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随着激光技术的快速发展, 通过多色激光的相干合成实现波形的调控已成为可能, 这为实现超短孤立的

阿秒脉冲输出创造了条件. 本文基于强场近似方法, 优化双色近红外激光与二次谐波场的相干叠加脉冲驱动

氖原子产生孤立阿秒脉冲. 研究结果表明, 在双色近红外基础上加入倍频光后, 通过优化激光参数, 能使单原

子高次谐波的发射性质得到很大的改善, 在一定能量范围内接近实现无啁啾发射, 从而获得较短的孤立阿秒

脉冲. 在考虑了气体的宏观传播效应后, 选择合适的实验条件, 能够产生脉冲宽度达 40 as的孤立脉冲. 最后

研究了气体压强对高次谐波性质和阿秒脉冲的影响. 该研究可为实验室利用近红外激光脉冲驱动原子获得

超短孤立阿秒脉冲提供参考.
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1   引　言

强激光与气体相互作用产生的高次谐波 (high-

order harmonic generation, HHG)是一种非常重

要的桌面相干光源, 它的频率可以覆盖从极紫外

(XUV)到软 X射线区域 [1−4]. 由于具有频谱宽的特

点, 高次谐波最重要的应用之一是产生阿秒 (attose-

cond, as)脉冲. 使用这些超短的阿秒脉冲可以探

测和控制原子和分子中的电子动力学过程 [5−7]. 高

次谐波的产生过程可以通过三步模型来解释 [8,9],

即在激光场作用下原子分子中的电子首先发生隧

穿电离, 接着在激光场中传播, 最后与母核复合发

出高能谐波光子. 根据该模型, 谐波在每半个激光

光周期内发射一次, 由此产生的高次谐波在时间上

以阿秒脉冲链的形式出现 [5]. 为了获得更好的时间

分辨率, 需要采用选通办法以在众多发射中选择一

次有效的高次谐波辐射, 从而产生单个的孤立阿秒

脉冲 (isolated attosecond pulse, IAP). 自从 2001年

Hentschel等 [6] 首次报道由高次谐波生成 650 as脉

冲以来, 已经发展了多种基于传统多周期钛:蓝宝

石激光器产生 IAP的选通技术, 如振幅选通 (amp-

litude gating)[10]、电离选通 (ionization gating)[11]、

阿秒灯塔 (attosecond lighthouse)[12,13] 等.

另外, 采用合适波形的驱动激光, 将高次谐波

辐射限制在半个光学周期内, 也可以产生孤立阿秒

脉冲. 如 Goulielmarkis等 [10] 使用亚 4 fs的近单周

期驱动脉冲产生了带宽为 40 eV的超连续谐波谱,

从而获得了脉冲能量为 0.5 pJ的 80 as脉冲. 这种

利用少周期脉冲驱动产生孤立阿秒脉冲的方法必
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须要求单个脉冲的载波包络相位 (carrier-envelope-

phase, CEP)稳定且精准可控, 这对实验室激光技

术提出了很大的挑战 [14,15]. 对于长脉冲, 根据谐波

发射强度与驱动激光椭偏率的依赖关系 [16], 可用

两束具有合适时间延迟的反旋圆偏振激光限制谐

波发射时间, 获得孤立阿秒脉冲. 如 Li等 [17] 利用

这种偏振选通 (polarization gating)技术获得了

53 as的 IAP.

使用钛:蓝宝石激光作为驱动光源, 高次谐波

的截止能量一般可以达到约 100 eV. 若要进一步

缩短阿秒脉冲的宽度 (对应更宽的谐波连续谱)、提

高它的中心能量, 则必须采用更长波长的驱动激

光. 例如, 2017 年, Gaumnitz等 [18] 使用载波包络

相位稳定的中红外激光器生成了带宽约为 100 eV、

光子能量达到 180 eV、脉冲宽度为 43 as的孤立阿

秒脉冲. 这是目前实验室产生孤立阿秒脉冲的最短

宽度. 我国的相关研究团队也已经能够在实验室通

过双光门选通技术产生最短达 88 as的孤立阿秒

脉冲 [19], 对于阿秒脉冲的产生和发展国内已有很

好的评述性文章发表 [20,21].

具有相同偏振方向的多色线偏振激光场可以

有效提高谐波产额和截止能量 [22,23]. 如果激光参数

选取合适, 该类型驱动激光则可以产生孤立阿秒脉

冲 [24−30]. 该方法消除了对驱动激光须为短脉冲 (亚

周期)的限制 [31]. 实验上, 激光场相干合成成为近

年来发展起来的一项先进技术. 利用该技术, 少数

实验室已可以产生任意波形的光场. 但由于需要对

包括 CEP在内的众多参数进行精准控制, 该技术

在实验操作上仍具有很高的难度 [14,15]. 而我们最近

的工作表明 [32], 对于优化的多色场, CEP虽然会影

响激光波形, 但并不影响产生阿秒脉冲的宽度和强

度, 这意味着在利用波形相干合成技术产生超短孤

立阿秒脉冲的过程中, 只需保持 CEP稳定即可,

有效降低了实验操作难度. 此外, Pan等 [33] 通过改

变气体压强来有效选择量子路径而获得孤立的阿

秒脉冲. 为了缩短阿秒脉冲持续时间, Wang等 [34]

提出利用空间非均匀电场可以减小谐波发射啁啾,

产生超短孤立阿秒脉冲, 但该方法需借助于纳米结

构的等离激元实现. 本文利用两束近红外激光及它

们的二倍频场相干合成为组合场驱动氖原子, 通过

优化激光参数, 实现超短孤立阿秒脉冲输出的可能

性. 这既可以使得光子中心能量达到 200 eV, 与中

红外驱动激光相比, 又能保证阿秒脉冲的辐射强

度 [35−40]. 经优化后的激光组合场与氖原子相互作

用, 几乎可以实现无啁啾的谐波发射. 考虑了宏观

传播效应后, 获得了脉宽达 40 as的孤立阿秒脉冲

输出. 本文模拟的激光参数以及实验条件在现有的

实验室能够实现, 所得到的结论有望在实验室得到

验证. 

2   理论方法
 

2.1    激光波形的优化

多色相干合成的驱动激光场可以写成 

E(t) =

n∑
i=1

Eifi (t− δi) cos [ωi (t− δi) + φi] , (1)

Ei fi(t) = e−2 ln 2t2/τ2
i

τi

ωi φi

δi δ1 = 0

φi = 0

n = 2

λ1 = 800 nm λ2 = 1200 nm

λ2 λ3 =

600 λ1

λ4 = 400 Ei, δi

Ei

δi

其中  是电场振幅,   为高斯脉冲

包络,   是脉冲持续时间 (full width at half maxi-

mum, FWHM),    为激光角频率,    为载波包络

相位,    为相对时间延迟. 优化过程中, 取   ,

  (也可取其他值, 或通过优化得到, 并不影

响最终阿秒脉冲的宽度 [32]). 每束激光脉冲波长保

持不变, 若采用双色场 (  ), 激光的波长均在

近红外, 分别取为   ,    , 这

两种波长的激光在实验室均容易产生. 如果是三色

场合成, 则增加一束波长为  两倍频的激光, 即 

  nm. 如采用四色场, 则再添加一束   的倍频

场, 即   nm. 其他参数 (  )采用遗传算法

(genetic algorithm, GA)优化适应度函数得到.  

的搜寻空间决定于总激光强度,   的优化空间限定

在 [–3 fs, 3 fs]. 遗传算法是一种能处理高度非线性

响应函数的优化算法 , 已应用于强场现象的研

究 [41,42]. 在优化过程中, 从随机生成的个体群体开

始, 计算每个个体的适应度值; 通过遗传、交叉、变

异等运算产生下一代, 直到适应度值达到收敛, 优

化过程终止. 优化迭代代数取为 3000, 每代的个体

数为 10, 采用的适应度函数为 

F =
I1

I2 ×∆τ
, (2)

I1 I2

∆τ

其中,   为所需单原子产生的阿秒脉冲强度,   为

其余阿秒脉冲强度,   为目标阿秒脉冲的宽度. 

2.2    单原子谐波和阿秒脉冲的计算

本文研究惰性气体氖原子在组合场驱动下发

射高次谐波的性质及其合成的阿秒脉冲特点. 首先

采用强场近似 (strong field approximation, SFA)
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理论 [43,44] 计算氖原子在优化的组合场中诱导的含

时偶极矩: 

x(t) = i
∫ ∞

−∞
dτ

(
π

ε+ iτ/2

)3/2

d∗ [pst(t, τ) +A(t)]

× a∗(t)e−iSst(t,τ)d [pst(t, τ) +A(t− τ)]

× E(t− τ)a(t− τ) + c.c., (3)

E(t) A(t)

a(t) = exp
[
−1

2

∫ t

−∞
w(τ)dτ

]
w(τ)

d(t)

pst Sst

式中  为组合场的电场分量,   为组合场的矢

势,   为原子的基态振幅,

电离速率  由ADK(Ammosov-Delone-Krainov)

模型 [45] 计算得到,    为原子从基态到连续态的

偶极跃迁矩阵元. 正则动量   和半经典作用量  

由下式给出: 

pst(t, τ) = −1

τ

∫ t

t−τ

dt′′A (t′′) , (4)
 

Sst(t, τ) =

∫ t

t−τ

dt′′
{
1

2
[pst +A (t′′)]

2
+ Ip

}
, (5)

Ip = 21.6 eV
x(t)

S(ω) ∝ ω4|x(ω)|2

其中,   为氖原子的电离势. 然后通过对

 做傅里叶变换, 可以得到单原子的高次谐波谱

 . 通过叠加某一能量范围的谐波,

则得到单原子阿秒脉冲. 

2.3    宏观高次谐波和阿秒脉冲的计算

E(r, z, t)

得到单个原子合成最优单个阿秒脉冲的高次

谐波后, 还需考虑激光脉冲和高次谐波在气体介质

中的传播, 因为当激光与喷嘴喷射出的气体相互作

用时, 大量的氖原子均会发射高次谐波, 同时, 被

电离的气体形成等离子体也会对激光束的性质产

生影响. 如果相互作用区域内的激光电场分布为

 , 其在传播过程中满足三维麦克斯韦波动

方程 [37,46,47]: 

∇2E(r, z, t)− 1

c2
∂2E(r, z, t)

∂t2

= µ0
∂Jabs(r, z, t)

∂t
+

ω2
0

c2
(
1− η2eff

)
E(r, z, t), (6)

ηeff(r, z, t)式中 z 为激光传播方向,   为有效折射率: 

ηeff(r, z, t)=η0(r, z, t)+η2I(r, z, t)−
ω2
p (r, z, t)

2ω2
0

, (7)

η0 = 1 + δ1 − iβ1

(δ1) (β1)

I(t)

ωp(t) = [e2ne(t)/

(ε0me)]
1/2 me ne(t)

其中, 线性项   考虑了中性原子的

折射  和吸收   , 第二项描述了依赖于瞬时激

光强度  的光学克尔非线性效应, 第三项则考虑

了等离子体效应, 等离子体频率  

 ,   和 e 分别为电子质量和电荷,   是

自由电子密度.

Eh(r, z, t)

位于任意位置处的原子发射的高次谐波场

 在等离子体中演化满足下面的方程 [37]: 

∇2Eh(r, z, t)−
1

c2
∂2Eh(r, z, t)

∂t2
=µ0

∂2P (r, z, t)

∂t2
, (8)

P (r, z, t) E(r, z, t)

χ(1)(ω)

Pnl(r, z, t)

其中,    是依赖于驱动电场   的极化

项, 其可分解为线性分量和非线性分量, 线性极化

率   包含了谐波的线性色散和吸收效应, 非

线性极化项  可以表示为 

Pnl(r, z, t) = [n0 − ne(r, z, t)]D(r, z, t), (9)

n0 D(r, z, t)其中,   为初始中性原子的密度,   为单原

子偶极矩, 可由 (3)式给出. 一旦获得气体喷嘴出

口面 (近场)的谐波, 通过 Hankel变换便可得到远

场谐波 (收集处). 叠加特定空间和能量范围的谐波

可得到宏观阿秒脉冲 [48]. 

3   结果与讨论

8.0× 1014 W/cm2

为了比较由不同成分合成的驱动场对氖原子

发射高次谐波及其相应的阿秒脉冲的影响, 首先通

过遗传算法优化两色近红外场组合, 即 800 nm +

1200 nm, 激光总强度取  , 得到相

应合成电场的波形, 如图 1(a)中红色实线所示 (对

应的激光参数在表 1的第 2列给出). 由图可以看

出, 通过相干合成两束 16 fs激光得到了亚周期脉

冲. 图 1(b)中红色实线给出了合成场与 Ne原子相

互作用产生的高次谐波谱. 可以看出, 谐波谱从

140阶到 270阶为连续谱. 通过叠加 140—190阶

谐波, 得到了强弱不同的两个阿秒脉冲 (图 1(c)),

其中较强脉冲的宽度约为 50 as. 为了理解阿秒脉

冲的发射特点, 对谐波进行了时频分析, 结果如

图 1(e)所示. 由谐波的时频分析图可以看出, 较强

的阿秒脉冲来源于具有正啁啾的电子短轨道发射,

而较弱的脉冲则由负啁啾的长轨道贡献. 已有的研

究表明 [48], 当谐波经过宏观演化后, 长轨道贡献的

脉冲将被抑制, 仅有短轨道发射的单个阿秒脉冲被

保留.

7.5× 1014 W/cm2

为了能够缩短两色近红外激光组合场产生的

阿秒脉冲宽度, 我们在两色近红外激光组合的基础

上加入了 1200 nm的倍频场 (即 600 nm的激光)

形成三色合成场来驱动氖原子. 为了与双色场具有

相近的电离几率 (相差不到 5%), 三色场的总激光

强度取为  . 图 1(a)中蓝色虚线给
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t = 0

出了三色场的优化电场波形, 对应的激光参数在

表 1的第 3列列出. 与两色近红外组合场相比, 优

化三色场的电场波形并没有非常显著的改变, 特别

是在阿秒脉冲的主要发射区 (即  附近). 图 1(b)

中蓝色线为三色合成场驱动 Ne原子产生的高次谐

波谱, 可以看出, 当加入 1200 nm脉冲的倍频场

后, 产生的谐波截止能量略有提高, 谐波平台区域

的连续谱更为平滑, 这将更有利于合成孤立的阿秒

脉冲. 图 1(d)给出了叠加 140—200 阶谐波获得的

最短阿秒脉冲. 此时, 得到的仍然是两个阿秒脉冲,

但是, 较弱的那个脉冲强度进一步降低; 而较强脉

冲的宽度略有缩短 (47 as). 由图 1(f)的时频分析

可知, 电子长轨道的贡献明显得到抑制. 然而, 产

生较强阿秒脉冲的电子短轨道发射的啁啾性并没

有得到明显的改善, 因此, 加入 1200 nm的倍频场

后阿秒脉冲宽度的缩短并不十分明显.

7.0× 1014 W/cm2

如何能够改善短轨道发射的啁啾性是缩短阿

秒脉冲的关键. 我们尝试在前面三色场的基础上,

再加入 800 nm激光的倍频场形成所谓的四色合

成场, 并对四色场的激光参数进行优化, 表 1中第

4列给出了总峰值强度为  时优化

的四色激光场参数, 合成的亚周期波形如图 2(a)
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图 1    优化双色场 (800 nm + 1200 nm)和三色场 (800 nm + 1200 nm + 600 nm)产生的高次谐波和阿秒脉冲　(a)优化的激光

波形; (b) 两种激光场产生的 Ne原子高次谐波谱, 为了观察谐波谱的特征, 对双色场谐波谱做了平移处理, 并给出了谐波谱的乘

因子; (c), (d) 双色场和三色场下分别叠加 140—190 阶、140—200阶谐波获得的阿秒脉冲; (e), (f) 双色场和三色场产生的谐波

所对应的时频分析, 已将数据归一化处理. o.c.表示 800 nm激光脉冲的光学周期

Fig. 1. The high-order harmonic spectra and attosecond pulses generated by optimized two- (800 nm + 1200 nm) and three-color

(800 nm + 1200 nm + 600 nm) laser fields: (a) Optimized laser waveforms; (b) Ne harmonic spectra generated by two laser pluses,

the harmonic spectrum of two-color field is shifted for easy observation, and the multiplied factors is indicated; (c), (d) attosecond

pulses synthesized from harmonics H140–H190 and H140–H200, driven by two- and three-color fields, respectively; (e), (f) time-fre-

quency analysis of the harmonic spectra generated by optimized two- and three-color field, the data have been normalized. o.c. is

the optical cycle of 800 nm laser pulse. 

 

8.0I0 7.5I0 7.0I0

I0 = 1.0×

1014 W/cm2

表 1    激光总强度分别为   ,    和   时

优化的双色场、三色场和四色场激光参数 ( 

 )

8.0I0 7.5I0 7.0I0 I0 = 1.0×
1014 W/cm2

Table 1.    Optimized  laser  parameters  for  two-,

three- and four-color fields with total peak intensity

of    ,     and    ,  respectively ( 

 ).

参数
I = 8.0I0 I = 7.5I0 I = 7.0I0 

双色场 三色场 四色场

I1/I0 5.056 1.991 0.943

I2/I0 2.944 2.684 0.757

I3/I0 2.825 1.577

I4/I0 3.723
λ1  /nm 800.0 800.0 800.0

λ2  /nm 1200.0 1200.0 1200.0

λ3  /nm 600.0 600.0

λ4  /nm 400.0

τ1  /fs 16.0 16.0 16.0

τ2  /fs 16.0 16.0 19.0

τ3  /fs 16.0 19.0

τ4  /fs 16.0

δ1  /fs 0.0 0.0 0.0

δ2  /fs –0.136 0.026 –0.389

δ3  /fs 0.092 0.328

δ4  /fs 1.828
注: 斜体显示的是优化得到的值, 常规字体为优化中固定的
参数.
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所示. 图 2(b)给出了优化四色场产生的谐波谱, 可

以看出谐波谱在 100—190阶范围内具有很好的超

连续性, 通过叠加平台区 120—190阶谐波, 得到

了脉冲宽度为 37 as的单个脉冲 (图 2(c)). 相比优

化的三色场驱动情况, 可以发现经优化的四色合成

场驱动原子所获得的阿秒脉冲宽度得到了明显的

缩短. 同样, 对四色合成场驱动的谐波谱进行了时

频分析 (图 2(d)), 结果表明, 在优化四色场驱动下,

氖原子发射的谐波谱具有十分明显的特征, 不仅电

子长轨道对谐波的贡献完全被抑制, 而且, 在 120—

190阶的谐波范围内几乎实现了无啁啾发射, 表明

在该频段不同能量的谐波几乎在同一时间发射.

另一方面, 若从半经典的“三步模型”来理解上

述现象, 表明电子隧穿电离的时间可能不同, 电子

会在激光场的作用下形成多个电子轨道, 它们在激

光场中获得的能量也会不同, 但是会在几乎相同的

时间内与母离子复合, 发射出不同能量的高次谐

波. 为此, 我们进行了经典计算与分析. 通过求解

电子在优化四色场中的经典方程, 给出电子在组合

场中的电离时间和复合时间与电子能量之间的关

系, 图 3 给出了经典计算的结果. 从图 3可以看出,

当电子动能大于 185 eV (对应 120阶谐波)时, 对

于给定的能量存在多个电子路径, 它们对应的电离

时刻不同, 主要有 4个电离时刻, 如图 3中标定的

i1—i4, 而这些不同路径所对应的电子复合时间几

乎都被限制在–0.4—–0.25光周期间内. 由此可见,

大于 120阶的高次谐波尽管还存在一定的啁啾性,

但是, 这个啁啾系数是很小的, 与量子计算的结果

在一定程度上符合得很好. 由上面的计算和分析可

以看出, 在优化的两束近红外以及它们的倍频场合

成的四色场作用下, 从氖原子发射的高次谐波能够

获得较短阿秒脉冲的原因是在较宽的能量范围内

谐波发射时间相差很小 . 这与使用近红外+可

见+紫外相干合成场 [49]、近红外+红外 [50]、近红外+

紫外 [51] 驱动原子发射高次谐波的方案有所不同.
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图 2    优化四色场 (800 nm + 400 nm + 1200 nm + 600 nm)产生的高次谐波和阿秒脉冲　(a)激光波形; (b)高次谐波谱; (c)叠

加 120—190阶谐波所获得的阿秒脉冲; (d)谐波所对应的时频分析

Fig. 2. The high-order harmonics and attosecond pulses generated by optimized four-color field (800 nm + 400 nm + 1200 nm + 600 nm):

(a)  Optimized  laser  waveform;  (b)  harmonic  spectra;  (c)  attosecond  pulses  synthesized  from harmonics  H120-H190;  (d)  time-fre-

quency analysis of the harmonics. 
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图 3    优化四色场中电子动力学的经典分析

Fig. 3. Classical  analysis  of  electron dynamics  in optimized

four-color fields. 
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需要说明的是, 在不考虑谐波来源是短轨道还是长

轨道贡献时, 优化四色场最短可产生脉冲宽度为

27 as的单原子孤立脉冲 (结果未给出). 然而, 这种

情况下谐波辐射主要来自长轨道贡献, 而长轨道辐

射产生的谐波在考虑宏观传播后, 很难在传播轴附

近实现相位匹配, 从而增加了实验对谐波收集的困难.

µm

为了从实验上最终获得孤立的阿秒脉冲, 接下

来通过求解麦克斯韦方程将上述优化后的四色波

形和发射的高次谐波在介质中的传播效应加以

考虑. 利用表 1中优化的四色场激光波形作为气体

靶中心位置处的激光场. 考虑实验条件限制, 为了

获得短的孤立阿秒脉冲, 进一步优化实验条件. 最终

选取的参数为: 气体射流宽度为 1 mm, 射流内均

匀分布的气体压力为75 Torr (1 Torr ≈ 133.322 Pa),

气体射流中心位置位于激光焦斑后 2 mm处, 各激

光束腰为 150   , 谐波信号收集器 (远场)置于激

光焦斑后 500 mm处.

图 4(a)和图 4(b)分别给出了优化四色场产生

的高阶宏观谐波在近场和远场的空间分布. 可以看

到, 谐波由近场传播到远场后, 谐波主要分布在传

播轴附近 (径向距离小于~1 mm, 对应谐波发散角

小于 2 mrad). 这样低发散角相干超连续谐波谱,

更有利于收集谐波合成短的孤立阿秒脉冲. 采用一

半径为 r 的圆孔收集远场某一空间范围的谐波, 并

且消除了不同径向距离处的近场谐波传播到远场

时由于发散不同所引起的光程差 [52]. 图 4(c)给出

了在远场利用不同孔径圆孔所收集的高次谐波, 可

以看出, 不同空间范围的 100—200阶谐波均有很

好的连续性, 叠加相对应的 105—195阶谐波获得

了单个阿秒脉冲 (图 4(d)). 采用不同半径的空间

滤波器对产生的阿秒脉冲强度和宽度均有影响. 若

不采用任何空间滤波器 (总谐波), 叠加相同光谱范

围谐波可获得较高强度的阿秒脉冲, 然而脉冲宽度

也较大 (70 as). 采用半径为 0.2 mm的空间滤波器

对谐波进行滤波, 则可获得 50 as的单个脉冲, 如

果进一步缩小空间滤波器半径至 0.1 mm时, 阿秒

脉冲宽度可短至 40 as. 当然, 空间滤波范围的减

小, 伴随的是阿秒脉冲强度的进一步降低. 为了理

解单个宏观阿秒脉冲是如何形成的, 在图 5(a)和

图 5(b)中分别给出了 105—195阶谐波辐射在远

场的时空分布和半径为 0.2 mm滤波器收集到谐

波的时频分析. 从图 5(a)可以看出, 在 t = –0.38 o.c.

(o.c.为 800 nm激光光周期)时, 谐波辐射很强, 周

围有较弱的辐射, 由于球面镜不能完全消除不同径

向阿秒发射的光程差, 因此随着空间滤波器半径的

增大, 谐波发射时间范围增大, 这解释了为什么随

着空间滤波器半径的增大阿秒脉宽增大. 从图 5(b)

可以发现, 考虑宏观传播后, 单一电子短轨道辐射

仍能保持无啁啾发射, 这一结果支持了叠加一定范

围谐波生成单个阿秒脉冲的可能性.

由于驱动激光在气体射流中传播时会受到色

散、克尔非线性效应和等离子体散焦的影响而发生
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图 4    优化四色场产生的宏观谐波和阿秒脉冲　(a), (b)分别在近场和远场 (z = 500 mm)谐波辐射的空间分布; (c) 利用不同孔

径 r 的圆孔在远场收集到的谐波; (d)叠加不同空间范围 105—195阶谐波所获得的阿秒脉冲

Fig. 4. The macroscopic harmonics and attosecond pulses generated by optimized four-color fields: (a), (b) The spatial distributions

of harmonic emission in the near and far field, respectively; (c) harmonic spectra collected by a circular filter with different aper-

ture r at the far field (z = 500 mm); (d) attosecond pulses synthesized by harmonics H105-H195 from different spatial range. 
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波形的变化, 从而对产生的谐波造成影响. 当气室

压强发生变化时, 加入倍频场后的组合脉冲是否也

能产生短的孤立阿秒脉冲? 为此, 另外选择 20 Torr

较低压强和 100 Torr较高压强, 计算了宏观高次

谐波光谱, 其他参数与图 4相同. 由图 6(a)可以看

出, 随着压强的增大, 由于发射体 (原子数)数量增

r < 0.2

多, 平台谐波产率增加. 同时发现, 在选定的这两

个压强下, 当高次谐波光子能量大于 160 eV (对应

105阶谐波)时电子短轨道都可以保持无啁啾发射,

如图 6(b)和图 6(c)所示. 选择     mm的远场

谐波, 在 20 Torr压强下, 叠加 100—190阶谐波, 可

获得 41 as单个脉冲 (图 6(d)); 压强为 100 Torr时,
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离的依赖关系; (b)    mm空间范围谐波的时频分析

Fig. 5. Spatial distribution and time-frequency wavelet analysis of harmonics generated by optimized four-color fields: (a) The de-

pendence of emission time of harmonics H105–H195 on their spatial distance at the far field z = 500 mm; (b) time-frequency analy-

sis of harmonics from 0 to 0.2 mm. 
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图 6    优化四色场在不同气体压强下产生的宏观谐波和阿秒脉冲　(a) 在 20, 75和 100 Torr不同气压下四色场产生的宏观谐波

谱; (b), (c)在 20 Torr和 100 Torr气压下,    mm空间范围远场谐波的时频分析; (d), (f) 两个压强下分别获得的阿秒脉冲

r < 0.2

Fig. 6. The macroscopic harmonic and attosecond pulses generated by optimized four-color field at different gas pressures: (a) Mac-

roscopic harmonic spectra at gas pressures of 20, 75 and 100 Torr; (b), (c) time-frequency analysis of harmonics from     mm

at 20 and 100 Torr pressures, respectively; (d), (e) the attosecond pulses synthesized from harmonics at two pressures, respectively. 
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叠加 105—195阶谐波, 得到了宽度为 46 as的脉

冲 (图 6(f)). 说明当气体压强在一定范围变化时,

优化两束近红外激光场和它们的倍频场形成的四

色场来驱动氖原子发射的高次谐波经过传播后合

成的脉冲仍是单个脉冲, 且谐波辐射仍旧保持无啁

啾发射, 可以产生脉冲宽度小于 50 as的单个脉冲,

说明实验中氖原子发射的阿秒脉冲随气体压强的

变化是稳定的. 

4   结　论

本文利用遗传算法优化了由两色近红外激光

及其相应的二倍频场形成的相干合成脉冲波形, 对

通过优化后的组合脉冲驱动氖原子发射的高次谐

波及其合成的阿秒脉冲性质进行了研究. 结果表

明, 仅使用两色近红外或三色激光驱动, 均不能得

到理想的结果. 而用两色近红外激光与它们的倍频

场进行优化组合来驱动氖原子, 能够产生超连续高

次谐波谱并进而获得单个阿秒脉冲. 通过该四色场

的驱动不仅能得到单个的阿秒脉冲, 而且谐波几乎

能够以无啁啾的形式发射, 即使经过气体宏观传播

后, 仍能得到脉宽达到 40 as的单个超短脉冲. 我

们知道, 通过相干合成的方法虽然已经能够在实验

室实现, 但是对于激光的控制仍是比较大的挑战,

需要对各激光束稳定的 CEP和不同激光束之间的

时间延迟进行精准控制, 特别是对于多于两束合成

更加困难, 而本文使用的激光束虽然是由四色激光

合成的, 但是实际上只要对两束红外光的相干叠加

实现精准控制就能够实现, 另外两束则是它们的倍

频场, 可以通过红外激光经过非线性光学晶体获

得, 并且使用的近红外光不论是 800 nm激光, 还

是波长较长的 1200 nm激光在实验室都比较容易

实现. 同时, 在本文的研究方案中, 所使用的其他

激光和实验参数都是能够在实验室中比较容易实

现的, 例如, 激光的脉宽都大于 15 fs, 所收集的高

次谐波中心能量不超过 200 eV, 气体的压强、厚度

等参数均是目前实验室常用的条件. 因此, 本文所

提方案在操作性上相对容易, 在目前条件下, 借助

于实验室光场波形合成和整形技术 [14,15,53,54], 本文

的结果有望得到相关实验的验证.
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SPECIAL TOPIC—Attosecond physics

Generation of isolated attosecond pulses from atoms driven
by optimized two near-infrared pulses and their

second harmonic fields*
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1) (College of Physics and Electronic Engineering, Northwest Normal University, Lanzhou 730070, China)
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3) (Beijing National Laboratory for Condensed Matter Physics, Institute of Physics,
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( Received 11 July 2022; revised manuscript received 5 August 2022 )

Abstract

With  the  rapid  development  of  laser  technology,  it  is  possible  to  control  optical  waveforms  by  coherent

superposition of electric fields with multiple color components, which creates conditions for generating the ultra-

short isolated attosecond pulses (IAP). Based on the strong-field approximation theory, this work focuses on the

IAP generated by the optimized multicolor field synthesized by two fundamental near-infrared lasers and their

second harmonic fields. The results show that by applying frequency-doubled pulses to the near-infrared laser

fields and optimizing the laser parameters, the emission properties of high order harmonics from single atom can

be greatly  improved,  and the nearly  attochirp-free  harmonic  emission can be realized within a certain energy

range. As a result, shorter IAPs are obtained. With the consideration of the macroscopic propagation effect of

gas, the IAP with a pulse width up to 40 as is generated under appropriate experimental conditions. Finally, the

effects of gas pressure on the properties of the high-order harmonic and attosecond pulses are also investigated.

This study provides useful theoretical guidance for generating ultra-short IAPs with near-infrared laser pulses in

experiment.

Keywords: high-order  harmonic  generation,  isolated  attosecond  pulse,  optimization  of  laser  waveform,
macroscopic propagation
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