
激光场强度对 !"电子态粒子数布居
影响的理论研究!

马 宁 王美山! 杨传路 熊德林 李小虎 马晓光
（鲁东大学物理与电子工程学院，烟台 "#$%"&）

（"%%’年 $月 (日收到；"%%’年 $月 )’日收到修改稿）

用含时波包方法研究了激光场强度对 *+各电子态上粒子数布居的影响 ,在计算中，采用了四态模型 ,利用分
裂算符傅里叶变换方法求解 -./01234560方程，得到各个电子态的波函数，从而求得各个电子态上粒子数的布居 ,计
算结果表明，不同强度的抽运光对各个电子态上粒子数布居会产生不同的影响 ,通过改变激光强度可以实现对电
离产率的控制，这种思想对实现原子分子过程的激光操控具有重要意义 ,
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!国家自然科学基金（批准号：)%#($))$）资助的课题 ,

!通讯联系人 , 9:;<3= ：;>?<45)’()@)#7, .A;

) B 引 言

近年来，光与物质相互作用得到了许多理论和

实验研究工作者的广泛关注［)—$］,在强场中人们观
察到了很多有趣的现象，比如，CD:-E<0F 能移，超阈
值电离，拉比振荡等现象［&—)%］,在强激光场作用下，
微扰理论的基本假设不再成立，强场效应需要用含

时波包方法来处理 ,通过分析波包在势能面上的运
动，可以得到强场效应的很多有用信息［))］,近年来，
人们研究了 *<G，H0"，*+等双原子分子在飞秒激光
场中的时间分辨光电子能谱以及电离解离动力学过

程［&，)"—)(］,利用含时波包方法，人们从理论上模拟了
时间分辨光电子能谱［)":)$］，得到的结果与实验符合

较好 ,I3<A等人［)"］理论模拟了 *<G的时间分辨光电
子能谱，JK等人［)7］理论模拟了 H0" 的时间分辨光电
子能谱以及激光强度对粒子数布居的影响 , "%%7
年，I645等人［)$］研究了 *+的飞秒时间分辨光电子
能谱 , "%%&年，I645等人［))］利用含时波包方法采用
二态模型，研究了激光脉冲强度及宽度对 *+电子
基态和第一电子激发态粒子数布居的影响 ,为了考
虑激光强度对 *+更高电子激发态粒子数布居的影

响，得到 *+更详细的动力学信息，本文采用四态模
型，计算了抽运光强度对 *+各个电子态粒子数布
居的影响 ,

" B 理论简介

&’(’ 四态模型

计算中采用四态模型 ,这四个态是 *+的电子
基态 !"!)L"，二个电子激发态 """ M，#"! 以及

*+M离子基态 !)" M ,为简便起见，这四个态依次记
为 !，"，# 和 $ , *+分子相关的势能曲线，如图 )所
示 ,在图 )中，第一束激光脉冲（抽运脉冲）将分子从
基态激发到激发态，从而在激发态上制备一个波包，

经过一段延迟时间后，利用第二束激光脉冲（探测脉

冲）探测分子激发态波包的动力学行为 ,在 HA04:
+NN64/63;60近似下并且忽略光电子与离子实的相
互作用，分子振动的 J<;3=EA43<4可以写为

%& O %’ M %(， （)）

其中，%’ O P#
"

"$
!"

!)"是动能算符，%( 是势能算符 ,势

能矩阵可以写为
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图 $ 四态模型（ %，’，(，) 分别表示电子态 %%!$&%，’%" #，

(%!，%$" #）

其中，"%，"’，"( 和 ") 分别表示各个电子态的势能

函数，*)，,（ , ! $，⋯，+）表示一系列离散光电子的动
能 ’在本文中，取 + ! ()可以得到收敛的计算结果 ’
其他非零非对角矩阵元素由下式决定：

&,- !#,-*（ $）（ ,，- ! %，’，(，)）， （(）
&,-表示各个电子态之间的耦合作用，其中#,-表示

两个电子态之间的跃迁偶极矩，*（ $）为激光脉冲 ’
通常，在偶极近似下，偶极矩跃迁矩阵元可以拟合从

头算的结果而得到［$*］’由于束缚态与连续态之间的

耦合比束缚态与束缚态之间的耦合弱很多，所以激

发态与离子态之间的跃迁偶极矩可取为相应基态与

激发态之间跃迁偶极矩的十分之一［$+，%"］’激光脉冲
取为

!（ $）!［*$ .$（ $）,-.［$$（ $ / $"）］

# *% .%（ $）,-.［$%（ $ / $" /!$）］］/0，（)）
其中，*$ 和 *% 分别为抽运脉冲和探测脉冲电场强

度的大小，$$ 和$% 分别为抽运脉冲和探测脉冲的

角频率，$" 为抽运脉冲的中心时间，!$ 为抽运脉冲
和探测脉冲之间的延迟时间，/0 为激光脉冲的偏振
方向，它平行于分子的核间轴，.$（ $）和 .%（ $）分别为
抽运脉冲和探测脉冲的包络函数，其形式如下：

.$（ $）! 123 / ( ))45%6" $ / $( )"
% &%( )%

$ ，

.%（ $）! 123 / ( ))45%6" $ / $" /!( )$ % &%( )%
% ，（7）

其中，%$和%% 分别为抽运脉冲和探测脉冲的半

高宽 ’

!"!" 求解 #$%&’()*+,&方程

通过求解含时 8,9:;<=5>1:方程可以得到体系的
波函数，从而可以求得各个电子态上粒子数的布居 ’
在 ?-:5@A331591=B1:近似下，体系的含时 8,9:;<=5>1:
方程可以写为
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其中’,（ , ! %，’，(）和’)，+（ + ! $，⋯，()）分别为
连续态和离散态的波函数 ’ DEB=4F-5 矩阵的对角元
素可以写为

0, ! /&
%

%#
"%

"#% ) # ",（#，$）

（ , ! %，’，(，)）， （G）
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其中，!为约化质量，! 为核间距，" 为单位矩阵 !非
对角元素可以写为

#$% " #%$ " &$% "!$%’（ (）
（ $，% " )，*，+，"）! （#）

（$）式可以通过分裂算符傅里叶变换方法求
解［%&—%’］!波包随时间的演化可以表示为

"（!，( (!(）

" ,&)%
*（!，(）,+,&)%

*（!，(）"（!，(）， （,）

其中，,* 和 ,+ 分别表示动能演化算符和势能演化

算符 !动能演化算符可以表示为

,* " [-./ 0 1!(
#

- ]2 " .0& [-./ 0 1#/%!(
% ]!
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其中，. 表示傅里叶变换，即
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势能演化算符可以表示为
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其中，矩阵 2 使方程（%）中势能矩阵 1 对角化，2* 为 2 的转置矩阵，$&，$%，⋯，$3 是 1 的本征值 !根据（,）
式，波包传播 3 步后，波函数可以表示为

"（!，( ( 3!(） [" $
30&

/ " 3
,&)%

-（!，( ( /!(）,1,&)%
-（!，( ( /!( ]）"（!，(）! （&7）

利用（&7），各个电子态上粒子数的布居可以表示为

4$（ (）""5! "$（!，(） %，

$ " )，*，+，" ( &，⋯，" ( 3 ! （&’）

78 计算结果与讨论

激光脉冲参量（激光强度，激光脉冲宽度，延迟

时间，中心频率等）的变化对激光与置于激光场中的

分子的相互作用产生重要影响［%9，%$］!本文主要研究
抽运光强度对 :; 各个电子态上粒子数布居的影
响 !在研究过程中，抽运光强度是可控参量，其他参
量保持不变 !延迟时间取为 3 <=，探测光强度取为
783 > &3&3 ?)@A%，抽运光强度的变化范围为 &83 >
&3&3—&383 > &3&9 ?)@A% !在探测光及延迟时间不变
的情况下，随着抽运光强度的变化，各个电子态上粒

子数布居将随之发生变化，变化情况见图 % !从图 %
中可以看出，当激光脉冲出现时，各个电子态上粒子

数布居发生拉比振荡［B］!在图 %（C）中，各个电子态
上粒子数布居随抽运光强度没有发生明显变化，这

是由于此时抽运光比较弱，只有很少数目的电子从

基态激发到激发态 !当抽运光强度增加到 B83 >

&3&& ?)@A% 时，如图 %（D），:;电子基态的粒子数布
居减少，而电子激发态的粒子数布居增加，但各个电

子态上粒子数布居随抽运光强度的变化还是不很明

显 !图 %（@）—（<）中，各个电子态上粒子数布居随抽
运光强度有很明显的变化 !图 %（5）中，* 态上粒子
数布居较少，而图 %（-）和图 %（<）中，* 态上粒子数
布居则相对较多 !与图 %（@）—%（-）相比较，图 %（<）中
在各个拉比振荡上方覆有高频振荡，E-FG等人［%B，%#］

把这一振荡归因为非旋转波分量 !由于抽运光强度
的数量级为 &3&3和 &3&&时，拉比振荡现象不明显，因
此我们主要研究抽运光强度的数量级在 &3&%—&3&9

范围内，抽运光强度对各个电子态上粒子数布居的

影响 !抽运光强度的数量级为 &3&%时的计算结果，如
图 7 所示 !从图 7 可以看出，随着抽运光强度的增
加，:;电子基态 ) 上的粒子数布居逐渐减少，而激
发态 + 上的粒子数布居则逐渐增加 !这是由于抽运
光强度的数量级为 &3&%时，电子跃迁主要是 ) 到 +
的跃迁，而 ) 到 * 的跃迁概率则相对较小［9］!抽运
光强度的数量级为 &3&7的计算结果见图 ’ !从图 ’中
可以看出，随着抽运光强度的增加，* 态上的粒子数
布居逐渐增加，) 态和 + 态粒子数布居呈现明显的
拉比振荡，并且随着抽运光强度的增加，拉比振的频
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图 ! 不同抽运光强度下各电子态上粒子数布居随演化时间的变化（实线表示 ! 态，虚线表示 " 态，点虚

线表示 #态，点点虚线表示 $ 态）（"）#$% & ’%’% ()*+!；（,）#$% & ’%’’ ()*+!；（*）#$% & ’%’! ()*+!；（-）#$%

& ’%’. ()*+!；（/）#$% & ’%’0 ()*+!；（1）#$% & ’%’2 ()*+!

图 . 不同抽运光强度下各电子态上粒子数布居随演化时间的

变化（实线表示 !态，虚线表示 " 态，点虚线表示 # 态，点点虚

线表示 $ 态）（"）!$% & ’%’! ()*+!；（,）2$% & ’%’! ()*+!；（*）3$%

& ’%’! ()*+!

率逐渐增加［!#］4抽运光强度的数量级为 ’%’0的计算
结果见图 2 4从图 2可以看出，随着抽运光强度的增
加，" 态上粒子数布居呈现明显的拉比振荡，电子从
基态 ! 跃迁到 " 态和 # 态的概率几乎相等 4另外，
值得注意的是，拉比振荡的振幅随时间在变化，这是

由激发态和基态联合的动力学行为造成的［!#］4当抽

运脉冲消失之后，虽然拉比振荡随之消失，但各个电

子态上仍有不同的粒子数布居 4这是由于抽运光强
度不同将导致拉比振荡的频率不同，从而导致脉冲

消失之后各个电子态上粒子数布居的不同［’’］4抽运
光强度为 3$% & ’%’2 ()*+! 的计算结果，如图 5 所
示 4从图 5可以看出，在各个拉比振荡的上方覆有高
频振荡 4为了更清楚地观察这种高频振荡，我们把图
5中四个电子态粒子数布居分别用图表示，见图 #
（"）—（-）4从图 #可以看出，! 态和 # 态拉比振荡的
上方覆有强烈的高频振荡，而 " 态拉比振荡上方的
高频振荡则较弱 4拉比振荡上方覆有高频振荡这一
现象在抽运光强度的数量级为 ’%’2的情况下是一种
普遍现象［!#，!3］4上面的计算结果表明，激光强度与粒
子数布居有密切地联系，因此，为了得到感兴趣的两

个态上的最大跃迁概率，可以选择合适的脉冲形状，

通过改变激光的强度来实现 4这种思想已经运用于
多光子电离过程中用来增强电离产率［!6］4
最后，值得指出的是，在图 !—图 # 中离子态 $

上的粒子数布居几乎为零，这是由于当探测光强度

为 .$% & ’%’% ()*+! 时，不足以把电子从激发态激发

至离子态 4
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图 ! 不同抽运光强度下各电子态上粒子数布居随演化时间的变化（实线表示 ! 态，虚线表示 "

态，点虚线表示 # 态，点点虚线表示 $ 态）（"）#$% & ’%’( )*+,#；（-）!$% & ’%’( )*+,#；（+）.$% &

’%’( )*+,#；（/）0$% & ’%’( )*+,#

图 1 不同抽运光强度下各电子态上粒子数布居随演化时间的变化（实线表示 ! 态，虚线表示 "

态，点虚线表示 # 态，点点虚线表示 $ 态）（"）($% & ’%’! )*+,#；（-）!$% & ’%’! )*+,#；（+）.$% &

’%’! )*+,#；（/）0$% & ’%’! )*+,#
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图 ! 抽运光强度为 "#$ % &$&’ ()*+, 时各电子态上粒子数布居

随演化时间的变化（实线表示 !态，虚线表示 " 态，点虚线表示

#态，点点虚线表示 $ 态）

图 - 抽运光强度为 "#$ % &$&’ ()*+, 时各电子态上粒子数布居随演化时间的变化 （.）!态；（/）

"态；（*）#态；（0）$ 态

1# 结 论

本文利用含时波包方法，采用四态模型，研究了

抽运光强度对 23 各个电子态上粒子数布居的影
响 4结果表明，当激光强度适当时，各个电子态粒子
数布居呈现明显的拉比振荡，当激光较强时，在各个

拉比振荡的上方覆有高频振荡 4选择合适的脉冲形
状，通过改变激光强度可以实现对电离产率的控制，

这种思想对实现原子分子过程的激光操控具有重要

意义 4

本文主要是采用韩克利及其合作者所提供的计算程序

完成的，在此表示衷心的感谢 4
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