
h .. 

第 7卷第 8期

1987 年 s 月

光学学报
ACAT OPTIOA SINIOA 

多光子过程和自发辐射对
激光诱导自电离的影响

李世芳 林福成
〈中国科学院上海光学精密机械研究所〉

提要

Vo l. 7, No. 8 

August, 1981 

荆用反作用算样的方法，研究了一个单模激光场将原子从束缚能级激发到自电离能级的过理申，班

班子过程和白发辐射过程的影响.研究结果表明:自主辐射对这种光电离过程的影响一般情况下是很小

酌，但光子能谱恃性十分明确地表明，辐射主要来源于由 la) 态共振加强的喇曼过程;并显示了激光诱导

自电离过程中的组饰(Dressed) 原子图像;双光子过程将使光电子能谱和光语导白电离过程变得非常复

杂，单光子和双光子过程所产韭的光电子能谱，都具有多极大值结梅.

关键词:激光诱导自电离。

一、引

对激光诱导自电离过程中p 自发辐射口，却和自由离态上的粒子进一步被激发到更高连续

能级的多光子过程E汩的影响3 已作了一定的研究。最近又有作者用格林函数方法研究了后

-过程的影响。这些研究大都基于用格林函数方法求解薛定愕方程p 在此过程中就难免引

人极点近似(pole approxima'古io时 2 我们分析了 FanoC4J 的自电离理论后注意到2 极点近似
相当于要求 Fano 理论中2 表征反作用矩阵 E 的 z(E) 函数恒等于一仰。因此，我们试图，

用反作用算符方法而避免极点近似3 来研究这个问题。结果表明，用极点近似和利用反作用

算符进行研究时所得到的结果有很大的差异。我们已经研究了不考虑自发辐射过程和多光

←于过程和多光子过程的影响时的情况3 与极点近似下得到的结果间的差异主要表现在p光强

较强时，系统过读到臆自电离态:光电子能谱表现出复杂的多极大点结构。在此，将给出利

用反作用矩阵 X 研究自发辐射和多光子过程对激先诱导自电离的影响，其结果同样与以往

所得到的结果很不相同。

~、 自发辐射过程的影响

考虑单模激光场(频率为 ωL)将原子从束缚态 Ig>共振激友到自电离态p 自电离态上的

粒子再通过真空藕合跃迁到束缚态 11)(不考虑共振荧光p 即 Ig)与 11)不同)。自电离态被视

为由组态相互作用糯合的一个分立态 !α〉与-个连续态!中E)(E 为该态的能量)。 先不考虑

多光电过程的影响。与文献 [1] 相似，认为 11> 与自发辐射的光子一起构成→个连续能级

i fw)= j]>!ω)， ω 为自发辐射所产生光子的频率。则系统的哈密顿量可以写戚骨

收稿日期 1986 年 10 月 6 日;收到修改稿日期 1986 年 12 月 18 日

·本文采用指=1.
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H=H J..+Hp+D+V, 

HA-ω队十ω队+ω州 +fE胁dB，
Hp -ωL仇 + Jp(E)伽矶
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如一μoE-JÇj冉了(α b-:b 十 H.O)阳+\dEJ飞鸟立μ以a!bE]b:+H.O)γ3布了 LUa UgT .LL .V) /.lJfl{J""f"" J γ写ZE }<1>

咐ωJ吝川ωb;tb， +H.O) j.lJOf

+ JJa 
V= JdECV，圳叫的3

式中 ρ(ω) = (L3W J /2~J03) 为态密度， L8 为量子化体积， 鸟" b(JJ ÒEJ ÒfJ σL， αω 分别为基态原

子和 |α〉态J I 如〉态J I 中，)态原子及激光模式和自发辐射产生的兔子模式的涅灭算符。对应
的能量为 (Eg...EG、E、 Ef"， E L... Ew) 由于取 ñ-=l， 从而有 Eg-句J E(J""ω0， EωEωJ E，I<:仰，
EL =ωLo 偶极矩阵元 μGg=e<α leLorlg)， 阳g-=e<t/JE1 eL-r I g)， μo.t=6(，αI e-r If)， μE1-
e<iþ1il ! e- 伊 Ig)分别通过适当选取本征态的相位而取实数。 eL 为激光的偏振单位向量， e 为自
友辐射的光子偏振单位向量，最后对各个可能的取向作平均。

根据文献 [5] ， H 的本征矢量可以写成

l归) = !gj n)<酌 n/Ultþ1il; n-l)+ / α; n-l)<α; n-llUltþlill n-1) 

式中 U 算符满足骨

十J d61lþ6; n-1)<l/J6; n-1/U/ 收Ej n-l) 

+Jdω IJω;川)<1ω;川IUI归←1)
+ /y; n)<如何 IUlfEi n-1)+ 1 向比 -1><，向饨-lIUI!s; 而-1)

+Jdεl如 n-l)<t/JE; ←11UlfEi n-1) 

十faω If叫川><f叫←l1UlfE; 911-1), 
Hlt卢E)=El t{lE)，

〈向; n- i. IUltþEi 何 -1)== ~创饥-ilKI如:侃一 1LB吁全〈αdKI如LR
E-E, -- .L.I~ E-E

ì 
.u 

〈αG 切 -i. lUlfEi 饲 -1)=~问饰 -i!KlfEi 911-1L B~伞〈叫 KlfELB
E-El

且 .u

αo=y ， α1=α3 

〈β6川 -l1UI归"一l)-i ôs\þôCE-e) +piβ川一lLKI归吼一1L1B呼
J!j -E 

-iδ句ô(E-e)+P旦d旦血斗B1 • 
..i!j -e 

<fi6; n-l/Ulf6; n-l)=iôs/ô(E-6) 十piβ斗KI，fBLìB~~
.1!i-6 J--

'其中垒作"记作η符号

。〉

(8) 

(4) 
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后两式中， β田中I 1, E 为表示能量的连续变量。 B1、 Ba 为待定系数。 K 即反作用矩阵，它

满足方程

K- (H -Ho) +P(H -Ho)击
式中 Ho=HA十Hp} P 表示取主部积分。将K 向 Ho 的基矢展开得

( <α./ V + D / m6,><m6,/ K I'?ßl 品〈向 IKIßE>=<α，! V +D [ßE>+P \ '.~.I y -...v 1.;~，/)1I"6' 1.L>o. 1 fJlY GE', 
J .lJJ -E 
., _ • _. • __ . ~， ~ , r (6) 

( <β~IV +Dlmts'><例旷 IKIβEL rl.~' I 〈β~IKIβFJ>"""<β'~IV+DIßItI>+P J './J61Y -'~IE~E，， "~6'J .AA. I""JfiI' G~'d 

式中 β 取中、 fo 积分含有对分立态求和的意义|饥矿)=1向; n-l), Iβ叫何一1>。以下将 K，

D, V 的短阵元3 表示成下标的形式。并用 1 表示中， 2 表示f， 如 D16 . filt;'=<队 fDI !t;'); 

K~，如，=<如 I Klf6')。由假设， D、 Y 的矩阵元为

D.g""叫吝川马1S-J否川，1

Da" J6-<叫 DI !ts>=J高向fp l 
儿叫IDI !w>-J二哥阳I
VG• 16 --<α IVI 如>=V..ts , J 

(5) 

σ) 

其它(H-Hρ的矩阵元都为零。

方程组 E6)是一个积分方程组，严格求解是很困难的p 这里将利用文献[6J 中引用的近似
方法。注意到 ID工巾， /2<<1，从而可用代入法将方程 (6) 中的 K(旬1，(ItI(~， f-=l, 2)相互代入，

最后只保留两次项3 则得到 Kt'61，同用 K",,(Itl Cç, g' =-1, 2; 向 =u， a) 线性表示的方程组

K吨叩=v~ 四十ZLLKs1E+li三~ K 1.6 ,J.lt]-' 16. J.lj T E-Eg ~fl. J.I1I' E -E. 
ffl U' 

K1".2J<l....， V~ 妞+:.且工!!. KD• 2B十 ，. 16.G K 
16 ,2B AME-EP g E-E曲 1

K知叩=v~.. 旭+ !~主~ K山十 V;三L K i 
衔，四， 2,h lJl' T E-Eg ~II' .LIII' E-Eo, -....ulI, I 

171 U' 
Kk.9Jil-j7~...2R+ ~主iLEME+」主牛 | 

:lk, :Uj-" :.16. :111 I -E~E(I ~'I>"JJ/' E-E晶 J

将 (8)式代入 Køo;，.(B 方程3 则可得到关于 K肉'阔的一个线性方程组
E Eg-FfL V;g 

.E-E-;- E-EG 
V 'II E -EG-Fø 

E-Eg -.E• E{) 

(8) 
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V~".ll(J =P r D16哇，D26 " 四，一16，四 lmr dε ， Vi6.2B-- D:I.6,U, 

.l!J-f; 

V~6.四=D川 V~6.俨pf位， D勺'DT'，m ，
J .JJ.j -E' 

F瓦面「面=v盯:o=D乌晶计晶+p fR马μ川.1却16'V扩，V:1.6叫，，切，tJ!!d由e'十pf~山，D:\.6'，叩，
1/(1 • all -'-'IlClo'''' J -E 一(3;' .......... J (E 一(3;'ο')(E一 E") -- -- , I 

n 7叫=孔，时p (D:'g .-:J6 ，D16'.26叫(;'咀 dε'd(3;"
ll' U!i ~I}.J.I!I'''' J (E - f;') (E -é") (10) 

F瓦ω.:1俨Y川+pffDιa曲川山叫.!a尚!a6ν6 ，D26叫 d仆p f.f. V几岳岛叫ω叫.16'μ16'旷，D:乌丸缸6叫"♂D26νν"咀，
J E- f.矿-- • - J (E-E'ο') (E-é") 

i7 nr D 寸 ，..D1 ，，'_2 J47VD.2H=PI~. :16 'LJ' 16'. 2~ àG'J 
J .JJ.j吉一 é

F山=P f.Y几几晶岛. 16，D川!! dc'十pr~D山，D川6，D16，趴川，.忡.2妞!!.d品
J E-(;' ' - J -(E--(;')-(E 一廷") 面.i4a

Fa=P (V吵，V1tS'.计Va，.26'V叫此F十p[Va.:ü;，D16，.衔IID2川+σ.o dG'd♂ 1 
.. - J E-(;' ~~ 1'" J -(E-=-G') (E':"(;-")- ""... ""... 'l ,- - / \.~ - / r (11) 

( D".1""D1"". 11 Fn=P I -'-'0 .!..6 子!.!!. dE'. 
J 卫，-(; ~ 

式中 Fa，) FIl 分别为 |α〉态与 Ig> 态的位移， v 分别为考虑连揍态糯合后各态间的相互作用
量。

从 (8)式和 (9)式很容易得到反作用算符E 的各矩阵元，再将之代入方程 (4)式和 (2)式

便可以得到 E 的本征欠! 1/111)0 但其中含有两个待定的参量 B:L、 B，o 它们可由归一化条件
确定

〈如|归) -ð(E-E) , (12) 

如记 K'J-K山80 令

霄 11一加K且 -伽K12 \IB1\
_._ T7" - .. '. -r:- II -n-)' (13) 

\-由r;K组 1二加K22/\B，草J'

(12) 式变成 B+B四 1，它存在两个根。这样，便完整地求得了 E 的本征矢|材) (1-1, 2). 

根据量子理论，给定初态|中(0))后2 系统在 t 时刻的态可以写成

l 非圳(φs忻 fJ 非tþkρ)ex勾:p(-仙
任意力学量的时间奕化信息完全包含于(14) 式中@

1. Iψ去)态的物理意义

设系统初始时刻处于 Ig， 伪〉态，则#时刻系统仍处于 19， n)态的几率幅由 (14)式得

g(t) -= gl (t) + g2(仇 (15)

的(t) = SI<g， 叫 tþl>1切(-ri，E圳， j-1, 2 • (16) 

而当￡→∞时，系统处于连续态胁，月一1>， I儿" 91. -1>的几率可由 (2)式算得，分别为

五(E') =些|俑" 91. -11 tþ (t) > I叫王写~足十X闷，叫'， (lT>

·运算中，曾应用了文献[4]中的公式(ll).
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1 T>9 . T7 T>'" I 2 I!!(ωh出 I <f(1
) n-1jtþ(t)>12-! 1.ù'~Eg [K川政+K内战斗。 (18)

比较 (16)式可知

趴ω州(θωt均') =fI，伽xp(-仙
(19岛)式表明3 初态在|收〉上的投影部分在古→∞时运动到|中E>态上3 在|悦〉态上的投影部

分最后运动到 IjB>态。换句话说， I 中击〉态在 S→∞时由于激光场的作用和组态相互作用散

射到 l如〉态I I 她〉态散射成为 JjE>态。即

|中主)==U(O， - ∞) I 中B>Þ
!昵) =U(O， 一∞) IfE>, 

其中 U(O， ∞) =lim exp( -riJHt) 为莫勒 (Möller) 算子m

2. 自发辐射所产生的光子能谱

(20) 

(21) 

。8)式即自发辐射所产生光子能谱表达式。进一步将 (9)式和 (13)式的结果代入J 可得

I:a(ω) 斗会\ 2 J (22); 

A2=J芸{Jp [ (J~-号)(J，一号)一 (g+ tj，) 2守]
、

-凶手(Jg一导)( J，+号)，
A-=[(Jo - 号-)(J，一号)-(叫2守主J[ Jg(.do -豆芽)一守主冯叫均
r1= 2π IV晶，坦户， γ1=2π1 1)"四 1 2， γ且 =2π [D曲 1 3B 1

2, 

q= 何Yb剧， .LJ(l0::::ω吵'. -F.J .LJg =ω -Eg-~川+ωL=Eg，
式中 r1 为自电离态宽度pγ1 为直接激发到电离态的速率， γB为从 |α〉到 11>态的自友辐射速
率，和 g 为 Fano 不对称因子。推导过程中忽略了小项 V2g、 Vu... V'2 和 V120

自发辐射系数 2γ2=知jVa'2EI2同 (2ω8;3$80(8) 11 再af I! 2，这里的等效偶极短阵元

F叫IJf(川)J ur(m&' 

Q1(e') 酣 D曲 ， 2E
xV", .16,D16' ,2B 0 

如果 ~~"'1~ 具有束缚态间跃迂偶极矩的量级，则 γ2 具有通常的爱因斯坦 A 系数的量级，

如'"'-J (107 ，-v主OS)，而 r1-=2亦 |Faa|2 为自电离态的宽度，→般的自电离态 rl.rv (1Ç)11"" 

1018)田。通常光电离速率与先强成正比，通常它相同于光学吸收截面 σ，...， (10-17 "" 

10-18)c皿2阻。因此在光强I-Cσ'11/σ〉元ú)f'oJ (10' ,-vl06
) W /cm2 时，与 γs 有相近的量级。当

1<<10 时，自发辐射过程对激光感应自电离的影响非常大，此时，不能不考虑自发辐射过程
的影响。当 1>>10 时，自发辐射 γ2 可以作为小的修正来考虑，此时，方程。6) "" (19)完全退

化成以前用 Fano 的方法所得的结果。

光子能谱特性具有很奇特的性质。 当 γ2<<γ1<<r1 时，用计算机计算(22) 式的谱分布

(图 1)表明，它具有高度不等的两个尖峰。峰宽为 γa 的量级p 间隔为(gv'rl于1/2) -四川，
即 g态与 la)态间激光场所引起的拉比 (Rabi)振荡频率。这一点可以这样理解:由于自发辐
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-1 

报

T=-l 
ð=O 

r=0.05 
r...O.O∞05 

2'==3 
pho协elec址。，u spect咱

(E-E,)/r, 

7 卷

Fig. 1 Photon and photoelectron spectra of laser induced autoionization, without considering the 

multiph。如npro伺SS. E1=ωL+ω'"+F，，， E2 =<oω'L+(ω'II- CJ.与) + F Ql the energy at ionization limit is zero 

射主要是由于 |α〉态所产生的2 而由于激光场的作用3 它与 Ig>态构成缀饰 (Dressed)态y 而成

为间隔为拉比频率的两个能级，这两个能级又由于组态相互作用和激光引起的 la>和 19>与

!中'E>态的搞合3 产生一定的位移3 并且分成几个部分以不同的速率向!中E>态跃迁。 这些不
同衰减速率的成分中的某一分量向 I!w>态的衰减形成自发辐射。由通常的分立能级的情况

可知p 这种衰减产生的光子能谱宽度应为该部分总衰减速率p 在这里即近似为 γ2 量级骨。光

于能谱的这一特性也表明，光辐射主要地来源于 Ig>态上粒子的部分的贡献， (以 γa 衰减部

分)，而非 !α〉态上粒于o 即这个自发发射过程更加接近于共振加强的自发喇曼过程。

三多光子过程的影响

由前面所叙p 在光强较强(1)>10) 时3 自发辐射过程的彭响可以忽略不计。然而，从 /a;>

和|中E>态向更高连续态的跃迁将随光强的增强而增强3 因此p 这一过程对光电离的影响更为

重要。对这一过程的理论描述完全可以按前面所叙的方法进行;假设 1>>10，而忽略自友辐

射过程2 将 If， ω〉视为由激光场引起与 iα〉或 l 如〉态糯合的更高电子能级 1 tþ2E> 0 相应地作
奕换

6~/否向J6~J D，旷叫吝μ叫J言。 (24)
显然， 1D15 ， 纭， 1 2<< I D~.26 户J IVa ， 161 2， 从而可作以前同样的解法。图 2 是用计算机根据 (22)

式计算的光电子能谱分布q 图 2(α) 中 r2需2π 1 DØ，.flB/ 且 =OJ I 中2E>态上没有光电子分布3 其

中右边一个较宽的峰放大了 40 倍p 这种主峰结梅在极点近似下还未曾见过报道。图 2(b)

中，虽然|向.26/ 2 = l. ñl 内，叫气但|中28>上总的光电子数仍较!中姐〉上少o 同时J / t卢2E>上的
光电子能谱分布远较|中lE>上的复杂y 它具有多于两个极大点的结构J 并且各个峰的形状表

现出很不对称口这是由于 J a;>与 19>形成的缀饰态3 产生交流斯塔克分裂。|白E>上的光电子

能谱也由于多光子过程而变形p 图 2(叫中的中间锐峰被"挤到"右边峰中s 形成一个较窄的

峰3 左边的峰出现凹陷。显然，如果|阳，却 /2<< I 向，叫 2 则多光子过程的影响可以忽略不计。

·对~态址于 !ø， '11，)态的情况p 电离速率为旦的部分在 γ1<<r1 时很小，从而主要是η 速率衰减.
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Fig. 2 Photoelectron spectra (α) without and (b) with the contribution of 皿u1tiphoton process;. 

El=ωL+ωg十F，J' E2=2ωL+ωa + F 2, the energy at ionization li皿it is zero 

四、结束语

本文用反作用算符的方法3 讨论了激光诱导自电离过程中，自发辐射过程和多光子过程
的影响口得到了自发辐射的光子能谱和发射的光电子能谱的解析表达式。讨论了自发辐射
过程的物理图像。所得结果与极点近似下的结果有较大的差异。 由于给出了能谱与束缚态
上粒子数变化的关系式(15) ，..... (19)，从而束缚态上粒子数变化的动力学过程』可以通过相应
能谱的傅里叶变换求得。
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Abstract 

7 卷

The 时oms a'古 autoioniz的ion 时的e can be excited 也o higher co的inuum 的ate， aS 

well as transi古古o bond 的ates by SpO时aneous emissio丑 a photon in laser induced 

antoio丑ization. The effect of 古hese processes on 古he laser i且duced au古oionization process 

has been in ve曲iga如d by mea丑s of uSing 也e reac恒。卫皿剖rix. The effec古 ofspo川aneouS

em:iæio卫 process is small in ge丑eral case, b的 i幅 spec'柑um shows 曲的也e emission is 

ωIntributed mainly from 古he spon切neous Ra皿an sca抽ering e丑hanced by 古he cu古oioni

姐姐on S'阳，te， and 古he Dressed atom picture was shown clearly. The multiph的on process 

m.akes 古he pho古oelectro丑 spec古ra a丑d laser induced au古oioniza古ion process very 

complica也ed. For exa皿ple，古he pho古oelectron speC'古ra of one and two-ph的on pr∞o昭

have 皿.ulti-maxium s加ucture.

Xey W ords: laser induced au古oio丑坦时iion.




