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激光的组合场相对相位对犆犗分子产生
阿秒脉冲的影响

刘　璐　赵松峰　李鹏程　周效信
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摘要　利用强场近似方法研究了ＣＯ分子在组合场中发射高次谐波和阿秒脉冲的性质，组合场由波长为８００ｎｍ

和２０００ｎｍ的两束激光形成。考虑了分子在组合场中的线性Ｓｔａｒｋ位移对ＣＯ分子能级的影响，通过优化组合场

的相对载波相位驱动分子。研究表明ＣＯ分子在这种组合场中不仅高次谐波的截止位置有了扩展，并且由于这种

不对称分子在某一方向的电离抑制，减少了电子在演化过程的干涉效应，由此得到的高次谐波有很好的超连续性。

叠加平台区域的高次谐波均能得到单个阿秒脉冲，脉冲宽度最窄可达到９８ａｓ，与单色对称场驱动ＣＯ分子产生的

阿秒脉冲相比较，其脉冲宽度有了明显的缩短。
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１　引　　言

分子内原子运动的时间尺度在飞秒（１ｆｓ＝１０－１５ｓ）

量级，探测这种时间尺度的动力学行为需要脉冲宽

度至少应在飞秒量级，因此飞秒激光脉冲的出现为

０９０２００２１
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研究分子反应动力学提供了必不可少的工具［１］。而

原子分子内部电子运动的时间尺度在阿秒量级

（１ａｓ＝１０－１８ｓ），因此探测原子分子内部电子的动

力学行为必须借助于比飞秒脉冲更短的阿秒脉冲。

近年来，由于超短阿秒脉冲的出现，使得观测和控制

原子分子内部电子运动的动力学行为成为可能，如

观测俄歇电子衰变、分子内原子核波包在阿秒尺度

内的动力学过程［２］，因此超短阿秒脉冲的产生为超

快过程的观测和控制提供了强有力的手段［３］。目前

阿秒脉冲主要是由强飞秒激光脉冲驱动靶材产生高

次谐波（ＨＨＧ），再由高次谐波叠加来产生
［４］，实验

中已经成功地利用高次谐波产生了阿秒脉冲［５］。与

阿秒链相比，单个阿秒脉冲更适合测量和控制电子

的动力学行为，因此产生脉宽更窄、强度更强的单个

阿秒脉冲成为阿秒物理研究的重点领域之一。

目前常用激光场驱动原子气体（主要是惰性气

体）［６－８］产生阿秒脉冲，由于原子是对称体系，阿秒脉

冲在激光的每半个周期发射一次，因此容易产生阿秒

脉冲链。而产生单个阿秒脉冲，对激光的波形要求较

高，如常用的极化门［９］就是对激光场的椭偏率进行控

制，从而达到在特定时刻发射单个脉冲的目的。如果

使用非对称性分子不仅可以降低对驱动激光持续时

间的要求，而且可以通过外场来控制加速与复合过程

进一步缩短所发射脉冲持续时间［１０－１２］。前期的一些

工作集中在像ＨｅＨ２＋这样的非对称分子上
［１３－１６］，因

为它的非对称结构可以承受较强的驱动激光，释放高

能光子产生平台较宽、超连续性较好的高次谐波，但

是这类分子不是中性分子，在实验室中制备这种分

子、离子和对其取向进行控制不易做到。而像ＣＯ分

子这样的非对称分子不仅制备容易，而且可以通过激

光技术对其进行取向［１７］，因此在产生高次谐波的过

程中比分子离子更加实用。

分子发射高次谐波的过程同样也可以用

Ｃｏｒｋｕｍ
［１８］提出的原子发射高次谐波的半经典“三

步模型”来解释：首先电子从基态隧穿电离到连续

态；然后处在连续态的电子在激光场作用下加速运

动并获得额外的动能；最后部分电子被反向的电场

拉回到原子核附近复合到基态，并将电子的能量以

单光子的形式辐射，即为高次谐波。不过，对于具有

两中心的双原子分子而言，由于同核双原子分子具

有结构对称性，在线性极化的激光场驱动下，沿分子

轴两个不同方向的电离概率相等。然而，对非同核

双原子分子而言，由于电荷空间分布的不对称性，会

使沿分子轴两个不同方向的电离概率不同，从而出

现电离抑制现象，这样可以对产生的阿秒脉冲链进

行控制。Ｈｏｎｇ等
［１９］利用单色场驱动ＣＯ分子，通

过叠加高次谐波得到了单个的阿秒脉冲；Ｄｕ等
［２０］

用线性极化场驱动ＣＯ分子，获得单个阿秒脉冲，实

现了脉宽为２９７ａｓ的输出；最近，Ｂｅｔｓｃｈ等
［２１］从实

验上研究了ＣＯ这种不对称分子在激光场中解离时

载波相位（ＣＥＰ）对解离后碎片的分布有重要影响，

实现了由激光的ＣＥＰ对离解过程的控制。由于实

验上能对激光的ＣＥＰ进行控制，那么由此可以预测

激光场的ＣＥＰ也会对高次谐波的发射产生影响，进

而影响阿秒脉冲的性质。由于单色的激光场难以实

现对电子路径的控制，而通过调节组合场的参数能

够实现对电子路径的选择。本文利用８００ｎｍ 和

２０００ｎｍ的两色激光形成的组合场驱动ＣＯ分子，

通过调节组合场的相对ＣＥＰ控制场形状的不对称

程度，叠加所产生的高次谐波谱有可能实现较短单

个阿秒脉冲的发射。利用２０００ｎｍ的辅助光主要

是提高高次谐波的截止位置，因为通过高次谐波合

成阿秒脉冲需要较宽的谐波平台区，这就要求高次

谐波具有较大的截止位置，而谐波截止位置与驱动

激光波长的平方成正比，因此利用长波长的激光驱

动有利于产生更宽的谐波平台，从而得到更短的阿

秒脉冲：这种组合场目前从实验上是能够实现的。

首先８００ｎｍ的激光由钛蓝宝石激光器输出，经过

分束后，一束保持８００ｎｍ波长不变，另一束通过光

学参数放大变为２０００ｎｍ输出光
［２２］，再通过时间延

迟后与第一束激光形成组合场。

２　理论方法

在原子强场近似Ｌｅｗｅｎｓｔｅｉｎ模型
［２３］基础上，

可以将强场近似模型推广应用到分子体系［２４－２５］，分

子在随时间变化的外场中感生的偶极矩（原子单位）

可以表示为

狓（狋）＝ｉ∫
∞

０

ｄτ′
π

ε＋ｉτ′／（ ）２
３／２

［犱狔 （狋）ｓｉｎθ＋犱

狕 （狋）ｃｏｓθ］×

［犱狔（狋－τ′）ｓｉｎθ＋犱狕（狋－τ′）ｃｏｓθ］犈（狋－τ）ｅｘｐ［－ｉ犛ｓｔ（狋，τ′）］×犪
（狋）犪（狋－τ′）＋犮．犮．， （１）
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刘　璐等：　激光的组合场相对相位对ＣＯ分子产生阿秒脉冲的影响

式中，分子与激光都处在狔狕平面内，分子轴沿着狕

轴方向，分子轴与激光极化方向的夹角为θ，犱狔和犱狕

分别为分子偶极矩沿狔和狕轴的分量，犈（狋）为瞬时

外场强度，ε为一个小的正常数，电离和复合跃迁偶

极矩犛ｓｔ可表示为

犛ｓｔ（狋，狋′）＝∫
狋

狋′

犐狆（狋″）ｄ狋″－
１

２
狆
２
ｓｔ（狋，狋′）（狋－狋′）＋

１

２∫
狋

狋′

犃２（狋″）ｄ狋″， （２）

式中犐狆 为分子的电离能，犃（狋）是矢势，狆ｓｔ 的表达

式为

狆ｓｔ（狋，狋′）＝
１

狋－狋′∫
狋

狋′

犃（狋″）ｄ狋″， （３）

（１）式中犪（狋）是分子处在基态的振幅：

犪（狋）＝ｅｘｐ －∫
狋

－∞

狑（狋）

２
ｄ［ ］狋 ， （４）

式中狑（狋′）为电离速率，可由分子的隧穿电离理论

（即 ＭＯＡＤＫ理论）
［２６－２７］计算。

（１）式中分子从基态到连续态之间的跃迁偶

极矩：

犱ＣＯ（狆）＝ 〈ｅｘｐ（－ｉ狆·狉）狘狉狘ΨＣＯ（狉）〉， （５）

式中狆是电子动量，狉为位置矢量。其中ＣＯ分子最

高占据（ＨＯＭＯ）轨道ΨＣＯ可通过量子化学程序包

Ｇａｕｓｓｉａｎ０３从头算得到。对于非对称的双原子分子

而言，分子具有固有偶极矩，该偶极矩会在外场作用

下产生能级的移动（Ｓｔａｒｋ位移），为了将ＨＯＭＯ轨道

的线性Ｓｔａｒｋ位移
［２８］考虑进去，分子的含时电离能：

犐ｐ（狋）＝犐ｐ０＋μｈ·犈（狋）， （６）

式中犐ｐ０ 为无外场时的电离能，犈（狋）为外场，μｈ为ＣＯ

分子ＨＯＭＯ轨道的固有偶极矩，取值为１．７２（ａ．ｕ．）

（４．３７Ｄ）
［２９］。

（１）式中感生偶极矩利用数值积分的方法计算，

得到感生偶极矩后，可以对其时间求两阶导数得到

分子在外场中感生偶极加速度［即犪（狋）＝̈狓（狋）］，这

样分子在外场中发射的高次谐波谱可以通过对分子

的偶极加速度进行傅里叶变换得到：

犪狇 ＝
１

犜ω
２∫
犜

０

犪（狋）ｅｘｐ（－ｉ狇ω狋）
２

， （７）

其中犜和ω分别为驱动激光的持续时间和频率，狇

对应于谐波阶数。

由于高次谐波具有很宽的平台区域，对平台区

域一定频率范围内的高次谐波进行叠加就能得到阿

秒脉冲，其脉冲强度为

犐（狋）＝ ∑
狇

犪狇ｅｘｐ（－ｉ狇ω狋）
２

． （８）

（８）式的计算与原子在激光场中发射阿秒脉冲的方

法相同。

３　结果与讨论

通过上述理论方法，可以计算ＣＯ分子在激光

场中产生的高次谐波，进而研究阿秒脉冲的性质。

为了得到单个阿秒脉冲，需要对组合场的参数进行

优化，达到对电离电子的轨道进行控制，从而实现单

个阿秒脉冲的输出。计算中，两束不同波长的激光

都为线性极化场且极化方向相同，形成组合场后，其

电场分量可以表示为

犈（狋）＝犈１犳（狋）ｃｏｓ（ω１狋＋φ１）＋

犈２犳（狋）ｃｏｓ（ω２狋＋φ２）， （９）

式中犈１和犈２分别是第一束激光和第二束激光的峰

值强度，ω１ 和ω２ 分别是它们的角频率，犳（狋）＝

ｅｘｐ －２ｌｎ２
狋（ ）τ［ ］

２

为高斯包络（其中τ为激光脉冲

的全高半宽），φ１ 和φ２ 分别是两束激光场的相位，

Δφ＝φ２－φ１ 即为该组合场的相对载波相位。利用

（９）式的组合场来驱动 ＣＯ 分子，在考虑了线性

Ｓｔａｒｋ位移对分子能级的影响后，计算并分析了固

有偶极矩与组合场极化方向的夹角分别为０°，９０°，

１８０°。结果表明夹角为０°时高次谐波的强度最高，

连续性最好，因此下面仅研究组合场极化方向与分

子固有偶极矩夹角为０°的情况。

在计算中，τ＝５．０ｆｓ，第一束激光波长为

８００ｎｍ，强度为８．０×１０１２ Ｗ／ｃｍ２，第二束激光波长

为２０００ｎｍ，强度为１．６×１０１４ Ｗ／ｃｍ２，图１给出了

波长分别为８００ｎｍ 和２０００ｎｍ 的单一激光驱动

ＣＯ分子产生的高次谐波谱。由图１可知，８００ｎｍ

激光单独驱动产生的高次谐波没有出现平台区域，

而２０００ｎｍ激光单独驱动时虽然产生了平台区域，

但是平台区域的高次谐波连续性很差，不利于叠加

形成超短的阿秒脉冲。将这两束激光形成组合场，

通过调节组合场的参数来优化高次谐波的性质。为

此仍取上述的强度形成组合场，相位φ１＝１．０π；相

位φ２ 为可调参数，分别取０，－０．１π，－０．２π，

－０．３π，即组合场的 Δφ 分别为－１．０π，－１．１π，

－１．２π，－１．３π。图２所示为相应组合场的Δφ取

不同数值时ＣＯ分子发射的高次谐波谱。由图２可

知经过调节两色组相对相位能够得到平台较为光

滑，截止位置明显提高的高次谐波，用这种高次谐波
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叠加可以产生好的阿秒脉冲。

图１ 单色场驱动ＣＯ分子产生的高次谐波谱

Ｆｉｇ．１ ＨＨＧｓｐｅｃｔｒａｏｆＣＯｄｒｉｖｉｎｇｂｙａ

ｓｉｎｇｌｅｌａｓｅｒｆｉｅｌｄ

图２ 组合场ＣＥＰ取不同值时ＣＯ分子的高次谐波谱

Ｆｉｇ．２ ＨＨＧｓｐｅｃｔｒａｏｆＣＯｄｒｉｖｉｎｇｂｙｔｈｅｃｏｍｂｉｎｅｄ

ｆｉｅｌｄｓａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔＣＥＰｓ

由图２可知，在两束激光强度和频率不变的情

况下，仅改变组合场的Δφ时，ＣＯ分子所发射的高

次谐波谱差别较大，不仅截止位置不同，而且在平台

区域高次谐波的连续性也有明显差别。由半经典的

“三步模型”分析，这些高次谐波的差别应来源于电

子隧穿电离和处在连续态电子在组合场中传播过程

的不同引起的，因此首先分析电子的隧穿电离。利

用分子ＡＤＫ模型计算了ＣＯ分子在组合场作用过

程中的隧穿电离速率，图３给出了两束激光在强度

不变情况下，取不同相对载波相位时的电离速率随

时间的变化。在计算分子电离速率时，考虑线性

Ｓｔａｒｋ效应对 ＣＯ 分子电离势的影响［如（６）式所

示］，当固有偶极矩（由Ｏ指向Ｃ）与组合场极化的

方向夹角为０°时，ＣＯ分子的电离势最大（与零场时

电离势相比），从而导致电离速率非常小，所以０时

刻附近的电离被抑制；而当固有偶极矩与组合场极

化方向夹角为１８０°时，电离势最小，所以当相对载

波相位为－１．０!

时，在－１犜（犜 为光场周期）和１犜

附近的电离被增强［如图３（ａ）所示］。而对原子或

对称线性分子而言，在０，－１犜和１犜附近都有显著

的电离，而且在０时刻附近电离最强，这些不同时刻

电离的电子波包会在组合场演化过程中产生干涉效

应，演化过程中的干涉效应反映在高次谐波谱中就

表现为较强的震荡，特别是在接近１００阶附近，并且

组合场在０时刻附近的峰值强度相对于图３（ｂ）～

（ｄ）的最大峰值强度较小，这将导致电子在反向加速

中从组合场获得的动能较小，因此高次谐波的截止

位置也较小；当相对Δφ＝－１．１π、－１．２π和－１．３π

时，除组合场电场分量的中心峰值位置稍有变化外，

其他两个主要峰值的位置几乎没有变化，但是其中

一个峰值减小了很多（即１犜 附近）。由图３可知，

这时ＣＯ分子的电离仅在－１犜附近发生，因此电子

在组合场演化过程中的干涉效应几乎没有，导致这

时高次谐波在截止位置附近的连续性很好［如图２

（ｂ）～（ｄ）所示］。图３（ｂ）在１犜附近处电离速率相

对于图３（ａ）中电离速率明显减小是由于电离速率

的大小与电场强度大小呈指数衰减的关系，因此在

１犜附近ＣＯ分子的电离速率减小很大，导致此时几

乎没有隧穿电离发生；另一方面，当相对 Δφ＝

－１．１π、－１．２π和－１．３π时，由于组合场中心峰值

的数值相对于图３（ａ）的情况有所增加，这意味着电

离电子在演化过程中从组合场获得了更多的能量，

使得高次谐波的截止位置也有所增加，只不过在相

对Δφ＝－１．３π时增加的较少［如图３（ｄ）所示］，并

且高次谐波的连续性很好，但是振荡却增加了，其原

因可以从后面的经典分析得到。因此通过调节组合

场的相对载波相位来驱动ＣＯ分子，使得组合场成

为不对称场，来抑制某个位置的电离，减少电离电子

之间的干涉，能够得到连续性很好的高次谐波，这对

阿秒脉冲的发射是有利的。需要指出的是，图２给

出的高次谐波是对组合场相对载波相位进行优化的

结果，当相对载波相位取其他数值时得到的高次谐

波谱无论是连续性还是截止位置与图２的结果比较

都会变得更差。

利用（８）式对图２中ＣＯ分子在不同的相对载

波相位组合场驱动下发射的高次谐波进行了叠加，

得到相应的阿秒脉冲，如图４所示。除图４（ｄ）伴随

着有一个很弱的阿秒脉冲外，图４（ａ）～（ｃ）呈现的
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图３ 组合场取不同ＣＥＰ时的电场强度和电离速率随时间的变化

Ｆｉｇ．３ ＤｅｐｅｎｄｅｎｃｅｏｆｅｌｅｃｔｒｉｃｆｉｅｌｄｓｔｒｅｎｇｔｈｏｆｔｈｅｃｏｍｂｉｎｅｄｆｉｅｌｄｓｉｎｄｉｆｆｅｒｅｎｔＣＥＰｓａｎｄｉｏｎｉｚｅｄｒａｔｅｓｏｆＣＯｏｎｔｉｍｅ

都是单个阿秒脉冲，其中最短的阿秒脉冲发生在

Δφ＝－１．２π时，能够得到脉宽为９８ａｓ的单个阿秒

脉冲。从阿秒脉冲的发射时刻来看，通过图４和图

３中相应的组合场比较可以看出，除Δφ＝－１．０π

外，其他三种情况都是在组合场中心极大后的下降

沿发射的，这时组合场强随时间迅速降低，压缩了发

射时间，使得发射的阿秒脉冲宽度相对于 Δφ 为

－１．０π的宽度明显降低，这一结果与获得的对原子

发射阿秒脉冲得到的结论一致［３０］。

图４ 不同ＣＥＰ的组合场驱动ＣＯ分子产生的阿秒脉冲

Ｆｉｇ．４ ＡｔｔｏｓｅｃｏｎｄｐｕｌｓｅｅｍｉｓｓｉｏｎｂｙＣＯｍｏｌｅｃｕｌｅ

ｄｒｉｖｉｎｇｂｙｔｈｅｃｏｍｂｉｎｅｄｆｉｅｌｄｓｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔＣＥＰｓ

下面利用经典和时频分析两种方法研究阿秒脉

冲发射的性质。首先，通过求解电子在组合场中的

经典牛顿方程可以获得高次谐波的截止位置，从而

得到电子在不同相对载波相位组合场作用下电离时

刻狋ｉ、复合时刻狋ｒ与电子能量之间的关系，图５给出

了经典计算的结果，其中犈ｋ为电子功能，犝ｐ为有质

动力能。由图５（ａ）和（ｄ）可知，这两种情况电子的

最大动能较低，因此高次谐波截止阶数相应较小，由

于犝ｐ＝０．０１７，相应的最大动能换算为谐波阶数分

别为１２５阶和１１９阶，由于图２（ａ）没有明显的截止

位置，而高次谐波在１１９阶处截止的结果与图２（ｄ）

的截止位置相同；而在图５（ｂ）和（ｃ）的情况下，电子

从组合场得到的最大动能较高，因此高次谐波截止

位置也较高，最大动能分别对应于高次谐波的１３９

阶和１３３阶，这与图２（ｂ）、（ｃ）高次谐波在相应的阶

数截止相一致。其次，为了研究阿秒脉冲发射的时

间特性，进一步对高次谐波的发射过程进行时频分

析，图６所示为计算结果。由图６可知，当组合场

Δφ＝－１．３π时，在较宽的能区范围内对高次谐波进

行叠加得到的都是两个阿秒脉冲，只不过前一个脉

冲较强，后一个脉冲很弱，几乎可以认为是单个阿秒

脉冲；但是在其他三种情况，得到的都是单个阿秒脉

冲，并且以Δφ＝－１．２π时发射的能量随时间变化

最快，因此相应的阿秒脉冲宽度最短，这与图５的经

典结果（电子复合时电子的动能对时间变化最快）是

一致的。
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图５ 相对ＣＥＰ不同取值的经典分析

Ｆｉｇ．５ ＣｌａｓｓｉｃａｌａｎａｌｙｓｉｓｉｎｄｉｆｆｅｒｅｎｔｒｅｌａｔｉｖｅＣＥＰｓ

图６ 相对ＣＥＰ不同取值的时频分析

Ｆｉｇ．６ ＴｉｍｅｆｒｅｑｕｅｎｃｙａｎａｌｙｓｉｓｉｎｄｉｆｆｅｒｅｎｔｒｅｌａｔｉｖｅＣＥＰ

４　结　　论

使用强场近似理论，研究了ＣＯ分子发射高次

谐波的特征以及由此构造的单个阿秒的性质。利用

两束波长分别为８００ｎｍ和２０００ｎｍ、脉宽均为５ｆｓ

的激光形成的组合场驱动ＣＯ分子，由于这种不对

称分子在某些特定的方向发生电离抑制，有效地减

少了电子在演化过程的干涉效应，再通过调节组合

场的相对载波相位，使得电子在组合场的演化过程

得以改变，不仅使电离电子在演化过程中减小了干

涉效应，而且使电离电子获得更大的动能。这样

ＣＯ分子发射的高次谐波谱在超连续性方面有了明

显的改善，同时使谐波的截止位置得到很大的扩展，

从而能够得到小于１００ａｓ的单个阿秒脉冲，相比于

单色场驱动ＣＯ分子产生阿秒脉冲，其脉宽有了较

大的改善，通过经典分析可以很好地解释这种组合

场驱动ＣＯ分子发射高次谐波的特性和机理。
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