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5 fs驱动激光脉冲的高次谐波选择性优化∗
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研究了在紧聚焦实验条件下, 采用 5 fs激光脉冲与氩气相互作用产生的高次谐波特性. 通过优化系统色
散、气体靶气压与位置等参数, 观察到在 60—73 eV波段范围内高次谐波光谱接近一个量级的增强. 进一步通
过对单原子模型和传播方程的数值求解及模拟相位匹配实验参数下高次谐波的产生过程, 发现相位匹配在所
观察到的实验现象中起着关键作用, 得到了理论上与实验规律一致的结果.
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1 引 言

自 1988年首次发现高次谐波 (high-order har-
monic generation, HHG)以来 [1], 其作为新型的相
干极紫外 (XUV)光源以及阿秒激光脉冲 (attosec-
ond pulse)源 [2,3]而受到广泛关注. 相比同步辐射
加速器和自由电子激光 (free electron laser, FEL)
这两种目前最主要的XUV 及X射线光源, HHG在
时间和空间相干性方面都有非常好的特性. 我们知
道, 同步辐射光源是非相干光源, 尽管FEL产生的
X射线具有很好的空间相干性, 但由于难以控制的
时间抖动使得其时间相干性很差. 基于经典和半
量子的理论 [4,5], HHG的产生可以分成三步: 第一
步电子通过隧穿电离的方式离开母核; 接着在强激
光场中被加速; 最后在激光电场反向时, 以一定的
概率与母核碰撞, 将从电场中获得的能量以XUV
光子的形式发射出来, 对于某一固定能量的XUV
光子, 在一个周期内有两种不同轨道的电子对其有
贡献, 根据两种电子在真空中飞行的时间可以分
为 “长轨道”和 “短轨道”电子. 因此通过HHG产生
的X射线很好地继承了驱动激光的光学性质, 不仅

具有很好的时间相干性, 同时产生的X射线发散角
很小, 空间相干性优良. 但HHG 也有其难以克服
的缺点, 由于产生效率非常低, 一般仅为 10−6, 从
而使其实用价值大打折扣. 为了得到实用化的相
干X射线光源, 近年来人们结合HHG较好的光学
性质及FEL高效率的优点, 将利用HHG产生的X
射线作为种子光注入到FEL中, 从而提高产生的
X射线的强度和相干性 [6], 但实现这种方法成本很
大. 目前最常见的HHG方法是用飞秒强激光场与
惰性气体相互作用的极端非线性过程, 由于惰性气
体的对称性特性, 所产生的光谱是处于极紫外到软
X射线波段的奇次谐波: 在前几个低阶部分, 其与
普通的非线性谐波的产生一样, 光谱强度随级次剧
烈下降; 接着在一个很大范围内, 谐波的强度几乎
不随阶次发生改变, 也就是所谓的 “平台区”; 在光
谱的最后部分, 谐波强度再次急剧下降, 被称为 “截
止区”.

正是由于比较低的产生效率, 基于HHG的X
射线源一个主要缺点就是强度弱, 在很大程度上限
制了其使用范围. 为了提高HHG的效率, 人们研
究了很多方法, 主要包括单原子效率的提高和整个
介质的集体效应, 即相位匹配效应. 从宏观角度看,
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实验观察到的XUV信号来源于每一个原子产生的
XUV光的相干叠加. 所以在HHG产生过程中, 良
好的相位匹配至关重要. 通常引起相位失配的因
素主要包括偶极子引入的相位 [7]、长短轨道选择 [8],
驱动激光Gouy相位 [9]、自由电子引入的色散以及

中性原子气体的色散 [10]以及气体吸收 [11]等, 都对
XUV信号起了关键的调制作用. 在实验上, 为了优
化偶极相位关系, 人们一般会选择将气体靶置于焦
点之后, 从而选择出短轨道产生的HHG[12]; 为了
补偿中性原子气体所引入的正色散, 需要控制电离
率, 使得电离导致的自由电子所引入的负色散与之
抵消. 进一步, 为优化单个阿秒脉冲的产生, 通过
调整实验参数包括气体靶的厚度与气压都可以改

善单个阿秒脉冲的时间特性 [13].
针对HHG效率的问题, 本文以中心波长

800 nm、单脉冲能量 0.3 mJ、脉宽 5 fs的飞秒钛宝
石放大激光为光源, 通过其与氩气的相互作用, 开
展了HHG的优化研究. 实验上借助气体靶位置不
同所引入的不同相位匹配条件, 在 60—73 eV波段
观察到了X射线的优化输出, 获得接近一个量级
的强度增加. 同时结合理论分析和数值模拟计算,
证实了这一波段的显著增强来自良好的相位匹配

效应.

2 实验结果

目前常规的飞秒放大激光是不能直接产生

小于 10 fs的激光脉冲. 为了得到少周期的结果, 如
图 1所示,我们以一台基于CPA (chirped pulse am-
plification)技术的 1 kHz重复频率商用飞秒钛宝石
放大激光器 (femtopower compact PRO, femtolas-
ers productions GmbH)为对象, 对其输出的激光
脉冲进行压缩研究. 使用 1000 mm焦距的聚焦透
镜将其输出的单脉冲能量0.8 mJ、脉宽25 fs的激光
导入内径 250 µm、长度 100 cm、充有氖气的空心光
纤中, 通过差分抽泵的方式利用自相位调制 (self-
phase modulation)效应将光谱展宽, 覆盖范围从
500—950 nm波段, 这样的宽光谱足够支持 5 fs脉
冲产生. 在此基础上设计选用色散优化的啁啾镜
组合压缩光谱展宽后的啁啾脉冲, 通过精细调节

驱动激光在空气中传播距离、光学介质中的传输

距离 (如尖劈插入量)等参数, 获得了单脉冲能量
0.3 mJ、脉宽小于 5 fs的准单周期激光脉冲 [14]. 进
一步将这一准单周期激光脉冲用焦距为350 mm的
凹面银镜聚焦到真空腔中与氩气相互作用, 实验中
所用的准静态气体靶厚度为 1 mm, 氩气气压大约
为20 Torr. 获得的HHG相干辐射与基频光一起同
向传播, 本文用 200 nm厚的铝膜滤去基频光和低
阶HHG. 最后由 1200 lines·mm−1刻线的镀金光栅

与X射线CCD组成的平场光谱仪实现对HHG光
谱的测量.

对于HHG, 人们常通过改变气体靶气压、长度,
聚焦激光的强度、聚焦条件等进行优化. 在本文的
实验中, 由于聚焦镜焦距相对较短, 聚得比较紧, 气
体靶相对于焦点位置的变化会大幅度地改变实验

条件, 因此, 我们研究了这一因素在HHG优化中的
作用. 实验中激光聚焦的共焦长度为 8 mm, 在这
一范围内移动气体靶, 测量相应的高次谐波谱, 实
验结果如图 2所示. 从单幅HHG光谱来看, 低能部
分的发散角比较小, 在接近截止区的区域 (75 eV),
HHG发散角随着阶次的增加而增加. a, b和 c三
条曲线依次对应于气体靶位置向后远离焦点的三

个位置得到的光谱. 可以看出在 60—73 eV的区
域, HHG谱的强度发生剧烈改变, 在靠近焦点位置
处比远离焦点位置的光谱强度增加了 9.6倍 (70 eV
处), 而低能量部分的信号强度几乎没有改变, 显示
出 60—73 eV这一区域的选择性增强, 而且这一部
分接近截止区的光谱强度也比平台区的光谱强度

要高大约 3倍. 一般来说, 随着气体靶接近焦点, 与
气体相互作用的光场强度会快速增加, 所产生的
谐波级次会显著增加, 同时HHG的强度也会增强.
在本文的实验中, 由于铝膜的吸收, 截至频率的变
化无法观察到, 我们只能看到强度的变化, 低级次
部分增强并不明显, 在高级次部分的显著增强应该
是由于这一光谱范围内相位匹配条件的显著改善

而引起的. 另外, 光谱中 53 eV附近的凹陷来源于
所谓的库珀凹陷 (cooper minimum)现象 [15], 同样
也可以看到, 在这一区域光谱强度没有发生显著
变化.

25 fs, 0.8 mJ 5 fs, 0.3 mJ

图 1 激光系统装置结构图
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3 分析与讨论

高次谐波辐射可以认为是单个原子在强激光

场中的效应与原子气体集合所辐射的X射线相干
叠加两个过程的综合结果. 对于单原子效应, 最著
名的经典模型就是强场近似下的 “三步”模型, 能够
给出与实验符合的截止区能量; 在考虑X射线相干
叠加机制时, 宏观的传播效应会对实验结果起到明
显作用. 通过改变实验条件, 我们发现, 随着气体
靶位置向焦点方向移动, 激光的光强会增大, 从而
延伸单原子效应下的HHG光谱截止区的位置; 随

着光强增强, 氩气在激光场中电离产生的自由电子
密度会增加, 从而影响等离子体所引入的负色散
量; 同时, 假定驱动激光为高斯光束, 在气体靶不同
位置处, 光场不同的波前会发生不同程度的弯曲,
而这个相位面也会改变高次谐波产生过程中相位

匹配的关系. 为了确认实验中HHG光谱选择性增
强的物理机理, 我们对实验条件下HHG产生过程
进行了详细的模拟. 对于单原子近似下高次谐波
的产生, 使用的是强场近似下的偶极振子模型 [16],
在忽略除基态以外其他束缚态贡献的条件下, 求解
偶极振子, 对其做傅里叶变换, 得到高次谐波光谱.
偶极振子dnl表达式为

dnl(t) = 2Re

i
∫ t

−∞ dt′
(

π

ε+ i(t− t′)/2

)3/2

× E(t′)× d[pst(t
′, t)−A(t′)]

× exp[−iSst(t
′, t)]d∗[pst(t

′, t)−A(t)]

 exp
[
−
∫ t

−∞
w(t′)dt′

]
, (1)

其中E(t)和A(t)分别为驱动激光的电场与矢势,
pst和Sst 是静态动量和作用量, d是束缚态跃迁

矩阵元, w是原子在激光场下的电离率. (1) 式
包含了HHG产生的基本过程: 电子在 t′时刻以

E(t′) × d[pst(t
′, t) − A(t′)] 的概率从基态隧穿电离

到连续态; 当电子处于真空态中时忽略原子库仑
势的作用, 将其作为一个自由粒子, 在光场加速
并获得相应的相位积累 exp[−iSst(t

′, t)]; 在 t时刻,
粒子以 d∗[pst(t

′, t) − A(t)]的概率回到基态, 并将
在电场中获得的能量以XUV光子的形式辐射出
来. 其中

( π

ε+ i(t− t′)/2

)3/2

是来源于鞍点近似

(saddle point approximation), ε是一个正的无穷

小量, 而基态原子数在光场中的电离所引入的修正
部分 exp[−

∫ t

−∞ w(t′)dt′]是基于ADK (Ammosov,
Delone and Krainor)模型 [15]. 数值模拟中, 根据
激光参数尽可能重复实验结果, 设定激光光强为
4 × 1014 W·cm−2, 脉宽为 5 fs, 光腰为 25 µm, 准
静态气压为 20 Torr. 为了比较长短轨道对HHG光
谱结构的影响, 通过设定偶极振子公式中的积分
时间上下限, 分离出一个周期内的长短轨道作用.
图 3 (a)给出的是一个周期内两条轨道作用下不同
气体靶位置的HHG光谱; 图 3 (b)中只包含一条短
轨道的影响: 在只考虑单原子效应情况下, HHG光
谱平台区没有明显的奇次谐波的结构, 而是呈现出
很多噪音的状态, 一个很重要的原因就是长短轨道
之间相互干涉的结果, 所以在平台区这个效应显得
越加明显, 而在接近截止区, 两种情况下都给出相

对可分辨的光谱. 同时在接近截止区的位置能够看
出有明显的由于驱动激光光强所引入的光谱强度

的变化, 但是单原子效应下, 截止区附近的光谱强
度无法显现出和平台区的光谱强度相当甚至如实

验中观察到的更强的结构.
进一步, 我们数值求解了在傍轴近似和

柱对称近似下描述传播效应的耦合麦克斯韦

(Maxwell)方程 [15], 使用的是克罗克 -尼克尔森
(Crank-Nicholson)差分方法. 需要注意的是, 随
着驱动光场电离氩气产生等离子体, 自由电子不仅
会影响HHG产生的相位匹配关系, 同时也会改变
驱动光场的传播过程, 导致驱动激光波前的相位
畸变, 模拟过程也包含了这个效应. 在选择与图 2

相同的模拟参数并考虑包括驱动光场相位、等离子

体效应等因素后, 图 4 (a)给出了很好分辨的HHG
阶次: 通过移动 1 mm气体靶, 在焦点后 1.5 mm处
HHG谱中截止区 (50 eV)的信号强烈的增加, 并且
也超过了平台区的HHG光谱强度, 这意味着在这
个位置相位匹配关系能被很好地满足. 接近截止区
的XUV光谱得到接近一个量级的增强, 这与实验
结果在趋势和量级上是符合的. 为了能够比较更
多的细节, 在图 4 (b)和 (c)中给出了实验和理论模
拟的两个阶次的比较. 由图中可以看出, 在接近截
止区的阶次 (65 eV和 40 eV)都随着气体靶靠近焦
点位置而强烈增加, 而低能量区域的阶次 (43 eV和
22 eV)也呈现出类似的变化趋势.
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图 2 (网刊彩色)实验上观察到的由气体靶位置引入的相位匹配光谱 (a) a, b和 c分别对应于三个不同的气体靶
位置, 其中 c 位置离气体靶最远, 在 70 eV附近的强度比较弱, 随着气体靶位置向焦点靠近 a位置处, 截止区附近的
强度有明显上升; (b) 对空间位置积分之后的一维HHG光谱
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图 3 (网刊彩色) 基于单原子模型模拟的三个位置下的HHG谱 其中驱动激光的光强 4 × 1014 W·cm−2, 脉宽
5 fs, 光腰为 25 µm, 充气气压为 20 Torr; 为了比较电子长短轨道对HHG结构的影响, (a)中包含一个周期内的长、
短轨两条轨道的效应, (b)给出的是只包含一条短轨道的高次谐波光谱

理论模拟能给出实验结果的典型特征, 其中误
差来源是多方面的: 相对于含时薛定谔方程, 经典
单原子模型是一个很好的近似, 但是对于低能量区
域的HHG, 由于原子的库仑势在产生过程中的影

响, 会出现较大误差; 对于产生HHG的光强范围
(1014 W·cm−2), ADK模型不能够精确描述惰性气
体的电离率, 从而引入误差; 实验中空心光纤之后
的驱动激光光束在空间和时间上都不是完美的高
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次型脉冲, 模拟中按照高斯型脉冲描述的电场振
荡结构和激光相位都会与实验参数发生一定的偏

差, 从而导致HHG光谱的结构发生不同; 还有一
点就是在准静态的气体靶中, 气压是随空间发生改
变的, 而目前还没有一个有效的办法能够真正测量
气体靶内的气压分布, 这也会导致模拟结果与实验
观测发生不同. 尽管如此, 我们依然通过选择合适
的参数, 给出了与实验观测结果相同物理趋势的模
拟, 并确定接近截止区部分光谱显著高于平台区光
谱强度的原因是HHG产生过程中的宏观效应导致
的, 而在这一区域接近一个量级的增强幅度也很好
地与实验相吻合.
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图 4 (网刊彩色) 求解耦合麦克斯韦方程数值结果 (a)
三个不同气体靶位置的高次谐波谱, 实验参数参考图 2 ;
(b) 实验上观察到的 43 eV和 65 eV两个阶次随气体靶位
置的强度; (c)数值模拟得到的 22 eV和 40 eV两个阶次随
气体靶位置的强度, 可以看出, 接近截止区的两个阶次 (实
验上的 65 eV和理论上的 40 eV) 都会随着气体靶的位置
而发生明显改变,而在平台区的两个阶次 (实验上的 43 eV
和理论上的 22 eV)在移动气体靶的过程中都没有显著的
变化

HHG作为一个类激光的X射线源具有广泛的
应用需求, 其中20—80 eV波段是原子、分子以及固

体中超快探测所需要的优选波段. 不管是对于其中
某个波长或者是拥有宽光谱的阿秒脉冲, 这一波段
都有大量的应用工作, 主要是因为它对应于很多原
子的内层激发态, 对于内壳层的俄歇过程等动力学
探测都很适合. 因此这一波段也常被用作FEL种
子进一步放大 [6], 使其更加实用. 我们获得优化增
强的 60—73 eV正好处于这一波段, 具有广泛的潜
在应用.

4 结 论

HHG作为目前相干性最佳的XUV源和阿秒
激光脉冲得到人们广泛的重视, 并已应用于衍射
成像、原子分子光谱、阿秒抽运探测 [17,18]等实验研

究中. 但是由于其效率不高而导致XUV通量相对
较低, 严重限制了进一步应用. 因此根据应用的不
同, 对特定的波段进行选择性优化具有重要的意
义. 本文利用单脉冲能量为 0.3 mJ的5 fs近单周期
超短激光脉冲紧聚焦到1 mm的准静态氩气靶中所
产生的HHG, 通过仔细调节气体靶位置, 实现了对
60—73 eV波段的HHG光谱的优化, 获得近一个量
级的强度提高. 进一步通过数值模拟单原子效应与
传播方程后, 在截止区接近 50 eV的光谱范围内得
出了与实验特征相符合的实验结果, 确定宏观相位
匹配关系在实验现象中起着关键作用. 这对于进一
步优化由HHG产生的这一波段的XUV相干辐射
具有重要的意义.

感谢陈京研究员、王兵兵研究员及叶蓬、钟诗阳等的有

益讨论和帮助.
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Abstract
The characteristics of high-order harmonic generation (HHG) driven by 5 fs laser pulses interacting with argon

under tightly focused geometry are investigated in this paper. By carefully optimizing parameters like dispersion, gas
pressure and gas cell position, the enhanced HHG with nearly one order of magnitude in a range of 60–73 eV is observed.
Based on single atom approximation and Maxwell propagation equations, numerical simulation is conducted to compare
with the experimental characterization with proper parameter. It is proved that the phase-matching plays a crucial role
in this phenomenon showing that the theoretical results are in agreement with the experimental results.
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