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摘要 飞秒强激光与物质相互作用后辐射出的高次谐波，具有单光子能量高、脉冲持续时间短、时空相干性好等特

性，可以作为实验室台式化超快真空紫外和软 X射线波段光源，同时高次谐波也可用于产生阿秒脉冲。这些先进

光源的产生，极大地丰富了人类物质科学的研究手段。结合本课题组的高次谐波研究进展，介绍了气体高次谐波

和固体高次谐波的产生原理、优化及应用。
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Abstract High-order harmonics generated by the interaction between intense femtosecond laser and matter have the
characteristics of high single photon energy，ultrashort pulse duration，and excellent spatiotemporal coherence. It
can be used as the tabletop ultrafast vacuum ultraviolet laser source and soft X-ray laser source in laboratory. At the
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1 引 言

超快超强激光具有超窄的脉冲宽度和超高的

峰值功率，其和原子分子相互作用会产生一系列新

颖的非线性现象［1-2］。 1987年 McPherson等［3］基于

波长为 248 nm的飞秒激光脉冲与稀有气体原子的

相互作用，在实验上首次观察到高达十几阶次的高

次谐波产生（HHG）。1988年，Ferray等［4］基于波长

为 1064 nm的皮秒激光脉冲与稀有气体原子的相互

作用，观察到高达 33阶的谐波。这些现象引起了人
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们的极大关注，人们对 HHG机理进行了深入细致

的研究。气体HHG可用半经典的 Simple-man模型

来描述［5］，电离电子在激光电场驱动下与母核发生

碰撞复合，能量以高能光子的形式辐射出去，产生

高次谐波。在一定的驱动激光参数下，谐波截止区

的光子能量能够达到真空紫外甚至软 X射线区域。

基于气体高次谐波的真空紫外和软 X射线光源具

有单光子能量高和脉冲持续时间短的特性，同时还

具有良好的时空相干性，作为光源在很多领域都有

非常重要的应用。如利用超快真空紫外光源的单

光子能量超过绝大多数原子分子电离能的特点，通

过原子分子电离可以实现对原子分子的瞬态探

测［6］。此外，气体高次谐波也是目前实验室产生阿

秒脉冲的主要途径。阿秒脉冲，特别是孤立阿秒脉

冲的产生，使得人类对电子运动的实时探测成为可

能［7-9］，极大地丰富了人类对物质世界的研究手段。

为了更好地利用高次谐波光源，人们围绕三个

方向对谐波进行优化：1）提高谐波的转化效率；

2）实现谐波偏振的控制；3）增加谐波的截止区光子

能量。随着对气体 HHG过程认识的深入，人们发

现结合理论模拟，可以从高次谐波谱中提取原子分

子中电子和核的运动信息，时间精度达到亚飞秒，

空间精度优于 10−10 m。最近人们在固体材料中也

观察到高次谐波［10］，并在微纳结构中发现了谐波增

强［11］。相比气体高次谐波，固体高次谐波表现出诸

多不同的特性，其产生机理既取决于材料本身的性

质，也与驱动激光参数有关［12］。与气体高次谐波相

比，固体高次谐波效率更高。通过纳米结构设计，

不仅可以进一步提高谐波效率，还可以控制谐波偏

振特性，甚至实现特定阶次谐波的筛选和聚焦［13］。

目前固体高次谐波研究集中在谐波的产生机理上，

通过对固体高次谐波谱进行分析，可以获得固体材

料的能带结构以及固体中电子的超快动力学信息。

最近，液体高次谐波也受到人们的关注［14-15］。本文

结合本课题组在飞秒激光与物质相互作用方面的

研究进展，介绍高次谐波的产生原理、优化及应用。

2 高次谐波产生

2. 1 气体高次谐波

通过飞秒强激光与气相原子分子的相互作用

得到的典型的高次谐波光谱如图 1所示，可以分为

三个部分：1）低阶谐波的强度随着光子能量的增加

呈指数衰减；2）在平台区（plateau），谐波强度随光子

能量的增加不发生明显的变化；3）谐波在特定的能

量截止（cut-off）。1993年，Corkum［5］提出了半经典

的 Simple-man模型，很好地解释了气体高次谐波谱

的产生过程。如图 2 所示，气体 HHG 可以分为

三步。第一步，在外加激光电场和库仑场的作用

下，原子分子的势能曲线被压弯形成势垒，电子隧

穿势垒进入连续态；第二步，电子在电场中加速，并

随着电场反向运动，有一部分电子会返回母核附

近；第三步，返回的电子与母核发生碰撞复合，电子

在运动中积累的能量会以高能光子的形式辐射出

去，产生高次谐波。

Simple-man模型假设电子在线偏振激光作用

下发生隧穿电离，其初始动量和初始位置均为零，

忽略库仑势对电子运动的影响。假设激光电场为

E ( t) = E 0 cos ωt， （1）
式中：E 0为电场峰值强度；ω为电场频率。电子在光

场中的加速度为

a ( t) =-E 0 cos ωt。 （2）
t0时刻隧穿的电子在激光场中运动的速度和位

置分别为

v ( t) = ∫ t0
t

a ( t) dt= E 0

ω (- sin ωt+ sin ω 0 t)，（3）

图 2 气体高次谐波产生的三步模型示意图［17］

Fig. 2 Diagram of three-step model of HHG in gas［17］

图 1 典型的高次谐波光谱［16］

Fig. 1 Typical high-order harmonic spectrum［16］
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x ( t) = ∫ t0
t

v ( t) dt= E 0

ω2 [ cos ωt- cos ωt0 +
ω ( t- t0) sin ωt0 ]。 （4）

取 x ( t) = 0可以得到电子与核再碰撞的时刻，

该时刻满足

cos ωt- cos ωt0 + ω ( t- t0) sin ωt0 = 0。 （5）
根据上述公式，激光电场上升沿电离的电子不

再回到母核。在激光电场下降沿 17°时，电离的电子

返回母核时积累的能量最大，为 3.17U p，其对应的

高次谐波频率最高。因此高次谐波的截止区频率

ωmax满足

E cut- off = ℏωmax = Ip + 3.17U p， （6）
式中：Ip为电离势；U p为有质动力能；ℏ为归一化普朗

克常数。对于在激光电场下降沿电离的电子，0°~
17°之间电离的电子由于返回母核的时间较长，被称

为长轨道电子；在 17°之后电离的电子由于返回母核

的时间较短，被称为短轨道电子。可以看到，驱动激

光每半个光学周期就可以发射一次高次谐波。

1994年，Lewenstein等［18］结合三步模型与费曼

路径积分思想，提出了强场近似模型，认为隧穿电

子与母核发生碰撞时，电子的连续态波函数与基态

波函数发生干涉，这导致电荷密度的偶极振荡辐射

出谐波。该模型可以看作是半经典三步模型的量

子版本，它用一种全量子的方法解释了高次谐波的

产生过程，加深了人们对高次谐波机理的理解。气

体高次谐波的一个重要特性就是高次谐波的产率

随着驱动激光椭偏率的增大而迅速减小。美国劳

伦斯利弗莫尔国家实验室的研究人员测量了高次

谐波强度与驱动激光椭偏率的关系。如图 3所示，

当激光的椭偏率为 0. 2时，每个级次谐波的强度相

较于线性偏振时下降了一个数量级［19］。

2. 2 固体高次谐波

当固体材料受到光子能量远小于其最小带隙

的 强 激 光 场 照 射 时 ，固 体 中 会 产 生 强 场 现 象 。

Ghimire等［10］首次将强中红外少周期激光脉冲作用

于 ZnO晶体，在激光传输方向观测到了高达 25阶的

高次谐波信号，如图 4（a）所示。然而，与气体谐波

的截止频率正比于驱动光电场强度的二次方不同，

固体谐波的截止频率与驱动光电场强度呈线性关

系，如图 4（b）所示。

同时，与气体高次谐波对驱动光场椭偏率的强

烈依赖不同，固体高次谐波对椭偏率的依赖关系更

加复杂，不同固体材料展现出完全不同的椭偏率依

赖关系［20-24］。如图 5所示，固体氩展现出类似于气体

谐波对椭偏率的依赖关系的特性，而MgO晶体高次

谐波对椭偏率的依赖关系与晶向有关，且展现出反

常的椭偏率依赖关系，在有限的椭偏率情况下，高

次谐波信号甚至得到增强。

受气体高次谐波实空间三步模型的启发，研

究者们发展了动量空间三步模型以对固体高次谐

波进行描述［25］。如图 6所示，位于价带的电子首先

通过多光子过程或隧穿过程到达导带；然后，激光

场驱动电子沿导带运动，受导带能带结构的非抛

物性色散的影响，电子在运动过程中可能向外界

辐射出高能光子；同时，在导带运动的电子会以一

定的概率再与价带运动的空穴发生复合，释放出

图 3 气体高次谐波强度与驱动激光椭偏率的关系［19］

Fig. 3 Dependence of intensity of high-order harmonics on
ellipticity of driving laser［19］

图 4 ZnO高次谐波［10］。（a）不同强度驱动激光作用下的谐波

谱；（b）谐波截止频率随驱动光电场强度的依赖关系

Fig. 4 High-order harmonics of ZnO［10］. （a） Harmonic
spectra under different intensities of driving laser ；

（b） dependence of cutoff frequency on electric field
intensity of driving laser
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高能光子。综上，基于动量空间三步模型的固体

谐波辐射有两种机制，一种是电子在能带内的布

洛赫振荡导致带内谐波，另一种是带间极化产生

带间谐波。

液体样品相比气体样品有更高的密度，比固体

样品能够承受更高的光强。2018年 Luu等［14］采用

先进的液态平板微射流技术，首次在液体中观察到

真空紫外波段高次谐波。如图 7所示，液体高次谐

波结合了气体高次谐波和固体高次谐波的一些特

性。第一，谐波对截止频率的依赖关系类似于固体

高次谐波，其与光场电场强度呈线性关系。第二，

谐波对椭偏率的依赖关系类似于气体高次谐波，在

驱动光为线偏振光时，谐波强度最强，随着驱动光

的椭偏度增加，谐波强度逐渐减小，但是没有气体

谐波变化那么强烈。第三，液体高次谐波谱比较复

杂，水的谐波谱存在平台区，其他三种液体（乙醇、

异丙醇、甲醇）的谐波强度均随光子能量的增加呈

单调减小。不同于气体可以视为单原子，也不同于

固体的周期性结构，液体谐波产生机制尚不清楚。

最近，卞学滨等发展了一种液体高次谐波理论模

型，该模型考虑到液体介质短程有序、长程无序的

特点，利用宏观统计分布来描述液体结构，利用该

模型研究了液体结构涨落对谐波的影响，该模型能

够预测谐波的最大光子能量 [15]。

图 5 固体高次谐波产率与基频光场椭偏率的依赖关系。（a）固态Ar［20］；（b）MgO晶体［21］

Fig. 5 Dependence of solid high-order harmonic yield on ellipticity of fundamental frequency light field.（a）Solid Ar［20］；
（b）MgO crystal［21］

图 6 固体高次谐波动量空间三步模型示意图［12］

Fig. 6 Diagram of three-step model in momentum space of
solid high-order harmonics［12］

图 7 液体高次谐波的特性［14］。（a）谐波截止频率与驱动激光电场强度的关系；（b）不同液体的高次谐波谱；

（c）液体高次谐波对椭偏率的依赖关系

Fig. 7 Characteristics of high-order harmonics in liquids［14］.（a）Harmonic cut-off frequency as a function of intensity of electric
field of driving laser；（b）high-order harmonic spectra of different liquids；（c）dependence of high-order harmonics in liquids on

ellipticity of driving laser
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3 高次谐波的优化

3. 1 提高谐波转换效率

高次谐波具有良好的空间和时间相干性，作为

一种新兴光源，可用于研究原子分子以及材料表面

的电子动力学。然而极低的转换效率制约了高次

谐波的应用，提高谐波效率一直是谐波研究的热

点。人们发现通过优化驱动激光的波形和相位匹

配条件可以极大地提高谐波的转换效率，对于固体

谐波，还可以利用金属纳米结构的局域场增强效应

来提高谐波强度。

理论和实验分析表明，通过优化激光波形来提

高单个原子的发射效率，是提高谐波转换效率的一

个 有 效 方 法 。 2005 年 ，Kim 等［26］用 中 心 波 长 为

820 nm的基频光及其倍频光共同和氦气作用，产生

的高次谐波如图 8（a）所示，垂直双色场激发的高次

谐波最强，比单色场激发的高次谐波强度高两个数

量级。平行双色场激发的偶数次高次谐波强度与

单色场所激发的谐波强度相当，但奇数次谐波强度

明显强于单色场激发的高次谐波强度。理论分析

表明，由于短轨道电子对高次谐波的贡献较大，因

此通过引入倍频光场改变驱动光波形的方式，可以

提高短轨道电子［图 8（b）中 C到 D时间中电离的电

子］的电离概率，进而提高谐波的强度。

三步模型描述了单原子对 HHG过程的影响，

而在实际的气体介质中，谐波的强度和频率还受到

相位匹配的影响。强驱动光场与介质作用后会形

成大量的自由电子，自由电子形成的等离子体会导

致相位失配，使得高阶谐波的产率降低，因此实现

谐波效率的提高需要优化相位匹配情况。波导管

可以用来优化激光束时间和空间分布，是实验上调

节高次谐波相位匹配的常用装置，可以调控特定阶

次的谐波。

对于经过介质传播的激光场，其波数 k可以

写为［27］

k≈ 2π
λ
+ 2πN aδ ( )λ

λ
- N e re λ， （7）

式中：N a为中性原子的密度；δ (λ)为折射率；N e为自

由电子密度；re为电子经典半径。（7）式中第一项对

应光场在真空中传播引起的色散，第二项对应介质

引起的色散，第三项对应由强激光电离电子所形成

的等离子体引起的色散。相位匹配对应于：

Δk= qk laser - kharmonic = 0， （8）
式中：q为谐波阶次；Δk为 q阶谐波的相位失配量；

kharmonic为 q阶谐波波数；k laser为驱动光波数。

而对于波导管中传播的光，波数可以表示为

k≈ 2π
λ
+ 2πN aδ ( )λ

λ
- N e re λ-

u2nm λ
4πa2， （9）

式中：a为波导管的半径；u nm 为常数，对应于波导管

所激发的模式。对于不同波长的驱动激光，通过改

变波导管的气压、气体种类、波导管的尺寸和波导

管的模式等均可以优化相位匹配情况。而在已经

确定了气体介质以及波导管设计的情况下，通过改

变气压可以很容易地优化谐波的相位匹配。由于

波长不同，不同阶次的谐波的最优气压会有一定的

差异，因此通过调整波导管内气压，可以实现对不

同阶次谐波的优化。

利用准相位匹配（QPM）技术可以更好地提高

谐波的产生效率，包括使用内径呈周期性变化的波

图 8 双色场对高次谐波的影响［26］。（a）不同驱动光场作用下产生的高次谐波谱；（b）基频光场及正交双色场下的电子隧道电

离概率及飞行时间

Fig. 8 Effect of two-color laser field on high-order harmonics［26］. （a）High-order harmonic spectra generated under different
driving laser field；（b） tunneling ionization rate and traveling time of electron in fundamental frequency laser field and

orthogonal two-color laser field
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导管［28-29］、周期性地改变气体密度［30］、引入一束与驱

动激光相向传播的激光［31-33］等。还有研究者提出可

以通过在驱动光中引入正啁啾来抵消电子电离引

起的相位失配［34］。

与气体谐波不同，固体材料由于具有高密度特

性，其产生的谐波在材料中传播时往往伴随着材料

的强烈吸收。一旦谐波光子能量进入紫外波段，它

能传播的长度一般处于数十到数百纳米的量级。

因此，提高气体谐波效率的一些方法对于固体高次

谐波并不适用，金属纳米结构因为其对局部电场的

增强作用被认为是提高固体谐波产生效率的一种

可行方法［11-12，35-36］。 Imasaka等［35］在 α面切割的 ZnO
基底上制造了一种棒状金纳米天线的二维阵列，如

图 9所示。通过计算可得，这样的天线结构对 2 μm
输入光的近场增强因子达到了~80，增强的近场有

利于谐波的产生。实验上，这种装置使谐波增强倍

数达到近 10倍。同时还发现近场增强有利于更高

阶次谐波的产生。

3. 2 控制谐波偏振

椭偏光可以用于研究磁性材料和手性材料内

部的电子动力学，而发展椭偏的谐波光源可以将时

间尺度缩短到飞秒甚至是阿秒尺度，这有利于开展

电子超快动力学研究。气体高次谐波的偏振由驱

动激光的偏振决定，最初研究者尝试通过椭偏的驱

动光来得到椭偏的谐波［19］。但是由于气体高次谐

波对椭偏率的强烈依赖，使用椭偏驱动光无法得到

足够高强度的椭偏高次谐波。2009年，Zhou等［37］使

用取向的N2分子实现了椭偏的高次谐波，但是谐波

的椭偏度仅能达到 0. 35。2011年，Vodungbo等［38］

发现，由于电磁波经过反射在 s分量和 p分量之间会

产生一定的相位差，通过合理设置反射镜可以将线

偏振的高次谐波直接转变成圆偏振谐波。但是这

种方式的光路复杂，谐波能量有较大的损失，而且

只能改变窄波段范围内的谐波椭偏率。 2014年，

Fleischer等［39］使用双色反向旋椭偏场成功产生了椭

偏的高次谐波，且通过控制驱动光的椭偏度，可以

方便地得到任一椭偏度的谐波。2015年，Lambert
等［40］通过使用共线正交双色场作为驱动光，产生了

具有一定椭偏度的谐波。同年，Hickstein等［41］利用

相同频率的两束反向旋圆偏光的非共线传播方式，

产生单一阶次的左旋和右旋圆偏谐波。无论采取

何种方法，要获得大椭偏率的气体高次谐波，谐波

效率一般都很低，实验难度非常大。固体材料具有

高密度和周期性，在产生椭偏谐波方面更有优势。

2011年，Ghimire等［10］发现 ZnO谐波对基频光椭偏

率的变化不敏感。2017年，You等［21］通过实验证明

MgO在圆偏振光激发下可以产生高次谐波。这些

研究都为固体圆偏振谐波的产生奠定了基础。同

年，Saito等［42］经实验证明，通过使用圆偏振光照射

GaSe单晶样品，可产生圆偏振高次谐波。2019年，

Klemke等［43］通过用 2. 1 μm的椭偏基频光照射 2 μm
厚的 Si单晶靶材，证实在椭偏振基频光激发下 Si单
晶可以实现圆偏振谐波发射，如图 10所示。该研究

图 9 利用纳米结构增强高次谐波［35］。（a）ZnO上天线阵列的

SEM图像；（b）带有（曲线①）、没有（曲线②）天线的

ZnO产生的高次谐波谱

Fig. 9 Enhance high-order harmonics by nanostructures［35］.
（a）SEM image of antenna array on ZnO；（b）high-

order harmonics of ZnO with（curve ①）and without
（curve ②）antenna

图 10 固体 Si高次谐波响应与驱动光椭偏率和样品旋转角度的关系［43］。（a）第 5阶；（b）第 7阶；（c）第 9阶
Fig. 10 High-order harmonic response of silicon for different driving laser ellipticity and sample rotation angle［43］.（a）5th order；

（b）7th order；（c）9th order
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表明，采用椭偏光激发 Si产生圆偏振谐波的效率比

采用圆偏振光激发 Si产生圆偏振谐波的效率高出

一个量级以上，圆偏振谐波的产生与基频光以及谐

波在样品内的传播效应关系密切［43］。

为了避免传播效应的不利影响，二维材料成了

研 究 固 体 椭 偏 振 谐 波 产 生 机 理 的 理 想 介 质 。

Yoshikawa等［22］通过实验证明，利用中红外激光照

射单层石墨烯产生的高次谐波对基频光的椭偏率具

有反常的依赖关系，在有限椭偏率基频光的作用下，

谐波相较于线偏振光具有更高的产率。Chen等［44］

理论研究了单层石墨烯的高次谐波，结果表明：如果

激光参数选择适当，在 HHG过程中，电子在激光场

驱动下将在更大的布里渊区范围内运动，远离狄拉

克锥的能带将对谐波产生贡献。这时在圆偏振驱动

光作用下，某些特定阶次的谐波呈现圆偏振特性，且

此时的谐波转换效率大于线偏振基频光驱动时的谐

波效率，显示出对基频光椭偏率的反常依赖［44］。通

过研究还发现，利用固体HHG可以产生真空紫外光

源，甚至产生椭偏的真空紫外光源。

3. 3 扩展高次谐波频谱

X射线具有单光子能量高和波长短的特点，具

有很强的穿透能力。其中 2. 34~4. 4 nm波长范围

被称为水窗波段，前者对应氧原子的K吸收带，后者

对应碳原子的K吸收带。该波段的 X射线在水中可

以实现完全透射，但是构成生物机体的碳元素和其

他元素会有强烈吸收。因此，水窗波段的软 X射线

可用于对活体生物样本进行高对比度成像。基于气

体高次谐波的软 X射线还兼有持续时间短和时空相

干性好的特点，在超快诊断和探测领域有重要的应

用。因此拓宽高次谐波的截止区频率并将其推广到

X射线波段，也是高次谐波优化的一个重要方向。

由 于 高 次 谐 波 截 止 频 率 为 Ip + 3.17U p，且 有

U p ∝ Iλ2，即U p与驱动激光的光强 I和波长 λ有关，因

此利用长波长的驱动激光可以显著地扩展谐波的频

谱。以广泛使用的中心波长为 800 nm的钛蓝宝石

激光器为例，其产生的高次谐波通常只能达到极紫

外波段（~100 eV）。利用中红外光泵浦能在很大程

度上拓展高次谐波阶次。2012年 Popmintchev 等［45］

利用中红外光将高次谐波拓展到了硬 X射线波段。

如图 11所示，通过将中心波长为 3. 9 μm、脉冲宽度

为 80 fs的中红外光聚焦到充满氦气的波导管里，产

生了单光子能量超过 1. 6 keV、阶次超过 5000阶的

谐波，且利用衍射实验证明了谐波具有较好的相

干性。

4 高次谐波应用

4. 1 孤立阿秒脉冲产生

高次谐波的一个重要应用是产生孤立阿秒脉

冲，但是由于驱动激光每半个光学周期会产生一个

阿秒脉冲，因此通常经高次谐波合成得到的是一系

列阿秒脉冲组成的阿秒脉冲串。如果在实验上能

将半个光学周期所产生的阿秒脉冲筛选出来，就可

以得到孤立的阿秒脉冲。孤立阿秒脉冲由于其超

短时间特性，可以用于精确地确定光与物质相互作

用的时间起点，实现对电子运动的实时探测，因此

孤立阿秒脉冲成为强场物理的重要研究热点。

如图 12所示，常见的选通方法有两种［46］。第一

种方法是振幅选通，驱动光场强度越强，电子在加

速过程中积累的能量越高，与母核复合过程中释放

出来的光子能量也就越高，可以认为截止区附近的

谐波是在电场强度最强的半个光学周期中产生的。

因此通过利用载波包络相位稳定的少周期驱动光

产生高次谐波，将截止区附近的谐波筛选出来，就

可以得到孤立阿秒脉冲［47］。为了放宽对驱动激光

脉冲宽度的限制，研究者提出了双色场［48］方法，通

过在基频光上叠加一个倍频光场来激发高次谐波，

图 11 硬 X射线高次谐波产生［45］。（a）产生硬 X射线高次谐波的示意图；（b）在不同波长的驱动光下产生的谐波谱

Fig. 11 HHG of hard X-ray[45]. (a) Diagram of HHG of hard X-ray; (b) harmonic spectrum generated under driving laser of
different wavelengths



0300001-8

封面文章·特邀综述 第 58 卷 第 3 期/2021 年 2 月/激光与光电子学进展

使驱动激光每半个光学周期产生一个阿秒脉冲变

为每一个光学周期产生一个阿秒脉冲。很快科学

家们又将双色场方案拓展到非倍频场，2013年日本

科学家采用波长为 800 nm和 1320 nm的两束飞秒

激光构建双色光场，将产生孤立阿秒脉冲的驱动激

光的脉冲宽度要求放宽到几十飞秒［49］。第二种方

法是时间选通，通过将可以激发产生高次谐波的过

程控制在半个光学周期之内，得到孤立阿秒脉冲。

常 见 的 时 间 选 通 方 法 有 偏 振 选 通［50］、双 光 学 选

通［51］、电离选通［52］等。偏振选通方案利用高次谐波

的产率对驱动激光椭偏度的较强依赖关系，存在一

定延时的两束反向旋转的圆偏光经合成后和原子

分子相互作用。通过控制两束光的延时，将合成激

光脉冲为线偏振光的时间控制在半个光学周期之

内，进而获得孤立阿秒脉冲。双光学选通方案结合

偏振选通方案和双色场方案的优点，在偏振选通方

案中引入基频光的倍频光场，从而将选通门增加到

一个光学周期，达到通过使用持续时间更长的飞秒

激光脉冲来产生孤立阿秒脉冲的目的。电离选通

方案对激光电场的形状以及激光强度的要求非常

严格，要求中性气体原子分子在不到一个光学周期

的时间内被全部电离，因此高次谐波辐射只能发生

在半个激光学周期，进而产生孤立阿秒脉冲。图 13
给出了孤立阿秒脉冲宽度发展简图，目前孤立阿秒

脉冲宽度的最短记录为 43 as，这是由苏黎世联邦理

工学院研究人员实现的［53］。

正如利用气体靶材可以产生孤立阿秒脉冲一

样，利用固体材料实现孤立阿秒脉冲的产生在实验

和理论上都引起了人们极大的兴趣［54-55］。Garg等［54］

通过光场合成技术得到单光学周期级超短脉冲，然

后通过此超短脉冲与 120 nm厚的多晶 SiO2的相互

作用产生高次谐波，随后通过阿秒条纹相机对真空

紫外波段的谐波进行表征。如图 14所示，产生的真

空紫外脉冲的持续时间约为 470 as，对应的频率为

5. 81 PHz。根据图 14中孤立阿秒脉冲的脉冲宽度

和光谱宽度，基于多晶 SiO2的高次谐波合成的阿秒

脉冲为近似傅里叶变换极限脉冲。而气体不同阶

图 14 多晶 SiO2阿秒脉冲［54］。（a）时域分布；（b）频域分布

Fig. 14 Attosecond pulse from polycrystal SiO2
［54］.（a）Temporal profile；（b）spectral profile

图 12 产生孤立阿秒脉冲的两种选通方法［46］。（a）振幅选通；

（b）时间选通

Fig. 12 Two gating schemes for generating isolated attosecond
pulses［46］.（a）Amplitude gating；（b）temporal gating

图 13 孤立阿秒脉冲宽度发展简图

Fig. 13 Development of duration of isolated attosecond
laser pulse
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次谐波之间由于存在相位差，必须通过相位补偿才

能产生傅里叶变换极限阿秒脉冲。该项研究同时

还表明利用超快激光驱动绝缘体中电子运动，可以

实现 PHz的电子开关，并可将现有的电路响应速度

提高 4个数量级，这为发展新一代集成高速电子器

件奠定基础。

4. 2 超快X射线源

X射线的单光子能量高，可以将原子的内壳层

电子激发到未占据态或者电离态，实现原子的指纹

识别。基于飞秒激光的高次谐波软 X射线光源具

有高光子能量和极窄的脉冲宽度，可以实现飞秒甚

至 亚 飞 秒 的 时 间 分 辨 ，具 有 广 阔 的 应 用 前 景 。

2013年，Schultze等［56］利用这种软 X射线瞬态吸收

谱超高的时间分辨能力，研究了固体介电材料二氧

化硅的超短激光电场调制效果。他们将脉冲宽度

小于 4 fs的波前控制的线偏振红外激光和基于高

次谐波的光子中心能量为 105 eV的宽带软 X射线

共同作用在厚度为 125 nm的二氧化硅薄膜上。通

过测量光子能量在 109 eV 附近（对应的是 Si的

L壳层和 SiO2导带的能级差）的材料吸收率随两束

激光延时的关系，发现利用超短激光的强电场可以

可逆地操纵电介质的电子结构和极化率，这为研制

处理频率达 1015 Hz的电子开关器件奠定了基础。

2017年，Pertot等［57］利用波长为 1800 nm的驱动激

光和稀有气体原子的相互作用产生谐波，将光子能

量为 100~350 eV的谐波筛选出来，构成了水窗波

段的宽带超快软 X射线光源，利用它研究了飞秒强

激光场下 CF4的电离解离过程。中性 CF4的分子吸

收能量为 300 eV附近的光子后，其碳原子从 1s轨
道跃迁到 5t2和 6t2轨道。当波长为 800 nm的飞秒

激光和 CF4相互作用时，电离产生的 CF4+会发生解

离，生成 CF3+和 F。图 15给出了 CF4超快 X射线吸

收谱与两束激光延时的关系，可以看到随着延时的

增加，吸收峰分裂成多个峰。理论分析表明这种吸

收光谱的改变源自于四面体结构的 CF4+解离成平

面的 CF3+，使得 CF4中的 C元素从 1s到 5t2的跃迁

分 裂 为 CF3+ 中 的 C 元 素 从 1s 到 5e’和 2a2’的

跃迁。

4. 3 分子超快动力学

根据 Simple-man模型，气体 HHG过程每半个

光学周期重复一次，不同级次谐波对应不同的电子

碰撞时间，因此高次谐波谱中含有靶材料中原子核

和电子的运动信息。同时气体 HHG可发生在长轨

道和短轨道，对于长轨道，高次谐波在激光上升沿

的相位匹配更好，而对于短轨道，高次谐波在激光

下降沿的相位匹配更佳。因此，来自长轨道的高次

谐波光谱会发生蓝移，而来自短轨道的高次谐波光

谱会发生红移。华中科技大学超快光学实验室在

图 15 碳元素 K壳层瞬态吸收光谱［57］。（a）800 nm近红外激光诱导 CF4电离解离；（b）碳元素 K壳层吸收光谱与两束光延时的

关系；（c）选择跃迁对应的轨道图

Fig. 15 Transient absorption spectra of CF4 at carbon K-edge［57］.（a） Ionization and dissociation of CF4 induced by 800 nm
infrared laser；（b）relationship between absorption spectra of CF4 at carbon K-edge and delay of two lasers；（c）diagram of elected

transition orbits
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实验上发现了分裂的高次谐波辐射光谱，在此基础

上发展了轨道分辨的高次谐波光谱技术，成功建立

了不同费曼路径高次谐波的光子频率和时间的一

对一映射关系［58］。图 16给出了同位素分子 H2和 D2

的轨道分辨的高次谐波光谱，通过对比短轨道和长

轨道产生的高次谐波，成功重构了同位素分子H2和

D2的核间距随时间变化的动力学过程，时间分辨率

达到 100 as，空间分辨率优于 100 pm。

固体高次谐波在晶体能带结构探测［59-61］、二维

材料贝利曲率重构［62］和莫脱绝缘体相变探测［63］等领

域展现出独特的应用前景。随着人们对固体 HHG
机制认识的不断深入，其更多的潜力将被发掘出来。

5 本课题组的工作

基于气体高次谐波技术，本课题组在北京大学

现代光学研究所建设了两台高次谐波真空紫外谱

仪（图 17），一台利用 1 kHz飞秒激光和气室中稀有

气体原子的相互作用，产生的高次谐波经筛选后进

入速度成像谱仪，用于开展气相原子分子物理研

究；另一台利用高重复频率飞秒激光（10~50 kHz）
和波导管中的稀有气体原子的相互作用，产生的高

次谐波经筛选后进入光发射电子显微镜，用于开展

固体材料和微纳结构光电子超高时空分辨测量。

这两台高次谐波真空紫外谱仪都采用光栅来进行

分光，光栅衍射会引入光程差（由光栅表面被照亮

的刻痕数决定），进而使得筛选出的高次谐波脉冲

宽度得到展宽。另外真空紫外光由于光子能量高，

需要在真空中传输，采取掠入射方式对光进行反

图 16 轨道分辨的高次谐波光谱［58］。（a）D2分子产生的高次谐波光谱；（b）H2分子产生的高次谐波光谱；

（c）高次谐波光谱的强度积分信号

Fig. 16 Trajectory resolved high-order harmonic spectra［58］.（a）High-order harmonic spectrum of D2 molecule；（b）high-order
harmonic spectrum of H2 molecule；（c）integrated signal of intensity of high-order harmonic spectrum

图 17 基于气体高次谐波的超快真空紫外谱仪。（a） 和速

度成像谱仪连接，用于气相原子分子物理研究；

（b） 和光发射电子显微镜连接，以开展固体材料和

微纳结构光电子动力学研究

Fig. 17 Ultrafast vacuum ultraviolet laser spectrometer
based on gaseous high-order harmonics.
(a) Connected with velocity map imaging
spectrometer, for studying atomic and molecular
physics; (b)connected with photoemission electron
microscope, for studying photoelectron dynamics of

solid material and micro-nano structure
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射、偏转和聚焦。为了减小光栅掠入射导致的脉冲

宽度展宽，采用光栅圆锥衍射方式使平面光栅的刻

痕线与入射光线所在的平面平行，这极大地减少了

光栅表面被照亮的刻痕数，这样分光后的单一级次

谐波的脉冲宽度基本接近驱动激光的脉冲宽度。

利用气室气体和波导管气体产生高次谐波的

方式各有优缺点。前者的缺点是相互作用距离短，

这限制了谐波的转换效率；其优点是可以方便地改

变驱动激光的波长，提供波长连续可调的真空紫外

光源。后者的优点是相互作用距离长，可大幅提高

谐波的转换效率；其缺点是对光路的稳定性要求

高，波导管需要特殊设计以满足不同波长驱动激光

的相位匹配要求。图 18是利用重复频率为 1 kHz、
波长分别为 800 nm和 400 nm的飞秒激光与稀有气

体原子氩的相互作用得到的谐波谱，其中 800 nm驱

动 光 的 能 量 为 1. 5 mJ，400 nm 驱 动 光 的 能 量 为

0. 75 mJ。利用 500 nm厚的铝膜将驱动激光滤除

后，通过采用皮安表测量电流，获得光子通量。可

以看到 400 nm驱动光产生的谐波的转换效率比

800 nm驱动光高出两个量级，这是因为驱动激光的

波长越短，电子从电离回到母核进行复合所需的时

间也越短，波包的扩展减小，因此电子再复合的概

率增加，谐波转换效率得到提高。

本课题组在实验室建立了固体高次谐波装置，

该装置包含波长连续可调的飞秒中红外光源、高效

的谐波收集装置和高灵敏度的探测装置，可以用于

对双色光场驱动的晶体和单层二维材料的透射谐

波以及反射谐波的研究。图 19是 ZnO晶体在波长

为 3. 4 μm的飞秒激光作用下的高次谐波谱，可见谐

波谱具有非常高的信噪比。

材料的结构、光学、电学和热学性能等依赖于

微观价电子态密度，在超快时间和超小空间尺度上

测量电子能带结构和调控光电子行为是下一代光

电子信息功能器件发展的必然趋势，这就要求研究

人员对物质电子态密度进行超高时空分辨测量和

调控，认识量子世界的基本规律，通过开发新材料、

设计新结构以及施加外场等手段操纵光电子行为，

从而提高和优化光电子信息器件功能。本课题组

已成功地把高次谐波的真空紫外激光和光发射电

子显微镜结合起来，实现了光电子超高空间、能量

和时间分辨，其中空间分辨率优于 50 nm，电子能量

分辨率优于 300 meV，时间分辨率达到 100 fs量级。

超快真空紫外光发射电子显微镜和固体高次谐波

互为补充，为表征固体材料的能带结构和测量光电

子的瞬时行为提供了重要手段。

6 结束语

先进光源技术的发展极大地促进了当代光子

学的前沿研究，同步加速器和 X射线自由电子激光

器输出的高亮度和极短波长的激光，为在亚原子尺

度上探索固体表面、纳米颗粒和单个分子的物质结

构提供了独特手段。激光驱动的高次谐波能够产

生持续时间短于 100 as的真空紫外和软 X射线激

光，使得同时实现物质结构和电子运动的时空超高

分辨测量和操控成为可能 ，其空间分辨率优于

10-10 m，时间分辨率达到亚飞秒水平。基于飞秒强

激光和物质相互作用的高次谐波研究和极端阿秒

脉冲产生也是世界先进国家激光科学领域优先发

展的重要方向，欧盟极端光学装置 ELI（Extreme
Light Infrastructure）的一个重要组成部分——位于

匈牙利的阿秒脉冲光源 ALPS（Attosecond Light
Pulse Source）采用了飞秒激光高次谐波技术，这为

图 19 ZnO晶体的高次谐波光谱

Fig. 19 High-order harmonic spectrum of ZnO crystal

图 18 不同波长驱动光产生的高次谐波谱

Fig. 18 High-order harmonic spectrum generated by driving
laser with different wavelengths



0300001-12

封面文章·特邀综述 第 58 卷 第 3 期/2021 年 2 月/激光与光电子学进展

国际科学界的终端用户提供涵盖相干真空紫外和 X
射线的阿秒脉冲［64］。该装置的建立将极大地丰富

人类测量和操控电子行为的手段，拓宽物理、化学、

材料、信息、生命等学科的研究领域，有望在能源科

学、材料科学、信息科学和生命科学等领域取得重

大突破。2017年 9月 28日，由中国科学院物理研究

所 等 承 担 的 综 合 极 端 条 件 实 验 装 置 SECUF
（Synergetic Extreme Condition User Facility）在北京

市怀柔科学城正式启动建设。SECUF的重要组成

部 分 —— 阿 秒 激 光 线 站 ALS（Attosecond Laser
Station）也采用了气体高次谐波技术，为最终用户提

供超快真空紫外到软 X射线的先进阿秒光源，用于

研究原子、分子和凝聚态物质中的电子动力学［65］。
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