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原子激发态在高频强激光作用下的光电离研究*
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本文通过数值求解动量空间的三维含时薛定谔方程,研究了原子高激发态在高频激光脉冲作用下,在电离阈

值附近的光电子能谱和两维动量角分布.研究结果表明: 在该能量范围内,单光子电离过程的贡献是最主要的. 体

系初态的主量子数可以由光电子能谱峰值的位置来确定;体系初态的角量子数可以通过光电子的两维动量角度分

布确定. 在比较宽泛的参数范围内,这一规律不随入射激光的强度和脉冲时间宽度的改变而改变,因此原则上可以

利用它对原子的初态进行识别.此外,还研究了体系的初态为相干叠加态,光电子动量谱随着叠加态相对相位的变

化规律.
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1 引 言

随着强激光脉冲技术的发展, 人们已经能够

利用激光脉冲与原子分子相互作用, 观察到高次

谐波发射 (HHG), 阈上电离 (ATI), 非序列双电子

电离等强场物理现象 [1−3]. 其中一个典型的非微

扰物理现象就是 ATI. 一般而言, ATI 谱呈现出两

个平台结构, 分别对应束缚态电子的直接电离和

再散射电离过程. 对此, 人们已经进行了广泛的研

究 [4−11]. 此外, ATI光电子能谱还可以用于探测激

光脉冲的载波包络相位 [12,13],以及原子、分子的内

部结构 [14,15].

长期以来, 高频强场与原子分子的相互作用

多集中于理论研究. 如, 原子的动力学稳定问题:

在动力学稳定区域, 在高频强激光作用下, 光电

子谱呈现出明显的干涉相图, 有复杂的峰值结构.

这些结构的产生可以归结为在激光脉冲上升沿

和下降沿, 电离电子之间的干涉效应 [16,17]. 随着

HHG 和自由电子激光技术的发展, 尤其是在德国

(Free-electron Laser in Hamburg),美国 (Linac Coher-

ent Light Source)以及日本 (Spring-8 Compact SASE

Source)的自由电子光源装置的服役,实验上已经可

以获得亮度很高、波长很短的激光脉冲 [18−23]. 因

此从实验上利用高频强激光精细研究原子的电离

过程成为可能.

本文将聚焦于高频强场与激发态原子的相互

作用问题,着重考察阈值附近 ATI光电子能谱和动

量角度分布.系统考察 ATI谱与体系初态间的关联,

并研究如何对体系初态的波函数进行识别的新方

案.与之前人们常采用的 HHG信号对原子、分子

波函数识别的方案不同.在 HHG方案中,根据 “三

步”模型, 初态电子要经历电离、在激光场中的运

动, 和再散射三个过程才能和谐波信号关联起来.

相比之下, 本文拟采用的方案更为直接, 只利用直

接电离信号对体系的初态进行识别. 从原则上讲,

信噪比更高.

若无特殊说明,本文均采用原子单位.
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2 理论方法

为了描述激发态原子在强激光作用下的光电

子发射谱, 我们采用含时伪谱方案, 在动量空间求

解体系的含时薛定谔方程 [24]. 在速度规范下和偶

极近似下,原子在强激光场作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)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,该方程是一个微分积分方程

i
∂
∂ t

Φ(k, t) =
k2

2
Φ(k, t)+

1
c

A(t) · kΦ(k, t)

+
∫

V (k,k′)Φ(k′, t)dk′, (3)

其中动量空间的库仑势定义为

V (k,k′) =
1

(2π)3

∫
U(r)exp[i(k′− k) · r]dr. (4)

对于核电荷数为 Z的类氢体系上式可简化为 [25]

V (k,k′) =− Z
2π2

1
|k− k′|2

. (5)

设入射线偏振激光电场的方向为 z, 则体系关

于 z轴对称,动量空间的波函数可以进行分波展开:

Φ(k, t) =
1
k

lmax

∑
l=0

ϕl(k, t)Yl0(θ ,φ), (6)

其中 lmax 是最大分波数, ϕl(k, t) 是径向波函数,

Ylm(θ ,φ) 是球谐函数. 对于氢原子, 库仑势方程

(5)可以利用分波展开为 [25−27]

V (k,k′) =
1

kk′

lmax

∑
l=0

l

∑
m=−l

Vl(k,k′)

×Ylm(θ ,φ)Y ∗
lm(θ

′,φ ′), (7)

其中 k = |k|,

Vl(k,k′) =−Z
π

Ql

(
k2 + k′2

2kk′

)
, (8)

这里的 Ql(z)为第二类勒让德函数.

采用含时广义伪谱方案 [24], 在动量空间求解

(3) 式, 得到体系任意时刻的含时波函数. 在激光

脉冲结束时,将体系的波函数向无外场时体系的本

征态做投影,可以得到各态的布居系数. 根据散射

态的定义,计算得到对应的光电子谱角分布 [28]. 若

bl(ε, t)为能量归一化的连续态布居振幅.则一重微

分电离截面为

dPε
dε

= ∑
l
|bl(ε, t)|2. (9)

将散射连续态

Ψ− =4π
√

π

2k ∑
l

l

∑
m=−l

(i)l e−iδl

×Y ∗
lm(k)Ylm(r)Rkl(r), (10)

向脉冲结束时刻的波函数做投影,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. (11)

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. (12)

3 结果与分析

选择入射激光电场方向为 z 方向的线偏振激

光脉冲,激光脉冲的电场矢势为

A(t) = ez
cε0

ω
f (t)sin(ωt +α), (13)

这里 α 为载波包络相位,这里 α 设置为 0,其中包

络形式为 f (t) = sin2
( πt

2τR

)
, τR 为光学周期数目. ε0

和 ω 为激光脉冲的电场峰值振幅和频率,本文选择

的入射激光频率为 1.

利用伪谱方案,首先计算了氢原子的各个本征

态. 图 1给出了氢原子 5s, 5p, 5d和 5f在动量空间

的波函数. 在含时伪谱方案中, 我们采用变步长的

方法, 在动量很小的区域, 选择足够多的计算网格

点,对于空间较大的区域,选择的计算网格点较少,

同时可以保证计算的边界足够大.选择动量径向网

格点数目为 1000 时, 就可以将基态能量和精确解

差值降低到 10−9. 进而为进一步的波函数含时演化

奠定基础.
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图 1 动量空间氢原子激发态波函数 (a) 5s; (b) 5p; (c) 5d; (d) 5f

基于时间演化得到的含时波函数,我们计算了

初态为不同激发态光电子能谱.这里选择体系的初

态分别为氢原子的 1s, 2s, 3s, 4s和 5s. 为了一般起

见,设入射激光的持续时间为 30个光学周期,激光

的频率为 1个原子单位,强度为 1013 W/cm2. 在该

电场作用下,体系不同初态的 ATI光电子能谱如图

2(a)所示. 从图中可以看出, ATI谱呈现出明显的峰

值结构. 随着不同初态主量子数 n的增加, 第一个

ATI的峰值位置逐渐向高能移动.峰值位置满足公

式 Ek = ω − Ip −Up,这里 ω 是激光的频率, Ip 和Up

分别为体系的电离能和激光场的有质动力势. 图

2(b)给出了激光强度为 1014 W/cm2的结果.由于在

两组激光强度下,激光场的有质动力势的数值很小,

可以忽略不计,因此 ATI光电子谱的峰值位置仅和

初态的 Ip 相关.利用这一规律,在一定的激光强度

范围内,可以对初态的主量子数进行判断.

为了研究如何对初态波函数的角量子数进行

识别,我们进一步研究了不同初态的光电子谱动量

角度分布.不失一般性,设入射激光的频率为 1,脉

冲强度为 1013 W/cm2, τR 为 5个光学周期,假设体

系的初始状态分别为氢原子的 5s, 5p, 5d和 5f. 在

该激光场的作用下,不同初态的光电子动量角度分

布如图 3所示. 从图中可以看出,对于不同的初态,

在关注的动量范围内, 主要有两个发射区域, 一个

是在动量为 0附近,另一个是在动量为 1.4附近.在

这个能量范围内, 都是以单光子电离过程为主. 对

于某一个初态, 由于单光子吸收, 其对应的量子数

增加 1. 各个不同初态的差别在于角度的分布差别:

随着角度量子数 l 的增加,角度分布中花瓣的数目

相应地增加到 2(l + 1). 该光电子动量角度分布环

呈现规律的增加.

图 2 入射激光为 30 个周期, 频率为 1 a.u., 强度分别为 (a)
1013 W/cm2; (b) 1014 W/cm2,原子体系初态分别为 1s, 2s, 3s, 4s
和 5s的 ATI谱

此外, 为了研究激光参数对这个规律的影响,

我们改变了激光脉冲强度和激光脉冲的宽度.将激

光强度从 1013 W/cm2 提高到 1015 W/cm2, 对于初

态为 5p 的情形, 在 5 个光学周期激光脉冲作用下

的光电子动量角度分布谱如图 4(a)和 (b)所示. 从
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图中可以看出,光电子动量角度分布基本呈现相同

的结构,主要的差别在于,对于更高的激光强度,对

应的电离概率更高. 在激光强度不变的条件下, 原

子初态为 5p, 我们计算了激光脉冲持续时间分别

为 1 和 30 个光学周期的光电子动量角度分布谱.

从图 4(c)和 (d)可以看出,随着激光脉冲持续时间

的增加, 在能量为 1附近的强度逐渐增强, 在动量

为 0附近的发射强度逐渐降低. 但其角度分布仍呈

现出相同的规律.通过对不同激光参数作用下电子

动量分布的分析, 在入射光强不是很高的条件下,

该规律并不随着入射激光参数发生变化. 从 (12)

式可以看出, 光电子的动量角度分布和所有分波

bl(ε, t)求和的模方成正比,在高频激光脉冲作用下,

在低能区主要是单光子吸收, 对于给定的初态, 由

于单光子过程, 只有对应的一个 bl′(ε, t), 因此 (12)

式可以简化为
d2Pε(ϑ , t)

dϑ dε
= |(−i)l′Yl′0(ϑ)bl′(ε, t)|2.

由此,可以根据光电子谱角分布信息确定初态的角

动量信息. 结合光电子的动量分布和 ATI谱,我们

可以实现对体系初态的识别:通过光电子动量角度

分布谱确定角量子数 l, 利用 ATI谱峰值位置确定

主量子数 n.

图 3 入射激光为 5个周期,频率为 1 a.u.,强度为 1013 W/cm2, (a), (b), (c)和 (d)分别对应原子体系初态为 5s, 5p, 5d和 5f的光电子动
量角度分布

在对初态为纯态的结构识别基础上,还可以对

体系初态为相干叠加态的原子进行识别.对于体系

为叠加态的原子, 由于是单电子过程, 因此可以分

析其 ATI能谱信息,确定该光电子分别来源于哪一

个 n. 同时计算不同分波的投影 bl′(ε, t), 进而确定
对应的初始叠加态中的 l, 同时还可以确定不同的

权重信息.为了准确对体系初态为叠加态的原子结

构识别, 还需要给出叠加态之间的相对相位信息.

为了确定叠加态相对相位,为此我们计算了不同初

始相干态相位的光电子动量分布信息.选择的激光

脉冲为 5个光学周期,强度为 5×1014 W/cm2. 选择

的初态为 5s和 5p的叠加态:

Ψ(r) =

√
1
2

φ5s(r)+ e iδ
√

1
2

φ5p(r). (14)

计算结果表明: 由于初态不再是纯态, 其动量分布

呈现出非对称结构. 我们在动量空间, 对 x方向积

分, 得到在激光电场方向的光电子动量分布. 通过

改变两个激发态的相对相位,我们得到了对应的光

电子发射谱的动量分布,如图 5所示. 从图中可以

看出, 随着相对相位的变化, 动量分布的峰值从一
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侧转换到另一侧,因此可以在实验上通过探测不同

方向动量的分布来探测叠加态中两个初态的相对

相位. 尽管本文的识别方案主要是针对原子的初态,

但原则上可以将该方案推广到对分子结构的探测.

图 4 初态为 5p的光电子动量角度分布 (a), (b)分别表示入射激光频率为 1 a.u.,强度为 1013 W/cm2 和 1015 W/cm2, 5个光学周期; (c),
(d)分别表示脉冲持续时间为 1和 30个光学周期,强度为 1013 W/cm2

图 5 相对相位 δ 和动量积分谱的依赖关系. 初态

为

√
1
2

φ5s(r) + e iδ

√
1
2

φ5p(r), 激光频率为 1 a.u., 强度为

1015 W/cm2, 5个光学周期

4 结 论

本文基于含时伪谱方案在动量空间数值求解

三维含时薛定谔方程,系统地研究了原子的激发态

在高频激光脉冲作用下的光电离问题,给出了电离

阈值附近的 ATI光电子能谱和两维动量角分布.通

过对 ATI光电子能谱和两维动量谱的分析,可以分

别确定体系初态的主量子数 n和角量子数 l, 从而

实现对原子初态的识别.对于体系初态为纯态的情

形,光电子动量角度分布呈现的圆环规律特征不随

入射激光脉冲强度和脉宽改变而改变;对于体系初

态为叠加态情形, 出现了有趣的非对称结构. 通过

改变叠加态的相对位相,相应的光电子动量角度分

布的对称性也随之发生变化. 值得指出的是, 与通

常采用 HHG对初态波函数成像的方法不同 (其中

包含了电离电子的再散射过程),本文提出的方法利

用的是高频激光脉冲的直接电离过程,电离电子携

带了初态波函数的信息. 原则上讲, 本方法的信息

的提取更为准确和直接.
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Abstract
Solving numerically the time-dependent Schrödinger equation in three-dimensional momentum space, we have investigated the

energy spectroscopy and two-dimensional momentum angular distribution near the ionization threshold of the photoelectron generated
from excited atom under the action of high-frequency laser pulse. The results show that the ionized process is mainly the single-photon
ionization in this energy range. The principal quantum number of the initial state can be determined by the position of the first peak
in photoelectron spectrum; its angular quantum number of the initial state can be determined by the angular distribution of the two-
dimensional momentum of the photoelectron. This law does not change with the variation of the intensity and pulse duration of the
incident laser pulse within a relatively broad range of these parameters. In principle, we can utilize these spectra to identify the initial
state of the atoms. In addition, the photoelectron momentum spectrum of superposition state is investigated for different relative phase
of the state.

Keywords: above threshold ionization, excited state, high-frequency laser pulse, two-dimensional momentum an-
gular distribution
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