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啁啾微波场中里德伯锂原子的相干激发与控制*
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运用含时多态展开方法和 B- 样条函数研究了微波场中里德伯锂原子高激发态的性质, 得到锂原子量子态

n = 70—75, l = 0—5的能量,并分析了里德伯锂原子高激发态 n = 70—75, l = 0—5在微波场中的跃迁几率.结果表

明: 通过优化微波场参数可以实现量子系统从初始态到目标态的完全跃迁,且在跃迁过程中,每个 l 态都起至关重要

的作用.
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1 引 言

有效控制原子从一个量子态到另一个量子态

的布居数迁移和相干态囚禁,对设计和控制化学反
应过程及产物、原子光学和量子光学中特定量子

态的制备、相干操控等具有重要意义 [1−8]. 绝热快
速通道 (adiabatic rapid passage)方法是布居数从一
个量子态到另一个量子态迁移的最有效方法,该方
法可以实现布居数在多态系统中的完全跃迁. 近
10 年来, 该方法受到了国内外原子分子物理和光
物理学者们的广泛关注,并取得了一些很好的研究
成果 [9−11]. 目前,在实验上实现布居数完全迁移的
绝热快速通道方法主要有两种: 受激拉曼绝热通道
(stimulated Raman adiabatic passage, STIRAP) 方法
和啁啾拉曼绝热通道 (Raman chirped adiabatic pas-
sage, RCAP) 方法. STIRAP 方法适合于 Λ 系统中
布居数的迁移; RCAP方法多用于布居数在阶梯形
能级系统中的逐级迁移. 最近,美国 Gallagher实验
组 [12] 用微波脉冲,通过相邻两能级间的频率共振
将布居数从锂原子 n = 70逐级完全迁移到 n = 79
态,并用啁啾频率与主量子数对应的多普勒频率相
匹配的绝热通道模型对实验结果进行了定性分析

和解释. 2006年,他们又将此方法进一步推广,用单

个多光子绝热快速通道实现了布居数从低里德伯

主量子态到高里德伯主量子态的直接完全相干迁

移 [13]. 2009年, 他们分别从 X , Y 方向上加微波脉

冲,使锂原子形成非扩散波包囚禁在圆形状态 [14].

随着激光技术不断发展和成熟,用激光脉冲和微波

脉冲控制量子态间的布居数跃迁与囚禁,成为化学

反应动力学过程和原子分子进行相干操纵和控制

的重要手段.

与实验相比, 关于这方面的理论研究还相当

薄弱. 虽然用啁啾频率与主量子数对应的多普勒

频率相匹配的绝热通道粗糙模型对实验结果能给

出定性的解释, 但是每个主量子数 n, 对应有 n 个

(l = n− 1, n− 2, · · · , 0)量子态,而该模型中却不含

角量子数, 实验结果到底与角量子数是否有关仍

是值得研究的问题.现有的其他理论和方法基本上

还停留在两态或三态旋转波近似的水平, 可靠的

高精度理论计算鲜见报道. 实验中可以制备两个

态, 其他态的作用和影响则自动包含在实验结果

之中. 理论上要想得到精确可靠的两态跃迁结果,

必须考虑其他态尤其是临近态对所研究态的作用,

用两态或者三态近似模型显然是太粗糙了. 最近,
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Zhang等 [4] 用含时多态展开方法研究计算了里德

伯钾原子在频率调制场中的激发, 得到与实验 [12]

一致的结果,并用量子理论解释了实验现象.
本文运用 B- 样条函数 [15−19] 和单电子原子

模型势 [20], 计算自由锂原子 n = 70—75, l = 0—5
的能级值, 然后用含时多态展开方法研究锂原子
n, l 态在啁啾微波场中的激发跃迁, 得到高激发态
n = 75—70 以及 l 态的布居数迁移. 结果表明: 含
时多态展开方法和 B-样条函数是处理锂原子在微
波场中问题的一种有效方法,通过优化微波场参数
可以实现量子系统从初始态到目标态的完全跃迁.
在跃迁过程中,每个 l 态都起至关重要的作用.

2 理论方法

处于微弱线性微波场中的碱金属原子,采用一
维原子模型,系统的哈密顿量为 (无特殊说明,文中
采用原子单位)

H = H0 + zE(t), (1)

式中 E(t) = E0 f (t)cos[ω(t)t] 为微波场, 且 f (t) =
sin2 πt

mT
,其中 E0为微波脉冲峰值振幅, m是脉冲形

状参数, T 为脉冲半宽度; ω(t) = ω0 +β t, ω0 为脉

冲中心频率, β 为啁啾率, H0 = p2/2+V (z)是忽略
原子自旋 -轨道相互作用的零场哈密顿量,定态薛
定谔方程为[

−1
2

∇2 +V (r)
]

ψ(r) = Eψ(r). (2)

H0 中的 V (z)是碱金属原子价电子感受到原子实的
势,采用 Schweizer和 Faßbinder[20]给出的碱金属原

子模型势:

V =−1
z

[
Z̃ +(Z − Z̃)exp(−a1z)+a2zexp(−a3z)

]
,

(3)

对于锂原子, Z = 3, Z̃ = 1, a1 = 3.395, a2 = 3.212,

a3 = 3.207.

根据零场下势的中心对称性,零场下锂原子的

波函数为

ψnlm(r,θ ,ϕ) =
Unl(r)

r
Ylm(θ ,ϕ), (4)

其中 n, l, m分别为主量子数、角量子数和磁量子

数, Ylm(θ ,ϕ)是球谐函数, Unl(r)是径向波函数. 径

向波函数Unl(r)是径向约化薛定谔方程的解:[
− d2

2dr2 +
l(l +1)

2r2 +V (r)
]

Unl(r) = EnlUnl(r). (5)

以 B-样条函数 [15−19] 为基函数,径向波函数Unl(r)

可展开为

Unl(r) =
N

∑
i=1

ciBi,k(r), (6)

Bi,k(r)是第 i个 k阶 B-样条函数. 将 (3)和 (6)两式

代入 (5)式可得到一个矩阵方程:

HlC = ESC, (7)

其中 S 是重叠矩阵. 径向波函数Unl(r)的数值解以

及能量本征值 Enl 通过对角化程序解得.

当锂原子处于沿 z 轴方向的微波场中, 由 (1)

式定义的哈密顿量的本征值和本征函数以零场波

函数作为基矢求出.则系统的薛定谔方程为

i
∂ψ(r, t)

∂ t
= Ĥψ(r, t), (8)

其中 ψ(r, t) = ∑
k

ak(t)ψk e−iEkt 为锂原子自由哈密

顿的定态波函数. 则锂原子任一量子态的跃迁几率,

可以用下面公式表示:

Pk = |ak|2 . (9)

表 1 零场下里德伯锂原子 n = 70, · · · ,75态的能级值 (单位: Hartree)

n/l 0 1 2 3 4 5

70 −0.000103216 −0.000102181 −0.000102044 −0.000102041 −0.000102041 −0.000102041

71 −0.000100312 −0.000099321 −0.000099189 −0.000099187 −0.000099187 −0.000099187

72 −0.000097530 −0.000096580 −0.000096453 −0.000096451 −0.000096451 −0.000096451

73 −0.000094862 −0.000093950 −0.000093829 −0.000093826 −0.000093826 −0.000093826

74 −0.000092301 −0.000091427 −0.000091310 −0.000091308 −0.000091308 −0.000091308

75 −0.000089844 −0.000089003 −0.000088891 −0.000088889 −0.000088889 −0.000088889
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3 结果与讨论

选择锂原子高激发态 n = 70到 n = 75态,运用

B-样条技术和单电子原子模型势,计算零场下锂原

子里德伯态 n = 70—75, l = 0—5的能级值列于表

1 中, 研究计算锂原子在频率啁啾微波场中每个 l

态以及沿着 75→74→73→72→71→70路径的布居

数迁移特性. 为了表示每个态的跃迁, 我们首先把

初始态布居在 n = 75 态上, 外加线性啁啾微波场

为 E(t) = E0 f (t)cos[ω(t)t], 其中 E0 为微波场振幅,

f (t) = sin2 πt
mT

, ω(t) = ω0 + β t, 经优化选取参数:

E0 = 0.1 V/cm, ω0 = 14.93 GHz, β = 0.0069 GHz/ns,

m = 0.5, T = 100 ns, n = 75, l 态跃迁几率随时间的

演化如图 1—5 所示. 当满足共振条件时, 图 1 表

明 n = 75 态上的布居数向 n = 74 态上进行了跃

迁, 所以布居数减少; 图 2表明, n = 74, l = 5态上

约 84.2%的布居经过震荡后进行了跃迁, l = 3 态

上约 11%的布居经过震荡后进行了跃迁; 图 3 和

图 4 表明当满足共振条件时, n = 74 态上的布居

向 n = 73 态上进行了跃迁, 图 3 表明 n = 74 态上

的布居数减少, 图 4 表明 n = 73, l = 2, 4 态的跃

迁, l = 4 态上约 71.5%的布居经过震荡后进行了

跃迁, l = 2 态上约 22.4%的布居进行了跃迁; 图 5

表明, 当满足共振条件时, n = 73 态上的布居数向

n = 72 态上进行了跃迁. 从以上可以看到, 每个

l 态在跃迁中都起至关重要的作用, 因此, 在跃迁

过程中, 我们要考虑每个 l 态的影响. 然后我们计

算锂原子从 n = 75 态到 n = 70 态的布居跃迁特

性, 在跃迁过程中, 我们考虑了每个 n 的 l = 0—

5 态及其相互作用, 跃迁几率随时间的演化规律

如图 6 所示. 在图 6 中, 初始时刻, 锂原子布居在

n = 75态上,外加线性啁啾微波场的参数 E0 = 0.1

V/cm, ω0 = 14.93 GHz, β = 0.0069 GHz/ns, m = 0.5,

T = 100 ns 保持不变, 计算锂原子在频率啁啾微

波场中沿着 75→74→73→72→71→70路径的跃迁

几率. 图 6 表明, 大约有 95.3%的布居数由初始态

n = 75 经振荡后跃迁到 n = 74 态, 94.4%的布居

数由 n = 74态跃迁到 n = 73态, 89.9%的布居数由

n= 73态跃迁到 n= 72态, 89.8%的布居数由 n= 72

态跃迁到 n = 71态,经这 6个连续的绝热快速通道

后,最终 83.2%的布居数由 n = 71态跃迁到目标态

n = 70 上. 图中出现的锂原子布居上的微小振荡,

是由微波场引起的微小拉比振荡 [4].
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图 1 在微波场 E0 = 0.1 V/cm, ω0 = 14.93 GHz,
β = 0.0069 GHz/ns, m = 0.5, T = 100 ns 下, n = 75,
l = 2, 4态的布居动力学过程
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图 2 在微波场 E0 = 0.1 V/cm, ω0 = 14.93 GHz,

β = 0.0069 GHz/ns, m = 0.5, T = 100 ns 下, n = 74,
l = 3, 5态的布居数跃迁过程

/ns
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图 3 在微波场 E0 = 0.1 V/cm, ω0 = 14.93 GHz,
β = 0.0069 GHz/ns, m = 0.5, T = 100 ns 下, n = 74,
l = 3, 5态的布居数减少过程
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图 4 在微波场 E0 = 0.1 V/cm, ω0 = 14.93 GHz,

β = 0.0069 GHz/ns, m = 0.5, T = 100 ns 下, n = 73,
l = 2, 4态的布居数跃迁过程

/ns
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图 5 在微波场 E0 = 0.1 V/cm, ω0 = 14.93 GHz,
β = 0.0069 GHz/ns, m = 0.5, T = 100 ns 下, n = 73,
l = 2, 4态的布居数减少过程

由以上分析我们可以得出,经过优化微波场参

数, 可以实现从初始态到目标态的完全跃迁. 在跃

迁过程中,每个 l 态都起至关重要的作用,因此,我

们在进行量子态操纵和控制的时候,要考虑每个态

的影响.
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图 6 在微波场中 n = 75 → 70 态跃迁几率随时间的变
化图像 微波场参数为 E0 = 0.1 V/cm, ω0 = 14.93 GHz,
β = 0.0069 GHz/ns, m = 0.5, T = 100 ns

4 结 论

运用含时多态展开方法, 结合 B- 样条函数和

单电子原子模型势,计算了锂原子零场下的能级值

和波函数,研究了在微波场中的布居数随时间演化

的跃迁特性. 研究结果表明, 含时多态展开方法和

B-样条函数是处理锂原子在微波场中问题的一种

有效方法,通过优化微波场参数能够操纵和控制量

子系统布居数从初始态演化到理想目标态,且在跃

迁过程中,要考虑每个态的影响.
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Abstract
The time-dependent multilevel approach (TDMA) and the B-spline expansion technique are used to study the properties of Ry-

dberg lithium atom. The energy level structures of high excited states n = 70–75, l = 0–5 and population transfer of lithium atom
in a microwave field are studied by numerical calculation. The results show that the coherent control of the population transfer in

microwave field from the initial to the target states can be accomplished by optimizing the microwave field parameters. and that each
state plays a crucial role in the transition process.
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