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飞秒非线性光学的最新进展
几个周期超短超强激光脉冲的非线性光学
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　　摘　要:　介绍了飞秒非线性光脉冲研究的最新进展。超快技术的发展已经能够产生仅含几个振荡周期的

超强脉冲,其强度梯度使电子可以存在于比库仑束缚场高许多倍的外场产生的原子束缚态,并产生了同光频相

差不大的电离率,从而导致了非线性光学的一些新的现象。

　　关键词:　超短光脉冲;啁啾脉冲放大;非线性响应;高次谐波
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　　超短脉冲的技术已日臻成熟,其应用范围从测试超高速半导体装置到精密材料处理,以及从诱发及追踪化

学反应到尖端的神经外科应用等等。超短脉冲的出现使得人类以从未有过的时间尺度在微观世界中观察超快

驰豫过程,以及空前的强度能级研究光与物质的相互作用。本文主要介绍几周期强激光脉冲的产生和飞秒激光

与原子相互作用的基本理论及实验原理上,重点介绍高次谐波辐射和单次亚飞秒XUV 以及X2射线脉冲的产
生。

1　基本理论

F ig. 1　T he few 2eycle u ltrasho rt ligh t pu lses p roduce

a“ligh t bu llet”th rough a parabo lic m irro r

图 1　几周期超短脉冲通过抛物镜产生“光子弹”

　　B rabec T [ 1 ]等人总结了 30 多年来超短激光脉

冲物理的进展,提出了产生几个周期强光脉冲。这些

脉冲在强场物理中有许多重要影响,包含可产生高

达 keV 光电子能的相干谐波辐射。最近, 改善的超

快光学技术已产生仅含几个电磁场振荡周期的光学

波包。此波包沿着传输方向的空间延伸被限制为辐

射波长 (0. 5～ 1. 0Λm 可见光和近红外光谱区)的几

倍。这些脉冲在受衍射限制的光束中传输并聚焦到

直径可与其波长相比拟的光斑,因此在抛物透镜的

焦点处辐射瞬时被限制成几个 Λm 3 的光子弹,如图

1所示。由于时空约束, 1ΛJ 的脉冲能量可引起的峰

值强度超过了 1015W öcm 2,电场的幅值可达 109V öcm ,超过了原子外层电子受到的静止库仑场的幅值,因此激

光场足以抑制原子的束缚库仑势而引起光致电离 (O F I)。

　　当电子摆脱原子核吸引而被电离时,瞬时地加强了原子的非线性极化,一旦原子被电离,介质极化强度将

随场呈线性变化,从而结束了光和物质的非线性相互作用 (除了残余的部分离子极化引起的非线性)。新的非线

性的出现必须经过增加光强,进一步电离或加速自由电子达到接近光速的更高能态,但是,目前的技术水平还

无法达到这两种情况。在第一级弱束缚电子被电离之前不久,O F I的电离率达到最大值,非线性原子极化终止。

此能级在很大程度上与时间演化有关。含多个振荡周期的激光脉冲,它电离处于原子基态的几乎所有外层电

子,当周期是几个 fs时,几个周期的高强度激光场被迅速接通。因此,当高场强及O F I电离率与激光场的振荡

频率近似相等时,第一级电子电离发生; 从而在电子电离之后的第一级振荡周期内,这些电子得到了从未达
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到过的高动能,且该周期 T 0 内大部分原子被电离。几周期的圆偏振强场能够注射一股上升时间与 T 0 差不多的

超强高能电子流进入一束等离子体,为发展电子泵浦内层X2射线激光的能量达到 keV 开辟了道路。

　　脉冲前沿的高时间梯度使原子存在的强度数量级达 1016W öcm 2,其原子偶极矩的振荡光谱频率比几周期

的线偏振驱动激光场的频率高几千倍,产生能量为 0. 5keV (空间) 的干涉谐波辐射[ 2 ]。在传输过程的时间 T 0

内, O F I的极高峰值大大地调制几周期驱动脉冲,由此产生的非绝热自调制使相位匹配的高次谐波发射具有

keV 的光子能[ 3 ]。几周期驱动谐波X2射线辐射可瞬时被限制到单次亚飞秒周期的脉冲中,这使X2射线到达了
从未有的峰值强度及物理上从未有过的时间分辨率。在时间上将原子系统辐射约束在几个光学周期,使得可见

光和近红外辐射所感应的原子2场相互作用第一次能够发生在强场情况,而无须多光子情况的预电离。这暗示

非线性原子的极化强度 P nl可以解析地表示成驱动电场 E ( t’) ( t’≤t)的函数,大大简化了强辐射与展宽的原子

介质相互作用的理论分析。更重要的是, P nl显含 E [E ( t) = E a ( t) co s (Ξt + <0) ]表明原子偶极矩的演化由电场

决定,因此它不仅与强度包络 E 2
a ( t) 有关,而且与几个周期的激光脉冲的载波相位 <0 关。

2　超短激光脉冲的产生及其发展

F ig. 2　P rincip le of ch irped pulse amp lification

图 2　啁啾脉冲放大的原理图

　　锁模激光器的发明引起了超快光学的发展。锁模

激光器导致谐振腔中形成了环流短光脉冲,当该脉冲

撞击反射镜时,它的小部分能量被耦合到谐振腔外,从

而输出一连串的超短脉冲。目前的技术水平可以通过

锁定模的数量而使激光脉冲具有从未有的特性。第一

台锁模激光器用固态材料作为增益介质,产生的脉宽

小于 100p s。而啁啾脉冲放大 (CPA )克服了以前仅用

固态增益介质放大所引起的许多不足,其原理如 2图,

低能超短脉冲在通过放大器之前被拉伸,通过放大器

之后被压缩,从而使放大器内的脉冲的峰值功率不会

太高。到 20世纪 90年代,以衍射光栅为基本元件的脉

冲压缩器和伸展机实现了 CPA ,产生了脉宽为 100fs

峰值功率为几个 TW 的脉冲。最近的相关研究已产生了脉宽低于 20fs峰值功率为几百 GW [ 2～ 4 ]的脉冲。

　　通过展开群延迟来表示衍射,群延迟 (等于光学系统的相位延迟 <对频率的一阶导数)在中心频率 Ξ0 处泰

勒展开为

T g (Ξ) = <’(Ξ) = <’(Ξ0) + <" (Ξ0) (Ξ - Ξ0) +
1
2

<Ê(Ξ0) (Ξ - Ξ0) 2 +
1
6

<"" (Ξ0) (Ξ - Ξ0) 3 + ⋯ (1)

F ig. 3　Schem atic illustrat ion of the o rigin of dispersion

in a ch irped m ultip layer m irro r

图 3　啁啾多层镜的负散起始示意图

其中: <’(Ξ0)表示脉冲峰值横向通过色散介质所用的时间,

高阶项描述了随相位变化的群延迟所导致的色散效应; <"

(Ξ0)是最低阶群延迟色散或第二阶相位色散,通常称之为

群延迟色散 (Group delay dispersion, GDD ) ,用D 表示; <Ê
(Ξ0)≡D 3 和 <"" (Ξ0)≡D 4 分别被称为第三、四阶色散。

　　最近,证明了视波长而定的入射辐射的穿透深度是由

调制的多层绝缘镜所致,这暗示了相应的群延迟与脉冲频

率的关系 (如图 3) , 此关系在一定范围内能够使所需的

GDD 的数值同多层绝缘镜的高阶色散的数值一样,这些多

层绝缘镜被称为啁啾多层镜。图 4描述了 10fs内 T i: Sap2
ph ire系统第二和更高阶色散的几个啁啾镜的GDD 与波长

的关系曲线。采用 GDD 宽频带啁啾镜的目的是:在低于 10fs的 T i: Sapph ire系统中引进 GDD 的数值与高阶

色散的数值一样。图 4 (a) 描述D = - 40fs2 的宽频带啁啾镜,虚线表示标准的GDD 曲线;图 4 (b) 描述波长范

围是 580～ 930nm ,通过熔融硅把色散补偿到第四阶的宽频带啁啾镜; 虚线表示传输长度为 1mm 时熔融硅所

引起的色散, 其中D = - 36fs2, D 3 = - 27fs3, D 4 = - 11fs4, Κ0 = 800nm ; 图 4 (c) 描述了波长范围为 560～ 1
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000nm ,通过熔融硅把色散补偿到第四阶的宽频带啁啾镜,虚线表示用最小二乘法处理数据所作的图,其中D

= - 53fs2, D 3 = 9fs3, D 4= 400fs4, Κ0 = 800nm , 表示从白光干涉仪中得到的测量数据 (波长范围是 600～ 1

000nm )。这些结果表明了 GDD 宽频带啁啾镜能够以从未有的精度在从未有的带宽内控制色散。

F ig. 4　Curves of the Group delay dispersion (GDD ) vs w avelength of u ltrabo radband ch irped m irro rs

图 4　几个宽频带啁啾镜 GDD 与波长的关系曲线

F ig. 5　Schem atic diagram of m irro r2dispersioncontro lled

图 5　控制色散镜

F ig. 6　Schem atic experim ental setup of a ho llow 2fiber ch irped2

m irro r h igh2energy pulse comp resso r

图 6　空纤维啁啾镜高能脉冲压缩器的实验装置示意图

F ig. 7　 In tense pulses o riginating from

double2stage pulse comp ression

图 7　来自双重脉冲压缩的强脉冲

　　光脉冲压缩是几个周期强激光脉冲产生的核心思想,

且以光学 Kerr 效应感应的自相位调制 (SPM )和负 GDD

之间的相互作用为基础。目前,在控制色散镜 (M DC) Kerr

锁模 (KLM ) T i: Sapph ire 激光器和空纤维啁啾镜压缩器

中已经最有效的实现了。实验装置简图如图 5所示,在得到

小于 10fs 的稳态脉冲之前, 在 SPM 的锁模 (KLM ) T i:

Sapph ire 激光器和负 GDD 的啁啾镜M 1 到M 4 之间交替

对脉冲作用几千次,脉冲通过 T i: Sapph ire 激光器时被啁

啾且光谱被适度加宽,在宽频带啁啾谐振腔中被转换。如果

脉冲压缩在激光器外就已实现时, SPM 和 GDD 通常只以

图 6所示的顺序起一次作用,因此在 Kerr介质中的脉冲加

宽比内腔中形成的单次脉冲加宽强得多。KLM öM DC T i:

Sapph ire 振荡器通常产生的脉宽低于 10fs典型能级为 nJ

且产生脉冲的重复率是几M H z。图 5的装置能够产生脉宽低于 7fs、峰值功率达 1MW [ 5 ] ,且如果用噪音泵浦二

极管固态激光器泵浦产生脉宽低于 50fs的脉冲装置中,图 5的装置显示了从未有的噪音特性; 如果除啁啾镜

以外,再插入一对低色散棱镜作为调节 GDD 的源,利用激光腔 KLM öM DC 输出耦合的特殊设计,就可得到了

脉宽小于 6fs的脉冲。目前的啁啾镜技术水平可从压缩器中得到脉宽小于 6fs的脉冲,此脉冲在空气中降低能

级而聚焦及随时间加宽如此缓慢以致由非线性折射率引起该脉冲均匀地加宽百分之三十。后来通过几个宽频

带啁啾镜的反射来补偿 GDD、空气第三阶色散和 SPM 的感应啁啾且导致了干涉自相关,如 7 图中实线描述

的,点线表示不考虑光谱的相位调制而是对测量光谱进行反傅立叶变换,目前最短的电磁脉冲是在脉冲强度包

络的半高全宽处有 1. 5个光学振荡周期。
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3　强激光场和原子的相互作用及高次谐波的产生 (HHG)

　　对微扰非线性光学而言,极化强度 P 可表示为: P = Ε0ς (1)
E + P nl,其中

P nl = Ε0ς (2)
E 2 + Ε0ς (3)

E 3 + Ε0ς (4)
E 4 + ⋯, (2)

式中: Ε0= 8. 85×10- 12A·s·V - 1是真空中的介电常数, ς (k ) [ (m öV ) k- 1 ] 是第 k 阶电极化率。当不考虑无束缚

跃迁时,线性和非线性的光极化场的量子理论可得到下面简单的近似表达式

ς (k+ 1)
E k+ 1

ς (k)
E k ≈

ΛikE a

∂∃ ≈
eE aaB

∂∃ = Αbb (3)

　　方程 (3)为方程 (2)中连续项的比率,其中 E a 为辐射振幅, ∂ 是普朗克常数, aB 是玻尔半径。通过对无束缚

跃迁 Keldysh 的分析可以得出标量参数为

1
Χ =

eE a

Ξ0 2mW b

=
eE aaB

hΞ0
= Αbf (4)

其中m 是静止电子质量, e是电子电荷, Ξ0 是载波角频率,W b 是电势能。

F ig. 8　Excursion of the mo st w eak ly bound electron

图 8　最弱的束缚电子的漂移图

　　对于强场情况而言,当 Χ- 1 > 1,激光场强烈地压制

库仑势垒使能量为- W b 的电子穿过势垒到达其外侧 x 0

处,如图 8所示。光致电离介质的基本定律为

Pβnl ( t) =
e2

m
ne ( t) E ( t) + W b

5
5t

n
õ

e ( t)
E ( t)

(5)

其中, ne ( t) = na (1- exp [ -∫
t

- ∞w {E ( t’) }d t’]) , na 是原

子的密度, w (E )是O F I电离率。

　　在超紫外 (XUV )和软 X2射线光谱区, 线性极化的

超强超短激光脉冲和原子、原子簇及分子的相互作用是

HH G 辐射的原因。HH G 具有适度的泵浦能和很好的相干性, 这为发展小型实验短波源提出了很有前途的方

法,最近HH G 的快速进展在核中心能级、等离子谱学、X 射线荧光分析中第一次应用了; 但在许多其它的潜在

的应用方面, HH G 的效率还很低,主要原因是HH G 伴随自由电子的产生,使基频光束和谐频光束之间存在

相位差,约束了谐辐射能够增加的最大相干长度。在高电子密度处激光脉冲的波长变得更短,随着谐波次数的

增加相位不匹配迅速增加,限制了可得到的谐波的最高次数。解决这些基本问题将会引起许多变革性的应用,

如实验室X2射线全息摄影、飞秒时间分辨率X2射线衍射和吸收实验等等。
　　最近,实验证明,使用超短驱动脉冲能够迅速减少相位不匹配,从而提高了转换效率,且第一次把HH G 的

范围延伸到水窗波段。另外,理论分析已预言了利用几个周期驱动HH G 能形成阿秒 (1018 s)脉冲。在维也纳技

术大学[ 6 ]已得到了可和理论结果相比拟的实验数据,他们用小于 10fs脉宽的激光脉冲驱动高次谐振源,在此

源中激光脉冲和原子通过一支薄镍管而相互作用,泵浦激光脉冲击穿试管得到一些小孔,激光脉冲挤压试管而

形成如图 9所示的有效相互作用长度 (< 0. 2mm ) ,使用基于光栅摄谱仪的色散分光法已得到了从真空紫外到

软X2射线的高次谐振辐射的光谱特性。

F ig. 9　Schem atic diagram of the experim ental setup of a typ ical h igh harmonic generation experim ent

图 9　典型的HH G的实验装置示意图
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　　微观分析: 穿透电离率 a ion及已电离的电子再结合成原子的基态结合率 a rec,它们的振幅反映了参与HH G

的独立过程,且可用半导体模型来解释,如图 10所示,在时刻 Σb 以穿透电离率 a ion电离电子,用 aζp r来描绘电离

后的电子在强激光场中的传输,大约经过一个振荡周期后在时刻 Σ电离的电子返回到原子核,再以结合率 a rec

结合成原子的基态,同时发射高能光子并释放它们在激光场中获得的能量与电势能W b 之和,由于在多个周期

的激光场中此过程准周期重复,由此产生的离散的偶极发射光谱是由频率为 Ξ0 的奇调和激光脉冲组成的。图

11描述了周期为 30fs波长为 Κ0≈ 800nm 的激光脉冲照射N e原子所得到的典型的高次谐波,且显示了离散的

高次谐波的高分辨率。相比之下,对周期为 7fs的脉冲驱动器而言,高次谐波的离散性不太明确甚至在截断处

完全消失,这是由于几个周期的最高次谐波是由峰值附近的单电子束产生的,因此HH G 的周期完全被压缩

了。然而,除量子差异外,谐波的光谱结构通过计算近截断处的高的光电子能模型很好地再现了。低次谐波的

光谱结构和模型计算的一致性变差主要是由于简化模型中忽略了库仑势的影响,而低次谐波是由具有低动能

的电子返回到原子核形成的,且这些电子受原子库仑场的影响很大的。

F ig. 10　Schem atic illustrat ion of the elm entary p rocesses

responsib le fo r h igh harmonic generation

图 10　HH G本质进程示意图

F ig. 11　H armonic spectra generated in neon fo r

T i: sapph ire laser pu lses

图 11　激光脉冲照射N e原子得到高次谐波图

　　宏观分析:尽管HH G 实验的许多重要特性可用单原子理论理解,但详细地比较实验和宏观理论可知还有

约束谐波的最大产生率的三个传输效应,即吸收、解相、散焦。具体的讨论见文献[1 ]。

　　下面介绍阿秒X2射线脉冲的产生。在时间域内,一个激光振荡周期内的谐波发射被约束在 T 0ö2中的一小

部分,产生了一列短波辐射的亚飞秒或阿秒脉冲,尽管HH G 的转化效率比其它的阿秒脉冲的产生的转化效率

要低,但高次谐波存在若干个可使阿秒脉冲成为脉冲串输出的几率。利用单次阿秒脉冲为时间尺度是亚飞秒的

XUV öX2射线泵浦实验铺平了道路, 例如: 介质或质子数高的原子内层电子的驰豫过程的时间尺度。最近,

M arku s D rescher等人[ 7 ]用脉宽为 7fs、波长为 770nm (1. 6eV )的HH G 产生了能量为 90eV 的单次软X2射线脉
冲,其特点是驱动激光脉冲光致电离 K r原子; 测量周期为 1. 8fs的离散X2射线脉冲,此周期比驱动激光脉冲

的光学振荡周期 (2. 6fs)更短,这种方法在X2射线的大范围内提供了亚飞秒时间分辨率,为实验得到阿秒脉冲

铺平了道路。

4　总　结
　　在强场物理中,几个周期强激光脉冲已发展到了从未得到的参数范围 (如: HH G 的范围,时间尺度,飞秒

分辨率等) ,几个周期激光感应强场的过程第一次提出了获得载波相位及由此利用激光场的愿望。脉冲周期接

近原子时标,第一次让束缚态的低的主量子数的量子示踪特征化。几个周期的强激光脉冲可能成为从XUV 到

硬X2射线区的超短脉冲短波辐射的最有效的泵浦源。在XUV 和软X2射线波长区,B rabec T 等人[ 1 ]证明了几

个周期脉冲驱动高次谐波达到了可探测两个受激光子的亮度峰值。激光形成几个周期或者更短的X2射线的脉
冲,将允许示踪原子在大范围内运动,包括固相变化、气相和液相变化、化学键的形成和断裂、象蛋白质隆缩一

样重要的生物过程,这些都可以通过X2射线衍射和吸收得到。总之,未来的超快光学和强场物理将会继续迅速

地发展,接近光学振荡周期的超强超短脉冲的产生对研究领域迎来了新的挑战,如像进入光电磁场或阿秒计量

学的诞生的重大成果一样,为进一步研究大量场的意义提供主要的驱动力。
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La ser developm en t of fem tosecond non l inear optics

D EN G Dongm ei,　GUO Hong

(L abora tory of L ig h t T ransm ission Op tics, S ou th Ch ina N orm al U n iversity , Guang z hou , Guang d ong 510631, Ch ina)

　　Abstract:　T he latest developm en t of research on fem to second non linear op tics is in troduced in th is art icle. R ecen t p rogress

in u ltrafast op tics has allow ed the generat ion of u ltra in tense ligh t pu lses comp rising m erely a few field o scilla t ion cycles. T he

arising in tensity gradien t allow s electrons to su rvive in their bound atom ic state up to ex ternal field strength s m any tim es h igher

than the b inding Cou lom b field and gives rise to ion izat ion rates comparab le to the ligh t frequency resu lt ing in a sign ifican t ex ten2
sion of the fron tiers of non linear op tics and (non relat ivist ic) h igh field physics. Imp licat ions include the generat ion of coheren t

harmon ic radiat ion up to keV pho ton energies.

　　Key words:　u ltrasho rt laser pu lse; ch irped pu lse amp lificat ion; non linear response; h igh harmon ic generat ion
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