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专题: 超快强激光驱动的原子分子过程

频域图像下的强场非序列电离过程∗

金发成1)2) 王兵兵1)2)†

1)(中国科学院物理研究所, 北京凝聚态物理国家重点实验室, 光物理重点实验室, 北京 100190)
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( 2016年 9月 18日收到; 2016年 11月 6日收到修改稿 )

自 20世纪 60年代激光发明以来, 激光与物质的相互作用就一直成为物理学领域的一个重要研究方向.
通过最近几十年激光技术的发展, 大大拓展了激光的频率、强度及脉宽范围, 使得复杂体系在激光场中的激
发、辐射及电离过程得到更精细而深入的研究. 本文总结了处理单色和双色激光场中双电子原子非序列电离
的频域理论; 归纳了碰撞 -电离和碰撞 -激发 -电离两种机理下原子非序列电离在单色和双色激光场中的动量
谱分布, 并对动量谱上的干涉条纹利用量子通道相干的理论进行了分析; 归纳了前向碰撞和背向碰撞在不同
激光场条件下对非序列电离的不同贡献, 以及高频激光场在非序列电离中所起的作用.

关键词: 频域, 强激光场, 非序列双电离, 多电子原子
PACS: 42.50.Ct, 34.50.Fa, 33.20.Xx DOI: 10.7498/aps.65.224205

1 引 言

经过三十多年的研究, 人们对强激光场与物
质相互作用过程已经有了非常深入的认识 [1], 特
别是低频强激光场中原子和分子的电离及辐射过

程使我们对强场阈上电离 (ATI) [2−8]、高次谐波

(HHG) [9−18]及非序列双电离 (NSDI) [19−30]等新

现象有了全面和细致的理解. 正因如此, 人们也利
用这些新的物理过程发展出新的探测物质结构和

动力学过程的技术和手段, 例如, 利用电离电子的
重散射机理探测分子结构 [31−33]、利用多个原子态

的相干效应提高高次谐波产生效率 [34]等, 其中最
重要的进展之一就是利用高次谐波得到了阿秒激

光脉冲光源 [35,36].
随着激光技术的进一步发展, 特别是最近自由

电子激光技术 [37,38]的快速进步, 为科学研究提供
了由远红外低频到X射线高频的宽带激光光源. 由
此, 人们对激光与物质相互作用的研究也进入到高
频激光场的非线性区域. 对于低频强激光场, 人们

可以在大光子数近似下将激光场作为经典场处理,
并且在这样的低频强激光场中原子或分子的电离

和辐射产生过程可以由半经典量子力学方法来处

理, 电子电离的重碰过程也可以形象地用强场三步
模型来解释 [39]: 原子或分子中的电子在激光场中
电离, 然后在激光场的驱动下返回母离子并与之发
生重碰, 如果电子被母离子重新俘获并将其携带的
能量转化为一个大能量的光子释放出去, 这个过程
就是HHG的产生过程; 如果电离电子与母离子发
生弹性碰撞, 则电子会在碰撞过程中从激光场中吸
收更多的光子从而增加动能, 这个过程就是高阶阈
上电离 (HATI); 而如果电离电子与母离子发生非
弹性碰撞并在碰撞过程中将部分能量传递给另一

个电子并使其电离的过程, 称为NSDI. 然而, 随着
激光场频率的增加, 特别是当单光子能量远大于电
子的电离阈值时, 这个重碰三步模型图像将不再适
用: 因为在这种高频激光场中, 即使电子只吸收一
个光子, 其获得的动能也非常大, 因而激光的经典
电场无法驱使电离电子返回到母离子附近发生重
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撞过程. 因此, 随着激光场频率的增加, 特别是当
单光子能量远大于电子的电离势时, 激光场作为量
子场的处理方法将更为合适和方便.

基于非微扰量子电动力学基础上的频域理论

产生于求解Dirac方程 [40]. 它对激光场的处理是
量子化的, 激光场与物质的相互作用由量子跃迁
过程来描述该方法具有很强的适应性, 因此我们
可以通过应用不同的物理近似处理感兴趣的问题.
最近, 我们课题组发展了该理论, 成功处理了低频
强激光场中的三大重碰现象 [41−46], 即HHG [41,42],
HATI [43−45]及NSDI [46]过程, 建立了重碰过程的
全量子力学频域方法. 我们研究了时域理论与
频域理论的对应关系, 并用频域图像明确解释了
HHG的平台原因 [41,42]: 它反映的是电子在激光
场中的能谱特点. 我们还建立了HATI的频域理
论并提出利用HATI探测分子结构时存在电荷分
布效应 [43−45]. 特别地, 我们最近推导了原子在单
色激光场和双色激光场中NSDI的全量子频域理
论, 证明了电子的散射过程在单色激光场和双色激
光场下对NSDI贡献的差异 [46,47]. 本文对NSDI的
频域理论进行综述, 并总结不同激光场下不同的
NSDI谱结构及其形成的原因 (本文采取原子单位
制, atomic units, a.u.).

2 原子在强激光场中电离的频域理论

建立在非微扰量子电动力学理论基础上的

强场原子电离理论是基于KFR (Keldysh, Faisal,
Reiss) 理论 [48−51]发展起来的. 在 20世纪 80年代,
Guo等 [52−54]重新推导了自由电子在激光场中的

量子Volkov态并以此为末态得到了原子在激光场
中电离过程的跃迁矩阵公式, 后来Guo等 [40]又利

用该方法处理了ATI过程. 最近该方法被推广到处
理HHG的产生过程, 建立了HHG与ATI的基本联
系 [41,42]. 这种方法进一步得到发展, 解决了HATI
及NSDI的全量子 (即激光场和原子体系都是量子
化处理)计算过程. 至此, 建立起了描述强激光场
中重碰过程的全量子频域理论. 下面我们对频域理
论给出一般性的描述并给出应用于NSDI过程的跃
迁公式.

在频域理论中, 原子与激光场形成一个孤立系
统, 原子与光子相互作用的每一步跃迁过程都会保
持能量守恒, 因此我们可以利用形式散射理论来研
究原子与激光场的相互作用. 根据形式散射理论,

在原子与激光场相互作用前及相互作用后, 系统的
状态处于原子和激光场相互独立的状态; 在原子与
激光场发生相互作用时, 系统在相应的相互作用算
符的作用下由碰撞前的状态跃迁到碰撞后的状态.
原子 -激光场作为一个孤立系统, 其哈密顿量可表
示为H = H0 + U + V , 其中H0 = p2/2 + Na, 表
示自由电子的动能算符和激光场的光子数目算符,
U为原子中电子与核的库仑势, V 为电子与激光场
的相互作用势.

当时间为负无穷时, 原子和激光场没有相互作
用, 体系所处状态表示为 |ψi⟩, 对应的能量为Ei, 则
在任意时间该初态波函数可以表示为∣∣ψ+

i
⟩
= |ψi⟩+

1

Ei −H + iεV |ψi⟩ , (1)

其中 ε为无穷小量. 另一方面, 当时间为正无穷时,
原子 -激光体系也不再存在相互作用, 体系处于状
态 |ψf⟩, 对应的能量为Ef, 则在任意时间该末态波
函数可以表示为∣∣ψ−

f
⟩
= |ψf⟩+

1

Ef −H − iεU |ψf⟩ . (2)

因此, 由形式散射理论可得跃迁公式 [46]⟨
ψ−

f
∣∣ ψ+

i
⟩

= δfi − 2iπδ(Ef − Ei)

[
⟨ψf|V |ψi⟩

+ ⟨ψf|U
1

Ef −H + iεV |ψi⟩

+ ⟨ψf|V
1

Ef −H − iεU
1

Ei −H + iεV |ψi⟩
]

+ · · · , (3)

(3)式包含了原子与激光场相互作用的所有跃迁过
程. 我们可以通过设定不同的初态和末态来选择不
同的物理过程, 例如电离、激发以及强激光场中发
生的重碰和多次重碰过程. 正因为频域理论能够在
同一的框架下对强激光场动力学所有过程进行理

论计算, 我们可以通过该方法考察在相同物理条件
下不同动力学过程的发生概率及它们之间的内在

关联.

2.1 原子在激光场中的电离及HATI

原子中的电子在激光场的电离过程可以用

图 1所示的跃迁过程表示 [55]. 在原子与激光场的
相互作用前, 电子处于原子基态, 只受库仑势U的

作用; 在激光场与原子相互作用时, 电子同时受库
仑势U和电子与激光场的相互作用势V 的作用; 当
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电子电离后, 电子处在激光场中, 只受电子与激光
场的相互作用势V 的作用 (这里我们利用了强场近
似). 对于原子 -激光体系, 在原子与激光场相互作
用前, 其初态波函数 |ψi⟩ = |Φi(r)⟩ ⊗ |ni⟩, 其中 |Φi⟩
为原子基态波函数, |ni⟩为激光场的光子态函数;在
原子与激光场相互作用后, 原子中的电子成为在激
光场中的自由电子, 所以体系的末态 |ψf⟩为Volkov
态.

自由电子在激光场中运动的量子化态是

Volkov [56]在 1935年基于量子电动力学理论推导
出来的. Guo等 [52−54]重新推导了激光场作为量子

场的单色光和双色光两种情况的Volkov态. 在频
率为ω的单色激光场中的Volkov态为

|ψpk⟩ = V −1/2
e

∞∑
j=−k

exp{i[p+ (up − j)k] · r}

× J∗
j (ς, η) |k + j⟩ , (4)

对应Volkov态的能量为Epk = p2/2+(k+1/2)ω+

upω, Ve为空间归一化常数, p为电子的內禀动量,
Jj(ς, η)为单色激光场下的贝塞尔函数, ς和 η为该

贝塞尔函数的宗量, |k + j⟩为激光场的光子态函
数, k为激光场的波矢, up = Up/ω, Up 为电子在频

率为ω的激光场中获得的有质动力能.

H0⇁U

ψi ψi ψf ψf
-+

H0⇁U⇁V H0⇁V

H↼t↽
t/֓@ t/t1 t/t2 t/@

图 1 原子中电子电离过程的形式散射理论跃迁示意

图 [55]

Fig. 1. The schematic diagram of formal scattering
theory in electron ionization process of atom (reprinted
with permission from Ref. [55]).

当激光场是频率为ω1和ω2的双色激光场

时, 一个自由电子在这样的复合场中的Volkov态
为 [52−54]

|ψpk1k2⟩ = V −1/2
e exp{i[(p+ up1k1 + up2k2) · r]}

×
∞∑

j1=−k1,
j2=−k2

exp{−i[j1(k1 · r + ϕ1)

+ j2(k2 · r + ϕ2)]}ℵ∗
j1j2(ξ)

× |k1 + j1, k2 + j2⟩, (5)

其中ℵj1j2(ξ)为双色激光场下的贝塞尔函数, ξ为
对应贝塞尔函数的宗量, k1和k2分别为两激光场

的波矢, ϕ1和ϕ2分别为两激光场的初始相位.

利用跃迁 (3)式, 并只取跃迁矩阵方程的前
两项, 得到 [43−45]: Tfi = TATI + THATI, 其中
TATI = ⟨ψf|V |ψi⟩,

THATI = ⟨ψf|U
1

Ef −H − iεV |ψi⟩ .

在这里, TATI表示原子发生ATI过程的跃迁矩阵
元, THATI描述原子发生HATI 过程的跃迁矩阵元.

对于频率为ω的单色激光场, 原子发生ATI过
程的跃迁矩阵元为 [44,52−54]

TATI = V −1/2
e ω(up − j)Jj(ζ, η)Φi(p), (6)

其中Φi(p)为动量空间中的原子初态波函数, j
表示电子在ATI过程中吸收的光子数. 值得注
意的是, 在上述和后面的推导过程中, 我们在
大光子数近似 [52−54]下忽略了光子动量的影响,
即p − jk + upk → p. 因此, 我们在 (6)式中把
Φi(p − jk + upk) 表示为Φi(p). 对于双色激光场,
相应的ATI过程的跃迁矩阵元为 [52−54,58]

TATI = V −1/2
e (up1ω1 + up2ω2 − q1ω1 − q2ω2)

× ℵq1q2(ζ)Φi(p), (7)

其中 q1和 q2分别为电子在ATI过程中从两束激光
场中吸收的光子数. 另一方面, 原子发生HATI的
过程可以看作是两步跃迁过程: 直接电离后的激光
辅助碰撞过程. 在频率为ω的激光场中, HATI过
程的跃迁矩阵元为 [43−45]

THATI = − iπ
∑
p′

1n1

⟨
ψpfn|U |ψp′

1n1

⟩ ⟨
ψp′

1n1 |V |ψi
⟩

× δ(Epfn − Ep′
1n1). (8)

根据上式可以得到HATI谱中吸收 q2个光子 (其
中第一步跃迁吸收 j1个光子)的电子跃迁矩阵元
为 [43−45]

T q2
HATI = iπV −3/2

e
∑
p′

1j1

ω(up − j1)Φi(p
′
1) ⟨pf|U |p′

1⟩

× Jj1(ζ
′
1, η)Jq2−j1(ζ

′
1 − ζf)

× δ(Epfn − Ep′
1n1), (9)

其中p′
1和pf分别为电子在ATI过程中和HATI过

程后的动量.
当激光场为双色场时, 电子在HATI过程中的

跃迁矩阵元为 [55]

T q2
HATI = − iπV −3/2

e
∑

p′
1s1s2

(ω1up1 + ω2up2
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− s1ω1 − s2ω2)Φi(p
′
1) ⟨pf|U |p′

1⟩

× ℵs1s2(ζ
′
1)ℵq1−s1q2−s2(ζf − ζ ′1)

× δ(Epfn1n2 − Ep′
1m1m2). (10)

2.2 NSDI的频域理论

NSDI过程可以用重碰模型解释 [39], 根据原子
种类和激光场的条件, NSDI的机理通常可以分为
两类 [1]: 碰撞 -电离和碰撞 -激发 -电离. 一个电子
首先在激光场的作用下被电离, 然后在激光场的作
用下加速获得能量并返回母核附近与另一个束缚

电子碰撞且把部分能量传递给该束缚电子. 若两电
子在碰撞后有足够的能量克服电离势便可以直接

被电离, 这个过程称为碰撞 -电离 (CI)过程; 若其中
一个电子在碰撞后具有较低能量并处在某一激发

态上, 随后在激光场的作用下被电离, 这个过程为
碰撞 -激发 -电离 (CEI)过程. 下面将简述原子在红
外 (IR)激光场和双色激光场——红外激光和深紫
外激光 (IR+XUV双色激光)下由该两种机理引起
的NSDI过程的频域理论.

2.2.1 CI过程
2.2.1.1 原子在 IR激光场中的CI过程的频域理论

原子在频率为ω1的 IR激光场中的哈密顿量
为 [40]

H = H0 + U + V, (11)

其中自由电子的动能算符和激光场的光子数

目算符H0 = (−i∇1)
2/2 + (−i∇2)

2/2 + ω1Na1,
U = U1 + U2 + U12, U1 和U2为每个电子与原子

核之间的库仑势, U12为两电子之间的相互作用势,
Na1为光子数目算符. 另外, V = V1 + V2为电子与

激光场的相互作用势, 其中

Vj = −A1(−k1 · rj) · (−i∇j) +
A2

1(−k1 · rj)
2

(j = 1, 2), (12)

上式中A1为波矢为k1的激光场矢势. 根据 (3)式,
CI机理引起的跃迁矩阵元为

TCI = ⟨ψf|U12
1

Ei −H + iεV1 |ψi⟩ , (13)

其 中 |ψi⟩为 该 系 统 的 初 态 波 函 数, |ψi⟩ =

|Φi(r1, r2)⟩⊗|n1⟩, Ei是对应初态的能量, Φi(r1, r2)

为氦原子的初态波函数. 系统的末态 |ψf⟩ =

|ψp1p2k⟩用两电子的Volkov态表示为 [27]

|ψp1p2k⟩

= V −1
e

∞∑
j1=−k

exp{i[p1 + (up1 − j1)k1] · r1}

× J∗
j1(ζ1, η)

∞∑
j2=−k−j1

exp{i[p2 + (up1

− j2)k1] · r2}J∗
j2(ζ1, η) |k + j1 + j2⟩ , (14)

对应末态的能量为Ep1p2k = p2
1/2 + p2

2/2 + (k +

1/2)ω1 + 2up1ω1. 在 (14)式中, up1 = Up1/ω1, Up1

为电子在 IR激光场中获得的有质动力能. 利用中
间态的完备性, (13)式变为

TCI = − iπ
∑
p′

1m
⟨ψp1p2k|U12

∣∣ψp′
1mΦ1(r2)

⟩
×
⟨
ψp′

1mΦ1(r2)
∣∣V1 |ψi⟩

× δ(Ep1p2k − Ep′
1m). (15)

在上式中,中间态表示为
∣∣ψp′

1mΦ1(r2)
⟩
=

∣∣ψp′
1m

⟩
⊗

|Φ1(r2)⟩, 即一个电子被电离用Volkov态
∣∣ψp′

1m
⟩
表

示, 而另一个电子处在He+离子的基态 |Φ1(r2)⟩.
值得注意的是:

⟨
ψp′

1mΦ1(r2)
∣∣V1 |ψi⟩表示第一个电

子在 IR激光场中吸收 s个光子发生阈上电离, 这个
过程称为ATI; ⟨ψp1p2k|U12

∣∣ψp′
1mΦ1(r2)

⟩
表示第一

个电离电子在 IR激光场的协助下与束缚电子碰撞
发生双电离, 该过程称为激光协助碰撞 (LAC). 进
一步, 把 (4)式和 (14)式代入 (15)式, 我们得到 [46]

TCI = − iπV −2
e

∑
p′

1s
Jq1+q2−s(ζ1 + ζ2 − ζ ′1, η)

× ω1(up1 − s)Js(ζ
′
1, η)Φ

′(p′
1)

×
∫∫

dr1dr2 exp[−i(p1 − p′
1) · r1]

× exp(−ip2 · r2)U12Φ1(r2)

× δ(Ep1p2k −Ep′
1m), (16)

其中, 在计算过程中Φ′(p′
1)用氢原子基态动量波函

数近似, p′
1表示电子在ATI过程后的动量. (16)式

即为原子在单色场下由CI机理引起的NSDI的跃
迁矩阵元.

2.2.1.2 原子在 IR+XUV激光场中的CI过程的频
域理论

原子在频率为ω1的 IR激光场和频率为ω2的

XUV激光场中的哈密顿量为H = H0 + U + V,其

224205-4

http://wulixb.iphy.ac.cn
http://wulixb.iphy.ac.cn


物 理 学 报 Acta Phys. Sin. Vol. 65, No. 22 (2016) 224205

中H0 = (−i∇1)
2/2+(−i∇2)

2/2+ω1Na1+ω2Na2.
另外, V = V1 + V2, 其中

Vj = − [A1(−k1 · rj) · (−i∇j)

+A2(−k2 · rj) · (−i∇j)]

+
1

2
[A1(−k1 · rj) +A2(−k2 · rj)]2

(j = 1, 2). (17)

在上式中, Na2, A2和k2分别表示XUV激光场的
光子数目算符、矢势和波矢. 该系统的初态波函
数 |ψi⟩ = |Φi(r1, r2)⟩ ⊗ |n1⟩ ⊗ |n2⟩, 对应的能量为
Ein1n2

, 系统的末态波函数 |ψf⟩ = |ψp1p2k1k2⟩, 对应
的能量为Ep1p2k1k2 , 其中

|ψp1p2k1k2⟩

= V −1
e exp

{
i[(p1 + up1k1 + up2k2) · r1

+ (p2 + up1k1 + up2k2) · r2]
}

×
∞∑

j1=−k1,
j2=−k2

exp{−i[j1(k1 · r1 + ϕ1)

+ j2(k2 · r1 + ϕ2)]}ℵ∗
j1j2(ξ1)

×
∞∑

j3=−k1−j1,
j4=−k2−j2

exp{−i[j3(k1 · r2 + ϕ1)

+ j4(k2 · r2 + ϕ2)]}ℵ∗
j3j4(ξ2)

× |k1 + j1 + j3, k2 + j2 + j4⟩ . (18)

另外, 双色激光场下的中间态表示为 [52−54]∣∣ψp′
1m1m2

⟩
= V −1/2

e

∞∑
j1=−m1,
j2=−m2

exp{i[p′
1 + (up1 − j1)k1

+ (up2 − j2)k2] · r1} × ℵ∗
j1j2(ξ

′
1)

× exp[−i(j1ϕ1+j2ϕ2)]|m1+j1,m2+j2⟩. (19)

利用中间态的完备性, 双色场下的跃迁矩阵元为

TCI = − iπ
∑

p′
1m1m2

⟨
ψp1p2k1k2

∣∣U12

∣∣ψp′
1m1m2Φ1(r2)

⟩
×
⟨
ψp′

1m1m2Φ1(r2)
∣∣V1 |ψi⟩

× δ(Ep′
1m1m2 − Ein1n2). (20)

把 (18)式和 (19)式代入 (20)式, 我们得到 [47]

TCI = − 4iπ2V −2
e

∑
s1s2

ℵq1q2(ξ1 + ξ2 − ξ′1)

× [ω1(up1 − s1) + ω2(up2 − s2)]p
′
1

× ℵs1s2(ξ
′
1)Φ

′
1(p

′
1)

∫∫
dr1dr2

× exp[−i(p1 − p′
1) · r1] exp(−ip2 · r2)

× U12Φ1(r2). (21)

上式即为原子在双色场下由CI机理引起的NSDI
的跃迁矩阵元, 其中Φ′

1(p
′
1)用氢原子基态动量波函

数近似. 另外, s1和 s2表示电子在ATI过程中吸收
的 IR和XUV光子数, q1和 q2表示电子在LAC过
程中吸收的 IR和XUV光子数.

根据 (15)式和 (20)式, 原子无论在单色激光场
还是双色激光场中, 由CI机理引起的NSDI过程都
可以看成两步过程: 电子首先发生ATI过程, 然后
在激光场的作用下发生LAC过程.

2.2.2 CEI过程
2.2.2.1 原子在 IR激光场中的CEI过程的频

域理论

由 (3)式, 原子在频率为ω1的 IR激光场中由
CEI机理引起的NSDI的跃迁矩阵元为

TCEI = ⟨ψf|V2
1

Ef −H − iεU12
1

Ei −H + iεV1 |ψi⟩ .

(22)

相比CI机理而言, CEI机理还需要一个中间态: 一
个电子处在连续态而另一个电子处在He+离子的
激发态. 在本文的计算中, 我们发现第一激发态对
NSDI的贡献远大于其他激发态的贡献. 因此, 本
文主要考虑第一激发态的贡献. 此时, 该中间态表
示为

∣∣ψp′′
1 lΦ2(r2)

⟩
=

∣∣ψp′′
1 l
⟩
⊗ |Φ2(r2)⟩, 该态对应

的能量为Ep′′
1 l, 其中 |Φ2(r2)⟩表示电子处在He+ 离

子的第一激发态的波函数. 利用中间态的完备性,
CEI 机理下的跃迁矩阵元为

TCEI = π
2
∑
p′′

1 l

∑
p′

1m
⟨ψp1p2k|V2

∣∣ψp′′
1 lΦ2(r2)

⟩
×
⟨
ψp′′

1 lΦ2(r2)
∣∣U12

∣∣ψp′
1mΦ1(r2)

⟩
×
⟨
ψp′

1mΦ1(r2)
∣∣V1 |ψi⟩

× δ(Ep1p2k − Ep′′
1 l)δ(Ep′′

1 l − Ep′
1m). (23)

在 (23)式 中,
⟨
ψp′

1mΦ1(r2)
∣∣V1 |ψi⟩为 第 一 个 电

子 在 激 光 场 的 作 用 下 发 生 阈 上 电 离, 此
过 程 称 为 第 一 个 电 子 的 阈 上 电 离 (ATI1);⟨
ψp′′

1 lΦ2(r2)
∣∣U12

∣∣ψp′
1mΦ1(r2)

⟩
为第一个电离电子

在激光场的协助下与第二个电子碰撞后并使其处

在第一激发态上, 这个过程称为激光协助碰撞激
发 (LACE); ⟨ψp1p2k|V2

∣∣ψp′′
1 lΦ2(r2)

⟩
为第二个电子
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发生阈上电离, 此过程称为第二个电子的阈上电离
(ATI2). 进一步, (23) 式变为 [46]

TCEI

= πV −2
e

∑
p′

1s
Jq1−s(ζ1 − ζ ′1)Jq2(ζ2, η)

× ω2
1(up1 − s)(up1 − q2)

× Φ′(p′
1)Φ2(p2)Js(ζ

′
1, η)δ(Ep1p2k − Ep1l)

× δ(Ep1l − Ep′
1m)

∫∫
dr1dr2

× exp[−i(p1 − p′
1) · r1]U12Φ1(r2)Φ2(r2), (24)

其中 |Φ2(p2)⟩为He+离子的第一激发态在动量空
间的波函数. 此公式表示原子在单色激光场下由
CEI机理引起的NSDI过程的跃迁矩阵元.

2.2.2.2 原子在 IR+XUV激光场中的CEI过程的
频域理论

同样地, 从单色激光场下的跃迁矩阵元 (23)式
推广到双色激光场下的跃迁矩阵元为

TCEI

= π2
∑

p′′
1 l1l2

∑
p′

1m1m2

⟨ψp1p2k1k2 |V2
∣∣ψp′′

1 l1l2Φ2(r2)
⟩

×
⟨
ψp′′

1 l1l2Φ2(r2)
∣∣U12

∣∣ψp′
1m1m2Φ1(r2)

⟩
×

⟨
ψp′

1m1m2Φ1(r2)
∣∣V1 |ψi⟩ δ(Ep′′

1 l1l2 − Ein1n2
)

× δ(Ep′
1m1m2 − Ein1n2). (25)

利用两电子在双色激光场中的Volkov态 [46], 进一
步把 (25)式变为

TCEI = − 4π3V −2
e

∑
q1q2

∑
s1s2

p1[ω1(up1 − s1)

+ ω2(up2 − s2)]ℵs1s2(ξ2)Φ2(p2)

× ℵd1d2(ξ1 − ξ′1)p
′
1[ω1(up1 − q1)

+ ω2(up2 − q2)]ℵq1q2(ξ
′
1)Φ

′
1(p

′
1)

×
∫∫

dr1dr2 exp[−i(p1 − p′
1) · r1]

× Φ∗
2(r2)U12Φ1(r2). (26)

在上式中, q1和 q2分别为电子在ATI1过程中吸收
的 IR和XUV光子数, d1和d2分别为电子在LACE
过程中吸收的 IR和XUV光子数, s1和 s2分别为电

子在ATI2过程中吸收的 IR和XUV光子数. (26)
式即为原子在双色激光场下由CEI机理引起的
NSDI过程的跃迁矩阵元.

根据 (23)式和 (25)式, 原子无论在单色激光场
还是双色激光场中由CEI机理引起的NSDI, 该电
离过程都可以看成三步过程: 第一个电子首先在激
光场的作用下发生ATI1过程, 接着在激光场的作
用下碰撞第二个电子后离开母核, 并使得第二个电
子处在He+离子的第一激发态, 最后第二个电子在
激光场的作用下发生ATI2过程.

3 原子在激光场中的非序列电离过程

3.1 CI过程

3.1.1 单色激光场中由CI机理引起的NSDI
过程

首先考虑氦原子在 IR激光场中由CI机理
引起的NSDI过程. 选取的激光强度为 I1 =

7 × 1014 W/cm2, 波长为λ1 = 800 nm. 图 2给
出了两电子沿着激光极化方向出射时的动量谱. 该
结果在定性上符合了Eremina等 [57]的实验结果.
从图 2还可以看到: 1) NSDI的概率主要是由两电
子沿着相同方向出射时主导的; 2)动量谱呈现出复
杂的干涉条纹. 基于这些现象, 我们将通过通道分
析进一步解释该动量谱的形成.

-2 -1

-2

-1

P1/a.u.

P
2
/
a
.u

.

1 2

-5.50

-4.25

-3.00

1

2

图 2 两电离电子沿着激光极化方向出射时由CI机理引
起的NSDI动量谱, 该图采用对数标度 [46]

Fig. 2. The NSDI momentum spectra of two ionized
electrons with their momenta along the laser polariza-
tion direction, where the NSDI is caused by the CI
mechanism in an IR laser field. In a logarithmic scale
(reprinted with permission from Ref. [46]).

根据频域理论, 图 2给出的动量谱来自于所有
ATI通道的相干叠加. 由 (16) 式, 每个ATI通道的
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贡献表示为

T k
CI = Γ k

LACΓ
k
ATI

∝ I(P )Jq1+q2−s(ζ1 + ζ2 − ζ ′1, η)Γ
k
ATI, (27)

其中 k = s − [E1/ω1 + up]是ATI通道的阶数,
Γ k

ATI = V
−1/2

e ω(up − s)Φ1(p
′
1)Js(ζ

′
1, η)为k阶ATI

通道的跃迁矩阵元,

I(P ) =

∫∫
dr1dr2 exp[−i(p1 − p′

1) · r1]

× exp(−ip2 · r2)U12Φ1(r2).

由 (27)式可见, 干涉条纹来自于LAC过程. 因
此, 我们下面主要分析 (27) 式中的贝塞尔函数
Jq1+q2−s(ζ1 + ζ2 − ζ ′1, η).

一般地, 该贝塞尔函数写成积分形式为

Jq1+q2−s(ζ1 + ζ2 − ζ ′1, η)

=
1

2π

∫ π
−π

dφ exp{i[(ζ1 + ζ2 − ζ ′1) sinφ

+ η sin(2φ) + (q1 + q2 − s)φ]}, (28)

其中,宗量 ζ1+ζ2−ζ ′1 = 2
√
up1/ω1(p1+p2−p′

1)·ε̂1,
ε̂1为 IR激光极化的单位矢量. 该宗量依赖于碰撞
前和碰撞后的电子动量的方向. 如果碰撞前电子的
动量p′

1的方向与碰撞后该电子的动量p1的方向夹

角小于90◦, 该过程称为前向碰撞; 如果它们的夹角
大于90◦, 则称之为背向碰撞.

图 3 (a)—(d)分别给出了两电子沿着激光极
化方向出射时通道 1, 5, 11和 23的动量谱. 从
图 3 (a)—(d)中可以看出: 1)随着 k的增加, 动量
谱的分布区域减少, 并且低阶的通道对NSDI过程
起主要贡献; 2)对低阶的ATI通道而言, 动量谱的
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图 3 (a)—(d)两电子沿着相同方向出射时的通道贡献; (e)—(h) 不同通道下在背向碰撞时 |Jq1+q2−s(ζ1 + ζ2 −
ζ′1, η)|2的动量谱分布; (i)—(l)在前向碰撞时 |Jq1+q2−s(ζ1 + ζ2 − ζ′1, η)|2的动量谱分布, 通道阶数 k为 1[(a), (e)
和 (i)], 5[(b), (f)和 (j)], 11[(c),(g)和 (k)]和 23[(d), (h)和 (l)]; 该图采用对数标度 [46]

Fig. 3. Channel contributions of NSDI momentum spectra with the final momenta of the two ionized
electrons along the same direction. (e)–(h) present |Jq1+q2−s(ζ1 + ζ2 − ζ′1, η)|2 for the backward collision;
(i)–(l) present |Jq1+q2−s(ζ1 + ζ2 − ζ′1, η)|2 for the forward collision. The orders of these channels are 1 [(a),
(e) and (i)], 5 [(b), (f) and (j)], 11 [(c), (g) and (k)] and 23 [(d), (h) and (l)], respectively. In a logarithmic
scale (reprinted with permission from Ref. [46]).
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分布主要集中在高能区域, 而对高阶的ATI通道而
言, 动量谱的分布主要集中在低能区域. 为了解释
这些现象, 图 3 (e)—(h)给出了电子发生背向碰撞
时贝塞尔函数 |Jq1+q2−s(ζ1 + ζ2 − ζ ′1, η)|2的动量分
布, 图 3 (i)—(l)给出了前向碰撞时 |Jq1+q2−s(ζ1 +

ζ2 − ζ ′1, η)|2的动量分布. 从图 3可以看出: 当两电
子沿着相同方向出射时, 背向碰撞对NSDI过程起
主导作用, 并且图 3 (a)—(d)中干涉条纹的特征主
要来自于对应通道下的背向碰撞的贡献.

为了进一步理解图 3的结果, 我们利用鞍点近
似方法分析贝塞尔函数 Jq1+q2−s(ζ1 + ζ2 − ζ ′1, η).
电子在经典激光场中的作用量为 [58]:

Sc(t,p) =
1

2

∫ t

0

dt′[p+A1(t
′)]2

=
(1
2
p2 + Up1

)
t+ 2

√
up1

ω1
|p · ε̂1| sin(ω1t)

+
up1

2
sin(2ω1t).

该贝塞尔函数可以写成

Jq1+q2−s(ζ1 + ζ2 − ζ ′1, η)

=
ω1

2π

∫ T

0

dt exp{−i[∆SCI(t) + Ip2t]}, (29)

其中 Ip2表示氦原子的第二电离势, ∆SCI(t) =

Sc(t,p1) + Sc(t,p2) − Sc(t,p
′
1)和T1 = 2π/ω1. 利

用鞍点近似, (29)式变为

Jq1+q2−s(ζ, η)

=
ω1

2π

∑
t0

√
2π

i∆S′′
CI(t0)

exp{−i[∆SCI(t0) + Ip2t0]}

=
2ω1

π
√
ζ sin(ω1t0) + 4η sin(2ω1t0)

cosΘ, (30)

其中Θ = ζ sin(ω1t0) + η sin(2ω1t0) + (q1 + q2 −
s)ω1t0和 ζ = ζ1 + ζ2 − ζ ′1. 因此, 鞍点 t0满足的能

量守恒方程为

[p′
1 −A1(t0)]

2

2
− [p1 −A1(t0)]

2

2

− [p2 −A1(t0)]
2

2
= Ip2 . (31)

从 (30)式中看到NSDI的跃迁矩阵元正比于√
2π

i∆S′′
CI(t0)

, 即 Jq1+q2−s(ζ, η) ∝ 1/
√
f1, 其中

对于背向碰撞时 f1 = −|p1| − |p2| − |p′
1| +

2
√
2ω1up1 | cos(ω1t0)|, 而前向碰撞时 f1 = −|p1| −

|p2|+ |p′
1|+ 2

√
2ω1up1 | cos(ω1t0)|. 如果 f1的值越

小, 那么 Jq1+q2−s(ζ, η)的值越大. 在一定的 f1下,
对背向碰撞而言, 随着k的增加, 两电离电子的动
量之和 |p1|+ |p2|随之减小,正如图 3 (e)—(h)所示.
对前向碰撞而言, 随着k的增加, 两电离电子的动
量之和也随之增加, 正如图 3 (i)—(l)所示. 另一方
面, 如果两电离电子的动量越大, 那么电子在电离
过程中需要吸收的光子越多, 根据微扰理论, NSDI
的概率越低. 因此, 背向碰撞对NSDI过程起了主
导作用.

另一方面, 图 4 (a)—(d)分别给出了两电离电
子沿着相反方向出射时通道 1, 15, 23和 41的动量
谱. 从图 4可以看到: 1)低阶的通道对NSDI过程
几乎没有贡献, 但 15到 35阶的通道对NSDI过程
起了主要的贡献; 2)前向碰撞和背向碰撞对NSDI
过程有相同的贡献.

为了解释图 4的现象, 我们分析 (30)式
并把该贝塞尔函数表示为 Jq1+q2−s(ζ, η) ∝
1/
√
f1, 其中 f1变为 f1 = −|p1| + |p2| − |p′

1| +
2
√
2ω1up1 | cos(ω1t0)|. 令f1 = 0,那么 |p1| = |p2|−

|p′
1|+ 2

√
2ω1up1 | cos(ω1t0)|. 对于较低阶的通道而

言, |p′
1| ≈ 0, |p1|有最小值 2

√
2ω1up1 | cos(ω1t0)|.

随着 k的增加, |p′
1|的值也随之增加, 但最小值

|p1| = −|p′
1| + 2

√
2ω1up1 | cos(ω1t0)|随之减小. 由

于最后电离电子的能量越大, NSDI的概率就越低,
所以, 对低阶的ATI通道而言, NSDI的概率较低,
并且NSDI的概率随着通道阶数的增加而增加. 对
于中间阶数的通道, 为了使得 f1保持较小值, |p2|
必须保持不变, 正如图 4 (f)所示; 随着通道阶数的
增加, |p′

1|的值变大, 那么 |p2|的值也需要增加, 如
图 4 (f)—(h)所示. 另一方面, 由于两电离电子的不
可分辨性, 前向碰撞的动量谱 [如图 4 (j)—(l)所示]
也可以理解.

图 2和图 4的分析表明, 干涉条纹来自于所有
通道贡献的相干叠加, 因此动量谱的干涉归根于
每个ATI通道下的LAC过程. 从 (30)式可见干涉
条纹来自于函数 cosΘ. 若 cosΘ = 0, 则动量谱出
现干涉相消, 正如图 5 (a)和图 5 (b)中的黑点所示.
从图 5可见这些黑点的位置与量子计算结果符合
得很好. 这说明图 2中的干涉条纹来自于不同碰撞
时刻 t0和2π/ω1 − t0处两条轨道的量子相干, 而两
个轨道的相位差导致了函数 cosΘ的出现.
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图 4 (a)—(d)两电子沿着相反方向出射时不同通道的贡献; (e)—(h)不同通道在背向碰撞时 |Jq1+q2−s(ζ1 + ζ2 − ζ′1, η)|2的动
量谱分布; (i)—(l)在前向碰撞时 |Jq1+q2−s(ζ1 + ζ2 − ζ′1, η)|2的动量谱分布; 通道阶数 k为 1[(a), (e)和 (i)], 15[(b), (f)和 (j)],
23[(c), (g)和 (k)]和 41[(d), (h)和 (l)]; 该图采用对数标度 [46]

Fig. 4. (a)–(d) Channel contributions of NSDI momentum spectra with the final momenta of the two ionized electrons along
the opposite directions; (e)–(h) present |Jq1+q2−s(ζ1+ζ2−ζ′1, η)|2 for the backward collision; (i)–(l) present |Jq1+q2−s(ζ1+

ζ2 − ζ′1, η)|2 for the forward collision. The orders of these channels are 1 [(a), (e) and (i)], 15 [(b), (f) and (j)], 23 [(c), (g)
and (k)] and 41 [(d), (h) and (l)], respectively. In a logarithmic scale (reprinted with permission from Ref. [46]).
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图 5 通道 1 (a)和 (b)的干涉条纹 黑点表示函数

cosΘ = 0的位置 [46]

Fig. 5. Interference fringes on the NSDI momentum
distributions for (a) channel 1 and (b) channel 5. The
solid squares show the positions where the function
cosΘ = 0 (reprinted with permission from Ref. [46]).

3.1.2 双色激光场中由CI机理引起的NSDI
过程

现在考虑氦原子在 IR+XUV双色激光场下由
CI机理引起的NSDI过程. 选取的激光参数为: 激

光强度为 I1 = I2 = 3.6 × 1013 W/cm2, 频率为
ω1 = 1.165 eV 和ω2 = 75ω1, 并且两束激光场的
极化方向相同, 初始相位为 0. 图 6给出了两电离
电子沿着激光极化方向出射时的动量谱. 从图 6可
见: 1)动量谱呈现出两个平台结构, 其中第一个平
台的电离概率比第二个平台的电离概率高约5个量
级; 2) IR+XUV双色激光场下的动量谱与 IR单色
激光场下的结果完全不同. 下面, 我们将讨论动量
谱的形成过程.

基于前面的研究发现, XUV激光场在一定程
度上可以提高NSDI的电离概率, 这说明XUV激
光在电离过程中扮演了关键的角色 [58−61]. 为了
解释NSDI的动量谱, 我们定义了通道 (s2, q2), 其
中 s2和 q2分别表示电子在ATI和LAC过程中吸收
XUV光子的数目. 通过通道分析, 我们发现图 6所
示的动量谱的第一和第二个平台分别来自于通

道 (1, 0) 和 (1, 1)的贡献 [47]. 通过对通道 (1, 0)
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和 (1, 1)分析表明: 若电子在LAC过程中不吸收
XUV光子, 则该过程对应动量谱的第一个平台; 若
电子在LAC过程中吸收 1个XUV光子, 则对应动
量谱的第二个平台. 另外, 从图 6还可以看到: 两
电离电子因出射方向不同会形成不同的动量谱.

1

2

-10.0

-7.6

-5.2

-2.8

-2 -1

-2

-1

1 2

P1/a.u.

P
2
/
a
.u

.

图 6 两电离电子沿着激光极化方向出射时由CI机理引起的
NSDI动量谱, 该图采用对数标度 [47]

Fig. 6. The NSDI momentum spectra of two ionized elec-
trons with their momenta along the lasers polarization di-
rection, where the NSDI is caused by the CI mechanism
in IR+XUV two-color laser fields. In a logarithmic scale
(reprinted with permission from Ref. [47]).

为了进一步解释动量谱中干涉条纹的形成原

因, 我们定义了子通道 (s2|s1, q2), 其中 s1表示电

子在ATI过程中吸收 (s1 > 0)或者放出 (s1 < 0)
的 IR光子数目. 首先考虑当两电离电子沿着相同
方向出射时第一个平台的动量谱 (在图 6中第一和
第三象限的第一个平台). 以子通道 (1| − 20, 0),
(1|0, 0), (1|20, 0)和 (1|40, 0)为例, 图 7 (a)—(d)给
出了两电离电子沿着相同方向出射时的通道贡献.
从图可见: 电子在ATI过程中吸收的 IR光子越多,
碰撞后获得的能量越大, 但对应通道的电离概率
越低. 为了更详细地研究这些动量谱的干涉条纹,
图 7 (e)—(h)和图 7 (i)—(l)分别给出了对应通道下
的前向碰撞和背向碰撞的动量谱. 通过图 7 的比
较发现: 当 s1较小时, 背向碰撞对NSDI过程起主
要贡献, 而当 s1较大时, 前向碰撞对NSDI过程起
主导作用; 另一方面, 背向碰撞的贡献随着 s1的增

加而迅速降低. 这是由于电子在ATI过程中吸收
IR光子越多,它越有足够的能量通过前向碰撞使得
另一个束缚电子电离. 比较图 6和图 7 (a)—(d) 可
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图 7 (a)—(d)两电离电子沿着相同方向出射时的通道贡献; (e)—(h)前向碰撞对NSDI过程的贡献; (i)—(l)背向碰撞对NSDI过
程的贡献; 通道为 (1| − 20, 0) [(a), (e)和 (i)], (1|0, 0) [(b), (f)和 (j)], (1|20, 0) [(c), (g)和 (k)]和 (1|40, 0) [(d), (h)和 (l)]; 该上
图采用对数标度 [47]

Fig. 7. (a)–(d) Channel contributions of NSDI momentum spectra with the final momenta of the two ionized electrons
along the same direction; (e)–(h) present the contribution of forward collision to the NSDI; (i)–(l) present the contribution
of backward collision to the NSDI. These channels are (1| − 20, 0) [(a), (e) and (i)], (1|0, 0) [(b), (f) and (j)], (1|20, 0) [(c),
(g) and (k)] and (1|40, 0) [(d), (h) and (l)], respectively. In a logarithmic scale (reprinted with permission from Ref. [47]).
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以看到: 当两电离电子沿着相同方向出射时第一个
平台的动量谱来自于所有子通道共同贡献的结果.

同样地, 我们对两电离电子沿着相同方向出射
时的第二个平台的动量谱做了分析 [47]. 通过对子
通道的分析发现: 随着电子在ATI过程中吸收 IR
光子的增加, 电子的动能随之增加, 但NSDI的概
率迅速降低. 另外, 前向碰撞在NSDI过程中起主
导作用, 但背向碰撞的贡献几乎可以忽略. 相比第
一个平台而言: 由于电离电子在碰撞束缚电子时吸
收了另一个XUV光子, 所以第二个平台的能量区
域远大于第一个平台的能量区域.

另一方面, 图 8给出了两电离电子沿着相反方
向出射时的子通道 (1| − 20, 0), (1|0, 0), (1|20, 0)
和 (1|40, 0)的贡献, 其中图 8 (e)—(h)表示前向碰
撞的贡献和图 8 (i)—(l)表示背向碰撞的贡献. 从
图 8 (e)—(h)和图 8 (i)—(l)可以看出, 随着电子在
ATI 过程中吸收 IR光子的增加, 电子的能量随之
增加, 但电离概率随之降低, 另外, 前向碰撞和背向

碰撞对NSDI过程的贡献是相等的, 这与图 7的情
况完全不同. 这是由于两电子的不可分辨性引起
的. 进一步比较图 6和图 8可以发现: 在图 6中两
电离电子沿着相反方向出射时的动量谱的第一个

平台来自于图 8 (a)—(d)这些子通道的干涉结果.
通过分析两电离电子沿着相反方向出射时的

第二个平台, 我们同样地看到: 前向碰撞和背向碰
撞对NSDI过程具有相等的贡献 [47]. 通过与图 8比
较发现, 在相同 s1 的情况下, 两电离电子在子通道
(1|s1, 1)下的能量远大于在子通道 (1|s1, 0) 下的能
量, 但子通道 (1|s1, 1)的电离概率远小于相应子通
道 (1|s1, 0)的概率. 这是由于电子在碰撞过程中吸
收了1个XUV光子.

为了进一步理解子通道的干涉条纹, 我们
利用鞍点近似来分析 (21)式中的贝塞尔函数
ℵq1q2(ζ1 + ζ2 − ζ ′1). 该贝塞尔函数简化为

ℵq1q2(ζ1 + ζ2 − ζ ′1)≈J−q1(ζs1, ζs3)J−q2(ζs2), (32)
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图 8 (a)—(d)两电离电子沿着相反方向出射时的通道贡献; (e)—(h)前向碰撞对NSDI过程的贡献; (i)—(l)背向碰撞对NSDI过
程的贡献. 通道为 (1|−20, 0) [(a), (e)和 (i)], (1|0, 0) [(b), (f)和 (j)], (1|20, 0) [(c), (g)和 (k)]和 (1|40, 0) [(d), (h)和 (l)]; 该图
采用对数标度 [47]

Fig. 8. (a)–(d) Channel contributions of NSDI momentum spectra with the final momenta of the two ionized electrons along
the opposite direction; (e)–(h) present the contribution of forward collision to the NSDI; (i)–(l) present the contribution of
backward collision to the NSDI. These channels are (1|−20, 0) [(a), (e) and (i)], (1|0, 0) [(b), (f) and (j)], (1|20, 0) [(c), (g)
and (k)] and (1|40, 0) [(d), (h) and (l)], respectively. In a logarithmic scale (reprinted with permission from Ref. [47]).
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其中

ζs1 = 2

√
up1

ω1
|p1 · ε̂1 + p2 · ε̂1 − p′

1 · ε̂1| ,

ζs2 = 2

√
up2

ω2
|p1 · ε̂2 + p2 · ε̂2 − p′

1 · ε̂2| ,

ζs3 =
1

2
up1 . (33)

这个贝塞尔函数 J−q1(ζs1, ζs3)可以写成积分

形式为

J−q1(ζs1, ζs3)

=
1

T1

∫ T1/2

−T1/2

dt exp{i[ζs1 sin(ω1t)

+ ζs3 sin(2ω1t) + q1ω1t]}. (34)

另一方面, 利用电子在 IR激光场中的经典作
用量, 该贝塞尔函数变为

J−q1(ζs1, ζs3)

=
1

T1

∫ T1/2

−T1/2

dt exp{i[∆SCI−(q2ω2−Ip2)t]}.

(35)

利用鞍点近似, (35)式进一步写成

J−q1(ζs1, ζs3)

= 4
√
π/[T1

√
f ′′(t0)] cos[f(t0)− π/4], (36)

其中 f(t) = ∆SCI − (q2ω2 − Ip2)t. 鞍点 t0满足

f ′(t0) = 0, 这导致了能量守恒方程
1

2
{[p1 +A1(t0)]

2 + [p2 +A1(t0)]
2

− [p′
1 +A1(t0)]

2} = q2ω2 − Ip2 , (37)

则两电离电子满足的轨道方程为

[p1 + ε̂12
√
Up1 cos(ω1t0)]

2

+ [p2 + ε̂12
√
Up1 cos(ω1t0)]

2

= [p′
1+ε̂12

√
Up1 cos(ω1t0)]

2

+ 2(q2ω2 − Ip2). (38)

该 方 程 被 看 成 是 圆 的 方 程, 其 中 圆 心 为
[−2

√
Up1 cos(ω1t0),−2

√
Up1 cos(ω1t0)], 半 径 为

R =
√
[p′

1 + ε̂12
√
Up1 cos(ω1t0)]2 + 2(q2ω2 − Ip2).

在特定的动量p′
1和鞍点 t0下, 两电离电子满足

(38)式所示的能量轨道方程. 此时, LAC可以看成
这样一个过程: ATI过程电离的且具有特定动量
的电子p′

1, 在 IR和XUV激光场的作用下碰撞母
核, 使得原子发生NSDI过程, 其中p′

1的大小可表

示为 |p′
1| =

√
2[(s1ω1 + s2ω2)− Ip1 − Up1 − Up2 ],

这里 Ip1为氦原子的第一电离势. 图 9 给出了动量
p′
1沿着与激光极化相同方向时的能量轨道, 其中
s1 = 0, s2 = 1和 q2 = 0. 从图 9可以看出, 这些经
典能量轨道很好地预言了量子计算的结果. 该结果
表明NSDI动量谱来自于所有不同p′

1贡献的相干

叠加. 当p1和p2沿着相同方向出射时, 从 (38)式
知道, 随着半径R的增加, 圆心沿着直线p1 = p2

移动. 这导致了前向碰撞的轨道被限制在相对低
能区域, 而背向碰撞的轨道被扩展到高能区域, 正
如图 9 (b)和图 9 (c)所示. 这说明电子在背向碰撞
过程中比在前向碰撞过程中吸收了更多的 IR光子,
所以前向碰撞对NSDI过程的贡献大于背向碰撞的
贡献. 另一方面, 当p1和p2沿着相反方向出射时,
如图 9 (a)和图 9 (d) 所示, 由于电子的不可分辨性,
前向碰撞和背向碰撞对NSDI过程的贡献是相同
的. 另外, 我们看到 (38)式把前向碰撞和背向碰撞
联结在一起, 这为我们理解第一个平台的形成过程
提供了新的图像: 一个电子首先吸收 1个XUV光
子和许多 IR光子发生电离, 然后在 IR激光场的协
助下与另一个束缚电子碰撞并发生双电离, 其中
IR激光场在碰撞的过程中提供了能量轨道的圆心
和半径.
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图 9 动量p′
1沿着与激光极化相同的方向时的能量轨

道, 其中 s1 = 0, s2 = 1, q2 = 0和 tc = cos(ω1t0); (a),
(c) 背向碰撞; (b), (d)前向碰撞; 该图采用对数标度 [47]

Fig. 9. The energy circles for p′
1 along the same direc-

tion of the laser’s electric polarization and for s1 = 0,
s2 = 1, q2 = 0 and tc = cos(ω1t0), which indicates
that (a) and (c) are backward collisions and (b) and (d)
are forward collisions. In a logarithmic scale (reprinted
with permission from Ref. [47]).
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图 10给出了动量p′
1沿着与激光极化相同的方

向时的能量轨道, 其中 s1 = 0, s2 = 1和 q2 = 1. 从
图 10可见, 这些经典能量轨道与量子分布相一致.
这说明NSDI的动量谱来自于所有这些轨道的干涉
结果. 通过图 10和图 9的比较, 表明通道 (1, 1)主
导着高能区域并形成了第二个平台, 这是由于电离
电子在碰撞过程中吸收了1个XUV光子.

P1/a.u.

P
2
/
a
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图 10 动量 p′
1沿着与激光极化相同方向时的能量轨道, 其中

s1 = 0, s2 = 1, q2 = 1和 tc = cos(ω1t0); (a), (c) 背向碰撞;
(b), (d)前向碰撞; 该图采用对数标度 [47]

Fig. 10. The energy circles for p′
1 along the same direction of

the laser’s electric polarization and for s1 = 0, s2 = 1, q2 = 1

and tc = cos(ω1t0), which indicates that (a) and (c) are back-
ward collisions and (b) and (d) are forward collisions. In a
logarithmic scale (reprinted with permission from Ref. [47]).

通过前面的通道分析表明, 图 10中的动量谱
来自于每个ATI通道中的电离电子通过碰撞另一
个束缚电子的干涉结果. 另外, (36)式表明干涉来
自于函数 cos[f(t0)− π/4], 即来自于不同时刻 t0和

2π/ω1 − t0碰撞的结果. 当 cos[f(t0)−π/4] = 0时,
动量谱出现干涉相消, 正如图 11所示的黑点的位
置. 从图 11可以看出, 黑点的分布与干涉相消的
位置是一致的, 这说明动量谱来自于两电子在 t0和

2π/ω1 − t0碰撞后干涉的结果.
通过比较原子在 IR单色激光场下和在

IR+XUV双色激光场下的NSDI动量谱, 我们看
到: 两种情况下的动量谱有着明显的差异, 正如
图 2和图 6所示. 这表明XUV激光场在NSDI过程
中有很重要的作用. 进一步通过通道分析发现,
当两电离电子沿着相同方向出射时, 在 IR单色激
光场的情况下, 背向碰撞对NSDI过程起主导作
用; 但在 IR+XUV双色激光场的情况下, 若ATI过
程电离的电子能量较低时, 背向碰撞起主要贡献,
若电子能量较高时, 前向碰撞起主要贡献, 正如

图 3和图 7所示. 通过利用鞍点近似, 我们发现:
无论原子在 IR单色激光场下还是 IR+XUV双色
激光场下, 动量谱的干涉条纹都来自于两电子在
t0和 2π/ω1 − t0碰撞后干涉的结果. 到目前为止,
IR+XUV双色激光场下的NSDI的研究工作还较
少, 将来在实验上可以通过控制两束激光场的强
度、相位差等条件来研究它们对NSDI过程的影响,
以此来加深人们对NSDI过程的理解.
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图 11 子通道 (1|20, 0)在前向碰撞贡献下的干涉条纹,
黑点表示 cos[f(t0) − π/4] = 0的位置; 该图采用对数标
度 [47]

Fig. 11. Interference patterns on the NSDI momentum
distributions of subchannel (1|20, 0) for the forward
collision. The solid squares show the positions where
the function cos[f(t0) − π/4] = 0. In a logarithmic
scale (reprinted with permission from Ref. [47]).

3.2 CEI过程

3.2.1 单色激光场中由CEI机理引起的
NSDI过程

现在讨论由CEI机理引起的NSDI过程. 选
取的激光强度为 I1 = 2.2 × 1014 W/cm2, 波长
为λ1 = 800 nm. 图 12给出了由CEI机理引起的
NSDI的动量谱. 从图 12可见, 两电离电子沿着相
同方向出射时的概率与它们沿着相反方向出射时

的概率相当. 为了理解这个现象, (24)式写成

T k
CEI = Γ k

ATI2Γ
k
LACEΓ

k
ATI1

∝ I ′(P )Jq1−s(ζ
′
1 − ζ1)Γ

k
ATI2Γ

k
ATI1, (39)
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图 12 两电离电子沿着激光极化方向出射时由CEI机理
引起的NSDI动量谱; 该图采用对数标度 [46]

Fig. 12. The NSDI momentum spectra of two ionized
electrons with their momenta along the lasers polar-
ization direction, where the NSDI is caused by the CEI
mechanism in an IR laser field. In a logarithmic scale
(reprinted with permission from Ref. [46]).

其 中 Γ k
ATI1和 Γ k

ATI2表 示 两 电 子 的ATI过 程,
Γ k

LACE ∝ I ′(P )Jq1−s(ζ
′
1 − ζ1)表示电子的LACE

过程,

I ′(P ) =

∫∫
dr1dr2 exp[−i(p1 − p′

1) · r1]

× U12Φ1(r2)Φ2(r2).

在LACE过程中, 跃迁概率仅仅依赖于电子在碰撞

前后的动量, 并不依赖于从激发态电离的电子. 另
外, ATI1和ATI2是两个相互独立的电离过程. 因
此, 动量谱呈现出对称分布, 并且在四个象限中都
有分布.

图 13 (a)—(d)给出了两电子在不同通道下的
动量谱, 图 13 (e)—(h)给出了对应通道下的背向碰
撞的贡献. 从图 13可以看出, 每个通道的背向碰撞
的贡献几乎与对应的总的动量谱一致. 这表明背向
碰撞对NSDI过程起了主要的贡献, 而前向碰撞的
贡献几乎可以忽略. 该现象可以通过分析 (24)式中
的贝塞尔函数Jq1−s(ζ1 − ζ ′1)而获得进一步的解释:

Jq1−s(ζ1 − ζ ′1)

=
1

2π

∫ π
−π

dθ exp
{
− i[(ζ1 − ζ ′1)

× sin θ − (q1 − s)θ]
}

=
ω1

2π

∫ T

0

dt exp{−i[∆SCEI(t) + ∆E2t]}, (40)

其中∆SCEI(t) = Sc(t,p1)− Sc(t,p
′
1), ∆E2是He+

离子的基态与第一激发态的能量差. 利用鞍点近
似, 贝塞尔函数进一步表示为

Jq1−s(ζ1 − ζ ′1)

=
ω1

2π

∑
t0

√
2π

i∆S′′
CEI(t0)

× exp{−i[∆SCEI(t0) + ∆E2t0]}, (41)
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图 13 (a)—(d)两电子在不同通道下的动量谱; (e)—(h)背向碰撞. 通道的阶数 k为 1 [(a), (e)], 5 [(b), (f)], 12 [(c), (g)]和 20
[(d), (h)]; 该图采用对数标度 [46]

Fig. 13. (a)–(d) represent the momentum spectra of two electrons for different channels; (e)–(h) represent the backward
collisions. The orders of these channels are 1[(a), (e)], 5[(b), (f)], 12[(c), (g)] and 20[(d), (h)], respectively. In a logarithmic
scale (reprinted with permission from Ref. [46]).
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其中鞍点 t0现在满足的方程为

[p′
1 −A1(t0)]

2

2
− [p1 −A1(t0)]

2

2
= ∆E2. (42)

(42)式表明在LACE过程中该碰撞是非弹性碰
撞, 其中损失的能量为∆E2. 在本文中, 由于
能量差∆E2较大, NSDI的主要贡献来自于量
子轨道而不是经典轨道, 其中碰撞时刻 t =

(i/ω1) cosh−1 (q1 − s)/(ζ1 − ζ ′1). 此时, 贝塞尔函
数写为

JL(ζ1 − ζ ′1)

=
ω1

2π

∑
t0

√
2π

ω2
1 [L

2 − (ζ1 − ζ ′1)
2]1/2

× exp{−i[(ζ1 − ζ ′1) sin(ω1t0)− Lω1t0]}, (43)

其中L = q1 − s为电子在碰撞过程中光子数目的

变化. 类似于CI的情况, CEI机理下的跃迁矩阵元
表示为T k

CEI ∝ f1/4, 其中 f = L2 − |ζ1|2 − |ζ ′1|2 +
|ζ1ζ ′1| cos θ, θ表示在宗量 ζ1和 ζ ′1中电子动量方向

的夹角. 如果 θ = 0◦, 该碰撞过程被称为前向碰
撞; 如果 θ = 180◦, 该碰撞过程被称为背向碰撞. 由
于L较大, f 的值在背向碰撞的情况下更小. 因此,
背向碰撞对NSDI过程起了主导作用. 假设∆E2较

小, 鞍点 t0时刻的轨道将对NSDI过程有重要的贡
献. 此时, 前向碰撞将对NSDI过程起主导作用.

3.2.2 双色激光场中由CEI机理引起的
NSDI过程

现在考虑氦原子在 IR+XUV双色激光场
下由CEI机理引起的NSDI过程. 选取的激光

参数为: 激光强度 I1 = 1.0 × 1012 W/cm2和

I2 = 5.0 × 1012 W/cm2, 频率为ω1 = 1.165 eV
和ω2 = 41ω1, 两束激光场的极化方向相同, 初始相
位为0.

图 14给出了两电离电子沿着激光极化方向出
射时的动量谱. 从图 14可见, 无论两电离电子出射
方向相同还是相反, NSDI动量谱在四个象限中都
是相同的. 这是由于: 第二个电子从He+离子的激
发态上电离与第一个电子的电离没有直接关系, 从
而导致动量谱的对称结构. 该结果与 IR激光场下
由CEI机理引起的动量谱 (图 12所示)不同. 由于
XUV激光场在NSDI过程中起了关键作用, 根据能
量守恒有: p2

1/2 + p2
2/2 = nω2 − Ip, 其中n表示原

子在NSDI过程中吸收总的XUV光子的数目. 根
据该能量守恒公式发现: 图 14中电离概率高的动

量谱来自于原子吸收 3个XUV光子的贡献, 而电
离概率低的动量谱来自于原子吸收 4个XUV光子
的贡献. 这说明吸收的XUV光子数越多, 对应的
电离概率越低.
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图 14 两电离电子沿着激光极化方向出射时由CEI机理
引起的NSDI动量谱, 采用对数标度
Fig. 14. The NSDI momentum spectra of two ionized
electrons with their momenta along the lasers polar-
ization direction, where the NSDI is caused by the
CEI mechanism in IR+XUV two-color laser fields. In
a logarithmic scale.

根据频域理论, CEI可以看成三步过程: 第一
个电子首先发生ATI1过程, 然后在 IR和XUV激
光场的作用下碰撞第二个电子后离开母核, 并使得
第二个电子处在He+离子的第一激发态 (LACE),
最后第二个电子从该激发态上发生ATI2过程. 电
子在ATI1, LACE和ATI2过程都有可能吸收XUV
光子. 因此, 我们定义通道 (q2, d2, s2), 其中 q2, d2

和 s2分别表示电子在ATI1, LACE和ATI2中吸收
的XUV光子数目. 首先, 图 15给出了原子在电离
过程中吸收 3个XUV光子情况下对应的通道贡献,
其中原子在ATI(包括ATI1和ATI2)过程中吸收 0
个XUV光子的通道贡献特别小 (图中没有给出).
从图 15可以看出, 电离概率较高的动量谱来自于
两个通道 (1, 1, 1)和 (2, 0, 1)的贡献. 这说明第一
个电子在电离和碰撞过程中需要吸收 2个XUV光
子, 第二个电子的电离只需要吸收 1个XUV光子.
通过分析该电离过程可以知道: 第一个电子被电离
和第二个电子从He+离子的基态被激发到其第一
激发态总共需要的能量至少为 65.28 eV, 第二个电
子从He+离子的第一激发态被电离需要的能量至
少为 13.63 eV. 因此, 只有通道 (1, 1, 1)和 (2, 0, 1)
对NSDI过程有贡献.
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图 15 原子在电离过程中吸收 3个XUV光子情况下对应的通道贡献, 采用对数标度
Fig. 15. The channel contributions of atom absorbing three XUV photons in the NSDI process for (1, 1, 1) (a), (1,
0, 2) (b) and (2, 0, 1) (c). In a logarithmic scale.
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图 16 原子在电离过程中吸收 4个XUV光子情况下对应的通道贡献, 采用对数标度
Fig. 16. The channel contributions of atom absorbing four XUV photons in the NSDI process for (1, 2, 1) (a), (1,
1, 2) (b), (1, 0, 3) (c), (2, 1, 1) (d), (2, 0, 2) (e) and (3, 0, 1) (f). In a logarithmic scale.

类似地, 图 16给出了原子在电离过程中吸收 4
个XUV光子情况下对应的通道贡献. 从图 16可以
看出, 共有五个通道对NSDI过程有贡献, 其中通
道 (2, 1, 1), (3, 0, 1)和 (1, 2, 1)的贡献较强, 而通
道 (1, 1, 2)和 (2, 0, 2)的贡献较弱. 这说明电子在
ATI1+LACE过程中吸收 3个XUV光子和在ATI2
过程中吸收 1个XUV光子的概率较大. 从图 16还
可以看到, 贡献较强通道的干涉条纹与贡献较弱通
道的干涉条纹不同.

通过上面的分析可以看出: 在CEI机理引起的
NSDI过程中, 原子在 IR+XUV双色激光场下的动

量谱与 IR单色激光场下的动量谱呈现出不同的动
量谱. 相比 IR单色激光场的情况, 双色激光场下的
NSDI过程有更多的干涉通道参与, 并且干涉条纹
更为丰富. 另外, 在上述的工作中, 我们只考虑了
He+离子的第一激发态的情况, 而在今后的工作中
将研究更多激发态对NSDI的贡献, 从而更加全面
地理解NSDI过程. 在NSDI过程中, IR单色激光
场下背向碰撞的贡献起主要作用, 而在 IR+XUV
双色激光场下, 前向碰撞起主要贡献, 这些原因还
有待进一步分析.
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4 结 论

本文综述了利用频域理论研究氦原子在强激

光场中非序列电离的过程, 比较了在 IR单色激光
场及 IR+XUV双色激光场中非序列电离的动量谱
分布. 对于碰撞 -电离和碰撞 -激发 -电离两种非序
列电离机理, 我们分析了不同量子跃迁通道相干所
形成的电离谱相干条纹, 并解释了不同激光场中前
向碰撞和背向碰撞对非序列电离的不同贡献. 通过
以上研究结果, 我们更深入地了解高频激光场对多
电子电离过程的影响——高频光子不仅能够提高
第一个电子的电离概率, 而且能够加速电离电子使
得它在与第二个束缚电子碰撞时能够将更多的能

量传递给第二个电子, 从而使其电离概率提高. 基
于这些研究, 我们将进一步考察分子在激光场中的
非序列双电子电离过程.
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Abstract

The research of laser-matter interaction has become a major direction in the field of laser physics since the invention

of laser in 1960. Based on the development of the laser technique in the recent several decades, the ranges of the laser’s

frequency, intensity and pulse width have been explored widely. Therefore, the excitation, emission and ionization

dynamic processes of a complex system in intense laser fields have been studied deeply. Especially, the nonsequential

double ionization (NSDI) process has continuously attracted much attention from both experimental and theoretical

sides. So far, the recollision picture is widely accepted as a dominating mechanism accounting for the NSDI process

under an infrared (IR) laser field condition. This recollision picture can be classified into two mechanisms: the collision-

ionization (CI) mechanism and the collision-excitation-ionization (CEI) mechanism. Recently, it is found that the NSDI

process can take place in an extreme ultraviolet (XUV) laser field, and thus few-photon double ionization has been

extensive studied by solving the full-dimensional time-dependent Schrödinger equation (TDSE) and the conventional

nonstationary perturbation theory. This article reviews the frequency-domain theory of the NSDI processes of an atom

in a monochromatic IR and IR+XUV two-color laser fields. In contrast with other approaches, such as the TDSE

calculation and S-matrix method, the frequency-domain theory based on the nonperturbative quantum electrodynamics

is involved in some advantages: (i) all the recollision processes, including high-order above-threshold ionization (HATI),

high-order harmonic generation (HHG) and NSDI, can be dealt under the unified theoretical frame and can be decoupled

into two processes—a direct above-threshold ionization (ATI) followed by a laser-assisted collision (LAC) or by a laser-

assisted recombination process, where these subprocesses can be investigated separately; (ii) the approach can save a

lot of computation time because of its nature of time-independent. In this review, we show the different momentum
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spectral distributions under the CI and CEI mechanisms in the IR and IR+XUV laser fields. With the help of the

channel analysis, we compare the contributions of the forward and backward collisions to the NSDI under two conditions

of the monochromic IR and IR+XUV two-color laser fields. It is found that, in the CI mechanism, the backward

collision makes major contribution to the NSDI in the IR laser field, while the forward collision plays a crucial role in the

NSDI when the energy of the recolliding electron is very large in the IR+XUV two-color laser fields. Furthermore, by

employing the saddle-point approximation, it is found that the momentum spectrum, whether in the monochromic IR or

the IR+XUV two-color laser fields, is attributed to the interference between two trajectories at different saddle-point t0

and 2π/ω1 − t0 (ω1 is the frequency of an IR laser field) when the collision happens in each channel. On the other hand,

in the CEI mechanism, the momentum spectra in the monochromic IR or the IR+XUV two-color laser fields present a

distinct difference. It is further found that the momentum spectrum in the IR+XUV two-color laser fields is involved

in the much more channels than that in the monochromic IR laser field, and thus the complex interference patterns in

the momentum spectrum in the two-color laser fields are shown. Moreover, it is found that, in both the CI and CEI

mechanisms, the XUV laser field in the NSDI not only can enhance the ionization probability of the first electron, but

also can accelerate the first ionized electron so that the bound electron can gain much energy by collision, which is in

favor of significant boost of the NSDI probability. This work can help people understand more deeply about the NSDI,

and also may pave a way for us to continue investigating the NSDI process of complex system in intense laser fields.

Keywords: frequency-domain, strong laser field, nonsequential double ionization, multielectron atom
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