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飞秒强激光场中的原子、分子*

———非微扰现象研究

叶地发暋暋刘暋杰昄

(北京应用物理与计算数学研究所暋北京暋100088)

摘暋要暋暋文章简要回顾了飞秒强激光场中的原子、分子这一研究领域在近年来所取得的一系列里程碑式的重大

发现,包括多光子电离、阈上电离、隧穿电离、越垒电离、非顺序双电离、电离稳定化、高次谐波发射等等非微扰现

象.讨论了纯量子理论和纯经典方法在处理该类问题时经常遇到的困难.介绍了作者所在小组为此提出的半经典

模型及其在解释强场物理现象时所取得的成果.最后对这一领域在未来几年内的可能发展方向作了简单的评述.
关键词暋暋强场,阈上电离,双电离,高次谐波
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暋暋利用光和物质相互作用一直是人们探索微观物

质结构的重要手段.最著名的例子莫过于20世纪

初关于原子光谱学的系统研究,这一研究导致了原

子壳层结构模型的提出乃至量子力学的建立.20
世纪60年代中期,激光器的问世则为这一研究活

动提供了前所未有的技术手段.尤其是伴随着啁啾

脉冲放大(chirpedpulseamplifcation)技术的不断

发展成熟,目前实验室可以轻易获得脉宽小于

100fs (1fs = 10-15 s)、强 度 大 于 1PW/cm2

(1PW=1015W)的超短超强激光脉冲.这种在实验

室中创造的高能量密度极端物理条件,目前还只有

在核爆中心、恒星内部、或是黑洞边缘才能找到.

那么fs到底有多短,PW/cm2又究竟有多强

呢? 我们知道,光速是3暳108m/s,而在1fs之内,
光只能走3暳10-7m,还不到一根头发丝直径的百

分之一.由于激光能量在如此短的时间间隔内“瞬
间暠释放到焦斑半径只有微米量级的区域内,其功

率密度可以达到1015W/cm2,甚至更高,所对应的激
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图1暋实验观测到的若干重要结果暋(a)Xe原子的 ATI光电子能谱,激光波长为1024nm,功率密度分别为I=2暳1012W/cm2

(上半图)和I=1013W/cm2(下半图)[4];(b)隧穿区 He原子的光电子能谱和角分布,激光波长为780nm,功率密度为

I=8暳1014W=cm2[5];(c)Ar原子的高次谐波谱,激光波长为1064nm,功率密度为I=3暳1013 W/cm2[6];(d)He原子的

单(双)电离率随激光功率密度的变化曲线,激光波长为780nm[7];(e)双电离 He原子的动量关联谱,激光波长为800nm,功

率密度为I=4.5暳1014 W/cm2[8]

光电场已经可以和原子核对电子的库仑作用相比.
不难想像,如此强大的激光场对电子的运动将产生

巨大的影响,放置其中的原子在fs时间尺度内立即

被快速电离.电离后的电子,由于激光场的交变特

性,将在激光场的极化方向上来回振荡,从而有一定

的几率回到“母核暠(即电子被剥离后剩余的离子实)
附近.后面我们还将详细地阐述,正是电子的这种再

碰撞和再散射行为导致了众多有意思的强场物理现

象,包括阈上电离、非顺序双电离、高次谐波等等.下

面我们就以这些新奇的物理现象为线索,和大家一

起“走马观花暠,领略飞秒物理世界的奇幻魔力.
正如前面已经谈到的,当我们用强激光场辐照到

原子上时,电子感受到的激光电场可能达到甚至超过

原子核对电子的库仑吸引,这就导致了把激光场看成

微小扰动的传统物理图像不再适用,因此人们习惯于

称强场中的物理现象为非微扰现象.另一方面,目前

流行的高功率激光器的波长范围大多在800nm左右,
所对应的光子能量远远小于原子基态到连续谱的能级

差.为了发生光电离及一些后续动力学行为,原子必

须同时吸收多个光子才能完成这些过程.这在高功率

密度激光场中成为可能,甚至可以说占据了主导地位.
因此强场中的物理现象又统称为多光子现象.

这类现象最早是由 Voronov和 Delone等人[1]

发现的.他们用一束红宝石激光演示了氙原子的7
光子电离.就在同一年,Hall等人[2]演示了如何用

双光子把电子从I- 离子中剥离出来.在之后的几

年内,许多实验小组陆续公布了若干重要进展,特

别值得一提的是,来自Saclay的小组详细测量了电

离率随激光场强度的变化.最关键的突破来自

Agostini小组[3],他们精确测量了光电子的能谱,
发现电子吸收的光子数可以比电离所需要的最小数

量来得多,这个出乎意料的现象后来被人们称为阈

上电离(abovethresholdionization,ATI).ATI在

很长一段时间内成为强场领域的重要研究课题.
一张典型的 ATI光电子能谱图有以下几个重

要特点(见图1(a)):(1)能谱由若干个峰组成,峰

与峰之间的距离等于光子的能量淈氊;(2)随着激光

场强度I的提高,主峰向高能部分移动,但是其高

度的变化规律与传统的微扰理论相矛盾.微扰论断

言,n灢光子过程的电离几率应该正比于In,但事实

上不是;(3)对于足够强的激光,低能区的 ATI峰

受到抑止,其根源来自于原子连续谱的 Stark 移

动.对于低频激光,原子基态的 ACStark 移动可

以忽略,而高里德伯态和连续谱的Stark移动大约
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图2暋(a)—(c)为电子的电离机制随场强的变化,其中(a)为多

光子电离,(b)为隧穿电离,(c)为越垒电离;(d)—(e)为电子

回到母核附近后可能发生的3个物理过程,其中(d)为阈上电

离,电子受到离子实的散射,吸收更多光子,(e)为非顺序双电

离,电子与内层电子发生碰撞,(f)为高次谐波,电子被核俘

获,发射高频光子

等于电子的有质动能Up,即电子在激光场中的平

均抖动能.Up =毰2
0/(4氊2)(若没有特殊说明,本文

公式均采用原子单位,即淈=me=e=1),其中毰0是

电场强度.必须强调,因为Up正比于I/氊2,所以随

着激光场强度的提高,连续谱的Stark移动变得越

来越明显,而连续谱的上移导致电子必须吸收更多

的光子才能发生电离,所需吸收的额外能量正好等

于光电子能谱中主峰移动的距离.
上面主要讨论的是I~1013W/cm2区域的多光

子电离.然而,早在1965年,Keldysh [9]就意识到,
随着激光场强度的提高,电子的电离机制可能发生

根本性的变化.例如对于足够强的低频激光场,电子

的电离行为可以用准静态模型很好地描述,其大致

的物理图像如图2(b)所示.考虑到激光场频率远

远小于电子绕核运动的频率,在任意给定时刻,都可

以把激光场看成瞬时静电场.由于激光场强度很高,
库仑场被明显扭曲,在激光场极化方向上形成一个

势垒.束缚电子可以借助隧穿方式越过势垒,最终发

生电离,即所谓的隧穿电离.为了刻画从多光子电

离到隧穿电离的转变,Keldysh 引入绝热参数毭=

Ip/(2Up),毭=1为两者之间的分界线;毭烅1时,
主要发生多光子电离;毭烆1时,隧穿电离占据主导

地位.显然,激光频率越低,准静态近似越容易得

到满足;激光功率密度越高,Up越大,毭 越小,隧穿

电离越显著.这些趋势刚好和我们前面分析的物理

图像完全吻合.不难想像,随着激光场强度的进一

步提高,图2(b)中的势垒变得越来越窄,同时也

越来越低.最终基态因为进入连续谱而不再是束缚

态,导致电子可以自由地逃离原子实的束缚,隧穿电

离过渡到越垒电离,如图2(c)所示.发生越垒电离

的条件是激光场与库仑场叠加形成的势垒最高点

-2 Z毰0 低于电子的电离势-Ip,即毰0>I2
p/(4Z),

其中Z 是原子或离子的核电荷数.以氢原子为例,
对于波长为1024nm 的激光,I=7.0暳1013 W/cm2

是 多 光 子 电 离 与 隧 穿 电 离 的 分 界 线,而

I=1.4暳1014 W/cm2则是隧穿电离与越垒电离的分

界线.
隧穿区域是人们非常关心的一个区域,我们不

妨作一些更深入的讨论.这一区域的特点是电子以

隧穿的方式发生电离,电离率与瞬间电场密切相

关.事实上,当我们重新翻开Landau的力作《理论

物理学教程,第三卷:量子力学》时,发现书中早已给

出了基态氢原子(s灢电子)在静电场中的电离率公

式[10].这套方法被Perelomov,Popov和 Terent'ev
三人[11]沿用,成功地给出了氢原子任意态的电离率

公式,后 又 经 Ammosov,Delone 和 Krainov 三

人[12]进一步推广到任意复杂原子的任意态,最终

形成处理顺序电离的基本理论框架———大家所熟悉

的 ADK理论.发生隧穿电离后的电子开始在激光

场中来回抖动,并且在激光脉冲结束后仍然保留一

定的漂移动能.假设电离后电子不再与核相互作

用, 容 易 推 导 出 漂 移 动 能 的 表 达 式 为

Edrift=2Upsin2(氊t0)[13] ,这也是探测器所观测到

的电子能量.式中t0为电子进入连续谱的时刻.它

表明,在激光场毰=毰0cos(氊t)峰值处发生电离的电

子获得的漂移能量最小,而在激光场零点处进入连

续谱的电子得到最大的漂移动能2Up.另一方面,

ADK公式则预言激光场峰值处电离率最大,而激

光场零点处的电离率已经快速衰减为零.将两个公

式联立就可以计算出电子的能谱分布,初步估计在

0—2Up之间为近似指数衰减的一条曲线.图1(b)
给出的是实验室测量得到的真实能谱分布.可以看

出,能谱曲线大致分成3段:0—2Up 的快速衰减

区1),这 个 区 域 和 我 们 前 面 的 分 析 大 体 一 致;

2Up—10Up 的平台区以及10Up之后的截止区.深

入的分析表明,平台区的出现与电子的再散射有

关,它涉及到更复杂的电子动力学.

1)在修改稿件期间,我们注意到最近发表在 NaturePhysics上的一

篇文章[14]声称,在靠近零动能的区域发现一个从未报道过的钉

子状结构.这是对已有图像的一个重要补充和修正,其背后的物

理机制仍然需要进一步的探索研究———作者注

我们知道,库仑势是长程势,它对已经电离并远

离母核的电子依然存在明显的“回拉暠作用.特别是

当电子被振荡激光场“甩暠到母核附近以后,这种吸

引作用更是表现得异常强烈,使得核附近的电子轨
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道迅速向核中心汇集,人们形象地称之为库仑聚焦

效应[15].和卢瑟福散射实验一样,电子在核附近发

生弹性散射时,大多数电子仍然沿着原有的运动方

向或者偏转一个小角度以后继续运动.但是,如果

入射参数足够小的话,电子可能发生背向散射,运

动方向发生180曘反转(见图2(d)).Paulus等人[16]

利用经典模型分析发现,发生背向散射的电子能够

获得最大的漂移动能,其数值刚好为10Up.这就解

释了图1(b)中看到的平台区和截止区.Paulus等

人还发现,对于能量小于2Up的电子,其角分布非

常窄,电子基本沿着激光场极化方向发射.但是对

于平台区的电子,由于散射效应,角分布明显加

宽,电子沿着各个方向发射.
电子回碰后还可能发生非弹性散射,“敲打暠出

内壳层的电子,引发所谓的非顺序双电离(见图2
(e)).故事还得从1994 年讲起.当时,Walker等

人[14]精确测量了氦原子的单(双)电离率随着激光

场强度的变化曲线.结果发现,单电离率与 ADK
理论给出的结果完全吻合.但是双电离率却比顺序

电离理论(即两个电子依次电离,互不相关,都可

以用 ADK理论描述)所预言的结果高出好几个数

量级,整条曲线表现出奇异的膝盖形结构,如图1
(d)所示.面对这些违反直觉的结果,人们逐渐意

识到:电子与电子之间实际上并不独立,而是存在

某种强烈的关联作用.那么,究竟两者之间是以何

种方式关联起来的呢? 理论和实验物理学家们提出

了好几种猜测,试图解释实验所观测到的结果.这

些理论包括再散射理论[15,17],shake灢off理论[7],
以及集体隧穿理论[18]等等.经过多年的争论,加上

更多实验结果的支持,再散射引起的非顺序双电离

最终被公认为形成膝盖形结构的主导机制.既然电

子与电子之间存在关联,人们自然希望能够在实验

上明确地观测到这种迹象.这一愿望直到2000 年

才得以实现.当时发表在Nature上的一篇文章[19],
利用 先 进 的 COLTRIMS (coldtargetrecoilion
momentumspectroscopy)技术精密测量了从同一

个原子发射出来的两个电子的动量关联谱.结果清

晰地表明,动量关联平面的一三象限存在两个鸡蛋

形的亮斑,意味着两个电子倾向于以相同的速度沿

激光场的同一方向发射,这种同步效应正是关联作

用的直观体现.这个实验所得到的结果在很长一段

时间内成为双电离问题的基准数据,用以检验各式

各样的理论模型的正确性.然而,随着实验技术的

不断完善以及实验精度的不断提高,最近两个小组

同时发现,动量关联谱实际上表现出手指形结构,
而不是人们一直认为的鸡蛋形结构[8].两个工作同

时发表在国际权威物理学杂志《PhysicalReview
Letters》上,以突显其重要性.随后,包括我们小组

在内的几个小组分别从不同角度对实验结果作了更

加深入的理论分析,发现其背后的根本物理机制仍

然是电子的背向散射[20—22].
除了上述两个现象以外,回碰电子还有可能被

离子实重新俘获,同时把电离过程中所吸收的多个

光子的能量一次性地以高频光子的形式发射出来

(如图2(f)所示),光子的频率是基频的n倍,n可

以高达好几十甚至上百.以上就是高次谐波发射的

基本物理图像.图1(c)给出了实验测量得到的具有

代表性的高次谐波谱.和 ATI光电子能谱类似,谐

波的转化效率随着谐波阶数的增加而快速下降,紧

接着进入平台区,转化效率基本保持不变,大约只

有1/10000,最后在一个特定阶数上突然截止.Cor灢
kum 发现[17],截止阶数所对应的光子能量刚好等

于|Ip|+3.17Up,其中3.17Up为电子回到核附近

所拥有的最大动能.这一规律在后续实验中屡屡得

到证实.由于高次谐波在分子重构(已成功实现氮

分子重构)[23]和相干短波(特别是水窗波段)光源的

制备[24]等方面存在许多重大应用,因此在最近几

年内一直受到物理学家们的广泛关注.
到目前为止,我们所讨论的电离现象都有一个

共同特点,就是电离率随着场强的提高而上升.但是

事实上有许多不同的机制能够导致电离率随着场强

的提高反而下降.人们习惯于称这类现象为电离稳

定化现象.根据形成机理的不同,大致还可以分成动

力学稳定化和绝热稳定化两种.对于动力学稳定化,
量子干涉起主要作用,而绝热稳定化则是由束缚电

子的quiver运动导致电子与核子的耦合削弱所引起.
由于篇幅关系,我们不再作更详细的讨论,感兴趣的

读者可以参考Protopapas等人[25]的综述文章.
通过上面的回顾,我们已经看到,飞秒强激光

场辐照下的原子表现出许多新奇甚至反直觉的现

象.如何理解这些现象已经成为理论物理学领域的

重要研究课题之一.大家立刻能想到的也是最可信

的理论计算方案当然是直接求解单(双)电子的三

(六)维薛定谔方程.问题是,这种通用做法的计算

量大得惊人,因此很少被采用[26].以氦原子在强场

中的双电离为例,对于这个看似极其简单的物理问

题,由于涉及到双电子耦合过程,在现有计算机上

严格求解量子薛定谔方程已很困难.估计如下:系
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图3暋利用半经典模型计算得到的若干重要结果暋((a)单电离的电子能谱;(b)单(双)电离率随激光场强度的变化关系;(c)双

电子动量关联谱.可以看出,这些结果分别重现了图1(b),(d),(e)中实验观测到的物理现象,显示了半经典模型强大的

预测能力)

统的波函数总共包含6个自由度,对于每个自由

度,波包在强激光场中来回抖动的范围非常大,为

了保证波包不失真,至少应取~103个网格,6个自

由度总共需要~(103)6=1018B,即仅仅储存系统

的波函数就需要109GB甚至更多的内存空间.如此

巨大的内存需求,足以让所有高性能计算机望洋兴

叹.另一方面,在纯经典计算方法中,量子隧穿等

重要物理效应被彻底忽略,同时为了避免自发电离

等非物理现象,需要引进屏蔽因子[27],导致理论结

果往往不同于实验观测.
为了克服上述理论困难,我们小组经过多年的

实践探索,逐步发展起了一套切实可行的半经典方

法.我们的计算方案[28]以三步(隧穿-回碰-电离)
模型为蓝本,通过解析推导,获取隧穿电子的基本物

理信息,包括隧穿几率、隧穿位置以及角分布等等,
并把这些信息应用于构建电子系综(包括隧穿电子和

束缚电子)以模拟量子力学中的波包,然后利用

Monte灢Carlo方法进行数值模拟,最后通过统计学方

法提取相应的可观测信息,如电子的能谱分布等等,
并和实验结果进行比较.图3展示了利用我们的模

型计算得到的若干标志性结果.就整体而言,数值结

果很好地重现了实验观测.其中图3(a)可以说是我

们这个模型最早期的成功应用,重现了当时刚发现

不久的光电子能谱的平台结构、截止特性以及光电

子的发射角分布等.所得结果与实验发现在定性上

完全一致[28],因此在很大程度上确认了我们模型

的可行性,也为后来的进一步发展提供了支柱.时

隔3年后,我们再次把这个模型推广应用于研究隧

穿区的原子双电离过程.并完成了一系列的工作,包

括重现了双电离率随激光峰值功率密度提高所表现

出的膝盖形结构,解释了离子动量分布的双峰结构

以及从同一个原子发射出来的两个电子间的动量关

联(沿激光场同一方向发射)[29].最近,我们再次利

用这个模型成功解释了双电子动量关联谱上的手指

形结构,揭示了场助背向散射对高能电子产生的决

定性作用[19].与此同时,我们还尝试地把模型推广

到越垒电离区和分子情况,预言了双电离率对分子

取向的依赖关系[30].篇幅所限,我们不能过多地讨

论这些结果.感兴趣的读者,可以参阅我们的系列论

文[20,28—30],以获取更详细的信息和更深入的分析,
并请继续关注我们的后续工作.

总之,经过多年的深入研究,人们已大致弄清了

功率密度在1014—1015 W/cm2 之间的飞秒强激光场

对原子作用的基本物理图像.然而这并不意味着该

领域的发展已经到了尽头.事实上,人们已经开始把

注意力重新转移到了I<1014W/cm2的“亚暠强场区,
同时正在把研究范围向I>1018 W/cm2的超强场区

逐步延伸.对于前者,已经有实验显示,原子的双电

离过程表现出前所未有的奇异性质———两个电子倾

向于沿相反方向发射[31],其背后的物理机制仍然不

是很清楚.对于后者,相对论效应和磁场效应开始

起作用,这将带来更加丰富的物理现象.同时,随

着激光场强度的不断提升,原子的内壳层电子将发

生更高阶的电离,其动力学过程可能不仅仅是简单

的顺序电离,而且将显得特别复杂,这一课题目前

还只有少数文章涉及[32].强场领域的另一个发展

动向是向复杂分子延伸,这是最近几年刚刚起步的

一个饶有兴趣的研究方向.由于分子结构的介入,
实验上已经发现了许多有趣的现象,包括分子结构

对单电离的抑制现象[33],双电离动量关联谱对分

子取向的依赖现象[34]等等.最近,甚至有小组开始

探索硫化氢(H2S)[35],甲烷(CH4)[36],富勒烯(如
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