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摘要　飞秒强激光与气体相互作用产生高次谐波是重要的超快相干光源,模拟发现,中红外飞秒激光脉冲可以通

过交流斯塔克效应在原子基态与激发态之间实现多光子共振增强,产生高亮度的单色高次谐波辐射.通过数值求

解含时薛定谔方程发现,存在阈值以下共振增强的非常规高次谐波,且在较低光强下存在一个最优光强使其可以

达到最高产生效率.时间Ｇ频率分析结果表明,该共振增强可通过强场下的二阶交流斯塔克效应实现,其对驱动激

光波长不敏感.这种新机制使得中红外波段的飞秒激光脉冲更有利于产生高亮度的超快单色紫外/极紫外(UV/

XUV)光源,在凝聚态物理、材料科学等领域具有重要的应用前景.
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１　引　　言

超短超强飞秒激光脉冲与稀有气体的相互作用

可以衍生出丰富的物理现象,如高次谐波辐射[１Ｇ１１]、
过势垒电离[１２Ｇ１３]、太赫兹产生[１４Ｇ１６]等.其中,高次

谐波辐射过程的相干性使得高次谐波辐射具有空间
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和时间的完全相干性[１７],这是高次谐波在物理、化
学等领域具有较高应用价值的基础[１８].高次谐波

辐射出的光子能量所覆盖的光谱范围很广,从真空

紫外、极紫外一直到软X射线.由于具备非常宽的

光谱和很好的相干性,高次谐波的一个重要用途是

产生阿秒脉冲[１９Ｇ２４].
根据高次谐波理论[１,２５],高次谐波截止频率公

式不适用于光子能量小于电离能的高次谐波,这意

味着高次谐波理论无法描述电离阈值以下的谐波.
对于阈值以下的高次谐波,主要采用数值求解含时

薛定谔方程(TDSE)的方法来研究对能级结构有影

响的共振增强等效应[２６Ｇ２７].近几年,优质的超快极

紫 外 光 源 在 凝 聚 态 物 理 等 领 域 受 到 广 泛 的 关

注[２８Ｇ２９],而阈值以下的共振增强可以大幅提升高次

谐波的产生效率[３０],因此,阈值以下的高次谐波已

成为一个重要的研究课题,且一些新的现象相继被

发现[２７,３１].

２００１年,瑞士隆德技术学院的Gaarde等[３１]发

现强场领域的一个多光子共振通道可以增强多个级

次高次谐波的产额,在超强超快中红外激光作用下,
碱金属原子是观察这种现象的理想介质;２００３年,
法国皮埃尔与玛丽居里大学的Taïeb小组[３０]将阈

上电离中电子能谱高能端出现的共振和多次碰撞概

念引入到高次谐波的产生过程,发现共振和多次碰

撞对高次谐波的产生过程具有重要作用;２０１５年,
美国路易斯安娜州立大学的Camp小组[２７]在研究

阈值以下和阈值以上氦原子的谐波产生时,通过改

变激光波长和激光光强,发现了共振增强的７、９、１１
次高次 谐 波 来 自 斯 塔 克 移 动 后 的 激 发 态１s２p、

１s３p、１s４p与基态之间的多光子共振.
上述研究主要基于红外或者近红外激光作用下

共振增强谐波的产生.然而,激光波长增大到中红

外波段时有哪些新的现象出现,有待进一步研究.
本文针对该问题,通过数值求解含时薛定谔方程,发
现在中红外长波长４μm激光的作用下,能够产生

共振增强的阈值以下的高次谐波,并对非常规高次

谐波作出了物理过程解释.这种共振增强的谐波发

生在激光光强较小的条件下,因此,该结果对于研究

弱激光光强参数下产生高强度、全相干的极紫外辐

射[３２]具有重要意义.

２　数值计算模型

一般而言,高次谐波的产生过程是一个高度非

线性过程,这导致高次谐波的产生效率非常低,通常

在１０－５~１０－６之下[３３Ｇ３４].且辐射的高次谐波波长越

短,其产生效率越低.因此,从产生效率考虑,波长

较长的阈值以下谐波(即高次谐波光子能量小于原

子电离能)是高次谐波研究的重要课题.对于阈值

以下的高次谐波辐射,原子的能级结构对其影响主

要体现在辐射强度的共振增强上.这种共振增强现

象 在 实 验 和 理 论 上 都 已 有 诸 多 研 究 成

果[１７,２６Ｇ２７,３０Ｇ３１,３５Ｇ３８].通常来说,对于红外或者近红外

激光,产 生 阈 值 以 下 共 振 增 强 高 次 谐 波 的 条 件

为[２７,３６]

Enp－E０ ＋Up＝qh－ω, (１)
式中:下标“np”和“０”分别表示np激发态和基态;

Enp和E０ 分别为np激发态和基态的无场能级;Up

为电子的有质动力能;q 为辐射谐波级次;h－为约化

普朗克常数;ω 为辐射光子频率;qh－ω 为辐射出的

高次谐波光子的能量.在原子单位制下,Up可表示

为Up＝E２
０/４ω２

０＝E２
０λ２/１６π２c２,其中ω０ 为激光基

频,λ为激光波长,c为光速.Up正比于激光波长的

平方,随着波长λ的增大而迅速增长.文献[２７]和
文献[３６]仅主要研究４００~５００nm激光波长附近

的高次谐波共振增强效应,满足(１)式所要求的产生

阈值以下共振增强高次谐波的条件.然而,按照(１)
式,在中红外长波长激光的作用下,Up将达到几十

甚至几百eV,无法按照(１)式所描述的物理过程实

现共振增强.
针对上述情况,通过数值求解一维含时薛定谔

方程,从理论上研究中红外长波长４μm激光驱动

下阈值以下共振增强高次谐波辐射.理论计算结果

表明,４μm激光驱动产生的共振增强高次谐波的增

强效果非常明显,且其机制明显不同于(１)式.这种

谐波在现有研究[３９]中已有所提及.通过进一步研

究发现,在中红外４μm激光驱动下,阈值以下共振

增强高次谐波辐射,共振条件中主要考虑的是激光

电场的振荡,而非(１)式中的平均有质动力能Up.
由于中红外激光的波长较长,数值求解含时薛

定谔方程的计算量非常大,本文采用求解一维含时

薛定谔方程的方法.采用单电子近似和一维软核势

模型V(x)＝－１/ x２＋a２,a２＝０．４７３１,模拟氦原

子的库伦势场,其中x 为电子到原子核的距离,a 为

短程截断参数[４０Ｇ４１].在该软核势场下,氦原子的基

态电子能量为－０．９１a．u．,与实际的氦原子基态电

子能量近似相等.此时,基态与第一激发态之间的

能级差为１６．１６eV.数值求解一维含时薛定谔方程

之后,得到电子在外加驱动光场作用下的波函数为|
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ψ(t)›,t 为时间,进而电子的偶极矩可以表示为

d(t)＝‹ψ(t)|x|ψ(t)›.对偶极矩加上一个时间窗

口函数,再进行傅里叶变换,即可得到电子在驱动光

场作用下的偶极辐射.本文中激光电场持续时间为

１６个基频光周期,其中第一个和最后一个电场分别

作为启动和关闭电场周期,中间是光强为常数的持

续１４个光周期的平顶电场.

３　结果与讨论

文献 [３９]在 光 强 为 ２０ TW/cm２、波 长 为

７８０nm的条件下观测到两套谐波光谱,因此,本研

究首先模拟计算激光波长为８００nm的情况.由于

使用的是类氦原子模型,在光强为７７．５TW/cm２左
右可以观察到类似情况,图１(a)给出了光强为

７７．５TW/cm２的高次谐波辐射曲线(点划线),存在

两套谐波谱,分别为常规和非常规高次谐波谱,其
中,非常规高次谐波用黑色虚线标出.但是上述研

究[３９]并未对其中的非常规高次谐波出现的物理机

制进行清晰解释.改变激光光强,可以发现非常规

谐波谱在１２．７TW/cm２时谐波强度最高,而常规高

次谐波则在更高光强下具有更高的产生效率.图１
(a)还给出了光强分别为１２．７TW/cm２所产生的高

次 谐 波 辐 射 产 额 (HH yield)(实 线 )和

９８．６TW/cm２所产生的高次谐波辐射产额(虚线).
为便于区分,图示中１２．７TW/cm２ 光强下(实线)的
产额下降了两个数量级,９８．６TW/cm２ 光强下(虚
线)的产额提高了两个数量级.其中光强较强情况

下,谐波辐射出的高次谐波峰值正好位于奇数倍驱

动激光光子能量处,如图１(a)中 H９~H１３所示,属
于正常的谐波;较低光强下产生的谐波辐射,虽然相

邻峰值之间的能量间隔也为２h－ω,但是谐波峰值的能

量位置并非光子能量的整数倍,而是整体发生平移,
这与文献[３９]所得结果一致.显然,由图１(a)可知,
即使对于较低光强(１２．７TW/cm２)的驱动激光,在光

子能量１６eV附近仍然能产生很强的高次谐波辐射,
该谐波的电场强度比相邻谐波的电场强度大很多.

图１ 数值求解含时薛定谔方程得到的高次谐波辐射.(a)不同光强下的高次谐波辐射;
(b)光子能量１６eV附近的高次谐波辐射;(c)共振增强高次谐波的强度与激光光强的关系

Fig敭１ HighＧorderharmonicradiationnumericallysolvedfromtimeＧdependentSchrödingerequation敭 a HighＧorder
harmonicradiationsatdifferentlaserintensities  b highＧorderharmonicradiationsnearphotoenergyof１６eV 

 c strengthofresonanceＧenhancedhighＧorderharmonicradiationasafunctionoflaserintensity

　　驱动激光波长分别增大到１．５μm和４μm时,
高次谐波辐射如图１(b)所示,为了便于对比谐波产

生效率,纵轴采用自然坐标.首先观察４μm激光

波 长 下 产 生 的 高 次 谐 波 谱,较 弱 激 光 光 强

１２．７TW/cm２下产生了高次谐波辐射(实线),此时

电子的有质动力能Up＝１８．９eV,大于产生共振增强

谐波附近的光子能量１６eV,该情况与(１)式对于产

生阈值以下共振增强高次谐波所做的描述并不相

符,但从图１(b)可以看出此时仍然产生了阈值以下

共振增强的高次谐波;同时,图１(b)中给出了激光

光强为９８．６TW/cm２ 时产生的高次谐波(虚线),光
子能量１６eV附近的常规高次谐波 H４９~H５３已在

图１(b)中标出,此时并没有产生类似于较低光强下

产生的非常规谐波;在图１(b)中光子能量为１６eV
附近,１２．７TW/cm２激光驱动产生的高次谐波强度

约为９８．６TW/cm２激光驱动产生的高次谐波强度

的５倍.然而,图１(a)中低光强和高光强激光驱动

产生的高次谐波产生效率却差别不大.因此,通过

比较图１(a)和图１(b)中的结果,可以得出如下结

论:中红外长波长４μm驱动激光对阈值以下高次

谐波共振增强的效果比８００nm驱动激光要明显得

多,该结论对于研究获得高亮度、全相干、近单频的

极紫外辐射具有重要意义.另外,图１(b)给出了波

长为１．５μm时产生的高次谐波谱(黑色点划线),通
过扫描激光波长可以发现,在８００nm~４μm范围

内,非常规共振增强的高次谐波基本都能出现,由此
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可知,这种非常规共振增强的高次谐波对驱动激光

的波长不敏感.
由图１(c)可知:当激光波长为４μm时,随着驱

动光强的增大,共振增强的谐波强度先增加后减小;
当激光光强为１２．７TW/cm２时,共振增强的谐波辐

射强度最大.综合前述,从图１(a)和图１(b)中在较

低光强下观察到了共振增强的非常规高次谐波(如
实线所示),而且由图１(c)可知存在一个最优的驱

动光强,使共振谐波的辐射强度最强;此时并没有产

生文献[３９]中混合在一起的常规高次谐波.
下面的分析可以表明非常规高次谐波的共振增

强来自二阶交流斯塔克效应.当激发态和基态同时

考虑二阶交流斯塔克效应时,第一激发态与基态之

间的能级差ΔE 可以表示为[２７,３６,４２]

ΔE＝ε１＋Δε１－(ε０＋Δε０)＝ε１－ε０＋Δε１－Δε０,
(２)

式中:ε１ 和ε０ 分别为氦原子的第一激发态和基态的

本征能级;Δε１ 和Δε０ 分别为第一激发态和基态的

二阶交流斯塔克移动.这使得在激光场作用下,基
态和第一激发态之间的能级差存在一个正比于激光

电场平方的变化,即

Δε＝Δε１－Δε０＝

∑k≠１

e２d２
k１

εk －ε１－∑k≠０

e２d２
k０

εk －ε０
æ

è
ç

ö

ø
÷E２, (３)

式中:e为电子电荷;下标“１”和“０”分别表示第一激发

态和基态;dka(a＝０,１)为耦合原子本征态|k›和|a›
的跃迁矩阵元;εk 和εa 分别为原子本征态|k›和|a›
的能级;E 为激光电场.由(３)式可以看出,二阶交流

斯塔克移动正比于驱动激光电场的平方E２.
采用时间Ｇ频率分析方法(获得高次谐波时间Ｇ频

率特性的常用方法),对图１(b)中较低光强下共振增

强的非常规高次谐波(实线)进行时间Ｇ频率特性分

析.图２(a)给出了对图１(b)所对应的低光强驱动产

生的含时偶极矩进行小波变换[４３]得到的时间Ｇ频率信

号谱,从光子能量２０eV以上的信号可以清晰地分辨

出长量子轨道和短量子轨道,并且在n
２T(n＝０,±１,

±２,􀆺)附近(T 为光学周期),长短轨道合并.该结

果与常规高次谐波的时间Ｇ频率特性一致.然而,由
于小波变换的能量Ｇ时间分辨率有限,共振增强位置

的谐波虽然时间Ｇ频率信号很强[图２(a)],但时间轴

方向上的振荡结构较模糊.图２(b)为较低光子能量

位置(１３~１９eV)小波变换信号的局部放大图.
为更加清晰地分析这种共振谐波的时间Ｇ频率

特性,进一步采用能量Ｇ时间分辨率更高的短时傅里

叶变换[４４Ｇ４５]对含时偶极矩进行分析,结果如图２(c)
所示.图２(c)仅给出了共振增强谐波附近(光子能

量为１６eV)的结果,在时间轴方向上,共振增强附

近高次 谐 波 的 时 间Ｇ频 率 特 性 呈 现 出 以０．５O．C．
(opticalcycle)为周期的周期性振荡结构;同时,利
用与背景色差别较大的白色实线在图２(c)中标注

二阶交流斯塔克能级移动ΔE,通过比较图中２(c)
中二阶交流斯塔克移动和短时傅里叶变换时间Ｇ频
率分析结果,并与图２(b)局部放大的小波变换信号

图进行比较,可以非常清晰地得到共振增强附近谐

波的时间Ｇ频率特性呈周期性振荡,并且与二阶交流

斯塔克移动完全同步.由此证明,图１(b)和图２(c)
中在较低光强下的谐波增强来自一种新的机制,即
通过二阶交流斯塔克效应实现第一激发态与基态之

间的多光子共振增强.

图２ 时间Ｇ频率分析.(a)对图１(b)进行小波变换得到的时间Ｇ频率信号谱图;(b)图２(a)中低光子能量部分局部放大图;
(c)对图１(b)中低光强驱动产生的含时偶极矩进行短时傅里叶变换得到的时间Ｇ频率信号谱图

Fig敭２ TimeＧfrequencyanalysis敭 a TimeＧfrequencysignalspectrumobtainedbywavelettransformofsignalsinFig敭１ b  

 b partialamplificationatlowphotonenergiesrangeofFig敭２ a   c signalspectrumobtainedbyshortＧtimeFourier
transformoftimeＧdependentdipolemoments whicharegeneratedbyweaklaserintensityinFig敭１ b 
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４　结　　论

首先,针对前人主要基于红外或者近红外激光

作用下研究共振增强谐波产生的情况,通过数值求

解一维含时薛定谔方程,得到中红外４μm飞秒激

光驱动下阈值以下的共振增强高次谐波辐射,这种

共振增强的高次谐波在较低光强１２．７TW/cm２ 附

近实现了产生效率优化,在高光强９８．６TW/cm２ 下

优化效果则不明显;并且４μm激光驱动下阈值以

下的共振增强效应比８００nm波长下的增强效应显

著.其次,对文献[３９]观测到的两套谐波光谱中非

常规高次谐波作物理过程解释,分别采用小波变换

和短 时 傅 里 叶 变 换 分 析 波 长 为 ４μm、光 强 为

１２．７TW/cm２的激光驱动产生的共振增强高次谐波

的时间Ｇ频率特性.共振增强位置的高次谐波的时

间Ｇ频率特性呈现周期性振荡,其振荡幅度与考虑交

流斯塔克效应得到的能级移动一致.因此,可以认

为其通过交流斯塔克效应实现第一激发态与基态之

间的多光子共振增强.
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