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提 要

本文在时域内处理主能组量子系统(琦薄气体眈分子提功能组〉和红外黠光场之间的相主也用。 t'~jj

Bloch-:;L ax可..e11 半岳具方程在转动被近似丁可化简成等价的实函数微分方程，本文研究了这率方程在长

时、冲和短脉冲条件下的近似解，证明了相干垣脉冲在等同隅主能级系统申传播的茵积定理.作为实际应

用，本主导出了分离同位京时仿离系黠的n算公式和用~阔、冲的选择性散发同位素必~满足的条件以及

散发速率的计算方法.

、引

相干光脉冲在二能级介质中传播的问题已经讨论得较多口-3] 并预言短脉冲可以提高

分离系数。 Herma 和 Marling 用短脉冲获得很高的浓缩系数E叠.5J 例如用，....，. 2旧的短脉冲

多光于离解 OF3H 的分离系数在 100torr 的气压下可达 1.15 x104 Q 四川大学的一些同志

也得到过类似的实验结果E610 这些多光子离解的实验结果-般不能用二能级介质模型的短

脉冲激发理论来解释，因为多光子离解的选择性主要决定于头几个分离能级与光脉冲的相

互作用。所以有必要把相干光脉冲的传播理论推广到三能级系统。

二、三能级系统的 Blo~h-Maxwell 方程组

设介质如圈 1 所示3 其波函数为|非)=c1 (幻 11) 十 02(t))2) 十Oa(Oj3)c 由于从 13)μ漏

逸升到更高能级的速率相对地很小L妇，可以认为 101 (t) 尸十

I O~ (t) 1 2十 [Os(t) 12=10 11), [2) 和 13) 为分于撒友振动模的
2 

能态波函数，如

/ Mω1\1/" 0.... . ( 1 、
13)=(τ-p:--τT)' H3(Ç) exp( - ~ e ), (1) 

1 
。

、n.vπ 白宫 J 飞 图 1 分子振动的 1， 2, 3 三
式中 s 为振动位移， M 为简正振动的折合质量pω为振动模基 个能级构成一个量子系统

频以及时)为厄密多项式，←(牛)飞 Fig. 1 .Å quan如血可stem

formed by mol四ular

在介质中沿 z 轴传播的光脉冲表示为 ,'ibrationalle'æls 1, 2, 3 

E=专 8 (z， 阿卜i[.Qt 十φ巾，卜kz]) +0.0'0 (2) 

收稿日期 1981 年 9 月 21 日，收至1修改稿日期 1982 年 6 月 7 日
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Q 为圆频率， λ=2π/k 为线偏振波的波长。振幅 s(乞~ t) 和位相 cþ (z , t) 都是慢变包络3 即

Ôô (z, t) / (J ôt<< 8 (Z， 功 1 88 (z , f) /kÔZ<<.8 (zJ 吟，

θφ位， t) /Dðt<<φ (z， 吵， θφ (z， t) /kθt<<φ (z ， 功。

波函数 1中〉满足薛定海方程伪81 恰)/ôt= (HA十V) I 胁，其中 HA 为无外场时系统的哈

密顿量， V "", -exE 是系统与电磁场的相互作用能量。相应的密度距阵元所满足的 Blooh

方程为

其中

pu=-γ由l+i元-lk~l1pE (ρ21-ρ12) J ì 
P22= -72{J22十仿-l.k21pE (ρ12-ρ21) 十仇-1k32pE(ρ32-P23) J I 
P33= 一 γaρ剖 +i元-lks2pE(ρ23一 ρ3礼(

品12= (一γ +iω21)向2十仿-lk21pE(ρ囚一ρ11) 一仿-lk32pEp13， ‘

PS2= (一γ+Üù32) P32十仿-1k3'J.pE(ρ皿 -ρ33) - ih-1k21pE.ρL 

iha= (一γ十4ω31)ρ13十仿-J.k21pE，ρ23- ih-lk32pEρ:12， ) 

p=(臼仰d品何E啧孟札n/Mω叫) 1/气2气， kιmfl刽俨=(伽π川!川n川旷!

(3) 

ω，j=ω均~-ω均J， γ1， γ2， γs 是引入的唯象衰减系数， γ3γ' 是相干矩阵元 ρ12， ρ32， P13 的位相衰

减系数。能级间电偶矩 Pm. 可表示为 pm. =<mlezln)=儿"PO

电场 E在介质中感生的宏观极化矢量 P(宫J t) 以及与它相对应的复极化矢量 9位，吵，

技定义可表述为

P怡， t) =N<tþlexl 中)=Tr(Npρ) =N[ (P3!lρ32十P灿1) 十c.c.] ， (5) 

::J'(z , t) = 2N (P32P32 +P21P~n) exp {i [.Qt +φ (z， t)-kzJ}o (6) 

9(z, t)也受慢变包络条件限制。由于我们研究的气体没有被电场击穿3 所以波传播方程具

有如下的形式:

(θ 'ðt 十θ/Côz) s (z J t) = - Q 1m ø'位J t) /2ε。
~ (7) 

ε (z， t) (θ/臼十θ/Ooz) ifJ z ， t) = -DRe Y' (z , t)j2so0 o J 

式 (3) 和式 (7) 组成 Bloch-Max-well 方程组。

三、 Bloch-MaxwelI方程组的简化

以及长脉冲情况下的稳定解

求 Blooh- Maxwell 方程组的精确解既不可能也没有必要p 而只能根据各神特定条件求

近似解。如果把变量写成 ρij = pij exp [土 i (Dt+cþ - kz汀，其中 4 手j，当 i>j， 取负，当 i<j

取正。利用 u.j=ι+p巾仇ij = Pij - pji, ~Vij = ρii - P1i, M iJ = ρ" 十ρ" 等变换式把复数的实部

和虚部分开3 便可得到实变函数微分方程。

既然讨论的是相干波，那么就应在共振和离共振的条件下求解，能级与光频的失谐度

如图 2 所示。其中..:1= [.Q十 CÞt (z, t) ]一 (ω210十的 J L1'.- [Q十φt饥 t)J + (ω320 十 δ) 。因 3 和

图主表示双光子共振和离共振的能级关系。在慢变包络近似下， φt(Z， t) =0, J' =-J 代麦
双无子共振J .j' =..1代表双光子离共振。

如果令 k=2p， 缸， 2γ击 =γ4土 γJ. 便可得到双光子共振方程组
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off-r自onan∞ degr臼

7112= 一 γ'lh2 十.JV12十 (k32/4)ksC乞， t)V13, tlS2= 一 γUS2十 Å'L'32 一 (k21/的 kε(毛 t) V1J~ 

t.l1.3 = -')"吨3+ (k21/吗 kε (z， t) 乞32十忱地/会)kε 位.. t) ψ且，

誓12= -γV1.2 - ÅU 12十 (k21/2) ks (ZJ t) lV:l1 一 (k:I1/4) &8 (z, t)U13J 

'V32= -γVa:; -LÍUS2 + (&32/2)&8 (宫， t)W23-(k:iIl/4)k8(Z1 t)tha, 
也‘13= -ì" V13+ (k:a /4)ke (z, t)U32一 (k32/4) ks 巾J t) tl!2 , 

lV21 = -γ马M21-γt1W:;11 一 (&21;2) 占6 (Z7 1) 如坦一 (kS2/4)ks (z.. t)V32J 

lV23 =一γ23M2S-γtsW 23 - (k21/4) kô (z.. t) 'L'1.3一(归/2)ks 巾， sju，

M21 = 一γ在M21一 γ马W21 - (k32/4)ka(z.. t) 恼，

M2S=-γ:t3M23寸也W2S一 (k21/4)8k(z， t)V210 

在双光子离共振情况下3 前六个方程为

U皿=一 γU12十 ..1 'V12 + (k 32/4)ke (乞， t)V工罩， 1 
<<32 目 -γU32- A'V32 一 (k21/4)ks(z， t)V13, 
U-.l3 =一γ'tl!s- 2.1'1:13+ (k21/4)k8 (z, t) 't'32+ (k32/4)ke (Z, t)~;l.2， 

-t~12=γ'l，':ut- .d'U12 十 (k21/2)ke 归J t) W 21一 (kZ'2 i4)ke (宫J t)Ul;J J 

't',,!) =一 γ'1:32 十 Â'U32 十 (k32/2)kB (乞I t)W23 一 (k:11/4) ke (Z, t)U也|

'1，'13= 一 γ'V13十2Ll'U13+ (k21 /4)ks (z, t)U32一 (kS2i4)ks (z， 。但12 ， ) 

其余方程相同口考虑到线宽， (7)式有如下形式:

(81θMNPf l 一十一一)ks位，←一一-j g(Wdr灿1)战 1 ôz'Oðt 缸。ιJ-回 l

I ô , 1 Ô \ 'lîQNk' (国~ (10) 
ks ('1., t) (一十一一一) cþ(z, t) = 一一一 I g(6)(k3纠姐一 k21U，21)耐。|

飞。z . 0 ðt J .. ,-, -/ 4800 J-国 j

在解方程时3 考虑到按披耳兹曼分布的初始布居数分配以及介质的边界条件F 并假定脉冲通

过后布居数差 NW21 和 NWaa 向热平衡值弛豫，常数项要作适当修改等p 可以用特征线法解

方程组，并由电子计算机完成计算。图 5 衰明长脉冲的传播情况。可以看出脉冲随腹收长

度衰减的规律。在长脉冲情况下，脉冲宽度 η>>1/γ'1>>1/1，这样便可得到共振与离共振时

的粒子数反转密度 NWS10 可以说明长脉冲用来分离同位素(一种与激光共振，另一种以同

位素位移作失谐度处于离共振)时3 激发速率随脉冲强度的增大而迅速减少，

~J(均创
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图 4 离共振情况 41' =.1 

Fig, 4 O:ff -resonance 

.:1'=.::1 

图 3 双光子共振情况 j'=- .::1

Fig , 3 Double-photon 

resona且ce j' = - L1 

~ (8) 

J 

(9) 
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图 5 长脉冲在三能级吸收介质中的传播

(1, 2, 3…代表脉冲传播了 1 个1 2 个， 3 个…吸收长度的距离之后的脉冲形状7

Fig. 5 Propagati.oD of long pu1se ÌI1出ree-leγel absorbing medium 

四、双光子共振时速率方程的近似解

3 卷

在实际工作中，脉冲持续时间一般小于能量弛豫时间叭，而大于位相弛豫时间巧，即

T2~( τp<<T1 (γ>>1/τj1 >>γ。〉。相对来说p 能级展宽或能量弛豫速率 γ。可以忽略，讨论双光于

共振时相干脉冲的失谐度 IJI = 1J'1 = [J十 ( -L1>) ] = ω3:.? 一 ω:n 也可以忽略3 于是得到方程

Ua= γUu + (kS2.o '{\ kô (窍I t) ι:13 ， 1.13:l =一γ切82 - (k!lÚ 4) ks 巾， t ) '/..'13 , ") 

V13=γ'14a十 (k21 ..' 4; ks 泣， t)V3!l 十 (ka :/4) ks 巾， t〉 Ulb

'1,'1.2 = - yV32 + (ks:d2) ks 怡， t)W:U- (k32/4) ks 巾， t〉 U13 ，

V32= 一γ1:32十 (k3!l/2)k8 饵， t ) lV23 一 (k21/4) kô (z， t ) 划13 ，

V13= - γ''1-'l3 十(占21 . 4 ) k8(Z, t)U32- (k3~/4)k8 (Z， t) 吨:1，

脚i21 = - (k 21/ 2) ks (Z, t ) 't'12 - (k32 14丁 kε (z， 的 t比

lV23 =一 (k:n/2)ks 巾，。 z-12 一 (k3'J 4) k8 (z , t) 切"。

(11) 

在弱场强衰减 [ks (=, t)<<γ] ，强场弱衰减 [ks (z, t)>>γ丁和电场与衰减速率 γ 同量级情

况下[内〈对川gl) kô (宫F 川刊到了积分强度 ý=f~，，/ (盯(仇(
k8(饥z乓， t'ηP丁)/凡16创)的显式表达口这些由微分方程职分的结果表示了物质对光吸收的能力随先强

变化的规律。弱场下与胁。r 定律相符合

dý(窍， τ) 部'JNk'J
=-τ~:õ (D1十 Da) ý(z， τ') ， (12) 

其中 τ =t- (z ,'O) , D1 J DlI是系数。场强增大后指数项消失，达到饱和p 其"线性吸收系数"

d./巾，对 /dz= - (MJNk2j2eO) [D1/ 也- ,) - D2 ,' (~ + ,) ]与强场有关。第三种过渡情况最
重要3 得到

飞
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1 (z, t) = 与!.. I (0， τ)exp[αl(~-OZJ 
U2 

expl(~-Ol I (O， τ')dr' I 

211 

×斗「 .J-mrτ 飞 (13)

l+exp[~(~ - OzJ~ Iα1 exp(~ - ,) I 1 (0, 7;" )命' l!a<2- 1 ~ 

妇ìNJc2 / D 1 I D2 、 hnNP D 1 其中 α1 :::::::11: -----;::-一一{-;;一一+一一一 )α 一一 .~O 图 6 是这个公式通过电子计2800 飞 ~-， ' ，十"[}' u,!j= - 2800 . ç_τ 

算机计算所得的曲线。

J( 1. 作'血口h

图 6 在速率方程近似下，脉冲在三能级介质中强度随传播距离 s 的变化(以吸收长度为单位〉

Fig . 6 Dependence of pul民 intensity on propagation length J! in 

thr世level medium under rate equation approxi皿ation

五、短脉冲情况下的解

短脉冲与物质相互作用有很多特点，当 τ，<<T2<<T1 (1/τ， :>>γ》γ。〉时，在持续时间内，衰

减的影响，能级的展宽均可忽略，相当于宽带辐射与物质相互作用。

1. 双先子共振育程

持续时间 (O~t~τ，)内双光子共振方程组为 (8)式中等号右边与 γ， γ 约有关的项均

为零的各方程式D 当脉冲通过后方程组就简化为

U1!!=Llv血，也臼-= LlV32J 'Zh2 = - ~2， 't~32 = - .JU3 !2 J 1 

tl13=O， 的3=0， W 21 =0， 再'23= 0 0 

2. 离共摄ñ程组

(14) 

持续时间 (0<<.t <<τ，)内的离共振方程组为 (9)式中在等号右边与 γ， γ' 有关的项均为零

的各方程式

U12= L1'V12+ (kS2/ 4) ks (Z , t)"-'13, U32= -L1'V32- (k:l1 / 4) ks (Z, t)VlS, '1 

馆12= -,d 'U12+ (k12/2)ks (z, t) 再T21一 (k3<J /4) Jcs (2， 均 tlt3 ，

'l.'3<J = .1' U32十 (k32/2)is (宫， t) W23 一 (k:n/4) ks (z, t) 吨3，卡

也18= - 2J'V13+ (k21/4) kB (Z， 功。坦+ (k32/ 4)kB (2, t)V~， 

句3=2.~:1'UJ.3+ (k21/4)ka (z， 功，知一 (k32/4) ks (z, t)U12J 

其余方程相同。

(15) 
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4J 4~ 4J 4~ 
Z一 η~-~-...，.-~一 (16)

ks (宫， t) 辰，-， ks (z, t) 归'

其中 E=fyp 均dt/巧， η 表示失谐度与场振幅之比。
根据 (10)式求解，得出了四种情况下 k21V21-k32心n 与脉冲面积 9 的关系z

(1) 共振脉冲内:

k川21-k32心32E W_ (0) 血(g .j4瓦丰罚。 (17)
....1 4民十俨

(2) 在频率中心处:
W_(O) 

k211.'21 - k32't'32 =←一一~ sin (2k+ fJ) 0 (18) 
2k+ 。

(3) t>巧，共振后:

k川21- k时"32= 哩_ (0)
=:f sin (8τ，、q瓦丰百五) cω[句(() - ()τ，，)] 

、/ 4k二十 r)"J

十 IVt (0) ?[1-008(此#..;4瓦丰1]2) 1血[1] (() - ()τ川。 (19)
4k~+ r， 

(4) 在离共振脉冲内:

k21ψ21-k32VS2= γ_ (0) 血 (8、1"4占~ +η'勺~ (20) 
....1 4屹+η'2

以上各式中 W_CO) =2阴T21 (0) k~l-W 23 (0) 后3J 由初始值决定I k+=砖1 +kg!l o 从方程中解
出耳I !.?1 和 W23 后，还可得到

W31 =-才-J: (仿k2阳2也川川山l川♂t它『
从 (ο10创) 式和 (ο17η) ，..... (σ20创) 式还可证明三能级系统的脉冲传播的面积定理

dA/ dz=asinA , (22 ) 

/ 1 \ 「掉

其中 ， a= (元QNk2/16a oC) W _ (0) πg (O) ， A=2k+{ 一) I ks (z, t') dt。这是二能级系统中面+\ 4/ J-田

积定理的推广。

六、短脉冲激发速率的计算公式

利用 (10) 式与 (18) 式 (忽略线型)，可以得到在巧<<T1 条件下的表达式t

dka (zJ t) jdz= (hfJ.Nk2
,'4öoO) (k32'1;‘ 32 -k21.L' 'J，工) 0 

将它代入电磁波能量随路程损耗的表达式，并利用式 (21) 的时间微分便可得到

ô.Y?1θz=2元。N [W3:1 (η) - W31 (0汀，

(23) 

(24) 

其中 N[W31 (-rp) -lV31 (O) J 是单个脉冲使单位体积分子激发到第二振动能级的数目，亦即

单脉冲激发速率

,0 (国 θε 「王. tì 
e=-2L|ε C=， t ) 唱出。

元。 J-国
(25) 
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七、短脉冲同位素选择激发及分离系数计算

激光分离同位素是一个双组分系综与辐射场相互作用问题，与辐射场共振的同位素将

被选择激发，并可采用某种适当的方法将其分离，而另一种同位素不被激发仍残留在样品

中，同位素分离的宏观效果的浓缩系数和分离系数为

(兰)= !他IB) = 照射后同位素比 sμ)一由A/A A 的激发分数(~ )一， (26) 
B! Ro(A/B) 照射前同位素比' 飞BJ dnB/A 

式中 R(A/B) 表示 A 的克分子数与 B的克分子数之比。激发分数可以用单个脉冲作用后

激发分于数与原有分子数之比来度量3 即

dn, _ ~ _ I W 31 (ψ -W31 (0) I l|(27) 
饥|再T81 (0) 。

利用 (2町、 (27)两式分别计算两种同位素 A 和 B 的激发分数。对于共振的同位素，忽略小

的失谐度..1，其激发分数为

TJr _ (0) 
ι A7_';~T\V:^\ [ωs(2k+Bτ9) -lJ 。

4占1日r31 (0) 

对于离共振的同位素

d z IV~(O r _~~ rD _ / ~~ "~TI /r\\ [0ω饵p'''./蜕十俨) -lJ , 
(4k~+η:!) Wh (0) 

从而得到分离系数的计算公式

(兰)= w' m\~_(0) [，酬哪儿) -1] 14k~W31(0) 
B / W~ (0) [OOS(OTJl ../4占~+俨 )-1J/(4屹+η勺H飞例'

从上式可以明显看出，为了获得最大的分离系数，要求

C但 (2k+BτJ=-13ωs(仇9.J4:屹十ηF司) =1, 
即只有当脉冲面积仇，同时满足以下两个条件

(28) 

(29) 

(30) 

2k+仇þ= (2n+工)π，但=0，士 1，士 2，…) 1 r (31) 
仇，、14屹+ηf且 =2阳， (n=0，土 1，土2，…) J 

才有可能。为了进一步看清这几个条件的含义，假设脉冲形状为距形，高后，宽 η均为常

数口此时完成。τ，的积分3 便有

τpk+ks/2 = (2η十 1)π (n=O， 士 1，士 2，…)， (32) 

(τ，，/4) .J4k:!k!a2 + (4d,):J =2阳 (n=O， 土 1，土2…). (33) 

其中 d. 系同位素位移。将 (32) 、 (33)两式平方相减可得

d内=π)石丰否 bB=~(2n+12...豆!..， (34) 
、/布宇吾 10+ ' 

(34)式是获得最大分离系数所需满足的激光脉宽条件和能量条件。

利用横向弛豫时间的表达式阻，可以把短脉冲条件 τ，，<<民表示为

r 1 I 32.J-;:UJP,'01-1 

τ" <<T2 = l T
1 
+ ëMKT)~:Ao Jσ5) 

其中 Po 为样品气压， σ是分子直径~M是分子质量， K 为波耳兹曼常数， T 为绝对温度，

当脉宽由 (34) 式选定后，则由 (35)式就确定了高分离系数所能充许的工作气压的上限。
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以上导出的方程 (31) 和 (35)两式，再加上双光子共振条件

&,.= -4<<后 (36)

是一组使分离系数达到最大值的条件。它对于激光分离同位素的重要参数为激光频率、脉

宽及形状、能量密度、工作气压等的最佳选择提供了理论的依据。当然p 这些结果是在等能

级间隔条件下得到的。实际上3 多原子分子由于非谐振子势的作用，能级都不是等间隔的，

所以 3 采用单频场不能使双光子共振条件 (36) 式得到满足。但如果用可调谐的双频场作同

位素选择激发，使一个激光频率调谐到的1，另一个激光频率调谐到 ω32，这样的双频场就可

以使同位素分子从 E1 能态激发到第二振动能级，这种逐级激发过程显然满足现光子共振条

件 (36)式。假定选用的双频场是弱场p 我们可以忽略由同位素分子从 E1 能态直接将双光子
激发至第三振动能级的这种非线性过程。那末p 由上面导出的获得最大分离系数的条件

(31) 、 (35) 和 (36)式对于多频场多光子离解分离同位素的情况更具有实际意义的3 比如说，

根据 (36)式选择可调谐的弱的双频场实现同位素分子的选择激发(逐级激发λ 然后再选择

一个红外场或紫外场作分子的离解场，这种多频场光离解分离同位素的方法与单频场多光

子离解方法比较，前者具有更多的优点，不但选择性高、产额高、能量利用率高J 且可适用于

同位素位移小的重同位素的分离。

本文有关数值计算语言都经四川大学计算机科学系张隆楷老师检查修改，特表示感谢。
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Bv t ,he time-domain 囚的bod this artide deals wi由也e in拍raction betwoon a three

level quantum syste皿 (vibrational energy level of the molecule of a dilu如 gas)and the 

infrared elootric field of 002 laser. The semicla翩。al Blocb-Maxwell's eqnations bave been 

changed in切 the equivalent differential 吨uations of real function using the ro饱也ing

wave approximation. This article studies their solutions of the ra也-equa也ions approach 

under the ∞ndition of long pulse and short pu1se. The area 古heorem of ∞herent 9ho时

pulSBS which is propagating through a 古hr佣-level sySOOID of equal spacìng is obtained. 

The arlicle ∞ntains the derivations of the formnla of separateωefficient，也.heω卫ditions

of the selootive optical excit时ion and the exci毛ed rate for 坦otope separation as an actual 

application. 

第一届全国固体先学性质学术讨论会

由中国物理学会主办响全国固体光学性质学术讨论会于 1982 年 11 月 30 日至 12 月 3 日在江苏省南

京市召开。来自全国 11 个省市的 12 所高校和 11 所科研单位的 80 名代表参加了会议。

会议在学部委员、江苏省物理学会理事长、南京大学冯端教授主持下开幕p 中国科学院技术物理研究所

揭定元研究员致开幕词。会议共宣读论文 67 篇，其中 5篇为大会报告。上海交通大学方位鑫教授在大会

上作题为"固体光散射和固体元激发"的报告，概述了当今固体光散射现象的研究动向及其理论探索工作的

发展情况。余下的论文分两个小组进行交流。其内容普及到固体的各种光学佳质〈包括光散射现象、眼收

和反射、双折射、发光和荧光、色散等光谱性质、磁光放应以及非线住光学现象等〉及其机理的探索等。研究

对象有;各种半导体、非晶态物质和政璃、晶体、发光材料和磁性材料等。会议于 1982 年 12 月 3 日下午结

束。

从这次会议宣读的论文表明，在固体光学性质这一领域中，我国的研究工作尚处于初创阶段，虽然已经

有了一个良好的开端，但无论是工作的深度和广度与国外先进水平相比，都有一定差距。与会代表一致认

为，开展这一领域的专题学术交流，以达到相互促进与提高很有必要-会议决定委托中国科学院半导体研

究所筹备 1984 年第二届固体光学性质会议a

(黎风〉




