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双光子共振泵浦四能级系统的单光子

过程、喇曼过程和超喇曼过程

王长辛 傅恩生 王润文
〈中国科学院上海光学精密机械研究所〉

提要

本文适用缀饰原子方法成功地求出了双光子共振泵浦四能级系统远红外增益系数的解析式，并详细

衬论了系统的增益特性和 AO stark 效应.从理论上证明了受激超拉曼过程奇可能产生高强度、频率稳定

的远红外激光.

美键词:单光子过程;唰曼过程;超喇曼过程.

一、引

近年来受激超喇曼散射三光子过程正成为光泵远红外激光领域令人感兴趣的研究课

题，这是因为它有可能产生频率稳定且可调的远红外激光。在双光子泵浦 NHs 气体分子

的实验中已经观察到这种受激超喇曼散射口，刻。由于受激起喇曼散射是个高阶非线性过程咱

理论处理非常繁琐，大多数理论工作是借助于计算机进行数值计算臼.41。本文运用缀饰原子

方法成功地求出了双光子共振泵浦四能级系统远红外增益系数的解析表达式和 AOs也ark

频移单光子共振、喇曼共振和超喇曼共振条件，为定性和定量地描述双兔子共振泵浦四能级

系统的增益特性和系统的 AO stark 效应提供了方便。

二 四能级缀饰原子密度矩阵方程

考虑图 1 所示的四能级系统与三个激光场的相互作用。我们假设远红外场 Es({Js) 是

弱场，泵捕场 E1(Q1) 和 E2 (Q.) 可以是强场3 其频率满足双光子共振泵浦 ωSl.... D'j.十DJo

式量均匀加宽的四能级原子(或分子)的运动规律遵从密度矩阵方程z

ôp" 皿 - p，二丘主-+土[ρ， H]443
ôt T1 ' tï 

生丘=-且L+土fρ HJIJ
缸 Ta 元 r- J --..J ~l 

。)

其申 pt 是热平衡时系统的 ρ" 值。 H....H。一μ.E(t)表示系统的哈密顿量3μ 是分子的偶

极跃迁矢量。我们假设能级 1-3) 2-4和 1-4之间是禁戒跃迁，因此有 μu....μ2矗E间..-

。町.8] 0 E(t) 表示激光场，令:
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Fig. 2 Transition processes 

i丑 Dressed 血。lecule

l .r.l . / ' .r> .\. • 1 E(苟 '叫立E1 éxp ( tW1t) +• E 2e:x:p (ω2t) + ~ Eaexp(iOst) +0.00 2 -... --r \.~--..-/. • 2 

P21 = P 21 exp ( -iQl t) J P32 = P32 exp ( -iQ2功， ρM = P S1 exp [ -i(01 +D2)tJ , 

阳-=P34 exp(一ω3t) Jρ42= P42 exp [-i(D2- QS) t] J ρ41 = P41exp[ -i(r.h十 O2-03) 叮.

把上式代入方程 (1)，在旋波近似下得到双光子共振泵浦四能级系统的约化密度矩阵方程

为z

.:Pri::; .i吨L执叫组)j

4俨 -P222二十轨1m (P21) 叶制皿(P:叫，

Pss=. - ρ3323L+2创皿(P32) +机I皿 (P34) , 

再~4~' -:": 向岳俨!.:.:L机I皿 (P34) I 

λ1= -(去+凶)P21 -iß1(ρ22-ω +iß!lP协

PS2= '二 Ci2 十山 )P32-iß~ép33才22) '-ifhP川岛P42，
(2) 

f、

P俨马 ;'P3í ~ißsP计机P组+iβ3PS1，
a

昌 、

PÙ == 一(去 +i.134 )P川岛(ρ33呐。+陆P24，

儿=一[去-i (L1川34) ]P42 -iβ2P41 -iß2P43+i 

儿=一(去 -iL134 )P41一侃几2十时缸，
A2;1. =ω21- D1J . L132 =ω32- Q2J A34.=ω34- 0， 

β1冒旦旦EL A2= 丘旦旦旦 P....-=丘旦豆豆
~ fJ~-~J fJS-2元

，在推导方程 (2) 过程中运用了双光子共振泵浦条件 ω8:1.=向+.020 为了运算的方便假设

其中z
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β， (i=-1， 2, 3) 为实数，这一假设并不影响最后的结果。

根据缀饰原子方法白，8J 把泵浦场 E1 ([Jl) 和 Ea ([J2) 当作原子(或分子)的级饰场，引进

四个半经典缀饰态o

其中s

IA>=血。但伊/1>十 cos 伊 12>+∞s() 血伊 13>，

IB>=∞s () 11>一血813>，
10>=血9仰伊11)一血伊12>+∞'8 ()∞叩|吟，

ID> 冒 l 份，

国丑。目 β1 
J βï+路'

∞88-β2 
、/ ßi丰蓓'

归俨(专[1-缸(L1~1+硝+4局〉升飞
r 1 _111 玄

阳伊-1专[l+J:aμ~1+4，β~+4路)2.J~

(3) 

为简单起见3在 (2)式中令 Tì=T2 = τE630 运用缀饰变换(3) 式臼.8] 对方程 (2)进行变换，得

到图 2 所示的四能级缀饰原子〈或分子)的密度矩阵方程z

其中z

Þ.U.=AA 一 τ-1PAA -tj，α:A(PAD-PDA) , 
ÞBB=AB 一 τ-1PBB一切:B(PBD-PDB) ，

Þ 00 = Aa -7/-'1p 00 -何以POD一PDO) 1 

PDB~AD- 7/-:1PDD+加A(PAD-PDA) +归:B(PBD-PDB) +iαo (POD-PDC) , 
PAB=AAB- (1i' +iωAB)PAB-iαBPAD+归:APDB，

PAo=AAO一位-l+iωAO)PAO- Q，αOPAD十归APDO，

P即=ABO - (1i'-l+iωBO)PBO- rj"αOPBD十归BPDOJ
P.w= 一 (τ-l+iωAD)PAD- i，αA(P AA -PDD) -iαBPA.B-iαCPAC， 

PaD = 一 (τ-1+iωOD)POD十缸:O(Poa-PDD) 一切:APOA -iαBPOB， 

FBD = - (7/寸十4ωBD)PBD- tj，αB(PBB-PDD) -tj，αA.PBA -iαOPBO， 

1 " . 1 B= ~ Ll:.Ji +一 (LI~l 十4βi+4β~) 玄，2 -"'.L' 2 

ωAD=专 A川34十专(如4β:i+锅)玄，

ωAO = (A~l +4，βi+4βD玄，

ω俨专Ll2j，-J34+ 专 (Ll~l +4βi+4β2片，
1 A • 1 空 42 一~ ..121十一 (Ll~l +4，βi+4β~)玄，2 -"'.L' 2 

仙BD=As4J

A.t =7/-1[(向i eìn!!8+P~3∞s28) 面丑2伊 +P~2∞S2 lPJ 1 

AB= '1i'-l(ρ11∞182 8十 p~ 面丑2 fJ) J 

.110=τ-1[(ρ'hsm2。十ρis∞82 fJ)COS2 伊+ρ22时的，

(1.) 

(5) 
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AD=τ-1ρ且，

.t.1AB = ABA. =卡-l(ph 一能〉由2B 由伊，

A俨Ano=专~-1(ρ;1 一ω也2B酬伊，

AA.C= AoA. 由主τ巧:1血2 (J - f//A2忖22∞州白勾，
α~=ß3 ∞，sB 画丑伊， α'B= ← βs面卫 (J~ 向=β3∞s (} cos伊。 J

通过引进缀饰变换(3)式，把图 1 所示的四能级系统与三光场的相互作用转化为图 2 所

示的四能级缀饰原子(或分子)和弱远红外场的相互作用。由于阳、甸和 αc 正比于战，而

且比例系数是小于或等于 1，因此在弱远红外场近似下3 无论泵捕场多强，均可以运用微扰

方法求解缀饰态的密度矩阵元方程(功。在这里的四能级原子(或分子〉指的是四能级原子

〈或分子)与两个泵捕场及其相互作用构成的整个系统。原来的单光子过程、喇曼过程和越

喇曼过程即，在缀饰原子图像中全部归结为单光子过程C7J(见图 2) 。

三、远红外增益系数的解析表达式

ap~w 
在光泵远红外激光器中，可以近似地把四能级系统的工作看作是稳定状态，即一否厂...0

(o:， β=A， B, 0 或 D)o 在稳态近似下求得方程 (4) 的零阶微扰和一阶微扰结呆m为z

P~=τAα(α四A， B， O 或 D) ，

Pi2]- τfJLβ(硝=AB， 却， B的， (句

;和

其官零阶微扰项-00

PBE←饥(PCJ1-P刮斗年BP~~+附PB
τ-.1.十驭。AD

P~}b= _J.αo(P部-pa; 十年;APòOl+叫P底，
τ-..L. +φωOD 

pmz 
B]) 

4αB(PEL-PZb) 十归APZi十 4αcpga
τ-).十4ωBD

, 

σ〉

其它一阶微扰项 =00 在上两式中 Pf21和 P51J 分别表示方程(冉的零阶微扰和→阶微扰(相

对 βa 而言)口

根据缀饰变换 (3) 式凹.8) 我们可以把矩阵元 P3矗表示为 P34"- (sinφP..iD十ωsφPOD)
z酬。一PBDSin(}O 因此图 1 所示的光泵囚能级系统的远纽外增益系数可表示为臼l

G(岛)=气:2γI皿(PS4)

E 一气气;工:拉2立:84气{∞sB[陆咀血n 伊 1m皿(山P几'.AD)μ+叫Im(σPθωD)J 一缸0缸I皿(σP马hωBD.叫Dρ讯)
在这里 Nv 表示单位体积内工作物质的分子数，均是介质中的光速。

把 (6)式和 (7)式代入 (8)式并利用 (5)式，经过代数化简启立即得到~:
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G(Ds) -Go~ C{)S20r ~伦血2 0, - '7"~3)旷φ十扩24∞向
L --- - L 1+ (γ-D)2~!I 

(IJ"f3 血.2 (} - '7"~3) sin4 cp十付4但与 1+由ao lJ"is ∞82 0+也 +Rt (均
1+ (γ+ .0)2泸 J . - ~ 1 + ..1~4~2 . -- J 

其中z GozNJI，.u~3ω川， γ= ~ (.1~l +4ßi+4β'D 言，
eoftmg 2 

巾ρa一帆 j = 1:-,,4) 1 .Q = .134咕daEAa--4 衔。
(9)式的第三项表明，在强泵浦场下，由于系统的 AO stark 放应p 增益谱线分裂成三个共振

峰，它们分别对应于系统的单光子过程、喇曼过程和超喇曼过程，相应的三个共振频率为:

1 1 /~.， . .,..') • ~ ,..<;1,\ ~ 
Da""'"归十: .1一一(..1~l +4βi+4β~) 玄，'P34'2" LJ21- "2 

1 ~ . 1 空 空县
。a-ω34+ ;: .1且+一(..1~l +4.βi+4β~) 玄，

2 -i<l.s..' 2 
，Qa=ω340 

(10) 

(10)式第一式和第二式分别表示交流斯塔克频移单光子共振和喇曼共振条件， (10)式第三

武则表示超喇曼共振条件。由 (10) 式第三式超喇曼共振条件可以看出，超喇曼散射不受 AO

oStark 效应的影响，即泵浦场拉比频率践和均以及泵浦失谐量.121 = -.182 的变化，并不能

改变超喇曼增益的共振频率。而单光子或喇曼增益的共振频率则与品，品和 A组有关，即

表现出较强的 AO 的ark 频移。因此利用双光子共振泵浦四能级系统的超喇曼散射可以获

得频率稳定的远红外激光。 (9)式中的最后一项 R(具体形式见附录)表示备增益峰重叠而

引起的相干，在强泵浦场时， R 对增益的贡献很小。

四、分析和讨论

下面运用 (9)式和 (10)式讨论几种比较典型的情况。为了讨论方便，假设 1k>>21J 1k..>S4<< 

KT， 因此 phc:::庙， ..1h c:::p纭。 o

首先考虑完全共振泵浦情形，即 A且-= - .132 - 00 lit时根据 (3)式有问E叫E子。
由图 3可以看出，在弱泵浦场(β2~=O.1)时3 增益谱线未出现 AO 的ark 分裂，随着 βd 由

零逐渐的增大，增益曲线反而逐渐下降，这种反常行为可以用第一泵浦场 E(D1) (即ß1)产

生的 AO 的ark 分裂来解释。因为在第一泵浦场瓦的作用下，能级 2 分裂为两个分量，分

裂值正比于泵捕场的拉比频率 β10 因此由能级 2 到能级 :1 的吸收线也分裂为两条，它们不

再与第二泵浦场 E(。ρ共振3 从而降低了第二泵浦场的效率，导致增益系数的下降。
如果令 β1=βa-=β，由图 4 可知，当 βτ<1 时，增益曲线只有一个峰p 而且增益的大小

髓β 的增加而增加;但是，当 βτ>1 时，增益曲线开始分裂成三个共振峰， β 值越大，三个峰

分得也越开3 即 AO 勘乱rk 效应越强。

在强泵浦场下，把问=仰伊z孚代入(9)式，并略去最后一项 R(次要项)，得到完

全共振泵浦下的远红外增益为=
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G(Unit: (;0 '1"18'); 

.:βl -r =O 

b: β1 -r =O.1 

C:ßl -r =O.2 

d:β1τ=0.3 

.:ß正常=0.6

-10- 8 - 6 - 4: ~ 2 Ð 2 4: 6 8 10 

ωB也 -Da

]'ig. 3 Dependence oÎ system gain coefficienta 00 pumping 

Rabi frequency ßl when weakly pumped 

哩 10 l I G (U nit~ GOrli') 
""'-1 

0 

4:β ，."，， 0.1 
b:βT匾。.3

c:βτ=1. 0 

I d:βτ=1.5 

.:βτ=2.a 

10 ~ 6 " -2 0 2 4 6 b 
ω'14 -ρ9 

Fig.4 A-C stark splitting of gain spectrum wheo 421 =0 andβ1=β2=β 

r 1 9 /} /.. . '_ 9 /}, r 1 1 1 
G(Qa) =Go巾忖 C082 () (1+由2B) ll+ω. - LlOA) 2'1:'2 十 1 斗问叶，1"，) 2')';'2 j 

十缸2(}∞S2~1
1 十Ll~4τ且 J

(11) 

其中 í'A = (β? 十β2户。 (11)式表明3 在强泵浦场时3 系统的单光子增益和喇曼增益对称地

分布在超喇曼增益的两侧，此时三个增益峰分别处在 4俨士，J ßi+离和知=00 左右两
边增益峰的峰值由 C佣2(}(1+sin2 0) 决定p 因此随着 A 的增加，峰值的大小随之递减J 而且

由于 AO stark 效应3 两个峰愈来愈向两旁移动。超喇曼增益的峰值由但2 () 00S2 ()决定p 因

此 β1=β2 时3 超喇曼增益取得最大值。其结果正如图 5 所示3 当 β:1<β且时p 超喇曼增益随

品的增大而增大;当品〉β2 时，超喇曼增益则随品的增大而减小。在 ßl rt= βB 时J 超喇曼

增益最大D

现在讨论双光子共振泵浦情形 (llP Ll21 -= - L1a2学的。假设 ßl-= β2=β，此时有画丑。E

础。z子，在强泵浦场时， (9) 式的前三项可表示为:

[删2 伊(1-tmEψ) . si向 (1- ~配2rp) . 1 1 1 
G(Qa) ...，→ G旷:Ï31\'---\ 一 /+-1L 1+ (γ _ Q)2，τ1十 (γ+Q)ll'li2 '2 1:斗 Lll"t~~JJO 

(12) 
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Fig.5 

由于 sin伊和 C佣伊的值与泵浦场对能级 2 的失谐量.121(即 - .182) 有关p 因此 LÏJ1学 0 时，单

光子增益和喇曼增益是不相等的。 图 6 表明，

当 d组<0 (即.182>0)时3 左边的增益峰大于

右边的增益峰， I Ll2:1 1 的值越大，两者相差也越

大，因此增益曲线是不对称的。.121>0 的情况

与之相反。但是F 无论 d缸取什么值，超喇曼增

益的大小以及共振频率均不受影响，因此受激

超喇曼散射有可能产生频率稳定的远红外激

光。
在图 1 所示的双光子共振泵浦四能级系统

的跃迁过程中，如果不存在第一泵浦场，问题就

归结为三能级系统与两个激光场的相互作用。

令AE0，根据 (8) 式有:

.咕

'521e 

叫句也向-1.。
『 α~4~ 'W'= -5;‘o
~ a鸣也 τ=:.:"，牛队@

.2.; . a~ 
a~ 

JA: 
s 四川崎挣~

Fig. 6 Dependence of system gaín G on 

pumping detuning LI:l1 when strongly 

pum严d(β1τ=β~1i" =10.0)

也叫血俨(专川剧川政〉有了，

棚。=1，跚俨{专f川82 (LI~川局)→r~o
担上式代入 (9)式g 立即得到光泵三能级系统的小信号增益为:

G(08〉 =÷Gdsg{ 仁、 。 ;;-+ 1-
-:J: TO \. 

十 2(γÕ _(22)τ2(1+2γ衍2) _2 一一_l
(1+句，~τ2) [1+ (γO-D)2τ2] 【1+(γσ十 Q)2-t2J 尸

其中:γc=丢 (Jã2十4βD去。上式表明3 在强泵浦场(β♂〉明r 三能级系统的远红外增盘

谱线分裂成品个峰，相应的两个共振条件为乌Eth士专 (.1~2 十4后升。上式与 R. L. 

Panock 和 R.J. Te皿kil且 1977 年所报道的结果一样阻。这也说明了本文中的缀饰原子方
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法以及主要结呆是正确的。文献 [6J对光泵三能级系统做了较详细的讨论2 在此就不再加民;

论叙了。

五、结论

以上我们对双光子共振泵浦四能级系统的远红外增益特性和谱线的 AO starK 分裂进

行了分析和讨论F 结果表明:

ο) 远红外增益谱钱一般由三个共振峰组成s 它们分别对应于系统的单光子过程、剧曼

过程和超喇曼过程;

(勾当泵浦场的拉比频率践和南相等时3 四能级系统的超喇曼增益取最大值，而且

能够超过单光子增益和喇曼增益;

(3) 双光子共振泵浦四能级系统的受激超喇曼散射不受 AO 邮址效应的影响，因比

有可能产生频率稳定的远红外激光;

(4) 如果不存在第一泵浦场 (β1=0)，从本文立即得到光泵三能级系统的远红外小信号

增益。

附'景 (Appendix)

远红外增益系数解析表达式 (9) 中的最后一项 E 的具体形式为:

BE-i(勾3sin28-~3)血22φ阳28 .2伊-02)τ2(1+2悔吗 -9
。+4γ鸟2) [1+ <' 

τ f J缸u以(ρQ十γ吵〉泸向+1阳2+(忖γ十去妇d岛缸2组21 )2 
--早-~雪旦q缸n3B.(:缸n2m __________ ~--~ 飞 aι可 .J 

4 叫 l 山;4τ2) [1+(γ+去句y，2 J[l+(γ十阶~J

44(Q-γ〉τ212+(γ- 去.ð111ì2 ,2l+ .2 
+cos2φ 「，LJJJ 」}

(1 + Jã4,2) I 1+(γ-言缸)τ2 1[1+ (γ -Q)叫 j
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Abstract 
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h 也，his paper，也he dre，四ed-a'抽血即'proach iS successfully used 阳 derive 古，heana]y也.ìo>

solu也io卫 of FIR gain foeffioi阻力 for two-pho古on resona时ly pumped four-Ievel system. 

The gai丑 charaσteristics and AO 的a.rk effec古 of 古he sys臼皿 are di90U回ed in detail. 1也 is

也heoretically proved 由的也e 的imula古ed super-Raman process ca丑 Iead 也o high power 

and frequency s古able FIR lasers. 

Xey Words: Bingle-pho也on proc础lj Ramán prooe，剧j super-Raman process. 




