
第41卷
 

第1期/2021年1月/光学学报 创刊四十周年特邀综述

  收稿日期:
 

2020-08-20;
 

修回日期:
 

2020-09-04;
 

录用日期:
 

2020-09-08
基金项目:

 

国家自然科学基金(11774013,
 

11434002)

 *E-mail:
 

yunquan.liu@pku.edu.cn

强激光场原子隧道电离的研究新进展

刘运全1,2,3*,
 

韩猛1
1北京大学物理学院人工微结构与介观物理国家重点实验室,

 

北京
 

100871;
2量子物质协同创新中心,

 

北京
 

100871;
3极端光学协同创新中心,

 

山西
 

太原
 

030006

摘要 光与物质的相互作用一直是科学的主旋律之一。随着超强超短激光技术的快速发展,如今人们可以研究单

个原子的内部世界,并调控光与电子的相互作用,从而实现了对原子内电子的超快动力学过程的探索。强激光诱

导的原子隧道电离是众多强场物理现象的基石,具有重要的研究意义,也是研究前沿的热点之一。综述了强场原

子隧道电离的最新研究进展,基于隧道电离在自然坐标系(即抛物坐标系)中的非绝热隧穿理论,得到电子隧穿后

的坐标分布和动量分布。介绍了电子在隧穿过程中获得的初始相位(即势垒下相位)的理论描述和实验测量方法。

基于势垒下相位揭示出电子隧穿的量子动力学信息。综述了强激光场原子隧道电离过程中光电子自旋极化的研

究进展,利用正交双色光场可以在时间和空间两个维度上精确地调控光电子的自旋自由度。最后进行了总结并展

望了未来的研究前沿。
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Abstract Light-matter
 

interaction
 

is
 

always
 

one
 

of
 

the
 

themes
 

of
 

science 
 

With
 

the
 

rapid
 

development
 

of
 

ultra-short
 

and
 

ultra-strong
 

laser
 

techniques 
 

nowadays
 

we
 

can
 

research
 

the
 

internal
 

world
 

in
 

a
 

single
 

atom
 

and
 

control
 

the
 

light-
electron

 

interactions
 

to
 

explore
 

the
 

ultrafast
 

dynamics
 

of
 

intra-atomic
 

electrons 
 

Laser-induced
 

tunneling
 

ionization
 

of
 

atoms 
 

as
 

the
 

footstone
 

of
 

many
 

strong-field
 

physical
 

phenomena 
 

has
 

important
 

research
 

significance
 

and
 

is
 

also
 

one
 

of
 

the
 

hot
 

frontier
 

topics 
 

In
 

this
 

paper 
 

we
 

review
 

the
 

recent
 

research
 

advances
 

in
 

strong-field
 

atomic
 

tunneling
 

ionization 
 

The
 

coordinate
 

and
 

momentum
 

distributions
 

of
 

electrons
 

after
 

tunneling
 

process
 

are
 

obtained
 

based
 

on
 

the
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tunneling
 

ionization
 

in
 

the
 

natural
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 i e  
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coordinates  
 

We
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and
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methods
 

for
  

the
 

initial
 

phase
 

 i e  
 

the
 

sub-barrier
 

phase 
 

of
 

electrons
 

obtained
 

in
 

the
 

tunneling
 

process 
 

Based
 

on
 

the
 

sub-barrier
 

phase 
 

we
 

can
 

reveal
 

the
 

quantum
 

dynamical
 

information
 

of
 

the
 

tunneling
 

process 
 

We
 

introduce
 

the
 

recent
 

advances
 

in
 

photoelectron
 

spin
 

polarization
 

during
 

the
 

strong-field
 

tunneling
 

ionization 
 

On
 

the
 

basis
 

of
 

the
 

orthogonal
 

two-color
 

fields 
  

the
 

degrees
 

of
 

freedom
 

of
 

photoe-
lectrons

 

in
  

the
 

time
 

and
 

space
 

dimensions
 

can
 

be
 

accurately
 

controlled 
 

Finally 
 

we
 

summarize
 

this
 

paper
 

and
 

predict
 

future
 

research
 

advances 
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1 引  言

一束光照射到原子或分子上,它们内部的电子

会以一定的概率逃逸出来,这个现象就是著名的光

电效应。光电效应的物理解释是频率图像中的能量

守恒。关于电子是如何吸收光子并摆脱母体离子的

束缚这样的时域动力学信息,人们并不清楚。当脉

冲激光问世后,入射光的光强得到了极大的增强,这
时人们发现低频光子也可以触发光电离,原子分子

内部的电子可以同时吸收多个光子,从而实现电离,
即多光子电离[1-2]。在20世纪60年代,Keldysh[3]

意识到当光场的频率远小于电子的运动频率时,可
以把光场看作一个静电场,该静电场会把原子内部

的库仑场压弯,从而形成一个有限厚度的势垒,基态

电子可以通过量子隧穿的机制摆脱母核的束缚,实
现电离。这个观点极具开创性,第一次提出了光致

电离在时域中的机制,即隧道电离。随后,飞秒激光

技术得到了迅猛发展[4],脉冲激光聚焦后的电场强

度可以达到甚至超过原子内部的库仑场(氢原子的

基态电子所感受到的库仑场的等效光强为3.51×
1016

 

W/cm2),各种基于隧道电离的物理现象层出不

穷,比 如 高 次 谐 波[5-6]、分 子 电 离 解 离[7-9]、阿 秒

钟[10-14]、光 电 子 全 息[15-16]等。1993年 Corkum 在

Keldysh研究的基础上进一步简化、凝练,提出了强场

电离的三步模型,即隧穿、经典传播和再散射(或称再

复合)。
 

三步模型也被称为Simple-man模型,它在时

域上统一了强场电离和高次谐波这两个极其重要的

物理现象,因此三步模型所构建的物理图像成为了强

场物理中最简单同时也是最重要的综合时域图像。
人们对于隧道电离本身的研究也始终未曾停止,

Keldysh曾给出了一个参数γ(后被称为Keldysh参

数)用以判定多光子机制和隧穿机制的适用范围,γ=

ω 2Ip/E,其中ω为激光频率,Ip 为原子的电离势,

E 为激光场强的大小。当γ≫1时(对应于高频弱光

强的光场),多光子电离机制占主导;当γ≪1时(对应

于低频强光强的光场),隧道电离机制占主导。值得

一提的是,本领域绝大部分实验均在
 

γ≈1
 

附近进行,
两种图像可以共存,该现象被称为非绝热隧道电

离[17-22]。在非绝热隧穿中,需要将激光场看作含时变

化的电场,在电子波包在势垒下的运动过程中,其能

量是含时变化的。相反地,对于静电场诱导的绝热隧

穿而言,电子在隧穿时其能量不发生变化。图1展示

了这两种隧穿机制,并对其进行了对比区分。
通过隧穿理论可以获得电子波包在隧穿出口处

的动量分布,再求解经典轨迹的牛顿方程。让电子

在激光场和库仑场的共同作用下进行含时演化,可
以得到激光脉冲结束后的电子动量分布,该动量谱

对应于强场电离实验中直接观测到的信号,这种方

法被称为经典轨迹蒙特卡罗模拟(CTMC)[23-24]。如

果考虑电子轨迹的相位因素,则可以重复出更多的

量子干涉方面的实验现象,这种包含轨迹相位的模

拟方法被称为量子轨迹蒙特卡罗模拟(QTMC)[25]。
这些经典、半经典的轨迹模型在物理上是非常透明

的,对理解各种各样的强场物理现象发挥着重要作

用。然而,这种轨迹模拟的理论方法非常依赖于轨

迹的初始坐标分布,即初始位置分布和初始动量分

布。因此,为了更加精确地刻画电子波包的初始坐

标分布,需要一种全面而自洽的非绝热理论来精确

刻画隧道电离。

图1 隧道电离的物理图像。水平通道为绝热隧穿,

倾斜向上通道为非绝热隧穿

Fig.
 

1Physical
 

picture
 

of
 

tunneling
 

ionization 
 

Horizontal
 

channel
 

represents
 

adiabatic
 

tunneling 
 

and
 

upwards
 

 
 

tilted
 

channel
 

represents
 

non-adiabatic
 

tunneling

2 隧道电离在自然坐标系中的刻画

2.1 理论模型

根据Landau-Dykhne跃迁理论,在一个低频光

场中,电子从束缚态|b>跃迁到末态|f>的跃迁矩阵

元可以表示为Abf≈exp∫
t0

0
[εf(t)-ε0(t)]dt  ,其中

ε0(t)和εf(t)分别是初态和末态的能量,t0 为观测

时刻。在笛卡儿坐标系中,理论上很难把上述隧穿

问题看作一个一维问题,因为无法从三维薛定谔方

程中单独分离出一个一维的隧穿方程。然而,物理
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学家发现借助于抛物坐标系能够实现这一目标,因
此抛物坐标系正是处理隧穿问题的自然坐标系[26]。

在抛物坐标系中,三个坐标轴分别是ξ=r+z,

η=r-z和ϕ=arctan(y/x),其中z 轴是瞬时电场

的所在方向,y 和x 为剩余的两个笛卡儿坐标轴,

r= x2+y2。对三维的定态薛定谔方程在抛物坐

标系中分离变量后,可以得到关于坐标η 的隧穿方

程,即d
2g2(η)
dη

+2 -
1
4Ip(F)-V(η,F)




 


 g2(η)=

0,其 中 g2(η)代 表 沿 η 方 向 的 电 子 波 函 数,

Ip(F)=Ip+
1
2
(αN-αI)F2 是包含交流史塔克效应

(AC-Stark
 

effect)的原子电离势,αN 和αI 分别是中

性原子和母核离子的极化率,F 为瞬时的激光电场

强度,V(η,F)=-
z2
2η
+

m2-1
8η2

-
1
8Fη+αIF/η 是

沿η方向电子所感受到的束缚势,它包含了母核极

化的因子αI,
 

z2=1-
(1+|m|)2Ip

2
是分离变量

后的常量,依赖于电子基态的磁量子数m。束缚势

能曲线V(η,F)呈现为一个有限厚度的势垒,可以

允许电子隧穿出去,因此抛物坐标系中的η 方向就

是隧穿的自然方向。
考虑母核极化效应和交流史塔克效应,电子隧

穿后的末态能量可以表示为εf=
1
2
[p+A(t)]2+

Ueff,其中p 为光电子的末态动量,A(t)为激光失

势,Ueff为电子有效势,可表示为

Ueff=-
2z2
η

+
m2-1
2η2

-
1
2Fη+

4αIF
η

+
1
2
(αN-αI)F2。 (1)

  (1)式中最后两项分别是母核极化效应和交流

史塔克效应的贡献。相应地,包含η 的鞍点方程可

以表示为1
2
[p+A(t)]2+Ueff+Ip=0。电离率Γ

正比于跃迁概率幅度Abf 的平方,即Γ∝|Abf|2∝
|exp[-iS(tf,η)]dtd(η+ξ)|2,其中作用量S(tf,

η)=∫
tf

ti

1
2
[p+A(t)]2+Ip+Ueffη(t)  dt(其中ti为

电离时刻,tf为末态观察时刻)可以进一步分为对时

间的积分和对空间的积分,即

S=-∫


t0

1
2
[p+A(t)]2+Ip(F)  dt-∫



η0

-
2z2
η

+
m2-1
2η2

-ηF
2 +

4αIF
η2  η'dη, 

(2)

式中:η'为dη/dt。求解鞍点方程时,可以获得两个

鞍点(时间鞍点t0=tr+iti 和空间鞍点η0=ηr+
iηi,其中ηr为空间鞍点的实部,ηi 为空间鞍点的虚

部),因此可以将势垒下的积分路径选为从鞍点到它

们的实部,将势垒外的积分路径选为从鞍点实部出

发沿实轴到激光脉冲的结束时刻。对于研究的氢原

子1s基态电离而言,参数满足 m=0和z2=1/2。
因此,电离率可以表示为

Γ=exp -2[p2/2+Ip(F)+Up]ti+2pz
F
ω2sin(ωtr)sinh(ωti)-

2px
εF
ω2cos(ωtr)sinh(ωti)+

1-ε2

4ω3 cos(2ωtr)sinh(2ωti) ×

expImln
2ηr

ηr+ηii
+(1-8αIF)

2ηr+ηii
η2r+ηiηri

+
F
2
(η2r-η20)





 




  , (3)

式中:px 和px 分别为光电子沿激光短轴和长轴方

向的末态动量分量;ε为激光的椭偏率。空间鞍点

的实部代表着在抛物坐标系中隧穿出口的位置,将

它的坐 标 变 换 到 直 角 坐 标 系 中:zexit= -ηr
2
·

cos(ωtr)

[cos(ωtr)]2+[εsin(ωtr)]2
,xexit = - ηr

2
·

εsin(ωtr)

[cos(ωtr)]2+[εsin(ωtr)]2
和yexit=0。将末态动

量减去光场的漂移动量后,可以得到隧穿出口的动

量分量,即p(z)
exit=p(z)-

Fzsin(ωtr)
ω

,p(x)
exit=p(x)+

εFxcos(ωtr)
ω

和p(y)
exit=p

(y)。
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2.2 初始电子波包的坐标分布和动量分布

基于这种抛物坐标系的隧穿模型,首先计算了

在一束椭偏光作用下的隧穿出口的分布,如图2所

示。激光的强度选为1.2×1014
 

W/cm2,波长为

800
 

nm,椭偏率为0.6。基于这种隧穿模型得到的

隧穿出口分布的最主要特征就是在任意电离时刻的

隧穿出口都不是一个固定的数值。在椭偏光场中,隧
穿出口的位置分布沿长轴[图2(a)]和短轴[图2(b)]
都呈现含时变化的特征,在合成光场达到极大值的时

刻,隧穿出口的位置沿长轴和短轴方向都取极小值。

图2 电子波包隧穿出口的空间分布[26]。(a)波包隧穿出口沿z轴的分布;(b)波包隧穿出口沿x 轴的分布;(c)波包隧穿出

口的绝对距离的分布。红色曲线为相应方向的电场,紫色虚线表示零程势的结果,黑色实线表示TIPIS模型的结果,

色坐标值代表电子波包隧穿概率;(d)半周期波包隧穿出口在二维偏振平面内的分布,
 

图中绿色实线和紫色虚线分别

                  代表抛物坐标系的坐标η和ξ
Fig.

 

2Spatial
 

distributions
 

of
 

the
 

tunneling
 

exit
 

of
 

electron
 

wave
 

packets 26  
 

 a 
 

Distribution
 

of
 

the
 

tunneling
 

exit
 

of
 

elec-
tron

 

wave
 

packets
 

along
 

the
 

z
 

axis 
 

 b 
 

distribution
 

of
 

the
 

tunneling
 

exit
 

of
 

electron
 

wave
 

packets
 

along
 

the
 

x
 

axis 
 

 c 
 

absolute
 

distance
 

distribution
 

of
  

the
 

tunneling
 

exit
 

of
 

electron
 

wave
 

packets 
 

The
 

red
 

line
 

shows
 

the
 

laser
 

field
 

in
 

corresponding
 

direction 
 

the
 

violet
 

dashed
 

line
 

and
 

the
 

black
 

line
 

depict
 

the
 

positions
 

of
 

the
 

tunneling
 

exit
 

predicted
 

with
 

the
 

zero-range
 

potential
 

and
 

TIPIS
 

models 
 

respectively 
 

and
 

the
 

value
 

of
 

color
 

coordinate
 

represents
 

probability
 

of
 

tunneling
 

of
 

electron
 

wave
 

packets 
 

 d 
 

distribution
 

of
 

the
 

tunneling
 

exit
 

of
  

wave
 

packets
 

in
 

half
 

cycle
 

at
 

two-dimensional
 

polarization
 

plane 
 

The
 

green
 

line
 

and
 

the
 

violet
 

dashed
 

line
 

represent
 

parabolic
  

coordinates
 

η
 

and
 

ξ 
 

respectively

  为了突出非绝热隧穿的特征,将其与两种基于

绝热隧穿理论预测的出口位置进行了定量比较。图

2(c)展示了短程势模型中的隧穿出口位置rexit=
-Ip/E(紫色虚线)和 TIPIS(tunneling

 

ionization
 

in
 

parabolic
 

coordinates
 

with
 

induced
 

dipole
 

and
 

Stark
 

shift)模型[27-28]中的隧穿出口位置(黑色实

线)。抛物坐标系隧穿模型的计算结果表明,在同一

电离时刻,波包的位置分布在一个较宽的范围内,而
非是一个确定值,这也体现了位置和速度的不确定

性关系。与短程势模型的结果相比,TIPIS模型考

虑了库仑势的贡献,计算出的隧穿出口位置更加靠

近母核,在激光峰值时刻二者非常接近。图2(d)中
展示了抛物坐标系中的半周期积分的跃迁概率分

布。在所模拟的激光条件下,可以发现电子波包的

隧穿出口分布在抛物线ξ<0.5以内且η=10
 

a.u.
附近。利用这种模型可以很好地定量描述隧穿概率

流的分布特征。图3(c)中T 为光学周期。
接下来分析初始横向动量分布和初始纵向动量

分布,如图3所示。图3(a)展示了电离时间分辨的

初始横向动量分布,每个时刻的初始横向动量都呈

现为一个高斯分布,其分布中心和分布宽度随着电

离时间的变化而发生变化[图3(c)]。因为在椭偏

光场中电子在势垒下感受到一个旋转的光场作用

力,因此电子波包的初始横向动量中心会发生偏移,
不再是零,这一现象也正是非绝热隧穿的重要特征

之一。图3(b)展示了电离时间分辨的初始纵向动

量分布,该模型呈现出的非零的初始纵向动量依赖

于电离时刻。绝大部分电子在电场峰值处发生隧
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图3 隧穿电子波包的初始动量分布[26]。(a)电子波包的初始横向动量分布;(b)电子波包的初始纵向动量分布;(c)不同电

离时刻(t=0.05T,
 

0.10T,
 

0.15T)的初始波包的横向(虚线)和纵向(实线)动量分布;(d)半周期积分后的初始横向

                (实线)和初始纵向(虚线)的动量分布
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穿,计算结果表明电场峰值处的隧穿电子波包的初

始纵向动量几乎聚集于零点,因此传统的绝热模型

假定初始纵向动量为零。偏离激光电场峰值时,初
始纵向动量呈现为偏离零点的不对称分布,此时传

统的绝热模型失效。

2.3 末态光电子动量分布

得到初始位置和初始动量分布后,利用量子轨

迹蒙特卡罗的方法,求解同时包含激光场和库仑场

的牛顿方程,演化到激光结束后,便可以统计出光电

子的末态动量分布。为了验证这个模型的可靠性,
采用了两种理论模型,即数值求解含时薛定谔方程

(TDSE)模型和经典轨迹的TIPIS模型。TDSE模

型是一种更加精确的理论方法,其结果可以作为检

验标准。TIPIS模型是一种绝热近似模型,通过对

比TIPIS模型结果可以看出非绝热效应在末态动

量谱中的贡献。
图4中展示了三种模型在椭偏率为0.4,0.6,

0.8下的末态光电子动量分布。因为抛物坐标系隧

穿模型包含了时间依赖的隧穿势垒和隧穿概率流,
所以得到的隧穿位置和隧穿动量也更加精确,计算

得到的末态光电子动量分布与TDSE结果符合得

非常好。TDSE模型和抛物坐标系隧穿模型结果中

的最概然动量和截止动量都比 TIPIS模型的结果

大一些,这表明了非绝热效应的贡献。绝热的TIP-
IS模型中不包括初始纵向动量并且初始横向动量

的中心始终为零,这些都是导致末态动量不准确的

原因。通过对比可知,进一步改进绝热的隧穿模型

才能很好地描述椭偏光场下的非绝热隧穿特征。

3 电子波包的势垒下相位

3.1 势垒下相位的理论描述

根 据 强 场 近 似 理 论[3,29-30] 和 鞍 点 近 似 方

法[31-32],电离电子波包可以表示为 P(ts)exp[i·

Sp(ts)],指前因子和指数因子都会有相位的贡献,
如果再考虑电离后的库仑修正相位Φcc,总体上电

子波包的相位可以表示为
 

Φ=Φpre+Φsub+Φlight+
Φcc。Φpre 为指前因子的相位,是偶极跃迁矩阵元的

相位,体现着基态原子轨道的相位,对于环流电子态

而言,Φpre=exp(imφ),其中φ 为空间方位角,m 为

基态原子轨道的磁量子数。对于非环流电子态

(m=0)而言,这一相位一般可以忽略不计。Φsub 是

电 子 在 势 垒 下 积 累 的 相 位,Φsub =

Re-∫
tr

ts

[p+A(τ)]2

2 +Ip  dτ  ,它是势垒下电子作
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图4 光电子在偏振平面内的末态动量分布[26]。(a)
 

TDSE模型;(b)抛物坐标系隧穿模型;(c)
 

TIPIS模型
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用量的实部,包含着电子的隧穿动力学信息,其具体

表达形式依赖于光场的形状。Φlight 包含电离后的光

场赋予电子的相位,下文将统一称为电子波包的光致

相位,Φlight=-∫


tr

[p+A(τ)]2

2 +Ip  dτ,它依赖于波

包的电离时刻、原子的种类和光场的形状,包含着电

子的经典动力学信息。Φcc=-∫


tr

1
r(τ)dτ

。

大多数刻画电子干涉动力学的理论模型,如
 

QTMC
 

模型等,都假定隧穿之后的电子波包不携带

任何初始相位,即不考虑电子波包的势垒下相位,只
考虑经典传播的两项相位Φcc 和Φlight,便可以取得

与实验结果符合的结果。然而,基于自洽完整的强

场近似理论,电子波包又似乎具有这个初始的势垒

下相位Φsub。因此,问题的核心是人们在描述光电

子干涉时是否需要这个势垒下相位,以及在哪些光

场条件下能明显地看到势垒下相位对实验结果起着

不可缺少的作用。

3.2 势垒下相位的实验探测

利用等强度的正交双色(OTC)光场可以揭示

势垒下相位的影响,在该光场中,等强度的正交的两

个电场可以最大限度地避免电子在两个维度上发生

库仑聚焦现象,从而可以进一步提高周期内干涉条

纹的分辨率,产生更加丰富的周期内干涉条纹。因

此,选取等强度正交双色光场作为探测方案[33-34]。
图5给出了等强度正交偏振双色光场在不同相

对相位下的光电子二维动量谱。将激光电场表示为

E(t)=E800cos(ωt)x̂+E400cos(2ωt+Δϕ)ẑ,其中

E800 和E400 分别为800
 

nm和400
 

nm激光场的场

强大小,x̂ 为基频光的偏振方向,
 

ẑ 为倍频光的偏

振方向,Δϕ 为两束光的相对相位。实验中将基频

光偏振方向的激光强度校准为0.72×1014
 

W/cm2,
将 倍 频 光 的 偏 振 方 向 的 激 光 强 度 校 准 为
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图5 实验测量得到的等强度正交偏振双色光场作用下的光电子动量谱[33]。右上角标注着两束光的相对相位

Fig.
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0.87×1014
 

W/cm2,基于单色光场中获得的阈上电离

(ATI)峰值的位置对两束光的激光强度进行校准,采
集数据时两束光的相对相位Δϕ 通过扫描楔形镜的

位置来连续控制。分析离线数据时,通过限定载有楔

形镜的平移台的位置就可以选取出每个相对相位下

的实验结果,双色光场相对相位的校准是通过将实验

结果与TDSE的模拟结果进行对比完成的。
从实验结果中可以发现,等强度的正交双色光

场将会产生更加丰富的光电子干涉结构,这些干涉

结构显著地依赖于双色光场的相对相位。动量谱的

整体形状与任何一种单色光场的结果都截然不同,
也不是两种单色动量谱的机械叠加,这也是在实验

上判断两个光脉冲是否时空重合的判据之一。光电

子动量谱中的环形结构为ATI结构,对应于周期间

干涉,动量谱中的径向条纹对应于周期内干涉条纹。
这里关注光电子的干涉现象,而不是这些强场

近似失效的库仑散射现象。从实验结果可以看出,
在相对相位为0.5π时,周期内干涉条纹(径向条纹)
在动量谱的上半平面最为清晰,因此接下来主要讨

论相对相位为0.5π时的电子动力学过程。值得注

意的是,在此相位下,动量谱下半平面中产率极高的

结构为电子的再散射结构[35]。

3.3 势垒下相位对周期内干涉图案的影响

图6(a)、(b)
 

给出了激光电场在相对相位为

0.5π时的时域信息和空间形状。从图6(a)中可以

发现,在
 

800
 

nm周期内,合成光场的电场会出现4
次等强度的峰值,这意味着会有4个等振幅的亚周

期电子波包被相继地发射出去,根据电离时刻的两

个维度的激光负矢势方向,可以判断第1个波包

(WP1)和第2个波包(WP2)会在动量谱的右半平

面内重合,第3个波包(WP3)和第4个波包(WP4)
会在动量谱的左半平面内重合。动量空间重合的两

个波包会发生干涉,从而形成清晰的径向干涉条纹。
图6(b)中的绿色箭头就表示了波包的出射方向(即
末态动量方向),蓝色箭头和红色箭头分别表示了隧

穿时刻
 

400
 

nm
 

和
 

800
 

nm
 

光场的方向,从图6(b)
可以清晰地看出整个干涉原理类似于一个时空调控

的干涉仪,利用此干涉仪,可以使具有不同初始相位

的亚周期电子波包发生干涉,从而得到初始相位(即
势垒下相位)的影响。借助强场近似理论并结合鞍

点的方法,给出这些波包的干涉图样。结果表明,当
计算中包含势垒下相位时,干涉条纹会变得更加密

实。图6(c)、(d)分别是不包含势垒下相位的计算

结果和包含势垒下相位的计算结果,沿第一阶
 

ATI
 

的位置画一个半圆弧线,可以发现,包含势垒下相位

的计算结果比不包含该相位的计算结果多出两个峰

值,因此可以根据第一阶
 

ATI
 

环上斑点的个数来定

量地比较实验和理论结果,从而揭示出势垒下相位
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图6 相对相位为0.5π时的等强度双色光场及其电子干涉动力学[33]。
 

(a)光场的时域信息,其中黑色曲线代表合成电场的

振幅随时间的变化,红色和蓝色曲线则分别代表
 

800
 

nm
 

和
 

400
 

nm
 

的负的激光矢势;
 

(b)光场的空间信息。黄色箭

头颜色的加深表示时间的延长,4个子图为激光电场两个维度的分量,其中绿色箭头代表隧穿波包离开势垒之后的运

动轨迹;(c)强场近似SFA模型不考虑势垒下相位时计算的电子波包干涉图案;(d)强场近似模型考虑势垒下相位时

                   计算的电子波包干涉图案
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在动量谱中的贡献。
如果将理论和实验进行定量比较,就必须在强

场近似理论的基础上考虑库仑场的影响,因此在计

算最终的光电子动量谱时主要采用了库仑修正的强

场近似(CCSFA)模型和数值求解含时薛定谔方程

的方法,这两种理论方法都可以包含库仑势的作用,
其中在

 

CCSFA
 

模型中可以人为地添加或屏蔽电子

的势垒下相位,以便于独立观察它在最终动量谱上

的影响。在数值计算中,采用的激光场为sin2 型包

络,基频光和倍频光的场强分别为0.04
 

a.u.和

0.045
 

a.u.,激光脉冲的长度为基频光的8个周期

(即倍频光的16个周期)。
图7展示了4种理论模型计算的光电子动量

谱,并将其与实验结果进行了比较,图中虚线标注了

第一阶 ATI的位置。从图中可以发现,CCSFA
 

模

型包含势垒下相位时能够重复出第一阶ATI上的8
个斑点,这与实验结果一致。当CCSFA模型不包

含势垒下相位时,计算出的周期内干涉条纹的间距

较宽,因此第一阶 ATI上只呈现出6个斑点,这与

实验结果不符。另外,对于第一阶
 

ATI
 

环以内的电

子结构,同样可得考虑势垒下相位时的CCSFA模

型结果与实验结果相一致。图7(c)展示了数值求

解SFA模型的结果,这种方法没有应用鞍点近似也

没有采用电子轨迹的概念。将CCSFA模型与数值

SFA模型的计算结果进行比较,能够判断出势垒外

的库仑修正相位不会明显影响第一阶 ATI环上的

斑点数目,由库仑势造成的影响主要体现在动量谱

的下半平面中的散射结构[35]。图7(d)展示的是通
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图7 相 对 相 位 为0.5π时 计 算 的 光 电 子 动 量 谱[33]。
 

(a)
 

CCSFA模型不考虑势垒下相位时的计算结果;
(b)

 

CCSFA模型考虑势垒下相位时的计算结果;
(c)数值求解SFA模型的结果;(d)数值求解TDSE
模型的结果;(e)实验与CCSFA模型得到的关于

      
 

第一阶ATI的角分布
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过数值求解薛定谔方程得到的动量谱,TDSE模型

同时包含了势垒下相位和势垒外的库仑势的影响,
其计算结果与实验测量结果符合得很好,从而更加

证实实验结果与结论的可靠性。

4 光电子的自旋极化
 

4.1 光电子自旋极化的研究背景

在圆偏振激光场作用下,环流轨道(磁量子数

m 不为零的轨道,常见的环流轨道为p+和p-轨道)
的强场电离中的非绝热效应引发了人们极大的研究

兴趣[36-40],非绝热效应的一个自然的表现是圆偏振

光更倾向于电离反向旋转的环流轨道,如果考虑原

子分子内部的自旋轨道耦合现象,则可以利用这种

圆偏光场中的非绝热效应产生自旋极化的光电

子[41-44]。
目前所有产生自旋极化光电子的方案都局限

于使用圆偏振的激光。在多周期圆偏振光场中,
光场的偏振矢量旋转速度相同且强度基本不发生

变化,所以光电子的自旋极化率也是不随时间变

化。如今利用脉冲整形技术,人们可以产生瞬时

任意偏振的激光脉冲,因此,研究任意偏振光场作

用下的亚周期的光电子自旋极化率是一个非常重

要的课题。

4.2 正交双色光场对光电子自旋极化的空间调控

本小节中提出利用正交双色光场来产生自旋极

化的光电子[45],并且在时间和空间两个维度上调控

光电子的自旋极化。
不失一般性,在模拟中使用氪原子。氪原子最

外层为6个p价电子,当其中一个电子被激发或者

电离后,剩下的5个p电子会发生自旋轨道耦合效

应,使得氪离子有两个状态,分别是基态(2P3/2)和激

发态(2P1/2)。每个离子态都对应3种电子态,即p+
(顺时针旋转,ml=1,ml 是轨道角动量的z 方向分

量),
 

p-(逆时针旋转,ml=-1)和p0,其中p0 垂直

于激光偏振平面,它的电离贡献可以忽略不计。考

虑自旋轨道耦合效应,2P3/2 离子态又可以分为4个

子态,即mj=3/2,1/2,-1/2,-3/2,mj 是总角动

量的z 方向分量;2P1/2 离子态又可以分为2个子

态,即mj=1/2,-1/2。这些电子轨道子态的自旋

方向(即ms)可以根据角动量守恒mj=ml+ms 确

定出来(其中ms 是自旋角动量的z 方向分量,z 方

向为选定的量子轴方向,在圆偏光场中,z 方向选为

激光的传播方向),这些态的相对权重由Clebsch-
Gordan

 

(CG)
 

系数决定,结果如图8(c)所示。值得

一提的是,对于2P1/2 离子态而言,p+ 轨道的自旋方

向向下,p- 轨 道 的 自 旋 方 向 向 上。下 面 主 要 针

对2P1/2 离子态进行讨论。
在一束相对相位为零的正交光场中,激光的电

场矢量在半个周期内呈现出左旋状态,在另外半个

周期内会呈现出右旋状态,如图8(a)所示,相邻两

个半周期的光场的形状和大小是完全相同的,唯一

的差别就是光场的旋向或者手性。根据环流轨道的

非绝热电离特性,左旋光场更容易电离右旋电子轨

道,而右旋光场则更容易电离左旋电子轨道,因此,
在这种正交双色光场下,p+ 轨道和p- 轨道被光场
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图8 使用相对相位为零的正交双色光场产生空间分离

的自旋极化光电子的机制[45]。
 

(a)正交双色光场和

环流轨道的示意图;(b)合成激光电场的示意图,在
半个周期内,电场矢量将顺时针地沿着 A-B-C旋

转,在下半个周期内,电场矢量将逆时针地沿着C-

B-A返回;(c)CG系数的分布。对于2P1/2 离子态,

从左到右分别表示 mj=1/2,
 

-1/2;对于2P3/2 离

子态,从左到右分别表示 mj=3/2,
 

1/2,
 

-1/2,
 

-3/2。自旋向上用红色表示,自旋向下用蓝色表示

Fig.
 

8 Mechanism
 

of
 

producing
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spin
 

polarization
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using
 

OTC
 

light
 

field
 

at
 

relative
 

phase
 

of
 

zero 45  
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electric
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distribution
 

of
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coeffi-
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1 2 
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electron
 

spin
 

states
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red
 

 up-polarized 
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blue
 

 down-polarized 
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交替优先电离,从而在时间上可看出相邻半个周期

出射的光电子的自旋方向是相反的。更加重要的

是,由于相邻两个半周期光场的矢势的方向是相反

的,因此这些不同发射时刻的光电子将会被光场映

射到不同方向的末态动量,从而实现了自旋向上的

光电子和自旋向下的光电子在空间上的分离。
为验证这一想法,借助轨道分辨的强场近似模型

将跃迁矩阵元表示为M(p)=-i∫
tf

0
dτ<p+A(τ)|r·

E(τ)|ψnlml
(r)>exp{∫

τ

0
[p+A(t')]2/2+Ipdt'},其中

p 是光电子的末态动量,A 是激光的矢势,tf 是激

光脉冲的结束时刻,ψnlml
是初始的原子轨道波函

数;t'和τ为时间积分变量;r为坐标矢量。计算中

采 取 了 类 氢 原 子 的 轨 道 波 函 数 ψnlml =
exp(-κr)Y1ml

(θ,φ)/r 作为 Kr原子的环流轨道

函数,其中κ= 2Ip,ml=+1和ml=-1分别代

表p+轨道和p-轨道。跃迁矩阵元的积分可以通过

鞍点近似的方法求解,这个方法的核心思想是寻找

出少数几条最概然电子的轨迹来代替整个脉冲积分

的贡献。一般地,这些鞍点是复数,其实部代表着电

子的出射时刻,其虚部决定着电子轨迹的权重。使

用鞍点近似后,跃迁矩阵元可以表示为 M ±(p)=

∑
ts
cCG

3
8πκ

[px+Ax(ts)]±i[py+Ay(ts)]

E(ts)·[p+A(ts)]
·

exp(iSs),其中cCG 为CG系数,p+ 轨道和p- 轨道

分别由“+”和“-”决定。每个电子波包的作用量

Ss=∫
tf

ts

{[p+A(t)]2/2+Ip}dt,其中鞍点ts 通过数

值求解鞍点方程[p+A(ts)]2/2+Ip=0获得。利

用每一个末态动量,在一个光周期内可以求解出4
个鞍点,分别对应于合成电场的4个亚周期峰值。

图9中展示了p+轨道和p-轨道电离出的光电

子的末态动量分布,分别代表着自旋向下电子和自

图9 基于轨道分辨的SFA模型的计算结果[45]。2P1/2 离

子态的(a)
 

p- 和(b)
 

p+ 轨道的亚周期光电子动量

分布;(c)动量分辨的归一化产率的不对称度

Fig.
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旋向上电子的末态动量分布。为了更加清晰地看

出二者的差异,采用归一化自旋极化率Snorm 来衡

量,Snorm=(Yup-Ydown)/max(Yup+Ydown),其中Yup

和Ydown 分别是动量分辨的自旋向上电子产率和自旋

向下电子产率。计算的归一化自旋极化率展示在图

9(c)中,可以看出,在这种正交双色光场中,自旋向上

电子和自旋向下电子分别位于动量平面的两侧,这就

意味着可以在空间上将自旋不同的电子分离开来。

4.3 正交双色光场对光电子自旋极化的时间调控

在之前的研究中,人们一般采用圆偏振激光来

产生自旋极化的光电子,对于偏振是亚周期变化的

一般光场而言,瞬时的光电子的自旋极化度依赖于

光场的哪些物理量? 这个问题的解答将会帮助人们

更加灵活地使用光场对光电子自旋极化进行亚周期

量级的超快调控。
根据强场近似跃迁矩阵元,p+ 轨道和p- 轨道

的电离率的差异来自于指前因子[px+Ax(ts)]±
i[py+Ay(ts)],它也导致了光电子的自旋极化。

如果引入电子进入势垒时的动量分量vx,y(ts)=
px,y+Ax,y(ts),基于极坐标系将指前因子表示为

e
±iφ(ts),其中φ(ts)=arctan[vy(ts)/vx(ts)]可以被

定义为电子的隧穿角。因为隧穿角φ(ts)是一个复

数,所以指前因子对电离率起着关键的调制作用。
在一般的非线偏振光场中,这个隧穿角不为零,因此

会造成自旋极化。隧穿角依赖于末态动量p 和电

离时刻鞍点ts,隧穿时刻的实部Re[ts]代表着电子

离开势垒的时刻,而隧穿时刻的虚部Im[ts]则近似

反比于瞬时电离电场的强度。一般地,隧穿角无法

通过解析求得,可以采用一些近似法来定性地分析

它所依赖的物理量。隧穿角可以表示为在隧穿过程

中偏 振 矢 量 角 速 度 对 时 间 的 积 分,即 φ(ts)≈

∫
Re[ts]

ts
Ω(t)dt≈Ω(Re[ts])Im[ti],其中Ω(t)为角速

度,因此,隧穿角正比于激光偏振矢量瞬时的角速

度,反比于激光偏振矢量的瞬时大小。对于线偏振

光而言,偏振矢量的角速度为零,所以不会产生自旋

极化的光电子。对于圆偏振光而言,这两个决定变

量蜕变为激光的频率和强度,因此,高频低光强的圆

偏光场中光电子的自旋极化率更高。
使用上述介绍的鞍点法和强场近似可以追溯到

任意光场的瞬时的自旋极化率。这里以相对相位为

零的正交双色光场为例加以说明。在末态动量平面

(即px=[-2,2]和pz=[-2,2]构成的平面)均匀

采样,找到每一个末态动量对应的所有发射时刻,即

Re[ts]。然后采用强场近似跃迁矩阵元计算各自的

电离率,之后按电离时刻的维度分别统计自旋向上电

子产率和自旋向下电子产率,也可以采用不区分自旋

状态而区分离子态的方式进行统计。图10(a)展示了

两个离子态的产率随电离时刻的变化规律,且图中添

加了合成电场大小的变化规律,从图中可以看出,当
激光电场从0演化到π时,出现了三次峰值(即图中

A、B、C),这三次峰值也正好对应三个发射的光电子

波包。
这种 正 交 双 色 光 场 的 角 速 度 可 以 定 义 为

Ω(t)=d[arctan(Ey/Ex)]/dt=E'yEx -E'xEy/
(E2

x+E2
y)[其中E'x 为Ex(t)对时间的导数,E'y 为

Ey(t)对时间的导数],如图10(b)所示。可以发现,
角速度在t=0时刻和t=π时刻发生了符号变化,
代表着光场的旋向发生了变化。大约在t=0.25π
和t=0.75π时刻,尽管合成光场为极小值,但是它

的角速度却取得了极值,可以超过0.2
 

a.u.。
 

在t=
0.5π时,角速度是极小值,接近800

 

nm圆偏光场的

角速度,即0.057
 

a.u.。
图10(c)、(d)分别展示了瞬时的自旋极化率和

归一化不对称度。因为在合成光场的最小值附近没

有对应的鞍点,所以无法获得这些时刻的自旋极化

率。时间分辨的自旋极化率的形状与角速度的变化

规律非常相似。当激光相位为0或者1.0π时,计算

的自旋极化率为零,这是因为光场偏振矢量的角速

度为零,光场瞬时回归到线偏振。在激光相位为

0.5π时,自旋极化率为极小值,这也与角速度的变

化规律 一 致。根 据 CG 系 数 的 大 小[图8(c)],
即2P1/2 离 子 态 的 权 重 是2P3/2 离 子 态 的 两 倍,所
以2P1/2 离子态的自旋极化是2P3/2 离子态的两倍,这
一规律在亚周期的时间尺度内也是成立的。自旋极

化的电子脉冲的宽度可以从归一化产率的不对称度

中提取出来,其中在0.5π时刻附近电离的波包脉冲

宽度为10×10-16
 

s左右,可以通过控制两束光的光

强比来调控自旋极化电子波包的脉冲宽度。

5 结  论

从三个方面综述了强激光场原子隧道电离研究

的新进展。首先,电子波包的隧穿坐标(即位置和动

量)的精确描述是理解众多强场现象的重要基石,在
半经典模型中扮演着重要角色,基于隧穿的自然坐

标系(即抛物坐标系)的理论描述会极大地提高初始

动量分布和初始位置分布的精度,从而可以更好地

帮助人们理解和调控强场物理现象。其次,在势垒
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图10 时间分辨的自旋极化动力学[45]。
 

(a)合成电场和电子波包在激光峰值时刻A-C的产率;(b)激光偏振矢量的瞬时角

速度;(c)2P1/2 和2P3/2 两个离子态的瞬时自旋极化度;(d)2P1/2 和2P3/2 两个离子态的瞬时归一化产率不对称度
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下电子隧穿过程中获得的相位(即势垒下相位)能够

反映出电子的非经典动力学信息,这具有重要研究

意义。基于等强度的正交双色光场,人们可以从光

电子周期内干涉图样中揭示出势垒下相位的贡献,
提供一种研究电子隧穿动力学的重要方法。最后,
在强场领域中,光电子的自旋自由度得到了越来越

多的关注,研究发现可以通过正交双色光场在时间

和空间两个维度上调控光电子的自旋极化,该方法

具有广阔的应用前景。
在之前的研究中,人们大都关注激光峰值时刻

的隧穿事件,而对于偏离激光峰值时刻的非平衡态

隧穿过程则很少研究,随着双色光场的应用与发展,
时间分辨光学隧穿成为未来一个重要的研究课题。
另外,对双色光场乃至于多色光场中的光电子自旋

极化的实验研究也具有重要的意义,可以为自旋极

化的光电子的产生和调控提供一些重要手段。
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