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优化两色啁啾激光波形来拓宽高次谐波截止
能量和产生孤立阿秒脉冲（特邀）
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（南京理工大学 应用物理系，南京 210094）

摘 要：多色激光相干合成的波形可用来调控强场过程 .通过在频域上优化两色啁啾激光脉冲形成的

“时间门”，实现了高次谐波截止能量的拓展和孤立阿秒脉冲的产生 .考虑了宏观传播效应后，高次谐波

发射峰中的长轨道电子贡献被抑制，导致它的持续时间缩短，产生了 X射线波段内脉冲宽度为 200 as左
右的孤立阿秒脉冲，为实验中产生超短阿秒脉冲提供了新思路 .
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Attosecond Pulse（Invited）
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Abstract：The strong-field processes can be controlled by the waveforms coherently synthesized by multi-
color laser pulses. By using the“temporal gate”formed by the optimized two-color chirped laser pulse in the
frequency domain，the extension of cut-off energy in the high-order harmonic generation and the generation
of isolated attosecond pulse are achieved. By considering the macroscopic propagation effects， the
contribution of long-trajectory electron in the high-harmonic emission burst is suppressed，leading to the
reduction of its duration，thus the isolated attosecond pulse with the duration of about 200 as is generated in
the X-rays，which provides with new hints for producing ultrashort attosecond pulses in the experiments.
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0 引言

超快飞秒激光与气体介质相互作用产生的高次谐波（High-order Harmonic Generation，HHG）可以提供

从极紫外（Extreme Ultraviolet，XUV）到 X射线的光源［1］.与同步辐射加速器和自由电子激光（Free Electron
Laser，FEL）等光源相比，高次谐波是一种理想的桌面光源，具有很好的时间和空间相干性，是超快时间分辨
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的泵浦-探测光谱学和探测电子动力学研究中的重要工具［2-4］.高次谐波的另一个重要应用就是产生阿秒脉冲，

其中包括阿秒脉冲串（Attosecond Pulse Train，APT）［5］和孤立阿秒脉冲（Isolated Attosecond Pulse，IAP）［6］.
自 2001年 HENTSCHEL M等利用气体高次谐波获得脉冲持续时间为 650 as的首个孤立阿秒脉冲以

来［6］，人们关注的焦点集中于如何缩短它的脉冲宽度，提高光子能量和增强脉冲能量［7-10］，由此发展了一些不

同的实验方法 .2004年，KIENBERGER R等使用 5 fs的短脉冲驱动光源得到了约 250 as的孤立阿秒脉冲［11］；

四年后，GOULIEMAKIS E 等又利用 3.8 fs的更短驱动光源产生了 80 as的孤立阿秒脉冲［12］. 2006年，

SANSONE G等改进驱动光场选通门技术，得到了 130 as的孤立阿秒脉冲［13］.2012年，双光学门（Double
Optical Gating，DOG）技术的应用将孤立阿秒脉冲的脉冲宽度缩短到了 67 as［14］.由于高次谐波的截止能量

与驱动激光波长的平方成正比，因此，中红外激光技术的发展大大拓展了驱动激光的波长范围，为产生 X射

线波段内的孤立阿秒脉冲提供了条件 .CHEN Ming-chang等利用波长为 2 μm的多周期激光，通过瞬时相位

匹配，获得了 180 eV左右的孤立阿秒脉冲［15］.SILVA F等通过旋转中红外激光波前，得到了可延展到 284 eV
的连续光谱，可用来产生 400 as的孤立阿秒脉冲［16］.2017年，LI Jie等利用波长为 1.8 μm的中红外激光，通过

极化门（Polarization Gating，PG）技术获得了 53 as的孤立阿秒脉冲［17］，同一年，GAUMNITZ T等利用中红

外驱动激光获得了截止能量为 180 eV、频谱宽度可达 100 eV的连续光谱，通过 Volkov变换广义投影算法

（Volkov-Transform Generalized Projection Algorithm，VTGPA）测定，其在时间上对应 43 as的孤立阿秒脉

冲［18］.2018年，JOHNSON A S等利用 1 800 nm激光在高电离条件下时空特性的改变，获得了光子能量为 600 eV
的连续高次谐波，可用来产生软 X射线单个阿秒脉冲［19］.然而，在中红外激光作用下，高次谐波的产生效率会

以 λ-4到 λ-6衰减［20-22］，其中 λ是驱动激光波长，因此，如何有效改善高次谐波的产生效率成为一个亟待解决的

问题 .同时，为了有效产生 X射线波段内的孤立阿秒脉冲，还需要发展高效、稳定和易操作的时间门方案 .
通过调整多色激光相干合成的波形可为解决上述问题提供可行途径 .近年来，随着激光技术的迅速发

展，人们可以在实验上精确控制双色甚至多色激光相干合成的任意光学波形［23-28］，并且已经用于产生孤立阿

秒脉冲［25］.2020年，ALISMAIL A等基于高重复频率激光器，利用中心波长分别为 1 μm和 2 μm的两色激光

进行了波形合成，理论上预期可产生脉宽为 3 fs的超短波形［29］；XUE Bin等通过光学参量放大（Optical
Parametric Amplification，OPA）技术，生成了稳定的三色激光波形，在 60 eV附近产生的连续高次谐波谱的

能量可以达到 0.24 μJ［30］；ROSSI G M等在两个独立通道内，分别利用光学参量放大技术获得载波相位稳定

的激光脉冲，然后将它们相干合成来生成任意波形［31］.然而，实验中影响多色激光波形的参数众多，需要根

据实验目标，由理论先来确定激光波形 .目前，基于基因遗传算法（Genetic Algorithm，GA）优化多色激光波

形来产生高次谐波或孤立阿秒脉冲是强场理论最常用的方法［9，32-34］.2009年，CHIPPERFIELD L E等提出的

“完美波”可以显著提高谐波截止能量［35］，通过合成五色激光脉冲，可以将谐波截止能量由原本 800 nm激光

产生的 XUV波段拓展到软 X射线波段，在保证谐波产率不变的同时将截止能量提高了 2.5倍 .2014年，JIN
Cheng等提出了一种在单原子水平上构造多色激光波形的优化方案［36］，该方案同时考虑了高次谐波在非线

性介质中的宏观传播效应，相较于单色激光场，谐波产率提高了 1到 2个数量级 .2019年，HE Li-wei等通过

优化两色啁啾激光相干合成的波形，形成了可产生软 X射线内孤立阿秒脉冲的“时间门”，同时，产生的阿秒

脉冲的强度得到了极大提高［37］.可是，该方案中激光啁啾率是在时间上定义的，优化得到的数值较大，实验

上较难实现。如何优化得到实验上容易生成的两色啁啾激光波形是一个需要解决的问题 .
针对上述问题，本文提出在频域上定义两色啁啾激光波形，利用遗传基因算法，对涉及的众多参数进行

优化，在单原子响应层次，获得可以拓展截止能量和产生孤立阿秒脉冲的合成波形 .首先，介绍多色激光波

形优化、高次谐波的产生和传播，以及孤立阿秒脉冲产生的理论方法；其次，展示不同脉冲宽度下优化得到

的激光波形、该波形与气体相互作用产生的单原子和宏观高次谐波光谱，以及产生的孤立阿秒脉冲；最后，

展示利用不同波长的两色激光组合来进一步拓展高次谐波的平台范围 .

1 理论方法

1.1 两色啁啾激光波形的优化

两色激光相干合成的波形可以在频域上写为
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E (ω) = | E 1 (ω) |eiΦ1 ( )ω + | E 2 (ω) |eiΦ2 ( )ω
（1）

式中，ω为频率，Ei (ω) |和Φi (ω)（i=1，2）分别为两色激光的幅度和相位 .相位还可以进一步表示为

Φ 1 (ω) = Φ 01 + α1ω+ β1ω2

Φ 2 (ω) = Φ 02 + α2ω+ β2ω2 （2）
式中，常数项 Φ 01、Φ 02为激光的载波包络相位（Carrier-Envelope Phase，CEP）；一次项系数 α1、α2为激光的群

延迟（Group Delay，GD），是相对于时间原点的延迟；二次项系数 β1、β2为激光的群延迟色散（Group Delay
Dispersion，GDD），是由色散引起的脉冲的线性拉伸，通过不同色散介质或者改变同种介质厚度都可以实现

对群延迟色散的控制 .
为了简化优化过程，式（1）、（2）中的某些参数可以固定为：两色激光的波长分别设置为 λ1 = 800 nm，

λ2 = 1 200 nm；α1、α2都是用来计算相对于时间原点的延迟，因此可以将 α2设置为 0，只改变 α1；假定 | E 1 (ω) |
和 | E 2 (ω) |在频域上保持高斯分布不变，只改变峰值的大小；两色激光的总强度固定不变，如 | E 1 | 2+ | E 2 | 2 =
3.0× 1014 W/cm2，其中，E 1和 E 2分别是傅里叶变换极限下两色激光在时间上的峰值电场强度 .因此，优化的

参数空间为｛E 1，α1，β1，β2｝.
使用基因遗传算法进行参数优化［38］，迭代次数至少达到数万次以保证得到收敛的结果 .在每一次迭代

中，使用定量重散射（Quantitative Rescattering，QRS）模型［39-40］计算高次谐波的单原子响应 .在QRS模型中，

目标靶原子体系的诱导偶极矩可以表示为

D (ω) =W (ω) d (ω) （3）
式中，d (ω)是光复合跃迁矩阵元，在考虑库伦势下，可以通过求解单电子近似的不含时薛定谔方程（Time-
Independent Schrödinger Equation，TISE）得到；W (ω)是返回电子波包，可以通过强场近似理论（Strong
Field Approximation，SFA）［41］得到 .

优化过程中的目标函数定义为

F= ∫ωmin
ωmax
ω4 | D (ω) | 2 dω （4）

式中，ωmin = ω cut off - 10ω 0，ωmax = ω cut off + 10ω 0，ω 0为基频光的角频率，ω cut off为 预设的截止频率（或截止光子

能量）.因为电子的电离发生在很短的时间间隔内，在截止位置附近谐波强度的增强会相应地引起整个平台

范围内谐波强度的增强 .在有啁啾的情况下，设定的目标函数有利于在优化过程中将高次谐波的发射集中

在一个较短的时间间隔内 .为了避免气体介质中等离子体对激光的散焦作用，激光脉冲结束时的电离几率

控制在较低水平，设置为一个常数（2%）.
1.2 非线性介质中的宏观传播效应

完整描述气体介质中的高次谐波，除了要计算单原子响应，还需要考虑介质内的宏观传播效应 .前者可

以通过QRS模型得到，后者需要求解非线性介质中驱动激光场和高次谐波场的传播方程 .通过单原子响应

优化得到的两色激光波形，需要在宏观条件下检验其适用性 .
详细的传播方程可以参考文献［42-46］，这里仅列出关键方程 .驱动激光在稠密的电离介质中的传播受

色散、非线性自聚焦、电离和等离子体散焦的影响，其演化可以由三维麦克斯韦方程［46］给出，即

∇2E 1 (r，z，t)-
1
c2
∂2E 1 ( )r，z，t

∂t 2 = μ0
∂Jabs ( )r，z，t

∂t + ω 20
c2
(1- η2eff) E 1 (r，z，t) （5）

式中，c为光速，r和 z为空间坐标，t为时间，E 1 (r，z，t)为驱动激光的横向电场，η eff为有效折射率，Jabs为由电离

产生的吸收项 .高次谐波场在气体介质内的三维传播方程可表示为［46］

∇2Eh (r，z，t)-
1
c2
∂2Eh ( )r，z，t

∂t 2 = μ0
∂P ( )r，z，t

∂t （6）

式中，P (r，z，t)为电场 E 1 (r，z，t)作用下的非线性极化项 .通过求解式（6），就可以得到气体介质出射表面的

高次谐波，称为近场高次谐波 .
1.3 高次谐波时频分析和阿秒脉冲产生

为了分析不同阶次的谐波在时间上的发射特性，采用小波变换进行时频分析，即［47-48］
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A ( t，ω) = ∫Eh ( )τ wt，ω ( )τ dτ （7）

式中，wt，ω (τ) = ωW [ω (τ- t)]，使用的Morlet小波［47］为W (x) = (1 ν ) eixe-x2 2ν2，ν取 15.

为了避免近场高次谐波空间分布的复杂性，在每个径向点上计算 A ( t，ω)，然后对径向坐标进行积

分，即［48-50］

| A near ( t，ω) | 2 = ∫0
∞
2πrdr | ∫Eh ( )r，τ wt，ω ( )τ dτ | 2 （8）

选择某一频率范围（ω 1 - ω 2）内的高次谐波来产生阿秒脉冲，近场阿秒脉冲的强度［49-50］计算公式为

Inear ( t) = ∫0
∞
2πrdr | ∫ω1ω2Eh (r，ω) eiωtdω |

2

（9）

2 结果与讨论

2.1 两色啁啾激光波形的优化

在优化过程中，选用 Ne原子体系，两色激光的总能量保持不变 .首先选取优化的高次谐波目标截止能

量为 250 eV左右，根据HE Li-wei等的研究［37］，如果第一束激光选择为常用的Ti：sapphire激光（800 nm），最

优的第二束激光波长应该为 1 200 nm.把傅里叶变换极限下（α1、β1、β2均为 0）两色激光脉冲的持续时间都固

定为 16 fs，利用基因遗传算法，对参数｛E 1，α1，β1，β2｝进行优化 .优化得到的参数见表 1.

图 1（a）展示了利用表 1中第一组数据得到的激光波形（o.c.为 800 nm激光的光学周期）.虽然表 1中各

组数据之间有一些微小差别，但是得到的激光波形与图 1（a）几乎没有差别，产生的高次谐波光谱也没有差

表 1 不同初始条件下的两色激光波形优化参数

Table 1 Optimized laser parameters for the two-color waveform at different initial conditions

Run index
1
2
3
4
5

E 1/ (× 1014 W/cm2)
1.50
1.49
1.50
1.46
1.58

α1/ (× 102 a.u.)
1.00
0.99
0.99
1.25
1.03

β1/ (× 102 a.u.)
-2.71
-2.25
-2.30
-2.60
-2.39

β2/ (× 102 a.u.)
-1.80
-1.60
-1.98
-1.71
-1.92

图 1 优化的两色啁啾激光波形（蓝色区域为“时间门”，可用于产生孤立阿秒脉冲）

Fig. 1 Optimized two-color chirped laser pulse（the blue areas indicate the“temporal gate”for the generation of IAPs）
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别，因此，后续讨论中，只选取其中的一组数据 .将傅里叶变换极限下两色激光脉冲的持续时间分别固定为

24 fs和 32 fs，其它条件和参数保持不变，通过相同的优化程序，得到的优化参数见表 2，相应的激光波形如图 1
（b）和（c）所示 .图 1中的阴影区域为有效产生高次谐波的波形范围，即“时间门”，电子在这一波形内发生电离，

并经过加速、复合，释放出高能光子，导致截止区以及平台区高次谐波的发射，可以通过求解电子在激光场中

的牛顿运动方程来确定 .可以看出，随着初始激光脉冲宽度的增加，激光波形在整个时域上的分布，尤其是在

“时间门”范围内，基本保持不变，预示着可以利用两色长脉冲激光形成的“时间门”来产生孤立阿秒脉冲 .

2.2 高次谐波光谱截止能量拓展和孤立阿秒脉冲产生

图 2（a）给出了优化的两色啁啾激光波形和Ne原子体系相互作用下得到的单原子高次谐波光谱，同时，

表 2 激光脉冲宽度分别为 24 fs和 32 fs时的两色激光波形优化参数

Table 2 Optimized laser parameters for the two-color waveform for laser durations of 24 fs and 32 fs，respectively

Pulse duration /fs
24
32

E 1/ (× 1014 W/cm2)
1.50
1.52

α1/ (× 102 a.u.)
0.99
0.91

β1/ (× 102 a.u.)
-2.60
-2.56

β2/ (× 102 a.u.)
-1.80
-1.72

图 2 Ne原子在脉宽为 16 fs的优化两色啁啾激光作用下的高次谐波光谱和孤立阿秒脉冲

Fig. 2 High-harmonic spectra and isolated attosecond pulses of a Ne atom under the two-color optimized waveform with
duration of 16 fs
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800 nm单色激光单独作用下的结果也在同一幅图中给出 .计算中，两色激光和单色激光的脉冲能量相同，脉

冲时间宽度均为 16 fs.与 800 nm单色激光相比，两色啁啾激光可以将单原子高次谐波的截止能量由 80 eV
拓展到 260 eV，同时谐波产生效率并没有下降 .图 2（b）为两色啁啾激光波形作用下的宏观高次谐波光谱 .计
算中，两色激光束的束腰取为 50 μm，气体靶厚度为 1 mm，气压为 1333.22 Pa，放置在焦点后 0.5 mm，假定气

体在靶内均匀分布 .调整激光强度、啁啾率等参数，使得气体靶中心处的激光波形与通过单原子响应优化所

得的波形一致 .从图 2（b）中可以看出，考虑宏观传播效应之后，高次谐波光谱上展示出很宽的频谱内的连续

谱（100~230 eV）.可以通过高次谐波的时频分析来解释单原子和宏观谐波谱之间的差异 . 图 2（c）中给出了

两色啁啾波形作用下单原子高次谐波在时间上的发射特征，在−1 o.c.附近有一个发射峰，与图 1（a）中“时

间门”相对应，其中既有短轨道电子发射，也有长轨道电子发射，由此可见，优化过程中并没有对电子轨道的

相对贡献进行调控 .从图 2（d）中看出，经过在气体介质中的宏观传播，由于良好的相位匹配，−1 o.c.附近的

发射峰中只保留了短轨道电子的发射，长轨道电子发射以及−1.5 o.c.附近光子能量较低的发射峰都被抑制

了 .最后，选定图 2（b）中能量范围为 100~230 eV的连续高次谐波光谱，相干合成得到了脉冲宽度为 240 as
的单个阿秒脉冲，它在时间上的强度分布如图 2（e）.

图 3为初始脉冲宽度分别为 24 fs和 32 fs时，优化的两色啁啾激光波形［图 1（b）和图 1（c）］与 Ne原子气

体相互作用的结果 .图 3（a）为单原子高次谐波谱，其截止能量分别拓展到了 275 eV和 285 eV.图 3（b）为宏

观高次谐波谱，谐波强度在 100~230 eV都是连续分布的 .图 3（c）、（f）是单原子响应时频分析的结果，与 16 fs
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的结果类似，在−1 o.c.附近有一个发射峰，与图 1（b）和（c）中的“时间门”相对应 .图 3（d）、（g）是宏观传播后

时频分析的结果，由于相位匹配，只有短轨道电子发射对高次谐波有贡献，因此，−1 o.c.附近发射峰的时间

宽度被大大减小 .图 3（e）、（h）给出了在选定能量范围为 100 ~230 eV时得到的单个阿秒脉冲结果，脉冲宽

度分别为 216 as和 200 as.需要指出的是，32 fs波形对应的电离几率最大，经过宏观传播后，高次谐波平台区

域扩展最大，因此，在时间上合成的阿秒脉冲宽度最窄 .
2.3 无啁啾与有啁啾优化两色激光波形的比较

为了说明啁啾在两色激光波形中的作用，在不考虑啁啾的情况下，对两色激光波形进行了优化，即优化

参数空间变为｛E 1，α1｝.以初始激光脉冲宽度为 24 fs的情况为例，优化得到的 E 1为 1.52× 1014 W/cm2，α1为

图 3 Ne原子在脉冲宽度分别为 24 fs和 32 fs的两色啁啾优化激光波形作用下的高次谐波和孤立阿秒脉冲

Fig. 3 HHG spectra and isolated attosecond pulses of a Ne atom under the two-color optimized waveforms with durations of 24 fs
and 32 fs，respectively

图 4 脉冲宽度为 24 fs的两色无啁啾和有啁啾优化激光波形作用下的高次谐波的比较

Fig. 4 Comparison of high harmonics by using the two-color optimized laser waveforms without or with the chirp，whose initial
duration is 24 fs
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0.66× 102 a.u..图 4（a）中，给出了无啁啾优化波形产生的单原子高次谐波光谱，有啁啾优化波形的结果也在

同一幅图中给出作比较 .可以看出，不考虑啁啾的作用，虽然高次谐波光谱的强度没有改变，但是其截止能

量从 275 eV减小到了 150 eV. 同时，在图 4（b）中给出了无啁啾波形作用下高次谐波的时频分析图像，结果

表明，谐波在多个半光学周期内均有发射，与图 3（c）中只在一个半光学周期内有谐波发射相比，这样的波形

无法用于产生单个阿秒脉冲 .
2.4 高次谐波截止能量的进一步拓展

为了将高次谐波的截止能量拓展到更大范围，在固定第一束激光波长为 800 nm的前提下，需要增加第

二束激光的波长 . 将优化的目标截止能量设置为 350 eV左右，第二束激光的波长选定为 1 600 nm，| E 1 | 2+
| E 2 | 2 = 3.0× 1014 W/cm2固定不变，傅里叶变化极限下的激光脉冲宽度为 16 fs，得到的优化结果如表 3所示

（λ1 = 800 nm，λ2 = 1 600 nm）.不同初始条件下得到的优化参数差别很小，都可以作为两色优化波形应用 .

图 5为表 3中的某一激光波形与 Ne原子气体相互作用得到的单原子高次谐波光谱，为了进行比较，同

时展示了 800 nm+1 200 nm组合下得到的光谱 .可以看出，利用 800 nm+1 600 nm组合可以将谐波的截止

能量拓展到 380 eV，同时，与 800 nm+1 200 nm组合相比，谐波的强度在整个频谱范围内都降低了 .因此，与

单色中红外激光作用类似，高次谐波截止能量的拓展总是以其强度的降低作为代价的 .需要指出的是，可以

通过改变宏观条件来寻找合适的相位匹配条件，从而补偿高光子能量范围谐波强度的衰减［51］.

3 结论

本文提出了在频域上优化两色啁啾激光波形来拓展高次谐波截止能量并产生孤立阿秒脉冲的可行方

案 .首先以 800 nm+1 200 nm的组合为例，通过基因遗传算法，以 X射线范围内的 250 eV附近的光子能量作

为目标高次谐波的截止能量，对激光强度、相位一次项和二次项系数进行了优化 .在总的激光脉冲能量不变

的情况下，与 800 nm单色激光相比，两色优化激光波形可以大大拓展单原子高次谐波的平台区域，同时谐波

的产生效率并没有降低，通过时频分析可以看出，两色激光波形所形成的“时间门”对应于谐波发射中的主

要峰，并且“时间门”不会随着激光脉冲时间的增加而改变 .经过在气体介质内的宏观传播，由于良好的相位

匹配，单原子高次谐波主发射峰内的长轨道电子发射被抑制，从而进一步缩短了发射峰的持续时间 .通过选

择宏观高次谐波特定范围内的谐波进行相干合成，得到了脉冲宽度为 200 as左右的孤立阿秒脉冲 .利用 800 nm+

表 3 不同初始条件下的两色激光波形优化参数

Table 3 Optimized laser parameters for the two-color waveform at different initial conditions

Run index
1
2
3
4
5

E 1/ (× 1014 W·cm-2)
1.48
1.48
1.49
1.49
1.49

α1/ (× 102 a.u.)
0.80
0.82
0.88
0.84
0.83

β1/ (× 102 a.u.)
-2.99
-3.05
-3.11
-3.20
-3.10

β2/ (× 102 a.u.)
-2.87
-2.88
-2.56
-2.52
-2.56

图 5 两种波长组合下优化得到的激光波形产生单原子高次谐波光谱的比较

Fig. 5 Comparison of single-atom harmonic spectra by using optimized waveforms with different wavelength combinations
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1 600 nm的波长组合，对更高的谐波截止能量（大约 350 eV左右）进行了优化，与 800 nm+1 200 nm的优化

波形相比，高次谐波的截止能量得到了进一步的拓展，但是整体谐波效率却下降了 .
本文提出的在频率上调控和优化两色激光波形的方案在实验上容易操作和实现，可以有效产生 X射线

波段内的高次谐波和孤立阿秒脉冲，对于阿秒科学的发展具有积极意义 .
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