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激　　光　　技　　术
ＬＡＳＥＲＴＥＣＨＮＯＬＯＧＹ

Ｖｏｌ．４２，Ｎｏ．２
Ｍａｒｃｈ，２０１８

　　文章编号：１００１３８０６（２０１８）０２０１４５０６

红外激光与远紫外激光场驱动 Ｈ２
＋辐射谐波

刘　航１，李　义２，冯立强１，２

（１．辽宁工业大学 化学与环境工程学院，锦州 １２１００１；２．辽宁工业大学 理学院，锦州 １２１００１）

摘要：为了了解Ｈ＋２ 谐波辐射的过程，采用数值求解非玻恩奥本海默近似薛定谔方程的方法，理论研究了 Ｈ
＋
２ 在

１０ｆｓ／８００ｎｍ红外激光与６ｆｓ／３０ｎｍ远紫外激光驱动下谐波辐射的特点。结果表明，谐波辐射的贡献主要来源于拉比振
荡、多光子共振电离、电荷共振增强电离以及离解态电离；随着远紫外光的加入，谐波光谱呈现能量间隔为远紫外光子能

量的多重谐波截止结构；当远紫外光与红外激光的延迟时间大于零或小于零时，谐波光谱呈现红移和蓝移的现象。该研

究对理解分子谐波辐射过程是有帮助的。

关键词：激光光学；薛定谔方程；高次谐波；多重谐波截止能量；谐波调频
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光与原子分子相互作用等方面的研究。
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引　言

强激光场与原子、分子相互作用可以产生许多非

线性光学现象。高次谐波（ｈｉｇｈｏｒｄｅｒｈａｒｍｏｎｉｃｇｅｎｅｒａ
ｔｉｏｎ，ＨＨＧ）作为其中一种非常重要的现象在探测原
子、分子内电子运动以及产生孤立阿秒脉冲中起到非

常重要的作用并被广泛研究［１３］。

目前，高次谐波的辐射过程可由半经典的三步模

型［４］来描述。例如：束缚电子首先由隧道电离进入连

续态（第１步：电离过程）；随后电子在激光场的作用
下加速并远离核子（第２步：加速过程）；最后电子在
激光场驱动下反向加速与核子发生碰撞并辐射高次谐

波（第３步：回碰过程）。对于原子体系来说，三步模
型可以很好地解释谐波辐射过程。但对于分子体系，

由于体系多出的核自由度，分子中电子的电离以及回

碰与原子相比有很大的不同，进而导致一些分子谐波

特有的现象。例如：多光子电离［５］、电荷共振增强电

离［６］、离解态电离［７］在谐波辐射中的贡献；多通道谐

波辐射［８］；谐波红移［９］；谐波蓝移［１０］；谐波辐射的空间

分布［１１］等。

最近，随着远紫外（ｅｘｔｒｅｍｅｕｌｔｒａｖｉｏｌｅｔ，ＸＵＶ）光源
的发展，利用 ＸＵＶ光源调控谐波过程得到了很多关
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注。例如：作者［１２］利用超短ＸＵＶ光源驱动Ｈｅ原子增
强谐波强度，并获得 １个脉宽为 ４３ａｓ的孤立阿秒脉
冲。ＺＨＡＮＧ等人［１３］利用 ＸＵＶ光源与双色激光场的
组合场驱动Ｈｅ＋离子获得了一个４７ａｓ脉冲。随后，这
种利用超短 ＸＵＶ光源增强谐波辐射强度的方案被
ＴＡＫＡＨＡＳＨＩ等人［１４］实验证实。但是上述方法中都是

用ＸＵＶ光源驱动原子体系，并且都是用于控制三步模
型中的电离过程，即利用 ＸＵＶ光源增大电离几率，进
而增强谐波辐射强度。

因此，鉴于上述原因，本文中研究了Ｈ＋２ 在红外激
光与远紫外激光场驱动下谐波辐射的过程，并且通过

经典与量子的分析给出了由于远紫外光源的加入所导

致的多重谐波截止能量以及谐波频移的原因。若无说

明，本文中采用原子单位（ａｔｏｍｉｃｕｎｉｔｓ，ａ．ｕ．）。

１　计算方法

非玻恩奥本海默近似含时薛定谔方程为［１５２０］：

ｉψ（ｚ，Ｒ，ｔ）
ｔ

＝ －１ｍｐ
２

Ｒ２
－
２ｍｐ＋１
４ｍｐ

２

ｚ２[ ＋

　
　
Ｖ（ｚ，Ｒ）＋ １＋ １

２ｍｐ
( )＋１

ｚＥ（ｔ]）ψ（ｚ，Ｒ，ｔ） （１）
式中，ｍｐ，Ｒ，ｚ分别为核质量、核间距与电子坐标；ｔ是

时间；Ｖ（ｚ，Ｒ）＝１／Ｒ－１／ （ｚ－Ｒ／２）２槡 ＋１－１／

（ｚ＋Ｒ／２）２槡 ＋１为 Ｈ２
＋势能；ψ（ｚ，Ｒ，ｔ）为电子波函

数。激光场形式为：

Ｅ（ｔ）＝Ｅ１ｅｘｐ［－４ｌｎ（２）（ｔ／τ１）
２］ｃｏｓ（ω１ｔ）＋

ＥＸＵＶｅｘｐ｛－４ｌｎ（２）［（ｔ－ｔｄ）／τＸＵＶ］
４｝×

ｃｏｓ［ωＸＵＶ（ｔ－ｔｄ）］ （２）
式中，Ｅ１，ω１，τ１为红外（ｉｎｆｒａｒｅｄ，ＩＲ）场振幅、频率和半
峰全宽；ＥＸＵＶ，ωＸＵＶ，τＸＵＶ为ＸＵＶ光源的振幅、频率和半
峰全宽；ｔｄ为两束激光场的延迟时间。

高次谐波频谱图可表示为：

Ｓ（ω）＝ １
２槡π
∫ａ（ｔ）ｅ－ｉω１ｔｄｔ

２

（３）

式中，ａ（ｔ）＝－〈ψ（ｚ，Ｒ，ｔ）Ｖ（ｚ，Ｒ）ｚ
＋Ｅ（ｔ）ψ（ｚ，Ｒ，

ｔ）〉为偶极加速度［２１］，ω为谐波频次。由于谐波辐射
能Ｅ＝ｈω，ｈ为普朗克常量。因此在本文中，通过分析
谐波阶次ω／ω１来讨论截止能量。

２　结果与分析

图１中给出 Ｈ＋２ 在单色１０ｆｓ／８００ｎｍＩＲ场以及该

ＩＲ场与６ｆｓ／３０ｎｍＸＵＶ光源的组合场分别驱动下谐波

　　

Ｆｉｇ１　ＨａｒｍｏｎｉｃｓｐｅｃｔｒａｆｒｏｍＨ２＋ｄｒｉｖｅｎｂｙｓｉｎｇｌｅＩＲｆｉｅｌｄａｎｄｔｈｅｃｏｍ
ｂｉｎｅｄｆｉｅｌｄ（ＩＲ＋ＸＵＶ）

辐射的特点。ＩＲ场场强为 Ｉ１＝４．０×１０
１４Ｗ／ｃｍ２，ＸＵＶ

光源的场强为ＩＸＵＶ＝１．０×１０
１４Ｗ／ｃｍ２以及ＩＸＵＶ＝１．０×

１０１５Ｗ／ｃｍ２。两束激光场延迟时间为零。由图可知，
在单色ＩＲ场驱动下，谐波光谱呈现经典的截止能量，
即Ｉｐ＋３．１７Ｕｐ（标记为“１”），其中Ｉｐ是Ｈ２

＋的电离势，

Ｕｐ＝Ｉ／４ω１
２为自由电子的有质动力势。当 ＸＵＶ光源

的加入后，谐波光谱呈现２个明显特点：（１）第２６阶
谐波（Ｈ２６）的强度被明显增强；（２）谐波截止能量明
显延伸，形成能量间隔为ＸＵＶ光子能量（ωＸＵＶ）的多重
谐波截止能量。并且随着ＸＵＶ光源强度增大，可以获
得更多的截止能量，但是其强度会逐渐减小。例如：当

ＩＸＵＶ＝１．０×１０
１４Ｗ／ｃｍ２，谐波截止能量只延伸 １个

ωＸＵＶ，标记为“２”；当ＩＸＵＶ＝１．０×１０
１５Ｗ／ｃｍ２，谐波截止

能量可以延伸２个 ωＸＵＶ，标记为“３”。对于 Ｈ２６的增
强现象很好理解，这是由于选用的 ＸＵＶ光源能量与
Ｈ２６能量相近形成了共振增强电离现象。对于多重谐
波截止能量的延伸，作者认为是由于电子在回碰过程

中吸收额外的 ＸＵＶ光子所形成的。但是由三步模型
可知，谐波截止能量的延伸可以发生在电离加速回
碰中的任何一步，因此，为了证明上述观点，本文中做

了如下分析。

图２ａ～图２ｃ中给出Ｈ２
＋在单色ＩＲ场以及上述组

合场下的电离几率。Ｔ表示８００ｎｍ激光场光学周期。
由图可知，ＸＵＶ光源的加入对 Ｈ２

＋电离影响很小。因

此，多重谐波截止能量延伸不可能发生在电离过程。

图３ａ～图３ｃ是电子波包随时间的演化图。从图中可
知，在单色ＩＲ场下（见图３ａ），电子加速最远可以运动
到３５ａ．ｕ．，这与经典结果 ｘｍａｘ＝Ｅ１／ω１

２是一致的。随

着ＸＵＶ光源的加入可见（见图３ｂ和图３ｃ），电子加速
的最远距离几乎保持不变，这说明多重谐波截止能量

的延伸不是在加速过程中产生的。由此可见，多重谐

波截止能量的延伸只能产生于回碰过程。

６４１
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第４２卷　第２期 刘　航　红外激光与远紫外激光场驱动Ｈ＋２ 辐射谐波 　

Ｆｉｇ２　ＩｏｎｉｚａｔｉｏｎｐｒｏｂａｂｉｌｉｔｉｅｓｏｆＨ２＋

ａ—ｓｉｎｇｌｅＩＲｆｉｅｌｄ　ｂ—ｔｈｅｃｏｍｂｉｎｅｄｆｉｅｌｄ（ＩＲ＋ＸＵＶ）ｗｉｔｈＩＸＵＶ＝１．０×
１０１４Ｗ／ｃｍ２　ｃ—ｔｈｅｃｏｍｂｉｎｅｄｆｉｅｌｄ（ＩＲ＋ＸＵＶ）ｗｉｔｈＩＸＵＶ ＝１．０×
１０１５Ｗ／ｃｍ２

Ｆｉｇ３　Ｔｉｍｅｄｅｐｅｎｄｅｎｔｅｌｅｃｔｒｏｎｉｃｗａｖｅｆｕｎｃｔｉｏｎｓ
ａ—ｓｉｎｇｌｅＩＲｆｉｅｌｄ　ｂ—ｔｈｅｃｏｍｂｉｎｅｄｆｉｅｌｄ（ＩＲ＋ＸＵＶ）ｗｉｔｈＩＸＵＶ＝１．０×
１０１４Ｗ／ｃｍ２　ｃ—ｔｈｅｃｏｍｂｉｎｅｄｆｉｅｌｄ（ＩＲ＋ＸＵＶ）ｗｉｔｈＩＸＵＶ ＝１．０×
１０１５Ｗ／ｃｍ２

为了进一步证明此观点以及理解分子谐波辐射过

程，图４中给出了上述激光场的波形。Ｈ２
＋在激光场

驱动下辐射谐波的时频分析图［２２］，谐波光谱随核间距

Ｒ的变化关系以及核间距Ｒ随时间的演化图。在单色
ＩＲ场下（见图４ａ～图４ｄ），由三步模型可知，电子电离
可以发生在激光场振幅附近，即第１个 ～第７个电离
时刻ｉ１～７附近；随后电子在激光场中加速，并在激光场
反向时与母核发生回碰辐射谐波，即第１个 ～第７个
回碰时刻 ｒ１～７附近（见图４ａ）。因此在谐波辐射时频

分析图中可以观测到７个主要的谐波辐射过程，即第
１个～第７个辐射能量峰 Ｐ１～７（见图４ｂ）。为了更好
地说明谐波辐射过程，基于牛顿方程的经典电子回碰

能Ｋ（ｔ）＝１２［∫Ｅ（ｔ）ｄｔ］２也在图４ｂ中给出。可见，经
典结果与量子结果符合得很好。分析图４ｃ和图４ｄ可
知，谐波辐射主要发生在 Ｒ＝２．０ａ．ｕ．到 Ｒ＝１５．０ａ．ｕ．
区间。具体来说：（１）当ｔ＜－２．２５Ｔ时（Ｔ表示８００ｎｍ
激光场周期），由于激光强度较弱，Ｈ２

＋不能被充分电

离，因此导致在较小核间距下的１ｓσｇ态和２ｐσｕ态之
间的拉比共振［２３］，这也是当 Ｒ＜３．０ａ．ｕ．时只有低阶
谐波产生的原因；（２）随着激光在 －２．２５Ｔ＜ｔ＜０．７５Ｔ
时达到峰值，电离几率以及核运动逐渐增大，进而多光

子共振电离在４．０ａ．ｕ．＜Ｒ＜６．０ａ．ｕ．区间起主要作
用，这是导致高阶谐波在４．０ａ．ｕ．＜Ｒ＜６．０ａ．ｕ．产生
的原因；（３）当０．７５Ｔ＜ｔ＜２．２５Ｔ时，虽然激光强度逐
渐减小，但是由于随着Ｒ的增大，Ｈ２

＋的电离能逐渐减

小，因此导致６．０ａ．ｕ．＜Ｒ＜１０．０ａ．ｕ．区间的电荷共振
增强电离以及谐波辐射过程；（４）随着激光继续与 Ｈ＋２
作用，虽然核间距可以延伸到更远的距离，例如：Ｒ＞
１０．０ａ．ｕ．，即离解态电离区间，但是由于激光强度迅速
减小，因此只导致低阶谐波在此区间产生。对于组合

场的情况（见图４ｅ～图４ｈ和图４ｉ～图４ｌ），分析图４ｅ
和图４ｉ可知，第２个 ～第６个电离时刻 ｉ２～６与回碰时
刻ｒ２～６被ＸＵＶ光源覆盖，因此当加速电子返回母核回
碰的过程中，由于 ＸＵＶ光源的作用，电子有几率在回
碰过程中再吸收 ＸＵＶ光子，进而增大了回碰能，同时
导致辐射出更高能量的谐波。为了证明上述分析过

程，图４ｆ和图４ｊ中分别给出 ＸＵＶ光源强度为 ＩＸＵＶ＝
１．０×１０１４Ｗ／ｃｍ２和ＩＸＵＶ＝１．０×１０

１５Ｗ／ｃｍ２时，组合场
驱动Ｈ＋２ 辐射谐波的时频分析图以及解经典牛顿方程
得出的经典回碰能，其中，图４ｆ中两条曲线由上到下
分别表示回碰能为 Ｋ（ｔ）以及 Ｋ（ｔ）＋ωＸＵＶ；图４ｊ中３
条曲线由上到下分别表示回碰能为Ｋ（ｔ），Ｋ（ｔ）＋ωＸＵＶ
以及Ｋ（ｔ）＋２ωＸＵＶ。由图可知，当 ＸＵＶ光强较弱时
（见图４ｆ），电子在ｒ２～６时刻回碰时会吸收１个ＸＵＶ光
子，导致 Ｐ２～６的谐波截止能量以 ωＸＵＶ的间隔延伸了
１个ＸＵＶ光子的能量。随着 ＸＵＶ光源强度增强（见
图４ｊ），电子在ｒ２和ｒ６时刻回碰时吸收ＸＵＶ光子的几
率增大，但依然只能吸收１个 ＸＵＶ光子，因此导致 Ｐ２
和Ｐ６的谐波截止能量只以 ωＸＵＶ的间隔延伸了 １个
ＸＵＶ光子的能量。但当电子在 ｒ３～５时刻回碰时，由于
电离几率的增大以及较强的 ＸＵＶ光强，电子会吸收

７４１
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　 激　　光　　技　　术 ２０１８年３月

　　

Ｆｉｇ４　Ｔｉｍｅｄｅｐｅｎｄｅｎｔｌａｓｅｒｐｒｏｆｉｌｅ（ａ，ｅ，ｉ），ｈａｒｍｏｎｉｃｏｒｄｅｒ（ｂ，ｆ，ｊ），Ｒｄｅｐｅｎｄｅｎｔｈａｒｍｏｎｉｃｏｒｄｅｒ（ｃ，ｇ，ｋ）ａｎｄｔｉｍｅｄｅｐｅｎｄｅｎｔｎｕｃｌｅａｒｍｏｔｉｏｎ
ａ～ｄ—ｓｉｎｇｌｅＩＲｆｉｅｌｄ　ｅ～ｈ—ｔｈｅｃｏｍｂｉｎｅｄｆｉｅｌｄ（ＩＲ＋ＸＵＶ）ｗｉｔｈＩＸＵＶ＝１．０×１０１４Ｗ／ｃｍ２　ｉ～ｌ—ｔｈｅｃｏｍｂｉｎｅｄｆｉｅｌｄ（ＩＲ＋ＸＵＶ）ｗｉｔｈＩＸＵＶ＝１．０×１０１５Ｗ／ｃｍ２

２个ＸＵＶ光子，因此导致Ｐ３～５的谐波截止能量光谱呈
现出 Ｉｐ＋３．１７Ｕｐ＋２ωＸＵＶ的多重谐波截止能量延伸。
但是由于每多吸收一个ＸＵＶ光子的几率都会下降，因
此导致多重谐波截止能量的强度呈阶梯形状的下降趋

势。分析图４ｇ、图４ｈ和图４ｋ、图４ｌ可知，谐波辐射的
贡献依然来自４个部分，即，Ｒａｂｉ振荡（Ｒ＜３．０ａ．ｕ．）、
多光子共振电离（４．０ａ．ｕ．＜Ｒ＜６．０ａ．ｕ．）、电荷共振
增强电离（６．０ａ．ｕ．＜Ｒ＜１０．０ａ．ｕ．）以及离解态电离
（Ｒ＞１０．０ａ．ｕ．），并且多重谐波截止能量主要出现在
多光子共振电离区间。

图５ａ中给出了改变ＸＵＶ光源延迟时间后对多重
谐波截止能量的影响。其中 ＸＵＶ光强为 ＩＸＵＶ＝１．０×
１０１５Ｗ／ｃｍ２。计算结果表明，当延迟时间在－０．５Ｔ≤ｔｄ≤
０．５Ｔ时，谐波光谱可以呈现出多重谐波截止能量。但
当 ｔｄ ＞０．５Ｔ时，谐波光谱的多重截止能量会逐渐消
失。这里只给出ｔｄ＝±０．５Ｔ和 ｔｄ＝±１．０Ｔ时的谐波
谱图。图５ｂ中给出了ＸＵＶ光源延迟时间对谐波频移
的影响。由图可知，当 ｔｄ＜０或 ｔｄ＞０时，谐波光谱

　　

Ｆｉｇ５　Ｔｈｅｅｆｆｅｃｔｏｆｄｅｌａｙｔｉｍｅ
ａ—ｏｎｍｕｌｔｉｈａｒｍｏｎｉｃｃｕｔｏｆｆｅｘｔｅｎｓｉｏｎ　ｂ—ｏｎｆｒｅｑｕｅｎｃｙｍｏｄｕｌａｔｉｏｎｏｆｈａｒ
ｍｏｎｉｃｓ

８４１
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第４２卷　第２期 刘　航　红外激光与远紫外激光场驱动Ｈ＋２ 辐射谐波 　

呈现蓝移或者红移的现象（例如Ｈ１１和Ｈ１３）。
为了解释上述现象，图６是上述激光场的波形图

以及谐波辐射的时频分析图。由图可知，当延迟时间

在ｔｄ＝－０．５Ｔ（见图６ｃ和图６ｄ）或 ｔｄ＝０．５Ｔ时（见图
６ｅ和图６ｆ），电子回碰的ｒ１～５时刻或ｒ２～７时刻依然可以
被ＸＵＶ光源的主体覆盖，因此电子在回碰时依然可以
吸收 ＸＵＶ光子，进而导致多重谐波截止能量的延伸。
但当延迟时间在ｔｄ＝－１．０Ｔ（见图６ａ和图６ｂ）或 ｔｄ＝
１．０Ｔ（见图６ｇ和图６ｈ）时，ＸＵＶ光源的主体只覆盖激
光包络的上升区间（ｒ１，ｒ２）或下降区间（ｒ５～７），因此电
子在回碰过程 ｒ１，ｒ２或 ｒ５～７时可以吸收 ＸＵＶ光子，进
而导致谐波辐射过程 Ｐ１，Ｐ２或 Ｐ５～７的能量延伸。但

是由于其延伸能量小于或只略大于经典的谐波截止能

量（Ｉｐ＋３．１７Ｕｐ），因此在谐波光谱中多重谐波截止能
量的现象消失了。由三步模型可知，在激光场的上升

区间（ｄＩ（ｔ）／ｄｔ＞０），由于激光强度的持续增强，后电
离的电子会获得更多的能量，进而导致谐波光谱的蓝

移；相反在激光场的下降区间（ｄＩ（ｔ）／ｄｔ＜０），由于激
光强度的持续减小，后电离的电子将获得较低的能量，

进而导致谐波光谱的红移［９１０］。分析谐波辐射的时频

分析图可知，当ｔｄ＜０时，激光上升区间的谐波辐射强
度增强，因此导致谐波光谱的蓝移；当 ｔｄ＞０时，激光
下降区间的谐波辐射强度增强，因此导致谐波光谱的

红移。

Ｆｉｇ６　ａ，ｃ，ｅ，ｇ—ｌａｓｅｒｐｒｏｆｉｌｅｓｏｆｓｉｎｇｌｅＩＲｆｉｅｌｄａｎｄＸＵＶｐｕｌｓｅｓｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｄｅｌａｙｔｉｍｅ　ｂ，ｄ，ｆ，ｈ—ｔｉｍｅｆｒｅｑｕｅｎｃｙａｎａｌｙｓｅｓｏｆｄｉｆｆｅｒｅｎｔｈａｒｍｏｎｉｃｓ

３　结　论

理论研究了Ｈ＋２ 在红外激光与远紫外激光场驱动

下谐波辐射的特点。结果表明，谐波辐射的贡献分别

来源于拉比振荡、多光子共振电离、电荷共振增强电离

以及离解态电离。随着远紫外光的加入，谐波光谱呈

现能量间隔为远紫外光子能量的多重谐波截止结构。

适当调节远紫外光与红外激光场的延迟时间，谐波光

谱呈现蓝移和红移的现象。

非常感谢中国科学院大连化学物理研究所韩克利

研究员所提供的计算资源。
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