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强激光场作用下He原子低激发态的制备和控制
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摘要　基于精确的角动量依赖的模型势,提出了利用激光脉冲驱动 He原子产生布居数可控的基态与较低激发态

的制备方案.通过数值求解三维含时薛定谔方程得到了相应的波长、峰值强度和脉宽激光参数.数值模拟结果表

明,对于２s、２p、３p激发态,激光脉冲结束时的布居数均可达到１００％.而对于３s和３d态,由于它们之间的能级差

较小,且存在一定的电离几率,布居数最高仅到８０％和８６％.
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Abstract　A methodforpreparingthegroundandlowexcitedstateswithcontrollablepopulationsofHeatoms
drivenbyalaserpulseisproposedbasedonanaccurateangularＧmomentumＧdependentmodelpotential敭The
correspondinglaserparametersofwavelength peakintensityandpulsedurationareobtainedbythenumerical
solutionofthethreeＧdimensionaltimeＧdependentSchrödingerequation敭Thenumericalsimulationresultsshowthat
forthe２s ２pand３pstates thepopulationsattheendoflaserpulsecanallreach１００％ whileforthestatesof３s
and３d themaximumpopulationsareonly８０％and８６％ respectively becauseoftheirverycloseenergylevels
andsmallionizationprobabilities敭
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１　引　　言

近年来,随着超强超快激光技术的快速发展,强
激光场与原子(或分子)间的相互作用引起了学者们

的极大兴趣[１].当原子处于激光场中时,原子中的

束缚电子会通过隧穿电离进入连续态,这些电子在

激光场中加速运动,当激光场反向时,一部分电子会

携带一定的动能返回到母核附近与母核复合,辐射

出高能光子,即高次谐波[２].高次谐波的波长可以

延伸到极紫外和软X射线波段,并且具有很好的时间

和空间相干性[３Ｇ４],可作为一种优质的桌面型光源应

用于许多重要领域,如利用高次谐波对原子分子中的

电子轨道[５]和纳米量级的微小物体[６]进行成像,对激

光的载波包络相位(CEP)进行测量[７]等.其中,高次

谐波重要的应用之一是合成超短的阿秒脉冲[８Ｇ１１].
在通常情况下,当激光驱动原子发射高次谐波

时,原子处于基态,其电离能较大,导致原子的隧穿

电离较弱,故发射的高次谐波强度较小.而激发态

原子具有较小的电离能,能获得较大的隧穿电离速

率,产生高强度的谐波.因此,学者们提出以原子的
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基态和激发态的线性组合作为初态来发射高次谐

波[１２Ｇ２０].研究结果表明,利用这种方法产生高次谐

波的效率比以原子初态为基态的提高了几个数量

级,而且截止能量也会增大.因此,制备具有不同布

居数的基态/激发态以及纯粹的激发态原子对于提

高高次谐波发射效率具有重要的意义.当原子发射

低频高次谐波(电离阈值附近)时,除了辐射出具有

奇数阶的高次谐波外,还会出现一些高强度的非整

数阶的奇异谐波,而产生这些奇异谐波的正是原子

的激发态结构[２１Ｇ２２].因此,研究原子从基态到激发

态的跃迁也有助于理解低能谐波的发射机制[２３].

He原子是一种用于产生高次谐波的重要原

子,而关于He原子在激光场中的激发过程的研究

鲜有报道.Li等[２４]提出了一种依赖角动量量子数

的精确的He原子模型势,研究了He原子在激光场

中发射高次谐波的性质,得到了与实验一致的结果.
本文利用这种精确的原子模型势,研究了 He原子

从基态到一些低激发态的制备和控制过程.研究结

果为实验制备激发态He原子提供了具体的激光参

数,同时对利用原子叠加态发射高次谐波的研究具

有很好的参考价值.

２　理论方法

由于He原子的初态处于单重态,在线偏振激

光驱动的激发过程中总自旋守恒,因此采用 Li
等[２４]构造的 He原子单重态的依赖角动量量子数

的模型势,该模型势能够精确给出 He原子基态和

各低激发态的能级:
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式中Vl 为角动量依赖的模型势;α为 He＋离子核的

偶极极化率;rc为He＋的有效原子实半径;N 为原子

实中的电子数(对于 He原子,N＝１);r为电子到原

子核的距离;W６ 为核截断函数;S,A１,A２,B１,B２ 都

是依赖角动量量子数的参数;l为角动量量子数.
通过求解含时Schrödinger方程来研究 He原

子在线偏振激光驱动下的激发性质:

i∂∂tΨ
(r,t)＝ĤΨ(r,t)＝

　　　　[Ĥ０＋V̂(r,t)]Ψ(r,t), (２)

式中Ψ 为含时波函数;Ĥ 为哈密顿算符;r 为空间

位置矢量;原子与激光场间的相互作用算符V̂(r,t)＝

－E(t)r̂,其中E(t)为线偏振电场强度,r̂为空间

位置矢量算符.无外场时的体系哈密顿算符为
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式中Y０
l 为球谐函数.

为了求解 (２)式,基于伪谱对空间网格点进行

撒点[２５],其特点是离原子核近的地方网格点密,离
原子核远的地方网格点疏,可在保证计算精度的前

提下减少网格点的数量,减少数值计算用时.计算

中,空间范围最大值取为２００a．u．(a．u．为原子单

位),网格点数为１０００,分波数为１２０.对波函数的

时间演化通过分裂算符法[２６]完成:

Ψ(t＋Δt)＝exp(－iH０Δt/２)×exp[iE(t＋Δt/２)×
rΔt]×exp(－iH０Δt/２)Ψ(t)＋ο[(Δt)３], (４)

式中Δt为时间步长,ο()为三阶无穷小量.t时

刻的波函数 Ψ(t)在能量空间中的演化时间间隔

为Δt/２,在坐标空间中的演化时间间隔为Δt,再
到能量 空 间 中 演 化,得 到t＋Δt 时 刻 的 波 函 数

Ψ(t＋Δt),迭代以上步骤可以得到任意时刻的波

函数.
含时波函数Ψ(r,t)向原子本征态φn,l(r)的投

影为

Cn,l ＝∫dr３Ψ∗(r,t)φn,l(r), (５)

式中∗表示取共轭;n 为主量子数.则处在本征态

φn,l(r)的原子布居数为

Pn,l ＝ Cn,l(t)２. (６)

图１ 氦原子低激发态(n≤３)的能级及制备的方案图

Fig．１ Energylevelsandpreparationschemeof
lowexcitedstates n≤３ ofHeatoms

３　结果与讨论

图１所示为He原子的基态和激发态(n≤３)的
能级 结 构 及 其 相 应 的 制 备 途 径,并 且 给 出 了 利

用 (１)式计算得到的单重态能级值以及相关的能级
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差所对应的光子波长值,其中s、p、d表示能级,标出

的能级值为理论计算所得的结果.这些理论计算数

值与相关研究[２７]结果符合得很好.由于单光子吸

收的效率最高,选择该种方式来激发原子.对于２p
和３p态,其宇称与基态１s相反,故通过一束单色激

光脉冲就可以实现原子布居数向目标态的转移.对

于２s、３s和３d态,其宇称与基态相同,故必须先使

原子的布居数转移到２p态,然后再利用第二束激光

获得各目标态.
根据图１所示无外场时 He原子初态、末态的

能级差计算出其单光子跃迁对应的波长值,并将其

作为驱动激光脉冲的试探波长.在满足电离较小和

脉宽远小于跃迁能级寿命的条件下,选取合适的激

光峰值强度和脉宽的初值.通过计算布居数,不断

地优化这些激光参数,直到得到所期望的末态原子

为止.在参数的选取过程中,激光峰值强度和波长

较难确定,这主要是因为在激光场的作用下,原子会

产生交流Stark效应,原子的能级会发生移动.实

现He原子布居数从基态转移到一些目标态的优化

激光脉冲参数如表１所示.
表１　He原子布居数从基态转移到特定激发态的激光脉冲参数

Table１　LaserpulseparametersfortransferringatomicpopulationsfromgroundstatetospecificexcitedstatesofHeatoms

Initialstate
Laserintensity
/(W∙cm－２)

Laserwavelength
/nm

Pulseduration
/cycle

Finalstate
(atomicpopulation)

１s ４．５０×１０１３ ５８．１ ４０ １s(７０％)＋２p(３０％)

１s ８．２０×１０１３ ５８．１ ４０ １s(５０％)＋２p(５０％)

１s １．６３×１０１４ ５８．１ ４０ １s(２０％)＋２p(８０％)

１s ３．２０×１０１４ ５８．１ ４０ ２p(１００％)

１s ９．９６×１０１３ ５３．５ ８０ １s(５０％)＋３p(５０％)

１s ３．８０×１０１４ ５３．５ ８０ ３p(１００％)

２p ７．７０×１０９ ２０６４．０ ８ ２p(５０％)＋２s(５０％)

２p ３．１０×１０１０ ２０６４．０ ８ ２s(１００％)

２p ２．１０×１０１１ ７１５．０ ２４ ３s(８０％)＋３d(４％)

２p ４．００×１０１１ ６５２．８ ８ ３s(７％)＋３d(８６％)

　　图２所示为不同激光峰值强度下基态１s到激发

态２p的He原子布居数的转移结果.当激光峰值强

度为４．５０×１０１３W∙cm－２时,可将３０％的布居数从基

态转移到激发态,如图２(a)所示;当强度为８．２０×
１０１３ W∙cm－２时,２p态的布居数增大到５０％,得到

(|１s›＋‹２p|)/２的叠加态,如图２(b)所示.进一步

增大激光强度至１．６３×１０１４ W∙cm－２时,２p态的布

居数增大至８０％,如图２(c)所示.使用更高的强度

３．２０×１０１４W∙cm－２时,可以完全将电子从基态转移到

２p态,如图２(d)所示.此时,如果激光的持续时间过

长,在其作用时间内出现Rabi振荡(周期约为１２．６fs),
那么在激光结束时仍会有部分布居数分布在１s态上.

由图２可知,当激光强度较大时,２p态的布居

数会出现振荡,这主要是由电场的振荡引起的.电

子的激发、电离都与激光强度有关,故电场振荡时相

应的强度也会发生周期性变化,最终导致束缚态上

的布居数发生振荡.
采用一束波长为５３．５nm的激光脉冲,通过改

变激光峰值强度可以将原子布居数从 He原子基态

转移到３p态.图３所示为不同激光峰值强度下基

态向３p激发态的He原子布居数的转移.

原子布居数从１s全部转移到２p态后,再使用

一束长波激光脉冲(波长为２０６４nm)就可以获得布

居数 可 控 的２s激 发 态.当 激 光 强 度 为７．７０×
１０９ W∙cm－２时,可以得到布居数相同的(２s＋２p)
叠加态,如图４(a)所示.而当强度增强到３．１０×
１０１０ W∙cm－２时,则可以产生单纯的２s激发态,如
图４(b)所示.

图５所示为由１s制备３s和３d激发态的结果.
因为２p态的电离能很小,所以用于激发的第二束激

光也会使得一部分电子成为自由电子;另外,由于这

两个态的能级非常接近,且激光脉冲具有一定的频

宽,用这种方式无法将原子布居数完全转移到３s或

３d态.当第二束激光结束时,３s态的最大布居数为

０．８０,而３d态的则可达到０．８６.
计算电子密度在激光场中的演化 Ψ(z,t)２.

图６所示为原子布居数由１s完全转移到２p态的结

果,其中z为坐标.从图６可知,电子主要分布在两

个区域.在激光场的约前２０个周期,电子集中在

z＝０．５a．u．附近,这些电子处于基态.从约第２０个

周期开始,电子跃迁到z＝４．６a．u．附近,由图６(a)
可以确定这些电子正好处在２p态.

０７０２００２Ｇ３
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图２ 不同激光峰值强度下基态１s向２p激发态的 He原子布居数的转移.

(a)４．５０×１０１３ W∙cm－２;(b)８．２０×１０１３ W∙cm－２;(c)１．６３×１０１４ W∙cm－２;(d)３．２０×１０１４ W∙cm－２

Fig．２ Populationtransferfrom１sgroundstateto２pexcitedstateofHeatomsunderdifferentlaserpeakintensities敭

 a ４敭５０×１０１３ W∙cm－２  b ８敭２０×１０１３ W∙cm－２  c １敭６３×１０１４ W∙cm－２  d ３敭２０×１０１４ W∙cm－２

图３ 不同激光峰值强度下１s基态向３p激发态的He原子布居数的转移.(a)９．９６×１０１３ W∙cm－２;(b)３．８０×１０１４ W∙cm－２

Fig．３ Populationtransferfrom１sgroundstateto３pexcitedstateofHeatomsunderdifferentlaserpeakintensities敭

 a ９敭９６×１０１３ W∙cm－２  b ３敭８０×１０１４ W∙cm－２

图４ 不同激光峰值强度下２p态向２s态的 He原子布居数的转移.(a)７．７０×１０９ W∙cm－２;(b)３．１０×１０１０ W∙cm－２

Fig．４ Populationtransferfrom２pstateto２sstateofHeatomsunderdifferentlaserpeakintensities敭

 a ７敭７０×１０９ W∙cm－２  b ３敭１０×１０１０ W∙cm－２

０７０２００２Ｇ４
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图５ 不同激光峰值强度下１s基态向３s、３d激发态的He原子布居数的转移.(a)２．１０×１０１１ W∙cm－２;(b)４．００×１０１１ W∙cm－２

Fig．５ Populationtransfersfrom１sgroundstateto３sand３pexcitedstatesofHeatomsunderdifferentlaserpeakintensities敭

 a ２敭１０×１０１１ W∙cm－２  b ４敭００×１０１１ W∙cm－２

图６ (a)He原子１s基态和２p激发态波函数;(b)激光场

中电子波包在z轴上随时间的演化;(c)所用到的激光场

Fig．６  a Wavefunctionsof１sgroundand２pexcitedstates
ofHeatoms  b timeevolutionofelectronwavepacketalong

zaxisinalaserfield  c adoptedlaserfield

４　结　　论

利用He原子的精确模型势,计算了He原子的

基态和单重态的低激发态能级.基于这些精确的能

级结构,利用激光脉冲研究了基态向激发态的 He

原子布居数转移的途径.通过伪谱方法,数值求解

了He原子在激光驱动下的含时薛定谔方程,优化

了激光脉冲的参数(波长、峰值强度和脉宽),得到了

布居数可控的He原子基态和几个低激发态.结果

表明,要获得较长寿命的 He原子低激发态,采用合

适的激光脉冲是一种非常有效的制备手段.对于与

基态宇称相反的激发态,可以直接通过单光子吸收

将它们制备到２p、３p态上,通过控制激光强度得到

具有任意布居数比例的基态与激发态的叠加态,也
可以产生完全的激发态.而对于与基态宇称相同的

激发态,需先用第一束激光将 He原子从基态激发

到２p态,再利用第二束激光来制备２s、３s和３d态.
利用这种方式可以获得任意布居数的２s态,而３s、

３d态的能级非常接近,它们的最高布居数可达到

８０％左右.所得到的激光参数为获得高强度的高次

谐波提供了参考.
致谢　感谢李飞博士的有益讨论.
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