
文章编号：!"#$%""$&（"!!"）!’%!’#!%!(

飞秒激光脉冲在氮气中产生高次谐波的实验研究!
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（哈尔滨工业大学光电子技术研究所可调谐激光技术国家级重点实验室，哈尔滨)#!!!)）

摘要： 报道了以氮气为介质产生高次谐波的实验结果。实验中主要研究了不同的气体密度、不同入射激光能量

和不同偏振对高次谐波辐射强度及谐波级次的影响。并从理论上进行了定性分析。分析结果表明：要想得到较高

次、较强的谐波辐射，必须反复进行实验，确定最佳的激光能量和气体密度，以减少由于自由电子密度的提高而导

致的相位失配的影响。
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) 引 言

自从<6=78>?94等［)］于"!世纪,!年代后期在激

光和气体相互作用的实验中观察到非微扰的高次谐

波辐射以来［)］，超短超强激光技术和高次谐波的研究

取得了令人振奋的进展。国际上已有几个实验室利

用谐波辐射获得了波长短于)!4/的相干辐射［""#］，

其中<1671@04大学的实验小组利用脉宽仅为"’A?的

B,!4/激光脉冲与C8相互作用，观察到了"&B次谐

波辐射（";B$4/）［(］，D18440技术大学的实验小组利用

脉宽仅为#A?的B,!4/激光脉冲与C8相互作用，观

察到的谐波辐射波长也小于$4/［#］。最近几年我国对

高次谐波的研究在理论和实验上也取得了很大的进

展［’"&］，其中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报导了氩气中高次谐波的辐

射［&］，观察到的最高次谐波为,)次（&;B4/）。目前，

产生高次谐波的工作物质主要是惰性气体，包括它们

的离子，还有它们的原子团簇［)!］，对双原子分子气体

如C"、E"、+" 等产生的高次谐波的研究较少［$，))")$］。

其中加拿大F0G02大学H714小组所作的系列工作，主

要是以皮秒级的染料激光器（#&(4/）和亚皮秒级的

*1I?0==71>8#+JI@20??激光器（)!#$4/）对双原子分子

和惰性气体的高次谐波的产生进行测量及理论计算。

本文的工作是利用中心波长为B&#4/、脉宽为

)!#A?的掺钛蓝宝石飞秒激光系统对双原子分子氮

气的高次谐波辐射进行了实验研究，主要研究了不

同气体密度、不同入射激光能量和不同偏振对高次

谐波辐射强度及谐波级次的影响。
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" 实验装置

产生氮气的高次谐波实验装置如图)所示。整

个实验系统由购于美国光谱物理公司的激光脉冲宽

度为)!#A?的掺钛蓝宝石飞秒激光系统、真空系统、

美国-6:94公司的DM+%#)#型!;#/真空紫外单

色仪、日本滨松公司生产的型号为N#&#无窗光电

倍增管、O9560>门积分器组成。其中，飞秒激光器的

基本参数为：输出光束直径为"’//、脉冲能量约

为’!/P、激光脉冲的重复频率为)!CQ、脉冲宽度

为)!#A?，中心波长为B&#4/。实验中，为了研究

不同激光脉冲能量对谐波辐射的影响，所用的激光

脉冲能量分别为&/P、"#/P、$’;#/P、(!/P。打

开靶室充气口与高压气瓶真空管道之间的气体微调

阀，靶室内开始充气，靶室内所充的气体通过入射针

孔与出射针孔向靶室外的真空室内泄漏，通过调节

微调阀控制靶室内的气压，并维持靶室内的气压动
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态平衡，通过!"#$型真空计测量靶室内的真空度。

激光的聚焦是由焦距为%&’((，孔径为%)((的

非球面聚焦透镜和焦距为%)’((、孔径为)’((
的双凸单透镜完成的。激光和气体相互作用区的光

斑直径约为*$’!(，在激光能量为几十毫焦耳时，

可以获得*’*)+",(& 以上的打靶功率密度。

% 实验结果与分析

%-* 激光能量对氮气高次谐波辐射的影响

实验中，保持气压不变的情况下，入射激光能量

分别为.(/和$’(/时，测得的实验结果如图&和

图%所示。从图&和图%可以看到，在激光能量较

低时，谐波各级次的辐射强度较弱；但当激光强度足

够高时，观察到的谐波级次在逐渐提高。

012-& 345467(891,5(1::189:;5,<7=(8>?726:-345
59572@1:.(/，<45;75::=751:*-’%AB6

012-% 345467(891,5(1::189:;5,<7=(8>?726:-345
59572@1:$’(/，<45;75::=751:*-’%AB6

图$给出了激光能量为.(/、&)(/、%C-)(/，

气压为*-’%AB6时，氮气的第D次#第*D次谐波

的强度随着入射激光能量的变化。从图中可以看

出，随着激光能量的提高，同次谐波信号增强。这说

明要想得到较高次、较强的谐波辐射，入射激光能量

不能太低。但并不是说，激光能量越高越好。其主

要原因是：激光能量越高，气体就越容易电离，产生

的自由电子就会越多，自由电子一旦增多，会直接导

致严重的相位失配，谐波辐射的转化效率就大大降

低。在本实验中，由于激光能量不能再进一步提高，

并没有观察到由于激光能量的提高，严重的相位失

配导致的谐波辐射转化效率的降低。已经有文献对

惰性气体的高次谐波辐射强度受激光能量的影响进

行了报道［*$，*)］。

012-$ 34519>E=59,58>F1>>5759<E6:5759572@89<45
19<59:1<@8>F1>>5759<467(891,87F578>G&

%-& 气体密度对氮气谐波辐射的影响

在激光能量较低，如只有.(/时，氮气的第D
次#第*D次谐波随气体密度变化的规律基本相同，

即：随着气体密度的增大，谐波辐射的强度也随之提

高，在气体密度从’-*$AB6、’-&)AB6、*-’%AB6到

&-*%AB6变化过程中，谐波辐射的强度一直在提

高，并没有出现最佳的气体密度值。其主要原因是：

高次谐波辐射是一个相干辐射过程，其辐射的第!
阶谐波的强度"! 与参与作用的离子数密度的平方

成正比［*C］。由于入射激光能量太低，气体电离的几

率很小，即使气体密度增加，电子密度的大小也不会

影响谐波信号的强度，在此条件下，谐波辐射强度正

比于气体密度的平方。

当激光能量提高到&)(/、%C-)(/、$’(/时，

氮气的各级次谐波随气体密度变化的规律发生改

变，氮气的第D次谐波随气体密度变化的规律并没

有随激光能量的增加发生改变，仍然遵循着谐波辐

射的强度随气体密度的增大而提高的规律。氮气的

第.次谐波在激光能量为&)(/时，与第**次#第

*D次相同，在气压为*-’%AB6时，谐波辐射最强，

即出现了最佳的气体密度值，但当激光能量增加到

%C-)(/和$’(/时，氮气的第.次谐波没有出现

最佳的气体密度值，且谐波辐射的强度也没有随气

体密度的增大而提高。当激光能量提高到&)(/、

%C-)(/、$’(/时，氮气的第**次#第*D次谐波

辐射在气压为*-’%AB6时，谐波辐射最强。图)给
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出了激光能量为!"#$%&、气压为’#(!)*+时测得

的谐波辐射。图"给出了激光能量为!"#$%&，氮

气的第,次!第’,次谐波辐射强度随气压的变化

规律。从上面的实验结果可以看到，当激光强度达

到一定值时，随着气体密度的增加，电子密度对谐波

辐射的影响变得明显，也就是由于谐波在传播过程

中相位失配的原因，使得谐波强度与离子数密度的

关系复杂化，导致气体密度发生变化时，氮气的各级

次谐波变化规律不同。

-./#$ 0121+3%45.62%.77.45782693:%4;<3/+7#0122523/=
.7!"#$%&，91283277:32.7’#(!)*+

-./#" 01261+5/2+>?2?+@74;9121+3%45.6.59257.9=;34%912

72A25919491272A259.29143B23@.91B.;;23259/+7

83277:32#012?+7232523/=.7!"#$%&#

!#! 激光偏振对高次谐波辐射的影响

实验中，我们对气压为’#(!)*+和(#"!)*+，

激光能量为!C%&，抽运激光分别为线偏振和近圆

偏振时氮的高次谐波信号进行了测量，如图,!图

’(所示。从图中可以看到，在相同的激光能量和气

压下，不同偏振对高次谐波的影响较大，在近圆偏振

的情况下，各谐波信号的相对强度减弱，有的谐波信

号已经观测不到。（说明：在图D和图’(中，由于测

量时激光器输出信号漂移较大，因此出现了除高次

谐波以外的噪声）。

在以氮气为实验介质的同时，也进行了惰性气体

-./#, 0128:%8.5/?+723.76.36:?+3?=84?+3.E+9.45，912
?+7232523/=.7!C%&，91283277:32.7’#(!)*+

-./#D 0128:%8.5/?+723.7?.52+3?=84?+3.E+9.45，912
?+7232523/=.7!C%&，91283277:32.7’#(!)*+

-./#F 0128:%8.5/?+723.76.36:?+3?=84?+3.E+9.45，912
?+7232523/=.7!C%&，91283277:32.7(#"!)*+

-./#’( 0128:%8.5/?+723.7?.52+3?=84?+3.E+9.45，912
?+7232523/=.7!C%&，91283277:32.7(#"!)*+
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（!"，#"，$%，&%，’"）的高次谐波实验，在实验中发现，

所选用的介质对高次谐波的辐射影响不大。

结论 在激光与氮气的相互作用过程中，入射激光

能量与气体密度对各级次高次谐波辐射强度是有影

响的。这种影响并非单纯的线性关系。因此，要想

得到较高次、较强的谐波辐射，有必要反复进行实

验，确定最佳的激光能量和气体密度，以减少由于自

由电子密度的提高而导致的相位失配的影响。
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