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双色场诱导气体产生相干可控的四次谐波∗
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1)(西南石油大学机电工程学院, 成都 610050)

2)(国防科技大学理学院, 长沙 410073)

( 2014年 9月 11日收到; 2015年 3月 25日收到修改稿 )

利用钛宝石飞秒激光器输出的基频脉冲ω及其倍频脉冲 2ω所构成双色场作用空气, 实验中检测到了中
心波长处于真空紫外波段的四阶谐波. 在气体未发生电离的情况下, 四次谐波强度对双色场的能力依赖关系
显示其产生是参量过程 2ω+ω+ω → 4ω的贡献. 当气体发生电离, 四次谐波强度与双色场相对相位有关, 可
通过双色场相干控制. 实验研究了四次谐波对双色场相位的依赖性以及与太赫兹波的关联性, 其结果与数值
模拟结果相符, 分析发现当气体发生电离时四次谐波的产生过程存在太赫兹辐射ΩTHz的参与, 是参量过程
2ω + 2ω ±ΩTHz → 4ω和 2ω + ω + ω → 4ω的共同贡献.

关键词: 真空紫外, 双色场, 四次谐波, 太赫兹
PACS: 42.65.An, 42.70.Ce, 42.72.Bj, 51.90.+r DOI: 10.7498/aps.64.174204

1 引 言

利用双色飞秒激光场作用气体, 可有效的提
高激光非线性作用效率, 增强太赫兹波 [1], 三次谐
波 [2]、四次谐波 [3]等阈下谐波以及高次谐波 [4]的

辐射强度. 通过对双色场相对相位的控制, 还可实
现对这些电磁辐射强度 [1−4]甚至于偏振 [5]的操控.
太赫兹波对大多数有机分子具有着独特的 “指纹”
识别能力 [6], 当前已被广泛的应用于太赫兹光谱分
析领域. 阈下谐波谱中对应的紫外线以及真空紫外
线则对材料加工、环境处理等领域有着重要的应用

价值. 近年来, 人们对于双色激光场电离气体产生
太赫兹波以及高次谐波研究较多, 其产生机理被统
一为激光场作用下连续态电子波包与母核的再散

射 [7,8]. 通过对双色场相对相位, 可实现对原子连
续态波包的操控, 从而实现对高次谐波和太赫兹辐
射的相干控制. 对于三次谐波、四次谐波等阈下谐
波的产生, 则往往看作是束缚态间的跃迁 [9], 四波
混频过程对三次谐波的贡献起着主要作用 [10], 刘

岩等通过理论和实验对三次谐波随双色场相对相

位的变化进行了研究, 证实三次谐波强度随双色场
相对相位的变化是两个参量过程ω + ω + ω → 3ω
和2ω + 2ω − ω → 3ω干涉的结果 [11,12]. 与三次谐
波类似的, 双色场中四次谐波的产生通常也被认为
是一个四波混频的过程 [13], 其参量关系可能是 2ω
+ ω + ω → 4ω 或者 3ω + 2ω − ω → 4ω. Ganeev
等通过实验得到了双色场中四次谐波强度与激光

强度之间的关系为 I4ω ∝ Iω
2.3, I4ω ∝ Iω

0.82, 认
为 2ω + ω + ω → 4ω是占主要的过程, 但四次谐波
产生的具体机理并不明确 [14]. 由于双色场电离气
体所产生的大多数电磁辐射的强度都随双色场相

对相位变化, 在Zhang等对太赫兹辐射机理的研究
中 [7,8], 通过实验对太赫兹波和高次谐波进行同步
测量, 二者对双色场相对相位的依赖关系成为研究
太赫兹辐射机理的有效手段. 该方法显然可以在研
究其他电磁辐射的过程中推广, 通过电磁辐射的强
度与双色场相对相位的关系来揭示其产生机理.

本文通过实验研究了飞秒激光脉冲与其倍频

脉冲合成的双色场激光作用气体产生四次谐波的
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物理机理, 得到了气体无电离时四次谐波的强度与
基频光和倍频光强度的依赖关系, 观察到气体电离
时四次谐波强度随双色场相对相位变化出现的弱

调制现象, 通过与太赫兹波的同步测量, 得到了四
次谐波强度对双色场相对相位的依赖关系, 分析得
到了四次谐波的产生机理.

2 实验及讨论

实验方案如图 1所示, 实验中采用一台重复
频率 10 kHz, 单脉冲能量 0.3 mJ, 脉宽 50 fs, 中心
波长 800 nm的的商业飞秒放大级作为光源, 利用
β-BBO对基频光倍频来获得中心波长400 nm的倍
频光. 由于ω和2ω光通过BBO晶体及其他光学镜
片群速度不一样, 一阶色散将使得两束光在时间上
分开, 针对这里的双色场, 当光学元件为融石英材
料时, 基频光和倍频光时间相差一个ω光周期 (约
2.67 fs)所对应的厚度为0.017 mm. 对BBO晶体而
言, 还需要考虑其双折射效应. 这里我们倍频时采
用的是一类相位匹配 (o+ o → e), 晶体切割角度为
29.2◦, β-BBO晶体的厚度为 0.3 mm, 所引起的两
束激光时间差约为 37 fs, 波片、光楔等器件将进一
步使得基频光和倍频光脉冲包络在时间上完全分

开. 实验中我们采用了一个双色的Mach-Zehnder
干涉仪来补偿两束光的光程差, 这样做的好处是可
以对每束光的光强和偏振单独的控制. 通过在干
涉仪其中的一臂放置小角度光楔, 可精细的改变该
段光程, 获得阿秒量级的时间分辨, 从而精确的控
制基频光ω与倍频光 2ω的相对相位; 同时, Mach-
Zehnder干涉仪能够有效削弱镜片平动对光路带来
的影响, 使实验中两束光的相位差获得较高的稳定
度. 在对两束激光时间重合的检验上, 我们采用的
Chudinov的方法 [15], 即在干涉仪出来的双色激光
上再加一块 β-BBO对ω光倍频, 检验新产生的 2ω
光与原来的 2ω能否发生干涉, 如果能够看到干涉
想象, 则原来双色场中ω光和 2ω光在时间上有重
叠 (忽略第二块β-BBO引入的色散),通过观察干涉
条纹的形状及条纹的宽度, 可使得两束光波阵面能
够很好的重合. 为了有效的提高双色场偏振纯度,
在Mach-Zehnder干涉仪后通过一宽带线栅偏振片
来获得偏振方向同向的双色场. 通过干涉仪两臂上
的半波片, 可方便的实现对双色激光场中基频光和
倍频光光强的调节. 时间和空间重合的基频光和倍

频光经一抛物面镜聚焦作用气体产生太赫兹波、四

次谐波等电磁辐射, 其中太赫兹波通过一对抛物面
镜收集, 经硅片滤除激光后汇聚于一热释电探测器
进行检测, 四次谐波由于光束发散角小, 通过抛物
面镜上的一个小孔与太赫兹波分离, 经 200 nm窄
带滤波片滤波后由光电管进行检测.

ω

ω

λ/2 λ/2

2ω
BBO

图 1 实验光路图

Fig. 1. The experimental setup.

图 2给出了四次谐波强度随基频光及倍频光
单脉冲能量的变化, 当改变基频光时, 倍频光设定
为 5 µJ, 当改变倍频光时, 基频光设定为 20 µJ. 图
中分别对基频光给出了单脉冲能量低于 40 µJ, 倍
频光单脉冲能力低于 20 µJ 时四次谐波强度变化
的拟合曲线. 如图所示, 在基频光和倍频光单脉冲
能量较低时, 四次谐波与双色场强度关系很好的满
足 I4ω ∝ I2ω, I4ω ∝ Iω, 此时认为2ω+ω+ω → 4ω

过程对四次谐波的产生占主要贡献是合理的. 随着
基频光或倍频光单脉冲能量的增加, 四次谐波与双
色场强度关系均出现了偏离. 对倍频光而言, 在我
们实验中可改变的单脉冲能量范围内, 四次谐波的
实际产额随着倍频光光强增加要比拟合值偏大. 对
基频光而言, 当单脉冲能量达到50 µJ, 此时双色场
焦点处出现了较明显的电离现象, 此时四次谐波实
际能量与拟合曲线出现了较大的偏离. 一方面气体
电离的出现可能会使得四次谐波产额降低, 另一方
面克尔效应和等离子体散焦等因素会使得激光聚

焦情况发生变化, 引起四次谐波实际能量与理论拟
合曲线的偏离. 值得一提的是, 实验结果显示四次
谐波的产额随基频光光强的增加并不是平滑变化

的, 而是出现了小幅度的调制.
保持基频光和倍频光单脉冲能量分别为 80

µJ, 40 µJ, 通过实验中移动Mach-Zehnder干涉仪
中的光楔改变基频光与倍频光的延时, 图 3给出了
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同步测量得到的太赫兹波与四次谐波强度的变化.
对这两种电磁辐射而言, 强度都随着基频光与倍频
光延时发生变化, 包络形状大致相同, 当基频光与
倍频光在时间上不重合时, 强度都变为零, 这反映
出太赫兹波和四次谐波的产生, 主要是基频光和倍
频光共同作用的贡献, 单独的基频光或倍频光都不
产生这两种电磁辐射. 同时, 当基频光和倍频光延
时变化即相对相位发生变化时, 太赫兹和四次谐波
在强度上都表现出周期性的调制, 图 3子图中给出
了归一化之后的太赫兹和四次谐波强度调制随双

色场延时的变化, 可以看出, 二者在周期是相同的,
其周期为 0.67 fs, 位相上对应延时差为 0.13 fs, 约
0.2π.

0 20 40 60 80 100
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/uJ

/
a
rb

. 
u
n
it
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2ω

~Iω
ω

2
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图 2 固定相对相位下四次谐波强度随基频光、倍频光光

强的变化

Fig. 2. The intensity dependency of the fourth har-
monic on the fundamental and second harmonic at a
fixed relative phase.
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图 3 四次谐波与太赫兹辐射随双色场激光延时的变化

Fig. 3. The intensity dependence of the fourth har-
monic and terahertz emission on the relative phase.

为与实验结果相比较, 我们通过求解一维含时
薛定谔方程计算了双色场作用下氢原子的偶极辐

射, 这里对氢原子采用软核势, 双色场在频率和包
络上与实验激光参数一致, 基频光、倍频光光强分
别采用1.0×1014 W/cm2, 2.0×1013 W/cm2. 受计
算时间的限制, 这里仅计算了延时变化 10 fs的过
程, 图 4中右边子图给出了从太赫兹波到四次谐波
强度随双色场相位的变化, 可以看出, 太赫兹波随
双色场相对相位变化调制较强, 而四次谐波在图中
对数取值下几乎无变化, 通过对太赫兹和四次谐波
光谱分布积分, 并将四次谐波强度调制放大 20倍
后归一, 图 4主图给出了计算得到的太赫兹波和四
次谐波强度调制随双色场延时的变化, 与实验结果
一致, 太赫兹和四次谐波调制周期是相同的, 通过
傅里叶变换, 图 4中左边子图给出了其强度调制的
周期为0.67 fs, 相位相差0.2π, 也与实验结果符合.
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图 4 求解含时薛定谔方程得到的四次谐波及太赫兹波强

度随双色场相对相位的变化

Fig. 4. The intensities of the fourth harmonic and ter-
ahertz emission versus the relative phase by solving
the time-dependent Schrodinger equation.
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图 5 四次谐波的强度干涉信号随偏置交流场强度的关系

Fig. 5. The interference signal of the fourth harmonic
versus the biased field intensity.
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对于四次谐波的产生机理, 通常认为可能包
含了两个参量过程 [14], 即 2ω + ω + ω → 4ω 或者

3ω+2ω−ω → 4ω. 根据图 2显示低光强下四次谐波
与双色场强度关系,可以判断此时2ω+ω+ω → 4ω

过程占主要贡献, 由于此时双色场所产生的三次
谐波非常弱, 即使 3ω + 2ω − ω → 4ω过程能够发

生, 其贡献都是可以忽略的. 当双色场激光光强
增强, 双色场电离气体的过程中产生较强的三次
谐波, 假设此时三次谐波的增强使得非线性过程
3ω+2ω−ω → 4ω 显著, 则与三次谐波中两个参量
过程的干涉一样 [11,12], 3ω + 2ω − ω → 4ω过程与

2ω + ω + ω → 4ω 必然发生干涉. 这两个过程所产
生的四次谐波电场满足

E4ω(ω, 2ω)

∝χ(3)(4ω; 2ω, ω, ω)E2ωEωEω e i(ϕ2ω+2ϕω), (1)

E4ω(ω, 2ω, 3ω)

∝χ(3)(4ω; 3ω, 2ω,−ω)E3ωE2ωEω

× e i(ϕ3ω+ϕ2ω−ϕω). (2)

结合式三次谐波相位关系 [11], 四次谐波光强
干涉项与激光相位关系可以表示为

Icoh
4ω ∝ cos(ϕ2ω − 5ϕω + θ). (3)

这里的 θ 是非线性系数χ(3)(4ω; 2ω, ω, ω), χ(3)

(4ω; 3ω, 2ω,−ω)以及三次谐波产生过程可能引入

的相位, 对于典型的四波混频过程, 可认为 θ = 0.
实验中我们通过移动干涉仪中的光楔实际上是

改变 2ϕω − ϕ2ω. 根据图 2中四次谐波的强度调制
周期, 当 2ϕω − ϕ2ω改变π, 对应双色场延时改变
0.67 fs时, 正好对应于四次谐波的一个调制周期,
因此 (3)式不能成立, 即这里四次谐波不能解释为
3ω+2ω−ω → 4ω过程与2ω+ω+ω → 4ω的干涉.

事实上, 双色场电离气体的过程中, 由于电离
对称性被破坏, 气体也不再是各项均匀的, 此时偶
次非线性系数不为零, 四次谐波可通过倍频光再次
倍频得到, 当然, 这一过程也可视为太赫兹参与的
四光子过程, 即2ω + 2ω ±ΩTHz → 4ω这样一个三

阶非线性过程 (这里用以表示基频光、倍频光和四
次谐波的ω, 2ω, 4ω都是宽带的, 相互间并不存在
严格的频率定量关系). 该过程所产生的四次谐波
电场, 满足

E4ω(2ω, 2ω,ΩTHz)

∝χ(3)(4ω; 2ω, 2ω,±ΩTHz)E2ωE2ωEΩTHz

× e i(ϕ2ω+ϕ2ω±ϕΩTHz ). (4)

这里我们考虑 2ω + 2ω ± ΩTHz → 4ω和 2ω +

ω + ω → 4ω这两个过程的干涉, 对太赫兹电
场的相位, 我们采用再散射模型所给出结果
ETHz ∝ e i(2ϕω−ϕ2ω−0.8π) [7,8], 并认为产生四次谐
波的四波过程过程三阶非线性系数为实数, 则四次
谐波干涉项满足

Icoh
4ω ∝ cos(2ϕ2ω − 4ϕω + 0.8π), (5)

即当 2ϕω − ϕ2ω = 0.6π时, 四次谐波强度最强, 这
与图 3中所得实验结果是相符. 由此可见, 双色场
中四次谐波的产生更可能是2ω+2ω±ΩTHz → 4ω

和2ω + ω + ω → 4ω过程共同作用的结果.
为进一步验证这一结论, 实验中我们在双色场

焦点处加上一交流偏置电场. 依照Zhang等提出的
太赫兹偏置相干探测原理, 此时会有新的四次谐波
产生, 满足

EBias
4ω ∝χ(3)(4ω; 2ω, 2ω, 0)E2ωE2ωEBias

× e i(ϕ2ω+ϕ2ω), (6)

由于偏置电场的引入并不会影响双色场中四次

谐波原来的产生过程, 双色场所产生的四次谐波
EDual

4ω 与偏置电场诱导产生的四次谐波将会发生干

涉, 总的强度满足:

Icoh
4ω ∝(EDual

4ω )2 + (EBias
4ω )2

+ EDual
4ω EBias

4ω cosφ, (7)

这里φ是EDual
4ω 和EBias

4ω 的相位差, 在其他因素不
变的情况下, 显然φ是定值. 由此当对光电管检测
到的四次谐波信号进行锁相检测, 锁相放大器参考
频率与交流偏置电场一致时, 锁相检测将只响应最
后式中一项. 实验中改变偏置电场强度, 得到四次
谐波相干信号随电场强度的变化如图 5所示, 图中
实线为线性拟合曲线, 实验结果很好的满足线性
关系.

需要指出的是, 由于气体击穿的限制, 这里的
偏置电场强度受到限制, 偏置电场诱导倍频光直接
产生的四次谐波很弱. 对双色场电离气体产生的
太赫兹场而言, 参考他人结果 [16], 将会比这里的偏
置电场强度高出数百倍, 因而产生的四次谐波也会
强得多, 同时由于干涉效应, 2ω + 2ω ±Ω → 4ω过

程的贡献将会更加显著的在四次谐波强度上体现

出来.
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3 结 论

通过实验研究了双色场作用气体过程中四次

谐波的产生, 得到了四次谐波与双色场的强度及相
对相位的依赖关系, 否定了四次谐波产生中三次谐
波参与的重要性, 即 3ω + 2ω − ω → 4ω过程可忽

略. 通过对四次谐波与太赫兹的同步测量结果, 利
用太赫兹波与双色场相对相位的关系对四次谐波

的相对相位依赖进行了标定, 实验结果与数值求解
含时薛定谔方程结果相符, 肯定了四次谐波产生过
程中太赫兹波的参与, 即存在 2ω + 2ω ± Ω → 4ω

的过程. 实验中通过采用增加偏置电场的方法, 观
察到了电场诱导下四次谐波与双色场产生的四次

谐波之间的干涉现象, 进一步肯定了准直流场在四
次谐波产生中的作用.
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Abstract
Induced by the harmonically related two-color pulse, the fourth harmonic wave in the vacuum ultraviolet range

has been observed in gases. The process of the fourth harmonic generation is studied. In the case of non-ionized gas,
the intensity dependence on the pump pulse reveals that the fourth harmonic generation is a third-order parametric
process of 2ω + ω + ω → 4ω. In the case of ionized gas, the intensity of the fourth harmonic wave can be coherently
controlled by the relative phase of the pump. Employing synchronous measurements of the fourth-order harmonic and
terahertz emissions, the optimized relative phases of the two emissions have been studied and compared with each other
experimentally. Results agree well with those of the time-dependent Schrödinger equation (TDSE). According to the
reported optimized phase for the terahertz generation, the fourth harmonic generation involves two parametric processes:
2ω + 2ω ± ΩTHz → 4ω and 2ω + ω + ω → 4ω. The modulation of the fourth harmonic wave can be understood as the
interference of the two channels.

Keywords: vacuum ultraviolet, two-color field, fourth harmonic, terahertz
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