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由双光子共振激发锦蒸气产生红外受

激辐射以及紫外和可见相干辐射铃

王祖屡 唐小玲? 张开昌 郑一善
(华东师范大学物理系)

提要

当~光子共提激发挥原子到 7S 能班时，ì!i1I!得了一系列位于江外区的先泵曼激辐射和8级受激辐射.

由先泵受酷辐射与泵精光的双光子共提囚注i~旗过程，产生了对应子 6P-4S 和 5P-4S 酌强相干辐射。而

这两个相干辐射又具有泵浦光的作用，通过接联的四注目频过程产坐位于紫外和可见区的许多相干辐射.

文中对测到的红外受撒辐射以及紫外和可见相干辐射的产生过程进行了讨论.

一、引

运用光泵产生受激辐射以及由混频过程技得新的相干辐射是人们长期以来感兴趣的研

究课题。在金属蒸气中，由铀、仰、领和铠等原子的双光子激发，通过四波混频等过程，己观

察到许多相干辐射口叫。

在本工作中，我们利用 YAG 激光泵浦的染料激光器，将饵原子由基态4s双光子激发

到 78。以红外探测器接收由 78 ~支出的光泵红外受激辐射和一系列串级受激辐射;用光电

倍增管探测由这些红外受激辐射与泵浦束四波混频作用所产生的强紫外相干辐射L 以及由

该紫外相干辐射作为泵浦柬y 通过接联的四波混频过程所产生的紫外和可见相干辐射.

本文元;测到的位于1.18 .-， 7.89μm 区的十条红外受激辐射作了标识;对所产生的位于

剖5.3nm"'õ60.3nm 区的三十余条相干辐射线的形成过程作了讨论。

二、实验

实验装置如图 1所示.由脉冲 YA.G 二倍频激光器 1 泵浦染料激光器 2，在使用 DOM

染料时，在 660.0nm 附近的输出能量约为 5 皿J，激光输出线宽约为 0.01 nmo 

由聚焦透镜将染料激光束会聚到装有何的热管炉 4 的中心。热管炉长 650nm，直径为

25皿血，加热区长 250m血，热管炉的入射和出射端分别装有石英和 OaF:;a窗片e 用自动控

握仪将热管炉加热到 400吧，这时所对应的饵原子的浓度为 1()l晶。m-st630

由热管炉前向出射的定向红外，可见和紫外辐射信号呈现一光斑，在离热管炉中心绚

收稿日期 1986 年 2 月 4 曰:收到修改稿日期 1986 年 4 月 22 日

.中国科学院科学基金资助的课题.

T 民国历范大学拉起手珩究生.
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Fig. 1 E::rperimellta.l setup 

1-Nd:YAG llser; 8-Dye las :I; 3- Þ::s; 4'-h~at-pip哩。.en j 5-filte:rs; 
在-grating mon∞hromator; 7-tri主S6 "，r: 1J g dehòctvr; 8-signal de:四tor;

9-甸回1 proceS3ing system; 川一二，'hart recorder; 1 ~一oscill饲cope.

1m 处，光斑半径约为 3mmo 这些受激辐射和相干辐射信号经滤先片组 5 后进入单色仪 6

进行光谱分析。对于纽外p 可见和紫外区的不同信号分别选用适当的带通滤光片组，以滤去

剩余的泵浦光，并保留待分析波段的信号。从单色仪出射的红外波段的信号由 PbS 探测器

或高莱池接收，可见和紫外波段的信号由光电倍增管接收后，经信号处理系统 9 后由记录仪
10 记录s 并由示波器 11 观察。探测器 7 接收微量泵浦光以提供信号处理系统和示波器所

需的触发信号。

25 

三、结果和讨论

图 2 为伺原子的部分能级图盯70 当泵浦光束的输出波民h 调谐到 660.45nm 时，梆原

E(><l伊 ω-1) 子由基态也g 双光子共振激发到 78 态，从热管炉前向出射的

55 

也S

定向辐射光谱成分2 经仔细测量和计算p 按其产生的过程可分

为以下几类。

1. 双光子共振泵浦受激辐射

}iζ. ::l .l:， ll~ _'g丁 level di c: 雪ra皿

何原子由双茄子共报激发到 1S 态，形成了 78 态与 6P

态3 以及 7S 与 5P 态之间的布居反转3 从而分别产生了 7. 崎

μm 和 1. 80 /JI囚的受激辐射。来自 78 态的受敌辐射又提

6P 态获得了大量布居p 并形成了 6P 态相 68 态)6P态与 4D

态之间的布苦反转J 从而产:t:了 6.43μm 和 6.21μm 的第一

级串级受激辐射.同样F 还存在搞二级、第三级和第四级的串

级受激辐射。实验中凶悍了如图 2所示的囚我串级去激辐

射2 第四去串级受激辐射的终态为4Po 为明确起见2 可将双

光子共振泵沽以及æ 78 到 6P 的交rt~辐射和相应的第一组

串级去散辐射过程麦达为

of Fota.s~iulli and two-photon K怜的十2叫一→ Jt气7的 (1)

pllmped 叫皿ulated radi问iOil K;(7S) →~ K- C6P' 二 ω(7β - 6P, 7.80 fLm) J 。

-/E'(6S)+ω(6P - 68 , 6 .-13μ斗 (3)
K-C6P)( 

\ K-C4D) +-川6.?--.!D， 6.2 1 μ叫。 (4)

‘" 

• 
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表 1 中列出了实验中测得的 10 个受激辐射和串级受激辐射的波长3并标注了它们所对应的

能级跃迁。

2. 双光子共振四波混频严生的相干辐射

由上述双光子共振受激辐射波与泵浦光波相互作用的四波泪频过程产生紫外区的相干

辐射，其泪频形式为

ω'p=2ωL- ω'8，但〉

式中，向为泵浦光频率3 均为双光子共振受激辐射或串级受激辐射频率，即为混频过程所

产生的相干辐射频率。表 2 中列出了实验中测得的属于这种混频方式的 9 条相干辐射线，

其中第一列为实验测得的相干辐射波长值，第二列是由 (5)式计算所得的相干辐射波长值，

No. 

工

2 

3 

4 

5 

6 

7 

8 

9 

10 

Table 1 Stimulated. and cascade stimulated. radiation and corresponding 

transitions by two-photon, resonant pu皿ping

co:r:r阻pondîng t:ranstion theo:r.γalue exp(μ.皿va)lue 
。皿)

78• 6P 7.89534 7.89 

6P• 68 6 .42252 6.42 

6P•4D 6.21288 6.21 

4D• 5P 3.73412 3.73 

6B• 5P 3.66227 8.66 

5P• 3D 3.14154 3.i4 

5P• 58 2.70739 2.71 

78• 5P 1.80046 1.80 

58 • 4p 1..25256 1.25 

3D→佳P 1.17729 1.18 

Table 2 UV coherent radiation generated in two-photon resonant four-wave mixing 

No. exλp〈.Evma)lua thoo:r. value fQ:rm of tnixing ralative intensity λ(nm) 

1 8岳4.66 344.67 2ωL一ω's(78-6PS/2) 80.0 

2 8岳4.76 344.74 2wL-的(78-6Pll~) 76.0 

8 404.42 404 .41 2ωL一的(7S-5PS/2) 6ιo 

4 404.76 40ι72 2wL-ωs(7S-5Pl/2) 61.0 

5 348.75 348.76 2ω'L-ω~(6P- 4D) 15.0 

6 348.15 348.12 缸)L 一ωIs (6P-6S) 20.0 

7 363.00 362.96 2ωL一ω's(6S-5P) 8.5 

8 362.30 362.26 2<vL-的(4D-5月 6.0 

9 369.05 Sß9.02 2ωL甲ωIs(5P-3月 4.5 
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第三列为混频形式，第四列注明了各相干辐射的相对强度，我们注意到，自从7S 出发的双

光子共振受激辐射波与泵浦披混频所产生的相干辐射的强度最强(表 2 中序号为 1--4 的项

即为这类相干辐射h 由第一级串级辐射波与泵浦光技混频所产生的相干辐射强度次为(表 2

中序号为 5---6 的项);由第二级〈或第三级)串级辐射波的混频过程所产生的相干辐射的强

度最弱(表 2 中序号为 7 ，....， 9 的项}，而与第四级串级辐射技相关联的相干辐射在实验中没有

测到，

由非线性光学的极化理论z 四披混频过程 ω'p=2ωL-甸的极化强度为

pω〈ωp) = SO;C (3) (一 ωP， ωL， ωL， ωs) E'i(ωL)EZCω8) I (6) 

这里1 EL(WL);相 Es(ws)分别是激yt场和由双光子激发产生的受激辐射场的电场强度， ;((3) 

是该过程的三阶极化率

X(3) (一ωPJ 向，句 ωs)=K主ZRg(RHRJ~~~ r> '\, (7) 
r 制 (D， 一ωL) (D j -2wL) (Q~ 一 ωp)

这里 N是原子的密度， Rti :是能级 4 与能级 j 之间的电偶极矩阵元， D,= [(E， 二 Eg)/九]

-i几是复数频率。 凡是与能级 4 的寿命和弛豫等有关的量， K 是一个数因数。从 (6) 式

可看出四波混频产生的相干场的极化强度与该过程的极化率 z刷、参与混频的激光场的平

方 E~ 及受激辐射场 E， 成正比.表 2 中的序号为 1....，4 的项所列的四个相干辐射，其对应

的 x(ö) 都分别有两个共振增强项p 即 Qjs-2ωL， {16PII' 一 ωp; Drs← 2ωL， {)fjp， .-ωP; D18 -2ωL， 

Dijp， .-ω'pj D18 - 2ωL， Or;p. r • 一 ωp. 另外受激辐射场 Es [ws(7S -6P)J 和 Es[ωaC'7S-5P)]

是表 1 所列辐射中最强的两个，因而这囚条相干辐射线很强。而序号为 5.-6 的项所列的

辐射强度次之是由于 x(岛的表达式中分别有一个共振项D7S -2ωL 和一个近共振项D6P 一 ωp

=342cm-1 或 D6P 一 ωp=292 c皿-1.且第一级串级受激辐射场强 Es[ωs(6P-68月和

Es[ws(6P- 4D)J 较受激辐射场强 ES[lùs(7S - 6P)] 和 Es[ωs(7S-5P)] 弱。表 2 中所列

的最后两条相干线(序号为 9......， 10) 的强度很弱』是由于俨)的表达式中仅有一个共振项以

及第二级和第三级串级受激发射场更弱的原因。

图 s 示出了产生 244.6 nm(6PS/2-4S) 和 344.7 n皿 (6Pu:J-4S) 相干辐射线的双光子

共振四波涌频方式。

3. 以 ωp 为泵浦束的二次iE!频相干蝠尉

由 (5)式所产生的对应于概率为 ωp=ω(6P-4S) 和 ω〉=ω(5P- 4S) 的强相干辐射，

可作为第二次产生四波混频的泵浦束口这时它以单光子的形式泵浦拥原子2 并在样晶炉中

与前节中所述的光泵受激辐射和串级受激辐射发生混频J 从而产生一系列位于紫外和可且

区的相干辐射。其混频形式为

ω0=ωp-ω』平 ω; (8) 

式中叫和 ω; 为表 1 中所列受激辐射或串级受激黯射pωc 为第二次四波j昆频所产生的相干

辐射。例如，吗=ωs(6P-6S)， 叫=ω8(58- 4P)， 而 ωp=2ωL- ω8(78-6抖，则由 (8) 式

所表达的混频方式可产生波长为 513.5nm 的相干辐射3 圈 4 示意了这种二次囚泣 i昆频方

式。该过程的极化强度由下式结出

PiiL〉 ESoxt飞-ωC， ωPJ 一叫-ω~)Ep(ωp)E;r(ω乌)E~，，(ωZ) ， (9) 
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6P1l2 

WL 

坠ga • qE 口p 
ltil' 

3 
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也旬 (51êi . Sn畸

也S " 
Fig. 3 Mixing scheme for generatìng 344.6 nm 

&nd 344.7 l'I.ID coheren t radiation lines 

Fig. 4 Mixing scbe皿e ior generating 

513.5 丑m coherent rad.iation line 

:(8)( 一 ω0， ωp， -dd〉 Kr NZR川11~Jt!l~\I r\ '\0 (10) 
s , - Ws) =.n. 1'.8 最I (04 -ωp)(DI一句+ωZ) (D1-，- 陶)

对 ω2 前为"+"的混频形式，只需相应改变上述表达式(9) 式和 (10)式中的 4 变为"-42'，

E;，，(ó>Z)变为其复共扼 Es.(ω~)的形式就可求得。

表 3 中列出了实验测得的另外 22 条相干辐射线。它们是以 ωp 或 ω鸟为泵浦束的四波

混频过程所产生的。表中第三列给出了所测得的相干辐射所对应的混频方式。可以清楚地

看到p 凡是以 ωp(4S -6P)为泵浦束J 并且至少有一个是表 1 中的第一级串级受激辐射(即

ω'B(6P-6S)或的(6P- 4D)) 参与混频，那么往往不仅能在实验中测得相应的二次四披混

频相干辐射3 而且信号还是较强的(表 3 中序号为 1--14 的项)。事实上p 在 ω1'(也S-6P)对

样品再次泵捕的情况下， ωs(6P-6S)和 ωs(6P- 4D) 的辐射又得到了共振加强。另外s 从

(10)式可知，对这十四个相干辐射，其 ~(8) 都有两个共振增

强项。在表 8 中序号为 15.......22 项所列出的 8 个相干辐射信

号是较弱的。从它们所对应的nl频形式可看出它们有的虽

然以ωp(4S -6P)为泵浦束，但被增强的第一级串级辐射没

有参与混频3 或者是 (8)式中的 ω; 前取了"十1)号I X剧的表

达式中原来两个共振项，现在成为一个共振项和一个非共 ωp 

振项;有的以 ωp(4S← 5P)=2ωL- ω8(78- 5P)为泵浦束3

显然，该辐射比起 ω♀(4S-6P) ..，. 2ωL一句(78- 6P) 来要

弱很多.

总之，上述实验事实恰恰与理论相符。由 (9) 和 (10)式

知二次四波混频产生的相干辐射场的强弱，与参与混频的 6 

ω。(臼4.92nm) 

泵浦场强受激辐射场强和该过程的极比率成正比z 若泵浦 Flg. 5 Mixing 四heme for 

场或受激辐射场弱，则混频产生的相干场就弱:另外p若极化 genera.ting 544. 92 nm cohe-

率表达式中所含共振项少，则相干辐射场就弱.反之亦然。 rent radiation line 

图 5 画出了产生 544.9nm 相干辐射的混频形式-显然，这种混频形式所产生的相于辐射
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Table 3 Coherent rad.iation generated through the second four-wave mixlng pro曲回佣

(pumping beam.:ωp=2ωL-ωs(78-6P) or ω鸟=2ωL-ω1J(78-5P))

6 卷

No. exλp(-nvmal) ue theλor(n-mva) lue form of mixing relative inten.sity 

1 345.30 8是5.27 ω'P-ω'a(6P-4D) +ω's(6P-6S) 12.0 

2 381.82 381.80 ω'P-ω's(7S-6P) -ω's(6P-6B) 30.0 

s .382.60 382.57 ω'P-ω's(7B-6P) "-ω'a(6P-4D) 27.5 

4: 386.10 386.09 ωp-卸'8 (6P-6S) 25.0 

5 386~90 386.87 ω'P-ω\s' (6P-6S) -的(6P-4D) 26.5 

、, 

6 387.70 387.66 ωIp-2ω's(6P-4.D) 25.0 

7 403.60 403.55 ωp一句(6P-6S) -的(生D-5P) 25.0 

, 8 ,405.25 405.29 ω'P-ω's(6P-4D) -ω's(6S-5P) 25.0 

9 412.∞ 411.{/6 ω'P-ωs(6P-6S)-ωs(5P-3P) 15.5 
, 

10 4J2.90 412.86 ω'P-ω's(6P- 生D)-ω's(5S-3D) 14.0 

11 420.82 420.79 ω'P-ω's(6P-6S) -ω's(5P-5S) 13.5 

12 421.76 421.73 ω'p-ωs(6P-4D) -ω's(5P-5B) 10.5 

13 513.55 ‘ 513.5矗 ω'P-ω'1J (6P-6S) -ω's(5S-4P) 10.0 
晶 咱

14 51岳 .90 514.87 ω卜的(5P-5B) -ω's(6P-4D) 8.0 

15 373.10 373.08 ω卜ω's(6P- 4D) +ωs(5P-5S) 8.0 

16 481.15 481.20 ωp一ωs(7S-5P) -ω's(4D-5P) 4.5 

17 505.90 505 .93 ωp一ωs(7S-5P) -ω's(5P-5S) 4.0 

18 531.62 531.58 ω♀-ω's (6B-5P) -ω'1J (5P-3D) 3.0 

19 546 .45 546. 是9 ω'p-ω's(6S-5P) -ω's(5S-4P) 3.5 

20 544.90 544.92 ω五-ω's(5S-4P) +ω's(6P-4D) 2.5 

21 560.30 560.27 ωj，-ω's(5P-5S) -ωs(5P-3D) 3.0 
、

22 376.18 876.14 ω'P-ωIS (5B - 4l?) +的(7S-5P) 1.5 
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是弱的D

图 6 中示出了所测得的部分相干辐射线。各谱线所对应的混频形式一并在图 6 中标

出。

xl 
M乌，E·3气·EM乌".!气3 2 •• 

xl 

咀￡1 N句巳3fLl m巳句3f L i 鸟<咀g h产ξII~圃、, 

，E喃U 、

Ul i Q 喃，、 E 
pE-言~ II~~苦o J l 后

c 235i咱叫 XIEu 3 i •• 
民

I 1111 I 鸟。1 3 
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X~ >:1 x1 )( 10 

--1 U '- 、，-园、J 】、
406.0I544.0 
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Fig'. 6 Part of coherent radiation lin咀

四、结语

在本工作中，由双光子共振激发饵原子到 78 能级J ~刚到了 10 个位于红外区的~光子

共振泵浦受激辐射和多串级受激辐射。由双光子共振囚波混频过程，产生了 9 个紫外相干辐

射。其中最强的两个相干辐射 ω'J> =2闯一句(7S-6P)和 ω鸟 =2的一句(7S-5P)又可作为

新的泵浦束激发何原子，并由二次囚波混频过程探测到 22 个位于紫外和可见的相干辐射曲
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Abstract 

A seri咽。f IR stimulated and c scade stimu1ated radiation (üJS) were det回ted when 啕

the 78 state of potassiu皿-was populs力。d by two-photon resonance excit础ion. Nine 

UV coherent radiation lines (wp) were generated through 古he two-photon resonant 

four-wave mi到ngωp=2ωL一ωs. By the Becond four-wave 皿i且ng prωe剧的=ωp- , 
叫平ω乱 a sereies of UV and violet coherent rad.iation were formed. The sohem回 fOl

genera ting IR sti皿ul 恒d and UV, violet ooherent radiation were d.iscussed in thil 

paper. ~ 
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