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非共振激发 Na 原子的四光子过程眷

赵朔婿 张培林
(清华大学现代应用物理系)

提要 用 574 .42nm， 5'74.53nm 激光入射到 Na 热管炉中，分别获得部0.22

nm 和部0.30nm 的相干辐射。实验研究判定此过程是 Na 原子四光子混频过程，理

论和实验符合。
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Abstract: Coherent radiation at 330. 22/330.30nm is observed' respectively as pul龄d laser 

light at 574 .42/ 574.53nm is focused inωa heat pipe oven ∞ntaining sodium vapor. It is 
concluded that this process is a four-wave mixing proωSS of atomic sodium. The theoretical 

wavelength is found to be in agr四ment with experimental result. 

lt', 

用双光子对 Na 进行共振激发到 4iJPDJ
或 5s2S1/~ 态，可产生级联受激辐射，级联受

激辐射光子与入射激光 可产生四光子混

频(1-4J 。 本文报道另一种光混颜过程一一入

射激光波长 574且m，并不与原子能级的双光

子共振激发波长重合，却仍有强的 330nm

紫外相干辐射产生。

UG-ll 型紫外滤光片用 SPEXO.75m 型光

谱仪分光后3 用光电倍增管接收p 取样积分器

检测p 装置如图 1。 光波长用 Hg 灯和 Na 灯

标定。

-、实验装置和实验结果

实验使用.sd:YAG 激光倍频泵浦的染

料激光器p 染料用 R590jR610 混合甲醇溶

液p 激光能量 2mJ/脉冲，线宽 0.02nm，激

光束经透镜(J=300mm) 聚焦于 Na 热管炉

(Z=450m皿)中心。产生的紫外相干辐射经
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图 1 实验装置原理图

1-Nd:YAG 激光器(倍频) ; :2一染料激光器;

3一热管炉;:4一波长计; 5一温度控制器;6一记
录仪:， 7-取样积分器 8一光电倍增管;在-j巳

谱仪 10-UV 滤光片
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当热管炉温度为 48000， Na 原子蒸气密

度为 3.3 X 101(1 om-3，调谐入射激光波长分

别为 574 .42n皿和 574.53nm 时3 沿入射光

传播正方向产生一束 330nm 相干辐射。为

弄清其辐射机理p 我们进行了以下实验研究z

(1) 检测 330nm相干辐射的激光光谱，

结果如图 2 所示。激发谱线半宽度 <0.05

nm，除 574 .42nm、 574.53nm 波长外，在

569",578 nm 范围内无其它激发波长。只当

激发波长接近 579nm 或 569nm 时辐射强

度才又增加。
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图 2 产生 330nm 相干辐射的激发谱

(2) 测量相干辐射光谱随激发波长的变

化。发现用 574 .42nm光激发时输出辐射

波民为 330. 22nm，接近于 4P3/2-38 1/2 原

子谱线 330. 237 nm; 而用 574.53nm 激发，

输出辐射波长为 330.30nm，与 4P1/2-38 1/:A 

原子谱线 330.299n皿重合。两种激发波长

产生的相干辐射均为单谱线结枪p 不其备通

I T 1 3\ 
常 4P，广381/2 ( J=一一)跃迁所具有的双

'飞习';1，/

线结构。调谐激发波长在中心值附近变化

士0.02 nm，相干辐射谱线移动只有土0.01

nm.，而强度变化极明显p 如图 3 所示。

(3) 测量相干辐射光强随炉温的变化。

当炉温由 47000 (相应 Na 原子密度 N=

2.65 X 1016 om-3) 升高到 49000 (N =4.0x 

101G om-3)光强增大 15 倍p 变化剧烈;低于

4500 0 (N = 1. 71 X 1016 om -3) 无相干辐射输

出2 如图 4。

(4) 输出相干辐射光强随入射光强的变

化曲线如图 5。相干辐射的增加大于入射光

强平方的增加。

uv辐射波长 uv辐射波妖

图 3 不同激发波长时的 uv相干辐射谱

80 

，..、

也
将
帝国旦旦l
也

想
想
4l.R 
E军

主 M

。
510 150 

图 4 相干辐射强度随温度的变化
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图 5 相干辐射强度随入射光强度的变化
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二、实验结果讨论

双光子激发产生 330nm 相干辐射有两

个可能的过程p 一是 Na 原子受激电子超

Raman 散射(5) 初态 (38) 的 Na 原子，吸收

二个激光光子跃迁到一个虚能级p 产生受激

超 Ra man 辐射到终态 (4P)，所产生的受激

超 Raman 辐射再和二个激光光子混频产生

330nm 相干辐射， 如此过程所产生的相干辐

射必然在入射激光波长与 4D 能级双光子共

振时最'1lli.，亦 即当激光波长为 578.7nm时最

强J 当激光波长失谐时，相干辐射强度应逐渐

减弱3 而不会象图 2 那样p 激发谱只在574nm

处出现尖锐的二个峰;另一个可能过程是

Na 原子的四光子混频过程。二个激光光子

与一个受激辐射光子混频产生 330nm 相干

辐射3 那末这个受激辐射光子波数 VIR 必须

满足 Vm=2VL-VUV， VL 为激光光子波数， VUV 

为相干辐射波数。在我们实验中，激发光波长

574 .42nm，产生相干辐射波长 330.22nm，

则受激辐射波数应为 Vm=2VL-VUv=4532.7

cm-1。 当激发波长为 574.53nm 时p 产生相

干辐射波长为 330.30nm，相应的受激辐射

披数为 4532.8cm-1，而 4P3/2- 4S 1/2 能级之

差正好为 4532.7cm-\ 与上述二个 Vm 偏差

小于 O.lcm-1。 因此，可判定实验所产生的

相干辐射是 Na 原子的四光子混频过程。 表

1 列出理论计算与实验结果3 两者在测量精

度内相符。

表 1

浓发波长 相干辐射波长 (且m) 原子谱线

(且m) 理论计算 实验测量 Cnm) 

5í韭.40 330.20 330 .21 
4LP3S3/20~. 233S7 m 574 .42 330 .21 330.22 

574 .44 330 .22 330 .23 

5ï 4.53 330.28 330. 30 fLP313/20~.239S9 1/2 

以下需要讨论的问题是如何获得 4P3/2
态的布居来产生 4P3/2-481/2 受撒辐射。两
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个激光光子能量 2VL 比最近的 4D态能 量 高

257cm-\ 如图 6 所示， 所以单从 Na 原子考

虑， 4D态不会有明显的布居，也就不可能由

4])-4P 受激辐射而构成 4P-48 的布居反

转。 4P 态最初布居的可能途径是由饷分子

Na2 离解而产生，因为在热管炉内p 除 Na 原

子外p 同时存在.-定浓度的 Na2J 当温度为

48500 时 Na2 密度为 1.3 x 1014 c皿-3 由计

算可知3 用二个激光光子使基态 Na2 离解为

Na侈的和 Na (4P) 原子尚缺少 1491Gm-1mp

Na2(X2t) + 2VL• Na (381/2) + Na(4Ps/2) -

1491cm-1。 这部份能量可由热能补足。 根

据玻尔兹曼分布p 此温度下， kT = 526.9 

Om-1，约有 6% 的 Na2 处于基电子态 X12:

的相应能量的振转激发态 Na; 上， 它们可以

吸收双光子达到U Na2 (38+4P) 离解阔而产

生4P态原子。 据 [7， 8J 报道p 单光子吸收 Na2

离解产生 3P态原子主要是 3P3/2 态p 几乎不

产生 3P1/2 态，可设想双光子吸收 Na且离解

也应有类似现象。 一旦形成 4PS/2 的布居，

由于 48 是空态，即产生 4P3/2-481/2 的受激

辐射 'VIR。 它一方面与二个入射激光光子混频

产生 uv相干辐射。 另一方面被 Na2 吸收，

形成振转激发态 Na;，它可再吸收二个激光

光子离解产生 4P 原子，或 Na; 再吸收一个

Na2 

'-
m
M
叫

W
V
I
-
-

才

1-
'·k-

11 
句s

ea -a 

1[)9 r.=-r二二了一一一

.:rn- J 

叫嚣
1& ' 

νL .ho 
'huhuw 

co 的
。

图 6 锦能级图



激光光子离解产生 3P 原子。 3P 原子还可

以由 Raman 效应跃迁到 4P 态[3J 通过这样

两个通道维持 4PS/2 的布居。

虽然 4P8/2 布居数的产生有分子过程参

与，但本文所观测到的过程2 实质上是纳蒸气
中原子的四波混频过程 ωuv=2ωL一ωIR， 红

外光子元ωIl~ 是由 Na原子 4P8/2-481/2 受激

辐射产生，而1昆频得到的元ωuv 与 Na 原子

。广3比/2 跃迁近共振加强(见公式。))。上

述过程与 [9] 报道的分子一原子混合共振过程

是不同的。区别之一是原子四披混频过程具

有窄的激发谱3 而分子-原子混合共振过程则

是宽带激发或是多条分子振转谱线激发

谐E931 其次原子过程中相干光子.的能量符合

能量守恒定律3 而分子-原子混合共振过程常

需要分子动能的补充，才能符合守恒定律。

原子四披混频过程的光强可由下式给
出 [4J

I uv 

=eõηuvη2η'IRωhlχω 12IUmj[g~R十 4(.1k)2J

(1) 
式中 η=气/百万言; .1k=2kL-km-kuv 为波
矢失配量; gm 为红夕I、受激辐射增益系数。

I<38 1 μ li><il μ lþ<j l μ 14PJ>1 
x(3)=K互 ~l s4FJI μ 1 38> 、 f
一萨布 I (Q.一ωL) (Qj-2wL)1 

l X (Q4PJ 一ωuv) f 
(2) 

式中 N 是原子密度 Q，=(且-Es.)j元

ir. 为复频率。

相干辐射随温度升高而急剧增加可用公

式 (1) 、 (2)加以说明。温度升高p 原子密度

N 增多，使非线性极化率增大;同时 Na2分子

密度亦增多，激发态 Na; 密度随温度按玻尔，

兹曼分布增多，由 Na; 吸收双光子离解产生

4P 原子增多，使受激辐射 Im 增加。 这二项

因素结合起来使相干辐射随温度急剧增加。1

从公式 (1)还可以看出 p 相干辐射强度除了随

入射光强 IL 平方地增加外，还与受激辐射增

益系数 gm 和强度Im有关3 而这二项又均与

IL 有关3 情况比较复杂3 但它的增长显然是
大于入射光强平方的增长，与实验结果一致。

参考文献

1 Taylor J R. Opt. Commun. , 1976; 18: 504 

2 H a.rting W. Appl. Phys ., 1978; 15:427 

3 Chen J K et al. Appl. Phys. , B , 198韭; 33, 155 

是 Zhallg P L , Schawlow A L. Cαnadian J. Phyll. 

1984; 62: 1187 

5 Cotter D et. al. Opt. Co悄悄钮n. ， 1977; 22: 190 

6 H erzberg G. Molecular S pectra and Molecular 

Structure 1, 2nd ed. D. Van Nostrand, 
Princeto且， 1950

7 Rothe E W et al. J. Chem. Phys. , 1980; 72: 5145 

8 Ge;rber G. Moller. Photodissocia.tion of N iL, in 

Laser Spectroscopy vrr, ed. by Hallsch T. W , 
Shen Y. R , Springer-Verlag, Berlin, 19弓5

9 Dinev S G et al. Appl. Physd. B , 1986.; 3D: δ5 

".'11"' 1 /' ，-'11/'1 ，'1" '1，'11/'1，'11"1 ， 111'11 ， 111/111111/1 ，~11/11 ，111/111111/111111/1..111/111111/111111/1‘，111'11 ，11." ‘，III""III/' 1J'II/'I ，'II"I， 'II/' I\ 'II/'I ，'II'时11/11 ，'11111 ，'11"1 ，'11"1/'1"1 ，111"1 ，'11"1/11'11 ，'11/11 ， 111/' ‘，111/ 1 1 ，111/ \ 1 ， '11/1 1，'11'间，'tt/'lt

(上接第 454 页)

0;;;;'4， 且 A、。不同时为 o (27) 

而平面波 OBS 的双稳条件仅要求 0;;;;'4，

即便.1 =0， ()=O，定态曲线仍然出现明显的

多值区(滞后环)。

当然，两者 S 型曲线的负斜率区2 相应的

定态都是失稳的。

上述差异也说明，如果实现了高斯型的

光学双稳p 预期它的定态曲线仍比平面波的

双稳曲线更为陡峭(上、下分支交迭更小〉。
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