
第 2卷第 2 期

1982 年 8 月

光学学报
ACTA OPTICA SINICA 

Vol. 2, No. 2 
Ma:rch 1982 

偏振内调制激励光谱中原子速度

变化的碰撞问题

沈维滇 王兆永
(复旦大学物理系〉

提要

棉据内调制激励 (POLINEX)光谱在提高信噪比及使谱钱具有洛仑茂型等方面有明显的优点，它也能克

服因原子间速度变化的碰撞而引起的多普勒加宽的本底问题。 本文用速率方程的方法对上述问题进行讨论，

取得和实验一致的结论。

一引

在高分辨率激光光谱中 p 为了消除原子热运动引起的多普勒谱线加宽，通常让频率相同

但传播方向相反的两束激光一起穿过样品F 当窄带的激光频率调谐到多普勒加宽谱线的边

上时3 以速度 ω 运动的一群原子与其中一束激光由于多普勒频移而发生共振，同时，以速度

e 运动的另一群原子将与另一束反方向传播的激光发生共振，在多普勒轮廓中出现对称的

两个烧孔3 只有轴向速度为 0，即位于多普勒谱线中心的那些原子，才能同时与两束激光作

用而共振p 倘若在光谱中只汲取能同时与两束激光作用的原子所发出的谱线F 则可以得到无

多普勒加宽的光谱3 饱和吸收光谱田和偏振光谱臼1都是这一类非线性激光光谱。

尽管饱和吸收光谱有很高的分辨率p 它对于下能级是亚稳态的原子跃迁p 如 Ne 原子

18(;→2P2 的 5882λ 跃迁y 除了得到无多普勒信号F 还出现多普勒加宽的本底[31 其原因是由
于原子寿命长，原子间的碰撞引起了原子速度的重新分布p 即使激光频率并没有调谐在谱线

中心p 被斩波器振幅调制的泵浦光和原子相互作用引起的烧孔，将影响探测光和原子的相互

作用p 使后者也存在一定程度的振幅调制3 进而通过锁定放大器而接收到信号，于是在调谐

过程中形成了上述的多普勒本底p 作为饱和吸收光谱的一种变形p 内调制荧光光谱ω对上述

Ne 原子 5882λ 谱线的研究，也存在同样的问题田。至于偏振光谱，由于不存在振幅调制p 而
且原子间的碰撞p 不仅引起原子速度的变化p 同时也改变原子的取向，所以不存在因速度变

化的碰撞而带来的多普勒本底3 但是3 偏振光谱一方面有较饱和吸收光谱更好的信噪比3 另

一方面则存在谱线线型的不对称的问题p 这影响了精确地确定谱线中的位置，在高分辨率激

光光谱中带来困难。

最近，出现了把偏振光谱和内调制荧光光谱结合起来的"偏振内调制激励光谱"[6) 用它

研究 Ne 原子的 5882λ 跃迁p 不存在速度变化的碰撞所引起的多普勒本底;同时，其谱线呈
洛仑茨型，易于确定谱线中心位置。此外，由于采用荧光方式或光电流方式接收信号，它也
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适用于稀薄的或吸收微弱的介质3 在那里p 直接测量激光强度的变化是相当困难的。

本文将采用速率方程的方法，在理论上就原子间速度变化的碰撞对 POLINEX 光谱的

语线型问题进行讨论。我们看到3 在 POLINEX 光谱中，上述碰撞不会形成多普勒加宽的

本底，与实验E町的结果完全一致。

--、 速率方程方法

在 POLINEX 光谱中，把窄线宽可调谐的连续染料激光分成强度上基本相等的两束光，

让它们彼此反向地穿过气体放电管p 用两个旋转的偏振调制器调制这两束激光的偏振态p 使

它们的偏振面分别从 11 及 f2 的频率旋转，同时保持它们的振幅恒定。当激光波长调谐到

Ne 原子 18~~2p2 跃迁的中心时p 我们便可以观察并接收到它的荧光(或光电流)信号p 接收

器锁定在和频f=f1+12 上，因而只有同时和两束激光相互作用的原子所发射的荧光信号

才能被接收到。

设两束激光的强度分别是 11 和 12J 它们分别沿 +y 和 -y 方向传播p 而它们的电矢

量则在 æOz 平面内分别以 11 和力的频率转动p 记 Ne 原子 5882λ 跃迁的下能级 185 态为
α (J =2) J 上能级 2P2 态为 b(J'=l) ， 各量子态的原子数密度作为原子轴向速度旬的函数

分别记作 nn.(也)和 nm，(吟。

对于 J=2 的下能级叽其粒子数密度 nm (吵所满足的速率方程可写成

与jL山一肌例 - ~[ILU~~I(V) 十拉机)J [nm(v) 一驯的]

-主nm(v)f F(J (mv'J 响。)肌主f Fa(响。， mv') nm (v') dv' 0 (盯
上式右端第一项是激励项p 设原子速度按麦克斯威分布，考虑到激励对各个磁支能级是均匀

的y 有

M)=thfO)Jf仲十旺P\ - ~!J ), (2) 
1 / 泸飞

'v、f aT; \旬.. I 

其中儿是 185 态的泵激率p 否是原子的平均速度J (1) 式右端第二项是弛豫项， η(以及 γb)

是弛豫率。第三项是受激跃迁项p 目前存在强度基本上相等的两束光 11 和马，单位光强
下速度为似的一个原子与光场作用而在下能级的刑态与上能级的响'态之间的跃迁几率是
σ队I(功。口 1， 2) J 它具有洛仑茨型函数。

矶I(←击zldLJls(ω-JZu)2十讨-=(TEFL(ω一咕削(侈仰3句) 

L(ωω一叫均b士扣

γa曲b= (1/γ咀 +1/γbρ) 一1 (5) 

i=1 j 2J 其中 μ比，是原子与第 4 束光相互作用时的偶极跃迁矩阵元，的b 是 α、 b 能级间跃

迁的共振频率， ω 是激光频率， k 是波矢， i=l 时， k 前面取"十"号 i=2 时，取"一"号， L , 
是洛仑茨函数。

(1) 式右端第四、五项是考虑到粒于间碰撞引起的速度和量于态的交换，一项是因碰撞
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而使粒子数密度减少，另一项则是因碰撞而使粒子数密度增加，式中 ra.(罚。响。)是单位时

间内一个原子从(例。)态经碰撞而成(罚的态的几率，由于碰撞对各磁支能级的分布是均匀

的p 故有

r几II(荔副似旷，J mmω←tr晶队 似吵仇〉λ。 份

对于 Ne-Ne 碰撞，可以果用 Keilson-毛Si协o盯re刨s 型核描写P 由于碰撞粒子的质量相等，可近似

地认为速度为似的粒子在碰撞后的速度分布就是麦克斯威分布，与初速度无关阳，

ra.(旬" v) =F(Jf(吟。 (7)

于是F 描写下能级粒子数密度的速率方程(1) 可整理成

坐丛旦L=主 λ，一 γ向(ψ) - ~[11'σ鼠， (v) +12σ鼠， (ψ)J [η臂， Cψ) 一句， (V)]
dt 5 

-F川"仙 ~F(Jf叫11.~叫旬'0 (8) 

同样，对于上能级粒子数密度的速率方程3 有

生丛主之=主 λb一γþnm，(创)十三 [llCTg~， (v) + 12σ鼠， (也)J [nm (ψ) -nm' (v)] dt 3 . -" I V' -7If ,,-,. • -= 

-rmw(U)+trJ仙)J nþ( v')d矿。 (9)

注意到

n~(心)=主 ηm(吟， 11.b(ψ)=21 句，(时， (10) 

由 (8) ， (9) 两式，可得

句jLuω- 'Yana(V)- 军山队，(ω)+12σ以(心)J [n刑。)一川)]

-Fa.na仙Fa.f叫na. (v.')d仇 (11)

吗~.=Àb!(也)一 γ川)-ZK以(川2σgA(心)J [11.m(v) -nm,(v) ] 

-rbnb(V) +Fbj叫nb (v')d矿。 (12)

从速率方程 (8) 、 (9) 和 (11) 、 (12) ，可以求出原子和两光束同时作用时的吸收率，为此，

先求出稳态情况下的近似解。由 (8) 式，得

nm(v) =γLhzf(心) - ~ [11crg~/C吵 +12 (j~~J， (v)J(且一旦)f(v)
γa+rà l5 圳， \g面 gb I 

+traf叫~~?~iJ ~~ 

式中上下能级粒子数密度的差已用无光场作用时的值 (NUgca-Ngjgb)!Cφ) 近似地代替， 9面

和 g1> 是能级简并度，至于上式积分后得到的如下的方程则可从 (11)式中略去速度变化的碰

撞而求得其稳态时的值，

a (il') = _~ {^ca! (v) - ~[1 l(j~;?n' (v') +时;卢布')J ( ~~一旦)f(叫。(叫
γ晶 lmm， \ ga gb /-
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对于上能级的句I(vj 和 nb(侣。有类似的表达式。

现在求原子同时和两个光场作用时单位时间、单位体积内的总吸收率 8， 8 正比于观测

到的荧光强度或光电流信号强度p 它被定义为

s= J S(的d←j累，山队， (v) +I.IIO"~~/('V)J [:仰〉一阳'(但)队 (15) 

把 (13) 、 (14)及另两个相应的式子代入上式p 即可求出总吸收率 8J 由于已经计入高阶效应，

因此在总吸收率 S 的表达式中将有分别正比于光强平方 Ii 和写的每束光的自饱和吸收

率。鉴于我们用锁定放大器锁在和频l=f1+力上3 因而接收信号只需考虑正比于 111.11的

互饱和项。此外，因为两光束的偏振面分别以调制频率f1 及 12 转动p 当两束光的偏振画同

方向p 例如都在 z 方向F 则原子和它们的作用最强;当偏振面彼此正交，例如一在 z 方向，另

一在 Z 方向3 则原子和它们的作用最弱。互饱和吸收率在这两种情况下之差p 正比予我们所

接收到的信号的振幅3 并且分别用百万和 5瓦7记作偏振面在 z 方向和在 2方向时在共振

情况下原子从 m 态跃迁到例'态的几率p

(T~万=主主一 I Zmm' 1
2, 可=占主Ix酬， 1

2, (16) 
n-cγab n，-Oγab 

式中 e 是电子电荷p 进而把 Z 和 m 按一阶不可约张量即球面基的分量分解，应用 Wigner

Eckart 定理

5瓦， =σ I<J 刑 101J' 啊') 1 2 =σ132" 
(17) 

可;二专 σ []<J 'm 1 十11J' m') I 川 I<J 叫一11 J' m') 12J =去(σ伽时3
其中

4~e2 1 
σ=寸士二·一一~IIT(1)II .II o

W町'all 2J 
于是，我们得到总吸收率中互饱和部分亦即内调制部分的振幅大小是

{N~ Ng 飞 r/ 1 1\f 
LJS=2111勺了一亏了)t~瓦可可可)J f(ω)L1L2 dv 

r 1_00 \2 1 _00 1'_0+1 I _0-1\ 1 I {Fa Fb 飞x ~I (σ33"'户一一 σ33，，y(σ切十σ在~~) J + ( ~ _ / -L a, .,..,... + .. .L b TT '" ) l ,-- mm'-/ 2 -- rnm' \ -- '"1''' , - 7"ffl' ,/ j 飞 5γ(J (γ。+ F
G

) , 3Yb(γb十T1J J 

(18) 

x f f(仙伽J!(的L~ d'V'[ (荔σ矶，)2一去(茶，σ队)(茶，耐+耐) ]}o (19) 

先考察上式括号中的第二项，注意到

~σ12，v=23433=23 叫J苔 (20)

即求和与偏振方向无关，因此这第二项为 00 (19)式括号中的第一项，利用 (17) 式中的

Clebsch -Gordon 系数p 并代入 J= 2 和 J'=l 的值3 可算出累加部分为 21/100; 同时，在多

普勒宽度 AωD>>γå1J 的情况下3 麦克斯威分布函数f(v) 可以从积分号下提出F 余下两个洛仑

获函数乘积的积分依然是洛仑茨函数3 最后经整理得

AS- 21 、/π1112γab _ ~2( N~ _ Ng \ (1 1 、 γ3一-v .111 -L l ..L 2 rab • σ( 一ι一一-L)( + i b $ 20 (21) 
100 L1ωD\ ga 如 /\γa+ra γb十rbJ

这表明在 Polinex 光谱中p 所取出的内调制信号具有洛仑茨线型p 而不存在多普勒加宽的本



2 期 偏振内调制激励光谱中原子速度变化的碰撞问题 163 

底。此结论与图 1 所示的实验(6~完全一致，这是 Ne 原子 5882λ 跃迁的同位素位移 (20Ne 和
22Ne) ~图中 (α);是 POLlNEX 光谱~ (b)是内调制荧光光谱，从图中可以看到多普勒加宽的本

底已被消除。

图 1

(α) Ne 原子 185-2P2 跃迁的无多

普勒 POLINEX 光谱，它显示了

22Ne 和 20Ne 的同位素位移;

(b) 用内调制荧光光谱所得到的

同一谱钱，其中的多普勒加宽的本

底来自速度变化的碰撞(见文献[6])

Fig.1 

(α) Doppler-free POLINEX 
spectrum of the lS5-2P2 transition 
of Ne atom. It shows 也he isotope 

shift of 22Ne and 2ONe; 
。) 8ame 目pectrum r四orbed by 
the intermodulated fiuor咽eu佣

method. The Dopple:r-br阳dened

is caused by velocity-changing 
collisions[61 

2ON~ 

(0) 

。 且 a 

一、结论

由于偏振内调制激励光谱揉合了偏振光谱和内调制光谱的特点，因而显示了一定的优

点。与偏振光谱相同p 由于不存在激光的振幅调制p 在选取偏振内调制信号的过程中，可以

避免因原子间速度变化的碰撞而引起的多普勒本底。事实上p 在(19)式括号内的第二项中，

两个积分的乘积是高斯函数p 正因为对角动量累加时此积分前的系数为 0，才使得这种高斯

型的本底不存在;而在饱和光谱及内调制光谱中，则存在这一项[3.町，构成无多普勒信号下

的多普勒本底，其次p 由于现在接收的是荧光或光电流信号，它来自于上能级的粒子数集居F

即来源于总吸收率p 与介质的色散无关p 从而避免了单纯的偏振光谱中谱线不对称的问题。

我们用速率方程方法对上述问题作理论分析，得到和实验一致的结论.也可以用密度矩阵

方法对此加以讨论，其结果是相同的.

作者感谢与严光耀同志所进行的有益的讨论。
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Polarizaiion iniermodulaied excitation(POLINEX)spectroscopy is a new developing 

Doppler~free spectroscopic -technique which combines 出e advaniages of the polarization 

spectroscopy and the in古ermodula如d fiuorescence speo七rosoopy. In this technique, a 

tunable laser beam 坦 oircular polarized first a丑d then divided into two parts of nearly 

same iniensi古ies. Two rotating polarizers of different modulaied frequencies are used io 

change the direciions of -these linear polarized beams periodically with ii皿e. When 古hey

interact with the atoms，古he fiuorescence signal are de切cted via a lock~in amplifier. The 

POLINEX spectroscopy oan effeotively elimina古e the Doppler~broadened pedestal due to 

the velocity-changing collisions among aioms as the polarization-modulation is used 

insiead of -the .ampliiude modulation. And tha志 pedestal is a problem in the original 

saturaied spectrosoopy and the intermodulated fluorescenoe speciroscopy. Meanwhile , 

there is no asymmetry of the line-shape in the polarization spectroscopy, because only 

tho fiuorescen也 or optQ~gal vanic signal are detected in 出is new meihod. In this paper a 

study of velocity-changing collisions in POLINEX spectroscopy using the rate equation 

approach is presented. A kernel funotion 坦 introduced 古o describe ihe probabiliiy of 

aiom moving out or in the siate V(V f:l1ooity)and m(magnetio qna且ium number)and ihe 

relaied ierms additional to the rate eqnations. We calculate 古he toial absorpiion rate 

and pick out the term conoerning the mntual absorption (intermodulaied. signal). The 

amplitude of signal is proporiional to ihe differenoe of 古he absorpiion rate when ihe 

senses of polariz时ion of two oounier-propagating laser beams are same or perpendicular 

io each oiher. We ob扭扭曲。 results which show the 臼rm relaied with ihe Doppler

broadened pedesial being cancelled afier the operation of Clebsch-Gordon coe面oients.

'].'hese r四ults coincide- with the experiments performed before. Using the density matrix 

approach we can obiain -the same resul相.

t' 




