
 

专题: 超快原子分子光物理

椭圆偏振强激光场诱导分子电离过程中的
缀饰态和非缀饰态*

刘洁    郝小雷†

(山西大学理论物理研究所, 光量子技术与器件全国重点实验室, 太原　030006)

(2025 年 1 月 15日收到; 2025 年 2 月 24日收到修改稿)

分子强场近似 (SFA)理论虽然在描述强激光场中分子的超快动力学方面取得了巨大的成功, 但是理论

本身存在关键的矛盾. 一方面 SFA基本思想要求初态为无场下的系统本征态, 另一方面物理过程的空间平移

不变性要求系统初态应当为激光场缀饰态, 这两个相互矛盾的要求分别对应非缀饰态和缀饰态两种形式的

分子 SFA理论 , 两种理论的有效性和适用条件存在广泛的争议 . 本文对 (椭 )圆偏振激光场中 N2 和 Ne2
分子的电离过程进行了研究, 期望能给出上述争议的解答. 椭圆偏振光能有效抑制再散射过程及各种干涉效

应的影响, 使得电离过程更加干净, 因此可以有效甄别缀饰态和非缀饰态的适用条件. 本文采用 SFA方法及

库仑修正强场近似 (CCSFA)方法计算了缀饰态和非缀饰态下不同分子轨道对应的光电子动量分布, 并与已

有的实验结果进行了对比. 结果发现, 对于 Ne2 这样核间距较大的分子, 必须采用缀饰态才能准确地描述其

电离特征; 而对于 N2 这样核间距较小的分子, 缀饰态描述则不适用. 本文的结论为准确描述激光诱导分子超

快过程及相应理论的进一步发展提供了参考.

关键词：椭圆偏振激光场, 分子电离, 缀饰态, 光电子动量分布

PACS：32.80.Rm, 33.20.Xx, 33.80.Rv, 33.80.–b 　DOI: 10.7498/aps.74.20250064

CSTR：32037.14.aps.74.20250064

 

1   引　言

超短强激光技术的巨大进步为研究光与物质

的相互作用提供了新的思路. 近几十年来, 相关研

究已经从基础的原子层面扩展至更为复杂的分子、

二聚体, 乃至团簇领域. 超短激光脉冲已经被证明

可以以亚飞秒和亚埃的时空分辨率实时监测电子

和核运动 [1–6]. 在理论方面, 强场近似 (SFA)理论

在描述强激光场中原子分子超快动力学方面取得

了巨大的成功 [7–14]. SFA理论基于量子散射矩阵理

论, 以非微扰的方式处理分子体系与激光场的相互

作用, 能够很好地描述分子轨道对称性、双中心干

涉效应等对电离动力学的影响. 但是 SFA理论也

存在一定的局限性, 有待进一步完善与优化. 首先,

SFA理论未将电离电子与剩余离子间的库仑相互作

用纳入考量. 为解决这一问题, 研究者们将原本针

对原子电离过程发展的库仑修正强场近似 (CCSFA)

方法 [15], 推广至分子体系 [16,17], 可以更准确地描述

分子电离过程中的物理现象. 其次, 在原始的分子

SFA理论中, 跃迁矩阵元的初态为无激光场时系

统的本征态, 末态为受到激光场缀饰的连续态即

Volkov态. 原则上讲, 原子分子电离过程不会受到

原子或分子位置的影响, 即具有空间平移不变性.

但是长度规范下 SFA的跃迁矩阵元中初态是平移

不变的, 而末态由于激光场的缀饰, 空间平移后会

产生额外项, 最终使得整个跃迁矩阵元形式并不满

足空间平移不变 [18,19]. 在描述原子电离过程时可以
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将原子核放置在坐标系原点处, 从而避免出现额外

的非物理项. 但是分子体系存在多个原子中心, 跃

迁矩阵元中无法避免出现由于空间平移不变性的

破坏导致的非物理项, 最终会产生错误的计算结

果. 因此, 为了使得分子 SFA满足空间平移不变,

需要手动为初态加入激光场缀饰项, 从而消除额外

的非物理项. 这种处理方法虽然能够保证分子 SFA

的空间平移不变性, 并能够包含激光场对初态的影

响, 比如 AC Stark效应, 但是与 SFA基本思想中

关于初态的要求是违背的, 因此只是对特殊情况的

特殊处理, 并不适用于所有分子, 故其适用范围需

要仔细甄别.

另一方面, 阿秒钟方案 [6] 利用近圆偏振的强飞

秒激光脉冲, 巧妙地将电离电子的亚周期发射时间

映射到其发射角上. 这一方法最初应用于原子, 以

解决隧穿粒子在势垒区停留时间这一量子力学基

本难题 [20–22]. 随后, 它又被拓展至分子系统. 在分

子系统中, 分子轨道的对称性给电子动力学带来了

额外的复杂性, 即使对于最简单的 H2 分子也不例

外 [23–26]. 相较于线偏振光, 圆偏振光在分子电离过

程中展现出独特的优势. 它不仅能有效抑制再散

射电子的产生, 还能减少各种干涉效应 [27–31] 的影

响, 使得直接电离电子的动力学过程更加纯粹和清

晰. 并且人们在实验上已经获得了 H2, N2, Ne2 二聚

体等分子在 (椭)圆偏振场中的二维光电子动量分

布 [25,32,33], 这无疑为甄别缀饰态和非缀饰态的适用

提供了很好的条件.

本文采用分子 SFA方法和 CCSFA方法, 对

Ne2 二聚体和 N2 分子在 (椭)圆偏振激光场中的光

电子动量分布 (PMD)进行了研究, 并与已有的实

验结果进行了对比. 理论分析证实, 对于核间距较

大的分子, 如 Ne2 二聚体, 采用缀饰态描述才能准

确地呈现出二聚体的电离特征; 而对于 N2 这样核

间距较小的分子, 缀饰态描述则不适用. 

2   理论模型

|ψ0(r)⟩ |p+A(t)⟩
根据分子 SFA理论 [34,35], 长度规范下, 分子从

初态  到最终 Volkov态  的跃迁振

幅可以表达为以下形式: 

Mp = − i
∫ ∞

−∞
dt ⟨p+A(t)| r ·E(t) |ψ0(r)⟩

× exp[iS(t)], (1)

其中, 

S(t) =

∫ t

−∞

{
1

2
[p+A(τ)]2 + Ip

}
dτ (2)

E(t)=−∂A(t)/∂t

A(t)=A0(ez cosωt−ϵex sinωt)
ϵ ω Ip

是半经典作用量. 这里,    表示激

光电场, 其矢势为   ,

 是激光场的椭偏度,    是激光角频率,    是电离

势. 可以通过鞍点近似方法 [36,37] 求解 (1)式中的时

间积分. 因此, 需要求解下面的鞍点方程: 

1

2
[p+A(ts)]

2 + Ip = 0. (3)

Ip > 0 ts ts

tr ti

因为  , 所以方程 (3)的解   为复数.    的实

部  可以理解为电离时刻, 虚部  可以理解为隧穿

时间. 因此, 跃迁振幅可以重新写成: 

M (0)
p =

∑
s

⟨p+A(ts)| r ·E(ts) |ψ0(r)⟩

×

√
2πi

∂2S/∂t2s
exp [iS(ts)] . (4)

在上述 SFA计算过程中, 末态为自由电子在激光

场中的本征态 Volkov态, 即忽略了电离后电子与

离子之间的库仑相互作用. 然而, 库仑场效应在电

离过程中的电子动力学具有重要影响, 会导致椭圆

偏振激光场中的光电子动量分布出现偏转. 因此,

人们提出了 CCSFA方法, 通过经典计算获取库仑

场扰动后的电子轨迹和作用量, 有效地将库仑场的

影响纳入考量 [15–17]. 在 CCSFA中, 跃迁振幅可以

写成如下形式: 

Mp̃ =
∑
s

⟨p+A(ts)| r ·E(ts) |ψ0(r)⟩

×

√
2πi

∂2S/∂t2s
exp [iS′(ts)]

=
∑
s

Vp0

√
2πi

∂2S/∂t2s
exp [iS′(ts)] , (5)

p̃ S′(ts)这里,    是受库仑场扰动的渐近动量.    为扰

动后的作用量, 由以下公式给出: 

S′(ts) = −
∫ tr

ts

dτ

{
1

2
[p+A(τ)]2 − 1√

r2(τ)

}

−
∫ tF

tr

dτ
[ ṽ2(τ)

2
+V (r)

]
+ Ip(ts − tF), (6)

ts = tr + iti其中,   是复数鞍点解, tF 是激光脉冲的

结束时间. (6)式右边的第一个积分代表势垒下的

作用量, 第二个积分代表电子离开隧穿出口后的作
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dṽ(t)/dt =

E(t)− ∂V (r)/∂r ṽ(t) V (r) =

−1/r

p̃

用量. 在这个模型中, 电子隧穿后在激光场和库仑

场中的运动由牛顿方程来描述, 具体为 

 , 其中,   是瞬时速度,  

 . 电子在激光场中传播, 直到脉冲结束. 随后,

利用开普勒定律分析得到电子的最终渐近动量  .

最后, 对这些轨迹进行相干求和, 得到不同类型的

分布.

(γ = 1) (γ = −1)

前面的计算过程对于原子和分子都是相同的,

原子和分子的差别主要体现在初态波函数上. 根据

玻恩-奥本海默近似, 核的运动和电子的运动是可以

分开考虑的. 在固定核近似下, 初始分子电子态可

以表示为原子轨道的线性组合 (LCAO)[38], 这些原

子轨道对形成对称  和反对称  组合: 

ψ0(r) =
∑
a

ca

[
ψ(0)
a

(
r+

R0

2

)
+γψ(0)

a

(
r−R0

2

)]
,

(7)

a ca ψa

2pσg 2pσu

R0

r −R0/2 R0/2

rA = r +R0/2

rB = r −R0/2

−R0/2 R0/2

下标  表示不同的原子轨道,   是系数,   表示原

子轨道波函数. 图 1描绘了 Ne2 二聚体的对称性轨

道  (图 1(a))与反对称性轨道   (图 1(b))

在 (z, x)平面内的波函数空间分布情况. 图 1(a)

中 A 和 B 两点分别标记了两个 Ne原子核的平衡

位置, 它们之间的距离为   = 5.86 a.u. 分子坐标

系原点建立在两个核的中间处, 电子的位置矢量为

 , 两个原子核的位置分别为   和   , 电

子相对于两个核的位置矢量分别为  ,

 . 双原子分子的电离可以看作是两

个分别平移了  和   的原子电离贡献的

相干叠加. 但是需要注意的是, (1)式中的 SFA跃

R0/2

exp[−i(p+A(t)) ·R0/2]

exp(−ip ·R0/2)

exp(−iA(t) ·R0/2)

exp[−iA(t) ·R0/2]

迁矩阵元并不满足平移不变性. 例如当系统平移

 后, 初态满足平移不变, 但是末态为场缀饰的

平面波, 会多出一项  , 其中

 为整体相位对电离没有贡献, 但是

 对 (1)式中关于时间的积分有

贡献, 会产生非物理的结果. 因此, 需要对初态进

行修正以消除末态平移后的额外项,  从而确保

(1)式的空间平移不变性. 这可以通过对分子初态

引入光场缀饰因子  来实现. 这样

的初始基态称为“缀饰态”. 缀饰后的初态波函数可

以写成:
 

ψ0(r)=
∑
a

ca

{
exp

[
−iA(t)·R0

2

]
ψ(0)
a

(
r+

R0

2

)

+ γ exp
[
iA(t)·R0

2

]
ψ(0)
a

(
r − R0

2

)}
. (8)

Vp0那么, 方程 (5) 的跃迁矩阵元  可以重新表示为
 

Vp0 =

∫
exp {−i[p+A(ts)] · r}

(
r +

R0

2

)
×E(ts)

∑
a

ca exp
[
− iA(t) · R0

2

]
× ψ(0)

a

(
r +

R0

2

)
+

∫
exp {−i[p+A(ts)] · r}

(
r − R0

2

)
×E(ts)

∑
a

caγ exp
[
iA(t) · R0

2

]

× ψ(0)
a

(
r − R0

2

)
. (9)
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图 1    Ne2 的 (a)   和 (b)   轨道坐标空间波函数的二维分布. 图 (a)中的点 A 和点 B 分别表示两个原子中心的位置, 它们

之间的距离标记为   . 电子与原子中心 A 的相对位置矢量为   , 与原子中心 B 的相对位置矢量为  

2pσg 2pσu
R0

rA rB

Fig. 1. Two-dimensional distributions spatial wave functions of the (a)     and (b)     orbitals for Ne2 respectively. Panel (a)

shows the positions of the two atomic centres, A and B, with the distance between them marked as   . The electronic relative po-

sition vector to atomic centre A is denoted by   , and the relative position vector to atomic centre B is denoted by   .
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r ± Ra

2
→ r记  , 则

 

Vp0
=
∑
a

fγ,a(p,Ra) ⟨p+A(ts)| r·E(ts)|ψa⟩, (10)

其中,
 

f dγ,a(p,Ra) =

{
2i sin (p ·Ra/2) , γ = −1

2 cos (p ·Ra/2) , γ = 1
(11)

Vp0

是在分子电离过程中起重要作用的干涉项. 然而,

需要注意的是, (8)式中缀饰后的初态虽然能够保

证分子 SFA的空间平移不变性, 并能够包含激光

场对初态的影响, 比如 AC Stark效应, 但是与 SFA

基本思想中关于初态的要求是违背的, 因此只是对

特殊情况的特殊处理, 并不适用于所有分子. 对于

某些分子, 需要使用 (7)式中的非缀饰态来计算才

能得到正确的结果. 未考虑缀饰的初始基态, 即

“非缀饰态”的  中的干涉项为
 

f uγ,a(p,Ra)=


2i sin

[
(p+A(ts)) ·

Ra

2

]
, γ=−1,

2 cos
[
(p+A(ts)) ·

Ra

2

]
, γ=1.

(12)
 

3   结果分析与讨论

2pσg
2pσu

pz = 0

pz = 0

2pσg 2pσu

pz 2pσg 2pσu

图 2展示了采用 SFA方法计算的 Ne2 二聚体

在 780 nm下不同光强的圆偏振激光场中的 PMD.

分子轴方向沿激光场 z 轴方向. 整体来说, 光强改

变后电子动量分布的范围发生了变化, 但是分布的

基本特征没有改变. 具体而言, 当初态为非缀饰态

时, 对称轨道   (图 2(a)和图 2(c))和反对称轨

道   (图 2(e)和图 2(g))的 PMD均主要分布在

 轴上. 这表明在不考虑场缀饰时, Ne2 的分

子轨道特性对电子动量分布没有影响. 然而, 当初

态考虑了场缀饰后, 如图 2(b), (d)和图 2(f), (h)

所示, 电子动量分布展现出了截然不同的有序干涉

图样, 这些图样由一系列连续且规律的峰组成. 值

得注意的是, 在  的位置, 对称性轨道和反对

称性轨道的干涉图样呈现出完全不同的特征: 对于

 轨道而言, 此处分布为极小值; 而  轨道则

恰好相反, 此处分布为极大值. 进一步观察发现,

沿着  方向,    轨道和   轨道的 PMD都存

在严格的周期性变化. 干涉图样的数量明显更多,

但结构和条纹间距并没有发生变化. 通过与文献 [32]
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图 2    用 SFA方法计算的 Ne2 在圆偏振光下的对称轨道    (第一行)和反对称轨道    (第二行)的 PMD, 其中包括了非缀

饰态 (a), (c), (e), (g)和缀饰态 (b), (d), (f), (h). 计算中分子轴沿着 z 轴方向排列 , Ne—Ne键长为 5.86 a.u., 左侧一组图 (a), (b),

(e), (f)和右侧一组图 (c), (d), (g), (h)的激光峰值光强分别为   和   , 波长均为 780 nm

2pσg
2pσu

1.8× 1014 W/cm2

7.3× 1014 W/cm2

Fig. 2. Photoelectron  momentum distributions  (PMD) calculated  by  the  SFA method  for  the  symmetric  orbitals      (the  first

row)  and  antisymmetric  orbitals      (the  second  row)  in  circularly  polarized  light  for  Ne2,  which  includes  both  the  dressing

state (a), (c), (e), (g) and the undressing state (b), (d), (f), (h). The molecular axes are aligned along the z-axis, the Ne—Ne bond
length  is  5.86 a.u.  The  left  set  of  panels  has  the  peak  laser  intensity  is    ,  while  the  right  set  of  panels  is

 , the wavelength of both is 780 nm.
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7.3× 1014 W/cm2中的实验结果 (光强为  )对比, 可

以看出图 2(d) 和图 2(h)与实验测量的 PMD符合

得非常好. 因此, 对于如 Ne2 这类具有大核间距的

二聚体而言, 初始基态考虑缀饰效应是至关重要

的. 同时, 这一发现也进一步证实了分子轨道的对

称性对于干涉图样具有重要影响.

Vp0

Vp0

Vp0 Vp0

2pz
⟨p+A(ts)| r ·E(ts) |ψa⟩

为了更深入地理解缀饰和非缀饰态动量分布

差别的成因, 进一步分析了跃迁振幅中不同项对光

电子分布的影响. 从 (5)式可以明确看出, 分子电

离的光电子产率主要由两个因素共同决定: 与初态

有关的因子  以及只与半经典电子轨迹有关的

剩余项. 图 3(a)展示了不考虑   的动量分布情

形. 此时, 电子动量分布呈现为一个均匀的圆形环,

这与半经典模型的预测一致, 即在圆偏振激光场

中, 电子在不同方向出射的概率相同. 下面进一步

分析  中不同项对动量分布的影响.    中包含

分子干涉项以及 Ne原子   轨道的跃迁振幅项

 . 图 3(b)给出了仅考虑原

pz = 0

2pz

γ = −1 sin[(p+A(ts)) ·R0/2]

γ = 1 sin(p ·R0/2)

P

子跃迁振幅时的动量分布, 即对应的光电子动量分

布. 可以看到, 电子主要分布在  轴上, 没有干

涉图样出现, 这种分布反映了原子  轨道的基本

特性. 随后, 图 3(c)和图 3(d)分别给出了在图 3(a)

的基础上仅考虑对称性轨道的非缀饰态干涉项

(  )  和缀饰态干涉项

(  )  的动量分布. 可以明显地看出,

图 3(c)中动量分布与图 2(c)的结构相似, 都没有

干涉结构. 而图 3(d)中则呈现出明显的干涉结构,

和图 2(d)中的结构一致. 这说明图 2(c)和图 2(d)

的结构主要来自于干涉项的贡献, 与原子轨道的特

性关系不大. 由于最终的动量分布可以看作是在

图 3(a)分布的基础上叠加分子干涉项, 而图 3(a)

分布为均匀分布, 因此最终的分布实际上反映了干

涉项的分布. 通过对比 (11)式和 (12)式可以发现,

缀饰态和非缀饰态干涉项的差异主要在于三角函

数中动量的不同: 前者中的动量是场关闭后的渐近

动量  , 也就是电子的最终动量, 因此其动量分布
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图 3    SFA方法中考虑不同项计算得到的 Ne2 在圆偏振光下对称性轨道   的光电子动量分布 . (a) (5)式中不考虑   时的

PMD; (b)  中不考虑分子干涉项时的 PMD; (c)  中只考虑非缀饰态干涉项时的 PMD; (d)  中只考虑缀饰态干涉项时的

PMD. 激光峰值光强为   , 波长为 780 nm. 具体细节请参考文中表述

2pσg
Vp0 Vp0

Vp0

Vp0 7.3× 1014 W/cm2

Fig. 3. The PMD of the symmetry orbital     of Ne2 in circularly polarized light calculated by considering different terms in the

SFA method: (a) The PMD obtained when    is not considered in Eq. (5); (b) the PMD obtained when    is included but the

molecular interference term is removed; (c) the PMD with only the undressed state interference term considered in    ;  (d) the

PMD  with  only  the  dressed  state  interference  term  considered  in    .  The  peak  laser  intensity  is    ,  the

wavelength is 780 nm. For details, please refer to the text.
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R0 R0

P +A(ts)

会沿  方向以  为频率振荡, 这与最终的动量分

布一致. 而非缀饰态中的动量则是电离时刻的动量

 , 与最终的动量分布没有直接对应关系,

这导致了非缀饰态下干涉结构的缺失.

px

pz

上面的分析已经表明, Ne2 二聚体在圆偏振激

光场下的动量分布直接对应于缀饰态的干涉项, 因

此可以根据动量分布提取分子核间距信息, 之前的

研究已经证实了这种方案的可行性 [39]. 为了更加

精确地提取核间距信息, 图 4给出了将图 2(d)和

图 2(h)中动量分布沿   方向积分后的电离率随

 的变化. 图 4(a)展示了对称性轨道的函数关系,

pz = 0

pz = 0

其在  处为极小值, 呈现出周期为 1.07 a.u.的

振荡行为. 而图 4(b)则揭示了反对称性轨道的函

数关系, 与图 4(a)反相, 在   处为极大值, 但

是振荡周期与图 4(a)相同. 将这一周期代入下式: 

∆p ·R0 = 2π, (13)

可得 R0 = 5.87 a.u., 这与计算中用到的核间距 R0 =

5.86 a.u.相近.

上述计算结果表明对于 Ne2 这样的具有较大

核间距的分子, 需要考虑缀饰态才能得到与实验一

致的结果. 那么对于 N2 这样的核间距较小的分子,

是否也需要采用缀饰态呢? 因此我们分析了 N2 分
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2pσg 2pσu pz px图 4    缀饰态下的 Ne2 对称    (a)和反对称   (b)轨道的电离率随   的分布, 即将图 2(d)和图 2(h)中分布的   方向动量积分

pz 2pσg 2pσuFig. 4. Distribution of the ionization rates with    for the symmetric    (a) and antisymmetric    (b) orbitals of Ne2 in the

dressed state, i.e., integrating the x-direction momentum distributions in Fig. 2(d) and Fig. 2(h).
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图 5    SFA方法计算的 N2 在椭圆偏振光下 HOMO (a), (b), (c), (d) 和 HOMO-1 (e), (f), (g), (h) 的光电子动量分布 , 其中 (a),

(c), (e), (g)是非缀饰态的情况, (b), (d), (f), (h)是缀饰态的情况. 左侧一组图和右侧一组图的准直角分别为   和   . 分子轴沿

着 z 轴方向排列 , 准直角被定义为分子轴与激光场长轴方向之间的夹角 . N—N键长为 2.073 a.u., 激光场峰值光强是  

 , 波长是 800 nm, 椭偏率是 0.82

0◦ 45◦

1.8× 1014 W/cm2

Fig. 5. The PMD of N2 in elliptical laser fields for HOMO (a), (b), (c), (d) and HOMO-1 (e), (f), (g), (h) calculated by the SFA

method, which (a), (c), (e), (g) are the case of the undressed state, and (b), (d), (f), (h) are the cases of the dressed state. The left

set of panels and the right set of panels are aligned at angles    and   , respectively. The molecular axes are aligned along the z-

axis direction, the alignment angle is defined as the angle between the molecular axis and the main axis of the laser field. The N—N
bond length is 2.073 a.u., the peak laser intensity is   , the wavelength is 800 nm, and the ellipticity is 0.82.
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1.8× 1014 W/cm2

σg πu

子在椭偏振光下的光电子动量分布特性, 并将相关

结果展示在图 5中. 计算中采用与之前实验结果 [33]

相同的参数. 激光峰值光强为   ,

波长为 800 nm, 椭偏率为 0.82, N—N键长设定为

2.073 a.u., 分别计算了最外层占据轨道 (HOMO)

以及次外层占据轨道 (HOMO-1)的电离 .  N2 的

HOMO为对称的  轨道, HOMO-1为反对称的 

轨道, 波函数由 Gaussian软件计算得到. 图中横轴

与纵轴分别对应激光场的长轴与短轴.

0◦

pz = 0

图 5分别呈现了 N2 的 HOMO和 HOMO-1

在不同准直角下的光电子动量分布. 图 5左侧一组

图展示了准直角 (与激光场长轴的夹角)为  时的

光电子动量分布. 具体来看, 在非缀饰态下, 图 5(a)

和图 5(e)中的动量分布沿激光场短轴方向分布,

但 HOMO-1的分布范围更宽. 这表明在不考虑场

缀饰时, 小核间距分子轨道的对称性会显著影响动

量分布, 这与图 2中 Ne2 的情况有所不同. 图 5(b)

和图 5(f)是缀饰态的情况, 与图 2(b)和图 2(f) 中

Ne2 的分布相比, 对称性轨道在  左右两侧仍

然可以观察到两个明显的峰, 而反对称性轨道, 在

45◦

πu
px

图 5(f)中没有看到类似于图 2(f)中的干涉条纹,

原因是 N2 的核间距小, 对应的干涉条纹间距较大,

已经超出了动量分布的范围. 右侧一组图是在准直

角为  时的光电子动量分布. 在图 5(c)中, 动量

分布因准直角的改变而发生了偏转, 呈现出的两个

结构分别位于二、四象限, 这一结果与 Yan等 [33]

在 2020年的实验结果一致. 而缀饰态的分布却在

一、三象限, 这一结果与实验观测结果明显不同.

HOMO-1的反对称性轨道  的结果并不依赖于分

子缀饰态, 分布的结构相对更窄, 沿   轴有些偏

转. 综上所述, 对于那些核间距较小的分子而言,

选择非缀饰的初态会是更为合适的选择.

以上的分析都基于 SFA的计算结果, 即忽略

了电离电子受到的离子库仑势的作用. 为了更接近

真实情况,  也用 CCSFA方法计算了 N2 和 Ne2
不同分子轨道对应的光电子动量分布. 依据前面分

析的结论, 在 CCSFA计算中对 N2 采用非缀饰态,

而对 Ne2 则采用缀饰态. 图 6(a)与图 6(c)分别呈

现了 N2 的非缀饰态下 HOMO和 HOMO-1的动

量分布. 与 SFA方法所得结果 (图 5(a)与图 5(e))
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图 6    库仑修正强场近似 (CCSFA)方法计算的 N2 和 Ne2 在 (椭)圆偏振光下不同轨道的光电子动量分布. (a), (c)是 N2 在非缀

饰态下的 HOMO和 HOMO-1的动量分布, 激光峰值光强为   , 波长为 800 nm, 椭偏率为 0.82; (b), (d)是 Ne2 在

缀饰态下的对称性   轨道和反对称性   轨道的动量分布 , 激光峰值光强为   , 波长为 780 nm, 椭偏率为 1;

(e), (f)分别展示了将 (b) 和 (d)中的分布旋转一定角度并将   方向动量积分后的结果
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Fig. 6. Photoelectron momentum distributions of different orbitals in (elliptical) circular polarized light for N2 and Ne2 calculated by

the CCSFA. The momentum distributions of HOMO (a) and HOMO-1 (c) for N2 in the undressing state, the peak laser intensity is

 ,  the  wavelength  is  800 nm,  and  the  ellipticity  is  0.82;  the  momentum distributions  of  symmetric      orbital

(b) and antisymmetric    orbital (d) for Ne2 in the dressing state, respectively, the peak laser intensity is   , the

wavelength is 780 nm, and the ellipticity is 1; (e), (f) the results after rotating the distributions in panels (b) and (d) by a given

angle and integrating the momentum in the    direction, respectively.
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相比, 可以清晰地观察到, 分布的整体结构没有发生

变化, 但是发生了一定角度的偏转. 类似地, 图 6(b)

与图 6(d) 中 Ne2 缀饰态下的   和   的光电子动

量分布也呈现出与图 2(d)和图 2(h)中同样的干涉

结构, 只是发生一定角度的偏转. 由此可见, 库仑

势主要导致动量分布产生一定角度的偏转, 并不会

改变动量分布的结构. 类似地, 也可以根据图 6中

的干涉条纹来提取核间距  . 然而, 由于干涉项中

的  是未受到库仑势扰动的动量, 若要获取条纹宽

度  , 则需首先得到未受库仑势扰动的动量分布,

这可以通过反向旋转动量分布的方式实现. 通过旋

转动量分布使得图 6(b)和图 6(d)中的极小值和极

大值位于  的位置, 随后, 对  轴方向的电离

率进行积分, 得到  方向的一维动量分布, 从而获

得到更精确的  , 如图 6(e)和图 6(f)所示. 由于

在实际情况中, 不同动量电子受到库仑势的偏转并

不完全相同, 将动量分布整体偏转并不能完全消除

库仑势影响. 因此图 6(e)中的极大值和图 6(f)中

的极小值都不在  位置, 不过依然可以呈现出

清晰的周期性振荡结构. 通过读取峰的间距  , 再

根据方程 (13), 可以计算出核间距为 R0 = 5.87 a.u.,

与计算中采用的核间距一致, 证明了该方法的有效性. 

4   总　结

SFA基本思想要求初态为无场下的系统本征

态, 而电离过程的空间平移不变性要求初态为激光

场缀饰态, 分别对应非缀饰态和缀饰态两种形式的

分子 SFA理论. 本文采用 SFA方法及 CCSFA方

法对 (椭)圆偏振激光场中 N2 和 Ne2 分子的电离

过程进行了研究, 对两种理论的适用范围进行了仔

细甄别. 分别计算了两种分子的不同分子轨道在考

虑和不考虑缀饰态两种情况下的光电子动量分布,

并与已有的实验结果进行了对比. 研究结果表明:

对于核间距较大的分子, 如 Ne2, 只有考虑缀饰态

时计算结果才能与实验结果相符; 而对于核间距较

小的分子, 如 N2, 考虑非缀饰态所得结果与实验结

果一致. 因此, 我们认为非缀饰态分子 SFA适合描

述小核间距分子的电离过程, 而缀饰态分子 SFA

则适合描述大核间距分子的动力学. 这一结论对不

同光强都是适用的. 上述结论的原因是, 跃迁矩阵

元中由于原子中心平移导致的额外非物理项依赖

于核间距的大小. 当核间距较小时, 这一额外项的

效应较弱, 因此用非缀饰态就可以正确描述电离过

程. 但是当核间距较大时, 这一额外项将会产生非

常显著的非物理效应, 必须考虑对初态的缀饰才能

将其消除, 从而得到正确的结果. 此外, 我们发现

两种分子的分子轨道特性都会影响光电子动量分

布. 尤其是对于 Ne2, 其光电子动量分布中的干涉

结构与分子双中心干涉项直接对应, 可以从中准确

提取分子核间距. 另外还发现, 库仑场效应并不会

影响圆偏场中光电子分布的基本结构.
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Abstract

Despite  the  molecular  strong-field  approximation  (SFA)  theory  has  made  remarkable  achievements  in

describing the ultrafast dynamics of molecules in intense laser fields, there are basic inconsistencies in the theory

itself. On the one hand, the basic principle of SFA requires that the initial state be an eigenstate of the system

in  the  absence  of  the  field,  and  on  the  other  hand,  the  spatial  translation  invariance  of  the  physical  process

requires  that  the  initial  state  of  the  system be  a  laser-field-dressed  state.  These  two  conflicting  requirements

correspond to the two forms of molecular SFA theories, namely, the undressed state and the dressed state. The

two  theoretical  validity  and  applicability  conditions  are  widely  disputed.  In  this  paper,  we  investigate  the

ionization  processes  of  N2  and  Ne2 molecules  in  an  elliptically  polarized  laser  field  and  a  circularly  polarized

laser field, aiming to solve the above-mentioned controversies. Elliptically polarized laser can efficiently suppress

the  re-scattering  process  and  the  influence  of  various  interference  effects,  which  makes  the  ionization  process

cleaner,  and  thus  can  effectively  screen  the  applicable  conditions  for  the  dressed  and  undressed  states.  We

calculate the photoelectron momentum distributions corresponding to different molecular orbitals in the dressed

and  undressed  states  by  using  the  SFA  and  the  Coulomb-corrected  strong-field  approximation  and  compare

them with previous experimental results. For molecules with large nuclear spacing such as Ne2, we find that the

dressed state is necessary to accurately characterise their ionization, however, for molecules with small nuclear

spacing  such  as  N2,  the  dressed  state  description  is  inapplicable.  The  conclusions  of  this  work  provide  a

reference  for  accurately  describing  laser-induced  molecular  ultrafast  processes  and  further  developing

corresponding theories and molecular ultrafast imaging schemes.

Keywords: elliptically polarized laser field, molecule ionization, dressing, photoelectron momentum distribution
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