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摘要       强激光与原子分子相互作用时,有许多由电子关联效应导致的新现象. 强激光场驱动下的原子分子双

电离,特别是非次序双电离,是一种典型的由电子关联作用引起的物理过程,为人们研究电子关联效应提供了

一种重要途径. 本文介绍了基于冷靶反冲离子动量成像谱仪技术对强场双电离关联电子微观动力学的研究现

状, 总结了不同激光强度下非次序双电离的微观动力学过程, 进一步介绍了基于双色场对非次序双电离关联

电子动力学过程控制的理论及实验研究. 最近强场次序双电离实验观察到了许多与以前的理论模型预言相悖

的物理现象, 本文介绍了最近发展起来的次序双电离模型对这些现象的解释, 以及此理论模型预言的次序双

电离的有趣现象.

关键词     强场双电离, 电子关联, 飞秒激光, 超快动力学过程

PACS: 32.80.Rm, 31.90.+s, 32.80.Fb

1   引言

电子关联是自然界的一种普遍现象,它是诸多现

象, 如化学反应、超导现象等的本质原因. 在原子分

子层面研究电子关联,能够让人们从本质上认识物质

世界. 在强场激光作用下, 原子分子的许多现象体现

了显著的电子关联效应. 强激光驱动的原子分子双电

离, 特别是非次序双电离, 是一种典型的由电子关联

效应导致的物理过程. 对此过程的研究已经成为人们

研究原子分子电子关联效应的重要途径.
在强激光场中,原子中的电子能够通过隧穿效应

电离. 由于第一个电子的电离能比第二个电子低. 因
此,在激光脉冲的作用下第一个电子首先电离,第二个

电子接着电离,这样的电离过程叫做强场次序双电离

(Sequential Double Ionization, SDI).在强场次序双电离

中,通常认为两个电离的电子没有关联作用,因而每一

个电子的电离都可以用非常成熟的隧穿电离理论描

述. 实验测量发现,对于单电离,隧穿电离理论能够很

好地重现实验观测到的电离产率与激光强度的关系,
但是, 对于线偏强激光驱动的双电离, 基于次序双电

离图像的隧穿理论计算得到的双电离产率比实验测

量的结果低了几个数量级[1–3]. 如图1(a)所示: 实验测
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量的双电离产率与激光强度的关系曲线呈现“膝盖状”
的双电离增强现象. 这种与次序双电离理论预言相悖

的双电离被称作非次序双电离(Nonsequential Double
Ionization, NSDI).对于非次序双电离的机制,最初主要

有3种不同的解释: 抖动电离(Shake-Off Ionization)[2]、
集体隧穿电离(Collective Tunneling Ionization)[4]以及再

散射(Rescattering)[5,6]. 这3种电离机制在一定程度上都

能解释双电离增强现象. 为了确定非次序双电离的机

制, 人们测量了圆偏振激光驱动的双电离, 发现双电

离增强现象消失[7],如图1(b)所示. 再散射的双电离机

制对驱动激光的偏振特性非常敏感[5,6]: 再散射电离机

制中, 第一个电子通过隧穿效应电离后, 在激光场的

驱动下做震荡运动, 部分电子能够返回母离子, 与母

离子发生非弹性碰撞, 将第二个电子碰撞电离, 或者

碰撞激发, 然后再在激光场的作用下电离. 在圆偏光

中,隧穿电离的电子不能返回母离子,从而不会出现双

电离增强现象. 因此, 再散射的电离机制能够很好地

解释双电离产率对驱动激光偏振特性的依赖关系. 而
抖动以及集体隧穿电离不依赖于驱动激光的偏振特

性. 因此, 此实验结果排除了抖动以及集体隧穿电离

机制,确定再散射过程为非次序双电离的物理机制. 利
用冷靶反冲离子动量成像谱仪(Cold Target Recoil-Ion
Momentum Spectroscopy, COLTRIMS)[8],测量了非次序

双电离的离子动量谱,发现沿激光偏振方向的动量分

布呈现双峰状的结构[9,10], 如图2(a)所示. 这种结构能

够用再散射机制很好地解释. COLTRIMS还可以测量

非次序双电离电子对的全维动量. 结果显示两电子沿

激光偏振方向的末动量趋向于具有相同的方向,体现

强烈的关联现象[11],如图2(b)所示,这种关联现象能够

用再散射机制解释,从而进一步确定了非次序双电离

的再散射物理机制. 人们对非次序双电离研究的主要

兴趣在于这种关联现象. 与束缚态原子分子的电子关

联不同,非次序双电离强烈的电子关联主要来源于再

散射过程. 人们对非次序双电离电子关联动力学的研

究, 主要集中在碰撞过程, 以及碰撞之后的关联电子

动力学过程,如碰撞过程中电子是如何交换能量的、

交换了多少能量、碰撞后两电子是如何电离的等. 激
光技术及COLTRIMS技术的发展,可以高精度地测量

电子对的全维动量[12], 使得这些研究成为可能. 本文

将介绍近期基于COLTRIMS实验,强场双电离(包括次

序、非次序双电离)关联电子微观动力学过程方面的

图 1    (a) 线偏激光驱动的He+, He2+产率与激光强度的关

系[3]; (b) 圆偏激光驱动的He+, He2+, Ne+, Ne2+产率与激光强

度的关系[7]

Figure 1          (a) The yields of He+, He2+ as a function of intensity of the
linearly polarized laser pulses [3]; (b) the yields of He+, He2+, Ne+, Ne2+

as a function of intensity of the circularly polarized laser pulses [7].

图 2    (网络版彩图)(a)氦原子强场双电离正二价离子沿激

光偏振方向的动量分布[9]; (b)氩原子强场双电离电子关联动

量分布[11], Pe1, Pe2分别表示两个电子沿激光偏振方向的动量
Figure 2          (Color online) (a) Momentum distribution of He2+ along the
laser polarized direction of the linear laser pulses [9]; (b) correlated elec-
tron momentum distribution for NSDI of Ar by linear laser pulses [11],
Pe1, Pe2 represent the momenta of the two electrons along the laser polar-
ization direction.

研究进展.

2   强场非次序双电离的微观动力学过程

在非次序双电离的再散射过程中[6], 第一个电子

的最大碰撞能量约为3.2Up,其中Up∝Iλ2为有质振动势

能(Ponderomotive Energy), I和λ分别为激光强度和波

长. 可以推断, 碰撞之后两电子的电离过程依赖于碰

撞能量: 当第一个电子的碰撞能量大于第二个电子的

电离能时, 第二个电子能够通过碰撞直接电离; 当第
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一个电子的最大碰撞能量3.2Up小于第二个电子的电

离能时, 碰撞不足以使第二个电子直接电离, 而只能

使其激发, 激发的电子再在激光场的作用下电离. 因
此,非次序双电离的微观动力学过程对激光强度有很

强的依赖. 根据第一个电子的碰撞能量与第二个电子

的激发能、电离能的大小,本文将激光强度分为低、

中等和高激光强度3个区域. 第一个电子的碰撞能量

小于第二个电子的激发能对应的激光强度为低激光

强度;约等于第二个电子的电离能对应的激光强度为

中等激光强度;远大于第二个电子的电离能对应的激

光强度为高激光强度.

2.1   低激光强度下的非次序双电离

对于直接碰撞电离的非次序双电离,实验测量到

的电子关联动量谱呈现明显的正关联现象[11,12], 即两

个电子在激光偏振方向同向发射. 低激光强度下的

双电离, 因为电离产率太低, 很难测量到足够多的非

次序双电离事件来研究电子关联行为. 2008年, Liu等
人[13]通过改进激光系统, 利用高重复频率(MHz)的激

光测量了低激光强度下氩原子的非次序双电离,发现

了关联电子呈现背向发射现象(图3(a)). 这与高激光

强度下的非次序双电离完全不同. 另外, 他们还发现

关联电子对的总能量谱呈现一个约为5.3Up的高截止

能量(图3(b)). 为了揭示关联电子的这种背向发射现

象、高截止能量对应的微观动力学过程,人们开展了

理论研究.
研究强场非次序双电离的理论模型主要有数值

求解含时薛定谔方程[14,15]、S-矩阵[16,17]、半经典[18,19]

以及经典系综模型[20,21]. 原理上,数值求解双电子的含

时薛定谔方程最精确, 但计算量大, 并且很难从中获

取动力学过程的信息. 因此,人们往往倾向于后3种理

论模型, 特别是经典及半经典系综模型. 在经典及半

经典系综模型中,原子中的电子被当作经典的带电粒

子、激光场被当作经典的电磁波处理. 在经典系综模

型中,整个双电离过程,从激光脉冲开始到结束,系统

的动力学过程都由牛顿运动方程决定[21]. 在半经典系

综模型中, 第一个电子的电离由隧穿理论描述, 隧穿

电离后系统的运动由牛顿方程决定[18]. 由于经典、半

经典系综模型能够直观地给出双电离的过程,并且得

到的结果与实验符合得非常完美,因此在双电离的研

究中应用得非常广泛 [18,22–24].

图 3    低激光强度下氩原子非次序双电离[13]. (a)关联电子

动量谱; (b)关联电子对的总能量谱. 激光波长为800 nm,强
度为7×1013 W/cm2

Figure 3          NSDI of Ar at the low laser intensity [13]. (a) The corre-
lated electron momentum distribution; (b) total energy spectrum of the
electron pairs. The laser wavelength is 800 nm and the laser intensity is
7×1013 W/cm2.

针对低激光强度下非次序双电离电子背向发射

的反关联现象,人们利用经典、半经典系综模型进行

了深入的分析,模拟计算的结果都观测到了实验测量

到的反关联现象[25,26],如图4(a)和(b)所示. 通过跟踪双

电离碰撞时间以及碰撞后两个电子的电离时间,经典

及半经典系综模型给出的反关联现象的原因: 在低激

光强度下,碰撞形成双激发态(图4(c))[27]. 处于双激发

态的两个电子在激光场的作用下一个接着一个电离,
其中一个电子在碰撞之后激光脉冲的第一个电场峰

值之前电离,另一个电子在峰值之后电离,如图4(d)所
示. 这样的双电离事件, 电子对的末态动量呈现背向

发射现象. 部分双激发态的两个电子, 电离时间差大

于半个甚至一个激光周期, 对于这些双电离, 电子对

的末动量失去关联特性,在关联动量谱中表现为均匀

分布. 经典计算表明, 非次序双电离电子末态动量分

布关联性的强弱与激光强度有关. 在高激光强度下,
电子对表现为正关联; 随着激光强度降低, 动量分布

逐渐变为反关联; 当激光强度进一步降低时, 此反关

联现象先增强, 然后逐渐趋向均匀分布, 最终失去关

联特性[28].
经典系综模型计算还发现, 在低激光强度下, 当

碰撞发生在激光电场峰值附近时,部分双电离也能够

通过碰撞直接电离. 在这种情况下, 激光电场将原子

势垒压低,因而碰撞形成的双激发态的两个电子能够

作为一个整体, 几乎同时越过势垒而电离, 因而电子

之间会存在很强的库仑排斥作用,使得电子对的末态

动量分布呈现反关联现象[29].
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图 4    (网络版彩图)(a)经典系综模型计算的氦原子非次序

双电离关联电子动量谱[25], 激光波长为483 nm, 激光强度

为5×1014 W/cm2; (b) 半经典系综模型计算的氩原子非次序

双电离关联电子动量谱[26], 激光波长为800 nm, 激光强度

为4×1013 W/cm2; (c) 碰撞结束后, 碰撞电子Er与被碰电子Eb
的能量; (d)碰撞后,两电子的电离时间[27],图中的白色实线

对应于激光电场峰值
Figure 4          (Color online) (a) Correlated electronmomentum distribution
for NSDI of Ar calculated by the classical ensemble model [25], the laser
wavelength is 483 nm and the intensity is 5×1014 W/cm2; (b) correlated
electron momentum distribution for NSDI of Ar calculated by the semi-
classical ensemble model [26], the laser wavelength is 800 nm and the
intensity is 4×1013 W/cm2; (c) energy distribution of the two electrons
just after recollision; (d) ionization time distribution of the two electrons
after recollision [27], the white lines indicate the peaks of the electric
field.

利用S-矩阵理论研究低激光强度下的非次序双电

离,对电子对反关联现象给出了不同的解释[30,31]. S-矩
阵理论的计算指出, 碰撞能够形成多个激发态, 这些

激发态的电离会发生干涉. 干涉效应能够使得电子的

末态动量谱呈现反关联现象. S-矩阵理论在考虑干涉

效应后,能够定性地重复实验观测到的不同脉宽、不

同激光强度下的电子关联特性. 但是,在考虑干涉时,
需要通过与实验结果比较,给不同激发态的电离人为

地赋予相位. 这种赋予相位的方式没有坚实的理论依

据. 因此, 关于低激光强度下非次序双电离电子对的

反关联现象的物理原因尚未定论.
低激光强度下的另一个备受关注的现象是电子

对能量谱中的高能截止区现象. 通过碰撞激发电离的

电子, 电离时刻电子的初始动量约为零, 所以电子在

激光场中能够获得的最大末动能约为2.0Up,因而两个

电子总能量的最大值约为4.0Up. 但是实验观测到的双

电子总能量谱却呈现5.3Up的高能截止区[13]. 其实,在
实验之前,数值求解全维双电子含时薛定谔方程的理

论计算就演示了低激光强度下双电子能量谱5.3Up截

止区现象[14]. 但是, 电子获得高能的微观动力学过程

当时还不清楚. 利用经典系综模型计算的非次序双电

离也呈现高的能量截止区[32]. 通过经典轨迹分析, 高
能电子形成的原因被揭示: 碰撞形成激发态后, 在第

一个激光电场峰值时刻电子被激光电场拉向远离核

的方向运动, 但并未被电离. 当激光脉冲的电场反向

时,电子又被拉回到母离子,穿过核所在的区域,最终

电离. 在此过程中, 核与电子的库仑作用能够对电子

有“弹射”的作用,最终使得电子获得大于2Up的末态能

量. 后来的三体符合测量实验进一步证实了低激光强

度下非次序双电离的高能电子[33],并且通过半经典系

综模型模拟, 得到了与经典系综模型相同的结论, 即
碰撞形成激发态后,激发态的电子在激光电场和核的

库仑势的共同作用下,获得大于2Up的末态能量. 经典

及半经典的理论模型计算发现,当激光强度更低时多

次碰撞在双电离中有非常重要的贡献[34,35]. 计算表明,
多次碰撞也能够使双电离的电子对获得很高的能量.

2.2   中等激光强度下的非次序双电离

在较高的激光强度下,第一个电子的碰撞能量大

于原子的第二电离能,非次序双电离的主要过程为碰

撞直接电离. 2007年Staudte等人[36]和Rudenko等人[37]

分别测量了激光强度为0.45 PW/cm2, 1.5 PW/cm2时氦

原子非次序双电离的关联电子动量谱. 结果显示, 激
光偏振方向的关联动量分布在对角线上有强烈的排

斥现象, 呈现明显的V型结构(或被称为手指状结构),
如图5(a)和6(a)所示[36–40]. 为了揭示这种排斥现象的物

理原因, 人们进行了深入的理论研究. Haan等人[38]利

用经典系综模型计算了强度为0.45 PW/cm2时氦原子

的非次序双电离. 在他们的计算中,当电子-核之间的

作用势能采用软核势时,得到的关联动量分布没有出

现关于对角线排斥的现象,只有当软核势的软核参数

小到接近零时,实验观测到的排斥现象才出现(图5(b)
和(c)). 因而证明了这种排斥现象是由于电子与核之间

的库仑作用造成的. Ye和Liu等人[39]利用半经典系综

模型更仔细地研究了此激光强度下的氦原子非次序
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图 5    (网络版彩图)激光强度为0.45 PW/cm2、波长为780 nm的激光驱动的氦原子非次序双电离关联电子动量谱. (a)为
实验结果[36], 2Up 能量对应的动量约为2.0 a.u.; (b)和(c)为经典系综模型计算的结果[38], 电子-核之间的作用势能为软核

势V r r a( ) 2 /ie 2
2= + , (b)中软核参数a=0.825, (c)中软核参数a=0.01; (d)–(f)为半经典系综模型计算的结果[39], (d)中电子-电

子及电子-核的作用势能都为库仑势, (e)中电子-核之间的作用势为软核势,软核参数a=1.0, (f)中碰撞之后,电子-电子之间的

作用势能为汤川势
Figure 5          (Color online) Correlated electron momentum distributions for NSDI of He by laser pulses with intensity of 0.45 PW/cm2 and wavelength of
780 nm. (a) Experimental result [36], the energy of 2Up corresponds to the momentum of 2 a.u.; (b), (c) numerical results by the classical ensemble model
[38], the ion-electron potential is V r r a( ) 2 /ie 2

2= + , the soft parameter a=0.825 (b) and a=0.01 (c), respectively; (d)–(f) numerical results by the
semiclassical ensemble model [39], both the electron-electron and ion-electron interaction potentials are the Coulomb potential in (d), the ion-electron
interaction potential is the soft potential with a=1.0 in (e); the electron-electron interaction potential after recollision is the Yukawa potential in (f).

双电离. 他们首先分别计算了电子-核之间的作用势

能为库仑势和软核势情况下的双电离,发现只有库仑

势的情况才会出现实验观测到的排斥现象(图5(d)和
(e)). 进一步,他们改变电子-电子之间的作用势能,分
别计算了库仑势和汤川势的双电离,发现只有库仑势

的情况才会出现实验观测到的排斥现象(图5(f)). 这些

计算证明了电子-电子以及电子-核之间的库仑作用都

是导致末态电子关联动量谱中排斥现象的原因. 通过

跟踪经典轨迹,他们指出了此排斥现象对应的非次序

双电离微观动力学过程. 如图7所示,碰撞之后两电子

立即电离, 但是两电子的初始速度不一样, 其中一个

电子的初速度与碰撞电子入射方向相同,另一个电子

初速度与碰撞电子的入射方向相反. 由于两电子几乎

同时电离, 因而激光电场给予电子的速度相同. 电离

时刻的初始速度不同, 导致电子的末动量不同, 从而

使得电子的末态动量呈现相对于对角线的排斥现象,
这个过程相当于核使得电子发生了背向散射. 在软核

势作用下, 电子发生背向散射的概率很低, 因而动量

谱中的排斥现象消失. 电离之后, 电离态的电子之间

长程库仑排斥进一步加强末态动量谱的排斥效应. 后
来, Chen等人[41]利用定量的散射模型也证实末态电子

之间的库仑排斥是导致实验观测到的关联电子动量

谱V型结构的重要原因.

2.3   高激光强度下的非次序双电离

上述的理论研究都是针对激光强度为0.45 PW/cm2

的实验. 在此激光强度下, 第一个电子的碰撞能量与

氦原子的第二电离能相当,即碰撞恰好能够使第二个

电子直接电离. 在激光强度为1.5 PW/cm2的实验中,第
一个电子的碰撞能量远大于氦原子的第二电离能. 对
于这个实验观测到的关联电子动量谱的V型结构, 理
论研究关注的比较少,人们默认它对应的物理机制与

较低激光强度相似. 但是, 仔细比较两个实验可以发

现,较低激光强度下的V型结构延伸到2Up能量对应的
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动量范围之外, 而对于高激光强度下的情况, V型结

构出现在2Up能量边界内(图6(a)). 为了揭示这种差异,
Zhou等人[40]利用经典系综模型,研究了高激光强度下

的氦原子非次序双电离. 他们发现,在高激光强度下,
即使利用软核势描述电子-核之间的作用, 或利用汤

川势描述电子-电子之间的相互作用,关联电子谱的V
型结构同样存在,如图6(b)所示. 这与较低激光强度下

的情况完全不同. 此结果说明在极高的激光强度下,
氦原子非次序双电离关联电子动量谱中的排斥现象

不是由于电子-核、电子-电子之间的库仑作用造成.
进一步的研究发现,如果根据碰撞结束瞬间两电子的

能量差, 将双电离事件分类, 相应的关联电子动量谱

很不相同. 图6(c)和(d)分别给出能量差大于2 a.u.和小

于2.0 a.u.双电离事件的关联电子末态动量分布. 对于

碰撞后电子能量差大于2 a.u.的双电离事件,动量分布

呈现明显的V型结构,而对于能量差小于2 a.u.的双电

离事件, 动量分布集中在对角线上, 说明碰撞过程中

两电子的不均匀能量分配是导致动量谱V型结构的原

因. 不均匀能量分配导致动量谱出现V型结构的物理

原因非常明确: 电子末态动量由电离时间以及电离时

刻的初始速度决定. 电离时间决定电子从激光场中获

得的漂移动量(Drift Momentum). 在高激光强度下,碰
撞之后两电子立即电离,因此两电子从激光场中获取

的漂移速度几乎是一样的. 碰撞过程中不均匀的能量

分配使得电子电离时刻的初始速度不一样,因此两电

子末速度不一样,从而使得动量谱呈现排斥现象.
在高激光强度下,碰撞之后具有较高能量电子的

末速度通常较小. 因为对于高能量的碰撞, 电子的背

向散射几率很小,高能电子的电离时刻初速度方向通

常与漂移速度相反,两者相消,使得较大初始速度的电

子末态动量很小, 这与较低激光强度下不同. 在较低

的激光强度下,电子能够发生背向散射,从而电子电离

时刻的初始速度与漂移速度相同,使得电子末动能大

于最大漂移速度对应的2Up能量. 因此,在较低的激光

强度下, V型结构能够延伸到大于2Up的范围, 而在高

激光强度下, V型结构只出现在能量小于2Up的范围.
高激光强度下的非次序双电离碰撞过程中的能

量不均匀分配现象是非常普遍的. 因为在高激光强度

下,回复电子的碰撞很大,电子很快穿过原子核区域,
电子-电子作用时间很短,因此碰撞电子只能传递很小

一部分能量给第二个电子,使得电子对的能量分配不

图 6    (网络版彩图)波长为780 nm的激光驱动的氦原子非

次序双电离关联电子动量谱. (a)为实验结果[37], 图中的红

色实线表示2Up能量对应的动量 , 激光强度为1.5 PW/cm2;
(b)为经典系综模型计算得到的结果[40], 所用的激光强度

为2.0 PW/cm2, 电子-核之间的作用为软核势, 软核参数为

0.86; (c)和(d)为根据碰撞完成瞬间两电子的能量差分类得

到的关联电子动量谱, (c)中碰撞完成瞬间两电子的能量差

大于2.0 a.u., (d)中碰撞完成瞬间两电子的能量差小于2.0 a.u.
Figure 6          (Color online) Correlated electron momentum distribution
along the laser polarization direction for NSDI of He by 780 nm laser
pulses. (a) Experimental results [37], the solid red lines indicate the
momentum corresponding to the energy of 2Up, the laser intensity is
1.5 PW/cm2; (b) numerical result from the classical ensemble model [40],
in the calculation, the laser intensity is 2.0 PW/cm2, the soft parameter is
a=0.86; (c) and (d) separately show the distributions based on the energy
difference of the two electrons just after recollision, the energy difference
just after recollision is larger than 2 a.u. (c) and less than 2 a.u. (d).

均匀. 这种不均匀的能量分配对原子分子种类的依赖

较弱. 因此, 高激光强度下不同原子分子的非次序双

电离都存在不均匀能量分配,从而电子末态关联动量

分布都会出现关于对角线排斥的现象. 这种推测很快

被实验证实. 2012年德国的研究小组[42,43]实验测量了

高激光强度的周期量级激光脉冲驱动的氩原子及氮

气分子非次序双电离. 实验发现, 氩原子和氮气分子

的双电离关联电子动量谱都呈现关于主对角线排斥

的现象,并且这种排斥现象比早期的氦原子实验观测

到的现象更明显,表现为“十字架”结构,如图8(a)和(b)
所示. 理论研究表明, 这种“十字架”结构也是由于碰

撞过程中两电子不均匀的能量分配造成: 在碰撞过程

中,第一个电子传递给第二个电子的能量只能使第二
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图 7    (网络版彩图)中等激光强度下,关联电子动量谱V型
结构对应的微观动力学过程示意图[39]. (a)碰撞电子碰后速

度反向,末动量大于 U2 p ,被碰电子沿着碰撞电子入碰速度

方向电离, 末动量小于 U2 p ; (b) 碰撞电子碰后沿着入碰速

度方向电离,末动量小于 U2 p ,被碰电子向入碰速度相反的

方向电离, 末动量大于 U2 p

Figure 7          (Color online) The sketch of the responsible microscopic
electron dynamics for the V-like structure in the correlated electron
momentum spectrum [39]. (a) The recollision electron changed its
direction after recollision and achieved a final momentum larger than

U2 p , the bounded electron ionized along the direction of recollision
velocity and achieved a final momentum less than U2 p ; (b) the recol-
lision electron ionized along the direction of recollision and achieved
a final momentum less than U2 p while the bounded electron ionized
with a velocity opposite to the recollision direction and achieve a final
momentum larger than U2 p .

个电子激发, 再在激光场的作用下电离. 高激光强度

下的碰撞激发电离的原因就是不均匀的能量分配. 需
要指出的是,在此实验条件下,也存在直接碰撞电离.
对于直接碰撞电离,碰撞之后两个电子的初始速度不

一样, 导致两电子的末动量不一样, 呈现相对于主对

角线的排斥现象[44].
可以预测, 当碰撞能量增加时, 不均匀能量分配

现象会越明显. 因此,激光强度增加,非次序双电离关

联电子动量谱的排斥现象会越明显. 但是, 当激光强

度增加时, 双电离的主要过程转变为次序双电离. 因
此,很难在更高激光强度下研究非次序双电离的不均

匀能量分配现象,但是,可以通过增加激光波长,研究

更高能碰撞过程中电子不均匀能量分配. 最近, 西班

牙的研究小组[45]利用中红外的激光脉冲研究了Xe原
子的非次序双电离,观测到了关联电子动量谱关于主

对角线非常明显的排斥现象(图8(d)).
这些实验及理论研究说明在高碰撞能量下,非次

序双电离碰撞过程倾向于不均匀的能量分配,并且这

种不均匀的能量分配现象不依赖于原子分子种类,普
遍存在.

总之, 非次序双电离的物理过程是再散射. 再散

射过程中关联电子微观动力学依赖于激光强度. 当激

图 8    (网络版彩图)激光强度为3.2×1014W/cm2、波长为750
nm的周期量级激光驱动的氩原子(a)、氮气分子(b)非次序

双电离关联电子动量谱的实验结果[43]; (c)经典系综模型计

算的氩原子非次序双电离关联电子动量分布[44], 激光参数

与(a)相同; (d)激光强度为4×1013 W/cm2、波长为3100 nm激

光驱动的氙原子非次序双电离关联电子动量分布[45]

Figure 8          (Color online) Correlated electronmomentum distribution for
NSDI of Ar (a) and N2 (b) by the 750 nm, 3.2×1014W/cm2 few-cycle laser
pulses [43], (a) and (b) are the experimental results; (c) numerical results
for NSDI of Ar calculated by the classical ensemble model [44], the laser
parameters are the same as those in (a); (d) experimental result for NSDI
of Xe by the 3100 nm, 4×1013 W/cm2 laser pulse [45].

光强度很低时,碰撞能量很小,不足以电离,甚至激发

第二个电子. 因而, 非次序双电离只能通过双激发态

发生. 处于双激发态的电子对通常在激光场的作用下

一个接一个电离,从而使得电子对的末态动量呈反关

联现象. 同时在电离过程中, 由于核对电子有很强的

作用, 电子最终可以获得很高的末态动能. 当激光强

度增强时, 碰撞能量增加. 因而碰撞能够直接将第二

个电子电离. 当激光强度进一步增强时, 碰撞电子通

常只传递小部分能量使第二个电子电离,而其自身携

带了大部分的能量. 从而电子对体现了强烈的不均匀

能量分配现象.

2.4   非次序双电离关联电子动力学过程的控制

对非次序双电离研究更重要的意义在于实现对

关联电子动力学过程的控制. 在对非次序双电离的动

力学过程有了深入的认识后,人们开始尝试控制非次
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序双电离电子的关联特性.
周期量级(Few-Cycle)的激光脉冲是控制强场物

理过程的重要手段,它被广泛应用于控制强场阈上电

离及高次谐波产生. 2004年Liu等人[46]首次在实验上

利用它控制非次序双电离过程. 最近, Kling研究组[47]

研究了周期量级激光驱动的非次序双电离. 实验发

现当改变周期量级激光脉冲的载波包络相位(Carrier
Envelope Phase, CEP)时, 非次序双电离的正二价离子

动量分布发生明显变化,这说明非次序双电离两电子

的电离方向可以通过周期量级脉冲的CEP来控制. 理
论分析指出[48], 周期量级脉冲的CEP能够有效地控制

非次序双电离过程中第一个电子在不同半光周期内

的电离概率和对应的碰撞能量,这两个因素的共同作

用, 使得关联电子电离方向依赖于CEP.
在多光周期的长脉冲中,非次序双电离的碰撞每

半个光周期发生一次,最后测量到的双电离信号是激

光脉冲中所有碰撞诱导的双电离信号的叠加. 因而,
长脉冲驱动的非次序双电离的关联电子对的来源较

复杂. 在周期量级脉冲中, 导致双电离的碰撞能够被

有效地限制在半个光周期内. 因而, 实验测量到的信

号相对单一, 使得我们能够研究亚光周期(Sub-Cycle)
的微观动力学过程. 所以, 周期量级激光脉冲驱动的

非次序双电离研究,一方面能够实现对非次序双电离

的控制,另一方面能够让人们更好地认识非次序双电

离的微观过程. 近几年, 已经有许多实验利用周期量

级的激光脉冲研究非次序双电离过程. 例如, 2012年
的实验利用周期量级的激光脉冲研究了低激光强度

下氩原子的非次序双电离,通过分析关联电子动量谱,
他们证实了双电离确实经历了双激发态,并且推算出

双激发态两个电子的电离时间差约为数百阿秒[49].
双色场是控制非次序双电离的另一重要手段. 在

双色场方案中,通过控制两束光的相对相位、强度等,
可以实现在亚光周期对激光整形,从而控制非次序双

电离第一个电子的隧穿过程、碰撞时间、碰撞能量

等, 进而控制非次序双电离的关联特性. 利用偏振方

向平行的周期量级脉冲组成的双色场, Zhou等人[50]计

算了氦原子的非次序双电离. 结果显示, 相比于单色

场情况,双色场中电子碰撞时间被限制在更短的时间

窗口, 并且此窗口的位置能够被精确控制. 因为电子

的碰撞能量与时间是关联的,因此碰撞能量也能被精

确控制, 使得电子对的关联特性被精确控制. 理论模

拟结果显示, 在这样的双色场中, 电子对的末态关联

动量谱呈现一个新颖的弧状(Arc-Like)结构,并且此结

构的位置可以通过双色场的相对相位精确控制.
对非次序双电离微观过程的研究中,人们认识到

非次序双电离的电子关联特性强烈地依赖于碰撞时

间. 在高激光强度下,若碰撞之后两个电子直接电离,
电子的末动量为vf=v0+A(ti),其中v0是碰撞之后电离的

初始速度, A(ti)为电离时刻ti的电场矢势. 对于碰撞直

接电离,电离时刻约等于碰撞时刻. 因此,控制碰撞时

间就能控制电子末态动量的关联特性. Zhou等人提出

利用正交双色场方案来精确控制非次序双电离的碰

撞时间. 正交双色场控制碰撞的原理如图9(a)所示. 第
一个电子的电离发生在灰色区域. 在x方向的电场驱

动下,电子的返回发生在绿色区域,在y方向的电场驱

动下, 电子的返回发生在红色区域. 因而电子的有效

碰撞只能发生在红色和绿色的重叠区域. 通过改变正

交双色场的相对相位,能够改变重叠区域的宽度和位

置,从而控制非次序双电离的碰撞时间. 图9(b)给出了

在800和400 nm激光组成的正交双色场驱动下, 双电

离的碰撞时间随相对相位的变化[51]. 可以看出, 碰撞

时间随着相对相位缓慢变化. 相对相位改变0.1π,碰撞

时间移动约200 as, 这说明可以利用正交双色场在阿

秒时间尺度控制碰撞过程.
图10给出了由经典系综模型计算得到的正交双

色场驱动下氦原子的非次序双电离的关联电子动量

谱[52]. 在800 nm的单色线偏光驱动下, 电子动量分布

主要集中在第一、三象限. 在正交双色场驱动下, 当
相对相位为0.9π时, 关联电子动量分布同样主要集中

在第一、三象限,体现正关联现象. 当相对相位为0.5π
时, 电子主要集中在第二、四象限, 体现强烈的反关

联. 图10(b)给出了相位为0.9π, 0.5π的正交双色场驱动

非次序双电离的碰撞时间. 在这种激光强度下, 碰撞

之后两电子立即电离,电子的末动量vf=v0+A(tr). 当相

对相位为0.5π时,碰撞时刻对应的矢势A(tr)很大,并且

对于两个电子是相同的. 因此电子对的末动量方向相

同, 关联动量分布集中在第一、三象限. 当相对相位

为0.5π时, 碰撞发生在电场峰值附近, 这时A(tr)很小.
因此电子的末态动量方向由v0决定. 在碰撞过程中,由
于电子排斥,通常两个电子的初始速度v0是相反的,因
此,两个电子的末态动量分布呈现反关联现象.

正交双色场中的非次序双电离,对于800 nm的激
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图 9    (网络版彩图)(a)正交双色场控制非次序双电离碰撞

时间原理图, 碰撞发生在红色、绿色交叠区域; (b) 非次序

双电离碰撞时间分布随(800+400) nm正交双色场相对相位

的变化[51], T为800 nm激光周期
Figure 9          (Color online) (a) Schematic diagram for controlling recolli-
sion time inNSDI by the orthogonal two-color fields, effective recollision
occurs at the overlap of the red and green areas; (b) distributions of the
recollision time in NSDI by the orthogonal two-color fields (800+400)
nm for different relative phases [51], T is the laser period of the 800 nm
laser field.

光场而言 , 碰撞每半个光周期发生一次 . 因此 , 沿
800 nm激光偏振方向的关联电子动量分布关于负对角

线是对称的. 相对于400 nm的激光场, 碰撞每光周期

发生一次,因而,沿400 nm激光偏振方向的关联电子动

量分布关于负对角线是不对称的,如图10(e)和(f)所示.
根据上述理论结果,最近有研究小组开展了正交

双色场控制非次序双电离的实验研究[53]. 实验研究的

对象为氖原子. 由于正交双色场的双电离产率相对较

低,所以在实验中只测量了双电离的产率及离子的动

量谱, 而没有测量电子的动量谱. 图11(a)给出了双电

离产率随激光正交双色场相对相位的变化,图中也给

出了利用次序双电离理论、半经典系综模型计算的

双电离产率. 可以看出, 次序双电离理论计算的结果

与实验完全相反,而半经典系综模型计算的结果与实

验符合很好. 图11(d)和(e)给出了相对相位为0.7π, 1.7π
时离子的二维动量分布. 此分布沿800 nm激光偏振方

向的动量关于零点对称,而沿400 nm激光偏振方向关

于零点不对称, 此结果与上述理论预言一致. 图11(b)
和(c)分别给出沿400和800 nm激光偏振方向离子动量

分布随相对相位的变化关系. 400 nm激光偏振方向离

子动量关于零动量的对称性随相对相位周期性地变

化.  800 nm激光偏振方向离子动量关于零动量对称,

图 10    (网络版彩图)经典系综模型计算的氦原子非次序双

电离关联电子动量分布[52]. (a) 800 nm激光驱动的双电离的

动量分布; (b)不同相对相位下正交双色场驱动的非次序双

电离碰撞时间分布; (c)–(f) 800和400 nm正交双色场驱动的

双电离. (c)和(d)为800 nm激光偏振方向的关联动量分布, (e)
和(f)为400 nm激光偏振方向的关联动量分布, 激光强度都

为4×1014 W/cm2, 相对相位在图中已标出
Figure 10          (Color online) Numerical results of the correlated electron
momentum distribution for NSDI Helium [52]. (a) The momentum dis-
tribution for the 800 nm field; (b) the recollision time distribution in the
orthogonal two-color field with two different relative phases; (c)–(f) the
distribution for the 800 and 400 nm orthogonal two-color field. (c) and
(d) show the momentum along the polarized direction of the 800 nm
field. (e) and (f) show the momentum along the polarized direction of
the 400 nm field, the laser intensities for both fields are 4×1014 W/cm2,
the relative phases were indicated in the figure.

但是其宽度随相对相位周期性地变化. 这种周期性变

化反应的就是电子关联特性正反关联的周期性变化,
这些结果都证明了上述的理论预言.

这些理论及实验研究证实了正交双色场是控制

非次序双电离的一种有效手段,对人们深入认识及控

制原子分子的电子关联具有重要意义.
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图 11    (网络版彩图)正交双色场驱动的Ne原子非次序双电

离实验结果[53]. (a)红色圆点为单电离产率随相对相位的变

化. 蓝色圆点、绿色方点分别为实验测量、半经典系综模

型计算的双电离产率随相对相位的变化. 绿色实线为基于

遂穿电离理论计算的双电离产率随相对相位的变化; (b)和
(c)分别为Ne2+在400, 800 nm激光偏振方向的动量分布随相

对相位的变化; (d)和(e)分别为相对相位为0.7π和1.7π时Ne2+

在激光偏振平面的动量分布,激光强度均为1.5×1014 W/cm2

Figure 11          (Color online) Experimental results for NSDI of Ne by the
orthogonal two-color fields [53]. (a) The red and blue circles respectively
represent the yield of Ne+ and Ne2+ as a function of relative phase. The
solid green line shows the yield of Ne2+ calculated by the ADK formula.
The green squares represent the yield of Ne2+ calculated by the semiclas-
sical ensemble model; (b) and (c) are the momentum distributions of Ne2+

along the polarized direction of the 400 and 800 nm laser field, respec-
tively, as a function of relative phase; (d), (e) Momentum distributions of
Ne2+ in the laser polarized plane at 0.7π and 1.7π, the laser intensities for
both field are 1.5×1014 W/cm2.

3   强场次序双电离

强场次序双电离的过程相对简单. 在圆偏或椭偏

光中,第一个电子隧穿电离之后不能返回到母离子处,
所以第二个电子只能在激光场的作用下隧穿电离或

越垒电离. 因而在次序双电离中两电子的电离过程是

独立的、没有关联的. 但是, 最近的实验发现了与独

立电子近似相悖的一些新现象. 例如, 实验发现在稀

有气体的次序双电离中,电离的两个电子的角分布呈

现一定的关联性: 第二个电子的电离方向倾向于垂直

第一个电子的电离方向[53].
在圆偏光或椭偏光中, 如果激光强度足够强, 两

个电子能够在激光脉冲峰值之前电离. 在这种情况下,
电子的末态动量是电离时间的单值函数. 因而通过测

量电子动量谱可以获取隧穿电离时间的信息[54–56]. 瑞
士的一个研究小组[57]最近测量了椭偏光驱动下氩原

子的次序双电离,发现了与普遍认同的次序双电离理

论预言相悖的现象. 在椭偏光驱动的次序双电离中,
如果两个电子的电离是没有关联的,第一个电子电离

之后,第二个电子的电离方向与第一个电子相同或相

反的概率是一样的. 因而同方向电离和反方向电离的

双电离事件概率应该一样, 但是实验却发现, 它们的

比值依赖于激光强度[58]. 另外, 实验通过测量两电子

的动量, 得到了次序双电离两电子的电离时间. 他们

发现,次序双电离第一个电子的电离时间与基于独立

电子近似的隧穿理论模型计算的结果符合得很好,而
测量到的第二个电子的电离时间却比理论预言的时

间早了很多[57]. 这些现象促使人们重新审视强场次序

双电离过程,特别是其中的电子关联作用.
计算次序双电离, 并考虑电子关联作用, 最精确

的理论模型是数值求解双电离的含时薛定谔方程. 但
是数值求解含时薛定谔方程计算量非常大,特别是对

于高激光强度的椭偏光场,目前的计算能力无法完成.
然而,在高激光强度下,电子通常通过越垒电离. 越垒

电离是经典力学允许的过程,因而利用经典力学的方

法来研究高激光强度下的次序双电离也许是可行的.
为此, Zhou等人建立经典系综模型来研究强场次序双

电离.
在经典力学中, 双电子原子体系是不稳定的, 因

为一个电子很容易掉到离子库仑势阱深处,使另一电

子发生自电离. 为了避免自电离, 经典双电子原子模

型通常引入软核势[20,21]. 但是,其缺点是: 在软核势的

双电子原子中,两电子的电离能与真实原子相差较大.
在隧穿电离或者越垒电离中,电离率对电离能非常敏
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感. 因而, 软核势经典系综模型不能精确描述强场次

序双电离. 另外一种势能,海森堡势,不仅能很好地解

决双电子自电离的问题,还能使得模型原子各个电子

的电离能与真实原子相匹配. 因此, Zhou等人[59,60]建立

了海森堡势经典系综模型,模拟了上述实验条件的次

序双电离,得到的离子动量谱与实验符合得非常完美.
例如,在椭偏激光短轴方向,离子的动量谱呈现多峰状

结构. 在较低激光强度时呈现三峰结构, 在很高的激

光强度下呈现四峰状结构, 如图12所示. 这与实验符

合得很好. 在这些峰状结构中, 外面的两个峰对应的

双电离事件, 两电子向相同的方向电离, 而中间的两

个或一个峰, 两电子向相反的方向发射. 利用海森堡

势经典系综模型,还计算了同向发射和反向发射的双

电离事件的比值与激光强度的关系,也呈现震荡现象,
并且在高激光强度下,此比值小于1,与实验符合很好.

利用海森堡势经典系综模型计算得到的电子动量

谱可以推算电子的电离时间[59], 结果如图13所示. 可
以看出,海森堡势经典系综模型得到的电离时间与实

验结果定量符合,而以前的基于独立电子近似的理论

模型得到的第二个电子电离时间相差甚远. 这些结果

证实了海森堡势经典系综模型的准确性. 因为目前还

图 12    (网络版彩图)氩原子在椭偏光驱动下的次序双电离

得到的Ar2+沿激光偏振面短轴方向的动量分布与激光强度

的关系. (a)实验结果[57]; (b)海森堡势经典模型的理论计算

结果[60]. 上图表示电子电离出射方向示意图
Figure 12          (Color online) Momentum distribution along the minor axis
of the elliptical laser pulses from SDI of Ar2+, as a function of laser inten-
sity. (a) and (b) are the experimental results and numerical results from
the Heisenberg-potential classical model, respectively. The upper dia-
grams illustrated the emission direction of the electrons and ion. (a) and
(b) are adopted from refs. [57] and [60], respectively.

图 13    (网络版彩图)氩原子在椭偏光驱动下次序双电离过

程中两电子的电离时间[59,60]. (a)和(b)的激光脉冲的脉宽分

别为7和33 fs
Figure 13          (Color online) Ionization times of the two electrons in SDI
of Ar by the elliptical laser pulses [59,60]. The pulse durations for the
upper and lower plots are 7 (a) and 33 fs (b), respectively.

没有其他能有效描述强场次序双电离的理论模型,海
森堡模型是人们研究高激光强度下次序双电离多电

子过程的重要理论工具.
在海森堡势经典系综模型中,强场次序双电离的

整个过程都包含了电子关联作用,在现有的隧穿理论

模型中, 没有考虑电子关联, 隧穿理论与实验结果的

偏差, 到底是来自于电子关联, 还是由于现有隧穿理

论在高激光强度下计算的电离率不准确,还是一个争

论的问题.
在椭偏光驱动的次序双电离中,当椭偏光的瞬时

电场指向椭偏光主轴方向时有一个电离脉冲发生. 因
而, 每半个光周期有一个电离脉冲. 通常次序电离中

每一个电子电离的持续时间大于1个光周期,因此,对
于每一个电子, 有多个亚光周期的电离脉冲, 电子和

离子的动量谱会呈现多峰状结构. 但是在已有的实验

中每一个电子只观测到一个电离峰. 可以推测, 这些

实验中, 电子的电离峰应该包含了多个子峰, 每一子

峰对应于一个亚光周期的电离脉冲. 这种亚光周期的

电子发射现象还从未被观测到. 利用上述海森堡势经

典系综模型, Tong等人[61]预言了观测次序双电离亚光
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周期电离脉冲的实验条件. 图14出了不同脉宽激光驱

动的次序双电离的离子二维动量谱. 当激光脉宽增加

时, 逐渐由双峰结构向四峰结构转变, 再变成六峰结

构, 这些峰对应了两个电子的亚光周期的电离脉冲.
当激光脉冲继续增加时,动量分布又演化成四峰结构,
以前实验观测到的四峰结构就对应这种情况. 此结果

指出,长脉冲的四峰结构中其实包含了多个子峰,这些

子峰之间的距离太小, 以至于无法分辨. 要观测次序

双电离亚光周期的电离, 需要选择合适的脉宽. 最近

的实验利用周期量级的激光脉冲,已经成功观测到氦

原子次序双电离离子动量谱的六峰结构,这种多峰结

构直接反应了亚光周期的电离现象[62]. 利用波长更长

的激光脉冲,这种亚光周期的电子现象更容易被观测.

4   总结

本文回顾了近年来强场非次序双电离和次序双

电离的研究进展. 结合冷靶反冲离子动量成像谱仪的

双电离实验和相关的理论模型,强场次序双电离、非

次序双电离微观动力学过程不断被揭示. 本文简单总

结了不同激光强度的近红外激光驱动的非次序双电

离的实验及理论研究,以及这些研究所揭示的关联电

子再散射的微观动力学过程. 需要指出的是, 再散射

也是许多其他强场现象的原因[63–68],如高次谐波、高

阶阈上电离等. 本文还介绍了周期量级激光脉冲、特

图 14    (网络版彩图)不同脉宽的椭偏激光驱动的氩原子次

序双电离离子在激光偏振平面的动量谱[61]. N为激光脉冲所

包含的激光周期数
Figure 14          (Color online) Moentum distributions of Ar2+ in the laser
polarized plane [61]. N indicates the numbers of optical cycles of the
pulses.

别是正交双色场对非次序双电离电子对关联特性控

制的研究. 以往人们对次序双电离的关注较少, 但是

近几年的实验发现了一些与人们现有认识相悖的新

现象而被重视. 本文介绍了相关的次序双电离的实验

研究以及为解释这些新现象而发展起来的理论. 这些

研究对人们深入认识原子分子内部的电子关联、进

而从根本上认识自然界的关联电子相互作用过程具

有重要意义.
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Correlated electron dynamics in strong-field double ionization

ZHOU YueMing1 & LU PeiXiang1,2*

1 School of Physics, Huazhong University of Science and Technology, Wuhan 430074, China;
2 Laboratory of Optical Information Technology, Wuhan Institute of Technology, Wuhan 430205, China

In intense laser-atom/molecule interaction, there are many new phenomena involving multielectron effects. As one
of the most important strong-field process, strong-field double ionization of atoms and molecules, especially the
strong-field nonsequential double ionization (NSDI), exhibits highly correlated behaviors, providing a clean way to study
electron correlation in nature. We review the microscopic electron dynamics of NSDI revealed by recent experimental
studies based on the COLTRIMS and the related theory contributions. We summarized the laser intensity-dependent
microscopic electron dynamics of NSDI. At low laser intensities, NSDI is dominated by the recollision-excitation with
subsequent field ionization, and the time delay between the final ionizations of the two electrons could results in the
experimental observed back-to-back emission of the electron pairs. As the laser intensity increases, recollision induced
direct ionization dominates NSDI and two electrons ionized almost simultaneously after recollision. In this process
the final-state ion-electron attraction and electron repulsion significantly affect the details of the electron correlation
pattern. As the laser intensity further increases, the role of final-state ion-electron and electron-electron interactions
becomes less important, and the asymmetric energy sharing at recollision is prevalent which accounts for the strange
V-like shape in the correlated electron momentum spectra at very high laser intensity. We also introduced the control of
the correlated electron dynamics. It has been theoretically predicted that the electron pairs can be controlled to exhibit
correlated or anticorrelated behavior with the two-color field, which has been proved by experiment. We also review the
progress on strong-field sequential double ionization (SDI). Recent experiments have observed many phenomena which
conflicted with the predictions of the previous theoretical models of SDI. Here we introduced a recent developed model
of strong-field SDI, which successfully explained the new experimental results and predicted many interesting results.
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