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脉冲激光激发的原子共振荧光

张卫平' 谭维翰
〈中国科学院安徽光学精密机械研究所) (中国科学院上海光学精密机械研究所〉

提要

本文从含有弛豫项的光与二能级原子相互作用的布洛赫(Bl∞k) 方程出发，利用计算机进行数值求

解，在强共振激发条件下，结出了几种不同的激光脉冲〈包括常见的高斯脉冲)激泣的原子共振荣立谱，获

得了原子在瞬态辐射过程中的一些新现象.

关键词:共振荧光，瞬态共振荧光现象。

-、引

二能级原子在单色连续的强激光激发下的共振荧光理论，已有较多的研究口，23，并与实

验结果较好地相符。然而对强激光脉冲激发的瞬态共振荧光现象2 研究较少;但也开始为人

注意[3 ， 4J。文献 t句曾研究了矩形脉冲激光对原子共振荧光的影响，但实际激光脉冲都与矩

形脉冲相差甚大，所以该文献的结果不能描述实际脉冲激光场激发的共振荧光现象。最近，

文献 [4J从二能级原于薛寇愣(Schrödi丑ger)方程出发F 计算了双曲正割形脉冲激发的原子

荧光谱;但他们忽略了原子自发辐射加宽的影响。事实上p 撇开自发辐射过程带来的影响去

研究原子的辐射现象，本身就是矛盾的;因为原子的荧光辐射首先是由自发辐射过程引起

的，所以文献[句所做的假定本身就是否定了它的合理性。本文从脉冲激光与原子相互作用

的布洛赫方程出发p 考虑横向弛豫时间 Tftj 与纵向弛豫时间几(自发辐射加宽的影响)，对几

种形状的激光脉冲波形(包括常见的高斯脉冲)，在强共振激发条件下，利用计算机数值求
解，获得了脉冲激光激发的原子共振荧光谱;并进行了讨论。

二、运动方程与瞬态共振荧光谱

参照文献 [2J ，得出原子与形状为 F(功的脉冲激光场的相互作用布洛赫方程为

」止ι[阳呵 (归叫叫et)J =一-→Jz♂铃气*[pω问ρ向阳ω也曲b刊e川ω叫et)] -豆乎2争旦叩F(队吟归以.1， 1 dt ...r~ -~r -...-~~-/ ~ ~ 

舌[ρ川p(一归阳ωet古〉阳]恒忏E←…一→乞仇[

」土ι LI= 一K1 (ωLI- Lloρ)+iωQoF(tω#均) [ωρ恼川e腥呵x勾p(←-→4ωωetω6均)- ρ阳咀ωb叫 (0ωω均e川 , I dt - ~V， . - - v - , -, I 

Z= (K/2) +i(ωe一ω。) = (K/2)+~L.Iω) 

式中ω。为原子二能级间跃迂频率J Do= (2μ .Eo/划为峰值场强对应的拉比 (Rabi)频率且

(1) 
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K1 = (1/T1) ~ (K /2) = (1/T2) 。在初值时刻p 若原子处于基态p 则.10= -1} Pa"/)(O) = ρ00(0) 

-=0。若定义

G(l) (t， τ)=<。气功。- (t十τ)>} GOl)(ιτ) ~<ð+(t)ð+(t十τ)>~

G(3) (tJ τ)=<俨 (t)ðø(t+ τ)>~

式中 ð+， ð- 分别为原子上升与下降算子J ðlil 为原子反转粒子数算子。按量子回归定理r5J

它们应满足与 (1)式同样形式的方程2 即

(2) 

才￡七 [G研俨俨川(1ω1υ〉

才￡L [G肌X川ω圳)=→寸z(](2)ex川叩圳)十豆号孚2争立叮叫F贝町(θ忻s扑川叫+忖τ纣)G(气 f I (3) 

才舌;G铲即(3)=创3)=-K瓦叫l[G俨倍悯)-G-俨俨侈ω叫) (tι) 0时)J忏+ω川十叫τ吩训柑)川刑[阴[GC砰(2)exp( -iω仙ωω均时e♂叶τ

G(ω1υ)(θt毛， 0的)=[口l十 L1(σt均)J /2， G'叩2岛)(t， 0的) =0, G<ωa创)(θt， 0吩〉 ε= 一p向ò(J晶 (t) 0 (4) 

美于原子发射谱的普适定义为
「寸 rT r∞『

g(v} T) =2Rel 古L dt L <ð+(t)ð-(t十τ) > exp (仰)d-τ1 ， (5) 

式中 <ð+(功 ð-(t+τ》为相关函数，一般可分为两大部分

〈俨 (t) ð- (t十τ)>=f(t， τ〉十o (t) exp( -rj，ω。τ)1 (6) 

且 limf(t， τ)=0。于是 (5)式可化为

r 1 rT 
_1-< (回. '\.7 1 . r 1 (T '"",., , .1 

g(VJ T) < 2Rel T Jo dt Jo f(币， τ)吨 (i叫叫 +l于 J: O(均由Jac←ω。

E叫主 f: dt f~[G(叫价却(iwe-r) -O(t)]exp[i(←ω.)τ]伽
「咱 rT 叮

+1 主 Jo O(t) d叫 δ(←ω山 (7)

(7)式的后一项给出了原子对脉冲中心频率成分的相干散射气这一项对研究原子的辐射过

程是怎样受脉冲激光的影响来说，并不能给出更多的信息，因此，本文以后所说的原子辐射
语均指 (7)式的前一项而言。

三、数值计算基本方程及参数取走

1. 基本育程的归-化

为使得方程组 (1) 、 (3) 及谱定义 (7)式适用于数值计算3 我们令

Pab exp (iωet) =u(t)十仇(坊)

ρba. exp( -iωet) =u (t) -仇(功

L1(吵 =W(札 !

G(l) (t~ -r) exp (iω♂)=Ol(t) τ) +i02 (t， 吟， i

G仰。， τ)exp ( -iω♂) =Oa(t， τ〉十 rj，04 (t， τ) s 1 

G'衍。， τ)=Oó(t， τ) 十 i06 (t， 付。 J

。〉
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并对所有参数以 (2/T~) ;""K 归一化，且让 t'=tK， T'=TK, Q~.... ((Jo/K) , Jw'= (..dω/K). 

τ'因τEsdE(ωe/K) ， v'目 (v/K) ， Ki=Kl/Ko 由 (3)及 (8)式即得如下方程

d01 1 rv .., rv , (J~ 
二」--q-bFCs十1ι F(t'+7í') 0 6, "τ2 -~ -- -",. 2 

d02 __ 1 
一一=一::: O，+..dω叫一旦旦 F(t'十的白，d7j' 2 
dOa _ _ 1 rt I 11..1 rt _.Q~ 
←--一::: Os+ L1ω' 。岳一←立 F(t'+τ')061
dτ 2 

d04 _ 1 rt .L' íY I .Q~ ←T~ 一::: 04一句， 0 8+ "'~O_ F(t'十 7í')05J
dτ2 -.. -- - <>. 2 

军车回 -Ki05-Q~F(川)04十n~F (t' +7í') O2 - Kiu(t') , 
ατ 

dO 百异国 -Ki06+矶时'+τ')σ3-n~F(t;'忖')Ol+Kiv(t') , 

02(t', 0) =Oa(t', 0) =04(凡的 =0，

。l(t'， 0)....[1十W(t')]/2， Ofj(t', 0) = -u(t')J 06(t', 0) =吻。') 0 

同样由 (1)式及 (8)式得

出.L 1 A ..,__ 
dt' 2 町-一吁

dψ1 门
←一=一土@十4ω'u- "'~O F(t')w, dt/ 2 ~ . -- - 2 

号?=-ki(切-..do) 十 2DhF(t')v ，

初始条件为 ，，(0) =v(O) 国0，创 (0) =L10o 由 (7)式p 光谱密度为

g(v', T') =2Re~占 e' dt' f国 [<â+(t')â一 (t'十 τ')> 
L L JO J 

-O(t')昭

-=2Re~ 亏」↓;ιï fT' dt' r=∞ [0乌1(σsfF， τd功') +ω趴2(σt'， 管d吟F丁) 
L:'C JO ;0 

-0阳蚓

自...2纽御叫Re斗{i去剖L叫J:' 巾M叫，J: 阳t'， '1/') +i02 (t', 7í') 

(9) 

(10) 

-u2仲泸(t') ] exp [i (v' 一ω川]d牛 。1)
2. 数值计算的具体育法

整个数值计算过程是按下述步骤进行的:

( i )按 (11)式中对 f 积分的要求，从 (10)式中求出所需要的分立积分点现上的叭现)、

~(圳、w(t~) 的值。

(ii) 将 u(~) 、 v(圳、切 (tD代入 (9)式及初始条件中P 求解 (9)式得 01.(码，叫)， O!}. 饵，

吗)， (-吨由快速傅里叶变换中对时间取样要求选定);然后应用快速傅里叶奕换技术，完戚
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(11)式中各量对4 的停里叶变换。

(iii) 将各 4 点上诸量的傅里叶变换后的结果，按对 t' 的积分要求进行叠加J 再除以观

察时间 T 和取实部，即得原子共振荧光谱。

3. 计算参数与初始条件的选定

为便于和以前的理论比较p 我们取定初始时刻，原子处于基态p 即 Jo = -1; 对脉冲场，
选定峰值场强对应的拉比频率。0=5民且原子跃迁频率与脉冲场中心频率共振(.::1ω=0).

脉冲形状函数分别取以下几种形式

叫一(与生yO] ， (超高斯形〉

F~t) 斗叫|一(与生Y l， (高斯形〉
L \.il't' I ..1 

叫(号斗(双曲正割形)
式中岛为脉冲中心位置， L1't 为脉冲宽度。

四、数值结果及分析

根据上面说明的步骤p 我们在 B6935 机远程终端上进行数值计算J 获得了不同脉冲激

发的原子共振荧光谱。首先考虑仅有自发辐射阻尼情形，这时有 Ki = (T fJ/2Tj ) =10 

1.窄脉冲激光激发的共振荧光谱

我们在图 1(α) '" (σ) 中给出了相应荧光谱的时间演化过程。三种脉冲宽度均取为

dτ=T1i 其中超高斯型脉冲中心位置 to.国T1， 高斯与双曲正割形脉冲均为 to=2T1o 从图中

可看出，三者激发的谐的共同之处在于:当观察时间 T不太长，荧光谱呈洛伦兹形， 谱半宽

.dv= (K 12); 这与连续场激发时的弱场情形相同口 o 而且从图 1(α) '" (0) 可以看出F 三峰是

在 T>2to 后出现的。这表明p 三蜂的产生是整个脉冲与原子相互作用的结果。和连续场

激发的 MollowC1J 三峰结构相比p 本文的结果除中峰洛伦兹结构与其相同外p 旁峰结构相差

很远F 旁峰位置不正好藩在峰值场强 E。对应的拉比频率。。她p 旁峰被加宽，且旁峰与中峰

相对强度比明显下降远小于 Mollow 的 1:3口这一现象作者作如下定性解释:在窄脉冲情

况下，洛仑兹中峰基本上是由自发辐射产生的p 与外场作用关系不很大，因而几种情形下的

中峰形状有相同结构;而旁峰则是由外场与原子相互作用引起的。在连续场激发时3 它的位

置落在拉比频率处y 而此种情况下的拉比频率是一常数。但对随时间变化的脉冲场p 相应的

拉比频率 Q(t) =QoF仙也是随时间变化的;正是这种变化导致了荧光谱旁峰被展宽p 且位

置发生移动。这种变化愈缓慢y 旁峰受展宽彭咱就越小p 兰峰就越明显。这就是因 1 中看到

的超斯脉冲激友的谱穷峰较明显J 而高斯脉冲散发的谱旁峰几乎被"掩投"的原因。另外3 图

l(d) 中我们给出了宽度 Aτ=O.lT:L<岛的高斯脉冲激发的谱，它为半宽度 L1v= (K/2) 的

路伦兹型荧光谱。这正表明，当 iJ'7i'<T:t， 时z 原子荧光谱型仅决定于自发辐射3 外场作用仅

影响荧光谱强度大小3 而不影响其形状。

2. 宽脉冲激光激发的荧光谱

在图 2(α)"" (0) 中，给出了同样三种脉冲激发的荧光谱p 其中心位置均选定在 to=5Tl



9 期 脉冲激光激发的原子共振荧光 773 

kg(ν〉

2 

飞 (T-to)/巧
〈ν【ω，，)/k

Fig.l (α) The spectrum excited by 

a super-Gaussian pulse 

Aτ=lT11 to""" lTll Qo/k =5) Kl月=1，
kυ/7&=0， .10=-1 

.kg(v) 

1.2 1 

-- 1 

3 

-4 
/-8 -4 0 4 8 

tT-zA/TI 〈ν-ωJk

Fig. l(c) The spectrum e:xcited by 

a hyperbolic 田cant pulse 

.1,-=-lT1, to=2T11 Qo/k-5, ki/k=l. 
dω'/k=O， .10=-1 

1. 

l 

/-a-4O 486 

(v-ωο/~ (T- to)/Tl 

2 

F ig. l(b) The spectrum excited by 

a Gaugsian puIse 

Aτ=lT11 to=2T1, 0 0/k=5, ktlk=!, 
Aωýk....O， .ðo=-1 

kg(v) 

1 

Fig. l(d) The spectrum excited by 

a Gaussian pulse 

Aτ=O.lTl， to=0.2T1J Qo/7& =5, 
kI/k=l，.Jω/k=O， .Jo~-l 

处，脉宽 Lh' =5T1o 由于宽超高斯脉冲接近连续场3 它激发的谱应接近 Mollow 情况。如图

2(α)所示，实线表示的谱接近虚线所示的 Mol1ow 计算结果;至于旁峰的差异J 可认为是越

高斯脉冲前沿和后沿的影响。而宽高斯脉冲与双曲正割脉冲激发的荧光谱出现了奇异的现

象:中峰不再呈洛伦兹形状，而近似平台结构。仔细研究中峰不难发现p 它相当于…洛伦兹

结构上叠加一尖峰。经计算发现3 尖峰的半宽度 .dvo 随脉冲宽度 b增加而变窄。 且当

A7/~T1 时p 尖峰消失，中峰成为洛伦兹形。这一现象作者认为高斯型脉冲场强的倚里叶变

换有以下形式

E(ω) =- ,: fOQ Eoexp r 一 (ζ叫 1 exp[i(ω-ωe) (t-to)Jd(t-ω 
气/:.:!z J-回 L \.LIτ/ J 

E号?也P卜 (ω -We) 2j (2/iJ7t) 勺。

激光的强度分布为
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Fig. 2 (α '1.'he spect l'um excited by a super-Gaussian pulse 

Aτ国5T1 ， to= 5Tl> ρ。，fk=5， krJk=l, Jω/k=O， 4>= -1. 

13 
14 

15 

8 

9 

10 
-1 0 1 

(v-ω，，)/'-

-4 -5 6 

Fig.2 (σ) The spectrum excited by 

a hyperbolic secant pulse 

Aτ=5T1， to=5T!) Qo/ k = 5, kllk=l, 
Aω/k=O， Llo=-l 

2 

(T-to)fT1 
(v-ωρ1" 

Fig. 2(b) The spectrnm excited by 

a Gaussiau pulse 

dτ=5T1， to= 5Ttl Qo/ k=5, kt/k=1, 
AωIjk=O， .10=-1 

(T- to)!T1 

这表明激光场含有多种频率成份;因此原子除对中心频率均处激光产生相干散射外，对其
它频率成份ω处的激光也应产生相干散射F 正是这后一部分散射光叠加在非相干散射光的
背景上p 形成尖峰p 这种相干散射光谱强度应决定于入射激光强度;因入射激光强度 I(ω)正
比于Eμ州这种关系也应反映到相干散射光谱中来，即相干散射光强度也应正比于 EÕJ~o

当 E。一定时p 相干散射光强决定于 d护。作用

时间h越长，则相干散射光就越强。从-域来
看， 由 I(ω〉表示式我们算得激光场的运半宽

ilvo 巳(v' 2ln2/Ll讪;度实际数值计算表明，当
Aτ>T1 时p 相干散射尖峰半宽度 Llvo 对 Aτ 也

近似有这种依赖关系p 如白 3 所示p 图中分别给

出了相干散射尖峰半宽度d町、原子非相干辐射

产生的洛伦兹中峰半宽度 L1v阳及入射激光谱

半宽度 ..1vo 与入射激光脉冲时域内的宽度 dτ

的关系曲线口从图 3 可见，当 b 逐渐增加时，

Llvo 与 ..1vo 逐渐靠近;但当 ..1-r 减小时2 L1VO 与

I(ω)=专 8oE*(ω)E(，ω)=号 EgJτ2呵← (ω-ωe) 2/ ( .../2: / L1'7:) 勺

iJvjk 

ðv 
ine/i 

4vojk 

。.8

0.6 

O.岳

0.2 

tJtjTl 

Fig. 3 Rela.tiouships between the spectrum 

width日 and pulse wid th L1τ 

12 10 8 6 4 2 。
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Llvo 有偏离。由此可见p 尖峰是由原子对外场相干散射产生的，当原子与外场作用时间越长p

这种散射光愈接近原来的入射激光场。 然而p 当 dτ三二T1 时p 在 E。不变的情况下; Egth，2 的

值较小p 因而相干散射光很弱p 散射尖峰被非相干散射的背景所掩盖口本质上可以理解为2

由于 4τ-;;;'T1， 原子与入射光作用时间很短p 甚至尚未产生相干散射3 而脉冲已经过去3 其荧

光谱主要是原子经自发辐射衰减到低能态的非相干光谱。

3. 弛豫时间 T1、 T2 对共振荧光谱的影响
前面讨论了仅有自发辐射阻尼时的荧光谱。然而p 当 Ki= (T2/2T1ì 手 1 时，情况又会

kg(v) 

10 

F'g.4(α) The spectrum excited by 

a super-Gaussian pulse 

dτc= 5T2J to=5T3， ρ。 /k=5， k1/ k=O.05 , 
kυ/k=O， Llo=-1 
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怎样呢?我们计算了 (T2/2巳) =0.05 情形下，超高斯脉冲与南斯脉冲激发的荧光谱;脉宽均
选定为 A7: =5T2， 中心位置也都为 to=5T二。 图 4 给出了荧光谱形。显然p 超高斯脉冲激发
的谱再次表现为接近连续场激发的结果E13; 而高斯脉冲激发的谱却出现了较明显的三峰结

构p 并且中峰上没有叠加尖峰。这是因为当 Aτ=5T2 =0.25T1<Ti 日才y 相干散射很弱p 尖峰

不明显。但因 A7:>T2， 因此原子在整个非相干散射过程中y 仍受到外场的影响y 所以非相干

散射谱中除洛伦兹中峰外，还出现了旁峰结构。另外p 当 Aτ=T2 时p 作用时间更短3 高斯脉

神激发的谱旁峰基本消失，谱基本上成为洛伦兹结构;而超高斯脉冲在 L1rv- =T2 时激发的谐，
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虽有旁峰2 但与 Aτ=5T2 时的旁峰相比，强度要弱得多，如图 5 所示。综上所述，由于超高

斯脉冲的行为较接近连续激光场，所以它比高斯脉冲容易产生旁峰。

五、小结

从上面几种讨论情况来看p 不仅脉冲形状p 而且脉冲宽度及弛豫时间均对原子共振荧光

线型产生很大的影响。与文献 [4]结果相比，引入自发辐射加宽影响后p 光谱中就不再出现

带振荡性质的所谓"多峰结构"。此外，实际的激光脉冲与高斯脉冲较接近3 而超高斯脉冲可

看作连续激光场突然开启和经 k时间后再关闭的过程的一种近似描述;所以本文的结果对

选→步了解原子的瞬态辐射过程是有意义的。

作者感谢顾敏同志在本文完成过程中所给予的许多帮助。
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Resonance fluorescence of atom exeited by a laser pulse 
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Abstract 

I丑古he paper, according 切也e Bloch equationS including relaxatio且也mω T1 and 

T 2J we numerically obtain 古he 古ransien古 resonance fluorescence speotru皿 of a古om

excited by several 古ypes of laser pulses, including 古he co丑ve丑古ional Gaussian pulse, 
U丑der the 的ro丑g resonan t exci也古ion.
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