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强场驱动分子解离中的拉比振荡。 拉比振荡是量子世界中最基本的物理过程之一，它描述的是
一个二能级量子系统在周期性外场驱动下，基态和激发态的布居数会以特定频率周期性振荡的物
理现象。拉比振荡在光与物质相互作用的各个领域中都广泛存在，对帮助人们理解和控制微观量
子系统的含时演化过程具有重要意义。

相比于原子，分子有着额外的振动自由度，为拉比振荡的调控增加了一个新的维度。以最简单的
氢分子离子为例，在其化学键拉伸过程中，基态和激发态之间的能级差和跃迁偶极矩随着核间距
不断改变，导致在激光场中其拉比振荡的频率也会不断发生变化。尽管在原子与固体系统中拉比
振荡已经被广泛认识，关于分子中拉比振荡的强场理论与实验研究却依然很匮乏。一般而言，分
子中电子的拉比振荡行为不可避免地会与核的运动耦合在一起，这种复杂的耦合过程对分子化学
键断裂的影响仍然是一个悬而未决的问题。

近日，上海交通大学何峰教授和华东师范大学吴健教授的联合研究团队深入研究了分子强场拉比
振荡行为，发现分子化学键断裂产生的离子碎片的动能谱具有复杂的结构特征，远远超出了传统
Floquet理论和单光子解离图像的预言，揭示了与核运动耦合的拉比振荡对理解分子化学键断裂动
力学的重要性。
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图1 分子解离动力学中的拉比振荡示意图。

在本文中，研究者们通过数值模拟与实验相结合的方法，研究了在400 nm强激光作用下的氢分子
离子化学键断裂解离动力学。在解离过程中，氢分子离子与激光场耦合，使电子可以在1sσg和2
pσu态之间来回跃迁，形成拉比振荡过程。结合分子化学键拉伸过程，如图1所示，核波包可能
会沿着两条势能曲线不断交替向更大核间距方向运动，即为rolling过程;也可能在2pσu态向外运
动一段距离后跃迁回到1sσg态向内运动，然后再跃迁到2pσu态上发生解离，即为looping过程。
这两种不同的解离路径会导致解离核能谱呈现随光强变化的复杂结构，如图2所示。随后研究者
们通过含时分析以及与解析结果进行对比，进一步验证了rolling和looping这两种解离动力学的存
在。当激光较强时，传统理解的单光子解离可能是分子经历半整数次拉比振荡而解离的特殊情况
。此外研究者们还将理论与实验相结合，证明实验上观察到解离核能谱随光强的变化，正是由于
分子中的拉比振荡导致的。

图2 分子拉比振荡的数值模拟结果。a改变光强的解离核能谱。b不同情况下改变光强的布居数。c
不同光强时的解离核能谱。

本文所研究的分子核间距依赖的动态拉比耦合过程作为拉比振荡这一基本物理现象从原子拓展到
分子体系的重要桥梁，使我们更深刻理解激光诱导的分子化学键断裂过程。同时文中提出基于拉
比振荡的电子跃迁机制也为认识分子超快过程提供了一个新颖的含时图像，并有望应用于更多复
杂分子体系与强激光相互作用的动力学研究。

该成果以 Rabi oscillations in a stretching molecule 为题发表在Light: Science
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Applications。(来源：LightScienceApplications微信公众号)

相关论文信息：https://www.nature.com/articles/s41377�-023-0�1075-9
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