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利用正交偏振双色场产生孤立阿秒脉冲

孙佳楠， 尹燕奔， 陈高*

长春理工大学物理学院，吉林  长春  130022

摘要  利用强场近似理论开展了正交偏振双色场与氦原子相互作用产生高次谐波和阿秒脉冲的理论研究。正交偏振双

色场由少周期的 4 fs 钛宝石驱动脉冲激光和与它偏振方向垂直的 8 fs 倍频控制脉冲构成。研究发现，通过合理选择两束

脉冲之间的相对相位，能够控制高次谐波发射过程中长、短电子轨道的选择。当相对相位调整为 1. 2π 时，平台谐波主要

来自短轨道电子的贡献，由于其运动时间短、波包扩散少，且没有与长轨道电子谐波产生干涉，沿驱动脉冲电场方向的高

次谐波谱具有较高强度和较小调制幅度的超连续平台区，通过对第 120 次到第 180 次超连续谐波进行傅里叶变换，可产

生脉宽为 54 as 的高强度孤立阿秒脉冲。所提方案对组合脉冲相对相位的选取要求并不严苛，在 0. 3π 的变化范围内皆可

获得脉宽较短的孤立阿秒脉冲，同时控制脉冲电场强度的变化对上述数值模拟结果的影响也很小。
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1　引         言
阿秒脉冲是目前能够获得持续时间最短的辐射脉

冲，其超高的时空分辨率成为人们研究原子分子中超

快电子动力学过程的重要工具。目前飞秒脉冲强激光

与原子或分子相互作用产生高次谐波的方法是产生桌

面阿秒脉冲辐射源的唯一有效手段［1-5］。高次谐波产

生是一种非微扰的高阶非线性过程，可以用 Corkum［6］

提出的半经典三步模型理论进行描述：首先，电子通过

隧穿方式被电离；然后，电子在激光场的作用下经历了

加速、减速及反向再加速的过程；最后，电子回到母离

子附近复合并发射高能光子，产生高次谐波。高次谐

波频谱有如下明显特征：它在低阶时迅速下降，然后出

现一个谐波强度几乎不变的平台区，最后以一个尖锐

的 截 止 峰 结 束 。 截 止 能 量 可 表 示 为 E cutoff = Ip +

3. 17U P，其中 U P = E 2
0

4ω 2
0
（E 0 为激光场的峰值振幅，ω 0

为激光场的中心频率）表示有质动力能，Ip 为电离能。

近二十年来，人们利用高次谐波产生手段在实验

和理论上提出了诸多先进的技术，如少周期激光脉

冲［7-8］、双色场或多色场［9-10］、偏振控制［11-13］方案等，用于

产生孤立阿秒脉冲。正交偏振双色场是由波长不同且

偏振方向相互垂直的两束线偏振脉冲构成，其兼具偏

振调制和双色场的特点，已成为控制电子运动的有效

方法［14］。2008 年，Yu 等［15］使用脉宽为 9 fs 的由 800 nm

和 1300 nm 脉冲组成的正交偏振双色场与氦原子相互

作用，通过对电子运动轨道的分析证明了电离电子在

垂直于光束传播方向的平面上沿弯曲轨道运动后，可

以重新复合回母离子，得到 115 as 的孤立阿秒脉冲。

2009 年，Yu 等［16］研究了双原子分子在少周期正交偏振

双色激光场中产生高次谐波的原理，其中氮气分子产

生的谐波谱与同一激光场中氩气分子产生的谐波谱相

比，超连续谱带宽增大，可以得到 83 as 较短脉宽的孤

立阿秒脉冲。2011 年，Yao 等［17］从理论上证明了由多

周期 10 fs（脉宽）/1500 nm（波长）与 40 fs/2400 nm 组

成的正交偏振双色场与氦原子相互作用，在亚周期时

间尺度上电子波包动力学的快速变化将高次谐波发射

限制在一个小的光谱区域，由此产生波长可调且具有

窄带宽的极紫外辐射，最终得到 50 as 的孤立阿秒脉

冲。2016 年，Du 等［18］采用少周期垂直偏振的 800 nm
钛宝石脉冲激光与 400 nm 倍频场叠加，并与氮气分子

相互作用，研究发现通过合理选择两束脉冲的相对相

位，可以控制不同原子核对高次谐波发射的贡献，明显

抑制两个原子核之间的干涉，通过叠加超连续谐波可

产生持续时间为 80 as 的孤立短脉冲。可见，正交偏振

双色场方案是产生孤立阿秒脉冲的有效手段之一。

最近研究发现，通过合理选择正交偏振双色场中

两束脉冲之间的相对相位可以控制电子的运动轨道，

能够实现单一电子轨道的选择［19-20］。2017 年，Li 等［21］

利用多周期的 1800 nm 基频光和与之垂直偏振的
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900 nm 倍频光与氦原子相互作用，通过改变双色场之

间的相对相位，操控电子与母核的碰撞过程，抑制轨道

间的干涉效应，由此得到多个光谱段的准连续谱，经傅

里叶变换最终得到脉宽约为 360 as 的孤立阿秒脉冲。

2020 年 ，Abbing 等［22］ 在 实 验 上 利 用 由 40 fs/
800 nm 钛宝石脉冲 及其较弱的 400 nm 二次谐波组成

的正交偏振双色场与氦原子相互作用，证明了正交偏

振场中二次谐波的引入为电子提供了额外的横向动量

分量，极大地改变了产生高次谐波的隧穿电离过程，实

现了单一轨道的选择。基于以上工作，本实验通过由

4 fs/800 nm 钛宝石驱动脉冲激光及 8 fs/400 nm 倍频

控制脉冲合成的少周期正交偏振双色场与氦原子相互

作用来产生高次谐波和孤立阿秒脉冲。研究结果表

明，当选择两束脉冲的相对相位为 1. 2π 时，在驱动脉

冲电场方向可得到强度较高且具有小调制幅度的超连

续平台结构的高次谐波发射谱，截取平台区的超连续

谐波进行傅里叶变换，得到了脉宽为 54 as 的孤立阿秒

脉冲。另外，在当前选择的脉冲激光参数下，正交偏振

双色场中阿秒脉冲的产生受控制脉冲电场强度变化的

影响很小，对两束脉冲之间相对相位的选取要求也并

不严苛。

2　理论方法

采用 Lewenstein 强场近似理论对氦原子在正交偏

振双色激光场辐照下的高次谐波发射谱［23-25］进行数值

模拟。在外部场中电子的含时偶极矩［26］（若无特殊说

明，本文中均采用原子单位）可以描述为

d nl ( t i )≈ i∫
-∞

t i é

ë

ê
êê
ê
ê
ê ù

û

ú
úú
úπ

ε+ i ( )t i - t f 2

3 2

d *
x[ p st ( t f，t i )-

A( t i )] ⋅ exp [-iS st ( p st，t f，t i ) ] d [ p st ( t f，t i )-
A( t f )] ⋅E ( t f ) g ( t i ) dt f + c.c. ， （1）

式中：ε为无穷小的正数；A( t i )和 E ( t i )分别为脉冲激

光的矢势和电场强度；p st 为与电子定态相位相关的正

则动量；S st ( p st，t f，t i )为经典作用量；t f、t i 分别为电离时

刻和复合时刻；d ( p )= i
2

7
2 ( )2Ip

5
4

π
p

( )p2 + 2Ip
3 为类氢

原子电偶极近似表达式；g ( t i )为基态电子的振幅，可

通过对电离速率 ωADK ( t )积分求得。

p st( t i，t f)= 1
( t i - t f ) ∫ t f

t i

A( t ) dt， （2）

S st ( p st，t f，t i )= Ip ( t i - t f )- 1
2 p

2
st ( t f，t i ) ( t i - t f )+

1
2 ∫

t f

t i

A2 ( t ) dt， （3）

g ( t i )= exp é
ë
êêêê -∫

-∞

t i

ωADK ( t ) dtù
û
úúúú。 （4）

g ( t i ) 中 原 子 电 离 速 率 wADK ( t ) 可 以 通 过

Ammosov-Delone-Krainov（ADK）模型计算［27］，相应的

表达式为

ωADK ( t )= ω p |Cn* |2( 4ω p

ωt )
2n*- 1

exp ( - 4ω p

3ωt )，（5）

式 中 ：ω p = Ip；n*= Z ( )Iph Ip

1/2
；ωt= || E ( )t 2Ip ；

 |Cn* | 2 = 22n* ( )n* Γ ( n*+ 1 )Γ ( n* )
；Z为氦原子的静电荷数；Iph

为氢原子的电离能。

偶极加速度由含时偶极矩 a ( t )= d2

dt 2 d nl ( t )给出，

对偶极加速度进行傅里叶变换即可得到单个原子的高

次谐波发射谱：

PA (ω)=
|

|
|
||
| 1
t f - t i

1
ω2 ∫

t i

t f

a ( t ) exp ( - iωt ) dt
|

|
|
||
|

2

。 （6）

式中：ω为傅里叶变换频率。叠加其中的超连续波段

即可合成阿秒脉冲，其形式为

I ( t )=
|

|

|
||
|
|
|∑

q

aq exp ( )-iqωt
|

|

|
||
|
|
|

2

， （7）

式中：q为谐波阶次；aq =∫a ( t ) exp (-iqωt ) dt，其中积

分的下限和上限分别为脉冲激光电场的起止时间。

3　结果与讨论

对两束波长不同且具有一定时间延迟的正交线偏

振组合场与氦原子相互作用的高次谐波发射谱进行数

值模拟。组合脉冲的电场强度为 E ( t )= E 1 ( t ) x+
E 2 ( t ) y，其中 E 1 ( t )和 E 2 ( t )分别为钛宝石驱动脉冲及

其倍频控制脉冲的电场，具体形式为

E 1 ( t )= Ex fx ( t ) cos (ωx t+ φx + Δφ )， （8）
E 2 ( t )= Ey fy ( t ) cos ( 2ωx t+ φy )， （9）

式中：Ex、ωx表示驱动脉冲电场的峰值振幅和频率；Ey

表示控制脉冲电场的峰值振幅；φx和 φy分别为驱动脉

冲和控制脉冲电场的载波包络相位。正交线偏振双色

场 的 脉 冲 包 络 函 数 分 别 为 fx ( t )=

exp{-2ln éë
ù
û2 ( )t+ td 2

2
τ 2
x } 和 fy ( t )= exp{-2 × 

}ln éë
ù
û2 ( )t- td 2

2
τ 2
y ，其中 τx和 τy分别为 x和 y方向电

场的脉冲宽度，td 为两束脉冲之间的时间延迟，由 td 可
以得出这两束脉冲之间的相对相位 Δφ= td × ωx。所

选基频驱动脉冲的参数为 τx = 4 fs、ωx = 0. 057 a. u.
（800 nm）、Ex = 1. 4 × 1015 W/cm2；倍频脉冲的相应参

数为 τy = 8 fs、ωy = 0. 114 a.u.（400 nm）、Ey = 3. 51 ×
1014 W/cm2；两束脉冲的载波包络相位 φx=φy = 0，脉
冲之间的相对相位 Δφ= 1. 2π。基频驱动脉冲电场强

度和脉宽的选择综合考虑了谐波谱截止位置、超连续

谱带宽及轨道选择等因素。

图 1（a）的红色实线给出了具有一定时间延迟且

偏振方向相互垂直的两束线偏振脉冲合成的电场随时

间的变化曲线，蓝色点划线和绿色划线分别表示

800 nm 钛宝石脉冲激光电场强度（沿 x轴）和 400 nm
倍频激光电场强度（y轴）随时间的变化。图 1（a）中合

成电场中间部分是随时间变化的椭圆偏振场。图 1
（b）中的红色实线、黑色点线是在图 1（a）的正交偏振

双色场辐照下氦原子分别在 x方向和 y方向发射的高

次谐波谱，蓝色点划线和绿色划线展示了 4 fs/800 nm
单色场和 8 fs/400 nm 单色场分别辐照氦原子时得到

的高次谐波发射谱。为了确保图像清晰可辨，图 1（b）
中 4 fs/800 nm 单色场的谐波效率增加了 3 个数量级，

而 8 fs/400 nm 单色场的谐波效率下调了 3 个数量级。

可以明显看到，800 nm 单色场单独辐照氦原子时产生

的谐波谱虽具有超连续平台的特点，但其超连续结构

仅包含从第 160 次到第 190 次的 30 次谐波，400 nm 单

色场的谐波谱没有出现明显的平台区。在正交偏振双

色场的情况下，x、y两个方向的高次谐波谱的截止位

置皆为第 180 次谐波，较 800 nm 单色场谐波谱截止虽

稍有提前，但其超连续谱的带宽从第 120 次延伸到第

180 次谐波，且其振荡幅度明显减小（由于 y方向谐波

谱的平台效率较 x方向低 2～4 数量级，下面将不对其

开展研究）。由此可见，x方向谐波谱具有较高强度的

超连续平台区，将非常有利于较高强度孤立阿秒脉冲

的产生。

为说明上述高次谐波谱的特点，从半经典三步模

型理论出发详细分析电子在正交偏振双色场中的动力

学行为。半经典方程为

ẍ ( t )= -Ex cos (ωx t+ Δφ )， （10）

ẋ ( t )= - Ex

ωx
[ sin (ωx t+ Δφ )- sin (ωx t0 + Δφ )]，（11）

x ( t )= Ex

ω 2
x
[ cos (ωx t+ Δφ )- cos (ωx t0 + Δφ )+

ωx ( t- t0 ) sin (ωx t0 + Δφ )]， （12）

ÿ ( t )= -Ey cos (ωy t )， （13）

ẏ ( t )= - Ey

2ωx
[ sin ( 2ωx t )- sin ( 2ωx t0 )]， （14）

图 1　激光电场与高次谐波发射谱。（a）电场随时间的变化曲线；（b）脉冲分别辐照氦原子时产生的高次谐波谱

Fig.  1　 Laser electric field and high-order harmonic emission spectra.  (a) Electric field as a function of time; (b) high-order harmonic 
spectra from helium atom irradiated by electric fields
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偏振方向相互垂直的两束线偏振脉冲合成的电场随时

间的变化曲线，蓝色点划线和绿色划线分别表示

800 nm 钛宝石脉冲激光电场强度（沿 x轴）和 400 nm
倍频激光电场强度（y轴）随时间的变化。图 1（a）中合

成电场中间部分是随时间变化的椭圆偏振场。图 1
（b）中的红色实线、黑色点线是在图 1（a）的正交偏振

双色场辐照下氦原子分别在 x方向和 y方向发射的高

次谐波谱，蓝色点划线和绿色划线展示了 4 fs/800 nm
单色场和 8 fs/400 nm 单色场分别辐照氦原子时得到

的高次谐波发射谱。为了确保图像清晰可辨，图 1（b）
中 4 fs/800 nm 单色场的谐波效率增加了 3 个数量级，

而 8 fs/400 nm 单色场的谐波效率下调了 3 个数量级。

可以明显看到，800 nm 单色场单独辐照氦原子时产生

的谐波谱虽具有超连续平台的特点，但其超连续结构

仅包含从第 160 次到第 190 次的 30 次谐波，400 nm 单

色场的谐波谱没有出现明显的平台区。在正交偏振双

色场的情况下，x、y两个方向的高次谐波谱的截止位

置皆为第 180 次谐波，较 800 nm 单色场谐波谱截止虽

稍有提前，但其超连续谱的带宽从第 120 次延伸到第

180 次谐波，且其振荡幅度明显减小（由于 y方向谐波

谱的平台效率较 x方向低 2～4 数量级，下面将不对其

开展研究）。由此可见，x方向谐波谱具有较高强度的

超连续平台区，将非常有利于较高强度孤立阿秒脉冲

的产生。

为说明上述高次谐波谱的特点，从半经典三步模

型理论出发详细分析电子在正交偏振双色场中的动力

学行为。半经典方程为

ẍ ( t )= -Ex cos (ωx t+ Δφ )， （10）

ẋ ( t )= - Ex

ωx
[ sin (ωx t+ Δφ )- sin (ωx t0 + Δφ )]，（11）

x ( t )= Ex

ω 2
x
[ cos (ωx t+ Δφ )- cos (ωx t0 + Δφ )+

ωx ( t- t0 ) sin (ωx t0 + Δφ )]， （12）

ÿ ( t )= -Ey cos (ωy t )， （13）

ẏ ( t )= - Ey

2ωx
[ sin ( 2ωx t )- sin ( 2ωx t0 )]， （14）

图 1　激光电场与高次谐波发射谱。（a）电场随时间的变化曲线；（b）脉冲分别辐照氦原子时产生的高次谐波谱

Fig.  1　 Laser electric field and high-order harmonic emission spectra.  (a) Electric field as a function of time; (b) high-order harmonic 
spectra from helium atom irradiated by electric fields
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y ( t )= Ey

( 2ωx )2 [ cos ( 2ωx t )- cos ( 2ωx t0 )+ 2ωx ( t-

t0 ) sin ( 2ωx t0 )]， （15）

Ek = ẋ ( t )2 + ẏ ( t )2

2 ， （16）

式中：Δφ为脉冲之间的相对相位；t0为初始时刻；Ek为

动能。计算过程中，电子的初始位置在原点，初始速度

取为 0，电离后没有考虑库仑势函数的作用，只考虑经

典电子在经典光场作用下的运动，通过计算不同时刻

电离电子的轨迹得到电子返回母体离子的能量，最后

给出电子返回母体离子并跃迁到基态时辐射谐波次数

在电子电离和复合时刻的变化。

图 2（a）所示为高次谐波次数随着电子电离时刻及

复合时刻的演化，其中黑色正方形、红色圆形点线分别

表示电子在电离时刻及复合时刻的高次谐波。可以看

到，该高次谐波存在 A、B、C、D、E 5个电离复合峰，其中

在最高峰 B 和 C 位置附近电离的电子与母离子复合时

能够产生的最大谐波次数皆为 180次，因此单看电离复

合曲线不能得到图 1（b）中超连续平台结构的谐波谱。

接下来利用 ADK 模型计算氦原子的电离速率（填充区

域面积的物理意义为电子的电离数量），见图 2（b）中的

蓝色填充区域。可以看到，在峰 A、B 和 E 附近电子的

电离速率小，对谐波产生的贡献小，而在另外两个峰 C
和 D 处电子具有较大的电离速率，分别为 0. 17和 0. 20，
因此谐波谱的谐波主要由峰 C 和 D 附近电离的电子与

母离子复合产生。由图 2（a）可知：电子在峰值位置

C（-1. 5 fs）附近电离，在 0 fs附近与母离子复合时可以

辐射高达 180 次的谐波；电子在峰值位置 D（0 fs）附近

电离，在 1. 5 fs 附近与母离子复合时最多可以辐射 120
次谐波。由于谐波谱上第 120 次之前的谐波存在干涉

效应，因此得到了从第 120 次到第 180 次的超连续谐波

发射谱，与图 1（b）中的超连续谱范围一致。

为了说明 x方向超连续谐波谱的调制幅度较小，

分析了正交偏振双色场作用下电子的长轨道（电离时

刻较早、复合时刻较晚）和短轨道（电离时刻较晚，复合

时刻较早）对谐波发射的影响，电子的长短轨道如图 2
（a）的 t1和 t2所示。随机选取超连续谐波谱上的第 125

次谐波作为例子（与超连续平台上的其他次谐波的结

果基本一致），图 2（c）、（d）所示分别为电子从电离到

复合回母离子的短轨道和长轨道的二维经典图像，其

中电子的初始位置（电离时刻）用红色实心点表示，红

色箭头表示复合回母离子的电子运动方向。需要指出

图 2　电子在正交偏振双色场中的半经典运动。（a）高次谐波次数随电离时刻和复合时刻的变化曲线；（b） x方向驱动脉冲电场、y方
向控制脉冲电场及氦原子电离速率随时间的变化曲线；（c）第 125 次谐波电子从电离到复合回母离子的二维经典运动短轨道；

（d）第 125 次谐波电子从电离到复合回母离子的二维经典运动长轨道

Fig.  2　Semi-classical motion of electrons in an orthogonally polarized two-color field.  (a) Evolution of the harmonic order with 
ionization and recombination time ; (b) variations of the amplitude of x-polarized and y-polarized fields and the ionization rate of 
the helium atom with time; (c) for the 125th harmonic, the short trajectory of two-dimensional classical motion of the electron 
from ionization to return to parent ion; (d) for the 125th harmonic, long trajectory of two-dimensional classical motion of the 

electron from ionization to return to parent ion

的是，电子在椭圆偏振场中运动，受到 x和 y两个方向

上力的驱动，其中沿 x轴的运动主要受到 800 nm 基频

电场的作用，沿 y轴的运动主要受到 400 nm 倍频电场

的作用。通常情况下，在椭圆偏振场中电离的电子重

新回到母核附近的概率较小，精确地返回到初始位置

的概率更小。然而，由于电子波包具有扩散效应，返回

到母核周边的电子仍有一定概率与母离子重新结合。

但是，若返回的电子距离其母离子位置过远，则不能通

过电子波包扩散与母离子复合，因此不会发射高次谐

波［16］。从图 2（c）可以看到，在短轨道中运动的电子可

以回到母核附近，而在图 2（d）所示长轨道中运动的电

子只能回到距母离子 60 a.u. 的位置，即使考虑电子波

包的扩散效应，也难有高次谐波发射。因此，第 125 次

谐波主要来自短轨道的贡献。由于缺少长轨道的调

制，图 1（b）所示的超连续谐波平台结构具有较小的调

制幅度。

为了进一步验证上述分析的合理性，利用小波变

换方法计算正交偏振双色场辐照氦原子时高次谐波发

射的时频分析图，结果如图 3 所示。可以明显看出，该

时频谱仅包含短轨道谐波发射的贡献，长轨道的谐波

发射峰基本消失，说明在所选择的正交偏振场参数下，

短轨道在谐波产生中起主要作用，与上述电子运动轨

道分析结果一致。3 个峰值 P1、P2 和 P3 的短轨道分别

对应-1. 5 fs、-0. 5 fs 和 1 fs 的发射峰，与图 2（a）的

B、C 和 D 峰电离电子的复合时刻对应。由图 2（b）可

知，只有高强度的峰值 P1 和 P3 对谐波谱的产生有贡

献，侧峰 P3 对应图 2（a）中 1 fs 的发射峰，这部分辐射

使谐波谱上第 120 次之前的谐波由于干涉而变得不规

则，因此得到从第 120 次到第 180 次共 60 次谐波呈现

超连续特点的谐波谱。

图 4 所示为由叠加频谱中整个超连续波段谐波生

成的阿秒脉冲时域图，其中图 4（b）为正交偏振场情形

下生成的阿秒脉冲时域图，为了方便比较，图 4（a）给

出了 800 nm 钛宝石脉冲激光生成的阿秒脉冲时域图。

从图 4 （a）可以看到，通过叠加第 160 次到第 190 次谐

波，可以得到脉宽为 126 as、强度为 1. 9×10-9 的孤立

阿秒脉冲。从图 4（b）可以看到，通过叠加第 120 次到

第 180 次谐波，可以得到脉宽为 54 as、强度为 3. 2×
10-6的孤立阿秒脉冲，与图 4（a）所示的脉冲相比，该阿

秒脉冲的强度提高了 3 个数量级，脉宽也明显缩短，且

脉冲波形非常理想，这一结果得益于超连续平台上从

第 120 次到第 180 次的 60 次谐波具有很好的相位关

系。另外，图 4（b）所示阿秒脉冲的辐射时刻与图 3 中

P1 的辐射时刻完全重合，说明这个脉冲主要来自短轨

道电子的贡献。

在上述正交偏振双色场方案中，两束脉冲的相对

相位差取为 1. 2π。数值模拟发现这些相位差的选取

并不严苛，当调整两束脉冲之间的相位差在 1. 05π~
1. 35π范围内 变化时都会得到具有宽带超连续的高次

谐波发射谱，截取超连续谐波谱上的谐波（第 120 次至

第 180次）进行傅里叶变换时所生成的阿秒脉冲时域谱

如图 5（a）所示，模拟计算中除 Δφ以外的参数与图 1 中

相同。从图 5（a）可以看到，Δφ取值为 1. 05π~1. 35π时

图 3　高次谐波发射的时频谱

Fig.  3　Time-frequency spectra of high-order harmonic emission

图 4　阿秒脉冲产生时域谱。（a） 800 nm 钛宝石脉冲激光；（b）正交偏振双色场

Fig.  4　Time-domain spectra generated by attosecond pulse.  (a) 800 nm laser field of Ti sapphire; (b) orthogonally polarized two-color 
field
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的是，电子在椭圆偏振场中运动，受到 x和 y两个方向

上力的驱动，其中沿 x轴的运动主要受到 800 nm 基频

电场的作用，沿 y轴的运动主要受到 400 nm 倍频电场

的作用。通常情况下，在椭圆偏振场中电离的电子重

新回到母核附近的概率较小，精确地返回到初始位置

的概率更小。然而，由于电子波包具有扩散效应，返回

到母核周边的电子仍有一定概率与母离子重新结合。

但是，若返回的电子距离其母离子位置过远，则不能通

过电子波包扩散与母离子复合，因此不会发射高次谐

波［16］。从图 2（c）可以看到，在短轨道中运动的电子可

以回到母核附近，而在图 2（d）所示长轨道中运动的电

子只能回到距母离子 60 a.u. 的位置，即使考虑电子波

包的扩散效应，也难有高次谐波发射。因此，第 125 次

谐波主要来自短轨道的贡献。由于缺少长轨道的调

制，图 1（b）所示的超连续谐波平台结构具有较小的调

制幅度。

为了进一步验证上述分析的合理性，利用小波变

换方法计算正交偏振双色场辐照氦原子时高次谐波发

射的时频分析图，结果如图 3 所示。可以明显看出，该

时频谱仅包含短轨道谐波发射的贡献，长轨道的谐波

发射峰基本消失，说明在所选择的正交偏振场参数下，

短轨道在谐波产生中起主要作用，与上述电子运动轨

道分析结果一致。3 个峰值 P1、P2 和 P3 的短轨道分别

对应-1. 5 fs、-0. 5 fs 和 1 fs 的发射峰，与图 2（a）的

B、C 和 D 峰电离电子的复合时刻对应。由图 2（b）可

知，只有高强度的峰值 P1 和 P3 对谐波谱的产生有贡

献，侧峰 P3 对应图 2（a）中 1 fs 的发射峰，这部分辐射

使谐波谱上第 120 次之前的谐波由于干涉而变得不规

则，因此得到从第 120 次到第 180 次共 60 次谐波呈现

超连续特点的谐波谱。

图 4 所示为由叠加频谱中整个超连续波段谐波生

成的阿秒脉冲时域图，其中图 4（b）为正交偏振场情形

下生成的阿秒脉冲时域图，为了方便比较，图 4（a）给

出了 800 nm 钛宝石脉冲激光生成的阿秒脉冲时域图。

从图 4 （a）可以看到，通过叠加第 160 次到第 190 次谐

波，可以得到脉宽为 126 as、强度为 1. 9×10-9 的孤立

阿秒脉冲。从图 4（b）可以看到，通过叠加第 120 次到

第 180 次谐波，可以得到脉宽为 54 as、强度为 3. 2×
10-6的孤立阿秒脉冲，与图 4（a）所示的脉冲相比，该阿

秒脉冲的强度提高了 3 个数量级，脉宽也明显缩短，且

脉冲波形非常理想，这一结果得益于超连续平台上从

第 120 次到第 180 次的 60 次谐波具有很好的相位关

系。另外，图 4（b）所示阿秒脉冲的辐射时刻与图 3 中

P1 的辐射时刻完全重合，说明这个脉冲主要来自短轨

道电子的贡献。

在上述正交偏振双色场方案中，两束脉冲的相对

相位差取为 1. 2π。数值模拟发现这些相位差的选取

并不严苛，当调整两束脉冲之间的相位差在 1. 05π~
1. 35π范围内 变化时都会得到具有宽带超连续的高次

谐波发射谱，截取超连续谐波谱上的谐波（第 120 次至

第 180次）进行傅里叶变换时所生成的阿秒脉冲时域谱

如图 5（a）所示，模拟计算中除 Δφ以外的参数与图 1 中

相同。从图 5（a）可以看到，Δφ取值为 1. 05π~1. 35π时

图 3　高次谐波发射的时频谱

Fig.  3　Time-frequency spectra of high-order harmonic emission

图 4　阿秒脉冲产生时域谱。（a） 800 nm 钛宝石脉冲激光；（b）正交偏振双色场

Fig.  4　Time-domain spectra generated by attosecond pulse.  (a) 800 nm laser field of Ti sapphire; (b) orthogonally polarized two-color 
field



1332001-6

研究论文 第  43 卷  第  13 期/2023 年  7 月/光学学报

都可以得到孤立的阿秒脉冲，但它们的脉宽会有一些

变化。分别调整驱动脉冲和控制脉冲电场的载波包络

相 位 ，发 现 当 驱 动 脉 冲 电 场 的 载 波 包 络 相 位 在

-π/14~π/9 范围内变化，控制脉冲电场的载波包络相

位在-π/4~π/8 范围内变化时都可以得到超连续谱。

另外，进一步分析了控制脉冲电场强度对阿秒脉冲产

生的影响。控制脉冲电场强度分别调整为基频电场强

度（Ebase）的 20%、30%、40%、50%、60%、70%，同样可

以得到具有宽带超连续谱的高次谐波发射谱，截取整

个超连续波段的谐波（第 120 次至第 180 次）进行傅里

叶变换时所生成的阿秒脉冲时域谱如图 5（b）所示。

模拟计算中除了控制脉冲电场强度以外的参数均与图

1 中所用参数相同。可以看到，在所选择的控制脉冲

电场强度变化范围内，都可以得到脉宽小于 60 as 的孤

立阿秒脉冲，并且孤立阿秒脉冲的强度随着控制脉冲

强度增加呈小幅增加趋势。

为了说明所选择的垂直偏振双色场所具有的优

势，对具有同样参数的平行偏振双色场进行数值模拟，

结果如图 6 所示，其中红色实线是正交偏振双色场辐

照氦原子时产生的高次谐波谱，蓝色点划线和黑色点

线表示相对相位分别为 0. 4π 和 1. 6π 时平行偏振双色

场辐照氦原子时产生的高次谐波谱。为确保图像清晰

可辨，图 6 中平行双色场的蓝色点划线和黑色点线所

示的谐波效率分别下调了 2 个和 4 个数量级。当相位

为 0. 4π 时，平行偏振双色场产生的高次谐波发射谱有

两个平台区，从第 140 次到第 260 次的第二平台区虽具

有较宽的超连续带宽，但其谐波转换效率较正交偏振

双色场低 2 个数量级。当相位为 1. 6π 时，平行偏振双

色场虽具有与正交偏振双色场等高的谐波强度，但其

超连续谱的截止频率以及带宽都低于正交偏振双色场

图 5　正交偏振双色场驱动下，叠加整个超连续波段的谐波（第 120 次至第 180 次）生成的阿秒脉冲时域谱。（a）相对相位取不同值；

（b）控制场的强度取不同值

Fig.  5　 Attosecond pulse time-domain spectra generated by superimposing harmonics from 120th to 180th order in the case of 
orthogonally polarized two-color field.  (a) Relative phase Δφ takes different values; (b) intensity of gating field takes different values

图 6　双色场辐照氦原子时产生的高次谐波谱

Fig.  6　High order harmonic spectra from helium atom irradiated by two-color field
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的相应结果。

4　结         论
利用钛宝石脉冲激光（4 fs/800 nm）与其二次谐波

脉冲（8 fs/400 nm）合成的正交偏振双色场与氦原子相

互作用，得到了具有较小振荡幅度的宽带超连续谐波

发射谱，并依据电子运动轨道分析说明了超连续谐波

谱来源于运动时间短及波包扩散少的短轨道电子的单

一贡献。通过对超连续谐波进行傅里叶变换得到脉宽

为 54 as 的较高强度孤立阿秒脉冲。正交偏振双色场

方案的优势是在单原子响应过程中即可实现单一量子

轨道（短轨道）的选出，并且孤立阿秒脉冲受控制脉冲

电场强度变化的影响较小，对两束脉冲之间的相对相

位选取要求也并不严苛。所提正交偏振双色场方案较

同样参数下平行偏振的双色场方案，在综合考虑谐波

发射谱的截止位置和谐波转换效率等方面具有明显的

优势。
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Abstract 

Objective　Attosecond pulses are currently the shortest radiation pulses that can be obtained, and their ultra-fine temporal 
and spatial resolution has become an important tool to study ultra-fast electron dynamics in atoms and molecules.  At 
present, the high-order harmonic generation from the interaction of femtosecond pulses with atoms or molecules is the only 
effective means to produce desktop attosecond pulse radiation sources.  Thus, researchers have proposed many advanced 
techniques for generating isolated attosecond pulses in experiments and theories, such as few-cycle laser pulses, dual-color 
or multi-color fields, and polarization gating schemes.  The orthogonally polarized dual-color fields, composed of two 
linearly polarized pulses with different wavelengths and perpendicular polarization directions, have become an effective way 
to control electron motion with the characteristics of polarization modulation and two-color field.  By numerically 
simulating the interaction between helium atoms and orthogonally polarized dual-color fields composed of 4 fs/800 nm 
driving pulses and 8 fs/400 nm gating pulses, we obtain a 54 as high-intensity isolated attosecond pulse.  The advantage of 
this scheme is that a single quantum trajectory (short trajectory) can be selected during a single atomic response.  
Additionally, the isolated attosecond pulse is less affected by the relative phase between the two pulses and by the change 
in the electric field intensity of the gating pulse.

Methods　 The high-order harmonic generation from the interaction of the orthogonally polarized two-color field with 
helium atom is studied numerically by the strong field approximation theory.  Attosecond pulses are synthesized by 
superimposing the super-continuum harmonic spectra.  The ionization rate of helium atoms is calculated through the ADK 
tunneling ionization theory model, and the classical trajectory of electrons is calculated using the semi-classical three-step 
model theory proposed by Corkum.

Results and Discussions　An orthogonally polarized bichromatic field consisting of a 4 fs/800 nm driving pulse and an 
8 fs/400 nm gating pulse interacting with helium atoms is employed to obtain a super-continuous harmonic spectrum with 
high intensity and small oscillation amplitude.  The supercontinuum harmonic range extends from 120th to 180 th order 
(Fig.  1), which is fully consistent with the calculation results of the semi-classical three-step model theory [Figs.  2(a) 
and (b)].  The electron trajectory shows that the platform harmonics mainly come from the contribution of short-orbit 
electrons.  Due to its short motion time, less wave packet diffusion, and no interference with the harmonics generated by 
long-orbit electrons, the high-order harmonic spectrum in the direction of the driving pulsed electric field presents the 
characteristics of a super-continuous platform region with higher intensity and smaller modulation amplitude [Fig.  2(c) 
and (d)].  To further verify the rationality of the classic analysis, we adopt the wavelet transform method to calculate the 
time-frequency analysis diagram of the high-order harmonic emission when the orthogonally polarized two-color field 
irradiates the helium atom.  The obtained results are consistent with the above supercontinuum harmonic spectrum range 
(Fig.  3).  By superimposing the entire supercontinuum band in the spectrum, an isolated attosecond pulse with a duration 
of 54 as and an intensity of 3. 2×10-6 is generated [Fig.  4(b)].  The results are three orders of magnitude stronger and 
shorter than the isolated attosecond pulse with a duration of 126 as and an intensity of 1. 9×10-9 generated in a single 
800 nm titanium sapphire laser pulse [Fig.  4(a)].  In addition, we find that under the current selected pulse laser 
parameters, the selection requirements of the relative phase among the combined pulses are not strict, and isolated 
attosecond pulses with shorter pulse widths can be obtained in the range of 0. 3π.  Additionally, controlling the change of 
pulse electric field intensity exerts little effect on the above numerical simulation results (Fig.  5).  Furthermore, in terms 
of the cutoff position of the harmonic emission spectrum and harmonic conversion efficiency, the proposed orthogonally 
polarized bichromatic field scheme has obvious advantages over the parallel polarized bichromatic field scheme with the 
same parameters.

Conclusions　 We obtain the broadband super-continuous harmonic spectrum with small oscillation amplitude through 
the orthogonally polarized bichromatic field synthesized by a titanium gemstone pulse and its second harmonic pulse 
interacting with helium atoms.  The origin of the super-continuous harmonic spectrum is explained based on analyzing 
the electronic motion orbit, and it is attributed to a single contribution of short-track electrons with a short motion 
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time and less wave packet dispersion.  By performing Fourier transformation on the supercontinuum harmonic, a high-

intensity isolated attosecond pulse with a duration of 54 as is obtained.  The isolated attosecond pulse is less 
affected by the relative phase between the two pulses and by the change in the electric field intensity of the gating 
pulse.

Key words ultrafast optics; high-order harmonic generation; attosecond pulse; orthogonally polarized two-color field; 
electron trajectory
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