
52, 113002(2015)
激光与光电子学进展

Laser & Optoelectronics Progress ©2015《中国激光》杂志社

113002-1

拉姆塞光梳光谱学

章双佑 张 宇 杨晚鹏 赵建业
北京大学信息科学技术学院 , 北京 100871

摘要 飞秒光梳为精密光谱测量领域带来了革命性的进展，不仅为射频与光频建立了直接的联系，将光谱测量精度

提高至 17位，而且还可以直接用于光谱测量，产生了一门新的学科——直接光梳光谱学(DFCS)。在 DFCS中，光梳

脉冲能量放大和非线性频率变换是不可或缺的手段，但是传统的脉冲放大、高次谐波产生过程会导致光梳的频率分

辨率下降，精度和能量难以兼得。本文报道了激光光谱学中的重大进展——拉姆塞光梳光谱学，该技术结合了两个

诺贝尔奖概念，可实现光谱的高准确度、高分辨率测量。
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Abstract The development of frequency combs has revolutionized the field of precision spectroscopy. On one hand,
it can directly link optical frequencies with radio frequencies, and can enable precise frequency measurement with
up to 17-digit accuracy. On the other hand, it can be used to directly excite the atomic transitions and generate a new
subject named direct frequency comb spectroscopy (DFCS). Ampli fi cation of the pulsed output and nonlinear
processes such as wavelength conversion of frequency combs are very desirable in DFCS. However, the accuracy
and resolution are often limited during the amplification and harmonic conversion. A significant progress of laser
spectroscopy named Ramsey-comb spectroscopy is reported, presenting a potential solution to achieve precise
measurement by combining two Nobel Prize ideas.
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1 引 言
基于锁模激光器的飞秒光梳由于其在光频和射频之间直接搭起了桥梁，成为超高精度频率测量、度量

学领域中不可或缺的工具 [1-4]。光梳不仅可以为连续光激光器激发原子跃迁的光谱学提供频率基准，实现 17
位频率测量精度 [5-6]，还可以直接用来激发原子的光谱跃迁实现跃迁频率的测量(DFCS)[7-11]。DFCS解决了

激光光谱学中一大难题——紫外、深紫外光谱的测量。由于缺少 180 nm以下宽带可调、线宽窄的连续光激

光器，所以该部分光谱探测只能利用光梳测量。紫外、深紫外光谱探测是物理学领域中尤为重要的一部分，

可以通过对此类跃迁光谱的精密探测实现对量子电动力学(QED)、里德堡常数、电子质子质量比等基本物理

学常量的验证 [12]，同时可以促进原子核以及原子核钟的研究发展 [13]，例如通过 160 nm附近的钍-229原子核

跃迁的研究，实现原子核内部结构的重新认识和基于此跃迁的 10-20量级准确度的原子核钟 [14]。

传统的 DFCS需要脉冲能量放大以及非线性频率变换，利用全重复频率放大和增强共振腔的方法实现
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脉冲能量放大 [15-16]；通过原子或分子在该强激光场中辐射高次谐波的途径获得紫外光学频率梳，将光梳光谱

学拓展至紫外波段。但是在非线性高次谐波产生过程中产生的相移效应限制了光梳的频谱分辨精度和准

确度。本文介绍了一种结合两个诺贝尔奖概念(1989年 Ramsey技术和 2005年光梳技术)的方法，解决激光

光谱学中光梳的强度和精度问题 [17]，该项技术被称为拉姆塞光梳光谱学。

2 拉姆塞光梳光谱学
高能量、高分辨的光梳是精密光谱测量的必要工具。在传统光梳光谱学中，由于采用的全重复频率放

大和增强共振腔方法只能将脉冲的能量放大至微焦量级 [18]，脉冲能量依然受限；同时放大和频率转换过程产

生的相移效应限制了光梳光谱学的频谱分辨精度。阿姆斯特丹自由大学 Eikema研究小组结合分离振荡场

与光梳技术，解决了光梳光谱学对脉冲能量以及精度的需求 [17,19]。他们通过选择性放大光梳的两个脉冲实

现更高能量的脉冲放大和更宽的波长调谐性，通过后续的高次谐波产生实现了在 51 nm附近的精确紫外光

谱学测量 [19]。但是这项工作只能放大连续的两个激光脉冲，光谱的分辨率和准确度仍然受到限制。针对这

一问题，于 2014年提出了拉姆塞光梳光谱学的概念。

2.1 原 理

拉姆塞光梳光谱学的原理如图 1所示，通过选择放大任意间隔的脉冲，既能得到毫焦级的脉冲能量，激

发微弱的原子跃迁，又能高精度、大范围地扫描脉冲间隔时间，实现光梳的高频率分辨率和准确度。当第一

个脉冲光与原子相互作用时，原子按照自然跃迁频率 f0进行自由演化，原子波函数以跃迁频率自由振荡。在

这个演化过程中原子可以被认为是在激发态与基态之间叠加的一种量子力学振荡。间隔时间 nT(n为任意

整数，T为脉冲重复周期)以后，原子与第二个光脉冲发生相互作用，原子激发态的粒子数分布发生改变。前

后脉冲来源于同一个光梳，因此彼此之间相位相干。取决于第二个激发场与原子振荡的相对相位，原子可

能被抽运至激发态，也可能被抽运至基态。通过实验改变脉冲间隔时间 nT，并记录不同时间间隔对应的原

子激发态粒子数的周期性振荡，可以计算出跃迁频率 f0。

图 1 拉姆塞光梳光谱学原理

Fig.1 Principle of Ramsey-comb spectroscopy

原子激发态的粒子数分布取决于两个脉冲的延时Dt以及在脉冲放大过程中附加的相移DF。对于一个两

能级系统而言，当Dt改变时，上能级粒子数呈现出一种振荡，这个振荡正比于 1 + cos(2πfiΔt + ΔΦ) 。通过多次

扫描Dt，得到不同延时Dt时这个振荡信号的强度。当Dt和DF已知，原子跃迁频率就可以被精确地计算得到。

Dt的变化范围越大，计算得到的原子跃迁频率越准确。拉姆塞光梳光谱学可以利用相干放大的脉冲对实现原

子光谱的多次测量。首先通过选择不同的脉冲(即改变 n的大小)实现大范围的 Dt改变；同时，在每一个不同

的 n取值情况下，通过改变光梳的脉冲重复频率实现高精度的延时 Dt扫描。基于大量的测量数据，可以精密

地计算出原子的跃迁频率。此外，当原子存在多个跃迁频率时(如图 1中 f0, f1, f2)，激发态的跃迁信号正比于

S =∑Ai[1 + cos(2πfiΔt + ΔΦ)] ，通过长时间探测原子激发态的粒子数分布，可以同时测得多个跃迁频率。

2.2 实 验

如图 2所示，在文献[17]的实验中，采用中心波长在 760 nm附近、重复频率为 128 MHz、脉冲能量为 6 nJ
的钛蓝宝石光梳作为脉冲光源。钛蓝宝石激光器的重复频率和载波包络频移频率都被锁定在铷钟上。通

过参量放大将钛蓝宝石光梳输出的两个脉冲放大百万倍至 5 mJ。被放大的两个脉冲之间的延时大小可以
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通过改变双脉冲抽运激光器(Nd∶YVO4锁模激光器)重复频率进行控制，在钛蓝宝石输出的脉冲中，只有与双

脉冲抽运激光器输出脉冲时域重叠的脉冲才能得到能量放大，选择的脉冲对在光参量放大器(图 2)中得到

放大。参量放大器采用超高增益的 Nd∶YVO4 放大器作为预放，采用 Nd∶YAG 放大器作为第二级放大。

Morgenweg等通过实验证实这种高能量放大过程中引入的相移小于光载波周期的千分之一。

图 2 实验结构图

Fig.2 Schematic of experimental setup

为了证明拉姆塞光梳光谱学的优势，Morgenweg等利用放大的光脉冲激发碱金属铷和铯原子的非共振

双光子光谱。尽管非共振的双光子跃迁几率较弱、激光斑点较大，但是经过放大后的激光脉冲能量足够高，

实验中依然能够得到很强的双光子信号。在脉冲间隔对应的每一个 n范围内，通过微小改变重复频率实现

百阿秒量级的脉冲间隔扫描。双光子的荧光信号含有这些扫描信号，利用光电倍增管(PMT)探测荧光信号。

图 3(a)所示为扫描不同延时 Dt的铷和铯原子的时域结果。如图 3所示，n=1时，Dt以百阿秒的步进实

现 3 fs扫描范围，得到一系列不同强度的信号。对于铷原子而言，铷 7S的寿命较长(88 ns)[20]，n可以扫描至

44(345 ns)。对于铯原子而言，n的扫描范围只能达到 37。Morgenweg等利用这种方法实现了大范围的延

时扫描，得到了更高的测量精度。原子激发态寿命越长，测得精度越高。

图 3 拉姆塞光梳光谱学实验结果

Fig.3 Experimental result of Ramsey-comb spectroscopy

对图 3(a)中的数据进行拟合计算，对于每一个 n利用 3 fs的数据可以拟合计算出对应 T范围内的相位信

息，该相位信息包含了原子跃迁的频率和强度信息。拟合出所有 n范围内的相位信息，当拉姆塞扫描的次数多

于自由参量个数(跃迁频率、跃迁强度)时，可以通过最小二乘拟合算法计算出频率和跃迁强度。如图 3(b)所示，

可以得到双光子跃迁谱线以及跃迁频率。关于这部分拟合计算，可以参考文献[17]的补充材料和文献[21]，此
处不做赘述。Morgenweg等测得 85Rb、87Rb和 133Cs的跃迁频率和精细结构常数 A7S、A9S的大小。相比铷原子而

言，铯原子的双光子跃迁概率更低，激发难度更大，但是拉姆塞光梳光谱学的实验结构比之前报道的最佳结果

还要好 30倍。说明这种方法比传统的连续光和直接光梳光谱学表现出更优异的性能。

3 结 论
在文献[17]的实验中比较容易地获得了铯原子和铷原子相对较宽的跃迁谱线。实验是在比较容易实现
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的 760 nm 和 743 nm 波长附近进行，不能完全体现拉姆塞光梳光谱学技术在紫外及深紫外光谱学中的优

势。但是，这种方法测得的跃迁频率精度与基于连续光测量的精度相当，比传统的直接光梳光谱学方法高

一个量级。基于参量放大的拉姆塞光梳光谱学技术结合了高频率精度、宽带的波长覆盖范围以及毫焦级脉

冲能量。高峰值能量使得拉姆塞光梳光谱学可以直接、有效地通过与非线性倍频晶体或者惰性气体的相互

作用，产生整数倍于入射光梳的相干辐射波，将基频光梳延伸至极紫外波段 [22]。这种方法对于简单原子光谱

的高精度测量具有重要意义，如He+原子 1S-2S的跃迁 [23-24]。
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