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通过数值求解含时薛定谔方程, 研究了高频双色激光脉冲与原子相互作用产生的光辐射. 研究表明, 光
辐射谱中既有基频光的谐波, 又可观测到谐波能量附近的多个频率的光辐射产生, 且辐射的峰值强度随着入
射激光强度的提高呈指数增强, 相邻辐射频率差值为入射的两束激光脉冲频率差.

关键词: 谐波辐射, 自由电子激光
PACS: 32.80.Rm, 42.50.Hz DOI: 10.7498/aps.67.20172129

1 引 言

随着激光技术的发展, 利用原子内壳层电子跃
迁、强激光与物质相互作用产生的高次谐波辐射及

自由电子激光, 均可获得极紫外和X射线波段的光
源 [1−12]. 这些光源的制备方案已逐渐成熟并应用
于更广的领域, 如高次谐波发射不但可以用来产生
高频率光, 而且由于其频谱存在一个强度相近的平
台结构, 被应用于阿秒尺度超短光脉冲的产生及远
紫外波段光学频率梳的制备 [13−15]. 自由电子激光
的特点是频率在一定范围内可调, 时间尺度从几个
飞秒到几十个飞秒,强度可达到1019 W/cm2. 由于
其超短时间分辨性和极小空间分辨特性, 被用来探
测超快电子运动及对纳米尺度的材料成像 [16−18].

与传统的红外驱动激光相比, 这些高强度、高
频率激光与原子发生作用, 仍然可以观察到很多非
线性现象, 如高次谐波发射、阈上电离和原子电离
稳定等 [19−28]. 而且在高频条件下, 原子光发射会
呈现出一些新特征. 如谐波谱没有清晰明确的截止

能量, 三步模型给出的截止规则不再适用 [20]; 在长
脉冲高频强激光作用下, 除了观察到奇次谐波发射
外, 还能看到清晰的超拉曼辐射, 这与原子势函数
本征态之间的跃迁相关 [21]; 对于高频短脉冲与原
子相互作用, 随着入射光强的增加, 谐波峰值位置
逐渐劈裂为多峰结构, 激光脉冲上升沿和下降沿对
光发射的作用越来越大 [22].

随着实验技术的进一步发展, 目前人们关注的
重点逐渐从单色场过渡到双色抽运探测研究, 该方
案可以对体系中电子超快运动过程进行测量. 双色
高频激光脉冲的研究方案已在实验上实现并得到

应用 [29−33], 如用于研制双光子光谱仪及抽运探测
仪等 [34−38]. 基于频域理论, Liu等 [39]研究了连续

双色高频激光作用下原子阈上电离电子的角分布.
在实验上, Antaris等 [40]利用强度较低的双色自由

电子激光对蛋白质结构进行了成像研究, 对于较高
光强作用下的相关实验研究尚未见到报道. 关于
高强度双色高频光作用下原子分子光发射现象的

机理和规律, 人们的认识还不够全面、清晰. 本文
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采用数值求解含时薛定谔方程 (TDSE)方案, 系统
地研究了原子在双色高频激光脉冲辐照下的光发

射过程. 研究结果表明, 在双色高频激光脉冲作用
下, 除了观察到谐波发射外, 还发现了新的频率光
发射. 并对这种辐射光随入射高频光的频率、强度
的变化规律进行了研究. 如无特殊说明,本文均采
用原子单位.

2 理论方法

为研究双色高频激光作用下原子的光发射过

程, 需要数值求解原子在强激光作用下的TDSE.
在长度规范和偶极近似下, 该方程表示为

i ∂Ψ(x, t)
∂t

=

[
−1

2

∂2

∂x2
+ Vatom(x) + E(t) · x

]
× Ψ(x, t), (1)

式中Vatom(x) = −Z/
√
x2 + a是原子势函数, 这

里选择 Z = 0.367, a = 0.561, 使得无外场时体
系基态和第一激发态能量分别为E0 = −0.5和

E1 = −0.125, 对应氢原子的基态和第一激发态
能量; E(t)为线偏振入射激光脉冲的电场, 与激光
场矢势A(t)的关系为E(t) = −dA(t)/dt, 选择的
激光电场矢势包络形式为 sin2. 组合脉冲中双色
场除了频率不同外, 其他参数均一致.采用Crank-
Nicholson方法求解TDSE可得到任意时刻体系的
波函数 [41,42] , 进而获得加速度形式下的跃迁偶
极矩:

a(t) = −⟨ψ(x, t)|∂Vatom(x)

∂x
+ E(t)|ψ(x, t)⟩. (2)

根据含时偶极矩,可计算原子的光发射谱:

P (ω) =

∣∣∣∣ 1√
2πω2(tf − ti)

∫ tf

ti

a(t) exp(−iωt)dt
∣∣∣∣2.
(3)

为检验结果的准确性, 将结果与三维动量空间计算
进行了比较. 在三维动量空间计算方案下,体系含
时波函数Φ(k, t)满足的TDSE表示为

i ∂
∂t
Φ(k, t) =

k2

2
Φ(k, t) +

1

c
A(t) · kΦ(k, t)

+

∫
V (k,k′)Φ(k′, t)dk′, (4)

其中V (k,k′)为动量空间下的原子势. 本文采用含
时伪谱方案对方程 (4)进行求解 [43−46].

3 结果与讨论

本文先研究了脉宽为 100个光学周期、强度为
1015 W/cm2、频率分别为ω1 = 1和ω2 = 1.2的高

频激光脉冲辐照原子产生的谐波谱, 如图 1中的黑
色实线和红色点线所示. 由图 1可知: 单色高频激
光的谐波谱中除了可观测到基频光外, 还可获得三
次和五次谐波辐射; 此外, 在能量为0.375位置可以
观察到较强的光发射, 这个发射峰值对应体系第一
激发态和基态之间的跃迁.当上述频率为ω1 = 1和

ω2 = 1.2的两束高频激光脉冲同时辐照原子时, 在
其谐波谱 (图 1中的绿色点划线)中, 既有频率为 1
和1.2的高频激光的一、三及五次谐波发射, 同时又
产生了很多新的伴峰, 且每个阶次谐波附近相邻峰
之间的能量间距为0.2.
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图 1 入射激光脉冲强度为 1015 W/cm2时, 频率分别为
ω1 = 1 (黑色实线), ω2 = 1.2 (红色点线)的脉冲及两者
组合的脉冲 (绿色点划线)辐照原子产生的光发射
Fig. 1. High-order harmonic spectra from atom in the
one-color laser pulses with high frequencies 1 (black
solid curve) and 1.2 (red dotted curve), respectively.
The green dash-dotted curve shows the harmonic spec-
trum from the combined two-color laser pulse. The
intensities of these laser pulses are 1015 W/cm2.

为分析双色高频场下谐波光发射行为的普遍

规律, 首先固定其中一束入射光脉冲频率ω1 = 1,
改变另一束入射激光频率ω2, 观察其发射谱的变
化. 从图 2可以看出, 随着ω2的增加, 每一阶次谐
波光发射谱逐渐从单峰过渡到多峰结构, 相邻峰之
间的间距逐渐增加, 并且间距始终等于两个入射激
光的频率差. 此外, 从图 2还可观测到由第一激发
态到基态之间跃迁产生的光发射位置并未随着入

射激光频率的改变而发生变化, 始终为0.375.
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图 2 不同双色高频激光脉冲的谐波谱, 其中第一束激光
频率为 ω1 = 1, 第二束激光脉冲的频率从 1增到 1.3, 其
他双色激光脉冲的参数和图 1参数相同
Fig. 2. Harmonic spectra from two-color high-
frequency laser pulses. Here, one frequency of the
two-color pulse is set as 1, and the other frequency
increases from 1 to 1.3. The other parameters of the
two-color pulse are the same as those of Fig. 1.

同时, 本文研究了双色高频激光辐射谱中
峰值处的谐波效率随ω2的强度变化, 如图 3所
示, ω2的强度从 Iω2 = 1014 W/cm2增强到 Iω2 =

1016 W/cm2. 图 3给出了一次谐波附近的六个辐
射峰值的强度变化. 随着入射光ω2强度的增加, 光
辐射峰值的强度变化规律存在较大差别. 对于频率
为ω = ω1的光辐射, 开始阶段, 其发射强度几乎不
随入射光ω2光强的改变而改变; 当入射光ω2的强

度大于 1015 W/cm2后, 光强度逐渐减小. 产生这
一现象的原因是, 在更高光强的入射光ω2作用下,
体系基态逐渐耗尽. 对于其他频率的光辐射峰, 在
开始阶段, 它们的强度均随着ω2入射光强的增加

而增加. 对于频率ω = 1.2 和ω = 0.8的光辐射, 其
强度增加的幅值正比于入射光ω2的光强. 而更高
频率ω = 1.4和更低频ω = 0.6的光辐射强度, 随着
入射光ω2强度的平方呈线性增加. 当入射高频光
ω2的光强超过 1015 W/cm2之后, 由于基态耗尽效
应, 上述光辐射峰的强度增速放缓甚至减弱.

图 4给出了三次谐波附近的原子光辐射随着
入射光ω2 强度的变化. 从图 4可以看出, 对于ω1

的三次谐波发射强度, 随着入射光强的改变很小,
当体系基态电离较大时, 其辐射强度逐渐降低. 对
于ω2的三次谐波发射ω = 3.6, 其强度变化正比
于其入射光强的三次方 I3ω2

. 当入射光ω2光强很

小时, 只能观察到ω1的三次谐波和较弱的ω = 3.2

的光辐射: 随着ω2光强的逐渐增加, 其三次谐波
强度也逐渐增加, 而ω = 3.2的发射强度正比于

Iω2 , ω = 3.4的发射强度正比于 I2ω2
. 从图 4可注意

到, 当入射激光ω2的光强较弱时, 辐射峰ω = 3的

强度最强; 当 Iω2
= 0.5 × 1015 W/cm2时, 其伴峰

ω = 3.2辐射强度与其接近; 当光强进一步增强时,
其伴峰ω = 3.2辐射强度超过ω = 3强度; 当强度
超过 1015 W/cm2时, 另一个伴峰ω = 3.4的强度

逐渐超过了ω = 3.2的发射强度; 若 Iω2的强度进

一步增强, ω2的三次谐波辐射强度达到最高, 超过
所有伴峰的辐射强度.对于更高能量的光辐射, 如
ω = 3.8, 随着ω2的强度增加, 其辐射强度增加的更
为迅速, 但由于其截面很小, 使得它在原子谐波谱
中的强度相对较弱.
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图 3 双色高频激光谐波谱中一次谐波附近的六个辐射峰值转

化效率随ω2强度的变化, 其他激光参数和图 1参数相同
Fig. 3. The intensities of the six emission peaks near the
first-order harmonic as a function of the intensity of the
laser pulse with frequency 2. The other parameters of the
two-color laser pulse are the same as those of Fig. 1.
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图 4 双色高频激光谐波谱中三次谐波附近的七个辐射峰值

转化效率随ω2强度的变化, 其他激光参数和图 1参数相同
Fig. 4. The intensities of the seven emission peaks near
the three-order harmonic as a function of the intensity of
the laser pulse with frequency 2. The other parameters of
the two-color laser pulse are the same as those of Fig. 1.
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对于光辐射的瞬态行为可通过对其含时偶极

矩进行小波变换得到 [43]. 图 5给出了驱动激光
脉冲强度为 1015 W/cm2、频率分别为ω1 = 1和

ω2 = 1.2时三次谐波附近的原子光发射行为. 从
图 5可以看到, 在激光脉冲持续时间内原子均有光

辐射产生, 其发射强度正比于入射激光强度, 在入
射光包络峰值附近发射最强. 在伴峰中间也可以看
到较强的辐射, 这部分辐射强度随着时间振荡. 通
过对组合电场的分析发现这部分强度振荡产生的

原因是叠加电场的即时振荡.
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图 5 驱动激光强度为 1015 W/cm2, 频率分别为ω1 = 1, ω2 = 1.2组合脉冲作用下, 原子光辐射的时间频率行为
Fig. 5. Time-frequency diagram of harmonic spectrum in the two-color field synthesized by a pulse with
frequency 1 and the other one with frequency 1.2, respectively, and the intensities of the two pulses are
1015 W/cm2.
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图 6 等幅双色激光 (频率分别为 ω1 = 1与 ω2 = 2)
组合脉冲作用下的原子发射光谱, 入射激光强度分别为
1015 W/cm2 (黑色实线)和 2×1016 W/cm2 (红色点线)
Fig. 6. High-harmonic spectra of the two-color laser
pulse with one frequency 1 and the other 2. The laser
peak intensities are 1015 W/cm2 (black solid curve)
and 2× 1016 W/cm2 (red dotted curve).

进一步研究了等幅双色组合激光脉冲的原

子光发射谱, 如图 6所示. 这里选定组合场中一
束入射激光频率为ω1 = 1, 另一束入射激光频率
ω2 = 2, 激光脉冲持续时间为 50个光学周期, 激

光强度由1015 W/cm2增大到2× 1016 W/cm2. 从
图 6可以清晰地看到, 在能量为整数的位置均有光
辐射产生, 整体的光发射谱在入射激光光强较大时
大体呈现出多个平台结构 (红色点线), 每个平台的
宽度为 4. 而入射光强较小时 (黑色实线), 由于谐
波频谱截止能量较小, 多平台特征体现不出. 同时
计算了持续时间为 100个光学周期的情况, 结果与
50周期基本相同. 说明在较长的脉冲持续时间下,
上述规律与入射激光持续时间依赖性不强. 变化另
一束脉冲的频率, 可以观察到类似的结果. 由此可
以看出, 利用双色方案, 可以根据需求, 产生所需频
率的高频光源. 由于光谱平台结构的存在, 可以应
用该方案产生超短脉冲串, 应用于电子超快动力学
过程的研究. 此外, 对自由电子激光的激光参数准
确测量通常存在困难. 如果在准确标定一束激光参
数的基础上, 通过改变另一束激光参数, 观察其组
合脉冲与原子相互作用产生的光辐射信息, 能够实
现对其激光参数的准确标定.

为了确认结果的可靠性, 将该结果与三维动量
空间的计算进行了比较, 如图 7 所示. 组合激光脉
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冲的持续时间为 100个光学周期, 激光频率分别为
ω1 = 1 和ω2 = 1.2, 激光的强度均为 1015 W/cm2.
从图 7可看出, 一维和三维的计算结果定性上符合
得非常好, 原子发射谱均呈现出多峰值结构, 峰值
的位置以及峰值的强度分布均一致. 二者的差别在
于光辐射的发射效率不同, 这可以归因于一维计算
和三维计算的电离概率以及复合截面的差别.这一
结果表明, 本文在一维条件下预言的双色高频激光
脉冲驱动原子产生等频率间隔多峰结构的光发射

特性, 不依赖于空间维度和理论算法, 物理规律上
具有普遍性.
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图 7 双色激光强度分别为 Iω1 = 1015 W/cm2, Iω2 =

1015 W/cm2, 激光频率分别为 ω1 = 1和 ω2 = 1.2的组

合脉冲辐照一维模型原子 (黑色实线)和真实原子 (红色点
线)产生的原子发射谱
Fig. 7. Harmonic spectra of the one-dimensional model
atom (black solid curve) and real atom (red dotted
curve) in a two-color laser pulse with one frequency 1
and the other 1.2. The intensities of the two pulses are
equally intense and their peak intensities are chosen as
1015 W/cm2.

4 结 论

本文通过数值求解TDSE系统地研究了高频
双色激光脉冲与原子相互作用的光辐射. 结果表
明, 光辐射中除了两束激光脉冲的基频辐射外, 还
可观察到其高阶谐波辐射及与这些辐射能量相差

为两束入射激光频率差的辐射. 通过改变其中一
束入射激光的频率和强度, 分析了光辐射的变化规
律. 利用该规律, 可以利用优化双色方案产生所需
频率的高频相干光源和超短光脉冲.

感谢吉林大学超算中心的计算支持.
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Abstract

With the development of laser technology, the extreme ultraviolet and X-ray light sources can be obtained by
utilizing the high-order harmonic radiation and the free electron laser. When an atom is irradiated by an intense high-
frequency laser, many nonlinear phenomena can be observed, such as high-order harmonic emission, threshold ionization
and ionization stability of atom, etc.

The emission spectra with some new features appear when the atom is irradiated by a high-frequency laser pulse.
The harmonic spectra with a clear cut-off plateau do not appear, and the three-step model is no longer valid for explaining
the results. In addition to the odd-order harmonic radiation observed in the emission spectra, many super-Raman lines
can be seen clearly. These radiations are generated from the transition between the dressed eigenstates of the atom.
When the incident high-frequency laser pulse is strong enough, the peak of the harmonic splits into many sub-peaks.
The generation of the sub-peaks of harmonic is due to the contributions from the rising and falling parts in the pulse.

With the development of free electron laser technology, one can obtain a combined pulse with different frequencies.
Many new two-color schemes are proposed for the experiment, such as the realization of two-photon spectrometer,
pump-probe spectrometer. In this work, we investigate the optical radiation of the atom irradiated by a combined laser
pulse, whose energies are higher than the ionization energy of the atom. It is found that the odd harmonics of the
two high frequencies are shown in the emission spectra, and many satellite peaks appear in the vicinity of these odd
harmonics. Furthermore, the intensities of the satellite peaks are enhanced exponentially with the increase of the incident
laser intensity, and the frequency difference between the two adjacent peaks is the frequency difference between the two
incident laser pulses. We study the time-frequency profile of the harmonic emission by analyzing the wavelets. With the
two-color scheme one can achieve coherent soft X-ray and produce short coherent pulse.

We also calculate the high-order harmonic spectrum of hydrogen in the two-color laser pulse, the multi-peak

structure in the emission spectra can also be found, and the positions and intensity distribution of the emission peaks

are consistent well with those from the one-dimensional calculation. In our two-color scheme, by changing the peak

intensity and frequency of one of the combined laser pulses, the multi-plateau structure can be shown in the harmonic

spectra. Taking advantage of the harmonic plateau, the soft X-ray radiation and ultra-short attosecond pulse chain can

be generated.

Keywords: harmonic radiation, free electron laser
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