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提要

求文研究了现光子共据相干激发三能级系统的问题。在两个超短激光陈冲具有相同波形的条件下，

东出了现光子共振三能级系统的布洛赫(Bl∞b)方程组的解析解， 求出了三能级系统能级集居室立及激泣

盖率的表示式，获得了粒子散完全反转以及获得最大激发速率的条件。采用平均场近似，求出了现光于离

共提布洛赫方程组的解析解，导出了同位素相干选择激发系数的解析表达式，理论计算证明双先于共振捆

干散发具有很高的同位素选择性。

一、引

探索能获得激光同位素分离的高选择性、高激发速率、高产额的途径p 是激光分离同位

素向实用化推进所希望解决的迫切问题。 Diels 提出的对两能级系统用超短激光脉冲相干

选择性激发分离同位素方法叫作者(l!J 曾对等能级间隔三能级系统同位素相干选择激发进

行了研究J 导出了获得最大分离系数的条件。实际上p 由于多原子分子非谐振于势作用p 能

级不是等间隔的，采用的单频场一般不能使双光子共振的条件描足，也很难实现重同位素的

选择激发。

本文将文献[1J 的两能级系统相干选择激发的理论推广到一般的三能级系统y 并使激光

分离同位素的有效方法←→多频场多光于共振选择激友，与超短脉冲相干激发相结合，从

理论上证明了获得激光同位素分离的高选择系数、高分离系数、高激发速率、高产率的条件。

本文得到的结论特别适用于同位素位移很小的那些同位素的激光分离2 既可适用于原子蒸

气激光分离同位素体系p 也可适用于分子激光分离同位素体系。本文的结果也可推广到

机>3 的协能级系统的多频场多光子共振相干选择激发。

二、三能级系统布洛赫方程组

1. 三能银双光子共振相干相五作用模型

设介质的能级如图 1 所示y 其披函数中 =Ol(t) 11>+02(t) 12>十 Oa(t) 13> 由于从能级

3 漏逸到更高能级的速率相对地很小[8飞可以认为

I01(t) 12+ j 02(t) 尸十 IOa(t)j9=1J (1) 

式中 11>、 12)、 1 3> 是相应能态的波函数。

设有两个激光场

E1 = 81 exp [i(.Q12t ← K:t2Z月十0.0.，
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3 其中。'121 Q23 分别是两个激光场的频率， A1jj =

(2π/ K12 ) ， λ'23 = (2π / K23) 是相应的波长，

812(吟， 823(均是相应的按l幅且都是慢变包络。
2 

EQJ~ 

假定 hω12-'"ω23 远大于激光场。12 和 Q2" 的

谱线宽度3 则。12 与能级 2 ，，-， 3、 Q23 与能级 1""2

1r，ω12 
的相互作用可忽略不计。

图 1 三位级系统双光子共振捆干

相互作用示意图

1 

Fig. 1 Schematic diagra皿 of two-photon 
resonance coherent interacLion in 

设两个激光场的脉宽日和吨远小于介质的

横向弛豫时间 T1 和 T2J 即 τ1<<T1， 叫<<T2， 本

文仅考虑在均匀加宽情况下，研究三能级系统双

光于共振和离共振的相干相互作用o

three-Ievel systems 
设激光场。12 和 D23 与三能级系统双光于共

其中 A 是失谐度。

振相互作用，即

(D12 一 ω12) + (.023 -ω23) =0, 

Q12 一 ω12= - L1, D23 -ω23= L1， J 

2. 双光子共据相干相互作用方程组

三能级系统的波函数忡〉满足薛湾(Sohrödinger)方程

品(θi 中>/8t) = (Ho十V)[ 中>，

其中 Ho 为无外场时系统的哈密顿量， V 是相互作用能量。
相应的密度矩阵满足布洛赫方程

4h(βμ/βt) = [H , p] , 
/ Er V12 0 \ 

H =1 V 21 E~ V 23 f, 
飞 o V32 Eg J 

(2) 

其中 V12 = -rh Sl exp [i(Q12t-K12Z)] , V2S = • d2ê2 exp [i(D2St - K 23Z) ] , V:j = VfJ; 白，
也是相应的电偶极矩。设

ρi; = Pi;eXp [i ({J'Jt - K tj'Z) ] J tlij = Pti十 Fjfp 问i = Pij - P;iJ (3) 

叫=ρ22 - Pl1, W2 = (P22+ρ11-2ρ叫/( -1/ ...[3)0 (4) 
对于双光子共振下p 布洛赫方程具有以下形式

U12= L1 'V12十 (d2 s:;/h) 吨3，

U2S= -L1 .V23一 (à181/h)V13J
tt13= ← (d1ê1/元)V23+ (d2 8己/品)叫2，

'V12 二~ Ll.'t~12- (d2ê2/也)U13 十 2(d1句/刮ω1，

快n 一二 - L1 'U23+ (d1êl/孟加13 一 (d2 ê2/h)ú)J.十 .J百 (d2 Ô2/孟〉ω2，

T13z (ι句/元)U23 - (d28a/h) UJ.2J 

缸 1 = -2(d181/â)似12十 (d282/h)臼8)

,u)2 = - ..JS (da s2/刮如30

1 

(5) 

J 
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三、双光子共振相干相互作用方程组的解

设两个激光场具有相同的脉冲披形以5，气其拉比(Rabi)频率可以表示为

α=αo!( t) ， β=βo!(吟。 (6)

(6) 式可以用调整入射激光场的波形来实现，但在传播过程中一般是要改变的3 所以2 它是一

个高度理想的条件3 实际的三能级系统同位素相干选择激发的问题，当然是更为复杂的。但

是p 当激光脉冲在三能级吸收介质系统相干传播满足 McOall 和 Hahn 的面积定理问7l时，

仍不失为好的近似，这已为两能级系统的同位素相干选择激发的数字解所简接证明口 o 当

然y 脉冲在传播过程中波形改变的影响是应该考虑的，这就需要求出布洛赫非线性微分方程

组的数字解，这也是我们今后要进一步研究的问题。

从简化条件(6) 式，可以求得布洛赫方程的解析解p 它可以提供三能级系统同位素相干

选择激发许多有用的知识，比如，可以为获得高激发速率、高分离系数提供物理参数的选择

原则。

三能级系统同位素相干选择激发布洛赫方程简单的解析解可以用来校核和选择更符合

实际的p 更精确的模型及其数字解3 这一点是很有意义的。

仿照文献[3J 引入下列线性变换

u=(αU12 + βU23)/ v'a，2丰芽， v=( 一 ω12+β'1)23)/ 、10;2+ ß:J, 

u=(βU12一削23)/ v'0;2丰声F 似 =(β'1)12十α'1)23)/ v'0;2丰否j

w= [- (2α2十 β2)ω1 十、/否β2ω2十2αβU13J/2(α2十β2 ) ，

吧。=[一αβω1- v'Sαβω2 - (αB 一 β2)饥13J / (α2十 β2) , 
(7) 

v工3= 电}13 ，

D=[- ，J-否β2ω1+ (20;2 一 β2)ω;1 -2、/百αβUi3J /2(α2十 β勺。

并定义脉冲面积变量

B(z , t) = f~∞♂可2 dt' 0 (8) 

则双光子共振布洛赫方程为

(θU/θB)= 一句V， (θV/ô(j) =勾U+2W， (θW/ôB) = -2V , 1 
(θu/ô(j) =r{V十倍均 (θψ/θ(j) = -YjU一切， 但叫。(j)=v， r 

(θ'1)13/θθ) = -u, D2=∞ns也

式中 η= (.1/ v'0;2丰否勺。选择初始条件 (RP t= 一∞)，

、
、
、J'
'
'

Q
υ
 

ft\ 

P口 =1 ， ρ22=ρ33=0 。 (10) 

1.严格共振(即失谐量.1=0)时

布洛赫方程组 (9) 式的解为

U =0, V = W(O)sín 20 , W = W(O)∞s 2(j, 

μ=0，①切(O)sin g, '1)13 =0, r 
fV(O) =αg/cα;十 β5) J 切 (0) =2α。β。/(α3十 βÕ) J J 

(11) 
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当拉比频率 α=β 时F 由上式容易求得能级集居数密度 ρu (i=l， 2 , 3) 及双光子共振激发分

数 R(R =-~1ρ:3-pi~-11 )的表示式
飞"c， /ρ33 - ρ11 /1 

ρ11 = (3/ 8) + (oos 2() / 8) + (cos () /2) ， ρ俨 (1- C(h<;j 2())/4, 1 
r (12) 

ρ33= (3月)+(∞s 2&/8) + (008 θ/剖 R=(1-c倒的/20 J 

显然，对于 π 脉冲 (8=的，则有

ρ口(何)=ρ22(π) =0, pss(~) =1, R(何) -=10 (13) 

这表明y 在上述条件下，可获得能级集居数完全反转和最大的激发。这就为主能级系统的同

位素相干选择性激发，提供了实现高激发速率、高选择性的物理参数的选择原则，即选择合

适的激光功率、脉宽和波形，同位素样品的工作气压等以满足 α=β 条件下的 π脉冲相干激

发。

2. 不是严格共振，即失谱量 d手。时

由于我们最感兴趣的是激光分离重同位素的问题p 它的同位素位移很小F 为了保持高的

同位素选择激发p 失谐量应远小于同位素位移p 所以F对于需要选择激发的同位素p 离共振的

失谐量 A 应是非常小的o 选择合适的激光场强F 使 (9) 式中的勾<<1，这时，我们用平均场

• U:.o 81 dt ] / ~1 和 8~ = lf:ao 62 dt J/'τs 
近似地代替 (9)式中的句和 82 0 于是得(9) 式的解为

Uz22")(1-ω 币束的，

v=等42LsiEJH20p
-电付J 佳十 η旷

W机=W(仰伽0

似俨=兰鲁俘 {怡(~←叶一ι专刮)跚 (~一号封)8
十 (g十号)ωs 市+号)o-m;二;73)]。

o08 [Ç"十 (η/2)J&1
们- (η/2) 

俨~吼叫5一去)。十 sin (叶)0J, 
w=旦旦2. I~08 [~- (η/2 ) J~-!-ω8 [Ç" +(η/2)J~l 

2Ç" l Ç"- (η/2) Ç"+ (η/2) J 
'V13= -蚓sin (g -1-)() +s~ll (叶)θ

十回n [ç ← (句/2)J。+ si~ [Ç"+ (η/2)J01 
[g-(勾/2 ) ]且丁-[~十 (η/2)J 2 f 

~2=1十(铲/4) 。

从上述解析解，容易求出能级集居数密度及激发分数

、

(14) 
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令
当
即

=二十」L[2aó+叫β~-5β1 →~ lf1 一 ~!l (1-008 ~4+ r/B) 1 8 4十周 L2aó+TOa~βÕ-4βt -2JL-'- 4丰-;;r-\ -'- - vva 'V "r, "/ V) J 

+2dβÕ 1 
2aõ十 100;3β~-4β; 、/1十 (η2/4)

×川Jω删咀 [μ"'/1忏十(仰俨'172/闯4剑)一→(ην呐/旭2)刑JB0 删 ["'/1+ (归7η7l/
1 十

"'/1十 (η2/4) _ (η/2) 、/1+ (η2/4)+ (η/2) 

+[2a~βõ(叫一β;~) -.llf 硝-d]
2aó+ 10α3βÕ-4βÓ 2 J L 8(αõ+βõ)J' 

zL d Il→」τ(1一删 J写句)1- ~~β~-a~ 
3 2(α~+βõ) L 吐?ηJ 6(α3十βõ)'

P俨~ + .,2 ~~ D2 r 1- .:4十9α3β;;-5β&-lr1 一 ~2 (卜∞s .J4+TlB) 1 言在百L.... 2aó十 10α揣←4βjJL Z丰--;;r-\-'- vvo 'V":I:' I '1 V / J 

24β~ 1 
2aó十 10aðβÕ-4β; 、/1十 (η2/4)

{叫"'/1十阳)←(勾/2)]0 ωM十川)十向/仰 1
十「

、/1+ (~卢/4) 一(勾/2) ...)1十 (?'l/4) 十 (η/2)

十1← 3βÕ(3O;5一 β3! ~， 1 r ~ ~所-~~， 1 
L- 20;õ十 10aõβ~-4βõ J L 3(尚十β~) J' 

R= ~ II~(2α~+9α3β问:L-31(一些~ n2 }r1-Â(1-o08 .J4石与)1I L 2aõ十 100;5βÕ-4βf ~J 飞 α3十β5 ! L- 4+ '172 ,- --- ~ - , '/ - / J 

+α3βÕ 1 
2aó十 10a5βÕ-4βÕ ~1十(俨/4)

(叫.J1十(沪剧一 (η剧。十 C08 [~1十(铲 /4)+例1~}
、/1+(勾2/4) 二 (77/2) 、/1+ (η2/4) 十(勾/2)

十 2β3一α~r " ~β3(34Jf)-11-21 ， 
αj+βÕ L 2吨十10αaβ豆 -4βÓ -J -1' 

αo=Kßo， 

K=l , 

α。=β。

~ (15) 

J 

时，勾取 0， 0.1, 0.5, 1 等四组值。作 ρ'11 ， ρ22 ， ρ33 及 R 与 6 的函数依赖曲线如

图 2 所示。值得注意的是勾= 0.1 与 η=O(严格共振)的两组曲线儿乎完全重
A、骨
日 o

这表明在 α=β， η<0.1 的条件下，用 π脉冲相干激发三能级系统，可及到能级集居数

几乎完全反转和最大的激发。而这个结论是布洛赫方程在严格共振时(勾=0)即未引入平均

场近似条件下的解析解3 是精确的结果。当然这也说明p 采用平均场近似是可取

的。

·我们对句<0.1 的其它情形(例 K-../言和 2)也作了详细计算，所得出的 ρ" 及 B 与 6 的依赖曲线均与句-0 的

组曲线几乎完全重合。
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因 2 ρ" 和 B 对 0 的函数曲线(互 =1)

Fig. 2 Pió and R versus e (K =1) 
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四、双光子离共振布洛赫方程及解

当双光子离共振时p 即

(Qjn~ω1:l)+ (D23 - ω到) =2L1M, 1 
D12 一 ω12= L1M， Q~3 一 ω23= L1Mo J 

(16) 

利用。)式的线性变换，设 α=β(这是用何脉冲双J't子共振相干激发兰能级系统能获得集

居数完全反转的条件)，则双光子离共振布洛赫方程具有以下形式

(δU/θθ) = -'Y)Jl飞 (ðV/80) = -'Y)Mu+2W J (θW /ôO) == -2V一加蚀1 1 
(伽/ôB) =V1S+η'MV， (θv/ôB) = 一咽+?]yU， (θ切/ôO) =旬~ (17) 

(θ'Us/ô()) = - V - 2勾川13， (θ吨3/θfJ) ι ←μ+2ηMt0.S，

式中 ηM= L1M/ 、lã2+ 132。这组布洛踌方程满足初始条件(t= 一∞) J Pl1 = P22 = 0 J P33 = 1 的
解为

U(()) = [ηM/(l+ ηir)J (1-008 ",) 1+石E哟 1

VW)= 1 [2JI丰ZE目n 2 "，)τ丰7J'it 8- "，)ττ 'YJ1 目n 、在丰'Y)'r (j 
3(1十 η是)

1+4η主 「国丑 2、巧工豆豆。-旺丑v'1工亏E8 l 
3(1+哺)L- 2 "，) 1+石~ "，)1冯主 J

+5η是「ω2"，) 1+石EO ∞18 "，)立在81
W(8)= 一 |-l

(1十η主) L 4(1十 1ì运) 1十η生 J

~(ω82"，) 1+页。-ωs ",) l+ 'Y)ic 的
3(1+η主)\/

+r~ 十旦旦工2(1十4位2-1
L 2 J 4(1十η主 )2 J 

ηM(l- 217;[) 10082 .，，)1丰'YJic 8 oos .，，)τ宁可言。 1u((j) =一|L 4(1十η是) 1十 'Y)1 J t 
一 η~(ωs 2 v' 1 + 17tr ()…Gωd工在的 _ ?]M(1-2喝) ! 

(1+句是) ，~~~ - '" - J '/M ~ ---" - J '/JIIl ~ / 2(1十勾主)2' 1 

'V (8) = -，土') sin "，)τ?]'ir 8 J 

气1 .1.十 ηM

四(8)=1一节L刊1-008 .JT有tB)J
国L 寸 '1M

(1 二 2勾引 roos 2、/τ+ 1')j， 8 0os .，，)τ丰百言Bl
也140)=-|i

3(1十η元) L 4(1~卜 η是) 1十咙 J 

~[ω82-/τ±石t (j -OOS .，，)τ工ZEO](1-2哺)
言(1丰在)" LVVO ..,,,' J...,- '1M V \JV'" '''' -<.'1 '1M V .,l 4(1十怡)2 , 

ι 「面n2、厅士百万 sin .J1丰古丁 i 
vls(B) = -1 ~j~ ， 2 I 一一「二二二一一/--1. Ô)~一。 J

1+η'1 L 乙、/1十 771f vi十ηK J 

(18) 
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从上述双光子离共振布洛赫方程的解析解y 可求出相应的能级集居数密度的俨和激发分数
B(M) 为

ρi"r)= 1斗精2+山)[h∞删叫s 2v'1币古耳豆弘扣←h川c∞川O

[口1 一 C佣、~T丰亏2豆~O町]一 1+4句7η7~
(1 十:q~)

L.... ~~~" ~ I '/M~ .J 6(1十 71.ic ) 

x r~082 .J节和一∞s v'1丰'l]~~l
L 4(1十咙) 1十η主 」

ρ好)二 1十4ηL- 1 [∞s2..Jl苟且一∞s~ττ石。]
4(1+η主)2 3(1+句是)

十 l+4ηir r∞s2~τ+ 'l]ir () cos 、/τ丰石言。 1 卡
3(1十7]元)L~ 斗伺号，) 1 一←叶 y

ρgF=-1十4勾L-1 日082.Jτ±石10-C08 、/τ±石rOJ
8(1十η~) 6(1十η是)

~(1一阳、4丰石EO)-1十4η主
2(1十勾是)

\.- ---,. - , 'J H< - / 6(1十η主)

xrωs 20τ百言。一∞s ~1+ 7]~~l 
L 4(1十 η~) 1+η是 J

Rw)=l一ωs 、厅+1]1 () 
2(1十η主)

在(18)式中p 如果令 ηM=O， 亦即 LlM=O， 则 (18)式与 (11)式相同当 α=β 时， (19)式就与

(12)式相同3 这是必然的结果。因为当 LlM=O 时p 双光子离共振方程还原到双光子严格共

振(.1 =0)时的方程。

将 ηM 视作参数p 可作出双光子离共振时能级集居数密度的俨(i=l， 乳白和激发分数
R(JU) 对 8 的函数依赖曲线p 在以后的讨论中， L1M 实际上是视作两种同位素的光谱位移。为

要获得高的同位素选择激发和分离系数，同位素位移 L1J(应远大于激光谱线宽度(包括功率

加宽)和双光子共振激发的失谐度Ll(双光子共振激发需要提取的同位素，双光子离共振则

对应不需要的同位素激发〉。因此3 选取参数阳的值为 1， 2, 3, 4。这时， pif) 和 ROL) 对

。的函数依赖曲线如图 3 所示。

从图 3 可以看出3 用何脉冲与离共振同位素相干相互作用时3 当 'l]M=4 时yρ;1)pρ伊和
R(的几乎为零p 而 p~1f) 很接近于 1。这表明s 离共振同位素几乎完全不激发，全部粒于仍集
居在第二个能级主。这正是激光分离同位素获得高选择性高分离系数所需要的最理想的结

果。随着加减小(ηM<l) ， ρlF 和 R<M) 增大p 其物理原因是明显的3 此时3 激光谱线的功率
如宽已经不再小于同位素位移。

(19) 

五、同位素相干选择激发及分离系数的计算

激光分离同位素通过是一个双组份系综与辐射场相互作用的问题。假定需要提取的同

位亲 I 与辐射场的相互作用处在双光子共振相于选择激发，如图 4(α)所示;而不需要的同
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位素 M 与辐射场的相互作用则是双光子离共振的情况3 如图 4(b)所示。 图中 L1M 是两种同

位素的光谱位移，它应远大于双光子共

振激发的失谐度 ..:1)即..:1 <<..:1Mo 

同位素 I 的双光子共振相干激发的

能级集居数密度和激发分数由 (15)式代

给出p 它们对 0 的函数依赖曲线如图 2 lIiJ~:l 

所示。同位素 M双光子离共振相干激发

的能级集居数和激发分数由 (19) 式给 -------

出 3 它们对。的函数依艘曲线如图 3 所

刀亏。

同位素分离系数按定义为

S(lIM)=RI R<M)o (20) 

当 α。=β。时F 将(12)式和 (19) 式代入

(20)式p 即得分离系数的表示式

=J1十η主) (1- cos 0) 
S(ηM) 0) 

(l-cos 、l1丰7Jic 0) 0 

(21) 
从(21)式可以明显看出p 为了获得最大

的分离系数3 要求

2Ll M 

，....，、，、，、庐-

fl1F 

加Ù'.!3

先门'"'12 1f，ω12 

(α (b) 

图 4 (的同位素 I 双光子共振相干激发

(.012- ω~)+ (D:ls -ωn)=O; 

(的同位素 M 双光子离共振
(ρ12 -ωi俨) + (.029 - ω~~p) =2L.l..., 

Fig.4 (α) Two-photon resonance coherence 

excita tion for isotope 1; 

(b) Two-photon o:ff-resonance for 

Ísotope M 

O(z) ∞)=叽 (22)

句M=~4n2丁10 (n=l , 2, 3) …) (23) 
这就是说3 用 π 脉冲双光子共振相干激发需要提取的同位素(..:1<<:再=ß) ， 同时3 要适当的选
择激光场振幅和脉冲形状、脉宽3 使得 7JJ[=iJM/~丰ß':J 满足 (23)式y 就可以获得高选择性

激发和高分离系数。
以上导出的条件(22)和 (23)式p 再加上双光子共振条件(..:1<<均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如激光频率、线宽、脉冲形状、脉宽、激光
能量等的最佳选择提供了理论依据。

本文有关函数曲线由顾虹冰同志绘制p 特此感谢。
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Abstract 

In 古hiS paper coheren也 excita祖on of 也wo-pho古on resonance in 古hr∞-level sy肘。ms is 

discussed. Under 也he condi力ion of two ultrashort pulses wi古h 也e same waveform , 
;).naly古ioal solu也on of Blochequa也ions of 古wo-pho也on resonance, level-popu.la力ion a丑d

expressio卫 of exci扭扭on ra如坦白r俑-level sy的ems have been derived. Oondi挝0丑s for 

full in version of population and max讪al excitation rate have been ob也坦ed. With 

average-丑eld approxímation, a丑alytical solu也ions of Bloch eq na在ions of 古wo-pho古on

off-resonance have been ob古ained.. r:Phe analy古ical expression of :iso也ope ∞herent

selec古ive exci阳古，ion coefficient has been deduced.. Theor的ical calculations show 古hat 仙。

coheren古 cxci阻力ion of 古wo-pho古on resona丑ce has a very high iSo古opic selec古ivity.

电，/"""/"，'.， /."'1，/""，，，，，叶巾J归阳"叫"巾"扣E问叶1巾J户仙"叫叫巾1' ，，'阳'"川h叫，/巾/，扣I问时"叫"阳"叫"叫，1'，阳 "时川h叶"扣'

第四届全国激光基本问题讨论会在吴县召开

叶1国光学学会激光专业委员会主办的第四届全国政光基本问题讨论会于 1985 年 5 月 12 目至18 目在

江苏省吴县召开。安徽光机所、中国科大和南京工学院筹备了这次会议，来自全国 15个省市、白所高等院

校、研究所和工厂的 71 名科研技术人员代表参加了会议。

会议收到发言稿 41 份p 在大会上发言的代丧 19 人。

会议代表对超短脉冲激光产生的物理机制、技术途径、测试方法及其应用的可能性p 作了发言和讨论。

代在们对碰撞镇模的机制、脉宽极限、中目干性能、测量的局限性等问题，各叙己见3 讨论十分热烈。

会议还对超短波长激光器和超荧光问题进行了讨论。此外会议上还对激光器不稳定性的起因和j自由

去射的形成作了介绍。

代表们通过讨论提高了对一些基本问题的认识。

(乙氏供萌)




