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红外激光载波包络相位对氦原子的极紫外光

(XUV)吸收谱的量子调控研究∗

杨增强1)2)† 张力达1)

1)(北京理工大学物理学院, 北京 100081)

2)(石河子大学理学院, 石河子 832003)

( 2014年 12月 26日收到; 2015年 2月 27日收到修改稿 )

本文通过数值求解双电子含时薛定谔方程, 研究了利用红外 (IR)超短超强激光的载波包络相位 (CEP)
对氦 (He)原子的极紫外光 (Extreme Ultra-Violet, XUV)吸收谱进行量子调控的可能性. 当XUV作用到He
原子上时, 原子存在两个电离通道: 无明显电子关联的直接电离和带强烈电子关联的间接电离 (即通过双激
发态自发电离). 两个通道相互干涉可在XUV吸收谱中形成人们所熟知的Fano共振线型, 并且谱线的形状由
两个通道间的比例决定. 通过引入另外一束 IR激光, 我们发现, 原子的XUV吸收谱将发生明显改变, 即伴随
着超短脉冲CEP的改变而呈现出从Fano线型到Lorentz线型的周期性连续变化. 上述结果表明, 通过合理地
控制超短脉冲的CEP可以有效地调控两个电离通道之间的量子干涉, 进而为探测和操控原子中的极端超快
电子关联提供可能.

关键词: 吸收谱, 量子调控, 载波包络相位
PACS: 32.80.Qk, 32.80.Zb, 32.80.Fb, 42.50.Gy DOI: 10.7498/aps.64.133203

1 引 言

近年来, 阿秒脉冲技术的飞速发展为人们研究
物理和化学反应过程中电子的超快动力学提供了

前所未有的精密技术手段 [1]. 目前达到阿秒时间
精度的一个主要方法是将一束XUV抽运光和另一
束具有一定延迟时间的 IR探测光同时作用到原子
上. 其中, XUV抽运光用于触发系统的物理和化
学反应, 定义时间的零点; 而 IR探测光则好比周期
转动的指针, 用于指示后续事件发生的时刻. 通过
连续调节 IR光的延迟时间, 可以得到随着延迟时
间连续变化的光电子谱、光离子谱、或者XUV吸
收谱, 并从中获取体系的飞秒乃至阿秒时间分辨信
息. 上述方案已被广泛应用于实时观测电子的隧
穿过程 [2]、原子外壳层电子的运动 [3], 原子内壳层

电子的Auger衰变 [4], 以及精密测量电子的电离时
刻 [5]、原子分子激发态的弛豫时间 [6]等等.

根据量子力学测不准原理, 时间上极短的单个
阿秒XUV脉冲将具有非常宽的频谱, 因此当它与
原子相互作用时, 可以通过不同的量子通道同时激
发和电离多个电子 [7]. 早期的研究主要针对原子的
单激发态 [8−11]. 但是, 当XUV的频率足够高的时
候, 可以激发一类特殊的双激发态. 原子的双激发
态不同于单激发态, 其能级高于单电子的电离域,
因此可以看成是嵌套在连续谱中的离散态. 当原子
与具有较高频率的XUV激光相互作用时, 原子存
在两个电离通道: 1)原子中一个电子吸收一个光子
直接电离; 或者2)原子中两个电子同时吸收一个光
子而被抽运到双激发态上, 然后通过电子间的组态
相互作用, 使得其中一个电子电离到连续态, 同时
另外一个电子回到一价离子的基态即发生所谓的
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自电离过程. 两个电离通道相互干涉, 并在光吸收
谱中形成所谓的Fano线型 [12,13].

He原子是研究自电离共振最简单的系统, 最
近关于其双激发态的阿秒瞬态光吸收谱的研究结

果表明: 通过引入一束时间延迟的 IR激光可以人
工诱导原子XUV光吸收谱线的修正, 使原子的双
激发态能级的Fano吸收峰出现明显的移位, 分裂
和加宽等现象 [14,15]. 这些现象在XUV光放大、光
信息存储等方面具有潜在应用 [16], 引起了广泛的
兴趣.

然而, 对于原子双激发态的XUV光吸收谱的
理解和解释, 多数文章采用强场近似模型或者三能
级模型, 前者忽略了离子库仑场对电离电子的长程
吸引作用, 而后者忽略了其他激发态和连续态对系
统的影响. 另一方面, 完全求解双电子三维含时薛
定谔方程涉及到千核—万核甚至更大规模的并行
计算 [17], 仍然是一个巨大的挑战. 相比之下, 一维
模型能够显著减小计算所需的内存和时间, 同时正
确反映系统的基本物理过程 [18]. 事实上, 一维关
联电子模型已经被成功应用于甄别强场双电离中

的物理机理 [19], 研究自电离共振中的光电子谱 [20],
以及预言新的分子成像方法 [21]等等. 本文将这一
模型推广应用于研究阿秒瞬态光吸收谱, 探索通过
IR激光CEP对He原子双激发态XUV光吸收谱进
行量子操控的可能. 我们注意到, 近年来CEP稳定
的 IR强激光已经在大量实验室实现 [22−25], 因此我
们的理论预言有望得到实验的验证并进一步刺激

相关实验的发展.

2 理论模型与计算方法

在偶极近似和长度规范下, He原子在激光场
中的动力学行为可以用双电子含时薛定谔方程

来描述 [18](除非特别说明, 本文均采用原子单位
(a.u.))

i ∂Ψ(x1, x2, t)

∂t

=

[
− 1

2

∂2

∂x2
1

− 1

2

∂2

∂x2
2

+ Vne(x1) + Vne(x2)

+ Vee(x1, x2)

+ (x1 + x2)E(t)

]
Ψ(x1, x2, t), (1)

其 中 xi(i = 1, 2)表 示 两 个 电 子 的 位 置 坐

标, Vne(xi) = −2/
√
x2
i + a2和 Vee(x1, x2) =

1/
√
(x1 − x2)2 + b2分别代表原子核与电子以及

两个电子之间的相互作用. 库仑软化参数分别选
取为a = 0.707和 b = 0.582 以保证一维模型He原
子与真实He原子具有相同的的第一和第二电离
能 [20,26]. 电场E(t)是XUV激光EX(t)和 IR激光
EL(t)的叠加. 两者都是线性极化, 并且具有相同
的极化方向, 表达式分别为

EX(t) = EX0 e−(2 ln 2)(t/τX)2 cosωXt, (2)

和

EL(t) = EL0 cos2
[
π(t− td)

2.75τL

]
× cos [ωL(t− td) + ϕ] ,

|t− td| < 1.375τL, (3)

其中EX0和EL0分别是XUV和 IR激光的电场幅
值; ωX和 ωL分别是XUV和 IR激光的中心频率;
τX和 τL分别是两束激光的脉冲宽度 (FWHM); td
表示两束脉冲之间的延迟时间, 并且当 td为正

时表示 IR激光滞后于XUV激光; ϕ 为 IR激光的
CEP [27].

我们首先通过虚时演化方法得到He原子的
基态, 然后采用劈裂算符方法求解含时薛定谔方
程得到波函数的时间演化 [28]. 求解过程中, 我们
采用了吸收边界以防止波函数在边界处反射引发

非物理效应. 对于稀薄气体, XUV脉冲与原子作
用后的光谱变化可以用原子的吸收截面σ(ω)来

描述 [29],

σ(ω) = −4παωIm
[
d̃(ω)

Ẽ(ω)

]
, (4)

其中 d̃(ω)和 Ẽ(ω)分别表示原子的含时偶极矩和

XUV场的傅里叶变换 (FFT). α是精细结构常数.
偶极谱 d̃(ω)可以通过 d̃(ω) = −ã(ω)/ω2计算得到,
这里 ã(ω) 表示含时偶极加速度a(t)的傅里叶变换

a(t) =

⟨
Ψ(x1, x2, t)

∣∣∣∣∑
i

∂Vne(xi)

∂xi

+ 2E(t)

∣∣∣∣Ψ(x1, x2, t)

⟩
, (i = 1, 2). (5)

3 结果与讨论

3.1 He原子双激发态能级与阿秒瞬态光
吸收谱

为了给出清晰的物理图像, 我们首先计算了
He原子的双激发态能级. 在计算中, 先给定原
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子的任意一个初始波函数Ψ(x1, x2, t0), 在无外场
情况下使其在原子哈密顿作用下演化, 得到任意
时刻的波函数Ψ(x1, x2, t), 然后计算自关联函数
C(t) = ⟨Ψ(x1, x2, t0)|Ψ(x1, x2, t)⟩, 并对自关联函
数C(t)作傅里叶变换, 就可以得到原子的能级结
构 [20,28]. 图 1 (a)展示了计算得到的He原子的双
激发态能级, 原子的基态能量设置为 0, 单电子电
离能 IP为24.6 eV. 我们用符号 |n1, n2⟩标记双激发
态, 表示在不考虑电子相互作用的极限情况下, 一

个电子被激发到He+的 |n1⟩激发态, 另外一个电子
被激发到He+的 |n2⟩激发态. 其中, n = 1表示原

子的基态, n = 2表示第一激发态, 以此类推. 奇
宇称态 (长线标记) |2, 3⟩, |2, 5⟩和 |2, 7⟩的能量分别
为 50.72 eV, 52.43 eV和 53.13 eV, 其中 |2, 3⟩是He
原子吸收一个XUV子能够到达的最低双激发态;
偶宇称态 (短线标记) |2, 4⟩ 和 |2, 6⟩的能量分别为
51.47eV和52.72eV. 所有双激发态都高于单电子的
电离域.
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图 1 (a) He原子的双激发态能级; (b) He原子的阿秒瞬态光吸收谱.

Fig. 1. (a) Energy levels of the doubly excited states of He; (b) attosecond transient absorption spectrum of He.

在阿秒瞬态光吸收谱实验中 (参考文献15补充
材料中的示意图S2), 将一束 IR 脉冲激光 (也称种
子光, 强度不宜过高, 大约为 1014 W/cm2, 以防止
原子过度电离)作用到稀薄气体靶上生成高次谐波,
并通过滤镜将感兴趣的频率段分离出来合成阿秒

脉冲. 由于从 IR种子光到高次谐波的转化效率只
有万分之一左右, 因此阿秒脉冲的峰值强度大约只
有1010 W/cm2. 与此同时,实验中还可通过光圈连
续调节从气体靶透射的 IR种子光的强度, 并作为
IR探测光 (下文所指的 IR光均为探测光, 而非种子
光)与阿秒脉冲同时作用到目标原子上, 实现阿秒
瞬态光吸收谱的测量.

在计算中, XUV激光的脉冲宽度 (FWHM)
τX = 170 as, 光子能量ωX = 1.84 a.u. = 50 eV, 激
光强度为 1010 W/cm2; IR激光的强度为 2 × 1011

W/cm2, 脉冲宽度 (FWHM) τL = 6 fs, 光子能量为
ωL = 0.032a.u. = 0.87 eV, 满足态 |2, 3⟩和 |2, 5⟩之

间的双光子共振条件. 我们选取的XUV脉冲和 IR
脉冲的强度均位于实验工作的参数区间. 已有的
实验 (文献 [15]的图 4 (a)和计算结果 (文献 [15]的
图 4 (b)表明, 当 IR光的强度较小时, 其具体强度
对吸收谱线型的影响几乎可以忽略. 然而随着 IR
光强度的增加, Autler-Townes (AT)劈裂 (或者AC
Stark)效应开始显现出来, 这是另一个有趣的物理
现象, 但不是本文讨论的重点.

图 1 (b)是数值模拟的He原子的阿秒瞬态
XUV光吸收谱. 从图中可以看出, 当XUV 激光
和 IR 激光之间的延迟时间 td < 0, 即 IR激光超
前于XUV激光作用于原子时, IR激光对XUV光
吸收谱基本没有影响, 在瞬态光吸收谱中也只出
现与态 |2, 3⟩, |2, 5⟩和 |2, 7⟩对应的吸收线. 这些共
振线呈现不对称结构即所谓的Fano线型 [12]. 在
td = 0 附近以及 td > 0时, 可以明显地看到 IR光
对原子瞬态光吸收谱的影响. 吸收谱中 |2, 3⟩ 和
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|2, 5⟩对应的吸收线对两束脉冲的延迟时间有很
强的依赖, 并随延迟时间出现周期性结构 (周期
T = 2π/(E|2,5⟩ − E|2,3⟩) = 2.38 fs), 这与之前的
实验观测结果定性上完全一致 [15,16]. 这是双激发
态 |2, 3⟩和 |2, 5⟩通过 IR光发生双光子共振的直接
结果.

3.2 IR光CEP对He原子双激发态XUV
光吸收谱的影响

下面, 我们固定XUV激光和 IR激光之间的
延迟时间, 通过连续改变 IR光的CEP(如图 2 (a)
所示)来考察其对原子XUV光吸收谱的影响.
图 2 (b)给出了两束脉冲之间的延迟时间 td为 3.57
fs时, 原子XUV光吸收谱随着 IR光CEP的变化.

很明显可以看到XUV光吸收谱, 特别是双激发态
|2, 3⟩和 |2, 5⟩对应的吸收线, 随着 IR光的CEP呈
现出周期性明暗变化. 更加有趣的是, 通过合理操
控 IR光的CEP, 可以得到数值为负的XUV光吸收
截面, 意味着该频率附近的XUV光非但不被原子
吸收, 反而得到放大. 这一奇异现象已经在实验中
得到了证实 [16]. 进一步, 改变两束脉冲之间的延
迟时间, 上述物理图像仍然成立. 例如, 图 2 (c)中
两束脉冲之间的延迟时间 td为 4.75 fs, 原子XUV
光吸收谱随着 IR光的CEP的变化和图 2 (b)具有
相似的趋势, 但存在大约π/2的相移, 这归因于
图 2 (b)和 (c)中两束脉冲的延迟时间刚好为 IR光
的1/4个周期, 其电场变化类似于改变π/2相位.

-8 -6 -4 -2 0 2 4 6 8 10 12 14

-0.002

-0.001

0

0.001

0.002

(c)(b)

/
a
.u

.

/fs

0O 90O

180O 270O

(a)

0 60 120 180 240 300 360

50

51

52

53

54

/(O) /(O)

/
e
V

/
e
V

0

1.000
td=4.75 fstd=3.57 fs

0 60 120 180 240 300 360

50

51

52

53

54

图 2 (a)是两束脉冲之间的延迟时间 td = 3.57 fs 时, 不同CEP对应的 IR激光电场构型; (b)和 (c)为He原子的
XUV光吸收谱随 IR光CEP的变化, 其中两束脉冲之间的延迟时间 td分别为 3.57 fs和 4.75 fs
Fig. 2. (a) The electric field of the IR pulse at different CEPs. The time delay between the XUV pulse and
the IR laser is td = 3.57 fs; (b) and (c) are the XUV photoabsorption spectra of He as a function of the
CEP; the time delays are 3.57 fs and 4.75 fs, respectively.

为了更加直观地展示 IR光CEP对原子XUV
光吸收谱的影响, 图 3给出了在固定两束脉冲之
间的延迟时间 td = 3.57 fs时, He原子在不同 IR
光CEP下的典型XUV光吸收谱. 从图 3可以看
出, 当 IR光CEP为 105◦时, 双激发态 |2, 5⟩对应的
吸收谱线从原来的不对称的Fano线型变为对称的
Lorentz线型 (图 3 (a)); 当 IR光CEP为150◦时, 双
激发态 |2, 5⟩对应的吸收谱线从原来的规则的Fano

线型变为反Fano线型 (图 3 (b)); 同时还可以看到,
当CEP为 195◦时双激发态 |2, 5⟩对应的吸收谱线
出现反转的Lorentz线型 (图 3 (c)); 但是当CEP为
240◦时双激发态 |2, 5⟩对应的吸收谱线变化很小
(图 3 (d)). 我们发现上述图像是普适的, 即对于不
同的延迟时间 td, 总能发现吸收谱线出现Lorentz
线型和Fano线型之间的周期振荡, 只是相同的线
型的出现都存在一定的CEP差.
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图 3 当两束脉冲之间的延迟时间 td = 3.57 fs时, 具有不同CEP的 IR光对原子的XUV光吸收谱的影响
Fig. 3. The XUV photoabsorption spectra at some typical CEPs. The time delay between the XUV pulse
and the IR laser is td = 3.57 fs.
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图 4 载波包络相位对Fano q因子的调制作用 (图中六幅子图显示了不同CEP 下谱线的拟合结果, 其中数据点是
数值计算结果, 曲线是拟合结果, Fano q因子在各个子图中标出)
Fig. 4. The modulation of Fano q parameters as a function of the CEP. The six sub-figures demonstrate the
fitting of our numerically calculated absorption spectra (full circles) with the Fano function at some typical
CEPs. The Fano q parameters are indicated in each plot.
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根据Fano共振理论 [12], 原子的吸收截面可以
用下述公式描述:

σ = A
(q + ϵ)2

1 + ϵ2
+ c, (6)

其中A是共振峰的强度, c是背景连续谱的吸收截
面, ϵ = (E − E0)/Γ 是重新标度后的能量, E0是

共振峰的位置, Γ是谱线的宽度, q称为Fano 共振
结构因子, q = 0或者±∞时, 谱线退化成Lorentz
线型. 详细的推导发现 q = Dgb/πVE0

DgE0
, 其中

Dgb ≡ ⟨g|µ|b⟩和DgE0 ≡ ⟨g|µ|E0⟩分别是从基态
|g⟩到双电子束缚态 |b⟩以及从基态 |g⟩到共振连续
态 |E0⟩的偶极跃迁矩阵元,

VE0b ≡ ⟨E0|
1

|r1 − r2|
|b⟩

是两个组态之间的构型相互作用. 可以看出, Fano
q因子深刻反映了不同电离通道之间的比例以及相

位信息.
利用 (6)式对图 2 (b)中 |2, 5⟩态的吸收谱进行

拟合, 得到 q因子随着 IR光CEP的变化如图 4所
示. 从图中可以看出, 随着CEP的连续变化, q 因
子可以从极端负值到极端正值连续调控. 根据 q

因子的物理含义, 这意味着通过 IR 光的CEP可以
有效地控制不同电离通道之间的比例和量子干涉,
进而为探测和操控原子中的极端超快电子关联提

供了新的思路. 值得注意的是, 在CEP = 120◦和

300◦ 附近, q因子的取值从负到正发生急剧变化

(不连续突变). 这是因为, 当 q → ±∞ 时, 对 (6)式
取极限得σ = Aq2/(1 + ϵ2) + c, 因此正 q和负 q所

对应的线型完全一致, 意味着对同一条谱线进行拟
合时可以得到正 q值, 同时也可能得到负 q值, 具体
拟合结果取决于初始的试探值. 从物理的角度来
看, 当 q → ±∞时, 直接电离通道的比例等效趋近
于零 (DgE0 → 0). 这时谱线退化成Lorentz 线型,
如图 4 突变相位附近的子图所示. 上述现象与文
献 [16]图 2中阐述的理论完全一致: 文献 [16]提出
了通过改变偶极相位可以人工诱导原子自然谱线

变化的思想; 我们的详细计算结果则展示了偶极相
位的改变可以通过改变 IR光的CEP 来实现.

4 结 论

本文通过数值求解一维模型He原子的双电
子含时薛定谔方程, 研究了 IR激光对He原子双激

发态的XUV光吸收谱的影响. 将XUV激光作用
于He原子, He原子可以被XUV激光直接电离, 也
可以被抽运到双激发态, 而后发生自发电离, 并
与直接电离的部分产生干涉, 从而在XUV光吸收
谱中产生不对称的Fano共振线型. 当 IR激光与
XUV激光共同作用时, XUV激光吸收谱随着 IR光
CEP的变化呈现从Fano 线型到Lorentz线型以及
反Fano线型的周期性连续变化. 深入的分析表明,
这意味着人们可以利用超短脉冲的CEP有效调控
直接电离和间接电离两个通道之间的比例和量子

干涉. 我们的结果在探测和操控原子分子中的极端
超快电子动力学方面具有重要的潜在应用.
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Abstract
In the present paper, we investigate the quantum control of the XUV photoabsorption spectrum of helium atoms

via the carrier-envelope-phase (CEP) of an infrared (IR) laser pulse by numerically solving the time-dependent one-
dimensional (1D) two-electron Schrödinger equation. The advantage of the 1D model is that the associated time-
dependent Schrodinger equation (TDSE) can be solved numerically with high precision as taking full account of the
interaction between the electrons and without making any assumptions about the dominant physical mechanisms. In our
study, a single attosecond XUV pulse with broad bandwidth is used to create a wave packet consisting of several doubly-
excited states. Helium atoms subjected to the XUV pulse can be ionized through two different pathways: either direct
ionization into the continuum or indirect ionization via the autoionization of doubly excited states. The interference of
these two paths gives rise to the well-known Fano line shape in the photoabsorption spectrum, which is determined by
the ratio and relative phases of the two paths. In the presence of an IR laser pulse, however, we find that the Fano
line profiles are strongly modified, in good agreement with recent experimental observations [C. Ott et al., Science 340,
716 (2013); C. Ott et al., Nature 516, 374 (2014)]. At certain time delays, we can observe symmetric Lorentz, inverted
Fano profiles, and even negative absorption cross sections, indicating that the XUV light can be amplified during the
interaction with atoms. We fit the absorption spectra with the Fano line profiles giving rise to the CEP-dependent Fano
q parameters, which are modulated from extremely large positive value to extremely large negative value. Since the q

parameter is proportional to the ratio between the dipole matrix of the indirect ionization path and the dipole matrix of
the direct ionization path; these results indicate that the quantum interference between the two ionization paths can be
efficiently controlled by the CEP of an ultrashort laser pulse, thus offering another possibility (in addition to the laser
intensity and the time delay between the XUV pulse and the IR laser) of manipulating the extreme ultrafast electronic
motion in atoms. Our predictions can be experimentally verified easily with the present experimental technique.

Keywords: photoabsorption spectrum, quantum control, carrier-envelope-phase
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