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专题: 超快强激光驱动的原子分子过程

不同原子在飞秒强激光场中的里德堡态

激发和双电离∗

赵磊 张琦 董敬伟 吕航† 徐海峰

(吉林大学原子与分子物理研究所, 长春 130012)

( 2016年 6月 15日收到; 2016年 8月 12日收到修改稿 )

利用质量分辨的脉冲电场电离方法结合飞行时间质谱, 系统地研究了He, Ar和Xe原子在 800 nm飞秒
强激光场中的里德堡态激发过程, 并将其与非序列双电离过程进行了比较, 探讨了激发与非序列双电离过程
的区别, 以及不同原子里德堡态激发过程的规律性变化. 研究结果有助于深入了解强激光场中原子里德堡态
激发的物理机理.

关键词: 里德堡态激发, 隧穿电离, 强激光场, 双电离
PACS: 32.80.Ee, 32.80.Rm, 33.15.Ta, 34.50.–s DOI: 10.7498/aps.65.223201

1 引 言

在过去的几十年里, 超短脉冲激光技术的飞
速发展使得原子分子与超快强激光场的相互作

用成为国际前沿和热点研究领域之一. 原子分子
与强激光场的相互作用呈现了很多新奇的物理

现象, 包括高次谐波发射 (high harmonic genera-
tion, HHG) [1−3]、高阶阈上电离 (high-order above
threshold ionization, HATI) [4−8]和非序列双电离

(non-sequential double ionization, NSDI) [9−15]等.
Corkum [16]提出的三步重散射模型在解释原子的

强场物理过程中取得了巨大成功. 按照三步重散射
模型, 原子中的束缚电子在强激光场中首先发生隧
穿电离, 其后在激光电场的作用下加速飞离母核,
当激光电场的方向改变时, 部分自由电子可反向运
动返回到母核附近, 与母核复合发射高能光子 (即
HHG), 或与母核非弹性碰撞导致另一个束缚电子
电离 (即NSDI),或与母核发生弹性碰撞导致HATI
过程.

最近的实验 [17]与理论研究 [18]表明, 在隧穿
电离光强区域中性里德堡态原子可以稳定地存活

于强激光场中. 这种强激光场中原子的里德堡态
激发 (Rydberg state excitation, RSE) 被称之为
受挫的隧穿电离 (frustrated tunneling ionization,
FTI) [17], 或隧穿电离电子重俘获过程 [18], 是原子
分子与超短强激光相互作用的一个新特征, 可作为
一种有效的中性粒子加速手段 [19], 已引起了广泛
的理论和实验研究兴趣 [20−28]. 除He原子外, 研究
还观测到双原子分子 [21]以及由分子解离 [22]或库

仑爆炸 [23−25]产生原子碎片的中性激发, 表明RSE
是一个普遍存在的强场物理过程. 有理论研究表
明, 原子在强激光场中经多光子吸收的Freeman共
振亦是导致RSE过程的一种可能物理机理 [26,27].
最近的研究表明 [28], 强场RSE过程中可能蕴含着
新的量子效应, 期待更深入的理论和实验研究.

相比于其他强场物理过程, 实验上直接测量
里德堡态激发的研究工作仍非常有限 [17]. 强场中
不同原子体系的RSE过程及其与隧穿电离电子诱
导的强场物理过程 (如HHG, NSDI, HATI) 之间
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的竞争关系, 实验上尚缺乏系统的研究. Lands-
man等 [29]在强场近似下计算了He原子里德堡态
激发产率对激光椭偏率的依赖,并首次将RSE过程
与HHG过程进行了对比, 指出两种物理过程中电
子的电离时刻不同, 但电离之后的运动过程相似,
导致了对激光椭偏率有相似的依赖关系. Huang
等 [30]通过三维半经典模型研究了不同原子的里德

堡态激发产率对激光椭偏率的依赖, 他们的理论结
果预言了里德堡态激发产率会随着原子序数的增

加而增加, 且隧穿电子的初始条件决定了存活窗口
的大小.

本文中, 我们在实验上针对不同原子 (He, Ar,
Xe) 在强激光场中的里德堡态激发过程进行了系
统的研究, 并将其与双电离过程进行了对比分析,
包括不同原子的激发和电离的产率及其与激光光

强和偏振状态的关系, 实验发现原子RSE的产率
随原子序数的增加而增加, 对激光椭偏率的依赖程
度随原子序数的增加而减弱. 本研究有助于深入理
解强激光场中原子的里德堡态激发过程.

2 实验方法

实验采用类似质量分辨阈值光电离技术 [31],
利用延迟的脉冲静电场电离飞秒激光场中的中性

里德堡态, 通过飞行时间质谱 (TOF)检测由中性
里德堡态电离产生的离子信号. 图 1为脉冲电场电
离里德堡态方法的示意图. 简单地说, 一束原子束
通过连续溢流进入反应区, 与中心波长 800 nm、脉
宽 50 fs的飞秒激光垂直相互作用. 直接电离的离
子M+被一个反向电场推走后, 剩下存活的中性里
德堡态M∗被一个延迟 1 µs的正向脉冲静电场电
离, 1 µs 的延迟时间能够确保直接电离的离子M+

全部被推走, 此时中性里德堡态电离形成的离子
(M∗)+经电场引出加速后, 自由飞行穿过50 cm 长

Molecular beam

M+

(M*)+

MCP

T=0

E=0

图 1 脉冲电场电离里德堡态方法的示意图

Fig. 1. Schematic representation of pulsed electric field
ionize Rydberg states.

的飞行腔, 由微通道板探测器检测并通过PC分析.
激光脉冲的能量使用一个半波片和一个格

兰棱镜连续控制, 在激光进入反应室前由一个
250 mm的平凸透镜聚焦, 聚焦后的激光光强根
据Ammosov-Delome-Krainov (ADK) 模型 [32]计

算的Xe原子的饱和光强进行标定. 激光的偏振
状态用一个1/4波片连续改变.

3 结果与讨论

我们采用脉冲静电场电离中性里德堡态的方

法, 研究了不同原子在50 fs, 800 nm强激光场中的
RSE 过程. 相比直接测量中性粒子的方法 [17], 荷
电粒子检测的灵敏度更高, 同时可以在相同实验条
件和检测效率下比较电离和激发过程. 在我们的实
验条件下, 根据绝热场致电离公式F = 1/9n4 (F
为原子单位制下的激光电场, n为里德堡态的主量
子数), 估算所测量的中性里德堡态的主量子数n

大致在20—30之间.
首先研究了He原子的强场RSE过程, 并与文

献 [17]的结果进行了比较. 图 2 (a)给出了 800 nm
线偏振激光场下直接电离的飞行时间质谱 (He+)
和同样条件下由脉冲电场电离原子里德堡态的飞

行时间质谱 ((He∗)+), 对应光强为 1 PW/cm2. 实
验中, 脉冲静电场相比激光脉冲的延迟时间为1 µs,
电压与检测直接电离离子的静电场电压大小保持

一致, 以保证 (M∗)+和M+ 离子的检测效率的一

致. 从图中可以看出明显的由中性里德堡态He*经
脉冲静电场电离产生的 (He∗)+离子信号, 其飞行
时间与直接电离产生He+离子飞行时间相差 1 µs,
即脉冲电场的延迟时间. (He∗)+的飞行时间与脉
冲电场的延迟时间呈现很好的线性关系 (图 2 (a)
中的插图), 进一步证实了其为中性里德堡态由脉
冲静电场电离产生的离子信号.

图 2 (b)给出了光强 I = 1 PW/cm2下 (He∗)+

的产率随着激光椭偏率的变化曲线, 可以看出
(He∗)+的产率强烈依赖于激光的椭偏率, 对实验
结果进行高斯拟合得到了半高半宽 (half width at
half maximum, HWHM), σHe = 0.13, 与文献 [17]
的测量结果一致. 需要指出的是, 我们测量的里
德堡态主量子数n范围为 20—30, 而文献 [17]中n

主要分布为 6—10, 这说明强场中RSE产率对激
光椭偏率的依赖与里德堡态的主量子数无关. 在文
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图 2 (a) He原子直接电离的飞行时间质谱和中性里德堡
态电离的质谱, 插图表示里德堡态 (He∗)+的飞行时间随
着延迟时间的变化; (b)在激光强度 I = 1 PW/cm2下,
He原子的中性里德堡态产率随激光椭偏率的变化关系,
其中黑色实线为使用Gauss函数对实验测量结果拟合
Fig. 2. (a) TOF mass spectra of direct ionization He+

and field-ionization of Rydberg atoms (He∗)+, the in-
set shows the flight time of (He∗)+ as a function of
the delay time. (b) dependence of the (He∗)+ yield on
ellipticity at fixed pulse energy corresponding to laser
intensity about 1 PW/cm2, black line is Gauss fitting
of the (He∗)+ yield.

献 [17]中, 这种RSE产率强烈依赖于激光的椭偏率
的现象被认为是三步重散射模型的必然结果, 由
此RSE过程被认为是三步重散射模型的重要补充.
而在我们的研究中, 高里德堡态 (20 < n < 30) 对
应的电子轨道半径R (≈ n2 a.u.) 远远大于自由电
子在激光场中的振荡半径 rmax (≈ F/ω2), 因此不
是由隧穿电子与母核重碰产生的. 事实上, RSE的
产生可以认为是具有较低能量的隧穿电子出射过

程中在激光场与库仑势的共同作用下被俘获到里

德堡态. 随着激光椭偏率的增加, 一方面电离电子
波包的弥散导致俘获概率降低, 另一方面低能电子
的相对产率降低, 从而导致RSE的产率强烈依赖
于激光的椭偏率.

进一步, 我们研究了不同原子的强场RSE过
程. 图 3中给出了Ar和Xe原子在强激光场中直接
电离的飞行时间质谱, 以及产生的中性里德堡态被
脉冲电场电离的质谱. 为了便于比较, 图中对母体
一价离子峰强度进行了归一. 激光光强分别选择
为0.206 PW/cm2 (Ar)和0.0783 PW/cm2(Xe), 使
得具有不同电离限的原子都具有相同的ADK电离
概率, 其他实验条件保持不变. 从图 3中可以看出,
与He原子相似, Ar和Xe原子在 800 nm强激光场
中亦能产生中性里德堡态, 同时强场直接电离除
一价M+离子外, 还存在二价离子M2+. 在该光强
下, M2+ 都来自于NSDI过程 [33]. 因此, 我们的实
验可直接比对不同原子的RSE 和NSDI这两种与
隧穿电离相关的强场物理过程.
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Fig. 3. TOF mass spectra of direct ionization Ar+, Ar2+, Xe+, Xe2+ and field-ionization of Rydberg atoms (Ar∗)+ and (Xe∗)+.
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表 1 不同原子的里德堡态激发和双电离的产率与相应电离的比值

Table 1. The yield ratio of RSE and double ionization with single ionization for different atom.

Atom Ip/eV I/PW·cm−2 M2+/M+/(%) (M∗)+/M+(%)a (M∗)+/M+(%)b

He 24.59 1 0.23c 0.18 9

Ar 15.76 0.206 1.51 0.28 14

Xe 12.13 0.0783 3.46 0.58 29

a, 代表主量子数 n范围 20 < n < 30的激发产率; b, 代表总的激发产率; c, 引自文献 [34].
a, Rydberg state yield between 20 < n < 30; b, total Rydberg state yield; c, Ref. [34].

表 1列出了不同原子RSE与电离产率的比
值 (M∗) +/M+, 以及NSDI 与电离产率的比值
M2+/M+ (M = He, Ar或Xe). 对于He原子, 由
于其电离限较高, 二次电离的概率低, 且其荷质比
与实验背景H+

2 重合, 在我们的实验条件下无法区
分, 表中He2+/He+比值引自文献 [34]. 表中给出
了实验直接测量的比值 [(M∗)+/M+]a (里德堡态
n为 20 < n < 30), 根据Nubbemeyer等 [17]使用半

经典计算的原子RSE里德堡态n分布结果, 处于
20 < n < 30的里德堡态产率约占总激发产率的

2%, 由此可估算总激发概率与电离的比值结果亦
列于表 1中 ([(M∗)+/M+]).

从表 1可以看出, 无论是对于He, Ar或Xe, 总
的RSE产率比NSDI产率都高约一个量级. 如上所
述, RSE是低能电子在激光场与库仑势的共同作
用下被俘获到里德堡态上的结果, 而在NSDI过程
中, 隧穿电子需返回母核附近并与之碰撞, 且具有
足够的能量产生二次电离. 而在强场电离中, 高
能电子的产率相对较低, 因此NSDI的产率明显低
于RSE的产率. 对于不同原子体系, RSE产率随
原子序数的增加而逐渐增加, He∗ < Ar∗ < Xe∗.
对于He, 我们得到的总激发概率约占电离的 9%,
与文献 [17]相近. 而Ar 和Xe的激发概率达到电
离的 14%和 29%. NSDI 产率具有相同的趋势, 即
He2+ < Ar2+ < Xe2+. Schnürer等在强激光场
中原子HHG的实验中也观测到类似的现象 [35].
Santra和Gordon [36] 根据多体微扰理论, 在三步模
型中考虑电子交换势和电子 -电子相互作用的修正,
表明原子中的多电子效应对强激光场HHG的产率
起着重要作用. 至于多电子效应是否以及如何影响
强激光场中原子的里德堡态激发产率, 仍需要进一
步的深入研究予以揭示.

图 4给出了线偏振激光场中Ar和Xe原子的里
德堡态激发产率随激光强度的变化曲线, 为了比

较, 同时也给出了每个原子的一价离子和二价离
子的产率随激光强度的变化曲线. 从图 4中可以看
出, Ar原子与Xe原子的一价离子随着光强的增加
其产率逐渐增大直至饱和, 二价离子的光强依赖
呈现出了NSDI过程的特征 “knee”结构, 其出现的
光强位置与已有的文献报道的结果 [33]符合. RSE
产率随着光强的增大而增加直至趋于饱和, 饱和
位置在二价离子 “knee”结构对应的光强附近. 需
要指出的是, 图 4中给出的 (M∗)+实验测量结果为
20 < n < 30的里德堡态的产率, 如上所述, 这部
分里德堡态仅占总RSE概率的 2%. 因此, 在低于
“knee”结构的光强区域内, 原子总的RSE产率是
高于双电离产率的 (可参见表 1结果). 同时随着光
强的降低, RSE相对双电离产率的增加更为明显.
这是由于在较低光强时, 能够形成NSDI的高能电
子产率降低, 与之相比, 能够被俘获形成里德堡态
的低能电子所占比率有所增加, 导致强场RSE的
产率高于NSDI.

图 5给出了原子Ar, Xe的里德堡态激发概率
以及NSDI概率随激光椭偏率的变化关系. 无论是
Ar还是Xe, 它们的二价离子都表现出了对激光椭
偏率的强烈依赖. 根据Corkum的三步重散射模
型 [16], 随着激光椭偏率的增加, 激光场附加给隧
穿电子的横向速度增大, 电子波包更加弥散, 从而
导致隧穿电子与核重碰的概率降低. 因此, 原子
的NSDI明显依赖于激光椭偏率. 对于RSE 过程,
随着激光椭偏率增加, 激发产率亦随之减小, 但对
激光椭偏率的依赖明显弱于NSDI过程. 如前所
述, 激光椭偏率的增加导致电离电子波包弥散, 使
得其俘获到里德堡态的概率降低, 而与NSDI不同,
RSE过程不需要电子返回核附近发生 “硬碰” [37],
因此RSE过程对隧穿电子初始横向速度的依赖不
像NSDI那么强烈.
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图 4 Ar和Xe的一价离子, 二价离子和中性里德堡态电离产生的离子的产率随激光强度的变化曲线
Fig. 4. Dependence of the yield of Ar+, Ar2+, (Ar∗)+ and Xe+, Xe2+, (Xe∗)+ on the intensity of linear
polarized laser field.
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图 5 Ar和Xe原子的里德堡态激发产率以及二价离子产率随激光椭偏率的变化关系 相应的光强Ar,
I = 0.206 PW/cm2; Xe, I = 0.0783 PW/cm2; 其中黑色实线为Gauss函数的拟合
Fig. 5. Dependence of (Ar∗)+, Ar2+ and (Xe∗)+, Xe2+ yield on ellipticity at fixed pulse energy corresponding
to a laser intensity of about 0.206 PW/cm2 for Ar and 0.0783 PW/cm2 for Xe respectively. Black lines are
the results of Gauss fitting.

表 2给出了实验测量的不同原子RSE随激光
椭偏率变化的半高半宽σ 值, 同时作为比较, 给出
了Huang等 [30]半经典计算的理论结果. 对比He,
Ar, Xe, 可以看出σ随原子序数增加而逐渐增加,
即σHe < σAr < σXe, 与Huang等的理论计算定性
一致. 根据Huang等 [30]的研究, σ 值与隧穿电子
的初始状态密切相关, 对于电离限低的原子, 隧穿
电子可经历多次前向和背向散射, 其杂乱无章的轨
迹使得在较大椭偏率的激光场中亦有可能被原子

核俘获形成里德堡态. 对于He, 实验测量值与半
经典计算结果非常符合. 对于Ar, 实验测量值与半
经典计算结果比较符合. 而对于高Z原子Xe, 实

验测量值则远大于半经典计算结果. 结合Santra
和Gordon [36]对不同原子HHG的研究, 我们在半
经典计算中考虑核诱导偶极势 [38]及电子屏蔽势

等 [39]多电子效应的影响, 以寻求高Z原子实验和

计算差别的原因. 但计算结果显示, 无论是单独考
虑诱导偶极势和屏蔽势, 或同时考虑两个修正都对
理论计算结果影响不大, 与实验测量结果仍差别较
大, 说明在隧穿电子被俘获到里德堡态的过程中,
这两种多电子效应的影响可以忽略. 目前我们正在
对该问题开展后续的理论和实验研究, 以期深入揭
示强场中高Z原子的里德堡态激发的物理机理.
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表 2 不同原子里德堡态激发对椭偏率依赖的半高半宽的

实验测量值 σexp 与文献中半经典计算值 σsemi

Table 2. The experimental and sem-classical theoret-
ical results of HWHM in ellipticity dependence of at-
moic RSE for all three atoms.

Atom σexp σsemi [30]

He 0.13 0.13

Ar 0.25 0.20

Xe 0.48 0.29

4 结 论

本文研究了在强激光场下He, Ar和Xe的里德
堡态激发过程, 并与双电离过程进行了比较. 研
究结果表明, 里德堡态激发和NSDI的概率都随
着原子序数的增加而增加, 且都依赖于激光椭偏
率. 在整个光强范围内, 里德堡态激发的相对产率
大于NSDI, 对激光椭偏率的依赖则弱于NSDI. 对
不同原子体系的强场RSE和NSDI的研究发现, 与
NSDI相同, 原子RSE对激光椭偏率的依赖程度随
原子序数的增加逐渐减弱. 本文的研究为进一步的
理论和实验研究, 提供了有价值的参考.
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SPECIAL TOPIC—Atomic and molecular processes driven by ultrafast intense laser fields

Rydberg state excitations and double ionizations of
different atoms in strong femtosecond laser field∗
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Abstract
We experimentally investigate the Rydberg state excitations (RSEs) of noble gas atoms, He, Ar and Xe, in an

800-nm 50-fs strong laser field, by using the mass resolved pulsed electric field ionization method combined with the
time-of-flight mass spectrometer. We measure the yields of the atomic RSE at different laser intensities and ellipticities,
and compare the results with those of the nonsequential double ionization (NSDI) in strong laser fields. Our study shows
that like that of NSDI, the yield of the atomic RSE increases as the atomic number increases, i.e., RSE yield trend is
He < Ar < Xe. On the other hand, for any of the atoms, the probability of NSDI is lower than that of total RSE
at the same laser intensity, which can be understood as that the yield of high energy electrons (for NSDI) is less than
that of low energy electrons that can be captured into the Rydberg states. Additionally, our results show that the RSE
yield strongly depends on the laser ellipticity, which is completely suppressed by a circularly polarized laser field. The
dependence of RSE on laser ellipticity turns weaker as the atomic number increases, and is weaker than that of NSDI
for any of the atoms. It is indicated that the atomic RSE in strong laser field can be attibuted to the capture of the low
energy electrons after tunneling ionization into Rydberg states by the Coulomb potential at the end of the laser pulse.

Keywords: Rydberg state excitation, tunneling ionization, strong laser field, double ionization
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