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激光偏振方向依赖的氩晶体中孤立阿秒脉冲
产生（特邀）

庞素娜，王锋
（北京理工大学 物理学院，北京 100081）

摘 要：采用第一性原理的含时密度泛函理论方法，从理论上研究了在少周期飞秒脉冲辐照下的氩晶

体中孤立阿秒脉冲产生的最优控制。系统地研究了相对于晶体的不同激光偏振方向对孤立阿秒脉冲

产生的影响，研究表明相对于晶体的激光偏振方向是产生孤立阿秒脉冲的敏感控制参数。对于 Ar晶
体，在最佳激光偏振方向上产生的孤立阿秒脉冲强度最大，约为相同激光脉冲驱动下 Ar原子的 11倍。

本文研究结果对于理解强驱动脉冲激光下晶体中的阿秒电子动力学也有重要的意义。
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0 引言

电子在原子、分子和凝聚态物质中的超快运动通常可以涉及到阿秒时间尺度。阿秒光脉冲可以为探

测、启动、驱动和控制超快电子动力学提供不同寻常的功能，同时具有前所未有的高时间和空间分辨率。阿

秒科学的进步与阿秒光源在更短、更强的阿秒脉冲方面的改进密切相关。事实上，在它的第一次合成和表

征之后［1，2］，随着减小脉冲持续时间和增加脉冲强度的趋势［3-16］，阿秒光脉冲已经为基础和应用科学的研究开

辟新的领域，这就使得其存在令人兴奋的可能性。

近十年来，人们对产生孤立阿秒脉冲的新方法进行了大量的实验和理论探索［11，17-19］。原则上，孤立阿秒

光脉冲可以通过高次谐波产生（High-order Harmonic Generation，HHG）获得，该HHG源于暴露在强少周期

飞秒激光脉冲的原子、分子、团簇和块状晶体中的相干电子运动。理论上，原子情况下的 HHG可以在由三

个步骤组成的半经典模型框架中很好地理解。首先，电子通过原子库仑场和驱动激光场形成的势垒隧穿，

被电离到连续介质中。然后，在驱动激光场的作用下，电离电子获得能量。最后，电子与母离子重新结合，

并以谐波光子的形式释放能量。在驱动激光器的连续半周期上产生的谐波辐射是相干的，导致奇次谐波的

发射。只有滤除低次谐波才能获得超短孤立阿秒脉冲。在过去的二十年里，几乎所有在孤立阿秒激光源方

面的进展都是基于原子暴露在强驱动激光脉冲下的 HHG。例如，2001年，HENTSCHEL M等首次在实验

中使用一个 7 fs驱动激光器与氖原子相互作用，产生了一个 650 as的孤立脉冲［7］。2010年，FERRARI F等

选择了一个脉宽为 5 fs的驱动脉冲，在 2.5 mm长的充满氙气的电池中生成 160 as的孤立阿秒脉冲［8］。

2017年，GAUMNITZ T等通过将双周期中红外激光作用于充满氖或氩（argon，Ar）的高压气室，产生了脉

冲宽度仅为 43 as的孤立阿秒脉冲［9］。

在原子中通过 HHG获得孤立阿秒脉冲的主要问题是其强度弱、产生效率低。为了增加孤立脉冲的强

度，激光与晶体的相互作用可能是一种值得研究的替代方法，因为在块状晶体中存在多个电离和复合位点，
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高密度和周期性结构使动力学更丰富，从而有可能获得更高的转换效率［20，21］。此外，需要注意的是，足够的

光子通量关键取决于产生体积内谐波辐射的相干积累，包括单原子响应以及传播和相位匹配的宏观效应。

目前，可以肯定地说，原子气体中的HHG已被广泛探索，但对块状晶体的研究却少得多。

有趣的是，CUI Lei等［22］基于含时密度泛函理论方法模拟了超强飞秒激光脉冲作用于 N2和 H2的 HHG
过程。结果表明，激光偏振方向是一种灵敏的调节器。对于外层为 σg电子的 N2，当分子沿激光偏振方向排

列时，HHG产率最大。ZHOU Xiaoxin等［23］研究了N2和O2分子的排列角相对于线性偏振激光脉冲方向对高

次谐波产率的依赖性。结果表明，分子结构在确定 HHG的排列依赖性方面起着重要作用。TU Yanyun
等［24］在实验上研究了 LiNbO3在绝缘体上产生太赫兹（Terahertz，THz）时的方向依赖性。增强型太赫兹电场

由于其共振特性，在激发波长上具有很强的选择性，并且在激发极化方面具有高度的各向异性。通过旋转

LiNbO3超表面光轴，可以控制太赫兹电场的偏振方向。特别值得关注的是，NDABASHIMIYE G等报道了

HHG在Ar的固相和气相中的直接比较［25］。他们发现稀有气体固体的HHG光谱显示出多个平台，远远超出

了在类似条件下测量的相应气相谐波的原子极限，这意味着更短的阿秒脉冲可以在固体中实现。最有趣的

是 HHG对相对于 Ar晶体的激光偏振方向的依赖性，目前少有研究。受此启发，本文利用量子含时密度泛

函理论（Time-dependent Density Functional Theory，TDDFT）方法，研究了在少周期飞秒脉冲辐照下 Ar晶
体中HHG的最优控制，以探索产生孤立的高强度阿秒脉冲的独特能力。把通过HHG产生的孤立阿秒脉冲

的峰值强度和半高全宽（Full Width at Half Maximum，FWHM）用作特征量来评估最优控制，简要描述了理

论框架和模拟细节，并给出了计算结果和讨论。研究结果表明，孤立阿秒脉冲的 FWHM和强度随激光相对

于Ar晶体的偏振方向的变化而变化。

1 理论框架

本文所有的数值计算都是基于TDDFT的实时和实空间演化，使用OCTOPUS程序［26］模拟的。利用速

度标度中含时 Kohn-Sham（Time-dependent Kohn-Sham，TDKS）方程求解了强少周期飞秒激光脉冲影响

下原子和晶体中的电子动力学。除非有明确说明，本文全部使用原子单位（a.u.）。

iℏ ∂∂t ψi ( r，t )= ĤKS ( r，t ) ψi ( r，t ) （1）

式中，ψi是单粒子轨道，ĤKS ( r，t )是TDKS哈密顿量，表示为

ĤKS ( r，t )=
1
2m e

(-iℏ∇+ e
c
Α tot )2 + VKS （2）

式中，e是一个元电荷（e> 0），c是真空中的光速。VKS是由三部分组成的。

VKS ( r，t )= V ion ( r，t )+ VHartree ( r，t )+ VXC ( r，t ) （3）

VHartree ( r，t )=∫d3 r ′ ρ ( r ′，t )|| r ′- r
（4）

ρ ( r，t )=∑i
|| ψi
2
是第 i个已占据的单电子轨道上的价电子数密度。V ion ( r，t )表示价电子与离子核相互作用

的价电子轨道，由 Troullier-Martins形式的模守恒赝势给出［27］。VXC ( r，t )是多电子系统中单个电子与其他

电子相互作用产生的交换关联（Exchange-correlation，XC）势，用广义梯度近似的 Perdew-Burke-Ernzerhof
泛函（Perdew-Burke-Ernzerhof of Generalized Gradient Approximation，GGA-PBE）描述［28］。

Α tot ( r，t )= Α ext ( r，t )+ Α ind ( r，t ) （5）
式中，Α tot ( r，t )是系统哈密顿量中的总矢量势场。Α ind ( r，t )是诱导极化矢势，由两部分组成［29］。

Α ind ( r，t )= ΑEM ( r，t )+ ΑXC （6）

式中，ΑXC是交换关联场，在本文中不考虑。注意，矢势与电场的关系是 E ( t )=- 1
c
dA( t )
dt 。本文使用了电

磁场的高斯单位制和库仑规范。ΑEM是一个完全的电磁势，满足麦克斯韦方程［30］。

( )∇2- 1
c2
∂2

∂t 2
ΑEM ( r，t )-

1
c
∂
∂t ∇ϕ ( r，t )=-

4π
c
j ( r，t ) （7）
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式中，j ( r，t )是电流密度，可表示为

j ( r，t )=-e∑
i

Re [ ψ ∗i ( r，t ) v̂ψi ( r，t ) ] （8）

v̂是速度算符［31］，表示为

v̂= 1
iℏ [ r̂，ĤKS ] （9）

式中，m e是电子的质量。本文忽略 ΑEM和 j ( r，t )的空间变换，式（6）可写成

d2ΑEM ( t )
dt 2

= 4πcj ( t ) （10）

式中，j ( t )是晶胞的平均电流密度。晶胞中的总电流表示为

J ( t )=∫Ω j ( t ) dr= Ωj ( t ) （11）

式中，Ω是晶胞体积。在激光脉冲作用于系统后，可以得到电流，并通过电流的傅里叶变换得到高次谐波

谱［32］，即

H (ω )∝ |
|
||||∫ J ( t ) eiωtdt ||||||

2

（12）

然后，根据 a和 b之间的频谱范围（a和 b为截止区域的频率范围）合成出孤立阿秒脉冲的重构强度分布，表示为

I ( t )∝
|

|
|
||
| 1
2π ∫ a

b

e-iωt dω∫ J ( t ′) eiωt ′dt ′ ||||||
2

（13）

2 结果与分析

稀有气体晶体具有封闭的壳层结构和高电离势，且具有由范德华相互作用引起的弱键合，是最接近高

密度孤立原子三维阵列的［25］。因此，以Ar晶体为例，研究了不同激光偏振方向对固相近阈值谐波发射的影

响。少周期驱动激光脉冲可以大大降低电离现象，得到高质量的HHG［20］。因此，选择高斯包络作为少周期

驱动激光脉冲。驱动脉冲的矢势场可以表示为 A( t )= E 0 ( t ) f ( t ) cos (ωt+ ϕ )，其中 E 0、ω、ϕ分别是电场振

幅、频率和驱动脉冲的载波相位。 f ( t )= e-( t- t0 )2/2τ20 是激光脉冲的包络函数。激光脉冲波长为 800 nm，频率

（ω）为 0.056 7 a.u（1.55 eV），FWHM为 64.35 a.u.（1.56 fs），峰值强度为 3× 1014 W/cm2。本文使用的是特殊

设计的超短少周期驱动激光脉冲，在之前的研究［33］中发现，当少周期激光脉冲的脉宽较短时，即使强度较

高，脉冲作用后在晶体中沉积的能量很低，不足以达到破坏阈值。图 1是由高次谐波产生阿秒脉冲的原理

图。少周期激光作用于晶体会产生高次谐波。高次谐波的低频成分被滤掉之后，产生孤立的阿秒脉冲。

图 1 在晶体中产生孤立阿秒脉冲示意

Fig. 1 Schematic illustration of isolated attosecond pulse generation in a crystal
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首先，将少周期激光应用于孤立Ar原子来说明本文方法，这已经在实验和理论方面得到了充分的研究。

对于Ar原子的计算，使用真实空间中的均匀网格，该网格位于由具有吸收边界条件的以原子位置为中心的

球体组成的模拟包内。球体半径为 35 a.u.，网格间距为 0.3 a.u.。采用边界宽度为 15 a.u.的吸收边界条件，

防止这些电离电子直接返回原子核的非物理情况的发生。这些模拟参数是优选的能给出最大原子谐波强

度的模型参数。首先，模拟了由特殊设计的载流子包络相位不同的少周期驱动激光脉冲驱动Ar原子，因为

由少周期驱动激光脉冲驱动的HHG对驱动激光脉冲的载流子包络相位非常敏感［34］。图 2（b）中的灰色虚线

分别表示相位为 ϕ= 0，π/4，π/2和3π/4的矢势场的时域波形。电场的极化方向沿着 x轴。

HHG谱是由电流的傅里叶变换得到的，即 H (ω )∝ |
|
||||∫ J ( t ) eiωtdt ||||||

2

，其中，J ( t )为模拟盒子内的总电流。

物理上，气体 HHG谱过程通常被半经典地描述为三步模型。该 HHG谱的特点是截止区域迅速减小，如

图 2（a）中阴影部分所示，然后是一系列变化相对缓慢的高阶区域［20，35，36］。HHG截止区域的连续谱在时域

上实际上相当于孤立的阿秒脉冲。接下来，展示孤立阿秒脉冲的合成。通过式（13）对截止区域附近的频

率 进 行 傅 里 叶 反 变 换 ，得 到 孤 立 阿 秒 脉 冲 ，如 图 2（b）所 示 。 图 2（a）分 别 是 通 过 失 势 场 为 A( t )=
E 0 f ( t ) cos (ωt+ ϕ )，相位为 ϕ= 0，π/4，π/2和3π/4得到的 HHG，彩色带表示连续下降区域，即傅里叶反变

换区域。图 2（b）中实线分别为相位为 ϕ= 0，π/4，π/2和3π/4的 HHG所产生的孤立阿秒脉冲，虚线为对应

相位的电场，纵坐标按比例表示。从图中可以看出，只有当驱动激光脉冲的强度达到峰值时才会产生孤

立阿秒脉冲。在特殊设计的少周期强激光脉冲驱动下，高能电子很可能只返回核一次。因此，当电子返

回原子核时，它们只会发射一次能量，即形成一个孤立的阿秒脉冲。通过比较不同相位的 HHG截止频率

与孤立阿秒脉冲的脉宽和强度的关系，可以发现，谱宽越宽，脉宽越窄。相位为 ϕ= 0，π/4，π/2和3π/4的

图 2 四种不同相位激光驱动产生的HHG、由HHG产生的孤立阿秒脉冲和总电流的Morlet变换

Fig. 2 The HHG spectra generated by four different phase laser drives，isolated attosecond pulses generated by HHG and Morlet
transformations of the total current
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激光产生的阿秒脉冲的 FWHM分别为 127 as，343 as，362 as和 263 as。当驱动激光场的初始相位为 0时，

孤立阿秒脉冲的半高全宽对 Ar原子来说最短。值得注意的是，当相位为 3π/4时，孤立阿秒脉冲强度最

强，约为 3.45 × 1012 a.u.。再次证明了由少周期驱动激光脉冲驱动的高次谐波对驱动激光的载流子包络相

位非常敏感。事实上，激光参数的选择对于在原子中产生干净孤立的阿秒脉冲信号至关重要。通过对激

光 -原子相互作用的模拟，得到了孤立阿秒光脉冲，这足以说明计算中所采用的理论方法和模型的正

确性。

为了进一步了解Ar原子和Ar晶体中的HHG过程，利用Morlet变换分析了总电流的时频谱图。小波分

析是信号处理的有力工具之一，其中母小波被定义为

m ( t )= ei ⋅ te- t 2/2σ2 （14）
相应的小波族由一系列子小波组成，这些子小波是通过平移和标度 ω和 t1通过式（15）得到。

Wω，t1 ( t )=
1

|

|
|
||
||

|
|
||
| ω 0
ω

eiω ( t- t1 )e-ω2 ( t- t1 )2/( 2σ2ω20 )

（15）

信号 E ( t )的Morlet变换表示为

Mω，t1=
|
|
||||∫E ( t )Wω，t1 ( t ) dt

|
|
||||
2

（16）

ω 0 = 2π是一个常数。时间窗口由参数 σ决定。通过调整Morlet小波的 σ值，可以平衡时间分辨率和频率分

辨率。需要指出的是，σ的减小会增加时间分辨率，但会降低频率分辨率。当 σ趋于 0时，Morlet小波为时间

分辨率最佳的 Dirac函数，而当 σ趋于无穷时，Morlet小波为频率分辨率最佳的平面波函数。因此，对于某一

信号，总存在一个时间和频率分辨率都最好的最佳 σ值。

计 算 了 Ar 原 子 与 少 周 期 激 光 相 互 作 用 中 产 生 的 电 子 总 电 流 的 时 频 分 析（Time-frequency
Representation，TFR），如图 2（c）所示。选取 σ为 1作为一个合适的值来平衡时间和频率分辨率。TFRs显
示的信息与 HHG显示的信息完全一致。可以看出，不同相位激光脉冲作用于 Ar原子所产生的总电流的

Morlet变换在形状上是相对稳定的。高次谐波的发射与激光场的相位大致相同。

现在转而考虑同一激光脉冲与Ar晶体的相互作用。考虑到晶体和原子之间存在很大的差异，为了选择

最合适的驱动激光脉冲，选择了上述四种不同相位的脉冲以一定的偏振角作用于Ar晶体。研究发现在相同

的激光脉冲驱动下，在Ar晶体中产生的阿秒脉冲要复杂得多，表明晶体与原子之间存在巨大的差异，这反映

了晶体中更丰富的电子动力学。同时发现，初始相位为 0的驱动激光脉冲产生的孤立阿秒脉冲强度远低于初

始相位为 3π/4的驱动激光脉冲产生的孤立阿秒脉冲强度。因此，选择相位为 3π/4的脉冲波形。对于Ar晶
体，本文使用网格间距为 0.3 a.u.的均匀实空间网格。

它位于由具有周期性边界条件的晶胞组成的模拟盒

子内。驱动脉冲照射在晶格常数为 7.73 a.u.，α、β、γ
角 均 为 60°的 菱 形 晶 胞 Ar 晶 体 上 。 8×8×8 的

Monkhorst-Pack k点用于对布里渊区进行采样。

本工作旨在探讨相对于Ar晶体不同的激光偏振方

向对Ar晶体中通过HHG获得孤立阿秒脉冲的影响。

首先，建立直角坐标系。模拟的晶格的三个基矢分别是

a=( 4.47，0.00，6.32 )，b=(-2.23，3.87，6.32 )，c=
(-2.23，3.87，6.32 )。定义沿驱动激光偏振方向的单位

矢量为 n=( nx，ny，nz )=( sin θ cos φ，sin θ sin φ，cos θ )，
为了找到相对于晶体最合适的激光偏振方向，从而产

生质量更好的孤立阿秒脉冲，本文系统地改变 θ和 φ

角。为了便于理解，图 3给出相对于晶体的偏振角在

直角坐标系中的示意图。

图 3 相对于晶体的偏振角在直角坐标系中的示意

Fig. 3 A diagram of the angle of polarization with respect to a
crystal in rectangular coordinates
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图 4显示了 FWHM和强度随着偏振方向的平面分布。由于晶体是周期性的，系统地改变 θ和 φ角度，

范围是 0°~90°。结果表明，激光偏振方向是一个灵敏的调节量。可以发现激光相对于晶体的偏振方向对

产生的孤立阿秒脉冲的 FWHM和强度有很大的影响。当 θ在 5°~22°和 80°~90°范围内时，可以产生超短

孤立阿秒脉冲，如图 4（a）。当 θ为 40°，φ为 0°时，产生的孤立阿秒脉冲的强度最强为 3.82 × 1013a.u.，大约

比 Ar原子产生的孤立阿秒脉冲强 11倍。这个结论的前提条件是 Ar晶胞中只有一个原子，因此，对比的是

平均每原子对产生谐波的贡献。因为谐波是由原子发射的，晶体中的原子之间存在干涉效应。本文定性

地研究了晶体中原子发射谐波的干涉效应，晶体比孤立原子发射谐波的效率更高说明晶体中原子发射谐

波干涉相长。高次谐波产生中确实牵涉到单原子效应和宏观传播效应，本文暂时没有考虑宏观传播效

应。因为 Ar晶胞是菱形的，所以除了 0~90°外，其他象限也可能会有更合适的激光偏振方向，从而产生比

11倍更优的阿秒脉冲。但是由于全面搜索相对于晶体的偏振方向计算量很大，所以目前只研究了第一象

限的偏振角。接下来的工作会全面搜索相对于晶体的偏振角，并且考虑宏观传播效应。较强的脉冲对应

于较短的 FWHM。图 4显示了孤立阿秒脉冲的脉宽和强度与激光相对于 Ar晶体的偏振方向的关系的全

貌图。通过比较发现，当脉冲强度最强时，FWHM并不是最窄的。因此，在实际应用中，可以折衷选择最

合适的激光偏振角。通过 HHG获得的阿秒脉冲在时间域和光谱域都具有吸引人的特性，适合于许多应

用领域，例如超快动力学、密集等离子体特性的诊断和超快极紫外（Extreme-ultra Violet，XUV）区域的非

线性光学。

为了更好地理解产生孤立阿秒脉冲的非线性过程，从图 4中选择了四个具有代表性的偏振方向来详细

分析。类型 1的 θ和 φ分别为 40°和 0°，可以产生最强的孤立阿秒脉冲。类型 2的 θ和 φ分别为 70°和 10°，产生

的孤立阿秒脉冲的强度比类型 1弱。类型 3的 θ和 φ分别为 37°和 60°。类型 4的 θ和 φ分别为 60°和 60°，都不

能产生孤立阿秒脉冲。四种类型的角度在图 4中分别以 1、2、3、4标出。

图 5（a）分别显示了四种类型的HHG光谱，（b）展示了相应的HHG产生的孤立阿秒脉冲。从图 5（a）类

型 1可以清楚地看出，HHG谱有一个明显的连续下降区域，即截止区域。对比图 5（a）和（b）中类型 1、2可以

发现，光谱越宽，脉冲宽度越窄。类型 3和 4没有连续的快速下降区，因此无法产生孤立的阿秒脉冲，如

图 5（a）和（b）中类型 3、4所示。还计算了以四种偏振角产生的 TFR，如图 5（c）所示。为了平衡时间和频率

分辨率，σ仍然选择为 1。TFR显示的信息与少周期激光显示的信息完全相同。图 5（c）的时频分析同时展

示了时域和频域的信息，对于图 5（c）中类型 1最强发射在时间上非常局域，涵盖了最宽的频谱范围，从而产

生最窄的脉冲。相比于图 5（c）类型 1，图 5（c）类型 2的最强发射在时域上范围较宽，对应较窄的频谱范围，

产生的脉冲较宽。以此类推，图 5（c）中类型 3和类型 4最强发射的强度较低，时间上范围很宽，对应的频谱

范围很窄，从而无法产生孤立阿秒脉冲。

原子和分子的HHG来源于电离电子和母离子的复合，这是一个高度局部化的过程。在固体中，电离电

子可以与母离子重新结合，或者可以重新结合到其他晶格中以辐射HHG。因此，HHG的产生效率与驱动场

相对于Ar晶体的偏振方向有很大关系。对于固体中产生HHG的物理机制，通过对固体和原子的对比研究

图 4 孤立阿秒脉冲的半高全宽和强度的平面偏振分布

Fig. 4 The plane polarization distribution of the FWHM and intensity of the isolated attosecond pulse
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已经取得了丰硕的成果［25，37］，但仍需更全面的认识。

3 结论

本文采用量子含时密度泛函理论方法，从理论上研究了由少周期飞秒脉冲照射的Ar晶体中高次谐波产

生的优化控制。结果表明，激光脉冲相对于晶体的偏振方向是产生高次谐波和孤立阿秒脉冲的一个敏感控

制参数。本文最关心的问题是脉冲激光相对于晶体的偏振方向对产生的孤立阿秒脉冲的影响。结果表明，

对于Ar晶体，在相对于晶体的最佳激光偏振方向上，孤立阿秒脉冲的强度最大，与在相同驱动激光脉冲下在

Ar原子中产生的孤立阿秒脉冲相比，强度提高了约 11倍。最优化角度和激光的很多参数都有关联，比如光

强、脉宽等。本文只聚焦于相对晶体的激光偏振方向这个因素来研究产生孤立阿秒脉冲的影响。要系统地

研究各个参量的影响是一项很大的工作，之后会继续进行相关的研究。高次谐波产生中会牵涉到单原子效

应和宏观传播效应，本文暂时没有考虑宏观传播效应。在接下来的研究中会考虑宏观传播效应。目前的结

果为未来研究块状晶体固体中孤立阿秒脉冲产生的最佳控制提供了机会。这将需要包括阿秒脉冲产生的

宏观方面［38］，以及对单原子水平之外的阿秒脉冲产生的理解，这是获得更短和更强的孤立阿秒脉冲的有希

望的途径。
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Optimal Control of Isolated Attosecond Pulse Generation in
an Ar Crystal（Invited）

PANG Suna，WANG Feng
（School of Physics，Beijing Institute of Technology，Beijing 100081，China）

Abstract：The ultrafast motion of electrons in atoms，molecules，and condensed matter can generally
involve attosecond timescales. Attosecond light pulse can provide unusual functionalities for probing，
initiating，driving，and controlling the ultrafast electronic dynamics with unprecedented high temporal and
spatial resolutions simultaneously. The progress of attosecond science is closely linked to the improvement
of attosecond light sources in terms of shorter and more intense attosecond pulses. Indeed，following its
first synthesis and characterization，with the tendency towards reducing the pulse durations and increasing
the pulse intensities，attosecond light pulses have and will continue to open up new venues for studying
both fundamental and applied sciences，enabling a number of exciting possibilities.

Over the last decade，people have conducted a lot of explorations on new methods of generating single
attosecond pulses both experimentally and theoretically. In principle，an isolated attosecond light pulse can
be generated via HHG originating from coherent electron motion in atoms，molecules，clusters and bulk
crystals exposed to intense few-cycle femtosecond laser pulses. Theoretically，HHG in the atomic case can
be well understood in the framework of a semi-classical model consisting of three steps. First，an electron
is ionized into the continuum by tunneling through the potential barrier formed by the atomic Coulomb field
and the driving laser field. Then，the ionized electron gains energy while being accelerated by the driving
laser field. Finally，the electron recombines to the parent ion with an energy release in the form of harmonic
photons. The generated harmonic radiation that occurs on successive half-cycles of the driving laser is
coherent，leading to the emission of odd harmonics. Ultrashort attosecond pulse can be obtained only when
the low-harmonic orders are filtered out. In the last two decades，almost all advances in isolated attosecond
laser sources were based on HHG from atoms exposed to intense driving laser pulses. The main problem of
isolated attosecond pulse generated by HHG in atoms is its weak intensity and low generation efficiency.
To increase the strength of isolated pulses，laser-crystal interaction may be an alternative method worth
investigating because in bulk crystals the existence of multiple ionization and recombination sites，the high
density and periodic structure makes for richer dynamics allowing the possibility of higher conversion
efficiency. At present，it is safe to say that while HHG in atomic gases has been explored extensively，
much less has been done for bulk crystals. Interestingly enough，NDABASHIMIYE G et al. reported a
direct comparison of HHG in the solid and gas phases of Ar. They found that the HHG spectra of the noble
gas solids exhibit multiple platforms，well beyond the atomic limits of the corresponding gas phase
harmonics measured under similar conditions，implying that shorter attosecond pulses could be realized in
solids. What is most interesting to us is that the dependence of HHG on the laser polarization direction with
respect to the Ar crystal，which are currently little studied. We theoretically investigated optimal control of
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isolated attosecond pulse generation in an Ar crystal irradiated by few-cycle femtosecond pulse，employing
quantum time-dependent density-functional theory method. We explored systematically the effect of
different laser polarization directions on isolated attosecond pulses generation，showing that the laser
polarization direction with respect to the crystal is a sensitive control parameter for producing isolated
attosecond pulses. The results indicate that for an Ar crystal，the intensity of isolated attosecond pulses is
maximal at an optimal laser polarization direction with respect to the crystal，demonstrating about 11-fold
intensity enhancement compared with that generated in an Ar atom under the same driving laser pulses. Our
results also suggest opportunities for future investigations for the optimal control of isolated attosecond
pulse generation in bulk crystal solids.
Key words：High harmonic generation；Isolated attosecond pulse；Time-dependent density functional
theory；Argon crystal；Few-cycle femtosecond laser pulse
OCIS Codes：320.7110；320.7130；190.2620
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