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摘要　采用长焦距透镜与连续介质气体靶是目前高亮度高次谐波产生实验中谐波产率较高的方案,在长焦距透镜

方案中进一步探索使用准相位匹配技术,有望在连续介质靶的基础上进一步提高高次谐波信号的强度.根据准相

位匹配技术,设计了一种多喷嘴阵列气体靶,通过模拟计算的方法,对比传统连续介质气体靶与多喷嘴气体靶这两

种方案,从理论上证实多喷嘴气体靶可以实现谐波信号强度的进一步提升.
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１　引　　言
高次谐波是激光与物质的高度非线性作用产生的相干性极好的极紫外或X射线源[１Ｇ３].与其他极紫外

光源(如自由电子激光器、X射线激光器和同步加速轨道辐射)相比,高次谐波具有很好的方向性、相干性,超
短脉冲持续时间和宽的可调谐等优良特性,可以应用于极紫外抽运光谱学[４],阿秒脉冲的产生[５],极紫外光

刻技术[６],以及作为自由电子激光器的种子光[７]等.然而,高次谐波产生过程是高度非线性和非微扰的[８],
所以产生谐波的效率较低,这极大地限制了其应用,因此,增加高次谐波的转换效率和增强单脉冲能量是至

关重要的.
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在如何提高高次谐波的产生效率方面,国内外同行尝试了多种方法.Ditmire等[９]在实验中改变激光

波长、聚焦条件和峰值激光强度等多个参数,在波长２０nm附近获得了能量为６０nJ的单个谐波,此时谐波

产率为１０－７.Constant等[１０]考虑到谐波产生过程中的再吸收现象,使用内壁光滑的毛细管波导,通过优化

气压,使谐波产率提高至４×１０－５.Takahashi等[１１Ｇ１３]通过在相位匹配条件下使用焦距为５m的松聚焦方

法,可以尽可能地提高驱动激光能量,从而获得了较高的谐波能量.利用单脉冲能量为２０mJ的驱动激光与

１０cm长氩气介质相互作用在２７级次(２９．６nm)得到能量为０．３μJ的软X射线辐射[１１],单脉冲能量为

１６mJ的激光与１４cm长氙气介质相互作用在１３级次(６２nm)得到了能量为４．７μJ的谐波[１２],以及单脉冲

能量为５０mJ激光与５cm长氖气介质相互作用在５９级次(１３．５nm)获得了能量为２５nJ的谐波[１３].另外,
毛细管波导也被应用于高次谐波准相位匹配实验中.Paul等[１４]在高次谐波实验中使用内径调制周期为

１mm,调制深度为１０％,共计１０个周期充满氩气的毛细管波导,在４７eV附近谐波产率提升了４倍.

Willner等[１５]利用准相位匹配技术,在实验中使用Ar喷嘴与 H２ 喷嘴交替阵列方案结合紧聚焦条件,将谐

波产率提升了３倍.
随着高功率飞秒激光技术的发展,太瓦(TW,１０１２ W)以及拍瓦(PW,１０１５ W)激光[１６]系统的出现,采用长焦

距松聚焦方式产生高亮度高次谐波是一种必然的趋势.本文通过理论模拟设计了一种多喷嘴阵列气体靶,提
出在采取松聚焦条件下尽可能提高驱动激光能量的基础上,采用设计的多喷嘴阵列气体靶,优化阵列中各喷嘴

的长度、气压和喷嘴间距等参数,实现准相位匹配,从而获得高亮度的高次谐波输出.与传统的连续介质气体

靶相比,针对特定级次谐波(２７次)设计的多喷嘴阵列气体靶可以将谐波信号强度再进一步提高３倍.

２　基本原理
高次谐波的转换效率非常低,这主要是由于高次谐波的产生过程是高度非线性和非微扰的.此外,传播

过程中的相位失配和介质对谐波的吸收也严重影响了谐波的产率.相位匹配技术和准相位匹配技术都可以

用来减小相位失配对谐波产率的影响.
在高次谐波产生和传输过程中,当传输一定的介质长度且基频光与谐波的相位差达到Δφ＝π时,即达

到相位匹配的极限,此时介质的长度称为相干长度Lc＝π/Δk,其中Δk＝kq－qkf是基频光与谐波的波矢k
矢量失配,Δk为对应的波数,q为谐波的级次.基频光与谐波之间的相位失配主要有中性原子色散、等离子

体色散、原子偶极相位引起的相位失配和几何相位引起的相位失配,这４项的相位失配表达式为
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式中ω１ 为基频波的角频率,λ为基频波的波长,η为电离率,P 为气压(以标准大气压为单位,一个标准大气

压等于１０１３２５Pa),Δn 为在一个大气压下由于中性原子色散导致的基频波与谐波的折射率之差,Natm为在

一个大气压下的原子数密度,re 为经典电子半径,αj 为相位系数,Up 为自由电子在基频场中的有质动力势,

b为几何聚焦的共焦参数(即瑞利长度的两倍).因为只有满足相位匹配条件时才能获得较好的谐波信号,
故相位失配应尽可能小.这些影响相位失配的因素由气压、焦点与介质相对位置、聚焦后峰值功率等参数共

同决定.因此在实验中需要综合考虑这些因素的影响,选择合适的实验条件来满足相位匹配条件.
当介质长度超过相干长度,由于相位失配的缘故,谐波信号开始下降.例如,激光脉冲在传输过程中出

现的自散焦效应等造成的波面变化会引起相位失配,而毛细管波导效应则可以在一定程度上抵消自散焦引

起的相位失配.选择不同半径的毛细管,调整介质气体压强就可以控制某些级次谐波的相位匹配[１７].另

外,克尔效应引起的自聚焦和电子的自散焦使得激光脉冲在传播过程中产生的自引导效应,可以消除自散焦

效应,也可以实现相位匹配.与毛细管波导相同,自引导效应对相位匹配条件的控制可以简单地通过调节气

体压强来实现.通过长焦距松聚焦方式,可以大幅度减小波面变化,从而在很长的介质内实现相位匹配.这

是高功率飞秒激光产生高亮度高次谐波的重要方法.
此外,通过准相位匹配技术实现相位匹配也是提高高次谐波产率的重要方法.使用内径周期变化的毛

细管对激光强度进行调制,可以实现准相位匹配[１４].但是高强度的激光对毛细管的损伤导致毛细管准相位

匹配方案的使用寿命很有限[１５].基于高功率太瓦和拍瓦飞秒激光技术[１６]的发展,利用长焦距松聚焦方案
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产生高次谐波已成为必然趋势.本文结合长焦距松聚焦方案和准相位匹配技术,采用自由传播的激光和多

喷嘴阵列的方案,进一步提高高亮度高次谐波信号的强度,避免毛细管损坏等限制.
在定量层面上,模拟过程中只有考虑到高次谐波产生过程中的电离、谐波产生、吸收、传播等情况,才最

接近实际情况.这需要同时求解激光脉冲和高次谐波脉冲的传播方程,以及精确计算高次谐波的微观偶极

矩.模拟中使用的程序根据文献[１８]给出的脉冲传播的三维方程编写.１９９４年Shkolnikov等[１９]在理论上

得出通过对相互作用介质密度进行周期性调制可以实现准相位匹配的结论.本文通过设计多喷嘴阵列气体

靶,对相互作用区域介质密度进行调制,从而实现准相位匹配.
图１为设计的多喷嘴阵列气体靶示意图.本文探索两种不同的气流控制方案,分别是等压多喷嘴阵列

气体靶和不等压多喷嘴阵列气体靶.

１)等压多喷嘴阵列气体靶.多个大小一致的喷嘴整齐排列,喷嘴内径与相邻喷嘴之间的间隔相等.将

所有喷嘴连接至同一个进气阀,则每一个喷嘴出射相同的气压,从而实现介质气体密度周期性变化.但介质

对于基频光的非线性作用,导致在传播方向上的激光强度逐渐减弱,相位匹配条件不是常数,进而限制了多

喷嘴方案中喷嘴的数目.

２)不等压多喷嘴阵列气体靶.每一个喷嘴单独连接一个进气阀,第一个喷嘴气压固定,从第二个喷嘴开

始,比较不同气压下谐波信号的强度,选取最优化的信号强度对应的气压,依次确定之后的每一个喷嘴气压.

图１ 多喷嘴阵列气体靶

Fig敭１ MultiＧjetarraysgastarget

３　模拟结果及讨论
理论模拟使用脉宽为２５fs的激光,中心波长为８００nm,峰值光强为２．０×１０１４W/cm２,聚焦后焦斑的直

径为５００μm,由此可以计算出单脉冲能量为９．８mJ.模拟中焦点位于气体靶中心位置之前５mm.模拟时

采用了３种不同的气体靶:

１)传统连续介质气体靶,气压为１３．３kPa,长度为１２mm,以此气体靶为基准来比较多喷嘴阵列气体靶

对谐波信号强度的提升;

２)等压多喷嘴阵列气体靶,在实验过程中,任意改变喷嘴间隔和内径非常困难,能够精确优化的是气压

和激光脉冲的光强、焦点位置等,所以在实验过程中通过数值模拟难以精确地优化喷嘴间隔、内径等参数.
最终确定的喷嘴参数为:喷嘴内径为０．５mm,喷嘴间隔为１mm,共计１２个喷嘴,气压为１３．３kPa;

３)不等气压多喷嘴阵列气体靶,在等压多喷嘴阵列气体靶的基础上改变气压,第一个喷嘴气压为

１３．３kPa,其后的每个喷嘴气压均根据前一个喷嘴的优化结果代入来获得,最终获得的各个喷嘴的气压分别

为１３．３,１８．１,１２．５,３．２,１．３,１８．１,１８．１,１８．１,１８．１,１８．１,１８．１,１８．１kPa.

２７级次的谐波模拟结果如图２所示.蓝色(圆形)、红色(三角形)和绿色(菱形)曲线分别表示传统连续

介质气体靶、１２个等压喷嘴气体靶和１２个不等气压气体靶中２７级次谐波信号强度随传播距离的变化趋

势.由模拟结果可得,等压多喷嘴气体靶相对于传统连续靶谐波信号强度提升约２倍.在不等气压气体靶

的模拟中,根据２７级次谐波信号的强度来优化各个喷嘴的气压,可以使谐波信号强度进一步提升.
图３表示３种不同气体靶在传播１２mm距离后最终产生的谐波谱图.蓝色(圆形)、红色(三角形)和绿

色(菱形)曲线分别表示传统连续介质气体靶、１２个等压喷嘴气体靶和１２个不等气压气体靶中获得的最终
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图２ ３种不同气体靶情况下２７次谐波信号的强度随传播距离的变化

Fig敭２ ２７thharmonicintensityinthecaseofthreedifferentgastargetsversuspropagationdistance

谐波谱图.从图３可以看到,针对２７次谐波,等压和不等压多喷嘴阵列气体靶产生的谐波信号强度几乎相

同,均为连续介质气体靶产生的谐波信号强度的３倍.针对２９次谐波,等压多喷嘴阵列气体靶产生的谐波

信号强度是连续介质气体靶的２．２倍,而不等压多喷嘴阵列气体靶产生的谐波信号强度却只是连续介质气

体靶的１．７倍.另外,从整体谐波谱上看,对于连续介质气体靶,谐波能量集中在３１级次附近,并且３１次与

相邻级次(３３次)谐波信号的强度比为１．３,而多喷嘴阵列气体靶通过准相位匹配,将能量优化集中到了２７
和２９级次,比如等压多喷嘴阵列气体靶,２７和２９次与相邻级次(３１次)谐波信号的强度比为３．２.这说明采

用多喷嘴阵列气体靶,相比传统连续介质气体靶,不仅可以提高谐波信号强度,还可以通过优化的相位匹配

选择某一两个级次的谐波,从而实现高亮度的单色高次谐波相干光源.

图３ ３种不同气体靶在传播１２mm距离后的模拟谐波谱图

Fig敭３ Simulatedharmonicspectrawiththreedifferentgastargetsat１２mmpropagationdistance

该方案结合长聚焦透镜方案,可以允许更高的驱动激光能量,在传统的连续介质气体靶基础上谐波的输

出能量提高了２倍左右.这对于高亮度的谐波辐射来说已经有很可观的提升.例如,针对２７次(２９．６nm)
的谐波,目前已利用５m的长焦距透镜、２０mJ的驱动激光实现０．３μJ的谐波输出[１１],如果采用本文设计的

多喷嘴阵列气体靶,其谐波能量可进一步提升２倍,这意味着３０nm的谐波辐射进入微焦量级,将满足具有

时间分辨的相干X射线衍射成像等诸多应用中的需求.另外,随着精密机械加工和３D打印技术的发展,加
工这种多喷嘴阵列的气体靶已成为可能,且该方案简单可靠,易实现.

４　结　　论
通过理论模拟设计了一种多喷嘴阵列气体靶,在采取松聚焦条件下尽可能提高驱动激光能量的基础上,

采用多喷嘴阵列气体靶,优化阵列中各喷嘴的长度、气压和喷嘴间距等参数,实现准相位匹配,得到的谐波信

号强度比传统的连续介质气体靶提升了２倍,从而获得高亮度的高次谐波输出.据报道松聚焦和连续介质

气体靶的方案已获得了较好的谐波信号强度,将多喷嘴阵列气体靶应用于松聚焦条件下可进一步提升谐波

信号强度,这使高次谐波满足更多的应用需求.
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