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随着 X射线光源的进步和量子光学的发展, 形成了 X射线量子光学这一前沿分支学科. 原子内壳层跃

迁是重要的 X射线量子光学体系, 它具有跃迁种类丰富和表征手段多样、覆盖波段范围宽等优势. 但内壳层

空穴的自然线宽较宽且受局域电子结构影响, 使得实验上缺乏纯粹的二能级跃迁, 成了制约 X射线量子光学

发展的瓶颈之一. 本文利用共振非弹性 X射线散射技术, 在实验上分离了WSi2 中W-L3 边的白线, 从而为基

于原子内壳层跃迁的 X射线量子光学体系提供了二能级方案, 也为这一领域的发展提供了强有力的实验技

术支持.
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 1   引　言

随着 X射线光源技术的持续进步, X射线量

子光学 (X-ray quantum optics)成为了一个新兴

的前沿研究领域 [1–3]. 这一领域的发展得益于新一

代同步辐射和 X射线自由电子激光提供的高亮

度、高单色性和高相干性的光源 [4], 以及在光源上

发展出的高分辨、高灵敏的探测技术 [5,6] 和样品制

备水平的提升. 近年来, X射线量子光学的实验和

理论研究边界不断被拓宽, 演示再现了众多量子光

学的经典现象. 总体来看, 与可见光和微波波段的

量子光学领域类似, X射线量子光学的研究类型强

烈依赖于光源的特性. X射线自由电子激光 (X-

ray free electron laser, XFEL)单脉冲内的光子简

并度高于同步辐射, 因此相关研究集中在多光子和

非线性现象, 如内壳层激光 [7]、受激拉曼散射 [8]、拉

比振荡 [9] 等. 另一方面, XFEL有难以规避的样品

损伤和稳定性问题, 因此所使用的样品种类较为简

单, 一般为气体靶 (软 X射线)或薄金属箔 (硬 X射
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线). 相对而言, 利用同步辐射开展的 X射线量子

光学研究集中在线性范畴, 充分利用了其更加丰富

的表征技术和稳定的测试条件. 和高精度纳米制样

技术结合, 衍生出了 X射线量子光学的一个重要

分支——X射线腔量子光学. 近年来依托 X射线

腔, 实现了超辐射 [10]、电磁诱导透明 [11] 和强耦合 [12]

等众多量子光学现象, 并在理论层面相继发展出了

基于 Jaynes-Cummings框架的唯象量子光学模

型 [10,13]、多模理论 [14,15]、量子格林函数方法 [15–17] 等

较为完备的理论工具. 这些研究不仅开辟了量子光

学在 X射线波段应用的新前景, 也为 X射线技术

发展提供了新方向.

光与物质的相互作用是量子光学的核心内容.

在 X射线波段, 常见的研究对象包括原子内壳层

和原子核能级体系. 其中, 原子核激发态具有较长

的相干时间, 更容易类比可见光波段的研究体系,

因此最初的研究工作大多使用原子核跃迁作为基

本的量子系统 [18]. 然而, 有限的实验方法限制了原

子核系统的研究内容 [3]. 与原子核不同, 原子内壳

层的能级结构极其丰富, 且其跃迁波段与同步辐射

和自由电子激光提供的光子能量匹配良好, 可提供

更加丰富的探测手段, 也能进一步拓宽 X射线量

子光学研究的物理边界. 在近期的研究中, 人们利

用 Ta, W等 L3 边附近的偶极允许跃迁, 相继实现

了法诺干涉 [19,20]、空穴寿命调控 [21] 等重要的物理

现象. 此外, 利用 Fe, Mo, Co等材料的 K边荧光

实现了定向辐射 [22]. 这些工作表明, 内壳层体系同

样是优异的 X射线量子光学系统 [23], 也为探索新

的 X射线量子光学现象提供了参考.

尽管原子内壳层的量子光学研究取得了显著

进展, 但仍有诸多问题有待解决. 例如, 极短的空

穴寿命导致能峰展宽严重, 常规的吸收谱 (X-ray

absorption  spectroscopy,  XAS)和反射谱 (X-ray

reflectivity, XRR)[24] 等实验手段无法有效地区分

内壳层的精细跃迁. 实际研究中, X射线波段的内

壳层体系一般为高 Z 元素, 样品一般为薄膜样品.

在固体材料中, 内壳层的能级结构通常受到晶体

场、配位场劈裂效应 [25] 的影响 , 例如在 WO3[26],

V2O5[27], CeO2[28] 等金属氧化物中, 由于激发态可

能存在精细结构, 对应的内壳层跃迁能峰包含多个

跃迁. 因此, 为了准确探测和调控内壳层的精细激

发态结构, 需要采用更为先进的谱学技术. 近年来

发展出的共振 X射线发射谱 (resonant  X-ray

emission spectroscopy, RXES), 也被称为内壳层

共振非弹性 X射线散射 (resonant inelastic X-ray

scattering, RIXS)[29], 能够克服空穴寿命引起的谱

线展宽问题. 特别是在 5d轨道的共振态结构测量

中, RXES可以高精度地识别精细结构. RXES具

体的实验操控手段包括固定能量损失谱线扫描

入射光、通过远低于吸收边的入射能量激发得到非

共振荧光谱 (high energy resolution off-resonant

spectroscopy, HEROS)或通过固定较小的荧光能

量范围得到高分辨荧光探测吸收谱 (high-energy

resolution  fluorescence  detected  XAS,  HERFD-

XAS)等. 以常用的 X射线量子光学内壳层体系

Ta样品为例, 已有相关 RXES研究表明其晶体场

劈裂效应较弱,  内壳层跃迁在约 0.5 eV分辨的

RXES二维谱上表现为一条固定能量转移的发射

峰 [30], 是较好的二能级系统. 对于WSi2, Pan等 [31]

通过理论计算显示WSi2 的 L3 边白线跃迁呈现较

好的二能级跃迁特性, 但目前尚未有其共振发射谱

实验的相关报道.

本文利用色散型的 von Hamos光谱仪 [32], 测

量了WSi2 样品中W原子 L3 边 2p至 3d的共振非

弹性散射谱 (2p3d-RIXS), 精确识别出了共振非弹

性荧光线和超过电离阈后的 La1荧光线. 在实验

的 RXES二维图中只观察到了一条固定能量损失

的谱线, 证实WSi2 样品的W-L3边白线呈现单跃

迁特性. 此外还从 RXES二维图中提取了 HERFD-

XAS谱, 并利用 Kramers-Heisenberg方程和低于

共振能量的发射谱 (HEROS)重构了 X射线吸收

谱 (XAS), 它们均表现出单共振峰特征.

将 RIXS技术与 X射线腔量子光学相结合 ,

不仅可以进一步丰富腔效应的研究手段, 还能促进

新的 X射线谱学技术的诞生. 通过这些探索, X射

线腔量子光学有望开辟出更广阔的应用前景.

 2   理论背景

吸收边附近的共振跃迁普遍存在于 X射线波

段的内壳层体系中, 例如非偶极的前边, 或偶极的

白线结构. 以白线为例, 它最早发现于 1935年的

吸收谱测量中 [33]. 这种共振条件下的荧光发射被称

为共振发射谱, 表现出与非共振荧光谱不同的特征.

例如在 1981年, Briand[34] 在实验上发现 KMnO4
在Mn的 K边附近有一个强跃迁的白线结构, 较

物 理 学 报   Acta  Phys.  Sin.   Vol. 74, No. 18 (2025)    183201

183201-2

http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1


强的白线跃迁使得探测到的荧光发射谱出现新的

特征峰.  Tulkki和Åberg[35] 在 1982年利用广义

Kramers-Heisenberg方程, 从共振散射角度描述了

强共振白线的发射谱特征. W的 L3 边附近存在一

个由 2p到 5d的强共振白线, 该共振白线激发产

生荧光的 RIXS过程示于图 1(a), 其微分截面由

Kramers- Heisenberg方程给出: 

dσ(ω1)

dω2
= 2πr20

ω2

ω1

(ω2p − ω3d)g3d2p(ω2p − ω5d)g2p5d
(ω2p − ω5d − ω1)2 + Γ 2

2p/4ℏ2

× δ(ω1 − ω3d + ω5d − ω2), (1)
 

dσ(ω1)

dω2
= 2πr20

∫ ∞

0

(
ω2

ω1

)
(ω2p − ω3d)g3d2p(ω2p + ω)

(ω2p + ω − ω1)2 + Γ 2
2p/4ℏ2

×
(
dg2p
dω

)
δ(ω1 − ω3d − ω − ω2)dω. (2)

ℏω1

ℏω2 ℏω
ℏω2p Γ2p

ℏω3d ℏω5d

ℏω2

ℏω1

(1)式描述了 2p与离散共振能级 5d共振随后

发射荧光的过程, (2)式对应 2p电离到连续态之后

的荧光发射. 其中, r0 是电子的经典半径,    和

 分别是入射和散射光子能量,    是电离电子

的动能,    和   分别给出了 2p电子的束缚能

及其空穴宽度,    和   代表 3d和 5d电子的

束缚能, g 表示能级间跃迁的振子强度. 在实验过

程中 von Hamos色散谱仪一次采集  约 100 eV

的能量范围,  扫描   用于收集完整的二维能

量谱.

ℏω2

图 1展示了共振非弹性散射的电子跃迁过程.

若 5d壳层的自旋-轨道耦合和晶体场劈裂很小, 则

上能级为较好的单能级, 对应的内壳层跃迁为单一

的二能级共振. 此时, 发射谱能量  会随着入射

光的能量变化而变化, 能量损失值为常数. 图 1(b)

展示了内壳层电子被电离后发射荧光的过程, 此时

吸收和发射是近乎独立的两步过程, 发射的荧光能

量固定, 例如本文测量到的 La1 荧光线. 对于更普

遍的情况, 固体材料中的原子会受到自旋-轨道耦

合、配位、晶体场等的影响, 5d能级会发生移动和

劈裂, 此时共振跃迁过程不再符合二能级假设. 然

而, 这种精细的能级结构会被空穴寿命展宽效应所

掩盖, 需要用高分辨的实验来区分精细结构, 例如

前面提及的 HEROS和 HERFD-XAS方法, 本文

就是利用这两种方法研究了WSi2 中W-L3 边的白

线跃迁.

Γ2p

由 (1)式和 (2)式可知, 散射强度由三个函数

的乘积决定, 即自然线宽为   的洛伦兹函数; 保

dg2p/dω

Γ2p

Γ3d Γ2p

dg2p/dω

dg2p/dω

证能量守恒的 d 函数; 单一或多个上能级分立态的

强度和连续态态密度分布  , 在我们的体系

中其可以简化为W的 5d分立态和电离连续区的

交叠. 在常规的吸收谱测量中, 受限于较大的  ,

未占据态的细节会被抹平, 这被称为空穴寿命展宽

效应. 在共振发射谱技术中, 散射光谱的带宽主要

由   (远小于  )和仪器分辨决定, 因此可以用

更高的能量分辨测量未占据态 [36]. 例如, 在入射光

能量较低时, 未占据态的态密度分布坐落在宽洛伦

兹的尾巴段, 通过扫描发射谱能量, 可以用高分辨

的方式测量  的形状 [37]. 另外, 固定较窄的

荧光能量范围, 扫描入射光能量同样可以以高分辨

的方式获得  的分布 [38]. 这两种方法即前面

提及的 HEROS和 HERFD-XAS方法, 常被用来

克服空穴寿命展宽的影响 [39].

 3   实验方法

1.2× 10−4

本工作的实验测量是在法国 SOLEIL光源的

GALAXIES谱学线站完成的. 实验过程中, 为了

获得更高的光通量和较好的能量分辨, 我们使用了

双晶单色器, 分辨率约为   . 使用的样品

为 1 mm厚的WSi2 单晶块材. W的发射谱由色散

型 von Hamos谱仪收集. 谱仪使用了 8块 Si(111)

晶体以提高探测立体角, 在W-La1 荧光能量处匹

配第四阶衍射指数, 布拉格角度约为 71°. 荧光由

von  Hamos谱仪色散并聚焦后 ,  由二维探测器

(Medipix)记录发射谱图像. 考虑到探测器有限的

 

5d

3d

2p

(a)

h1
h2



(b)

5d

3d

2p

h1 hLa

2p−15d
2p−1ϵd

图 1    W原子 2p-3d共振非弹性 X射线散射 (RIXS)过程

示意图 (两图中由左至右分别展示散射过程中的初始态、

中间态和末态)　(a) 经由   中间态, 吸收和散射是不

可分离的两步过程; (b) 经由   中间态 , 表现为吸收

和发射两步过程

2p−15d
2p−1ϵd

Fig. 1. Schematic  illustration  of  the  W  atom  2p-3d  reson-

ant  inelastic  X-ray  scattering  (RIXS)  process  with  its  ini-

tial, intermediate and final states shown from left to right:

(a)  Via  the      intermediate  state,  during  which  ab-

sorption and scattering are inseparable; (b) via the   

intermediate state, manifested as a two-step process of ab-

sorption and emission.
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尺寸以及为了提升单像素的信噪比, 8块 Si(111)

晶体的发射谱图像在色散和聚焦两个维度均被重

叠. 图 2给出了实验所用装置的示意图.
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图 2　 von Hamos谱仪原理示意图 ,  所测光子能量约为

8397 eV. 谱仪的能量色散方向由图中 X射线颜色标识 , 红

色示意低能方向

Fig. 2. Schematic illustration of the von Hamos spectromet-

er, set to measure photon energies around 8397 eV. The en-

ergy dispersion direction is  indicated by the color  gradient

of  the  X-ray  beam,  with  red  representing  lower  photon

energies.
 

WSi2 的 W-La1 能量约为 8397 eV, 为此 von

Hamos谱仪设定的工作条件即在这一能区 ,  相

应的定标利用材料对 8310—8450 eV入射光的

弹性散射来完成. 入射光能量展宽约为 1 eV, 在

Medipix探测器上表现为分立峰. 标定过程中扫

描入射光能量, 提取不同能量下入射光经分析器

后打在探测器上的不同位置, 经由三次函数拟合即

可得到位置-能量的函数关系, 完成谱仪的定标, 见

图 3.

 4   实验结果与讨论

ℏ(ω3d − ω5d)

实验测量中, 在 10140—10250 eV范围扫描入

射光, 在每一光子能量下采集 8310—8450 eV能量

范围的发射谱. 为了提高信噪比, 我们并道处理

了发射谱, 步长为 1 eV, 并将这一系列的发射谱

组合成二维 RIXS谱图 , 见图 4. 由图 4(a)可知 ,

10 keV附近W-L3 边的 2p-5d共振跃迁发射谱存

在一条“斜线”(黑色虚线)和一条“横线”(白色虚

线), 前者对应能量损失固定为  的共振

非弹性 X射线散射过程, 如图 1(a)所示, 后者对

应电离后的W-La1 荧光过程, 如图 1(b)所示. 显

然, 低于 10208 eV(能量偏移为 0)入射光激发以共

振通道跃迁为主, 高于 10208 eV入射光激发以电

离通道为主. 图 4(a)还可以转换为以入射光能量

和能量损失为维度的二维谱图, 见图 4(b). 图 4(b)

中来源于共振非弹性散射过程的荧光线表现为固

定能量损失的水平线 (黑色虚线), La1 则表现为

“斜线”(白色虚线). 图 4(b)清楚显示 , 共振激发

2p-5d只有一个固定能量损失的峰, 表明 2p-5d是

单跃迁态.

定量的 RIXS谱如图 5所示, 蓝色虚线和红色

虚线分别标示 2p-5d共振跃迁过程、2p电子的电

离过程, 分别记为 A, B. 由图 5可以发现, 在较大

的入射能量 (10218 eV)激发下, 存在两个峰, 分别

对应 8397.6 eV的W-La1 非共振荧光峰 (B峰)和

一个弱的 2p-5d共振荧光峰 (A峰). 随着入射光能

量的降低, A峰峰位随之左移, 强度逐渐升高. 当

入射光能量降低到 10208 eV时, A峰和 B峰完全

交叠无法区分. 随着入射光能量降低到小于 L吸

收边, La1 荧光线消失, 仅留下共振通道跃迁荧光

线, 即 A峰.

以能量转移为横坐标的二维 RIXS谱图见图 6,

图中蓝色虚线是与图 5中蓝色虚线同源的 2p-5d

共振荧光峰. 随着入射光能量的增加, 在大能量转

移一侧出现W-La1 非共振荧光峰.
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图 3    (a) 弹性散射标定发射谱能量以及 (b) 对标定峰位

的拟合结果. 图 (a)每个峰为不同入射光能量下的弹性散

射信号, 代表了出现在色散方向的不同位置 , 通过提取峰

位代入 (b)中拟合得到色散关系

Fig. 3. (a)  Elastic  scattering  spectra  measured  at  different

incident  photon  energies;  (b)  each  peak  corresponds  to  a

distinct  position  on  detector  along  the  energy-dispersive

axis of the spectrometer. The dispersion relation derived by

fitting the peak positions from panel (a) to panel (b), estab-

lishing the energy calibration function.
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普通的 X射线吸收谱相当于积分所有能量的

荧光, 即将图 4(a)中纵向计数积分, 得到随入射光

能量变化的荧光强度 (如图 7黑色曲线), 此时, 无

法区分不同荧光的能量, 导致共振跃迁与电离通道

叠加在一起, 且共振跃迁的峰宽由 2p空穴的自然

线宽决定. 峰宽较大使得所观测到的实验谱图复杂

难辨, 见图 7中 TFY曲线. 本课题组之前的薄膜

实验得到的就是吸收谱 [21], 因其复杂的谱结构及

无法证实单一跃迁, 导致实验结果解释困难.

与全荧光产额方法不同的是, HERFD谱只收

集 La1 能量附近很窄范围的荧光能量 (见图 7红

色曲线), 因此也被称为部分荧光产额法 (partial

fluorescence yield). 从图 4和图 7可以看出, 由于

HERFD只积分了 La1 中心很小区域, 使得共振峰

变得更加锐利, 从而提高了能量分辨, 减小了空穴

寿命展宽的影响. 对比图 7中的红线和黑线, 白线

特征变得更加明显.  和图 4中得到的信息类似 ,

WSi2 样品中的W-L3 边共振在 HERFD谱中表现

出良好的二能级跃迁特征. 值得注意的是, HERFD

和 TFY都无法避免厚样品导致的自吸收展宽效

应, 因此图 7的谱线仍然不够锐利.

由 (1)式可知, 当固定入射光能量, 仅分析发

射谱时, 同样可减小内壳层的寿命展宽. 考虑远低
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图 4    W的 L3 吸收边 (10208 eV)附近的 RIXS二维图 (a)

及能量转移图 (b). 白色虚线对应发射光能量为 8397.6 eV,

对应 2p电子电离产生   中间态过程 . 此时随入射光

能量的增加发射光子能量不变, 能量转移变大 . 黑色虚线

对应能量转移约为 1809 eV, 对应 2p-5d共振产生  

中间态过程. 此时随入射光能量的增加 , 发射光子能量增

加但能量转移保持不变

2p−1ϵd

2p−15d

Fig. 4. (a)  Two-dimensional  RIXS  map  near  the  W-L3  ab-

sorption edge (10208 eV); (b) corresponding energy transfer.

The white dashed line indicates an emission photon energy

of  8397.6 eV,  corresponding  to  the  ionization  of  a  2p  elec-

tron and the formation of a     intermediate state. In

this  process,  the  emission  energy  remains  constant  as  the

incident  photon  energy  increases,  leading  to  a  progressive

increase in energy transfer. The black dashed line indicates

a constant energy transfer of 1809 eV, corresponding to the

2p-5d resonant scattering process via a     intermedi-

ate state, where the emission energy increases with increas-

ing  the  incident  energy  while  the  energy  transfer  remains

fixed.
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图 5    WSi2 在 10206—10222 eV入射光能量激发下的荧光

谱, 对应图 4(a)垂直剖线 . 其中蓝色虚线对应 2p-5d共振

荧光峰 (A峰 ); 红色虚线对应 8397.6 eV的 W-La1 非共振

荧光峰 (B峰)

Fig. 5. Fluorescence  spectra  of  WSi2  excited  by  incident

photon  energies  from  10206 to  10222 eV,  corresponding  to

the vertical cut shown in Fig. 4(a). The blue dashed line cor-

responds to the 2p-5d resonance fluorescence peak (Peak A);

the red dashed line corresponds to the non-resonance fluor-

escence peak of W-La1 at 8397.6 eV (Peak B).
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于吸收边能量入射得到的 HEROS发射谱, 利用广

义 Kramers-Heisenberg方程: 

IXES (ℏω2)

∼
∫ ∞

0

[
ℏω2

ℏω1

(|Ei| − |Ef|) (E + |Ei|)
(E + |Ei| − ℏω1)

2
+ Γ 2

i /4

× IXAS(E)δ (ℏω1 − |Ef| − E − ℏω2)

]
dE, (3)

IXES(ℏω2) IXAS(E)

Γi

可以从 HEROS谱重构出 XAS峰. 重构的 XAS谱

不仅可以压低寿命展宽问题, 理论上还可以消除

自吸收效应; 其中  表示发射光谱,  

代表作为激发光电子能量 E 函数的 XAS光谱,  

是初始态展宽, Ei 是初始能级 , Ef 是末态能级 ,

E 是入射光激发电子到的能级, 其余符号的含义

与 (1)式中相同. 由图 8(b)可以看出, 相对于图 7

中的荧光产额吸收谱. 使用共振发射谱重构出的

吸收谱中白线峰形更窄, 这是因为 HERFD-XAS

受积分荧光宽度和自吸收效应的影响. 和吸收边相
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图 6    WSi2 在 10206—10222 eV入射光能量激发下以能量

转移为横坐标的荧光谱, 对应图 4(b)垂直剖线 . 红蓝虚线

与图 5中含义相同

Fig. 6. Fluorescence  spectra  of  WSi2  excited  with  incident

photon  energies  from  10206 to  10222 eV,  displayed  as  a

function  of  energy  transfer,  corresponding  to  the  vertical

cut shown in Fig. 4(b). The red and blue dashed lines rep-

resent the same as those in Fig. 5.
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图 7    荧光模式下的总荧光产额谱与 HERFD谱 . 高能量

分 辨 率的 HERFD光 谱 是 积 分 W的 La1(L3M5)  荧 光 线

(8397.6 eV)  中心 (图 4(a)白色虚线 )处 0.6 eV能量窗口

(8397—8398.4 eV)的 XES数据得到的 . 值得注意的是 , 积

分能量区间比初态能级的自然线宽 7.2 eV要小很多 . 而

TFY-XAS光谱则是积分 XES整个W-  范围得

到的

Lα1 (L3M5)

Lα1 (L3M5)

Fig. 7. Total  fluorescence  yield  (TFY)  spectrum  and  high-

energy resolution fluorescence detected (HERFD) spectrum

in  fluorescence  mode.  The  high-resolution  HERFD  spec-

trum is obtained by integrating the X-ray emission spectro-

scopy  (XES)  data  within  a  0.6 eV  energy  window  (8397–

8398.4 eV)  centered  at  the  W      fluorescence

line  at  8397.6 eV  (indicated  by  the  white  dashed  line  in

Fig. 4(a)).  Notably, the integrated energy window is much

narrower  than  the  natural  linewidth  7.2 eV  of  the  initial

state.  The  TFY-XAS  spectrum,  on  the  other  hand,  is  ob-

tained by integrating the XES intensity over the entire W

  emission range.
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图 8    (a)在入射 X射线能量为 10172 eV下记录了样品的

非共振 XES谱 ; (b)利用 (3)式重构的W-L3 吸收边的重构

XAS谱

Fig. 8. (a) Off-resonant X-ray emission spectrum (HEROS)

of  the  sample  recorded  at  an  incident  photon  energy  of

10172 eV;  (b)  reconstructed  X-ray  absorption  spectrum

(XAS) at the W-L3 edge with Eq. (3).
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比, 白线强度更加突出, 且重构出的吸收谱仍然表

现出良好的单峰特征, 再次印证了 WSi2 的 L3 边

具有二能级跃迁特性.

 5   总结与展望

本文利用高分辨 von  Hamos谱仪测量了

WSi2 单晶样品W-L3 边附近的共振发射谱. 共振

发射谱二维图的固定能量转移仅表现出单条斜线,

确定了在W体系中 2p到 5d共振能级为单通道跃

迁, 反映出其良好的二能级跃迁特性. 还使用了高

分辨荧光产额法提取了高分辨吸收谱和利用

HEROS谱重构出了不受自吸收效应影响的高分

辨吸收谱, 同样展示出单一的白线结构. 除此之外,

还证实了共振发射谱技术可以区分共振和电离通

道, 为未来内嵌WSi2 层的薄膜腔研究提供了实验
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Abstract

With the advancement of synchrotron and free-electron laser, X-ray quantum optics has emerged as a novel

frontier  for  exploring  light-matter  interactions  at  high photon energies.  A significant  challenge  in  this  field  is

achieving  well-defined  two-level  systems  through  atomic  inner-shell  transitions,  which  are  often  hindered  by

broad  natural  linewidths  and  local  electronic  structure  effects.  This  study  aims  to  explore  the  potential  of

tungsten disilicide (WSi2) as a two-level system for X-ray quantum optics applications. Utilizing high-resolution

resonant  inelastic  X-ray  scattering  (RIXS)  near  the  W-L3  edge,  in  this  work,  the  white  line  of  bulk  WSi2  is

experimentally  distinguished,  overcoming  the  spectral  broadening  caused  by  short  core-hole  lifetime.  The

measurements are conducted by using a von Hamos spectrometer at the GALAXIES beamline of the SOLEIL

synchrotron. The results reveal a single resonant emission feature with a fixed energy transfer, confirming the

presence  of  a  discrete  2p-5d  transition  characteristic  of  a  two-level  system.  Additional  high-resolution  XAS

spectra, obtained via high energy resolution fluorescence detection method and reconstructed from off-resonant

emission (free from self-absorption effect for bulk WSi2 sample) method, further support the identification of a

sharp white line.  These findings demonstrate the feasibility of  using WSi2 as  a model  system in X-ray cavity

quantum optics and establish RIXS as a powerful technique to resolve fine inner-shell structures.
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