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四能级系统中的双光子过程

林贻主宫蒂

提要

光泵远红外激光一般只能提供分立的频谱.这→恃点使它的应用受到一定的限制。 1977 年以来，不

少学者对如何进行光泵远红外激光的频率调谐做了许多工作@由于分子的远红外激射跃迁过程是在多能

级系统中进行的，所以理论计算相当繁琐，不容易得到j比较精魄的结果@我们应用圈论方洁研究了四能级

系统的双光子过程。结果表明，通过连续地改变泵的颇率，有可能对远红外激光频率进行调谐。频率调谐

范围约等于两对远红外跃迁频率之差.本文结出了调i皆曲线以及增益系数与泵频率失谐量之间的关系由
线.

一引 吉
日

光泵亚毫米波激光，从 1970 年 T. Y. Ohang 获得成功以来[lJ 国际上许多学者应用各

种不同工作物质进行了大量工作p 已在 1 ，.....， 250mm 范围内成功地得到几千条受激发射谱

线臼~510 但到目前为止p 光泵亚毫米波激光器的输出频率都是分立的和不可调谐的，这就使

得许多应用受到一定的限制。如果能够解决这个问题p 则可使光泵亚毫米波激光的用途更

加宽广，特别是能为远红外-亚毫米波波谱研究和同位素分离等工作P 提供较好条件。 1977
年以来不少学者在这方面进行了探索(6-12) 取得了一些成果。 s. J. Petuohowski 和 H. R. 

:F'et毛erman 等人口川2] 根据受激喇曼辐射的光泵频率与喇曼辐射频率之间的关系，通过改变

00，激光频率在小范围内作线性变化o R. J. Te皿kin 等人山]1979 年对四能级系统进行了

理论分析p 但是由于数学计算繁琐，在计算过程中作了一些简化假设p 从而使结果不够准确，
甚至有些结果由于计算简化而表现不出。'1\ A. DeTemple 和 H. K. Ohung 等人把信号流

图方法推广到量子电子学的理论计算中，在简化多光子过程的理论计算方面获得了成
功[13-1飞本文应用信号流图方法对四能级系统的双光子过程进行理论研究，

二、四能级系统中的双光子过程

考虑四能级系统的能级结构与跃迂过程p 图 1 中能级 1"， 2 和 3、 4 是在两个不同振动态
中的两对转动能级。如果把能级 1、 2、 8 看作是一组三能级系统，则它在泵频率 ω仇作用

下p 将产生频率为 ω3. 的受激喇曼辐射p 同样把能级 2， 3, 4 看作是另一组三能级系统p 它在

东频率的作用下2 也可以产生受激喇曼辐射，其频率与前者不同。当 ω'IJ = ωh 时p 能级 1， 3 

跃迁接近共振吸收，而能级 2， 4 跃迁则距共振吸收较远，因而这时远红外发射频率靠近
收稿日期 1981 年 6 月 22 日
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(E:a -E1)/no 现在如呆令泵的频率增加3 这样 ω，，>饨，对 1， 3 能级距共振较远，而 ωp生ω仇

对 2， 4 能级则接近共振，这时远红外发射频率就靠近 (E4-E3)/n。这样两对三能级系统

发射的信号频率互相补充，就有可能在一定的频率范围内对远红外激光进行调谐，这个范围

将比三能级系统要大。这种机构类似于元线电技术中的参 A ‘ 
差调谐作用。

大量具有四能级的分子，其运动规律服从密度矩阵方 E 
3 

程:

4元业ι = [H' , pJ 十二E(ρ~j - pjj) , (1) n I --1.'1''''';) 

品等主 =nWijPU+ [H飞阶一豆 ρi;， (2) 
τij 

其中向为密度矩阵元， i , j=l , 2, 3, 4, p~j 为平衡态时的

pj; 值pμ 为电偶极矩， E为电场强度 H'= 一μ.E， ωij=

(孔-Ej)/丸， Ei , E; 为能级值， T1 和 τii 为弛豫时间。 (1)

式和 (2)式可展开为十六个联立微分方程组p 精确求解这些

方程是有一定困难的[8] 特别对多能级系统就更为繁琐。一

般是在一些假定下3 使方程简化后求近似解。

下面我们将通过一些假寇y 求解方程 (1) 和 (2) 0 设:

P ω
 p3 

E~ 2 

El 1 
图 1 能级结构和跃迂过程

Fig. 1 Energy level scheme 

and transition process 

1 E=专 Eιp时

P2斟4=P2斟4 exp(iωωpt吵)， P43 = P43 exp(-iωst) ， ρ23 = P23 exp [i(ωF 一ω$) tJ I 

ρ12 =P12 exp (iwst) ， ρ13 = P 13 exp ( iω"t) ， ρ14 = P14 exp 日(ωF 十ω8) 白 Pij= ρ;3

其中的为泵频率p 的为远红外激光频率， E p-. Es 和 Pii 为与时间元犬的复数Q 为了使方程

简化，提出下列假定:
μ21 =μ43=μμ;，抖31 =μ42=μrμ;， 

f..'.;41 二二 μ32=OF μIjJ =O， T J. =τu= τ。

在旋转波近似下2 便可把 (2) 式简化展开为:

L23P23 =P斟B础十P21B13 - P 43B:J4• P1sB21 , L 24P 24 =γ24B2-! + P23B34 十 P14B21， 1 
L4SP43 =γ43B43十P41B13 - P 23B也 L12P12 = 干γ~nB12-P32B13十 P14B也 r (4) 

L13PlS= γ13B13 十 PUB43- P23B12' L 14P14 =P12B24 十 P1sBs4-P:34B12-P:HB13， J 
其中 Pij=P;i， Lii=L;;, 1'0=ρii-ρJh 

B;;=~μ'iiE1I7:/2'h (i , j=l , 3; 2, 4) , 
t)μj;Esτ/2也 (i， j=l , 2; 3, 4) 。

令: 0=(ω43一ω21) 7:, a; = L1ω，τ=(ω31 -一 ω11) τ， .::1ω，为泵频失谐量p 自=Llωaτ=(ω21 一ωs) τp

d均为远红外激光频率失谐量。于是

L 23 = [ω32 一 (ωp一 ωs)Jτ十i=x -y+i, L 24 = (ω。一 ω，，)τ 十 i=x十 σ +i，

L 43 = ( 一 ω43十ωs)τ十1，=一 (y十G) +i, L12 = (ω21 一ω，)τ 十 i=y 十ι

L 1S = (ω31一ω，，)τ十 1，=:1i 十 i， L14 = [ω41 一 (ωp 十 ω，)Jτ十 i= (x-卡g 十 0) 十 io
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同样.. (1)式可以展开为:

Pl1'P1 = 一 (pll-ph) -i[B:nP1'J- B12P21十 B:nP13 - B1aP a1] 1 1 

P2 'JT1 = 一 (ρ22-P~2) -i[B42P~24 一 β24P42十 B12P21 - B 21.P 12J ~ I 
P33'1\ = - (向3 - P~3) - i [B43P缸 -B34P姐十B13PS1-B31P13J ~ , 
P44T ì = 一 (ρ44-p14) -i[B24P42- B拍P24 十 B34P43 - B 43P 34J 0 J 

对一些典型的工作物质可设 μ13=向垂=向=O.05D， μ12=μ34=向 =Do 一般泵的功率都远

大于亚毫米波振荡功率，所以可以把亚毫米波辐射对内的影响忽略不计。泵脉冲的持续时

间一般为 100 丑S，而一般刊的数量级为 10ns，因而可以近似地把系统的工作看作是稳定状

态3 即民1=ρ2~ = P33 = ρ的 = 0。于是 (5)式可解得:

|L叫 2
γ13=γ13 一→一

j2 + 4jB叫;占，

γ24 = Y~4 Ir t LL气 i二，

r 2γ241 B2412 
γ21 = γh -L IL:H 尸十4 j B24 1 'J

--L r 2Y~4 1 B2412 
γ43=γl3十 1 ， γ

其中 γ~j = p7. - pjjo 

利用信号流图方法(13， 14, 15J解方程组 (4)，按信号流图规则将

方程组列成信号流图，如图 2 所示。图中加圆圈的 jj~PJj， 加圆

圈的 ij"-/P协和 ij "-' Biio 按上面所提出的简化条件F 设 IBsl<<

JBpt~ 可以将流图删裁简化p 再利用梅森公式，可得下列结果:

P 'l1= L B锋 r _. I B'; r .. ,,( 1 1\ 一一 -lγ12十ZL (γ川坦)( -;-一→)Ll L21 L I .J,'" L43 飞 L41 L部/

十去(去一去)+茹苦-7号)J, (10) 

p1B: 「 RZ/11\
叮τ;了[γ43 十z士(1'川叫z;7ZJj

+主~ (立主L→ Y24 '\-+-主'; (立止_ 'Y24 '\ 1 
L 23 \ L13 L24. J ' L41 \ L-;; L 42 J J 

民j 2 四能级系统量子

跃迁的讯号流量

Fig. 2 Signal-fiow diagram 

of quantum transition in 

four -level system 

其中

(5) 

、
、
，
，J

QU /
E
飞

(7) 

2γh ! B1312 1 I~ (8) 
…'" •4 1 B1312 J 

2γ131 B13 1
2 1 , .p< A :r-/' (9) 

(11 ) 

A一唱 R: (.~1_ _--.-! 、(_1___1_)= 1. -1:); ~ L~l - i43 ) 飞 L41
→

i3 ), (12) 

并假定了 B13 = B 24 = Bp, B12 = B34 = Bs) 从这一结果便可算得系统的增益系数司设 10 为输
入端远红外J~强， 1 为在距离输入端 z 距离处的远红外光强，则两者有如下关系:

1 =106-1飞 (13)
其中 F 与 P21 和 P43 的关系为[19J

F=-j伊拉FBsIm(PJu) ，
其中勾=、18/80 0 当 r<o 时系统具有→定放大作用，因而可得系统的增益系数为:

(14) 
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2九G=-T= w!.N 一一~，> BsI刑 (P21十P4a) ，
'f}O-'-' 1) soE;τ 

式中 N咀为单位体积内对激射有贡献的工作物质分子数。

三、四能级系统远红外激射器的频率调谐

(15) 

从 (10)式和 (11)式可以看出，右侧第一项是单光子过程的贡献，当 x=o 或 y=o 时系统

增益系数将出现一共振峰值。但可以看到第一次的数值是不直接与乌有关的p 因此当巧

很大时p 单光子过程的贡献可能被后面两项所掩盖。后面三项是双光子过程占主导地位，其

数取决于 L41 = x + y + 0 + i 和 L23 =X-y-i 的值的大小。

现在应用 OHaF 分子能级参数对 (10) 、 (11) 和 (15)式的数字进行计算。为了演示交流

斯塔克 (Stark)效应P 首先设能级岳不存在p 或这一能级与 1， 2, 3 能级相隔较远p 则这个系

统的增益特性将与三能级系统中的双光子过程相?致E飞计算结果如图 8 所示。从国 8 结

果可见 (10) ， (11) 和 (15) 式的计算与一些学者工作风 li:i]结果基本相同。

宫=0 r10 x=Q 
6相对增益系数

B~=4 xlO! 
0=4000 
Aωp""O 
5 

-200 -ìoo 0 10'0 200 Y 

因 3 当能级 4 远离其它三个能级时系统的增

益系数 G 与信号失谐量岁的关系

Fig. 3 Dependence of gain coefficient G on 

signal detuningνw hen level 4 far from 

other three levels 

Ol专 400 1c B;, =liOO 
C24005「UC1112ι40由

i~-6 , x=2() x=o 
0=400 
x= υ 

2;"2001 
x=50 

4060801ω1油

因 4 交流斯塔克效应受第四能级

及泵频失谐的影响

Fíg. 4 A. C. Stark effect subject to the 

fourth level and pum ping freq llency 

detuning 

当 C值不太大a-t，例如令。=400， 上述三能级的结果将受到 2， 3, 4 三个能级间双光予

过程的影响J 使两个交流斯塔克效应所形成的双峰的位置不对称y 且其峰值大小也不相同，

其结果如图 4 所示。

从图 4 结果可知p 当不存在第四能级影响或影响较小的情况下p 交流斯塔克效应所形成

的两个增益峰值对应的远红外失谐量 g对纵座标是对称的，当 C 值从 4000 变为 400，第四

能级的影响增大了，这时两个交流斯塔克效应形成的增益峰值及其在横座标上的位置y 都出

现了不对称。另一种情况是:如果泵频率有一定失谐量3 这时交流斯塔克峰在横座标上的位

置向一个方向位移p 峰值位置所对应的远红外失谐量 g 与泵频失谐量￠并不相等3 而且两峰

值的高度差别亦随泵频失谐量的增加而越变越大。当泵频失谐量较大时y 两个峰中的峰值

较大者所对应的远红外失谐量随泵频失谐量的增大逐渐接近泵频失谐量值(即 γ→叫。这
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时反映出双光子过程的贡献逐渐取得主导地位。

将四能级系统取 G 为峰值下的远红外信号失谐量与泵频失谐量之间关系为图 5 所示

的曲线p 称之为调谐曲线。

B~=17佣 X:泵频失i青量

C=4ω Y;FIR朱i自量
, 

GXI。"'B;=17怖
1.4 

r r飞 ^ C=4恤
' 少卡16-6阅 -400 

-200 

/'一
-4盹

// \ / \\ r 

~-600 

罔 5 远红外输出失谐量与泵频失语量关系曲线

Fig. 5 Relationship of the far infrared 

output detuning with the pumping frequency 

detuning 

图 6 系统增益系数与泵频失谐量的关系

Fig. 6 Relationship of tb.e gain coefficieut 

with the pumping frequency detuning 

从图 5 可知2 对四能级系统，远红外输出调谐曲线可分为三段:第 I段调谐范围是 y>O，

第 11 段调谐范围是 O>ry>-o-， 第 II1 段调谐范围是 '11<-00 看来似乎可以得到相当大的
调谐范围。但是对一个激光系统来讲p 当须考虑系统增益问题时p 如果调谐范围大而增益系

数太小是没有实用价值的。图 6 表示系统的增益系数与泵频失谐量之间的关系曲线。

从图 6 可知p 泵频失谐量 τ4ωp>100 或 τAω11< 一 (0十 100) 时F 系统的增益迅速下降，使

得系统失去了实用价值。同时在系统调谐频段的中点有个带宽约为 15MHz 的下陷。当泵

的功率增大p 由于交流斯塔克稍有扩大3 计算表明当 B;二 1700， τAωp=200 时得 τ4ω8 =214~ 

相对增益系数只有 0.079.. 而当 B;=17000， τAωp=200 处可得 τAω8=290.. 相对增益系数为

0.190 这一点说明泵功率增加 10 倍3 调谐范围的增加是很有限的。

四、结果的讨论

(1) 从以上计算结果表明，四能级量子系统在大功率光泵的作用下p 通过改变泵的频

率，可以达到在远红外频率区连续调谐的目的。频率调谐范围约为 Aω， =0;τ2 即约等于

ω43一 ω91，因此对工作物质的选择应尽量选用 ω43一ω91 较大的工作物质。

(2) L1ωs 随 Aωp 的变化并不是线性的，这是因为系统的变化不单纯是双光子过程的贡

献p 而是双光子过程与交流斯塔克效应共同贡献的结果。 τ4ω11 .......， 0 或 aa才3 交流斯塔克效应

的贡献比较显著。第四能级的存在对能级 1→能级 2→能级 8 跃迁的交流斯塔克效应的影

响是明显的，不但影响其失谐量3 同时也影响能级 2 和能级 1 的粒子数反转。四能级系统
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中y 当 x= -0/2 时y 同时存在着能级 2→能级 1→能级 3 和能级 2→能级 4→能级 8 共振

喇曼过程与能级 1→能级 2→能级 4 和能级 1→能级 3→能级 4 双光子共振吸收过程p 这

两个过程在 x= -0/2 的条件下都处于共振状态，而双光子吸收的始态是 11>，困而在这条

件下p 这两个过程是后者占主导地位。所以3 在a;= -0/2， 使出现了负增益的情况。但只要

￡偏离 -0/2， 则双光于吸收占主导地位。

本工作得到美国伊里诺斯大学 T. A. DeTemple 教授p 麻省理工学院 R. J. r.remkin 教

授和中山大学丘秉生同志有益的讨论与帮助3 特此致谢。
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Two-photon processes in four levels system 

I.iIN Y IKUN AND GONG DI 

(8ub饥illmeter Wave Research Lab. , Zhongshan U niversity, Gu.angz加u)
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Abstract 

Optjcally pumped FIR lasers give only discre阳 spectrums. This property restricts 

ihe practical use of lasers. Since 1977, many research works have been done 古o tune 尬。

outpu也 frequency of FIR laser, of w hich some are tried to find 也he possibili也Y of tuning 

the laser lines by changing the pumping frequency oontinuously. But i也 is no名 easy to 
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ge也 an accurate result dne 也o the complexi也y of theore古ical calcul的ion especially for 

quantum sys阳m ofmore 也han three energy levels. In 仕lÍs research work，也wo pho也on

processes in fonr levels system have been studied by means of graph theory, which was 

developed by T. A. DeTemple et al. It was found that 白。 OU古pU名 frequency of optically 

pumped FIR laser could be tuned with a frequency range equal to 古he frequency difl'erence 

of two FIR transition frequencies. The 也ulling curves of FIR frequency and 也he curves 

of system gain coefficient vs. pump detuning frequencies were given. 




