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 摘     要：    本文从理论上研究了在双色频率梳激光场驱动下多光子谐波辐射光谱中的相位突变现象。我们

利用 Floquet理论非微扰地模拟了频率梳激光场与原子分子等量子系统的相互作用过程。谐波辐射信号是多光

子偶极跃迁相干叠加的结果，通过调节频率梳激光场间的相对相位，可以相干地控制谐波辐射信号的强度。通

过对谐波信号进行傅里叶变换，可以提取不同跃迁路径的相对相位信息。我们通过改变频率梳组激光场的强

度和频率组分实现多光子跃迁频率，让其跨越共振跃迁频率时，谐波相位会发生突变。从而可以观测超强激光

场驱动下量子系统共振跃迁频率的斯塔克能移。
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Phase jump in multiphoton resonant harmonic emission driven
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Abstract：   This paper presents a theoretical investigation of the phase jump of multiphoton harmonic emission
driven  by  two  frequency-comb  fields.  The  Floquet  theorem  is  employed  to  provide  a  nonperturbative  and  exact
treatment  of  the  interaction  between  a  quantum  system  and  frequency-comb  fields.  Multiple  multiphoton-transition
paths for the harmonic emission are coherently summed. The phase information about paths can be extracted via the
Fourier  Transform analysis  of  the  harmonic  signals  which  oscillate  as  a  function  of  the  relative  phase  between  two
frequency-comb fields.  Phase jumps were observed when harmonic emission was sweeping across the resonance by
varying  the  frequency  or  intensity  of  two  frequency-comb  fields,  which  allows  us  to  observe  the  Stark-shifted
transition energy of resonant frequency of quantum system driven by strong laser fields.
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研究物质与激光场间相互作用机制，并利用这些机制设计新型的量子器件，是长期以来人们感兴趣的问题。

激光场驱动的高次谐波辐射过程（HHG）提供了极紫外（XUV）相干超短脉冲源 [1-4]。这使我们可以在飞秒甚至阿秒

的分辨率下研究激光场驱动下的原子或分子动力学 [5-15]。例如，光诱导态 [8-9]，Autler-Townes分裂效应 [10]，连续体中

的极化 [11]，Auger衰变和隧穿电离 [12]。从原子或分子中产生高次谐波的过程可以用半经典的三步模型来解释 [16]：一

个电子首先被电离，然后在激光场中加速，最后回到母离子中的束缚态，同时辐射出高能光子。到目前为止，已经

有多个方法证明了多光子共振激发可以极大地增强高次谐波能谱 [17-28]。研究结果表明，束缚态共振会影响 HHG

中 [27-28] 的电离过程，束缚态−连续态共振可以通过自电离态增强谐波辐射能谱 [25, 29]。例如，Beaulieu等人研究了两

种不同的共振在 HHG中所起的作用，并证明了这两种 XUV辐射机制的时间特性 [30]。

调节驱动光频率使谐波频率扫过束缚态共振跃迁频率时，原子近共振吸收（辐射）谐波光子，其波函数相位会

发生 π的突变，进一步导致谐波辐射的振幅、相位发生突变。通过近共振谐波辐射的相位突变现象，可以得到辐
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射系统的结构和动力学信息 [31-32]。Haessler等人的研究表明，共振跃迁可以改变体等离子体辐射的相邻谐波之间

的相对相位 [31]。Ferré等人证明了一种可以识别和区分多原子分子中 HHG中不同通道的方法 [32]。该方法是通过近

共振谐波辐射能谱中的相位突变来实现的。通过测量系统对附加控制参数的响应可以获取谐波辐射过程中的相

位信息。上述两项工作均采用了“双光子跃迁干涉重建阿秒脉冲”（RABBIT）技术 [33]，即利用产生的谐波辐射电离

激发目标气体。我们可以利用不同辐射跃迁路径之间的干涉调节激光场之间的延迟去调控光电子能谱中的边带

振荡现象。从耦合激光场驱动下的光电离能谱边带的振荡中，我们可以得到激光场的相位信息，进而得到研究物

质的结构和动力学信息。除了电离电子能谱外，高次谐波能谱同样携带有动力学过程中的相位信息。

本文在理论上提出了一种频率梳激光场驱动下谐波辐射的相位测量方法。我们采用 Floquet理论 [34] 对频率梳

激光场与量子系统相互作用过程进行非微扰的数值模拟，精确计算了量子系统在双色频率梳激光场驱动下的谐波

辐射谱。由于频率梳激光场之间的耦合，产生了多条多光子跃迁路径。我们发现，通过调节频率梳激光场间的相

对相位，可以实现高次谐波能谱的相干调控。相应地，通过对高次谐波能谱进行傅里叶变换分析，可以提取出不同

跃迁路径间的相对相位。我们的数值计算表明，通过改变频率梳激光场的强度和频率，当多光子路径能量扫过共

振跃迁频率时，谐波辐射相位会发生突变。利用这一相位突变现象，我们将共振跃迁频率和驱动光场强度联系在

一起，从而使我们能够观测超强激光场驱动下量子系统的斯塔克能移与驱动光场强度之间的关系。

1    理论方法
激光场驱动下的量子系统，其薛定谔方程在时域中可以表示为[

Ĥ(r, t)− i
∂

∂t

]
ψ(r, t) = 0 （1）

哈密顿量为

Ĥ(r, t) = Ĥ0(r)− µ̂(r)E0(t) （2）

Ĥ0(r) µ̂(r) E0(t) = E(t)+E′(t),其中 是量子系统的非微扰哈密顿量， 是电偶极矩算符。两个频率梳激光场可以表示为

其中 [35]

E(t) =
∞∑

k=−∞

Ekeiωk t + c.c （3）

E′(t) =
∞∑

k=−∞

E′ke
iΩk(t−τd)eiφ+ c.c （4）

φ τd其中 为相对载波相位， 为两场间相对包络延迟。两频率梳激光场的频率分别为

ωk = ω0+ kωr, Ωk = Ω0+ kωr （5）

其中的主角频率为 
ω0 =

[
ωc−ωδ

ωr

]
ωr+ωδ

Ω0 =

[
Ωc−ω′δ
ωr

]
ωr+ω

′
δ

（6）

ωc Ωc ωr ωδ (= ∆ϕ/τ) ω′δ (= ∆′ϕ/τ) ∆ϕ ∆′ϕ其中 []为取整函数， 和 为载波频率， 为重复角频率， 和 为偏移角频率， 和 分别为

两个频率梳激光场的 CEP相移。场的振幅可表示为

Ek =
f0σωr√

2π
e−σ

2(ω0−ωc+kωr)/2 （7）

E′k =
f ′0σωr√

2π
e−σ

2(Ω0−Ωc+kωr)/2 （8）

f0 f ′0 σ其中 和 分别为振幅最大值， 为高斯函数的标准差。

ω0 Ω0 ωr

我们可以通过多模 Floquet理论（MMFT） [34-38] 来求解含时薛定谔方程。我们选用有相同重复角频率的两个频

率梳激光场,其中有三个独立的频率 ,  和 。当两频率梳激光场的 CEP相移满足匹配条件时就只剩下两个独
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ω0 ωr立的频率 和 。我们把求解含时薛定谔方程转化为求解双模 Floquet矩阵本征值问题。双模 Floquet矩阵本征值

方程可表示为 [39] ∑
β

∑
l′

∑
m′

⟨
αlm|HF|βl

′

m
′⟩⟨
βl

′

m
′ |λ⟩ = λ ⟨αlm|λ⟩ （9）

|αlm⟩ = |α⟩⊗ |l⟩⊗ |m⟩ HF其中基向量 。双模 Floquet矩阵 可表示为

⟨αlm|HF

∣∣∣βl
′

m
′⟩
= H[l−l′ ,m−m′ ]

α,β + (lω0+mωr)δα,βδl,l′ δm,m′ （10）

H[l−l′ ,m−m′ ]
α,β =εαδα,βδl,l′ δm,m′ +

N∑
k=−N

V (k)
α,β

(
δl+1,l′ δm+k,m′ +δl−1,l′ δm−k,m′

)
+

N ′∑
k=−N ′

U (k)
α,β(δl+3,l′ δm+k′ ,m′ e−iΩkτd eiφ)+δl−3,l′ δm−k′ ,m′ eiΩkτd e−iφ) （11）

k′

= k+mδ,εα = ⟨α| Ĥ0 |α⟩ V (k)
α,β = −

1
2

Ek ⟨α|µz |β⟩ , U (k)
α,β = −

1
2

E ′

k ⟨α|µz |β⟩ HF其中 ， 和 。 结构的更多细节可以在参考文献 [39-40]

中找到。

λγlm

|λγlm
⟩通过 Floquet矩阵（10）求解矩阵本征值问题（9），我们可以得到一组满足正交性条件的准能量 和相应的本

征向量 。谐波能谱可以表示为

S
(
ωl,m

)
=

4
6πc3
|dl,m|2 =

4
6πc3

∣∣∣∣∣∣∣∑
α,β

∑
l′ ,m′

⟨
λα,l′−l,m′−m

∣∣∣µz

∣∣∣λβ,l′ ,m′

⟩∣∣∣∣∣∣∣
2

（12）

ωl,m = lω0+mωr每一个谐波元素可以表示为 。

2    结果和讨论

∆ϕ/2π = 0.376 ∼ 0.383

4×1011 W/cm2 ∼ 15×1011 W/cm2 1×1012 W/cm2

20 THz ωr = 3.039 66×10−3

1×1011 W/cm2 20 THz ωr = 3.039 66×10−3 a.u.

∆ϕ/2π = ∆ϕ′

/6π
5ωc ≈ ωres =λ2p−λ1s

在本节中，我们将讨论氢原子在双色频率梳激光场驱动下的高次谐波辐射过程中，多光子共振过程中的相位

突变与频率梳激光场强度的关系。我们以氢原子 1s→2p跃迁为例，CEP相移在 之间变化，驱

动场强度在 之间变化。驱动场是由峰值强度为 ，重复角频率为

 （对应于 ）的半最大值全宽度（FWHM）为 20 fs的高斯脉冲产生。控制场由峰值强度为

，重复角频率为  （对应于 ）的 FWHM为 20 fs的高斯脉冲产生。两频率

梳激光场的 CEP相移满足匹配条件 [39]。氢原子的 1s→2p跃迁能对应于频率梳激光场的五光子共

振区域（ ）。根据 Floquet计算，准能量的准周期结构可表示为

λγnm = λγ +nω0+mωr （13）

λγ其中 m 和 n 均为整数， 是缀饰态能量。由于驱动场与控制场的耦合，相同的准能态可以通过不同的偶极跃迁路

径来实现。

ϕ谐波辐射可以理解为准能态之间的偶极跃迁，谐波辐射能谱对相对相位 的依赖关系可以通过多光子跃迁路

径的相干叠加来理解。谐波辐射能谱可以表示为

S (ωl,0) ∝ |
∑

n

dn
l,0|2 = |

∑
n

|dn
l,0|eiϕd+iϕc+iφn

1 |2 （14）

dn
l,0

φn
l ϕ = ϕc−ϕd

ϕ

S (ωl,0)

其中 为多光子跃迁几率振幅，n 为多光子跃迁路径中频率梳激光场的光子数目。谐波辐射的相位由两部分构

成：参与多光子跃迁路径的 项和频率梳激光场的相对相位项 。我们从谐波信号中可以得到跃迁路径

的相位信息以及原子共振跃迁频率信息。我们可以通过改变两场之间的相对相位 实现对高次谐波能谱的相干调

控 [39]。计算结果表明，同一谐波中不同频率组分随参数变化的相位特性一致。为了便于讨论，我们把辐射谐波中

强度最强的组分，即 ，作为例子来讨论整个谐波辐射谱的相干特性。

Id = 1×1012 W/cm2 ∆ϕ = 0.376 0×2π
∆ϕ = 0.379 6×2π ϕ

ϕd φn
l

φn
l π

图 1(a)和 (b)分别给出了当驱动场的强度 时，在两个不同 CEP相移 和

下，HHG能谱作为两频率梳场之间相对相位的函数。结果显示，所有谐波峰值都随相对相位 剧

烈振荡。我们在下文的讨论中将驱动场的相位 设为零。另一方面， 对驱动光频率的依赖性不大，但多光子跃

迁频率扫过共振态 2p时， 会发生 的相位突变。因此，通过对谐波辐射信号进行傅里叶级数分解，我们可以得到
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不同跃迁路径间的相对相位。进一步的，利用相位突变现象，调节驱动光场参数，如强度，CEP相移等，我们可以

获得共振跃迁频率与驱动光场参数的依赖关系。

下面以辐射的三次谐波和五次谐波为例进行讨论。三次谐波辐射能谱可以表示为

S (ω3,0) ∝||d0
3,0|eiφ0

3 + |d1
3,0|eiφ1

3+iϕ+ |d2
3,0|e−iφ2

3+i2ϕ|2 ∝

|d0
3,0|2+ |d1

3,0|2+ |d2
3,0|2+2|d0

3,0d2
3,0|cos

[
2
(
φ0

3+φ
2
3

2
−ϕ

)]
+

2|d0
3,0d1

3,0|cos(φ0
3−φ1

3−ϕ)+2|d1
3,0d2

3,0|cos(φ1
3+φ

2
3−ϕ), （15）

φn
3 dn

3,0 dn
3,0 d2

3,0

φ2
3

ω = mωr+ωδ ωres = n(mωr+ωδ) ∆ϕ

ωδ

d0
3,0 d1

3,0 d1
3,0 d2

3,0

d0
3,0 d2

3,0 Id = 1×1012 W/cm2

∆ϕ/2π = 0.379 6

其中 为路径 中的相位项。 表示从控制场吸收 n 个光子的路径。其中， 表示从控制场吸收 2个光子同时

从驱动场辐射 3个光子的路径，由于辐射光子频率等于驱动场频率，所以 项带有负号。频率梳激光场的梳频率

为 。1s-2p间的 n 光子共振激发条件为 。通过调节 CEP相移 来改变偏移角频率

。当一个梳频率满足多光子共振条件时，就可以实现多光子共振。由式（15）可知，高次谐波辐射谱强度是频率

梳激光场之间相对相位的函数。通过对高次谐波能谱进行傅里叶变换分析，可以提取出各次谐波不同跃迁路径间

的相对相位。例如，对三次谐波信号进行傅里叶变换分析后，三次谐波的一阶傅里叶分量对应于式（15）的最后两

项之和，即 路径与 路径之间的相对相位和 路径与 路径之间的相对相位之和；二阶傅里叶分量对应于式

（15）的第四项，即 路径与 路径之间的相对相位。图 2（a）展示了在驱动场强度 下，三次谐波

二阶傅里叶分量随 CEP相移的变化规律。在共振 CEP相移 附近发生了相位突变，对应于 1s和
2p态之间的跃迁能量。另一方面，五次谐波辐射能谱可以表示为

S (ω5,0) ∝||d0
5,0|eiφ0

5 + |d1
5,0|eiφ1

5+iϕ+ |d2
5,0|e−iφ2

5+i2ϕ|2 ∝
|d0

5,0|2+ |d1
5,0|2+ |d2

5,0|2+2|d0
5,0d1

5,0|cos(φ0
5−φ1

5−ϕ)+

2|d1
5,0d2

5,0|cos(φ1
5+φ

2
5−ϕ)+2|d0

5,0d2
5,0|cos

[
2
(
φ0

5+φ
2
5

2
−ϕ

)]
（16）
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Fig. 1    High order harmonic generation (HHG) spectra as a function of the relative phase

图 1    HHG 能谱随相对相位的变化
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Fig. 2    Phase of HHG spectra as a function of carrier enuelope phase (CEP) shift

图 2    不同谐波信号的相位 φ 随 CEP 相移变化的关系图
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其中 为路径 中的相位项。 表示从驱动场吸收 5个光子，不从控制场吸收光子的偶极跃迁路径。 表示从

控制场吸收 1个光子同时从驱动场吸收 2个光子的路径。 表示从控制场吸收 2个光子同时从驱动场辐射 1个

光子的路径。由于辐射光子频率等于驱动场频率，所以 项带有负号。图 2（b）展示了在驱动场强度

下，五次谐波二阶傅里叶分量随 CEP相移的变化规律。式（16）的最后一项对应于五次谐波信号在共振

中的半周期振荡，其相位为 。因此，所有的路径 都是通过 2p共振态实现的，故让多光子跃迁路径频率超

过共振跃迁频率时， 改变了 ，与图 2（b）结果一致。

∆ϕ = 0.3786×2π Φ1
3 Φ2

3 Id = 9.8×1011 W/cm2

π

我们知道，随着激光场强度的增大，原子能级会发生斯塔克能移。在固定的 CEP相移下，当调节激光场的强

度时，如果原子能级与激光场频率实现了多光子共振，我们就可以看到相位突变，即 1s-2p实现了多光子共振。图 3（a）
和（b）为驱动场 CEP相移 时， 和 与驱动场强度的关系。相位在 左右发生

的突变，说明 1s和 2p态之间发生了多光子共振。

从图 2可知，跃迁路径相位是驱动场 CEP相移的函数，同时从图 3可知，跃迁路径相位是驱动场强度的函数。

由此，我们以跃迁路径相位为媒介，可以建立共振跃迁频率与驱动场强度的关系，即原子能级斯塔克能移。在不同

的激光场强度下，调节驱动场 CEP相移，记录发生相位突变的 CEP相移值，我们可以绘制出斯塔克能移和驱动场

强度的关系。目前相关工作正在计算中。

3    结　论
本文从理论上研究了氢原子在基频和三次谐波频率梳激光场共同驱动下谐波辐射的相位突变。用 Floquet理

论精确地求解了氢原子与双频率梳激光场的相互作用。频率梳激光场之间的耦合产生多条多光子跃迁路径，通过

调节频率梳激光场间的相对相位可以控制跃迁路径间的干涉，同时实现高次谐波能谱的相干调控。通过对谐波信

号进行傅里叶变换，我们得到了路径之间的相对相位。当改变基频场的 CEP相移和强度时，我们观察到了共振频

率附近的相位突变现象。利用这一相位突变现象，我们将共振跃迁频率和驱动光场强度联系在一起，从而使我们

能够观测超强激光场驱动下量子系统的斯塔克能移与驱动光场强度之间的关系，进而确定量子系统在强激光场驱

动下能级跃迁的斯塔克能移。
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