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在Fano 模型中考虑了在离化限之上额外吸收一个光子的二阶离化过程，重新研究了强激光场诱导

自电离的动力学，着重讨论了二阶寓化过程对光电子谱的重要影响.

关键词f 激光诱导自电离 (LIA)，二阶离化过程，光电子谱。

一引

激光诱导自电离 (Lωer-induoed autoionization 或 LIA) 不仅为多电子原子能级结构

的研究提供了重要手段，还可作为短波长激光的一种重要泵浦机制1:1J 近年来，它已成为强

场物理中越来越引人注目的前沿。
早期的激光诱导自电离理论仅适用于弱场条件J 1981 年 Lambropoulos 等人[51J首次将

它推广到强场范围，舍弃传统的微扰论，采用全量子理论对最简单的 Fano 自电离模型(3]重

新作了讨论量发现了强场下新的相干效应。随后，许多学者协6J相继讨论了自发辐射、非均匀

加宽以及激光的有限带宽等非相干弛豫机制对激光诱导自电离的影响。然而z 已有的这些
理论大多忽略了在强场下特别重要的高阶离化过程E7.830 本文在Lambropoulos 等人[2)工作

的基础上，首次同时考虑了自电离态的光离化和连续态向连续态的跃迁这两种二阶离化过
程，着重讨论了在强场和强反对称情况下，上述二阶离化过程对光电子谱的重要影响。

二、强激光场诱导自电离模型

本文考虑如图 1(α〉所示的激光诱导自电离模型，其中: Ib> 为原子的基态， Iα〉为能量高
于第一电离限的分立态一一自电离态， 1 01>为 |α〉附近的连续态(离子加自由电子态)， 1 02>为
能量 Ef).~E(J+如池的第二个连续态，的为激光频率， V 和 D 分别是组态相互作用和激光
与原子的偶级相互作用，图 1 中表示的向 1 02>连续态的离化过程一一|α)-1 02>和 1 01>-1 02>
辑合就是本文将着重讨论的两种二阶离化过程。若在图 1(α〉中略去这两种离化过程P 就变
成最简单的 Fano 模型[3J。然而，这两种过程始终存在，而且，正如最新的非共振多光子电离
实验阳所证实的，高阶离化过程在强场下起着极为重要的作用，因比，强场激光诱导自电离
模型应该包含这两种二阶离化过程。

收稿日期 1988 年 3 月 28 日;收到修改稿日期 19回年 11 月 8 日
骨本文曾在 '87IL8(美国，新泽西〉上宣读。
"中国高等科学技术中心，凝聚态和辐射物理分申心，北京.
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在图 1(α)模型下，原子加场系统的哈密顿算得为

Fig. 1 Sch@matic diagra皿 of the 

H=HA.+Hp十D， (1) 

自 - 式中 HA. ==H1+V 和 H， 分别为原子和场的自由

一-一lC2> ，\~. -1--fc2> 哈密顿算符， H~ 为忽略组态相互作用后的原子
哈密顿算符。

根据 Fano 早期的理论E33， EA 的对角化可使

|α〉和 1 01> 合并成一个有一定结构的连续态--
Fano 态[lOJ ， ω〉

|ω> =' e'tp-.!!:. (ω) 1 01>+ (1/πv 00l) 1φ(ω)) ， ) 
a(ω) -i ' I 

8(ω)=(ω -Ea)/Vo ~ 

1 4>ω二|咖p J dECt 已去LI忧 j
(2) 

ωL 

\/ a ......... 

(a) 

onergy lovels and transitions 

式中 Jlo=πV~CJ. 为自电离速率，ω 为 Fano 态的能量， p 表示求积分的主值，所有状态阳〉都

是原子态p 即 HA. 的本征态，借助于 Fano 态 |ω)，图 1(的的跃迁能级图可等效地简化成图

1(吟，同时，哈密顿算符 Ho=HA.+Hp 和 D 可用 Ho 的本征态展开成

Ho '"=Eb/b)(bl + Iι|ω)(ω /dω+ IEOI /C2)(臼 IdEOI ， 1 
~ (3) 

D= l Dbwl b)(ωIdω十 Il D咱 !ω)(句 IdωdEc.+H.O. ， , 
式中 Ib) = Ib>1 吟， 1ω)=1ω>1 仙一 1> 和 10.2) = IC2>ln一珍均为原子加场系统的未扰动
Dressed态E2J 其能量分别为 Eb=-Eb+ lJU.tlLJ 忘Eω+(n-l)ωL 和.19c:.=EOI十〈伪-2)ωL~ I 饥〉为

初始的光子态飞另外，与通常的处理方法[10J类似p 根据 Fano 态的定义可将 Dbw 和 Dω 写成

Dbw = (blDIω) =e'伊D帕 8(ω)+q~
s(ω)- 1，' l 

~ (4) 
Dω=(句ID/ω〉 EN8(ω)+qω|

':'0血 a(ω) -i' J 

式中 qò 为与基态 Ib> 有关的 Fano 反对称参量[3\ qo. 为与连续态 10.2>有关的 Fa.no 参量，经

以上处理，问题就归结为求解哈密顿算符为 H=Ho+D 的薛定诗方程。

三、理论处理

预解算子法是处理多光子过程常用的一种理论方法口口，其基本思想是通过求解预解算

符 G(z) = (Z-H)-l 间接地求得演化算符 U(t) ， U(t)和 G(功的变换关系为
咱 r∞+ '!J

U(t) = 一垃z :如驾 L叩∞叫叫刊gG创(功彻e叮Z

板据预解算符的寇义，本文激光诱导自电离模型下的 G叭(z吵〉满足

(z-Ho-D)G(z) =1, 

(5) 

(6) 

·此处取 11-10
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在上式两边右乘态矢|町，然后再分别左乘态矢(b 1, (ω| 、 (c:a l 就可得到预解算子各矩阵元满

足的识分方程

(t: 一E瓦1I)仇也lI -J D 协lIwGω呻wb dω =1, 1 
-D乱ω呻wllG陆G (7) 

-j Do儿刷G仇ωbdω+(~←一E轧0.)仇句仿 =0叽J J 
消去 G呻就可导出 Gω呻b 满足的积分方程

D".t.G.".". 1 ( r ( D"",.Dr..,," ., r.. 1 Gωbz-4LJL十一~\l l~-r: dEas I G w'b ÒJCJ)' (8) 
Z一 α t:-ú) J LJ Z- J:!j O. .J 

注意到在慢变矩阵元近似(J!)下，共振范围内 (Eω~E(1，+ωL) 的 qOI 与能量 Eo. 近似无关，即

g叫 Dm·)zgas
~ V IJC7.Dc~ol / l!lOl1<<]j}" 

类似于文献 [10] ，将矩阵 Dbw 和 Dω 表示成

DM「LA(ω)，儿=斗~ ßaCω) ， 
、( orvo 、f orvo 

1 1 ( -iσ) /1. _ 7..\ 1 
β，~(ω)= +一一一· ·, (hz矶的|(ω) -4, I q~十 tj， -s(ω) - t/,a ' ".. ...., ~ / 

Db=ei 'P .J言V; (qb十4)DMz|EcagEap{

Qω=沪、/言可(q面十 4，}D仙 iEC12Ea， j 

式中 σ是为计算方便而引入的参量口!l)它在计算结束时取为元穷大pψ 是任意相位。

在作了 (9)式的近似后，积分方程 (8) 的影响函数核口!J)(式中的方括号部分)可写成

。)

(10) 

(11) 

K(ω，的 = ßa(ω)β;cω2f~午矶" (皿)
:n: vo J Z -l!io, 

即 K(ω， ω')可分解成ω和旷的函数之积。与多光子离化研究中习用的处理方法一样，采

用极点近似F 略去微小的线移阻，6 ， 1妃，并引入参量的=(何o';./Vo) ， (12)式又可表示成

K(ω， ω') = -ivaßa(ω)β;cω') ， (13) 

将上式代入(8)式就可解出 G呻

βb(ω)+βo(z) β:cω) 
GωlI (Z) =-/二=-穴 G以Z) J 

电.; vH'O 且一 ω

- iVo，Ro，b(~) '\ Bo(z)=l 
π o+ 4，vaRalJ(吟

fβα(ω)β:cω) .1，.、|R以z) == 1 /'JG\VJj ,..., a, \""'/ rJω| 

J Z 一'(Ù .J 

最后，将 (14)式代入 (7)式便可求得预航算于矩阵元

Gω(z〉 =-L一鸟鱼 [Ro，b(z) +的(z)RQ4 C训 Gbb (吟， 1 
Z- J:!j O. πνo ~ 

「 β。(Z)RbC1 (Z) 1-1 

G抽(z) =z-Ê\-Q~! R胁。)十仰。 J J j 

(14) 

(15) 

(16) 
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四、光电子能谱

1. 解析解

通过简单的运算不难从预解算子矩阵元求得波函数非份，设系统的初态为忡(0门，

I b) 即 t-=O 时原子处于基态 I b)， 光子态为|吟，则 t 时刻的状态为!中(t)) =U(t) I b) ， 而系统

处于某一状态 Ik) 的几率振幅为

U14(t) = (咐。)〉 -J?l国+饱 G胁。)川dZJ
~~ψ)-田+40

由此可进一步讨论在任意时刻 t 系统处于各态的儿率电离谱线形等重要物理性质。

(17) 

本文中我们着重讨论稳态。→∞)光电子谱，为此，只要将上节结果代入、Gω 代入(17)

式，结果为

P1(a) =何voluω(∞)1 !l =I~十 qb)~十 vD(l 一 (qb!qa)] 且
.A2 Is(e) 1

2 

P2(e') =何volu认∞)12= v1 i8 牛的+qb)2+q;q~
.tJ2Is( B') 12(q;+ 1) -, 

3(Z) =Z2+Zrδ+主+4(忡忡ILl 斗-俏[2gbI+ (山)δ] 1 L - . AqlJ • - A J\A/L- ::z. U - , ,- • '，1~..1 

刊登- 9fJ忡去)/Al l 
A=l+~. 1- Q2 主丛

'd p d 〈gi 十 1) n:c, 

(18) 

(19) 

(20) 

式中 r 为无量纲光强1:2 ， 10J， Q == (2Dbl VO) 1 ô = (J/ vo) 为无量纲离谐量， .d =EIJ~ J$b= (E(J-

Eb) 一ωL， V = (D~c.lV~c，) 为自电离态的半离化宽度(以 Vo 定标)， B(ω) = [(ι-E(J)/Vo] = 

[(ω -Ea)/VO]和 e(ω') =[(E臼 -Ea)/Vo] = [(E，句-EIJ一ωL)/VO] 分别为连续态 1 01) 和 1 02)附
近的光电子能量。 (18)式和 (19)式即为考虑了两种二阶离化过程后的光电子谱解析解，其

中， Pl(Ô)就是在已有的激光诱导自电离理论中广泛讨论的，自电离态附近的光电子分
布阻，岳阳T， 1030 值得注意的是p 本文结果(19)式表明，在能量约比 Ea 高 ωL 的连续态 10a> 附

近，还存在另一部分光电子。显然，这部分光电子的产生是二阶离化过程的必然结果。为区

别于原有的光电子谱 Pl(e)我们将具有更高能量 Eω~(Eø+ωL) 的那部分 Pa(S') 称为高电
子谱，而将 P1(B)称为低电子谱。

2. 几种极限情况

不难验证，在以下几种极限情况下p 本文结果过渡到前人的结果:

(1) V =0， 相当于忽略二阶离化过程

此时(18)式就是 Lambro萨ml佣等人凶和 Rzazewski 等人口的的结果。正如这些作者所

指出的， [从 (18)式容易证明] 8= -qb 始终是 Pl(S) 的零点(称为 Fano 零点)，且在一定无

强下，光电子谱的一个峰会变得无限窄和无限高，自电离态会趋于稳定而不再自电离。
(2) qa→∞但 v+O

它对应于只考虑|α)-1 02> 跃迁，而忽略 1 01>一 1 02) 跃迁。在这一极限下， (18)式回到文
献 [7J 的对应结果，然而在文献 [7] 中，作者既没有涉及强场情形，又忽略了 Pf4 (S') 的贡献，
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另外，赵力耕和徐至展(8)曾给出 PS(的的表达式，但并未作进一步讨论。容易验证p 他们的

结果又是(19)式在 q(j→∞时的极限。

(3) 岛、 qb→∞， VO=O 

这一极限相当于 la) 是束缚态的情况，对应于双先于近共振离化，此时(19)式又是文献

[13] 的结果。

3. 二阶离化过程对低电子谱的影晌

(1) Iα〉一 |σ~) 跃迁的影响

(18) 式表明， Ia) 一 10:.1)跃迁的影响完全由自电离态的光离化速率 v 决定。与普遍的多
光子电离情况不同，在激光诱导自电离中，二阶离化过程 |α〉一 1 02) 与一阶离化 !b) 一 |σ1) 都
是由同一激光场诱导的分立态的光致离化，其速率 V(j=何 IDa~ID与 Vb=何 I DbOI. l JJ 一般具有相

同的量级[7J即 α = (Va/Vb) ......， 1 ， 不仅如此， v"=aI， 即二阶离化速率随光强的提高而增大。可

见9 二阶离化过程在强激光场诱导自电离中具有特别重要的作用。

图 2 给出了强反对称(qa=qb=2)和较强光

场(.0 =8 或 1=3.2) 下不同 g值对应的低电子

谱 P1(吟，图 2 中 α=0 对应于忽略二阶离化过

程(文献 [10]) 的结果， α手。对应于计入这种机

制，其大小反映了 la>一 Ic!Ol)藕合的强弱。容易

看出p 即使很小的搞合(图中 α=0.1)也会使低

电子谱的峰值有显著减小。考虑到实际的参量

α量级为 1('口，圈中 α=0.5， 0.8 的语更接近真

实。可见7 1α〉一 1 02> 跃迁的存在使得实际的光
电子谱强度远小于前人所预言的结果[10，明。

ô=o 
qa=qb=2 

.Q =8 

(2) I C1)一 I C2> 跃迁的影响
-6 -5 -4 -3 -2 -1 

由定义 (9) 式可知，也反映了 I C1)一 10:.1)跃 v s 
迁相对于 |α)-j C2> 跃迁的重要性。 由→∞对 Fig. 2 The photoélectron spectrum near 

应于忽略 lc~ 一 1 02) 跃迁，而 b 越小对应于这 Cl, [Pl(S)JlI2, for different values of α 

一跃迁越为重要。对激光诱导自电离研究中特别感兴趣的强反对称(小 q)情形， IC1>-lc2> 
跃迁与 |α)-1 02> 跃迁同等重要。

图 3 示出了根据 (18)式计算的各种 q(j 值下的低电子谱 Pl(S) 0 图 g 为.Q =4.5, qb=2, 

δ=0， α =0.8， q(j=∞时对应于文献 [7，町的结果，比较这些曲线可以看出，有限的 q(j 会使

左峰发生显著变化。特别是当 qø=4 时，左峰消失，双峰变为单峰结构。 qa=3 时，左峰成为

凹陷3 而且=2 时，原有的峰变成了零点。

上述结果与文献[7， 8, 1叼均不同。在文献[10] 中 1 8 = -qb 始终是光电子谱的零点，而

且，在图 3 所取光强下，左峰刚好变为无限窄。在文献 [7，句中， Fano 零点不再存在。而图

s .mu 表明，一般情况下 Fano 零点消失p 但峰值小于文献 [7] 的结果。与文献[2] 类似，上述结

果也可解释为两种二阶离化过程的相消干涉。

综合以上结果， 1α>-1 02) 跃迁对 Pi(a)的影响主要是消弱其强度，而 I C1)-l c2)跃迁的

影响主要是改变光电子谱的线形，
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-4 -2 

ô =0 
α=0.8 
,n=4.5 
qb=2 

o 
e 

2 

光 学

4 

学 报 9 卷

3 
E 

è) =O 
α=1 

2 • 
qa=qbτ=( 2 

1 一-Plε)
---P2(ε) 

1 

ε， 8' 

li'ig. 3 The photoolectron spcctl'llm neal' C1, Fig. 4 Tho photoolectroIi spøctl'um f'üar Cl (tho solid 

[Pl(8)Jl/2, for di :fferent valuos of qa lines) and the spectrum r:ear C2 (the dasbod lines) 

4 高电子谱的贡献

已有的激光诱导自电离理论大都忽略了连续态 I C2> 附近的光电子谱 P2( 8') 的贡献ET， 810

然而，最近的多光子离化实验(9J表明:在极强的激光场下p 光电子谱呈现多达 10 个以上的多

峰结构F 这些峰对应于在高化限之上额外吸收多个光于(这种过程称为"离化限上的离化η 。

此外，实验还发现[9J 光电子谱具有所谓的"峰开关ρ效应， ~.P: 随着激光强度的提高，光电子

谱中的低阶峰显著减弱，甚至硝失。相反地，对应于额外吸收多个光子的高阶峰则显著增强，

其峰值甚至会超过低阶峰。显然，这是用微扰理论无法解释的一种强场效应，它表明了强场

下高阶峰对光电子谱的重要贡献。类似地p 在强激光场诱导自电离中，光电子谱的高阶峰同

样具有重要贡献。

图 4 示出了不同光强下的光电子谱 P1(s) 和 P2(S') ， 由此看到，在相对较弱的光场下

(D=l) ， 高电子谱 P2 (s') (图中虚线〉还不很重要，低电于谱 P1(8) (图中实线)起主导地位§

而在 .0 =2.5 时， P1 (8) 明显减弱F 同时 P2 (8') 的峰值已超过P1(S)。注意到图中所选光强
正是近年来激光诱导自电离理论研究(2，伊8.10)中广泛讨论的范围，我们看到，在强激光诱导

自电离中，不仅光电子谱的高阶峰 P2 (均不容忽略，而且，光电于谱还具有与离化限上的离
化相类似的"峰开关"效应。

五、结论

本文在前人的基础上，进一步考虑了强激光场诱导自电离中的两种二阶离化过程一一

!α〉一 |σ'2) 和 Ic~-lc2) 跃迁p 重新推导了处于各态的几率振幅，具体给出了稳态光电子谱

的表达式，并以几个典型实例作了详细计算。结果表明:

(1) 在强场激光诱导自电离研究中广泛讨论的光强量级 (.0......， 1) 内 1 Iα>-1 02> 跃迁不

可忽略，它会使原有光电子谱的强度大为减弱。

(2) 在强反对称情形I lo~-Icg)与 la)-l o2) 跃迁起着同等作用，它会使光电子谱的
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轮廓发生重要改变。

(3) 在这一强光场范围，二阶离化过程已使得第二个连续态附近的光电子分布变得极

为重要。由此可见，二阶离化过程是强激光场诱导自电离理论必须考虑的重要机制，而光电

子谱中高阶峰的贡献也是不容忽视的。
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Abstract 

By 恼，king in七o accou时 of the seoond一order ioniza世on proc四ses related 也o the 

absorp毛ioD. of an addi tional photon in 古he Fano model, we re-investiga切如he dynamios 

of in tense laser-盘。ld induCðd autoioniz础ion. Significan如 eiliω切 of 如hese pr∞剧创 on the 

photoelectron spectrum are demonstrated in de七ail.
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