
吸收多个远紫外光子生成的高次谐波的多重截止结构

俞祖卿 何峰

Multiple cutoffs in high harmonic generation via multi-XUV-photon absorption

Yu Zu-Qing He Feng

引用信息 Citation: Acta Physica Sinica, 65, 224206 (2016) DOI: 10.7498/aps.65.224206
在线阅读View online: http://dx.doi.org/10.7498/aps.65.224206
当期内容View table of contents: http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/Y2016/V65/I22

您可能感兴趣的其他文章

Articles you may be interested in

离轴涡旋光束弱走离条件下的倍频效应

Frequency doubling effect of off-axial vortex beam in the case of weak walk-off
物理学报.2015, 64(24): 244204 http://dx.doi.org/10.7498/aps.64.244204

高次谐波的Guo-Åberg-Crasemann理论及其截断定律
Guo-Åberg-Crasemann theory for high harmonic generation and its cutoff law
物理学报.2015, 64(12): 124207 http://dx.doi.org/10.7498/aps.64.124207

KTP倍频器件温度适应性扩展研究
Study on temperature adaptability extension of KTP frequency-doubling device
物理学报.2015, 64(9): 094205 http://dx.doi.org/10.7498/aps.64.094205

空气中等离子光栅诱导探测光丝三次谐波辐射放大的实验研究

Efficient generation of third harmonic radiation of air filament induced by plasma grating
物理学报.2014, 63(18): 184206 http://dx.doi.org/10.7498/aps.63.184206

利用椭圆高斯光束产生266nm紫外连续激光
Generation of 266 nm continuous-wave with elliptical Gaussian beams
物理学报.2014, 63(5): 054204 http://dx.doi.org/10.7498/aps.63.054204

http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml
http://dx.doi.org/10.7498/aps.65.224206
http://dx.doi.org/10.7498/aps.65.224206
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/Y2016/V65/I22
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/abstract/abstract66096.shtml
http://wulixb.iphy.ac.cn/EN/abstract/abstract66096.shtml
http://dx.doi.org/10.7498/aps.64.244204
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/abstract/abstract64463.shtml
http://wulixb.iphy.ac.cn/EN/abstract/abstract64463.shtml
http://dx.doi.org/10.7498/aps.64.124207
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/abstract/abstract63984.shtml
http://wulixb.iphy.ac.cn/EN/abstract/abstract63984.shtml
http://dx.doi.org/10.7498/aps.64.094205
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/abstract/abstract61114.shtml
http://wulixb.iphy.ac.cn/EN/abstract/abstract61114.shtml
http://dx.doi.org/10.7498/aps.63.184206
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/abstract/abstract58074.shtml
http://wulixb.iphy.ac.cn/EN/abstract/abstract58074.shtml
http://dx.doi.org/10.7498/aps.63.054204


物 理 学 报 Acta Phys. Sin. Vol. 65, No. 22 (2016) 224206

专题: 超快强激光驱动的原子分子过程

吸收多个远紫外光子生成的高次谐波的

多重截止结构∗

俞祖卿 何峰†

(激光等离子体教育部重点实验室, IFSA协同创新中心, 上海交通大学物理与天文系,上海 200240)

( 2016年 10月 18日收到; 2016年 11月 8日收到修改稿 )

本文通过数值求解含时薛定谔方程研究He+在远紫外和红外激光场作用下产生高次谐波的过程. 在电
子隧穿并从红外激光场获得能量后, 其在与母离子碰撞过程中可能吸收额外的远紫外光子, 并导致高次谐波
中出现以远紫外光子能量为间隔的多重截止结构. 我们进一步通过傅里叶频谱分析的方法证实了这一结构产
生的物理机制; 并分析了高次谐波的多重截止频率强度和远紫外强度的关系. 我们的研究为产生高能量谐波
提供了一种方案.

关键词: 高次谐波, 多重截止, 多远紫外光子吸收
PACS: 42.65.Ky, 32.80.Rm, 32.30.Jc, 34.80.Qb DOI: 10.7498/aps.65.224206

1 引 言

高次谐波是强激光场与原子分子相互作用中

最基础的过程之一 [1−3]. 由于其具有例如原子分子
轨道成像 [4,5]、化学反应可视化 [6,7]、合成单个阿秒

激光脉冲 [8−12]等广泛应用, 高次谐波在理论和实
验研究上都得到了广泛的关注. 高次谐波的产生可
由著名的三步模型 [13,14]解释: 首先激光场调制库
仑势使得电子隧穿电离, 随后电子在激光场中被加
速并获得动能, 最后高能的电子与母离子碰撞. 在
碰撞过程中电子的动能以及电离能转化为高能光

子, 即产生高次谐波. 这三步可以简单地分为电离、
加速、碰撞. 高次谐波光谱呈现出一种普遍的结构,
即在高强度的低阶谐波部分后接着一段强度相当

的谐波平台, 在平台的能量最高处强度急剧下降.
这个平台的能量最高点即对应了高次谐波的截止

频率. 大量的实验和理论计算表明, 截止频率的光
子能量为3.17Up + Ip, 其中 Ip为电离势, Up为有质

动力能, 即一个自由电子在单色激光场中振动的平

均动能. 最近有研究表明, 在低于电离能的区域高
次谐波仍有可能产生 [15], 这对应于束缚态之间的
跃迁辐射.

目前, 最先进的激光技术能够控制高次谐波产
生的三个步骤中的任何一个步骤. 例如, 理论预计
可以利用红外与远紫外脉冲结合作为驱动场控制

电离的过程 [16,17], 这一方案后来在实验上 [18,19]成

功实现. 还可以使用双色激光场操控电子的长短轨
道从而控制阿秒激光脉冲的形状与宽度 [20−25]. 此
外, 散射能量与截面也可被优化 [26,27].

结合远紫外和红外脉冲与原子分子共同作

用产生高次谐波的工作取得了很大的成功 [28].
Kohler等 [29]提出使用远紫外和整形红外场调制

高次谐波的相位. Fleischer [30]发现利用远紫外

和红外场与原子相互作用, 远紫外作用下的交流
Stark振荡会生成新的远紫外谐波. Buth等 [31,32]

发展了包含两个电子动力学的理论, 并用来描述内
壳层电子激发在高次谐波中的作用. 最近, Buth
等 [33]提出了使用硬紫外射线和少周期红外脉冲与

氖原子中被紧密束缚的1s态电子作用, 理论预计可
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以获得具有keV级光子能量的单个阿秒激光脉冲.
在本文中, 我们模拟了He+在少周期钛宝石红

外飞秒激光脉冲与远紫外激光脉冲的共同作用下

产生高次谐波的过程. 高次谐波光谱中出现了多
重截止结构, 这些截止结构对应的频率可表示为
Ip+3.17Up+nωx,其中ωx是远紫外脉冲的频率, n
为非负整数. 这些截止频率的强度随着n增加而减

弱 2至 3个数量级. 通过时频分析, 我们发现He+

首先吸收一个远紫外光子, 由1s态跃迁至 2p态, 随
后在红外激光场的协助下隧穿电离. 处于自由态的
电子最多可以获得3.17Up 的动能. 然后, 高能电子
在返回母核附近时会额外吸收多个远紫外光子. 附
加的多个远紫外光子能量将与 Ip + 3.17Up 一起释

放, 并由此导致多重截止结构的出现.

2 数值模型

在我们的模拟计算中, 远紫外和红外组合后的
激光场表示为

E(t)

= Ex0 cos(ωxt) exp
[
−32 ln 2 [(t−∆t)/τx]

6
]

+EL0 cos(ωLt) exp
[
−2 ln 2(t/τL)

2
]
, (1)

其中, ∆t为远紫外脉冲和红外脉冲之间的时间延

迟, τL = 2TL, τx = 40Tx, 其中TL, ωL, EL0和Tx,
ωx, Ex0分别表示红外激光和远紫外激光的周期、

频率和振幅. 图 1 (a)和图 1 (b)分别描绘了红外激
光场和远紫外激光场. 我们出于如下考虑选择此远
紫外脉冲形状: 首先, 数值上这种脉冲的光强可以
迅速地增大或者减小且变化过程仍保持足够光滑;
其次, 远紫外脉冲主要部分的强度几乎保持不变,
这就能最大程度地排除因远紫外强度变化而对数

值模拟结果可能带来的影响. 不过, 我们在测试了
数种脉冲轮廓后得出, 物理机制不依赖于任何特定
的脉冲形状. 在模拟中,我们设定红外激光强度为
5 × 1014 W/cm2, 远紫外脉冲波长为 30 nm (对应
光子能量1.52 a.u.).

根据经典解释, 在红外电场波峰过后 17◦出射
的电子, 会在大约 2/3周期后与母离子发生碰撞,
这一碰撞产生的高能光子对应于高次谐波光谱中

的截止频率. 图 1 (a)展示了电子多个可能的电离
和碰撞时刻,分别由红色实心圆点和蓝色方块标记,
简计为 bi和 ri. 在激光场的起始和结尾部分, 由于
光强太弱, 那个区域导致的电离可以忽略不计. 在

我们的计算中, 远紫外脉冲的主要部分可以覆盖红
外激光脉冲的一个完整周期. 为了定量地研究高次
谐波, 我们用数值模拟如下的含时薛定谔方程 (除
声明外, 均使用原子单位制 (a.u.) e = m = ~ = 1):

i ∂
∂t

Ψ(ρ, z; t) =

[
H0 + iA(t) ∂

∂z

]
Ψ(ρ, z; t), (2)

其中A(t) = −
∫ t

−∞
E(t′)dt′, 无外场时的哈密顿量

H0写为

H0 = −1

2

∂2

∂z2
− 1

2

[
∂2

∂ρ2
+

1

ρ

∂

∂ρ

]
− 2√

z2 + ρ2
. (3)

在模拟计算中, 我们取空间间隔∆x = ∆ρ = 0.2,
时间步长 δt = 0.05, 在 z和ρ维度的网格数分别为

2000和 500. 此模型给出的He+在 1s态的电离势
Ip为 2 a.u.. 在模拟空间的边界我们使用衰减函
数 [34]以抑制非物理的反射. 我们计算电子受力的
期望值F (t), 并对其做傅里叶变换即可以得到高次
谐波的波谱 [35].

-4 -3 -2 -1 0 1 2 3 4
-0.15

-0.10

-0.05

0

0.05

0.10

0.15

E
L

-1.5 -1.0 -0.5 0 0.5 1.0 1.5
-0.06

-0.03

0

0.03

0.06

Time/TL

Time/TL

E
x

(a)

(b)

b

b

b b

b

r

r

r

r r

图 1 红外激光场 (a)与远紫外激光场 (b) bi (i = 1,

2, · · · , 5) (图中红色实圆点)与 ri (i = 1, 2, · · · , 5) (图中
蓝色方块) 分别表示电子隧穿电离以及碰撞时刻
Fig. 1. The IR laser field (a) and the XUV laser field
(b). The bi (i = 1, 2, · · · , 5) (red solid circles) and
ri(i = 1, 2, · · · , 5) (blue squares) are the electron born
and rescattering time, associating with the cutoff in
the HHG spectrum.

3 模拟结果

图 2所示的是不同激光条件下的高次谐波, 分
别为: 只有红外场 (蓝色细虚线); 有远紫外场和红
外场且时间延迟∆t = −2.5TL(红色细实线)或者
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∆t = 0 (黑色粗线). 比较两条细线可以发现远紫外
脉冲的出现把高次谐波的强度增加了5到6个数量
级, 这与文献 [17, 36]相一致. 更有趣的是当远紫外
和红外场的时间延迟为∆t = 0时, 高次谐波谱呈
现了数个截止频率, 且相邻截止频率间的能量差为
ωx. 我们把这些截止频率从左至右记为 c1, c2, c3.
这些截止频率的强度各自比前一个弱三个数量级

左右. 本文接下来将主要讨论导致这一多重截止结
构的机理.
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图 2 (网刊彩色) 不同激光条件下产生高次谐波的光谱.
蓝色虚线对应只有红外场; 黑色粗实线对应红外场与远紫
外场时间且延迟为∆t = 0; 红色细实线对应红外场与远
紫外场且时间延迟为∆t = −2.5TL. 远紫外与红外激光
强度分别为 1014 W/cm2 和 5× 1014 W/cm2, 波长分别
为 30 nm和 800 nm
Fig. 2. (color online) The spectrum of HHG when
only the IR laser pulse is used (blue dashed curve),
when both XUV and IR fields are used at the time de-
lay ∆t = 0 (black thick solid curve), ∆t = −2.5TL (red
thin solid curve). The XUV and IR laser intensities
are 1014 W/cm2 and 5 × 1014 W/cm2, respectively.
The XUV and IR pulses have the wavelengths 30 nm
and 800 nm, respectively.

出现在 Ip + 3.17Up处的 c1有很直观的解释:
电子通过吸收一个远紫外光子从1s态跃迁至2p态,
随后在红外激光场的帮助下在 bi时刻隧穿, 并且在
ri时刻与母离子再碰撞 (如图 1 (a)所示), 释放出结
合能 Ip以及电子从红外场中获得的不超过 3.17Up

的动能. 由于 c2与 c3分别是由 c1 延伸ωx和 2ωx

而来, 并且截止附近的细致结构也相似, 很自然的
我们认为红外激光对不同平台的影响是相同的, 并
推断出 c2和 c3分别是电子在 Ip +3.17Up之外多吸

收一个和两个远紫外光子而得到的. 吸收越多远紫
外光子的几率越小, c2和 c3的强度也因此比 c1 小.
增加远紫外强度, 电子就有更大几率吸收更多远紫
外光子. 我们的测试计算给出: 当远紫外强度增加

到5×1015 W/cm2时, 第四个截止结构也清晰可见
(此数值结果此处未展示).

截止强度与远紫外强度变化的定标率可以揭

示有几个远紫外光子参与高次谐波的产生这一过

程. 图 3在对数 -对数坐标下描述了截止强度随远
紫外脉冲强度的变化关系. 此处, 截止频率的强度
已经由远紫外强度为 1013 W/cm2时得到的相应的

截止频率强度作了归一化. 这几条曲线的斜率为
1,2,3, 这清晰地表明了一个、两个和三个远紫外光
子参与了这些截止频率的产生 [37]. 作为参考, 我们
也作出了归一化后电离几率随远紫外强度的变化

关系, 如带菱形标志的实线所示. 这条线的斜率为
1, 也即表明电离的过程只有一个远紫外光子参与.
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图 3 归一化后的 c1, c2, c3强度随远紫外脉冲强度变化
的定标曲线, 以及电离几率随远紫外强度的变化关系
Fig. 3. (color online) Power scaling of the normalized
intensities of c1, c2, and c3 as a function of the XUV
intensity. For reference, the dependence of the ioniza-
tion probability on the XUV intensity is also shown.

接下来我们讨论多个远紫外光子吸收发生在

三步模型中的哪一步. 在第一步中, 电子可以吸收
一个远紫外光子然后隧穿电离, 或直接吸收多个远
紫外光子逃逸. 就后者而言, 电离的电子具有的初
速度为 v0(n) =

√
2(nωx − Ip), (n > 2 且n为吸收

光子数). 根据牛顿方程,和原子核碰撞时电子的碰
撞能量可以计算如下 (此处库仑势对电子的运动影
响忽略不计):

K(tr) =
1

2

[
v0(n)−

∫ tr

ti

dt E(t)

]2
n > 2, (4)

其中 ti和 tr对应于电子电离和碰撞时刻. 当n =

2和3时, 最大碰撞能量分别为2.68Up和1.45Up. 如
果n > 3, 逃逸速度将会大到红外场无法将如此快
的电子送回原子核, 从而碰撞过程不能发生, 导致
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高次谐波不再发生. 一般而言, 如果电子在第一次
返回原子核时不发生碰撞而继续运动, 电子还有可
能第二次甚至第三次返回原子核, 但是第二次或
者第三次甚至更多的返回时电子的碰撞能量不会

超过 3.17Up
[38,39]. 在我们的模拟中, 若电子在电

离过程中吸收一个、两个或者三个远紫外光子时,
第二次碰撞时的最大动能分别为 1.9Up, 2.8Up 和

1.4Up. 为此, 我们得出在电离过程中的多个远紫外
光子吸收不会导致图 2所示的多重截止结构, 这一
结论也与图 3给出的只有一个远紫外光子参与电
离过程的结论相一致.

在三步模型的第二步中, 电子在红外场和远紫
外场中传播且远离母离子. 受限于动量守恒 [40,41],
这一过程中电子无法再吸收远紫外光子. 因此, 根
据三步模型, 额外的远紫外光子只能在其与母离子
碰撞的过程中被吸收.

为了证实额外的远紫外光子在第三步被吸收,
我们对高次谐波做了时频分析:

S(Ω, η) =

∫
dt F (t) g(η, t) e−iΩt, (5)

其中窗口函数 g(η, t) = exp
[
−(t− η)2

2η2L

]
, ηL =

5 a.u.. 图 4 表 示 在 不 同 时 间 延 迟 下 的

|S(Ω, η)|2(以对数标度). 作为比较, 由解牛顿方
程得出的辐射谐波与碰撞时刻的关系以点线叠加

在时频分析的结果上. 在经典计算中, 电子的初速
度和初始位置均为零. 从上到下的四条曲线分别
对应辐射能量 2ωx + Ip +K(tr), ωx + Ip +K(tr),
Ip +K(tr)和 0.5+K(tr). 此处, K(tr)由解n = 1、

v0(1) = 0时的方程 (4)得到. 能量为0.5 +K(tr)的

曲线描述了自由电子和原子核复合至 2p态而非 1s
态的结果. 顺便指出, 2p 态 He+的电离势为0.5.

当 时 间 延 迟 为 0时 (图 4 (a)), 电 离 时 刻
b2, b3, b4与碰撞时刻 r2, r3, r4都被远紫外脉冲的

主要部分所覆盖 (参见图 1 ). 因此, 远紫外脉冲不
仅把电子从 1s 态激发至np态从而大大提高电离
率, 且还在碰撞时刻提供远紫外光子. 当电子在 r2,
r3或 r4时刻与原子核碰撞时, 电子有几率吸收一个
或多个远紫外光子. 在−0.5TL < t < TL 范围内,
三个截止区域清晰可见, 且经典结果与量子结果精
确相符. 在 r5这一碰撞时刻, 由于远紫外脉冲的消
失, c2和 c3同时消失. 在 r1时刻, 由于缺少用来把
电子从 1s态激发至np态以促进大量电离的远紫外
脉冲, 量子的计算结果没有在此处出现清晰的截止
区域.

-2.0 -1.0 0

(a)

(b)

(c)

0

40

80

120

160

1.0 2.0

-2.0

-2

-4

-6

-8

-10

-12

-14

-16

-1.0 0
0

40

80

120

160

1.0 2.0

-2.0 -1.0 0

Time (in units of TL)

H
ig

h
 h

a
rm

o
n
ic

 o
rd

e
r

0

40

80

120

160

1.0 2.0

图 4 不同时间延迟下 (∆t = 0 (a), ∆t = −1.15TL (b),
∆t = −2.27TL (c))高次谐波的时频分析, 每幅图中由上
至下的四条点线分别对应碰撞能量为 Ip + K(tr) + 2ωx,
Ip +K(tr) + ωx, Ip +K(tr), 和 0.5 +K(tr)

Fig. 4. (color online) The time-frequency analy-
ses for HHG when the time delays are ∆t = 0 (a),
∆t = −1.15TL (b), ∆t = −2.27TL (c). The four dot-
ted curves from top to bottom in each panel corre-
spond to the rescattering energy Ip + K(tr) + 2ωx,
Ip +K(tr) + ωx, Ip +K(tr), and 0.5 +K(tr), respec-
tively.

当时间延迟∆t = −1.15TL时 (图 4 (b)), 碰撞
时刻 r3 和 r4位于远紫外脉冲作用范围之外. 当电
子返回并与母离子在 r3或 r4时刻碰撞时, 远紫外
场已经消失, 故额外吸收一或两个远紫外光子已不
再可能. 因此, 在 r3和 r4处, c2和 c3截止结构双双
消失, 但由于先行的远紫外脉冲已把 He+抽运至
2p态且由红外场诱发的三步过程仍然存在, c1 截
止结构仍十分清晰. 与图 4 (a)中多重截止结构在
r1处消失不同, b1与 r1 现在被远紫外光所覆盖, 从
而 b1时刻的电离几率大幅增强, 在 r1时刻额外吸

收光子也变得可能, 从而同时产生了多个截止结
构. 比较 ∆t = 0和∆t = −1.15TL的情况, 在 b2 与

r2时刻远紫外和红外激光条件都保持不变, 因此在
r2处的时频分析几乎相同.

当时间延迟为∆t = −2.27TL时 (图 4 (c)), 远
紫外和红外场无重叠部分. 先行的远紫外脉冲仅
仅把 He+激发, 随后延迟的红外激光场使激发的
He+电离. 在任何碰撞时刻都没有远紫外光子提
供, 因此只得到 c1这一截止区域 (注: 图 4 (c)顶层
部分是 c1截止高次谐波的边缘, 而非 c2截止).
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碰撞过程中吸收额外远紫外光子的这一现象

也可在再散射电子的能谱中得到印证. 事实上,
Smirnova等 [42]通过在阿秒时间尺度对碰撞过程直

接探测观测到了这一现象. 在他们的实验中只有一
个远紫外光子参与了反应. 根据我们的计算, 有理
由期待能够在碰撞后电子能谱中观测到多个远紫

外光子的吸收.
如果远紫外光子的能量与 1s态和np态间的共

振跃迁相差悬殊, 在电离步骤中通过吸收远紫外光
子增强电离的现象将消失. 然而, 电子仍可能在碰
撞过程中吸收一个或多个远紫外光子. 对于氢原子
在相同激光参数下的模拟也证实了n重截止与n个

远紫外光子的吸收一一对应.

4 结 论

综上所述, 我们发现电子会在与母离子的碰撞
过程中额外吸收多个远紫外光子. 这些多个远紫外
光子能量与电子从红外激光场中获得的动能一起

释放, 由此大幅延伸高次谐波的阶次并形成多重截
止解构. 如使用更高强度的远紫外场, 预期将观察
到更多的截止结构. 通过改变远紫外和红外脉冲间
的时间延迟, 我们能够控制电子与母离子碰撞过程
中对远紫外光子的吸收.
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SPECIAL TOPIC—Atomic and molecular processes driven by ultrafast intense laser fields
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Abstract
High harmonic generation (HHG) is one of the most fundamental processes in the interaction of strong laser fields

with atoms and molecules. Because of wide applications of HHG, for example, imaging atomic or molecular orbitals,
visualizing chemical reactions, synthesizing a single attosecond pulse, the HHG attracts huge attentions in both theories
and experiments. The HHG can be explained by the famous three-step model: first, the laser field bends the Coulomb
potential and the electron tunnels out; second, the electron is accelerated in the laser field and gains kinetic energy;
Third, the energetic electron recombines with the parent ion and release its energy as high energetic photons. The HHG
can be tailored by controlling the each step. In this paper, we conceive a strategy to control the third step. We simulate
the HHG when He+ is exposed to the combined few-cycle Ti-Sapphire (800 nm) IR femtosecond laser pulse and XUV
laser pulse by numerically solving the time dependent Schrödinger equation. The simulation shows that after the electron
tunnels out and gains energies from the infrared laser field, extra XUV photons may be absorbed during the electron
and parent ion recombination, contributing multiple cutoffs separated by XUV photon energies in the high harmonic
spectrum. This scenario is confirmed by time-delay-dependent HHG in the time-frequency representation, and by the
power scaling of the cutoffs’ intensities as a function of the XUV intensity.
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