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原子发射高次谐波偏振态的调控
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摘 要：利用分裂算符法数值求解二维含时薛定谔方程研究了He原子在反旋双色组合激光场（由椭圆

极化的基频场与圆极化的三倍频场构成）中产生高次谐波的偏振特性。研究结果表明，改变基频场的

椭偏率、强度及相位可实现对高次谐波偏振态从圆偏振到椭圆偏振以及线偏振的完全调控，为实验室

产生偏振态可控的紫外-软 X射线光源提供了参考。
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Abstract：The polarization of high-order harmonics radiated from He driven by counter-rotating two-color
laser field，which consists of a elliptically polarized fundamental field and its counter-rotating circular third
harmonic pulse，are investigated by numerically solving the two-dimensional time-dependent Schrödinger
equation with split operator method. The simulations show that the polarization state of harmonics can be
fully controlled from circular polarization，through elliptically，to linearly polarized harmonics，by adjusting
the ellipticity，intensity and phase of the fundamental field. This research is helpful for the generation of
extreme utilityvehicle and X-ray sources with controllable polarization states in the experiment.
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0 引言

将强激光作用于惰性气体出现的一种重要的非线性现象是可以辐射出宽频的高能光子—高次谐波［1］。

单原子发射高次谐波的过程可以根据半经典三步模型［2］来理解：最外层电子首先通过隧穿电离变为自由电

子，随后在激光场的作用下运动，最后当激光场变向时自由电子返回至母核并被母离子俘获同时向外辐射

出高次谐波。高次谐波的特点是具有很宽的频谱（其波段可覆盖紫外一直到软 X射线），并有很好的空间相

干性，且已在相干衍射成像［3］、提取原子分子结构信息［4］、超快手性分子的识别［5-6］、时间分辨的磁圆二向色
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性［7-8］等方面表现出了广阔的应用前景；另外，利用高次谐波还可以获得极短的阿秒脉冲，是目前实验室产生

阿秒脉冲的最有效途径之一［9-10］，因此高次谐波作为一种小型相干的短波光源或超短脉冲光源引起了人们

极大的兴趣。

极化是电磁波的一种基本属性，如何产生任意偏振态的高次谐波是一个基本而又重要的问题。对于可

见光而言，已有比较成熟的方法用以产生线偏振光、椭圆偏振光和圆偏振光（如利用晶体起偏器、波片等），

但是对于波长更短的电磁波，如真空紫外直至软 X射线的电磁波而言，要想得到任意偏振态的电磁波并不

十分容易［11］。而原子发射高次谐波的频率范围刚好就在该频段范围内，通过控制高次谐波的偏振态，就能

实现该频段范围内不同偏振态电磁波的输出。对于原子发射高次谐波的偏振态，由高次谐波产生的微观机

理可知，高次谐波的产生是一个电子与母核发生重散射的过程，因此谐波的辐射强度强烈依赖于驱动激光

的偏振程度，单色线偏振激光驱动下原子产生的线极化谐波场最强，椭圆偏振激光驱动原子能发射椭偏率

较小的谐波，且强度很弱，而圆偏振激光则完全无法辐射谐波。对圆偏振的高次谐波则需利用反向旋转的

双色圆偏振激光驱动原子来实现。1995年，一些研究小组证明了利用双色双圆飞秒激光场（由圆偏振基频

激光场与其二次谐波场构成，二者电矢量的旋转方向相反）可以产生很强的谐波辐射［12-14］。2014年，实验证

实了反向旋转的双色圆偏振激光场产生的高次谐波偏振态为圆偏振［15］。因此双圆组合场与原子、分子的作

用成为强场物理的一个新的热点研究领域［16-17］。一些研究工作也指出采用其它形式的激光场也可能产生较

强椭圆极化的谐波，如正交双色双椭圆场［18-19］、线极化激光结合椭圆激光（偏振平面垂直于线极化矢量）［20］、

圆偏振场与椭圆偏振场构成的组合场［15，21］等。特别是文献［15］给出了对谐波极化程度进行完全调控的可能

性，但所采用的激光场为非倍频组合场，波长分别为 800 nm和 410 nm，相比由基频场与其谐波场组合而成

的激光场而言，该驱动场在实验中实现的难度较大。本文提出利用椭圆偏振的基频场与圆偏振的三次谐波

场构成的反旋双色组合场与He原子相互作用，通过改变基频场的椭偏率、强度以及相位可产生任意偏振态

的高次谐波。本方案简单易实现，可为高次谐波在成像、光谱学等方面的应用，特别是分子、磁性材料和拓

扑绝缘体圆二色性的超快测量提供一种新的光源产生方法。

1 理论方法

研 究 原 子 在 激 光 场 中 辐 射 的 高 次 谐 波 可 通 过 求 解 原 子 的 含 时 薛 定 谔 方 程（Time-Dependent
Schrödinger Equation，TDSE）得到。由于驱动激光使得电子运动于二维平面中，为了减小数值计算量，本文

采用二维原子模型，但所得结果与求解三维 TDSE并无明显差别。在偶极近似和长度规范下，原子的二维

TDSE可以写为（除非另有说明，全文都使用原子单位）

i ∂∂t ψ ( x，y，t )=[ Ĥ 0 + I ̂ ( x，y，t ) ] ψ ( x，y，t ) （1）

式中，Ĥ 0是He原子的哈密顿量

Ĥ 0 =-
1
2
∂2
∂x2 -

1
2
∂2
∂y 2 + V ( x，y ) （2）

I ̂ ( x，y，t )是与时间相关的原子与激光场相互作用项

I ̂ ( x，y，t )=-xEx ( t )- yEy ( t ) （3）

式（2）中V（x，y）是He原子的模型势：V ( x，y ) = q

x2 + y 2 + a0
，取 q=-1.5，a0 = 0.6可得到He原子

初始基态的精确电离势（24.59 eV）。

驱动激光可写为 E ( t ) =Eω ( t ) +E 3ω ( t )，Eω ( t )和 E 3ω ( t )的具体形式为

Eω ( t )= f ( t )Eω [ cos (ωt+ φω ) êx+ ξ sin (ωt+ φω ) êy ] / 1+ ξ 2

E 3ω ( t )= f ( t )E 3ω [ cos ( 3ωt+ φ 3ω ) êx- sin ( 3ωt+ φ 3ω ) êy ] / 2
（4）

即基频场为左旋正椭圆激光，三倍频场为右旋圆偏振激光，其中 ξ为基频场的椭偏率（ellipticity，定义为电矢

量构成椭圆的短轴与长轴大小之比，0≤ ξ≤ 1；若乘以电矢量旋度则称为 signed ellipticity，ξ ∈[-1，1 ]）；

f ( t )是梯形包络，共 8个基频场光学周期，其中上升沿和下降沿各为一个周期；φω与 φ 3ω分别为基频场和倍频
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场的相位。在计算中，激光脉冲总强度取为 2.5×1014 W/cm2，基频场的波长 λω=800 nm，三倍频场的波长

λ3ω=267 nm。在实验中，通过常用的 Ti：sapphire激光器并结合 BBO晶体、1/4波片等光学元件便可实现上

述驱动激光［15］。

使用虚时演化法得到初始基态的本征值和波函数［22］，通过分裂算符法求解含时薛定谔方程，得到波函

数 ψ ( x，y，t )。根据 Ehrenfest定理求得在 x和 y方向上含时的诱导偶极加速度

dAx ( t) = Ψ ( x，y，t )
|

|
||

|

|
||- ∂V ( x，y )

∂x + Ex ( t ) Ψ ( x，y，t )

dAy ( t) = Ψ ( x，y，t )
|

|
||

|

|
||- ∂V ( x，y )

∂y + Ey ( t ) Ψ ( x，y，t )
（5）

高次谐波功率谱则正比于 dA ( t)的傅里叶变换的模平方

PAx (ω ) = | 1
tf- ti

1
ω2 ∫ ti

tf
dAx ( t ) e-iωtdt |

2

PAy (ω ) = | 1
tf- ti

1
ω2 ∫ ti

tf
dAy ( t ) e-iωtdt |

2 （6）

总高次谐波谱 PA (ω )通过 PA (ω ) =PAx (ω ) +PAy (ω )计算得到。

对任意阶次谐波辐射作逆傅里叶变换，便可得到该谐波时域的谐波场，进而获得谐波的偏振特性，其中

谐波椭偏率 ε为
ε= tanχ （7）

sin2χ= sin ( 2α ) sinδ （8）
tan α= E THz

y E THz
x （9）

式中，δ为 y、x方向太赫兹辐射的相位差。此处椭偏率已考虑了电矢量的螺旋性，ε∈[-1，1 ]。

2 结果与讨论

2.1 谐波偏振态与基频激光场椭偏率的依赖关系

首先取两束激光脉冲的强度比为 Iω∶ I3ω=1∶1、相位 φω= φ 3ω= 0，计算基频场取不同椭偏率 ξ情况下

He原子产生的谐波辐射，图 1（a）给出了 ξ分别为 1.0、0.8、0.6、0.4和 0.2时所对应的高次谐波谱。从图中可

以看出，不同 ξ的激光场所辐射出的谐波频率相同，均为 4q± 1（q=1，2，3，⋯），而且谐波的强度并不会随

ξ的改变而发生显著的衰减。对不同阶谐波的偏振特性进行分析，得到图 1（b）的结果，可以看出，谐波椭偏

率与 ξ的取值具有明显的依赖关系。当基频场椭偏率 ξ= 1时，驱动激光为双圆场，所产生所有阶次谐波的

椭偏率均为±1（即为圆偏振），其中 4q+1阶谐波与基频场的旋性相同（左旋），4q−1阶谐波与倍频场的旋性

相同（右旋）。当改变 ξ时，谐波的极化程度也随之改变，如对于第 23阶谐波（H23）来说，ξ=0.8、0.6、0.4、0.2

图 1 具有不同椭偏率 ξ的激光场驱动He原子产生的谐波辐射

Fig.1 The harmonics generated from He driven by two-color driving pulse with different ξ for fundamental pulse
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所对应的谐波椭偏率分别为 0.19、0.46、−0.32、−0.18。由此可见，通过改变基频场的椭偏率，在不明显降低

谐波强度的情况下，能够实现对谐波极化性质的改变。模拟还发现，对于基频场与其二次谐波构成的组合

场来说，也能在一定程度上对谐波的偏振态进行调控，但是随着 ξ值的增大会出现新频率的谐波［21］，在此不

做讨论。

为了清楚地说明 ξ值对于谐波偏振态的影响，以 ξ= 1.0和0.8为例，对产生的第 23阶谐波进行分析，图 2
（a）~2（d）展示了驱动激光场和 23阶谐波的电场分布。由图 2（a）和 2（b）可以看出，两种激光场并无明显不

同，与双圆场［ξ= 1.0，图 2（a）］的情况相比，ξ= 0.8时激光场的 y分量振幅稍有减弱。但是从谐波场来看

［图 2（c）、2（d）］，二者差别明显。对于 ξ= 1.0，x、y方向谐波的振幅相等，y方向电矢量振动比 x方向振动超

前 π 2，合电矢量随时间顺时针旋转。当 ξ= 0.8时，x、y方向谐波振幅差别明显（x方向远弱于 y方向），x方

向电矢量振动超前 y方向约 π 2，合电矢量随时间逆时针旋转，而且其在 x-y平面的轨迹为一椭圆。图 2（e）
给出了更多 ξ值对应的 23阶谐波的电场分布（电矢量在 x-y平面的投影）。从中可以清楚地看出，通过改变

基频场的偏振程度很好地实现了对谐波偏振态的调控：产生了圆偏振、椭圆偏振和线偏振谐波，而且谐波的

极化方向和电矢量旋转方向也都可以通过基频场的 ξ值进行控制。对于线偏振的谐波，并不需要采用线偏

振的激光场来驱动。

电磁波的偏振态决定于其两个正交分量之间的相位差和强度比。为了理解图 2所示谐波偏振调控的原

因，以 ξ= 0.7为例，图 3给出了该激光场驱动下原子发射谐波的椭偏率以及 x、y方向谐波的强度比和位相

差。可以看出，两个方向谐波辐射的强度比和相位差都依赖于谐波阶次。当相位差为 0（如 23阶）或者 π（17
阶、21阶）时，谐波为线偏振。若强度比~1、相位差~±0.5π，则谐波为圆偏振（椭偏率接近±1，第 7阶）。同

图 2 驱动激光场和 23阶谐波的电场分布（o.c.为基频场的光学周期）

Fig.2 The waveforms of electric fields for driving laser field and 23rd harmonic（o.c. is the optical cycle of fundamental pulse）
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时，x、y方向谐波的强度比和相位差又依赖于 ξ，因此可以通过 ξ调控不同阶次谐波的偏振。

2.2 双色场强度比对谐波偏振态的调控

上面的结果都是在两束激光的强度相等的情况下给出的，同样，当两束激光的 x、y方向的电场分量强度

不同时，x和 y方向谐波的强度比、相位差亦会变化，也能够实现对高次谐波偏振态的调控，为此，计算了两

束激光的强度比不同时，原子所发射高次谐波的偏振情况。图 4（a）、4（b）分别给出了强度比 Iω∶I3ω分别

为 1∶1、1∶3、1∶7和 1∶9的激光场驱动He原子产生的高次谐波谱和对应的谐波椭偏率（基频场 ξ固定为 0.8，
φω= φ 3ω= 0）。由图可以看出，减小基频场强度时，高次谐波的强度变化较小，但是各阶谐波的偏振程度与

强度比 Iω∶I3ω具有较强的依赖关系，可以通过改变 Iω：I3ω的大小获得特定谐波椭偏率。数值模拟的结果发现，

增强基频场的相对强度时（Iω∶I3ω>1），也可控制谐波椭偏率的大小，但是谐波的强度衰减比较明显（特别是

高阶谐波）。图 4（c）以及图 4（d）分别展示了第 11阶和第 19阶谐波的电场随 Iω∶I3ω的变化情况。可以看出，

改变 Iω∶I3ω时，谐波可在椭圆偏振和线偏振间任意调控，而且极化方向和电矢量旋转方向也可以得到控制。

需要说明的是，虽然在由基频场转换三次谐波的过程中，转换效率通常小于 1，而在此要求 Iω∶I3ω<1，但是目

前的实验技术很容易实现总激光强度远大于本文的强度值（2.5×1014 W/cm2），因此在产生两束激光后改变

它们各自的强度就可以实现本文的强度比方案。

2.3 通过改变双色场相对相位调控谐波椭偏率 ε
最后，说明基频场与倍频场的相位也可对谐波偏振态产生影响。图 5给出了 φω= 0、π 2、π、3π/2、7π/4

图 3 基频场椭偏率 ξ=0.7的双色场产生谐波的辐射特性

Fig.3 The emission characters of harmonics generated by driving laser field with ξ=0.7 for fundamental pulse

图 4 激光强度比对谐波的影响（Iω/I3ω=1∶1，1∶3，1∶7，1∶9）
Fig.4 The impact of intensity ratio between two incident laser beams on harmonic emission（Iω/I3ω=1∶1，1∶3，1∶7 and 1∶9）
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时产生谐波的椭偏率，其中基频激光场的椭偏率 ξ恒取为 0.7，谐波场的相位 φ 3ω= 0，基频场与倍频激光场的

强度比 Iω∶I3ω恒为 1∶1。从图中可以看出任一阶谐波椭偏率与双色场之间的相对相位具有较明显的依赖关

系，说明通过驱动激光场的相位也可以实现对谐波偏振态的调控。

3 结论

通过数值求解反旋双色激光场驱动原子的含时薛定谔方程，研究了 He原子发射高次谐波的特点。研

究结果表明，原子在椭圆偏振基频场和圆极化三倍频组合场作用下，通过改变基频场的椭偏率，在高次谐波

的强度变化不大的情况下，可以调控高次谐波的极化特性，实现具有不同椭偏率和极化方向高次谐波的输

出，并且分析了高次谐波椭偏率变化的特征。此外，通过改变组合场的相对强度及相位也可以有效调控所

产生高次谐波的偏振态。通过这种方法能够产生圆偏振、椭圆偏振和线偏振的谐波，从而能够实现从紫外

到软 X射线频率范围内不同偏振态电磁波的输出。
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