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多光子跃迁过程中的量子衍射与量子相干控制

王　鹏
（延安大学物理与电子信息学院，陕西 延安７１６０００）

摘要　从理论上解释了利用相位调制光场如何实现多光子跃迁的量子相干控制。在弱场作用下研究了几种整形

激光脉冲形式与二能级原子系统的相互作用过程，研究了整形激光脉冲作用下双光子过程中的量子衍射效应。利

用微扰理论给出了多光子跃迁过程的解析表示，根据解析表示解释了阶跃相位和余弦相位调制光场作用下多光子

跃迁几率的量子相干控制。结果表明，这两种相干控制过程中都有跃迁几率消除现象，而且不同调制相位光场的

作用结果对应着不同的几率消除位置。
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１　引　　言

在线性啁啾光场与二能级原子系统的相互作用过程中会发生类似于菲涅耳直边衍射的现象［１］。当二能

级系统波尔跃迁频率等于光场频率的犖 倍（犖 为正整数）时，在一定条件下会发生犖 光子跃迁过程
［２］。无

论是单光子跃迁过程还是多光子跃迁过程，只要光场频率随时间满足非线性变化时都会发生量子衍射效

应［３］。衍射条纹的个数会与光场的相位或者相位随着频率变化的快慢有关，而其明暗程度则与光场强度的

频谱分布有关。

激光脉冲整形技术的突破性进展使得量子态的相干控制成为可能［４］。利用脉冲整形技术可以得到任意

形状的激光脉冲［５］。于是，人们利用各种形状的激光脉冲得到了各种状态的量子态［６］。这种技术也可以应

用于多光子跃迁过程［７～１２］。控制激光脉冲的形状可以获得各种状态的激发态波函数，从而可以获得不同的

或者人们想要的跃迁几率分布［１３］，也可以获得最大跃迁几率，甚至可以消除跃迁过程。跃迁几率被消除的

位置也与调制相位的形式密切相关。但是，这些文献都没有给出三光子和四光子的解析表达式，从而不能清

０７２７０１１
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楚地看到整形激光脉冲中的调制相位在量子相干控制过程中所扮演的角色。为了更容易理解多光子过程中

调制相位的这种重要作用，本文给出了单光子、双光子以及多光子跃迁几率的解析表示。根据这些解析结果

详细地分析并解释了多光子跃迁的量子相干控制。

本文在弱场近似下研究了几种整形激光脉冲形式与二能级系统的相互作用过程。利用微扰理论给出了

多光子跃迁过程的解析表示。根据跃迁几率的解析解研究了双光子过程中的量子衍射效应。利用整形技术

对激光脉冲进行了相位调制，证明了多光子跃迁几率的量子相干控制。

２　理论模型

图１ 二能级系统中多光子跃迁过程

Ｆｉｇ．１ Ｍｕｌｔｉｐｈｏｔｏｎｔｒａｎｓｉｔｉｏｎｉｎａｔｗｏｌｅｖｅｌｓｙｓｔｅｍ

考虑一束弱超短激光脉冲与一个二能级原子作用的

多光子跃迁过程，如图１所示。用符号 ｇ〉和 ｆ〉分别表

示能量为犈ｇ的基态和能量为犈ｆ激发态。假定激发脉冲

电场ε（狋）的宽度远比激发态的寿命短得多，并假定在初

始时刻原子处于基态。采用与时间有关的一级微扰理论

得到激发态的几率振幅为

犪ｆ（狋）＝μ
ｆｇ

ｉ∫
狋

－∞

ε（狋１）ｅｘｐ（ｉω０狋１）ｄ狋１， （１）

式中μｆｇ是偶极矩矩阵元，且ω０＝（犈ｆ－犈ｇ）／。如果激发

脉冲电场不能共振激发任何单光子跃迁，那么它还可能

诱导双光子跃迁。根据与时间有关的二级微扰理论，激

发态的几率振幅可以表示为

犪ｆ（狋）＝－
１


２∑

狀
μｆ狀μ狀ｇ∫

狋

－∞
∫

狋
１

－∞

ε（狋１）ε（狋２）ｅｘｐ（ｉωｆ狀狋１）ｅｘｐ（ｉω狀ｇ狋２）ｄ狋２ｄ狋１， （２）

式中ω犻犼 ＝ （犈犻－犈犼）／，且求和指的是对未扰动原子所有可能的中间态而言的。短脉冲激发情况有益于考

察中间能态的求和。假定在双光子和多光子过程中光场是连续作用的，并假定中间能态都远离共振，那么所

有中间能级的贡献仅仅在很短的一段时间内相干叠加，从而作近似

∑
狀
μｆ狀μ狀ｇｅｘｐ［ｉ犈狀（狋２－狋１）／］＝

〈犳μ
２
犵〉， 狋１－狋２ ＜珔ω

－１

０， 狋１－狋２ ≥珔ω
－

烅
烄

烆
１
， （３）

式中珔ω近似为平均权重能量。（３）式的作用是确定虚能级的寿命。考虑光场作用以后的时间，激发态上的

双光子跃迁几率可以表示为

犘２－狆犺 ＝
１


４

ｆμ
２
犵〉

珔ω

２

∫
∞

－∞

ε
２（狋）ｅｘｐ（ｉω０狋）ｄ狋

２

． （４）

　　同理，如果图１中所有低能级都是非共振的，那么在光脉冲作用以后的时间，到激发态的犖 光子跃迁几

率为正比于ε
犖（狋）的共振傅里叶分量为

犘犖－狆犺 ∝∫
∞

－∞

ε
犖（狋）ｅｘｐ（ｉω０狋）ｄ狋

２

． （５）

３　双光子跃迁过程中量子衍射效应

假定激发脉冲ε（狋）是一束中心频率为ωｃ并具有一定频率带宽的短脉冲，那么ε
２（狋）可以被分成３个频率

带，其中两个在±２ωｃ附近，另一个在０附近。与单光子跃迁不同，激发脉冲的所有频率分量都可能对双光子

跃迁有贡献。为了明确这一点，将（４）式中的积分在频域表示为

犛２（ω０）＝∫
∞

－∞

ε
２（狋）ｅｘｐ（ｉω０狋）ｄ狋

２

＝∫
∞

－∞

珓ε（ω）珓ε（ω０－ω）ｄω
２

， （６）
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式中珓ε（ω）＝犃（ω）ｅｘｐ［ｉ（ω）］是ε（狋）＝ ε（狋）ｅｘｐ［ｉ（狋）］的傅里叶变换，且犃（ω）和（ω）分别是谱振幅和

谱相位。光电场中 ε（狋）为其高斯包络，（狋）＝ （ωｃ＋β狋）狋是光学相位函数。其中ωｃ为光电场的中心频率，β
为线性频率啁啾的啁啾速率。（６）式表明某一频率的脉冲在双光子能级上的作用是由所有频率分量的脉冲

累计到这一频率脉冲上的作用之和。另外，如果珓ε（ω）在ω０／２处达到峰值，那么犛２（ω０）在ω０处达到峰值。令

ω＝ω０／２－Ω，则（６）式变为

犛２（ω０）＝∫
∞

－∞

珓ε（ω０／２＋Ω）珓ε（ω０／２－Ω）ｄΩ
２

＝

∫
∞

－∞

犃（ω０／２＋Ω）犃（ω０／２－Ω）ｅｘｐ｛ｉ［Φ（ω０／２＋Ω）＋Φ（ω０／２－Ω）］｝ｄΩ
２

． （７）

（７）式前两个右等式表明，频率分别为ω犻和ω犼且满足ω犻＋ω犼＝ω０的光子组成的光子对驱动系统时都会发生

双光子跃迁现象。于是通过裁剪一束光脉冲的谱相位就可以控制双光子跃迁几率。可以看到，犛２（ω０）可以被

认为是对相位为Φ（ω０／２＋Ω）＋Φ（ω０／２－Ω），所占权重为犃（ω０／２＋Ω）犃（ω０／２－Ω）的所有频率分量的脉冲

求和。尽管具有反对称相位分布的光场不能影响双光子跃迁几率，但是具有其它相位分布的光场诱导双光

子跃迁会严重影响跃迁几率。通过裁剪相位分布可以在某个频率处消除多光子跃迁，具有这样相位分布的

光脉冲叫做暗脉冲，这种暗脉冲是光频率恰当的相干叠加，这种相干叠加的结果会消除双光子与多光子吸

收。不吸收共振光的量子态之间的相干叠加就是暗态。因此，暗脉冲和暗态在概念上很类似。以下用两种

相位分布来讨论双光子与多光子吸收过程的消除机理。

当啁啾脉冲珓ε（ω）经过裁剪以后，它的形式可变为

珓ε（ω）＝

珓ε， －
１

２
Δω≤ （ω－

ω０
２
）≤

１

２
Δω

０， ω－
ω０
２
＞
１

２
Δ

烅

烄

烆
ω

（８）

Φ（ω）＝α（ω－
ω０
２
）２． （９）

（８）式指的是具有频宽为Δω的平方整形光场振幅，而（９）式指相位是频率的二次方函数。将（８），（９）式带入

（７）式，犛２（ω０）在ω０ 处为

犛２（ω０）＝ ∫
Δω／２

－Δω／２

犃（ω０／２＋Ω）犃（ω０／２－Ω）ｅｘｐ［ｉ２Φ（ω０／２＋Ω）］ｄΩ
２

． （１０）

犛２（ω０）在ω０＋δω处为

犛２（ω０＋δω）＝ ∫
（Δω－δω）／２

－（Δω＋δω）／２

珓ε（ω０／２＋ω′）
２ｅｘｐ［ｉ２Φ（ω０／２＋ω′）］ｄω′

２

． （１１）

由（１１）式可以得到双光子跃迁几率随着失谐量δω的演化关系，如图２所示。当失谐量为零时，跃迁几率较

大，但不是最大。随着失谐量的增大，跃迁几率会出现谷值和峰值，并出现最大值。当失谐量很大时，即

δω／Δω＞１，不会有双光子跃迁发生。该过程与菲涅耳衍射不同，属于非线性过程，类似于单缝衍射效应。条

纹的个数随着啁啾因子α的增大而增多，但亮条纹的亮度却降低，而且最亮条纹的位置会向外移动。由于条

纹所占的频率宽度不变，故亮暗条纹之间的距离缩短，且它们的宽度也减小。对于更高阶的多光子跃迁过

程，裁剪的啁啾脉冲激发所得到的情形与双光子衍射现象基本类似。本质上说，衍射效应的发生是由于线性

啁啾的频率扫描导致了不同频率分量对应的多光子跃迁通道之间干涉的结果。因此，光场的相位形式对于

衍射的结果有着至关重要的作用。

４　多光子跃迁过程中跃迁几率的相干量子控制

从（７）式的中间等式可知，对于变换受限光场 ［Φ（ω）＝０］的双光子激发情形，跃迁几率可以达到最大。

而对于具有反对称相位分布［Φ（ω０／２＋Ω）＝－Φ（ω０／２－Ω）］的光场激发情形，双光子跃迁几率与光场谱相

０７２７０１３



４８，０７２７０１ 激光与光电子学进展 ｗｗｗ．ｏｐｔｉｃｓｊｏｕｒｎａｌ．ｎｅｔ

图２ 跃迁几率随着相对失谐量δω／Δω的变化关系

Ｆｉｇ．２ Ｔｒａｎｓｉｔｉｏｎｐｒｏｂａｂｉｌｉｔｉｅｓｖｅｒｓｕｓｔｈｅｒｅｌａｔｉｖｅｖａｌｕｅｏｆｔｈｅｄｅｔｕｎｉｎｇδω／Δω

位分布无关。然而，这种谱相位分布严重改变来光场的脉冲形状。

根据（５）式可得激发态的３光子跃迁几率为

犘３－狆犺 ∝犛３（ω０）＝∫
∞

－∞

ε
３（狋）ｅｘｐ（ｉω０狋）ｄ狋

２

＝∫
∞

－∞
∫
∞

－∞

珓ε（ω１）珓ε（ω２）珓ε（ω０－ω１－ω２）ｄω１ｄω２
２

＝

∫
∞

－∞
∫
∞

－∞

珓ε（ω０／３＋ω）珓ε（ω０／３＋Ω）珓ε（ω０／３－ω－Ω）ｄωｄΩ
２

．

（１２）

同理，４光子跃迁过程中激发态的跃迁几率为

犘４－狆犺 ∝犛４（ω０）＝∫
∞

－∞

ε
４（狋）ｅｘｐ（ｉω０狋）ｄ狋

２

＝∫
∞

－∞
∫
∞

－∞
∫
∞

－∞

珓ε（ω１）珓ε（ω２）珓ε（ω３）珓ε（ω０－ω１－ω２－ω３）ｄω１ｄω２ｄω３
２

＝

∫
∞

－∞
∫
∞

－∞
∫
∞

－∞

珓ε（ω０／４＋ω）珓ε（ω０／４＋Ω）珓ε（ω０／４＋珔ω）珓ε（ω０／４－ω－Ω－珔ω）ｄωｄΩｄ珔ω
２

． （１３）

（７），（１１）和（１２）式都表明，多光子跃迁发生在ω１＋ω２＋…＋ω犖 ＝ω０处。而且，跃迁几率都是光场频谱的卷

积表示。

研究具有π阶跃相位分布光场与系统的相互作用过程。该光场的具体形式为

珓ε（ω犾＋Ω）＝ｓｅｃｈ
１．７６Ω
Δ（ ）ω

ｅｘｐｉ
π
２
ｓｇｎ（Ω－δ［ ］）， （１４）

式中ω犾 ＝ω０／犖 是犖 光子吸收调谐的中心频率，δ是中心频率的移位，Δω是光场振幅包络带宽的半高宽，

ｓｇｎ（狓）＝±１，其正负号取决于狓的正负。在这种整形光场的作用下，多光子跃迁过程得到了很好的控制，

如图３所示。图３（ａ）～（ｃ）分别为犖 光子跃迁跃迁几率相对值的数值计算值。犖 光子跃迁过程有犖 个零值

点。对于双光子跃迁，由（４）式可知调制相位中心位移δ＝０处跃迁几率的值与未经过整形光场激发的几率

值一致，如图３（ａ）所示。这是由于这时双光子跃迁的谱相位是反对称的，不会影响跃迁几率。但是，更高阶

的跃迁几率则会受到整形光场的严重调制，如图３（ｂ）和（ｃ）所示。当δΔω时，所有曲线表明，跃迁几率值

接近未经整形过程作用的情形。高阶跃迁过程对δ／Δω很敏感，阶数越高，敏感区越靠近几率谱的两翼。

激发光场的形式为

珓ε（ω犾＋Ω）＝ｓｅｃｈ
Ω
Δ（ ）ω ｅｘｐ［ｉαｃｏｓ（βΩ）］， （１５）
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图３ π阶跃相位调制光场作用下双光子（ａ）、３光子（ｂ）以及４光子（ｃ）跃迁几率的量子相干控制

Ｆｉｇ．３ Ｑｕａｎｔｕｍｃｏｈｅｒｅｎｔｃｏｎｔｒｏｌｏｆｔｗｏ（ａ），ｔｈｒｅｅ（ｂ）ａｎｄｆｏｕｒ（ｃ）ｐｈｏｔｏｎｔｒａｎｓｉｔｉｏｎｐｒｏｂａｂｉｌｉｔｉｅｓｗｉｔｈａπｓｔｅｐ

ｐｈａｓｅｍｏｄｕｌａｔｅｄｌａｓｅｒｐｕｌｓｅ

图４ 余弦相位调制光场作用下多光子跃迁几率的

量子相干控制

Ｆｉｇ．４ Ｑｕａｎｔｕｍｃｏｈｅｒｅｎｔｃｏｎｔｒｏｌｏｆｍｕｌｔｉｐｈｏｔｏｎｔｒａｎｓｉｔｉｏｎ

ｐｒｏｂａｂｉｌｉｔｉｅｓｗｉｔｈａｃｏｓｉｎｕｓｏｉｄａｌｌｙｐｈａｓｅｍｏｄｕｌａｔｅｄ

　　　　　　　　　ｌａｓｅｒｐｕｌｓｅ

式中α是相位振幅，β是频率振幅，Δω是脉冲宽度。犖 光

子跃迁几率的相干量子控制如图４所示。图中实线和虚

线分别对应于双光子和三光子跃迁几率分布，而实线加

空心圆圈表示４光子跃迁几率分布。从图中看出，随着

调制相位振幅的增大，跃迁阶数越低，振荡衰减幅度越

大，跃迁消失得越快。

５　结　论

在弱场近似下研究了几种整形激光脉冲形式与二能

级系统的相互作用过程。通过裁剪脉冲研究了双光子过

程中的量子衍射效应。研究发现，衍射条纹与啁啾因子有

关。证明了π阶跃相位调制光场作用下多光子跃迁几率

的量子相干控制。观察到了跃迁几率消除现象，并发现跃

迁几率消除的位置与微扰阶数有关。随着调制相位振幅

的增大，跃迁几率逐渐减小，并呈周期地消失。
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