
 

平行偏振三色场对原子非次序双电离的调控*
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本文利用三维经典系综模型研究了平行偏振三色场中 He原子的非次序双电离. 利用强度相同的 1600 nm

和 800 nm脉冲组成驱动场, 低强度的 400 nm脉冲作为控制场. 研究结果表明, 第一次返回碰撞轨道、奇数次

返回碰撞轨道 (不含第一次返回碰撞)和偶数次返回碰撞轨道释放的电子对和离子分别处在电子关联动量谱

和离子动量谱上的不同区域. 通过改变控制场的相位, 可以很好地控制不同返回次数碰撞轨道在双电离中的

占比, 进而实现对电子动量分布和离子动量分布的控制. 另外, 多次返回碰撞导致的双电离以碰撞电离机制

为主, 而第一次返回碰撞导致的双电离以碰撞激发电离机制为主, 所以通过改变控制场的相位也能实现对双

电离机制的调控.
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1   引　言

在超快强激光脉冲驱动原子分子电离的实验

中, 人们发现测量到的双电荷离子的产量比次序电

离的预测高出几个数量级, 双电荷离子产量对强度

依赖的曲线呈现出一个膝盖状结构 [1]. 这种现象被

称为非次序双电离 (nonsequential double ioniza-

tion, NSDI)[2]. 双电荷离子产量的偏振依赖 [3]、离

子动量谱的双峰结构 [4–7] 和两电子动量的关联性 [8,9]

证实 NSDI中第二个电子的电离是通过先电离电

子的返回再碰撞实现的 [10]. 因此电子的返回动力

学将直接影响 NSDI的产量 [11–13]、电离机制 [14–21]

和电子关联特性 [22–25], 这些也成为了过去三十年

NSDI研究的主要内容.

短波长多周期线偏光驱动下, 原子中先电离的

电子基本在第一次返回时就与母离子发生有效的

碰撞, 转移足够的能量给第二个电子, 实现双电离.

而当波长较长时, 由于更长时间的横向扩散, 先电

离电子在纵向上第一次返回母离子时, 横向距离较

大, 返回电子无法与母核离子发生有效的碰撞和转

移能量给第二个电子使其电离. 但是这些自由电子

在激光场的驱动下可以在纵向多次返回母离子附

近, 借助于每次返回时母离子的库仑吸引, 可以逐

渐减小横向距离, 多次返回后该电子可能与母离子

实现有效的碰撞, 诱导双电离发生 [26]. 对于单个线

偏脉冲, 电场具有对称性, 一个周期内有两个符号

相反的电场峰, 前一个峰电离的电子 N+1 (N > 1)

次返回碰撞与后一个峰电离电子 N 次返回碰撞,

诱导双电离的电子释放方向和动量大小非常接近,

所以这两类轨道所得离子动量分布和关联电子动

量分布相似. 无法从可观测的离子动量分布和关联

电子动量分布中直接获取自由电子返回次数的相

关信息. Ma等 [27] 和 Luo等 [28] 通过在 800 nm的

多周期线偏脉冲上叠加一个 400 nm的弱控制场

来破坏电场的对称性, 在实验和理论上得到了不对
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称的离子动量分布. 由于他们所采用的波长较短,

所以在他们的研究中没有显著的多次返回轨道. 随

后, 我们利用 1600 nm+800 nm的平行偏振线偏

场研究原子的 NSDI中多次返回轨道的贡献 [29], 为

了增强电场的不对称性, 将两个脉冲的强度设为相

同. 结果发现电子的奇数次返回碰撞和偶数次返回

碰撞导致的双电离事件的离子动量分布显著分离.

先前的研究表明平行偏振的三色场可以有效

地控制高次谐波产生过程中的电离和加速过程, 获

得超连续谱 [30,31]. 本文利用等强度的平行偏振的

1600 nm和 800 nm激光场组成驱动场, 并固定他

们之间的相位差为 0.5π, 使驱动场表现出最大的不

对称性, 这样奇数次返回碰撞和偶数次返回碰撞导

致的双电离事件的关联电子动量分布和离子动量

分布分离最好. 进一步引入一束 400 nm的弱控制

场, 探究该控制场相位变化对 NSDI中电子返回次

数、电子关联特性和电离机制的调控作用. 

2   理论方法

采用由 Ho等 [32] 提出的三维全经典系综模型,

来研究平行偏振三色场作用下的氦原子的 NSDI.

经典系综模型因其较小的计算量和直观的物理

过程展示已被广泛地应用于强场双电离的研

究 [3,5,20,22,25,33–37]. 大量的研究已经表明经典系综模

型是研究强场 NSDI的有效方法. 在三维经典系综

模型中, 两电子运动遵循牛顿运动学方程 (本文均

采用原子单位): 

d2ri
dt2

= −∇ [Vne (ri) + Vee (r1, r2)]−E (t) , (1)

r1 r2 Vne (ri) =

−2/
√
r2i + a

Vee (r1, r2) = 1/

√
(r1 − r2)

2
+ b

E (t) E (t) =

f (t)E0[sin (ωt) z+ sin (2ωt+ 0.5π) z +
√
εsin (4ωt+

φ) z]

式中,    和   代表两个电子的位矢 ;   

 表示电子与母离子之间的库仑势能;

 表示两个电子之间

的库仑势能. 其中 a 和 b 为软核参数, 为避免自电

离和数值计算的奇异性, 设置 a = 0.75, b = 0.01.

 为三个脉冲的复合电场, 其表达式为 

   

 , 其中 ω, 2ω和 4ω分别为 1600 nm, 800 nm

和 400 nm激光脉冲的角频率; z 代表 z 方向的单

位向量. 本文中两等强度的 1600 nm和 800 nm脉

冲组成驱动场, 其强度均为 2×1014 W/cm2. 这里

将它们的相对相位设置为 0.5π, 此时他们构成的复

合电场具有最大的不对称性, 一个周期内只有一个

ε ε

较大的电场峰, 如图 1紫线所示. 400 nm脉冲为弱

控制场, 其与 1600 nm脉冲的强度比为   , 本文  

取 0.1. 将 1600 nm脉冲的周期记为 T. f(t)为激光

脉冲的梯形包络, 上升沿和下降沿均为 2T, 中间的

平台区为 8T. j 为 400 nm弱控制场的相位, 图 1

中的蓝线给出了 j = 0.8π 时, 平台区一个周期内

三色复合电场的波形.
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图 1　j = 0.8π 时, 一个光周期内的激光电场波形

Fig. 1. Waveform of the laser electric field within an optic-

al cycle for j = 0.8π.
 

为了获得稳定的初始系综, 首先将两个电子随

机地放在原子核附近, 然后给两电子增加一定的

动能,  使整个两电子体系的势能和动能之和为

–2.9035 a.u. (对应氦原子第一和第二电离能之和).

随后两个电子仅在库仑场的作用下演化 150 a.u.的

时间, 得到稳定的位置和动量分布, 以此为整个系

统的初始系综. 然后将得到的初始系综在激光电场

和库仑场的共同作用下继续演化. 当激光脉冲结束

时, 如果两个电子的能量都大于零, 则被认定该原

子发生了双电离. 本文中每个相位均获得了 1.5×104

个双电离轨道. 

3   结果与讨论

图 2显示了三色场驱动原子产生 NSDI在激

光偏振方向的关联电子动量分布, 其中图 2(a)–(d)

对应的控制场相位分别为 0π, 0.6π, 1.2π 和 1.8π.
当 j = 0时, 电子对主要分布在一、三象限, 即电

子对以正相关释放为主. 随着相位的增大, 电子对

在二、四象限的分布呈现出先增多再减小的趋势,

即反关联的电子对先增多再减小. 在 j = 0.6π 反

关联释放和正关联释放电子对的数目几乎相等. 通

过改变 400 nm弱控制场的相位, 可以实现对两电

子关联特性的调控.
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由于本文采用的激光波长较长, 先电离电子在

纵向上第一次返回母离子时, 横向距离较大, 返回

电子无法与母核离子发生有效碰撞和转移能量给

第二个电子使其电离. 这些自由电子在激光场的驱

动下在纵向多次返回母离子附近, 借助于每次返回

时母离子的库仑吸引, 可以逐渐减小横向距离, 多

次返回后该电子可能与母离子实现有效碰撞诱导

双电离发生. 返回次数 nr 的计数规则: 从电子单电

离开始, 每当电离电子穿过 z = 0平面时, 便记一

次返回, 直到发生有效碰撞时被记录为最后的一次

返回.

图 3显示了相位为 1.2π 时前 5次返回碰撞轨

道对应的关联电子动量分布. 从图 3可以发现, 第

2次和第 4次返回碰撞所导致的 NSDI的关联电子

动量分布一致, 主要在第三象限一个狭窄的区域.

而第 3次和第 5次返回碰撞所导致的 NSDI的关

联电子动量分布一致, 主要在第一象限一个狭窄的

区域. 第一次返回碰撞导致的 NSDI的电子对主要

分布在原点附近. 通过进一步的统计发现, 所有偶

数次返回碰撞所致 NSDI的关联电子动量分布一

致, 所有奇数次返回碰撞轨迹 (不包含第一次返回

碰撞)所致 NSDI的关联电子动量分布一致, 且奇

数次返回碰撞和偶数次返回碰撞诱导产生的电子

对分布在动量谱的不同区域. 这表明可以通过测量

的电子动量分布来获取各区域轨道的电子返回次

数的信息.

pHe2+ = − (pe1 + pe2)

基于以上发现的电子动量分布的特征,  将

NSDI轨道分为三类: 第一次返回碰撞 (the first-

returning-recollision, FRR)轨道、偶数次返回碰

撞 (even-returning-recollision, ERR)轨道、不含第

一次返回碰撞的奇数次返回碰撞 (odd-returning-

recollision, ORR)轨道. 根据动量守恒定律, 可以

求出 He2+的动量为   . 图 4展

示了四个不同相位下各类轨道沿激光偏振方向的

离子动量分布. 与电子动量分布相对应, 三类轨道

的离子动量也分布在不同的区域. FRR事件的电

子对主要分布在原点附近, 所以他们的离子动量多

处于零点附近 (黑色点虚线). ORR事件的电子对

主要分布在第一象限的一个狭窄区域, 所以其离子

动量分布在负方向形成了一个峰 (紫色点线). ERR
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图 2    激光偏振方向上的关联电子动量分布　(a) j = 0; (b) j = 0.6π; (c) j = 1.2π; (d) j = 1.8π

Fig. 2. Correlated electron momentum distributions along the laser polarization direction: (a) j = 0; (b) j = 0.6π;  (c) j = 1.2π;
(d) j = 1.8π.
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事件的电子对主要分布在第三象限的一个狭窄区

域, 所以其离子动量在正方向形成一个窄峰 (红色

虚线). 三类轨道在总双电离中的占比决定了总的

离子动量分布. 当 j = 0时, FRR轨道的贡献较

小, 所以总的离子动量分布呈现出由 ERR和 ORR

事件构成的双峰结构. 当 j = 0.6π 时, ORR轨道

的贡献较小, 所以总的离子动量分布, 呈现出由

FRR和 ERR事件构成的双峰结构. 当 j = 1.2π
时, 三类轨道的贡献都较大, 总的离子动量分布呈

现出一个明显的三峰结构. 当相位进一步增加到

j = 1.8π 时, FRR轨道的贡献有所减小, 但整体

上离子动量分布的三峰结构仍然清晰可辨. 这意味

在实验可测量的离子动量分布上可直接获得电子

的返回动力学信息.

进一步统计了不同相位下不同返回次数轨道

在 NSDI中的占比, 如图 5所示. 可以发现, 不同

返回次数轨道在 NSDI中所占的比例强烈地依赖

于第三束弱控制场的相位. 第一次返回碰撞轨道的

贡献随控制场相位的增加先增加后减小, 在 j =

0.8π 时达到最大占比 71.5%. 此外, 可以看出仅在
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图 3    j = 1.2π 时, 前 5次返回碰撞事件的关联电子动量分布

Fig. 3. Correlated electron momentum distributions of NSDI for those trajectories with return numbers from 1 to 5 for j = 1.2π.
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Fig. 4. Ion momentum distributions along the laser polarization direction: (a) j = 0; (b) j = 0.6π; (c) j = 1.2π; (d) j = 1.8π.
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0.5π—1.1π 的相位范围内一次返回碰撞轨道所占

比例超过 50%, 即其他相位下多次返回轨道 (nr > 1)

的总贡献均超过一次返回碰撞轨道的贡献. 多次返

回轨道的贡献均随相位增加先降低后增大. 这些结

果表明通过改变控制场的相位可以调控不同返回

次数轨道对 NSDI的贡献, 进而控制沿偏振方向的

关联电子动量分布和离子动量分布.

为了揭示三类轨迹分别所致 NSDI的关联电

子动量分布和离子动量分布, 统计了 NSDI事件的

单电离时间、碰撞时间和双电离时间. 在本文的

激光参数下, 电子电离几乎都发生在激光脉冲的平

台区. 电子的末态动量主要取决于电离时间在激光

电场波形上所处的相位. 所以把所有的时间都转

换到了一个周期的区间内. 图 6显示了三个不同相

位下三类轨道的单电离、再碰撞和双电离时间

分布. 蓝虚线和绿实线分别给出了激光电场和矢

势. 本文中 1600 nm和 800 nm激光场之间的相

位差取为 0.5π, 此时驱动场表现出最大的不对称

性, 一个周期内只有一个明显占优的极大的电场

峰, 约位于 0.75T 处. 单电离主要发生在该电场峰

附近 (图 6(a), (d), (g)). 首先看 j = 0的情况, 单

电离之后该电子将在下一周期 0.2T 附近第一次返
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Fig. 5. Proportions  of  those  trajectories  with  different

return numbers  in  NSDI as  a  function of  the  phase  of  the

controlling pulse.
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图 6    三类轨道 (黑色, FRR轨道; 紫色, ORR轨道; 红色, ERR轨道)的单电离时间 (a), (d), (g)、碰撞时间 (b), (e), (h)和双电离

时间分布 (c), (f), (i)　(a)—(c) j = 0; (d)—(f) j = 0.6π; (g)—(i) j = 1.2π

Fig. 6. Time distributions of single ionization (a), (d), (g), recollision (b), (e), (h) and double ionization (c), (f), (i) for FRR traject-

ories (black bars), ORR trajectories (purple bars) and ERR trajectories (red bars): (a)–(c) j = 0; (d)–(f) j = 0.6π; (g)–(i) j = 1.2π.
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回, 0.85T 附近第二次返回, 再下一周期的 0.5T 附

近第三次返回, 0.85T 附近第四次返回, 以此类推.

对于 j = 0的情况, 由于横向扩散, 电子第一次返

回时并未与母离子发生有效碰撞, 这与长波长单色

场的情况相同. 对于 ERR事件, 碰撞和双电离均

发生在 0.85T 附近 (图 6(b), (c)), 即碰撞后立即

电离 (recollision-induced direct ionization, RDI).

此时激光场的负矢势为负, 所以两电子电离后获得

较大的负向加速, 电子对处于关联谱的第三象限

(图 3(b), (d))和离子动量分布在正方向呈现一个

峰 (图 4红虚线). 对于 ORR事件, 碰撞和双电离

都发生在 0.5T 附近 (图 6(b)和图 6(c)), 双电离也

是通过 RDI机制发生. 此时激光场的负矢势为正,

所以两电子电离后获得较大的正向加速, 电子对处

于关联谱的第一象限 (图 3(c), (e))和离子动量分

布在负方向呈现一个峰 (图 4紫点线). 从图 6可以

看出, 随着控制场相位的改变, ERR轨道和 ORR

轨道的单电离时间, 再碰撞时间和双电离时间的位

置几乎相同, 即不随相位改变. 他们在总的双电离

中的占比先减小再增加, 这与图 5一致. 当控制场

的相位增加到 0.6π 附近时, 400 nm控制场的正向

电场峰刚好与 1600 nm和 800 nm组成的驱动场

的负向电场峰接近, 此时三色复合电场在 0.75T 附

近表现出一个较宽的电场峰 (图 6(d)蓝虚线), 电

子有更宽的电离时间区间, 且此时 t = T 附近总的

正向电场被控制场增强. 这种情况下在 0.75T 附近

电离较晚的电子可以经过很短的轨道便第一次返

回母离子附近, 由于他们运动时间较短, 所以他们

的横向扩散较弱, 这种情况下第一次返回便能发生

有效碰撞. 这些 FRR轨道的再碰撞主要发生在

0.07T 附近, 在 j = 0.6π 时, FRR轨道的贡献明

显大于 ERR轨道和 ORR轨道 (图 6(d)—(f)). 对
于这些 FRR轨道, 电子从电离到返回的时间较短,

返回电子从激光场获取的能量较小, 所以碰撞后第

二个电子没有被立即电离而是被激发随后场致电

离 (recollision-induced  excitation  with  subsequ-

ent ionization, RESI), 双电离发生在后续 0.45T

和 0.75T 附近的两个电场峰处 (图 6(f)). 此时第一

个电子获得一个负向加速, 约 0.45T 处电离的第二

个电子获得一个正向加速, 而约 0.75T 处电离的第

二个电子获得一个近零的加速, 所以 j = 0.6π 时

FRR事件导致大量的电子对被释放到二四象限

(即反相关释放, 见图 2(b)), 相应的离子动量也主

要分布在零点附近 (图 4(b)黑虚线). 当控制场相

位继续增加时,  400 nm控制场的正向电场峰与

1600 nm和 800 nm组成的驱动场的负向电场峰逐

渐远离, 整个复合电场的主电场峰又开始变窄, 如

图 6(g)所示, 此时 FRR轨道的贡献相应地减小.

另外, 相对于 j = 0.6π, j = 1.2π 时, FRR轨道的

再碰撞时间后移, 碰后第一个电子有更大的概率获

得近零的动量, 所以此时的电子动量分布更靠近原

点 (图 2(c)和图 3(a)).

图 7给出了三类轨迹的 NSDI中 RDI的比例

随相对相位的变化. 这里我们定义从碰撞到双电离

之间的时间延迟小于 T/8时为 RDI, 大于 T/8时

为 RESI. 从图 7可以发现, 对于 ORR和 ERR事

件, RDI机制始终占据主导地位. 对于 FRR事件,

RDI机制的占比小于 50%, RESI机制占主导, 且

随相位增加RESI机制的贡献先增加后减小, 在 j =

0.8π 时, RESI机制的占比达到最大值 (见图 7黑

点虚线). 在相位小于 0.4π 或大于 1.6π 的范围内由

于 FRR事件所占的比例较小 (见图 5黑线), 所以

总的双电离机制以 RDI为主 (见图 7蓝实线). 在

中间相位区间, FRR事件对 NSDI贡献较大 (见

图 5黑线), 此时总的双电离机制以 RESI为主 (见

图 7蓝实线).
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图 7　各类轨道中 RDI机制的比例对控制场相位的依赖

Fig. 7. Proportions of RDI mechanism for different types of

trajectories  as  a  function  of  the  phase  of  the  controlling

pulse.
 

为了解释三类轨道的 NSDI中 RDI和 RESI

机制所占的比例随相位的变化规律, 统计并分析了

三类轨迹的返回能量分布, 如图 8所示. 这里的返

回能量被定义为先电离电子返回母离子附近, 在碰

撞前与第二个电子相距 2.5 a.u.时该返回电子所携

带的能量, 包括该电子的动能、电子-母核之间的势

能和电子-电子之间势能的一半 .  这里考虑 j =

0.8π 和 1.2π 的情况. 不难发现, ORR事件和 ERR
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事件中绝大多数返回电子的返回能量大于 2 a.u.,

所以对 ORR事件和 ERR事件, RDI机制占主导.

而对于 FRR事件, 绝大多数电子的返回能量小于

2 a.u., 所以 RESI机制占主导. 对于这两个相位,

相比于 ERR事件, ORR事件返回电子有显著的

概率能够达到更大的返回能量 (对比图 8中红虚线

和紫点线), 这导致了 ORR事件中 RDI机制的比

例更高 (对比图 7中红虚线和紫点线). 进一步对比

两个不同的相位, 可以发现 ORR事件和 ERR事

件在相位为 1.2π 时返回能量在分布上略小于相位

为 0.8π 时的返回能量, 因此相位从 0.8π—1.2π 变

化过程中, 两类轨迹的 NSDI中 RDI所占的比例

逐渐减小 (见图 7和图 8中红虚线和紫点线). 相

反, FRR事件在相位为 1.2π 时返回能量略大于相

位为 0.8π 时的返回能量, 因此, FRR事件的 NSDI

中的 RDI所占的比例逐渐增多 (见图 7和图 8中

黑点虚线).
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图 8　三类轨道的返回能量分布　(a) j = 0.8π; (b) j = 1.2π
Fig. 8. Returning energy distributions for the three types of

trajectories: (a) j = 0.8π; (b) j = 1.2π. 

4   结　论

利用三维经典系综模型, 研究了平行偏振三色

场中 He原子 NSDI的电子关联和超快电子动力学

过程. 数值计算结果表明, 随着控制场相位的增加,

关联电子动量分布中的反关联释放先增多再减少,

激光偏振方向的离子动量分布由双峰向三峰结构

演化. 经典轨道的统计分析表明, NSDI中 FRR轨

道、ORR轨道和 ERR轨道所占的比例强烈地依

赖于控制场的相位. 控制场相位的增加, FRR轨道

的占比先增加后减小, 而 ORR和 ERR轨道的占

比先减小后增加. FRR轨道电子返回时能量较小,

RDI机制占比较小, RESI机制占比较大. 所以随

控制场相位增加, NSDI中 RESI机制的贡献先增

加后减小, 关联电子动量谱中反关联释放先增加后

减小. 这些结果表明, 通过改变弱控制场的相位可

以实现对电子返回次数的控制, 进而实现对电子关

联动量分布和电离机制的调控.
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Abstract

Nonsequential double ionization (NSDI) of He atoms in a parallel polarized three-color field is investigated
by using a three-dimensional classical  ensemble model.  The driving field is  composed of  1600-nm and 800-nm
laser pulses with equal intensity. A weak 400-nm laser pulse is used as a controlling field. The results indicate
that in the correlated electron momentum distribution and ion momentum distribution, the electron pairs and
ions of the first returning recollision (FRR) trajectory, the odd-returning recollision (ORR) trajectory (excluding
FRR), and the even-returning recollision (ERR) trajectory are located in different regions separated well from
each other.  The  electron  pairs  from FRR trajectories  mainly  distribute  around the  origin,  and those  electron
pairs from ORR and ERR trajectories respectively cluster in the first quadrant and the third quadrant. With
the increase of the phase of the controlling field, the proportion of FRR trajectories in NSDI first increases and
then decreases, and the proportions of those trajectories with the returning number more than one first decrease
and  then  increase,  which  leads  to  the  fact  that  with  the  increase  of  the  phase  of  the  controlling  field,  the
anticorrelated  emissions  first  increase  and  then  decrease  and  correspondingly  the  ion  momentum distribution
evolves  from  a  double-hump  to  a  triple-hump  and  then  to  a  double-hump  structure.  Moreover,  NSDI  from
multiple-returning  recollision  trajectories  mainly  occur  through  recollision-induced  direct  ionization  (RDI)
mechanism,  while  NSDI  from  the  FRR trajectories  mainly  occurs  through  recollision-induced  excitation  with
subsequent  ionization  (RESI)  mechanism.  Thus  the  dominant  NSDI  ionization  mechanism  can  also  be
controlled by changing the phase of the controlling field.

Keywords: nonsequential double ionization, parallel polarized three-color field, recollision, ultrafast dynamics
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