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空间非均匀啁啾双色场驱动下氦离子的高次谐波

以及孤立阿秒脉冲的产生∗
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1)(吉林大学原子与分子物理研究所, 长春 130012)

2)(白城师范学院物理学院, 白城 137000)

( 2014年 12月 17日收到; 2015年 4月 27日收到修改稿 )

本文理论上研究了初态为基态与第一激发态等权叠加的一维氦离子在空间非均匀啁啾双色场驱动下氦

离子的高次谐波发射及孤立阿秒脉冲的产生. 研究表明, 一维氦离子在空间非均匀啁啾双色场驱动下发射的
高次谐波相对于均匀场情况截止位置得到明显扩展, 得到了光滑的超连续谱,并应用半经典三步模型解释了
高次谐波发射的物理机理. 通过小波变换的方法对连续谱进行了时频分析, 并且与电子的经典运动轨迹进行
了对比分析, 结果显示在空间非均匀场中长量子轨道消失, 短量子轨道加强. 讨论了空间非均匀啁啾双色场
中时间延迟对谐波和孤立阿秒脉冲产生的影响, 发现适当调整时间延迟值可以得到较大延展的光滑的超连续
谐波谱, 本方案中时间延迟为 t0 = 1.6π/ω1时谐波得到了最大延展, 通过对谐波中 600次到 680次 (80次)谐
波合成得到 32 as的孤立脉冲.

关键词: 空间非均匀啁啾双色场, 高次谐波, 孤立阿秒脉冲
PACS: 32.80.Rm, 42.50.Hz, 42.65.Ky DOI: 10.7498/aps.64.193201

1 引 言

阿秒脉冲的实现具有极其重大的应用价值, 例
如利用阿秒脉冲可以探测电子和分子内部的超快

动力学过程, 如内壳层电子弛豫、光隧道电离及核
动力学过程 [1−4]. 因此, 孤立阿秒脉冲的产生引起
人们广泛的关注, 如何获得阿秒量级的超短脉冲是
人们孜孜以求的目标. 目前, 人们在产生阿秒脉冲
的原理方法上已经做了大量的前沿探索工作. 由于
高次谐波具有覆盖从红外到软Ｘ射线的光谱范围,
于是它很快成为突破飞秒壁垒及实现阿秒脉冲产

生的有效途径 [5]. 近年来, 实验上主要是利用高次
谐波发射产生阿秒脉冲, 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.

强激光入射到原子、分子和团簇等介质后, 由

于高次非线性极化而产生相干辐射波, 辐射波的频
率是入射激光频率的整数倍, 这种光波发射被称为
高次谐波发射 (HHG). 几乎所有的高次谐波实验所
得到的谐波谱都表现出同样的“平台”特征. 平台
区的出现无法用传统的微扰理论来解释. Corkum
等 [6]于1993年提出的半经典“三步模型”理论很好
的解释了其产生机理及高次谐波平台截止规律. 第
一步, 在激光场的作用下原子库仑势被压低形成势
垒, 原先处于基态的电子会有一定的概率隧穿该势
垒到连续态; 第二步, 电离的电子在振荡的激光场
中加速获得一定的能量; 第三步, 当激光场反向后,
电子在激光场的作用下回到原子核附近并有一定

的概率与基态复合, 放出高能光子. 对于单色激光
场作用下的原子 (或者离子)而言, 辐射出光子的最
大能量为Emax = Ip + 3.17Up, 其中, Ip为电子电
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离能, Up 是有质动力能. 因为Up = E2
0/4ω

2 由激

光场强和激光频率直接决定, 所以我们可以通过改
变激光的这两个参数来实现谐波的展宽.

目前, 为了实现谐波平台的展宽, 得到孤立阿
秒脉冲, 人们采用多种方法, 其中, Sansone 等 [7]利

用偏振门技术在实验上实现了孤立的 130 as的短
脉冲辐射. 通过减少驱动场的脉宽, Goulielmakis
等 [8]成功地实现了 80 as的单个脉冲输出. Zou
等 [9] 利用中红外激光 (2000 nm)和 909 nm的激
光组合场获得了水窗波段的组合场. Xia等 [10]采

用在任意夹角下的双色偏振激光, 通过调整双色
激光的偏振方向的夹角, 获得了 64 as的孤立脉
冲. Chen等 [11]利用双色激光脉冲获得了 38 as的
孤立短脉冲. Wu等 [12]利用 800 nm啁啾脉冲与
1600 nm控制脉冲组合得到了38 as 的孤立短脉冲.
Li等 [13]利用少周期啁啾脉冲与 27倍频场叠加得
到 26 as 孤立短脉冲. Kim等 [14]的实验最早提出

了金属纳米附近的高次谐波的产生. 最近Lewen-
stein小组 [15] 的研究表明, 气体原子在非均匀电
场中产生的高次谐波的截止位置得到了提高, 其
平台范围与均匀场相比得到了很大的展宽, 这有
利于更窄的阿秒脉冲 (链)的输出. Zeng等 [16] 研

究了两束同色激光场和中红外场驱动氦原子在等

离激元中产生了 28 as的单个阿秒脉冲. Ge等 [17]

研究了在非均匀电场中驱动一维模型氢分子离子

产生高次谐波的截止位置提高, 并获得了 53 as的
孤立脉冲.

本 文 利 用 5 fs/800 nm的 啁 啾 脉 冲 和
12 fs/1600 nm的次倍频场在空间非均匀场中驱
动一维模型氦离子. 为了提高谐波的发射效率, 本
文选取初态为基态与第一激发态的等权叠加, 研究
了当啁啾参数β = 0.25时, 空间非均匀参数取不同
值时高次谐波发射和孤立阿秒脉冲的产生. 研究结
果表明, 在 ε = 0.00105时极大地扩展谐波截止和

连续谱的宽度, 对该连续谱内 77.6 eV的谐波进行
合成可以得到 48 as的单个脉冲. 通过小波时频分
析和经典三步模型及电子的经典运动轨迹, 我们解
释了高次谐波辐射的物理机理. 此外, 我们还进一
步研究了时间延迟对高次谐波发射和孤立阿秒脉

冲产生的影响, 发现在本文方案中选取时间延迟为
t0 = 1.6π/ω1 时能够得到最大延展的光滑超连续

谱, 通过对 80次谐波进行合成得到了 32 as的孤立
脉冲.

2 理论方法

我们应用分裂算符快速傅里叶变换法数值求

解激光与氦离子相互作用的一维含时薛定谔方

程 [18], 研究了在空间非均匀啁啾双色组合激光场
驱动氦离子的高次谐波辐射及单个阿秒脉冲的产

生. 在偶极近似长度规范下电子与激光场相互作用
的含时薛定谔方程 (原子单位):

i ∂
∂t

Ψ(x, t)

=
(
− 1

2

∂2

∂x2
+ V (x) + Vl(x)

)
Ψ(x, t), (1)

式中的V (x)是一维氦离子的模型势, 采用软核库

仑势V (x) = − 2√
x2 + 0.5

, 它具有和真实氦离子相

同的基态本征能量. Vl(x) = xE(x, t)是激光与原

子相互作用势. E(x, t)是与空间有关的电场分量,
可表示为E(x, t) = E(t)(1 + εx), 其中 ε是空间非

均匀参数, 它的大小描述了激光场非均匀场的强
弱, E(t) 为激光场的电场分量, 我们选取如下的啁
啾双色场形式:

E(t) = E0f0(t) sin(ω0t+ δ(t))

+ E1f1(t− t0) sin(ω1(t− t0)), (2)

偏振方向沿x方向. 其中, ω0 = 0.057是基频场的

频率, 对应的波长为 800 nm. ω1 = ω0/2是低频场

的频率, 对应的波长为 1600 nm. 对应的激光光强
分别为 I1 = 1×1015 W/cm2, I2 = 2×1014 W/cm2.
两束激光采用如下的高斯型包络:

fi(t) = exp(−4 ln(2)t2/τ2i ), i = 0, 1. (3)

相应的半高全宽 (FWHM) τ0, τ1分别为 5 fs, 12 fs.
δ(t) = −βω0t

2/T0为啁啾形式, 该啁啾可以通过调
整β和T0两个参数来控制, 而本文中我们取T0为

激光总的作用时间 (36 fs), β = 0.25. 我们使用二
阶对称分裂算符方法数值求解方程 (1), 体系演化
的初态采用基态和第一激发态的等权叠加由虚时

演化方法求得. 在实际计算中, 为了防止电子波包
传播到边界时发生非物理反射, 一般需要在边界上
放一吸收函数, 我们引入一个 cos1/8面具函数, 它
在两端较窄的范围内从1降到0.

电子的偶极加速度可表示为

a(t) = − ⟨Ψ(x, t)| ∂
∂x

V (x)− E(x, t)

− x
∂

∂x
E(x, t)|Ψ(x, t)⟩. (4)
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高次谐波谱能够通过a(t)的傅里叶变换得到

P (ω) =

∣∣∣∣ 1T
∫ T

0

a(t) e−iωtdt
∣∣∣∣2. (5)

叠加一定级次的谐波我们可以得到阿秒脉冲

的强度

I(t) =

∣∣∣∣∑
q

aq e iqωt

∣∣∣∣2, (6)

aq =

∫
a(t) e−iqωtdt, (7)

a(t)是电子的偶极加速度, q是谐波次数.

3 结果和讨论

我们数值研究了初态为叠加态, 时间延迟
t0 = 0、啁啾参数β = 0.25情况下空间非均匀参

数 ε对氦离子谐波发射的影响. 图 1中黑色实线
是在空间均匀啁啾脉冲双色场 (β = 0.25, ε = 0)

作用下的高次谐波. 如图所示, 谐波谱呈现双
平台结构, 截止位置分别在 374次和 481次谐波.
图 1中红色虚线是空间非均匀啁啾脉冲双色场
(β = 0.25, ε = 0.00105)作用下的高次谐波. 高次
谐波谱仍然呈现双平台结构, 但是第二个平台的截
止位置延展到 851次, 并且都是光滑的, 截止区附
近调制减少, 形成了极宽的、光滑的超连续谱, 更易
于合成孤立阿秒脉冲.

为了更好的理解高次谐波谱的特征, 我们采用
了半经典三步模型理论进行了分析. 图 2是空间
均匀啁啾双色场 (β = 0.25, ε = 0)和空间非均匀

啁啾双色场 (β = 0.25, ε = 0.00105)作用下产生的

高次谐波的电子动力学过程. 图中红色空心圆曲

线、绿色空心三角曲线分别表示谐波辐射随电离时

刻及发射时刻的变化关系. 从图 2 (a)中看到电子
电离主要集中在−1.32 o.c.处的峰Ai1和−0.43 o.c.
处的峰Ai2附近, 而在−0.22 o.c. 处的峰Ae1 和

0.48 o.c.处的峰Ae2回复与母核复合发射高次谐波.
最高谐波次数分别为 481次和 374次与图 1中的两
个平台的截止位置相吻合. 从图中我们看到从 374
次到 481次之间的谐波, 只有两个量子轨道对其有
贡献, 其中一条是电离时间较迟而发射时间较早的
短轨道, 另一条是电离时间较早而发射时间较晚的
长轨道. 次数低于 371次的谐波来源于多条电子轨
道的贡献, 这是双平台形成的主要原因.
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图 1 (网刊彩色) He+离子在 5 fs/800 nm脉冲和
12 fs/1600 nm脉冲组合的啁啾双色场作用下的谐波
发射谱.黑色实线: β = 0.25, ε = 0(空间均匀场); 红色虚
线: β = 0.25, ε = 0.00105(空间非均匀场)
Fig. 1. (color online) Harmonic spectrum of He+

ion in a combined 5 fs/800 nm and 12 fs/1600 nm
chirped two-color laser field. The solid black curve:
β = 0.25, ε = 0 (homogeneous case); The dotted red
curve: β = 0.25, ε = 0.00105 (inhomogeneous case).
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图 2 (网刊彩色) 复合时刻电子的动能随电离时刻 (⃝)和发射时刻 (△)的变化 (a) β = 0.25, ε = 0; (b)
β = 0.25, ε = 0.00105

Fig. 2. (color online) The dependence of the kinetic energy on the ionization time (circular red curve) and
the emission time (trigonal green curve) for: (a) β = 0.25, ε = 0; (b) β = 0.25, ε = 0.00105.
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从图 2 (b)中看到电子电离集中发生在
−0.64 o.c.处的峰Bi1和−1.24 o.c.处的峰Bi2附近,
而在 0.83 o.c.处的峰Be1和−0.29 o.c.处的峰Be2

回复与母核复合发射高次谐波. 在Bi1峰和Bi2峰

处生成的最高谐波次数分别为 851次、330次与
图 1中的两个平台的截止位置吻合. 但这种情况下
的电子轨道有了明显的改变, 一些电子轨道已经
被抑制. 对次数高于 330次的谐波有贡献的只有短
电子轨道, 长轨道已经被完全抑制, 由于其他轨道
被抑制, 就可能得到一个超宽连续谱及孤立阿秒
脉冲.

为了进一步理解高次谐波谱的特征, 本文利
用偶极加速度的小波变换方法对连续辐射谱进行

了时频分析 [19], 并且与电子运动的经典轨迹进行
了对比分析, 如图 3所示. 从时频分析和电子运
动的经典轨迹中我们可以获得不同级次谐波的发

射与时间之间的关系. 从图中我们可以看到, 两
种情况下的时频分析都对应有两个能量峰值, 当
β = 0.25, ε = 0时两个能量峰值用P1, P2表示, 与
三步模型中的Ae1, Ae2对应. 从图 3 (b)中电子的
经典运动轨迹来看, 两个峰值相对应的电子的发射
时刻分别集中在−0.22 o.c., 0.48 o.c., 与半经典三
步模型和时频分析得到的结果一致. 当β = 0.25,
ε = 0.00105 时两个能量峰值用P3, P4 表示, 与三
步模型中的Be1、Be2对应. 图 3 (d)中电子的经典
运动轨迹来看, 两个峰值相对应的电子的发射时刻
分别集中在 0.83 o.c., −0.29 o.c., 与半经典三步模
型和时频分析得到的结果一致. 这些峰值表示的是
电子在返回与母核复合时放出的最大能量. 从图中
看出两种情况下的峰值高度和谐波发射强度均不

同, 图 3 (c) 比图 3 (a) 的峰值高度要高, 这与图 1、
图 2中的两种情况下的谐波截止位置相吻合. 从图
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图 3 (网刊彩色) 与高次谐波光谱相对应的时频分布和电子的经典运动轨迹 (a) 与图 1 中的黑色实线相对应
(β = 0.25, ε = 0); (c)与图 1中的红色虚线相对应 (β = 0.25, ε = 0.00105); (b) β = 0.25, ε = 0时电子的运动轨

迹; (d) β = 0.25, ε = 0.00105 时电子的运动轨迹

Fig. 3. (color online) The time-frequency distribution in (a) a spatially homogeneous chirped two-color laser
field (β = 0.25, ε = 0) and (c) a spatially inhomogeneous chirped two-color laser field (β = 0.25, ε = 0.00105);
the classical electron trajectories in (b) a spatially homogeneous chirped two-color laser field (β = 0.25, ε = 0)

and (d) a spatially inhomogeneous chirped two-color laser field (β = 0.25, ε = 0.00105).
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中还可以看出P2, P3的峰值强度比P1, P4的峰值

强度要强, 这与谐波谱的双平台结构相符合. 除
此之外, 对每一次谐波而言, 一个周期内主要有两
条发射时刻不同的量子轨道对其有贡献, 其中上
升沿为“长轨道”, 下降沿为“短轨道”. 图 3 (a)
中 (β = 0.25, ε = 0), P1峰的短轨道增强, 长轨道
减弱, 不同量子轨道间的干扰减弱, 使第二平台
区的谐波更加光滑, 没有较大的调制. 图 3 (c)中
(β = 0.25, ε = 0.00105), P4峰的长轨道消失, 只剩
下短轨道对谐波的贡献, 极宽的、光滑的超连续谱
来自短轨道的贡献. 小波时频分析图的结果表明,
在空间非均匀啁啾双色场中, 适当选取空间非均匀
参数 ε的值, 可以控制量子轨道的选择, 只有一个
短量子路径对超连续辐射谱的谐波有贡献, 使得这
部分谐波呈现出光滑有规则的特性, 更有利于孤立
阿秒脉冲的产生.

在非均匀啁啾双色场中驱动一维模型氦离子

产生了一个超宽的连续的高次谐波谱, 如图 1红色
虚线所示, 从图中我们看到从 710次到截止位置高
次谐波谱是光滑的、有规则的, 即在截止附近产生
了一个超宽连续谱, 这有利于合成短的孤立阿秒脉
冲. 当我们选择从 710次到 760次50次谐波进行合
成时得到了一个超短的孤立阿秒脉冲. 在图 4中给
出了产生的孤立阿秒脉冲, 它的脉宽大约是48 as.
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图 4 β = 0.25, ε = 0.00105时叠加 50次谐波得到的阿
秒脉冲

Fig. 4. The temporal profiles of the attosecond pulses
generated by superposing 50th order for spatially inho-
mogeneous chirped two-color laser field (β = 0.25, ε =

0.00105).

为了研究时间延迟对高次谐波和阿秒脉冲产

生的影响, 我们研究了在β = 0.25, ε = 0.00105

的情况下时间延迟分别取 t0 = 1.4π/ω1, t0 =

1.6π/ω1, t0 = 1.8π/ω1三种情况下的一维模型氦

离子的谐波发射和孤立阿秒脉冲的产生, 其他参数
与图 1中的相同. 图 5给出了三种情况下的谐波发
射谱, 从图中我们看到三种情况下谐波发射谱均呈
现出光滑的超连续谱. 通过比较, 时间延迟值越大
在一定的谐波级次之后谐波的效率越高. 对于空间
非均匀啁啾双色场由于啁啾参数的调制, 在我们选
取的参数情况下, 时间延迟为 t0 = 1.6π/ω1时谐波

延展的最大, 截止位置在 1200次附近. 当我们增大
时间延迟或减小时间延迟时谐波的延展都小于时

间延迟为 t0 = 1.6π/ω1的情况. 即在空间非均匀啁
啾双色场中通过适当选取时间延迟可以获得较大

延展的光滑的超连续谱.

0 200 400 600 800 1000 1200 1400
10-12

10-10

10-8

10-6

10-4

10-2

100

102

104
t=1.4p/w1

t=1.6p/w1

t=1.8p/w1

/
a
rb

. 
u
n
it
s

/(ω/ω0)

图 5 (网刊彩色)在空间非均匀啁啾双色场中高次谐波
的发射 (β = 0.25, ε = 0.00105). 黑色实线是时间延迟
为 t0 = 1.4π/ω1时的谐波发射;红色长虚线是时间延迟
为 t0 = 1.6π/ω1时的谐波发射;绿色短虚线是时间延迟
为 t0 = 1.8π/ω1时的谐波发射

Fig. 5. (color online) The harmonic spectra in a
spatially inhomogeneous chirped two-color laser field
(β = 0.25, ε = 0.00105). The solid black curve: time
delay t0 = 1.4π/ω1; The dashed red curve: time delay
t0 = 1.6π/ω1 ; The dotted green curve: time delay
t0 = 1.8π/ω1.

图 6给出了三种情况下通过叠加相同的谐波
次数 (600—680)次谐波合成孤立阿秒脉冲. 从
图中看出时间延迟 t0大于 1.6π/ω1时孤立阿秒脉

冲的发射时间较晚, 小于 1.6π/ω1时发射时间提

前. 在我们选择的谐波级次范围内合成的阿秒
脉冲, 当 t0 = 1.6π/ω1时孤立阿秒脉冲的强度远

远大于 t0 = 1.4π/ω1的情况, 并且在时间延迟为
t0 = 1.8π/ω1和 t0 = 1.6π/ω1时分别得到了脉宽大

约是 35 as 和32 as的孤立脉冲. 因此, 在此方案下
通过适当选择时间延迟可以得到光滑的超连续的

最大延展的高次谐波, 获得持续时间更短发射效率
更高的孤立阿秒脉冲.
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图 6 (网刊彩色) 在空间非均匀啁啾双色场中 (β =

0.25, ε = 0.00105)在不同时间延迟下 600到 680次谐波
合成的孤立阿秒脉冲.黑色实线 t0 = 1.4π/ω1;红色长虚
线 t0 = 1.6π/ω1;绿色短虚线 t0 = 1.8π/ω1

Fig. 6. (color online) The temporal of the attosecond
pulses generated by superposing the harmonics from
600th to 680th order for a spatially inhomogeneous
chirped two-color laser field (β = 0.25, ε = 0.00105).
The solid black curve: t0 = 1.4π/ω1; The dashed
red curve: t0 = 1.6π/ω1; The dotted green curve:
t0 = 1.8π/ω1.

4 结 论

我们数值研究了在空间非均匀啁啾双色场驱

动下的一维模型氦离子的高次谐波发射和孤立阿

秒脉冲的产生. 啁啾参数β = 0.25 时, 通过适当选
择空间非均匀参数 ε的值得到了光滑的超连续谱.
我们应用半经典三步模型研究高次谐波发射的物

理机理. 通过小波变换方法对连续辐射谱进行了
时频分析, 并且与电子的经典运动轨迹进行了对比
分析, 结果显示在空间非均匀场中长量子轨道消
失, 短量子轨道加强. 本文中还讨论了空间非均匀
啁啾双色场中时间延迟对谐波和孤立阿秒脉冲产

生的影响, 发现适当调整时间延迟值可以得到较大
延展的光滑的超连续谐波谱, 本方案中时间延迟为
t0 = 1.6π/ω1时谐波得到了最大延展, 通过对谐波
中 600 次到 680次 (80次)谐波合成得到脉冲持续
时间为32 as的孤立脉冲.
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Abstract
We theoretically study high-order harmonics generation (HHG) and isolated attosecond pulse (IAP) generation in

a spatially inhomogeneous chirped two-color (5 fs/800 nm and 12 fs/1600 nm) laser field by solving numerically the
time-dependent Schrödinger equation(TDSE) for a one-dimensional (1D) model of He+ ion by the splitting-operator
fast-Fourier transform technique. Results show that the inhomogeneity of the laser field plays an important role in
the HHG process. The harmonic spectra exhibit a two-plateau structure, and the cutoff of high-order harmonics is
extremely extended to 851th order and the smooth supercontinuum harmonic spectrum is obtained in a chirped two-
color inhomogeneous laser field. To further understand the physical mechanism of HHG, we give a reasonable explanation
for the extension of harmonic plateau by using the semi-classical three-step model, the time-frequency profile of the time-
dependent dipole, and the classical electron trajectories. Explicitly, the harmonic order as a function of the ionization
time and emission time can be given by the semi-classical three-step model. If we define the path with earlier ionization
time and later emission time as a “long”electronic trajectory, and the path with later ionization time and earlier emission
time as a “short” electronic trajectory, then, there exist a few electronic trajectories that contribute to the harmonics in
cutoff region. Numerical results show that the short quantum path is enhanced, and the long quantum path is suppressed
in spatially inhomogeneous fields, and this is advantageous to generate an IAP. We find that the quantum path can be
controlled by increasing inhomogeneity parameter � of the laser field. Effects of the time delay on HHG is also discussed.
We find that the smooth supercontinuum harmonic spectrum is obtained by adjusting the time delay. When the time
delay is t0 = 1.6π/ω1, the cutoff of the harmonics can be extended remarkably. By synthesizing the 600th to 680th (80th)
order harmonics in the continuum region, an isolated 32 attosecond pulse can be generated by a spatially inhomogeneous
chirped two-color laser field with parameters β = 0.25, ε = 0.00105, t0 = 1.6π/ω1.

Keywords: spatially inhomogeneous chirped two-color laser field, high-order harmonic generation,
isolated attosecond pulse
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