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He原子体系中偶极子响应的周期性量子相位
调控的理论研究∗

丁晶洁 王全军 刘作业† 胡碧涛‡

(兰州大学核科学与技术学院, 兰州 730000)

( 2015年 7月 14日收到; 2015年 9月 26日收到修改稿 )

基于激光诱导相位模型, 研究了周期性相位调控的He原子体系的光谱响应. 研究发现,周期性的相位调
控会导致He原子吸收谱由单个孤立的洛伦兹线型转化为等间隔的 “梳状”结构. “梳状”光谱的性质主要由原
子系统和控制脉冲链的性质决定, 并给出了表征 “梳状”光谱的理论公式. 该机理具有普遍适用性, 它可以应
用到任意原子体系, 进而推广到任意波段, 并且为任意波段的脉冲整形提供了可能.

关键词: 吸收谱, 光偶极子响应, 周期性相位调控
PACS: 32.30.Jc, 32.70.Jz, 42.50.Nn, 42.50.Ct DOI: 10.7498/aps.64.243201

1 引 言

从十九世纪开始, 人们已经在研究物质的光吸
收, 如太阳光的夫琅禾费线 [1]. 随后, 研究表明每
种化学元素都具有特征吸收谱线, 进而解释了大气
对太阳光的吸收现象 [2]. 同时, 不仅是化学元素,
化学聚合物如双原子分子、生物分子等同样具有特

征吸收谱. 对于原子来讲, 吸收谱线所处的位置对
应于初始态 (一般为基态)和激发态的能量差, 而吸
收谱线型为孤立的洛伦兹型, 谱线的宽度对应激发
态的寿命.

光吸收的动力学过程可以由抽运 -探测测量的
时间分辨光谱学进行探测, 而利用飞秒激光脉冲的
抽运 -探测测量是近二十年来研究的重点 [3−7]. 最
近, 反转抽运和探测脉冲到达靶物质的顺序, 观察
相关的量子动力学过程成为光与物质相互作用研

究的最新热点 [8,9]. 探测脉冲作为激发脉冲触发一
个量子体系, 抽运脉冲随后与该体系作用, 其偶极
子的振荡相位会受到调制作用而导致吸收谱线型

的改变, 该效应被称为量子相位操控机理 [8]. 调整
探测脉冲的强度可以实现吸收谱线型在洛伦兹型

和法诺型间的相互转换. 该工作一经报道, 立即引
发了广泛的关注 [10,11]. Chini 等 [12]在实验上观测

到了He原子的束缚态 (1s3p)的光致瞬态斯塔克偏
移. 利用光谱相位相干直接电场重构法 (SPIDER),
研究人员完成了对内壳层电子跃迁的偶极子相位

的直接测量 [13]. 利用红外飞秒脉冲能将自电离态
耦合到其临近的激发态而切断其衰变过程, 因此可
通过调控红外脉冲的时间延迟达到控制吸收谱线

型的目的 [14]. 利用阿秒脉冲链和气态的He原子相
作用, 人们研究了电子波包干涉对He 原子的光谱
响应的影响: 多光子 (红外光)激发和单光子 (紫外
光)激发的不同及不同的干涉机理对光吸收概率的
影响 [15]. 同时, Chen等 [16−18]做了大量的理论研

究, 并提出了理论模型 [18]用于研究吸收谱线型对

控制脉冲的依赖关系.
基于相位控制理论, 本文从理论上研究了He

原子体系的偶极子响应在时域上的周期性相位调

制, 研究发现调制后的光谱响应为周期性的 “梳状”
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结构. 同时, 该理论可推广到任意原子体系中, 实
现任意波段的光谱调制.

2 激光诱导相位模型

光与物质的相互作用时, 系统的偶极子响应
d(t)与极化率成正比, 可用于描述作用过程. 对于
稀疏的介质, d(t)可以用来描述电磁辐射的吸收或
辐射 [19,20]. 考虑一个二能级系统 (基态 |1⟩和激发
态 |2⟩), 系统的偶极子振荡与吸收谱α或者吸收截

面σ存在关系

σ(ω) ∝ α(ω) ∝ Im
{

d̃(ω)

Eexcite(ω)

}

= Im
{

FFT [d(t)]

Eexcite(ω)

}
, (1)

其中, Eexcite(ω)为激光场, d̃(ω)为偶极子d(t)的傅

里叶变换, d̃(ω) = FFT [d(t)]. 理论模拟的核心在
于确定偶极子的响应d(t). d(t)由偶极矩的期望值

给出: ⟨Ψ(t)| d |Ψ(t)⟩, 其中d为系统的跃迁偶极矩.
量子态的时间演化:

|Ψ(t)⟩ = c1(t)e−i E1
~ t |1⟩+ c2(t)e−i E2

~ t |2⟩ , (2)

其中, |1⟩为基态, |2⟩为激发态; Ei表示相应态的本

征值, 由薛定谔方程给出; |ci(t)|2为态 |i⟩的布居数.
假设跃迁偶极矩 ⟨i| d |i⟩为零, 跃迁偶极矩阵元

⟨2| d |1⟩不存在时间依赖性. 偶极子振荡存在衰变
宽度Γ , 它主要受制于系统的各向异性和自发辐射
展宽. 因此, 偶极子振荡为

d(t) = c∗2(t)c1(t)ei E2−E1
~ t ⟨2| d |1⟩ e−Γ

2 t + c.c.

= c∗2(t)c1(t)eiω21t ⟨2| d |1⟩ e−Γ
2 t + c.c, (3)

这里, ω21 = (E2 − E1)/~. 假设未知的跃迁偶极矩
阵元 ⟨2| d |1⟩为常数, 系数 c∗2(t)可由时间演化的微

扰理论计算得到 [21]. 激光脉冲在偶极子衰变过程
引入一个微扰项λW (t), 相应的时间演化的薛定谔
方程为

i~ ∂

∂t
|Ψ(t)⟩ = [H0 + λW (t)] |Ψ(t)⟩ , (4)

相应的解为

|Ψ(t)⟩ =
∑
j

cj(t)e−i Ej
~ t |j⟩. (5)

将 (5)式代入方程 (4), 并投射到态 |2⟩, 系数
c2(t)可以下面公式得出:

i~ d
dtc2(t) = λ

∑
j

cj(t)eiω2jt ⟨2|W (t) |j⟩ . (6)

λ ≪ 1, 系数 cm(t)以λ展开为

c2(t) = c
(0)
2 (t) + λc

(1)
2 (t) + λ2c

(2)
2 (t) + · · · . (7)

把 cm(t)代入方程 (4), 并且按照λ的级数分类, 进
而确定系数 c

(2)
2 的取值.

在 t = 0时, 系统处于基态 |1⟩. 因此, c
(0)
2 =

δ21, c(i)2 = 0 (i > 1),

c
(1)
2 (t) = − i

~

∫ t

0

dt′ eiω21t
′
⟨2|W (t) |1⟩ ,

微扰W (t)可以由系统的偶极矩 d和激发场

Eexcite(t)给出, 因此

c
(1)
2 (t)

= − i
~

∫ t

0

dt′eiω21t
′
⟨2| dEexcite(t

′) |1⟩

= − i
~

∫ t

0

dt′eiω21t
′
Eexcite(t

′) ⟨2| d |1⟩ . (8)

系统的偶极矩阵元 ⟨2|d|1⟩是未知的, 这里假设其取
值为常数. 因此, 将 c∗2(t)的结果代入, 模拟中偶极
子振荡可以确定为

d(t) ∝ i
~

(∫ t

0

dt′e−iω21t
′
Eexcite(t

′)

)
e−Γ

2 teiω21t

+ c.c.. (9)

目前为止, 我们只考虑了一个激光脉冲与样品
相互作用, 即激发脉冲. 激发脉冲实现原子体系的
激发, 产生一个偶极子响应. 随后, 一个周期性的
红外飞秒链 (控制光场)与该体系相作用. 飞秒脉冲
链的电场为

ε(t) = cos(ωLt)
∞∑
j=0

Econtrol (t− t0 − jTrep),

其中, t0为第一个脉冲的中心时间, ωL为脉冲

的中心频率, Econtrol(t) = ε0 sech(γt)表示单个
脉冲 [22,23]. 激光场的振幅Econtrol与激光峰值功

率密度 Icontrol存在关系 Icontrol = c · ε20/(8π), 带
宽 γ对应脉冲持续时间的半高宽 (FWHM) τd =

2arccosh(
√
2)/γ. 只考虑周期性激光场中的一个激

光脉冲. 由于瞬态的斯塔克效应, 控制脉冲会导致
共振频率的偏移. 偏移量是由激光脉冲的强度决定
的∆ω(t) = c̃ · |Econtrol(t)|2 = c̃ · Icontrol(t). 激光脉
冲诱导的频率偏移具有时间依赖性, 导致系统偶极
子的振荡相位的变化量为

∆ϕ =

∫ t

0

dt′∆ω(t′) ≈ −(1/2)αd

∫
E2

control(t)dt,

243201-2
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αd为激发态的有效的动力学极化度. 相位变化量
∆ϕ与激光强度成线性变化关系. 相应的吸收谱可
由 (1)式给出.

Trep

τ

Detector

(a)

(b)

1s2 2S0

1s2p 1P1

Γ21=1.8T109s-1

ω21=21.2 eV

He
2>

1>

图 1 (网刊彩色) (a)原子体系中周期性相位控制实现的
原理图; (b) He原子体系中的二能级系统的能级图
Fig. 1. (color online) (a) Illustration of the phase ma-
nipulation using pulsed light to create the coherence
(blue) and temporally locked pulses (red) with (b) the
scheme of the two level system in atomic He.

3 结果与讨论

应用激光诱导相位模型, 我们理论研究了He
原子体系中二能级系统的偶极子响应的周期性相

位调控, 并模拟系统的光谱响应. 图 1 (a)所示为实
现原子体系中周期性相位控制的原理图. 首先, 一
个Delta脉冲与原子系统相作用, 将电子由基态激
发到激发态. 随后, 红外的飞秒脉冲链与该体系作
用, 每一个飞秒脉冲都会导致系统的偶极子响应
一个相位变化∆ϕ. 红外脉冲链中相邻脉冲的时间
间隔为Trep, 对应的重复频率为 frep, 单个脉冲的
持续时间为 2τd. ∆ϕ的大小依赖于激光脉冲的峰

值功率密度 Icontrol. 同时, 调整红外飞秒脉冲链与
Delta脉冲的时间延迟 τ , 红外脉冲链的首个脉冲与
Delta脉冲在时间上部分重合. 进而独立的调整首
个飞秒脉冲导致的初始相移

ϕ = −(1/2)αd

∫ 2τd

τ

E2
control(t).

图 1 (b)所示为He原子体系中二能级系统的
1s2 → 1s2p跃迁的能级图. 跃迁的寿命为 6 ns, 对
应的衰变宽度为Γ21 = 1.8 × 109 s−1, 激发态与基
态的能级差为ω21 = 21.2 eV. 对于He原子体系中

1s2p态αd = 354 a.u., 与弱恒定场的计算结果相符
合 [24,25]. 模拟中采用阿秒脉冲作为Delta脉冲与
系统相互作用, 将电子由基态激发到激发态. 阿秒
脉冲在实验上可以通过红外飞秒脉冲与惰性气体

原子相作用产生高次谐波, 进而合成阿秒脉冲. 不
考虑红外脉冲链的作用, 该系统的光谱响应为对
称的洛伦兹线型的吸收谱, 如图 2 (a)和图 2 (b)中
灰色实线所示. 在时间零点, 利用红外飞秒脉冲链
对体系的偶极子的振荡相位进行调控. 红外脉冲
链的重复频率为 5 GHz, 单个脉冲的中心频率为
1.5 eV, 脉冲持续时间为100 fs. 为了使相位变化量
∆ϕ满足∆ϕ = π, 计算中红外脉冲的峰值功率密度
Icontrol = 1.37× 1011 W/cm2. 控制红外脉冲链和

-12 -8 -4 0 4 8 12

-0.5

0

0.5

1.0

ω−ω21/2pfrep

-12 -8 -4 0 4 8 12

ω−ω21/2pfrep

R
e
la

it
v
e
 i
n
te

n
si

ty

(b)

-0.5

0

0.5

1.0

R
e
la

it
v
e
 i
n
te

n
si

ty

Reference

Response

Reference

Response

(a)

T2

图 2 控制红外脉冲链的单脉冲的峰值功率密度

Icontrol = 1.37 × 1011 W/cm2, 红外脉冲链和Delta
脉冲的时间延迟为 (a) 50 fs和 (b) 25 fs 时, He原子的光
谱响应. 图中灰色实线为不存在红外脉冲链时, He原子对
Delta脉冲的吸收谱
Fig. 2. Controlling the peak power density of the NIR
laser pulse to be Icontrol = 1.37 × 1011 W/cm2, the
spectral response of the system are simulated by set-
ting the time delay between the delta pulse and the
NIR laser pulse train to be (a) 50 fs and (b) 25 fs.
The gray solid line is the absorption line without the
presence of the NIR laser pulse train.
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Delta脉冲的时间延迟为 τ > 50 fs. 首个飞秒脉冲
全部与该系统相作用, 其引起的初始相移为ϕ = π.
周期性相位调控的He原子体系的光谱响应为 “梳
状”结构, 如图 2 (a)黑色实线所示. 梳齿的频率间
隔由红外脉冲链的重复频率 frep决定. 每个梳齿
中同时存在吸收和辐射的频率成分, 梳齿的形状
为法诺线型. 梳齿的谱线强度以ω21为中心向两侧

衰减. 控制红外脉冲链和Delta脉冲的时间延迟为
τ = 25 fs, 即首个飞秒脉冲部分 (50%)与该系统相
作用, 其引起的初始相移为ϕ = π/2. 作用后的He
原子的光谱响应同为 “梳状”结构, 但梳齿的线型
为对称的洛伦兹线型, 如图 2 (b)黑色实线所示. 梳
齿的间隔同样由红外脉冲链的重复频率 frep决定,
而梳齿的谱线宽度对应激发态的衰变宽度Γ21. 以
ω21为中心, 其右侧的梳齿的频率成分为辐射而左
侧为吸收, 并且梳齿的谱线强度以ω21为中心向两

侧衰减.
只考虑相位变化量∆ϕ和初始相移ϕ对系统的

影响, 通过对系统的偶极子响应进行傅里叶分析,
得出He原子的光谱响应对应不同的相位变化量
∆ϕ和初始相移ϕ的分析公式:

α(ω) ∝ Im
{

i ei(ϕ−∆ϕ/2)

×
∞∑
−∞

an
Γ/2− i[∆E − 2π · frep(n−∆ϕ/(2π))]

}
,

(10)

对应的系数为

an = − sin(∆ϕ/2)

π[n−∆ϕ/(2π)]
, (11)

其中, n为整数, frep = 1/Trep为相位控制的重复频

率. 由 (10) 式可知: “梳状”光谱是以共振频率ω21

为中心, 相邻的梳齿的频率间隔由重复频率 frep决

定. 由 (10)式可知每一个梳齿具有相同的谱线宽度
Γ , 并且具有相位 e i(ϕ−∆ϕ/2). 控制初始相移ϕ和相

位变化量∆ϕ 保持关系式ϕ = ∆ϕ, 梳齿的线型为
对称的法诺型; 控制初始相移ϕ和相位变化量∆ϕ

保持关系式ϕ = ∆ϕ/2, 梳齿的线型为对称的洛伦
兹型. 每个梳齿的强度可以由 (11)式给出. 由 (10)
式可知, 通过调节相位变化量∆ϕ可以微调频率梳

的位置, 梳齿的位置为

En = Er + n× 2πfrep − frep ×∆ϕ. (12)

但是必须恰当地选择初始相位ϕ的取值来保持梳

齿谱线的对称性.

红外脉冲的强度 Icontrol与相位变化量成线性

变化关系. 控制红外脉冲链和Delta脉冲的时间
延迟为 50 fs (ϕ = ∆ϕ), 调整红外脉冲的峰值功
率密度 Icontrol在0到2.74 × 1011 W/cm2范围内变

化, 对应的偶极子振荡相位的变化量的取值范围为
0π到2.0π. 图 3 (a)为He原子的光谱响应对相位变
化量∆ϕ的依赖关系. 对应相位变化量∆ϕ = 0和

∆ϕ = 2π时, 系统的光谱响应为孤立的洛伦兹吸
收谱, 谱线的中心对应着激发态的激发能ω21. 相
位变化量∆ϕ在从 0π和 1.0π变化时, 可以发现每
个梳齿的线型为法诺型, 由非对称转换为对称. 以
ω21为中心, 左侧的梳齿主要表现为吸收, 右侧的
梳齿以辐射为主, 并且梳齿的强度在∆ϕ = 0.5π

达到极大. 相位变化量∆ϕ从 1.0π到 2.0π变化时,
可以发现每个梳齿的线型逐渐由对称转换为非对

称. 以ω21为中心, 左侧的梳齿以辐射为主, 右侧的
梳齿以吸收为主. 为了更好地说明上述变化关系,
图 3 (b)所示为对应相位变化量∆ϕ = 0.1π, 0.5π,
1.0π, 1.5π, 1.9π时, He原子的光谱响应. 可以发现
梳齿的线型随着∆ϕ的变化在洛伦兹线型和法诺线

型之间的转换.
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图 3 (网刊彩色)控制红外脉冲链和Delta脉冲的时间延迟为
50 fs (ϕ = ∆ϕ) (a) He原子的光谱响应随着相位变化量∆ϕ

(∆ϕ ∝ Icontrol)的变化关系; (b)对应∆ϕ = 0.1π, 0.5π, 1.0π,
1.5π, 1.9π时, He原子的光谱响应
Fig. 3. (color online) Setting the time delay between the delta
pulse and the NIR laser pulse train to be 50 fs (ϕ = ∆ϕ), (a)
the dependence of the simulated spectral responses of the sys-
tem on the incremental phase steps ∆ϕ (∆ϕ ∝ Icontrol) and
(b) the spectral responses by setting the incremental phase
steps ∆ϕ =0.1π, 0.5π, 1.0π, 1.5π, 1.9π.
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对于模拟所需的红外飞秒脉冲链, 无论是强度
还是重复频率都高于现存的激光振荡器所能提供

的极限. 一种可行的产生高强度、高重复频率的红
外飞秒脉冲链的方法是: 将Ti:Sa放大器产生的脉
冲宽度为几十个飞秒, 重复频率kHz, 单脉冲能量
为mJ的激光脉冲耦合到外部的Fabry-Perot腔中,
产生理论模拟所需强度和重复频率的红外飞秒脉

冲链. 另外, 我们期待着正在进行的高能高频 (µJ,
GHz)的飞秒振荡器的研究 [26−28]能够突破现有的

瓶颈, 为我们提供所需的红外飞秒脉冲. 同时, 我
们的研究也为飞秒激光技术的研究提供了一个新

的动机.

4 结 论

基于激光诱导相位模型, 理论研究了He原子
体系中的偶极子响应的周期性相位调控. 结果表
明周期性的相位调控会导致He原子吸收谱的变化:
从孤立的洛伦兹线型的吸收谱转化为等间隔的 “梳
状”结构. 梳齿的间隔是由控制脉冲链的重复频率
决定, 而梳齿的线型由激光脉冲的强度决定. 该
机理具有普遍适用性, 可应用到任意波段, 利用高
电荷态离子的跃迁 [29]甚至可以将其推广到硬X射
线波段. 在高电荷态离子中需要选用亚稳态的跃
迁 [30]以提高光梳的频率分辨. 同时, 给出了表征
频率梳的分析公式, 可以简单地确定所需的实验参
数. 利用该机理产生的 “梳状”光谱可以用于相应
波段频率的相对测量. 它不但使高频波段 (XUV,
X-ray)的高精度测量及其应用成为可能, 同样也为
任意波段的脉冲整形提供了可能.
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Abstract
Based on the laser-induced-phase model, periodic quantum phase modulation of the dipole response in atomic He

is studied theoretically. The two-level system of the transition 1s2 → 1s2p with a delay width of 1.8 × 109 s−1 and an
energy difference of 21.2 eV between the excited state and the ground state is used in the calculation. The system is
excited by attosecond laser pulse from high harmonic generator, and the spectral response of the system is of single
isolated symmetric Lorentzian absorption line. After the excitation, near infrared (NIR) femtosecond laser pulse train
with a repetition rate of 5 GHz, central frequency 780 nm, and pulse duration of 100 fs, is utilized to periodically modify
the spontaneous decay of the excited 1s2p level. The incremental phase step ∆ϕ depends on the intensity of the NIR
laser pulse, while the initial offset phase ϕ can be controlled independently by partially overlapping the first NIR pulse
with the excitation. Simulated results show that the Lorentzian absorption line is transformed into comb-like spectral
structure with equal gap depending on the repetition rate of the NIR pulse train. The line shape of each comb tooth
is symmetric Lorentzian line by setting ϕ = ∆ϕ/2 = π/2, while it is Fano line by setting ϕ = ∆ϕ = π. The location
of the comb structure is mainly dependent on the energy difference between the excited state and the ground state,
while it can be slightly tuned by controlling the incremental phase step ∆ϕ. We develop an analytic description of
the comb-like spectral structure by Fourier analysis, depending on both the atomic and the phase-control properties.
The analytical expressions can be readily used to estimate the exact experimental parameters. The universality of this
mechanism allows the spectral modulation in arbitrary atomic system at arbitrary frequency, including the hard X-ray
regime, by using reference transitions in highly charged ions. The generalization of this approach should thus not only
enable relative frequency measurement and relevant applications at extremely high frequencies, but also open the way
for pulse shaping at arbitrary frequencies.
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