
 

啁啾脉冲激发的瞬态双光子跃迁探究*
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在强场激发的一般情况下, 斯塔克效应对于瞬态双光子跃迁具有重要影响, 且该过程的解析描述具有很

大挑战. 本文采用解析求解与数值模拟相结合的方法, 系统研究了弱场和强场啁啾脉冲激发的瞬态双光子跃

迁过程, 揭示了光场强度、啁啾因子、失谐量等参数对双光子跃迁概率时域演化的重要影响. 首先, 本文利用

二阶微扰理论得到了双光子时域跃迁概率振幅的近似解析解表达式. 该解析解表明, 弱场激发的瞬态双光子

跃迁过程类似于菲涅耳直边衍射效应. 随着光场强度的增强, 斯塔克效应对双光子跃迁的影响随之增强. 其

次, 本文通过一系列近似处理得到了强场作用下薛定谔方程的近似解析解. 此解析解表明, 强场斯塔克效应

引起能级分裂使得双光子跃迁概率时域的对称性遭到了破坏, 其频域过程类似于“双缝干涉”效应. 研究结果

表明, 强场激发时布居转移效率与光场强度具有重要关系, 而啁啾因子不仅可以调节布居转移效率和时间位

置, 还可以改变布居概率在时域的振荡频率. 这对于强场激发的布居概率时域演化描述提供了新思路, 并对

双光子显微成像研究提供了科学依据.
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 1   引　言

相干调控的发展和进步与飞秒脉冲整形技术

的发展紧密相关 [1]. 大多数相干控制方案都应用于

弱场激发的情况 [2]. 在这些研究方案中, 原子系统

的能级结构受激励场的影响可以忽略不计, 因而可

以使用微扰理论描述整个动力学过程 [3]. 在时域,

飞秒啁啾脉冲产生的波函数包络的演化过程先快

速增大, 然后围绕着某一渐近值发生有趣的振荡现

象, 其跃迁概率随时间的演化类似于经典的菲涅耳

直边衍射 [4–6]. 在这样的体系中, 使用自适应 (闭

环)和脉冲整形方案的相干控制研究得到了广泛研

究和报道 [7–9]. 通过整形飞秒脉冲来实现的相干控

制, 一般是控制光场的脉冲谱相位、谱振幅或谱频

率分量的偏振 [10–12], 并且这些方案可以对多光子

吸收过程实现有效控制. 其控制原理是基于相干控

制脉冲诱导的多个初态到终态的多光子通道之间

的干涉过程: 即跃迁通道之间相长干涉导致吸收增

强 (即增加跃迁概率), 而跃迁通道之间相消干涉导

致吸收减弱 (即减小跃迁概率).

强场激发下多光子吸收过程的相干调控对于

非线性光谱与显微成像研究具有重要科学意义与

应用价值. 与空间液晶调制器实现的整形脉冲调控

相比, 色散扫描以其简单、廉价、易操作特性得到

了非线性光学领域研究人员的青睐 [13]. 不仅如此,
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色散扫描还可以在四波混频过程中实现快速绝热

通道 [14]. 这一技术在二次谐波产生过程中宽带激

光强度噪声抑制 [15]、基于宽带频率转换的集成光

子学 [16] 领域具有重要的应用. 将时域微扰描述通

过傅里叶方法变换到频域可以详细描述多光子吸

收过程, 然而多数频域描述仅限于弱场情况 [17].

当系统的能级结构由高强度激光来激发调制

时, 理论描述就变得更具挑战性. 这是由于该过程

所产生的能量本征值是由超快激光脉冲的时间线

型决定的. 迄今为止, 只有少量方法用于确定脉冲

整形方案, 以有效进行超快强场控制. Dudovich[18]

研究了铯原子中的一个二能级系统, 结果表明, 真

实场 (在复杂平面中只有一个四边形的正弦或余弦

光谱相)可以用于多光子吸收, 同时消除斯塔克移

动效应. Lee等 [19] 结合理论计算与实验研究分析

并证明了强场激发条件下三能级系统中三光子

吸收过程. Chatel等 [20] 研究了二能级系统中单光

子激发条件下终态布居概率随时间的演化过程.

Tagliamonti等 [21] 采用脉冲整形器产生的泵浦/探

测脉冲研究了强场分子离解过程涉及的非绝热分

子动力学. Trallero-Herrero等 [22] 研究了强场作用

下 Na原子系统中斯塔克效应对多光子跃迁的影

响. 该研究对于强场激发下的 Na原子二能级系统

研究具有重要启发意义. 但有关二能级系统中瞬态

多光子跃迁理论和实验研究鲜见报道.

本文利用啁啾脉冲相位随时间线性变化这一

特性, 研究了飞秒啁啾脉冲双光子激发的布居概率

随着啁啾因子的变化规律, 并展示出了自然的时域

演化过程; 系统地研究了弱场和强场啁啾脉冲激发

下, 时域双光子跃迁概率与啁啾因子和失谐量的关

系; 最后讨论了强啁啾场相干控制与相应的干涉机

理, 为非线性光谱和显微成像研究提供科学依据.

 2   物理模型

|g⟩ |f⟩
ω0 δ =

2ω0 − ωfg ωfg |g⟩ |f⟩

|g⟩ |f⟩ |g⟩
|f⟩ |n⟩

图 1所示为从基态   到终态   的非共振

双光子跃迁, 光场中心频率为   , 失谐量为  

 , 其中   是从基态   到终态   的跃

迁频率. 图中实线表示的是原子系统中存在的能

级, 而虚线表示虚能级. 原子的双光子吸收是二能

级原子系统中的基态  到终态  的过程. 基态 

和终态  是通过许多具有合适对称性的态   耦

合的. 脉冲谱振幅在所有相应的跃迁频率处都为

E(ωfn) = E(ωgn) = 0 |f⟩ - |n⟩
|g⟩ - |n⟩
零 (  ), 即脉冲谱对   和

 的耦合都是非共振的, 相应的激发方案如

图 1所示.
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图 1　飞秒啁啾脉冲驱动下双光子跃迁的激发方案　(a) 二

能级原子系统中双光子跃迁模型; (b) 飞秒啁啾脉冲的高

斯线形包络 (蓝色)和相位分布 (橙色)

Fig. 1. Excitation  scheme  of  two-photon  transition  by  a

femtosecond chirped pulse: (a) Two-photon transition mod-

el in a two-level atomic system; (b) Gaussian profile envel-

ope (blue) and the phase distribution (orange) of the femto-

second chirped pulse.
 

ε(t) = ε0 ×
e−t2/τ2

e−iω0te−iϕc(t) E(t) = ε0e−t2/τ2

ε0

τ ω0 ϕc(t)

ϕc(t) = αt2 α

假定光场的时间分布为高斯线型 

 ,  其中   为时域

高斯包络 (如图 1(b)中蓝色实线所示),   为时域

常振幅,   为脉冲宽度,   为谱中心频率,   为

时域谱相位分布 (如图 1(b)中橙色实线所示). 对

于时域线性啁啾脉冲而言,    , 其中   为

啁啾速率, 单位为 fs–2.

 3   理论描述

利用旋转波近似和旋转坐标系, 可获得如下薛

定谔方程 [22]: 

iℏ
d
dt

(
ag

af

)
=

(
−ϕ̇(t)/2

χ(t)

χ∗(t)

ϕ̇(t)/2

)(
ag

af

)

=

 − ϕ̇(t)

2
ag + χ∗(t)af

χ(t)ag +
ϕ̇(t)

2
af

 , (1)

Ĥ(t) =

(
−ϕ̇(t)/2

χ(t)

χ∗(t)

ϕ̇(t)/2

)
χ(t)

ag af

其中,    ,    是

双光子耦合场或双光子随时间变化的拉比频率,

 和  分别为基态和终态的概率振幅. 原子-光场

相位定义如下: 

ϕ(t) = −ϕs(t)− ϕd(t) + ϕc(t), (2)

ϕ(t)式中,    描述的是原子和光场的相位匹配程度,

物 理 学 报   Acta  Phys.  Sin.   Vol. 74, No. 18 (2025)    184203

184203-2

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


ϕs(t) = −
∫ t

−∞
δ(s)ω (t′)dt′

δ
(s)
ω (t) =

1

2

[
ω
(s)
f (t)− ω

(s)
g (t)

]
ϕd(t) = δt

δ ϕc(t)

ω
(s)
g (t) ω

(s)
f (t)

ω
(s)
g (t) ω

(s)
f (t) χ(t)

其中,    为斯塔克移动引起

的相位,    称为斯塔克

移动引起的随时间变化的失谐量;    是与

常失谐  有关的相位;    为光场自身携带的相

位.   和  分别表示基态和终态的动力学

斯塔克移动. 通过对所有远失谐能级求和可以给出

 和  及  的详细表示式 [22–25]:
 

ω(s)
g (t) = −

∑
m

µ2
mgE

2(t)

2ℏ2
ωmg

ω2
mg − ω2

0

, (3)
 

ω(s)
f (t) = −

∑
m

µ2
fmE2(t)

2ℏ2
ωfm

ω2
fm − ω2

0

, (4)

 

χ(t) = −
∑
m

µfmµmg

4ℏ2
E2(t)

ωmg − ω0
. (5)

µij = ⟨i| µ̂ |j⟩ |i⟩ |j⟩
ωij = (Ei − Ej)/ℏ

这里  是能级  和  之间的偶极矩阵

元,   是相应的跃迁频率.

 3.1    弱场驱动时的双光子跃迁概率

ε(t) Na
|f⟩ af (t)

|ag(t)| ≈ 1

δ
(s)
ω ≈ 0

δ
(s)
ω ≈ 0

δ
(s)
ω

在弱场条件下, 光电场   激发   原子所得

终态  上的含时概率振幅   可以有效地使用

二阶含时微扰理论来描述 [22]. 这种相互作用的微

扰解是假设在弱光场共振激发下, 基态概率振幅满

足  , 且斯塔克移动引起的随时间变化的

失谐量满足  的条件下得到的. 为了明确强

场激发和弱场激发的界限, 定义   为弱场激

发的情况,   不能忽略不计的情况则为强场激发

的情况. 因此, 根据方程 (1)和前面的微扰假设, 以

及二阶微扰近似可以得到 [4]: 

a
(2)
f (t) = − 1

ℏ2
∑
m

µfmµmg

∫ t

−∞
ε(t1)eiωfmt1

×
(∫ t1

−∞
ε(t2)eiωmgt2dt2

)
dt1. (6)

假定在双光子过程中光场的作用是连续激发的, 并

假定中间能态都远离共振, 则 (6)式可以近似写为 [4]
 

a
(2)
f (t) ∝

∫ t

−∞
ε2(t′) exp(iωfgt

′)dt′. (7)

利用傅里叶变换可以将 (7)式转换到频域研究 [4].

在时域, (7)式可以表示为 [6]
 

a
(2)
f (t) ∝ {B + C(t) + S(t)}. (8)

B = K

∫ 0

−∞
exp(−iβt21)dt1(7)式花括号内第 1项  为

常数 (复数), 后两项分别为 

C(t) = K

∫ t+∆/2α

0

cos(βt21)dt1, (9)
 

S(t) = K

∫ t+∆/2α

0

sin(βt21)dt1, (10)

K = ε20 exp
(
i
∆2

4β2

)
β = 2(α− i

/
τ2)

C(t) S(t) ∆

t T = t+∆/(2β)

其中  和   均为复

常数,   和  称为菲涅耳积分,   为常数失谐

量. 菲涅耳积分是由积分定义的一类特殊函数. 在

一般情况下, 菲涅耳积分没有清晰的数学展开式.

但是, 在  值较小的时候, 令  , (8)式

中的菲涅耳积分, 即 (9)式和 (10)式可以用幂级数

展开, 得 

C(t)=KT

[
1− 1

2!5

(2
πβT

2
)2
+

1

4!9

( 2
πβT

2
)4
− · · ·

]
,

(11)
 

S(t) = KT

[
1

1!3

(
2

πβT
2

)
− 1

3!7

(
2

πβT
2

)3

+
1

5!11

(
2

πβT
2

)5

− · · ·

]
, (12)

ϕs(t) = 0

ϕc ϕd

ϕc t = 0

αt

αt

(11)式和 (12)式对于所有的 T 值都收敛. 因此在

斯塔克相位  时, 原子-光场相位匹配主要

取决于啁啾相位  和常失谐相位   . 这样, 啁啾

相位  的时域分布如图 1所示, 其关于  对称,

也可以说, 啁啾相位以   的线性形式调制光场的

频率. 正是在啁啾相位线性调制的作用下, 双光子

激发的终态布居概率才呈现出类似于菲涅耳直边

衍射的效果. 在啁啾脉冲作用下, 单光子跃迁过程

也类似于菲涅耳直边衍射, 其详细描述参考我们前

期的研究工作 [4]. 啁啾相位中的  决定着布居概率

的振荡频率.  终态波函数的实部和虚部完全由

(8)式描述, 二者之间形成考纽螺线曲线 [5], 它们与

时间的关系构成一个三维的图像 [4].

同等条件下与单光子激发的情况对比发现, 双

光子终态布居概率要弱得多. 这是由于在微扰光场

作用下, 光场强度是个小量. 双光子激发的布居概

率强度与光场强度的平方成正比, 而单光子激发的

布居概率的强度正比于光场的强度. 另外一个区别

是双光子激发的布居概率是由两个光子共同激发

的, 其振荡频率是单光子激发的二倍. 失谐量引起

的相位对于双光子激发的终态布居概率具有衰减

效应. 脉冲宽度对于布居概率的影响和单光子终态
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布居概率类似. 综上, 利用二阶微扰理论获得了薛

定谔方程组的近似解析解. 这个解析解可以利用菲

涅耳积分表示, 并且可以进一步利用级数展开.

δ = 0 α ̸= 0

α = 0 ϕd = 0

α = 0

利用 (8)式可以计算双光子激发的布居概率

在时域随着啁啾因子的分布情况, 如图 2(a)所示.

本文讨论  的情况. 当   时终态布居概率

随着时间的演化, 先增大达到最大值, 然后振荡并

趋于一个稳定值. 该结果也类似于文献 [4–6]所描

述的情况, 但相比单光子跃迁过程振荡频率稍快,

如图 2(b)所示. 这是由于双光子跃迁过程具有相

位累积和调制的结果. 当   时, 即   时原

子-场相位变为啁啾相位, 见方程 (2). 啁啾相位将

主导布居概率、波函数实部和虚部的分布. 啁啾脉

冲变为变换受限脉冲, 终态布居概率随着时间增

大, 但没有振荡过程, 如图 2(c)所示.    时波

函数实部和虚部都是逐渐增大的过程, 只是增大的

速率有差异, 如图 2(f), (i)所示. 图 2(d), (g)描述

的是终态波函数实部和虚部随时间和啁啾因子的

变化. 终态实部和虚部的分布相互补偿, 构成了布

居概率的分布. 布居概率、波函数实部和虚部都关

α = 0

α = 0

于  呈对称分布. 其中, 波函数实部沿着时间

方向的分布类似于“鱼尾”形状. 波函数的虚部对称

地分居  的两侧, 呈“扇叶”状沿着时间轴依次

排列. 类似于终态布居概率随着时间的变化, 波函

数实部和虚部都具有振荡过程, 如图 2(e), (h)所

示. 该计算结果和利用四阶龙格库塔法的数值模拟

结果一致. 微扰理论可以研究在弱场扰动的情况下

终态波函数随着时间的演化过程. 非微扰计算 (数

值模拟)不仅可以验证微扰计算结果, 而且可以研

究一般情况下基态和终态波函数的时域演化.

δ ≈ −600 THz

δ ≈ −600 THz

利用 (8)式也可以得到终态布居概率以及波

函数实部和虚部随着时间和失谐量变化而演化的

结果, 如图 3所示. 从图 3(a)可以看出, 当失谐量

 时布居转移效率最高. 这是由于我

们计算时取了正的啁啾因子的缘故, 负失谐量补偿

正啁啾频率才能达到变换受限脉冲激发的极值.

 的两侧, 布居概率尽管都随时间有振

荡现象出现, 但转移效率逐渐降低, 如图 3(b)所

示. 图 3(c)给出了终态波函数随着时间与失谐量

的演化. 类似于图 3(b), 图 3(d)描述的是同样的
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图 2    弱场激发时终态布居概率以及波函数实部和虚部随着时间和啁啾因子的变化　(a) 终态布居概率随着时间和啁啾因子的

变化; (b), (c) 图 (a)中两个不同啁啾因子值 (红色 a = –0.05 fs–2 和蓝色圆圈 a = 0)条件下终态布居概率随着时间的演化; (d) 终

态波函数实部随着时间和啁啾因子的变化; (e), (f) 图 (d)中两个不同啁啾因子值 (红色和蓝色圆圈)条件下终态波函数实部随着

时间的演化; (g) 终态波函数虚部随着时间和啁啾因子的变化; (h), (i) 图 (g)中两个不同啁啾因子值 (红色和蓝色圆圈)条件下终

态波函数虚部随着时间的演化

Fig. 2. Evolution of  the  population probability  of  the  final-state  and the  real-imaginary part  of  the  wave-function with time and

chirp factor under a weak field excitation: (a) The population probability of the final-state versus time and detuning; (b), (c) the

population probability at two different chirp factors (red and blue circles) in panel (a); (d) the real part of the wave-function of the

final-state versus time and the chirp factor; (e), (f) the real part of the wave-function at two different chirp factors (red and blue

circles) in panel (d); (g) the imaginary part of the wave-function of the final-state versus time and the chirp factor; (h), (i) the ima-

ginary part of the wave-function at two different chirp factors (red and blue circles) in panel (g).
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3个失谐量值对应的波函数实部随着时间的演化,

其变化规律与布居概率随着时间变化的规律近似

相同. 而波函数虚部的分布则不同于波函数的实部

以及布居概率的演化, 如图 3(e)所示. 对于同样的

3个失谐量值对应的波函数虚部随着时间的演化

对于布居概率的贡献相对较小, 如图 3(f)所示. 对

于波函数虚部可以忽略不计的情况, 波函数实部即

是整个波函数. 波函数实部大小就是跃迁概率. 换

言之, 测量了跃迁概率就等于测量了波函数或波函

数的实部. 总之, 由于线性啁啾引入的频率漂移使得

布居概率及波函数实部和虚部随着时间演化关系

不再具有对称性, 即正负失谐量对应的情况不一致.

 3.2    强场驱动时的理论计算

δ
(s)
ω随着光场强度的增强,   的值不能被忽略不

计时, 则需要用强场激发的非微扰理论来描述. 为

了实现双光子吸收过程的有效布居转移, Trallero-

Herrero等 [22] 研究发现可以通过相位匹配相互作

用, 即选择一个可以消除斯塔克移动引起的内部有

效时间有关的失谐量. 如果控制光场的啁啾相位使

ϕ(t)得  在光场演化范围内变化最小时, 可以实现最

大布居转移.

更一般地, 方程 (1)中优化终态布居概率的条

件就是得到下式的最大值 [22]:
  ∫ t

−∞
χ(t′) exp[iϕ(t′)]dt′, (13)

ϕ(t) t t/τ

ϕ(t)

式中,   随着时间  迅速变化. 以  为参量可以

将  展开为 [19]
 

ϕ(t)≃
√
πδ(s)ω (t)τ [1+(t/τ)−(t/τ)3/3+ · · · ]−δt+αt2.

(14)

t = 0

δ
(s)
ω (t) = δ

(s)
ω (0)

|t| < τ t/τ

光场在  附近最强, 因而这部分光场及相应的

斯塔克相位是终态布居概率的主要贡献部分. 为

了定性地描述斯塔克效应对终态布居概率的贡献,

我们考虑斯塔克相位的极大值, 即  .

 时, (14)式的第 1项近似为线性函数,   

的三阶以上都可以忽略. 因此, (14)式近似表示为
 

ϕ(t) ≈
√
πδ(s)ω (0)τ [1 + (t/τ)]− δt+ αt2. (15)

将 (15)式代入 (13)式可得终态布居概率为
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图 3    弱场作用下终态布居概率及波函数实部和虚部随着时间和失谐量的变化　(a) 终态布居概率随着时间和失谐量的变化;

(b) 图 (a)中 3个不同失谐量值 (–1500 THz, –600 THz, 200 THz)条件下终态布居概率随着时间的演化; (c) 终态波函数实部随着

时间和失谐量的变化; (d) 图 (c)中 3个不同失谐量值 (–1500 THz, –600 THz, 200 THz)条件下终态波函数实部随着时间的变化;

(e) 终态波函数虚部随着时间和失谐量的变化; (f) 图 (e)中 3个不同失谐量值 (–1500 THz, –600 THz, 200 THz)条件下终态波函

数虚部随着时间的变化

Fig. 3. Evolution of the population probability and the real-imaginary part of the final-state with time and detuning under a weak

field excitation: (a) The population probability of the final-state versus time and detuning; (b) the population probability of the fi-

nal-state versus time at three different detunings (–1500 THz, –600 THz, 200 THz) in panel (a); (c) the real part of the wave-func-

tion of the final-state versus time and the detuning; (d) the real part of the wave-function of the final-state versus time at three dif-

ferent detunings (–1500 THz, –600 THz, 200 THz) in panel (c); (e) the imaginary part of the wave-function of the final-state versus

time  and  the  detuning;  (f)  the  imaginary  part  of  the  wave-function  of  the  final-state  versus  time  at  three  different  detunings

(–1500 THz, –600 THz, 200 THz) in panel (e).
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pf (t)∝η

∣∣∣∣∫ t

−∞
χ(t′) exp{i[

√
πδ(s)ω (0)− δ+αt′]t′}dt′

∣∣∣∣2,
(16)

η

√
πδ(s)ω (0)

其中  与光场强度有关. 与 (7)式类似, (16)式也

可以用菲涅耳积分表示, 其图线如图 4所示, 可见

经过一段初始上升振荡的暂态过程, 终态布居概率

最终稳定. 强场激发的终态布居概率与弱场情况的

区别之处不仅在于布居概率的提升, 而且在于斯塔

克相位对于失谐量的调制, 即  的贡献.

ag(t) af (t)

|ag(t)|2 |af (t)|2

为了进一步验证我们的理论计算结果, 采用四阶

龙格库塔法对 (1)式进行数值模拟. 假定基态和终

态的概率振幅分别表示为  ,    , 则基态和

终态的布居概率  和  如图 5所示. 图 5

中终态布居概率随时间的演化规律类似于光场的

菲涅耳直边衍射, 如图中橙色曲线所示. 这与我

们用近似的理论计算得到的结果 (图 4)基本一致.
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Fig. 4. Temporal evolution of final-state population in two-

photon transition under Stark effect based on Eq. (16).
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图 5    强场作用下基态与终态布居概率随着时间的变化　(a)—(f)分别对应不同啁啾因子情况; (g)—(l)分别对应不同光强情况

Fig. 5. Evolution  of  the  population  probability  of  the  ground-state  and  final-state  with  time  under  a  strong  field  excitation:

(a)–(f) Under different chirp factor; (g)–(l) under different intensity of laser field.
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α = −1 fs−2

由图 5第 1列得出, 时域啁啾因子的绝对值越大,

则原子-光场相位变化越快, 布居转移效率越差, 如

图 5(a), (f)所示. 反之, 时域啁啾因子绝对值越小,

原子-光场相位在光场演化范围变化越小, 即可以

实现光场与原子的相位匹配, 布居转移效率越高

(如图 5(c), (d)所示). 另外, 时域啁啾因子的绝对

值大小还决定着布居概率在时域振荡的频率大小.

不仅如此, 啁啾因子也决定了布居概率最大值的时

间位置. 例如, 图 5(b), (e)中终态布居概率最大值

分别在 0.67 fs和 2.24 fs, 而图 5(c), (d)中终态布居

概率最大值则分别在 0 fs和 5 fs处. 对比图 4解析

计算结果与图 5(d)数值计算结果发现, 二者在 t >

3 fs后极大值点的时间位置和变化趋势基本一致,

这进一步验证了本文解析解的可靠性. 图 5第 2列

描述的是在时域啁啾因子给定的情况下布居概率

与激发光场强度的关系. 在啁啾因子  

时, 光场强度决定了布居转移效率. 也就是说, 光

场越弱, 布居转移效率越低, 如图 5(g)所示. 光场

越强, 布居转移效率越高, 如图 5(l)所示. 由于斯

塔克移动引起的失谐量大小是与光场强度有关

的量, 因此 , 不同光场强度激发时 , 终态布居概

率最大值的时间位置也会不同. 但由于啁啾因子

决定了布居概率振荡的频率, 因此, 不同光场强

度不会改变布居概率振荡的频率, 但能决定布居

转移效率.

图 6描述的是强场作用下通过求解方程 (1)

得到的终态布居概率随着时间和失谐量的演化过

程. 图 6(a)—(c)描述的是正啁啾因子增大时布居

概率时频空间的分布规律, 而图 6(d)—(f)描述的

是负啁啾因子的情况. 从图 6可以看出, 在啁啾因

子绝对值较小的时候, 布居概率分布不均匀. 随着

啁啾因子绝对值的增大, 正负啁啾因子对于布居概

率时频分布的调制影响差异变大. 相比弱场激发的

情况, 强场激发时布居概率时频分布变得更加复

杂. 这是由斯塔克移动引起的能级分裂造成的, 见

方程 (3)—(5). 因为这时的失谐量除了常失谐量以

外, 还随着光场强度的变化而发生变化. 而且, 对

于啁啾因子绝对值较大的情况下, 在同一时刻, 布

居概率随着失谐量的演化将呈现出类似于“双缝干

涉”的现象. 干涉条纹明暗取决于总的相干相位因

子的大小, 这是因为总相位因子决定着干涉的性

质, 即干涉相消或干涉相长. 总之, 强场作用下, 布

居概率随着时间的演化受到各相位因子的综合影

响呈现出复杂的变化规律.
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图 6    强场作用下终态布居概率随着时间和失谐量的变化　(a)—(c) 正啁啾因子情况; (d)—(f) 负啁啾因子情况

Fig. 6. Evolution  of  the  population  probability  of  the  final-state  with  time  and  detuning  under  a  strong  field  excitation:

(a)–(c) With positive chirp factors; (d)–(f) with negative chirp factors.
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 4   结果与讨论

超短激光脉冲驱动下多能级原子系统跃迁瞬

态过程会有许多有趣的现象, 诸如斯塔克移动引起

的能级分裂、布居完全转移, 以及类似于经典物理

中的“菲涅耳直边衍射”、“双缝干涉”等. 为了实现

预期的效果, 研究者们通过对超短脉冲进行整形以

控制入射激光相位和振幅, 从而实现对预期终态波

函数或布居概率的有效操控. 关于这些问题的研

究, 微扰理论是研究弱场激发情况下的有效方法.

对于强场激发的情况, 理论计算遇到了挑战, 通常

借助于数值模拟. 总之, 微扰理论与数值模拟结合

起来可以有效地描述超短脉冲驱动下多能级原子

系统中跃迁过程的瞬态效应.

本文采用飞秒啁啾脉冲激发二能级原子系统,

采用微扰理论和数值计算相结合的方法, 研究了双

光子跃迁的时域瞬态效应. 在弱场激发的情况下,

啁啾频率漂移引起的相位变化使得终态布居概率

随着时间的演化展现出类似于“菲涅耳直边衍射”

的效应. 当啁啾因子等于零时, 振荡效应消失. 二

阶微扰理论很好地描述了弱场激发下双光子跃迁

的瞬态过程, 与数值模拟吻合得很好. 在失谐量为

定值的时候, 终态布居概率及波函数的时频分布展

现出完美对称性.

强场作用下, 斯塔克效应引起的能级分裂使得

终态波函数和布居概率的时频对称性分布遭到了

破坏. 这时的微扰理论很难描述双光子跃迁的瞬态

效应. 通过大量数值模拟, 本文分析了同一光强条

件下不同啁啾因子对布居转移效率、布居转移时间

位置、布居概率时域振荡频率及幅度的影响, 并且

分析了同一啁啾因子条件下不同光强对布居概率

时域演化过程、布居概率转移效率的影响. 正负啁

啾因子对布居概率时频分布产生了重要影响. 终态

布居概率在瞬时呈现类似于“双缝干涉”现象.

 5   结　论

综上, 采用二阶微扰理论和数值模拟相结合的

方法, 系统研究了斯塔克效应与啁啾相位影响下二

能级原子系统中双光子跃迁瞬态过程, 弱场激发条

件下终态布居概率随着时间的演化显示出类似于

“菲涅耳直边衍射”的效应, 强场激发条件下布居概

率时域演化仍然类似于菲涅耳直边衍射, 频域的变

化规律则展示出“双缝干涉”的效应. 斯塔克效应对

于布居概率转移影响主要体现在对光与二能级系

统匹配相位的改变或调制. 斯塔克效应引起的能级

分裂破坏了终态布居概率时频对称性, 研究结果为

双光子荧光成像研究提供参考, 为强场作用下双光

子跃迁瞬态描述提供新思路.

 数据可用性声明

本篇论文的关联数据可在科学数据银行 https://doi.

org/10.57760/sciencedb.29251中访问获取.
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Abstract

In  general  cases  of  strong  field  excitation,  the  Stark  effect  has  a  significant  influence  on  transient  two-

photon  transitions,  and  the  analytic  description  of  this  process  is  quite  challenging.  By  combining  analytical

solutions and numerical simulations, the transient two-photon transition processes excited by weak and strong

chirped pulses are systematically investigated, showing the important influences of parameters such as light field

intensity,  chirp  factor,  and  detuning  on  the  time-domain  evolution  of  two-photon  transition  probabilities.

Firstly,  an  approximate  analytical  expression  is  derived  for  the  amplitude  of  the  time-domain  two-photon

transition probability by using the second-order perturbation theory. This analytical solution indicates that the

transient  two-photon transition  process  under  weak field  excitation  is  similar  to  the  Fresnel  rectangular  edge

diffraction  effect.  As  the  light  field  intensity  increases,  the  influence  of  the  Stark  effect  on  two-photon

transitions also intensifies. Secondly, through a series of approximations, the approximate analytical solutions of

the  Schrödinger  equation under  strong field  interactions  are  obtained.  The analytical  solutions  show that  the

strong  field  Stark  effect  induces  energy  level  to  split,  which  disrupts  the  symmetry  of  the  time-domain  two-

photon  transition  probability  distribution,  and  its  frequency  domain  process  is  similar  to  the  “double-slit

interference” effect.  The research results  indicate that the efficiency of  population transfer during strong field

excitation is closely related to the light field intensity, while the chirp factor can not only regulate the efficiency

and time position of population transfer but also change the oscillation frequency of the population probability

in the time domain. This work offers new insights into describing the time-domain evolution of the population

probability  under  strong  field  excitation  and  lays  a  scientific  basis  for  research  on  two-photon  microscopy

imaging.
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