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同向旋转双色圆偏场中非次序双
电离的频率比依赖*

曾雪    苏杰    黄雪飞    庞惠玲    黄诚†

(西南大学物理科学与技术学院, 重庆　400715)

(2021 年 6 月 11日收到; 2021 年 7 月 13日收到修改稿)

利用三维经典系综模型系统研究了不同频率比的两同向旋转圆偏场中 Ar原子的非次序双电离. 数值结

果显示, 非次序双电离的概率随两圆偏场频率比的增加而增加. 频率比为 5时非次序双电离概率比频率比为

2时的概率高出一个数量级. 非次序双电离的轨道分析表明, 再碰撞轨道主要以环形的短轨道为主, 并且随着

频率比的增加, 电子碰前的旅行时间缩短. 进一步分析发现, 随着频率比的增加, 碰撞激发电离机制对非次序

双电离的贡献逐渐增大, 而碰撞电离机制的贡献显著减小. 这是因为对于较大的频率比, 电子的返回能量更

小, 且碰撞时两电子的碰撞距离更大.
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1   引　言

当一束强激光脉冲照射到原子时, 原子核的库

仑势被激光电场扭曲, 形成一个低而窄的库仑势

垒. 原子的外层电子能够通过隧穿电离或越垒电离

的方式逃离该库仑势垒的束缚进入连续态. 电离之

后电子的运动状态主要取决于随后的激光电场. 在

一些特定的激光相位电离的电子能够返回母离子

附近, 并与母离子发生再碰撞 [1]. 碰撞之后, 第二个

电子如果获得了足够的能量就会立即电离 (recol-

lision-induced direct ionization, RII). 如果所获能

量不足以摆脱原子核的束缚, 第二个电子就会先被

激发到激发态, 然后通过随后的激光场发生场致电

离 (recollision-induced excitation with subsequent

field ionization, RESI)[2−7], 这种现象被称为非次序

双电离 (nonsequential double ionization, NSDI)[8].

由于再碰撞 NSDI产生的两电子具有强烈的关

联性 [9−15], 近三十年来人们投入了大量的精力来研

究 NSDI中的电子关联特性及其潜在的超快动力

学过程 [16−19].

电离之后电子的运动主要受激光场的影响. 如

果能够控制激光电场的波形, 那么就能够控制电离

电子的运动及其返回和再碰撞过程 [20,21]. 近年来,

人们提出利用两个频率不同的圆偏振激光脉冲组

成复合光场来控制电离电子的运动轨迹. 通过改变

两个圆偏振脉冲的参数, 可以实现复合激光电场波

形的灵活控制. 基于 simple-man模型, 假设电子

电离时刻的初始速度为零, 电离后忽略掉母离子对

电子的库仑作用力. 那么, 两个圆偏脉冲的旋转方

向相反时, 电离电子有较大的概率返回发生再碰

撞, 两个圆偏脉冲的旋转方向相同时, 电离电子几

乎不可能返回母离子 [1]. 因此在过去的几年里人们

的精力主要集中在反向旋转的双色圆偏振脉冲. 人
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们已经利用反旋双色圆偏场驱动电子返回再碰撞

获得了圆偏振的高次谐波 [22], 同时在反旋双色

圆偏场阈上电离的电子谱上发现了有趣的干涉条

纹 [23−25].  2016年 Chaloupka和 Hickstein[26] 在理

论上研究了反旋双色圆偏场驱动原子的 NSDI, 他

们观察了两电子的运动轨迹, 证实了反旋双色圆偏

场中原子 NSDI的产生机制仍然是再碰撞. 紧接着

人们在实验上观测到了反旋双色圆偏场中双电离

信号的增强 [27−29]. 随后的研究发现, 反旋双色圆偏

场中 NSDI的产量、电子动量分布和再碰撞轨道依

赖于两圆偏脉冲的幅值比和相对相位 [30−36]. 与反

向旋转的情况相比, 同向旋转双色圆偏场中电子再

碰撞的概率非常低 [37−41]. 先前的数值计算表明, 同

旋双色圆偏场中原子 NSDI的概率要比反旋的情

况低一到两个量级 [39,40]. 近期人们发现, 同旋双色

圆偏场中 Ar (1600 nm + 800 nm), He (800 nm +

400 nm)和 H2 (780 nm + 390 nm)的 NSDI产量

依赖于两脉冲的幅值比 [39−41]. 在这些关于同向旋

转双色圆偏场中 NSDI的研究中, 两脉冲的频率比

都被固定为 2. 对于同向旋转圆偏场中原子的 NSDI

对频率比依赖的研究尚未开展, 相关的动力学过程

仍不清楚.

本文利用三维经典系综模型研究同向旋转双

色圆偏场中 Ar原子 NSDI电子超快动力学. 这里

固定两圆偏脉冲的幅值比为 2. 同时固定一脉冲的

角频率为 0.0285 a.u. (对应波长为 1600 nm). 改变

另一脉冲的频率, 使两脉冲的频率比在 2—5之间

变化, 以此来研究 NSDI中电子超快动力学对两脉

冲频率比的依赖. 数值结果表明, 同旋双色圆偏场

中 NSDI的概率随两脉冲频率比的增加而增加. 主

要的再碰撞轨道是一个环形的短轨道. 轨道分析表

明, 随频率比的增加电子的返回能量减小, 碰撞时

两电子的距离增大. 这导致随两脉冲频率比的增

加, 碰撞激发电离机制对 NSDI的贡献逐渐增大. 

2   理论方法

采用三维经典系综模型 [42] 来研究同向旋转双

色圆偏场驱动原子的 NSDI. 大量的研究已经证明,

经典模型是研究强场电离过程中电子超快动力学

非常直观有效的方法 [43−47]. 在三维经典系综模型

中, 两个电子遵循牛顿经典运动方程 (除非另作规

定, 本文均采用原子单位): 

d2ri
dt2

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

ri

Vne(ri) Vee(r1, r2)

式中, i 是两电子的标记, 可以取值 1和 2;   为电

子的坐标;    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√
r2i + a2

, (2)
 

Vee(r1, r2) =
1√

(r1 − r2)
2
+ b2

, (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, 设置 a = 1.5, b = 0.05; E(t)是激光脉冲的电

场强度. 采用同向旋转的双色圆偏振激光脉冲, 两

圆偏激光场的电矢量都在 x-y 平面内顺时针旋转,

具体的表达式为 

E(t) = Erf(t) [cos(ωt)x̂− sin(ωt)ŷ]

+ Ebf(t) [cos(nωt)x̂− sin(nωt)ŷ] . (4)

整个脉冲的包络为梯形, 全宽为 10个光周期, 前

2个光周期强度线性增加, 中间 6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. 为了

研究两脉冲频率比对 NSDI的影响, 在此固定一个

脉冲的频率 w = 0.0285 (对应的波长为 1600 nm),

该脉冲的激光强度设置为 Ir = 4.44 × 1013 W/cm2.

另一圆偏脉冲的频率设置为 nw, 强度为 Ib = 1.78 ×

1014 W/cm2. n 表示了两圆偏脉冲的频率比. 本文

将两圆偏脉冲的频率比限制在 2—5之间来研究

非次序双电离的超快动力学. 频率比进一步增加, 次

序双电离将显著增加, 从而成为主要的双电离机制.

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–1.59 a.u. (对应 Ar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. 

物 理 学 报   Acta  Phys.  Sin.   Vol. 70, No. 24 (2021)    243201

243201-2

http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1


3   结果与讨论

图 1给出了两圆偏脉冲频率比 n 为 2, 3, 4和

5时, 同向旋转组成复合电场的电矢量和负矢势,

箭头标出了他们的时间演化方向. 从图 1可以看

出, 复合电场呈现出一个环状的图案, 并且复合电

场和负矢势均呈现出 (n – 1)重对称性. 电场的极

大值正好对应着负矢势的极大值, 如图 1中黑色圆

点所示.

实验上最容易测量的是双电离的产量. 图 2给

出了不同频率比时双电离与单电离的概率比. 可以

看出, 随着频率比的增加, NSDI概率逐渐增加. 在

频率比为 2时 NSDI概率约为 1 × 10–4. 而当频率

比增加到 5时, NSDI概率达到了 1 × 10–3, 增加

了一个数量级. 不同频率比的复合电场的峰值强

度是相同的. 随着频率比的增加, 每个周期内电场

极大值的数目相应地增加, 这就加大了电子电离的

概率.

图 3给出了不同频率比时 NSDI中电离电子

的动量分布, 在图中叠加了相应的负矢势曲线. 可

以看出, 电子主要沿着负矢势曲线成弧形分布. 这

是因为电离之后电子的动量主要来源于随后激光

电场的加速. 随着两脉冲频率比的增加, 电场和负

矢势曲线的旁瓣数目增多, 电子分布的圆弧数目也

随之逐渐增多. 最终电子动量分布也呈现出 (n – 1)

重对称性. 值得一提的是, 电子动量分布相对于负

矢势的极大值存在一定的偏移, 这已经被先前的研

究归因于母核的库仑势对电离电子的影响 [40].

为了深入理解同向旋转双色圆偏场中原子

NSDI的超快动力学及其对两脉冲频率比的依赖,

向后跟踪了 NSDI轨道并作了统计分析. 通过跟踪
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图 1    不同频率比时同向旋转双色场的电场矢量 (蓝虚线)和负矢势 (红实线)　(a) 频率比为 2; (b) 频率比为 3; (c) 频率比为 4;

(d) 频率比为 5. 箭头标出了时间演化的方向, 黑点标出了一个电场极大值及其对应的负矢势

Fig. 1. Combined laser electric field E(t) (dashed curves) and the corresponding negative vector potential A(t) (solid curves) for co-
rotating two-color circularly polarized laser fields at different frequency ratios of (a) 2, (b) 3, (c) 4, (d) 5. The arrows indicate the

time evolution direction. The black dots mark a field maximum and its negative vector potential. 
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双电离轨迹, 能够确定单电离时间 (tSI)、再碰撞时

间 (tR)和双电离时间 (tDI). 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所组成. 把第一个电子电离

之后, 它跟另一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.

原子中第一个电子电离之后, 首先被激光电场

驱动远离母离子, 待激光电场改变方向后, 电离电

子再被拉回母核发生再碰撞. 通常把该电子电离到

返回再碰撞之间的时间间隔称为返回电子的旅行

时间. 图 4给出了不同频率比时电子旅行时间的概

率分布. 可以看出, 电子的旅行时间主要分布在一

个非常狭窄的时间窗内. 当频率比为 2时, 旅行时

间的峰值处在 0.5T （T 为 1600 nm激光脉冲的周

期）附近. 随着频率比的增加电子的旅行时间逐渐

减小. 对于绝大多数的 NSDI, 电子的旅行时间都

小于一个周期. 把这样的轨道称为短的再碰撞轨

道 (short  recollision trajectory,  SRT). 图 5给出

了 4个典型的 SRT轨道, 分别对应了 4个不同的

频率比. 可以看出, 这些轨道都呈环形, 他们的空

间范围随频率比的增加而减小, 这是因为随频率比

的增加电子的旅行时间减小了.

从图 4可以发现, 当频率比为 2和 3时, 有少

量的旅行时间大于一个周期的轨道, 称之为长的再

碰撞轨道 (long recllision trajectory, LRT). 且频

率比为 2时的 LRT轨道数目明显多于频率比为 3
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Fig. 2. Dependence of the ratio of double ionization probab-

ility to single ionization probability on frequency ratio. 
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图 3    不同频率比时的电子动量分布　(a) 频率比为 2; (b) 频率比为 3; (c) 频率比为 4; (d) 频率比为 5

Fig. 3. Electron momentum distributions in the field plane at different frequency ratios of (a) 2, (b) 3, (c) 4, (d) 5. 
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时的 LRT轨道. 图 6给出了两个典型的 LRT轨

道. 左列为两电子能量的时间演化, 右列为两电子

空间坐标的时间演化. 第一行对应频率比为 2, 第

二行对应频率比为 3. 对比图 6和图 5可以发现,

对于 LRT轨道, 电子电离后将在空间中绕行数圈

才会返回与母离子发生再碰撞, 如图 6(b)和图 6(d)

所示. 碰撞过程中两电子之间发生了显著的能量转

移, 如图 6(a)和图 6(c)所示.

图 7给出了双电离与再碰撞之间延迟时间的

概率分布. 当频率比为 2时, 碰撞后第二个电子迅

速电离, 具有很短的时间延迟. 当频率比为 3时,

可以看出有相当一部分的电子具有长的时间延迟,

整个分布呈现出一个多峰的分布. 当频率比增加

至 4和 5时, 可以看出大多数电子具有较长的时间

延迟. 这里定义延迟时间大于 0.18T 为 RESI事件,

延迟时间小于 0.18T 为 RII事件. 图 8给出了不同

频率比时 RESI和 RII机制在 NSDI中所占的比

例. 除了频率比为 2, 其他频率比时, NSDI的主要

机制都是 RESI. 随着频率比的增加, RESI机制对

NSDI的相对贡献从频率比为 2时的 39%增加至

频率比为 5时的 95%. 图 9给出了频率比为 2 (左

列)和 3 (右列)时 RII机制 (图 9(a)和图 9(b))和

RESI机制 (图 9(c)和图 9(d))对应的电子动量分

布. 可以看出, RESI机制产生的光电子几乎都沿

着负矢势曲线分布, 而对于 RII机制, 有大量的电

子偏离负矢势曲线, 电子的分布范围更广. 这是因

为 RESI机制中通过场致电离的电子初始动量几

乎为 0, 它的最终动量主要来源于电场的加速 ,

所以电子动量沿负矢势曲线分布. 而通过 RII机

制立即电离的电子存在较大的残余动量, 该动量

叠加到激光场的加速, 导致电子的末态动量偏离

负矢势.

 

0 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5 3.0
0

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

概
率

/
a
rb

. 
u
n
it
s

=2
=3
=4
=5

R-SI/

图 4    不同频率比时电子旅行时间的概率分布

Fig. 4. Distributions of electron traveling time at frequency

ratios of 2, 3, 4 and 5. 
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图 5    不同频率比时的再碰撞轨道　(a) 频率比为 2; (b) 频率比为 3; (c) 频率比为 4; (d) 频率比为 5

Fig. 5. Sample recollision trajectories at different frequency ratios of (a) 2, (b) 3, (c) 4, (d) 5. 
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为了理解为什么 RESI机制的贡献随着频率

比的增加而逐渐增大, 分析了返回电子的能量和两

电子的碰撞距离. 图 10和图 11分别给出了不同频

率比情况下碰撞能量和碰撞距离的概率分布. 可以

看出, 随着频率比的增加返回电子的能量减小, 碰

撞距离增大. 对于较大的频率比, 返回电子的能量

较低, 很难直接碰撞敲出第二个电子. 同时, 更大

的碰撞距离也减弱了两电子之间的能量交换. 这两

个因素都不利于 RII机制的发生. 所以随着频率比

的增加, RESI机制的贡献逐渐增大.

以上的分析显示, 随着频率比的增加, 碰撞能

量降低和碰撞距离增加. 这两个因素在一定程度上

会降低双电离的概率. 但同时随频率比的增加, 再

散射轨道电子的旅行时间和旅行距离显著缩短 (见

图 4和图 5), 这极大地减弱了电子的扩散效应, 使

得电子返回母离子发生碰撞的概率显著增加, 从而

使得双电离概率随频率比的增大而增加.
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图 6    频率比分别为 2 ((a), (b))和 3 ((c), (d))时的两个长轨道　(a), (c)两电子能量的时间演化; (b), (d)两电子空间坐标演化

Fig. 6. Electron energies ((a), (c)) and positions in the field plane ((b), (d)) versus time for two sample long trajectories. Frequency

ratios are 2 ((a), (b)) and 3 ((c), (d)), respectively. 
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Fig. 7. Distributions of the delay time between double ioniz-

ation and the recollision at frequency rations of 2, 3, 4 and 5. 
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4   结　论

本文利用三维经典系综模型研究了同向旋转

双色圆偏场中原子 NSDI对两脉冲频率比的依赖.

数值结果显示, 非次序双电离的概率随两脉冲频率

比的增加而增加, 频率比为 5时非次序双电离概率

比频率比为 2时的概率高出一个数量级. 非次序双

电离的轨道分析表明, 再碰撞轨道主要以环形的短

轨道为主, 频率比为 2和 3时存在少量的长轨道.

随着频率比的增加, 电子碰前的旅行时间缩短, 旅

行范围变小; 电子的返回碰撞的能量减小, 碰撞时

两电子的距离变大. 这导致 RESI机制对 NSDI的

贡献随频率比增加而逐渐增大.
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Frequency-ratio-dependent ultrafast dynamics in
nonsequential double ionization by co-rotating

two-color circularly polarized laser fields*

Zeng Xue     Su Jie     Huang Xue -Fei     Pang Hui -Ling     Huang Cheng †

(School of Physical Science and Technology, Southwest University, Chongqing 400715, China)

( Received 11 June 2021; revised manuscript received 13 July 2021 )

Abstract

Using  a  three-dimensional  classical  ensemble  model,  we  investigate  ultrafast  dynamics  in  nonsequential

double-ionization (NSDI) of Ar atom by co-rotating two-color circularly polarized laser fields with the frequency

ratio varying between 2 and 5.  Numerical  results indicate that the NSDI probability gradually increases with

the  frequency  ratio  between  the  two  components  increasing.  The  probability  for  the  frequency  ratio  5  is  one

order  of  magnitude  higher  than  for  the  frequency  ratio  2.  Back  analysis  of  NSDI  trajectories  shows  that

recollision occurs mainly via a short looping trajectory. With the frequency ratio increasing, the traveling time

of  the  free  electron  shortens.  Furthermore,  the  relative  contribution  of  recollision-induced  excitation  with

subsequent  field  ionization  mechanism  in  NSDI  gradually  increases  as  the  frequency  ratio  increases.  It  is

attributed to smaller recollision energy and larger recollision distance for larger frequency ratio.
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