形成,我们

利用小波变换方法计算了两种不同辐照条件下连

续辐射谱的时频分析结果, 如图 3–5 所示. 从图 3

中可看到, 对于单一钛宝石基频脉冲的情况, 有多

个峰值出现,中间最高次数主峰与相邻主峰之间仅

相差十几次谐波,由此导致谐波谱截止位置附近的

连续谱很窄,且该连续谱由长、短两个量子路径构

成,对这些连续的谐波做小波变换得到的是阿秒脉

冲链,如图 6(a)所示. 阿秒脉冲的时域包络是对谐

波谱直接做反向傅里叶变换得到的. 图 4给出的是

单一 1330 nm脉冲的辐照下的时频分析图,图中仍

有两个峰值, 每个峰值左右两边都有两个分支, 左

分支对应短量子路径, 右分支对应长量子路径. 对

于高峰值附近的左右两个分支,从 700次谐波开始,

长、短量子路径合并成一条轨迹,然而只有截止位

置附近的 799次到 810次谐波相位匹配,因此小波

变换后得到了如图 6(b)所示的 170 as的单脉冲.而

对于组合脉冲情形, 1330 nm红外脉冲的注入引起

基频脉冲电场包络发生显著变化,进一步调整了电

子波包的时空轨迹. 从图 5中可看到, 时频图中仍

然有两个峰值, 每个峰值左右两边都有两个分支.
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对于高峰值附近的左右两个分支,在很宽的谐波次
数变化范围内辐射时刻比较集中,从 290次谐波开
始, 长、短量子路径合并一条轨迹, 且谐波辐射的
中心时刻基本相同,即不同次谐波之间的相位匹配
很好. 虽然每一频率的谐波辐射时间较长, 但由于
不同次谐波的相位一致,干涉后的脉宽将大幅变短.
图 6(c)展示了组合脉冲谐波谱上 290次到 361次
谐波叠加生成的孤立阿秒脉冲时域图, 可以看到,
获得了一个规则的、孤立的 38 阿秒的短脉冲. 该
方案不同于以往双色场方案中选出长、短量子路

径之一作为短脉冲辐射源的方法,它克服了单一量
子路径中不同次谐波相位匹配程度不完全一致的

问题,因此获得了很好的效果.

图 3 单一钛宝石光脉冲辐照下,连续辐射谱的小波时频分析图

图 4 单一 1330 nm光脉冲辐照下,连续辐射谱的小波时频分
析图

这里值得注意的是,上述双色场计算中两束脉
冲强度的选取与传统双色场方法不同,即钛宝石基
频脉冲的峰值强度小于 1330 nm 的红外脉冲的强
度,因此获得了 38 as的孤立短脉冲.在保持其他条
件不变的情况下,如果我们调换两束脉冲的峰值振
幅,即钛宝石基频脉冲与 1330 nm的红外脉冲的峰
值振幅分别取为 E1 = 0.16和 E2 = 0.04,当两束脉
冲之间的相对相位 ϕ = 0 时 (最合适的相位条件),

图 5 组合脉冲辐照下, 连续辐射的小波时频分析图 (组合脉
冲参数同图 1)

图 6 阿秒脉冲产生的时间包络曲线 (a)场幅为 E1 = 0.2的
单一钛宝石激光脉冲辐照下, 196—200 次谐波小波变换结果;
(b)场幅为 E2 = 0.2的单一 1330 nm光脉冲辐照下, 799—810次
谐波小波变换结果; (c)组合脉冲辐照氦原子产生的 290—361
次谐波小波变换结果
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图 7 组合激光脉冲与氦原子相互作用生成的高次谐波辐射

谱.组合脉冲的峰值振幅分别为 E1 = 0.16和 E2 = 0.04,脉宽为
5 fs

图 8 组合脉冲辐照下, 连续辐射谱的小波时频分析图 (组合
脉冲参数同图 6)

该双色场与氦原子相互作用得到的高次谐波辐射

谱与时频分析结果展示在图 7 中, 可以看到, 谐波

谱依旧呈现出双平台结构,且截止位置附近 130至

224次谐波具有超连续的带宽,应该由两个量子路

径构成, 图 8 的时频分析结果证实了这个结论. 但

从图 8 中, 我们也注意到, 对于高峰值附近的两个

量子路径分支, 随着谐波次数的变化, 谐波辐射时

刻变化明显比图 5要快,即截止位置附近谐波的辐
射时刻不再集中,因此仅当对谐波谱上 216至 224
次谐波直接做反向傅里叶变换后才可得到 100 as
的孤立短脉冲,如图 9所示. 由此可见, 38 as孤立短
脉冲的获得也得益于 1330 nm 红外脉冲的强度高
于 800 nm基频钛宝石脉冲的强度.

图 9 组合脉冲辐照氦原子产生的 216—224次谐波小波变换
结果

4 结 论

本文利用 Crank-Nicolson 直接数值积分方法
数值计算了 5 fs 的双色激光脉冲与氦原子相互作
用产生的高次谐波发射功率谱. 研究发现, 由于
1330 nm波长激光的加入,谐波谱的截止频率由单
色场情形下 187 次大幅度地展宽到 361 次, 而且,
谐波谱呈现了双平台结构,第二个平台上 125—361
次谐波具有非常规则的 X射线波段超连续辐射谱,
叠加其部分谐波获得了 38 as的孤立短脉冲.时频
分析展示了孤立阿秒脉冲的产生也可由长短两个

量子路径构成,只要这两个量子路径的辐射时刻相
对集中. 不同次谐波之间相位基本匹配.
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Abstract
We have investigated theoretically the high-order harmonics and attosecond pulse generation by numerically solving the one-

dimensional time-dependent Schrödinger equation from a helium atom in a two-color laser field, which is synthesized by adding a
1330-nm infrared pulse with higher intensity to an 800-nm fundamental pulse with lower intensity. Our results clearly show that if
the phase difference between the two pulses is selected suitably, the generation of high-order harmonics spectrum with a broadband
supercontinuum characteristic can be achieved, and an isolated 38 as pulse can be realized. By the time-frequency analysis, we find
that the isolated attosecond pulse comes from the contribution of the long and short quantum paths, and for these two quantum paths
the change of emission time with the harmonics order is rather slow. This is different from the traditional isolated attosecond pulse
generation that a single quantum path needs to be picked up to obtain an isolated attosecond pulse.
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