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摘 要： 实验研究了双色场条件下 CO2 分子高次谐波辐射， 通过改变充气气压获得偶次谐波最大为
28th。 此外，通过变化气体盒内激光焦点位置从而显著改变 24th 谐波光子能量。 实验发现在气体盒內
谐波强度存在两个极大值，这是因为不同区域内相位匹配出现长短轨道选择的结果。 实验结果表明，
双色场驱动的分子高次谐波可成为具有发展前景的多波长可调谐相干 XUV 光源。
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Abstract: High harmonic generation driven by two鄄color laser f ield in CO2 molecules were investigated
experimentally. The optimized intensity of the 24th harmonic was obtained by changing filling gas
pressure. In additional, harmonic output was improved by moving the laser focus with respect to the gas
cell. There are two maximum values in two regions. The result is ascribed to different phase matching in
the gas cell, favoring long and short electron trajectories during high harmonic generation respectively.
The experiment results indicate that molecular high harmonic generated in two鄄color field may be a
promising multi鄄wavelength tunable coherent XUV source.
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0 引 言

飞秒强激光具有超短脉宽、 超高峰值功率等优

异特性，从而使其在非线性光学 [1]，材料加工 [2-3]，产

生超连续谱 [4]等方面具有广泛应用。 飞秒激光与原

子或分子非线性相互作用产生高次谐波。 高次谐波

源在时间和空间上具有良好的相干性， 是一种很有

前景的 XUV 光源 [5]。 高次谐波应用于许多领域，诸

如分子成像 [6]以及超快分子动力学 [7]等。 产生高次谐

波的过程可以用经典三步模型 [8]描述：首先，原子最

外层电子在强激光脉冲作用下隧穿被扭曲的库伦势

垒进入连续态；随后电子在激光场中被加速或减速；

最后，当激光场反向时驱动自由电子返回母体离子，

并与之发生复合碰撞，同时辐射出高能光子。由于这

种辐射在激光脉冲的每半个光学周期内重复一次 ，

所以辐射出的光谱就会呈现出基频光频率奇数倍的

频率梳。 高次谐波的截止频率是 Ip+3.17Up，Ip为原子
电离能，Up 为优质动力势。 以往对高次谐波辐射研

究主要集中在 He，Xe 等稀有气体。 近年来，分子高

次谐波诸如 N2，O2，CO2 甚至多原子分子高次谐波越

来越吸引研究人员的注意。其中，简单的线性三原子

分子 CO2容易被激光场准直， 特别是其分子轨道中

的最高已占轨道 (HOMO) 类似于 O2 分子的 仔g 结
构。 因此，CO2 被广泛用于分子结构，双中心干涉以

及超快电子动力学研究 [9-11]。

然而，应用领域需要有效的、强的高次谐波辐射

源。 为了提高谐波效率，人们采用许多方法，比如毛

细管波导 [12]或者使用长脉冲阀 [13]。 近年来，采用基频

光及其二次谐波组成的双色激光场 [14]作为驱动源可

以显著提高谐波的转换效率。

文中对双色激光场驱动的 CO2 分子高次谐波辐

射进行了实验研究 。 在不同充气气压条件下获得

28th 谐波输出。 通过调节激光焦点与气体盒相对位

置， 实现对 24th 谐波的强度调谐。 实验证明了采用

双色场驱动的 CO2 分子高次谐波辐射可实现多波长

可调谐相干 XUV 源。

1 实验装置

双色场条件下 CO2分子高次谐波辐射实验装置如

图 1 所示。 实验中所用的飞秒激光脉冲能量2.1 mJ，

脉宽 40 fs，重频 1 kHz。厚度为200 μm 的 BBO 晶体(I
型) 位于 400 mm 聚焦透镜之后 20 cm，BBO 晶体的
倍频效率大约 12%。 BBO 倍频后产生的倍频光偏振
方向与基频光偏振方向正交。 倍频光与基频光聚焦

进 5 mm 气体盒中产生高次谐波辐射。气体盒被放置

在真空平移台上，通过步进电机控制平移台运动，从

而改变激光焦点在气体盒内的位置。 随后产生的高

次谐波经软 X 射线平场光栅谱仪成像于 CCD 相机，

最后由计算机采集图像。实验过程中 500 nm 厚的铝
膜位于真空靶室与平场光栅谱仪之间， 滤除基频光

与倍频光以防止 CCD 过饱和。 通过控制飞秒激光脉

冲以及气体靶的参数， 可以优化双色场条件下的高

次谐波辐射。 通常这些参数包括激光能量、脉宽，基

频光与倍频光之间的相对位相和偏振， 以及气体靶

密度、长度、位置等。文中通过改变充气气压，气体盒

与激光焦点间的相对位置来优化双色场高次谐波信

号，增加谐波的转换效率。

图 1 双色场条件下 CO2 高次谐波辐射实验装置图

Fig.1 Experimental setup for high harmonic generation in

CO2 driven by two鄄color laser field

2 实验结果与讨论

笔者开展双色场条件下 CO2 分子高次谐波辐

射实验，获得了 18th-33rd 高次谐波辐射 ，其中偶次

谐波最大级次为 28th。 图 2 为不同气压条件下强度
归一化的 24th 高次谐波辐射。 从图中可以看出，谐

波强度随着充气气压的增加而显著提高 ，当充气气

压在 2.5 torr(1torr=133.3 Pa)附近 ，谐波强度达到极

大值。 当气压继续增大，谐波强度反而下降，当气压

超过 9.0 torr，24th 谐波信号很微弱 。 当气压超过优

化气压时气体密度增大，由于过高的气体密度会吸

收谐波，减小了产生的谐波辐射，导致谐波消失。 此

外 ，气压增大使电离产生的自由电子数增加 ，过大

的等离子体密度加剧了激光散焦 ，从而减少作用区

域的激光功率密度，不利于高次谐波产生 。 在优化

气压附近，谐波强度随气压变化明显 。 笔者通过调
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节气体压强可以实现不同级次的高次谐波强度增

加，从而可以优化高次谐波辐射。

图 2 不同气压条件下 24th 高次谐波归一化强度

Fig.2 Normalized 24th harmonic intensity as a function of CO2

gas pressure

图 3 为归一化的 24th 谐波强度随气体盒位置变
化关系，充气气压 1.6 Torr。 Z=0 表示激光焦点在气
体盒中心位置，Z 越大表示激光焦点更靠近气体盒末
端位置。 Z 越小表示激光焦点更靠近气体盒入射前
端。 从图中可以看出：(1) 24th 谐波在两个区域可以
获得极大值。 更高的谐波强度位于 Z=2.5 mm，稍弱

的谐波强度位于 Z=-3.75 mm。 这表明观察到的现象

是由不同的相位调制所致， 分别有利于谐波产生过

程中长轨道和短轨道的选择。 情况类似参考文献[15]
中所报道的半无限气体盒中 He 的高次谐波辐射 。

(2) 在气体盒靠近中心的位置， 谐波强度明显降低，

这是由于在这个区域有诸多导致位相失配效应的影

响。 (3) 谐波强度随着 Z 值的改变而明显变化。 图 3
中两个极大值的出现可能是谐波产生过程中传输效

应影响。由于气体盒中气体密度大，实验所用的透镜

焦距长等特点，导致产生大量的自由电子，电子等离

子体导致的光束散焦是传输过程的主要特征。 笔者

认为相位匹配在决定高次谐波辐射特性方面起到重

要作用。 强激光驱动产生的高次谐波在电离介质中

传播具有很强的自相位调制。 暂时性的相位调制有

助于相位匹配机制， 并能确定有利于好的相位匹配

条件的产生，并增强谐波信号。这进一步说明相位调

制在高次谐波产生中的重要性。 而当激光焦点处于

气体盒中心附近时， 气体盒中介质在整个传输距离

中可能被完全电离，气体分子被消耗，用以产生谐波

的气体分子数减少，最终导致谐波强度下降，在图 3
中出现一个谷值。

图 3 激光焦点在气体盒内不同位置时 24 次高次谐波归一化

强度

Fig.3 Normalized 24th harmonic intensity in CO2 as a function of

the position Z of the gas cell with respect to the laser focus

3 结 论

实验研究了充气压强以及激光焦点位置对双色

激光场 CO2分子高次谐波辐射的影响。 实验结果表

明通过选择适当的压强和焦点位置可以显著增强发

射的谐波光子能量。这对于 XUV 辐射应用以及了解
高次谐波产生的物理机制有着重要意义。
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