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作为超快强激光场与原子分子相互作用的基本过程之一, 里德伯态激发被认为是强场隧穿电离诱导的

物理过程的一个重要补充, 受到了研究者的广泛关注. 过去几十年来, 不断涌现了出色的理论和实验工作, 对

超快强激光场下里德伯态激发的物理机制形成了更加深入的理解和更为系统的全新认识, 使得该研究课题

逐步发展成为强场原子分子物理领域的一个重要研究方向. 本文系统地综述了超快强激光场中原子分子的

里德伯态激发的研究进展, 着重介绍近年来在原子强场里德伯态激发的物理机制、分子强场里德伯态激发

中的结构效应以及基于强场里德伯态激发的中性粒子加速和相干辐射研究等方面的研究工作, 在此基础上,

总结和展望了强场激发研究方向未来的发展趋势. 希望本文能够为强场激发相关研究提供较为详尽的文献

综述, 为进一步开展深入的研究工作提供参考.
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啁啾脉冲放大技术 (chirped pulse amplifica-

tion, CPA)的出现 [1,2], 极大地提升了超快脉冲激

光的电场强度, 催生了强场物理科学研究领域的诞

生. Donna Strickland和Gérard Mourou也因CPA

技术的发明获得了 2018年诺贝尔物理奖. 在强场物

理通常使用的光场强度下 (1013—1016 W/cm2 @
800 nm), 原子分子与激光相互作用会产生很多高

度非线性的物理过程, 低阶微扰理论已不适于处理

激光与原子分子的相互作用. 电离是这些非线性物

理过程的基础, 通过 Keldysh定义的绝热参数可以

区分强场电离的机制 [3],   , 其中 

是原子电离势,    是有质动力势,

 表示电子的电荷,    表示激光电场强度,    表示

电子质量,   表示激光频率. 当原子处于高频低光强

的激光场中, 强场电离以多光子电离机制 (multi-

≫

≪

photon ionization, MPI)占主导, 此时 g     1; 而

在低频高光强的激光场中, 则隧穿电离 (tunneling

ionization, TI)机制占主导, 此时 g     1. 许多强

场物理过程与隧穿电离后的电子在激光电场和

分子库仑势共同作用下的运动密切相关. 得益于

1993年 Corkum[4] 和 Schafer等 [5] 提出的三步重

碰撞过程, 人们对原子强场物理过程有了非常清晰

的物理图像: 束缚电子经由激光场和库仑势共同形

成的势垒隧穿后, 在交变的激光电场作用下, 首先

加速远离原子核, 随着激光电场方向的改变, 隧穿

电子有一定的概率返回到母体原子核, 并与原子核

发生相互作用, 产生不同的非线性物理过程. 如果

返回电子与原子核发生弹性散射, 形成高能光电

子, 这一现象称为高阶阈上电离 (high-order above-

threshold ionization, HATI); 如果返回电子与母

体离子复合, 产生高能光子, 这一现象称为高次谐

波发射 (high-order  harmonic  generation,  HHG);

如果返回电子通过碰撞将能量传递给其他电子并
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使其电离, 则发生非序列双/多电离 (non-sequen-

tial double/multiple ionization, NSDI/NSMI). 过

去几十年内, 这些隧穿电离诱导的重碰撞物理 [6]

过程一直备受关注, 同时极大地推动了诸如阿秒物

理 [7−9]、分子轨道成像 [10−12]、超快电子衍射 [13−15] 和

新型超短极紫外光源 [16−18] 等新兴研究领域的发展.

随着研究的不断深入, 人们发现隧穿电离的出

射电子还能诱导一些其他新奇的物理现象, 其中包

括本文将要论述的强场里德伯态激发 (Rydberg

state excitation, RSE). 2006年, Wang等 [19] 通过

数值求解含时薛定谔方程 (time-dependent Schrö-

dinger equation, TDSE)在理论上预言了隧穿电

离的电子有一定的概率被母原子核重新俘获到高

里德伯态 , 形成高激发态的中性原子 .  2008年 ,

Nubbemeyer等 [20] 利用飞行时间质谱直接检测到

强场产生的高激发态中性原子, 首次从实验上证实

了在隧穿电离区域也有大量的中性里德伯 He原子

存活下来, 提出了强场受挫隧穿电离 (frustrated

tunneling ionization, FTI)机制来描述强场 RSE

过程, 并认为这是三步重碰撞模型的一个重要补

充. 随后的大量研究工作表明, 强场 RSE过程是一

个非常普遍的强场物理现象. 在 800 nm强激光场

中, He原子 RSE产率约为总电离的 10%, 而 Ar和

Xe原子的激发概率可达到电离的约 15%和 30%[21],

甚至超过了相应原子的 NSDI的概率. 除了中性惰

性气体体系, 分子解离或库仑爆炸的碎片离子亦可

以俘获隧穿电子, 形成高激发态的碎片原子 [22−24];

而分子本身通过强场 RSE过程也可产生处于高激

发态的中性分子 [25−27]; 甚至是高价离子亦可以通过

再俘获电子而产生激发态离子 (即: 受挫的双电离

或多电离, frustrated double/multiple ionization)[28].

正因如此, 在过去的十余年里, 强场 RSE过程作为

一种隧穿电离诱导的物理过程的一个重要补充, 被

越来越多的研究者关注. 实验上, 研究者利用直接

探测高能原子 [29,30]、脉冲静电场场致电离高里德伯

态 [26,31]、冷靶反冲离子动量成像谱 (cold  target

recoil ion momentum spectroscopy, COLTRIMS)

符合测量 [27,32]、以及激发态的辐射光谱 [33] 等手段,

研究不同体系的强场 RSE过程, 探究了所产生的

激发态原子或分子的产率和量子态分布, 以及其随

着强激光场参数的变化趋势. 理论上, 人们发展了

用于处理强场 RSE过程的半经典模型 (semiclassi-

cal model)[34−37]、全经典系综 [38,39]、TDSE数值模

拟 [40−42]、以及基于强场近似 (strong field approxim-

ation, SFA)的量子模型 [43] 等方法, 结合实验观测

结果, 探讨了强场 RSE的物理机制, 分析了其中的

量子效应和轨道结构效应. 研究发现, 强激光场中

存活的中性激发态原子与其他强场物理现象, 包括

域上电离 (above-threshold ionization, ATI)中的

极低能和近零能电子特征结构 [44−46]、阈值下 HHG

产生 [47,48] 等现象都有着密切的关系. 通过中性里

德伯态原子在激光强度梯度下受到的有质动力

(ponderomotive force), 强场 RSE过程可以实现

对中性原子加速, 加速度可达到地球重力加速度

的 1014 倍 [49]. 理论研究预期原子通过强场 RSE可

制备布居可观的高激发态, 实现不同能级间的粒子

数布居反转, 有望产生一定增益的波长可覆盖太赫

兹到极紫外的激光辐射 [50,51]. 最近, 研究者已经

观测到基于强场 RSE产生的相干极紫外辐射, 被

认为是一种除 HHG之外新的有应用潜质的超短

XUV光源 [33].

纵观过去十余年的文献报道, 强场 RSE已经

发展成为强场原子分子物理领域的一个重要研究

方向, 不仅具有重要的科学研究意义, 而且未来可

能具有潜在的应用前景. 对于超快强激光场相关

的物理过程, 诸如重碰撞物理 [6,52] 包括 HHG[35,48],

HATI[53,54], NSDI[55,56] 等, 以及在此基础上发展出

来的超快电子成像 [57,58] 和阿秒物理 [8,59,60] 等研究

方向, 目前已有很多非常出色的综述文献报道, 详

细总结了近些年这些强场物理方向的研究进展. 但

对于强场RSE过程而言, 目前仅有 2016年 Zimmer-

mann和 Eichmann[61] 概述了 FTI机制及中性粒

子加速方面的研究进展. 事实上, 最近几年来, 围

绕强场 RSE物理过程, 不断涌现大量理论和实验

工作, 对其物理机制有了更加深入的理解, 对相关

的物理过程形成了更为系统的全新认识. 因此, 本

文将系统地总结近年来在强场 RSE及其相关物理

过程的研究进展, 首先简要介绍强场里德伯态激发

过程的实验测量和理论模拟方法, 然后在第 3节中

着重讨论了强场中原子里德伯态激发的物理机制,

第 4节中概述里德伯态量子态分布的研究, 第 5节

介绍分子强场里德伯态激发的结构效应, 第 6节介

绍基于强场 RSE的中性粒子加速和相干辐射的研

究, 最后在第 7节中展望了该研究方向未来的发展

趋势. 
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2   强场 RSE过程的实验测量和理论
模拟方法

与基态相比, 原子分子高里德伯态具有较为特

殊的性质, 例如, 电子运动轨道周期长、电子轨道

半径大以及电子束缚能低等, 其研究已有很悠久的

历史. 针对弱光场作用下的频域测量范畴, 研究者

发展了各种高精度的谱学方法, 用于探测里德伯态

的光谱、碰撞及电子态间的相互作用 [62,63]. 针对强

场 RSE过程, 目前实验测量里德伯态的方法主要

有中性激发态直接测量、脉冲静电场场致电离、以及

通过动量符合实现通道分辨测量等. 图 1中汇总了

目前研究强场RSE的实验测量方法的示意图 [21,29,64].

对于直接测量中性激发态方法, 强激光场作用后产

生的高激发态原子随着气束自由飞行到探测器, 由

于高激发态原子具有很高的内能, 能够直接被微通

道板 (microchannel  plate  detector,  MCP)检测 ,

实现对强场 RSE产率的测量 (图 1(a))[29]. 这种直

接测量中性激发态的方法, 需要激发态的寿命足够

长以到达MCP探测器 (飞行时间取决于原子束的

速度和光作用区到探测器的距离, 通常在几十微秒

或更长的时间量级). 由于原子一般具有长寿命的

亚稳态, 这种方法非常适用于研究原子强场 RSE

过程. 但该方法不具有质量分辨, 且分子激发态寿

命一般比较短, 因此不适于测量分子的强场 RSE

过程. 脉冲静电场场致电离方法利用了高里德伯态

易于被外加电场下电离的特性, 结合飞行时间质

谱 (time of  flight  mass  spectrometer,  TOF-MS),

使用延迟的静电场电离高里德伯态原子分子并测

量电离后的离子信号, 这也是研究强场 RSE过程

行之有效的一种探测手段 (图 1(b))[21]. 荷电粒子

检测灵敏度高且质谱具有很好的质量分辨, 因此可

以用来研究强激光场中原子以及分子母体或碎片

RSE过程, 但受限于通常 TOF-MS装置中使用的

静电场强度, 实验仅能测量一定主量子数 n 范围

的RSE布居. 最近, 人们利用COLTRIMS (图1(c))实

现了对强场 RSE过程的检测 [64]. 通过 COLTRIMS

中固有的微小静电场 (一般为 10 V/cm), 研究者

检测到强场中可形成布居在极高 n (n 可达 100以

上)的里德伯态 [27,65,66], 此外, 通过分析不同粒子的

动量符合, COLTRIMS方法还可以研究解离过程

中的碎片 RSE产生 [67−73].

理论上, 在隧穿电离图像的基础上, 研究者发

展了半经典两步模型 (semiclassical two-step model)

研究强场 RSE过程, 隧穿电离由绝热的 Ammosov-

Delone-Krainov (ADK)模型 [74] 描述, 隧穿后的电

子在激光场与库仑势共同作用下的运动通过经典

轨迹处理, 通过统计激光脉冲结束后末态电子能量

为负值的轨迹从而计算电子被俘获到里德伯态的

概率. 半经典模型很好地重现了一些实验观测现

象, 如 RSE产率对激光椭偏度的依赖 [35,37]、量子态

的分布 [29,75] 等, 印证了 FTI物理机制中隧穿-俘获

的过程. 数值求解 TDSE方法也被用于研究强场

 

Singlet

1s2

1 mm

He

Up to 2 mJ;
800 nm; 45 fs

+HV

Travel time:
~0.15 ms-HV

Triplet

1s2s

He*

1s l

1s2s

(a)

(b)

Ion detector

 field

 field

Laser

e-

Ar+

Magnetic
coils

Focusing
mirror

Gas je
t

Electron detector

1
2 3







(c)

Molecular beam

+

(*)+

MCP

=0

=0

图 1    强场 RSE的实验测量方法示意图　(a) 中性激发态

直接测量方法 [29]; (b) 脉冲静电场场致电离方法 [21]; (c) COL-

TRIMS[64] 方法

Fig. 1. Schematic  diagrams  of  experimental  measurements

of strong field RSE: (a) Direct measurement of neutral ex-

cited states[29]; (b) pulsed electric field ionization[21]; (c) COL-

TRIMS [64]. 
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RSE过程. 这种方法通常基于单活性电子模型势,

将激光作用结束后的波函数投影到里德伯态上, 得

到 RSE的产率 [41,42,76,77]. 最近, Hu等 [43] 在强场近

似 (strong field approximation, SFA)的基础上建

立了一种全量子模型处理强场 RSE过程的方法,

给出了相干俘获这一强场 RSE过程的全新物理图

像. 关于强场 RSE的产生机制及其中的量子效应,

我们将在下面章节中详细叙述. 

3   原子强场 RSE的物理机制

原子强场 RSE的产生机制一直存在很大的争

议, 这主要体现在多光子和隧穿两种图像之间的争

议, 如图 2所示. 一些研究者认为强场 RSE的产生

类似于 Freeman共振或伴随 AC-Stark移动的多

光子共振激发 (图 2(a)), 而 FTI机制认为 RSE过

程是电子隧穿电离后, 在激光场与库仑势共同作用

下被俘获到里德伯态 (图 2(b)). 下面围绕不同激

光参数下原子 RSE过程的研究, 阐述两种图像对

强场 RSE物理机制的理解.

rmax =

F/ω2 F ω

Nubbemeyer等 [20] 实验观测到中性 He原子激

发态 (He*)产率强烈依赖于激光椭偏率 (图 3(a)),

这是重碰撞物理过程 (如 HATI, NSDI, HHG等)

的一个特征现象. 同时他们研究发现 He原子强场

RSE最可几分布的主量子态在 n = 8附近, 对应的里

德伯轨道半径与重碰撞预期的 quiver半径 ( 

 , 其中   为激光电场强度,    为激光频率)相

符合. 据此, 他们提出强场 RSE的 FTI机制, 并指

出其是重碰撞相关的物理过程的主要依据. 随后,

Landsman等 [35] 基于忽略库仑势的强场近似理论

方法, 给出了在重碰撞框架下的 He*产率对激光椭

偏率的数值关系, 这种依赖关系与 HHG类似, 且

很好地重现了 Nubbemeyer等 [20] 对 He*的实验观

测结果. 同时 Landsman等将He原子RSE和HHG

结果进行了对比, 指出其形成的不同之处在于隧穿

电离的时刻不同, 导致隧穿电子返回时的动能不

同, 而隧穿后电子的动力学是类似的, 因此导致相

近的对激光椭偏率的依赖关系. 但同时他们也指

出, 产生 RSE的隧穿电子并不需要返回到隧穿出

口附近 [35] (里德伯态的半径正比于 n2, 隧穿电子被

俘获的位置事实上已远大于隧穿出口). 从这点来

说, 强场RSE对激光椭偏率的依赖应该远不如HHG

及 NSDI等重碰撞物理过程强烈 (后者需要隧穿电

子返回到母核附近, 因此椭偏光场带来的漂移动量

会导致返回概率更为急剧地降低), 这显然与 He原

子的结果是不符的 (He的强场 RSE与 HHG对激

光椭偏率有相同的依赖关系 [35]). Huang等 [37] 研究

发现只有当隧穿后的电子分布在某一特定的窗口

(称之为存活窗口), 才可以被俘获到里德伯态, 存

活窗口由隧穿电子的初始场相位和横向速度决定,

不同的原子具有不同的存活窗口. 他们计算了不同

电离限 (Ip)原子的 RSE对激光椭偏率依赖的半高

全宽 (图 3(b)), 指出对于 Ip 较小的原子, 考虑库仑

势的 SFA模型计算得到 RSE产率对激光椭偏率

依赖的结果更接近半经典计算的结果, 表明库仑势

在强场 RSE过程中有重要作用 [37]. 在 Nubbemeyer

等对 He原子 RSE研究的基础上, Zhao等 [31] 进一

步测量了不同原子 (He, Ar, Kr)的 RSE产率对激

光椭偏率的依赖关系, 并与 NSDI进行了对比研

究. 对于不同原子, NSDI对激光椭偏率的依赖很

好地符合重碰撞物理模型的预期, 而 Ar和 Kr原

子的强场 RSE产率则展现比 NSDI更弱的对激光

椭偏率的依赖关系 (图 3(c)), 表明强场 RSE不能
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图 2    强场 RSE过程示意图　(a) 多光子图像; (b)隧穿后

俘获图像的

Fig. 2. Schematic  diagrams  of  multiphoton  image  (a)  and

tunneling plus  capture  image  (b)  of  strong  field  RSE  pro-

cess. 
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用隧穿+重碰撞的模型来理解. 他们使用三维半经

典模型计算了不同原子隧穿后的光电子动能随激

光椭偏率的变化分布, 分析指出, RSE产率强烈依

赖激光椭偏率的物理机制是能够被库仑势俘获的

低能电子在椭偏光场中产率降低导致的, 与 HHG

及 NSDI等重碰撞物理过程是不同的 [31].

nℏω = Up + Ip

在数值求解 TDSE的工作中, 研究者注意到

原子强场 RSE的产率随激光强度的变化呈现振荡

结构 [40−42,75,77]. 图 4(a)展现了 TDSE数值模拟 H

原子在 800 nm强激光场下电离和 RSE随激光强

度的变化关系, 可以看到两者产率随光强增加出现

明显的位相相反的振荡结构 [77]. Volkova等 [40] 认

为, 造成这种振荡结构的原因是 AC-Stack效应引

起的能级移动和 Freeman共振. 随后, Li等 [41,77]

也使用 TDSE求解 H原子的光电子能谱和 RSE

布居, 指出原子 RSE和低能 ATI谱峰的移动都来

自于多光子电离过程中通道关闭 (channel-closing)

效应, 周期振荡峰的间隔与通道关闭效应的预期是

一致的 (根据  , 800 nm光场中 n 光子和

(n+1)光子通道对应的光强间隔约为 26 TW/cm2),

而中性里德伯态原子在强激光场中有很高的存活

率归因于这些里德伯态具有较大的角动量. 实验

上 , Zimmermann等 [42] 观测到 400 nm强激光场

中 Ar和 Ne原子里德伯态激发产率存在阶梯状的

跃变, 对应的光强为特定光子数电离的 channel-

closing对应的激光光强, 但在 800 nm光场中他们

没有观测到类似现象. 最近研究者通过更为精确地

控制激光光强和检测条件, 以有效降低光强平均效

应的影响, 观测到了 800 nm强激光场中原子 RSE

产率随光强变化的振荡结构 [30,43]. Xu等 [30] 比较

了 400和 800 nm强激光场中 Ar原子 RSE的测

量结果 , 发现低光强 400 nm光场产生的 Ar+和

Ar*产率呈同步增强现象, 而在高光强 400 nm光

场及 800 nm光场中, Ar*和 Ar+产率呈现出明显

的相位相反的振荡现象 (图 4(c)), 指出原子 RSE

的机制在不同光场下由多光子的图像转变为隧穿

图像. Chetty等 [78] 实验测量了不同脉宽下这种原

子 RSE产率随光强变化的振荡结构, 发现在少周

期光场下, 特定光强下的增强效果明显降低, 他们

认为这很大程度上归因于考虑了 AC-Stark效应的

共振态有效布居的选择性, 而不是电离通道的关

闭. 此外, 数值求解 TDSE[75] 和最近的实验测量结

果 [79], 都发现了在更长波长 (1800 nm)下, 不同光

强下原子 RSE产率随光强变化趋势存在周期约

为 50 TW/cm2 的振荡结构 (图 4(d)), 这显然与
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图  3    (a) 800 nm飞秒强激光场中电离  (He+, 黑色方框)

和 RSE (He*, 红色圆圈)产率随激光椭偏率的变化关系 [20];

(b) 强激光场中不同 Ip 的原子里德伯态产率对激光椭偏率

依赖的半高全宽 (sχ)和相位窗口的宽度与横向速度的比

值  (  , 绿色星形 )[37]; (c) 800 nm飞秒强激光场 Kr原

子 RSE (Kr*, 黑色方框)及 NSDI (Kr2+, 蓝色菱形)产率随

激光椭偏率的变化关系. 红色圆圈为三维半经典计算结果,

蓝色实线为忽略库仑势的 SFA模型计算结果 [31]

∆/υd

Fig. 3. (a)  Dependence  of  ionization  (He+,  black  squares)

and  RSE  (He*,  red  circles)  yields  on  the  ellipticity  of  the

800 nm  strong  laser  fields  [20];  (b)  dependence  of  Rydberg

state  yields  of  atoms  with  different  IP  on  the  ellipticity  of

strong laser  fields  (sχ)  and the  ratio  between the  width of
phase  window and the  drift  velocity vd  for  different  atoms

(  ,  green  star)[37];  (c)  yields  of  Kr  RSE  (Kr*,  black

squares) and NSDI (Kr2+, blue diamonds) on the ellipticity

of the strong 800 nm laser fields. Red circles are the results

from 3D semiclassical  calculations.  Blue  solid  lines  are  the

SFA model analytical results without considering the Cou-

lomb potential[31]. 
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通道关闭效应的预测是不一致的 (按照 channel-

closing的预期, 1800 nm波长下对应的周期应该

是 2.2 TW/cm2, 远小于图 3(d)中的 50 TW/cm2

周期)[75].

如上所述, 无论是多光子共振还是半经典 FTI

图像, 都不能完全解释实验观测的所有现象, 多光

子共振图像不能解释图 3中展现的原子 RSE产率

对激光椭偏率的强烈依赖, 而半经典 FTI图像则

不能解释图 4中给出的 RSE产率随激光强度变化

的振荡结构. 如果仔细观察图 4(a)中 TDSE数值

计算的结果, 可以看到原子 RSE产率的峰值是高

低交替出现的, 这种调制的特征是以上两种物理机

制所不能解释的. 2019年, Hu等 [43] 在 SFA的基

础上建立了一个处理强场 RSE的全量子模型, 给

出了强场原子 RSE产生的量子图像, 如图 5所示.

按照该量子图像, 电子被电离到连续态后在激光场

中运动, 一些自由电子被不同的轨道上的里德伯态

俘获, 不同光学周期电离的电子轨道间的干涉导致

了里德伯态产率随光强变化的振荡结构, 同时俘获

概率强烈依赖于里德伯态的空间位置和奇偶对称

性, 从而导致了振荡峰值结构的调制. 量子模型的

计算结果重现了实验观测的 He*的主量子数 n 的

分布和Xe原子RSE产率对激光强度的依赖关系 [43].

最近, Liu等 [79] 利用量子模型成功地解释了 1800 nm

激光场中 Ar原子 RSE产率随光强变化的周期为

50 TW/cm2 的振荡结构, 指出其来源于不同返回

次数的电子轨道之间的干涉.

从上述研究中可以看出, 强场 RSE虽然是隧

穿电离电子诱导的一种物理过程, 但电子并不需要

返回母核发生“硬碰”, 而是在激光场作用下低能电

子被离子核库仑势俘获, 形成高里德伯态. 虽然基

于多光子共振的机制可以定性解释 800 nm强激

光场中 RSE产率随光强变化而呈现的振荡结构,

但振荡峰强度的调制以及长波长下不符合“chan-

nel-closing”预期的振荡频率, 则是由于不同电子轨

道间的干涉导致的. 从这点来说, 强场 RSE既不是
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图 4    (a) H原子在 800 nm激光场下电离率 (红色实线)和激发率 (蓝色虚线)随激光光强变化的 TDSE数值模拟结果 [77]; (b), (c) Ar

原子在 400和 800 nm强激光场下实验测量的电离率和激发率随激光光强变化 [30]; (d) Ar原子在 1800 nm激光场下激发率与电离

率比值的测量和计算结果 [79]

Fig. 4. (a) Dependence of H ionization (red solid lines) and RSE (blue dotted lines) yields on the intensity of 800 nm strong laser

fields based on TDSE numerical simulations [77]; (b), (c) experimentally measured Ar ionization and RSE yields in 400 and 800 nm

strong laser fields[30]; (d) measured and calculated yield ratios of Ar ionization and RSE in 1800 nm strong laser fields[79]. 
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与 HATI, HHG, NSDI等类似的“隧穿+重碰撞”

过程, 也不是纯粹的多光子共振机制. 基于量子轨

道模型提出的图像 (图 5), 即伴随阈上电离的相干

俘获过程, 更好地诠释了原子强场 RSE过程的物

理机制 [43]. 

4   原子强场 RSE的量子态分布

强场 RSE过程形成的里德伯态的量子态分布

最近几年也引起了研究者的关注, 这部分工作主要

集中在理论研究上. Eichmann等 [80] 计算得到了

800 nm强激光场中 He*的主量子数 n 分布, 同时,

他们通过计算主量子数为 n 的里德伯态的激发概

率和存活概率, 指出 n > 15的态几乎不受强场的

影响, 并保持稳定. 他们还研究了不同激光参数下

Ar*的主量子数 n 的分布, 发现在某一光强范围内

的高里德伯态产率随激光强度增加而向低主量子

数 n 移动[42]. Li等[41,77] 通过TDSE数值模拟了H原

子的电子能谱和激发态布居, 计算表明里德伯态在

强激光场中能够大量存活是因为强场 RSE产生的

里德伯态具有较大的角动量, 从而导致里德伯态原

子被光再次电离的概率非常低. 他们还提出了用通

道关闭效应来解释不同激光强度下在高 n 激发态

和低 n 激发态之间的分布中出现的振荡结构 [41,77].

Piraux等 [75] 通过数值求解 TDSE计算了俘获概

率随脉冲持续时间和激光波长的变化关系, 对于

长波长 1800 nm强激光场中, 他们发现在振荡的

最大值和最小值处 , 角动量分布向高值的偏移 .

Venzke等 [81] 发现强场 RSE的角动量态布居的宇

称符合多光子共振吸收的选择定则.

实验上, 由于高里德伯量子态能量间隔小, 实

现量子态分辨的测量是一项有挑战性的工作 .

2015年 ,  Zimmermann等 [29] 利用静电场电离结

合中性粒子探测方法, 通过调节静电场的电场强度,

首次给出了强激光场中产生的里德伯态主量子数

n 的相对布居, 如图 6(a)所示, He原子强场 RSE

主要分布在 n = 8—10范围, 这与Nubbemeyer等 [20]

理论的预测是一致的. 从 Eichmann等的结果可以

看出, 俘获到 n > 30以上里德伯态的概率几乎可

以忽略. 有趣的是, 研究者利用 COLTRIMS中的微

小静电场电离 (电场强度在 10 V/cm量级), 也观

测到了明显的强场 RSE信号, 按照这样的静电场

强度估计, 所检测的里德伯态甚至可以达到n >

100或更高 [27,65,66]. 有研究认为这种极高 n 的里德

伯态布居与电子能谱中的极低能结构和近零能结

构相关 [44−46]. 最近, Zhao等 [66] 提出了一种提取强

激光场下产生的里德伯态主量子数的布居 (principal

quantum number distribution, PQND)的方法, 实

验上通过改变 COLTRIMS中的直流电场强度, 改

变对有效时间间隔有重要贡献的原子里德伯态的

主量子数范围, 提取主量子数 n ≥ 100极高里德伯

激发态的信号, 利用半经典公式拟合存活里德伯原

子的直流场电离产率随时间的变化, 获得了与直流

电场强度密切相关的激发态的主量子数的布居, 定

性重现了实验中测量获得的结果 (图 6(b)). 

5   分子强场 RSE的结构效应

相比于原子, 分子具有更复杂的电子轨道结构

和额外的核运动自由度, 强场分子物理过程呈现更

多丰富的新奇现象, 揭示这些现象背后的物理机制

以及蕴含的分子结构效应, 已成为近年来强场分子

物理研究领域的前沿和热点课题. 对于分子强场

RSE而言, 研究者首先是在分子的解离性电离或

库仑爆炸过程中, 观测到产生的高激发态中性碎片

原子通道 .  Manschwetus等 [22] 观测到 800 nm飞

秒强激光场作用 H2 分子可产生激发态 H*碎片, 其

动能分布与离子碎片 H+相近. 他们结合经典轨迹

分析, 指出 H*碎片是由分子库仑爆炸或解离产生

的离子碎片 H+俘获电子形成的 (图 7). 研究者在

 

Interference

2h

h

Rydberg
state

Tunneling

Orbit 1

Orbit 2 Orbit 2

Orbit 3

/



图 5    强场 RSE的量子图像. 在激光不同半周期内电离的

隧穿电子被俘获到特定的里德伯态, 不同轨道的干涉产生

随激光强度变化的振荡峰结构 [43]

Fig. 5. Quantum  picture  of  strong  field  RSE  process.  The

tunneling electrons ionized in different optical half cycles of

the  laser  pulse  are  captured  into  a  certain  Rydberg  state,

and the interference of different orbits leads to the intensi-

ty dependence of peak structures[43]. 
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ℏ
+
2 ℏ

其他分子体系中, 如 N2[23], D2[24,68], CO[73], O2[71] 及

二聚体 [28,69,82] 等, 也观测到类似的激发态原子碎片

通道. 有研究者称这种现象为受挫的解离性电离

(frustrated dissociative ionization)[83]. Zhang等 [68]

利用 COLTRIMS技术测量了 D2 分子强场解离性

双电离产生的 (D+, D+) 和 (D+, D*)通道的光电

子-光离子符合光谱, 同时利用泵浦-探测方法研究

了不同通道的动能释放的时间演化, 指出中性激发

态碎片 D*的产生是一个序列过程, 即 D2+n  w→

D  +e1+m  w →D++D++e2→D++D*+e, 也就是

说第二步电离出射电子更易于在分子的解离性电

离中被离子碎片俘获而形成里德伯态. Ma等 [71] 指

出 O2 分子不同的束缚态和排斥态影响解离和俘获

的通道, 强激光场中产生的激发态碎片存在解离性

里德伯激发和解离性单电离再俘获过程. 相比于同

核双原子分子, 人们在异核双原子分子乃至多原子

分子体系与强激光场的相互作用中, 亦观测到中性

激发态碎片, 而其产生机制更为复杂. Zhang等 [73]

研究了在强激光场作用于 CO分子形成的中性里

德伯碎片 C*和 O*(图 8(a)), 发现解离产生的不同

原子离子俘获电子的概率不同, 电离电子更容易

被 C+俘获形成 C*, 而被 O+俘获形成 O*的概率相
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图 6    (a) 800 nm强激光场中 He*的主量子数 n 的布居. 蓝色圆圈和红色方框分别代表 1.8×1015 W/cm2 和 2.9×1015 W/cm2 下实

验测量结果. 空心菱形和空心方框分别代表 1×1015 W/cm2 和 1.4×1015 W/cm2 下半经典理论计算结果. 空心圆圈和空心三角形分

别代表 1.8×1015 W/cm2 和 2.9×1015 W/cm2 下量子单电子近似理论结果 [29]; (b) 上图为不同直流电场下 Ar*产率随时间的变化关

系 , 下图为提取的量子态分布 . 黑色方框、红色圆圈和蓝色三角分别表示 COLTRIMS中直流电场为 1.8, 3.9和 5.7 V/cm下的实

验测量结果数据和分别在 1.8, 3.9和 5.7 V/cm处提取的主量子数的布居 , 实线曲线是拟合结果以及在 800 nm激光场下提取的

Ar*的主量子数的布居, 品红色菱形表示半经典模型计算的主量子数的布居结果 [66].

Fig. 6. (a)  Measured n-distributions  in  800 nm strong laser  fields  for  a  laser  intensity  1.8×1015W/cm2  (blue  circles)  and 2.9×1015

W/cm2  (red  squares).  Semiclassical  calculations  at  a  laser  intensity  1×1015 W/cm2(open  diamonds)  and  1.4×1015 W/cm2  (open

squares), and quantum mechanical SAE calculations at 1.8×1015 W/cm2 (open circles) and 2.9×1015 W/cm2 (open triangles) [29]. (b)

upper  panel:  time  dependence  of  the  yields  of  Ar*  at  a  series  of  dc  electric  fields.  Lower  panel:  extracted  PQNDs  for  the  data

presented in the above figure[66]. The black squares, red circles, and blue triangles indicate the experimental data and the extracted

PQND at 1.8, 3.9, and 5.7 V/cm, respectively. The fitting results and the extracted PQNDs of Ar* in 800 nm strong laser fields are

depicted by solid curves. The magenta diamonds in the lower panel indicate the calculated PQND by the semiclassical model[66]. 
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图 7    (a) 中性激发态 H*碎片 (黑色曲线)和离子碎片 H+(红色曲线)的动能分布 [22]; (b) 分子碎片的里德伯态激发机制的示意图 [22]

Fig. 7. (a)  Kinetic  energy  distribution  of  excited  neutral  fragments  He*  (red  curve)  and  ionic  fragments  H+(black  curve)[22];

(b) schematic picture of Rydberg state excitation mechanism of molecular fragments[22]. 
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对较小, 这可能与分子的取向及电子轨道结构相

关. 类似的电离电子被选择性俘获的现象在二聚

体 N2Ar分子的研究中也被观测到, 二聚体的结构

在其中起到了重要作用 [69,82]. 除了中性原子激发态

的碎片, 研究者在二聚体 Ar2 的研究中, 通过对于

不同通道的平动能分布, 证实了更高价态的分子在

库仑爆炸过程中存在多次俘获电子的现象, 从而产

生原子离子的高里德伯态激发 (图 8(b))[28].

相比而言, 中性分子本身在强激光场中 RSE

过程的研究仍不充分. 2016年, Lv等 [26] 利用质量

分辨的脉冲电场电离结合飞行时间质谱技术, 首次

在实验上证实了超快强激光场中, 分子存在类似于

原子的强场 RSE现象. 他们对比研究了 N2/O2 分

子和其电离限相近的 Ar/Xe原子的强场 RSE过

程, 以揭示强场 RSE的分子结构效应. 研究发现了

具有不同电子轨道结构的N2 和O2 分子的强场RSE

产率与相应的原子体系相比, 存在明显不同的抑制

∗
2

∗
2

∗
2

现象, N2 表现得与原子类似, 而 O2 分子 RSE则明

显低于 Xe原子 (图 9), 这与分子强场电离的抑制

现象是类似的. TDSE的数值计算重现了实验观测

的结果, 分析指出, 不同结构的分子电子出射方向和

角分布不同, 导致被离子核俘获产生里德伯激发态

的概率不同 [26]. 同时理论预言了分子强场 RSE的

产率随光强变化呈现于原子类似的振荡结构, 其中

蕴含的量子效应仍有待进一步研究. 最近, Sun等 [27]

利用 COLTRIMS技术也观测到强激光场中高激

发态的 O  和 N  , 并与相应原子的结果进行了比

较 (图 10). 有意思的是, Sun等 [27] 发现 O  产率比

Xe*高几个数量级, 这与 Lü等 [26] 的研究结果是相

反的. 需要指出的是, COLTRIMS技术可测量的

是极高 n 值的里德伯态 (在文献 [27]中 n>74). 上

述两个工作的矛盾表明分子结构效应在不同主量

子数的里德伯态产生中起到的作用是截然不同的,

因此其背后的物理机制也可能是不同的 [27].
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图 8    (a) 强激光场中 CO分子形成的原子激发态碎片产率依赖于激光场方向和分子取向 [73]; (b) Ar2 二聚体高阶库仑爆炸通道

的平动能分布 [28]

Fig. 8. (a) The yields of atomic excited fragments formed by CO molecules in strong laser fields depend on the direction of laser

field and molecular orientation [73]; (b) kinetic energy release distribution of multiple ionization-induced Coulomb explosion channels

of the Ar dimer[28]. 
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图 9    实验测量的 800 nm强激光场下 N2 vs. Ar和 O2 vs Xe的单电离 (黑色圆圈)以及里德伯态激发 (红色方框)的比值随激光

强度的变化关系 [26]

Fig. 9. Experimentally measured yield ratios of N2 vs. Ar and O2 vs. Xe for both single ionization and RSE as a function of intens-

ity of 800 nm strong laser fields[26]. 
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分子强场物理研究中, 多轨道、多中心和多电

子效应一直是研究者关注的重点, 在分子强场电离/

多电离、HATI, HHG等都有大量的研究工作 [52,84−92].

最近的一些理论工作也开始关注这些效应在分子

强场 RSE的重要作用. Shu等 [93] 通过 TDSE数值

计算和量子轨道模型研究了具有相近电离能但轨

道对称性不同 (1πg 和 1πu)的模型分子的强场 RSE

过程, 发现随着激光脉冲周期的增加, 里德伯态概

率随激光强度变化的振荡结构变得明显, 归因于长

脉冲光场的不同光周期出射电子波包的干涉效应

更强. 他们发现对于分子不同的初始态 (1πg 和 1πu),
具有相同宇称的里德伯态出现的概率与激光强度

的变化趋势是反相的, 提出了分子强场 RSE中不

同对称性的轨道导致的双中心干涉效应 [93]. Liu等 [94]

进一步研究了在强激光场中双中心干涉对不同初

态 (1ssg 和 1ssu)分子的电离和里德伯态激发过程

的影响. 与 1ssg 态相比, 初态为 1ssu 的分子在低强

度下电离的抑制要比里德伯态激发的抑制更明显,

他们指出相干俘获机制结合双中心干涉, 可以很好

地解释不同初态的分子强场 RSE过程的差异. 这

些理论研究工作展现了强场 RSE过程的不同分子

结构、轨道以及多中心效应的影响, 接下来, 需要进

一步开展更精密的实验测量, 同时研究强场 RSE

与其他强场物理过程的关联, 以深入理解复杂的分

子体系与超快强激光场相互作用的物理机制. 

6   基于强场 RSE的中性粒子加速和
相干辐射

作为一种新的强场物理现象, 原子分子强场

RSE过程可以诱导产生一些有趣和重要的物理过

程, 其中有代表性的是中性粒子加速 [39,49,61,95−99] 和

相干辐射产生[33,50,51,100−102]. 2009年, Eichmann等[49]

最早提出了基于原子强场 RSE的中性粒子加速思

想. 他们在实验上利用峰值强度约为 1016 W/cm2

的线偏光作用于中性 He原子, 观测到俘获产生的

里德伯激发态 He原子在激光焦平面 (z = 0)中呈

非常大的径向分布, 这是由于激光脉冲过程中的径

向偏转力造成的, 在可达到的脉冲持续时间范围

内, 偏转与作用在原子上的有质动力成正比, 这种

作用力产生的加速度可以达到地球重力加速度的

1014 倍 [49]. 他们后续工作进一步表明强激光场中有

质动力在激光光束的径向方向优先作用于原子使

其加速, 这归因于聚焦的激光束沿径向方向的强度

梯度要比沿传播方向强得多 [61]. Chen等 [99] 模拟了

激发态中性原子在激光场中运动, 计算了中性原子

与激光脉冲相互作用后的空间分布, 并分析了粒子

空间分布与有质动力分布的关系, 结果展现了有质

动力与激光强度分布是决定中性里德伯原子最终

空间分布的两个重要因素. 基于强场 RSE的中性

原子加速的思想, 研究者探究了对中性原子进行选

择性操控 (推或拉)的可能方法 [95−98].

强场 RSE过程可以产生有效布居在高激发态

的原子, 这种情况下可出现与低激发态能级间的粒

子数反转, 从而有可能用于放大, 产生波长可覆盖

太赫兹、红外、可见乃至紫外和极紫外范围的增益

辐射 [51]. Bredtmann等 [50] 利用 ab-initio 方法模拟

了氢原子在高次谐波产生的瞬态吸收过程, 指出原
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图 10    在线偏光下 O2/Xe (光强为 8×1013 W/cm2)和 N2/Ar (光强为 1.2×1014 W/cm2)的光电子-光离子符合光谱. 红色虚线表示

由于原子分子激发态的黑体辐射导致光电离和直流电场电离之间的分界线 [27]

Fig. 10. Photoelectron-photoion-coincidence spectra obtained in linearly polarized femtosecond laser pulses for O2/Xe (at the intensi-

ty of 8×1013 W/cm2) and for N2/Ar (at the intensity of 1.2×1014 W/cm2). The red dashed curves in both figures indicate the separa-

tion between DC electric field ionization and photon ionization due to black body radiation of the Rydberg atoms and molecules[27]. 
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子通过受挫隧穿电离布居激发态的同时, 迅速耗散

初始基态, 从而产生粒子数反转, 可以造成极紫外

辐射的放大. Matthews等 [100] 利用整形激光证实

能通过强场 RSE过程形成的粒子数反转放大种子

光. 2018年, Yun等 [33] 在 He原子 HHG光谱的研

究中, 观测到新的来自强场 RSE过程产生的里德

伯激发态通过自由感应衰变 (free induced decay,

FID)发出极紫外相干辐射, 其产率依赖于激光椭

偏率和载波包络相位, 而发散角略大于 HHG[33,101].

Ortmann等 [102] 研究表明增加脉冲持续时间会耗

散较低位里德伯态, 从而大大地降低这种极紫外相

干辐射的产率. 这种基于强激光场中原子 RSE过

程可以产生增益放大或相干辐射, 为新型超快相干

光源的发展提供了一种新的思路. 

7   结论与展望

综上所述, 原子分子的强场里德伯态激发作为

隧穿电离诱导的一个重要物理过程, 已经逐步发展

成为强场原子分子物理领域的一个重要研究方向,

近十余年来受到研究者的广泛关注. 人们已经发展

了中性/荷电粒子测量、符合测量、光谱测量等实

验技术, 以及半经典、经典和量子等理论模拟方法,

对不同强激光场下不同原子分子体系的里德伯态

激发过程进行了深入的研究. 从多光子共振激发到

隧穿后再俘获, 再到相干俘获的量子图像, 人们对

于原子强场 RSE产生机制的认识不断深入. 对于

分子体系而言, 母体分子及其解离的碎片都可以俘

获电子而产生相应的里德伯态分子或原子, 而分子

轨道结构对俘获几率有非常重要的影响. 此外, 在

中性粒子加速和相干辐射方面的研究工作, 展现了

强场 RSE物理过程潜在的应用价值.

回顾近年来相关的研究工作, 可以看到研究者

对强场 RSE过程的理解不断深入, 提升了对超快

强激光场与原子分子相互作用的认识, 也推动了强

场物理理论的发展. 在此基础上, 针对该研究方向

未来的发展, 我们认为可以从以下几个方面开展更

深入的实验和理论研究. 首先, 发展量子态分辨的

精密测量方法, 研究强场 RSE过程产生的里德伯

态的 (n, l)布居分布以及俘获到不同量子态的概

率; 其次, 精确控制分子的初始状态 (如选择特定

准直方向、特定轨道结构等), 分辨不同产物通道

(如母体分子里德伯态, 不同碎片的里德伯态等),

研究复杂分子体系的强场 RSE过程, 深入理解强

场 RSE过程的分子结构效应; 再次, 强场 RSE与

其他强场物理过程 (如 ATI、阈值下谐波、双电离

等)的关联, 也是一个值得研究的课题; 最后, 通

过精确控制超快强激光场, 实现对俘获动力学的

调控, 将有助于更深入的理解其中的物理机制. 最

近, 有实验和理论研究表明, 采用双色激光场并调

节相对相位和强度, 可以有效地改变原子的俘获概

率 [67,73,103−109], 这也为未来调控强场 RSE和里德

伯电子动力学过程提供了思路.
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SPECIAL TOPIC—Attosecond physics

Rydberg state excitation of atoms and molecules
in ultrafast intense laser field*
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(Institute of Atomic and Molecular Physics, Jilin University, Changchun 130012, China)
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Abstract

When atoms or molecules are irradiated by a strong laser field with pulse duration of tens of femtoseconds

and  intensity  larger  than  1013  W/cm2,  they  will  generally  undergo  tunneling  ionization,  which  will  induce

various non-perturbative and highly nonlinear phenomena. Investigations into the strong field physical processes

is  of  significance  in  studying  attosecond  physics,  molecular  orbital  imaging,  ultrafast  electron  diffraction  and

advanced  short  ultraviolet  light  sources.  While  there  is  a  relatively  long  history  of  the  studies  of  tunneling

ionization  induced  physics  including  high-order  above  threshold  ionization  (HATI),  high-order  harmonic

generation (HHG) and non-sequential double ionization (NSDI), it is until recently to surprisedly find that in

the tunneling ionization region, neutral atoms or molecules can survive in strong laser fields in highly excited

Rydberg  states.  As  a  basic  process  of  the  interaction  between  ultrafast  strong  laser  fields  and  atoms  or

molecules, such a Rydberg state excitation (RSE) has been viewed as an important supplement to the physical

picture of the tunneling ionization. During the past several years, the extensive research attention has been paid

to the RSE process in strong laser field. Various theoretical and experimental methods have been developed to

investigate the strong field RSE of both atoms and molecules, to understand the underlying physical mechanism

behind  the  recapture  of  the  tunneling  electrons  and  to  reveal  the  quantum  features  and  molecular  structure

effect  in  RSE.  These  advances  have  brought  about  an  in-depth  understanding  and  a  systematic  view  of  the

atomic  and  molecular  RSE  in  strong  laser  fields,  as  well  as  their  relations  to  the  other  tunneling  ionization

induced  physical  processes  such  as  ATI,  HHG  and  NSDI.  Here,  we  systematically  review  recent  research

progress of the atomic and molecular RSE in strong laser fields. We particularly focus on several aspects of this

strong field process, i.e. the physical mechanism of the recapture, the quantum feature and the interference of

different  orbits,  and  the  structure  effect  in  molecular  RSE.  In  addition,  neutral  particle  acceleration  and

coherent radiation which can be induced by the strong field RSE, are also discussed. Finally, we provide a short

summary and prospect of the future studies on the strong field RSE.

Keywords: ultrafast intense laser field, Rydberg state excitation, tunneling ionization, capture
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