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利用中红外激光产生单个阿秒脉冲的理论研究

杜小杰　周效信　李鹏程
（西北师范大学物理与电子工程学院，甘肃 兰州７３００７０）

摘要　采用中红外（ＭＩＲ）激光和紫外（ＵＶ）场所构成的组合场作为产生阿秒脉冲的驱动光源，利用分裂算符方法

求解了一维模型氦原子在强激光场中的含时薛定谔方程，获得了由波长为１４００ｎｍ和７８ｎｍ形成的组合场驱动氦

原子产生的高次谐波谱和阿秒脉冲，并通过调节组合场中两束激光的时间延迟，提高一个电子轨道对谐波的贡献，

而抑制另一个电子轨道的贡献，得到的单个阿秒脉冲比红外场和紫外场作为驱动源产生的脉冲更短。
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１　引　　言

阿秒脉冲是观测原子内部电子过程的重要工

具，如内壳层电子弛豫和光隧道电离。目前产生阿

秒脉冲的方法主要有两种：受激拉曼散射［１］和高次

谐波。高次谐波由于具有覆盖了从红外到极紫外甚

至软Ｘ射线的谱宽，于是很快便成为了突破飞秒极

限，实现阿秒脉冲产生的首选方案。阿秒脉冲产生

过程依赖于高强度飞秒脉冲中电场的快速振荡。当

光与原子相互作用时，高强度电场使原子中价电子

电离并加速。然后，当外加电场反向时，将电离的

电子重新拉回原子核，而被重新捕获的电子将其额

外能量以脉冲辐射的形式释放出来，即发射高次谐

波。如果驱动的激光是长脉冲，这时产生的阿秒脉

冲是一个脉冲链［２，３］，脉冲之间的间隔为半个激光

周期。将阿秒脉冲链直接应用于超快测量是困难

的，人们更希望使用单个的阿秒脉冲作为测量工具。

理论上获得单个阿秒脉冲的方法主要有：偏振门技

术［４］，利用几个光周期的超短脉冲驱动光［５～７］，如张
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庆斌等［８］利用波长为１６００ｎｍ的基频场组成偏振

态门，同时叠加８００ｎｍ的倍频场来调制驱动脉冲，

结果获得了脉宽为１００ａｓ的脉冲。最近，叶小亮

等［９］用脉冲宽度为５ｆｓ，波长为１０６５ｎｍ的红外场

与脉冲宽度为０．６ｆｓ，波长为７８ｎｍ的紫外场构成的

组合场作用于氦原子，获得了脉宽为８１ａｓ的单个

脉冲。此方法虽然得到了较短的单个阿秒脉冲，但

要得到更短的单个阿秒脉冲是很困难的，因为当红

外场强度再增大时，无论怎样调节红外场和紫外场

的时间延迟，都无法得到更短的单个阿秒脉冲。

根据高次谐波产生的理论，要提高谐波截断位

置的阶数，驱动光应利用波长较长的激光。随着激

光技术的进一步发展，人们已突破近红外激光作为

驱动光源的限制，而把目光逐渐投向了中红外激

光［１０］。但随驱动光波长变长，高次谐波的转换效率

一般将降低［１１，１２］，因此可通过偏振门技术或双色场

方法既能够提高谐波转换效率也可获得脉宽更短的

单个脉冲。如Ｈｅ等
［１３］研究了波长从４００～１４００ｎｍ

激光的偏振率，并得出了由８００ｎｍ和１４００ｎｍ激光各

自产生的阿秒脉冲，脉宽分别为６４０ａｓ和４６６ａｓ，显

然通过增大驱动光波长的办法可缩短阿秒脉宽。由

于求解三维真实原子的含时薛定谔方程计算量巨

大，需要耗费大量的计算机机时，为了减少计算量，

１９８９年Ｅｂｅｒｌｙ等
［１４］使用一维模型原子代替三维真

实原子来模拟强激光场与原子的相互作用，成功地

解释了实验结果。由于使用一维模型势代替三维真

实库仑势一方面大大减少了机时，其产生的高次谐

波除了绝对强度存在差异以外，它们的平台趋势及

截止位置与三维真实原子的结果符合得很好［１５，１６］。

对于高次谐波的研究，人们更关注的是谐波的相对

强度及其截止位置，采用一维模型原子能够很好地

描述高次谐波的性质［１６］。本文利用驱动光波长为

１４００ｎｍ，并叠加上一短紫外脉冲形成组合场，与氦

原子相互作用，利用分裂算符方法求解了一维模型

氦原子在强激光场中的含时薛定谔方程，获得了高

次谐波谱和阿秒脉冲，并通过调节两束激光的时间

延迟，相比于红外场驱动，可得到脉宽更短的单个阿

秒脉冲。

２　理论和计算

在偶极近似和长度规范下，强激光场中氦原子

在实验室坐标系中的含时薛定谔方程为（采用原子

单位）：

ｉ


狋φ
（狋）＝犎φ（狋）． （１）

一维模型氦原子的哈密顿量为

犎 ＝－
１

２

２

狓
２＋犞（狓）－狓犈（狋）， （２）

式中－狓犈（狋）是电子与激光场相互作用项，犞（狓）采

用一维软库仑势［１７］

犞（狓）＝－
１

犪２＋狓槡
２
， （３）

式中犪为可调参数。选犪＝０．４８５使基态波函数能量

的本征值跟氦原子的基态能量相同。（１）式的解可

表示为

φ狋＋Δ（ ）狋 ＝ｅｘｐ －ｉ犎Δ（ ）狋φ 狓，（ ）狋 ． （４）

用分裂算符方法对（４）式中的指数算符进行劈裂，得

φ狓，狋＋Δ（ ）狋 ＝ｅｘｐ
ｉΔ狋
４

２

狓（ ）２ ｅｘｐ －ｉΔ （）狋犞 狓［｛ －

（）］｝狓犈狋 ｅｘｐ
ｉΔ狋
４

２

狓（ ）２ φ狓，（ ）狋＋犗 Δ狋（ ）３ ， （５）

由（５）式可以看出，波函数从狋演化到狋＋Δ狋可通过

三步来完成，波函数的具体演化过程在文献［１７］中

已有详细阐述。

在求解（１）式的含时薛定谔方程时，首先要确定

初始波函数。考虑到从狋＝０时刻激光场开始作用

到原子上，此时原子处于无外场的基态，因此初始波

函数为基态波函数。初始波函数用７阶３８个Ｂ样

条函数展开，再通过对角化方法确定其展开系数。

因为高次谐波的强度与电子平均加速度的傅里

叶变换模的平方成正比，首先计算出电子的平均加

速度

（）犪狋 ＝ 〈φ狓，（ ）狋狘－
 （）犞 狓

狓
＋ （）犈狋狘φ狓，（ ）狋 〉，

（６）

由此，高次谐波谱的强度可表示为

犘（）ω ＝ 犪（）ω
２， （７）

式中

犪（）ω ＝∫
狋

０

（）犪狋ｅｘｐ －ｉω（ ）狋ｄ狋， （８）

对数阶高次谐波进行叠加，可以得到阿秒脉冲

（）犐狋 ＝ ∑
狇

犪狇ｅｘｐ（ｉ狇ω狋）
２
， （９）

式中犪狇 ＝∫（）犪 狋ｅｘｐ（－ｉ狇ω狋）ｄ狋。

为了分析高次谐波谱在时间频率空间的特性，

利用小波变换来分析某一频率的谐波随时间的演

化，可以得到频率为ω的谐波随时间狋０ 的变化

４１２１
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犃ω（狋０，ω）＝∫犪（狋）狑狋０，ω（狋）ｄ狋＝犃ω（狋０），（１０）
式中

狑狋
０
，ω（狋）＝槡ω犠 ω（狋－狋０［ ］）， （１１）

式中

犠（狓）＝
１

槡τ
ｅｘｐ（ｉ狓）ｅｘｐ

－狓
２

２τ（ ）２
（１２）

为 Ｍｏｒｌｅｔ小波变换的窗函数。从（１０）～（１２）式可

以看出，犃ω（狋０，ω）的值依赖于参数τ的取值。在谐波

频率一定的情况下，选取不同的τ值计算发现，尽管

犃ω（狋０，ω）值的绝对大小会有差异，但是犃ω（狋０，ω）随

时间演化的规律几乎不变。在计算中，选取τ＝１５。

３　结果与讨论

在计算中，激光场为中红外场和紫外场的组合，

它们的极化方向相同，其电场分量可以表示为

犈（狋）＝犈ＭＩＲ犳１（狋）ｃｏｓ（ωＭＩＲ狋＋）＋

犈ＵＶ犳２（狋－τ）ｃｏｓωＵＶ 狋－（ ）［ ］τ ，（１３）

式中犳１（狋）＝ｅｘｐ［－２ｌｎ（２）（狋／τ１）
２］，犳２（狋－τ）＝

ｅｘｐ｛－２ｌｎ（２）［（狋－τ）／τ２］
２｝分别为中红外场和紫外

场的高斯包络。犈ＭＩＲ 和ωＭＩＲ 分别是波长为１４００ｎｍ

中红外场的电场振幅和角频率，脉冲宽度为τ１ ＝

７．０ｆｓ。犈ＵＶ和ωＵＶ分别是紫外场的电场振幅和角频

率，脉冲宽度为τ２ ＝０．６ｆｓ。τ＝τ２－τ１是紫外场相

对中红外场的时间延迟，为了方便起见，用紫外场

相对于中红外场的相位延迟ωＭＩＲτ表示时间延迟。

是初相位。在计算中取＝０，中红外场的强度为

８．０×１０１４Ｗ／ｃｍ２，紫外场强度为２×１０１３Ｗ／ｃｍ２，其

中中红外场可通过光学参量放大器（ＯＰＡ）来实现。

为了使电子先从基态跃迁到第一激发态，根据原子

在两个定态之间的频率条件珔犺ω＝犈２－犈１，可得ωＵＶ

约为０．５８３个原子单位，因此取紫外场的中心波长

为７８ｎｍ，犈２ 和犈１ 分别为原子在第一激发态和基

态的能量，紫外场可通过其他原子发射的高次谐波

来实现。

图１给出了由强度为８．０×１０１４Ｗ／ｃｍ２ 的中红

外场和强度为２×１０１３Ｗ／ｃｍ２ 的紫外场在延迟时间

为ωＭＩＲτ＝－１．０６π时形成的组合场的电场分量。

图２是图１所示组合场作用于氦原子产生的高次谐

波谱，根据经验公式犖ωＭＩＲ＝犐ｐ＋３．１７犝ｐ计算得谐

波阶数截止位置犖＝５５０ｏｒｄｅｒ，与图２中所示谐波

阶数截止位置一致。从图２可以看出谐波谱呈现两

个平台，为了得到阿秒脉冲对第二个平台中４９０～

５５０阶谐波进行叠加，可以得到如图３所示的阿秒

脉冲。从图中可以看出有两个脉冲，脉宽分别为

７０ａｓ和８２ａｓ，左边脉冲强度比右边脉冲强度稍高。

为了进一步了解４９０～５５０阶高次谐波的发射特性，

应用小波变换计算得出了谐波的时频分析，如图４

所示。从时频图上可以看到也有两个主峰，它们分

别对应两条不同的电子轨道，即电子的短轨道和长

轨道，先发射谐波的是电子的短轨道，后发射谐波的

是电子的长轨道。从时频图上可以看出短轨道比长

轨道对谐波的贡献稍强一些，因而对应的阿秒脉冲

左峰比右峰稍高一些。为了得到单一的阿秒脉冲，

按照先前的研究［９］，可以通过调节两束激光的时间

延迟，来达到提高某一个电子轨道对谐波的贡献，而

抑制另一个电子轨道的贡献。因此通过调节组合场

中的相位延迟来达到选择电子轨道的目的，经优化

计算得出当相位延迟为－１．０２π时，可得到脉宽为

７０ａｓ的单个脉冲，如图５所示。

图１ 组合场的电场分量随时间的变化

Ｆｉｇ．１ Ｖａｒｉａｔｉｏｎｏｆｔｈｅｅｌｅｃｔｒｉｃｆｉｅｌｄｗｉｔｈｔｉｍｅ

图２ Ｈｅ原子在组合场中产生的高次谐波谱

Ｆｉｇ．２ ＨａｒｍｏｎｉｃｓｐｅｃｔｒｕｍｏｆＨｅａｔｏｍｉｎｔｈｅ

ｃｏｍｂｉｎｅｄｆｉｅｌｄ

图６是当组合场相位延迟为－１．０２π时的谐波

时频分析，从图中可以看出对谐波的贡献主要是电

子的长轨道，而短轨道对谐波的贡献很小，几乎可以

忽略不计，因此对４９０～５５０阶谐波叠加可得到如

图５所示的阿秒脉冲。

与文献［９］所得单个阿秒脉冲结果相比较，上面
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图３ 组合场所产生的阿秒脉冲（相位延迟为－１．０６π）

Ｆｉｇ．３ Ｔｅｍｐｏｒａｌｐｒｏｆｉｌｅｓｏｆｔｈｅａｔｔｏｓｅｃｏｎｄｐｕｌｓｅｓｂｙ

ｔｈｅｃｏｍｂｉｎｅｄｆｉｅｌｄ（Ｔｈｅｐｈａｓｅｄｅｌａｙｉｓ－１．０６π）

图４ 组合场中所产生的高次谐波的时间频率

分析（相位延迟为－１．０６π）

Ｆｉｇ．４ Ｔｉｍｅｆｒｅｑｕｅｎｃｙｓｐｅｃｔｒｏｇｒａｍｏｆｔｈｅｈａｒｍｏｎｉｃｓ

ｉｎｔｈｅｃｏｍｂｉｎｅｄｆｉｅｌｄ（Ｔｈｅｐｈａｓｅｄｅｌａｙｉｓ－１．０６π）

图５ 组合场所产生的阿秒脉冲（相位延迟为－１．０２π）

Ｆｉｇ．５ Ｔｅｍｐｏｒａｌｐｒｏｆｉｌｅｓｏｆｔｈｅａｔｔｏｓｅｃｏｎｄｐｕｌｓｅｓ

ｂｙｔｈｅｃｏｍｂｉｎｅｄｆｉｅｌｄ（Ｔｈｅｐｈａｓｅｄｅｌａｙｉｓ－１．０２π）

由中红外激光驱动原子得到的单个阿秒脉冲的重要

意义在于由中红外组合场得到的阿秒脉冲比由红外

组合场得到的阿秒脉冲更短，这可以通过经典的三

步模型给予解释。当激光与原子相互作用时，高强

度的电场使原子中价电子电离并使电子远离母离

子；然后，当激光场反向时，电离电子会在反向电场

力的作用下向母离子运动并从激光场获得动能，而

反向电子从激光场获得的最大动能与反向加速的时

图６ 组合场中所产生的高次谐波谱的时间频率

分析（相位延迟－１．０２π）

Ｆｉｇ．６ Ｔｉｍｅｆｒｅｑｕｅｎｃｙｓｐｅｃｔｒｏｇｒａｍｏｆｔｈｅｈａｒｍｏｎｉｃｓ

ｉｎｔｈｅｃｏｍｂｉｎｅｄｆｉｅｌｄ（Ｔｈｅｐｈａｓｅｄｅｌａｙｉｓ－１．０２π）

间有关，加速的时间越长，则电离电子所获得的动能

就越大。由于中红外激光的周期比红外激光的周期

长，电子在中红外激光场反向时加速的时间也就越

长，因此在中红外组合场驱动下，反向电子可以获得

更高的能量，这样电子与母离子复合时就会释放出

更高能量的光子，即有效扩展了高次谐波的截止位

置。用高次谐波构造阿秒脉冲，如果高次谐波的截

止位置越高，有可能在截止位置附近形成较宽的超

连续谱，才有可能利用截止位置附近的超连续谱获

得更短的阿秒脉冲。因此利用中红外场驱动原子可

以实现比红外场驱动原子得到更短的阿秒脉冲。从

产生阿秒脉冲的宽度而言，中红外场作为驱动光源

优于红外场，但驱动光的波长越长，电子波包的扩散

效应会越大，导致高次谐波的转换效率降低。为了

改变这一状况，可给中红外场激光场再叠加一紫外

脉冲，使得电子先从基态跃迁到第一激发态，这样电

子就会更容易隧道电离，高次谐波发射效率得到提

高，使得电子波包的扩散效应引起高次谐波转换效

率的降低得到补偿，不至于引起阿秒脉冲强度的明

显降低。

４　结　　论

采用中红外激光场和紫外场所构成的组合场作

为产生阿秒脉冲的驱动源，利用分裂算符法求解含

时薛定谔方程，对一维氦原子处于这种两色组合场

中产生的高次谐波进行了研究，分析了由中红外场

产生的高次谐波和由高次谐波叠加产生的阿秒脉

冲。通过调节组合场中两束脉冲的时间延迟，提高

一个电子轨道对谐波的贡献，而抑制另一个电子轨

道的贡献，得到的单个阿秒脉冲比红外场和紫外场

作为驱动源产生的脉冲更短。这是因为当电场反向
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时，电子在中红外场中运动的时间更长，电子获得的

动能更大，从而使高次谐波的截止位置越高，所得到

的阿秒脉冲就更短。虽然利用中红外激光场驱动原

子提高了高次谐波的截止位置，但随着波长变长，高

次谐波的转换效率降低了，为了提高高次谐波的转

换效率，可通过给中红外场再叠加一紫外脉冲，虽然

所加紫外脉冲对高次谐波截止位置不产生影响，但

可以补偿由于驱动光源波长变长引起高次谐波转换

效率的降低。
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