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亚自然线宽双光子光谱学

黄永楷

(中国科学院上海尤机所)

提要:本文叙述了亚自然线宽双光子光谱学的基本原理。分析了观察亚自然线

宽的最佳条件。给出了衰减多脉冲光激发的双光子吸收几率的表达式。提出了一种

简单易行的实验方案。

Subnatural linewidth two-photon spectroscopy 

Huang Yongkai 

(Shanghai Institute of Optics and Fine Moohanics, Academia Sinica) 

Abstract : The principle of the subnatural linewidth two-photon spectroscopy is described 

in this paper . The optimum conditions for observÏDg the subnaturallinewidth are analyzed . The 

expression of two-photon absorption probability for the decaying optical pulse series excitation is 

given and a simple experimental method is suggested. 

一、引 ~‘
一-= 

在高分辨光谱学的研究中，过去限制分

辨率提高的障碍主要是多普勒加宽。 但这一

障碍目前已由非线性饱和吸收光谱法山、双

光子光谱法(2) 和光学 Ramsey 法(3J 等所打

破，并在实验上获得了完全的成功。但以上

方法的分辨率极限仍受自然线宽所限制。为

了要研究被自然线宽，特别是被短寿命能级

掩盖的谱线细节，深入了解微观粒子内部更

细微的物理过程，创立一种能突破自然线宽

限制的超高分辨光谱法，显然是十分必要的。

1980 年 Mey的er 等人ω 根据两非稳态

之间在强相干激发下的跃迁几率表示式的洛

伦兹因子中，自发衰减常数不是一般原子物

理公式中的两能级衰减常数之和，而是两者

之差的这一结果，提出了将该效应用于高分

辨光谱研究的可能性。接着， Knigh古等

人(5) 又将这一思想向前推进了一步，使

Mey的er等人的结果不仅适用于两非稳能级，

而且也适用于一般基态和激发态之间的跃

迁。 其关键条件是，激发相干光脉冲必须是

指数衰减的，其衰减常数大致与激发态的相

同。这样便可获得比自然线宽更窄的光谱分

辨率。后来， Ooleman 等人m 又把这一结果

推广到相干多脉冲衰减激发的情形，发现在

收稿日期: 1982 年 6 月 7 日.

.193. 



这种条件下所获得的跃迁几率公式中出现

了一个相干交叉项，并且认为，这与光学

Ramsey 效应同出于一个物理来源。这些思

想的发展，为亚自然线宽光谱学开创了可能

性。

本文认为要获得较好的实验效果，应该

选用双光子跃迁，并在理论上推导了衰减多

脉冲激发的双光子跃迁几率的表达式，同时

提出了一种可能的实验方案。

二、 衰减多脉冲激发下的双

光子跃迁几率

由于原子或分子从两相向传播光束中各

吸收一个光子引起的双光子跃迁没有一阶多

普勒频移，因而也就不存在因原子运动导致

各脉冲激发原子之间的相移问题。所以3 利

用双光子跃迁来观察原子衰减多脉冲激发的

量子相干变窄效应是最为有利的。 图 1 示出

了这一激发方式的原理图。 ωL 为激光频率，

Aω=ω21一ωL， L1.Q = ω31一 2ωL， ω21 和 ω31 分

别为能级 2 到能级 1 和能级 3 到能级 1 的跃

迁频率。
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图 l 双光子跃迁示意图

在推导衰减多脉冲激发双光子跃迁的几

率幅度之前，先作以下假定:

(1) 激发场足够弱3 系统的行为可用微

扰论处理。

(2) 没有单光子跃迁(宇称禁戒)。

(3) 两束激发光的频率 ωL 相同、传播方

向相反，幅度 ε (t)是衰减脉冲调制的，衰减因
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图 2 激光衰减多脉冲调制

τ一脉宽 T一延迟时间

子为 e-!r气并且表示为

8 (t) = 81e古rLt ∞sωLt . () (t) (1) 

式中。(均 为 Heaviside 函数m; 81 为初始光

场幅度 rrL 为激光场衰减系数，如图 2 所示。

当 t 处于 (n-l) (T十τ)<t< (n-l) (T+τ) 

+τ 时， 8 (t)存在;当 t 为其它值时， 8(t)= O。

原子受到光场的微扰能显然为

W(rr, t) =esrr = -8D (2) 

式中 D 为原子跃迁的偶极矩 e 为电子电荷;

r 为电子到原子核的距离。 由含时薛定诗方

程可分别推得能级 2 和能级 3 的运动方程为

οα2 (t← -÷ W d >俨M川t/吧飞町1 (ωt均) (阶3句) 

ο3山ω(tωt吵←)= 一 ~ W23 (tωt吵旷)μe-ω山ω"ω川.t/川究吧阳C

式中 W12 (tωt吵)和 W23 (ω#吵) 分别为相应能级的跃

迁矩阵元3 即

W12 (t) = ε (吵。 IDI2>

=专 <1 I D I 2> 旷(WL-主ωt () (t) , 

(5) 

W 23 (t)=8 (t) <2 IDI3> 

=专仰l阶3钞> Sle俨
(6) 

考虑到激发能级的衰减3 因此，我们将用

且一专门来代替方程 (3) 和 (4) 中的 E，。利用

初始条件3 即当 t=O 时3 粒子全部处于基态，



故 01 (t) =01(0) =1, 02(t) =02(0) =0。于

是，由 (3) 和 (5) 式积分，在旋波近似下阻，得

02(t) 

= - ~ <1 1 D 1 2叫;e("吵州t'

=-J÷ J 814 、 [e( 1<1ω寸r'L)t -lJ 。
~ (μ4山+言俨%

(7) 

式中 Aω=ω2组1 一ωL乌P 旷r2L= 俨r2 - '1"L 。 由于双光

子跃迁需计算到二级微扰，利用 (4) 、 (6) 和

(7)式得第饥个光脉冲对几率幅度 Oa (功的贡

献， 并表示为

Oà") (t) 

=一去。 I D I 3> 81 

x í归 1肌τ川ρ叫r，o ) t' O
2 
(t' ) dt' 

J (n-1)(T+τ〉

~~~1 D I2><2 1 D 13>8i 

4 (i凶+唁专h阳L

×卡e (叫小-lJ e (叫机…}
(8) 

式中 Llw'= ω32一ωL， L1Q =ω31- 2ωL， F= '1"s 

-2俨L。 必须指出，我们在做上式积分时，只

保留了双光子跃迂项，而略去了梯级跃迁项，

这两者分别相应于 (7)式的第一项和第二项。

并且由于白《巧，对于 t>r2:\ 我们在 F 中

也略去了 η。 将各个激发脉冲的贡献加起

来即可求得双光子跃迁终态激发的几率幅度

为

03(t) = 丰 J o l p ! 2〉吏 I D I 3>予、
巫(他十言 r2L )(倒+言F)

x [e (ω+专 r) τ-lJ

×主 e (l<l叫巾-l )(T叫
n= l 

\‘,,/ r 
d
-1
-2 

部
一
十

川
一词

刊
d
-
，
J
f
l
飞
、

叮
』
」

护
立
\
l
/

1

、
y
-

z

-

2

-

r
τ
 

D
T
-
2
吟

1
叫
一
十

4
2

0
→
ω
n
v
 

-

AAJaa 
-
-
也

/
t
\

7
fft

\

6 

1
-4

× 

忖川(T叫一~] (9) 
e (i<lD寸 r) (T+τ)-1 

由 (9) 式我们便可求得双光子跃迁在多脉冲

光激发下的几率为

P(t) = 10a (t ) 1
2e-r •t (10) 

下面我们讨论两个特例。

1) 等幅多脉冲光激发。这就是说p 我们

不考虑激光和能级的衰减，即令 '1"L = r2 =r3

=0，由 (9) 式和 (10)式得

P (t ) 

=~íi1 1 D I2><2 1 D 1 3> 8i γ 
16 L LlωLlQ J 

x [2 一 (ei<l!h-十「叫τ)J

xr~一 (e1tJON(T+叫+ e-itJDN(T+τ~l

L 2一 (ei础。叫+e→"O(T抖。 J

=~íi1 1 D 12><2 1 D 1 3> εLl 2 

8 L LlωLlQ J 

(1-∞Is LlQN (T十τ) \
X (1-008 LlQτ) (工 - 008 LlQ ( '1' +τ) / ) 

=1-í~1 1 D 12> <2 1 D 1 3>ε:12 
8 L L!ω 」

× (mffL )' 
(8:[LlQN (T十τ)/叮(且〉
由[L1Q ('11 十τ)/2J / 

由 (11)式可见，它与普通光学中的多缝衍射

公式十分相像阳， 其 中 sin (LlQτ/2) / (LlQ/ 2) 

相应于单缝因子，而

也 [~QN (T十τLJ/[~QN (T+ 't'LJ
2 J j L 2 

则相应于多缝因子。 由此可见p 利用等幅多

脉冲光激发可以使谱线变窄，达到提高光谱

分辨率的目的。 如果我们令脉冲数 N=2， 便

可得到相应于双缝干涉的情形p 这时

( <1 1 D 12><2 1 D 1 3> 8 ~ V" P(t=T+2τ)= ( "\-'- I .LJ I ~~ω) 

x(飞15;/~r (00州。(T+τ) /2) 。
(12) 

此式与[旬的结果相一致。
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2) 单脉冲衰减激发。这时令 T→0，

τ→0， η→∞ n阳τ=tι3 应用 I

取极限3 由 (9) 式得

os (←斗 ， <1 1 于 1 2><2 I D I 3>字 、
~ (iLlω +专 r2L )( iLjQ十专门

x ( e (W:l咕 r)t_ 1) ， (13) 

于是

P(←土 ， (<1 1 月 2><2ID / 3)以
16 1 , ~ 1 \ I ， ~O 1 \ 

( Llw2

一言 r~L )( LlQ2一去 F2)

× [ ejFt ( 6专门- 2 cos LlQt) + 1J 。
(14) 

故当 F= (扩S -2rL)→0 和 LlQ= (ωSl- 2ωù-争。

时3 可获得锐共振。

由 (9) 式和以上两个特例的讨论可以看

出 3 利用衰减脉冲或衰减多脉冲光对原子或

分子进行双光子激发，不仅可以通过量子相

干效应获得像古典光学多缝衍射效应那样的

使谱线变窄的效果(因为线宽与缝数成反比)，

而且通过匹配终态与激光衰减系数 (即 要求

'TS - 2'TL = 0) 又可进一步使谱线变窄。 达到

分辨比自然线宽更小的那样的分辨率。但

是， 当激光衰减系数 'TL>> rS 时，对于单脉冲光

激发而言， 线宽由 Fourier 变换极限决定2 即

由测不准关系 AωLlt "， l 决定;而对多脉冲光

激发而言p 则由延迟时间 T 决定m。

总之3 利用衰减多脉冲光作双光子相干

澈发p 既可消除多普勒加宽的影响3 又可通过

量子相干和衰减系数的匹配进一步使谱线变

窄，这是这种方法的明显优点，它将为亚自然

线宽光谱学的研究开避道路。

三、实验方案

利用单脉冲光作衰减系数的匹配激发是

较易做到的3 我们不在这里叙述。下面要谈

的是我们提出的一种控制衰减多光脉冲的方

法。 问题的关键:一是要求形成多光脉冲驻
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波场;二是要求多光脉冲的衰减包迹能够进

行控制调节。 看来一种可行的办法是利用电

光开关或腔倒空技术将一线偏振激光脉冲注

入一个谐振腔内3 如图 3 所示3 激光在输入该

谐振腔之前为平行偏振光，这时电光晶体上

加有 λ/2 的偏压， 因此， 激光通过晶体之后偏

振方向将旋转 900，成为垂直偏振光3 当光脉

冲通过该晶体之后3 立即去掉偏压， 激光从镜

1 返回来后，将沿腔的光轴方向传播，并在其

中产生周期的衰减振动。为了使衰减脉冲包

迹具有实验要求的指数形式，单靠调整腔的

祸合耗损是不成的3 故必须在腔内附加一个

具有可调吸收系数的线性吸收体。在我们的

情况下，虽然电光晶体和样品池本身就是一

种吸收体，但是它们的吸收系数不太好调3 因

此我们在这个腔中又增加了一个吸收池， 它

的密度可以控制，其中的气体也可以是待测

气体样品本身，不过两者的密度不同。为了

减少碰撞加宽，样品池中气体的密度常保持

很低p 而损耗吸收池则可以保持较高的密度。

利用这种方法我们就可达到控制多光脉冲衰

减包迹的目的。 为了要在样品池中形成脉冲

驻波场p 我们可将样品池放在腔镜的一端3 光

脉冲在该镜反射时形成驻波p 如图 8 所示。双

光于吸收的线型可通过荧光进行检测。这里

必须指出的是，为了减少频率噪声3 激光脉冲

在送入吸收腔之前需要利用光学系统进行模

匹配。

Lg 

图 3 实验示意图

1一平面反射镜 2一样品池 3一电光晶体 4一双光

子吸收衰减池.5一储气室 6一球面反射镜 7一荧光

聚光镜 8一接收器 α)一到信号放大处理显示系统



以上讨论的方法适宜于对短寿命能级

掩盖的谱线作高分辨光谱研究， 它同光学

Ramsey 效应法口的的主要区别在于，这种方

法除了具有多脉冲量子相干变窄以外，还具

有由激光衰减系数与能级衰减系数进行匹配

激发而引起的谐线的进一步变窄。 这是我们

要强调的主要之点。
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Mg:LN 晶体因吸收光发热2 在晶体内部 造

成径向温度梯度F 亦形成等效的热透镜，它将

改变谐振腔的工作状态。故在谐振腔光学设

计和调试时3 应考虑 Mg :LN 晶体热光效应

的影响阻。
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LN 与激光棒中心的问jé(厘米)

图 5 二次谐族平均功率 PSH 与 LN

晶体在腔内位置的关系

实验中还观测到在一定泵浦功率下，为

了获得平均功率最大的二次谐波3 声光调制

频率有一最佳范围。 在我们实验条件下为 3

千赫左右。

当连续泵浦功率为 3.6 千瓦，声光调制

频率为 3 千赫， Mg:LN (15 x 15 x 10 毫米〉相
位失配3 输出腔镜在最佳搞合输出时J 获得平

均功率为 6 瓦的1.06 微米基波输出。 换上

对1. 06 微米全反的输出腔镜， Mg:LN 在

11500 非临界相位匹配时2 获得平均功率达

到70 毫瓦y 脉宽约 300 毫微秒2 峰值功率 为

2.3 千瓦的二次谐波输出2 单程倍频效率为

34% 。

Mg:LN 晶体在 0.53 微米平均功率大于

1 瓦时3 有时晶体表面出现斑痕。这种表面

损伤与晶体表面加工、增透膜材料、膜内光波

模式等有关，为弄清其确切原因，尚待进一步

研究。

实验中所用 Mg:LN 晶体是我所仲跻国

等同志提供的3 在此表示感谢。
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