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通过数值计算, 研究了强短波 (  )激光场中   分子高次谐波辐射的椭偏率性质. 研究表明,

 分子在不同激光强度、不同激光波长、不同核间距及不同取向角下高次谐波的椭偏率性质是不同的; 特别

是在两中心干涉区, 激发态在高次谐波产生中起着重要作用, 但在不同取向角下, 激发态对谐波椭偏率的影

响不同; 分析表明, 这些不同的影响源于沿平行和垂直于激光偏振方向辐射的高次谐波的相对产量, 以及激

发态对平行和垂直谐波产量的影响; 此外, 椭偏率的测量检验了强场近似和平面波近似在强短波激光场中是

成立的, 并对强短波激光场中分子动力学做了更充分的研究.
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 1   引　言

当原子或分子暴露于强激光场中时, 库仑势被

电场严重扭曲. 因此, 电子可通过隧穿从原子核中

脱离, 脱离的电子在激光场中进行加速运动, 当激

光场改变方向时, 电子再次返回原子核, 进而被原

子核俘获, 并伴随着高能光子的释放, 这个过程称

为高次谐波产生. 由于高次谐波可用作阿秒脉冲光

源, 近年来, 学者们越来越关注高次谐波辐射的研

究 [1−3], 并提供了一种独特的方式来探测物质在超

快时间尺度上的结构 [4,5] 和电子动力学 [6,7].

高次谐波产生的物理过程可通过三步模型 [8]

和列文斯坦模型 [9] 来理解, 模型中有两个重要的假

设, 即强场近似. 首先, 只有基态对系统的演化起

重要作用; 第二, 当电子脱离原子核时, 忽略库伦

势的影响. 这些假设适用于具有 Keldysh[10] 参数

γ =
√
Ip/ (2Up) ≪ 1 Up =

E2/(4ω2
0) Ip E ω0

 强的低频激光场, 其中,   

 是有质动能,   是原子的电离能,   和 

分别是激光的振幅和频率, 因此, 在低频激光场中

隧穿图像和平面波近似都是成立的.

H+
2 N2

CO

HeH2+

以往学者们主要关注沿激光偏振方向辐射的

高次谐波功率谱, 最近, 准直对称分子在低频激光

场中谐波的椭偏率问题成为学者们关注的焦点, 例

如   
[11,12] 和   

[13−15]; 根据实验和理论研究结果,

在线偏振激光场作用下, 准直分子可以产生谐波的

椭圆偏振态 , 而谐波椭偏率的起源是多电子效

应 [13]、库伦效应 [15]、两中心干涉效应 [11] 以及电子

运动的量子不确定性 [16]. 随后研究了不对称分子

谐波的偏振性质 [17−22], 理论研究表明, 由于最高占

据分子轨道的不对称性, 在  的高次谐波产生中

可观察到大的椭偏率 [20,21]; 由于不同高次谐波产生

路径间的相互作用, 在  的谐波产生中也可观

察到大的椭偏率 [22]; 同时圆 [23]、椭圆 [24] 和正交 [25,26]
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γ

γ ≈ 1

γ > 1

偏振激光脉冲驱动高次谐波产生的椭偏率一直也

是实验和理论上的研究热点. 以前主要研究强的低

频激光场中谐波的椭偏率问题, 但在强的高频激光

场中 (Keldysh参数   接近或略大于 1), 谐波的椭

偏率未被研究过, 由于高次谐波的椭偏率不仅与平

行谐波及垂直于激光偏振方向发射的谐波 (即垂直

谐波)密切相关, 还与高次谐波的相位密切相关,

为研究高频激光场中分子高次谐波的产生提供了

深入的见解; 另外, 高频激光场中电子的动力学非

常复杂, 激发态效应非常强 [27], 激发态对谐波发射

的影响已被研究过 [28−30]; 且激发态在平衡核间距

及大核间距附近对低频激光场中高次谐波谱上干

涉最小的影响也被研究过 [31]; 目前的研究表明, 当

Keldysh参数   时, 隧穿图像仍然适用 [11], 但

在 Keldysh参数   的情况下, 隧穿图像是否成

立, 平面波近似是否成立, 激发态对谐波椭偏率有

什么影响? 为了回答上述问题, 研究高频场中谐波

的椭偏率问题成为必然.

H +
2

H +
2

通过数值求解二维含时 Schrödinger方程, 研

究了高频激光场中对称分子  高次谐波的偏振特

性; 结果表明:    分子谐波的偏振特性与激光强

度、激光波长、核间距及取向角有关; 利用数值方

案, 确定了在两中心干涉区, 激发态在对称分子辐

射的平行谐波谱中起重要作用, 对于不同角度的垂

直谐波, 激发态的影响非常小, 激发态对平行谐波

和垂直谐波的不同影响导致精确垂直和精确平行

谐波谱的强度比与仅跃迁回基态的垂直和平行谐

波谱的强度比不同, 且精确谐波谱与仅跃迁回基态

的谐波谱的相位差不同, 进而导致激发态对谐波椭

偏率的影响具有强烈的角依赖性. 此外, 偏振的目

的是对高频激光场中强场近似的检验, 尤其是对平

面波近似的检验.

 2   理论方法

 2.1    数值方法

H+
2 H(t)

=p2/2+V (r)+r ·E(t) V (r)=−Z/
√
ξ+r21

−Z/
√
ξ + r22 r1 = r −R1 r2 = r −R2

R1 R2 (R/2, 0)

(−R/2, 0) Z

ξ=0.5 E(t)=ef(t)E sinω0t

原子单位下, 二维模型  分子的哈密顿为 

 .  式 中  

 为软心势,   ,     ,

其中   和   分别是两个核的坐标   和

 .   是有效电荷, 为避免库仑奇异, 软心势

参数  . 激光的电场分量  ,

f(t) E ω0

e H+
2

Ip = 1.11 a.u.

Lx × Ly = 204.8 a.u.× 204.8 a.u.

F (x) = cos1/8 [π (|x| − x0)/(Lx − 2x0)]

x0 = Lx/8

 为包络函数,   和  分别为激光场的振幅和频

率,   是激光电场方向的单位向量.   分子的电离

能  . 数值计算中, 采用 10个周期的激

光脉冲, 其中前三个周期线性上升, 后三个周期线

性下降, 剩下四个周期的激光强度是常数. 含时薛

定谔方程采用谱方法求解 [32], 空间格子的大小

 ,  空 间 步 长 为

0.4 a.u.. 为消除边界处对波包的反射作用, 采用滤

波函数   对波

函数从边界至  处进行滤波, 对 y 轴的处

理与 x 轴相似.

靶分子被激光照射时产生的精确平行谐波和

精确垂直谐波产量 [33] 的计算式为 

F∥(⊥)(ω) =

∫
⟨ψ(t)|e∥(⊥) · ∇V |ψ(t)⟩ eiωtdt, (1)

ψ(t) H(t)其中  为与哈密顿  对应的含时波函数. 基于

强场近似理论, 与基态再结合的电子对谐波辐射起

主要贡献. 因此有 

F 0
∥(⊥)(ω) =

∫
⟨0| e∥(⊥) · ∇V |ψ(t)⟩ a∗0eiωtdt. (2)

a0(t) = ⟨0 | ψ(t)⟩
(2)式表示电子从连续态返回至基态辐射的高次谐

波, 其中  , 式中未考虑激发态对高

次谐波产生的贡献. 此外, 垂直谐波和平行谐波的

振幅率及相位差决定了谐波的椭偏率 [12]: 

ε =

√
1 + µ2 −

√
1 + 2µ2 cos(2δ) + µ4

1 + µ2 +
√
1 + 2µ2 cos(2δ) + µ4

, (3)

µ = S⊥/S||

δ = ϕ⊥ − ϕ|| S||(⊥) =
∣∣F||(⊥)(ω)

∣∣2
ϕ||(⊥)(ω) = arg

[
F||(⊥)(ω)

]
|δ| = kπ + δ1

k = 0, 1 |δ1| ∈ [0, π] 0 ⩽ ε ⩽ 1

ε = 0 0 <

ε < 1 ε = 1
δ1 π/2

式中 ,    为垂直与平行谐波的强度比 ,

 是相位差 , 其中   ,

   ,    ,  这 里

 及   , 椭偏率范围为   , 线

偏振、椭圆偏振及圆偏振分别对应于   ,   

 及  . 由 (3)式可知, 当平行和垂直高次谐

波的相位差  为  , 且垂直谐波强度接近平行谐

波强度时, 显示高的椭偏率 [12].

 2.2    解析方法

⟨p| ex · r|0⟩i ⟨0| e · r|p⟩r
|0⟩ |0⟩

⟨p| ex · r|0⟩i ex

基于强场近似, 对于原子和对称分子, 由于势

的对称性, 只辐射奇次谐波, 其产生路径可简单地

表示为  , 意味着电子从相同

的初始态   电离并与之复合, 其中初始态   具有

确定的宇称; 在高次谐波产生中, 偶极子矩阵元

 为与电子沿激光极化方向   的电离有
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⟨0| e · r|p⟩r e关,    与电子沿   方向的复合有关; 此外,

在电离过程中, 激光场导致库仑势明显畸变; 因此,

电离过程与分子结构无关, 对于谐波的产生, 只有

返回过程与分子结构紧密相关的.

H+
2 D// (ω, θ) = ⟨0| ex · r|p⟩r

|p⟩ |0⟩
H+

2 ψ0 (r, θ) = ⟨r | 0⟩ =

Nf (e−κra + e−κrb) ra = |r −R1| rb = |r −R2|
κ =

√
2Ip Nf Ip |0⟩

|p⟩
∣∣eipk·r

⟩
pk |p⟩ pk = |pk| =

[2 (Ip + Ep)]
1/2 Ep = ω − Ip

|p⟩ H+
2

对于对称分子  ,   是

连续态   和基态   之间的偶极矩阵元 , 假设对

称分子   的基态波函数为  

 ,    ,    及

 ,    是归一化系数且   是基态   的电

离能. 连续态  由平面波函数  近似得到, 动

量   为连续态   的有效动量 , 其中  

 考虑了库仑效应 [34],   为连

续态   的能量, 对于   分子, 沿激光极化方向的

偶极矩阵元计算公式为 [35]
 

D||(ω, θ) ∝ G(ω, θ)Da, (4)

G(ω, θ) = 2cos[pkR/2 cos θ] Da =

∫
dr[e−κre//·

rsin(pk · r)]

式中,   ,  

 为原子的偶极矩阵元.

基于强场近似, 谐波辐射谱由分子结构决定 [2]: 

S//(ω, θ) ∼
∣∣a(ω)D//(ω, θ)

∣∣2, (5)

a(ω)

|p⟩
S//(ω, θ)

D//(ω, θ)

式中,   是连续态电子隧穿时的谱振幅, 不随分

子取向角而变化, 且不依赖于连续态  的能量, 因

此可得沿激光偏振方向的高次谐波谱   与

对应偶极矩  之间的定性关系, 进而可知隧

穿图像成立.

 3   计算结果和讨论

H+
2

R = 1.7 a.u. R = 2 a.u.

R = 2.3 a.u. H+
2

Ip = 1.1 a.u. H+
2

θ = 10◦, 30◦, 50◦

为研究高频激光场中  分子高次谐波偏振特

性受核间距及激光参数的影响, 在以下讨论中, 主

要关注三种核间距情况   ,    和

 , 为便于比较, 不同核间距的  分子具

有相同的电离能   , 另外, 为研究   分

子谐波椭偏率对取向的依赖性, 以下讨论主要关注

三个典型角度  .

 3.1    干涉效应

H+
2 R = 1.7 a.u. R = 2 a.u.

R = 2.3 a.u.

图 1(a)、图 1(b)和图 1(c)分别表示由 (3)式

计算的  分子在核间距  ,   和

 及不同取向角下的谐波椭偏率曲线, 随

着核间距的变化, 谐波最大椭偏率所处的谐波阶的

位置会改变; 图 1中第二、三行图是与谐波椭偏率

曲线对应的角依赖的谐波谱和偶极子曲线, 其与谐

波椭偏率曲线趋势相反, 在不同取向角下, 图 1(d)、

图 1(e)及图 1(f)中谐波相对产量与图 1(g)、图 1(h)

及图 1(i)中相应偶极子曲线符合的很好, 如 (5)式

所述, (5)式是基于隧穿图像得到的, 该现象表示

隧穿图像在高频激光场中成立, 同时 (5)式中偶极
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2 I = 4× 1014 W/cm2 λ = 600nm

R = 1.7 a.u. R = 2 a.u. R = 2.3 a.u.
图 1      分子在激光强度   及波长   时谐波的椭偏率、谐波谱及偶极子的比较　(a), (d), (g) 核间

距为   ; (b), (e), (h) 核间距为   ; (c), (f), (i) 核间距为  

H+
2

I = 4× 1014 W/cm2 λ = 600 nm R = 1.7 a.u. R = 2 a.u. R = 2.3 a.u.
Fig. 1. Comparison of the harmonic ellipticity, harmonic spectra and corresponding dipole for     molecules at the laser intensity

 and wavelength   : (a), (d), (g)   ; (b), (e), (h)   ; (c), (f), (i)   .
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|p⟩
∣∣eipk·r

⟩

θ = 50◦

θ = 50◦

θ = 50◦

子的连续态   由平面波函数   近似得到, 进

而可得在高频激光场中平面波近似也成立. 但是谐

波谱和偶极子曲线之间存在显著的差异, 图 1(g)、

图 1(h)及图 1(i)中的偶极子曲线展示了一个清晰

的最小值, 这个最小值起源于两中心干涉效应, 但

在图 1(d)、图 1(e)及图 1(f)中对应的谐波谱曲线

上未观察到该最小值, 文献 [27]中详细讨论了高频

激光场中对称分子谐波谱上由两中心干涉效应而

导致的最小值消失的原因,即在短波长 (高频激光

场)的情况下, 由于激发态对分子高次谐波的重要

贡献, 导致干涉引起的凹槽在高次谐波谱中消失.

通过对谐波椭偏率曲线及相应偶极子曲线的深入

比较发现偶极子曲线上的最小值对应最大椭偏率

所处的谐波阶位置, 暗示了通过谐波椭偏率测量来

探测高频激光场中对称分子偶极子上的最小值是

可行的, 因此在高频激光场中, 两中心干涉效应是

谐波椭偏率的起源. 因为在   下偶极子曲线

上未出现最小值, 因此谐波在  基本不极化,

即使在某些区域有极化, 也是因为两中心干涉效

应, 谐波在   不极化这一现象说明在没有干

涉效应的情况下 (5)式依然是成立的, 即在没有干

涉效应的情况下, 隧穿图像和平面波近似在高频激

光场中都成立.

I =

5× 1014 W/cm2 λ

与图 1类似, 图 2和图 3给出了激光强度 

 、波长   分别为 400和 500 nm的

谐波椭偏率曲线、谐波谱曲线和偶极子曲线. 随着

θ = 50◦

θ = 50◦

1.028 ⩽ γ ⩽ 1.377

激光参数的变化, 由 (4)式计算的偶极子曲线上的

最小值移向其他谐波阶, 如图 2和图 3第三行所

示. 同时图 2和图 3中的谐波相对产量与相应偶极

子曲线依旧一一对应,如 (5)式所述, 上述现象说明

随着激光参数的改变, 隧穿图像和平面波近似在高

频激光场中成立, 另外, 由于图 2(d)、图 2(e)、图 2(f)

和图 3(d)、图 3(e)和图 3(f)中谐波谱曲线上的最

小值未出现, 谐波的最大椭偏率仍旧对应偶极子曲

线最小值所在的谐波阶, 因此, 两中心干涉效应为

谐波最大椭偏率的起源. 最重要的是随着激光参数

和核间距的改变, 谐波在  基本不极化, 即使

在某些区域有极化, 也是因为两中心干涉效应, 如

图 2和图 3所示. 因此谐波在  不极化这一现

象说明在没有干涉效应的情况下 (5)式依然是成

立的, 因此椭偏率测量至少在本文计算的 Keldysh

参数范围内 (  )给出了 (5)式的适

用性.

 3.2    激发态效应

由于激发态对分子高次谐波的重要贡献, 导致

干涉效应引起的凹槽在高次谐波谱中消失, 那么激

发态是如何影响谐波椭偏率的? 因此在图 4中, 研

究了激发态对谐波椭偏率特性的影响, 将 (1)式计

算的结果 (实线)与 (2)式计算的结果 (短虚线)进

行比较, 其中 (1)式包含所有束缚态对高次谐波的

贡献 (精确谐波), (2)式只考虑电子返回到基态对
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θ = 10◦ θ = 30◦

高次谐波的贡献 (基态谐波 ); 对于图 4(a)中

 的小角及图 4(b)中   的中间角情况,

只跃迁至基态的谐波谱显示一个大的抑制区域, 其

在精确谐波谱中消失. 另外, 图 4(a)和图 4(b)中基

态谐波 (短虚线)上的抑制区域对应于图 4(g)和

图 4(h)中偶极子曲线上的凹槽, 如虚线箭头所示,

该偶极子曲线由 (4)式计算得到; 结果表明, 激发

态在干涉诱导凹槽区影响高次谐波的产生; 然而,

θ = 10◦

θ = 30◦

在不同取向角下, 激发态对谐波椭偏率的影响是不

同的, 如图 4(d)—(f)所示; 例如, 对于图 4(d)中

 的情况, 基态谐波的椭偏率 (短虚线)显示

了一个尖锐的峰值, 该曲线由 (2)式代入 (3)式计

算得到, 而精确谐波椭偏率 (实曲线)峰值显示了

更广泛的分布, 该实曲线由 (1)式代入 (3)式计算

得到; 图 4(e)中   的中间角情况则相反, 由

(2)式计算的跃迁回基态的谐波谱在此角度上的椭
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物 理 学 报   Acta  Phys.  Sin.   Vol. 72, No. 4 (2023)    043101

043101-5



θ = 50◦

偏率很小 (短虚线), 而由 (1)式计算的精确谐波

(实曲线)具有显著的椭偏率. 对于   的大角

情况, 在两中心干涉区, 由 (2)式计算的基态谐波

谱略偏离由 (1)式计算的精确谐波谱, 如图 4(c)所

示; 然而, 当图 4(f)中的实曲线显示小的椭偏率时,

图 4(f)中的短虚线则显示大的椭偏率.

θ = 10◦

下面, 探讨了激发态对谐波椭偏率影响的起

源. 对于图 5中  的情况, 其具有与图 4相同

的激光和分子参数; 在图 5(a)中, 在由 (2)式计算

的基态谐波谱 (短虚线)上可观察到大的抑制区域,

该区域在由 (1)式计算的精确谐波谱 (实曲线)中

消失; 然而对于图 5(c)中垂直谐波情况, 由 (2)式

计算的基态谐波谱 (短虚线)与由 (1)式计算的精

确谐波谱 (实曲线)非常相似; 上述现象表明, 激发

态对平行和垂直谐波的影响不同, 导致精确谐波的

相位差较大, 如图 5(e)所示. 然而, 当分别比较图 5(b)

中由 (1)式计算的平行和垂直谐波谱和图 5(d)中

由 (2)式计算的平行和垂直谐波谱时, 发现在图 5(b)

的整个谐波平台区域, 精确垂直谐波的相对产量低

于精确平行谐波的; 在此情况下, 在两中心干涉区,

由于消除了激发态对高次谐波的贡献, 由 (2)式计

算的基态垂直谐波的相对产量与基态平行谐波的

相当, 如图 5(d)所示; 因此, 在两中心干涉区, 由

(1)式计算的精确垂直谐波和精确平行谐波之间小

的强度比归因于激发态对谐波的贡献, 该影响导致

图 5(f)中精确谐波谱显示小的椭偏率. 换言之, 即

使精确谐波的相位差大于基态谐波的相位差, 但

由 (1)式获得的垂直和平行谐波之间的强度比非

常小, 导致图 5(f)中精确谐波频谱显示出小的椭偏

率, 在这种情况下, 激发态抑制了谐波的椭偏率.

θ = 30◦

θ = 10◦

θ = 30◦

θ = 10◦ θ = 30◦

对于图 6中  的中间角, 在平台区域, 激

发态对平行和垂直高次谐波的影响与图 5类似, 即

激发态对平行和垂直谐波的贡献不同, 导致精确谐

波产生较大的相位差. 此外, 在图 6(b)的两中心干

涉区, 由 (1)式计算的精确垂直谐波强度与精确平

行谐波强度相当, 由于图 5(b)中精确垂直谐波与

精确平行谐波的强度比小, 因此   时图 5(f)

中精确谐波的椭偏率低于  时图 6(f)中精确

谐波的椭偏率, 这些数值分析揭示了为什么图 1(a)

中  的谐波椭偏率峰值低于图 1(a)中 

的谐波椭偏率峰值. 且由于激发态的缺失, 由 (2)式

计算的图 6(a)中基态谐波谱 (短虚线)出现了一个

较宽的抑制区域, 进而使得该区域基态平行谐波的

相对产量偏离基态垂直谐波的相对产量, 如图 6(d)

所示. 这些影响表明, 由 (1)式计算的精确垂直谐

波和精确平行谐波之间大的强度比归因于激发态
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跃迁回基态的平行谐波谱 (基态平行谐波)比较; (b) 精确平行与精确垂直谐波谱的比较; (c) 精确与基态垂直谐波谱的比较; (d) 基

态平行与基态垂直谐波谱的比较; (e) 精确与基态谐波相位差比较; (f) 精确与基态谐波椭偏率比较

δ1 (d) H+
2

θ = 10◦ I = 4× 1014 W/cm2 λ = 600 nm
Fig. 5. The comparison of the harmonic spectra, the phase differences    and the ellipticity of harmonic for    molecules with

R=2 a.u.  and     at  the laser intensity    and wavelength    :  (a)  The comparison of  accurate

parallel harmonic and the parallel harmonic that transition back to ground state (ground-state parallel harmonic); (b) the comparis-

on  of  accurate  parallel  and  perpendicular  harmonic;  (c)  comparison  between  accurate  and  ground  state  perpendicular  harmonic

spectrum; (d) comparison between ground-state parallel and ground-state perpendicular harmonic; (e) the comparison of the phase

difference of accurate and ground-state harmonic; (f) comparison between accurate and ground-state harmonic ellipticity. 
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对谐波的贡献, 因此由 (1)式计算的精确谐波谱显

示高的椭偏率, 如图 6(f)所示; 激发态增强了谐波

的椭偏率.

θ = 50◦

δ1 ∼ 0.16π

应当指出, 对于图 7中  的情况, 激发态

在两中心干涉区对平行谐波具有较小的影响, 如

图 7(a)所示; 在整个平台区域, 激发态不影响垂直

谐波, 见图 7(c), 该结果导致在两中心干涉区, 由

(2)式计算的图 7(d)中垂直和平行谐波之间的强

度比大于由 (1)式计算的图 7(b)中垂直和平行谐

波的强度比, 且使得精确谱的相位差   ;

相应的在两中心干涉区, 由 (1)式计算的谐波谱具

有低椭偏率, 因此, 激发态抑制了谐波的椭偏率.

θ = 20◦ θ = 40◦ θ = 60◦

I = 5× 1014 W/cm2 λ = 400 nm λ =

为使研究更全面, 在不同取向角及其他激光参

数下, 例如取向角  ,   ,   , 激光

强度   及波长   ,   

500 nm  , 检验了谐波椭偏率的行为, 上述观察到的

现象基本不变, 即在两中心干涉区, 激发态对平行

谐波有重要影响, 但垂直谐波不受激发态影响, 进

而导致精确谐波和基态谐波相位差不同; 且在不同

取向角, 激发态对谐波椭偏率的影响是不同的. 总

的来说, 虽然由 (1)式计算的精确垂直谐波的相对

产量低于 (高于)精确平行谐波的, 但在两中心干

涉区, 由于激发态的缺失, 由 (2)式计算的基态垂

直谐波的强度更接近 (远离)基态平行谐波的强度.

相应的, 由 (1)式计算的精确垂直谐波和精确平行

谐波之间小 (大)的强度比归因于激发态对谐波的

贡献. 因此, 可得出结论, 而由 (1)式代入 (3)式计

算的精确谐波椭偏率具有低 (高)的椭偏率, 激发

态抑制 (增强)了谐波的椭偏率, 大角度谐波椭偏

率的起源与图 7(f)中的曲线相似.
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需要强调的是在上述讨论中, 我们没有考虑较

大核间距的情况. 对于高频激光场的情况, 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 [36] 例如 R =

4 a.u., 此时基态和激发态强耦合, 其贡献可比. 关

于高频场中核间距大的分子谐波椭偏率的研究, 将

在未来的工作中做进一步的详细研究.

 4   总　结

H+
2

本文通过数值模拟研究了在高频强激光场作

用下对称分子  高次谐波的椭偏率特性. 在研究

中, 利用谐波椭偏率与相应谐波谱和偶极子进行比

对, 并在不同激光强度之间、不同激光波长之间、

不同核间距之间及不同取向角之间进行比对、分析

计算结果, 结果表明: 激光强度、激光波长、核间距

及取向角对谐波椭偏率的影响不同, 特别是在分子

两中心干涉区, 谐波椭偏率通常较强, 在该区域,

激发态对谐波有重要影响, 但激发态对谐波椭偏率

的影响在不同角度是不同的; 并分析了其原因, 即

当精确垂直谐波的相对产量低于 (高于)精确平行

谐波的相对产量, 但在两中心干涉区, 由于激发态

的缺失, 跃迁回基态的垂直谐波的强度更接近 (远

离)基态平行谐波的强度; 相应地, 精确垂直谐波

和精确平行谐波之间小 (大)的强度比归因于激发

态对谐波的贡献; 因此, 精确谐波具有低 (高)的椭

偏率, 激发态抑制 (增强)了谐波的椭偏率. 此外,

在高次谐波平台区, 谐波的相对产量可通过相应偶

极子很好地预测, 说明隧穿图像和平面波近似在高

频激光场中的适用性. 由于对称势的两中心特性,

高次谐波在干涉区出现高的椭偏率, 结果表明, 椭

偏率测量也可用于探测对称分子的结构及追踪其

激发态的动力学.
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Abstract

H+
2Ellipticity properties of high-order harmonic generation (HHG) from symmetric molecules    in strong and

short  wavelength  (less  than  800nm)  laser  fields  are  numerically  investigated.  In  this  study,  the  ellipticity  of

harmonic  is  compared  with  the  corresponding  harmonic  spectrum and  dipole,  and  the  calculation  results  are

analyzed and the results obtained at different laser intensities, different laser wavelengths, different internuclear

distances and different orientation angles are compared with each other. Our numerical simulations show that

the influences of laser intensity, laser wavelength, internuclear distance and orientation angle on the ellipticity

of  harmonic are different.  Especially in a two-center interference region,  the excited state plays an important

role  in  the  HHG,  but  the  effects  of  the  excited  state  on  the  ellipticity  of  harmonic  are  different  at  different

orientation  angles.  Further  analysis  shows  that  these  different  effects  are  due  to  the  influence  of  the  excited

state on the harmonic yield. Using the numerical scheme, it is determined that in the two-center interference

region,  the  excited  state  plays  an  important  role  in  the  parallel  harmonic  spectrum,  while  the  effects  of  the

excited  state  on  the  perpendicular  harmonics  at  different  angles  are  all  very  small,  which  results  in  different

phase  differences  between  the  accurate  harmonic  spectrum and  the  harmonic  spectrum only  returning  to  the

ground state. Overall, the relative yields of the accurate perpendicular harmonics are lower (higher) than those

of the accurate parallel harmonics, but the intensities of the perpendicular harmonics, which only return to the

ground state, are comparable to (or farther away from) those of the parallel harmonics which are only to return

to ground state in the two-center interference regions. Therefore, the small (large) intensity ratio between the

accurate perpendicular harmonic and accurate parallel harmonic can be attributed to the contributions of the

excited state to harmonics. Then we can conclude that the harmonic spectra that only go back to the ground

state show high (small) ellipticity, whereas the accurate harmonic spectra show small (high) ellipticity, resulting

in a strong angle dependence of the influence of the excited state on the ellipticity of harmonic. In addition, in

the  high-order  harmonic  plateau  region,  the  relative  yields  of  harmonics  can  be  well  predicted  by  the

corresponding dipoles,  indicating the  applicability  of  tunneling  pictures  and plane  wave approximation in  the

strong and short-wave laser fields. When the ellipticity of harmonic occurs in the interference region due to the

two-center characteristics of the symmetric potential,  the results show that the polarization measurement can

also be used to detect the structures of symmetric molecules and track the dynamic behaviors of excited states.

Keywords: high-order harmonic generation, strong and short wave laser field, the polarization properties of
harmonics, dipole
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