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超冷异核玻色四原子分子的多路径转化和
干涉效应

豆福全*，张嘉辉，杨静，胡丹
西北师范大学物理与电子工程学院，甘肃 兰州 730070

摘要 基于广义受激拉曼绝热通道技术，研究超冷异核玻色四原子分子的单路径和多路径转化。建立平均场模

型，得到了相应的暗态解和双光子共振条件。比较单路径和多路径方案下的分子转化动力学，发现多路径方案下

由于存在不同路径之间的干涉效应，从而可以提高分子转化率，特别对于三路径方案，干涉效应明显，转化率会更

高。最后通过改变脉冲强度，研究外场参数对多路径转化的影响，发现此时多路径干涉效应具有两面性：在某些参

数区域内表现为相长干涉，能很好地提高分子转化率，但在有些参数区域内表现为相消干涉，从而降低分子转

化率。
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1 引 言

超冷原子 -分子转化是目前原子分子和光物理

领域一个备受关注的课题［1］，相关研究在理论［2-12］和

实验［13-14］上都取得了很大的进展，已经由最初的双

原子分子发展到了更为复杂的多原子分子领域。

相比于单原子和双原子分子，多原子分子具有更丰

富的转动和振动自由度，因而更加难于操纵。对超

冷多原子分子的制备及其精确控制涉及到众多领

域，可以应用于天体物理［15］、量子模拟和量子计

算［16］、基础物理［17］、化学［18］及生物学［19］等。

超冷分子的现有制备方法包括直接冷却［20-22］和

间接冷却［6-12］方法。由于分子复杂的自由度，直接冷

却非常困难。间接冷却方法可以很好地弥补这一

不足，其依赖于共振光或磁场耦合先前冷却的原

子，该方法主要包括磁 Feshbach共振（FR）、光缔合

（PA）［1］及受激拉曼绝热通道（STIRAP）技术［6-12］。

然而，基于 PA和 FR制备的分子通常处于高度振动

激发态，不够稳定，分子寿命很短。相比之下，

STIRAP技术可以成功地将这些分子转移到它们的

绝对振动基态，其成功之处依赖于相干布居数捕获

（CPT）技术，该技术抑制了激发态上的自发辐射，

技术的高效性已在诸如 40K87Rb分子等的制备中得

到了验证［1］。

对于多原子分子，早在 1970年 Efimov就预言

了 Efimov三聚体 (A+ A+ A→ A 3)的存在［23］，其存

在于一个三体系统中，具有共振的短程相互作用。

近些年，随着原子冷却技术与控制原子间相互作用

技术的发展，借助 Feshbach共振，实验物理学家可

以精确调控原子间的相互作用，在实验上实现了相

当长的散射长度［23］，接着人们在一系列实验中观测

到了 Efimov三聚体的身影［24］。关于 Efimov三聚体

的发展还可以拓展到四聚物，甚至多聚物［11］。四聚

物分子有着广泛的应用，比如在生物分子的手性宇

称违背方面，需要至少由四个原子组成的多原子分

子体系。之前的研究中，借助 Efimov共振（ER）［25-26］

辅助下的 STIRAP技术，异核四原子分子 A 3B通过

方案 3A+ B→ A 3 + B→ A 3B在理论上被实现［7］。

实验上，Knoop等［27］在铯系统中观察到了由原子和

二 聚 物 形 成 三 聚 物 (A+ A 2 → A 3) 的 过 程 ；Chin
等［28］也证实通过二聚物分子间的共振耦合来制备

四聚物分子 (A 2 + A 2 → A 4)的可行性。此外，通过

广义 STIRAP技术，理论上提出了一个多路径相干

转化方案［2，8-9］，在此过程中发现了一个有趣的现象：

多路径中会出现干涉效应，这种干涉效应会提高分

子的转化率。

本文通过广义的 STIRAP技术研究了超冷异

核四原子分子的多路径转化过程。在平均场近似

下得到了每条路径的暗态解和双光子共振条件。

通过结合其中几条路径，发现在此相干转化过程中

存在着干涉效应，这种干涉效应所表现的相长干涉

可以提高分子的转化率。最后，研究外场参数对最

终转化率的影响，发现多路径干涉效应具有两面

性：在某些参数区域内表现出相长干涉，能很好地

提高分子的转化率；但在有些参数区域内却表现出

相消干涉，从而降低分子的转化率。

2 模型与暗态

设计的异核四原子分子多路径制备方案如图 1所
示，分别为：Path 1 (A+ A 2 → A 3，A 3 + B→ A 3B)，
Path 2 (A+ B→ AB，AB+ A 2 → A 3B) 和 Path 3

(B+ A 2 → A 2B，A 2B+ A→ A 3B)。该制备过程都

包括两个步骤，首先通过抽运光场形成中间态，第

二步再通过斯托克斯光场最终形成异核四原子

分子。

原则上，当温度降至超冷温度时，冷气体间的

碰撞能量极低，两体相互作用的有效力程远小于德

布罗意波长，玻色粒子间相互作用中 S-波散射占据

主导地位，而其他的高阶分波都可以忽略，即 S-波

散射长度 aij就可以完全地描述两体相互作用的特

征。定义磁耦合强度为 λ'，相应的失谐量为 δ，光缔

合的激光 Rabi频率为 Ω '，相应的失谐量为 Δ。则在

相互作用绘景下，以 Path 1为例，相应的哈密顿量

(ℏ= 1)为

图 1 广义STIRAP技术制备超冷异核四原子分子过程示意图

Fig. 1 Schematic of process of preparing ultracold heteronuclear
tetra-atomic molecules via the generalized STIRAP

technology

Ĥ =-∫dr é
ë
êê∑

ij

χ ijψ̂ †i ψ̂ †j ψ̂ j ψ̂ i+ δψ̂ †m1ψ̂m1 + λ '1 ( ψ̂ †m1ψ̂ aψ̂ b + h.c.)+ (δ+ Δ) ψ̂ †p ψ̂ p - Ω '1 ( ψ̂ †p ψ̂m1ψ̂ c + h.c.)ù
û
úú，（1）

式 中 ：a，b，c 分 别 为 初 态 中 的 粒 子 A，A 2，B；
m1，m2，m3分别为不同路径的中间态；p为最终的异

核四原子分子A 3B；各种粒子之间的非线性相互作用

χij= 2πaij Mij；约 化 质 量 Mij= MiMj ( )Mi+Mj ；

i，j= a，b，c，m1，p分别为参与反应的各种粒子；ψ̂ i，

ψ̂ †i 为产生算符和湮灭算符，满足玻色子交换关系；

h.c.为相应项的复共轭。

平均场近似下，采用 c-数 n ψi， n ψ *i 代替场算

符 ψ̂ i，ψ̂ †i ，其中 n是初始反应粒子的密度。然后，可以

得到描述系统的动力学的Gross-Pitaevskii（GP）方程为

ì
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ψ̇ a = 2i∑
j

χ aj || ψj 2ψ a + iλ1ψ ∗bψm1

ψ̇ b = 2i∑
j

χbj || ψj 2ψ b + iλ1ψ ∗a ψm1

ψ̇ c = 2i∑
j

χ cj || ψj 2ψ c - iΩ 1ψ ∗m 1ψ p

ψ̇m1 = 2i∑
j

χm1 j || ψj 2ψm1 + iλ1ψ aψ b - iΩ 1ψ ∗c ψ p + ( )iδ- γ ψm1

ψ̇ p = 2i∑
j

χpj || ψj 2ψ p + i ( )Δ+ δ ψ p - iΩ 1ψm1ψ c

， （2）

式 中 ：χij = nχ 'ij，λl = nλ 'l，Ωl = n Ω 'l；衰 减 率 γ 为

中间态的损耗，可以利用 CPT 技术来最小化这

种衰减，即保持中间态无分子俘获。接下来引入

原 子 和 分 子 的 化 学 势 μ a 和 μb，相 应 的 试 探 波 函

数为

ì
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ïï
ï

ψ a = || ψ 0a eiθa e-iμa t

ψ b = || ψ 0b eiθb e-iμb t

ψ c = || ψ 0c eiθc e-iμc t

ψm1 = || ψ 0m1 ei ( )θa + θb e-i ( )μa + μb t

ψ p = || ψ 0p ei ( )θa + θb + θc e-i ( )μa + μb + μc t

。 （3）

将（3）式代入（2）式，并通过求解 GP方程，便可

以得到相应的暗态解、原子与分子化学势及双光子

共振条件 (εl= λl Ωl，l= 1，2，3)：
ì
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ï
ïï
ï

ï

ï

ï
ïï
ï

|| ψ 0a
2
= || ψ 0b

2
= || ψ 0c

2

|| ψ 0a
2
= 1
4+ ε21

|| ψ 0m1
2
= 0

|| ψ 0p 2
= 1
4 ( )ε21
1+ ε21

， （4）

ì
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ï
ï
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μ a=-2 ( )χ aa || ψ 0a
2
+χ ab || ψ 0b

2
+χ ac || ψ 0c

2
+χ ap || ψ 0p 2

μb=-2 ( )χ ab || ψ 0a
2
+χbb || ψ 0b

2
+χbc || ψ 0c

2
+χbp || ψ 0p 2

μ c=-2 ( )χ ac || ψ 0a
2
+χbc || ψ 0b

2
+χ cc || ψ 0c

2
+χ cp || ψ 0p 2

，

（5）

Δ=-δ+ 2 ( )χ aa + χ ab + χ ac - χ ap || ψ 0a
2
+ 2 ( )χ ab + χbb + χbc - χbp || ψ 0b

2
+

2 ( )χ ac + χbc + χ cc - χ cp || ψ 0c
2
+ 2 ( )χ ap + χbp + χ cp - χpp || ψ 0p 2

。 （6）

同样也可以得到 Path 2和 Path 3的暗态解，其原

子和分子化学势、双光子共振条件与（5）、（6）式相一致。

值得注意的是，三种反应路径具有相同的初始

反应物和最终产物，这样理论上可以有效地组合形

成多路径［2，8-9］。首先考虑由 Path 1和 Path 2构成的

双路径方案，通过文献［2］中的方法，结合体系所满

足的粒子数守恒条件，得到的暗态解为

| ψ 0p | 2 = ( ε21 ε22
ε21 + 3ε22 + 4ε21 ε22 ) 。 （7）

同样也可以得到其他两种双路径方案的暗态

解［8］，其原子和分子化学势、双光子共振条件与（5）、

（6）式一致。
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式 中 ：χij = nχ 'ij，λl = nλ 'l，Ωl = n Ω 'l；衰 减 率 γ 为

中间态的损耗，可以利用 CPT 技术来最小化这

种衰减，即保持中间态无分子俘获。接下来引入

原 子 和 分 子 的 化 学 势 μ a 和 μb，相 应 的 试 探 波 函
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。 （3）

将（3）式代入（2）式，并通过求解 GP方程，便可

以得到相应的暗态解、原子与分子化学势及双光子

共振条件 (εl= λl Ωl，l= 1，2，3)：
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同样也可以得到 Path 2和 Path 3的暗态解，其原

子和分子化学势、双光子共振条件与（5）、（6）式相一致。

值得注意的是，三种反应路径具有相同的初始

反应物和最终产物，这样理论上可以有效地组合形

成多路径［2，8-9］。首先考虑由 Path 1和 Path 2构成的

双路径方案，通过文献［2］中的方法，结合体系所满

足的粒子数守恒条件，得到的暗态解为
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ε21 + 3ε22 + 4ε21 ε22 ) 。 （7）

同样也可以得到其他两种双路径方案的暗态

解［8］，其原子和分子化学势、双光子共振条件与（5）、

（6）式一致。
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考虑三路径情况，这时系统将结合所有可能存

在的三条独立路径。同上，得到的三路径方案的暗

态解［29］为

| ψ 0p | 2 = ε1 ε2 ε3
ε1 + 2ε2 + ε3 + 4ε1 ε2 ε3

。 （8）

以上条件说明，理论上只要动力学保持共振条

件，系统可以在初始态到四原子分子态之间进行有

效的转化：在满足 λ Ω = 0时，体系中粒子都处于初

始态上；在满足 λ Ω =∞时，体系中会形成足够数

量的异核四原子分子。

3 超冷异核四原子分子的相干转化和

干涉效应

3. 1 单路径方案

光 缔 合 脉 冲 的 Rabi 频 率 取 含 时 的 形 式 ，即

Ω ( t) = Ω 0l sech ( t τ)，其中 Ω 0l为脉冲强度，τ为脉冲

宽度。在数值求解时，参数值分别取 λ=1，δ=2，

Ω 0l=20，τ=20，γ=1，初始反应物中粒子数比例设

为 1∶1∶1，而且忽略两体相互作用［29］。三条路径的粒

子布居数的演化情况分别如图 2所示，其中实线表示

暗态的转化率，点划线表示 δ=2时初始样品的粒子

数情况，虚线表示 δ=2时异核四原子分子的粒子数。

图 2显示了初始态和异核四原子分子态的时间演

化。随着时间的推移，初始反应物的粒子数不断降低，

而作为生成物的异核四原子分子的粒子数在不断增

加，在反应进行到大约 t=200之后趋于稳定。图 2（b）
和图 2（c）分别给出了 Path 2和 Path 3的演化情况，得

到的结果与图 2（a）类似。对于不同的路径，图 2也给

出了相应的暗态解随时间的演化情况。很明显在整

个过程中，系统真实演化总是低于理想暗态解，这是

由于系统不能完全保持绝热状态，系统除了受到外部

施加的磁场与激光场作用外，中间态粒子的自发辐射

和真实情况下粒子间的相互作用对于最终的分子转

化率都有着一定的影响。

3. 2 双路径方案

接下来选择与单路径方案一致的外场参数条

件，计算双路径方案粒子布居数随时间的演化，结

果如图 3所示。不同于单路径情况，双路径情况下

分子的转化率更高，更加接近于理想的暗态解。这

是由于相比单路径方案，双路径中存在着不同路径

之间的干涉效应［8］，相长干涉使得分子转化率进一

步提高。

图 2 三条单独路径的粒子布居数随时间的演化情况。（a）Path 1；（b）Path 2；（c）Path 3
Fig. 2 Evolution of populations of particles along three separate paths with time.（a）Path 1；（b）Path 2；（c）Path 3

图 3 双路径的粒子布居数随着时间的演化情况。（a）Path 1+Path 2；（b）Path 1+Path 3；（c）Path 2+Path 3
Fig. 3 Evolution of populations of particles in double-path with time.（a）Path 1+Path 2；（b）Path 1+Path 3；（c）Path 2+Path 3
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3. 3 三路径方案

本部分考虑三路径方案，参数选取与之前方案

相同，图 4为三路径方案的粒子布居数随时间的演

化情况。如预期的一样，三路径方案可以进一步提

高分子的转化率，三路径的转化率更加接近于理想

的 CPT值，最大的转化效率高达 24. 9%。为了更

好地说明这一点，接下来通过改变失谐量，进一步

数值模拟分子的转化率，计算结果如图 5所示。

图 5的数值模拟结果表明，整体上各个方案在

δ= 0左右的转化率相对较高，在较大失谐时，转化

率相对较低。图 5（a）~（c）展示了单路径与对应双

路径的转化率，注意到单路径方案 Path 1和 Path 3
在无粒子间碰撞极限下［29］具有相同的转化率，要略

高于 Path 2，也就是说单路径 Path 1 和 Path 3 比

Path 2更高效；此外，双路径方案由于存在干涉效应

（相长干涉），转化率都要高于单路径，这与之前的

结果一致。结合图 5（d）可以看出，由转化率较高的

Path 1与 Path 3所形成的双路径相比其他两种组合

方案更高效，而三路径方案的转化率都要高于任何

一种双路径方案，干涉效应明显，转化率最高。

考虑到多路径方案可以更加灵活地调节外场参

数，通过进一步研究其他外场参数对分子转化率的

影响，优化原子-分子转化方案。以三路径方案为例，

通过改变脉冲强度 Ω 0l，计算分子转化率，结果如图 6

图 4 三路径的粒子布居数随时间的演化情况

Fig. 4 Evolution of populations of particles in triple-path with time

图 5 转化率随失谐的演化情况

图 6 三路径转化率随着外场光脉冲强度的演化

Fig. 6 Evolution of triple-path conversion rate with the external light pulse intensity
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所示。可以看出，脉冲强度对最终的分子转化率也

有着较大的影响，在一定的参数区域里可以实现非

常高的转化，但是在其余的参数区域内的转化率相

对较低，甚至接近于零。因此脉冲强度对分子转化

率的影响具有两个方面：一方面所表现出的相长干

涉可以提升分子转化率；另一方面所表现出的相消

干涉会很大程度上降低分子转化率。

4 结 论

基于广义受激拉曼绝热通道技术，理论上建立

了超冷异核玻色四原子分子的单路径和多路径转

化模型，研究了原子-分子转化动力学。在平均场近

似下，得到了各种方案的双光子共振条件和暗态

解。在选取的优化外场参数下，多路径方案中存在

多路径之间的干涉效应（干涉相长），其转化率整体

上都要高于单路径，其中三路径方案的干涉效应明

显，转化率最高。最后通过改变脉冲强度，研究了

外场参数对多路径转化率的影响，发现影响具有两

面性：在一定参数区域内，多路径相长干涉会提升

分子转化率；相反，在某些参数区域内，多路径相消

干涉会很大程度上降低分子转化率。
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