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低于阈值激光功率密度下 Mg原子的非序列双电离
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摘要　基于经典系综模型,研究了 Mg原子在低于重碰撞阈值激光功率密度下的非序列双电离(NSDI).当少周期

量级线性偏振激光的功率密度为３．０×１０１３ W􀅰cm－２时,末态关联电子动量分布中的电子对主要分布在第一、第二

和第四象限,第一象限中的电子对呈现了明显的关联行为.分析了重碰撞和双电离之间的延迟时间,发现不同的

延迟时间对应着不同的电离过程,延迟时间对电子出射过程具有显著影响;延迟时间小于半个周期的NSDI事件,

双电子倾向于反方向出射,而延迟时间大于半个周期的,存在双电子同方向出射的可能.
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Abstract　Thenonsequentialdoubleionization NSDI ofMgatomsbelowtherecollisionthresholdlaserpower
densityisinvestigatedbasedontheclassicalensemblemodel敭ForafewＧcyclelinearlypolarizedlaserpulseswitha
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１　引　　言

强激光脉冲与原子分子之间的相互作用一直备

受关注[１Ｇ４].许 多 非 线 性 光 学 现 象,如 多 光 子 电

离[５]、阈上电离[６]、高次谐波[７]以及非序列双电离

(NSDI)等得到广泛研究.其中 NSDI现象中包含

的丰富的物理过程为电子关联[８Ｇ９]提供了一种新的

研究方向.通过“膝盖”结构,Fittinghoff等[１０]发

现,实验上观察到的二价离子的产额远大于基于单

电子近似[１１]计算得到的数量.这说明强激光场中

原子的最外层电子并不是独自电离的,必定存在其

他电离方式,因此研究人员引入了 NSDI的概念.
“重碰撞”模型被提出并用来解释 NSDI过程[１２Ｇ１４]:
原子最外层一个电子通过隧穿电离的方式被释放到

电场中并随激光场振荡,当激光场方向改变时,这个

电子可能返回到离子核附近并与离子核发生碰撞,
返回电子会传递能量给束缚电子,当返回电子分配

给束缚电子的能量高于电离势时,束缚电子在重碰
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撞之后被电离,当返回电子分配的能量不足以直接

释放束缚电子,但是可以将束缚电子激发到激发态

时,束缚电子在重碰撞之后的电场峰值附近被电离.
以上两种过程分别对应着碰撞直接电离与碰撞激发

电离过程[１５].在研究 NSDI现象特 别 是 经 典 的

NSDI现象时,如V型结构[１６Ｇ１７]、十字架结构[１８]、反
关联向关联现象的转移[１９]等,关联电子动量分布

(CMD)发挥了重要的作用.
近年来,随着超快激光技术的快速发展,周期量

级激光脉冲得到广泛研究[２０Ｇ２１].周期量级激光脉冲

中原子的NSDI现象已经成为研究热点之一,这是因

为周期量级激光脉冲可以保证只发生一次重碰撞,从
而避免多次重碰撞对NSDI物理过程的干扰[２２].Li
等[２３]发现,在周期数较少的线偏振激光脉冲下,沿激

光场偏振方向的二价离子动量分布强烈依赖于载波Ｇ
包络相位.Bergues等[２４]在周期量级线偏振激光脉

冲驱动原子NSDI的实验中观察到一个近似“十字

架”的结构.Huang等[１８]基于经典系综模型重复并

研究了该近似“十字架”的结构,指出两种电离机制对

“十字架”结构的形成具有同等的贡献.
本文利用一种基于含时牛顿运动方程的经典系

综 模 型,研 究 了 Mg 原 子 在 激 光 中 心 波 长 为

８００nm,激光功率密度远低于阈值的周期量级线偏

振激光脉冲中的NSDI现象,激光脉冲周期数为３.
当激光功率密度为３×１０１３ W􀅰cm－２时,CMD中电

子对主要分布在第一、第二和第四象限,第一象限的

电子对动量分布呈现明显的关联性.而当激光功率

密度降低为１×１０１３ W􀅰cm－２时,CMD中电子对主

要分布在第二、四象限,这与Liu等[２５]的研究结果

一致.低于阈值的不同激光功率密度下,Mg原子

的NSDI不同,重碰撞和双电离之间不同的延迟时

间对应的电离过程对CMD中的电子动量分布发挥

了不同的作用.

２　理论方法

采用了基于数值求解含时牛顿运动方程的经典

系综方法[２６Ｇ２７],得到的NSDI结果与许多实验观察

到的现象吻合[２８Ｇ２９].本文均采用原子单位制a．u．,
两个电子ei(i＝１,２)在激光场中的哈密顿量为

H ＝He＋(r１＋r２)􀅰E(t), (１)
式中He 为无激光场时双电子的哈密顿量;r１、r２ 分

别为两个电子在二维空间中的位置矢量;E(t)＝

E０f(t)cos(ωt＋φ)x̂ 为外加激光场,其中E０、ω 和

φ 分别为激光场的振幅、频率和载波Ｇ包络相位,

f(t)为脉冲包络函数,x̂ 为沿激光场偏振方向的张

量.这里使用了梯形脉冲包络函数,脉冲包络函数

的第一个光学周期线性增大,最后一个光学周期线

性减小到０,中间的光学周期保持最大值.对于 Mg
原子,He ＝－０．８３a．u．.假设原子核位于坐标原

点,则两个电子的哈密顿量为
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式中ri、pi 分别为第i个电子的空间位置矢量和动

量;２/r２i＋a２为离子核与电子之间的软核库仑势;

１/ (r１－r２)２＋b２为电子与电子之间的软核库仑

势;计算中,软核系数[３０]a 被设置为２．４,b被设置为

１．０,以获得足够多的NSDI事件.
基于数值求解含时牛顿运动方程的经典系综方

法分为三步:１)根据所得的原子的哈密顿量,通过

高斯随机矩阵给出两个电子的空间位置,从而计算

得到两电子的总势能,如果原子的哈密顿量大于总

势能,则筛选出这些坐标,之后将总动能(哈密顿量

减去势能)随机分配给两个电子;２)两个电子在没

有电场的情况下演化一段时间以获得稳定的系综;

３)打开激光场,两个电子的演化由电场和库仑场共

同决定,即由含时牛顿运动方程决定:

dri

dt ＝
∂H
∂pi
,dpi

dt ＝－
∂H
∂ri
. (３)

　　通过求解４~５阶龙格库塔方程得到各电子的

空间位置和速度大小.在激光脉冲结束时,需要确

认电子的电离情况,当两个电子的能量都大于零时,
定义为发生双电离事件[３１].当两个电子在激光场

和库仑场共同作用下运动时,记录两个电子之间的

距离以及各自的能量,将两个电子间距离最小的时

刻定义为重碰撞时刻,两个电子的能量都大于零的

时刻定义为双电离时刻.激光脉冲结束后,统计出

重碰撞事件产额随重碰撞时刻的分布以及双电离事

件产额随双电离时刻的分布.

３　结果和讨论

在讨论之前,首先计算 Mg原子对应的碰撞阈

值激光功率密度:

３．１７Up＝ Ip２ , (４)
式中Up＝E２

０/４ω２ 为有质动力能;Ip２为 Mg原子的

第二电离势能,约为０．５５a．u．.计算得到的阈值激

光功率密度近似为７．９×１０１３ W􀅰cm－２,可知所选

０７０２００３Ｇ２
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用的激光功率密度远低于碰撞阈值对应的激光功率

密度.将激光场的偏振方向定义为x 方向,将垂直

于激光场偏振方向的方向定义为y 方向.图１(a)
所示为激光功率密度为１×１０１３ W􀅰cm－２的线偏振

激光脉冲驱动 Mg原子NSDI的末态纵向(x 方向)

CMD,激光脉冲宽度为３个光学周期.图１(a)中明

亮区域代表电子对分布密集.横坐标为第一个电子

沿x 方向的动量分量大小px
e１,纵坐标为第二个电

子沿x 方向的动量分量大小px
e２.CMD中分布在

第一、三象限的电子对表示两个电子同方向出射,而
分布在第二、四象限的电子对表示两个电子朝相反

的方向运动.在图１(a)中,CMD在第二、四象限呈

现出明显的亮斑区域.图１(b)所示为Mg２＋沿x 方

向的 动 量 分 布,其 中 px
ion＝ －(px

e１＋px
e２).由

图１(b)可以看出,该动量分布呈现明显的单峰结

构,表明电子主要朝相反的方向出射.这与文献

[２５]中Ar原子在低强度激光脉冲驱动下NSDI展

示的反关联行为一致.图１(c)、(d)所示为在激光

功率密度３×１０１３ W􀅰cm－２下末态关联电子对沿x
方向和y 方向的CMD.如图１(c)所示,分布在第

二、四象限的电子对相较于图１(a)所示的更加明

亮,表明大部分电子朝反方向出射;第一象限出现了

明亮的区域,表明两个电子都沿x 方向出射.如图

１(d)所示,py
e１和py

e２分别为第一个电子和第二个电

子沿y 方向的动量分量,可以看到电子对均匀地分

布在４个象限,坐标原点附近分布较少.由以上分

析可知,在低于碰撞阈值的不同激光功率密度下,

Mg原子的NSDI呈现出不同的微观动力学.

图１ 激光功率密度１．０×１０１３ W􀅰cm－２下(a)末态关联电子对沿x 方向的CMD和(b)Mg２＋的动量分布;

激光功率密度３×１０１３ W􀅰cm－２下末态关联电子对沿(c)x 和(d)y 方向的CMD

Fig敭１  a CMDofcorrelatedelectronpairsatfinalstateand b momentumdistributionofMg２＋ when

laserpowerdensityis１×１０１３ W cm－２ CMDsalong c xand d ydirectionsofcorrelated
electronpairsatfinalstatewhenlaserpowerdensityis３×１０１３ W cm－２

　　计算了激光功率密度为３×１０１３ W􀅰cm－２时,

NSDI中重碰撞和双电离之间的延迟时间(Δt)分
布,如图２所示.图２(a)所示为NSDI轨道随延迟

时间的数量分布,由图２(a)可知,大多数NSDI事件

发生在前两个峰值内,在之后的峰值处逐渐减少直

至消失.为了简单而不失一般性,选取Δt＝０．５T
(T 为激光场的光学周期)进行研究,如图２(a)中红

线标记位置所示.图２(b)、(c)所示分别为 Δt＜
０．５T和Δt＞０．５T 时对应的两个电子沿x 方向的

CMD.当Δt＜０．５T 时,两电子主要分布在第二、四
象限,如图２(b)所示,说明此时两个电子向反方向

出射;当Δt＞０．５T 时,CMD的第一象限分布情况

说明两个电子呈现了明显的同向出射,这对应着

图１(c)中出现的关联电子分布.

图２ (a)NSDI轨道数量随延迟时间的分布;(b)Δt＜０．５T 和(c)Δt＞０．５T 时,两电子沿x 方向的CMD
Fig敭２  a NSDItrajectorycountsversusdelaytime CMDsoftwoelectronsalongxdirectionfor

 b Δt＜０敭５Tand c Δt＞０敭５T

　　分别统计了两种延迟时间下的重碰撞和双

电离轨道随时间的数量分布,如图３所示,其中

黑色虚线为激光场的电场分布.图３(a)、(b)所
示分别对应图２(b)、(c)中电子轨道随时间的数

０７０２００３Ｇ３
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量分布.如图３(a)所示,当 Δt＜０．５T 时,绿 色

区域表示的重碰撞分布和红色区域表示的双电

离分布都存在两个明显的、较宽的单峰区域.几

乎所有重碰撞事件都发生在第二个光学周期内,
双电离的两个单峰结构分别对应着重碰撞的两

个单峰结构,之间的延迟时间均小于半个光学周

期.当Δt＞０．５T 时,如图３(b)所示,绿色区域

代表的重碰撞分布只有一个单峰结构,而红色区

域表示的双电离事件在第二、三个周期中都有分

布,表明束缚电子并没有在重碰撞之后的第一个

电场峰值处被电离,而是等待了大约一个周期时

间后被电离.

图３ (a)Δt＜０．５T 和(b)Δt＞０．５T 时,重碰撞事件(绿色区域)和双电离事件(红色区域)随延迟时间的分布

Fig敭３ Recollisionevents greenregion anddoubleionizationevents redregion versusdelay
timewhen a Δt＜０敭５Tand b Δt＞０敭５T

　　分别研究了重碰撞时刻及之后时刻两电子的能

量变化,如图４所示.图４(a)、(b)所示分别为Δt＜
０．５T 时,重碰撞时刻(１．１４T)及０．２T 后时刻(１．３４T)
的关联电子能量分布.如图４(a)所示,电子对主要分

布在第二、四象限且位于反对角线之下,表明一个电

子的能量大于０且较小,另一个电子的能量小于０且

较大,这两电子分别代表返回电子与束缚电子.在重

碰撞之后０．２T 时刻,电子对集中在第三象限,两个电

子的能量都小于０,表明返回电子被束缚,如图４(b)

所示.图４(c)、(d)所示分别为Δt＞０．５T 时,重碰撞

时刻(１．１６T)以及０．５T 后时刻(１．６６T)的关联电子能

量分布.如图４(c)所示,大部分电子分布在第二、四
象限,表明了返回电子以及束缚电子的能量状态.在

重碰撞发生后半个周期的时刻,几乎所有的电子对都

集中分布在第二、四象限,如图４(d)所示.其中一个

电子的能量小于０且较小,表明此电子处于束缚状

态,而 另 一 个 电 子 的 能 量 大 于０且 分 布 在０~
０．５a．u．,表明该电子在电场中运动.

图４ (a)１．１４T,(b)１．３４T,(c)１．１６T,(d)１．６６T 下的关联电子能量图

Fig敭４ CorrelatedＧelectronenergydistributionsunder a １敭１４T  b １敭３４T  c １敭１６Tand d １敭６６T

０７０２００３Ｇ４
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　　根据以上能量变化,追踪了两个电子的能量以及

动量演化轨道,发现了两种经典运动轨道,如图５所

示,其中px 表示电子在激光场偏振方向上的动量大

小.电子的末态动量由两部分组成:电离时刻产生的

初始动量以及由电场加速引起的的牵引动量.初始

动量受两个电子之间的能量分配情况以及出射角度

影响,一般比较小,故重碰撞结束时刻两个电子主要

受牵引动量的影响.电场的牵引动量近似为

pdrift＝－∫ti
E(t)dt, (５)

式中ti为电子电离时刻.由 (５)式可知,激光电场

强度为０处附近的电离电子可获得的牵引动量较

大,而激光电场强度峰值附近的电离电子获得的牵

引动量较小.

图５ 电子的(a)(c)能量和(b)(d)动量轨道

Fig敭５  a  c Energyand b  d momentumtrajectoriesofelectrons

　　如图５(a)所示,红色曲线第一次大于零时代表

原子最外层的一个电子被隧穿电离成自由电子,这
个电子随电场来回振荡,在１．１７T 时刻,红色曲线

急剧下降,表明此处发生重碰撞事件,返回电子传递

能量给束缚电子.然而,发生重碰撞之后两个电子

的能量都小于零,这表示返回电子不但没有“敲打”
出第二个电子,自己反而被束缚在离子核周围,在下

一个电场峰值处,两个电子的能量都大于零,表示两

个电子几乎同时被电离,并获得了较小的牵引动量.
由于激光场作用力小于库仑力作用,两个电子在库

仑力作用下最终向反方向出射[１９],如图５(b)所示.
这种电离轨道对应着图２(b)中第二、四象限分布的

电子对.当Δt＞０．５T 时,返回电子在电场强度为０
处的附近与第二个电子发生重碰撞并分配能量,自
己被离子核俘获,如图５(c)所示.而束缚电子此时

得到足够的能量直接被电离,如图５(d)所示.该电

子在随后电场改变方向时获得了较大的、正的牵引

动量并随电场运动,在脉冲结束时刻向正方向出射.
被俘获的返回电子在离子核周围小幅度振荡,等待

了约一个周期之后在电场峰值处被电离,获得了较

小的牵引动量,由于之后的电场强度较小并且激光

脉冲很快结束,最终返回电子也向正方向出射.对

于Δt＞０．５T 的运动轨道,存在的另一种情形,即返

回电子发生重碰撞之后没有被离子核俘获并且继续

随电场运动,而束缚电子获得能量后处于激发态,然
后等待约一个周期后在电场峰值附近被电离,最终

两个电子也向同方向出射.这两种轨道形成的同方

向出射电子对应着图２(c)所示情形.
图６(a)所示为Δt＜０．５T 时,激光功率密度１×

１０１３ W􀅰cm－２下 Mg原子 NSDI中沿 x 方向的

CMD.由图６(a)中第二、四象限中的两个亮斑可

知,几乎所有的 NSDI事件对应的延迟时间都少于

半个光学周期,而对应Δt＞０．５T 的 NSDI事件过

少.图 ６ (b)展 示 了 激 光 功 率 密 度 为

１×１０１３ W􀅰cm－２时重碰撞事件和双电离事件随时

间的分布,其中绿色区域表示重碰撞分布,红色区域

表示双电离分布.可以发现,大部分的重碰撞发生

在第二个光学周期的后半周期,而双电离则集中在

之后的电场最大值附近,重碰撞和双电离之间的延

迟时间小于半个周期.图６(c)、(d)分别展示了在

激光功率密度为２×１０１３ W􀅰cm－２的激光脉冲驱动

下Mg原子NSDI中末态电子对沿x方向的CMD.
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图６ (a)激光功率密度为１×１０１３ W􀅰cm－２时,NSDI中Δt＜０．５T 对应的沿x 方向的CMD;

(b)重碰撞事件(绿色区域)和双电离事件(红色区域)随时间的分布;激光功率密度为２×１０１３ W􀅰cm－２时,NSDI中

(c)Δt＜０．５T 和(d)Δt＞０．５T 对应的沿x 方向的CMD

Fig敭６  a CMDalongxdirectioninNSDIforΔt＜０敭５T whenlaserpowerdensityis１×１０１３ W􀅰cm－２ 

 b recollisionevents greenregion anddoubleionizationevents redregion versustime CMDsalongxdirectionin
NSDIfor c Δt＜０敭５Tand d Δt＞０敭５T whenlaserpowerdensityis２×１０１３ W􀅰cm－２

当Δt＜０．５T时,电子对在第二、四象限的分布更加

明显,如图６(c)所示.而当Δt＞０．５T 时,在第一象

限分布的亮斑依旧存在,如图６(d)所示.

４　结　　论

基于经典系综模型,研究了 Mg原子在低于碰

撞阈值的激光功率密度下的 NSDI.研究结果表

明,对于低于阈值的不同的激光功率密度,Mg原子

的NSDI呈现出不同的电子动力学现象.研究了重

碰撞和双电离之间的延迟时间对应的电离过程,发
现不同的延迟时间对应着不同的电离过程.对于延

迟时间Δt＜０．５T的NSDI事件,大多数电子表现出

反关联行为,离子核的吸引力以及电子之间的库仑

斥力对电子运动过程发挥了重要的作用;对于延迟

时间Δt＞０．５T的NSDI事件,部分电子表现出明显

的关联行为,这与离子核对电子的吸引力有关.
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