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分子双电离对激光偏振性的依赖关系∗
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利用经典系综模型研究了氢分子双电离对激光场椭圆率的依赖性. 研究发现, 氢分子双电离机制对激光
的椭偏性有强烈的依赖关系. 随着激光场椭圆率的增加, 双电离机制由非次序双电离转变为次序双电离. 在
大椭圆率情况的次序双电离中, 电子关联动量分布随椭圆率的灵敏变化显示了电子出射时间对椭圆率的强烈
依赖关系.
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1 引 言

在众多的强场非线性光学现象 (如高次谐波
的产生 [1−4]、阈值上电离 [5,6]、汤姆孙散射 [7−9]和

双电离等)中,双电离是其中最基本和最重要的
现象之一. 通常情况下, 双电离可分为次序双电
离 [10−12]和非次序双电离 [13−24] 两类. 在次序双电
离中, 两个电子在电场作用下依次隧穿电离, 因此
可以采用单活跃电子模型对其进行研究. 在非次序
双电离中, 由于两个电子之间存在强烈的相关性,
因此两个电子的电离过程不能分离处理. 目前, 被
实验结果所支持且被人们广泛认可的非次序双电

离机制是由Corkum[25]提出的准经典重碰撞模型:
第一个电子通过隧穿方式电离后可能在激光场的

驱动下返回到母离子附近, 在其与母离子发生非弹
性碰撞的过程中将传递部分能量给第二个电子从

而使第二个电子电离.
早期主要利用中等强度的线偏振场开展有关

原子 (分子)非次序双电离的研究. 这是因为当激光
强度很高时, 第二个电子可以直接在电场作用下电
离, 不需要第一个电子的返回碰撞, 所以在高强度
的激光场中次序双电离占主导; 在椭圆偏振场中,

先电离的电子由于获得了横向动量而不能返回到

母核附近 [26], 所以碰撞及非次序双电离被阻止. 自
从在圆偏振场中观测到某些分子 (如NO, O2

[27])和
某些原子 (如Mg原子 [28])的非次序双电离现象后,
对椭圆偏振场中非次序双电离的研究引起了物理

学家们越来越多的关注. 研究发现 [29,30], 重碰撞模
型也适用于椭圆偏振场中的非次序双电离. 与线偏
振情况 [31]不同的是, 电子返回碰撞的轨迹是椭圆
形 [28]. 由于一些新现象的发现 (如实验测得的第二
个电子的电离时间比独立电子模型预言的结果提

前 [11]、随激光强度的增加电子同向出射和反向出

射的比例在1附近振荡变化 [32], 椭圆偏振场中次序
双电离的研究也获得了人们足够的重视. 利用经典
模型,文献 [10,12]很好地重现了文献 [11,32]中的实
验结果. 此外, 椭圆偏振场中双电离的研究可以揭
示线偏振情况下无法获得的电离信息, 如出射电子
的电离时间 [11,33−35]. 国内学者已经开展了许多有
关椭圆偏振场中原子 (分子)双电离的研究, 如文献
[36]研究了电子初始动量对椭圆偏振场中非次序双
电离的影响, 文献 [37]研究了椭圆偏振场中Ar原
子非次序双电离的电子关联.

本文利用经典模型研究了氢分子在中等强度
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线偏振场、椭圆偏振场及圆偏振场中的双电离. 计
算结果表明, 随着激光场椭圆率的增加, 氢分子双
电离率快速减小, 且双电离模式由非次序双电离转
变为次序双电离. 当激光场椭圆率大于 0.4时, 几
乎所有的双电离都属于次序双电离. 在次序双电离
中, 随着激光场椭圆率的增大, 平行于分子轴方向
的电子关联动量从原点周围逐渐扩散到以原点为

中心的四边形的四个顶点周围, 这表明电子出射时
间对驱动激光的偏振性有强烈的依赖关系.

2 理论方法

本文采用的经典系综模型在文献 [38]中已有
详细介绍, 并被广泛地应用于非次序双电离 [39−42]

甚至次序双电离 [10,12]研究. 利用经典模型, 本文
研究了氢分子在线偏振场、椭圆偏振场和圆偏振场

中的双电离. 在经典模型中, 两个电子的运动由下
列经典牛顿方程 (采用原子单位)描述:

d2ri/dt2 = E(t)−∇Vne(ri)−∇Vee(r1, r2),

其中, t为时间, ri为第 i个电子的坐标矢量,
i = 1, 2, E(t)为椭圆偏振激光场的场强, Vne(ri),
Vee(r1, r2)分别表示电子与核、电子与电子之间的

势能. 由于平面外电子运动的效应可以忽略 [43], 本
文将电子的运动限制于二维平面内, 采用定核模
型, 两个氢原子的原子核分别固定在 (−R/2, 0)和

(R/2, 0)处, R为分子核间距. 在计算中, 由于圆偏
振场驱动的氢分子在平衡核间距 (1.4 a.u.)处的电
离率太小, 我们取核间距为 3 a.u., 分子轴取向沿x
轴方向. 因此,

Vne(ri) = −1/
√
(xi −R/2)2 + y2i + a2,

Vee(r1, r2) = 1/
√
(x1 − x2)2 + (y1 − y2)2 + b2,

其中, a为氢核与电子之间的软核参数, b为电子与
电子之间的软核参数. 为了获得初始系综, 先将两
个电子固定在经典条件允许的两个位置上, 再由两
个原子核的位置及两个电子的位置得到双电子系

统的势能, 两个电子的总动能等于系统总能量 (氢
分子对应核间距的基态能量)减去系统的势能. 两
个电子的总动能在两个电子之间随机分配, 并随机
选取电子初速度的方向. 接着, 两个电子在没有外
场的作用下自由运行足够长时间, 直到获得稳定的
位置分布和动量分布. 为了避免自电离并获得一
个稳定的初始系综, 软核参数a和 b分别取 1.25和

0.1. 计算中, 我们采用的激光脉冲表达式为

E(t) =E0f(t)

[
1√

1 + ε2
cos(ωt)ex

+
ε√

1 + ε2
sin(ωt)ey

]
,

其中, ω为激光频率, ε为激光脉冲的椭圆率, f(t)
为激光脉冲的包络, E0为椭圆偏振激光场的峰值

场强, ex和ey分别表示x轴方向和y轴方向的单位

矢量. 本文取E0为0.0754 a.u., 对应的激光强度是
2 × 1014 W/cm2, 激光脉冲的波长为 800 nm, 采用
(2T + 6T + 2T )的梯形包络 [44,45], T为激光脉冲的
周期. 当 ε = 0时, 激光脉冲为偏振方向沿x轴的线

偏振场; 当 0 < ε < 1时, 激光脉冲为椭圆偏振场,
其长轴和短轴分别沿x轴方向和 y轴方向; 当 ε = 1

时, 激光脉冲为圆偏振场.
在系综处于稳定状态后加入激光场, 每个电子

对都在库仑场和激光场中运动, 其运动仍然遵循耦
合牛顿方程. 激光场消失后, 统计系综的双电离产
额和非次序双电离产额. 当两个电子的能量都大于
零时, 认为分子发生了双电离. 当任意一个电子的
能量首次大于零时, 则认为分子发生了单电离. 电
子的能量包含电子的动能、电子与核之间的势能以

及电子与电子之间的二分之一势能. 在第一个电子
电离后, 如果两个电子的距离d小于 3 a.u., 则认为
两者发生了重碰撞. 根据双电离过程中是否有重碰
撞发生, 我们将双电离区分为非次序双电离和次序
双电离. 当d在 2—5 a.u.范围内变化时, 非次序双
电离的统计结果变化非常小.

3 结果与讨论

图 1给出了椭圆率 ε取不同值时氢分子的双电

离电子沿x轴方向 (椭圆偏振场长轴方向)的关联
动量分布. px1和 px2分别表示第一个电子平行于

x轴方向的动量和第二个电子平行于x轴方向的动

量. 从图 1可以看出: 当椭圆率 ε = 0 (线偏振)时,
双电离电子的关联动量主要分布于第一、第三象限;
当椭圆率 ε = 0.2时, 关联动量在第二、第四象限的
分布增多; 当椭圆率 ε继续增大时, 关联动量先往
原点附近汇聚, 然后又逐渐向外扩散. 当 ε = 0.8

时, 关联动量分布在以原点为中心的矩形区域内;
当 ε = 1.0 时, 关联动量继续向外扩散, 主要分布在
矩形区域的四个顶点周围. 在非次序双电离中, 由
于发生碰撞过程, 两个电子的电离时间相近且电离
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方向相同. 所以, 在非次序双电离中两个电子的关
联动量主要分布在第一、第三象限. 在次序双电离
中两个电子在电场作用下独立电离, 它们在电离后
沿相同方向出射的概率与沿相反方向出射的概率

相同. 因此, 次序双电离中两个电子的关联动量分
布在 (px1, px2)平面的四个象限内. 由于原子中的
电子沿各个方向的电离概率相同, 所以两个电子的

关联动量均匀地分布在以原点为中心的矩形区域

内; 对于分子中的电子倾向于沿分子轴方向电离,
所以两个电子的关联动量通常分布在矩形区域的

四个顶点周围. 从图 1 (a)可以看出, 当 ε = 0时关

联动量主要分布在第一、第三象限, 显示了非次序
双电离的特征. 从图 1 (f)可以看出, ε = 1.0时关联

动量分布是典型的次序双电离关联动量分布.
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图 1 椭圆率 ε取不同值时氢分子的双电离电子沿 x轴方向 (椭圆偏振场长轴方向)的关联动量分布 (a) ε = 0;
(b) ε = 0.2; (c) ε = 0.4; (d) ε = 0.6; (e) ε = 0.8; (f) ε = 1.0

图 2给出了椭圆率 ε取不同值时氢分子的双电

离电子沿 y轴方向 (椭圆偏振场短轴方向)的关联
动量分布. py1和 py2分别表示第一个电子平行于

y轴方向的动量和第二个电子平行于 y轴方向的动

量. 从图 2可以看出: 当 ε = 0时, 关联动量主要分
布在第二、第四象限, 显示反相关性; 当 ε不为零时,
关联动量主要分布在以原点为中心的矩形区域的

四个顶点附近. 并且随着 ε的增大, 矩形的边长增
加. 这是因为当 ε增大时, 椭圆偏振激光沿 y 轴方

向的电场增加, 导致电子在电场中漂移运动时获得
沿 y轴方向的末动量增大. 另外, 关联动量在四个
顶点附近的分布显示出不均匀性, 如第三象限的分
布居多.

上述结果表明, 分子双电离机制强烈地依赖于
驱动激光场的偏振性. 图 3给出了椭圆率在 0到 1
之间变化时氢分子双电离率及非次序双电离率与

双电离率的比值随椭圆率的变化曲线. 从图 3 (a)
可以看出, 分子双电离率随激光场椭圆率的增加
而迅速减小, 表明驱动激光场的偏振性对分子双

电离有强烈影响. 从图 3 (b)可以看出, 分子双电
离机制对驱动激光的偏振性也有强烈的依赖关系.
当 ε = 0时, 非次序双电离率与双电离率的比值约
为 0.7, 表明氢分子在强度为 2 × 1014 W/cm2的线

偏振场中非次序双电离占主导地位. 随着 ε的增

大, 双电离中非次序双电离的贡献迅速减小. 当
ε > 0.4时, 几乎所有的双电离都属于次序双电离.
因此, 当 ε增加时, 分子双电离机制由非次序双电
离向次序双电离转变. 图 3更清晰地表明分子双电

离机制对驱动激光场的偏振性有强烈的依赖性.
我们具体分析了氢分子双电离特性随激光偏

振性变化的物理起源. 利用向后分析方法统计出在
非次序双电离中的碰撞时间、双电离时间、双电离

和碰撞之间的时间延迟以及在次序双电离中的单

电离时间、双电离时间、双电离和单电离之间的时

间延迟. 这里, 我们定义当单个电子的能量首次大
于零的时刻为单电离时间, 两个电子的能量同时大
于零的时刻为双电离时间, 碰撞过程中两个电子距
离最近的时刻为碰撞时间.
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图 2 椭圆率 ε取不同值时氢分子的双电离电子沿 y轴方向 (椭圆偏振场短轴方向)的关联动量分布 (a) ε = 0;
(b) ε = 0.2; (c) ε = 0.4; (d) ε = 0.6; (e) ε = 0.8; (f) ε = 1.0
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图 3 椭圆率 ε在 0到 1之间变化时氢分子双电离率及非次序双电离率与双电离率的比值随 ε的变化 (a) 氢分子
双电离率; (b) 非次序双电离率与双电离率的比值

首先分析线偏振情况. 由于 ε = 0时非次序双

电离和次序双电离的贡献都不可忽略, 根据定义我
们将总双电离事件分离为非次序双电离事件和次

序双电离事件. 图 4给出了 ε = 0时非次序双电离

和次序双电离中的双电离电子沿x轴方向和 y轴方

向的关联动量分布. 从图 4可以看出: 非次序双电
离沿x轴方向的关联动量主要分布在第一、第三象

限, 沿 y 轴方向的关联动量主要分布在第二、第四

象限; 次序双电离沿x轴方向的关联动量分布在四

个象限, 而沿 y轴方向的关联动量聚集在原点附近.

如果电子以初动量 p0于时刻 ti在振荡电场中电离,
则电子将获得的末动量为pf = p0 −A(ti), A(ti)是

电场在电子电离时刻 ti的矢势. 所以, 电子的末动
量取决于电离时刻的初动量和电离时刻的电场矢

势两个因素. 在非次序双电离中, 两个电子沿x轴

方向 (线偏振光偏振方向)的初动量均很小, 以致于
可忽略, x方向的末动量主要取决于电离时刻的电
场矢势. 由于两个电子在碰撞后电离时间的间隔很
小, 通常小于 0.25 T (图 5 (a)), 因此两个电子沿同
向出射, 则x轴方向的关联动量主要分布在第一、
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第三象限, 呈现正相关 (图 4 (a)); 在非次序双电离
中, 由于沿 y轴方向 (垂直于线偏振光的偏振方向)
电场为零, 两个电子的末动量主要取决于该方向的
初动量. 由于碰撞过程中两个电子之间存在强烈的
排斥作用, 导致碰撞之后两个电子沿 y轴方向的初

动量是相反的, 因此两个电子沿 y轴方向的末动量

相反, 关联动量主要分布在第二、第四象限, 呈现反
相关 (图 4 (b)). 在次序双电离中, 两个电子在电场

峰值附近电离, 两个电子电离时间间隔的分布范围
较宽 (图 5 (b)), 所以两个电子沿x轴方向 (线偏振
光偏振方向)的关联动量较均匀地分布在四个象限
(如图 4 (c)); 在次序双电离中, 由于电场沿 y轴方

向 (垂直于线偏振光偏振方向)为零, 电子电离时刻
电场矢势为零, 并且电子电离时刻的初动量可以忽
略, 所以两个电子沿 y轴方向的末动量都很小, 相
关动量聚集在原点附近 (图 4 (d)).
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图 4 ε = 0时非次序双电离和次序双电离中的双电离电子沿 x轴方向和 y方向的关联动量分布 (a) 非次序双电
离, 沿 x轴方向; (b) 非次序双电离, 沿 y轴方向; (c) 次序双电离, 沿 x轴方向; (d) 次序双电离, 沿 y轴方向
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图 5 ε = 0时, 非次序双电离中双电离与碰撞之间的时间延迟分布以及次序双电离中双电离与单电离之间的时间
延迟分布 (a) 非次序双电离中双电离与碰撞之间的时间延迟分布; (b) 次序双电离中双电离与单电离之间的时间
延迟分布
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当椭圆率增加时, 先电离的电子由于在 y轴方

向上获得了横向动量而无法返回到母核附近进行

碰撞, 从而导致返回碰撞概率和非次序双电离率的
降低, 使沿x轴方向的关联动量在第一、第三象限

分布的主导性降低. 当椭圆率增加到 0.4后, 几乎
所有的双电离都属于次序双电离.

下面我们重点分析大椭圆率情况下次序双电

离关联动量分布的变化. 在椭圆偏振场中, 由于角
追踪 [46], 电子末动量的方向与电子电离时刻电场
的方向垂直. 当电离时刻发生在电场方向平行于
x 轴 (txm表示电场平行于x轴的时刻)时, 电子末
动量的x分量趋于零而 y分量取较大值, 反之亦然.
当电子在 txm和 tym (tym表示电场平行于 y轴的时

刻)之间电离时, 电子末动量的两个分量都不为零.
对于次序双电离, 如果两个电子都在 txm时刻电离,
则 y方向的关联动量分布在四个象限, 且聚集在四
边形的四个顶点周围, 而x方向的关联动量聚集在

原点附近. 如果双电离与单电离之间的时间延迟为
半周期的奇数 (偶数)倍, 则 y方向的关联动量主要

分布在第一、第三 (第二、第四)象限.

图 6给出了椭圆率 ε = 0.4, 0.6, 0.8, 1.0时双电
离事件的单电离时间、双电离时间、双电离与单电

离之间的时间延迟的归一化分布曲线, 图中两条垂
直短划线分别表示 txm时刻和 tym 时刻, 点划线表
示时间延迟为半周期的整数倍. 从图 6可以看出,
当 ε = 0.4, 0.6时, 单电离时间和双电离时间恰在
txm后, 双电离与单电离之间的时间延迟主要分布
于半周期的整数倍处 (既包含奇数倍半周期, 也包
含偶数倍半周期), 所以两个电子末动量的x分量

较小而 y分量较大. 相应地, x 轴方向的关联动量
聚集在原点附近, y轴方向的关联动量分布在四个
象限内. 当 ε = 0.8时单电离时间和双电离时间的

分布范围变宽, 单电离时间和双电离时间处于 txm

和 tym之间的双电离事件增多. 相应地, 两个电子
的末动量的x分量和 y分量都不为零的双电离事件

增多, 所以x轴方向的关联动量向外扩散, 分布在
整个矩形区域内. 当 ε = 1.0时, 主要的单电离时间
和双电离时间都分布在 txm和 tym之间, 所以两个
方向的关联动量都分布在矩形区域的四个顶点周

围 (图 1 (f)和图 2 (f)).
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图 6 椭圆率 ε = 0.4, 0.6, 0.8, 1.0时, 双电离事件的单电离时间、双电离时间、双电离与单电离之间的时间延迟
的归一化分布 (a) ε=0.4, 单电离时间; (b) ε = 0.4, 双电离时间; (c) ε = 0.4, 双电离与单电离之间的时间延迟;
(d) ε = 0.6, 单电离时间; (e) ε = 0.6, 双电离时间; (f) ε = 0.6, 双电离与单电离之间的时间延迟; (g) ε = 0.8,
单电离时间; (h) ε = 0.8, 双电离时间; (i) ε = 0.8, 双电离与单电离之间的时间延迟; (j) ε = 1.0, 单电离时间;
(k) ε = 1.0, 双电离时间; (l) ε = 1.0, 双电离与单电离之间的时间延迟
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图 7 椭圆率 ε = 0.4, 0.6, 0.8, 1.0时双电离时间相对于单电离时间的分布 (a) ε = 0.4; (b) ε = 0.6; (c) ε = 0.8;
(d) ε = 1.0

最后, 我们分析了 ε = 0.4, 0.6, 0.8, 1.0时沿 y

轴方向的关联动量在四个象限分布的不均匀性. 虽
然图 6给出了四种情况下单电离时间和双电离时

间的分布, 但无法得到单电离时间和双电离时间之
间的相互关系. 图 7给出了 ε = 0.4, 0.6, 0.8, 1.0时
双电离时间相对于单电离时间的分布. 从图 7可以

看出, 相关时间主要分布在四个相同区域, 且随着
椭圆率的增加四个区域的分布范围不断扩散, 这与
前面提到的单电离时间和双电离时间的分布范围

变宽相对应. 由分析可知, 图 7中四个区域 1, 2, 3,
4正好与沿 y轴方向的关联动量在 (py1, py2)平面

内第一、第二、第三、第四象限内的分布区域相对应,
即关联动量分布的不均匀性与相关电离时间分布

的不均匀性相对应. 在一定的激光强度下, 可以发
生双电离的分子数由双电离率确定. 由图 6知, 双
电离事件的单电离时间分布和双电离时间分布的

相邻峰值之间均相隔半个周期. 此外, 单电离时间
主要分布在第一峰值附近, 后续峰值附近的分布概
率越来越低; 双电离时间在各个峰值附近的分布概
率先增加后减小, 即单电离时间和双电离时间在各
个峰值附近的分布是不均匀的. 双电离事件的单电
离时间和双电离时间在后面峰值处分布概率降低

是由于双电离的饱和. 这说明关联动量分布和相关

电离时间分布的不均匀性均起源于电子双电离的

饱和性.
我们还计算了在其他激光强度的椭圆偏振场

中氢分子的双电离情况, 此处不做详细阐述. 计算
结果表明, 在各种激光强度下双电离模式均随椭圆
率的增大由非次序双电离转变为次序双电离. 并且
两种双电离模式发生转变的椭圆率临界值与激光

强度有关, 该临界值随激光强度的增大而减小. 当
激光强度为1.5× 1014 W/cm2时, 椭圆率临界值约
为0.5; 当激光强度为3×1014 W/cm2时, 椭圆率临
界值约为0.3.

4 结 论

本文利用经典系综模型研究了氢分子双电离

对驱动激光偏振性的依赖关系. 计算结果表明, 氢
分子双电离率和双电离模式都对激光椭圆率有强

烈的依赖关系. 随椭圆率的增加, 双电离率快速减
小, 双电离模式由非次序双电离转变为次序双电
离; 当椭圆率超过0.4时, 几乎所有的双电离模式都
属于次序双电离. 在此范围内, 电子关联动量分布
随椭圆率的变化源于电子电离时间随椭圆率的变

化. 椭圆率越大, 电子电离时间的分布范围越宽.
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Abstract
Using classical ensemble method, we investigate the laser ellipticity dependence of double ionization (DI) of H2

molecules. The results show that DI mechanism of H2 molecules depends strongly on laser polarization. As the ellipticity
increases, the DI mechanism changes from nonsequential DI to sequential DI. For sequential DI in the case of large
ellipticity, the momentum distribution of the two electrons depends sensitively on ellipticity, which indicates the sensitive
dependence of the release time of two electrons on ellipticity.
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