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摘要：为了增强高次谐波光谱及阿秒脉冲的强度，采用数值求解薛定谔方程的方法，理论研究了Ｈ＋２ 在抽运探测激
光驱动下高次谐波辐射特点。结果表明，在抽运激光驱动下，Ｈ＋２ 首先被激发到多光子共振电离区间，进而增大电离几
率；随后在探测激光驱动下，谐波辐射强度得到增强；当采用不对称非均匀激光场时，谐波截止频率可以进一步延伸，并

且谐波平台区只由单一谐波辐射能量峰贡献；最后通过叠加傅里叶变换后的谐波可获得脉宽在３２ａｓ的脉冲。该研究对
单个阿秒脉冲的产生是有帮助的。
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引　言

阿秒脉冲的出现和发展使得人们能够探测原子、

分子内电子的超快动力学现象。高次谐波作为现阶段

获得单个阿秒脉冲的主要方法已经被广泛研究近３０
年［１３］。

强激光驱动原子、分子辐射高次谐波的过程可由

１９９３年 ＣＯＲＫＵＭ提出的半经典“三步模型”［４］来解

释。ＣＯＲＫＵＭ认为电子首先通过隧道电离进入连续
态 （电离过程）；随后，电子在激光场中加速并远离核

子（加速过程）；最后，在激光场反向时部分电子返回

核子并与核子发生碰撞进而辐射出高能光子 （回碰及

发射谐波过程）。随后，在 １９９４年，由 ＬＥＷＥＮＳＴＥＩＮ
等人［５］提出了改进的量子理论，并考虑了量子干涉效

应。基于上述理论，谐波辐射最大截止频率出现在Ｉｐ＋
３．１７Ｉ／（４ω２），其中，Ｉｐ为体系电离能，Ｉ和ω分别为激
光强度和频率。由此可见，谐波辐射截止频率与激光

光强和激光频率有关。因此，为了能够获得光子能量

更高的脉冲，最简单的方案就是增强激光光强。但是，

随着激光光强持续增大，电子在基态布局迅速减小，这

导致谐波强度明显下降［６］，显然不利于获得高强度的

阿秒脉冲。除了增加激光光强之外，第２种延伸谐波
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截止频率的简单方案是利用波长较长的驱动激光场，

例如，中红外激光场方案［７］。但是，最近研究表明，随

着激光波长的增大，谐波辐射强度呈下降趋势［８］，这

依然不利于高强度阿秒脉冲的产生。因此，为了克服

上述方案中存在的问题，许多有效的改进方案被提出。

例如：多色场组合方案［９］、啁啾场频率调节方案［１０］、极

化门方案［１１］等。

最近，随着激光科技以及纳米科技的发展，一种利

用纳米结构表面等离子共振增强现象来增强激光强

度，进而驱动原子、分子辐射高次谐波的技术得到了广

泛关注［１２１４］。这里由于纳米结构的作用，激光场呈空

间非均匀性。例如：ＫＩＭ等人把惰性气体和激光场输
入到金属纳米结构下，实验上获得了一个波长在４７ｎｍ
的脉冲［１２］。该方案的提出使研究人员可以利用较弱

激光场来获得阿秒脉冲，这对阿秒科学的发展非常有

利。随后，ＹＡＶＵＺ等人研究了金属纳米结构下原子空
间位置对谐波辐射的影响［１３］。ＣＡＯ等人利用双色场
非均匀场方案获得了脉宽在 １０ａｓ以下的超短脉
冲［１４］。但是，由于在纳米结构下入射光强不能太强

（避免击穿纳米结构），这导致谐波辐射强度很弱。因

此，有许多研究人员对这一杰出工作持怀疑态度。例

如：ＳＩＶＩＳ等人认为 ＫＩＭ等人的研究工作中所观测到
的应该是等离子体而不是高次谐波辐射光谱［１５］。因

此，如何增强空间非均匀场下谐波辐射强度在这一领

域得到了很大关注。例如：ＦＥＮＧ利用 Ｈ＋２ 离子为模
型，研究表明，随着 Ｈ＋２ 振动态增大，谐波辐射强度会
得到提高［１６］。但是，如何获得高振动激发态依然是一

个问题。

本文中提出了一种利用抽运探测激光驱动Ｈ＋２ 来
增强谐波辐射强度的方案。结果表明，在抽运探测激

光驱动下Ｈ＋２ 的谐波辐射强度得到明显增强。随后，
采用不对称非均匀激光场驱动 Ｈ＋２，谐波截止频率可
以进一步延伸，并且可获得脉宽在３２ａｓ的脉冲。若无
说明，本文中的 ａ．ｕ．表示原子单位（ａｔｏｍｉｃｕｎｉｔｓ），否
则表示任意单位。

１　计算方法

激光驱动Ｈ＋２ 的含时薛定谔方程为
［１７１９］：

ｉψ（ｚ，Ｒ，ｔ）
ｔ

＝Ｈ（ｔ）ψ（ｚ，Ｒ，ｔ）＝

－１ｍｐ
２

Ｒ２
－
２ｍｐ＋１
４ｍｐ

２

ｚ２
＋Ｖ（ｚ，Ｒ）[ ＋

１＋ １
２ｍｐ

( )＋１
ｚＥ（ｚ，ｔ]）ψ（ｚ，Ｒ，ｔ） （１）

Ｖ（ｚ，Ｒ）＝１Ｒ－

１
（ｚ－Ｒ／２）２＋槡 １

－ １
（ｚ＋Ｒ／２）２＋槡 １

（２）

式中，Ｈ（ｔ）为体系哈密顿量；ψ（ｚ，Ｒ，ｔ）为电子波函数；
Ｖ（ｚ，Ｒ）为势能项；ｍｐ，Ｒ，ｚ分别为核质量、核间距离以
及电子坐标；ｔ表示时间。

Ｅ（ｚ，ｔ）为空间非均匀场，可以表示为：

Ｅ（ｚ，ｔ）＝［１＋ｇ（ｚ）］Ｅ８００ｅｘｐ－４ｌｎ（２）
ｔ２

τ８００
[ ]{ ２ ×

ｃｏｓ（ω８００ｔ）＋Ｅ１６００ｅｘｐ－４ｌｎ（２）
（ｔ－ｔｄ）

２

τ１６００
[ ]２

×

　
　
ｃｏｓ［ω１６００（ｔ－ｔｄ }）］ （３）

　　其空间非均匀形式为：
ｇ（ｚ）＝－５．２×１０－８（ｚ＋ｚ０）＋

３．０×１０－５（ｚ＋ｚ０）
２－２．５×１０－１２（ｚ＋ｚ０）

３－
３．４×１０－１０（ｚ＋ｚ０）

４ （４）
式中，ｚ０ 表示 Ｈ＋２ 在纳米结构中的空间位置；
Ｅ８００（Ｅ１６００），ω８００（ω１６００），τ８００（τ１６００）分别表示抽运以及
探测激光场的振幅、频率和脉宽；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）ｅｘｐ（－ｉωｔ）ｄｔ

２

（５）

式中，ａ（ｔ）＝－〈ψ（ｚ，Ｒ，ｔ）［Ｈ（ｔ），［Ｈ（ｔ），ｚ］］ψ（ｚ，
Ｒ，ｔ）〉为偶极加速度；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／ω１６００来讨论谐波辐射频率。

阿秒脉冲瞬时强度 ＩＳＡＰ（ｔ）可由谐波光谱的傅里
叶变换获得：

ＩＳＡＰ（ｔ）＝ ∑
ｑ
［ａ（ｔ）ｅｘｐ（－ｉｑωｔ）］ｅｘｐ（ｉｑωｔ）

２
（６）

式中，ｑ为叠加谐波次数。

２　结果与分析

图１给出Ｈ＋２ 在单色探测激光和抽运探测激光分
别驱动下辐射的谐波光谱。抽运激光为 １５ｆｓ／８００ｎｍ
激光场；探测激光为 １０ｆｓ／１６００ｎｍ激光场。２束激光
场光强都为２．０×１０１４Ｗ／ｃｍ２。抽运探测激光延迟时
间为ｔｄ＝４．５Ｔ８００（Ｔ８００表示８００ｎｍ激光场光学周期）。
由图可知，在单色探测激光驱动下，谐波截止频率大致

４５
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Ｆｉｇ１　ＨａｒｍｏｎｉｃｓｐｅｃｔｒａｆｒｏｍＨ＋２ ｄｒｉｖｅｎｂｙｔｈｅｓｉｎｇｌｅｐｒｏｂｅｐｕｌｓｅａｎｄｔｈｅ
ｐｕｍｐｐｒｏｂｅｐｕｌｓｅ

在１６０ω１６００附近。随着抽运激光的引入，不仅谐波截
止频率可以延伸到２４５ω１６００附近，而且谐波辐射强度
也有４００倍的增强。这里需要指出是，本文中对２束
激光延迟时间对谐波光谱的影响同样做了研究（延迟

时间从ｔｄ＝０到ｔｄ＝６．５Ｔ８００），研究发现，当ｔｄ＝４．５Ｔ８００
时，谐波光谱有最好的增强效果。因此，图中只给出

ｔｄ＝４．５Ｔ８００条件下的谐波光谱。
图２中给出了上述２种激光场的波形、谐波辐射

的时频分析图［２０］，以及核间距 Ｒ随时间的演化图（虚
　　

Ｆｉｇ２　Ｌａｓｅｒｐｒｏｆｉｌｅ，ｔｈｅｔｉｍｅｆｒｅｑｕｅｎｃｙａｎａｌｙｓｅｓｏｆｔｈｅｈａｒｍｏｎｉｃｓｐｅｃｔｒａ
ａｎｄｔｈｅｔｉｍｅｄｅｐｅｎｄｅｎｔｎｕｃｌｅａｒｍｏｔｉｏｎ
ａ—ｓｉｎｇｌｅｐｒｏｂｅｐｕｌｓｅ　ｂ—ｐｕｍｐｐｒｏｂｅｐｕｌｓｅ

线）。首先基于三步模型可知，谐波辐射每半个光学

周期发生一次，因此对于本文中采用的激光场应该存

在多个谐波辐射能量峰。但是，对于单色探测场情况

如图２ａ所示，只能观测到２束强度非常弱的谐波辐射
能量峰（峰 １：２．５Ｔ１６００ ～３．０Ｔ１６００；峰 ２：３．０Ｔ１６００ ～
３．５Ｔ１６００）（Ｔ１６００表示１６００ｎｍ激光的光学周期）。分析
核间距Ｒ随时间的演化图可知，在单色探测场驱动
下，Ｈ＋２ 核间距离变化比较小（Ｒ＜３．０ａ．ｕ．），依然在
夫兰克康登（ＦｒａｎｃｋＣｏｎｄｏｎ，ＦＣ）区间，这导致电子电
离几率非常小。这是谐波时频分析中只观测到２束强
度非常弱的谐波辐射能量峰的原因。对于抽运探测场

情况如图２ｂ所示，在抽运激光驱动下，Ｈ＋２ 核运动可
以逃离ＦＣ区间，并且可以达到Ｒ＝４．０ａ．ｕ．附近，满足
１ｓσｇ和２ｐσｕ态的３光子共振电离条件

［２１］，这导致电

离几率增大。随后在探测激光场驱动下，谐波辐射呈

现３个高强度的谐波辐射能量峰，标记为 Ｐ１～Ｐ３。这
是谐波辐射强度增强的本质原因。

由上述分析可知，当采用抽运探测激光驱动 Ｈ＋２
时，由于多光子共振电离的作用，谐波辐射强度可以明

显增强。但是分析图２ｂ可知，谐波光谱的平台区仍然
有３束谐波辐射能量峰共同作用产生，这显然不利于
单个阿秒脉冲的产生。如何获得单一的谐波辐射能量

峰是需要解决的另一个问题。由之前的研究可知［２２］，

在空间非均匀场下，适当调整入射气体位置时，驱动激

光场会呈现空间不对称性，这导致谐波辐射过程可以

得到进一步调节。因此，图３ａ中给出了Ｈ＋２ 入射位置
在ｚ０＝±１００ａ．ｕ．时抽运探测激光驱动 Ｈ

＋
２ 的谐波辐

射光谱。由图可知，当 Ｈ＋２ 入射位置远离纳米结构中
心时，谐波截止频率可以进一步延伸到３４０ω１６００附近。
但是Ｈ＋２ 沿正（ｚ０＝１００ａ．ｕ．）、负（ｚ０＝－１００ａ．ｕ．）方
向入射时，谐波结构明显不同。具体来说，当

ｚ０＝１００ａ．ｕ．时，不仅谐波截止频率得到延伸；而且谐
波辐射强度几乎保持不变。但是，当 ｚ０＝－１００ａ．ｕ．
时，虽然谐波截止频率得到延伸，但是谐波辐射强度明

显下降。图３ｂ～图３ｄ中给出了抽运探测激光时空演
化图及ｚ０＝±１００ａ．ｕ．时谐波辐射时频分析图。首先，
在纳米结构下，由于等离子共振增强效应入射激光强

度会明显增强并呈现空间非均匀性［１２１４］。但是，当

Ｈ＋２ 空间位置远离纳米结构中心时，激光增强呈现不
对称性。具体来说，（１）当 ｚ０＝１００ａ．ｕ．时，激光在 ｚ＞
１００ａ．ｕ．时的增强效果要大于ｚ＜１００ａ．ｕ．时的情况，在
这种情况下，当电子电离后，其沿ｚ＞１００ａ．ｕ．时（Ｅ（ｔ）＞
０）的加速效果要明显高于ｚ＜１００ａ．ｕ．时（Ｅ（ｔ）＜０）的

５５
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情况，这导致其在 ｚ＞１００ａ．ｕ．（Ｅ（ｔ）＞０）加速下会获
得更大的能量，因此导致谐波辐射能量峰的延伸，如图

３ｃ中能量峰Ｐ２（６．０Ｔ１６００到６．５Ｔ１６００）所示；（２）当 ｚ０＝
－１００ａ．ｕ．时，激光在ｚ＜－１００ａ．ｕ．时的增强效果要大
于ｚ＞－１００ａ．ｕ．时的情况，在这种情况下，当电子电离
后，其沿 ｚ＜－１００ａ．ｕ．时（Ｅ（ｔ）＜０）的加速效果要明
显高于ｚ＞－１００ａ．ｕ．时（Ｅ（ｔ）＞０）的情况，这导致其
在ｚ＜－１００ａ．ｕ．（Ｅ（ｔ）＜０）加速下会获得更大的能
　　

Ｆｉｇ３　ａ—ｈａｒｍｏｎｉｃｓｐｅｃｔｒａｆｒｏｍＨ＋２ ｄｒｉｖｅｎｂｙｔｈｅｐｕｍｐｐｒｏｂｅｐｕｌｓｅｗｉｔｈ
ｚ０＝±１００ａ．ｕ．　ｂ—ｔｈｅｌａｓｅｒｐｒｏｆｉｌｅｏｆｔｈｅｐｕｍｐｐｒｏｂｅｉｎｔｉｍｅａｎｄ
ｓｐａｃｅ　ｃ，ｄ—ｔｈｅｔｉｍｅｆｒｅｑｕｅｎｃｙａｎａｌｙｓｅｓｏｆｔｈｅｈａｒｍｏｎｉｃｓｆｏｒｔｈｅ
ｃａｓｅｓｏｆｚ０＝±１００ａ．ｕ．

量，因此导致谐波辐射能量峰的延伸，如图３ｄ中能量
峰Ｐ１（５．５Ｔ１６００～６．０Ｔ１６００）和Ｐ３（６．５Ｔ１６００～７．０Ｔ１６００）所
示。比较图３ｃ和图３ｄ可知，当谐波频率大于２００ω１６００
时，对于 ｚ０＝１００ａ．ｕ．的情况，只有单一的辐射能量峰
Ｐ２对谐波光谱有贡献作用，这显然达到单个阿秒脉冲
输出的要求。但是，对于 ｚ０＝－１００ａ．ｕ．的情况，谐波
平台区的贡献来自于 Ｐ１和 Ｐ３的贡献和，这不利于单
个阿秒脉冲的产生。

由上述分析可知，当 Ｈ＋２ 沿正方向偏离纳米结构
中心入射时（例如：ｚ０＝１００ａ．ｕ．），不仅谐波截止频率
可进一步延伸；而且谐波频率大于２００ω１６００时，谐波平
台区只由单一谐波辐射能量峰贡献产生，这满足单个

阿秒脉冲输出的条件。因此，通过傅里叶变换谐波光

谱并且叠加谐波光谱的 ２００次（２００ω１６００）～３４０次
（３４０ω１６００）谐波，可获得一个脉宽在３２ａｓ的单个阿秒
脉冲，如图４所示。由于采用了抽运探测技术，该谐波
光谱强度（或者阿秒脉冲强度）比单色探测场情况下

增强４００倍。

Ｆｉｇ４　Ｔｅｍｐｏｒａｌｐｒｏｆｉｌｅｏｆｔｈｅａｔｔｏｓｅｃｏｎｄｐｕｌｓｅ

３　结　论

本文中提出了一种利用抽运探测激光驱动Ｈ＋２ 来

增强谐波辐射强度的方案。结果表明，在抽运探测激

光驱动下，由于多光子共振电离的作用，Ｈ＋２ 谐波辐射

强度可以明显增强。随后，当 Ｈ＋２ 沿正方向偏离纳米
结构中心入射时（例如：ｚ０＝１００ａ．ｕ．），不仅谐波截止
频率可进一步延伸，而且谐波平台区只由单一谐波辐

射能量峰贡献产生。最后，通过叠加傅里叶变换后的

谐波平台区可获得脉宽在３２ａｓ的脉冲。该脉冲强度
比单色探测场情况下增强４００倍。
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