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Abstract 
Based on second-order perturbation theory, we study two-photon transition under an interme-
diate-strong linearly chirped pulse. We analyze the effects of chirp parameter, central wavelength 
and pulse width on two-photon transition in detail. We show the dynamic evolution of two-photon 
transition probability in frequency-domain. We additionally study two-photon absorption under 
intermediate-strong linearly chirped pulse. Compared with common scheme with pulse shaping, 
the proposed scheme has advantages, such as simplicity, economy and easy operation. 
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摘  要 

本文基于二阶微扰理论研究频域中强线性啁啾飞秒脉冲作用下双光子过程。详细分析了频域中啁啾因子、
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中心波长等参数对双光子跃迁的影响。阐明了弱场产生的双光子跃迁在频域的动态演化过程。进一步利

用拓展的四阶微扰理论研究了中强场条件下双光子吸收过程的物理机理。相比复杂而昂贵的脉冲整形而

言，本文提出的研究方案具有简单、经济且易操作的优势。 
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1. 引言 

弱场双光子激发优势是最低阶微扰描述简单[1]。在时域，人们利用相位整形实现波函数演化研究[2]，
波函数时域演化控制[3]，以及实现波函数全息[4]。然而，弱场激发的缺点是吸收信号较低[5]。当人们想

得到更高吸收信号时需要更强脉冲强度，但这时最低阶微扰理论不再适用。因此，为了继续利用频域中

合理脉冲整形技术且不受限于弱场激发条件，人们需要将最低阶微扰描述拓展到中强场条件。在中强场

条件下多光子吸收信号将得到增强[6]。然而，这些研究必须使用复杂的脉冲整形方案实现脉冲的相位控

制。本文提出一种简单有效，且经济实惠、易操作的方案，即利用相位可控线性啁啾飞秒脉冲研究了双

光子跃迁，以及拉曼过程调制中强场激发过程。 

2. 物理模型 
本文以钠原子系统为研究对象，如图 1 所示。在线性啁啾飞秒脉冲作用下，钠原子系统在吸收两

个光子后从基态 3S( g )跃迁到 4S 激发态( f )。由于单光子与这两个能态不共振，因此，该过程称为 

弱场激发的双光子跃迁过程，如图 1(a)中的红色虚线框所示。对于弱场激发的双光子跃迁，可以用二

阶微扰理论描述。当光场增强时，须考虑共振调制四光子拉曼过程。四光子过程根据中间能态是否被

激发而分为共振调制拉曼过程和非共振调制拉曼过程，分别如图 1(a)中绿色和蓝色虚线框所示。线性

啁啾脉冲可以通过色散补偿器来控制，如图 1(b)所示。改变光栅和曲面镜之间的距离，可以控制啁啾

因子β的大小。图 2 给出的是线性啁啾飞秒脉冲在时域(a)和频域(b)分布情况。脉冲包络为高斯线形，

而相位是对应的线性啁啾相位。从图中可以看出，飞秒脉冲随着啁啾增大在时域增宽，但强度减小，

相应相位斜率降低，如图 1(a)所示。在频域，光场强度不变，但相位 ( ) ( )2
0φ ω β ω ω= − 斜率增大，如

图 1(b)所示。下面我们主要研究啁啾因子与非共振双光子跃迁几率的关系，以及中强场作用下拉曼过

程对双光子的影响。 

3. 弱场双光子吸收过程 

在弱场条件下，当脉冲完全通过以后，激发态 f 的几率振幅 ( )f fA a t≡ →∞ 表示为[1] 

( ) ( ) ( )2
2

1 df fn ng fg
n ng

E
a E

i
ω

µ µ ω ω ω
ω ω

∞

−∞
= − −

−∑ ∫ 


                           (1) 

其中 ˆij i jµ µ= 是能级 i 和 j 之间的偶极矩阵元， ( )ij i jE Eω = − 是相应的跃迁频率。假定中间能级

全部是远离共振的，那么非共振双光子跃迁几率变为 
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Figure 1. Resonance-mediated two-photon transition under an intermediate-strong linearly chirped pulse. (a) Energy-level 
diagram of sodium and two-photon- and four-photon processes. (b) Experimental setup to control a linearly chirped pulse. It 
shows that the linearly chirped pulse can be controlled by a grating (G), a curved mirror (CM) and a plane mirror (M) 
图 1. 线性啁啾脉冲作用下多能级钠原子系统中共振调制的双光子跃迁。(a) 钠原子系统能级结构图以及相应的双光

子和四光子跃迁过程。(b) 线性啁啾飞秒脉冲获取的实验方案。图中线性啁啾由一个光栅(G)和一个曲面镜(CM)以及

一个平面镜(M)实现控制 
 

 
(a)                                                      (b) 

Figure 2. Calculated linearly chirped pulse in time- and frequency-domain. (a) Distributions of pulse intensities and pulse 
phases in time-domain for different chirp parameters. (b) Distributions of pulse intensities and pulse phases in frequen-
cy-domain for different chirp parameters 
图 2. 线性啁啾脉冲的时域和频域描述。(a) 不同啁啾因子情况下脉冲强度和相位在时域的分布。(b) 不同啁啾因子

情况下飞秒脉冲强度和相位在频域的分布 
 

( ) ( )2
2

1 dnr
f fg fga E E

i
µ ω ω ω ω

∞

−∞
≈ − −∫



                              (2) 

其中 fgω 为 g f− 的跃迁频率， 2

0

fn ng
fg n

ng

µ µ
µ

ω ω
≡

−∑ 是相应有效双光子耦合，其中 0ω 为脉冲载频。等式(1)

和(2)反映了任意具有频率为ω 和 fgω ω ω′ = − 的两个吸收光子结合所组成的 g f− 所有双光子通道之

间的相干干涉，如图 1(a)所示。从式(2)改变相位分布，即可以改变激发态的布居几率分布。激发态布居

几率、几率振幅实部和虚部随着啁啾因子，脉冲带宽以及中心波长的变化如图 3 所示。当中心波长一定

时，从图 3(a)可以看出，随着啁啾绝对值的增大激发态布居几率震荡地衰减，而且关于 0β = 呈中心对称

分布。布居几率振幅实部关于 0β = 呈对称分布，如图 3(b)所示。带宽越宽，组成的双光子跃迁的双光子 
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(a)                                                      (b) 

 
(c)                                                      (d) 

 

 
(e)                                                      (f) 

 

Figure 3. The correlation between the real- and imaginary-part of the population probability with chirp parameters, band-
width and central wavelength. The first column shows population probability (a), absolute value of the real part (b) and ab-
solute value of imaginary part (c) versus chirp parameter and bandwidth when central wavelength is 12,860 cm−1. The 
second column shows population probability (d), absolute value of the real part (e) and absolute value of imaginary part (f) 
versus chirp parameter and central wavelength when bandwidth is 85 cm−1 
图 3. 激发态布居几率以及几率振幅的实部和虚部与啁啾因子和脉冲带宽及中心波长的相互关系。第一列分别描述当

脉冲中心波长为 12,860 cm−1 时布居几率(a)、几率振幅实部的模方(b)和几率振幅虚部的模方(c)随着啁啾因子和脉冲带

宽的变化；第二列分别描述当脉冲宽度为 85 cm−1 时布居几率(d)、几率振幅实部(e)和几率振幅虚部(f)随着啁啾因子

和中心波长的变化 
 

对就越多，跃迁几率就越大，如图 3(b)中的最亮的区域。图 3(b)中最暗的部分对应于相消干涉，类似于

阶跃相位的调制过程。几率振幅虚部的最大不同在于其关于 0β = 呈反对称分布，如图 3(c)所示。 
当脉冲带宽一定时，布居几率在中心波长为 12,870 cm−1 时达到最大值，并且关于这一波长呈对称分

布，如图 3(d)所示。这是由于光场与二能级发生共振双光子激发导致的。激发态几率振幅的实部的分布

类似于布居几率的，如图 3(e)所示。不同之处在于几率振幅实部在非共振区域可以观察到明显的震荡过

程。几率振幅虚部的分布类似于脉冲中心波长一定的情况，也关于 0β = 呈反对称分布，这是其相位在这

点发生跳跃造成的，如图 3(f)所示。总之，相比变换受限脉冲而言，啁啾脉冲自身的相位变化可以实现

对布居几率的相干控制。二阶微扰计算可以观察到布居几率及其实部和虚部与脉冲带宽和脉冲中心波长
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的关系。 

4. 中强场激发双光子吸收过程 

中强场作用下激发态 f 几率振幅 ( )f fA a t≡ →∞ 在频域表示为[7] 

( ) ( )2 4
f f fA A A= + ，                                      (3) 

四阶几率振幅项 ( )4
fA 比二阶几率振幅项 ( )2

fA 更加复杂。由于中间态是近共振，得 

( ) ( ) ( ) ( ) ( ) ( )
( ) ( ) ( ) ( )2

4 2
4

1 π 0 d
R

fgR
f fg

A A
A i A A

i

ω δ δ
ω δ

δ
∞

−∞

 −
 ∞ ≈ − −℘
  

∫


                  (4) 

其中 δ∆Ω = ， ( ) ( )2A Ω 由(2)式定义，而 ( ) ( )RA δ 定义为 

( ) ( ) ( ) ( ) ( ) ( )R noresR resRA A A∆Ω = ∆Ω + ∆Ω ，                            (5) 

( ) ( ) ( ) ( ) ( ) ( )*
2 *π r r

r r r

fn fnresR
fn fn fn

E E
A i E E

ω δ ω δ
µ ω ω

δ

∞

−∞

 ′ ′+ ∆Ω − −
 ∆Ω = + ∆Ω −℘

′  
∫             (6) 

( ) ( ) ( ) ( ) ( )2 2 * dnoresR
ff gg R R RA E Eµ µ ω ω ω

∞

−∞

∆Ω = + + ∆Ω∫                         (7) 

(7)式中第一项到第四项分别对应于图1中的四个拉曼过程；这组方程反映了 ( ) ( )4
fA ∞ 干涉由 g 到 f

的吸收三个光子与辐射一个光子所组合成的所有四光子通道，如图1所示。每个四光子通道实际上被分成

两对双光子部分：(I)具有频率分别为ω 和ω′且二者之和为 fgω ω ω δ′Ω = + = − 两个吸收光子的非共振跃

迁；(II)具有频率分别为 Rω 和 Rω′ 且二者之差为 R Rω ω′∆Ω = − 两个光子的拉曼跃迁。这两部分的界限是δ ，

分别与 g 或 f 失谐取决于(I)部分或(II)部分发生的先后关系，如图1所示。(5)式中两项分别表示干涉共

振( 0δ = )和近共振( 0δ ≠ )四光子通道。共振通道被柯西主值算符℘从 ( )4 neres
fA 中分离出来。与相应通道对

应的这些项中积分是用两个参量化振幅 ( ) ( )2A Ω 和 ( ) ( )RA ∆Ω 表示。这两个振幅分别表示四光子通道中不

同双光子部分，其中 ( ) ( )2A Ω 干涉跃迁频率为Ω的所有双光子跃迁，而 ( ) ( )RA ∆Ω 干涉跃迁频率为 ∆Ω的

拉曼跃迁。本文所讨论干涉机制涉及到了与二阶和四阶微扰项对应的多光子通道的内部干涉和相互干涉。 

5. 结论 

本文详细研究了线性啁啾飞秒脉冲作用下双光子跃迁过程与脉冲各个参量相互关系。中强场作用下

拉曼过程调制大小不仅与光场强度和中心波长有关。改变啁啾因子可以改变非共振双光子跃迁和共振调

制拉曼过程贡献比例。不仅如此，啁啾因子还可以改变这两项干涉性质，干涉相长或干涉相消。改变啁

啾相位还可以操控拉曼过程内部四项干涉性质。所得结果对于大吸收信号的研究具有重要参考价值。 
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