
 

基于高次谐波产生的极紫外偏振涡旋光*
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突破传统涡旋光场束缚, 发展短波极紫外涡旋光场是实现阿秒脉冲偏振控制的有效途径. 本研究利用自

制的平场光栅光谱仪和超快时间保持的单色仪, 以 800 nm, 35 fs高斯或具有偏振奇点的涡旋光脉冲驱动诱

导氩原子产生高次谐波, 分别获得相应的高次谐波光谱以及谐波谱单阶光源的分布. 实验结果表明, 基于高

次谐波产生实现近红外波段的涡旋光束特性转移到极紫外波段, 优化后的极紫外涡旋可以实现每秒 108 光子

数输出. 同时发现极紫外波段的涡旋场和高斯场高次谐波产生具有相似相位匹配机制. 基于高次谐波产生的

极紫外波段的偏振涡旋光为探究和操控原子分子量子态的含时演化动力学以及形成阿秒矢量光束提供了重

要的方法和技术手段.
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1   引　言

光场调控是实现光与物质相互作用物理过程

精密调控的重要手段. 常规的光场调控技术是指对

光场的频率、振幅、相位和偏振等参量进行调控.

近年来, 多维度光场调控受到大家广泛关注, 同时

提出和实现了多种新型光场 , 如具有相位奇点

(phase singulartity)的涡旋光场 (相位涡旋)和偏

振态非均匀分布的柱对称矢量光场 (偏振涡旋)等.

exp(ilθ)

lℏ

涡旋光束 (vortex beam)最重要的特征就是

携带轨道角动量, 同时在其中心存在相位奇点, 相

位奇点决定了光束的相位结构和强度分布. 涡旋光

束的相位因子中包含螺旋相位项   , 其中

q 表示方位角, l 为拓扑荷数 (topological charge).

拓扑荷数 l 也被称为位错强度或角量子数, 通常

l 为整数, 每个光子具有的轨道角动量为   . 涡旋

光束强度呈甜甜圈分布、具有相位奇点和暗斑尺寸

很小等一系列特殊的物理性质. 红外波段涡旋光束

具有广泛的应用. 如在光通信中, 一个轨道角动量

可以携带无穷的信息容量, 使得涡旋光束在信息存

储和传输中具有重要应用 [1,2]; 在生物光子学中, 涡

旋 光 束 的 暗 核 被 用 来 提 高 受 激 发 射 损 耗

(stimulated emission depletion, STED)荧光显微

镜的分辨率 [3−5]; 在光学微操纵中, 涡旋光束对活

体细胞捕获和操纵时, 会减少细胞的损伤 [6]. 理论

研究表明 [7,8], 具有一定角动量的涡旋光场作用原

子分子可以实现常规线偏或圆偏场下禁戒的跃迁,

从而影响电子跃迁的选择定则. 极紫外涡旋可以用

来调控纳米粒子的磁性特征, 增加显微镜的分辨

率, 同时可以获得材料的对称性和手性特征 [9].

矢量光束 (vector beam)是一种在光束横截面

上偏振态非均匀分布的光束 [10], 也称为偏振涡旋.

矢量光束相比标量 (线偏振、椭圆偏振和圆偏

振)光束具有更复杂的偏振态. 柱对称矢量光束

(cylindrical vector beam)因其偏振态在光束截面
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呈轴对称分布, 使其成为一种较特殊的矢量光束 [11].

由于光束中心存在偏振奇点 [12], 导致其中心光强

为零 . 柱对称矢量光束一般分为径向偏振光

(radially polarized beam)、角向偏振光 (azimuthally

polarized  beam)和 广 义 轴 对 称 光 (generalized

axisymmetric beam)[13]. 径向偏振光束经聚焦后将

产生焦斑更小的纵向分量 [14], 在激光加工 [15,16] 和

粒子加速 [17,18] 等方面具有重要应用. 角向偏振光

束经聚焦后呈中空环状的分布 [14], 在光谱学中有

潜在的应用 [19]. 短波偏振涡旋光可应用于衍射成

像和极紫外光刻 (extreme ultraviolet lithography,

EUVL)等 [20] 方面. 但是, 与红外波段涡旋光束获

得方法不同, 针对短波光源涡旋的产生则很困难.

目前可以产生极紫外涡旋的常见方法有基于大装

置自由电子激光 (free electron laser, FEL)[9]、同步

辐射 (synchrotron radiation, SR)[21]和高次谐波产

生 (high-order harmonic generation, HHG)[20,22,23].

然而高次谐波相比其他装置具有可实验室小型桌

面化以及实现阿秒精度的泵浦实验等优点 [24].

高次谐波产生是一种极端的非线性过程, 在微

观层面上高次谐波产生可以通过三步模型来理解[25,26],

电子被强激光场从原子或分子中电离, 然后加速.

当电场反向时, 电子减速并反向加速, 最后回到母

核, 在复合过程中以高次谐波的形式释放所获能

量. 在宏观层面上, 高次谐波产生过程中驱动光聚

焦后与物质相互作用, 如果满足相位匹配条件 [27],

则会产生高效的谐波输出. 高次谐波产生的显著特

性就是可以把红外驱动场的部分特性映射到极紫

外 EUV或软 X射线区域 [28].

本研究利用自制平场光栅光谱仪和超快时间

保持的单色仪把红外波段的涡旋特性通过高次谐

波产生转移到极紫外波段, 并对极紫外涡旋光进行

了优化. 实验结果表明具有涡旋结构的高次谐波和

非涡旋高次谐波具有相似相位匹配机制. 同时基于

单色仪产生的极紫外涡旋可以有效保持其超短脉

冲时间特性. 

2   实验装置

本研究中用于产生和探测强激光场诱导的高

次谐波光谱仪和单色仪在我们之前的研究 [29−31] 中

已有过详细描述, 其光全谱探测及单色分光光路示

意图如图 1所示 . 实验上采用的激光脉冲为

Spectra-Physics公司的商用掺钛蓝宝石一体式飞

秒激光系统 (Spectra Physics,  ACE 35 FIK), 重

复频率为 1 kHz, 中心波长 800 nm, 脉冲宽度 35 fs,

单脉冲能量最高 6 mJ. 通过半波片和格兰棱镜偏

振 器 改 变 驱 动 激 光 的 强 度 . 因 为 球 面 光 栅

(Shimadzu 30 002)的衍射效率取决于光栅凹槽与

谐波极化方向之间的角度, 为使衍射效率达到最

大, 实验中把激光偏振调节为竖直线偏. 竖直线偏

的高斯光束经过美国 Thorlabs公司生产的零级涡

旋半波片转变为径向偏振光, 且零级涡旋半波片的

长轴与激光的偏振方向一致. 高斯模和偏振涡旋光

束被焦距为 300 mm的聚焦透镜聚焦后与充满氩

原子气体的镍管气体池相互作用, 以此产生高次谐

波相干辐射. 气体靶池中的气体压强由气体压强控

制器 640B (MKS)控制, 可调范围为 0—100 torr

(1 torr ≈ 133.322 Pa). 光束聚焦后与氩原子气体

作用产生的高次谐波经由镀金反射镜反射到平场

光栅光谱仪中. 然后由光栅对高次谐波进行光谱分

辨, 再在装有荧光屏的微通道板探测器上成像, 最

后采用高动态范围的 CCD相机 (Hamamatsu

ORCA R2)记录高次谐波光谱信号.

为了对产生的极紫外短波涡旋结构进行观测,

通过使用Czerny-Turner方案设计的单色仪将HHG
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图 1    高次谐波产生光谱仪及单色仪实验光路示意图

Fig. 1. Sketch of the spectrometer and monochromator with HHG. 
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光谱进行单色分光成像探测, 如图 1下半部光路所

示. 单色仪 [32] 主要由三个光学元件组成, 即第一个

镀金超环面镜准直束源处产生的高次谐波, 而后通

过转动平面光栅选择合适的角度将准直的谐波进

行分光, 再经由另一超环面镜将光栅分开的光聚焦

到出射狭缝上. 超环面镜的焦距为 f = 500 mm,

平面光栅安装的方式为非经典安装方式 [33], 即垂

直安装 (入射波和衍射波平行于光栅槽), 为保证高

效率输出, 光学元件都采用掠入射 (即入射角为

87°). 选择单一波长时, 通过控制真空电动旋转平

台 (Physik Instrument PRS-110)控制平面光栅旋

转至所研究波长范围. 最后所选择的单色光由装有

荧光屏的微通道板探测器成像. 同样使用高动态范

围的 CCD(Hamamatsu ORCA R2)记录单色成份

的高次谐波信号. 

3   实验结果与讨论
 

3.1    极紫外涡旋结构高次谐波产生

图 2分别给出了 800 nm, 35 fs高斯光束和径

向偏振光束驱动 90 torr氩原子气体产生的无涡旋

结构和涡旋结构的部分高次谐波谱, 驱动激光能量

为 1.0 mJ. 其中图 2(a)和图 2(c)分别是 CCD直

接成像结果, 对比发现, 图 2(c)存在着明显的分裂

结构, 缺失部分为偏振奇点, 这是因为谐波把红外

波段涡旋的性质转化到极紫外波段 [20]. 经过光谱

标定, 图 2(b)和图 2(d)相应地给出了两种驱动场

下的谐波积分谱. 两种情况下的谐波产生另一个特

征是高斯驱动场产生的谐波阶数明显多于径向偏

振光的结果 . 图 2(a)显示了 HHG光谱阶数为

19—33阶, 实际上在此实验条件下可观测到 37阶

谐波, 即涵盖了 17—57 nm波长范围. 而图 2(c)直

接显示了相同条件下涡旋谐波阶数最大为 29阶,

这是因为两种驱动光场对应的宏观相位匹配机制

不同. 

3.2    单阶谐波极紫外涡旋

为对上述谐波谱单阶光源进行结构分布探测,

将谐波切换至单色仪端进行分光成像探测, 通过调

节光栅角度选择任一级次谐波输出. 图 3分别给出

了高斯光束 (图 3(a))和径向偏振光束 (图 3(b))驱

动 50 torr氩原子气体产生的 21阶 (波长 38 nm)

无涡旋结构和涡旋结构的极紫外光谱, 驱动激光能

量为1.2 mJ. 对比图3(a)和图3(b)成像结果, 图3(b)

的极紫外偏振涡旋光是由两个不均匀的波瓣构成,

其中心存在光强为零的位置, 缺失部分为偏振奇

点. 两种情况下的极紫外光都是近似椭圆形, 这是

由光栅使用圆锥衍射方式及准直超环面镜像差造

成的, 从而导致光斑从圆形扭曲成椭圆形 [32,34]. 经

过对光斑的标定, 其中设横向长度在图中为 DW,

纵向长度为 DL, 图 3(a)无奇点的结构其横向长度

为 0.72 mm, 纵向长度 2.27 mm; 而对图 3(b)有偏

振奇点结构的横向长度为 1.08 mm, 纵向长度为

3.11 mm. 两种情况下的极紫外光斑对比可知, 径
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图 2    使用激光能量为 1.0 mJ, 800 nm, 35 fs线偏高斯光

束和径向偏振光束驱动 90 torr的氩原子产生的 HHG光谱

的远场强度分布　 (a)高斯光场驱动的部分高次谐波谱 ;

(b)图 (a)对应的积分谱 ; (c)径向偏振光场驱动的涡旋高

次谐波谱 ; (d)图 (c)对应的积分谱 . x阶谐波在图中标记

为 Hx

Fig. 2. Part of the HHG spectrum of Ar atoms at 90 torr ir-

radiated  by a  800 nm,  35 fs  linearly  polarized  and radially

polarized  driving  laser  field  with  laser  energy  of  1.0 mJ:

(a)  Part  of  the  HHG  spectrum  produced  by  a  Gaussian

driving beam; (b) the corresponding integrated HHG intens-

ity;  (c)  part  of  the  HHG spectrum produced  by  a  radially

polarized  driving  beam;  (d)  the  corresponding  integrated

HHG intensity. The x-order of the harmonics are labeled as

Hx in the figure. 
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向偏振光束驱动场产生的极紫外涡旋光横向和纵

向长度都明显大于极紫外高斯光束. 通过图 3(a)

和图 3(b)对比证明基于 HHG方案实现了极紫涡

旋场的产生.

为了进一步验证产生的极紫外涡旋的特征, 测

试了 19, 21和 23阶次谐波的结构分布, 如图 4所

示, 驱动激光能量为 1.2 mJ. 图 4内插图是各阶次

CCD直接成像结果, 分别对应 19, 21和 23阶谐波

结构分布. 对比发现, 19—23阶的涡旋谐波光束直

径相同. 经过标定, 给出 19—23阶光束直径都为

2.10 mm. 同样经过测量, 其他更高阶谐波的光束

直径大小同上述阶数保持一致. 

3.3    径向偏振光驱动高次谐波的相位匹配

高次谐波产生是一种单原子响应, 但当驱动光

场作用于大量原子分子时, 会有一定的宏观相位匹

配机制, 从而实现谐波输出的最佳调制范围. 谐波

相位匹配机制受多种因素影响, 如原子偶极相位、

中性原子色散、等离子体色散和高斯束相位梯度

等 . 具体相位失配公式可表达为 : Dk = Dkg +

Dkn + Dkp + Dkd[35,36], 其中 Dkg 为高斯束相位梯

度贡献, Dkn 为中性气体色散贡献, Dkp 为等离子

色散贡献, 而 Dkd 来自原子偶极相位贡献. 之前的

研究 [30] 已经表明, 在 300 mm紧聚焦条件下, 高斯

束相位梯度 Dkg 与原子偶极相位 Dkd 起主要作用,

对谐波辐射输出相位匹配贡献最大. 利用同样的紧

聚焦条件对比了高斯光束和径向偏振光分别驱动

原子产生谐波的相位匹配条件, 图 5分别给出了高

斯光束和径向偏振光驱动氩原子产生 19阶和

23阶气体压强的依赖关系. 其中图 5(a)和图 5(b)

分别为 19阶和 23阶谐波产率随压强在两种不同

驱动光强下的变化趋势. 对比发现, 高斯光束驱动

的 19阶和 23阶高斯谐波在 50 torr的产率最大,

这一结果与我们之前的结果一致 [30]. 对于径向偏

振光产生的 19阶和 23阶谐波产率随压强的趋势

来看, 涡旋谐波的最优相位匹配区间在 70—90 torr.

两种条件的结果有所差异, 这是由于径向偏振光聚

焦后比高斯光束具有更为复杂的偏振结构和紧聚

焦的性质 [14]. 同样的紧聚焦条件下, 光场由高斯型

分布到径向偏振态分布的转变同样会带来相位梯

度的变化, 所以在相位匹配条件下 Dkg 也将起着

重要的贡献, 进而导致两种情况的不同压强匹配条

件. 光强在一定范围内改变, 可以发现传统高斯型

光场匹配压强基本在 50 torr左右; 而对偏振涡旋

谐波来说, 则在 70—90 torr范围匹配最佳. 对于

后期极紫外涡旋的应用, 我们的实验结果将提供一

定的参考.

基于单色仪实验测量过程中, 由于优选单色波

长采用的是光栅的非经典安装方式, 减少了入射光

源辐照光栅刻线数目, 这样就降低了光栅对光场脉

冲的展宽, 按照实验中使用的 300 gr/mm的光栅

来计算 , 产生的谐波脉冲宽度仍然保持在约

100 fs量级. 同时依据二极管探测的强度, 我们还

预估了各个级次谐波的光子数. 如优化后的 21阶

极紫外涡旋可以实现每秒 108 光子数输出. 
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图 3    高斯光束和径向偏振光束产生的 21阶极紫外光的

远场强度分布　(a)高斯光束产生的极紫外光场 ; (b)径向

偏振光束产生的极紫外涡旋场

Fig. 3. Far-field  intensity  distributions  of  EUV  light  with

the orders of 21st generated with Gaussian beam and radi-

ally polarized beam: (a) EUV generated by Gaussian beam;

(b) EUV vortex generated by radially polarized beam. 
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图  4    径向偏振光束产生的不同级次谐波的极紫外涡旋

光场的远场强度分布 (内插图)和直径分布

Fig. 4. Far-field intensity distributions of  EUV vortex gen-

erated  with  radially  polarized  beam  and  diameters  of  the

EUV vortex rings. 
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4   结　论

本文利用自制的平场光栅光谱仪和超快时间

保持的单色仪分别测量了强场高次谐波产生的光

谱和单阶光源, 分析和研究了极紫外偏振涡旋的产

生以及相位匹配机制. 对比两种驱动场产生的高次

谐波直接证实了极紫外涡旋的存在. 通过调节驱动

激光能量以及气体压强, 给出了不同阶次极紫外涡

旋相位匹配条件, 并分析了不同于高斯驱动光场的

相位匹配机制. 本研究观测到的极紫外偏振涡旋为

后续探究和操控原子分子量子态的含时演化过程

(如转动、振动、电离和解离)提供了重要的技术手段.
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图 5    高斯和涡旋高次谐波在 0.9和 1.2 mJ光强下随压力

的变化趋势　(a) 19阶谐波; (b) 23阶谐波

Fig. 5. Yield of the modes as a function of the gas pressure

and  laser  energy  for  the  harmonic  and  vortex  harmonic:

(a)  Harmonic  with  the  orders  of  19th;  (b)  harmonic  with

the orders of 23rd. 
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Abstract

Polarization is a property of vector beam that is widely used in many areas of science and technology. And

vector beam is also called polarization vortex beam. Radially polarized beam and azimuthally polarized beam

are the paradigm of vector beam. Extreme ultraviolet (EUV) vector beam could be applied in many fields such

as diffractive imaging, Extreme Ultraviolet Lithography (EUVL), or ultrafast control of magnetic properties. In

our experiments, a home-made EUV spectrometer was used to generate a tunable ultrafast EUV coherent light

source based on high-order harmonic generation (HHG) by intense femtosecond laser. The apparatus features by

using the plane grating in conical diffraction. The radially polarized vector beam and Gaussian beam with 800

nm, 35 fs  laser pulses were applied to interact with Argon atoms, respectively.  The high harmonic spectrums

with  a  polarization  singularity  and  a  Gaussian  distribution  were  observed.  The  experimental  results

demonstrate that the EUV vector beam could be transfered from near-infrared driven laser during the highly

nonlinear interaction. The short-wavelength radiation with a polarization singularity can reach a photon flux of

108  per  second.  And  the  harmonic  orders  produced  by  Gaussian  beam  are  significantly  higher  than  that  of

vector field. The mechanism of macroscopic phase matching was discussed. It indicates that the phase matching

for  vector  harmonic  yields  is  similar  with  that  driven  by  a  Gaussian  beam.  In  this  case,  EUV  vector  beam

through HHG has been obtained, which provides one important method for attosecond vector pulses and opens

new possibilities for exploring and manipulating the time-dependent evolution of quantum states in atom and

molecule.

Keywords: high-order  harmonic  generation,  extreme  ultraviolet  vortex  field,  phase  matching,  polarization
singularities
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