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强场层析成像通过强场驱动的电子再散射实现取向分子的结构成像, 其优势在于无需预先计算不同原

子的散射截面. 强场层析成像已成功应用于同核双原子分子结构的提取, 但对于更为普遍的异核分子体系,

其电子散射截面更为复杂, 该成像方案的适用性仍需进一步研究. 本文以异核双原子分子为例, 基于强场层

析成像方案开展分子结构成像研究. 通过求解含时薛定谔方程, 获得光电子产量随分子轴取向角的变化, 并

发展了一种异核分子散射截面随取向角变化的拟合方法. 通过拟合, 成功提取了分子核间距信息, 拟合结果

与预设的分子核间距相一致. 研究结果表明, 强场层析成像方案同样适用于异核分子结构信息的提取, 为复

杂分子体系的结构研究提供了新的可能性.
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1   引　言

开展原子分子结构成像研究对于揭示物质微

观本质、推动材料科学和生命科学前沿发展具有重

要的意义. 飞秒激光技术的快速发展, 为在超快的

时间尺度探测原子分子结构提供了新方法. 在飞秒

激光场的驱动下, 原子分子内部的电子会通过隧穿

的方式发生电离, 并在激光场的驱动下加速运动;

当激光电场反向时, 部分电离电子会返回原子实,

与原子实发生弹性碰撞后从激光场中获得更多的

能量 [1,2]. 相应地, 在光电子谱上形成一个典型的平

台结构, 并在高能区域出现一个显著的截止, 这种

非线性现象被称为高阶阈上电离 [3,4]. 再散射过程

中, 电子从隧穿到返回时间在亚周期量级, 其返回

能量在几十到几百个电子伏特左右, 相应的德布罗

意波长在亚埃的量级, 因此, 利用激光诱导的电子

再散射可以在飞秒时间和亚埃的空间尺度同时实

现原子分子结构成像. 目前, 利用激光诱导电子衍

射的方案, 研究者们已经成功实现了分子结构以及

超快动力学过程的探测 [5–11]. 最近, 研究者们发展

了椭圆激光诱导电子衍射技术, 提取了氮分子离子

与电子散射的弹性微分截面, 并基于此获取了分子

离子的结构信息 [12].

在之前的工作中, 我们基于激光诱导的电子再

散射过程, 提出了一种新的分子结构成像方案, 即

强场层析成像方案 [13]. 在这个方案中, 采用准直分

子与强激光场相互作用, 获得不同分子轴取向角下

高阶阈上电离谱; 接着, 选定某个背向散射光电子

的能量, 得到其电离强度随取向角的变化关系; 最
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后, 利用再散射电子与分子内多核发生作用形成的

双中心干涉 [14,15], 借助数值拟合的方法, 提取分子

核间距的信息. 这种通过探测特定电子动量大小和

方向、旋转分子轴取向的分子结构成像方法, 被称

为强场层析成像方法. 与其他的激光诱导电子衍射

方案相比, 强场层析成像方案固定电子散射动量的

大小和方向, 因此分子内每个原子的散射截面大小

不随取向角发生变化, 在拟合过程中可以简化为常

数处理, 从而无需事先精确计算不同原子的散射截

面, 简化了拟合过程. 利用强场层析成像方案, 以

氮气分子为例开展研究 [13], 实验上成功地提取了

氮气分子核间距信息. 然而, 对于同核分子体系

(如氮气分子), 由于其电子散射截面随分子轴取向

角的变化可以进一步简化, 在实际拟合过程中并未

考虑每个原子的散射截面的大小. 但是, 对于更为

普遍的异核分子体系, 原子的散射截面的大小则会

影响电子散射截面随分子轴取向角的变化, 因此在

拟合过程中必须考虑每个原子的散射截面. 在这种

情况下, 强场层析成像方案在异核分子体系中的适

用性仍需进一步研究.

本工作基于强场层析成像方案, 针对异核分子

核间距信息的提取开展研究. 以异核双原子分子为

例, 采用求解含时薛定谔方程方法, 计算不同分子

取向下的高阶阈上电离谱, 提取能谱截止位置附近

的光电子产率, 获得其随取向角的变化关系; 接着

发展了一种异核分子散射截面随取向角变化的拟

合方法, 通过拟合提取出分子核间距的大小, 发现

得到的结果与真实的分子核间距大小相当. 此外,

我们还改变了分子的核间距, 采用相同方法提取分

子核间距, 结果与设定值一致. 研究结果表明, 强

场层析成像方案同样适用于异核分子结构信息的

提取.
 

2   理论方法

本工作采用求解二维含时薛定谔方程 (TDSE)

方法获得异核分子的光电子动量谱. 在单电子近似

和长度规范下, 该方程表示为
 

i
∂

∂t
Ψ (r, t) =

[
p2

2
+ V (r) + r ·E (t)

]
Ψ (r, t) . (1)

这里, 分子库仑势采用二维模型:
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式中  ,    是分子轴与激光偏振方向

的夹角,   代表分子核间距,   和  分别为两原

子的软化参数.   为线偏振的激光电场: 

E (t) = E0f (t) cos (ωt) ,

E0 f (t)

ω

(0− rc) (rc − rmax)

式中  是激光电场峰值大小,   代表激光的包

络,    是激光的中心频率. 在本工作中, 采用虚时

演化法获得分子的基态波函数, 然后使用分裂算符

法求解波函数的演化 [16]. 为了获得二维光电子动

量谱, 采用 “两盒子” 算法 [17,18], 将波函数在空间

上拆分为内部  和外部  两部分: 

Ψ (t) = (1− Fa)Ψ (t) + FaΨ (t) = Ψin + Ψout, (3)

Fa = 1/
[
1 + e−(r−rc)/η

]
η rc

r > rc

Ψin

Ψout

Ψout (t) Ψout (t)

式中, 吸收函数   ,    和   是

其中两个参数. 当  后, 库仑场对电离电子的

影响可以忽略. 因此, 内部波函数  在哈密顿量作

用下严格演化, 而外部波函数  只在激光场作用

下演化. 在实际计算过程中, 时间每向前演化一步,

根据 (3)式获得外部波函数  , 然后将 

转换至动量空间: 

C (p, t) =

∫
Ψout

e−i[p+A(t)]·r

2π
dr. (4)

Ψout接着,   从时间 t 开始解析地演化: 

Ψ (∞, t) =

∫
−
C (p, t)

e−ip·r

2π
dp, (5)

−
C (p, t) = e−i

∫ ∞
t

1
2 [p+A(t)]2dτC (p, t) A (t)式 中  ,    表

示激光场矢势. 最后, 我们把不同时刻获得的系数

相干叠加, 得到光电子的动量分布: 

dP (p)

dEdθ
=

∣∣∣∣∣∑
t

−
C (p, t)

∣∣∣∣∣
2

, (6)

E = p2/2 θ

E0 = 0.0925 a.u.

f (t) sin2

sc1 = 3

其中,    代表光电子能量,   代表发射角. 本

工作使用的线偏振激光电场峰值  ,

 为   包络, 共有 6个光学周期, 激光波长为

800 nm. 异核双原子分子的软化势分别为  
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sc2 = 4.33 R = 2.5 a.u.
Ip = 0.609 a.u.

η = 8 rc = 120 a.u.

和  . 当   时, 对应的分子电离

势   (3)式中吸收函数的两个参数为

 和  

3   结果与讨论

图 1(a)—(c)分别展示了取向角 θL 分别为 0°,

60°和 90°时异核双原子分子的二维光电子动量分

布. 在低能区域, 可观察到清晰的干涉结构, 比如,

光电子全息图 [19,20]. 在高能区域, 我们看到一系列

环状的结构, 这些结构对应于高阶阈上电离. 另外,

当取向角为 0°时, 光电子动量谱分布相对激光极

化方向 (z 轴)呈现上下对称性. 这是因为在该取向

角下, 分子轴沿着 z 轴方向, 分子体系相对 z 轴具

有上下对称性. 然而, 随着取向角的增大, 分子体

系相对于激光极化方向 (z 轴)变成上下非对称的.

通过仔细分析可以发现, 在高能区域表现出明显的

(Up = E0
2/4ω2)

上下非对称特征 (见图中两箭头指向区域). 本工作

利用再散射电子形成的高阶阈上电离进行分子结

构成像. 由于高阶阈上电离强度通常远小于直接电

离电子的强度, 为了更清楚展示高阶阈上电离谱

的结构, 图 1(d)—(f)分别展示了沿激光极化方向

(z 轴)的光电子能谱. 另外, 由于异核分子的左右

不对称, 导致两边的高阶阈上电离谱强度出现不

同, 为此我们选择右边的高阶阈上电离谱为例, 开

展研究. 此时, 我们可以看到清晰的高阶阈上电离

形成的平台结构, 以及显著的截止, 其截止位置均

在 10Up 附近   , 这和传统半经典模

型预测的结果相一致 [1,2].

接下来通过分析光电子产率随取向角的变化

提取分子结构信息. 根据三步模型 [1,2], 高阶阈上电

离包含长轨道和短轨道的贡献. 而在截止位置区

域, 长短轨道合并为一条轨道. 为了简化分子结构
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图 1    (a)—(c)通过 TDSE计算得到的不同取向角下异核双原子分子的二维光电子动量分布, 其中分子取向角 θL 分别为 (a) 0°,

(b) 60°和 (c) 90°, 左下角展示分子取向的示意图; (b)和 (c)中两个白色箭头指向以 z 轴为对称轴的二维动量谱上下出现明显不对

称的区域; (d)—(f)为提取出来的沿激光极化方向 (z 轴)的光电子能谱, 其中红色框区域代表高阶阈上电离谱平台结构的截止位

置, 10Up

Fig. 1. (a)–(c) Two-dimensional photoelectron momentum distributions of heteronuclear diatomic molecules at different orientation

angles  calculated  with  TDSE.  The  molecular  orientation  angles  are  (a)  0°,  (b)  60°,  and  (c)  90°.  The  lower  left  corner  shows  a

schematic diagram of the molecular orientation. The white arrows in panel (b) and (c) point to the regions of apparent asymmetry

of the spectra along the z axis. (d)–(f) The extracted photoelectron spectra along the laser polarization direction (z axis). The red

box areas denote the cutoff region of the high-order above-threshold ionization platform structure, 10Up.
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M (θL) ∝
∣∣ALe−i∆·R/2 +ARei∆·R/2

∣∣2
∆ = [p+A (t)]−

[k +A (t)] = p− k

提取过程, 选择高阶阈上电离谱截止位置区域的光

电子进行分子结构成像. 由于本文关注的是电子再

散射截面随分子轴取向角的变化, 但随着分子轴取

向角的变化, 分子的隧穿电离率亦随之改变, 导致

光电子的产生随取向角的变化不仅受到了再散射

截面的影响, 同时还叠加了隧穿电离率变化所带来

的效应. 为了消除隧穿电离率变化带来的影响, 采

取归一化处理策略, 即在每个取向角下, 对光电子

产率相对于总产率进行归一化处理, 而这总产率指

的是所有光电子产量. 在实际计算过程中, 首先通

过对二维光电子动量谱进行积分, 以求得光电子的

总产量; 随后, 将各个取向角下的光电子产率除以

这一总产量, 实现了归一化处理, 从而使光电子强

度随取向角的变化主要反映电子再散射截面的差

异. 图 2(b)所示为归一化后截止位置区域的光电

子产量随分子轴取向角的变化.  从图 2(b)可以

看到明显的振荡结构. 现有理论分析表明 [6], 再

散射电子与包含多核分子的散射截面可以近似为

 , 其中AL 和AR

分别代表两个原子的散射因子,   

 代表电子散射的动量变化量 ,

p 是光电子的动量, k 是电子再散射前的正则动量

(见图 2(a)).  本文利用背向散射电子进行成像 ,

p 和 k 均沿着激光极化方向, 那么再散射截面公式

可进一步简化成: 

M (θL) ∝
∣∣∣ALe−i(p−k)cosθLR/2 +ARei(p−k)cosθLR/2

∣∣∣2 .
(7)

在强场层析成像方案中, 保持光电子动量大小和方

向不变, 那么再散射电子的动量也不随分子取向发

生变化, 因此每个原子的散射因子可分别近似看成

一个常数, 从而简化拟合过程. 利用 (7)式对图 2(b)

进行拟合, 就可以得到核间距的大小.

(p− k)R

sc = 4.33

M (θL) ∝ |cos[(p− k)RfcosθL ]|2

但是, 在实际拟合过程中, 根据 (7)式, 我们只

能得到指数项中  的大小. 为了确定核间

距 R, 还必须知道电子再散射前的正则动量 k 的大

小. 根据强场近似理论, 正则动量 k 的大小主要由

激光场决定 [3]. 为了获取 k 的大小, 在本工作中, 选

择一个已知核间距的分子体系作为参考, 采用同样

的激光参数与该体系相互作用, 以获取 k 的大小.

为了简单起见, 选择了同核双原子分子 (软化参数

 ), 并采用求解含时薛定谔方程方法, 得到

高阶阈上电离谱, 提取截止位置区域的光电子产

率, 获得其随分子轴取向角的变化, 如图 3所示.

由于是同核分子, 那么其散射截面公式可以进一步

简化为  .  利用这个

公式对数值计算结果进行最优拟合 (见图 3), 结合

已知的核间距大小, 得到了该激光参数下对应的 k

值大小.
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图 2    (a)不同分子轴取向角下电子再散射过程的示意图,

Δ代表散射前后电子的动量变化量; (b)截止位置附近 (9.83

Up—10.17 Up)的光电子产率随分子取向角的变化 (黑色散

点), 其中红色曲线是利用 (7)式拟合的结果

Fig. 2. (a) Diagram of electron rescattering at different mo-

lecular  orientation  angles,  Δ  represents  the  change  of  the
electron momentum before and after the scattering; (b) the

variation  of  the  photoelectron  yields  at  the  cutoff  region

(9.83 Up–10.12 Up) with the orientation angle (black dots),

where the red curve is the fitting result using Eq. (7).
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图 3    核间距 Rf = 2.068 a.u.的同核双原子分子, 在高阶阈上

电离谱截止位置区域的光电子产率随分子轴取向角的变化

(黑色散点), 其中红色曲线是利用公式 

进行最优拟合的结果, 使用的激光参数与图 1的激光参数

相同

|cos[ (p− k)RfcosθL ]|2

Fig. 3. For  a  homonuclear  diatomic  molecule  with  inter-

nuclear distance Rf = 2.068 a.u., the variation of the photo-

electron  yields  at  the  cutoff  region  with  the  orientation

angle  (black  dots).  The red  curve  is  the  best  fitting  result

according to the formula   . The laser

parameters are the same as those used in Fig. 1.
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借助参考分子确定了 k 值大小后, 利用 (7)式

对图 2(b)的数值计算结果进行拟合. 在给定核间

距的初始猜测范围后, 我们就可以实现快速拟合.

从图 2(b)可以看到, 拟合曲线与数值结果定性相

一致, 表明 (7)式能够很好地描述实验数据. 通过

拟合提取出异核分子的核间距大小约为 2.42 a.u.,

此结果与设定值 R0 = 2.5 a.u.相当. 这表明基于强

场层析成像方案的拟合方法在提取异核分子核间

距方面具有较高的准确性. 因此, 本工作成功利用

强场层析成像技术提取了异核分子的核间距, 验证

了该方法的有效性. 值得一提的是, 利用该方法也

可以获得原子的散射因子相对大小. 通过数值拟

合, 发现散射因子比值 AR/AL 大约为 0.2. 未来,

将模拟三维的分子体系, 然后与真实的原子的散射

截面作比较, 进一步验证我们的成像方案. 此外,

为了判断所选择的截止能量区域大小是否对成像

结果有影响, 我们也改变了所选择的截止能量区域

大小, 然后采用同样的成像方案进行拟合, 得到的

核间距大小与之前结果几乎相同.

最后, 为了进一步验证该方案的有效性, 将该

方法应用于多种不同核间距 R0 的异核分子体系

中. 利用图 3参考分子的结果, 对每种异核分子的

核间距进行拟合, 结果如图 4所示. 图 4所示为拟

合结果与设定值之间的对比, 横坐标代表设定的核

间距 R0, 纵坐标代表拟合得到的核间距 R. 结果表

明, 在不同核间距的情况下, 拟合值与设定值基本

一致, 验证了该方案的可靠性和普适性. 然而, 需要

注意的是, 从图 4可以看出, 拟合结果与真实值之

间仍存在一定的偏差. 这可能是由于我们对正则动

量 k 的处理存在简化. 在 (7)式中, 假设 k 值主要

由激光场决定, 但在实际过程中, k 值还可能受到

其他因素 (如库仑场)的影响, 从而导致拟合结果

出现偏差. 

4   结　论

基于强场层析成像方案, 开展了异核双原子分

子核间距信息提取的理论研究. 采用求解含时薛定

谔方程的方法, 获得了高阶阈上电离谱截止位置区

域的光电子产率随分子取向角的变化. 利用强场层

析成像方案中原子散射截面不随取向角变化的特

性, 发展了一种适用于异核分子的截面随取向角变

化的拟合方法. 通过拟合, 成功提取了异核双原子

分子的核间距大小, 发现其与理论设定的核间距相

当, 验证了该方案在提取异核分子结构信息方面的

有效性. 结果表明, 强场层析成像方案不仅适用于

原子体系, 还可以推广应用于异核分子的结构信息

提取.

值得注意的是, 在本工作中假设分子是完美取

向. 但是, 在真实的物理体系中分子并非完美取向.

计算发现, 考虑分子取向度后, 图 2中截止位置区

域的光电子产量随分子轴取向角的变化, 其对比度

会减小. 为了利用我们的成像方案从中提取分子结

构信息, (7)式也必须考虑分子取向度的影响. 目

前初步模拟发现, 即使考虑分子的非完美取向, 本

文方案同样可以准确提取分子核间距信息. 此外,

在我们的成像方案中, 分子体系还是简单的模型体

系, 其中分子库仑势中各个原子电荷数相同, 仅调

整两个核上的软核参数 (见 (2)式). 其原因是, 根

据 (7)式, 分子结构成像还依赖提前确定电子再散

射前的正则动量 k 的大小. 在本工作中, 选择同核

双原子分子作为参考, 获取正则动量 k. 因此, 为了

利用该 k 值, 构建异核分子的库仑势时, 各个原子

仍保留相同的电荷数. 未来, 将针对具体的异核分

子体系, 解决正则动量 k 获取的难题, 以期将我们

的方案推广到更为实际的异核分子体系中.
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SPECIAL TOPIC—Dynamics of atoms and molecules at extremes
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Abstract

The study of atomic and molecular structure imaging is of great significance in revealing the microscopic

nature  of  matter  and  promoting  the  frontier  development  of  materials  science  and  life  science.  The  rapid

development  of  femtosecond  laser  technology  provides  a  new  method  for  detecting  atomic  and  molecular

structures  on  an  ultrafast  time  scale,  such  as  strong-field  tomography  scheme.  Strong-field  tomography  uses

strong-field  driven  electron  rescattering  to  detect  the  structure  of  oriented  molecules.  The  advantage  of  this

scheme is that it does not require priori knowledge of atomic differential cross-sections. Using the strong-field

tomography scheme, the structural  extraction of  homonuclear diatomic molecules can be realized successfully.

However,  it  is  currently  unclear  whether  this  imaging  scheme  is  applicable  to  the  heteronuclear  molecular

system  with  more  complex  cross  section  of  the  electron.  In  this  work,  heteronuclear  diatomic  molecules  are

taken  for  example  and  the  strong-field  tomography  scheme  is  used  to  study  the  imaging  of  the  molecular

structure. By solving the time-dependent Schrödinger equation, the variation of the photoelectron yield with the

orientation angle of the molecular axis is obtained. Next, a fitting method for the variation of the photoelectron

yields of the heteronuclear molecules with the orientation angle is presented, and then the fitted value of the

internuclear  separation  is  obtained.  It  is  found  that  the  fitting  result  is  comparable  to  the  real  molecular

internuclear separation, indicating that the strong-field tomography scheme is also suitable for the extraction of

heteronuclear molecular structural information.
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