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准直的 O2 分子高次谐波谱中的干涉效应*

袁长全 1)    郭迎春 1)†    王兵兵 2)3)

1) (华东师范大学物理与电子科学学院, 上海　200241)

2) (中国科学院物理研究所光物理实验室, 凝聚态物理国家重点实验室, 北京　100190)

3) (中国科学院大学, 北京　100049)

(2021 年 3 月 6日收到; 2021 年 4 月 27日收到修改稿)

高次谐波是强场物理的重要现象, 不仅是潜在的深紫外光源,而且已经成为分析原子分子动力学以及获

取分子结构信息的重要工具. 本文采用 Lewenstein理论, 考察了准直氧分子在激光场中的高次谐波谱对激光

偏振方向与核轴所成的夹角的依赖关系. 通过计算电离电子在不同的原子中心复合的量子通道对高次谐波

贡献之间的相位差, 分析了高次谐波随激光场偏振方向与核轴的夹角的变化, 并给出了谐波谱上最小值的形

成机制. 另外, 通过分析高次谐波产生过程中不同量子通道的贡献, 发现当偏振方向与核轴成 0°和 90°时, 谐波

谱强度都小, 但它们背后的物理图像是不同的: 0°时, 产生谐波的每个量子通道的幅度都很小, 造成谐波谱的

强度较低; 而 90°时, 每个通道贡献的幅度都很高, 但是由于通道间的干涉相消, 造成谐波谱的强度接近于零.

关键词：准直分子, 高次谐波, 干涉效应
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1   引　言

高次谐波是原子分子与强场相互作用的重要

现象, 是潜在的深紫外光源 [1−3], 也是用来分析原

子分子动力学 [4] 以及获取分子结构信息 [5,6] 的重要

工具. 所有这些都要求从理论上深刻地理解高次谐

波的产生. 人们通常采用三步模型 [7,8] 来解释原子

中的高次谐波的产生过程, 即电子电离、电子在激

光电场中自由运动、电子运动回母核复合并发射谐

波. 对于任意特定阶次的谐波, 都有长短两个路径

的贡献, 谐波的强度是由长短两个路径贡献的叠加

的结果 [8]. 长短路径效应的存在已在实验上被观察

到 [9]. 对于分子, 自由度增加, 电离和复合的中心可

以相同, 也可以不同, 从而产生了更多的量子通道.

H+
2

分子的高次谐波谱具有比原子高次谐波谱更为复

杂的叠加特性. 如 Lein等 [10,11] 运用数值计算, 得

出在  以及 H2 的高次谐波谱中存在极小值. 在实

验上, 人们已在 CO2 的高次谐波谱中观察到了此

极小值 [12]. 关于此极小值的起源, 数值计算表明它

来自两个中心的贡献的叠加 [10,11]. Faria[13] 针对光

电场和核轴平行的情况, 分析了电离中心和复合中

心不同的量子路径对极小值的贡献.

θ

氧气容易获取, 使之成为研究双原子分子的高

次谐波的理想对象 . 理论 [14,15] 和实验 [16] 都表明

O2 的高次谐波在光电场与核轴成 45°时强度最大.

本文采用 Lewenstein的理论 [17], 计算了 O2 的高

次谐波谱对激光电场与核轴夹角  的依赖关系, 印

证了 45°时谐波强度最大, 同时得到谐波谱存在极

小值点, 通过考察电离电子复合到不同的原子中心
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θ

为特征的量子路径对高次谐波贡献的相位差, 得到

了极小值随  的变化情况. 进而阐述了 0°和 90°时

的谐波强度小这一现象背后的物理图像是不同的. 

2   理　论

n

本文采用 Lewenstein理论 [17] 对 O2 的高次谐

波进行计算, 根据该理论, 任一指定方向   上的含

时偶极矩为 (除特殊声明, 本文均采用原子单位): 

Xn = i
∫ t

0
dt′

∫
d3pn · d* (p−A(t))

×E(t′) · d (p−A(t′)) e−iS(p,t,t′) + c.c., (1)

d(p) = ⟨p|r|ϕ0⟩ p

ϕ0 S(p, t, τ) =∫ t

t−τ

dt′′
{
[p−A(t′′)]

2

2
+ Ip

}
θ

其中 ,    为跃迁矩 ,    为电子的正

则动量 ,    为分子的基态波函数 ,   

  为经典作用量. 激光

场的偏振方向在 yz 平面, 且与核轴的夹角为  , 核

轴在 z 轴上, 如图 1(a)所示. 用 A1, A2 表示两个氧

核的位置.

为求得激光偏振方向上的偶极矩, 将 (1)式中

的指定方向设为激光偏振的方向: 

n = cos θez + sin θey, (2)

偏振激光场为 

E = E0 cos(ωt)[cos θez + sin θey], (3)
 

A = −E0

ω
sin(ωt)[cos θez + sin θey]. (4)

A t′ = t− τ(4)式中,   为矢势. 对 (1)式做变量替换  ,

联合 (2)—(4)式, 得到激光偏振方向上的偶极矩为 

X(t) =

− i
∫ ∞

0

dτ
∫

d3pE0 cosω(t− τ)e−iS(p,t,t−τ)

× [d∗y(p−A(t))dy(p−A(t− τ)) sin 2θ

+ d∗y(p−A(t))dz(p−A(t− τ)) sin θ cos θ

+ d∗z(p−A(t))dy(p−A(t− τ)) sin θ cos θ

+ d∗z(p−A(t))dz(p−A(t− τ)) cos 2θ] + c.c.. (5)

在跃迁矩中, 分子的波函数由 HF/STO-3G得到

(用Molpro量化计算软件 [18] 实现). 采用单电子近

似, 用最高占据轨道作为分子的基态波函数: 

ϕ0 =

3∑
i=1

ci[Niye−αir
2
1 −Niye−αir

2
2 ], (6)

r2j=1,2 = x2 + y2 + (z − zj=1,2)
2, x, y, z

z1, z2 ci, αi, Ni

其中 ,    为电

子坐标,   给出了两个氧核的位置,   为

常数. 图 2给出了 (6)式所表达的波函数.

为简化计算, 获取主要的物理图像, (6)式中

波函数的三项求和采用一项来代替. 于是有: 

 

X(t) = − i
∫ ∞

0

dτ
∫

d3pE0 cosω(t− τ )A2α−5/2e−iS(p,t,t−τ) × {ei[−Az(t)+Az(t−τ)]z1I1(p, t, τ, z1)

+ ei[−Az(t)+Az(t−τ)]z2I2(p, t, τ, z2) + ei[(pz−Az(t))z2−(pz−Az(t−τ))z1]I3(p, t, τ, z1, z2)

+ ei[(pz−Az(t))z1−(pz−Az(t−τ))z2]I4(p, t, τ, z1, z2)}+ c.c., (7)

 



E



2

1

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速度
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1
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(b)

复合前电子
速度
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(c)

图  1    (a)准直的 O2 分子与光电场示意图 ; (b)第一类通

道; (c)第二类通道

Fig. 1. (a)  Aligned  O2 molecule  and  the  polarizing  electric

field of laser; (b) the first type of path; (c) the second type

of path. 
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图 2    O2 分子基态波函数

Fig. 2. Wavefunction of ground state of O2. 
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I1(p, t, τ, z1) I2(p, t, τ, z2) I3(p, t, τ, z1, z2)

I4(p, t, τ, z1, z2)

其中 ,    ,    ,   

和  的表达式见附录. 显然, (7)式是

四项的和, 用下式来表示: 

X(t) = X1(t) +X2(t) +X3(t) +X4(t) + c.c.. (8)

τ p p每一项都是对  和  的积分. 对  的积分采用鞍点

方法求解, 鞍点方法认为  ∫ ∞

−∞
f(x)eig(x)dx

≈ f(x0)

∫ ∞

−∞
eig(x0)+i 12 g

′′(x0)(x−x0)
2

dx

≈ f(x0)eig(x0)ei
π
4

(
2π

|g′′(x0)|

)1/2

, (9)

f(x) x eig(x) x

g′(x0) = 0 x0 X1(t)

e−i{S(p,t,t−τ)+[Az(t)−Az(t−τ)]z1}

式中,   是  的缓变函数;   是  的快变函数,

且   ,    称为鞍点. (8)式第一部分  

中,   看作是快变函数,

其余部分作为缓变函数. 由 

∇p{S(p, t, t− τ) + [Az(t)−Az(t− τ)]z1} = 0 (10)

得到 

pst1 =
E0

ω2τ
[cosωt− cosω(t− τ)](sin θey + cos θez).

(11)
t

t− τ

(10)式的左边是电子的复合时刻  时的位置减去电

离时刻  位置, 即 

∇p{S(p, t, t− τ) + [Az(t)−Az(t− τ)]z1}

= r(t)− r(t− τ), (12)

所以 (10)式可以理解为, 电子从 A1 电离, 在 A1 复

合, 如图 1(b)中的虚线所示.

X2(t)(8)式第二部分  同第一部分, 可得鞍点 

pst2 = pst1, (13)

X2(t)  可理解为电子从 A2 电离, 在 A2 复合的路径

产生的偶极矩, 如图 1(b)中的虚线所示.

X3(t)

e−i{S(p,t,t−τ)−[(pz−Az(t))z2−(pz−Az(t−τ))z1]}

对于 (8)式第三部分   ,看作是快变函数

 , 其余部

分作为缓变函数. 由 

∇p{S(p, t, t− τ)

− [(pz −Az(t))z2 − (pz −Az(t− τ))z1]} = 0 (14)

得到 

pst3 =
E0

ω2τ
[(cosωt)− cos[ω(t− τ)]]

×
[
sin θey +

(
cos θ +

z2 − z1
τ

)
ez

]
. (15)

由 (14)式还可以得到 

∇p{S(p, t, t− τ)− [(pz −Az(t))z2

− (pz −Az(t− τ))z1]}

= r(t)− r(t− τ)− (z2 − z1)ez = 0, (16)

X3(t)说明  对应电子从A1 电离, 在A2 复合, 如图 1(c)

中的虚线所示. 与第三部分同理, (8)式第四部分

的鞍点为 

pst4 =
E0

ω2τ
[cos(ωt)− cos[ω(t− τ)]]

×
[
sin θey +

(
cos θ +

z1 − z2
τ

)
ez

]
, (17)

X4(t)同样分析,   对应电子从 A2 电离, 在 A1 复合,

如图 1(c)中的虚线所示.

X(t)接着对   进行傅里叶变换, 经过繁琐但初

等的数学计算, 可以得到 

X(qω) = X1(qω)+X2(qω)+X3(qω)+X4(qω)+c.c.,
(18)

q X1(qω) X2(qω) X3(qω)

X4(qω)

q X(qω)

其中   为谐波阶数 .    ,    ,     和

 的表达式见附录, 它们都是三个贝塞尔函数

的无穷求和的乘积, 可以由计算机程序实现计算.

 次谐波的强度正比于偶极  的平方, 

Iq ∝ |X(qω)|2. (19)
 

3   O2 分子的高次谐波谱

800 nm 5.18× 1014 W/cm2

Ip = 12.72

2.2 a.u.

θ

Ip + 3.17Up = 71ω

R cos θ = λ λ = 2π/k

计算了 O2 的高次谐波, 采用的连续的线偏振

激光场波长为   , 强度为   .

垂直电离势为    eV. O2 分子的核间距为

  计算结果如图 3所示. 用偶极矩模方的对

数来表达谐波的相对强度. 图 3中的蓝色实线表达

了激光场偏振方向与核轴成不同夹角  时的高次谐

波谱. 需要说明的是, 谐波谱仅有奇次谐波, 偶次

谐波的强度为零. 由图 3可知, 1)谐波强度在角度

为 45°时最大, 这与实验结果 [16] 一致. 2)谐波的截

止频率不随角度变化. 也就是说, 不管光电场的偏

振方向与核轴的夹角如何, 光传输方向上的谐波的

截止频率都相同 , 基本符合   .

3)每个角度的谐波谱上都有一个凹陷, 即一个极

小值, 对应图中蓝色箭头所示. 此极小值的位置

(凹陷对应的谐波阶次)是角度的函数, 随角度的增

大而增大. 定性地符合 Lein等 [10] 由理论公式推导

出的极小值条件  , 其中  为有效
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k2/(2m) = qω的电子德布罗意波长,   是辐射的高次

谐波的光子的能量.

θ = 0

针对此极小值的物理图像, Faria[13] 研究了在

 情况下的同核双原子分子高次谐波的极小值,

提出了此极小值是由电子复合到不同的母核产生

的谐波之间的干涉导致的, 我们将采用这样的观

点, 分析极小值位置 (极小值对应的阶次)随核轴

与激光偏振方向的夹角的变化.

X1(qω)

X2(qω)

X1(qω) X2(qω)

X1(qω) X2(qω)

π

为分析极小值产生的根源, 分别计算 (18)式中

四项的贡献 , 如前所述 , 第一项   (第二项

 )对应经典路径从 A1(或 A2)中心处电离,

并在相同的 A1(或 A2)中心处复合, 即电离和复合

的中心是相同的. 计算了   (  )单独存

在时的高次谐波, 结果表明, 谐波既有奇次谐波,

又有偶次谐波. 偶次谐波的出现是由于 O2 的波

函数相对于单个的 A1(或 A2)中心来讲是不对称的.

 和  的奇次谐波的幅度和相位都是相

同的, 而偶次谐波的幅度是相同的, 相位差是  , 即 

X1((2q + 1)ω) = X2((2q + 1)ω), (20)
 

X1((2q)ω) = −X2((2q)ω). (21)

X1(qω) X2(qω)

X1(qω) X2(qω)

|X1((2q + 1)ω) +X2((2q + 1)ω)|2 = |2X1((2q + 1)ω)|2,

这样  和  叠加的结果就表现为仅有奇

次谐波, 且幅度是单独存在时的 2倍. 偶次谐波因

为相位相反, 彼此相消. 将  和  的叠加

结果称为第一类通道的贡献, 即第一类通道如同原

子的高次谐波一样, 电离和复合的中心是同一个中

心 . 第一类通道单独存在时的高次谐波正比于

在偏振方向与核轴间夹角不同的情况下, 由图 3

中的黑色划线给出.

X3(qω) X4(qω)

X1(qω) X2(qω)

第三项  和第四项  分别对应经典

路径从 A1(或 A2)处电离, 回到另一个中心 A2(或

A1)处复合 , 即电离和复合的中心是不同的 . 与

 和  相似, 有 

X3((2q + 1)ω) = X4((2q + 1)ω), (22)
 

X3((2q)ω) = −X4((2q)ω). (23)

X3(qω) X4(qω)

|X3((2q+1)ω)+X4((2q+1)ω)|2 = |2X3((2q+1)ω)|2
  和  的叠加对奇次谐波的贡献正比于

 ,

称为第二类通道单独存在时的贡献, 由图 3中的红

色点划线给出.

由图 3可见, 两类通道产生的高次谐波谱 (黑
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θ log |X1 +X2|2

log |X3 +X4|2 log |X1 +X2 +X3 +X4|2
图 3    O2 在激光偏振与核轴成不同夹角   下的高次谐波谱, 每幅图中的黑色划线为第一类通道的贡献   ; 红色点

划线为第二类通道的贡献   ; 蓝色实线为两类通道叠加的结果  

θ

log |X1 +X2|2

log |X3 +X4|2 log |X1 +X2 +X3 +X4|2

Fig. 3. The HHG spectrum of O2 with different    between the polarizing direction of laser electric field and the nuclear axis of O2:

In each panel, black dash line is the contribution from the first path    , red dot line represent that from the second

path  , and blue solid line represents the addition of the above two paths   .
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|2X1[(2q+

1)ω]| = |2X3[(2q + 1)ω]|

2X1[(2q + 1)ω] 2X3[(2q + 1)ω] δφ

θ

cos(δφ)

θ

θ

θ

色划线和红色点划线所示)几乎重合, 即 

 . 最终的高次谐波谱 (每幅

图中的蓝色实线)是两类通道贡献的叠加, 叠加

的幅度取决于两类通道的相位差值 , 即取决于

 与   之间的相位差   .

图 4给出了不同  情况下, 两类通道相位差的余弦

值   随高次谐波阶次的变化, 该余弦值为 1,

对应相干相长; 为–1, 对应相干相消. 如图 4(b)中,  

为 30°, 21次谐波附近相干相长, 31次谐波附近相

干相消, 71次谐波附近相干相长. 与图 3(b)相对

应, 在 21次和 71次附近, 总的高次谐波强度 (蓝

色实线)处在两类通道单独存在时的高次谐波强

度 (红色点划线和黑色划线)的上面, 在 31次附近,

情况相反, 总的高次谐波 (蓝色实线)处在两类通

道单独存在时的强度 (红色点划线和黑色划线)的

下面, 对应相干相消产生的极小值. 由图 4可见,

不同的   , 各阶次谐波的相干情况不同, 图 4中不

同   下的最小值 (蓝色箭头所示的点)对应高次谐

波的阶次就是图 3中的高次谐波谱 (蓝色实线)中

的极小值点 (图 3中的蓝色箭头)的位置.

两种通道为什么会产生相位差呢? 这是由于

对于同一个阶次的谐波, 两类通道的电离和复合的

时间是不同的. 从而电离矩阵元和复合矩阵元对谐

波的相位的贡献就会不同, 进而产生了相位差.

t− τ t

vt

vt ± (z2 − z1)/τez

相同阶次的谐波对应的电离和复合时间不同,

换种说法就是, 相同的电离和复合时刻, 两种通道

产生的高次谐波的阶次是不同的, 可以用经典图像

来说明这一点. 经典情况下, 两种通道下, 如果电

子的电离时刻都是   , 那么, 电子将在相同的  

时刻运动到复合的位置, 区别在于, 第一种通道下,

复合前电子的速度为  , 如图 1(b)所示, 第二种通

道复合前的速度为  , 如图 1(c)所

示. 从而两类通道下, 电子复合后发射的谐波的光

子能量是不同的. 也就是说, 相同的电离时间, 电

子通过这两种通道, 复合后辐射的高次谐波的阶次

是不同的.

另外, 结合图 3和图 4可以看出, 接近 0°(以

10°为例)和接近 90°, 高次谐波的幅度都很低, 这

两种情形下的机制是不同的. 10°时, 谐波幅度低是

因为每一类通道的幅度都很小 (如图 3(a)中的划

线和点划线所示), 这是由波函数在 10°方向布居数

少造成的. 这里需要强调的是, 每一类通道的幅度

是由两个原子中心即两个氧核的位置 (0, 0, 1.1)

和 (0, 0, –1.1)附近的电子布居决定的. 由图 2可
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θ图 4    对应不同的核轴和偏振方向的夹角   , 两类通道产生的高次谐波的相位差的余弦值随阶次的变化

cos(δφ) θ δφFig. 4.   versus harmonic order for different angle    made by nuclear axis and laser polarizing direction,    is the phase dif-

ference between HHG from two channels. 
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见, 两个氧核附近的电子布居在 0°附近方向布居少.

90°方向, 如图 2黑色虚线所示方向, 布居大. 从而

产生了图 3中的两类通道的幅度在 10°时 (图 3(a)

中的划线和点划线所示), 明显小于其他方向的幅

度. 可以预测, 对于 N2 分子, 由于波函数在 0°方向

上布居最大, 两类通道的幅度在 0°时最大, 最后 0°

时的高次谐波也会最强. 这与文献 [19]的结果是一

致的. 90°时, 虽然每一通道的幅度并不低 (如图 3(f)

中的划线和点划线所示), 而谐波谱的各个阶次的

幅度却几乎为零，这是因为两类通道的贡献在

90°情况下, 各个阶次都相干相消 (如图 4(f)所示).

基于上面的讨论可以预测, 对于所有线性的中心对

称分子, 在 90°时, 各阶次高次谐波的幅度都会是

零. 需要说明的是, 在图 3的 90°图中, 黑色箭头所

示的最小值点是由第一类通道产生的, 文献 [20]重

点阐述了这个问题.

最后要说明一下, 本文中 O2 的高次谐波谱中

的极小值不是 Cooper Minimum(CM). CM是原

子波函数的径向有节点, 从而造成电离跃迁矩阵元

几乎为零 [21,22]. 而电离是高次谐波产生过程的第一

步, 此最小值结构在电离的电子复合过程中保存下

来, 形成了原子高次谐波谱中的 CM结构, 这已经

在 Ar 和 Kr原子的高次谐波谱中观察到 [23,24]. 波

函数有径向节点是 CM的必要条件, 如 CCl4 中由

于 Cl原子的存在, 作为原子轨道线性组合的分子

轨道, 包含了 Cl的 3p成分, 而在径向上有节点, 实

验上已经观察到了CCl4 分子高次谐波谱中的CM[25].

但是, 对于 O2 分子, 我们采用的是 HOMO轨道作

为基态函数, 由原子的 2p轨道构成, 没有 3p成分,

在径向上没有节点, 如图 2所示. 所以我们得到的

高次谐波谱中的最小值结构不是 CM.

5.18× 1014 1.036× 1015 W/cm2

这里的最小值结构是由电离电子复合到不同

的原子中心之间的干涉产生的, 有和 CM相像的

地方, 就是二者都是由分子本身所决定, 与光强关

系不大, 我们计算了核轴方向与激光电场方向成 30°

和 45°, 光强分别为  和 

情况下的高次谐波谱, 对应图 5中黑色实线和红色

短划线. 发现最小值点的位置在不同的激光场强度

下基本不变, 都是图 5中箭头所指的位置.

与 CM不同的是, 这里的最小值结构与核轴

相对于激光偏振方向的取向密切相关, 核轴取向不

同, 最小值点的位置不同, 如图 3所示. 而分子中

的 CM与核轴取向无关, 所以在非准直的分子中,

本文的最小值将很难测量, 而 CM则不受分子准

直的限制, 如Wong等 [25] 观察到了非准直分子 CS2
高次谐波谱中的 CM结构. 

4   结　论

本文采用 Lewenstein理论, 计算了准直的氧

气分子在不同的激光偏振方向下的高次谐波谱, 给

出了偏振方向与核轴成 45°时, 谐波最强, 同时得

到了谐波谱中的干涉相消现象. 分析表明, 电子从

一个原子电离后, 复合到原来的原子与复合到另一

个原子之间有相位差, 从而产生干涉. 采用此观点

并结合单原子的高次谐波谱, 解释了 0°和 90°时的

谐波强度小的现象 . 可预测对于对称线性分子 ,

0°方向的高次谐波的强度取决于 0°方向的电子的

相对布居. 90°方向, 各阶次的高次谐波强度一定都

为零. 最后强调本文中的最小值结构不是 Cooper

最小值结构.
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图  5     核轴和偏振方向的夹角  q 分别为 30°(图 (a))和

45°(图 (b))时 O2 的高次谐波谱, 黑色实线对应的激光强度

为     , 红色虚线对应  

θ

θ θ

5.18× 1014 W/cm2

1.036× 1015 W/cm2

Fig. 5. The HHG spectrum of O2 with different     between

the polarizing direction of laser electric field and the nucle-

ar axis of O2 , in panel (a)     is 30° and in (b)     is 45°. In

each  panel,  black  solid  line  is  for  the  laser  intensity  of

  and short  dash line is  for  the laser   in-

tensity of   .
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附　录
 

I1, I2, I3和I4这里对 (7)式和 (18)式进行进一步的说明. (7)式中的  的表达式如下: 

I1(p, t, τ, z1) = e−
(p−A(t))2

4α
− (p−A(t−τ))2

4α ×
{[

1−
(py −Ay(t))

2

2α

][
1−

(py −Ay(t− τ))2

2α

]
sin 2θ

−
[
1−

(py −Ay(t))
2

2α

]
[py −Ay(t− τ)]

[
pz −Az(t− τ)

2α
+ iz1

]
sin θ cos θ

− [py −Ay(t)]

[
1−

(py −Ay(t− τ))2

2α

][
pz −Az(t)

2α
− iz1

]
sin θ cos θ

+ [py −Ay(t)][py −Ay(t− τ)]

[
pz −Az(t)

2α
− iz1

] [
pz −Az(t− τ)

2α
+ iz1

]
cos2 θ

}
, (A1)

 

I2(p, t, τ, z2) = I1(p, t, τ, z2), (A2)
 

I3(p, t, τ, z1, z2) = e−
(p−A(t))2

4α
− (p−A(t−τ))2

4α ×
{

−
[
1−

(py −Ay(t))
2

2α

][
1−

(py −Ay(t− τ))2

2α

]
sin 2θ

+

[
1−

(py −Ay(t))
2

2α

]
[py −Ay(t− τ)]

[
pz −Az(t− τ)

2α
+ iz2

]
sin θ cos θ

+ [py −Ay(t)]

[
1−

(py −Ay(t− τ))2

2α

][
pz −Az(t)

2α
− iz1

]
sin θ cos θ

− [py −Ay(t)][py −Ay(t− τ)]

[
pz −Az(t)

2α
− iz1

] [
pz −Az(t− τ)

2α
+ iz2

]
cos2 θ

}
, (A3)

 

I4(p, t, τ, z1, z2) = I3(p, t, τ, z2, z1). (A4)

X1(qω) X2(qω) X3(qω) X4(qω)(18)式中的  ,   ,   和  为 

X1(qω) = C ×
∫ ∞

0
dτ(1/τ)3/2eXI01(τ)

∑
m=−1,1

∑
n3,n4

XMmJn3 (XI3(τ))Jn4 (XI4(τ))

×
4∑

l=−4

∑
n2

XL(l, τ, z1)J−q−m−l−n2−2n3−2n4
(XI1(τ, z1))Jn2 (XI2(τ, z1))× i−q−m−l−n2−n3−2n4 , (A5)

 

X2(qω) = C ×
∫ ∞

0
dτ(1eXI01(τ)

∑
m=−1,1

∑
n3,n4

XMmJn3 (XI3(τ))Jn4 (XI4(τ))

×
4∑

l=−4

∑
n2

XL(l, τ, z2)J−q−m−l−n2−2n3−2n4
(XI1(τ, z2))Jn2 (XI2(τ, z2))× i−q−m−l−n2−n3−2n4 , (A6)

 

X3(qω) = C ×
∫ ∞

0
dτ(1eXI03(τ)

∑
m=−1,1

∑
n3,n4

XMmJn3 (XI3(τ))Jn4 (XI4(τ))

×
4∑

l=−4

∑
n2

XLL(l, τ, z1, z2)J−q−m−l−n2−2n3−2n4
(XII1(τ, z1, z2))Jn2 (XII2(τ, z1, z2))

× i−q−m−l−n2−n3−2n4 , (A7)
 

X4(qω) = C ×
∫ ∞

0
dτ(1eXI03(τ)

∑
m=−1,1

∑
n3,n4

XMmJn3 (XI3(τ))Jn4 (XI4(τ))

×
4∑

l=−4

∑
n2

XLL(l, τ, z2, z1)J−q−m−l−n2−2n3−2n4
(XII1(τ, z2, z1))Jn2 (XII2(τ, z2, z1))

× i−q−m−l−n2−n3−2n4 , (A8)

C其中,   是一常数, 
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XMm(τ) =
1

2
e−imωτ , (A9)

 

XI1(τ, z1) = 2
√

Up cos θ sin(ωτ)z1, (A10)
 

XI2(τ, z1) = 2
√

Up cos θ [1− cos(ωτ)] z1, (A11)
 

XI3(τ) =
i
α

{
2Up

ω2τ2

[
1

2
− cos(ωτ) +

1

2
cos(2ωτ)

]
+

Up sin(2ωτ)
ωτ

−
1

2
Up [1 + cos(2ωτ)]

}

+
2Up

ω2τ

[
1

2
− cos(ωτ) +

1

2
cos(2ωτ)

]
+

Up

2ω
sin(2ωτ), (A12)

 

XI4(τ) =
i
α

{
2Up

ω2τ2

[
1

2
sin(2ωτ)− sin(ωτ)

]
+

Up [1− cos(2ωτ)]
ωτ

−
1

2
Up sin(2ωτ)

}

+
2Up

ω2τ

[
1

2
sin(2ωτ)− sin(ωτ)

]
+

Up

2ω
[1− cos(2ωτ)] , (A13)

 

XII1(τ, z1, z2) =
i
α

{
2
√

Up(z1 − z2)
ωτ2

cos θ [1− cos(ωτ)]−
√

Up(z1 − z2)
τ

cosθ sin(ωτ)

}

+
2
√

Up(z1 − z2)

ωτ
cos θ [1− cos(ωτ)] + 2

√
Up cos θ sin(ωτ)z2, (A14)

 

XII2(τ, z1, z2) =
i
α

{√
Up(z1 − z2)

τ
cos θ [1 + cos(ωτ)]−

2
√

Up(z1 − z2)
ωτ2

cos θ sin(ωτ)

}

−
2
√

Up(z1 − z2)
ωτ

cos θ sin(ωτ) + 2
√

Up cos θ [z1 − cos(ωτ)z2] . (A15)
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Abstract

High  order  harmonic  generation  (HHG)  is  an  important  phenomenon  when  atoms  or  molecules  interact

with an intense laser field. It can be used to generate ultrashort laser source, and can also be used to investigate

the atomic and molecular dynamics and obtain the electric structure information of molecules. All these require

to understand in depth the mechanism of HHG. There are complicated interference effects in HHG spectra of

molecules  due  to  multiple  re-collision  atomic  centers  in  the  molecule.  In  this  paper,  spectra  of  aligned  O2
molecule in linearly polarized laser field is investigated by using the Lewenstein' s model. The dependence of the

spectrum  on  the  angle  q  between  the  nuclear  axis  of  the  molecule  and  the  laser  polarization  direction  is
obtained.  It  is  shown  that  the  maximum yield  of  HHG occurs  at  q  of  45°,  which  is  in  consistence  with  the
experimental result. In addition, it is found that there exists a minimum value in the HHG spectrum for any

given value of q. The harmonic order corresponding to the minimum increases with q increasing. It is found that
the minimum comes from the coherent superposition of contributions from two channels. One channel refers to

that the ionized electron from one atomic center, subjected to the electric field of the laser, moves back to its

parent atomic center and there it combines with the molecule and emits harmonics; while the other channel is

that the ionized electron generated from one atomic center move back to the other atomic center to complete

the combination and emission of harmonics. The angle q-dependent phase difference between contributions from
these  two  channels  is  calculated  and  the  harmonic  order  corresponding  to  the  minimum  value  is  obtained.

Finally,  the  reason  why  the  yield  of  HHG  is  low  for  the  case  of  the  molecular  axis  parallel  to  the  laser

polarization direction is different from that for the case of the molecular axis perpendicular to the polarization

direction.  For  the  parallel  case,  the  contributions  to  HHG from the  two channels  are  both  small  so  that  the

amplitude of their coherent superposition is small. While for the perpendicular case, the individual contribution

from each channel is not small but their destructive interference leads to small yield in harmonicspectrum.

Keywords: aligned molecule, high order harmonic generation, interference effect
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