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本文报道了采用基于熔石英薄片超连续的少周期飞秒光源驱动高次谐波产生的实验研究. 实验中通过将
重复频率 1 kHz的飞秒钛宝石激光放大器所输出的能量 0.8 mJ、脉宽 30 fs的脉冲聚焦到 7片 0.1 mm厚的熔
融石英片中, 得到了覆盖带宽大于倍频程的展宽光谱. 利用啁啾镜补偿色散后, 经瞬态光栅频率分辨光学开
关法测得脉宽为 6.3 fs, 对应约 2.3个光学周期. 利用压缩后的激光脉冲聚焦作用于惰性气体, 并通过调节尖
劈插入量改变脉宽, 分别测得了分立以及连续的高次谐波截止区信号, 结果与 6.3 fs的脉冲宽度相符合.

关键词: 超连续光源, 非线性光谱展宽, 高次谐波
PACS: 42.65.Ky, 42.65.Jx, 42.65.Re DOI: 10.7498/aps.66.134207

1 引 言

高能量周期量级飞秒激光在载波包络相

位 (carrier-envelope phase, CEP)锁定 [1]、相干合

成 [2]、高次谐波产生 [3]以及孤立阿秒脉冲产生 [4]

等领域有着广泛的应用, 尤其在孤立阿秒脉冲产生
方面, 周期量级飞秒激光具有非常重要的优势. 作
为原子、分子以及光物理领域的重要前沿分支, 阿
秒物理一直是人们的研究热点. 虽然目前人们已
经实验产生了脉宽短至 67 as 的孤立阿秒激光脉
冲 [5], 但是由于效率太低 [6,7], 使得其能量非常低,
而过低的脉冲能量又进一步限制了孤立阿秒脉冲

的应用. 目前, 阿秒激光领域的一个重要研究课题
就是如何提升孤立阿秒脉冲的能量; 而提升驱动激
光的能量, 采用高能量周期量级的飞秒激光作为驱

动光源, 是最为直接且有效地提升孤立阿秒脉冲能
量的方法 [8].

为了获得高能量的周期量级飞秒激光, 一个最
有效的技术方法就是先获得高能量的超连续光谱.
自激光诞生以来 [9], 基于自相位调制的光谱展宽一
直是人们的研究热点 [10]. 目前, 利用空芯光纤进行
光谱展宽是获得具有一定能量的周期量级飞秒激

光最常用的单元技术, 并已获得了产生倍频程超连
续光谱的结果, 支持 1—3个光周期的傅里叶变换
极限脉冲 [11,12], 并具有光谱宽、光束质量好的优点.
但是, 空芯光纤也存在一些固有的缺点, 比如, 效
率只有大约 50%, 光谱及能量不稳定, 调节复杂等.
最重要的是, 由于芯径限制, 空芯光纤无法产生大
能量的周期量级飞秒激光. 因此, 发展新的高能量
周期量级的飞秒光源就显得极为重要.

针对上述问题, 近年来人们发展了一种采用固
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体介质展宽飞秒激光光谱的方法 [13], 尽管在一定
程度上能够解决空芯光纤展宽光谱带来的问题, 但
是目前所能得到的能量限制在100 µJ量级, 如何得
到更高能量的结果, 仍是需要进一步研究的问题.
为此, 我们利用七片熔融石英薄片,通过展宽1 kHz
重复频率的飞秒钛宝石放大激光输出的脉冲光谱,
结合色散补偿得到了0.68 mJ, 6.3 fs的周期量级飞
秒激光输出 [14]. 本文进一步利用该激光驱动惰性
气体, 进行了高次谐波产生 (HHG)实验, 通过调节
尖劈插入量改变脉宽, 得到了截止区分立和连续的
HHG信号, 结果与周期量级飞秒激光产生高次谐
波的特点一致, 同时也说明了压缩后的脉冲宽度到
了周期量级.

2 实验原理

超短激光脉冲在介质中产生光谱展宽的机理

主要是自相位调制过程. 而自相位调制发生时, 不
可避免地存在自聚焦现象. 如果固体材料较厚, 自
聚焦过程会逐渐加强, 导致电离、多光子吸收等不
利的非线性过程, 最终导致光束变差以及材料损
伤. 为此, 我们采用 7片薄的固体材料并分开放置
的方法. 放置时需要注意: 1)要控制好激光的峰值
功率密度, 过低对光谱展宽不利, 过高容易引入不
利的非线性过程进而损伤光束质量及材料; 2) 要计
算好光束的瑞利距离, 薄片的位置一般在瑞利距离
范围内; 3)要有序地放置熔融石英薄片. 第一片熔
融石英薄片应放置在激光焦点前, 激光与第一片薄
片相遇时, 自相位调制过程导致光谱展宽, 自聚焦
过程导致光束变小, 离开薄片后在空气中传播时,
激光由会聚变为发散, 光斑变大. 然后在适当的位
置上, 依次放置第二到五片薄片. 第二到第五片薄

片的规律与第一片薄片相同, 经过薄片时由于自聚
焦效应光斑变小, 之后在空气中发散. 但总体而言,
激光经历前五片薄片时, 光斑变化较小. 随后, 光
束在经历第六和第七片薄片时, 光斑逐渐变大, 激
光的峰值功率密度降低. 由于功率密度降低, 再放
置薄片已不能引起有效的三阶非线性过程, 所以,
熔融石英薄片的数目为 7片. 熔融石英薄片组的效
果与波导类似. 这样放置的好处是能够有效地积累
自相位调制过程, 达到光谱展宽的目的. 同时有效
抑制自聚焦过程, 使之维持在较弱的范围内, 避免
不利的非线性过程, 从而有效避免了光束变差以及
材料损伤.

利用上述思路,我们实现了0.7 mJ的超连续光
谱产生, 该结构具有很好的稳定性和可重复性.

3 实验装置

我们利用固体薄片产生白光超连续光谱及进

一步压缩脉宽、进行HHG的实验装置如图 1 所示.
实验所用驱动光源为飞秒钛宝石激光放大器, 输
出单脉冲能量为 0.8 mJ, 脉冲 30 fs, 光斑直径为
12 mm, 重复频率为 1 kHz. 激光经过缩束系统后,
光斑直径变为4 mm. 缩束系统由f = 300 mm的正
透镜和 f = −100 mm的负透镜组成, 两个透镜的
间距为 200 mm. 缩束后的光束经过 f = 2000 mm
的透镜聚焦后, 腰斑直径为 600 µm(1/e2强度下),
对应的瑞利距离为 35 cm, 焦点处的峰值功率密度
为 9.4 × 1012 W/cm2. 然后, 我们通过在焦点附近
按照布鲁斯特角 (55.5◦)连续放置 7片0.1 mm厚的
熔融石英薄片, 获得了覆盖 460—980 nm的超连续
光谱. 第一片熔融石英薄片放置在焦点前31 cm处,

TG-FROG

CCD

图 1 (网刊彩色)固体超连续产生、脉冲压缩及高次谐波产生的整体实验光路
Fig. 1. (color online) Experimental setup for supercontinuum generation by thin solid media, pulse com-
pression and HHG measurement.
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第二至七片薄片与前一片的距离依次为 20, 8.5,
4.5, 5, 5和 5 cm. 熔融石英薄片组共占用空间约
50 cm. 超连续光谱产生后依次经过尖劈对、凹面银
镜以及 8片啁啾镜. 尖劈对的材料为熔融石英, 按
照布鲁斯特角 (55.5◦) 摆放, 用于微调色散. 凹面银
镜的焦距为 1000 mm, 用于对超连续光进行准直.
啁啾镜组用于对超连续光谱的色散进行补偿, 压缩
脉冲. 在0.8 mJ的注入能量下, 超连续光谱的能量
为 0.7 mJ, 对应于 87.5%的转换效率. 经过啁啾镜
压缩后, 压缩脉冲的能量为 0.68 mJ. 瞬态光栅 -频
率分辨光学开关法 (TG-FROG) [15]测量结果显示,
脉冲宽度为6.3 fs.

我们使用压缩好的 0.5 mJ, 6.3 fs的脉冲进行
高次谐波产生实验. 准直后的压缩脉冲经过 f =

400 mm的透镜聚焦后, 焦点直径为 150 µm(1/e2

强度下),对应的峰值功率密度为8.1×1014 W/cm2.
气体靶放置在焦点附近. 气体靶厚度为 1 mm, 里
面充满Ne气, 背压为 300 mbar. 强激光与气体靶
中的Ne气相互作用可以产生极紫外 (XUV)波段的
高次谐波. 气体靶后面放置一片厚度为 0.15 µm的
锆 (Zr) 膜, 其作用一是实现XUV与可见光的分离,
因为XUV可以穿透Zr膜, 而可见光无法穿过; 二
是Zr膜可以补偿XUV产生时的内秉色散 [16]. 之
后, 经过轮胎镜聚焦后, 高次谐波入射到XUV光谱
仪上.

XUV光谱仪由平场变刻线凹面光栅和XUV-
CCD(型号为PIXIS 2048)组成. 相比于平面光栅,
凹面光栅的优势在于既有衍射功能, 又有成像效
果. 另外, 如果光栅间距一定, 不同频率的光的
聚焦面不是平面, 而是圆面. 经过特殊设计的变
刻线凹面光栅, 可以使不同频率的光聚焦在一个
平面内 [17]. 因此变刻线凹面光栅又被称为平场
光栅 [18]. 我们使用的平场光栅的型号为Hitachi
Aberration-Corrected Concave Gratings for Flat-
Field Spectrographs, Part No. 001-0437, 其结构
如图 2所示. 光栅刻线为 1200线/mm, 狭缝到光
栅中心的间距L1 = 237 mm, 入射角α = 87◦, 光
栅衍射波长范围为 5—20 nm (只有该波段的光
经光栅衍射后, 可以聚焦到同一平面), 对应的光
子能量大约是 248—62 eV. 图中λ1 = 5 nm, 对
应的衍射角β1 = 83.04◦; λ2 = 20 nm, 对应的
衍射角β2 = 77.07◦; 光栅中心与成像面的距离
L2 = 235 mm, L3 = 25.3 mm.

利用上述装置, 进行了高次谐波产生实验. 通
过调节尖劈插入量来改变驱动脉冲的色散, 测量到
了截止区分立和连续的高次谐波信号.

L L

Lα β

λ

β
λ

图 2 平场光栅结构

Fig. 2. The setup of flat-field grating.

4 实验结果与分析

实验中, 我们尝试了不同材料、不同厚度的熔
融石英薄片. 首先比较了熔融石英与氟化钙材料.
氟化钙的能隙较大, 不易引起电离等不利的非线性
过程,应该更适合进行固体超连续实验. 但是,由于
氟化钙材料的损伤阈值较低, 容易打坏, 所以我们
选择了熔融石英. 其次, 尝试了 0.1 mm和 0.2 mm
的熔融石英薄片. 两者输出的光谱差别不大, 但是
0.2 mm的熔融石英薄片容易被打坏, 稳定性较差.
这是因为, 当材料较厚时, 自聚焦过程比较强烈, 容
易引起不利的非线性过程, 导致光束变差以及材
料损伤, 因此我们最终选用了 0.1 mm的熔融石英
薄片.

400 500 600 700 800 900 1000
-30

-20

-10

0

/nm

/
d
B

图 3 (网刊彩色)熔融石英薄片组后的超连续光谱和光斑
Fig. 3. (color online) Supercontinuum after 7 fused
silica plates and the beam profile taken at the colli-
mating mirror.

激光经过熔融石英薄片组后, 由于自相位调制
和自陡峭效应, 光谱得到了展宽. 展宽后的光谱以
及光斑形状如图 3所示. 在对数坐标系下可以看到,
在−25 dB强度下, 光谱覆盖460—980 nm. 光斑类
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图 4 (网刊彩色) 6.3 fs脉冲测量结果

Fig. 4. (color online) The characterization of 6.3 fs pulse by TG-FROG.

似于 0阶贝塞尔光束. 熔融石英薄片之前的光束质
量 (M方因子)为M2

x = 1.68, M2
y = 1.34. 经过熔

融石英薄片组后, 激光的光束质量为M2
x = 1.86,

M2
y = 1.69, 前后相差不大.
经过凹面银镜准直后, 我们利用尖劈对和 4对

啁啾镜对超连续光谱进行了压缩, 然后使用TG-
FROG对压缩后的脉冲进行了测量, 测量结果为
6.3 fs. TG-FROG 测量结果如图 4所示. 图 4 (a)
是原始的FROG光谱图, 图 4 (b)是反演得到的
FROG 光谱图; 图 4 (c)中红色实线是反演得到
的光谱, 蓝色虚线是反演得到的相位, 黑线是实际
测量的FROG之前的光谱; 图 4 (d)是反演得到的
脉冲包络, 半高全宽为6.3 fs.

将压缩后的 0.5 mJ, 6.3 fs激光与Ne气相互作
用, 获得的HHG结果如图 5所示. 通过增加尖劈插
入量, 我们得到了图 5 (a) 到图 5 (b)所示的高次谐
波截止区由分立变化为连续的高次谐波谱. 进一步
增加尖劈插入量, 高次谐波截止区的光谱由连续变
化为分立, 如图 5 (b)到图 5 (c)所示. 高次谐波谱可
划分为三个部分, 低能区, 平台区以及截止区, 其中
低能区不在我们光谱仪的观察范围内. 在一定范围

内, 驱动激光的能量越强, 对应的高次谐波的光子
能量越高 [19].

当驱动激光的脉冲短至约 2个光学周期时, 光
电场主峰处的电场强度比其他位置处要强很多, 因
此, 光电场主峰处能产生较高能量的高次谐波光
谱. 如果把这部分高能光子分离出来, 一般能获得
孤立阿秒脉冲, 对应于高次谐波谱中连续的截止
区. 如果驱动激光的脉冲较长, 光电场不同峰值处
的电场强度相差不大, 那么高能光子往往由两三个
或者更多电场位置处获得. 根据光谱干涉效应, 这
部分区域的光谱是分立的, 对应于分立的截止区.
因此, 对于少周期的零色散脉冲, 高次谐波的截止
区应该是连续的. 此时, 无论减小还是增加尖劈插
入量, 都会引入色散, 从而导致脉冲变长. 长脉冲
对应于分立的高次谐波截止区. 我们测得的高次
谐波结果为: 当尖劈位于位置 (b)处, 高次谐波的
截止区连续. 此时, 无论减小尖劈插入量到达位置
(a), 还是增加尖劈插入量到达位置 (c)时, 高次谐
波的截止区都变为分立. 我们的结果与少周期飞秒
激光产生高次谐波的特点相符合, 这是压缩后的脉
冲处于周期量级的一个佐证.
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图 5 不同尖劈插入量下的高次谐波光谱

Fig. 5. HHG spectrum at different wedge insertion.

5 结 论

本文报道了基于固体超连续光谱压缩脉冲驱

动的HHG研究, 通过将 0.8 mJ, 30 fs的钛宝石激
光聚焦到 7片 0.1 mm 厚的熔融石英薄片上, 我们
得到了倍频程的超连续光谱. 利用啁啾镜补偿超连
续光谱的色散后, 产生了 0.68 mJ, 6.3 fs的超短脉
冲并用于HHG实验. 对于周期量级的零色散脉冲,
实验表明HHG的截止区连续. 如果引入色散使得
脉冲变长, 那么高次谐波的截止区就变为分立谱.
通过调节尖劈插入量来改变脉冲宽度, 我们得到了
截止区连续以及分立的高次谐波信号. 此结果与少
周期飞秒激光产生高次谐波的特点相符合, 是压缩
后的脉冲处于周期量级的一个佐证. 研究结果表
明, 相对于常用的气体波导光纤, 利用固体介质产
生超连续是一种非常有潜力的宽带光谱展宽技术,
具有效率高、体积小、稳定性好、无需光束锁定等优

点, 特别是避免了气体光纤光源受芯径限制很难实
现大能量飞秒脉冲光谱展宽的影响, 适合产生大能
量的周期量级飞秒激光脉冲. 但是对于更高能量的

驱动激光, 必须扩大激光光斑以维持相同的光功率
密度来进行超连续光谱产生实验. 此时, 激光的波
前可能面临不均匀以及不稳定等不利因素, 进而引
发小范围自聚焦, 从而导致光斑变差. 高能量下固
体薄片组产生超连续光谱的实验尚在进行中.
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Abstract

Intense few-cycle pulses are widely used in transient light synthesis, high harmonic generation (HHG) and especially
in isolated attosecond pulse generation. To obtain intense few-cycle pulses, the intense supercontinuum is needed. The
traditional way to generate intense supercontinuum is using rare gas filled hollow-core fibers. Since the input energy of
hollow-core fiber system is limited to a level of tens of mJ, it is necessary to find new ways to achieve energy scaling. In
this paper we demonstrate the efficient generation of supercontinuum by solid thin plates, compression and its application
in HHG.

The Ti:sapphire laser used in the present experiment emits 0.8 mJ in energy with a duration of 30 fs at 1 kHz. After
passing through a 3:1 telescope, the beam has a diameter changed from 12 mm to 4 mm. Then the laser is focused by
an f = 2000 mm lens into a 600 µm-diameter spot. After propagating through 7 fused silica plates placed at Brewster’s
angle (55.5◦) with a thickness of 0.1 mm, the 0.7 mJ octave spanning supercontinuum is achieved, corresponding to an
efficiency of 87.5%. The first three plates are placed at 31, 11, 2.5 mm in front of the beam waist, and the last four
plates are placed at 2, 7, 12, 17 mm behind the beam waist respectively. With a pair of wedges and 4 pairs of chirped
mirrors, the 0.68 mJ supercontinuum is compressed to a duration of 6.3 fs, which is measured by TG-FROG.

The 0.5 mJ, 6.3 fs pulse is used to perform high-harmonic generation experiment. The beam diameter is 150 µm
when focused by an f = 400 mm lens, with a laser intensity of 8.1×1014 W/cm2. The 1 mm Ne gas jet is used to perform
HHG experiment with a back pressure of 300 mbar. To block the near-infrared light, a 150 µm Zirconium foil is placed
behind the gas jet. Then the XUV spectrum is detected by a spectrometer, which consists of a flat field grating and a
CCD camera. For driving pulses of few-cycle regime without dispersion, the cutoff spectrum of HHG is continuous. But
when the pulse is stretched by positive or negative dispersion, the cutoff spectrum turns discrete. The HHG result is
that the cutoff region is continuous when the wedge is in a certain place. Then by increasing or reducing the insertion
of the wedge, the cutoff spectrum becomes discrete. Our result is consistent with HHG generated by few-cycle pulses.

In conclusion, we demonstrate high-harmonic generation based on supercontinuum generated by solid thin plates.
The 0.7 mJ supercontinuum is achieved when 0.8 mJ pulses are injected to 7 thin fused silica plates. The supercontinuum
is compressed to 0.68 mJ, 6.3 fs. The 0.5 mJ, 6.3 fs pulse is used to perform HHG experiments. The HHG result was
consistent with few-cycle driving pulses. Our research indicates that solid state supercontinuum has great potential
applications in HHG and isolated attosecond pulse generation.

Keywords: supercontinuum generation, nonlinear spectral broadening, high harmonic generation
PACS: 42.65.Ky, 42.65.Jx, 42.65.Re DOI: 10.7498/aps.66.134207
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