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啁啾场调控的高次谐波空间分布及孤立阿秒脉冲产生
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摘要　理论研究了氢分子离子在波长８００nm短周期啁啾脉冲方案下的高次谐波发射与孤立阿秒脉冲产生.经计

算发现,当选取合适的啁啾参数时可以限制高次谐波同时由两核发射,从而减弱其空间的相互干涉,得到光滑连续

且只有单核贡献的高次谐波谱平台区域.当啁啾参数β＝６、激光脉冲半峰全宽τ０＝５fs时,通过在单核贡献的连

续谱上截取１００阶谱线宽度合成了持续时间约为９８as的孤立阿秒脉冲.同时通过另一组参数计算也验证了当两

核对高次谐波谱均有贡献时,不利于阿秒脉冲的产生.讨论中使用了经典的回碰动能图和时频分布图来解释高次

谐波谱发射的物理机制.
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１　引　　言

近年来,随着激光技术的飞速发展,强激光场与

原子、分子气体、等离子体以及固体物质之间的相互

作用成为了人们关注的焦点[１Ｇ５].由于激光场的强

度已经接近甚至超过原子或分子内库仑作用产生的

电场强度,因此两者之间的相互作用导致了许多新

奇的非线性物理现象的发生,其中最引人瞩目的当
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属高次谐波的产生 [６Ｇ７].作为产生连续的极紫外线

光源和软X射线源[８Ｇ９],特别是作为孤立阿秒脉冲

的主要工具[１０Ｇ１１],高次谐波的产生成为了近些年人

们研究的一个热点问题.众多实验结果表明,高次

谐波谱(HHG)都具有一个鲜明的平台结构,平台延

伸到一定能量后,其强度又迅速下降,形成一个陡峭

的截止区.而三步模型理论[１２]可以很好地解释高

次谐波产生的物理机理以及平台截止定律.具体过

程可以分为以下步骤:１)激光场的作用显著地压低

了电子一侧的势垒,使得原本处于束缚态的电子发

生隧穿电离;２)电离后的电子在外场作用下加速、
振荡并获得一定能量;３)当激光场反向时,一部分

电子反向运动与母核回碰辐射出高能光子,即高次

谐波的产生.同时,理论与实验研究还表明,当体系

存在多核时,电离后的电子与母核回碰时会有多种

可能,从而影响高次谐波谱的空间分布并引起多条

量子路径间的相互干涉[１３Ｇ１５].但是,多核体系中高

次谐波的产生具体源自哪个核的贡献,目前相关报

道较少[１６Ｇ１７].
除了高次谐波的产生之外,阿秒脉冲具有重要

的实际应用价值,如探测和控制原子与分子内部超

快的电子动力学过程、阿秒尺度的时间分辨率测量

以及分子轨道的层析成像等[１８Ｇ２０].因此,如何获得

孤立阿秒脉冲也吸引了众多研究者的广泛关注.到

目前为止,许多文献都对此做了相关报道.近年来

常被用来获得孤立阿秒脉冲的方案有少周期方

案[２１Ｇ２２]、偏振门方案[２３Ｇ２４]和组合场方案[２２,２５]等.此

外,啁啾场也是调控高次谐波产生以及合成孤立阿

秒脉冲的很好手段[２６Ｇ２９].例如:Salières等[２６]利用

聚焦条件和啁啾驱动场调控了高次谐波的产生;

Xiang等[２７]利用啁啾场与静电场的组合场获得了脉

宽为１０as的孤立阿秒脉冲;罗香怡等[２９]利用空间

非均匀的啁啾双色场方案在合适的时间延迟下得到

了光滑的超连续谱并得到脉宽为３２as的孤立阿秒

脉冲;最近,Zhang等[３０]研究了氢分子离子体系在

双色场驱动下,且电子只在一维方向振荡时高次谐

波谱的空间分布,并合成了脉宽为９９as的孤立阿

秒脉冲.
本文通过数值求解二维含时薛定谔方程,研究

了氢分子离子体系在波长８００nm短周期啁啾脉冲

驱动下的高次谐波谱的空间分布.研究结果表明,
在啁啾参数β＝６、激光脉冲半峰全宽(FWHM)τ０＝
５fs时,可以很好地限制高次谐波由两核同时产生,
从而减弱其空间的相互干涉.并且在此种情况下,

所得的高次谐波谱平台区域在１４０~２４０阶内只有

单个母核有贡献,谐波谱的调制较小,谱线光滑.同

时,相应的高次谐波谱的时频分布图中峰值p′
１ 只

含有短量子路径,通过叠加该段平台阶次可以获得

脉宽为９８as的孤立阿秒脉冲.此外,为了验证当

两个母核对高次谐波谱均有贡献时高次谐波在空间

中会发生干涉,影响孤立阿秒脉冲的产生,计算了

β＝６、τ０＝１０fs时的高次谐波谱空间分布,并合成

了相应的阿秒脉冲.结果显示,两个母核对高次谐

波谱均有贡献且在阿秒脉冲附近有一个强度相对较

弱的伴随脉冲.为了解释高次谐波发射的物理机

制,采用了经典的三步模型理论、时频分析以及电子

的经典运动轨迹.

２　理论模型和数值方法

在玻恩Ｇ奥本海默近似(BOA)条件下,数值求解

了氢分子离子在强激光场条件下的二维含时薛定谔

方程.在偶极近似下,体系的含时薛定谔方程可以

表示为(无特殊说明本文均使用原子单位a．u．)

i∂ψ
(x,y,t)
∂t ＝

p２
x ＋p２

y

２ ＋V(x,y)＋xEx(t)
é

ë
êê

ù

û
úúψ(x,y,t),

(１)
式中V(x,y)为软核库仑势,可以表示为

V(x,y)＝ －１
(x－R/２)２＋y２＋a

＋

－１
(x＋R/２)２＋y２＋a

＋
１
R
, (２)

式中R＝７a．u．为核间距,a＝０．６１为软核参数,(x,

y)表示电子的坐标.在此条件下,可以计算得到氢

分子离子的电子基态能量为－０．５１９a．u．(包括１/R
的排斥势).xEx(t)表示外加激光场与氢分子离子

的相互作用势.激光场的极化方向沿x 轴,之所以

选择沿着分子轴向是为了限制高次谐波同时从两核

产生.当极化方向与分子轴向有一定夹角时,两核

对高次谐波谱平台均有贡献,因此不能合成孤立的

阿秒脉冲,故此种情况文中没有考虑.激光场的具

体形式表示为Ex(t)＝E０f(t)cos[ω０t＋δ(t)],其
中采用高斯型的包络函数f(t)＝exp(－４ln２t２/

τ２０),τ０ 为 激 光 脉 冲 的 FWHM.载 波 包 络 相 位

(CEP)采用啁啾场的形式δ(t)＝－βtanh[(t－t０)/

τ],通过调节参数β、t０、τ来控制啁啾场的形式.其

中对于给定β时CEP的取值,先令ωt＋δ(t)＝０,求
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出此时对应的时刻t,然后相应的δ(t)＝(t/T)

２π,其中T 代表波长８００nm时对应的周期.波函

数随时间的演化采用二阶劈裂算符的方法,当随时

间演化的波函数确定之后,就可以根据艾伦费斯特

定理得到含时的偶极加速度ax(t)＝‹ψ(x,y,t)

－
∂V(x,y)
∂x －Ex(t)ψ(x,y,t)›.对偶极加速度

进 行 傅 里 叶 变 换 就 可 以 得 到 高 次 谐 波 谱

１
２π
∫exp(－iωt)ax(t)dt

２

.同时,为了进一步研

究高次谐波谱的空间分布,计算了偶极加速度随空

间坐标x 的分布:

dA(x,t)＝∫
＋¥

－¥
ψ∗(x,y,t)×

－
∂V(x,y)
∂x －Ex(t)

é

ë
êê

ù

û
úúψ(x,y,t)dy. (３)

　　由于激光场的极化方向沿x 轴,因此,当用经

典的牛顿方程描绘电离后电子的运动轨迹时,只需

要考虑一维轴向的(x 轴)情况.本文以两核连线中

点为坐标原点,用字母A和B分别表示位于(－R/

２,０)与(R/２,０)处的两个原子核.并且假设电子在

电离瞬间初速度为０,初位置在两原子核处,那么隧

穿电离后电子的速度和位移可以分别表示为

x(t)＝∫
t

ti
－Ex(t)dt, (４)

x(t)＝∫
t

ti
x(t)dt＋x０. (５)

　　当电子返回母核A或B时,即x(te)＝±R/２,
电子与母核碰撞释放出高能光子,ti与te 分别表示

电离时刻与回碰时刻,回碰时电子具有的动能为

Ek＝
１
２x

２(te).

３　结果与讨论

计算中选取的短周期激光脉冲波长为８００nm,
强度为３×１０１４Wcm－２,τ０＝５fs,τ＝２００a．u．,t０＝
τ/９.图１给出了不同啁啾参数β 所对应的高次谐

波谱图.从图１中可以看出,当啁啾参数β＝０时

(黑色实线所示),高次谐波谱的平台区域较窄且调

制明显,谐波截止阶次在８０阶处;当β＝３时(红色

虚线所示),谐波截止阶次被拓宽到１３０阶附近;当

β＝６时(蓝色点线所示),可以得到频带宽度为１４０
阶的超宽连续谱,而且谐波谱的调制明显减弱,谱线

变得更加平滑,只是在谐波截止位置处谐波谱的强

度降低了两个数量级.理论计算发现,当β＜６时,

在β从０逐渐增大过程中,连续谱的宽度明显增大;
当β＞６时,随着参数β继续增大,谐波谱扩展缓慢;
而且截止阶次附近处谐波谱的强度会随β增大明显

下降.为了验证上述现象,给出了啁啾参数β＝
６．２５时对应的高次谐波谱,如图１中虚点绿线所示.
可以看出,此时谐波谱的截止阶次拓宽到了２５８阶

左右,同时截止阶次附近的谐波谱强度相比于β＝６
时降低了１个数量级,与上述现象一致.同时,考虑

到更大的β所对应的啁啾场在实验上无法实现,因
此下文在β＝６的条件下研究高次谐波的空间分布

以及阿秒脉冲产生.

图１ 不同啁啾参数β对应的 HHG谱图

Fig敭１ HHGspectrafromdifferentparametersofβ

利用(３)式对傅里叶变换后的偶极加速度的模

进行平方,便可以得到高次谐波谱的空间分布情况.
图２(a)给出了β＝０、δ(t)＝０时对应的高次谐波谱

的空间分布.从图中可以看出,在空间位置x＝０,

±R/２处,谐波谱的强度较弱,与文献[１４Ｇ１５]得到

的结果一致;在平台区域处,由 A、B两核产生的高

次谐波谱的强度基本相同;在截止阶次６５~８０阶

处,由A核产生的谐波谱的强度较强.众所周知,
当啁啾参数β变化时,啁啾场与CEP将同时发生改

变.本文只研究啁啾场对高次谐波谱的影响,而不

考虑CEP变化产生的影响,图２(c)、(d)分别给出了

β＝３、δ(t)＝０与β＝６、δ(t)＝０时对应的谐波谱的

空间分布.从图２(c)中可以看出,当β＝３时,两个

核对高次谐波谱都有贡献,但在低阶部分B核的贡

献相比A核略强些,在高阶部分恰好相反.从图２
(d)中可以看出,当β＝６时,整个谐波谱的强度相比

于图２(a)、(c)有所降低,但截止阶次变得更高,且
只有A核对高次谐波谱的高阶部分有贡献.因此,
当CEP保持不变时,可以通过调节啁啾参数来控制

高次谐波高阶部分的发射路径.同时,研究了啁啾

参数 β ＝０ 时,高 次 谐 波 谱 的 空 间 分 布 随

CEP变化的关系.计算发现,不同CEP下的高次

０６０１００７Ｇ３
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图２ ４种情况下的 HHG的空间分布图.(a)β＝０,δ(t)＝０;(b)β＝６,δ(t)≈０．４π;(c)β＝３,δ(t)＝０;(d)β＝６,δ(t)＝０
Fig敭２ SpatialdistributionsofHHGinfourdifferentconditions敭 a β＝０ δ t ＝０ 

 b β＝６ δ t ≈０敭４π  c β＝３ δ t ＝０  d β＝６ δ t ＝０

图３ (a)(c)电子的经典动能图;(b)(d)电子波包密度图

Fig敭３  a  c Classicalkineticenergyoftheelectron  b  d electronwavepacketdensity

谐波谱的空间分布与β＝０、δ(t)＝０时的结果类似,
即两核对高次谐波谱均有贡献,只是不同情况下相

应的谐波谱的强度有所变化,此处为了简便没有给

出相应的计算结果.为了得到更好的两核对高次谐

波谱发射贡献不同的理论计算结果,计算了β＝６时

不同CEP下的高次谐波谱的发射情况.图２(b)给
出了β＝６、δ(t)≈０．４π时相应谐波谱的空间分布,
其他情况未给出.与图２(d)相比,整个谐波谱的强

度也有所增强,且在谐波阶次低于１００阶的区域两

个核对谐波谱均有贡献,但是在１００~２４０阶的区域

内,A核对谐波谱的贡献要远大于B核.因此,容
易推得,在该谐波区域内两核分别产生的谐波谱之

间的相互干涉减小,从而该区域内相应谐波的调制

减弱,谱线变得光滑.这一推论与图１中谐波谱的

特征一致,从而验证了该推论的正确性.若没有特

殊说明,文中啁啾参数为β＝０与β＝６时所分别对

应的CEPδ(t)＝０与δ(t)＝０．４π.
为了解释图２中高次谐波谱的空间分布,利用

牛顿力学的方法给出了β＝０与β＝６时电子的经典

电离以及回碰动能分布图,如图３(a)、(c)所示,其
中空心符号表示电子动能与电离时间的关系,实心

符号表示电子动能与回碰时间的关系,蓝色点线表

示激光脉冲.图中空心符号表示经典电离,实心符

号表示回碰动能.空心三角形表示电子从核 A位

置附近电离,圆形或正方形表示电子从核B位置附

近电离.黑色实心三角形表示从核 A位置附近电

离后的电子与核A回碰;蓝色实心三角形表示从核

A位置附近电离后的电子与核B回碰;红色实心圆

形表示从核B位置附近电离后的电子与核A回碰;
绿色实心正方形表示从核B位置附近电离后的电
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子与核B回碰.从图３(a)中可以清晰地看到３个

不同时刻的回碰动能峰Pe１、Pe２与Pe３分别对应３
个不同时刻的电离峰Pi１、Pi２与Pi３,图３(c)中有两

个不同时刻的回碰动能峰P′e１与P′e２分别对应两个

不同时刻的电离峰P′i１与P′i２.并且几乎每个回碰

动能峰都有来自两个核的贡献.为了能够更加清楚

准确地确定哪个核附近的电子对上述回碰动能峰贡

献更大,从量子的角度通过计算波函数模的平方,即

p(x,t)＝∫＋¥
－¥ψ(x,y,t)ψ∗(x,y,t)dy,分别给出了

上述两种β时的电子波包密度随时间演化的图像,
如图３(b)、(d)所示.从图３(b)中可以看出,在

３．１o．c．(o．c．表示光学周期)之前电子在两个核附

近均有分布,且这段光周期内包括了图３(a)中所示

的整个回碰峰Pe１与峰值Pe２左边的低阶部分,因此

在这段区域内两个核对高次谐波的低阶部分均有贡

献.在３．１~３．４o．c．之间,核A周围分布的电子数

比核B周围的电子数多,且该光周期段正好对应回

碰动能图中的最高峰Pe２区域,即高次谐波谱的截

止区域,因此这与图２(a)中得到的由核A产生的高

次谐波在截止阶次附近比核B产生的高次谐波要

强的结论一致.由于在峰值Pe３对应的光周期内电

子波包密度较弱,因此高次谐波谱主要由峰值Pe１

和 Pe２ 贡 献.同 理,从 图 ３(c)中 可 以 看 到,

１．６~２．２o．c．之间包含了经典电离图中的P′i１峰,电
子在该光周期段内电离;在２．５~３．２o．c．之间与母

核发生回碰,且２．５~２．８５o．c．之间对应回碰动能峰

P′e１的低阶部分,２．８５~３．２o．c．之间对应回碰动能

峰P′e１的高阶部分;同时从图中还可以看出,有３个

回碰过程贡献了该区域的高次谐波,它们分别是电

子从核A电离,然后与核A回碰,以及电子从核B
电离,然后与核 A、核B回碰.进一步结合电子波

包密度图３(d),可以得到１．６~２．２o．c．之间电子在

两核附近均有分布,而２．８５~３．４o．c．之间电子主要

分布在核 A附近,该区域对应谐波阶次高于９０阶

的部分,因此,电子从核B电离后与母核回碰的几

率就很小,谐波谱的调制较弱.这点也与图２(d)的
高次谐波谱中核 A主要贡献谐波谱的截止阶次一

致.除此之外,在２．８~３．２o．c．之间包含了经典电

离图中的P′i２峰,该电离峰与回碰动能峰 P′e２相对

应,贡献谐波谱的低阶部分.且该回碰动能峰主要

有两个过程的贡献,分别是电子从核 A电离,然后

与核A、核B回碰.进一步结合电子波包密度分布

图,得到该光周期段内电子主要分布在核 A附近,
因此电离的电子主要来自核A,即该段光周期内高

次谐波谱主要来自核A的贡献.综上所述,由于多

个回碰过程共同贡献了高次谐波谱的低阶部分,故

９０阶以下的高次谐波谱的调制明显,而高于９０阶

的谐波谱调制较弱.同时,上述分析也恰好解释了

图２中高次谐波空间分布的物理本质.
与此同时,为了更加清楚地呈现高次谐波谱强

度、能量随时间的变化规律,采用小波变换的方法给

出了β＝６时高次谐波谱的时频分布图,如图４(a)
所示.与图３(c)所示的经典计算结果类似,图中同

样有两个明显的峰值p′１与p′２对高次谐波谱有贡

献.其中,峰值p′１大约对应谐波阶次２４０阶的位

置,发射时间在２．５~３．２o．c．之间,且长量子路径

被抑制.峰值p′２大约对应谐波阶次１００阶的位置,
发射时间在３．５~４．５o．c．之间,该峰值存在长短两

条量子路径.该结果也与图３(c)所讨论的情况一

致.结合上述讨论可得:高次谐波谱的１００~２４０阶

区域主要来自于核A的贡献,且该区域内只有峰值

p′１的短量子路径存在.利用该区域内谐波谱的这

一特点合成了持续时间为９８as的孤立阿秒脉冲,
其时间剖面图如图４(b)中蓝色点线所示.对于啁

啾参数β＝０的情况,同样通过叠加４０~８０阶谐波

合成了阿秒脉冲,如图４(b)中黑色实线所示.与啁

啾参数β＝６情况不同,此次合成得到的是阿秒脉冲

链,且主峰间的时间间隔大约为１２０as.这是由于

两核对谐波谱均有贡献,且谐波谱之间相互干涉,从
而导致了伴随脉冲的形成.

为了验证当高次谐波谱由两核共同产生且在空

间发生相互干涉时不能合成孤立阿秒脉冲,计算了

β＝６、τ０＝１０fs情 况 下 的 高 次 谐 波 谱,结 果 如

图５(a)所示.与β＝６、τ０＝５fs的情况相比,高次

谐波谱的截止阶次没有发生变化,但是谐波谱的强

度降低了２个数量级,且整个谐波谱的调制都比较

明显.同时,图５(b)所示为相应高次谐波谱的空间

分布情况,从图中可以看出,１００阶以下的谐波谱强

度比１００~２４０阶的谐波谱强度强,这与图５(a)中的

情况一致.并且两个核对整个高次谐波谱的平台区

域均有贡献,因此导致了谐波谱空间上的相互干涉,
谐波谱的调制明显.此外,图５(c)所示为高次谐波谱

的时频分布情况,从图中可以看到存在３个明显的峰

值,分别为p″１、p″２和p″３;峰值p″１的谐波谱强度最强但

峰值能量最低;峰值p″２能量最高,因此p″２决定了谐波

的截止阶次位置.峰值p″２的短量子路径中包含两条

路径,这是由于电子一经电离便可分别与核A、B回

碰造成的.峰值p″３的谐波谱强度最弱,峰值能量比
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峰值p″２低.因此谐波谱的截止阶次主要来自于峰值

p″２的贡献.通过叠加１４０~２４０阶谐波合成了阿秒脉

冲,如图５(d)所示.从图中可以清晰地看到在阿秒

脉冲的附近有一个强度相对较弱的伴随脉冲,这是因

为对于７０阶以上的高次谐波谱,３个峰值对其均有

贡献.该结果也进一步验证了当高次谐波谱由两核

共同产生且相互之间发生干涉或者谐波谱峰值中包

含多条量子路径时不能合成孤立阿秒脉冲的结论.

图４ (a)β＝６时高次谐波谱的时频分布图;(b)阿秒脉冲的时间剖面图

Fig敭４  a Timefrequencyanalysisforthecaseofβ＝６  b temporalprofileoftheattosecondpulse

图５ (a)高次谐波发射谱;(b)τ０＝１０fs时高次谐波谱的空间分布;(c)τ０＝１０fs时高次谐波谱的时频分布;

(d)叠加１４０~２４０阶得到的阿秒脉冲

Fig敭５  a HHGspectrum  b spatialdistributionofHHGforthecaseofτ０＝１０fs  c timefrequencyanalysisof
HHGforthecaseofτ０＝１０fs  d attosecondpulsegenerationbysuperposingbandwidthfrom１４０thto２４０thorder

４　结　　论

通过求解二维含时薛定谔方程,研究了氢分子

离子在短周期啁啾脉冲方案下的高次谐波发射与孤

立阿秒脉冲产生.讨论中使用了经典的三步模型理

论解释了高次谐波谱发射的物理机制.文中通过改

变啁啾参数β,调控了高次谐波谱的空间分布,减小

了由两核分别产生的谐波之间的相互干涉,获得了

孤立的阿秒脉冲.数值计算发现,当选取合适的参

数,如β＝６、τ０＝５fs时,只有单核对谐波谱的高阶

区域(１００~２４０阶)有贡献,且谐波谱调制较弱、谱
线光滑.除此之外,在高次谐波谱的时频分布图中

存在只有短量子路径贡献的峰值,也就是说该方案

可以很好地抑制谐波谱间干涉现象的发生,从而有

利于合成孤立阿秒脉冲.同时通过另外一组数值计

算验证了谐波谱由两核共同产生时不能合成孤立阿

秒脉冲的结论.
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