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气体高次谐波产生中的角动量守恒
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摘要  随着激光技术的迅猛发展，超快光学已经成为现代物理学研究中一个非常重要的前沿领域。高次谐波作为产生

超短激光脉冲的重要手段之一，在近十年内快速发展。本文综述了气体高次谐波产生过程中存在的自旋角动量守恒、轨

道角动量守恒、自旋-轨道相互作用以及由此引出的新奇物理现象，总结了现阶段研究所存在的部分空白与挑战。将结构

光场应用于高次谐波领域极大地丰富了人们研究光与物质相互作用的手段，为光学操控和强场物理带来了新的机遇。
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Angular Momentum Conservation for High-Harmonic Generation in Gases
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Abstract With the rapid advancement of laser technology, ultrafast optics has become a very important frontier area in 
modern physics research.  High-harmonic generation, a primary technique for generating ultrashort laser pulses, has 
progressed rapidly in the past decade.  In this paper, the conservation of spin angular momentum and orbital angular 
momentum, the spin-orbit interaction, and other novel physical phenomena in the high-harmonic generation in the gas 
medium, are reviewed.  In addition, gaps and challenges in existing research are summarized.  The application of 
structured light field in high-harmonic generation significantly enhances investigations of light-matter interaction and 
creates new opportunities in light manipulation and strong-field physics fields.
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1　引 言

高次谐波产生（HHG） 在强场物理领域里有着举

足轻重的地位，对研究原子和分子的超快动力学起着

至关重要的作用［1-7］。1977 年 Burnett 等［8］首次在激光

脉冲与固体靶表面等离子体的相互作用中观察到固体

高次谐波。而如今应用最为广泛的气体高次谐波则是

由 McPherson 等［9］于 1987 年首次发现。

气体 HHG 过程由半经典的三步模型来描述［10-11］。

如图 1 所示，当飞秒激光脉冲聚焦在惰性气体中时，强

激光场使原子的势场发生变化。由于与外电场方向相

反的一侧势能降低，原本被束缚在势阱中的电子就有

机会发生量子隧穿逃离势阱。在忽略原子核库伦势作

用的强场近似中，隧穿出来的电子在外电场的作用下

做经典简谐振荡运动。在振荡过程中，一部分电子会

彻底远离原子核成为光电子，该过程被称为强场电离。

还有一部分电子会被拉回原子核发生弹性散射、非弹

性散射或是与原子核再结合成中性原子。其中电子与

原子核发生回碰结合成中性原子的过程会释放一个光

子，该光子的能量等于隧穿电子在外场中积累得到的

动能与末态的结合能之和，该过程被称为高次谐波

产生。

三步模型表明 HHG 过程仅在驱动场为线偏振或

椭圆度较小的椭圆偏振时才会发生［12］。一方面，这是

因为圆偏振的驱动场无法将电子拉回原子核并与之发

生回碰；另一方面，由于圆偏振驱动场的 HHG 过程受
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自旋角动量守恒约束，谐波辐射受到了抑制。因此，人

们普遍认为圆偏振光是无法产生高次谐波的，这一观

念持续了数十年之久。然而，2014 年 Kfir 等［13］首次在

实验上证实旋转方向相反的圆偏振双色场可以产生圆

偏振高次谐波，并描述了满足自旋角动量守恒的相位

匹配过程。同年，Gariepy 等［14］也从实验上证实了涡旋

光束产生高次谐波的过程中遵守轨道角动量守恒。上

述这种偏振态、相位以及强度等属性在空间上不均匀

且具有复杂结构的光束被称为结构光场。自此，关于

利用结构光场产生高次谐波的研究就像雨后春笋一般

不断涌现出来。

本文综述了近十年内将结构光场用于 HHG 的最

新进展。首先，回顾了光子的角动量分类以及自旋-轨

道相互作用。其中不仅涵盖了人们所熟悉的纵向自旋

角动量以及纵向轨道角动量，还介绍了最近几年才被

人们逐渐了解的横向自旋角动量与横向轨道角动量。

然后，重点介绍了 HHG 过程中由角动量守恒与自旋 -

轨道相互作用引发的新奇现象以及物理特性，例如：环

面纽结角动量守恒以及光的自转矩（self-torque）特性。

最后，对基于角动量守恒的 HHG 过程控制技术进行

了总结与展望。

2　光子的角动量

光子具有两种角动量：1909 年 Poynting［15］首先提

出光子具有自旋角动量（SAM），并由 Beth［16］于 1936
年证明左旋圆偏振（LCP）和右旋圆偏振（RCP）的光子

分别具有-ℏ 和+ℏ 的 SAM。1992 年 Allen 等［17］首次

证实了具有螺旋波前的涡旋光束携带有 lℏ 的内禀轨

道角动量（OAM），其中 l为任意整数被称为拓扑荷数。

内禀 OAM 意味着光子在沿光轴传播的过程中还在绕

光轴做轨道旋转运动。内禀 OAM 不依赖于坐标轴原

点的选取，是光子的固有属性；与之相对的外禀 OAM
则依赖于坐标轴原点的选取，本文中提到的 OAM 都

指光子的内禀 OAM。测量光束 OAM 的主要方法有

干涉法、衍射光栅法以及超表面法等［18］。光子的总角

动量为其 SAM 与 OAM 之和。

对于单色电磁波，分别采用自旋角动量密度 S和

轨道角动量密度 L 来描述光束中光子的平均角动量

属性［19］：

S = Im [ ε0 E * × E + μ0 H * × H ] /4ω， （1）
L = r× Im [ ε0 E * ⋅ ( ∇ ) E + μ0 H * ⋅ ( ∇ ) H ] /4ω。（2）

上述角动量均为纵向角动量，即 S与 L的矢量方向平

行于光轴。近几年来，随着光场调控和结构光技术的

发展，人们逐渐认识到光场的一些新特性，即垂直于光

轴的横向角动量。例如将空间上分离的 LCP 和 RCP
光经透镜紧聚焦，焦点处纵向 SAM 相互抵消而横向

SAM 相互叠加，于是可以在焦点处得到纯的横向

SAM，即 S垂直于光轴［20］。与电磁矢量在垂直于光轴

的平面内旋转的纵向 SAM 不同，具有横向 SAM 的光

束其电磁矢量在包含光轴的平面内旋转，因其旋转方

式类似于自行车的车轮，因此该现象也被称为光轮

（photonic wheels）［19］。此外，具有时空耦合效应的时

空光涡旋（STOV）则携带垂直于光轴的横向轨道角动

量，因其特有的阿秒量级超快时空调控特性，STOV 逐

渐成为强场物理研究的前沿热点之一［21-22］。更重要的

是，横向角动量的发现使得人们可以通过矢量合成得

到空间中任意大小、任意方向的 SAM 与 OAM 密度，

为光场调控技术提供了两个全新的自由度［19，23］。

在近轴近似下光的 SAM 与 OAM 相互分离，可以

分别独立操控和测量［24］。然而在一些特殊情况下，例

如：聚焦［25-27］、结构材料的散射［28］、在各向异性晶体中

传播［29］等，光场会发生自旋 -轨道相互作用（SOI），这

时光的 SAM 与 OAM 之间会因存在强耦合效应而相

互转化。这种独特的光学现象同样在 HHG 的角动量

守恒过程中起着重要作用。

3　高次谐波产生中的角动量守恒

在本节中，首先介绍 HHG 在不涉及 SOI 时纵向

SAM、纵向 OAM 以及横向 OAM 分别独立守恒的情

图 1　三步模型示意图［11］

Fig.  1　Diagram of three-step model[11]

况，其中纵向 OAM 守恒将揭示光的自转矩特性；然后

介绍涉及 SOI 的 HHG 过程所要遵循的总角动量守恒

与环面纽结角动量守恒。

3. 1　不涉及自旋-轨道相互作用

3. 1. 1　纵向自旋角动量守恒

1995 年 Long 等［30］基于零程势模型首次从理论上

推导出同向旋转的双色圆偏振光场可以产生椭圆偏振

或圆偏振谐波，而反向旋转的双色圆偏振光场总是产

生圆偏振谐波的结论。同年 Eichmann 等［31］基于此想

法设计了可用于多种偏振组合的双色场产生高次谐波

的光路，发现同向旋转和反向旋转的双色圆偏振光场

确实能够产生谐波信号。然而 Eichmann 等并未对谐

波偏振的椭圆度和旋向作进一步分析。2014 年 Kfir
等［13］首次证实利用反向旋转双色圆偏振场产生的高次

谐波偏振态为圆偏振。如图 2 所示，这种光场结构将

使电子有机会回到原子核附近并发生回碰。2015 年

Fan 等［32］则在此基础上更进一步，首次在软 X 射线波

段获得圆偏振高次谐波。由线偏振光产生的传统

HHG 中只涉及到能量守恒以及线动量守恒：

ωq = mω 1 + nω 2  ( q= m+ n )， （3）
Δk = kq - mk1 - nk2 = 0， （4）

式中：ω 1、ω 2 和 ωq分别为基频场、倍频场以及第 q阶谐

波的角频率；m和 n分别为吸收基频场和倍频场的光

子个数；k1、k2 和 kq 分别为基频场、倍频场以及第 q阶
谐波的波矢。然而 Kfir 等发现，在旋转方向相反的圆

偏振双色场 HHG 过程中，虽然根据能量守恒以及线

动量守恒，对于任意第 q阶谐波m和 n都有任意的取值

方式，但由于光子的自旋角动量只能为±ℏ，因此 m和

n的取值受到 SAM 守恒的约束只能为 m= n± 1。故

式（3）可改写为

ωq = ( n± 1 )ω 1 + nω 2 = n (ω 1 + ω 2 )± ω 1。 （5）

可见由于 SAM 守恒的限制只能产生奇次阶谐

波，并且第 q阶谐波存在偏振态不同的两个峰，分别为

RCP 与 LCP，如图 3 所示。从图 3 中可以看出，两两成

对出现的主峰两旁还存在微弱的侧峰，这是因为驱动

光不是完美的圆偏振光，其中包含了少数自旋状态相

反的光子［32］。当这些自旋状态相反的光子参与 HHG
时，将打破 m= n± 1 的限制，从而产生新的频率成

分。上述关于反向旋转双色场的情况与 Long 等［30］推

导的结论一致，各阶次谐波频率间隔为 ω 1 + ω 2，而对

于研究相对更少的同向旋转双色场情况，各阶次谐波

频率间隔应为 ω 1 - ω 2。这意味着原子必须释放与吸

收高频光子数量相同的低频光子，再额外吸收或释放

二者中任意频率的一个光子，即 ωq = n (ω 1 - ω 2)+ ω 1

或 ωq = n (ω 1 - ω 2)+ ω 2，才能满足 SAM 守恒。相比

于反向旋转双色场的情况，同向旋转双色场的 HHG
强度更低，且随着谐波阶数的增加而迅速衰减［30，33］。

虽然 Kfir 和 Fan 等的工作可以产生圆偏振的 HHG，但

每阶 HHG 都同时包含了难以分离的 RCP 和 LCP 两

种成分，因此限制了该技术的发展。同年，Hickstein
等［34］首次通过非共线 HHG 得到了角度分离的圆偏振

极紫外光束，避免了各阶谐波的 RCP 和 LCP 成分混在

一起叠加成线偏振脉冲的问题。接着，2017 年 Dorney
等［35］发现，通过调节基频场和倍频场的相对强度可以

控制 HHG 中 RCP 和 LCP 成分的比例，从而对 HHG
偏振态的椭偏度进行调控。此外，人们也在积极探索

获得圆偏振或椭圆偏振孤立阿秒脉冲的方案［36-37］。

图 2　反向旋转圆偏振双色激光脉冲的 HHG 实验光路图［13］。其中中心波长为 790 nm 的 LCP 基频场（单脉冲能量为 1. 6 mJ）与

395 nm 的 RCP 倍频场（单脉冲能量为 0. 43 mJ）聚焦于充满气体介质的空芯光纤中

Fig.  2　Experimental scheme of HHG with two-color counter-rotating circularly-polarized laser pulses[13].  Two pump pulses with 
central wavelengths around 790 nm (LCP, 1. 6 mJ/pulse) and 395 nm (RCP, 0. 43 mJ/pulse) are focused into a gas-filled 

hollow fiber
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况，其中纵向 OAM 守恒将揭示光的自转矩特性；然后
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与环面纽结角动量守恒。
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推导出同向旋转的双色圆偏振光场可以产生椭圆偏振

或圆偏振谐波，而反向旋转的双色圆偏振光场总是产

生圆偏振谐波的结论。同年 Eichmann 等［31］基于此想

法设计了可用于多种偏振组合的双色场产生高次谐波

的光路，发现同向旋转和反向旋转的双色圆偏振光场

确实能够产生谐波信号。然而 Eichmann 等并未对谐

波偏振的椭圆度和旋向作进一步分析。2014 年 Kfir
等［13］首次证实利用反向旋转双色圆偏振场产生的高次

谐波偏振态为圆偏振。如图 2 所示，这种光场结构将

使电子有机会回到原子核附近并发生回碰。2015 年

Fan 等［32］则在此基础上更进一步，首次在软 X 射线波

段获得圆偏振高次谐波。由线偏振光产生的传统

HHG 中只涉及到能量守恒以及线动量守恒：

ωq = mω 1 + nω 2  ( q= m+ n )， （3）
Δk = kq - mk1 - nk2 = 0， （4）

式中：ω 1、ω 2 和 ωq分别为基频场、倍频场以及第 q阶谐

波的角频率；m和 n分别为吸收基频场和倍频场的光

子个数；k1、k2 和 kq 分别为基频场、倍频场以及第 q阶
谐波的波矢。然而 Kfir 等发现，在旋转方向相反的圆

偏振双色场 HHG 过程中，虽然根据能量守恒以及线

动量守恒，对于任意第 q阶谐波m和 n都有任意的取值

方式，但由于光子的自旋角动量只能为±ℏ，因此 m和

n的取值受到 SAM 守恒的约束只能为 m= n± 1。故

式（3）可改写为

ωq = ( n± 1 )ω 1 + nω 2 = n (ω 1 + ω 2 )± ω 1。 （5）

可见由于 SAM 守恒的限制只能产生奇次阶谐

波，并且第 q阶谐波存在偏振态不同的两个峰，分别为

RCP 与 LCP，如图 3 所示。从图 3 中可以看出，两两成

对出现的主峰两旁还存在微弱的侧峰，这是因为驱动

光不是完美的圆偏振光，其中包含了少数自旋状态相
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时，将打破 m= n± 1 的限制，从而产生新的频率成

分。上述关于反向旋转双色场的情况与 Long 等［30］推

导的结论一致，各阶次谐波频率间隔为 ω 1 + ω 2，而对

于研究相对更少的同向旋转双色场情况，各阶次谐波

频率间隔应为 ω 1 - ω 2。这意味着原子必须释放与吸

收高频光子数量相同的低频光子，再额外吸收或释放

二者中任意频率的一个光子，即 ωq = n (ω 1 - ω 2)+ ω 1
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种成分，因此限制了该技术的发展。同年，Hickstein
等［34］首次通过非共线 HHG 得到了角度分离的圆偏振

极紫外光束，避免了各阶谐波的 RCP 和 LCP 成分混在

一起叠加成线偏振脉冲的问题。接着，2017 年 Dorney
等［35］发现，通过调节基频场和倍频场的相对强度可以

控制 HHG 中 RCP 和 LCP 成分的比例，从而对 HHG
偏振态的椭偏度进行调控。此外，人们也在积极探索
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395 nm 的 RCP 倍频场（单脉冲能量为 0. 43 mJ）聚焦于充满气体介质的空芯光纤中

Fig.  2　Experimental scheme of HHG with two-color counter-rotating circularly-polarized laser pulses[13].  Two pump pulses with 
central wavelengths around 790 nm (LCP, 1. 6 mJ/pulse) and 395 nm (RCP, 0. 43 mJ/pulse) are focused into a gas-filled 

hollow fiber
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另一方面，人们也在致力于探索 HHG 能够携带

SAM 信息的物理机制。2021 年 Fang 等［38］通过调节偏

振方向交叉的线偏振双色场的交叉角和相对相位来实

现对 HHG 偏振态椭圆度的完全控制，并讨论了 HHG
过程中角动量在光子和电子之间的传递过程。根据他

们的模拟结果，在驱动原子光电离时，驱动光的 SAM

信 息 会 被 传 递 给 隧 穿 电 子 作 为 相 对 于 原 子 核 的

OAM，如图 4 所示。当电子与原子核发生回碰时，电

子的 OAM 再次转化为高能光子的 SAM。在整个光

与物质的相互作用过程中，角动量保持守恒，只是以不

同的形式在光子和电子之间进行传递。

目前针对具有 SAM 的 HHG 研究几乎都围绕着

纵向 SAM 展开，然而极少有 HHG 研究涉及到由电场

纵向分量与横向分量耦合得到的横向 SAM［39］。考虑

到目前人们可以合成任意 SAM 方向的光场［19］，可以

期待在引入横向 SAM 后将观察到更为有趣且丰富的

物理现象。

图 3　圆偏振极紫外和软 X 射线 HHG 光谱图［32］

Fig.  3　Spectra of circularly-polarized extreme ultraviolet and soft X-ray HHG[32]

图 4　电子的量子轨迹与角动量转移［38］

Fig.  4　Quantum trajectories and angular momentum transfer of electrons[38]

3. 1. 2　纵向轨道角动量守恒

2012 年 Zürch 等［40］利用涡旋光束首次得到具有纵

向 OAM 的涡旋 HHG，并且各阶次谐波具有相同的发

散角。他们当时得出不同阶次 HHG 的纵向 OAM 都

应与驱动场相同的结论，即 lq = l1。然而这一结论是

有争议的，因为这违反了纵向 OAM 的守恒［41］。在随

后的两年内，Hernández-García 等［42］和 Gariepy 等［14］相

继从理论和实验上证实了涡旋光束产生高次谐波的过

程 中 应 该 服 从 乘 法 规 则 ，即 lq = ql1。 Hernández-

García 等的仿真结果表明，谐波的发散角与谐波阶数

无关，而是依赖于驱动场的拓扑荷数 l1，且 l1 越大谐波

的发散角越大，同时具有完美涡旋光束的特征。此外，

Gariepy 等［14］的理论工作和 2017 年 Kong 等［43］的实验

工作还发现，若平面波与涡旋光束以非共线的方式聚

焦于惰性气体，在 HHG 过程中存在多种光子吸收通

道 ( n，q- n )，其中 n为 HHG 过程中吸收平面波光子

数。此时，第 q阶谐波包含不同光子吸收通道所产生

的谐波，各通道谐波的拓扑荷为 lq = ( q- n ) l1，并且不

同 lq的谐波在角度上彼此分离，拓扑荷相同而阶次不

同的谐波具有相近的发散角，如图 5（a）和 5（b）所示。

2016 年 Rego 等［44］研 究 了 驱 动 场 中 包 含 两 种 纵 向

OAM 成分的 HHG 过程，进一步讨论了纵向 OAM 展

宽的现象。他们发现除了存在多种光子吸收通道以

外，驱动场与原子的非微扰相互作用使得 HHG 中的

拓扑荷范围展宽，并服从新的纵向 OAM 守恒规则：

lq = ( q- n ) l1 + nl2 + m ( l2 - l1 )。 此 外 ，2018 年 Li
等［45］发现分数阶涡旋光束的 HHG 过程满足平均纵向

OAM 守恒，即 lq = qlaverage。

2019 年 Rego 等［46］还发现光具有被称为自转矩的

固有属性，而且这一全新特性是纵向 OAM 守恒的必

然结果。他们将拓扑荷相差为 | l1 - l2 |= 1 的两束涡

旋光束以特定延迟（延迟时间与脉冲宽度相当）聚焦来

产生气体 HHG，如图 6 所示，他们观察到产生的高次

谐波的纵向 OAM 随时间变化，并将纵向 OAM 随时间

的变化率，即 ℏξ= ℏdl ( t ) /dt，定义为光的自转矩。自

转矩现象不同于将时间上错开的两束涡旋光束简单叠

加，因为后者不能产生新的纵向 OAM 成分，而自转矩

则可以得到 ql1 ∼ ql2 之间全部的拓扑荷。自转矩为光

场调控技术提供了一个全新的自由度，为控制光与物

质的相互作用提供了新的途径。

与 SAM 不同，纵向 OAM 不能与物质发生偶极相

互作用，只能通过多极相互作用与物质进行角动量交

换［47］。因此，光束纵向 OAM 对原子的影响通常微乎

其微。目前涉及 HHG 过程中纵向 OAM 守恒的研究

都是基于各个原子作为相干辐射源，发射谐波的相位

受驱动场的相位分布控制，从宏观上在远场叠加得到

涡旋 HHG［42，48］。虽然目前已有部分研究表明，利用相

位奇点附近较大的空间相位梯度可以增强物质与涡旋

图 5　非共线双光束聚焦产生具有 OAM 的极紫外 HHG 的示意图。（a）双色激光场模拟［14］，其中基频光为 800 nm 的高斯光束（峰值

强度为 1014 W/cm2），倍频光为 l= 1 的涡旋光束（峰值强度为 1013 W/cm2），两光束以 2. 3∘ 夹角聚焦于氩气喷束中；（b）实验方

案［43］，线偏振 800 nm 的高斯光束（峰值强度为 2 × 1014 W/cm2）与线偏振 800 nm 且 l= 1 的涡旋光束（峰值强度为 2 ×
1012 W/cm2）以 40 mrad 夹角聚焦于氩气喷束中

Fig.  5　Diagram of generating extreme ultraviolet HHG with OAM by focusing two non-collinear beams.  (a) Two-color laser field 
simulation[14].  An 800 nm Gaussian beam with peak intensity of 1014 W/cm2 and a 400 nm vortex beam (l= 1) with peak 
intensity of 1013 W/cm2 are focused into argon jet at an angle of 2. 3∘; (b) experimental scheme[43].  Two linearly-polarized beams 
(800 nm), where one is a Gaussian beam with peak intensity of 2 × 1014 W/cm2 and the other is a vortex beam (l= 1) with peak 

intensity of 2 × 1012 W/cm2, are focused into argon jet at an angle of 40 mrad
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3. 1. 2　纵向轨道角动量守恒

2012 年 Zürch 等［40］利用涡旋光束首次得到具有纵

向 OAM 的涡旋 HHG，并且各阶次谐波具有相同的发

散角。他们当时得出不同阶次 HHG 的纵向 OAM 都

应与驱动场相同的结论，即 lq = l1。然而这一结论是

有争议的，因为这违反了纵向 OAM 的守恒［41］。在随

后的两年内，Hernández-García 等［42］和 Gariepy 等［14］相

继从理论和实验上证实了涡旋光束产生高次谐波的过

程 中 应 该 服 从 乘 法 规 则 ，即 lq = ql1。 Hernández-

García 等的仿真结果表明，谐波的发散角与谐波阶数

无关，而是依赖于驱动场的拓扑荷数 l1，且 l1 越大谐波

的发散角越大，同时具有完美涡旋光束的特征。此外，

Gariepy 等［14］的理论工作和 2017 年 Kong 等［43］的实验

工作还发现，若平面波与涡旋光束以非共线的方式聚

焦于惰性气体，在 HHG 过程中存在多种光子吸收通

道 ( n，q- n )，其中 n为 HHG 过程中吸收平面波光子

数。此时，第 q阶谐波包含不同光子吸收通道所产生

的谐波，各通道谐波的拓扑荷为 lq = ( q- n ) l1，并且不

同 lq的谐波在角度上彼此分离，拓扑荷相同而阶次不

同的谐波具有相近的发散角，如图 5（a）和 5（b）所示。

2016 年 Rego 等［44］研 究 了 驱 动 场 中 包 含 两 种 纵 向

OAM 成分的 HHG 过程，进一步讨论了纵向 OAM 展

宽的现象。他们发现除了存在多种光子吸收通道以

外，驱动场与原子的非微扰相互作用使得 HHG 中的

拓扑荷范围展宽，并服从新的纵向 OAM 守恒规则：

lq = ( q- n ) l1 + nl2 + m ( l2 - l1 )。 此 外 ，2018 年 Li
等［45］发现分数阶涡旋光束的 HHG 过程满足平均纵向

OAM 守恒，即 lq = qlaverage。

2019 年 Rego 等［46］还发现光具有被称为自转矩的

固有属性，而且这一全新特性是纵向 OAM 守恒的必

然结果。他们将拓扑荷相差为 | l1 - l2 |= 1 的两束涡

旋光束以特定延迟（延迟时间与脉冲宽度相当）聚焦来

产生气体 HHG，如图 6 所示，他们观察到产生的高次

谐波的纵向 OAM 随时间变化，并将纵向 OAM 随时间

的变化率，即 ℏξ= ℏdl ( t ) /dt，定义为光的自转矩。自

转矩现象不同于将时间上错开的两束涡旋光束简单叠

加，因为后者不能产生新的纵向 OAM 成分，而自转矩

则可以得到 ql1 ∼ ql2 之间全部的拓扑荷。自转矩为光

场调控技术提供了一个全新的自由度，为控制光与物

质的相互作用提供了新的途径。

与 SAM 不同，纵向 OAM 不能与物质发生偶极相

互作用，只能通过多极相互作用与物质进行角动量交

换［47］。因此，光束纵向 OAM 对原子的影响通常微乎

其微。目前涉及 HHG 过程中纵向 OAM 守恒的研究

都是基于各个原子作为相干辐射源，发射谐波的相位

受驱动场的相位分布控制，从宏观上在远场叠加得到

涡旋 HHG［42，48］。虽然目前已有部分研究表明，利用相

位奇点附近较大的空间相位梯度可以增强物质与涡旋

图 5　非共线双光束聚焦产生具有 OAM 的极紫外 HHG 的示意图。（a）双色激光场模拟［14］，其中基频光为 800 nm 的高斯光束（峰值

强度为 1014 W/cm2），倍频光为 l= 1 的涡旋光束（峰值强度为 1013 W/cm2），两光束以 2. 3∘ 夹角聚焦于氩气喷束中；（b）实验方

案［43］，线偏振 800 nm 的高斯光束（峰值强度为 2 × 1014 W/cm2）与线偏振 800 nm 且 l= 1 的涡旋光束（峰值强度为 2 ×
1012 W/cm2）以 40 mrad 夹角聚焦于氩气喷束中

Fig.  5　Diagram of generating extreme ultraviolet HHG with OAM by focusing two non-collinear beams.  (a) Two-color laser field 
simulation[14].  An 800 nm Gaussian beam with peak intensity of 1014 W/cm2 and a 400 nm vortex beam (l= 1) with peak 
intensity of 1013 W/cm2 are focused into argon jet at an angle of 2. 3∘; (b) experimental scheme[43].  Two linearly-polarized beams 
(800 nm), where one is a Gaussian beam with peak intensity of 2 × 1014 W/cm2 and the other is a vortex beam (l= 1) with peak 

intensity of 2 × 1012 W/cm2, are focused into argon jet at an angle of 40 mrad
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光束的相互作用［49-50］，但是如何在微观层面实现物质

与纵向 OAM 直接的相互作用仍然是一个充满挑战的

课题。

3. 1. 3　横向轨道角动量守恒

由于光的横向轨道角动量（ST-OAM）最近几年

才在实验上被发现［51-53］，因此 ST-OAM 相关性质的研

究仍旧缺乏，特别是有关 HHG 过程的 ST-OAM 守恒

问 题 。 2021 年 Fang 等［22］提 出 相 比 于 传 统 的 纵 向

OAM，在时空平面内具有涡旋结构的 ST-OAM 光束

能够同时影响 HHG 的宏观和微观过程。他们首先计

算了单色 STOV 产生高次谐波的情况，计算结果表

明，该过程满足 ST-OAM 的乘法规则。但由于该情况

下产生的高次谐波存在空间啁啾效应，难以将单一阶

次谐波分离出来，于是他们相继采用反向涡旋双色

STOV 场和反向自旋 -反向涡旋双色 STOV 场作为驱

动场进行计算。前者得到的 HHG 不同模式相互叠

加，如图 7（a）所示；而后者得到了模式简单且各阶次

谐波分离很好的 HHG，如图 7（b）所示。需要注意的

是，虽然该工作同时包含 SAM 和 ST-OAM，但 SAM
和 ST-OAM 是分别独立守恒的，因此没有涉及到 SOI
过程。此外，关于二次谐波产生［54-55］以及相对论性

HHG［56-57］过程中 ST-OAM 守恒的问题，最近也引起了

人们的关注。

图 6　产生具有自转矩 HHG 的实验方案［46］。其中两束线偏振 800 nm 的涡旋光束（拓扑荷分别为 l= 1 和 l= 2）聚焦到气体喷射中，

脉冲宽度和相对时间延迟均为 10 fs
Fig.  6　Experimental scheme for generating HHG with self-torque[46].  Two linearly-polarized vortex beams (800 nm) with different 

topological charges (l= 1 and l= 2) are focused into gas jet.  Their pulse widths and relative time delays are 10 fs

图 7　模拟结果［22］。（a） 反向涡旋双色 STOV 场 HHG 光谱图；（b） 反向自旋-反向涡旋双色 STOV 场 HHG 光谱图

Fig.  7　Simulation results[22].  (a) HHG spectrum driven by two-color reverse vortex STOV fields; (b) HHG spectrum driven by two-

color reverse spin and reverse vortex STOV fields

3. 2　涉及自旋-轨道相互作用

在 SOI 过程中光的 SAM 与 OAM 存在相互转化，

因此 SAM 和 OAM 的分别独立守恒不再适用，需要用

总角动量守恒来描述［26］，即 J = L + S。最近，Yi［28］通

过计算发现，圆偏振单色驱动场经相对论振荡窗散射

可以得到圆偏振涡旋 HHG。由于 HHG 光子的 SAM
只能为 σℏ，而该过程通过 SOI 巧妙地将多余的 SAM
［( q- 1 ) σℏ］转移给 OAM 从而满足总角动量守恒。然

而遗憾的是，这种通过总角动量守恒产生高次谐波的

方式依旧停留在理论层面，无论是气体 HHG 还是固

体 HHG 在这方面都还没有实验进展。

上述讨论是三维系统中的情况，根据麦克斯韦方

程组的旋转对称性，光场总角动量的量子数为整数。

然而在实验当中，光束通常沿特定的轴线传播，因此决

定光束总角动量的只有光束的二维截面绕光轴的旋转

对称性。2016 年 Ballantine 等［58］证实在二维系统中两

个单色圆偏振涡旋场叠加的总角动量可以描述为

Jγ = L + γS（也被称为环面纽结角动量），其中参数

γ= ( l2 - l1 ) /2，由于 γ可以为整数或半整数，因此总

角动量 Jγ 也可以为整数或半整数。 2019 年 Pisanty
等［59］将其推广到双色场的情况，发现双色场的环面纽

结角动量可以为任意分数。对于 ω 2 = pω 1 的双色场，

参数 γ= ( l2 - pl1 ) / ( 1 + p )。环面纽结角动量是光束

SAM 与 OAM 耦合的结果。在几何上，环面纽结角动

量的存在意味着光场绕光轴旋转了 θ角度，但偏振状

态则旋转了 γθ，如图 8 所示。以图 8 第二行第二列为

例，基频场和倍频场的拓扑荷分别为 l= 0 和 l= 1，相
应的 γ= -1/3。可以看出：在空间上，双色场电场矢

量在光束横截面上的轨迹所构成的“三叶草”绕顺时针

方向旋转了 2π/3；在时间上，任意一点的偏振状态需

要经历三个基频场周期的时间才能复现。 2019 年，

Pisanty 等［60］和 Dorney 等［61］分别在理论和实验上验证

了 HHG 过程中存在环面纽结角动量守恒，并满足乘

法规则 J ( q )
γ = qJ ( 1 )

γ 。由于需要满足环面纽结角动量守

恒，因此由基频场和倍频场构成的反向自旋-双色涡旋

驱动场产生的高次谐波中，只有满足如下条件的 HHG
通道不会受到抑制：

lq = q+ 2σq σ1

3 ( l1 + l2 )- σq σ1 l2。 （6）

当双色场拓扑荷 l1 = l2 = 1 时，HHG 光谱特点为只存

在奇数阶拓扑荷，且同一阶拓扑荷分别包含左旋和右

旋两个阶次的谐波，而各阶谐波的环面纽结角动量不

同，如图 9（a）所示。此外，Dorney 等还发现，通过改变

双色驱动场的拓扑荷可以调控 HHG 中 LCP 和 RCP
成分光环的大小，从而使不同旋向的阿秒脉冲在空间

上彼此分离，如图 9（b）所示。最近，Minneker 等［62］提

图 8　环面纽结光束横截面上的偏振态［59］，其中每幅图左上角的 (m 1，m 2)分别为基频光ω与倍频光 2ω的拓扑荷，右上角为相应的参数 γ

Fig.  8　Polarization states of torus-knot beams in cross section[59].  Numbers (m 1,m 2) in upper left of each panel are topological charges 
of ω and 2ω components, and numbers in upper right of each panel are corresponding parameters γ
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3. 2　涉及自旋-轨道相互作用

在 SOI 过程中光的 SAM 与 OAM 存在相互转化，

因此 SAM 和 OAM 的分别独立守恒不再适用，需要用

总角动量守恒来描述［26］，即 J = L + S。最近，Yi［28］通

过计算发现，圆偏振单色驱动场经相对论振荡窗散射

可以得到圆偏振涡旋 HHG。由于 HHG 光子的 SAM
只能为 σℏ，而该过程通过 SOI 巧妙地将多余的 SAM
［( q- 1 ) σℏ］转移给 OAM 从而满足总角动量守恒。然

而遗憾的是，这种通过总角动量守恒产生高次谐波的

方式依旧停留在理论层面，无论是气体 HHG 还是固

体 HHG 在这方面都还没有实验进展。

上述讨论是三维系统中的情况，根据麦克斯韦方

程组的旋转对称性，光场总角动量的量子数为整数。

然而在实验当中，光束通常沿特定的轴线传播，因此决

定光束总角动量的只有光束的二维截面绕光轴的旋转

对称性。2016 年 Ballantine 等［58］证实在二维系统中两

个单色圆偏振涡旋场叠加的总角动量可以描述为

Jγ = L + γS（也被称为环面纽结角动量），其中参数

γ= ( l2 - l1 ) /2，由于 γ可以为整数或半整数，因此总

角动量 Jγ 也可以为整数或半整数。 2019 年 Pisanty
等［59］将其推广到双色场的情况，发现双色场的环面纽

结角动量可以为任意分数。对于 ω 2 = pω 1 的双色场，

参数 γ= ( l2 - pl1 ) / ( 1 + p )。环面纽结角动量是光束

SAM 与 OAM 耦合的结果。在几何上，环面纽结角动

量的存在意味着光场绕光轴旋转了 θ角度，但偏振状

态则旋转了 γθ，如图 8 所示。以图 8 第二行第二列为

例，基频场和倍频场的拓扑荷分别为 l= 0 和 l= 1，相
应的 γ= -1/3。可以看出：在空间上，双色场电场矢

量在光束横截面上的轨迹所构成的“三叶草”绕顺时针

方向旋转了 2π/3；在时间上，任意一点的偏振状态需

要经历三个基频场周期的时间才能复现。 2019 年，

Pisanty 等［60］和 Dorney 等［61］分别在理论和实验上验证

了 HHG 过程中存在环面纽结角动量守恒，并满足乘

法规则 J ( q )
γ = qJ ( 1 )

γ 。由于需要满足环面纽结角动量守

恒，因此由基频场和倍频场构成的反向自旋-双色涡旋

驱动场产生的高次谐波中，只有满足如下条件的 HHG
通道不会受到抑制：

lq = q+ 2σq σ1

3 ( l1 + l2 )- σq σ1 l2。 （6）

当双色场拓扑荷 l1 = l2 = 1 时，HHG 光谱特点为只存

在奇数阶拓扑荷，且同一阶拓扑荷分别包含左旋和右

旋两个阶次的谐波，而各阶谐波的环面纽结角动量不

同，如图 9（a）所示。此外，Dorney 等还发现，通过改变

双色驱动场的拓扑荷可以调控 HHG 中 LCP 和 RCP
成分光环的大小，从而使不同旋向的阿秒脉冲在空间

上彼此分离，如图 9（b）所示。最近，Minneker 等［62］提

图 8　环面纽结光束横截面上的偏振态［59］，其中每幅图左上角的 (m 1，m 2)分别为基频光ω与倍频光 2ω的拓扑荷，右上角为相应的参数 γ

Fig.  8　Polarization states of torus-knot beams in cross section[59].  Numbers (m 1,m 2) in upper left of each panel are topological charges 
of ω and 2ω components, and numbers in upper right of each panel are corresponding parameters γ
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出了一种基于几何方法来解释 HHG 过程中的环面纽

结角动量守恒的理论模型。

4　结束语

本文重点介绍了基于光场调控技术产生具有 SAM
和 OAM 的高次谐波的研究进展。限于主题和篇幅，一

些关于矢量光束 HHG 的研究［39，63-65］没有展开介绍。然

而偏振可调的极紫外和 X 射线光源对于研究磁性材料、

纳米结构以及手性分子来说是必不可少的工具［66］。例

如一些基于量子化学的理论工作表明，紫外矢量光束［67］

和软 X 射线圆偏振涡旋光束［50］可以更有效地进行手性

识别。同步辐射光源和自由电子激光器虽然是功能强

大的偏振可调光源，但因结构复杂、价格昂贵，大大限制

了它们的应用。因此利用 HHG来直接产生具有复杂偏

振和相位结构的极紫外/软 X 射线超短脉冲对于研究光

与物质的相互作用来说是非常重要的手段。

尽管人们在将结构光场应用于 HHG的过程中已经

取得了丰富的成果，但目前横向 SAM、ST-OAM 以及

涉及 SOI（尤其是 SAM 与 ST-OAM 的耦合效应）的

HHG 过程在实验上仍旧留有大量空白。利用光子的纵

向 OAM 直接调控光与物质相互作用的微观过程也同

样富有挑战性。现如今人们对复杂光场的构建和控制

能力已经达到了空前的高度，这必然会使人们在不久的

将来观察到光与物质相互作用更为丰富多彩的物理

效应。
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