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超短强激光作用下空气的三次谐波辐射!

钟方川 胡雪原 邓 健 王益民 江云华 王文跃 张正泉 李儒新 徐至展
（中国科学院上海光学精密机械研究所强光光学开放研究实验室，上海 "!’)!!）

摘要： 进行了飞秒强激光与自由空气和充气毛细管相互作用产生三次谐波的实验研究，成功地获得了功率达

! * ’+ ,-、重复频率为 ’! ./ 的紫外三次谐波信号。谐波的转换效率达到 ! * !(0。对自由空气和充气毛细管中的

谐波转换效率和谐波空间分布特性进行了比较。实验表明微毛细管虽然使谐波转换效率略有降低，但能有效地改

善谐波的空间分布，使其更好地满足实际应用的需要。
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’ 引 言

在超短超强激光与物质相互作用的各种非线性

现象中，谐波辐射引起了人们广泛的兴趣［’］。因为

发展紫外乃至 4 射线波段的超短脉冲光源对原子、

分子、固体以及生物过程的时域分析至关重要［"］，许

多应用，如光分子的超快化学动力过程等都需要这

种紫外波段的超快光源，因此产生和研究高亮度紫

外光源的特性具有重要的应用价值。随着近红外

)!! 56 附近波段的超短激光系统从产生到放大等

方面技术的不断进步和完善，利用 )!! 56 的超短

激光脉冲与物质相互作用来实现频率的上转换是获

得这种光源的有效途径。这样的光源不但比同步辐

射光源经济和方便，而且其超短的时间尺度和超高

的亮度更是同步辐射光源无法比拟的。利用强场高

次谐波平台区谐波级次分布规律与激光纵模结构的

惊人相似和超宽的谐波辐射，通过锁定各谐波相位

甚至有可能获得阿秒量级的超短脉冲［$］，为人们研

究物质世界提供更锐利的工具。因此细致深入地研

究超短超强脉冲的谐波发生机理和特性很有必要。

气体作为谐波发生的常用介质之一，特别适合

作为上述超短超强脉冲作用下谐波辐射的介质，固

体介质不能承受超高光功率密度的辐照，而气体的

破坏阈值高，并且自身具有可修复性，因此采用气体

介质的谐波发生具有较好的重复性。此外气体介质

还可在较大程度上避免有限的相位匹配带宽以及由

于群速度色散导致的基频光和谐波的脉冲波包出现

时间分离（ 7869:;<= ><=?%:@@）等并发症。虽然气体

由于极化率张量系数较小导致其谐波发生的转换效

率比固体低，但是考虑到超短超强激光能够提供的

高功率光源，采用气体介质还是能够获得很好的效

果。近年来气体高次谐波的深入研究表明这是实现

台式高亮度相干紫外光源的可行途径。对于气体中

三次谐波的深入研究将有助于理解其它高阶奇次谐

波发生的动态过程，寻找提高三次谐波转换效率的

途径也对提高其它高阶奇次谐波的转换效率有指导

意义。因此已有许多有关超短超强脉冲下的三次谐

波辐射的实验研究［( A )］，人们提出了很多方案来努

力提高气体三次谐波的转换效率。目前已有在空气

中的转换效率高于 ! * ’0的报道［#］。

本文报道我们进行的飞秒强激光与空气相互作

用产生三次谐波的实验。我们对有无微毛细管下的

谐波特性进行了对比研究。

" 实验安排

实验是在中科院上海光机所强光光学开放实验

室进行的。所用的激光系统为脉宽 (# @B、中心波长

+)# 56、重复频率 ’! ./ 的钛宝石飞秒 C- 激光

器［&］。实验光路如图 ’。来自 C- 激光器的激光脉

冲经聚焦后与微毛细管内或自由空间里的空气相互

作用产生三次谐波。在微毛细管下，激光聚焦到毛

细管的前端口，由成像放大和 DDE 组成的监视系统

对耦合情况进行监测，以保证激光能量完全注入毛

细管内。为了获得信号，实验时对毛细管和激光进

行了仔细的准直使两者严格共轴。产生的谐波信号

经熔石英透镜收集和聚焦，最后用光纤光谱仪和
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!!" 分别对信号的频谱和空间形状进行测量。光

路中用四块对抽运光高透、对紫外高反的平面镜对

比谐波强度高得多的抽运光进行衰减，并在探测系

统前用滤片进一步对抽运光和谐波信号进行衰减，

以保证探测系统的安全工作。

#$% & ’ ()* *+,*-$.*/012 3*04, 56- (78

9 实验结果

实验时激光能量为 ’ .: ; <= .:，对应聚焦后

的光强为 < > ’=’9 ?@A.< ; B > ’=’B ?@A.<。图 < 为

典型的光纤光谱仪测得的信号频谱。可见在频谱上

除了抽运光的光谱外，还出现了紫外波段的 <CB/.
的三次谐波信号，表明飞秒激光与空气作用后成功

地产生了谐波。

#$% & < (78 3$%/12 .*134-*D EF 3,*A0-6.*0*-

对不同抽运激光能量和有无毛细管下的谐波频

谱进行了测量。所用的毛细管是内径为!G==!.、

长度为 9= .. 的玻璃毛细管。由于光纤谱仪能够

同时接收到基频光和三次谐波信号，在对谱仪和所

用的衰减片、滤片进行标定后，由测量的基频光和三

次谐波信号的相对强度可以标定出三次谐波的转换

效率。

图 9 给出了飞秒强激光与自由空气或充气毛细

管相互作用产生的三次谐波转换效率随抽运激光能

量的变化，其中去曲线为实验数据的二次拟合。由

图 9 表明转换效率先是随能量增加，随后趋向饱和。

这一规律与文献［C］的结果一致。从图 9 可见，在自

由空气中的转换效率最大达到了= & =BH，相应的三

次谐波能量为 I!:。我们这一结果与其它小组的结

果基本一致［G，C］。假设谐波的脉宽也为 BG 53（事实

上谐波的脉宽要比基波窄［G］），则谐波的功率可达

= &’J 8?。同时由图 9 看出在有毛细管的情况下，

谐波的转换效率略低于自由空气中的转换效率，最

高为 = & =<JH；但是转换效率随能量增长的饱和趋

势要比自由空气缓慢。

#$% & 9 ()* A6/K*-3$6/ *55$A$*/AF 65 (78（! *+,*-$.*/0，
5$0）&（1）L/ 5-** 1$-；（E）L/ A1,$221-F

我们用 !!" 对三次谐波的空间分布进行了测

量。图 B 为自由空气中和充气毛细管中的三次谐波

信号的典型焦斑，其中图 B（E）外围的光晕是未衰减

掉的基频光。自由空气中的三次谐波的椭圆形状是

由于抽运光在空气传输中受到非线性调制及本来可

能存在的象散造成的。可以看出在自由空气中，抽

运光空间不对称性对谐波的光场分布影响很大。而

从图 B（E）可见经过毛细管的约束作用，谐波的焦斑

明显比自由空间中的信号规则得多，其空间分布基

本上是轴对称的，从图上给出的空间分布轮廓线可

见其模式基本上为 M’’ 模，这与理论上给出的在光

纤中光波能量主要分布在 M’’ 模等低阶模式中的结

果一致［’=］。由上面得知毛细管的存在将使谐波转

换率略有降低，但是它将大大改善谐波光场的空间

分布，因此利用充气微毛细管来实现用于实际应用

的紫外相干光源具有其优势，特别是抽运光在空间

上具有较为严重的畸变时，优势更明显。
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% 讨 论

由非线性光学理论可知，三次谐波转换效率

为［99］

! : 9
;;<=

"=
;

!; !;
9 "%#=

>
$

（;）（";；"9，"9，"9） = ?

#=9>
*"3=（!$% <=）
（!$% <=）= ， （9）

其中"9、";、!9、!; 分别为基频和三次谐波的频率

及相应的空气对其的折射率，，!$ : $; @ =$9，$9、

$; 为基频和三次谐波的波矢，$
（;）（";；"9，"9，"9）

为非线性三阶极化率，#9> 为抽运基频光的光强，"
为光速，#> 为真空中的介电常数，% 为传输距离。因

此如果没有其他因素的干扰，转换效率应该与光强

的平方成正比，转换效率随光强的变化是一向上的

抛物线。然而从实验数据来看随着光强的增加，转换

效率趋于饱和。这说明存在许多非线性因素制约了

转换效率的进一步提高，其中光场电离产生的等离

子体的影响可能最为显著，故而靠单纯地提高光强

并非是获得高效三次谐波的有效手段，必须设法减

少各种不利因素的作用，例如在不牺牲非线性张量

的前提下寻找一些电离率较低的气体介质，或者采

用一些反常色散的介质来补偿不利因素带来的影

响。

由（9）式知，利用强激光与物质相互作用产生

相干谐波辐射的非线性过程中，相位匹配是影响谐

波转换效率的重要因素。在微毛细管下，考虑到电

离并认为在毛细管内光场以 A99 模传播，则相位失

配可写为［9=］

!$ : $; @ ;$9 : ="? ;
%

（ !; @ !9）B

（;= @ 9）& ’ ’ ’%
; B 9

%"(= ; !9 @
!;( ); )=

99%，（=）

其中%为基频光的波长，& ’ 为气体电离后的电子密

度，’ ’ : = $ C= ? 9>@9; 6) 为经典电子半径，( 为毛细

管的半径。)99 为对应 A99 模的模式本征值。（=）式中

右边第一、二、三项分别对应由气体色散、自由电子、

毛细管造成的相位失配。对于光% : DCE 3) 波段的

三次谐波实验，由于空气的 !; 大于 !9
［9;］，充气毛细

管的存在将导入额外的相位失谐量，所以转换效率

将比自由空气下略低，我们的实验结果与理论是吻

合的。为了改善相位失配，需选择 !; 小于 !9 的介质

来进行实验，或采用基频光和其二次谐波共同抽

运［9%］，使气体色散和毛细管造成的相位失配能互为

补偿。在高次谐波实验中，由于由气体介质色散造成

的相位失配为负，故毛细管引起的正的相位失配正

好与 之 补 偿，从 而 能 有 效 地 提 高 谐 波 的 转 换 效

率［9E］。

结论 进行了飞秒强激光与自由空气和充气毛细管

相互作用产生三次谐波的实验研究，成功地获得了

功率达 > $ 9D 1F、重复频率为 9> 0G 的紫外三次谐

波。对自由空气和充气毛细管中的谐波的转换效率

和谐波的空间分布特性进行了比较。在自由空气下

转换效率随能量的增加将趋于饱和，说明存在许多

非线性因素限制了转换效率的进一步提高。在自由

空气下转换效率最高可达> $ >%H。实验还表明微毛

细管虽然使谐波转换效率略有降低，但能有效地改

善谐波的空间分布，使其更好地满足实际应用的需

要。
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;77 期 钟方川等： 超短强激光作用下空气的三次谐波辐射


