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双光场作用下的粒子数布居反转
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摘要  采用开放的梯形三能级原子模型及密度矩阵方程理论，数值模拟了不同参数条件下，双色双光场多光子电离过程

中粒子数布居随时间的变化。发现两束激光频率失谐量均为零时，基态、第一、第二共振态粒子数布居随时间呈现振幅

减小的拉比振荡，第一共振态布居振荡的频率是基态和第二共振态布居振荡频率的两倍，第二共振态和基态之间可存在

较大粒子数布居反转，为实现短波长脉冲相干光输出提供了可能，且激光拉比频率越高，布居振荡频率及粒子数布局反

转差值越大。两束激光同步作用于系统，亦有利于粒子数布居反转。
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Population Inversion Under Driven of Double Laser Fields
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Abstract Based on the open trapezoidal three-energy level atomic model and density matrix equation theory, the 
variation of population with time during double-color and double-resonant enhanced multiphoton ionization is numerically 
simulated under different parameters.  When the frequency detuning of two lasers is zero, the populations of the ground as 
well as first- and second-excited states exhibit damping Rabi oscillation with time.  The oscillation frequency of the 
population distributed in the first-excited state is twice that in the ground and second-excited states.  Large population 
inversion occurs between the second-excited and ground states and exhibits the possibility for the output of coherent light 
with short wavelengths.  Furthermore, the oscillation frequency and population inversion increase with Rabi frequency.  
Population inversion is evident as the two lasers become synchronous.
Key words nonlinear optics; double resonance multiphoton ionization; density matrix equation; population inversion; time 
delay

1　引 言

共振增强多光子电离（REMPI）光谱技术［1］以其选

择性好、探测灵敏度高、时间响应快、能量阈值低等诸

多优点而成为分子光谱［2-3］、分析化学［4］、态分辨探

测［5］、光电离解离动力学［6-7］、同位素分离［8］等研究领域

进行基础研究和应用研究非常有用的工具，尤其是与

其他技术如质谱［9］、光电子谱［10］、超声射流冷却［11］、零

动能光电子谱［12］等光谱探测技术的结合应用，使得

REMPI 的研究工作开始逐步向高精度和细结构方向

发展。REMPI 技术的实际应用多以粒子的饱和激发

和饱和电离为前提，大量研究工作对不同体系的多光

子电离动力学过程［13］进行了详细研究，以便于实际应

用中确定提高激发和电离几率的方案。研究发现在一

定条件下，REMPI 过程中存在吸收透明现象［14-15］，此

时不利于粒子的激发和电离，应尽量避免。文献［16］
在含时薛定谔方程理论框架下探讨了各种参数对激光

共振电离效率的影响，给出了基于窄带激光激励电离

的激光共振电离质谱同位素分析的光致电离方案。

由于粒子高激发态能级比较密集，REMPI 过程中
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通常经过多个共振态电离，所得 REMPI光谱结构十分

复杂，为态分辨探测及光电离解离动力学的研究带来

困难。为了克服该弊端，实验发展了双色双 REMPI 
（DCDREMPI）光谱技术［17-18］，该技术采用不同频率的

泵浦和探测光，粒子首先吸收泵浦光，共振跃迁至第一

共振态，而后吸收探测光经第二共振态而电离。与单

色 REMPI 相比，DCDREMPI 一方面通过泵浦光提高

了光谱跃迁的台阶，可达到简化电离光谱结构的目

的［19-20］。另一方面，可很大程度上降低对实验设备指

标的要求。例如，若用一束激光直接将基态粒子电离，

需要激光器的输出功率足够大，或波长比较短；而用两

束不同频率的激光相互配合使用，则不需要输出功率

非 常 高 的 激 光 器 就 可 以 将 基 态 粒 子 电 离 。

DCDREMPI 光谱技术通常用于基于光谱分析的研究

领域，相关研究报道相对普通 REMPI比较少。为了拓

宽其可能的应用领域，需对其动力学过程进行深入

研究。

本文基于光和物质相互作用的密度矩阵方程理

论，对不同参数条件下，DCDREMPI 过程中各能态粒

子数布居随时间的演化进行理论分析，探讨 REMPI技
术可能的新应用。

2　双色双共振多光子电离模型

在双色双共振多光子电离过程中，物质系统和两

束不同频率的激光（泵浦和探测光）相互作用，通过两

个共振能级而电离，该过程可用图 1 所示的四能级系

统模型来描述。图中 1 、2 、3 和 i 分别表示基态、

第一、第二共振态和电离态；频率为 ω 1 的泵浦光诱导

频率为 ω 21 的能级跃迁 1   2 ，频率为 ω 2 的探测光

诱导频率为 ω 32 的能级跃迁 2   3 ；Γ 21 和 Γ 32 分别为

能级 2、3 的纵向弛豫速率；γ21、γ31 和 γ32 为横向弛豫速

率。由在实际应用中，REMPI 技术通常在低气压条件

下进行，横向弛豫速率对能级布居的影响很小，可以忽

略。R为粒子从第二共振能级电离的速率。 Δ21 =
ω 21 - ω 1、Δ32 = ω 32 - ω 2 分别为泵浦光和探测光的频

率失谐量。由密度矩阵方程理论，在旋转波近似的条

件下，该系统与能级布居相关的密度矩阵方程组［21］可

写为
∂ρ11

∂t = i Ω 21

2 ( ρ21 - ρ12)+ Γ 21 ρ22 ， （1）

∂ρ22

∂t = i Ω 32

2 ( ρ32 - ρ23)+ i Ω 21

2 ( ρ12 - ρ21)+

Γ 32 ρ33 - Γ 21 ρ22， （2）
∂ρ33

∂t = i Ω 32

2 ( ρ23 - ρ32)- Γ 32 ρ33 - Rρ33， （3）

∂ρ32

∂t = d 32 ρ32 - i Ω 32

2 ( ρ33 - ρ22)- i Ω 21

2 ρ31 - R
2 ρ32，

（4）
∂ρ31

∂t = d 31 ρ31 + i Ω 32

2 ρ21 - i Ω 21

2 ρ32 - R
2 ρ31，（5）
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∂ρ21

∂t = d 21 ρ21 - i Ω 21

2 ( ρ22 - ρ11)+ i Ω 32

2 ρ31

ρii = 1 - ρ11 - ρ22 - ρ33

，（6）

式中：d 32 = iΔ32 - γ32；d 31 = iΔ31 - γ31；d 21 = iΔ21 - γ21

为复失谐量；Ωij = μij E 0 /ℏ 是相干场与原子系统相互作

用的拉比频率；μij是能级 |i>、|j>之间的偶极跃迁矩阵

元；密度矩阵对角矩阵元 ρii 对应 i 能级的粒子数布

居；非对角矩阵元 ρ32 的实部和虚部分别反映系统对探

测场的色散和吸收特性。

3　数值模拟及分析讨论

对于脉冲激光器，输出多为高斯型脉冲，所以数值

模拟过程中取两束激光脉冲均为高斯型脉冲，将拉比

频率表示为

Ωij = Ωij0 exp éë - ( t- t0) 2 / (τij/2) 2ù
û ， （7）

式中：Ωij0为拉比频率幅值；t0 是激光脉冲中心相对初始

时刻的延迟时间；τij为激光的脉冲宽度。设弛豫速率

Γ21= Γ32=R=0. 5 GHz，γ21= γ31= γ32=0. 01 GHz，数

值模拟不同激光参数情况下各能态粒子数布居的时间

演化。

3. 1　不同激光脉宽条件下各能态粒子数布居随时间

的变化

取两束激光脉冲的延迟时间 t10=t20=10 ns，频率

失 谐 量 Δ21= Δ32=0，拉 比 频 率 幅 值 为 Ω 210 =Ω 320 =
Ω 0 = 2 GHz。图 2 为不同激光脉冲宽度条件下，各能

态粒子数布居随时间的变化。其中图 2（a）和 2（b）分

别对应激光脉冲宽度 τ21 = τ32 = τ= 5 ns 和 τ21 = τ32 =
τ= 10 ns，曲线（1）、（2）、（3）和（4）分别表示基态、第

图 1　双共振多光子电离模型

Fig.  1　Double resonance multiphoton ionization model

一、第二共振态粒子数和电离粒子数随时间的变化。

由图 2（a）和 2（b）中曲线（1）、（2）、（3）可看出，基

态、第一、第二共振态粒子数布居随时间呈拉比振荡的

特征，第二共振态粒子数布居变化的初始时刻相对于

第一共振态存在时间延迟；脉宽越大，拉比振荡持续的

时间越长。给定激光脉宽条件下，各能态粒子数布居

不仅呈现振荡行为，而且基态和第二共振态粒子数的

振荡频率相等，第一共振态粒子数布居的振荡频率近

似为上、下能态振荡频率的两倍；第一共振态粒子数第

一次达到最大值时对应的粒子数和基态粒子数相等，

之后第一共振态和基态之间出现粒子数布居反转，直

至两能态粒子数再次相等，随时间的延长，两能态之间

周期性出现粒子数布居反转；当第二共振态粒子数最

多时，基态和第一共振态粒子数接近最少，能级彼此之

间出现粒子数布居反转，且第二共振态和基态粒子数

之差达到最大，此时若诱导第二共振态的受激粒子发

生受激辐射，可实现较强相干光的输出，且输出光波长

小于两束激发光波长（泵浦和探测光的和频输出）。对

应第二共振态粒子数取最大值时，电离粒子数曲线（4）
斜率最大，即此时电离产额随时间增长速率最快。激

光作用结束后，随时间延长，第一、二共振态布居粒子

数逐渐减小为 0，部分粒子布居在基态，部分被电离，

脉宽越大，电离粒子数也越多。

粒子数布居随时间的变化，起因于两束激光和粒

子的相互作用。当激光开始作用时，基态粒子吸收泵

浦光子跃迁到第一共振态，使得基态粒子数减少而第

一共振态粒子数增多；布居于第一共振态的粒子再吸

收探测光光子，跃迁到第二共振态，经第二共振态进一

步被电离，所以随时间的推移，各能态粒子数将依次达

到最大值。第一共振态粒子数布居达最大值后，由于

探测光的抽空和弛豫，粒子数布居逐渐减小；而第二共

振态粒子数布居逐渐增加直至最大值，之后由于弛豫

和电离过程，第二共振态粒子数减少，基态和电离粒子

数增加，此时由于泵浦光的作用和第二共振态布居粒

子数的弛豫，第一共振态粒子数布居增大。由于激光

脉冲为高斯型，此时激光作用较弱，使粒子数布居的拉

比振荡幅值逐渐减小。激光作用结束后，随时间延长，

各能态粒子数布居趋于稳定值。激光脉宽越大，激光

和粒子相互作用的时间越长，各能态粒子数布居变化

持续的时间越长，期间电离的粒子越多，电离产额越

大。由于第一共振态通过两束激光与上下态关联，致

使其粒子数布居的振荡频率近似为上、下态的两倍。

3. 2　拉比频率对粒子数布居反转的影响

上 述 模 拟 结 果 显 示 ，双 光 场 作 用 下 的

DCDREMPI 过程，会出现明显的粒子数布居反转，可

实现泵浦、探测光的和频输出。激光脉冲宽度对布居

反转无太大影响。为了观测激光强度对布居反转的影

响，仍然取两束激光的延迟时间 t10=t20=10 ns，频率失

谐量 Δ21=Δ32=0，固定脉宽 τ21 = τ32 = 10 ns，拉比频率

分别为 Ω 210 = Ω 320 = 1 GHz 、Ω 210 = Ω 320 = 3 GHz 的条

件下，各能态粒子数布居随时间的变化如图 3（a）和

3（b）所示。图 3 中曲线（1）、（2）、（3）和（4）分别表示基

态、第一、第二共振态和电离态粒子数随时间的变化。

可发现粒子数布居随时间变化的周期性特征与图 2 相

似，由于激光脉宽固定，所以粒子数布居周期性变化的

时间范围不变，结合图 2（b）可发现，固定激光脉宽条

件下，随拉比频率的增加，粒子数布居的拉比振荡频率

增大，且振荡频率始终等于拉比频率，粒子数布居反转

随拉比频率的增加而增大。这是因为拉比频率越大，

激光强度越大，激光光子数越多，粒子吸收和释放光子

的几率增大，有更多粒子可快速吸收光子达到最大值，

使得粒子数布居反转随拉比频率的增加而增大，同时

粒子数布居随时间周期性变化的频率及电离粒子数

增大。

3. 3　脉冲延迟时间对粒子数布居的影响

令 两 束 激 光 脉 冲 宽 度 τ21 = τ32 = 10 ns，失 谐 量

Δ32= Δ21=0，拉比频率幅值 Ω 210 = Ω 320 = Ω 0 = 2 GHz，
探测光相对初始时刻 t = 0 的时间延迟为 t20 = 10 ns，

图 2　不同激光脉宽条件下各能态粒子数随时间的变化。（a）τ21 = τ32 = 5 ns；（b）τ21 = τ32 = 10 ns （t10=t20=10 ns，Δ21=Δ32=0，
Ω 210 = Ω 320 = Ω 0 = 2 GHz）

Fig. 2　Variation of population of each energy state with time as laser pulse duration takes different values. (a) τ21 = τ32 = 5 ns; (b) τ21 =
τ32 = 10 ns （t10=t20=10 ns，Δ21=Δ32=0，Ω 210 = Ω 320 = Ω 0 = 2 GHz）



0719001-3

研究论文 第  60 卷  第  7 期/2023 年  4 月/激光与光电子学进展

一、第二共振态粒子数和电离粒子数随时间的变化。

由图 2（a）和 2（b）中曲线（1）、（2）、（3）可看出，基

态、第一、第二共振态粒子数布居随时间呈拉比振荡的

特征，第二共振态粒子数布居变化的初始时刻相对于

第一共振态存在时间延迟；脉宽越大，拉比振荡持续的

时间越长。给定激光脉宽条件下，各能态粒子数布居

不仅呈现振荡行为，而且基态和第二共振态粒子数的

振荡频率相等，第一共振态粒子数布居的振荡频率近

似为上、下能态振荡频率的两倍；第一共振态粒子数第

一次达到最大值时对应的粒子数和基态粒子数相等，

之后第一共振态和基态之间出现粒子数布居反转，直

至两能态粒子数再次相等，随时间的延长，两能态之间

周期性出现粒子数布居反转；当第二共振态粒子数最

多时，基态和第一共振态粒子数接近最少，能级彼此之

间出现粒子数布居反转，且第二共振态和基态粒子数

之差达到最大，此时若诱导第二共振态的受激粒子发

生受激辐射，可实现较强相干光的输出，且输出光波长

小于两束激发光波长（泵浦和探测光的和频输出）。对

应第二共振态粒子数取最大值时，电离粒子数曲线（4）
斜率最大，即此时电离产额随时间增长速率最快。激

光作用结束后，随时间延长，第一、二共振态布居粒子

数逐渐减小为 0，部分粒子布居在基态，部分被电离，

脉宽越大，电离粒子数也越多。

粒子数布居随时间的变化，起因于两束激光和粒

子的相互作用。当激光开始作用时，基态粒子吸收泵

浦光子跃迁到第一共振态，使得基态粒子数减少而第

一共振态粒子数增多；布居于第一共振态的粒子再吸

收探测光光子，跃迁到第二共振态，经第二共振态进一

步被电离，所以随时间的推移，各能态粒子数将依次达

到最大值。第一共振态粒子数布居达最大值后，由于

探测光的抽空和弛豫，粒子数布居逐渐减小；而第二共

振态粒子数布居逐渐增加直至最大值，之后由于弛豫

和电离过程，第二共振态粒子数减少，基态和电离粒子

数增加，此时由于泵浦光的作用和第二共振态布居粒

子数的弛豫，第一共振态粒子数布居增大。由于激光

脉冲为高斯型，此时激光作用较弱，使粒子数布居的拉

比振荡幅值逐渐减小。激光作用结束后，随时间延长，

各能态粒子数布居趋于稳定值。激光脉宽越大，激光

和粒子相互作用的时间越长，各能态粒子数布居变化

持续的时间越长，期间电离的粒子越多，电离产额越

大。由于第一共振态通过两束激光与上下态关联，致

使其粒子数布居的振荡频率近似为上、下态的两倍。

3. 2　拉比频率对粒子数布居反转的影响

上 述 模 拟 结 果 显 示 ，双 光 场 作 用 下 的

DCDREMPI 过程，会出现明显的粒子数布居反转，可

实现泵浦、探测光的和频输出。激光脉冲宽度对布居

反转无太大影响。为了观测激光强度对布居反转的影

响，仍然取两束激光的延迟时间 t10=t20=10 ns，频率失

谐量 Δ21=Δ32=0，固定脉宽 τ21 = τ32 = 10 ns，拉比频率

分别为 Ω 210 = Ω 320 = 1 GHz 、Ω 210 = Ω 320 = 3 GHz 的条

件下，各能态粒子数布居随时间的变化如图 3（a）和

3（b）所示。图 3 中曲线（1）、（2）、（3）和（4）分别表示基

态、第一、第二共振态和电离态粒子数随时间的变化。

可发现粒子数布居随时间变化的周期性特征与图 2 相

似，由于激光脉宽固定，所以粒子数布居周期性变化的

时间范围不变，结合图 2（b）可发现，固定激光脉宽条

件下，随拉比频率的增加，粒子数布居的拉比振荡频率

增大，且振荡频率始终等于拉比频率，粒子数布居反转

随拉比频率的增加而增大。这是因为拉比频率越大，

激光强度越大，激光光子数越多，粒子吸收和释放光子

的几率增大，有更多粒子可快速吸收光子达到最大值，

使得粒子数布居反转随拉比频率的增加而增大，同时

粒子数布居随时间周期性变化的频率及电离粒子数

增大。

3. 3　脉冲延迟时间对粒子数布居的影响

令 两 束 激 光 脉 冲 宽 度 τ21 = τ32 = 10 ns，失 谐 量

Δ32= Δ21=0，拉比频率幅值 Ω 210 = Ω 320 = Ω 0 = 2 GHz，
探测光相对初始时刻 t = 0 的时间延迟为 t20 = 10 ns，

图 2　不同激光脉宽条件下各能态粒子数随时间的变化。（a）τ21 = τ32 = 5 ns；（b）τ21 = τ32 = 10 ns （t10=t20=10 ns，Δ21=Δ32=0，
Ω 210 = Ω 320 = Ω 0 = 2 GHz）

Fig. 2　Variation of population of each energy state with time as laser pulse duration takes different values. (a) τ21 = τ32 = 5 ns; (b) τ21 =
τ32 = 10 ns （t10=t20=10 ns，Δ21=Δ32=0，Ω 210 = Ω 320 = Ω 0 = 2 GHz）



0719001-4

研究论文 第  60 卷  第  7 期/2023 年  4 月/激光与光电子学进展

不同延迟时间条件下，各能态粒子数布居随时间的变

化如图 4 所示。其中图 4（a）~4（e）分别对应泵浦光相

对于初始时刻 t=0 的时间延迟为 t10=6 ns、t10=8 ns、
t10=10 ns、t10=12 ns、t10=14 ns，即两束激光的相对延

迟 时 间 依 次 为 Δt=-4 ns、Δt=-2 ns、Δt=0、Δt=
2 ns、Δt=4 ns，曲线（1）、（2）、（3）和（4）仍然表示基态、

第一、第二共振态和电离态粒子数随时间的变化。

由图 4（a）~4（d）中曲线（1）、（2）、（3）可看出，基

态、第一、第二共振态粒子数布居随时间仍呈振荡变化

的特征，当探测光滞后于泵浦光时，基态、第一共振态

粒子数布居的振荡特征更明显，两能态粒子数布居的

振荡频率相同，且基态和第一共振态布居粒子数随时

间的变化出现互补性，即基态粒子数最少时，第一共振

态粒子数最多；第二共振态和基态之间不出现明显的

粒子数布居反转，不易实现泵浦和探测光的和频输出。

当探测光和泵浦光时间同步时，第二共振态和基态之

间的粒子数布居反转最明显，电离粒子数的饱和值最

大；并且出现第一共振态粒子数的振荡频率近似为上、

下能态振荡频率两倍的特点。当探测光超前于泵浦光

时，随两束脉冲光延迟时间增大，粒子数布居反转现象

及布居随时间的振荡行为逐渐减弱，当探测光超前于

泵浦光 4 ns 时，粒子数布居的振荡行为消失，电离率

最小。

图 3　不同拉比频率条件下各能级粒子数随时间的变化。（a） Ω 210 = Ω 320 = Ω 0 = 1 GHz；（b） Ω 210 = Ω 320 = Ω 0 = 3 GHz （t10=t20=10 ns，
Δ21=Δ32=0，τ21 = τ32 = 10 ns）

Fig. 3　Variation of population of each energy state with time as Rabi frequency takes different values. (a) Ω 210 = Ω 320 = Ω 0 = 1 GHz;
(b) Ω 210 = Ω 320 = Ω 0 = 3 GHz (t10=t20=10 ns,Δ21=Δ32=0,τ21 = τ32 = 10 ns)

图 4　不同相对时间延迟条件下各能态粒子数随时间的变化。（a） Δt=-4 ns；( b ) Δt=-2 ns；（c）Δt=0；（d）Δt=2 ns；（e）Δt=4 ns 
（Δ21=Δ32=0，Ω 210 = Ω 320 = Ω 0 = 2 GHz，τ21 = τ32 = 10 ns）

Fig. 4　Variation of population of each energy state with time as relative delay time takes different values. (a) Δt=-4 ns; ( b ) Δt=
-2 ns; (c) Δt=0; (d) Δt=2 ns; (e) Δt=4 ns (Δ21=Δ32=0,Ω 210 = Ω 320 = Ω 0 = 2 GHz,τ21 = τ32 = 10 ns)

两束脉冲光的相对延迟时间对各能态粒子数布居

动力学行为有很大影响。当探测光滞后于泵浦光时，

基态粒子吸收泵浦光能量，跃迁至第一共振激发态，此

时由于不存在探测光的抽空作用，粒子在两个能态的

布居呈现二能级系统的特征。随探测光的加入及强度

的增大，布居于第一共振激发态的粒子部分被激发至

第二共振态，导致基态和第一激发态之间粒子数布居

振荡的幅度逐渐减小，探测光作为一干扰因素，影响粒

子在基态和第一激发态之间的布居，如图 4（a）、4（b）
所示；当泵浦、探测光同步时，若拉比频率取最大值，可

把更多粒子激发至第二共振态，此时第二共振态和基

态间可形成最大粒子数布居反转，通过第二共振态的

电离率最大，如图 4（c）所示；当探测光超前于泵浦光

时，由于初始一段时间，布居于基态的粒子不能吸收合

适频率的激发光子实现跃迁，所以激发态粒子数布居

发 生 变 化 的 时 刻 滞 后 于 图 4（a）和 4（b）情 形 ，如

图 4（d）、4（e）所示。当探测光发生作用时，激发至第

一共振态的粒子可被探测光及时抽空，所以图 4（d）、

4（e）中曲线（3）的最大值大于曲线（2）的最大值 ；

图 4（e）还显示，若探测光超前于泵浦光 4 ns，由于探测

光的抽空作用，第一共振态的粒子布居增加缓慢，当第

一共振态的粒子达到最大值时，探测光脉冲已结束，受

激粒子不能被进一步激发到第二共振态而电离，所以

电离率较低。此时激发至第一共振态的粒子只能以自

发辐射的方式退激发，尽管此时泵浦光仍然发生作用，

但其强度在逐渐减小，受激吸收的粒子数少于自发辐

射的粒子数，所以第一共振态的粒子数缓慢减少，不再

出现振荡。

由于两束激光的相对延迟对粒子数布居有很大影

响，当两束激光同步时，第二共振态和基态间粒子数布

居反转最明显。实际应用中，可根据对粒子数布居的

要求调整两束光的延迟时间。

4　结 论

采用光和开放的三能级系统相互作用模型，通过

对不同条件下，DCDREMPI 过程中各能态粒子数布

居随时间变化规律的数值模拟发现，粒子数布居随时

间的变化与激光参数及激光延迟时间密切相关。当两

束激光脉冲拉比频率较大、共振且同步作用于三能级

系统时，基态、第一、第二共振态粒子数布居随时间呈

现振幅减小的拉比振荡，第二共振态和基态之间可存

在较大的粒子数布居反转，若诱导第二共振态的受激

粒子发生向基态的受激辐射，可实现泵浦和探测光的

和频相干光输出。由于泵浦和探测光周期性作用于系

统，在每个作用周期内，都会对应出现粒子数布居反转

差值最大的时刻，所以该和频输出为周期性的脉冲相

干光。该研究结果可为实现短波长脉冲相干光输出提

供参考。另外，由于激光频率、脉冲延迟、脉宽、强度对

REMPI 过程粒子数布居及电离率有极大影响，所以在

REMPI 技术的实际应用中，应根据需要选取合适的激

光参数。
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两束脉冲光的相对延迟时间对各能态粒子数布居

动力学行为有很大影响。当探测光滞后于泵浦光时，

基态粒子吸收泵浦光能量，跃迁至第一共振激发态，此

时由于不存在探测光的抽空作用，粒子在两个能态的

布居呈现二能级系统的特征。随探测光的加入及强度

的增大，布居于第一共振激发态的粒子部分被激发至

第二共振态，导致基态和第一激发态之间粒子数布居

振荡的幅度逐渐减小，探测光作为一干扰因素，影响粒

子在基态和第一激发态之间的布居，如图 4（a）、4（b）
所示；当泵浦、探测光同步时，若拉比频率取最大值，可

把更多粒子激发至第二共振态，此时第二共振态和基

态间可形成最大粒子数布居反转，通过第二共振态的

电离率最大，如图 4（c）所示；当探测光超前于泵浦光

时，由于初始一段时间，布居于基态的粒子不能吸收合

适频率的激发光子实现跃迁，所以激发态粒子数布居

发 生 变 化 的 时 刻 滞 后 于 图 4（a）和 4（b）情 形 ，如

图 4（d）、4（e）所示。当探测光发生作用时，激发至第

一共振态的粒子可被探测光及时抽空，所以图 4（d）、

4（e）中曲线（3）的最大值大于曲线（2）的最大值 ；

图 4（e）还显示，若探测光超前于泵浦光 4 ns，由于探测

光的抽空作用，第一共振态的粒子布居增加缓慢，当第

一共振态的粒子达到最大值时，探测光脉冲已结束，受

激粒子不能被进一步激发到第二共振态而电离，所以

电离率较低。此时激发至第一共振态的粒子只能以自

发辐射的方式退激发，尽管此时泵浦光仍然发生作用，

但其强度在逐渐减小，受激吸收的粒子数少于自发辐

射的粒子数，所以第一共振态的粒子数缓慢减少，不再

出现振荡。

由于两束激光的相对延迟对粒子数布居有很大影

响，当两束激光同步时，第二共振态和基态间粒子数布

居反转最明显。实际应用中，可根据对粒子数布居的

要求调整两束光的延迟时间。

4　结 论

采用光和开放的三能级系统相互作用模型，通过

对不同条件下，DCDREMPI 过程中各能态粒子数布

居随时间变化规律的数值模拟发现，粒子数布居随时

间的变化与激光参数及激光延迟时间密切相关。当两

束激光脉冲拉比频率较大、共振且同步作用于三能级

系统时，基态、第一、第二共振态粒子数布居随时间呈

现振幅减小的拉比振荡，第二共振态和基态之间可存

在较大的粒子数布居反转，若诱导第二共振态的受激

粒子发生向基态的受激辐射，可实现泵浦和探测光的

和频相干光输出。由于泵浦和探测光周期性作用于系

统，在每个作用周期内，都会对应出现粒子数布居反转

差值最大的时刻，所以该和频输出为周期性的脉冲相

干光。该研究结果可为实现短波长脉冲相干光输出提

供参考。另外，由于激光频率、脉冲延迟、脉宽、强度对

REMPI 过程粒子数布居及电离率有极大影响，所以在

REMPI 技术的实际应用中，应根据需要选取合适的激

光参数。
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