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强场非次序双电离中再碰撞动力学的强度依赖*

黄诚†    钟明敏    吴正茂

(西南大学物理科学与技术学院, 重庆　400715)

(2018 年 10 月 8日收到; 2018 年 11 月 30日收到修改稿)

利用三维经典系综模型系统地研究了不同强度线偏振激光脉冲驱动下 He原子的非次序双电离. 结果表

明在非次序双电离中回碰电子的返回次数、两电子的碰撞距离和电子对的关联特性都强烈地依赖于激光强

度. 对于 750 nm, 随着激光强度的增加, 单次返回诱导的非次序双电离事件逐渐减少, 而多次返回事件的比

例显著增加. 对于 1500 nm, 随着激光强度的增加, 前三次返回诱导的非次序双电离事件都会减少, 返回次数

大于 3的轨道对非次序双电离的贡献逐渐增加. 这是因为在高强度下每次返回过程中母核的库仑吸引对返回

电子横向偏离的补偿较弱, 所以需要更多次的返回来补偿电子的横向偏离以实现再碰撞. 轨道分析表明非次

序双电离中两电子的碰撞距离随激光波长和强度的增加而逐渐减小. 最后讨论了非次序双电离中电子对的

关联特性对返回次数的依赖.

关键词：非次序双电离, 电子关联, 强激光场, 再碰撞
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1   引　言

非次序双电离 (nonsequential  double  ioni-

zation, NSDI)是强激光与原子分子相互作用中最

基本的过程之一[1]. 由于其中涉及到两电子的关联

运动, 在过去三十多年里 NSDI一直是强场物理的

研究热点[2−4]. 现在人们普遍认为 NSDI通过再碰

撞过程发生[5]. 首先, 原子中的一个电子隧穿通过

被激光场压低的原子势垒进入连续态. 该电离电子

在激光场的驱动下先远离母核, 激光场反向后, 该

电子又被激光电场拉回并与母核发生再碰撞. 通过

再碰撞, 返回电子将一部分能量转递给第二个电

子. 依赖于交换能量的多少, 碰撞后, 第二个电子

可能立即电离, 也可能先被激发然后通过随后电场

的场电离进入连续态[6].

近年来, 人们投入了大量的精力来研究 NSDI

中的电子关联及其潜在的超快动力学过程[7−14], 已

经发现了许多有趣且重要的电子关联行为, 并揭示

了其中潜在的微观动力学过程. 在再碰撞阈值强度

以下 ,  Ar原子 NSDI的两电子动量谱呈现出反

关联特性 [15]. 在中等和高激光强度下 ,  He原子

NSDI的关联电子动量分布呈现出手指结构 (V型

结构)[16,17], 该结构反映了碰撞后母核对电子的库

仑吸引、两电子之间的相互作用[18,19], 以及碰撞过

程的能量分配不均 [20]对 NSDI中电子关联特性

的影响. 对于周期量级的激光脉冲, 在低强度下

NSDI的两电子动量分布呈现出平行于对角线的双

线结构[21−23], 而在高强度下两电子则显示出十字

架状的动量分布 [24]. 实验和理论研究表明, NSDI

中的两电子也存在着强烈的能量关联[25−27]. 量子

模拟发现, 高强度下 NSDI的电子能谱展现出一个

间隔不等的干涉结构[28], 该结构被归因于长短再碰

撞轨道之间的干涉. 近期, Winney等[29]利用两电

子角条纹方法完成了 NSDI中两电子释放时延的

高精度测量. 进一步的研究表明, 一些精细的裁剪

激光场, 如相位稳定的周期量级脉冲[30−36]、平行双
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色场[37]、正交双色场[38−40]和双色反向旋转圆偏激

光场[41−43], 可以很好地操控电子的运动进而控制

电子对的关联行为.

中红外激光场的实验发现, NSDI中电子对的

动量分布呈现出一个近轴的 V型结构[44]. 理论研

究表明, 该结构源于碰撞时两电子能量分配不均,

且在中红外波段 NSDI主要通过多次返回再碰撞

发生[45,46]. 本文利用三维经典系综模型研究 NSDI

中再碰撞动力学和电子关联特性对激光强度的

依赖, 采用 750和 1500 nm两个波长, 0.4, 0.6和

0.8 PW/cm2 三个激光强度. 对于 750 nm, 三个强

度的电子对都分布在主对角线附近, 而对于 1500 nm,

随着强度的增大, 电子对从对角线向坐标轴移动,

当激光强度达到 0.8 PW/cm2 时, 动量分配呈现出

一个近轴的 V型结构. 向后分析表明, 随着激光强

度的增加, 单次返回诱导的 NSDI事件逐渐减少,

而多次返回事件的比例显著增加. NSDI中两电子

的碰撞距离随激光波长和强度的增加而逐渐减小.

最后讨论了不同返回次数诱导的 NSDI中电子对

的关联特性.

2   理论方法

对强激光场中原子分子最准确的描述是数值

求解含时薛定谔方程. 但是数值求解多电子体系的

含时薛定谔方程计算量巨大, 所以过去几十年来大

量的研究借助于半经典模型[47]和全经典模型[48−51].

这些模型已经被证明是研究强场 NSDI过程非常

直观有效的方法. 本文采用三维经典系综模型来研

究 He原子 NSDI的再碰撞动力学和电子关联. 该

模型首先由 Panli等[48]和 Haan等[49]提出, 随后被

广泛应用于强场 NSDI的研究, 揭示了许多双电离

过程中的超快动力学过程, 深化了人们对强场双电

离过程的认识.

在三维经典系综模型中, 两个电子遵循牛顿经

典运动方程 (除非另有说明, 本文均采用原子单位): 

d2ri
dt2

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

i ri

Vne(ri) Vee(r1, r2)

式中,    是两电子的标记, 可以取值 1和 2;    为电

子的坐标; E(t)是激光脉冲的电场强度. 本文采用

梯形线偏振激光脉冲, 偏振方向沿 x 方向. 整个脉

冲包含 12个光周期, 前 2个光周期强度线性增加,

中间 8个光周期保持光强最大值, 后 2个光周期光

强线性减小为 0.   和  分别表示核与

电子及两电子之间的库仑相互作用势能, 表达式分

别为 

Vne(ri) = − 2√
ri2 + a

, (2)
 

Vee(r1, r2) =
1√

(r1 − r2)
2
+ b

, (3)

式中, a 表示核与电子间的软核参数, b 为电子与电

子间的软核参数. 为避免数值计算的奇异性和自电

离, 本文设置 a = 0.75, b = 0.01.

为获得系综的初始状态, 首先将两电子随机地

放在核子附近. 然后给两电子一个确定的动能, 使

得系统的总能量, 即两电子的势能和动能之和等于

原子的第一、第二电离能之和. 本文设置总能量为

−2.9035 a.u. (对应 He的第一、二电离能之和). 将

动能随机地分配给两个电子, 并且这两电子的速度

方向随机给定. 然后两电子系统在没有激光场的情

况下, 按照牛顿运动方程自由演化. 经过一段时间

后 (300 a.u.), 可以得到一个稳定的初始系综分布.

初始系综确定后, 原子在激光场的作用下演化, 直

到激光脉冲结束, 即可得到系综中各个原子的最终

状态, 包括位置和动量. 分析两个电子的能量, 如

果两个电子的末态能量都大于零, 则认为该原子发

生了双电离.

3   结果与讨论

图 1给出了 He原子 NSDI的关联电子动量分

布. 第一行和第二行分别对应了 750和 1500 nm.

从左到右对应的激光强度分别为 0.4  (图 1(a)、

图 1(d))、 0.6  (图 1(b)、图 1(e))和 0.8  PW/cm2

(图 1(c)、图 1(f)). 从图 1可以看出, 对于 750 nm,

这三个激光强度的关联电子动量分布都集中在主

对角线附近; 1500 nm的结果则有所不同, 随着激

光强度的升高, 电子对的分布从对角线向坐标轴移

动, 当激光强度达到 0.8 PW/cm2 时, 动量分布呈

现出一个近轴的 V型结构. 实验上, 该结构已经

在 3100 nm, 0.03 PW/cm2 的条件下被观察到, 被

归因于高能碰撞过程中电子能量的不对称分配[45,46].

先前的研究已经表明 , 在长波长的情况下 ,

NSDI主要通过多次返回轨道发生[45,46], 并且多次

返回轨道的贡献随着波长的增加而逐渐增加. 那么

不同返回次数的轨道对 NSDI的贡献对激光强度

的依赖如何？为了弄清楚这个问题, 我们向后跟踪

了 NSDI轨道并做了统计分析. 通过跟踪双电离轨

迹, 能够确定单电离时间、返回时间、再碰撞时间
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和双电离时间. 将一个电子的能量首次为正的时刻

定义为单电离时间, 其中电子的能量由电子的动

能、电子与原子核相互作用的势能和电子间的排斥

势能的一半组成. 把第一个电子电离之后, 它与个

电子最靠近的时刻定义为再碰撞时间. 在再碰撞时

刻两电子之间的距离定义为碰撞距离. 把碰撞之后

第二个电子能量为正的时刻定义为双电离时间. 第

一个电子电离后可能具有一个横向动量, 所以当它

在纵向 (激光偏振方向)返回时, 它与母核之间可

能存在一个横向偏离 , 导致不能发生有效的再

碰撞. 把再碰撞发生前返回电子在纵向上穿过 x = 0

的时刻定义为返回时刻. 这样就可以统计出再碰撞

发生时, 第一个电子在纵向返回母核的总次数.

图 2给出了各次返回诱导的 NSDI在总的

NSDI中所占的百分比. 图 2(a)和图 2(b)分别是

750和 1500 nm的情况. 先看 750 nm的情况, 在

0.4 PW/cm2 时, 76%的 NSDI事件的再碰撞发生

在第一次返回 , 也就是说此时单次返回轨道对

NSDI的贡献是主要的. 随着激光强度的增加, 单

次返回轨道的贡献迅速降低. 在 0.6 PW/cm2 时,

单次返回轨道的贡献降到了 49.8%, 此时多次返回

轨道的贡献已经超过了单次返回轨道, 成为了主要

的 NSDI通道. 当强度增加到 0.8 PW/cm2 时, 单

次返回轨道和多次返回轨道所占的百分比分别为

36.2%和 63.8%.

从图 2(a)还可以看到, 对于 750 nm和考虑的

这三个强度, 单次返回轨道的贡献总是大于其他次

返回轨道的单独贡献. 对于 1500 nm (图 2(b)), 这
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图  1      He原子 NSDI的关联电子动量分布　 (a)  750 nm, 0.4  PW/cm2;  (b)  750 nm, 0.6  PW/cm2;  (c)  750 nm, 0.8  PW/cm2;

(d) 1500 nm, 0.4 PW/cm2; (e) 1500 nm, 0.6 PW/cm2; (f) 1500 nm, 0.8 PW/cm2

Fig. 1. Correlated  electron  momentum  distributions  in  NSDI  of  He:  (a)  750  nm,  0.4  PW/cm2;  (b)  750  nm,  0.6  PW/cm2;

(c) 750 nm, 0.8 PW/cm2; (d) 1500 nm, 0.4 PW/cm2; (e) 1500 nm, 0.6 PW/cm2; (f) 1500 nm, 0.8 PW/cm2. 
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个结果是不同的, 两次返回轨道的贡献总是最大,

并且随着激光强度的增加, 前三次返回轨道的贡献

都在减小, 而返回次数大于 3的那些轨道的贡献则

在逐渐增加. 这就意味着对于更高的强度, 返回电

子需要更长的时间调整它的运行轨道来靠近母核,

使有效的再碰撞能够发生.

另外, 从图 2可以发现, 750 nm, 0.4 PW/cm2

时两次返回的事件数低于三次返回的事件数, 而其

他情况下都是两次返回的事件数高于三次返回的

事件数. 这是因为 750 nm, 0.4 PW/cm2 时电子的

最大返回能量为 2.44 a.u., 仅仅略大于 He原子的

第二电离能. 在这种条件下电子的返回能量大小是

影响双电离事件发生最重要的因素. 根据三步模型

知道, 第三次返回时电子的返回能量大于第二次返

回时电子的返回能量, 所以 750 nm, 0.4 PW/cm2

时 NSDI中两次返回的事件数低于三次返回的事

件数. 而对于其他五种条件, 电子返回能量远大于

He原子的第二电离能, 此时电子的返回能量不再

是影响双电离发生最重要的因素, 电子波包扩散成

为限制双电离发生的主要因素, 所以其他条件下

NSDI中两次返回的事件数高于三次返回的事

件数.

隧穿电离理论表明大多数电离电子具有一个

非零的初始横向动量. 在激光场的驱动下运动一段

时间后, 当该电子在纵向第一次返回时, 它与母核

之间将有一个显著的横向偏离. 当电子在纵向返回

母核时, 母核对电子的库仑吸引可以显著地减小因

初始横向速度带来的横向偏移, 这被称为库仑聚焦

效应. 如果一次返回过程中的库仑吸引不足以抵消

初始横向速度带来的偏离, 那么要使 NSDI能够发

生, 两次甚至多次返回就是必须的.

以上关于图 2的讨论中已经知道, 除了 750 nm

和 0.4 PW/cm2, 其他条件下大多数 NSDI事件都

要经历两次或者多次返回. 这是因为库仑吸引在一

次返回期间不足以抵消横向偏离, 并且强度越高所

需的返回次数越多. 强度越高, 第一个电子返回时

的速度就会越大, 它就会越快地经过母核附近, 从

而每次返回与母核相互作用的时间就会越短, 母核

库仑吸引对电子横向偏离的补偿也就越弱. 因此,

在更高的强度情况下, 电子需要更多次的返回才能

抵消初始横向动量带来的偏离, 实现有效再碰撞和

双电离.

图 3 给出了 NSDI事件关于碰撞距离的概率

分布. 很显然, 1500 nm情况的碰撞距离小于 750 nm

情况下的碰撞距离. 对于 750 nm, 三个强度下碰撞

距离的分布峰值处在 0.4—0.6 a.u. 之间, 而 1500 nm

的峰值则处在 0.2—0.4 a.u. 之间, 并且随着激光强

度的增加两电子的碰撞距离逐渐减小. 这可以理解

如下: 当波长和强度增加时, 自由电子的返回速度

增大, 从而与母核相互作用的时间减小, 这对返回

电子与束缚电子的能量交换是不利的. 为了保证足

够的能量交换来电离第二个电子, 需要更小的相互

作用距离, 即碰撞距离. 而高强度、长波长情况下

回碰电子速度更快, 更能克服电子之间库仑排斥势

能, 使得更短的碰撞距离得以实现.

图 4给出了波长为 750 nm时不同返回次数

轨道诱导的 NSDI事件的关联电子动量分布, 从左

到右对应的返回次数分别为 1—5, 从上到下对应

的激光强度分别为 0.4, 0.6和 0.8 PW/cm2. 对于

0.4 PW/cm2, 大多数 NSDI事件来自单次返回, 因

此单次返回轨道的动量分布和总的动量分布几乎

是相同的 . 对于 0.6  PW/cm2, 单次返回轨道的

NSDI事件主要分布在原点附近, 多次返回轨道的

NSDI主要分布在对角线附近. 仔细观察可以发现,

相对于 3次和 5次返回轨道, 2次和 4次返回轨道

诱导的 NSDI有更多的背离了对角线. 这是因为
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与 3次和 5次返回轨道相比, 2次和 4次返回轨道

中电子的再碰撞能量更小, 所以更多的 NSDI通过

再碰撞激发随后电离机制发生. 对于 0.8 PW/cm2,

单次返回轨道诱导的 NSDI事件呈现出反关联行

为, 其他返回次数的轨道对应的动量分布则呈现出

强烈的关联行为. 图 5给出了 1500 nm情况下不

同返回次数轨道诱导的 NSDI事件的关联电子动

量分布. 对于 1500 nm, 三个强度下动量分布对返

回次数的依赖都是相似的. 单次返回轨道的动量分

布几乎均匀地分布在四个象限, 多次返回轨道的动

量分布都分布在一三象限. 另外, 与偶数次返回轨

道相比, 奇数次返回轨道的动量分布更靠近坐标

轴, 这是因为奇数次返回时电子的返回能量显著地

大于偶数次返回, 更大的返回能量加剧了碰撞时两

电子能量分配的不对称性, 导致了奇数次返回轨道

的分布更靠近坐标轴. 另外值得注意的是, 在所用

的波长和强度下, 电子在第一次返回时的最大返回

能量都是大于 He原子的第二电离势能的, 回碰电

子能够通过直接碰撞电离机制电离第二个电子, 然

而图 4(k)、图 5(a)、图 5(f)和图 5(k)的动量谱却

没能呈现出关联电子为主的动量分布, 这些分布中

显示出了大量的反关联电子分布. 这是因为在高强

度或长波长下碰撞过程的能量分配不均导致碰撞

后回碰电子仍然具有较大的沿着回碰方向的速度,

该速度与随后电场加速的方向相反, 在高强度或长

波长下, 回碰电子碰后的剩余速度有很大的概率大

于电场加速, 导致回碰电子的最终末速度与回碰方

向相同, 而第二个电子的最终末速度主要来自电场

加速, 最终两电子呈现反关联释放. 第一次返回时

的返回能量是最大的, 回碰电子碰后的剩余速度大

于电场加速的概率也最大, 导致的反关联释放也最

多, 所以在高强度或长波长的情况下没有在一次返

回碰撞的电子动量谱上观察到显著的关联分布.

4   结　论

本文利用三维经典系综模型研究了 He原子

NSDI中再碰撞和电子关联特性的强度依赖 . 在

0.4—0.8 PW/cm2 的强度范围内, 对于 750 nm, 电

子对都分布在主对角线附近, 而对于 1500 nm, 随

着强度的增大, 电子对从对角线向坐标轴移动, 当

激光强度达到 0.8 PW/cm2 时, 动量分布呈现出一

个近轴的 V型结构. 向后分析表明, 对于 750 nm,

随着激光强度的增加, 单次返回诱导的 NSDI事件
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图 4    750 nm 激光脉冲驱动 He原子 NSDI的关联电子动量分布　(a)—(e) 0.4 PW/cm2; (f)—(j) 0.6 PW/cm2;

(k)—(o) 0.8 PW/cm2; 从左到右每列对应不同返回次数诱导的 NSDI事件

Fig. 4. Correlated electron momentum distributions in NSDI of He for 750 nm at the laser intensities of 0.4 (the first

row), 0.6 (the second row) and 0.8 PW/cm2 (the third row). The columns from left to right correspond to return

numbers of 1 to 5. 
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逐渐减少, 而多次返回事件的比例显著增加. 对于

1500 nm, 随着激光强度的增加, 前三次返回诱导

的 NSDI事件都会减少, 返回次数大于 3的轨道

对 NSDI的贡献逐渐增加. 这是因为在高强度下每

次返回过程中母核的库仑吸引对返回电子横向偏

离的补偿较弱, 所以需要更多次的返回来补偿电子

的横向偏离以实现再碰撞. 轨道分析表明 NSDI中

两电子的碰撞距离随激光波长和强度的增加而逐

渐减小. 最后讨论了不同返回次数诱导的 NSDI中

电子对的关联特性.
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图 5    1500 nm 激光脉冲驱动 He原子 NSDI的关联电子动量分布　(a)—(e) 0.4 PW/cm2; (f)—(j) 0.6 PW/cm2;
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Fig. 5. Correlated electron momentum distributions in NSDI of He for 1500 nm at the laser intensities of 0.4 (the first

row),  0.6  (the  second  row)  and  0.8  PW/cm2  (the  third  row).  The  columns  from left  to  right  correspond  to  return

numbers of 1 to 5. 
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Abstract

Using  the  three-dimensional  classical  ensemble  model,  we  systematically  investigate  the  strong-field

nonsequential  double  ionization  (NSDI)  of  He  atom  by  intense  linearly  polarized  laser  pulses  at  different

intensities for 750 nm and 1500 nm in wavelength. In the intensity range of 0.4−0.8 PW/cm2 considered in this

work, for 750 nm wavelength the correlated electron pairs are always distributed mainly near the diagonal but

for 1500 nm wavelength, with increasing laser intensity the population of electron pairs moves from the diagonal

to the two axes, forming a near-axis V-shaped structure at 0.8 PW/cm2. The analysis indicates that for 750 nm

with increasing laser intensity the contribution from the single-return events to NSDI decreases sharply and the

contribution  from  the  multiple-return  events  increases.  For  1500  nm  wavelength  when  the  laser  intensity

increases, the contributions from one-, two- and three-return trajectories decrease and the contributions of other

trajectories increase. It is because most of ionized electrons have a non-zero initial transverse momentum. After

the excursion of the ionized electron, when it returns to the parent ion at the first time there is a distance in the

transverse direction between the free electron and the parent ion, which hinders the recollision and NSDI from

occurring. The transverse deviation can be significantly reduced by the Coulomb attraction from the parent ion

to the free electron when it returns back to the parent ion in the longitudinal direction. Higher intensity results

in  larger  returning  velocity  for  the  free  electron.  The  free  electron  faster  passes  by  the  parent  ion  and  the

Coulomb attraction has less time to pull the free electron to the parent ion. For each return the compensation

of the Coulomb attraction for the transverse deviation for high intensity is weaker than for low intensity. Thus

for higher intensities more returns are required to compensate for the transverse deviation. Moreover, numerical

results  show  the  recollision  distance  in  NSDI  is  smaller  for  the  longer  wavelength  and  higher  intensity.  It  is

attributed to  the  larger  returning velocity  of  the  free  electron at  the  longer  wavelength and higher  intensity,

which can more easily overcome the strong Coulomb repulsion between the two electrons and achieve a smaller

recollision  distance.  Finally,  electron  correlation  behaviors  for  those  trajectories  where  recollision  occurs  with

different return times are studied.

Keywords: nonsequential double ionization, electron correlation, strong laser field, recollision
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