
物理学报 Acta Phys. Sin. Vol. 62, No. 15 (2013) 153202

共振条件下载波包络相位效应对阈上电离谱的影响*
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本文通过求解三维含时薛定谔方程,从理论上研究了共振条件下氢原子的光电子能谱与角分布随着激光脉冲

载波包络相位 (CEP)的变化规律.研究结果表明: 在共振位置附近,光电子能谱的强度与 CEP有强烈的依赖关系;进

一步对各个分波的分析,可以确定共振电离初态的角量子数. 此外,利用光电子的角分布信息,可以对多周期激光脉

冲的初始相位信息进行高精度探测.
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1 引 言

随着激光技术的发展,人们可以获得的激光电
场强度已经接近乃至高于原子内价电子所能感受

核作用的电场强度 [1]. 利用如此高强度的激光脉冲
与原子分子相互作用,人们发现了阈上电离 (above
threshold ionization, ATI)、高次谐波产生和非序列
电离等强场现象 [2−6]. 当激光的脉冲宽度逐渐减
小到几个光学周期时,相应的物理现象和入射激光
脉冲的载波包络相位 (CEP)息息相关 [7,8], 如在原
子中电子的光电离 [9−16],高次谐波的产生 [17,21] 以

及分子离子的解离 [22,23] 等过程中均观察到明显的

CEP效应.
超短的 CEP可控的强激光脉冲有着重要的应

用, 如通过选择某一特定的相位稳定的脉冲, 人们
可以在实验上产生孤立的阿秒激光脉冲,利用 CEP
不同的脉冲与原子分子相互作用,可以在阿秒尺度
内观察电子的超快动力学过程 [16,19]. 而如何准确
表征超短激光脉冲的 CEP效应需要借助于对电离
原子的阈上电离谱的观测 [24,25]. 对于 ATI的 CEP
效应研究,人们利用强场近似和数值模拟分别在隧
穿区的光电子谱发射进行了研究和分析,其研究结
果和实验符合得很好,进而证明可以利用该方案对

激光脉冲的 CEP 进行标定. 利用 ATI 可以对 CEP
探测的原理是在隧穿电离过程中,电子的 ATI谱的
分布由激光电场决定,对于不同 CEP的超短激光脉
冲,其电场强度分布存在很大差别.值得指出的是:
在这些研究中没有考虑到 Freeman共振效应 [26] 的

影响, Freeman共振是指在短激光脉冲作用下,电子
在基态和较高激发态之间的共振效应,由于共振效
应的存在, 电子除了直接从基态电离, 还有机会从
较高里德堡态发生电离. 在 Freeman共振存在的条
件下,原子的光电子谱是否对 CEP效应敏感,能否
还利用该方案对 CEP进行测量是本文研究的内容.

若无特殊说明,本文均采用原子单位.

2 理论方法

为了通过数值模拟的手段研究原子的 ATI,首
先需要计算氢原子在强激光作用下电子的含时波

函数. 坐标空间下, 电离电子会在强激光脉冲作用
下运动到远离离子的区域,需要非常大的计算空间
和比较多的网格点才能得到收敛的结果.本文采用
在动量空间求解体系的含时薛定谔方程,可以实现
准确计算的条件下,大幅度地降低对计算资源的需
求. 在偶极近似和速度规范下, 原子在强激光场作
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用下的含时薛定谔方程为

i
∂
∂ t

Ψ(r, t) =
[

p̂2

2
+

1
c

A(t) · p̂+U(r)
]
Ψ(r, t), (1)

这里, c是光速, A(t)是激光场的矢势, U(r)是原子
的库仑势. 动量空间的波函数Φ(k, t)可以由坐标空
间的波函数Ψ(r, t)作傅里叶变换得到

Φ(k, t) =
1

(2π)3/2

∫
Ψ(r, t)exp(−ik · r)dr. (2)

将方程 (2)代入方程 (1),可以得到动量空间的含时
薛定谔方程. 采用含时广义伪谱方案 [27,28],能够实
现对该方程的求解,进而得到体系任意时刻的含时
波函数. 在得到体系的末态含时波函数后, 我们采
用 Dionissopoulou等 [29] 给出的方案计算阈上电离

信息. 当激光脉冲结束时, 将无外场时体系的本征
态函数向末态波函数投影,可以得到各态所占的布
居.将散射连续态:

Ψ− =4π
√

π

2k ∑
l

l

∑
m=−l

il e−iδlY ∗
lm(k)

×Ylm(r)Rkl(r) (3)

向脉冲结束时刻的波函数做投影,若 bl(ε, t)为能量
归一化的连续态布居振幅,得到光电子的角分布

d2Pε(k, t)
dkdε

=

∣∣∣∣∑
l

l

∑
m=−l

(−i)l e iδlYlm(k)bl(ε, t)
∣∣∣∣2, (4)

对于线性偏振激光脉冲的情形,简化为

d2Pε(ϑ , t)
dϑ dε

=

∣∣∣∣∑
l
(−i)l e iδlYl0(ϑ)bl(ε, t)

∣∣∣∣2. (5)

对应的一重微分电离截面为

dPε
dε

= ∑
l
|bl(ε, t)|2. (6)

选择入射激光电场方向为 z 方向的线偏振激光脉
冲,激光脉冲的电场 E(t)为

E(t) =− ∂A
∂ t

= E0

[
f (t)cos(ωt +ϕ)

+
1

2τR
sin

(
ωt
τR

)
sin(ωt +ϕ)

]
, (7)

这里的 E0 和 ω 为激光脉冲的电场峰值振幅和频
率,其中 f (t) = sin2

( ωt
2τR

)
, τR 为光学周期数目,这

里 ϕ 为载波包络相位. 本文选择的入射激光频率为
0.125.

3 结果与分析

利用该方案,我们首先计算了 ATI光电子能谱
随着入射光强的变化. 图 1给出了 CEP分别为 (a)

ϕ = 0π和 (b) ϕ = 0.5π的阈上电离谱,对应的激光
电场如图 1(c)所示. 原子在激光场作用下电离,电
离后的光电子发射谱由于激光电场的周期性出现

多个峰值结构, 两个峰值之间的间距为一个光子
能量. 由于激光电场的作用, 原子的本征能级由于
AC-Stark效应发生移动,对应的 ATI峰值位置可以
由公式 Ek = nω − Ip −Up确定, Ip和Up = E2

0/(4ω2)

分别为体系的电离能和激光场的有质动力势. 从
该公式可知, 随着激光光强的增加, ATI 的峰值位
置呈线性减小. 从图 1(a) 和 (b) 中可以看出, 对于
不同的 CEP, ATI 峰值的移动基本满足这一规律,
随着场强的增加, 电离的概率增加, 对应的 ATI谱
的强度逐渐增加. 需要注意到, 在激光峰值强度
为 3×1014 −4×1014 W/cm2,能量在 0.1附近,其峰
值不再随入射激光脉冲强度发生变化, 对应一个
共振的区域. 在非共振区, CEP 分别为 ϕ = 0π 和
ϕ = 0.5π的阈上电离谱接近相同,对于共振区二者
有较大的差别.
为了清楚的看到这一差别, 在图 2 中给出了

入射激光强度为 3.5 × 1014 W/cm2, CEP 分别为
ϕ = 0π 和 ϕ = 0.5π 的 ATI 发射谱. 从中可以清
晰的看出,光电子能量从 0—0.6之间存在 4个峰结
构,随着光电子能量的增加,峰值强度逐渐降低. 分
别对于 ϕ = 0π和 ϕ = 0.5π两种情形, 第一个峰值
结构有明显的区别 (对应共振结构),后面的三个峰
值位置和强度基本一致.
选择该 ATI谱中的第一个峰值和第二个峰值,

研究其峰值强度随 CEP 的变化. 如图 3 所示, 随
着激光载波包络的变化,第二个峰值的强度基本不
发生改变,而第一个峰值的强度有明显的变化. 在
CEP为 0附近, ATI的峰值最大,随着 CEP值的增
加,强度逐渐降低,到达最低点后又逐渐增加.
为了进一步分析 CEP效应对 ATI的影响,我们

分别研究 (6)式各个分波对 ATI的影响.如图 4所
示, 我们给出了不同分波强度随着能量的变化, 这
里选择了 ATI中贡献最大的 7个分波.在该图中给
出了 ϕ = 0π和 ϕ = 0.5π 的结果,从图中可以看出,
在这两个相位下, 对第二个峰值的贡献主要来源
于 l = 5的分波,对于第三个峰值的主要贡献来源
于 l = 6的分波,分别对应 6光子和 7光子跃迁. 第
一个峰值的主要贡献来源于两部分, l = 4和 l = 2.
对于 l = 4—6的分波,不同的 CEP下,强度很接近,
而对于 l = 2,在第一个峰值附近差别很大.对总体
ATI峰值强度 CEP影响最大的主要来源于 l = 2的
贡献.
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图 1 (a) ϕ = 0π时; (b) ϕ = 0.5π时, ATI随着入射光强的变化; (c) ϕ = 0π和 ϕ = 0.5π的入射激光脉冲电场

图 2 激光强度为 3.5× 1014 W/cm2, 5个光学周期, CEP分别
为 ϕ = 0π和 ϕ = 0.5π的 ATI发射谱

图 3 激光强度为 3.5×1014 W/cm2, ATI中第一个峰值和第二
个峰值强度随着激光相位的变化

图 4 一重微分截面的分波分析 (a) ϕ = 0π; (b) ϕ = 0.5π

接下来我们将不同分波对 ATI 的影响聚焦在
第一个峰值. 如图 5 所示, 我们给出了对第一个峰
值贡献最大的 l = 4和 l = 2的分波强度随着 CEP
的变化. 从图中可以看出, l = 4的强度贡献基本为
0.7, 随着 CEP 的改变基本不发生变化. 对于 l = 2
的分波,其强度在 0.6到 0.8之间变化,其变化的趋
势和整体 ATI峰值随 CEP变化的趋势一致.其他分
波的贡献相对很小,且随着 CEP的变化也很小,这
点可以从整体峰值和 l = 2与 l = 4的差值看出.由
于我们观察到的 ATI峰值主要由基态直接电离 (这
里称为直接通道)以及经由共振作用由高激发态电
离 (这里称为共振通道)产生. 这两个通道中,在该
激光脉冲作用下,直接电离的 ATI效应随激光脉冲
的 CEP变化较小, 而共振通道的电离对 CEP的改
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变十分敏感. 为此,在其他激光条件下,如能产生这
样的两个通道, 均可以观察到此现象. 由此可以判
断,第一个 ATI峰值强度随 CEP的变化主要来源于
l = 2的贡献.

图 5 l = 4和 l = 2分波以及整体 ATI峰值强度随 CEP的变化

图 6 激光强度为 3.5×1014 W/cm2, 30个光学周期, CEP分别
为 ϕ = 0π和 ϕ = 0.5π的 ATI发射谱

此外,我们还研究了多周期激光脉宽的条件下,
CEP效应对阈上电离谱的影响.计算得到的 ATI谱
如图 6 所示, 这里选择的入射激光脉冲为 30 个光
学周期.随着激光脉冲宽度的增加, ATI的峰值变得
更加尖锐, 两个主峰值中间出现许多小峰. 更为重
要的是,在 CEP分别为 ϕ = 0π和 ϕ = 0.5π的条件
下, 其一重微分散射截面的强度相同, 在图象给出
的尺度内已经看不到差别.说明随着激光脉冲脉宽
的增加,初始的 CEP效应逐渐减弱. 但在共振条件

下,光电子角分布仍能看出差别.
在图 7中, 我们给出了利用 (5)式计算得到的

电离电子的角度分布. 由于入射激光的对称性, 角
度分布在垂直于激光入射方向上是对称的, 我们
这里只是给出了一半的信息. 为了便于比较, 对于
ϕ = 0π给出的范围为 0—0.1,对于 ϕ = 0.5π给出的
范围为−0.1—0. 从图中可以清晰的看到,对于第二
个峰值和第三个峰值,两个相位给出的角度分布完
全相同,在零附近呈现非常好的对称性. 而对于第
一个峰值, 两个相位的结果呈现出很大的差别. 由
于我们观察到的 ATI峰值贡献来源于直接电离和
共振电离, 二者的强度随着 CEP的变化规律不同,
我们可以通过对光电子发射谱角度的观察,根据角
动量守恒,确定共振的高里德堡态的角量子数信息.
为此,在实验上可以测量平行于入射激光电场方向
的光电子发射角度分布信息,测量周期更长的激光
脉冲的 CEP.

图 7 激光强度为 3.5× 1014 W/cm2, 30 个光学周期的二重微
分截面, CEP分别为 (a) ϕ = 0π; (b) ϕ = 0.5π

4 结 论

通过数值求解动量空间下的三维含时薛定谔

方程,我们理论上研究了激光脉冲 CEP效应对氢原
子阈上电离谱的影响. 研究发现, 和非共振光电子
发射谱峰值相比, 共振峰值对 CEP 的影响更为敏
感. 利用该特点, 我们可以通过观测共振条件下的
光电子角分布信息对多周期激光的载波包络相位

进行探测.
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Abstract
By solving the three-dimensional time-dependent Schrödinger equation, we have theoretically investigated the variation of photo-

electron spectroscopy and angular distribution of hydrogen atom with carrier envelope phase (CEP) under the resonant condition. The
results show that the intensity of photoelectron spectroscopy is strongly dependent on CEP near the resonant position; and the angular
momentum quantum number of resonant initial-ionized state can be determined by further analyzing each partial wave. In addition, we
can detect the information of initial phase of multi-cycle pulses with high accuracy by utilizing the information of angular distribution
of photoelectron.

Keywords: above threshold ionization, ultra-short pulse, carrier-envelope phase
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