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不同取向角下CO2分子波长依赖的垂直谐波效率
∗

李雁鹏1) 于术娟2)† 陈彦军1)‡

1)(陕西师范大学物理学与信息技术学院, 西安 710119)

2)(河北师范大学物理科学与信息工程学院, 石家庄 050024)

( 2015年 3月 26日收到; 2015年 5月 20日收到修改稿 )

通过数值计算, 研究了强激光场中CO2分子在不同波长和取向角下产生的高次谐波辐射的效率. 发现
CO2分子的垂直谐波效率在较小的和中间的取向角时倾向于与平行谐波效率可比或更高, 而在较大的取向角
时, 垂直谐波效率远低于平行谐波效率. 进一步的分析表明, CO2分子的结构对其垂直谐波效率有重要的影

响, 且该影响与波长有关. 建议对于较复杂的分子, 应该在分子的轨道成像实验中考虑垂直谐波的贡献.

关键词: 高次谐波, 垂直谐波, 谐波效率, 偶极子
PACS: 31.15.xv, 33.80.–b, 33.90.+h, 34.90.+q DOI: 10.7498/aps.64.183102

1 引 言

由于可以用作阿秒脉冲光源, 近年来高次谐波
辐射吸引了人们的极大兴趣. 高次谐波产生的物
理过程可由三步模型 [1]来描述, 即电子的隧穿电
离、电子在激光场中传播以及电子与母核再结合并

释放光子三个过程. 电子与母核再结合时释放出
的最大光子能量 (谐波的截止能量)为 Ip + 3.17Up.
其中, Up = E2/(4ω2

0)是有质动能, Ip是原子的电

离能, E和ω0分别是激光的振幅和频率. 为得到更
短的阿秒脉冲 [2−8], 人们希望获得更高的谐波截止
能量. 依据三步模型所给出的谐波截止能量公式,
这可以通过增大激光强度或者减小激光频率来实

现. 然而由于基态衰减 [9]和相位失谐 [10], 激光强
度不能任意增加, 人们因此希望通过降低激光频
率ω0 (增大激光波长)来提高谐波的截止能量. 关
于谐波效率与激光波长之间关系的研究, 已经在
理论 [11−23]和实验 [24,25]中得到了广泛的关注. 另
一方面, 为得到更短的阿秒脉冲, 人们还提出了不
同的理论方案. 目前的研究表明, 通过借助双色

光 [3,26]、控制经典轨道 [27]、借助两电子动力学 [28]、

或者通过选择合适的量子路径 [29,30]等, 可以有效
拓展谐波平台, 增大谐波截止能量. 然而将这些方
案推广到实验当中以得到更短更强的阿秒脉冲, 也
需要在理论上详细研究谐波产量与驱动场激光波

长之间的关系.
相比于原子, 分子由于具有更多的自由度, 其

在强激光场中的动力学更加复杂, 呈现了许多新的
效应. 人们对H+

2 对强激光中谐波辐射的研究, 发
现其谐波谱往往会出现显著凹陷的区域, 并且凹
陷区域的位置与分子轴和激光场的夹角 (取向角)
有关. 进一步的研究表明该凹槽由两中心干涉效
应 [31−33]引起. 对分子取向依赖的谐波辐射的研
究, 还促使人们提出了一套利用谐波辐射实现分子
轨道成像 [34−38]的方案. 利用该方案, 人们成功重
构了N2分子的最外层轨道. 在该方案中得到更高
的轨道分辨率, 原则上需要更宽的谐波平台和更强
的谐波产量, 因此需要研究分子谐波效率与波长的
关系. 另一方面, 对于简单分子而言, 其在垂直于
激光极化方向的谐波产量较低 [31,32], 因此一般只
需关注平行于激光极化方向的谐波辐射. 但对于复
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杂分子而言, 由于其轨道结构的空间特性, 在强激
光场作用下可能会产生较强的垂直谐波辐射. 本文
选取结构较复杂的CO2

[39]分子作为研究对象, 研
究不同波长和取向下其垂直谐波辐射的效率.

2 理论方法

2.1 数值方法

原子单位下, 二维模型CO2分子的哈密顿为

H(t) = p2/2 + V (r) + r · E(t). 其中

V (r) = −
∑

j=1,2,3


[
Zj exp

(
−r2j/ρ

)
+ Zoj

]√
ε+ r2j

,
r21,2 = (x ± R/2 cos θ)2 + (y ± R/2 sin θ)2, r23 =

x2+y2;核间距R = 4.38 a.u.;有效电荷Z1 = Z2 =

5.667, Z3 = 3.667; 长程势参数Zoj = 0.333(j =

1, 2, 3), 短程势参数 ρ = 0.625; 为避免库仑奇异,
软心势参数 ε = 0.5. 激光的电场分量E(t) =

exf(t)E sinω0t, f(t)为包络函数, E和ω0分别为

激光场的振幅和频率, ex是激光电场方向的单位向
量. CO2分子的电离能 Ip = 0.506 a.u.. 计算中采
用10个周期的激光脉冲,带有三个周期的上升沿和
三个周期的下降沿, 激光强度 I = 1×1014 W/cm2.
我们采用谱方法求解含时薛定谔方程, 计算中空间
格子的大小为Lx × Ly = 1638.4 a.u. ×102.4 a.u.,
空间步长为 0.4 a.u.. 为消除边界处对波包的反射
作用, 计算中从边界到x0 = Lx/8处采用滤波函

数W (x) = cos1/8[π(|x| − x0)/(Lx − 2x0)]对波函

数进行滤波. 对 y轴的处理与对x轴的处理相似.
CO2分子轴与x轴取不同夹角 θ时, 电子从连

续态返回到母核附近所产生的总谐波F||(⊥)(ω, θ)

由下式 [31]计算得到:

F||(⊥)(ω, θ)

=

∫
⟨ψ(t, θ)|e||(⊥) · ∇V |ψ(t, θ)⟩ eiωtdt, (1)

ψ(t, θ)为与哈密顿H(t)对应的含时波函数 (在空
间转动了角度 θ), ω为释放谐波的频率. 如果只
考虑电子从连续态跃迁到基态时产生的高次谐波

F 0
||(⊥)(ω, θ), 则有 [31]

F 0
||(⊥)(ω, θ) =

∫
⟨ψ0(θ)|e||(⊥) · ∇V |ψ(t, θ)⟩

× a∗0(t, θ) eiωtdt, (2)

其中, a0(t, θ) = ⟨ψ0(θ) |ψ(t, θ)⟩ , |ψ0(θ)⟩为无外场
哈密顿H0(t) = p2/2 + V (r)对应的初始基态波函

数. 对应不同激光波长λ(频率ω0)的平均谐波效率
Y||(⊥)(λ, θ)可由功率谱的积分得到, 即

Y||(⊥)(λ, θ) ∝
1

Ω2 −Ω1

∫ Ω2

Ω1

S||(⊥)(ω, θ)dω, (3)

其中功率谱的计算为S||(⊥)(ω, θ) =
∣∣∣F 0

||(⊥)(ω, θ)
∣∣∣2;

积分范围 [Ω1, Ω2], 即对应于谐波谱的平台范围
[Ip, Ip + 3.17Up].

2.2 解析方法

基于强场近似, 高次谐波辐射与分子结构的关
系为 [40]

S||(⊥)(ω, θ) ∼
∣∣a(ω)e||(⊥) ·D(ω, θ)

∣∣2 , (4)

其中, a(ω)是电子连续态的谱振幅, 且不依赖于
分子取向角的变化; D(ω, θ) = ⟨ψ0(r, θ) |r| p(ω)⟩是
连续态 |p(ω)⟩和基态 |ψ0(r, θ)⟩之间的偶极子矩阵
元, 连续态由平面波函数

∣∣ e ip(ω)x
⟩
近似得到, 动量

p(ω) =
√
2ω [41]. 对于CO2分子, 沿着激光极化方

向的偶极子矩阵元可以由下式 [39]计算:

D||(ω, θ) ∝ G(ω, θ)Da, (5)

其中, G(ω, θ) = sin[p(ω)R/2 cos θ] sin θ, Da =∫
dr[ e−κre|| · r sin(p · r)]为 原 子 的 偶 极 子 矩

阵元.
本文中由于采用了单活电子近似, 并且模型

CO2分子的核间距较大, 其激发态还可能会对谐波
辐射产生影响. 为避免单活电子近似带来的影响,
更清楚地阐述分子结构与其谐波辐射的关系, 在本
文中, 我们讨论采用 (2)式计算得到的结果. 在长
波长情况下, 由于激光频率较低, 基态和激发态之
间的耦合较弱, (1)式与 (2)式的计算结果相似.

3 计算结果与讨论

为研究CO2分子取向对波长依赖的谐波效率

的影响, 在以下讨论中, 我们主要关注几个典型的
角度 θ = 30◦, 45◦, 60◦. 图 1给出了CO2分子基态

(2pπg态)的轨道波函数. 从图 1可以看出CO2分

子 2pπg态具有复杂的四瓣对称结构, 沿着x轴和 y

轴有两个显著的极轴. 可以想象在不同取向下, 该
结构将对CO2分子垂直激光极化方向的谐波辐射

产生重要的影响.
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图 1 CO2分子 2pπg态的轨道分布

Fig. 1. Orbit distribution of the 2pπg state in CO2

molecule.

3.1 平行与垂直谐波效率

为比较平行谐波与垂直谐波对总效率的贡献,
图 2给出了激光场与分子轴夹角 θ = 30◦时, 平行
谐波效率、垂直谐波效率和总谐波效率的曲线. 如
图 2所示, 平行方向、垂直方向以及总的谐波效率
均随着波长的增加而衰减, 波长在 800—1000 nm
范围内, 垂直谐波效率比平行谐波效率要高, 尤其
波长在 850 nm处, 垂直谐波效率最高为平行谐波
效率的2.2 倍; 而在 1050—2000 nm的波长范围内,
平行谐波效率均明显高于垂直谐波效率, 波长在
1500 nm 处, 平行谐波可达到垂直谐波效率的 2.5
倍. 由此可知, 在 θ = 30◦情况下, 较小的波长范围
内垂直谐波对总效率的贡献是主要的, 而在较长波
长范围内平行谐波对总效率的贡献起主导作用.

800 1200 1600 2000

-10

-9

-8 30O

30O

30O

lo
g

1
0
/

/nm

图 2 CO2分子取向角为 30◦时波长依赖的高次谐波

效率

Fig. 2. Wavelength dependence of HHG efficiency at
the orientation angle θ = 30◦.

为观测角度对谐波效率的影响, 与图 2类似,
图 3给出了激光场与分子轴夹角 θ = 45◦的效率

曲线. 如图 3所示, 在所研究的整个波长范围内,
平行、垂直及总的谐波效率均随着波长增加而减

小, 且平行谐波效率比垂直谐波效率略高. 在 1500

nm处, 平行谐波效率是垂直谐波效率的 1.3倍. 与
图 2相比, 平行谐波效率与垂直谐波效率没有出现
交叉现象, 垂直谐波与平行谐波对总效率的贡献均
比较稳定, 且垂直谐波与平行谐波对总效率的贡献
可比.

45O

45O

45O

800 1200 1600 2000

-10

-9

-8

lo
g

1
0
/

/nm

图 3 取向角为 45◦时波长依赖的高次谐波效率

Fig. 3. Wavelength dependence of HHG efficiency at
the orientation angle is 45◦.

为使研究更全面, 与图 3类似, 图 4给出了激
光场与分子轴夹角 θ = 60◦时谐波效率随波长的

变化关系. 如图 4所示, 在所研究的整个波长范围
(800—2000 nm)内, 平行谐波效率与总谐波效率相
近; 对于垂直谐波效率, 除波长在 1000—1150 nm
范围内其与平行谐波效率可比外 (例如在 1000 nm
处平行谐波效率是垂直谐波效率的 1.4倍), 在其
他波长上, 垂直谐波效率明显低于平行谐波效率
(例如在 1500 nm处, 平行谐波效率是垂直谐波效
率的 2.3倍). 可见在取向角 θ = 60◦时, 平行谐波
对总效率的贡献是主要的, 而与分别对应取向角
θ = 30◦, 45◦的图 2和图 3相比, 垂直谐波效率与平
行谐波效率的相对比例在逐渐降低, 尤其在短波长
800 — 1050 nm范围内. 对于垂直谐波效率与平行

60O

60O

60O

-10

-11

-9

-8

lo
g

1
0
/

800 1200 1600 2000

/nm

图 4 取向角为 60◦时波长依赖的高次谐波效率

Fig. 4. Wavelength dependence of HHG efficiency at
the orientation angle is 60◦.
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谐波效率相对比例随着取向角的增大而逐渐降低

的原因, 下面将给出积分前的谐波来加以论证.

3.2 谐波与偶极子

由 (3)式可以看出, 研究CO2谐波效率需追溯

至其积分因子即谐波谱. 图 5 (a)给出了对应于
图 2波长λ = 900 nm时的平行谐波与垂直谐波谱.
如短实线所示区域, 由于对称分子受两中心干涉

的作用, 平行谐波谱显示出较长一段相对低的凹
槽, 使两曲线交点左侧较大能量区域内垂直谐波
明显高于平行谐波, 交点右侧小段能量区域内垂
直谐波低于平行谐波. 如水平实线所示, 在谐波平
台两端点 (0.6 a.u. 到1.51 a.u.)之间谐波强度基本
相同, 凹槽所处能量区域已经分别占平行与垂直
方向谐波的主要部分, 因此由积分 (3) 式可知垂直
谐波高于平行谐波对总效率的贡献, 与图 2波长为
λ = 900 nm时的结果相符.
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图 5 CO2分子 θ = 30◦时谐波与偶极子比较 (a), (b) λ = 900 nm; (c), (d) λ = 1500 nm
Fig. 5. Comparison between harmonic spectra and the corresponding dipoles at θ = 30◦ for CO2

molecule: (a) and (b) for λ = 900 nm, (c) and (d) for λ = 1500 nm.

图 5 (b)给出了对应于图 5 (a)的平行与垂直偶
极子曲线, 该偶极子曲线可由 (5)式计算得到. 两
偶极子曲线交点左侧平行方向偶极子显示出较大

的两中心干涉凹槽, 而垂直方向偶极子下降趋势较
平缓, 垂直方向偶极子明显高于平行方向偶极子,
交点右侧平行方向偶极子高于垂直方向偶极子; 在
谐波平台上, 除短虚线所示交点处有一点能量移动
外, 图 5 (b)与图 5 (a)曲线高低趋势符合较好. 可
知在较小的取向角的情况下, 平行谐波由于受到两
中心干涉作用被显著压低, 而使得垂直谐波产量明
显高于平行谐波, 表明与CO2分子轨道结构相关的

干涉效应主导了垂直谐波对总效率的贡献.
对应于图 2较长波长的区域, 图 5 (c)给出波长

λ = 1500 nm时平行谐波与垂直谐波曲线. 如短虚
线所示为谐波交点, 交点左侧低能区域平行谐波出
现明显的凹槽, 垂直谐波强度较平, 比平行谐波强
度略高; 交点右侧平行谐波谱却明显高于垂直谐波

谱; 如水平线所示, 在谐波平台上只有交点右侧的
中高能区域 (1.5—3.2 a.u.)谐波对效率的贡献是主
要的 (以下简称为 “主能区”), 因此垂直谐波远低于
平行谐波对总效率的贡献. 这些分析对图 2中长波
区域的效率现象做出了解释.

图 5 (d)给出对应图 5 (c)的平行与垂直偶极子
曲线, 与平行偶极子第二个干涉凹槽相比, 垂直偶
极子的干涉凹槽更靠近于谐波平台的中心部分, 从
而使得该干涉槽对更大范围的谐波平台有抑制作

用, 这一现象与图 5 (c)曲线趋势相符, 表明谐波谱
与偶极子符合 (5)式的定性关系, 同时展现出干涉
凹槽在谐波平台上所处的位置对垂直谐波效率影

响较大.
与图 5左列λ = 900 nm短波长情况相比可知,

由于对谐波效率起贡献的主能区不同, 且在不同主
能区中两中心干涉效应对平行与垂直谐波的影响

不同, 进而导致在小取向角 θ = 30◦下, 长波长与短
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波长范围内的平行与垂直谐波效率也不同. 回顾
图 2 , 与长波长的谐波效率相比, 较短波长的垂直
谐波效率较高, 表明短波长的垂直谐波可能更具有
应用价值.

综上所述, 在较小角度, 例如 θ = 30◦时, 短
波长情况下CO2分子垂直谐波效率较高的原因为:
波长较短时, 谐波平台较短; 此时平行谐波在平台
区域受到两中心干涉的抑制作用, 垂直谐波在平台
区域不抑制, 而使垂直谐波产量在平台区域整体高
于平行谐波产量 [见图 5 (a)], 进而垂直谐波在平台
区域的产量积分 (谐波效率)高于平行谐波. 在波长
较长时, 根据再散射三步模型, 谐波平台较长; 此
时两中心干涉效应对CO2分子平台 “低能”部分的
平行谐波产生抑制, 对平台 “中高能”部分的垂直
谐波产生抑制, 进而使得平行谐波产量在 “中高能”
区域整体高于垂直谐波产量. 又因为此时 “中高能”
区域谐波产量远高于平台 “低能”区域谐波产量 [见
图 5 (c)], 进而使得平行谐波在平台区域的产量积
分 (谐波效率)高于垂直谐波.

下面, 我们讨论其他取向角的情况. 图 6除
分子取向角 θ = 45◦之外, 其他参数均与图 5相

同. 从图 6依然可以看出, 短波λ = 900 nm和长波
λ = 1500 nm时谐波曲线的交点及高低趋势均与对
应的偶极子曲线符合得很好, 展现出了谐波与偶极
子的密切关系. 图 6 (a)中谐波谱的主能区为谐波
高于水平线的能量区域 (1.46—1.68 a.u.), 图 6 (c)
中谐波谱的主能区为谐波沿着水平线的能量区域

(1.46—2.6 a.u.), 且在该能量区域内垂直谐波略低
于平行谐波谱, 因此由积分 (3) 式可知垂直谐波
效率略低于平行谐波效率, 解释了图 3中的效率
现象.

进一步的比较可知, 图 6 (b)中偶极子交点右
侧两曲线均较平, 对应图 6 (a)能量截止位置谐波
略高于低能区域; 图 5 (b)中偶极子交点右侧有受
干涉作用压制而向下的趋势, 对应于图 5 (a)中能
量截止位置谐波与低能区域相平. 这些特征使得
图 5 (a)与图 6 (a)谐波谱的主能区不同. 不同主能
区中由于受干涉作用影响不同, 平行谐波与垂直谐
波强度比亦不同, 最终导致小取向角 θ = 30◦与中

间角 θ = 45◦在较短波长范围内的谐波效率现象亦

不同, 如图 2和图 3所示. 这些分析表明在短波范
围内谐波效率对分子结构较敏感.
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图 6 CO2分子 θ = 45◦时谐波与偶极子比较 (a), (b) λ = 900 nm; (c), (d) λ = 1500 nm
Fig. 6. Comparison between harmonic spectra and the corresponding dipoles at θ = 45◦ for CO2 molecule:
(a) and (b) for λ = 900 nm; (c) and (d) for λ = 1500 nm.

图 6 (c)与图 5 (c)相比, 两图中谐波谱的主能
区的区间相近, 然而在图 5 (d)中主能区内垂直偶
极子出现了较深的干涉槽致使垂直谐波明显低于

平行谐波, 而造成在长波长λ = 1500 nm且较小取
向角 θ = 30◦下, 垂直谐波对总效率的贡献明显低

于中间角 θ = 45◦时的情况.
为进行较全面的论证, 图 7 (a)给出了激光场

与分子轴夹角 θ = 60◦, 波长λ = 1500 nm的平行
与垂直谐波谱. 如短实线所示, 平行与垂直谐波在
较低能部分均出现两中心干涉所压低的凹槽, 在
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谐波平台上平行谐波干涉槽位于能量较低的部分,
而垂直谐波干涉槽却向平台更中间位置移动一些,
这一点可以从图 7 (b)更清楚地看到. 因此在整个
平台范围上, 两中心干涉槽对垂直谐波显示出更
普遍的抑制作用, 从而导致垂直谐波普遍低于平
行谐波; 并且此处谐波效率是由高于图示水平线
的谐波部分 (0.93—2.7 a.u.)主要贡献,因此从 Ip到

3.17Up + Ip积分得到的垂直谐波效率低于平行谐

波效率.
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图 7 CO2分子 θ = 60◦, λ = 1500 nm时谐波与偶极子
比较

Fig. 7. Comparison between harmonic spectra and
the corresponding dipoles at θ = 60◦, λ = 1500 nm
for CO2 molecule.

图 7 (b)同样给出了对应的偶极子曲线, 偶极
子交点右端直到能量为 2.5 a.u.处平行方向均高于
垂直方向偶极子, 与图 7 (a)谐波谱符合较好, 可见
(4)式较适用. 同时反映出在取向角 θ = 60◦时, 分
子结构引起的两中心干涉凹槽对垂直谐波的抑制

较强, 使得垂直谐波普遍低于平行谐波. 这些分析
解释了图 4所示的效率现象.

需要强调的是, 在上述讨论中, 我们没有考虑
多光子效应. 对于波长较短的情况, 由于激光频率
较高, 核间距较大分子的基态和激发态之间的耦合
可能会对谐波辐射产生重要的影响. 此时只考虑
基态贡献的强场近似模型不适用, 需要在通常的
强场近似模型中引入激发态贡献 [42]. 针对本文所
研究的模型CO2分子, 波长为 900 nm以上时, 激
发态贡献很小; 800 nm左右时, 激发态贡献开始显
著, 然而此时基态对谐波的贡献仍然占主导地位,

即使考虑激发态贡献, 取向角较小时的垂直谐波产
量依然高于平行谐波产量. 对于更短的波长, 例如
400 nm, 此时基态和激发态强耦合, 其贡献可比.
关于高频场时复杂分子谐波效率的取向依赖, 将在
未来的工作中做进一步的详细研究.

4 总 结

本文通过数值模拟研究了在强激光场作用下

CO2分子的谐波辐射效率与分子取向以及激光波

长的关系. 在研究中, 我们采用谐波谱与偶极子比
对, 不同波长之间和不同取向角之间比对的方法分
析计算结果. 计算结果表明, 在短波长和较小取向
角下, 垂直谐波远大于平行谐波对总效率的贡献;
在中间取向角下, 垂直谐波与平行谐波对总谐波效
率的贡献可比; 在较大取向角下, 垂直谐波远小于
平行谐波对总谐波效率的贡献. 通过谐波与偶极子
的比对分析, 印证了CO2分子谐波辐射与其偶极

子的密切关系, 揭示了分子的平行与垂直谐波效率
的高低取决于主能区 (谐波平台上强度相对高于其
他区域、从而对积分谐波产量起主要贡献的能量区

域)的位置以及主能区中平行与垂直谐波产量的高
低. 这一现象与两中心干涉效应密切相关, 因此分
子的结构对谐波效率有重要的影响. 在应用方面,
因为在某些激光参数下复杂分子垂直谐波效率与

平行谐波效率可比, 在利用谐波辐射实现分子轨道
成像的实验中需要考虑垂直谐波的贡献.
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Abstract

In this paper, we numerically study the efficiencies of high-order harmonic generation (HHG) from CO2 molecule
exposed to strong laser fields with different laser wavelengths and different orientation angles. Through calculating
the HHG spectra in the directions parallel and perpendicular to the laser polarization, we show that the efficiency of
perpendicular harmonics can be higher than or comparable to the parallel ones at the relatively small and intermediate
orientation angles in some wavelength cases. At larger angles, the efficiency of perpendicular harmonics is generally
lower than the parallel one. Further analyses show that the structure of the CO2 molecule plays an important role in
the HHG efficiency and this role is also related to the laser wavelength.

Specifically, we show that the relative yields of perpendicular harmonic versus parallel harmonic are closely associ-
ated with the parallel and perpendicular dipoles of the molecule. Due to the effect of two-center interference, the parallel
or perpendicular dipoles of the molecule show some deep hollows in some energy regions, which depend on the molecular
orientation, and so do the corresponding parallel and perpendicular harmonics. As the parallel harmonics are suppressed
due to the interference effect strongly in some energy regions, the yields of the perpendicular harmonics, which are not
subjected to the interference effect in the corresponding energy regions, can be higher than the parallel one. As a result,
the integrated harmonic yield (i.e., the harmonic efficiency) in the perpendicular case can be higher than the parallel
one, especially for the cases with short laser wavelengths and small orientation angles. In these cases, the interference
effect induces the suppression of parallel harmonics in the whole HHG plateau. We therefore expect that the interference
effect plays an important role in the HHG efficiency in these cases. For the case of long laser wavelength, the HHG
plateau extends to high energy region and the main contributions to the integrated HHG yield can come from harmonics
out of the interference-effect-dominating region. As a result, the interference effect plays a smaller role in determining
the HHG efficiencies of parallel and perpendicular harmonics, in comparison with the case of short laser wavelength. For
large orientation angles, the value of the perpendicular dipole is smaller than the parallel one in a wide energy region,
and accordingly, the perpendicular harmonics are weaker than the parallel ones on the whole. As a rule, the parallel
efficiency is usually higher than the perpendicular one.

As the perpendicular harmonic can contribute importantly to the harmonic emission in some cases, our results
suggest that for the complicated molecule, the perpendicular harmonics should be considered in the molecular orbital
tomography experiments.
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