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1. Введение

Прогресс в получении все более коротких импульсов

излучения, вплоть до аттосекундного уровня, сделал

реальным наблюдение проявлений движения электронов

в атомах, молекулах и конденсированных средах [1].
Это требует и решения новых задач теории приме-

нительно к такой длительности воздействия импульсов

на объекты и соответствующих соотношений между

размерами объекта и пакета излучения. Помимо прямых

численных расчетов, из которых сложно извлечь общие

закономерности, в литературе используются два подхо-

да. Первый основывается на приближении внезапных

возмущений [2–4]; на этом пути удается получить общие

выражения для вероятности переходов под воздействием

предельно коротких импульсов [5]. Недостатком такого

подхода служит игнорирование проявлений фронтов им-

пульса, для которых напряженность поля недостаточно

велика для применимости подхода. Второй подход —

привлечение теории возмущений по полю, практически

ее первого порядка. При этом в литературе использу-

ется электрическое дипольное приближение, справедли-

вое, если размеры объекта много меньше центральной

длины волны излучения или размеров пакета излуче-

ния. Условия применимости электрического дипольного

приближения нарушаются для ряда важных случаев.

Здесь можно упомянуть ридберговские атомы и мо-

лекулы [6,7], размеры которых могут достигать 1mm,

и квантовые точки [8]. В [9,10] отмечено также, что

это приближение не позволяет получить корректные

выражения для частоты отсечки при генерации высших

гармоник интенсивного лазерного излучения в условиях

его прохождения через разреженные газы.

Задачей настоящего сообщения служит анализ вероят-

ности квантовых переходов микрообъектов, вызванных

воздействием предельно коротких электромагнитных

импульсов, без привлечения электрического дипольного

приближения. В следующем разделе приводятся поста-

новка задачи и общие соотношения для вероятности пе-

реходов. Поскольку малая длительность импульса озна-

чает малость продольных по отношению к направлению

распространения излучения размеров пакета поля, мы

ограничимся здесь плосковолновым приближением для

поля. Это оправдано, если поперечные размеры пакета

значительно превосходят поперечные размеры объекта.

Далее представлен анализ этих соотношений, причем

основное внимание уделено выявлению зависимости

вероятности переходов от характеристик импульса.

2. Постановка задачи и общие
соотношения

Основываемся на нестационарном нерелятивистском

уравнении Шредингера [11,12]

i~
∂9

∂t
= (Ĥ0 + V̂ )9. (1)

Здесь ~ — приведенная постоянная Планка. Невоз-

мущенный гамильтониан Ĥ0 стационарен (не зави-

сит от времени t). Волновые функции стационарных

состояний с энергией ~ωn невозмущенной системы

(частицы или квантового микрообъекта) имеют вид

9
(0)
n (r, t) = ψn(r) exp(−iωnt). Возмущение V̂ описывает

взаимодействие частицы с зарядом e и массой m с

электромагнитным импульсом в отсутствие или при

пренебрежении спиновыми эффектами [12]:

V̂ = − e
mc

Ap̂ +
e2

2mc2
A2. (2)
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В (2) c — скорость света в вакууме, p̂ = −i~∇ —

импульс частицы и A — векторный потенциал поля при

калибровке с нулевым скалярным потенциалом.

Используем теорию возмущений, считая возмуще-

ние слабым. Стандартным образом разлагаем волновую

функцию по базису стационарных состояний невозму-

щенной системы 9
(0)
n (r, t). Вероятность перехода под

действием импульса конечной длительности из состоя-

ния i невозмущенной системы в состояние f в первом

порядке теории возмущений дается общим выражени-

ем [11]

w f i =
1

~2ω2
f i

∣

∣

∣

∣

+∞
∫

−∞

∂V f i

∂t
exp(iω f it)dt

∣

∣

∣

∣

2

. (3)

Здесь ω f i = ωg f − ωi и матричные элементы оператора

возмущения

V f i =

∫

ψ∗

f V̂ψi dr.

В первом порядке теории возмущений мы можем

пренебречь квадратичным по векторному потенциалу

членом в (2). Вероятность перехода (3) примет вид [12]

w f i =
e2

m2ω2
f i

∣

∣

∣

∣

+∞
∫

−∞

ψ∗

f E∇ exp(iω f it)ψi drdt

∣

∣

∣

∣

2

, (4)

где

E = −1

c
∂A

∂t
— электрическая напряженность поля при калибровке

с нулевым скалярным потенциалом. Отметим, что в вы-

ражении (4) не используется электрическое дипольное

(длинноволновое) приближение.
Будем теперь считать, что излучение — линейно по-

ляризованная плоская волна, распространяющаяся вдоль

оси x :
E = E

(

t − x
c

)

ez (5)

(ez — единичный вектор вдоль оси z ). Плосковолно-

вое приближение оправдано, если поперечные размеры

структуры излучения превосходят поперечные размеры

объекта. Тогда

w f i =
e2

m2ω2
f i

∣

∣

∣

∣

+∞
∫

−∞

ψ∗

f
∂

∂z
ψi E

(

t − x
c

)

× exp(iω f it)drdt

∣

∣

∣

∣

2

=
e2

m2ω2
f i

I f i IE , (6)

где

I f i =

∣

∣

∣

∣

∫

ψ∗

f
∂

∂z
ψi exp

(

i
ω f i

c
x
)

dr

∣

∣

∣

∣

2

,

IE =

∣

∣

∣

∣

+∞
∫

−∞

E(t) exp(iω f it)dt

∣

∣

∣

∣

2

. (7)

Тем самым вероятность перехода факторизуется: по-

мимо частоты перехода ω f i и направления поляризации

излучения вся зависимость от характеристик импульса

излучения сосредоточена в множителе IE , а зависимость

от состояний микрообъекта, между которыми происхо-

дит переход, в множителе I f i .

3. Анализ вероятности переходов

Обратимся сначала к фактору I f i . Введя волновое

число k f i = ω f i/c , мы видим, что для переходов меж-

ду
”
обычными“ (не слишком высоко возбужденными)

состояниями выполняется условие k f i |x | ≈ 1, так что

можно положить exp(ik f i x) ≈ 1. Тогда мы приходим к

обычному дипольному приближению [12]. Естественно,
при этом сохраняются обычные правила отбора.

Для высоковозбужденных состояний (ридберговские
атомы), а также для наночастиц величина k f i |x | может
значительно превышать единицу. Тогда можно привлечь

разложение

exp(ik f i x) = J0(k f i r sin θ) + 2

∞
∑

j=1

J j(k f ir sin θ) cos( jθ).

(8)
Это разложение удобно применять в важном случае

центросимметричного (не обязательно кулоновского)
потенциала, при котором волновые функции невозму-

щенного гамильтониана представляются в виде [11]

ψnlm = Rnl(r)Ylm(θ, ϕ). (9)

Здесь используются сферические координаты

(r, θ, ϕ), n, l и m — целочисленные главное, орби-

тальное и магнитное квантовые числа, n = 1, 2, 3, . . . ,

l = 0, 1, . . . , n − 1 и m = l, l − 1, . . . ,−l .
Сферические функции дополнительно факторизуются:

Ylm(θ, ϕ) = Q(θ) exp(imϕ).
Обозначим квантовые числа для исходного состояния

как n, l,m и для возбужденного как n′, l′,m′ . Подставив

разложение (8) в первую формулу (7) и выполнив ин-

тегрирование по ϕ, убеждаемся, что ненулевое значение

фактора I f i возможно при любом изменении магнитного

числа (в диапазоне ограниченных орбитальным кванто-

вым числом значений):

m′ − m = ± j, j = 0, 1, 2, . . . , |m′| ≤ l′, |m| ≤ l. (10)

В соответствии с двумя знаками в первой формуле (10)
при j > 0 происходит одновременное возбуждение двух

состояний с различающимися магнитными числами.

Другое правило отбора заключается в том, что ис-

ходное и возбужденное состояния должны быть разной

четности по z (или же по cos θ). Отсюда следует, что

изменение орбитального квантового числа l должно

быть нечетным числом:

l′ − l = ±1,±3,±5, . . . , 0 ≤ l′ ≤ n′ − 1, 0 ≤ l ≤ n − 1.

(11)
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Для переходов между не сильно возбужденными

состояниями
”
обычных“ атомов вероятности

”
допол-

нительных“ переходов малы. При высокой точности

спектроскопических измерений имеет смысл их допол-

нительный анализ, что, однако, не служит предметом

настоящей статьи.

Основной интерес для нас заключается в анализе

фактора формы импульса IE . Для предельно коротких

импульсов с длительностью τP много менее периода

оптического перехода, ω f iτP ≪ 1, множитель IE сов-

падает с квадратом электрической площади импульса

SE =
+∞
∫

−∞

Edt : IE = S2
E . При этом переход f i может быть

произвольной мультипольности.

В общем случае IE — квадрат модуля спектральной

компоненты электрической напряженности на частоте

ω f i . Зависимость этого фактора от длительности импуль-

са удобно проиллюстрировать для импульса формы

E(t) = E0 exp(−t2/τ 2
p ) cos(ωpt + ϕp). (12)

Для многоцикловых импульсов, ωpτP ≫ 1, параметры τp

и ωp имеют смысл длительности импульса и несущей

частоты, для малоцикловых импульсов такая термино-

логия условна. Импульс чисто униполярный при ωp = 0.

Для импульса формы (12) спектр

Eω =

∞
∫

−∞

E(t) exp(−iωt)dt

=

√
π

2
E0τp

{

exp

[

−1

4
(ωp − ω)2τ 2

p

]

eiϕp

+ exp

[

−1

4
(ωp + ω)2τ 2

p

]

e−iϕp

}

, (13)

Iω = |Eω|2 =
π

4
(E0τp)

2

{[

exp

(

−1

4
(ωp − ω)2τ 2

p

)

+ exp

(

−1

4
(ωp + ω)2τ 2

p

)]2

−
[

exp

(

−1

4
(ωp − ω)2τ 2

p

)

+ exp

(

−1

4
(ωp + ω)2τ 2

p

)]2

sin2 ϕp

}

,

(14)
электрическая площадь импульса

SE = Eω=0 =
√
πE0τp exp(−ω2

pτ
2
p /4) cosϕp, (15)

энергия импульса (более точно, пропорциональная ей

величина)

W =

+∞
∫

−∞

E2(t)dt

=

√
π

2
√
2

E2
0τp

[

1+ exp(−ω2
pτ

2
p /2) cos(2ϕp)

]

. (16)

Наконец, фактор

IE = Iω f i =
π

4
(E0τp)

2

{[

exp

(

−1

4
(ωp − ω f i)

2τ 2
p

)

+ exp

(

−1

4
(ωp + ω f i)

2τ 2
p

)]2

−
[

exp

(

−1

4
(ωp − ω f i)

2τ 2
p

)

+ exp

(

−1

4
(ωp + ω f i)

2τ 2
p

)]2

sin2 ϕp

}

. (17)

Факторы Iω, S2
E и IE максимальны при sinϕp = 0, вви-

ду чего далее мы примем это условие. Тогда спектраль-

ная плотность Iω и фактор IE имеют при ω = 0 макси-

мум, если ωpτp < 1/
√
2, и минимум в противоположном

случае. Более правильным является сравнение эффек-

тивности возбуждения микрообъекта импульсами с сов-

падающей энергией W . Введем для этого безразмерные

”
длительность импульса“ T = ω f iτp и

”
несущую часто-

ту“ � = ωp/ω f i . Соответственно IE =
√
π/2(W/ω f i)iE .

Множитель W/ω f i можно сопоставить числу фотонов

с частотой ω f i , суммарная энергия которых равна W .

Безразмерный фактор формы импульса

iE =
T

1 + exp(−�2T 2/2)

×
{

exp
[

−(�− 1)2T 2/4
]

+ exp
[

−(�+ 1)2T 2/4
]

}2

.

(18)
Для многоцикловых резонансных импульсов � = 1,

�T ≪ 1, отсюда находим iE = T . Это отвечает асимп-

тотически постоянной вероятности возбуждения объекта

за единицу времени. В остальных случаях с увеличением

длительности импульса фактор iE сначала возрастает,

достигая максимума, а затем убывает, как это показано

на рисунке. Резонансное возбуждение оказывается более

эффективным, чем в случае чисто униполярного импуль-

са (� = 0), при T > 1.1, тогда как для более коротких

импульсов ситуация обратная.

Обсуждение

При указанных в статье предположениях стандартное

приближение дипольного перехода оправдывается, если

размер микрообъекта заметно меньше длины волны,

связанной с этим переходом (λ f i = 2πc/ω f i), и для

длительностей импульса, меньших периода перехода

(2π/ω f i). Естественно, что для применимости теории

возмущений необходимо, чтобы вероятность перехода

оставалась малой, w f i ≪ 1. Кроме того, длительность

импульса должна быть меньше времен релаксации.

Описанная факторизация роли характеристик кванто-

вого микрообъекта и возбуждающего его пакета излу-

чения оказалась возможной в случае плосковолновой

формы импульса (5). Отклонения от такой формы воз-

можны для пакетов поля, сфокусированных в область,

меньшую размеров объекта, например, ридберовского

Оптика и спектроскопия, 2024, том 132, вып. 8
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(a) Зависимость фактора поля iE от безразмерных длительно-

сти импульса T и его частоты �. (b) То же в форме линий

уровня iE(T, �) = 0.3 (кривая 1), 0.6 (2), 1 (3), 1.21 (4), 1.5 (5)
и 3 (6).

атома. Это могло бы позволить осуществить томогра-

фию микрообъекта. Однако тогда разделение факторов

микрообъекта и излучения становится уже невозмож-

ным, что приводит к снятию остающихся запретов на

квантовые переходы. В этом случае, по-видимому, до-

ступны лишь численные расчеты этих процессов. Такая

запутанность служит проявлением сильно выраженной

неточечности микрообъекта, приводящей к эффектам

пространственно-временной дисперсии, актуальной на

макроуровне для кристаллов [13,14].
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