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摘要 为了研究碱金属铷蒸气激光器中新的波长输出情况及其可能的应用,在铷原子系统中通过52S1/2→62D5/2 和

52S1/2→62D3/2 的双光子激发和四波混频过程产生358.7
 

nm、359.1
 

nm、420.3
 

nm和421.7
 

nm四种波长的激光输

出,得出了62D5/2 和62D3/2 能级的最佳共振位置以及共振线宽,研究了产生的四波混频激光信号强度随体系温度

和泵浦光单脉冲能量的变化情况,发现了当体系温度高于185
 

℃时62D5/2→62P1/2 的反常跃迁情况并给出了初步

解释。实验结果表明,这种通过铷蒸气四波混频产生蓝紫激光的技术可以为海洋资源探测、高密度信息存储及水

下激光通信等领域提供一种新的激光光源。
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Abstract In
 

order
 

to
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the
 

new
 

wavelength
 

output
 

of
 

the
 

alkali
 

metal
 

rubidium
 

vapor
 

laser
 

and
 

its
 

possible
 

applications 
 

the
 

two-photon
 

excitation
 

and
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process
 

of
 

52S1 2→62D5 2 and
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the
 

rubidium
 

atomic
 

system
 

produced
 

laser
 

output
 

with
 

four
 

wavelengths
 

of
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nm 
 

359 1
 

nm 
 

420 3
 

nm 
 

and
 

421 7
 

nm 
 

obtained
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resonance
 

position
 

and
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62D3 2 energy
 

levels 
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generated
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1 引  言

蓝光激光在水下通信及激光显示技术等领域有

着非常广阔的应用前景[1-3]。产生蓝光激
 

光的常见

方法包括:氩离子激光、多种钕激光器倍频[4-7]、二极

管泵浦铯蒸气895
 

nm倍频及蓝光激光二极管[8-10]

等。这些激光器都有着自己的特点以及应用前景,

但是也存在着一定的局限性:氩离子激光器的效率

较低,钕激光器倍频产生的蓝光定标放大性较差,蓝
光二极管的单色性及光束质量较差,二极管泵浦碱

金属蒸气激光器尚处于研究阶段[11-13],以及使用二

极管泵浦铯蒸气激光器的倍频技术仍不够成熟。因

此,开发新的蓝光激光源总是有益的。近期,本课题

组分别在铷和铯蒸气中通过双光子激发和四波混频
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(FWM)过程中实现了不同波长蓝光激光输出,蓝光

的最大转化率达1.8%[14-16];而且除了蓝光,还可以

产生紫光甚至是紫外激光[17]。本文利用铷原子高

激发态62D5/2 和62D3/2 作为四波混频过程的中间

态,分别产生了358.7
 

nm和359.1
 

nm的紫外激光

及420.3
 

nm和421.7
 

nm的蓝光激光;通过调节泵

浦光波长、单脉冲能量及体系温度等参数,优化了的

蓝紫激光输出条件;同时,当体系温度高于185
 

℃
时,发现了62D5/2→62P1/2 的反常跃迁并给出了初

步解释。

2 基本原理与实验装置

2.1 基本原理

图1为铷原子的能级以及双光子激发和四波混

频过程分析。其中,图1(a)为通过62D5/2 能级产生

358.7
 

nm和420.3
 

nm两种四波混频激光的过程;图

1(b)为通过62D3/2 能级产生358.7
 

nm、359.1
 

nm、

420.3
 

nm和421.7
 

nm四种四波混频激光的过程。

图1 Rb四波混频过程示意图。
 

(a)以62D5/2 能级为中间态;(b)以62D3/2 能级为中间态

Fig 
 

1 Schematic
 

of
 

FWM
 

processes
 

in
 

Rb 
 

 a 
 

62D5 2 state
 

as
 

intermediate
 

state 

 b 
 

62D3 2 state
 

as
 

intermediate
 

state

图2 实验装置示意图

Fig 
 

2 Schematic
 

of
 

experimental
 

setup

  在图1(a)中,基态铷原子吸收两束波长为

696.9
 

nm的光子被激发至62D5/2 能级;由于62P3/2
和72P3/2 能级的初始粒子布居数为0,62D5/2 与这两

个能级之间可以形成粒子数反转,从而可能形成

62D5/2 向这两个能级跃迁的受激放大的自发辐射

(ASE)。泵浦光的双光子与ASE通过四波混频过

程产生358.7
 

nm和420.3
 

nm两种波长四波混频

激光。在 图 1(b)中,同 理 输 出 358.7
 

nm、

359.1
 

nm、420.3
 

nm和421.7
 

nm四种波长的四波

混频激光。

2.2 实验装置

实验装置如图2所示。采用 Beamtech公司

SGR-20
 

Nd∶YAG 激光器532
 

nm 激光泵浦德国

Fine-adjustment染料激光器,并且使用“LDS698-乙
醇”染料溶液输出697.17

 

nm激光,经f=300
 

mm
透镜聚焦后射入热的真空Rb池并与Rb蒸气相互

作用。在与697.17
 

nm泵浦光共线方向上测量了

经铷池前向出光口反射后的跃迁谱线。实验采用的

697.17
 

nm 激 光 线 宽 为0.1
 

cm-1,脉 冲 宽 度 为

10
 

ns,单 脉 冲 能 量 在 无 特 殊 说 明 的 情 况 下 为

1.4
 

mJ,采用的是真空密封石英样品池,内部充入

少量金属Rb,样品池内无任何缓冲气体,Rb池长度

为20
 

cm;在无特殊说明的情况下,体系加热温度为

160
 

℃,此时的饱和蒸气压为0.98
 

Pa。为了确保收

集到的信号为方向性非常好的四波混频激光而非荧

光,设置的反射屏距离铷池0.5
 

m。使用 HORIBA
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公司DFHR1000双级联用光栅光谱仪(光谱分辨率

为0.01
 

nm),并通过光纤耦合采集反射屏的散射光。
在收集荧光信号时,光纤头放置在铷池外距离染料光

焦点最近的位置,以提高荧光收集效率。信号强度通

常采用100个激光脉冲产生的光强度信号的平均值。

3 实验现象及分析
 

3.1 四波混频激光信号强度随泵浦光波长变化

在696.94~697.05
 

nm 范围内,以0.005
 

nm
为步长对泵浦光进行波长扫描,记录在不同泵浦光

波长下采集到的420
 

nm和358
 

nm四波混频激光

信号峰值强度及二者强度和,得到四波混频激光信

号强度随泵浦光波长变化情况,如图3所示。
从图3(a)中可以看出,泵浦光的最佳双光子共

振位置位于697.030
 

nm和696.980
 

nm,分别对应

着52S1/2→62D3/2 和52S1/2→62D5/2 两种双光子激

发;使用NIST中数据计算52S1/2→62D3/2 和52S1/2
→62D5/2 两种双光子激发波长值分别为697.17

 

nm
和697.12

 

nm,与实际双光子激发所需波长值相差

均为+0.14
 

nm。当泵浦光波长扫描至696.950~
697.000

 

nm和697.015~697.040
 

nm之间时,出现

420
 

nm 和 358
 

nm 四 波 混 频 激 光 信 号;在

697.030
 

nm 和696.970~696.985
 

nm 之 间 时,

420
 

nm 四 波 混 频 激 光 信 号 强 度 要 显 著 强 于

358
 

nm。以62D5/2 能级相关的四波混频为例来说

明420
 

nm和358
 

nm光的相对强度。四波混频光

的强度正比于泵浦激光强度的平方与ASE光强度

的乘 积。而 ASE 光 的 强 度 正 比 于 相 应 跃 迁 的

Einstein系数。因此,358
 

nm和420
 

nm四波混频

的强度正比于62D5/2→72P3/2 和62D5/2→62P3/2 两

个跃迁的Einstein系数。两个跃迁的 Einstein系

数[18]公式为

图3 四波混频激光信号强度随泵浦光波长变化情况。(a)实验结果;(b)实验结果与理论计算对比图

Fig 
 

3 Variation
 

curves
 

of
 

FWM
 

laser
 

intensity
 

with
 

pump
 

laser
 

wavelength 
 

 a 
 

Experimental
 

results 

 b 
 

comparison
 

between
 

experimental
 

and
 

calculation
 

results

A6D→7P=
8π3N6Dω3

6D→7P

3000hc
[<6Dr7P>]2, (1)

A6D→6P=
8π3N6Dω3

6D→6P

3000hc
[<6Dr6P>]2, (2)

式中:A 为Einstein系数;N6D 为6D5/2 能级的粒子

数布居;6D→7P和6D→6P分别为62D5/2→72P3/2
和62D5/2→62P3/2 以角频率形式表示的对应跃迁的

能级差;[<6Dr 7P>]1 和[<6Dr 6P>]1 为62D5/2
→72P3/2 和62D5/2→62P3/2 的跃迁距。(1)式和(2)
式的比值即为对应的Einstein系数之比:

A6D→7P

A6D→6P
=
ω3
6D→7P

ω3
6D→6P

[<6Dr7P>]2

[<6Dr6P>]2
=

1
263.5

[<6Dr7P>]2

[<6Dr6P>]2
。 (3)

  根据文献[18-19]提供的算法,62D5/2→72P3/2
和62D5/2→62P3/2 跃迁距的大小在同一数量级。因

此62D5/2→62P3/2 跃 迁 ASE 明 显 强 于62D5/2→

72P3/2,所 以 420
 

nm 四 波 混 频 激 光 明 显 强 于

358
 

nm激光。
在696.950~696.970、696.985~697.000、

697.015~697.025、697.035~697.040
 

nm 之间,

358
 

nm四波混频激光信号强度要强于420
 

nm。也

就是说,在稍偏离最佳共振位置±0.02
 

nm的泵浦

光波长范围内,358
 

nm四波混频激光信号强度要强

于420
 

nm;当接近最佳共振位置时,420
 

nm四波混

频激光信号强度显著提升。值得注意的是,当泵浦

光波长 位 于696.970
 

nm 处 时,处 于 上 升 阶 段 的

358
 

nm激光信号强度突然下降,然后又开始上升。
原因是420

 

nm和358
 

nm四波混频激光共用62D5/2
能级而导致谱线竞争,当接近最佳共振位置时,

420
 

nm信号在竞争中占据优势,导致358
 

nm信号

强度相对减弱。
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将相同泵浦光波长下得到的420
 

nm和358
 

nm
四波混频激光信号强度相加,得到图3(a)中总四波

混频激光信号强度随泵浦光波长变化情况。从图中

可以看到,经由62D5/2 态实现四波混频的激发激光

光谱半 峰 全 宽 为0.0115
 

nm(7.41
 

GHz),经 由

62D3/2 态实现四波混频的激发激光光谱半峰全宽为

0.0085
 

nm (4.92
 

GHz)。同 时,激 发 光 在

696.980
 

nm附近产生的四波混频激光信号强度要

显著高于697.030
 

nm附近,也就是说,经由62D5/2
态产生四波混频激光的效率要高于62D3/2 态。

Rb包含两种同位素85Rb和87Rb,两者比例分

别为72.2%和27.8%;同位素光谱线的质量移位公

式[20]为

δν
ν =

mδM
M(M +δM)

, (4)

式中:ν和δν分别为光谱频率和频率差;M 和δM 分

别为原子核质量和质量差;m 为电子质量[20]。
经过计算,在160

 

℃时,85Rb和87Rb的多普勒

加宽分别为696.5
 

MHz和687.2
 

MHz,碰撞加宽

为 0.14
 

MHz,62D5/2 态 的 自 然 加 宽 线 宽 为

0.345
 

MHz。由于碰撞加宽远远小于多普勒加宽,
所以光谱加宽整体表现为非均匀加宽,可近似为高

斯线型。尚未发现文献报道铷同位素6D能级的精

细谱图,因此,此处借用铷同位素5D精细能级分裂

数值[21],首先计算每条考虑多普勒加宽条件下的精

细谱线,并将其加成,再与泵浦激光的谱线进行卷积

处理,获得如图3(b)所示的计算结果。理论计算激

发谱宽度略大于实验结果,可能是由于原子核对6D
电子造成的精细能级分裂略小于5D,因此计算值偏

大。综上所述,图3(a)中激发谱线的加宽是由于铷同

位素位移、多普勒加宽和泵浦激光线宽共同造成的。

3.2 四波混频激光信号强度随泵浦光单脉冲能量

变化

在696.980
 

nm(52S1/2→62D5/2)和697.030
 

nm
(52S1/2→62D3/2)的最佳泵浦光波长处,测量并记录

产生的358.7
 

nm、359.1
 

nm和420.3
 

nm三种四波

混频激光信号强度随泵浦激光单脉冲能量变化情

况,如图4所示。其中,实验条件:以f=300
 

mm
透镜聚焦于样品池中心,染料激光的脉冲宽度为

10
 

ns,发散角为2
 

mrad。

图4 FWM信号强度随泵浦光单脉冲能量变化情况。(a)以62D5/2 能级为中间态;(b)以62D3/2 能级为中间态

Fig 
 

4 Variation
 

of
 

FWM
 

intensity
 

with
 

single
 

pulse
 

energy
 

of
 

pump
 

laser 
 

 a 
 

62D5 2 state
 

as

intermediate
 

state 
 

 b 
 

62D3 2 state
 

as
 

intermediate
 

state
 

  从图4(a)和(b)可以看出,当泵浦激光能量达

到某 一 值 后,产 生 的 358.7
 

nm、359.1
 

nm 和

420.3
 

nm四波混频激光信号强度开始下降。为了

分析 这 一 现 象 的 成 因,本 文 测 量 了 可 能 获 得 的

780.2
 

nm和794.9
 

nm四波混频激光信号,但并未

获得任何结果;也就是说,经由62D5/2 和62D3/2 态

不会产生780.2
 

nm和794.9
 

nm两种四波混频激

光信 号。在 此 基 础 上,在 泵 浦 光 单 脉 冲 能 量 为

0.6~1.8
 

mJ范围内,测量了358.7
 

nm、359.1
 

nm、

420.3
 

nm、421.7
 

nm、780.2
 

nm、794.9
 

nm六种荧

光信号强度,并与相同泵浦光波长下得到的总四波

混频激光信号强度进行比较,结果如图5所示。其

中,实验条件与图4相同。
从图5(a)和(b)可以看出,当泵浦光单脉冲能

量大于1
 

mJ后,虽然总四波混频激光信号强度开始

下降,但荧光强度依然处于上升状态,这很可能是泵

浦光单脉冲能量大于1
 

mJ后,吸收饱和以及铷原子

多光子共振增强下的电离过程共同导致的。如图6
所示,在1

 

mJ泵浦能量条件下,四波混频的强度随

着温度的升高而增加,也侧面证实了吸收饱和(近饱

和)现象的存在。饱和激发又会显著改变小信号下

的色散曲线和折射率系数,从而降低了四波混频效
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率。当然也可能是泵浦光单脉冲能量大于1
 

mJ后,
电离几率显著提升并形成了等离子体,改变了折射

率,破坏了原有的相位匹配条件,因而使产生的四波

混频激光信号强度下降;但是折射率的变化不会改

变荧光信号强度,所以随着泵浦光单脉冲能量的增

加,产生的荧光信号强度继续上升。

图5 部分荧光信号强度与总FWM强度比较。(a)以62D5/2 能级为中间态;
 

(b)以62D3/2 能级为中间态

Fig 
 

5 Comparison
 

of
 

partial
 

fluorescence
 

signal
 

intensity
 

and
 

FWM
 

intensity 
 

 a 
 

62D5 2 state
 

as

intermediate
 

state 
 

 b 
 

62D3 2 state
 

as
 

intermediate
 

state

3.3 四波混频激光信号强度随体系温度变化

在696.980
 

nm和697.030
 

nm的泵浦光波长

处,当泵浦光单脉冲能量为1
 

mJ时,测量了产生的

四波混频激光信号强度随体系温度的变化情况,如
图6所示。

图6 FWM强度随体系温度的变化情况。
 

(a)
 

以62D5/2 能级为中间态;
 

(b)以62D3/2 能级为中间态

Fig 
 

6 FWM
 

intensity
 

change
 

with
 

system
 

temperature 
 

 a 
 

62D5 2 state
 

as
 

intermediate
 

state 

 b 
 

62D3 2 state
 

as
 

intermediate
 

state

  从图6(a)和(b)可以看出,产生的358.7
 

nm、

359.1
 

nm、420.3
 

nm和421.7
 

nm四波混频激光信

号强度随体系温度升高而增强。经过计算,1
 

mJ泵

浦光中含有3.5×1015 个光子,而在蒸气室内部,

160
 

℃时气体铷原子的总量为3×109;光子数是铷

原子数的106 倍,且只有部分光子被铷原子吸收,因
此泵浦光的利用率会随着体系温度的增加而增加,
因而产生的四波混频激光信号强度也会随之增强。

在62D5/2 能级实验中,发现当温度高于185
 

℃
时,出现了420

 

nm和421
 

nm的“双线”情况,如图7
所示。

经过积分求解,421
 

nm 信号的相对强度仅为

420
 

nm 强度的1/50。已知421
 

nm 信号对应着

62P1/2→52S1/2 的跃迁;这一跃迁的存在表明62P1/2
能级上有粒子数积累,并且存在62D5/2→62P1/2 的

跃迁。根据电偶极辐射跃迁的选择定则,62D5/2→

62P1/2 是偶极禁戒跃迁的,这一反常跃迁可能是由

于双光子共振增强下的超拉曼散射(HRS)导致的。

HRS是一种高阶非线性效应,通常较弱,但是由于

62D5/2 态的双光子共振增强下,HRS几率显著提

升,产生了52S1/2→62D5/2→62P1/2 跃迁通道。双光

子共振增强下的超拉曼散射也可能是图3中谱线展

宽的原因。
在62D3/2 的 实 验 中,发 现 当 体 系 温 度 低 于

165
 

℃时,只存在359.1
 

nm和420.3
 

nm两种四波

混频激光信号强度;当温度高于165
 

℃时,出现
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图7 185
 

℃时以62D5/2 能级为中间态的

四波混频出现的420
 

nm和421
 

nm双线光谱图

Fig 
 

7Double
 

line
 

spectrum
 

of
 

420
 

nm
 

and
 

421
 

nm
 

at
 

185
 

℃
 

obtained
 

by
 

the
 

resonant
 

excitation
 

to

       
 

62D5 2 state

421.7
 

nm四波混频激光信号,但是即使温度高于

180
 

℃时,仍未出现358
 

nm四波混频激光信号;因
此,产生358

 

nm和421
 

nm激光信号的临界温度值

要高于产生359
 

nm和420
 

nm的温度。也就是说,
对于62D3/2 能级作为中间态的双光子激发和四波

混频过程,359
 

nm比358
 

nm更易发生,420
 

nm比

421
 

nm更易发生。
计算了175

 

℃、180
 

℃、185
 

℃下产生的420
 

nm
和421

 

nm四波混频激光信号强度比值,结果如图8
所示。

图8 不同温度下以62D3/2 能级为中间态

产生的420
 

nm和421
 

nm
 

FWM信号强度比

Fig 
 

8Signal
 

intensity
 

radio
 

of
 

420
 

nm
 

and
 

421
 

nm
 

FWM
 

excited
 

to
 

62D3 2 at
 

different
 

temperatures

从图8可以看出,最小值出现在180
 

℃处,据此

推测,当温度高于185
 

℃时,420
 

nm四波混频激光

信号强度会显著高于421
 

nm信号强度。

4 结  论

本文利用铷原子中52S1/2→62D5/2 和52S1/2→
62D3/2 的 双 光 子 激 发 及 四 波 混 频 原 理,产 生 了

358.7
 

nm和359.1
 

nm 两种四波混频紫外激光以

及420.3
 

nm和421.7
 

nm两种四波混频蓝光激光,
得出了经过62D5/2 和62D3/2 两个中间态分别产生的

总四波混频激光信号强度及共振线宽。同时,通过

改变泵浦光能量及体系温度,优化了输出的四波混

频激光信号强度;发现了62D5/2→62P1/2 的偶极禁

戒跃迁,双光子共振增强下的超拉曼散射可能是该

禁戒跃迁的成因。如果使用窄线宽泵浦源共振激发

铷原子52S1/2→62D5/2→62P1/2 过程,则蓝光和紫外

激光强度有望显著提升。此外,窄线宽的二极管激

光器也可以用来作为泵浦源,因此,该四波混频蓝光

和紫外激光有望具有良好的功率放大性。这种在铷

原子蒸气中利用双光子激发及四波混频原理产生的

蓝光和紫外激光能够为水下激光通信、激光显示技

术、荧光激发、拉曼光谱学、海洋资源探测、激光生物

医疗、光刻技术及高密度信息存储等领域提供一种

新的激光光源。
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