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摘要:回顾了量子操纵技术在分子化学动力学控制中的发展历程及其技术的分类与效果,并就不同操纵技术的
原理以及实现上的特点进行了分析和对比,其中包括: 频域中的π脉冲动力学法和干涉路径控制方案,时域中的激
光脉冲成型操纵技术,继而对宏观控制理论在分子化学动力学控制中的发展状况给予逐一的阐述及评价,包括系统
建模、分析与综合、几何控制、幺正演化矩阵控制、最优控制、基于李雅普诺夫方法的控制等. 对全面了解量子化学
中动力学操纵技术及其控制理论的应用提供一个全方位的综述.
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Abstract: We give a review on the development of quantum manipulation techniques in molecular dynamics and their
technological classification and effectiveness. The analysis and comparison are based on the principles of technologies and
the characteristics of implementation. The topics include the π pulse dynamics and interference path control schemes in
frequency domain, and the laser pulse shaping technology. The macroscopic control theories of molecular dynamic control
are also discussed and evaluated, which includes system modeling, analysis and synthesis, geometric control, control of
unitary evolution matrix, quantum optimal control theory, quantum control methods based on Lyapunov method. The paper
provides a panorama of the quantum manipulation techniques and the applications of control theory in molecular dynamics.
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1 引引引言言言(Introduction)
自从100多年前发现量子力学起, 量子系统的控

制问题就一直是最重要的科学与技术的挑战之一.
对于化学家们来说,能够改变化学反应物的产生率,
控制化学反应的通道以便产生期望的生成物是长期

梦寐以求的愿望. 早期的研究是通过改变总体热动
力学变量来实现的, 如反应温度、压力等外部条件
和寻求合适的催化剂来部分实现上述愿望. 在化学
反应的过程中经常遇到的情况是, 仅有一部分催化
剂通过结合形成了所期望的产物,而其余的催化作
用形成了一定数量的不需要的产物,而且有些产物
是不能够通过改变总体热动力学变量来产生的. 因
此人们一直不断地在寻找更多其他可选择的有效方

法来操控化学反应,并逐渐出现了利用电场或光场

来进行的选择化学[1]. 20世纪60至70年代末兴起的
“激光选键化学”是在化学反应中采用光子作为催

化剂,其基本方法是以一个基本的振动频率与该键
相结合,通过产生共振来导致该键的断裂. 也就是在
所期望键的局部频率模式上, 采用强激光存储足够
的能量, 并通过调节局部频率产生共振来断裂所选
择的键[2]. 此方法所存在的问题是,由于在分子中所
关心的键与剩余物之间存在着偶合,很难将能量只
定位在分子内部的某个键上. 本质上,在每一个大分
子特殊键上的能量存储只能保持很短时间, 随后由
于分子自由度的强耦合将导致能量的随机化[3]. 分
子化学中的这种行为被称为“分子内部的振动再分

配(IVR)”,其原因是因为处于振荡的状态不是本征
态. 为了解决此问题,需要利用量子分子动力学的波
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性质,在场的设计过程中,还需要涉及到复杂的分子
动力学和分子的量子干涉结构. 人们采用基于扰动
理论以及利用分子的量子波干涉性质, 在场的设计
上已经取得了一些成果,并逐渐认识到,操纵量子分
子系统场的设计是一个控制理论问题.很明显,不仅
波函数几率分布的动力学是重要的, 而且初态和终
态间的相位差, 也就是量子“相干”的概念也是重要
的. 在操控电子和核运动的激光辐射的相干性质的
重要性被认识后,就诞生了“相干控制”.相干控制的
有效方法已经开发出操控量子系统的相干动力学.
相干控制中的基本成果是, 对一个有限维的量子系
统,通过对一小部分基本相干控制操作的重复应用
允许人们实现系统中任何所期望的幺正变换,这一
成果促使核磁共振、量子光学、量子化学、原子和分

子物理以及量子计算的应用. 目前“化学反应的人工
控制”已经成为对化学反应进行人工控制为总目标,
其中激光相干控制化学反应的分子动力学是当代化

学最活跃的领域,突破了化学所受到的统计平衡分
布的限制,从根本上改变化学合成和化学反应动力
学等领域的面貌, 使人类有可能制造出一些自然界
没有的分子, 特别是一些具有特殊功能的分子和分
子器件,为可能出现的新型的化学化工和电子工业
打下基础.

将宏观领域中的系统控制理论延伸到量子领域,
或将系统控制的思想扩展到不受控于经典定律而

由量子效应控制的物理系统,在最近的十年里逐步
成为一个重要的交叉学科的研究领域.可以说分子
尺度的量子调控研究,是从波函数工程的层次上来
调控量子态的能级、时空分布和各种相干特性, 量
子控制是在人们进行量子信息、量子计算、量子通

讯之后提出的又一个多学科交叉研究领域.它是随
着微观世界中量子系统的操纵和应用的理论与实

验研究的不断深入后对控制理论提出的新的需求与

挑战,是系统控制理论的一个新的应用领域,所研究
的问题主要是从系统论和控制论的观点探讨量子系

统状态和轨迹的调控及其演化. 随着量子技术的成
熟,量子控制的实际应用已经在腔量子电动力学(C-
QED)、原子自旋系综、离子阱和Bose-Einstein压缩
中得以实现, 并使得量子控制技术及其理论成为一
个迅速成长的研究领域.

2 量量量子子子分分分子子子动动动力力力学学学的的的操操操纵纵纵技技技术术术 ( Manipula-
tion technology of quantum molecule dy-
namics)

2.1 被被被动动动控控控制制制与与与主主主动动动控控控制制制(Active control and pas-
sive control)
量子相干控制是对处于已知的初始状态(初始波

函数、初始粒子数分布等)系统,通过使用特定的激
光脉冲来控制某一动力学行为或过程, 最终实现人
们所需要的目标状态. 利用量子相干控制的技术在
相干控制化学反应、强激光控制电离、高次谐波和

阿秒的产生及相干控制量子态转移并进而实现量子

信息的处理和存储等方面有重要的应用价值.

相干控制具有两种独立的控制类型: 被动控制
和主动控制.被动控制的思想是希望利用外部作用
来激发分子的一个选定的特殊反应自由度,使其相
对于其他自由度来说特别的“热”, 而且希望能量局
域在该自由度上的时间超过能量重新分布所需要的

时间或在该自由度上发生反应的时间短于能量重新

分布所需要的时间,以此来达到控制选择反应通道
的目的. 被动控制的关键是制备出系统能够自身演
化到期望产物的某个适当的量子初态,至于它将如
何变化则有体系本身固有性质来决定,这个控制过
程是被动的,因为由制备的量子态向期望产物演化
所需要的时间是不能被实验者所控制的,设计者只
能对初始态的制备进行控制.所以此方法的成功与
否,极大的取决于选择合适的分子,同时无法解决由
分子内部的振动再分配所产生的能量泄漏问题,只
能有选择性地激发一个特殊的振动模式,但在实际
系统中只有很少一部分系统存在这种不同模式之间

非耦合的情况. 不过,被动控制已经成功地应用在选
择合适的分子、键选择性的光子分解、状态选择以

及选择键断裂等量子化学中. 所有基于单光子激发
的反应,光脉冲的宽窄、波形对反应控制影响不大,
甚至脉冲激光和连续激光激发的效果也差不多.

对原子和分子更主动地操控需要对实验环境进

行调整,对激发后系统状态的自行演化进行干预,这
也是主动控制的基础, 使分子从反应初始到反应结
束都连续或间断地受到外部作用, 以便使分子在外
部与体系自身哈密顿量的共同作用下演化到某个

期望的产物通道, 而且人们可以根据需要通过改变
外部作用来调控化学反应.典型的一个实验就是在
一个原子或分子中, 通过操控一个外部电磁场对核
和电子运动的控制,此操控可能涉及到具有单频率
激光和极变化的光学干涉技术, 或涉及更复杂的如
在时间和频率里的光学脉冲成型. 主动控制的方法
实际上是一种很一般的方法, 但它在技术上要求很
高,它采用光的相干性来驱动反应朝向期望的产物.
此过程按照目标态的类型可以是单个本征态; 一个
本征态的叠加态(即波包), 一个或多个可能衰减成
化学产物的连续态. 激光具有单色性、偏振性、相干
性等特性. 激光技术的发展已经为化学家提供了性
能优良的具有亮度高、脉冲短(飞秒量级)和频率可
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调的激光器. 因而激光已成为反应物分子进行态选
择、态制备或直接影响与控制反应过程的强有力的

手段.

激光控制化学反应的操纵技术主要有以下几种:

1) 在单分子反应中,利用激光相干性,采用两束
或三束激光同时作用,控制产物的量子态布居数;

2) 利用相干激光脉冲序列控制反应物的生成;

3) 优化激光脉冲的形状及调节脉冲之间时延控
制反应;

4) 态–态反应动力学.

化学反应中的选态激发实际上就是单量子态

的制备. 相干控制就是利用两模或多模激光的振
幅、频率和相位可调控的特性, 针对分子的不同模
态进行选择性激发,把分子制备到特定的状态. 如利
用激光场对分子进行定向和囚禁;利用激光对半导
体中电流方向的控制;利用双色激光场相位特性控
制分子光解等.

主动控制可以认为是量子状态的相干制备,即量
子系统从某一个特定的初始状态出发, 经由与激光
脉冲的相互作用并利用其相干性, 最终处于特定的
相干态. 量子状态的相干制备等价于实现布居数从
特定的初始能级到其它能级的受控跃迁, 即布居转
移的相干控制问题.

2.2 频频频域域域控控控制制制和和和时时时域域域控控控制制制 (Frequency domain
control and time domain control)
主动控制也可以根据控制化学反应输出的方法

而细分为时域控制和频域控制,频域控制涉及的是
连续波(CW)激光,时域里的控制采用的是脉冲激光.
Brumer和Shapiro用CW激光开发出一种理论的量子
力学干涉法[4]. 在时域中, Rice和Tannor基于波包动
力学提出了泵浦–当浦(pump-dump)方法[5]来进行操

控, Rabitz及其合作者[6]采用最优控制理论获得控制

的最佳光学脉冲序列的设计.还有其他一些研究小
组[7]也开发出脉冲成型方案通过实验展现出相干控

制.

量子系统的相干性来源于量子力学系统本征态

的叠加,它使量子系统的状态产生不确定性. 量子状
态的不确定性导致人们不能通过一次测量来完全获

知系统的信息,而只能得到系统处于某个本征态的
几率,又称为布居数(population). 量子系统受激光脉
冲等激发后会处于激发态(即某一个相干叠加态),其
各能态之间具有相干性,并具有一定的相位关系(相
对相位). 因此控制系统的演变不仅需要知道系统波
函数的振幅,还要知道其各能态之间的相对相位. 由
于散射等原因,量子系统会从激发态回到基态或低
能激发态, 相位关系也随之消失,这称为耗散,也称

为消相干过程,这段时间相应的称为消相干时间. 量
子系统的相干控制就是在消相干时间内,利用系统
的相位关系,根据量子干涉原理,采用激光等手段来
控制量子系统状态的演变,甚至可以做到保持系统
的相干性,抵消所发生的消相干[8].

实际上,由于被控对象的不同,所采用的控制手
段也不尽相同. 从物理机制上可以将量子系统的
控制分为两类：微扰控制或称摄动控制[9]和非微

扰控制[10∼12]. 微扰控制的方法类似于杨氏双缝试
验, 通过控制到目标态的多条通道之间的干涉来达
到控制目的, 这种控制方法也称为相干控制或者强
共振控制,主要是依赖于偶极耦合来控制电离速度
和位置定位. 具体的包括光致势(light-induced po-
tentials)绝热通道(partial adiabatic passage)[13]、短脉
冲序列抑制自发衰退[14]、量子相干的相干光学相位

控制[15,16]等. 这类控制在动力学过程中不改变被控
系统的自由哈密顿量. 非微扰控制的系统模型基于
系统的非微扰描述,如美国的Rabitz教授提出的基于
自适应成形激光脉冲非线性相互作用的反馈学习算

法最优控制[17∼19],在多原子分子的强场分裂电离及
原子电离化中运用得非常成功. 从量子控制实现的
技术上主要有核磁共振技术[20]、微波技术和快速激

光脉冲技术[21,22],其原理都是通过控制所施加场的
强度、频率、相位以及不同脉冲的组合来达到控制

目的[23,24].

2.2.1 频频频域域域控控控制制制中中中的的的π脉脉脉冲冲冲动动动力力力学学学方方方法法法 (π pulse
dynamic method in frequency domain con-
trol)

相干布居数转移的调控主要采用的是频域中的

单个连续波控制, 常用的方法有两大类: π脉冲动

力学方法[25]和绝热通道动力学方法,后者中使用最
广泛的是受激拉曼绝热通道过程(stimulated Raman
adiabatic passage, 简称STIRAP),该过程利用了所谓
的暗(dark)状态: 有两个不发荧光的稳态或亚稳态构
成的一个绝热状态[26]. π脉冲动力学方法利用共振

单光子跃迁或者相应的共振双光子拉曼跃迁,通过
控制脉冲面积来建立相干态.

简单系统与激光相互作用的动力学及其布居数

逆转中的相干控制,主要是集中在单个光子的共振
上, 也可拓展到多光子的共振. 描述一个分子系统
最简单的模型是一个孤立的两能级系统或没有松

弛或非同阶次的系综. 此模型对于大部分与超快
激光脉冲相互作用作为松弛过程(典型的为纳秒量
级)幅值的系统,而常常被转变为一个非常实际的模
型,与光–物质相互作用相比,作用时间极大.当一个
量子系统具有彼此相互靠的很近,而同时又远离其
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它能级的双能级时, 就可以看成是二能级系统. 自
旋1/2粒子是最常见的二能级系统,比如电子. π脉冲

动力学方法使用两束与跃迁频率相同的具有一定相

位关系的连续波激光形成一束旋转激光, 当这束旋
转激光与二能级系统相互作用时, 可以使系统的两
个能态的布居数发生周期性的变化. 具体地,若定义
两个能态间的概率之差为Ω (t):

Ω (t) = |c0 (t)|2 − |c1 (t)|2 . (1)

则Ω (t)会产生周期性的振荡,称为拉比(Rabi)振
荡. π脉冲法一般用于建立对应于两个非简并能级

的状态ψa和ψb之间的相干叠加态：

Φ(θ, ϕ) = cos θ · ψa + eiϕ sin θ · ψb. (2)

其中: θ为两状态的混合角; ϕ为叠加相位. 混合
角θ与时间脉冲的面积a成正比:

θ = a/2 = (1/2)
w ∞
−∞

Ω (t) dt. (3)

即脉冲面积a为拉比频率的时间积分. 因此要
想产生两个本征态的概率之比为50%:50%, 只需要
将脉冲面积a调整为π/2. 如果激光的作用面积为π,
则Ω (t)会从1变化到−1,即可实现布居数从低能态
到高能态的完全转移. 所以这种方法被称为π脉冲

法, 因为控制时只取旋转激光的面积为π的方波脉

冲,另外通过控制方波的面积可以实现不同的控制
目的. 研究表明,这种控制方法对脉冲的集体形状并
不敏感,而对面积极为敏感. 这种方法显然对脉冲的
峰值及持续时间T都敏感. 在李群分解方法中[23],最
终得到的是一个π脉冲的序列,每个不同频率的脉冲
对应了不同能级之间的跃迁, 这些脉冲按一定的顺
序作用,实现将布居数在不同能级之间的转移. 由于
此脉冲序列非常直观,也称为直觉脉冲序列.

相对于π脉冲方法而言, STIRAP方法的抗干扰
性显得更强, 该方法中布居数的变化并不与单个脉
冲的面积呈比例, 而是与脉冲之间的延迟时间、相
位差或者脉冲之间拉比频率的比值相关.

在基于拉曼耦合的受激拉曼绝热通道中, 初态
和目标态通过中间态耦合在一起, 将目标态和中
间态耦合在一起的脉冲称为斯托克斯(stokes)脉冲,
而将中间态和初始态耦合在一起的脉冲称为泵

浦(pump)脉冲,斯托克斯脉冲要超前于泵浦脉冲,如
果斯托克斯脉冲的结束部分和泵浦脉冲的起始部分

重叠, 则被称为反直觉(counterintuitive, CI)脉冲, 可
以实现布居数从初态到目标态的完全转移; 如果斯
托克斯脉冲和泵浦脉冲同时结束, 则被称为半反直
觉(half-counterintuitive, HCI)脉冲序列, 可以实现初
态和目标态之间的最大相干,这也被称为部分绝热

通道技术.

为更清楚地理解STIRAP方法, 以Λ型能级原子
为例来进行说明. 该原子具有两个基态能级, 并
通过一个共同的激发态能级耦合(Raman耦合), 记
为ψa ↔ ψc ↔ ψb,初始时刻布居数分布在ψa,现要
将全部(或部分)转移到ψb. STIRAP方法使用两个脉
冲,具体操作顺序为:首先将耦合ψc ↔ ψb的脉冲在

系统上作用一段时间, 然后再使耦合ψa ↔ ψc的脉

冲作用到系统上,两个脉冲之间部分相互重叠.对于
第1个脉冲的结束部分与第2个脉冲的开始部分相互
重叠的控制脉冲序列, 被称为反直觉脉冲,此时, 能
将布居数完全从ψa转移到ψb;对于两个脉冲同时结
束的控制脉冲序列, 被称为半反直觉脉冲,此时, 可
以实现ψa 和ψb两个状态的相干叠加. 可以通过调整
两个脉冲之间的时间延迟来控制两个状态之间的布

居数转移. 用这种方法能够实现使得中间能级的布
居数极小化,甚至使其为零,从而无需加热原子.

若要建立激发势能面上多能态的相干叠加,由于
不可能对所有的跃迁满足共振及面积条件,所以在
实用上讲,对分子系统不存在超快π脉冲.

2.2.2 频频频域域域控控控制制制中中中的的的干干干涉涉涉路路路径径径控控控制制制方方方案案案 (Interfer-
ence path control scheme in frequency domain
control)

采用干涉路径的控制主要是由Brumer和Shapiro
针对化学反应控制提出的[3]. 他们是最早认识到相
干性与路径重要性之一并利用在化学反应的控制

中. 基本思想是常说的杨双缝实验, 不用光波之间
的干涉, 而是采用分子与反应通道之间的量子力学
干涉的模拟. 通过调节相干光束的相位差和振幅大
小来实现不同反应通道的选择.在此方案中,最少采
用两个激光场来产生初始态与衰减终态集合之间的

两条干涉路径, 所导致的叠加态具有用两个不同分
量的系数表示的最终产物的分量速率信息.这些系
数以及分量速率由两个激光场的相对相位及其幅值

来确定,这意味着,通过变化相对相位和幅值能够控
制,由不同激光器产生的系统波函数的相干性来控
制输出.此方法的技术实施需要控制相位差以及两
个用来驱动不同激发路径的连续波激光源之间的幅

值.由于从初态到终态的转移几率正比于与暂态相
关的幅值的平方,所以只要能够找到两条独立地连
接系统相同初态和终态的路径, 就能够调节一个特
定终态的布居数的几率.在二能级系统中,使用最多
的是调频绝热通道, 它有两种实现方式：激光频率
调节为小于(或高于)跃迁频率, 然后调节频率扫过
跃迁频率;或者选用零调频激光脉冲(或称跃迁限制
激光脉冲),并使用斯塔克(Stark)开关技术来扫描跃
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迁频率来实现共振. 在两种情况下,只要过程是绝热
的,则能够完全实现布居数转移. 连续波控制在对多
能级原子及分子控制时要复杂得多, 原先的方法由
于消相干时间变短、能量重新分布、不同跃迁通道

间的相干等原因或许就变得不可行或者实现起来困

难得多. 比如由于消相干时间变短, 相应的脉冲时
间也要变短, 所以在控制复杂系统时多使用短脉冲
或者超快脉冲,当脉冲周期小于两个光学周期[27]时,
拉比规则将发生大的偏离,而且,使用短脉冲实现布
居转移要求大的电场幅值,因此,在许多原子及分子
系统中偶极相互作用哈密顿量并不能充分的描述相

互作用,极化项需要增加. 对于较复杂的系统,主要
有以下几种调控技术:

1) 使用多束不同频率的具有一定相位关系的
激光, 以一定的时间顺序作用到目标系统, 形成特
定的干涉场, 如绝热通道技术或部分绝热通道技
术、pump-dump方法等[28];

2) 使用在消相干时间内的各能态间的相位关系,
采用两个或多个相同频率的有一定时间延迟的锁相

脉冲来控制系统演化, 如半导体相干控制中用的双
脉冲技术和脉冲序列技术[29,30];

3) 使用单个调制脉冲来建立最优量子力学状
态[27].

2.3 激激激光光光脉脉脉冲冲冲成成成型型型操操操纵纵纵技技技术术术 (Laser pulse forma-
tion manipulate technology)
人们能够操控具体的脉冲构造,通过脉冲成型技

术,来获得一个期望的形状既可以通过频域,也可以
通过时域,从而导致主动的相干控制.为了能够选择
性地引起化学反应的不同通道来加强特殊反应物的

产量,同时抑制不期望产物,人们通过使用专门裁剪
的激光脉冲,采用几种不同的原理来达到控制目标.
脉冲成型技术还可以用于其他的应用方面, 如光学
通讯、远程感应、加强信号获取以及医学诊断、量子

计算、生物应用和新的半导体装置等.

由很多频率构造的超快脉冲能够同时激活很

多相干转移到被激发态, 并且可以用一个成型的
脉冲操纵它们到期望的结果. 事实上, 有关脉冲成
型技术的进步与相干控制研究一直是紧密相联的.
目前, 快到兆秒分之一秒(trillionth of second), 或称
为皮秒(picosecond), 也就是10−12 s(或更快的飞秒
为10−15 s)的超快激光脉冲的发展已经成为主动操
纵分子内部的振动再分配的关键.一个超快激光脉
冲可以表示成一段频率范围内的许多单色光波的

干涉叠加,该频率与脉冲持续时间成反比.短的超快
脉冲持续时间导致宽的频谱,这与连续波激光的单
色波长特性是不同的. 超快激光脉冲一个相当重要

的方面是它产生合适的成型脉冲的特性, 因为脉冲
成型产生的可实现性常常取决于对其测量的精度如

何,对于连续波激光器,采用单色计作为频谱仪就足
够了,事实上,最简单的确定一个成型脉冲波长轮廓
的方法仍然是个效率的技术, 尤其是只用调制脉冲
来确定在幅值上所具有的大量性质.

已有的方法可以用不同频域的相干连续激光束,
也可以用一组相干激光脉冲序列, 所有这些脉冲成
型技术本质上都是利用相干光束或光脉冲与粒子相

互作用的量子干涉原理. 相干连续激光束是具有确
定相位的多束单色激光, 各激光束的初始相位随机
而定,相互之间会发生相干干涉效应.由于脉冲序列
不是单色波,没有单一相位. 对于波形不一样的激光
脉冲序列,对它们进行傅立叶频率分析,如果基频的
单色波具有确定的相位差, 就称它们为相干激光脉
冲序列.

脉冲成型本质上涉及的是幅值、相位、频率

和/或内部脉冲分离的控制,较复杂的脉冲成型是对
上述参数通过可程序化进行一个以上的多参数的控

制,可以根据用户特性来产生复杂的超快光学波形.
脉冲成型技术的应用已经对核磁共振(NMR)频谱仪
产生了本质上的革命. 事实上, 许多复杂NMR脉冲
序列的成功应用对光学频谱仪指明了发展的方向,
这些对化学也将产生革命性的影响.不过一个实际
的问题是, 采用激光来实施脉冲成型或多脉冲序列
是一件比在NMR中进行操控更困难的事情.光谱频
谱仪语言的语法对所有NMR中的光子都具有相同
的偶极动量, 所有的样品都是光学薄镜片且没有传
播效应. NMR转变器是完美稳定的单色辐射源, 并
且全部频谱都具有小的带宽. 上述的这些假设在激
光频谱仪中通常没有一个是成立的. 选择性的激活
单个转移或部分频率转移的能力变的十分重要,因
为此能力能够纠正激光的不完美性和光谱复杂性.
正是由于此原因,在激光选键化学和量子控制中分
解50∼100 fs及高功率的可程序化的脉冲成型起着
重要作用. 甚至最简单的脉冲成型(即与特殊转移的
带宽相匹配或对多光子激活产生矩形脉冲器)也是
有价值和广泛的应用.

2.4 波波波包包包泵泵泵浦浦浦–当当当浦浦浦方方方案案案(Wave packet pump-
dump scheme)
此技术是由Tannor和Rice基于波包动力学提出

采用相干的超短激光脉冲的泵浦–当浦方案实现对
化学反应的控制[4], 其操作是首先采用一个脉冲将
初始定态分子泵浦到激发态势能面上. 在体系演化
一个很短的时间延时之后, 再加上另一个称为当浦
的激光脉冲诱导分子从激发态势能面到另一势能面
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的反应能态继续反应.对于一个给定的泵浦与当浦
之间的时延, 基于波包在势能表面上时延的位置可
以选出反应通道. 只要控制两个脉冲的相位结构及
其两者之间的时延就能得到期望的选择结果.为了
优化此控制方法的效率,可采用不同的时延方案,其
中之一涉及通过控制与电子状态相偶合的超快激光

脉冲强度对基态和/或激发态布居数的控制.在一个
激发态中对布居数的控制也可以通过操控具有时延

的两个脉冲之间的相对相位来获得.

由于目前实验室里已经能够产生飞秒激光脉冲

及其延时, 几乎所有的化学反应都能够做到细致的
调节.

2.5 分分分子子子尺尺尺度度度体体体系系系的的的量量量子子子操操操纵纵纵技技技术术术 (Quantum
control technology for molecular scale systems)
针对当今分子材料与器件研究中关于电荷输

运、光电转换、器件原理等涉及量子力学效应的焦

点问题,人们已经开始利用先进的分子尺度上的高
分辨检测与操纵技术, 如扫描探针显微技术、能
谱技术、光谱技术, 特别是将这些技术加以组合集
成, 从空间、能量、时间3个方面来对分子尺度体系
的时空行为和能级结构进行高分辨、高灵敏表征,
并进一步通过对特定化学键进行选择性剪裁, 调制
分子量子体系的结构与电子态, 从能级和波函数的
层次上对分子尺度体系的结构、电子态、自旋态和

光子态进行量子调控,实现对分子尺度物质分立能
级结构、波函数及其量子效应的调控; 以及量子输
运特性的认识与控制,揭示分子尺度体系中光电转
换的电荷转移与能量转换动力学过程. 通过利用
光、电、磁外场的影响, 研究分子－电极接触中的
电子和自旋输运特性、以及光电转换过程中电荷转

移和激子衰变动力学,探索分子尺度物质中电荷输
运、光电转换的量子调控问题以及相关分子器件的

运作原理. 调制后的性能经检测、分析后将反过来
指导分子尺度物质的设计和制作,以便实现物理性
能参数的优化,推动实用分子材料与器件的开发.

3 量量量子子子分分分子子子动动动力力力学学学的的的控控控制制制理理理论论论(Control the-
ory of quantum molecule dynamics)
分子尺度的量子行为和调控研究主要可以分成

两个方面: 一是利用化学和物理手段对分子尺度物
质的维度、有序度、尺寸、掺杂等进行结构调控,以
实现分子尺度物质特定的量子特性; 其二是利用环
境和外场对分子尺度物质的电子态进行调制,以实
现物质性能的量子调控.前者侧重分子材料的设计
与制作,所需要的主要是对分子动力学的操纵技术.
后者则侧重器件运作原理的认识和技术应用, 其最
终调控性能的高低依赖于量子系统控制理论开发与

应用的水平. 量子系统控制是直接对量子动力学进
行的一种受控相干相互作用的应用. 通常包括采用
相干激光辐射来达到期望的系统目标态. 将相干用
来作为量子级控制的一种工具的主意源自于化学动

力学、非线性光学及激光光谱学, 不过目前在很多
物理与化学领域里常常是合在一起的.

利用系统控制理论来对量子系统进行控制,其本
身的过程就是一个系统工程,它要经历系统建模,系
统综合与分析,其中包括系统的可控性、可观性、可
达性、稳定性等,控制器设计,其中包括收敛性的分
析、系统仿真、性能测试等过程.

3.1 被被被控控控系系系统统统建建建模模模及及及其其其分分分析析析(Modeling and analy-
sis of system to be controlled)

3.1.1 系系系统统统建建建模模模(Modeling of system)
虽然实际量子系统的模型可能是很复杂的,但是

再复杂的系统也是由简单的系统复合而成. 只要我
们能够把简单系统研究透彻,就有可能解决复杂问
题.从系统控制的角度来看,任何一个控制系统必须
至少由一个被控系统和一个控制器组成. 在量子控
制系统中,前者总是量子力学的,而后者可以既是量
子的也可以是经典的. 复杂的量子控制系统还具有
测量系统输出的传感器. 此类模型已经被应用到许
多量子系统的控制中, 如量子系统可以是一个化学
反应中的分子系综, 受限于一个执行器产生的激光
脉冲, 该执行器由一个激光源、脉冲成型装置以及
探测器组成. 探测器为一个质量光谱仪用来识别反
应产物.量子系统还可以是固态系统,如代表量子位
的量子点系综, 该系统具有执行器和分别由控制电
极与单电子晶体管组成的传感器. 量子系统还可以
是核自旋的分子系综, 该系综具有受限于产生分子
和无线电频率场的执行器以及探测样本磁性的传感

器. 在建立起控制系统后,量子系统的状态既可以采
用希尔伯特空间矢量表示, 也可以用更为一般的密
度矩阵算符,如作用在系统希尔伯特空间上的一个
迹为1的正算符来表示. 虽然大部分量子系统完整的
希尔伯特空间很难是有限的或可分离的(如果包括
离子状态的全部连续性甚至氧原子的希尔伯特空间

也是不可分的),不过人们通常只对系统完整希尔伯
特空间中有限维子空间的控制动力学感兴趣. 因此
一般假定感兴趣的希尔伯特空间是有限维的, 且所
有的算符都是矩阵表达式. 一个封闭量子系统的状
态|Ψ(t)〉演化服从薛定谔方程[31]:

i~|Ψ̇(t)〉 = H[f(t)]|Ψ(t)〉 (4)

或(等价于)由密度矩阵|ρ(t)〉表示的量子刘维尔方程
i~ρ̇(t) = [H[f(t)], ρ(t)]. (5)
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其中: [A,B] = AB − BA是对易子; ~ = h/2π, ~为
普朗克常数. 为了方便起见,人们经常将~选为单位
值1. 因此系统动力学是由哈密顿量H[f(t)]来确定
的. H[f(t)]是一个作用在系统希尔伯特空间上的一
个算符,并且取决于由执行器产生的一组(经典的)控
制场f(t) = (f1(t), · · · , fM(t)).

方程(4)和(5)之间的主要不同点是, 前者仅适用
于纯态系统,而后者适用于纯态和混合态系统(量子
系综). 然而, 与薛定谔方程不同, 量子刘维尔方程
可以对消相干或弱测量系统通过增加(非哈密顿量
的)超算符进行泛化. 超算符是作用在希尔伯特空间
算符上的算符,用以考虑对系统动力学测量以及耗
散的贡献:

ρ̇(t) = LH [ρ(t)] + LM [ρ(t)] + LD[ρ(t)]. (6)

其中LH [ρ(t)] = − i

~
[H[f(t)], ρ(t)]. LM所表示的

内容为所实施的测量如可以控制的传感器的结构;
LD所表示的内容通常为系统与环境之间不可控的

相互作用.

由于对量子系统在物理上所规定的演化方程,
甚至在开环控制情况下, 至少在所描述的经典控
制器模型中的量子控制基本上都是的非线性的, 只
有在特殊情况下, 系统与传感器以及环境的相互
作用可以忽略, 系统的动力学则完全由哈密顿算
符H[f(t)]决定,并且量子控制的主要任务就是寻找
有效的途径来设计这个哈密顿量以便达到一个期望

的目标.所以同经典力学系统控制类似,对于量子力
学系统的控制就是基于被控系统模型, 根据某种系
统控制理论来获得被控系统的状态随时间变化的规

律.

3.1.2 量量量子子子系系系统统统控控控制制制问问问题题题、、、控控控制制制律律律形形形式式式及及及系系系统统统分分分

析析析(Control questions, formations and analysis
for quantum systems)

量子系统中的控制问题,不论是量子物理中的状
态制备,还是量子化学中的布居数转移;不论是实验
中的状态或过程工程,还是观测量的最优化,都可以
归结为两大类: 状态转移与状态跟踪,合在一起为状
态调控.状态转移是解决一个将被控系统从已知的
初始状态调控到指定的(期望的)目标态的问题. 状
态跟踪是对一个变化的目标函数进行状态的跟踪控

制.状态转移与状态跟踪之间的差别是: 前者的目标
状态是固定不动的; 而后者目标状态是非固定的随
时间变化的函数.

把状态调控问题具体到量子物理和量子化学中,
状态转移包括状态制备、状态驱动、布居数转移、轨

道转移控制等;状态跟踪包括状态跟踪和轨迹跟踪.

基于量子系统模型的控制函数在系统控制中称

为控制律, 它是系统哈密顿量中的一部分, 所以在
量子系统控制中也可以称其为哈密顿量的设计.为
了避免太特殊而有必要给出一些附加的假设. 一
个比较好的实用的做法是把H[f(t)]分解成为两部
分: 一个是系统部分HS , 它描述系统内部的动力学
且与控制器无关; 另一个是控制部分HC [f(t)]. 虽
然HC [f(t)]取决于非线性形式的控制函数fm(t),在
很多情况下假设在控制场分量fm(t)上是一个线性
依赖关系:

HC [f(t)] =
N∑

m=1

fm(t)Hm. (7)

实际上,在一些应用如具有多控制电极的固态结
构中,存在多个独立的控制场. 在仅有单个有效控制
场如由一个激光脉冲感应的电磁场, 以及一个微波
激射器或无线电频率场的情况下, 控制哈密顿量可
以进一步简化为HC [f(t)] = f(t)H1.

从系统控制角度来看,任何一个建立了数学模型
的被控系统,都需要对其本身所具有的特性进行分
析了解清楚后,才能有的放矢,选择最有效的控制策
略来进行控制和解决问题.根据不同的需要解决的
问题,可以有选择性地对被控系统进行分析的内容
有: 系统的可控性、可观性、可达性、稳定性等. 简单
而言,可控性是指被控系统从任意初始状态回到系
统稳定点的可能性; 可达性指被控系统从任意初始
状态到达期望终态的可能性. 在量子系统中用到的
主要是可达性. 如果一个被控系统是不可达的话,这
意味着无论你如何设计控制律都将无法达到你想要

的目标,完成不了你的任务.所以设计控制律之前的
对被控系统所具有的性质的分析是十分必要和重要

的. 系统分析的另一个目的是获得系统可达的条件,
并在控制律的设计过程中专门去满足此条件以便达

到控制的目标.比如,在线性控制情况(7)中,对能够
设计成任意(幺正)过程到一个总体相位因子的一个
充分必要条件是由iHC和iHm,m = 1, · · · ,M产生

的李代数是u(N)或su(N), 其中N是有关希尔伯特

空间的维数. 这也是对一般量子系综的量子状态或
观测变量可达性的充分必要条件.

3.2 开开开环环环控控控制制制系系系统统统和和和闭闭闭环环环控控控制制制系系系统统统(Open-loop
and closed-loop control systems)
在量子系统控制中,就控制系统结构图来分类也

分为开环控制系统和闭环控制系统两大类. 开环控
制系统主要就是由实现控制律函数的控制器加被控

系统组成, 系统没有测量输出的传感器. 被控系统
在控制律函数的作用下直接给出系统输出,因此开
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环控制系统的控制精度极大地依赖和受限于控制条

件,因为在大部分情况下,开环控制是一种无监测纠
错的顺序控制.在系统输出端加上传感器,将输出状
态进行测量并反馈到控制器的输入端作为控制器的

输入变量,就成为闭环控制系统.从系统控制的角度
来看,闭环控制是为了进行反馈控制.系统控制中反
馈控制的目的是希望获得一个自动控制,这也是系
统控制的能力所在.

实际上,利用宏观控制理论所设计出的量子系统
反馈控制律可以通过基于模型的状态计算来获得系

统输出状态,设计出相应的反馈控制律.这种基于模
型的状态反馈控制的前提是被控系统的状态确实能

够按照模型进行演化的. 这意味着被控系统是一个
封闭量子系统,因为该情况下从模型获得系统状态
与实际被控系统输出是一致的. 由于开放量子系统
导致更复杂的数学模型, 所以迄今为止绝大部分量
子控制研究都限于封闭量子系统.从系统控制的角
度来看,一个控制系统是否为反馈(或闭环)控制,主
要取决是否涉及控制律与被控系统的输出状态有

关,如果与系统输出有关就是反馈控制,没有就是一
个开环控制.

针对每一种控制问题都已经产生出多种不同的

控制策略.而每一种控制策略都具有自己的特性：
即适用范围及其局限性,有计算量大小,求解及其实
现难易,以及控制性能上的差异.所以一个完整的量
子系统控制过程实际上是一个选择合适的模型以及

合适的控制策略来达到期望性能指标的过程, 这就
要求设计者熟悉多种不同模型及其相关控制策略的

特点.

3.3 系系系统统统幺幺幺正正正演演演化化化矩矩矩阵阵阵的的的控控控制制制(Control of system
unitary evolution matrix)

3.3.1 系系系统统统幺幺幺正正正演演演化化化矩矩矩阵阵阵的的的求求求解解解(Solution of sys-
tem unitary evolution matrix)

由于描述量子力学系统的动力学演化规律的薛

定谔方程是一个含时(偏)微分方程, 一般情况下很
难对其进行求解. 所以,和处理经典力学系统控制一
样, 必须想其他办法, 不通过具体对方程求解, 也能
够达到了解系统状态特性的目的. 采用对幺正演化
矩阵的设计就是一个切实可行的途径[32].

根据系统控制理论研究一个被控系统, 就是从
它的数学模型入手, 通过理论分析和推导合适的
控制律来达到某个期望的结果. 对量子系统控制
的研究也不例外. 量子系统的普适关系式就是薛
定谔方程, 即波函数与哈密顿量之间的微分关系
式i~ψ̇ = Hψ, 当已知波函数的初始值ψ(0), 则方
程的通解为ψ(t) = U(t)ψ(0), 其中U(t)在系统控

制中称为转移矩阵, 在量子力学中称为状态演化
矩阵, 所以从控制理论角度上说, 只要求出状态演
化矩阵U(t), 就可以获得任何时刻t的波函数ψ(t).
U(t)该怎么求？如果H与时间无关, 则有指数型的
解U(t) = e−iHt/~. 由此可见, 只要H已知, 则可求
出U(t). 但当外加了控制作用后, H变为随时间变

化. 此时,可以通过幺正变换,将该量子系统转换到
与其对等的一个旋转量子系统中来获得不随时间

变化的哈密顿算符.故在变换后的量子系统中可以
套用不含时间因子的哈密顿算符H ′对系统动力学

方程进行求解U ′(t). 因此, 外加控制作用后求解系
统状态演化规律的过程, 等同于对算符进行幺正变
换后求解幺正演化矩阵的过程. 对一个量子系统控
制场的设计可以转化为对该系统幺正演化矩阵的设

计.

3.3.2 幺幺幺正正正演演演化化化矩矩矩阵阵阵的的的分分分解解解(Unitary evolution
matrix decomposition)

由一个复杂的高维的H所获得的U(t)是无法直
接在实验室里进行操纵和实现的, 所以实验物理领
域里很早开始了有关单比特及两比特的简单量子逻

辑门操纵的研究,并已证明任何逻辑门都可以用两
比特逻辑门来实现. 这告诉人们可以通过把复杂的
高维的U(t)分解为由一个比特或两比特通用逻辑门
的组合来实现高维转移矩阵的物理实现问题.所以
对转移矩阵U(t)的分解成为量子系统控制中的一个
重要研究方向,采用最多的是Cartan分解、Schmidt分
解[33]、Wei-Norman分解,涉及的主要是数学问题.对
转移矩阵U(t)分解的控制问题的描述为:当给定初
始态ψ(0)及终态ψ(tf )值时,求可实现的状态演化矩
阵U(t). 解决的方式就是将U(t)分解为低维(通常是
直到2维)的可实现的量子逻辑门. 如何分解以及怎
样分解则涉及到被控系统的具体参数. 这一问题转
变到对幺正演化矩阵的控制就变成: 在外加控制场
的作用下, 对期望的演化矩阵进行分解的问题[34].
已经证明如果系统是可控的, 则任意期望的幺正演
化矩阵都可以找到一条轨迹到达,数学上任意期望
的幺正演化矩阵U(T )都可以分解成指数因子的乘
积形式,而这些指数因子都是物理可实现的. 人们通
过研究,通过引入相关的分解理论,结合量子系统的
特征,出现了许多分解方法.

Magnus公式和Wei-Norman分解方法是用来求解
一般不能直接积分求解的矩阵微分方程. Mag-
nus 于1954年针对一类矩阵微分方程的求解问
题提出了Magnus公式定理：方程中解U(t)的表
示只有一个指数因子, 其中的指数存在l个基的

线性组合. Wei-Norman分解方法是在1964年由Wei
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和Norman提出的一种对系统在t = 0的附近的局
部邻域的解可以由指数因子的乘积表示. Mag-
nus 分解得到的幺正演化矩阵分解是直接对期望
的幺正演化矩阵进行分解, 并且是从全局来表示;
而Wei-Norman分解只是从局部邻域考虑的,其解只
能在t = 0的附近的邻域分解成.

Magnus分解和Wei-Norman分解都是对系统的微
分方程进行求解,并获得指数因子的解的形式. 实际
上只要知道了期望的幺正演化矩阵U(t), 加上系统
状态的初始值,就可以获得任意时刻的系统状态. 李
群的一般分解是直接针对期望的幺正演化矩阵进行

指数因子分解的,根据脉冲控制场的特性,把规定的
时间间隔分成K段小区间, 每段小区间的幺正演化
矩阵是对应一个指数因子, 并且指数因子中的指数
是由脉冲积分所得到.

与Magnus分解相比, 李群的一般分解也是分
成K个指数因子的乘积, 但是李群一般分解的每
个指数都可以确定性的求出,而Magnus分解的指数
是不确定的; 李群一般分解主要作用在于在时间间
隔相等的情况下, 要得到期望幺正演化矩阵所需时
间最少,就是使得所分得K值最小. 当K值确定好之

后, 其相应的脉冲序列也就确定, 即控制场也就确
定. 所以李群的一般分解在脉冲宽度相等的情况下,
可以通过寻找最优的脉冲控制场序列, 使得期望的
幺正演化矩阵的分段最少,也可称所需的时间最少.
利用Wei-Norman分解只能模拟控制场与幺正演化
矩阵的定性关系.不过利用李群的一般分解时,通常
是在控制场的幅值变化与频率相比缓慢的假设下,
只有这样假设才能使得指数因子的参数由对控制场

的积分获得. 李群的一般分解几乎适用所有的多能
级的量子系统.

由于由薛定谔方程决定的量子系统方程中的

幺正演化矩阵U(t)所对应的李群G是SU(2N), 所
以Cartan分解是一种在G = SU(2N)群上,将G分解

成G = KAK的3个子群相乘的数学分解方法. 从
数学角度上说, Cartan分解的参数是针对由李群G所

对应的李代数g来进行的. Cartan分解给出了一种
分解李代数的方法. 对于一个给定的半单李代
数g(即除了单位元外, 不存在阿贝尔子代数), 可以
通过Cartan分解使得该李代数g分解成更简单的子

代数的直和,这是因为子代数的特征和性质更容易
分析,也更加容易实现.从另一个角度看, Cartan分解
是通过把系统转化到黎曼几何流形上进行分析:把
得到期望的幺正演化矩阵的最少时间问题,转换成
在流形域内从起始点到期望点之间寻找最短的路径

问题,通过最短路径再反过来寻找最优的时间间隔,

从而使得期望的幺正演化矩阵所需时间最少. 在量
子系统中应用Cartan分解, 既可以将期望的幺正演
化矩阵UF分解成可实现的量子逻辑门,又可以根据
实际控制时间的要求,确定具体的分解参数,以达到
控制时间最短的目标.

3.4 几几几何何何控控控制制制(Geometric control)
给定一组(独立的)控制哈密顿量Hm,m =

1, · · · ,M , 只要iHm,m = 1, · · · ,M产生全部李代

数则是完备的, 最简单的一般策略是拓展(幺正)目
标过程U(t)为一个指数exp(icHC)(复数)旋转分量
的乘积.迭代模式为[31]

U(t) =
K∏

K=1

[
M∏

M=1

exp(ickmHm)]. (8)

并采用李群分解方法来确定展开向中的系

数ckm, 从中可以通过关系式ckm =
r tmk

0

r
mk

(t)dt

推导出合适的场强fmk以及控制脉冲长度tmk的数

值. 在平滑的常数场中, 关系式可以简化为ckm =
fmktmk. 如果Hm是正交的,如Tr[Hm,Hn] = δmn为

常数, 那么存在一个很好地解决此类问题的几何
控制方法. 不过大部分物理系统除了受限于由外
加控制引起的动力学外, 还受限于内部系统的动
力学, 这将导致一个漂移项HS , 它通常很难被消
掉. 在原理上我们可以通过用HS + Hm替代HS将

其放在(8)式的拓展项中, 然而, 即使Hm是正交的,
拓展项中新的有效的哈密顿量通常不再是正交的,
这将使问题变得复杂. 另外即使我们对一个给定
问题可以找到一个分解, 它可能不是物理可实现
的, 因为ckm可能是负值. 既然对应于HS的有效控

制是固定的(fS = 1), 实施这样的一个旋转需要使
系统在负时间上进行演化, 这通常是不可能的(除
非系统的演化是周期性的). 应付漂移问题的通常
方法是通过变换到一个由e−itEn |n〉 给定的旋转框
架(RF)上, 其中, {|n〉 : n = 1, · · · , N = dim H}是
由HS的本征值为En的本征态|n〉组成的H的一个

基,且HS |n〉 = En |n〉. 令US(t) = exp(−itHS),旋
转框架中的动力学就由新的(相互作用图景)哈密顿
量操控:

H ′
S[f(t)] = US(t)+HC [f(t)]US(t). (9)

所以可以通过变换将漂移项消掉,不过先前在线
性控制逼近中是独立于时间的哈密顿量Hm,现在成
了取决于时间的哈密顿量

H ′
m[f(t)] = US(t)+HmUS(t). (10)

需要进行进一步的逼近如将控制场进行特殊的

分解为一些不同频率的分量,如
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f(t) =
∑

n,n′>n

Ann′(t) cos(Ωnn′t + φnn′). (11)

其中: Ωnn′ = (En′ − En)/~是状态|n′〉与|n〉之间的
转移频率; Ann′(t)是“幅值函数”; φnn′是常数相位.
如果系统是强规则的, 除非有(n, n′) = (m,m′), 否
则Ωnn′ 6= Ωmm′ ,且转移频率Ωnn′/~是可分离的,那
么相对于2π/Ωnn′ , (11)式具有变化较慢的幅值函
数Ann′(t),此时控制场的选择能够使我们通过频率
选择的脉冲来具体地处理变换,并假定下面的控制
哈密顿量的分解

H ′
C =

∑
n,n′>n

fnn′(t)US(t)+Hnn′US(t). (12)

其中f(t) = Ann′(t) cos(Ωnn′t + φnn′).

既 然2 cos(Ωnn′t + φ) = e+i(Ωnn′ t+φ) +
e−i(Ωnn′ t+φ), 可以将控制场进一步分解为旋转的
和反旋转的项. 注意相对于具有元素e−itEn的特征

基|n〉, US(t)是对角的,且作旋转波逼近(RWA),即假
定脉冲是充分的长以至于反旋转项的频均分布为

零. 可获得的简化的旋转波逼近的控制哈密顿为

HRWA
C =

∑
n,n′>n

Ωnn′(t)Hnn′(φnn′). (13)

其中

Ωnn′ = Ann′(t)dnn′/2~;
Hnn′(φnn′) = xnn′ cos φnn′ + ynn′ sin φnn′ ;

dnn′是暂态耦极力矩;

xnn′ = |n〉 〈n′|+ |n′〉 〈n| ;
ynn′ = i(|n〉 〈n′|+ |n′〉 〈n|).

因此现在系统演化是如同所期望的受控于一个无漂

移的、具有时间独立分量Hnn′的控制哈密顿量.

旋转框架(RF)和旋转波逼近(RWA)在物理学中
是同时普遍存在的,且RWA控制哈密顿量在许多应
用中是采用几何控制方案进行设计的起点.

3.5 量量量子子子最最最优优优控控控制制制理理理论论论 (Quantum optimal control
theory)

Rabitz等人1988年提出对于给定的初态、希望选
择的激发态以及完成激发的时间, 可以对激光脉冲
的波形进行裁剪,使分子被激发到位的效率最高. 所
采用的手段是基于20世纪70年代控制界提出的“最
优控制理论”来设计一个激光场E(t)驱动系统从一
个在时间t = 0的初始态到一个固定的时间t = T到

达期望终态的方法. 该问题是基于寻找某个性能函
数的极值来实现的, 只要求出此极值, 激光脉冲的
最佳形状就可获知. 对性能函数的寻优可获得含有
待求激光场的一组微分方程, 通过迭代来获得系统

的最优控制场. 此过程本质上涉及到操控脉冲的频
率、卷积及其相位,以便产生一个成型的波包,其演
化有利于特殊通道的分解或特殊产物的产生. 作为
两点边界值问题,在固定激光器能量的条件下来获
得对特定初始态和终态的最优化的激光脉冲的成

型,这就是量子最优控制.

量子系统的最优控制是指在满足一定的性能指

标最优的情况下, 驱动量子系统从初始态到达期望
的终态[35],或者是从初始概率分布到达期望的概率
分布[36,37]. 所以性能指标的选取是实现量子系统最
优控制非常关键的一步,控制量子系统的用途不同,
其性能指标的选取就不同,相应的最优控制律的设
计也不同.目前研究量子系统的最优控制所采用的
性能指标主要包括：所需的转换时间最小[38,39];所
对应控制场的L2范数最小[40∼42]; 量子系统受外部
环境的影响最小[43,44],以及量子系统获得幺正转换
的效率最高[45,46]等等. 在以上的性能指标下, 所采
用的控制方法主要是解析与数值计算相结合的方

法. 此外所有最优控制场的设计都是基于给定的量
子系统的结构来完成的.

在量子最优控制的具体设计过程中,量子控制问
题被转化为所定义的性能指标的最大–最小问题,量
子最优控制的设计之所以需要采用迭代求解过程,
主要是由于在其设计的最优化求解中问题被转化为

两点边值上的优化问题,所定义的系统状态与伴随
状态相互耦合成两个微分方程所致.初始条件是给
定的系统状态运动方程,终值条件涉及伴随状态. 既
然两个运动方程都取决于未知控制场, 则必然不可
避免的需要从猜定的初始控制场开始进行迭代来获

得最优控制场. 通过引入遗传算法等全局优化算法,
最优控制可以获得全局最优控制值.由于迭代和优
化过程均需要大量时间和计算量, 所以最优控制适
合量子化学的调控中, 它不适合量子物理等需要快
速响应的控制中.

在实验室里已经显示出采用最优控制理论的闭

环系统学习技术的成功. 不过采用这种的学习技术
的闭环系统并不是量子反馈控制,虽然两者都依赖
所获取的(经典)测量信息,不过前者是在很多复制系
统上的重复实验, 后者是通过弱测量依赖于同一系
统的连续的观测量(例如零差探测仪或被动光子探
测仪).

3.6 基基基于于于李李李雅雅雅普普普诺诺诺夫夫夫稳稳稳定定定性性性理理理论论论的的的量量量子子子控控控制制制方方方

法法法 (Quantum control method based on the Lya-
punov stability theorem)
在闭环控制方法中,基于李雅普诺夫的方法由于

可以避免最优控制中迭代的麻烦,最近几年里,得到
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广泛和深入地研究,已经形成了一种新的量子控制
理论基础. 最近一些文章已经对比了李雅普诺夫控
制设计法对量子系统的应用, 分别针对纯态波函数
建立的薛定谔方程[47∼52],或针对密度算符建立的刘
维尔–冯诺依曼方程[53,54]进行了李雅普诺夫控制设

计.

基于李雅普诺夫控制的基本思想是: 基于李雅
普诺夫的间接稳定性理论, 对于一个自治的量子
系统X = f(x), 构造一个李雅普诺夫函数V (x):
它是一个定义在相空间Ω = (x)上的可微标量函
数, 且∀x ∈ Ω, 有V (x) > 0. 利用系统稳定性条
件V̇ (x) 6 0,来求解此式成立情况下系统的控制律.
所以基于李雅普诺夫控制设计的关键是李雅普诺夫

函数V (x)的构造. 因为如果V (x)构造的不合适, 得
不到V̇ (x) 6 0, 则设计失败. 而只要能够构造出一
个V (x) > 0, 而同时有V̇ (x) 6 0, 就能够成功的设
计出一个基于李雅普诺夫控制的控制律.必须强调
的是从系统控制理论的角度来看李雅普诺夫稳定性

理论只是一个充分条件,不是必要条件,找不到这样
一个V (x) > 0的李雅普诺夫函数, 使V̇ (x) 6 0, 不
能说系统不稳定,只能说该设计方法对该系统不适
用.

基于李雅普诺夫方法控制的最大优势就是避免

迭代求解,根据李雅普诺夫间接稳定性理论直接获
得调控系统状态的控制律.这就使得极快速的量子
控制有可能实现. 但它的不足是: 1)该控制律只是
保证系统稳定的控制律;而不是保证系统收敛的控
制律. 2)正是由于1)的局限性,导致它是一种局部控
制,不是全局控制,即有可能达不到期望目标态. 目
前有关基于李雅普诺夫控制的研究热点都是集中在

如何克服它所具有的上述两个缺点上[50∼52].

虽然基于李雅普诺夫方法的控制只是稳定控制,
但它实际上也是一种(局部)最优控制, 系统控制理
论告诉我们:对于稳定量子系统其状态轨迹的路径
朝系统能量下降方向移动并停止在能量的极小值

上. 李雅普诺夫函数实际上就是一种能量函数. 由于
该方法引入李雅普诺夫函数V (x),且在保证系统稳
定条件下的控制设计是通过求李雅普诺夫函数对时

间的一阶导数并令V̇ (x) = 0来求得控制律的,其方
法等价于构造一个与李雅普诺夫函数相同的性能指

标, 通过求其最小情况下的控制, 从这个角度上说,
基于李雅普诺夫方法的控制就是一种(局部)最优控
制,这就是李雅普诺夫函数与最优控制性能指标之
间的关系.知道了李雅普诺夫函数的物理意义,有助
于人们选择合适的李雅普诺夫函数.

4 总总总结结结 (Conclusion)
可能有人会问: 为什么系统控制中会出现那么

多设计控制律的控制理论,这是因为每一种控制理
论都是针对一大类控制问题,在一定的条件下推导
出的控制方法,所以只有在满足所要求的条件下,使
用该控制方法才能达到期望的效果.换句话说,每一
种控制方法都有自己的适用范围,不同的要求和情
况,就需要采用不同的控制方法来解决问题.量子系
统的操纵技术也是如此. 针对量子系统的控制,还需
要在考虑量子系统自身所具有特性的基础上, 发展
出能够对具体量子系统进行控制的控制策略和控制

方法,建立起量子系统控制理论的体系与框架. 这还
需要靠我们大家不懈的共同努力.
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