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超短超强激光与固体靶表面等离子体相互作用可以通过高次谐波的方式产生从极紫外到软X射线波段
的相干辐射, 获得飞秒甚至阿秒量级的超短脉冲, 可用于观测原子或分子中的电子运动等超快动力学过程.
本文实验研究了相对论圆偏振飞秒激光与固体靶相互作用的高次谐波产生过程, 实验结果表明, 在较大入射
角下, 圆偏振激光也可以有效地产生高次谐波辐射. 通过预脉冲控制靶表面的预等离子体密度标长, 发现高
次谐波的产生效率随密度标长的增加而单调下降. 进一步通过二维粒子模拟程序, 分析了激光的偏振以及预
等离子体密度标长对高次谐波产生的影响, 很好地解释了实验观测结果.

关键词: 超强激光, 圆偏振, 高次谐波, 等离子体密度标长
PACS: 42.65.Ky, 52.27.Ny, 52.38.–r, 52.65.Rr DOI: 10.7498/aps.67.20181574

1 引 言

高亮度的相干极紫外/软X射线辐射由于波长
短而具有广泛的应用, 例如: 产生阿秒脉冲观测原
子内部电子超快动力学过程 [1]、用于纳米级高分

辨成像 [2]以及作为自由电子激光器的种子光 [3]等.
相干圆偏振极紫外/软X射线光源由于其独特的偏
振特性, 可应用于测量磁性材料的磁圆二色性 [4]、

超快动力学过程 [5]和手性现象 [6] 等. 现在最先进
的产生相干圆偏振极紫外/软X射线光的方法是基
于传统加速器的自由电子激光技术, 可以通过特殊
设计的波荡器结构来控制输出光的偏振性 [7]. 但
是这些装置规模巨大, 需要耗费巨资, 只有国家级
的实验室才有能力建造, 因而限制了该方法的广泛

应用. 相干圆偏振极紫外/软X射线也能通过台面
化的超短超强激光产生, 该方法可以减小光源的尺
寸, 降低造价. 超短脉冲激光主要通过两种方法产
生相干极紫外/软X射线光, 一种是中等强度激光
与低密度气体原子/分子相互作用产生高次谐波辐
射, 另一种是高强度激光与固体靶表面的高密度等
离子体相互作用产生高次谐波辐射. 气体圆偏振高
次谐波一般需要使用两束分别为左旋和右旋的圆

偏振激光才能产生 [4,8], 这相应地增加了实验的难
度. 另一方面, 驱动激光强度受到气体电离阈值的
限制 (<1016 W/cm2), 因而产生的高次谐波单脉冲
光子数较低. 而超强激光与固体靶表面的高密度等
离子体相互作用产生高次谐波, 可以突破对驱动激
光强度的限制, 能够产生更强的相干极紫外/软X
射线辐射.
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由于数值模拟工具与超短超强激光技术的发

展, 国内外对超强激光与固体靶相互作用产生高
次谐波的物理机理开展了大量的理论研究、数

值模拟以及实验研究 [9−17], 尤其在高次谐波产
生机制上有了较为明确的理论模型. 固体靶表
面的高次谐波产生过程主要有两种机制: 相干
尾波辐射 (coherent wake emission, CWE) [14]和相

对论振荡镜 (relativistic oscillating mirror, ROM)
模型 [15,16]. 当激光强度较低, 归一化电场强度
a0 = eE0/(meω0c) < 1时 (e为电子电荷量, me为

电子静止质量, c为真空中的光速, E0和ω0为激

光电场的幅度和中心频率), CWE 是主要的高次
谐波产生机制. 靶表面的电子被激光电场拉出来
并加速, 当激光的电场反向时, 这些电子又被反
向加速后进入靶内激发出高密度等离子体尾波.
当靶表面等离子体有一定的密度梯度时, 这些等
离子体波会通过线性模式转换的形式向外产生辐

射 [17]. 当激光强度较高, a0 > 1时, ROM机制是
主要的高次谐波产生机制. 靶表面在强激光场的
作用下, 以接近光速的速度振荡. 当入射激光被高
速振荡的表面反射时, 由于多普勒效应发生频率上
转换, 从而产生较短波长的辐射. 这两种机制都是
每个光周期辐射一次, 因此辐射的光谱为驱动激
光的高次谐波. CWE机制产生的高次谐波最高阶
次Hmax受到靶内最大等离子体密度nmax的限制

(Hmax = (nmax/nc)
1/2,其中nc = meω

2
0/4πe

2为等

离子体临界密度). 根据Baeva-Gordienko-Pukhov
理论 [16], ROM机制能够产生更高阶的谐波, 并且
产生效率可以更高, 因而引起了更广泛的研究.

此前大部分固体等离子体高次谐波产生的实

验研究都是使用线偏振激光, 很少使用圆偏振激
光. 理论研究表明, 当圆偏振激光正入射到固体靶
表面时, 其垂直于靶面的有质动力没有快速振荡分
量, 不能激起靶表面等离子体振荡, 无法产生高次
谐波辐射 [16]. 实验方面, Easter等 [18]发现当入射

角为 35◦时, 圆偏振激光的高次谐波产生效率比线
偏振激光低大约 3个数量级. Rykovanov等 [19]利

用这个原理提出偏振门技术. 如果一束激光不同光
周期的偏振状态不同, 从圆偏振变到线偏振再变回
圆偏振, 由于只有线偏振激光可以产生高次谐波,
因此辐射过程可以限制在极短的时间窗口内从而

产生单个阿秒脉冲. 随后Yeung 等 [20]在实验研究

中间接验证了这一想法, 激光入射角为22.5◦时, 圆
偏振激光产生高次谐波的效率比线偏振激光低了

两个数量级以上.
最近, Chen等 [21,22]通过数值模拟研究发现,

当入射角较大时, 圆偏振激光垂直于靶表面的电场
分量也可以驱动表面等离子体振荡, 能够有效地产
生高次谐波辐射. 并进一步指出, 通过控制激光偏
振态与等离子体参数, 可以获得圆偏振的极紫外辐
射 [22]. 到目前为止, 还没有相关的实验研究报道.
本文通过实验研究了相对论圆偏振激光与固体靶

相互作用的高次谐波产生过程, 发现当激光入射角
较大时, 圆偏振激光的高次谐波产生效率略低于线
偏振 (p偏振)激光, 也能有效地产生极紫外辐射.

2 实验装置

实验在上海交通大学激光等离子体实验室的

200 TW钛宝石飞秒激光器上完成. 激光中心波
长为 800 nm, 最大单脉冲能量为 5 J, 脉冲宽度为
25 fs, 重复频率为 10 Hz. 实验布置如图 1所示, 线
偏振激光经过 1/4波片后变为圆偏振激光, 再被
F/4的离轴抛物面镜 (OAP)聚焦后与靶表面相互
作用. 靶是精密抛光的熔融石英玻璃, 被激光完
全电离为等离子体时电子密度nmax = 400nc, 对
应CWE机制截止谐波阶次为 20. 实验中使用的
激光能量为 460 mJ, 焦斑大小为 6 µm (半高全宽,
FWHM), 焦斑内包含 25%的激光能量, 计算可得
激光焦点处的峰值强度为 1.6 × 1019 W/cm2, 对
应圆偏振激光a0 = 2.0. 激光与靶相互作用产生
的高次谐波沿激光反射方向出射, 被镀金的超环
面镜 (f = 245 mm)收集后, 以 144◦的偏转角聚焦
于一台极紫外波段平场光谱仪 (HORIBA JOBIN
YVON, TGS300) 的狭缝上. 厚度为 250 nm的超
薄铝膜放置于光谱仪狭缝前用于阻挡反射激光直

接进入平场光谱仪, 铝膜可以透过波长在 17.1—
80 nm 范围内的高次谐波. 进入光谱仪后的高次谐
波被镀金超环面平场光栅色散到软X射线电荷耦
合器件 (charge coupled device, CCD)像面上,形成
高次谐波光谱图像.

之前的实验发现, 激光的对比度对固体靶表面
的高次谐波产生过程有重要影响, 当激光脉冲前沿
产生的预等离子体密度标长较大时, 无法产生高次
谐波 [23]. 为了控制预等离子体的膨胀, 使靶面在主
脉冲到达时还能保持非常陡峭的等离子体密度分

布, 使用等离子体镜技术将激光的自发辐射对比度
提升至好于10−10 [24].
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图 1 激光与固体靶相互作用产生高次谐波的实验布置图

Fig. 1. Experiment setup for high order harmonic generation by laser-solid target interaction.

3 实验结果与分析

理论与实验都表明, 当激光入射角较小时, 圆
偏振的激光无法有效产生高次谐波 [18−20]. 我们
之前的实验也表明, 即使用线偏振激光, 当激光
的入射角较小, 为 15◦时, 得到的高次谐波光谱截
止于 21阶, 这是CWE机制产生高次谐波的典型特
征 [23]. 由于靶室布局和可用于连接光谱仪的窗口
对探测方向的限制, 同时参考Chen和Pukhov [22]

模拟不同入射角时圆偏振激光产生高次谐波的效

率, 本文实验中选择的激光入射角为 40◦. 实验中
CCD记录的圆偏振激光产生辐射的典型原始图如
图 1左上方图像所示, 可以看到清晰的高次谐波光
谱结构, 出现了高于 21阶的ROM机制产生的高次
谐波.

将原始光谱图沿竖直方向 (空间维度)积分, 再
考虑到超环面聚焦镜的反射率、铝膜的透过率、光

栅的衍射效率和CCD的量子效率, 经修正后可得
到光谱. 通过将 1/4波片移出光路, 可以将激光切
换回线偏振. 实验测得的线偏振 (p偏振)激光与圆
偏振激光产生的高次谐波光谱如图 2 (a)实线 (绿
色)和虚线 (红色)所示. 可以看出, 圆偏振激光产
生的高次谐波谱线更清晰. 在本文的实验条件下,
虽然圆偏振激光产生的高次谐波比线偏振激光弱,
但强度只低了 50%, 并没有数量级上的差别, 使用
圆偏振激光产生高次谐波的效率比之前的实验研

究已经有了显著的提高 [18,20].
不同偏振激光产生的高次谐波强度有差别的

主要原因分析如下: ROM 机制的高次谐波为激光
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图 2 (a)虚线 (红色)和实线 (绿色)分别为圆偏振激光和线偏
振激光产生的高次谐波光谱; (b) 显微镜下激光烧蚀后的靶面
形貌 (左边图为圆偏振激光产生, 右边图为线偏振激光产生)
Fig. 2. (a) Dotted line (red) and full line (green) are the
harmonic spectra produced by a circularly and linearly
polarized laser, respectively; (b) the morphology of target
surface after laser irradiation. The left image is the tar-
get irradiated by a circularly polarized laser, and the right
image is the target irradiated by a linearly polarized laser.
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被靶面高速振荡的电子层反射产生, 而靶面的振荡
由激光电场垂直于靶面的分量和有质动力共同驱

动. p偏振激光有垂直于靶面的电场分量, 可以有
效地激起靶面电子层的振荡而产生高次谐波辐射.
斜入射条件下, 虽然圆偏振激光也有垂直于靶面的
电场分量, 然而电场矢量方向随时间旋转, 垂直于
靶面的电场分量的振幅也随着时间变化, 等离子体
表面电子的平均振荡能量较低. 另外, 线偏振激光
的有质动力有振荡成分, 而圆偏振激光的有质动力
只有稳定项. 因此, 圆偏振激光产生的等离子体表
面的电子振荡强度较低, 产生的高次谐波辐射强度
也较弱. 显微镜下测量的线偏振与圆偏振激光辐照
后靶面的烧蚀形貌如图 2 (b)所示. 可以看出, 线偏
振激光对玻璃靶造成的烧蚀更严重, 这也间接反映
了线偏振激光的吸收率更高, 更多的激光能量可以
转换为靶面电子的能量.

为了研究圆偏振激光与固体靶相互作用产生

高次谐波的效率与等离子体密度标长的关系, 引入
一束能量为主脉冲能量1%的预脉冲产生预等离子
体. 改变预脉冲与主脉冲之间的延时, 可以改变预
等离子体的膨胀时间, 从而控制主脉冲与靶相互作
用时等离子体的密度标长. 给定预脉冲的强度, 可
以使用二维粒子模拟程序计算不同延迟时预等离

子体的密度分布和密度标长. 将 15—25阶的高次
谐波强度积分获得总强度, 其与等离子体密度标长
的变化关系如图 3所示, 预脉冲的延迟及对应的预
等离子体密度标长分别如上下横轴所示. 当密度
标长从 0.08λ(λ为激光波长)增加到 0.17λ 时, 高次
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图 3 15—25阶高次谐波积分强度随等离子体密度标长
(下轴)和预脉冲延时量 (上轴)的变化
Fig. 3. Dependence of harmonic intensity integrated
from 15–25th order on preplasma scale length (bottom
axis) and prepulse delay (top axis).

谐波强度快速下降. 当密度标长继续增加到 0.32λ
时, 高次谐波强度几乎保持不变.

4 数值模拟与分析

使用二维粒子模拟程序Osiris对激光与固体
靶相互作用产生高次谐波过程进行计算. 设置激
光中心波长λ = 800 nm, 时间包络为高斯型. 使用
的激光脉宽为 25 fs (FWHM), 到靶面的入射角为
40◦. 为了保证激光的能量相同, 将线偏振和圆偏振
激光的强度a0分别设置为 2.8和 2.0. 靶面等离子
体密度按指数分布n = ne · ex/Lλ增加到ne, 然后
保持不变, 其中Lλ为等离子体密度标长, 峰值密度
ne = 100nc. 图 4给出了Lλ = 0.08λ时模拟得到的

线偏振和圆偏振激光产生的高次谐波光谱. 结果显
示圆偏振激光产生的高次谐波强度略低于线偏振

激光, 与图 2中的实验结果符合得很好.
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图 4 密度标长为 0.08λ时的高次谐波光谱 (实线 (绿色)
和虚线 (红色)分别对应线偏振激光和圆偏振激光条件)
Fig. 4. High order harmonic spectra with the scale
length of 0.08λ. The full line (green) and dashed line
(red) are obtained by a linearly and circularly polar-
ized laser, respectively.

计算不同等离子体密度标长下圆偏振激光产

生的高次谐波光谱, 结果如图 5所示. 图 5 (b)为
15—25阶谐波总强度随等离子体密度标长的变化.
当密度标长Lλ = 0.05λ时, 高次谐波强度很弱.
当Lλ增加 0.08λ时, 高次谐波强度快速增加到峰
值, 然后随着Lλ增加至 0.2λ而快速下降. 当Lλ 从

0.2λ增加 0.4λ时, 高次谐波强度进一步缓慢降低.
从图 5可以看出在本文模拟参数下, 高次谐波产生
最佳密度标长Lopt = 0.08λ. 虽然在实验中使用等
离子体镜提高了激光自发辐射的对比度, 但是依然
无法抑制靠近激光主脉冲 (< 5 ps)的上升沿. 通
过PIC 模拟, 无预脉冲时最小等离子体密度标长为
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0.08λ, 因此如图 3所示, 在实验中只能观测到高次
谐波产生效率随等离子体密度标长的增大而下降.
模拟结果和实验结果符合较好.

为了进一步分析等离子体密度标长对圆偏

振激光产生高次谐波的影响, 选取密度标长Lλ

分别为 0.05λ, 0.08λ和 0.4λ时的电子密度分布, 如
图 6所示. 图 6 (a)—(c)为电子密度分布随时间的
变化, 可以看出, 靶面电子在激光场的作用下振荡,

振荡周期与激光周期相同. 图 6 (d)—(f)为辐射最
强时电子在相空间的密度分布, 反映了振荡电子的
能量分布和电子层厚度. 从图 6 (a)可以看出, 当等
离子体密度标长较小 (Lλ = 0.05λ)时, 靶面等离子
体密度分布非常陡峭, 电子受到高密度等离子体
内离子的静电回复力很大, 电子振荡幅度很小. 如
图 6 (d)所示, 相应的电子动能较低, 高次谐波产生
较弱. 当等离子体密度标长增大 (Lλ=0.08λ) 时,
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图 5 等离子体密度标长对高次谐波辐射的影响 (a)不同密度标长下高次谐波强度; (b)不同密度标长下 15—25阶高次谐波总强度
Fig. 5. High order harmonic spectra with different plasma scale lengths: (a) Harmonic intensities with different scale lengths;
(b) relative intensities of harmonics with different scale lengths.
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图 6 电子密度分布 (a)—(c)电子密度分布随时间的变化; (d)—(f) 辐射最强时电子在相空间的密度分布; (a), (d); (b), (e)和 (c), (f)
对应的密度标长分别是 0.05λ; 0.08λ和 0.40λ; 插图为沿着虚线的电子密度分布
Fig. 6. Electron density distributions: (a)–(c) Temporal evolution of electron density; (d)–(f) electron density distributions
in the phase space at the maximum radiation. The scale lengths of (a), (d); (b), (e); (c), (f) are 0.05λ, 0.08λ and 0.40λ,
respectively. The insets show the density profiles along the dashed line in each figure.
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电子受到的静电回复力变弱, 振荡幅度和动能都变
大, 如图 6 (b)和图 6 (e)所示. 当等离子体密度标长
较大 (Lλ = 0.4λ)时, 虽然电子的振荡幅度和动能
进一步增大, 但是如图 6 (c)所示, 低密度等离子体
区域太厚, 振荡结构不规则. 从图 6 (f)也可以看出,
电子层的厚度增大到λ/15, 无法相干产生 15阶以
上高次谐波. 在ROM机制中, 高次谐波由做相对
论振荡的电子相干辐射产生, 其光谱结构和强度由
靶表面电子的密度、能量和电子层厚度决定. 当等
离子体密度标长Lλ = 0.08λ时, 振荡电子的能量和
密度较高, 同时电子层厚度较薄, 辐射的相干性最
好, 因此, 这种条件下高次谐波的产生效率最高, 如
图 5 (b)所示.

5 结 论

本文实验研究了相对论圆偏振飞秒激光与固

体靶相互作用的高次谐波产生过程. 实验结果表
明在激光入射角为 40◦时, 圆偏振激光也可以有效
地产生高次谐波辐射. 虽然在相同的实验条件下,
圆偏振激光产生高次谐波的强度比线偏振激光低

50%, 但是比之前其他研究组的实验结果 [18,20]有

了显著的提高. 同时通过实验和二维粒子模拟程
序, 研究了预等离子体密度标长对圆偏振激光产生
高次谐波的影响. 数值模拟发现, 存在最佳的密度
标长Lopt = 0.08λ, 此时高次谐波的产生效率最高.
实验中由于激光脉冲前沿的影响可以获得的最小

密度标长为 0.08λ, 因而观测到高次谐波的产生效
率随密度标长的增加而单调下降. 理论和数值模
拟结果预测可以通过驱动激光的偏振性和等离子

体参数控制高次谐波的偏振性, 甚至可以获得圆偏
振的高次谐波辐射 [22]. Chen等 [21]最近模拟研究

发现, 提高激光强度并选择合适的条件, 圆偏振激
光产生高次谐波的效率比线偏振激光更高, 从而可
以实现偏振门控制辐射持续时间, 获得单个阿秒脉
冲. 我们计划在未来的实验中进一步测量圆偏振激
光与固体靶相互作用产生高次谐波的偏振特性, 有
望实现小型化的圆偏振超快相干极紫外光源, 应用
于研究磁性材料的超快动力学过程.
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Abstract
Coherent extreme ultra-violet (XUV) and soft X-ray light with attosecond duration enable the time-resolved study of

electron dynamics in a completely new regime. High order harmonic generation (HHG) from the highly nonlinear process
of relativistically intense laser interactions with solid-density plasma offers a very new way to generate such a light source.
In this paper, we study the HHG by a relativistically circularly polarized femtosecond laser interacting with solid-density
plasma. The experiment is carried out by using a 200 TW Ti:sapphire laser system at the Laboratory for Laser Plasmas
in Shanghai Jiao Tong University, China. The laser system can deliver laser pulses at 800 nm with a pulse duration
(full width at half maximum, FWHM) of 25 fs and repetition rate of 10 Hz. The circularly polarized laser beam with an
energy of 460 mJ is used in the experiment and focused by an F/4 off-axis parabolic mirror at an incidence angle of 40◦

with respect to the glass target. The focal spot diameter is 6 µm (FWHM) with 25% energy enclosed, giving a calculated
peak intensity of 1.6 × 1019 W/cm2. We detect high order harmonics by a flat-field spectrometer. The experimental
results show that high order harmonic radiation can also be efficiently generated by a circularly polarized laser at a
lager incidence angle, which provides a straightforward way to obtain a circularly polarized XUV light source. Different
plasma density scale lengths are obtained by introducing a prepulse with different delays. We study the dependence of
HHG efficiency on plasma density scale length by the circularly polarized laser, and find an optimal density scale length
to exist. The influence of laser polarization and plasma density scale length on HHG are studied by two-dimensional (2D)
PIC simulations. The good agreement is found between the 2D PIC simulations and experimental results. We plan to
measure the polarization characteristics of high order harmonic produced by the interaction of circularly polarized lasers
with solid target in the future. It is expected to obtain a compact coherent circularly polarized XUV light source, which
can be used to study the ultra-fast dynamic process of magnetic materials.

Keywords: ultra-intense laser, circular polarization, high-order harmonics, density scale length
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