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通过数值求解含时薛定谔方程, 研究了原子在高频激光作用下的电离概率、光电子谱和谐波发射谱. 研究
发现, 随着入射激光强度的增加, 原子的电离概率逐渐增加, 达到最大后下降, 其光电子发射谱和高次谐波发
射谱均由单峰结构变成多峰. 而通过对谐波发射谱的时间 -频率分析发现, 在电离抑制区域, 脉冲的峰值附近
谐波受到抑制, 谐波发射主要发生在上升沿和下降沿, 二者的干涉效应产生了谐波的多峰值结构. 利用光电
子发射谱和谐波发射谱随入射激光强度的改变规律, 可以实现对引起原子电离抑制的激光强度进行诊断.

关键词: 高频激光脉冲, 谐波发射谱, 光电子谱
PACS: 32.80.Rm, 42.50.Hz DOI: 10.7498/aps.64.043201

1 引 言

随着激光技术的进步, 尤其是高次谐波技术和
自由电子激光技术的发展, 实验上已经可以获得极
紫外光乃至X射线波段的相干光源 [1−7], 从而使得
在实验上利用高频强激光研究激光与原子相互作

用过程成为可能. 在高频 (往往大于原子的电离能
Ip)激光的作用下, 中性原子会发生单光子电离, 可
以观察到电离抑制现象, 即随着激光强度的增加,
其电离概率不但不增加, 反而在到达某个特定的强
度后其电离概率下降 [8−13].

对于该现象的理解, 人们通常利用Floquet理
论给出解释: 在Kramers-Henneberger变换下, 对
于单频激光电场, 电子运动的含时问题可以转化为
本征值问题. 对于超短高频激光脉冲, 这个模型通
常不再成立, 需要进行动力学分析 [13]. 为了全面地
理解原子在高频激光脉冲作用下的电离过程, 除了

研究原子总的电离产额外, 还可以分析原子在强激
光作用下的光电子谱和谐波发射谱.

本文通过求解描述激光与原子相互作用的三

维含时薛定谔方程 (TDSE), 计算得到了在不同入
射强度的高频激光作用下原子的光电子谱和谐波

发射谱. 研究发现, 随着入射激光强度的增加, 其
阈上电离 (ATI)光电子谱和高次谐波发射 (HHG)
谱出现多峰结构. 并对谐波发射谱进行了时间 -频
率分析, 讨论了其谐波发射的动力学过程随着入射
激光场强的不同而呈现出的差别.

本文的结构安排如下: 第二部分对研究谐波发
射和光电子谱的理论方法进行了介绍; 第三部分给
出了不同强度的高频激光作用下得到的ATI光电
子谱和HHG谱计算结果, 并对这些过程进行了讨
论, 提出了结合光电子发射谱和谐波发射谱实现对
原子电离抑制诊断的方案; 最后进行了总结.

若无特殊说明, 本文均采用原子单位.
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2 理论方法

为了获得原子的电离及HHG信息, 首先需要
数值求解原子在强激光场作用下满足的含时薛定

谔方程. 由于本文中应用的激光电场强度不是非
常高 (远小于1018 W/cm2), 偶极近似是成立的. 在
偶极近似和速度规范下, 在强激光场作用下原子的
TDSE为

i ∂
∂t
ψ(r, t) =

(
p̂2

2
+

1

c
A(t) · p̂+ V (r)

)
ψ(r, t),

(1)
其中, c是光速; A(t)是激光场的矢势; p̂ = −i∇;
V (r)是原子的库仑势, 在本文中采用软核势来描
述. 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)做傅里叶变换得到:

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 [14−16], 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 [17]提出的方案计算ATI信
息. 当激光脉冲结束时, 将末态波函数向无外场时
体系的本征态函数投影, 进而计算得到体系的光电
子发射谱, 具体细节可参见文献 [15].

选择入射激光电场方向沿 z轴的线偏振激光

脉冲, 激光脉冲的电场E(t)为

E(t) = − 1

ω

∂A

∂t
,

A(t) = E0f(t) sin(ωt+ ϕ), (3)

这里, E0和ω为激光脉冲的电场峰值振幅和频率;
f(t) = sin2

(
ωt

2τR

)
, 其中脉冲持续时间 τR为 10个

光学周期; ϕ = 0为载波包络相位. 入射激光频率
取为1.

对于TDSE, 可以通过对称分拆快速傅里叶变
换方案求解 [18,19], 在得到含时波函数ψ(r, t)后, 通
过Ehrenfest定理, 可以得到含时诱导偶极矩:

a(t) = −⟨ψ(r, t)| dV (r)

dx − E(t) |ψ(r, t)⟩ , (4)

其中, HHG功率谱与a(t)的傅里叶变换的模方成

正比, 即

P (ω) =

∣∣∣∣ 1√
2π

∫ t

0

a(t) e−iωtdt
∣∣∣∣2 . (5)

为了分析HHG的物理根源, 需要了解谐波发
射的时间 -频率行为. 为此, 我们对体系的含时偶极
加速度做含时频率分析 [20,21], 利用小波变换:

Aω(t0, ω) =

∫ tf

ti

a(t)wt0,ω(t)dt, (6)

其中小波变换的核心为wt0,ω =
√
ωW (ω(t − t0)).

此处我们使用Morlet小波:

W (r) =
1√
τ

e ir e−r2/(2τ2). (7)

为了获得电离信息, 我们计算了脉冲结束时体
系的束缚态波函数, 并将它们向总的波函数投影,
得到任意时刻体系的束缚态概率振幅:

bn(t) = ⟨φn(r)|ψ(r, t)⟩ . (8)

用1减去所有束缚态的布居即可以得到激光脉冲结
束时的电离概率:

pion = 1−
Nmax∑
n=0

|bn(t)|2. (9)

3 结果与分析

首先通过数值求解TDSE, 得到了原子电离概
率随着入射激光电场峰值强度的变化, 如图 1所示.
从图 1可以清晰地看到原子电离抑制现象, 即随着
激光强度的增加, 电离概率逐渐增加, 在电场峰值
振幅为 1.5时达到最大值, 之后随着入射光强的进
一步增加, 电离概率不但不增加反而减少. 这一现
象又被称为强场原子稳定性现象, 自从被发现以来
就得到了人们的持续关注 [10−13,22,23]. 人们利用数
值求解TDSE的方案, 在不同维度下研究该问题,
均发现存在原子电离的动力学稳定性效应, 并深入
研究了不同激光脉宽、激光频率以及激光偏振对稳

0 1 2 3 4
0

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

E0/a.u.

图 1 电离概率随着激光电场峰值的变化
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定性的影响 [23−27]. 对于里德堡原子的研究也观察
到了类似的现象, 并得到了实验的验证 [28,29]. 最
近, 人们进一步在两电子体系中研究了这一现象,
考察了电子关联对这一现象的影响 [30,31]. 关于强
场原子稳定性更为详细的讨论可以参见文献 [13,
23, 32].

在这里, 将出现电离抑制的电场强度称为电离
抑制临界电场强度Ec. 对于本文给定包络的激光
电场, 当激光脉冲峰值附近电场强度大于Ec时, 电
离会被抑制, 导致电离概率降低; 而电场强度低于
Ec, 电离不会被抑制, 电离概率比较大, 如图 2所
示. 在文献 [27]中, Ebadi对这一现象进行了细致
的论述 (见文献 [27]中图2(d)).

E0/a.u.
1 2 3 4

10

20

30

40

50

60

/
a
.u
.

0.5000

0.6667

0.8333

1.0000

图 2 (网刊彩色)不同强度下电离概率随时间的变化

为了更好地理解电离动力学稳定问题, 我们
计算了不同电场强度下原子的光电子发射谱, 如

图 3所示. 从图 3可以清晰地看到, 光电子发射谱
峰数目随着入射激光电场强度的增大发生变化. 为
了更加清晰地观察这一过程, 从图 3中截取了入
射电场强度E0分别为 1.0, 2.0, 3.0和 4.0 a.u.时的
ATI光电子谱,如图 4 所示. 在强度很低时,只有一
个峰, 而当激光电场强度达到Ec时, 每个峰会劈裂
成多个小峰, 而且随着电场强度的进一步增强, 劈
裂峰的数目增加, 并且主峰的强度也随着电场强度
的增加而逐渐降低, 如图 4 (a)—(d). 这种精细结构
对于前几个ATI光电子谱峰结构尤为清晰, 理论上
认为这是由于脉冲前沿和后沿产生的具有相同动

能的光电子的强烈动态干涉导致的 [14,33−36]. 此外,
由于激光频率大于氢原子的电离势, 因此只需要一
个光子就可以使原子电离, 而对于被电离电子的
能量, 即ATI光电子谱中峰值位置, 如果发生的是
n光子电离, 则峰值位置为Epeak = nω − Ip. 此外,

E0/a.u.
1 2 3 4

1

2

3

4

5
/
a
.u
.

1.000T10-5

4.642T10-4

0.02154

1.00000

dP/dE

图 3 (网刊彩色)光电子谱随入射激光电场强度的变化
(dP/dE为光电离概率密度)
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d
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d
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d
P
/
d
E
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(d)
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图 4 (网刊彩色)电场强度E0为 1.0, 2.0, 3.0 和 4.0 a.u.时的ATI光电子谱 (a) 1.0 a.u.;
(b) 2.0 a.u.; (c) 3.0 a.u.; (d) 4.0 a.u.
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从图 4还可以清晰地观察到, 随着入射激光电场强
度的增大, 峰值位置会向高能位置移动, 文献 [35,
36]将这一现象解释为AC-Stark效应引起的能级
移动, 文献 [35]给出了具体的表达形式.

原子中的电子在强激光作用下发生运动, 在运
动的过程中伴随着发射光子. 当激光的场强低于
Ec时, 电子随着电场的变化做周期运动, 由于选择
的原子体系具有对称性, 因此只能观察到奇次谐波
发射. 随着原子动力学稳定过程的发生, 原子中电
子在激光电场中的运动不再是准确的周期过程, 因
此会有非奇次谐波产生. 图 5给出了速度规范下谐
波发射随入射激光电场强度的变化. 为了更清晰
地观察到不同入射强度下的谐波谱, 从图 5中截取
了入射电场强度为1.0, 2.0, 3.0和4.0 a.u.时的谐波
谱, 如图 6所示. 从图 6 (a)—(d)可以看出, 随着入
射激光电场强度的增强, 开始时谱峰很清晰; 不过

当电场强度增大到某一值时, 三次和五次谐波也
出现多个峰值结构; 而对于更高次谐波, 这种现象
却不明显; 此外, 激光电场越强, 出现的谱峰数目
越多.
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图 5 (网刊彩色)速度规范下不同电场强度作用时的
HHG谱
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图 6 (网刊彩色)电场强度E0为 1.0, 2.0, 3.0和 4.0 a.u.时的HHG谱 (a) 1.0 a.u.; (b) 2.0 a.u.;
(c) 3.0 a.u.; (d) 4.0 a.u.

根据前面的论述, 我们发现在高强度激光作用
下, 不论是光电子谱还是谐波发射谱都会存在谱峰
劈裂 (精细结构)的现象. 之前对光电子谱的精细结
构的分析中 [14,33−36], 人们通过对光电子谱进行时
频分析解释了这一现象出现的原因. 本文利用小波
变换对谐波产生的机理进行时频分析.

为了与之前的讨论对应, 选取电场强度E0为

1.0, 2.0, 3.0和 4.0 a.u.时的谐波发射谱进行时间 -
频率分析, 如图 7所示. 对于激光脉冲的峰值电场
强度低于Ec的情形 (如E0 = 1), 电离不会被抑制,
电离概率随着电场强度的增大而增大, 谐波发射

强度增强. 对于本文所给的激光脉冲, 入射激光电
场强度周期性变化, 产生的谐波随之呈周期性变
化, 其发射行为与激光电场对应, 即在一个光学周
期内, 电场最大时, 谐波发射最强, 如图 7 (a)所示.
而当脉冲峰值强度逐渐增大而超过Ec时, 可以看
到脉冲峰值附近发射强度比其他部分增大的程度

小, 如图 7 (a)—(c); 而当电场强度增大到一定程度
时, 脉冲峰值附近的发射强度比其他部分低了很多
(图 7 (d)), 说明在谐波发射过程中也存在抑制效应.
在电离抑制区, 电子主要在激光的上升沿和下降沿
发生电离, 在峰值附近几乎没有电子发生实质的电
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图 7 (网刊彩色)电场强度E0为 1.0, 2.0, 3.0 和 4.0 a.u.时HHG谱的时频分析 (a) 1.0 a.u.; (b) 2.0 a.u.;
(c) 3.0 a.u.; (d) 4.0 a.u.

离. 从对应的谐波发射谱的时间 -频率行为可以看
出, 在激光峰值附近的谐波发射受到了抑制, 上升
沿和下降沿的谐波占主导作用, 而二者的干涉产生
了谐波发射的多谱峰结构.

4 结 论

本文基于动量空间求解描述激光与原子相互

作用的TDSE, 研究了原子在高频激光作用下的电
离概率、光电子发射谱和HHG谱. 发现在高频激光
作用下, 其光电子发射谱和谐波发射谱随着电离概
率的下降而呈现出多峰结构. 通过对谐波发射的时
间 -频率行为的分析发现, 在电离抑制区, 谐波发射
主要由上升沿和下降沿的谐波发射相干产生. 通过
光电子发射谱和谐波发射谱的这些特征, 进一步加
深了对原子动力学稳定过程的理解.

感谢吉林大学超算计算中心的大力支持.
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Abstract
By numerically solving the time-dependent Schrödinger equation, we investigate the ionization probability, photo-

electron spectrum, and harmonic emission spectrum of the atom under the action of high-frequency laser pulses. It is
found that with the increase of incident laser pulse intensity, the ionization probability of the atom first increases to
a maximum value gradually and then decreases, and in this process, both the photoelectron spectrum and high-order
harmonic generation spectrum change from a single-peak structure to a multi-peak one. Through the time-frequency
analysis of the harmonic emission spectrum, we also find that the harmonic emission is suppressed around the pulse
peak, and it occurs at the rising edge and the falling edge, which interfere with each other, thus forming the multi-peak
structure. Utilizing the laws of the changes of photoelectron and harmonic spectra with incident laser pulse intensity,
we can diagnose the laser intensity at which the atomic ionization suppression occurs.

Keywords: high-frequency laser pulses, harmonic emission spectrum, photoelectron spectrum
PACS: 32.80.Rm, 42.50.Hz DOI: 10.7498/aps.64.043201
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