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空气中双色场激光诱导三次谐波随时间延迟
变化特性的理论研究
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摘要　理论研究了当基频光（ω０）和倍频光（２ω０）之间的时间延迟改变时，所产生的三次谐波（ＴＨＧ）的光谱特性。

研究结果表明，空气中双色场飞秒激光诱导三次谐波的强度随基频光与倍频光之间的时间延迟而变化，并呈现周

期性的调制现象。理论分析指出这是由于基频光的三倍频过程和基频光与倍频光的四波混频（ＦＷＭ）过程两种物

理机制所产生的三次谐波发生了干涉现象。同时研究了基频脉冲与倍频脉冲的啁啾和自相位调制（ＳＰＭ）对于所

产生的三次谐波光谱分布的影响。该研究为双色场飞秒激光诱导三次谐波的相干控制提供了基本的理论依据。
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１　引　　言

飞秒激光脉冲与其倍频脉冲合成的双色场激光

与气体介质发生非线性作用，可高效地产生不同频

率的超短电磁波脉冲。国外相关实验报道证实，利

用中心波长８００ｎｍ飞秒激光与其倍频光的四波混

频（ＦＷＭ）过程３ω０＝２ω０＋２ω０－ω０可获得２７０ｎｍ

左右的紫外脉冲，其转换效率高于１３％
［１，２］；基于双

色场激光的倍频过程４ω０＝２ω０＋２ω０以及级联四波

混频过程５ω０ ＝３ω０＋３ω０－ω０，可获得２００ｎｍ和

１６０ｎｍ的超紫外脉冲
［３，４］；通过２６ｆｓ／８２０ｎｍ的飞

秒激光与倍频光的高阶（３８阶次）非线性过程，产生

了２１．６ｎｍ的软Ｘ射线脉冲
［５］。在国内，利用双色

场激光与惰性气体的非线性作用产生阿秒量级超短

脉冲方面的研究也取得了众多成果。２００６年，华东

师范大学研究组［６］将飞秒脉冲压缩后通过实验获得

了连续的高次谐波谱，理论上可产生５００ａｓ变换极

限脉冲；２００７年，中国科学院上海光学精密机械研

究所［７］对双色场飞秒激光与氦原子相互作用产生高

次谐波的过程进行了理论分析，指出该过程获得的

超连续紫外光谱可产生６５ａｓ超短脉冲；２００９年，华

中科技大学［８］研究了宏观效应给双色场飞秒激光与

原子作用产生超连续谱过程带来的影响，从理论上

证实了经过稀薄气体介质中长距离的传播后，超连

续谱可产生低于１００ａｓ的超短脉冲；长春理工大

学［９］数值计算了双色场飞秒激光与氢原子作用产生

的高次谐波谱，给出了相应的截止频率；２０１０年，西

北师范大学［１０］通过求解含时解薛定谔方程，对中红

外和紫外双色场激光驱动氦原子产生高次谐波和阿

秒脉冲进行了理论计算。另一方面，双色场激光与

气体介质的非线性作用也可以产生太赫兹脉

冲［１１～１４］，近年来该方向的研究成果被相继报道，国

外相关的研究组通过实验获得了单脉冲能量高于

４μＪ，谱宽超过７０ＴＨｚ的太赫兹脉冲
［１２］以及波长

４．５μｍ，光谱宽度可达１５０ＴＨｚ的单周期近红外脉

冲输出［１３］，并证实了隧道电离在双色场激光诱导太

赫兹产生方面的重要作用［１４］；国内方面，２００９年南

开大学［１５］利用近红外飞秒激光与其倍频在空气中

产生太赫兹脉冲，发现所产生的脉冲为线性偏振且

与倍频光偏振方向垂直，并进一步证明了非线性极

化系数χ
（３）
狓狔狓狔在四波混频过程起主导作用，国防科技

大学［１６］通过求解时间相关的薛定谔方程获得了超

快光场中单原子太赫兹辐射的模型，并对包括双色

场在内的多种情况下的太赫兹产生进行了理论计

算；２０１０年，中国科学院上海光学精密机械研究

所［１７］通过对双波长激光在光纤中的四波混频效应

的理论研究，提出了一种高功率、连续输出的太赫兹

辐射源。

值得一提的是，在双色场激光激发气体介质产

生三次谐波的实验研究中，四波混频过程通常被视

为主要的物理机制，而光学三倍频效应则由于转化

效率低的缘故被忽略，这给实验数据的分析带来了

一定的影响。本文从理论上研究了飞秒激光脉冲与

其倍频脉冲合成的双色场激光通过四波混频和光学

三倍频产生三次谐波的物理机制，分析了三次谐波

的强度随基频光和倍频光之间的时间延迟的变化，

以及基频脉冲与倍频脉冲的不同初始状态［啁啾和

自相位调制（ＳＰＭ）］给三次谐波超短脉冲的脉冲宽

度和光谱分布带来的影响，并通过相应的数据模拟

给出直观的结果。

２　理论分析

基频飞秒脉冲与其倍频脉冲在聚焦区域发生三

阶非线性过程，主导三次谐波产生的非线性极化强

度为

珟犘
（３）
３ω０
（狋）＝ε０ 犪犈

３
１（狋）＋３犫犈

２
２（狋）犈


１ （狋）＋犮．［ ］犮 ，

（１）

式中ε０为真空介电常数；犪＝χ
（３）（３ω０，ω０，ω０，ω０）和

犫＝χ
（３）（３ω０，－ω０，２ω０，２ω０）分别为光学三倍频和

四波混频过程中的非线性极化率系数；犈１（狋）和

犈２（狋）分别为基频脉冲与倍频脉冲的光电场，可表

示为

犈１（狋）＝犃１（狋）ｅｘｐ －ｉω０狋＋ｉφ１（狋［ ］）

犈２（狋）＝犃２（狋－τ）ｅｘｐ［－ｉ２ω０（狋－τ）＋

　　　　ｉφ２（狋－τ

烅

烄

烆 ）］，

（２）

式中犃１（狋）与犃２（狋－τ）为基频与倍频光电场的实振

幅，φ１（狋）和φ２（狋－τ）分别为其相位分布，τ为基频脉

冲与其倍频之间的时间延迟。根据（１）和（２）式，所

产生的三次谐波的强度分布为

犛（τ）∝∫犪犈
３
１＋３犫犈

２
２犈


１

２ｄ狋＝∫犪
２犃６１ｄ狋＋

∫９犫
２犃２１犃

４
２ｄ狋＋∫６犪犫犃

４
１犃

２
２ｃｏｓ（４ω０τ＋２φ２－４φ１）ｄ狋．

（３）

由（３）式可以看出，当基频脉冲与倍频之间延迟较大

时，三次谐波主要由基频光的三倍频过程产生，其强

度为犛τ→∞ ∝∫犪
２犃６１ｄ狋，在零延迟处，由三倍频与四

波混频两种机制产生的三次谐波成分相干叠加，产

０５０２００７２
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生的三次谐波强度最大，其表达式为

犛τ＝０∝∫犪
２犃６１ｄ狋＋∫９犫

２犃２１犃
４
２ｄ狋＋

∫６犪犫犃
４
１犃

２
２ｃｏｓ（２φ２－４φ１）ｄ狋． （４）

如（３）式中右边第三项所示，三次谐波的强度随着延

迟的变化出现周期性调制，其调制周期约为２π／

（４ω０）。

理论分析表明，在聚焦区域由光学三倍频与四波

混频两种机制产生的三次谐波发生干涉，根据（１）式

可以得到三次谐波光谱分布随时间的延迟变化为［１８］

犐（ωＴＨＧ，τ）∝∫犪犈
３
１（狋）＋３犫犈

２
２（狋）犈


１ （狋［ ］）ｅｘｐ（ｉωＴＨＧ狋）ｄ狋

２

＝犪
２ 珟犈ＴＨＧ（ωＴＨＧ）

２
＋９犫

２ 珟犈ＦＷＭ（ωＴＨＧ）
２
＋

６犪犫 珟犈ＴＨＧ（ωＴＨＧ）珟犈ＦＷＭ（ωＴＨＧ）ｃｏｓ珘φＦＷＭ（ωＴＨＧ）－珘φＴＨＧ（ωＴＨＧ［ ］）， （５）

式中珘φＴＨＧ（ωＴＨＧ）与珘φＦＷＭ（ωＴＨＧ）分别表示三倍频和四波混频过程产生的三次谐波成分的相位，珟犈ＴＨＧ（ωＴＨＧ）和

珟犈ＦＷＭ（ωＴＨＧ）为相应的三次谐波电场频域形式，可推导得到

珟犈ＴＨＧ（ωＴＨＧ）＝∫犃
３
１（狋）ｅｘｐ －３ｉω０狋＋３ｉφ１（狋［ ］）ｅｘｐ（ｉωＴＨＧ狋）ｄ狋

珟犈ＦＷＭ（ωＴＨＧ）＝∫犃１（狋）犃
２
２（狋－τ）ｅｘｐ －３ｉω０狋＋４ｉω０τ＋２ｉφ２（狋－τ）－ｉφ１（狋［ ］）ｅｘｐ（ｉωＴＨＧ狋）ｄ

烅

烄

烆 狋

． （６）

考虑（６）式中第二式的相位因子ｅｘｐ（４ｉω０τ），可以将相位分布珘φＦＷＭ（ωＴＨＧ）改写为珘φＦＷＭ（ωＴＨＧ）＝４ω０τ＋

珘φ′ＦＷＭ（ωＴＨＧ）并代入（５）式，得到

犐（ωＴＨＧ，τ）∝犪
２ 珟犈ＴＨＧ（ωＴＨＧ）

２
＋９犫

２ 珟犈ＦＷＭ（ωＴＨＧ）
２
＋

６犪犫 珟犈ＴＨＧ（ωＴＨＧ）珟犈ＦＷＭ（ωＴＨＧ）ｃｏｓ４ω０τ＋珘φ′ＦＷＭ（ωＴＨＧ）－珘φＴＨＧ（ωＴＨＧ［ ］）． （７）

由（７）式可以看出，三次谐波特定波长的光谱强度随

延迟的变化也会出现强度调制现象，且调制周期也

在２π／（４ω０）左右。

需要说明的是，（３）和（５）式分别描述了三次谐

波脉冲的强度以及光谱分布随时间延迟变化的分布

情况，根据能量守恒可知，两者满足关系［１９］

犛（τ）∝
１

２π∫犐（ω，τ）ｄω． （８）

　　在实际应用中，基频飞秒脉冲与其倍频脉冲的

具体形状可以用高斯型、双曲正割型等进一步近似，

并且通过引入啁啾率和自相位调制等参数实现更加

精确地模拟，例如，考虑啁啾高斯脉冲的情况，那么

基频脉冲与倍频脉冲的光电场可以写为

犈１（狋）＝犃１ｅｘｐ －２
（１＋ｉ犆）狋

２

τ
２
０

［ ］ｌｎ２ｅｘｐ（－ｉω０狋）

犈２（狋）＝犃２ｅｘｐ －４
（１＋ｉ犆）（狋－τ）

２

τ
２
０

［ ］ｌｎ２ ×

　　　　ｅｘｐ －ｉ２ω０（狋－τ［ ］

烅

烄

烆 ）

，

（９）

式中犃１与犃２分别为基频脉冲与倍频脉冲的振幅极

值，τ０ 为基频脉冲的半峰全宽，τ为两脉冲之间的时

间延迟，犆为基频脉冲的啁啾率；而自相位调制也是

一种重要的影响因素，考虑基频脉冲的自相位调制

情况，那么两脉冲的光电场的形式为

犈１（狋）＝犃１ｅｘｐ －２
狋２

τ
２
０

ｌｎ２＋ｉ犆１ｅｘｐ －４
狋２

τ
２
０

［ ］｛ ｝ｌｎ２ ｅｘｐ －ｉω０（ ）狋

犈２（狋）＝犃２ｅｘｐ －４
（狋－τ）

２

τ
２
０

ｌｎ２＋ｉ犆２ｅｘｐ －８
（狋－τ）

２

τ
２
０

［ ］｛ ｝ｌｎ２ ｅｘｐ －ｉ２ω０（狋－τ［ ］

烅

烄

烆
）

， （１０）

式中犆１ 和犆２ 分别表示基频脉冲和倍频脉冲自相位

调制的系数。

３　数值模拟和分析

根据（３），（５），（９）和（１０）式对不同初始状态下

基频脉冲与其倍频所产生的三次谐波脉冲的强度分

布和频谱结构进行数值模拟，模拟结果如图１～３所

示。模拟过程中所设置的各参数的数值如下：基频

脉冲为中心波长８００ｎｍ的飞秒脉冲，其半峰全宽

为τ０＝５０ｆｓ，取
犫
犪

犃２
犃（ ）
１

２

＝２．０，模拟过程中延迟τ

为负表示倍频脉冲超前，延迟为正表示倍频脉冲落

后，并定义调制深度为调制信号的峰峰值与强度包

络的数值之比。
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图１ 基频脉冲与其倍频在不同初始状态下产生的三次谐波强度随两脉冲之间延迟的分布

Ｆｉｇ．１ Ｉｎｔｅｎｓｉｔｙｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓｏｆｔｈｅｔｈｉｒｄｈａｒｍｏｎｉｃａｓａｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆｔｈｅｔｅｍｐｏｒａｌｄｅｌａｙｂｅｔｗｅｅｎｔｈｅｆｕｎｄａｍｅｎｔａｌ

ｐｕｌｓｅａｎｄｉｔｓｓｅｃｏｎｄｈａｒｍｏｎｉｃ

　　图１为基频飞秒脉冲与其倍频在不同初始状态

下所产生的三次谐波的强度随时间延迟的分布。此

时基频脉冲的参数犆１＝１，因为一般实验中二次谐

波的能量较低，因此模拟中忽略了二倍频脉冲的

ＳＰＭ现象，即犆２＝０。从图中可以看出，三次谐波

的强度随基频脉冲与倍频脉冲之间的时间延迟的增

加而减弱，并存在周期性的调制现象，根据第２节的

理论分析可知，该调制信号的周期约为２π／（４ω０），

对于中心波长在８００ｎｍ的基频脉冲，由数值模拟

所获得的强度调制的周期为０．６６７ｆｓ，如图１（ａ）中

的插图所示。

图２为基频飞秒脉冲与其倍频在不同初始状态

下所产生的三次谐波的调制深度随时间延迟的分

布，其中实线代表变换极限脉冲（无啁啾）条件下的

结果，方格和三角曲线分别表示线性啁啾率犆＝±

１．０及犆＝±２．０的情况，圆圈曲线是ＳＰＭ 前提下

调制深度的分布，从图中可以看出，在不同的初始状

态下调制深度均随时间延迟的增大而减小。

通过对比图２中的方格和三角曲线可知，在固

定延迟处线性啁啾率的增加会引起调制深度的减

小，具体原因如下：啁啾的存在使得基频脉冲与倍频

脉冲的前后沿出现频移现象，其频移量分别为

δ１ ＝－
φ１

狋
＝４
犆狋

τ
２
０

ｌｎ２

δ２ ＝－
φ２

狋
＝８
犆（狋－τ）

τ
２
０

烅

烄

烆
ｌｎ２

， （１１）

根据（９）式可将光学三倍频和四波混频过程产生的

三次谐波的光电场分别表示为

犈ＴＨＧ（狋）＝

犃３１ｅｘｐ －６
（１＋ｉ犆）狋

２

τ
２
０

［ ］ｌｎ２ｅｘｐ（－ｉ３ω０狋）

犈ＦＷＭ（狋）＝

犃１犃
２
２ｅｘｐ －８

（１＋ｉ犆）（狋－τ）
２

τ
２
０

ｌｎ２［ －

２
（１－ｉ犆）狋

２

τ
２
０

］ｌｎ２ｅｘｐ（－ｉ３ω０狋＋ｉ４ω０τ

烅

烄

烆
）

．

（１２）

通过（１１）式可将两种机制产生的三次谐波中心频率
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图２ 基频脉冲与其倍频在不同初始状态下产生的三次

谐波强度信号的调制深度随两脉冲之间延迟的

　　　　　　　　分布

Ｆｉｇ．２ Ｍｏｄｕｌａｔｉｏｎｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓｏｆｔｈｅｔｈｉｒｄｈａｒｍｏｎｉｃ

ｉｎｔｅｎｓｉｔｙａｓａｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆｔｈｅｔｅｍｐｏｒａｌｄｅｌａｙ

ｂｅｔｗｅｅｎｔｈｅｆｕｎｄａｍｅｎｔａｌｐｕｌｓｅａｎｄｉｔｓｓｅｃｏｎｄ

　　　　　ｈａｒｍｏｎｉｃｐｕｌｓｅ

的差值表示为

δω ＝ ３δ１－（２δ２－δ１）＝１６
犆τ

τ
２
０

ｌｎ２．

（１３）

将（１２）式代入（３）式可得三次谐波的强度分布为

犛（τ）∝１＋ ９ ０．槡（ ）６
犫（ ）犪

２ 犃２
犃（ ）
１

４

×

ｅｘｐ －３．２
τ
２

τ
２
０

（ ）ｌｎ２ ＋ ６ ０．槡（ ）７５ 犫
犪

犃２
犃（ ）
１

２

×

ｃｏｓ４ω０（ ）τｅｘｐ －４
τ
２

τ
２
０

（ ）ｌｎ２ｅｘｐ －
τ０（ ）δω

２

［ ］６４ｌｎ２
．

（１４）

根据（１３）和（１４）式可知，在非零延迟处，两种机制所

产生的三次谐波的中心频率的差值随啁啾率的增加

而变大，这导致它们之间的相干性变差，调制深度降

低；而在零延迟处，三次谐波之间的频率差值恒为零

［（１３）式］，因此调制深度不发生变化。

如图２中圆圈曲线所示，ＳＰＭ也会影响三次谐

波的强度分布。由于ＳＰＭ 效应产生了新的频率成

分产生并伴随着能量的转移，根据（１０）式，基频飞秒

脉冲与其倍频的载波角频率随时间的变化为

δ１ ＝－
φ１

狋
＝８（ｌｎ２）犆１

狋

τ
２
０

ｅｘｐ －４
狋２

τ
２
０

（ ）ｌｎ２

δ２ ＝－
φ２

狋
＝１６（ｌｎ２）犆２

狋－τ

τ
２
０

×

　　　ｅｘｐ －８
（狋－τ）

２

τ
２
０

［ ］

烅

烄

烆
ｌｎ２

．

（１５）

模拟中忽略倍频脉冲的ＳＰＭ，即δ２＝０。与线性啁

啾情况类似，ＳＰＭ前提下两种机制产生的三次谐波

中心频率的差值为

δω ＝ ３δ１－ ２δ２－δ（ ）１ ＝

３２（ｌｎ２）
犆１狋

τ
２
０

ｅｘｐ －４
狋２

τ
２
０

（ ）ｌｎ２ ． （１６）

根据（１６）式可知，δω 在基频脉冲峰值处为零，由

峰值处向两侧逐渐增加，达到最大值后又开始减小

并趋向于零，通过对（１６）式进行求导运算可知其最

大值在狋＝±０．４２５τ０ 处；因此，相对于变换极限脉

冲的情况（图２实线），ＳＰＭ现象使得调制深度随延

迟量 τ 的增加经历先减小后增大的过程，当延迟

量趋向于无穷大时调制深度的分布接近变换极限脉

冲的情况。

图３为基频脉冲与倍频脉冲在不同初始状态下

所产生的三次谐波的光谱随时间延迟的分布。从图

中可以看到，三次谐波特定波长的光谱强度随基频

脉冲与倍频脉冲之间延迟的变化而出现周期性的调

制，根据理论分析其调制周期应在２π／（４ω０）左右；

由图可知条纹的分布具有一定的倾斜角，这是波长

的变化给调制周期带来的影响，波长增大则周期变

长。例如无啁啾情况（犆＝０），将（９）式代入（５）式中

可得

犐（ωＴＨＧ，τ）∝
１

３
ｅｘｐ －

（ωＴＨＧ－３ω０）
２
τ
２
０［ ］１２ｌｎ２
＋
３６

５
ｅｘｐ －３．２

τ
２

τ
２
０

（ ）ｌｎ２ｅｘｐ －
ωＴＨＧ－３ω（ ）０

２
τ
２
０［ ］２０ｌｎ２
＋

１２

槡１５
ｅｘｐ －

ωＴＨＧ－３ω（ ）０
２
τ
２
０［ ］１５ｌｎ２
ｅｘｐ －１．６

τ
２

τ
２
０

（ ）ｌｎ２ｃｏｓ４ω０τ＋０．８ωＴＨＧ－３ω（ ）０［ ］τ ． （１７）

由（１７）式可知，调制信号的周期为 ２π／［４ω０ ＋

０．８（ωＴＨＧ－３ω０）］，即周期随波长的增加而增大，如

图３（ａ）所示。

对于变换极限脉冲（无啁啾）的情况，光谱的强

度在零延迟处最强并随延迟量的增加而减小，光谱

宽度随延迟的变化并不明显，并且中心波长不发生

偏移。由图可知，所产生的三次谐波脉冲的中心波

长在２６７ｎｍ处，光谱宽度约为６ｎｍ，因为变换极限

的高斯脉冲的半峰全宽 Δτ与其频谱宽度 Δω 满

足［２０］

Δτ·Δω＝２．７７２， （１８）

通过计算，所产生的三次谐波的脉冲宽度约为１７ｆｓ。
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图３ 基频脉冲与其倍频在不同初始状态下产生的三次谐波光谱随两脉冲之间延迟的分布

Ｆｉｇ．３ Ｓｐｅｃｔｒａｌｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓｏｆｔｈｅｔｈｉｒｄｈａｒｍｏｎｉｃａｓａｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆｔｈｅｔｅｍｐｏｒａｌｄｅｌａｙｂｅｔｗｅｅｎｔｈｅｆｕｎｄａｍｅｎｔａｌ

ｐｕｌｓｅａｎｄｉｔｓｓｅｃｏｎｄｈａｒｍｏｎｉｃｐｕｌｓｅ

在线性啁啾的前提下，通过计算可以获得两种

机制所产生的三次谐波的频域解析形式，其中光学

三倍频过程所产生的三次谐波的频谱强度及其相位

分布为

珟犈ＴＨＧ（ω）＝犃
３
１τ０

π

槡２ｌｎ２（９＋９犆
２）－０．２５×

　　　　　　ｅｘｐ －
τ
２
０（ω－３ω０）

２

２４（１＋犆
２）［ ］ｌｎ２

φＴＨＧ ＝
犆τ

２
０（ω－３ω０）

２

２４（１＋犆
２）ｌｎ２

－
１

２
ａｒｃｔａｎ

烅

烄

烆
犆

．

（１９）

四波混频机制产生的三次谐波的频谱结构为

珟犈ＦＷＭ（ω）＝犃１犃
２
２τ０

π

槡２ｌｎ２（２５＋９犆
２）－０．２５×

ｅｘｐ －
０．６２５τ

２
０（ω－３ω０）

２

（２５＋９犆
２）［ ］ｌｎ２

×

ｅｘｐ －
８犆τ（ω－３ω０）

２５＋９犆
２ －

５τ
２（８＋９犆

２）ｌｎ２
（２５＋９犆

２）τ［ ］２
０

φＦＷＭ ＝４ω０τ＋
２０＋１２犆

２

２５＋９犆
２τ（ωＴＨＧ－３ω０）＋

０．３７５犆τ
２
０（ω－３ω０）

２

（２５＋９犆
２）ｌｎ２

＋
３犆τ

２（８＋９犆
２）ｌｎ２

τ
２
０（２５＋９犆

２） －

１

２
ａｒｃｔａｎ（０．６犆

烅

烄

烆
）

．

（２０）

将（１９）和（２０）式同时代入（７）式即可获得线性啁啾情

况下三次谐波的光谱随时间延迟的分布，如图３（ｂ）

和（ｃ）所示。根据（１９）式可知，由三倍频过程产生的

三次谐波频谱的强度随啁啾率 犆 的增大而减小，同

时发生频谱展宽；由（２０）式可知，四波混频机制产生

的三次谐波的频谱强度的分布除了受啁啾影响之外，

还与基频脉冲及其倍频之间的时间延迟有关，延迟量

越大强度越低；（７）式中的最后一项与强度调制有关，

其调制深度正比于 珟犈ＴＨＧ 珟犈ＦＷＭ 。由上面的分析可

知，调制深度随啁啾率和时间延迟的增加而减小。

如图３（ｂ）和（ｃ）所示，线性啁啾情况下产生的

三次谐波脉冲的光谱宽度约为１０ｎｍ，其中心波长

随着基频脉冲与倍频脉冲之间的时间延迟变化而移

动，移动范围为２６２～２７２ｎｍ，这是因为线性啁啾引

起了脉冲的载波频移，由（１１）式可知，正啁啾情况下

基频与倍频脉冲的前沿红移而后沿蓝移，并且倍频

脉冲的频移量较大。根据数值模拟的假设条件，在

负延迟处（τ＜０）倍频脉冲超前，基频脉冲前沿与倍

频脉冲后沿相遇；在正延迟处（τ＞０）倍频脉冲落后，

基频脉冲后沿与倍频脉冲前沿叠加，所以四波混频

过程产生的三次谐波的中心波长在τ＜０区域出现

蓝移（相对于３ω０），而在τ＞０部分发生红移。而根

据图１所示，在零延迟处三次谐波强度最高（三倍频

和四波混频共同产生），其值比背景强度（τ＝∞，仅

三倍频产生）大 １ 个数量级，所以零延迟附近

（－５０ｆｓ＜τ＜５０ｆｓ）三次谐波主要由四波混频过程

产生，其中心波长随延迟τ增加而增大，如图３（ｂ）

所示。通过类似的分析可知，负啁啾的情况下其中

心波长随延迟τ的增加而减小，如图３（ｃ）所示。

０５０２００７６
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图３（ｄ）为ＳＰＭ 的光谱分辨的模拟结果，可以

看出三次谐波的中心波长随延迟的变化发生移动，

其偏移量从零延迟处开始增大，达到峰值后逐渐减

小并随延迟量的增加而趋向于零，在最大偏移量的

位置附近光谱有明显的展宽现象［对比图３（ａ）］；相

应地，光谱分布的形状也由变换极限脉冲以及啁啾

高斯脉冲条件下的椭圆［图３（ａ）～（ｃ）］向菱形变

化。根据（１５）式可知，当ＳＰＭ 系数犆１ 的符号为正

时，基频脉冲的前沿红移后沿蓝移，并且其频移量从

脉冲峰值处开始增加，达到最大值后迅速减弱；模拟

中忽略倍频脉冲的ＳＰＭ作用，因此倍频脉冲不发生

频移。对三次谐波的中心波长偏移的分析可以参照

正啁啾的情况，经分析可知零延迟附近（－２０ｆｓ＜τ＜

２０ｆｓ）三次谐波脉冲的中心波长随延迟τ增加而增

大，当延迟量 τ 继续增加时其中心波长趋于

２６７ｎｍ。

４　结　　论

数值模拟与分析结果表明，空气中８００ｎｍ飞

秒脉冲与其倍频聚焦后所产生的三次谐波的强度分

布主要由两脉冲之间的时间延迟决定，延迟越大强

度越弱，并伴有周期约为２π／（４ω０）的调制现象；三

次谐波脉冲的中心波长可以通过基频脉冲与其倍频

的啁啾率以及两脉冲之间的时间延迟来调谐，正啁

啾引起中心波长随延迟的红移，负啁啾引起中心波

长随延迟的蓝移。同时，基频脉冲的ＳＰＭ 也会引

起三次谐波中心波长随延迟变大而增大，但是当延

迟量较大时中心波长偏移量趋于零。由此可见，通

过改变基频脉冲和倍频脉冲之间的时间延迟、啁啾

率以及ＳＰＭ的大小可以实现空气中双色场飞秒激

光诱导三次谐波的相干控制。

需要指出的是，在本文的模拟过程中没有考虑

拉曼效应的影响，因为空气中拉曼效应的特征时间

为１２５ｆｓ
［２１］，而模拟过程中脉冲宽度以及延迟均低

于该时间，所以拉曼效应带来的影响并不大；另外，

该方法也可用于基于级联四波混频 （４ω０ ＝３ω０＋

２ω０－ω０）与和频过程（４ω０＝ω０＋ω０＋２ω０）的四倍

频光脉冲的研究，利用所产生的三次谐波代替原四

波混频过程中的一个倍频光，同时用倍频光替换三

倍频过程中一个基频成分后，可实现对四倍频光的

模拟。
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ｕｓｉｎｇｆｒｅｑｕｅｎｃｙｒｅｓｏｌｖｅｄｏｐｔｉｃａｌｇａｔｉｎｇ［Ｊ］．犚犲狏．犛犮犻．犐狀狊狋狉狌犿．，

０５０２００７７



中　　　国　　　激　　　光

１９９７，６８（９）：３２７７～３２９５

１９Ｂ．Ｐ．Ｌａｔｈｉ．Ｓｉｇｎａｌ Ｐｒｏｃｅｓｓｉｎｇ ａｎｄ Ｌｉｎｅａｒ Ｓｙｓｔｅｍｓ［Ｍ］．

Ｃａｌｉｆｏｒｎｉａ：ＢｅｒｋｅｌｅｙＣａｍｂｒｉｄｇｅＰｒｅｓｓ，１９９８．２７４～２７６

２０Ｃ．Ｒｕｌｌｉéｒｅ．Ｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄ Ｌａｓｅｒ Ｐｕｌｓｅｓ［Ｍ］．Ｎｅｗ Ｙｏｒｋ：

ＳｐｒｉｎｇｅｒＳｃｉｅｎｃｅａｎｄＢｕｓｉｎｅｓＭｅｄｉａ，Ｉｎｃ．，２００５．２０２～２１５

２１Ｊ．Ｆ．Ｒｉｐｏｃｈｅ，Ｇ．Ｇｉｌｌｏｎ，Ｂ．Ｐｒａｄｅ犲狋犪犾．．Ｄｅｔｅｒｍｉｎａｔｉｏｎｏｆｔｈｅ

ｔｉｍｅｄｅｐｅｎｄｅｎｃｅ ｏｆ狀２ ｉｎ ａｉｒ［Ｊ］．犗狆狋．犆狅犿犿狌狀．，１９９７，

１３５（４６）：３１０～３１４

０５０２００７８


