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提要

本文从理论上分析了利用调制的单模激光场共援激发来测量原子或分子的寿命.结果表明:.生费

亮或共摄荧光信号与调制信号间的相移主要来自三个过程 (1) 由原子的横向弛豫时罔及撞光线宽决定

的激发过程 (2) 由激发能级及其他能辑土缸子最寰黯过程 (3) 与系统达到!平衡态植子数分布所需的

盟章时间有关的碰撞激量过程。讨论丁在不同的情况下官们的影响，并在分析中考虑了多曾勒加宽的影响.

关键词f 捆移法，寿命，多普勒加直.

一、引 古
同

目前p 对原子或分子寿命测量大多是采用原子或分子系统对共提激发场的响应特性。应

用较多的是系统对狄拉克 8 函数激发的冲击响应特性，这时系统表现出指数衰减行为凶，其

衰减时间与激发态的寿命相联系。另一种方法是测量系统对正弦调制激发光的响应特性，

这时系搜表现出"延时J1现象，或称相移。利用这一方法对原子或分子寿命进行测量的早期

工作大多是采用单一频率调制的宽带光凶。理论分析表明，这种情况下相移角 φ 可以表示

威馆伊=-D飞其中 o 为调制频率F 守为激发态的寿命臼 o 激光的出现，给实验工作带来了

极大的方便。从此，很多实验都应用了单色性很好的激光场[4，]0 Lloyd Ârms也rong Jr. 和

Sergo Fene-时且e[盯理论分析了强单色激光场与无多普勒加宽的原子共振作用时，相干橄发

过程的影响，指出强先场引起的拉比(Rabi)振荡效应将严重地影响测量给果，其相移量可

以表示为

句Z伊--2ω1+(阳的一的
1+(叫2+2Di ' 

与非相干场激发时不同，这里的相移量增加。上式中 DB 为强场引起的控比振荡频率，

近期有文献利用待测系统对激光场的模拍噪声的响应m来进行类似的测量，指出多颁

率调制，并同时测量系统对这些频率的响应特征，有利于测量精度的提高me 放电气体中碰

撞撒友和消激发过程使得有可能利用相移方法测量高激发态原子的寿命3 但是碰撞过程使
得两能级模型显得过于简单。本文发展了Lloyd Arms也rong Jr. 等人的理论，考虑了这些

数应对测量结果的影响。

-、 理论模型

设激发场具有洛仑茨(Loren恒〉线型的单模激光束，并以角频率。，振幅调制，即

收稿日期 1987 年 6 月 5 日;收到修改植日期 1987 年 9 月 14.日
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E=ezEo(t) (1+mα泪。均 exp(户均， 或 E=e~(I)&xp(户吟.，

<Eo (1 + 1i')Eo (~) >胃五吨(-TAvL) ， t (。
句c

式中 L1VL 为激光的线宽。< >表示对涨落求系综平均。句为真空中的介电常数1 m为调制

度 ， e， 为激光的偏振单位矢量， &(1) 为激光场的慢变振帽，对于原于或分子系统，用与文献

[8] 相似的模型。按宇称将原子能级分成两类，一类下标用英文字母表示其粒子数写成吨，

另一类下标用希腊字母表示其粒子数写成~。考虑激光场的单色性，激光场搞合的两个能

级(下标为'Í'O和 α0) 用半经典的密度矩阵方法描述。其失相速率 r一般地还与碰撞过程等

有关。各能级上粒子数的改变，主要由于自发辐射过程(A)，光激发过程(BI) 中性原子同

碰撞过程 (an) 1 以及与电子间碰撞(1"同)转移过程'。其中，碰撞过程的贡献与扰体密度(气体

密度刊或电子密度问)成正比。对于能级岛7 '10有密度矩阵运动方程:

jdl，ρ = [H, p] + j(dlρ)BC， 但〉

式中 ;-.../τ1 I (d~ρ) B(J 为 dlρ 的辐射及碰撞项。对于其他能级有速率方程∞

di 叫::=a r S.i ~十S叫尸1 1.
l 'IT.J L .A.J+S，田 S.a J L'饵'8 J' 俑+-岛， α手向)

SalJ =rrlJlj向十阳''''， a;手 b] CJ, b=t, (1 

S俨一事(.AS1+也)-ESH，

S_= 一尹(A..dd-EZS曲，

(3) 

式中 S伪、 Bu 和 S，. 分别为碰撞、转移速率和表现衰减速率，记激光作用的两能级阔的跃迁

偶极矩为 μ。由于 H=Ho一μ.E， 从而 (2) 式改写为C9l

jd~Pi. = j (8，.1'&;十队‘町a丁 +j(S4ol1饥β+8'.ioρρ 十 (μ-sρi.ie一 H.O. )， ., 

jdtρj'.J= -jrρ1'11'+μ·ε (F伽 -P，.) + (ω一ω。)向， ø'J ~ (4) 

jdtFø, = j (SøJ川S+SØ，ioρi.) + j(S. ，刑十 8..11闻J - (μ.eF..i.- H. 0.). 

假定在时间。jr) 内 (ρ~.- r:伽)的变化很小y 或 1<<1.(1. 为饱和先强)，则可对(4) 式中

间一式积分，并将(Pi. - r..，) 从积分号中提出，然后代入 (4)式中第一式和第二式得

=一川旷.E7)Ih 一阳) Re{(l+…ω)μ丁 m，- (~ 才 1 
EoC (r十 L!VL) • \f'#11 /""'J~~l'-' "W~W~ U"/l 1+ðJ ' ..r \1十 (δ= L1Y" I 

+ 1 、…" '" ~_ """'.( LJ+ð -1.... J--ð \.ñ.... n ~ lL.L JO ,. r (5) 
1+ (ð +A) .lI JVVD~iII O."'-'"也飞 1+(<3十L1):J .. ï十 (ð- .:1).3 /一…俨 Jf -.\1. V. I 

δ=(ω一ω。)!cr+ LlVL) ， A=Do!(r+AvL) , 
式中 O. O. 是碰撞及自发辐射项p 隅'为 m 的复数共辄。对于"阳也有类似的结果。 (6)式

具有速率方程的形式。它将与(3)式一起构成讨论的基本方程。

三、几种特殊情况下系统运动方程的简化

考虑各能级上所有速度分量上的粒子数总和，则可以对(5)式进行速度分布积分。并

借助于等离子体色散函数

费后面括号中表示读过程的遥率.
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r+且 T+ LlvL ~_r 一 (ω'一向)~ l岛，Z(ω)=-ZR+ 1tZ卢 l expl l J-_ (r+~VL) -2.(ω一ω') --rl - J"t J 

式中 ZB， Zr 为实数。最后得

d机= _ _4_ (EL.阳..叫 ZR zlRel(1+响oos Do'#) r 1 + [Jl' cos (QBI 。c 飞 LL r+ .JPL .L J .1..1..0 11..~-'----lIu""'JD Co40'JL 

-电-12ZZ)J}c队一阳)+0.0.
ZB=-ZB(ω'L)， Z主 =ZB(ωL土Do) ，

册'=旷 τL[(ZE+旬S+ (Zt- Zï)2) l/lI, 
"~B 

式中 0.0. 是指碰撞项，Re表示取实部。

1. 宽带激发场情况

η1 

(6) 

(7) 

虽然用洛仑丧线型并不能很好地描述多模激光场或宽带光源。但是，我们将看到它所得

的结果仍是合理的。对宽带激光场 L!PL>> L!VVJ .JVx， 其中 ÁVD 为气体的多普勤加宽， AVN=-
18句..1为均匀加宽。则 A" BzO, (5)式变成

侃一去(EL.附..E~) I(ω) I山倒a~IJω「阳)+ω(8)

式中 I(ω) = [I/(r+åvL)] ø(IjÁvL)为激发场的谱功率， ð.O. 为碰撞项，这个方程与速率

方程的形式完全一致。

J. 元~蕾鞠加宽的情况(.1VD<<:'L!VL+ r) 
在此情况下， Z(ω) =- {CT+AvL)/ [(r+ L1vL) -iCω一向，)]}。对于严格共振 ωL-屿，

则 Z-l" Z士- [(1土jJ)/(l+ .ð'汀，于是σ)式变成

d机-一土(EL-州*.Ei) p JI A.. Re{ (1+响。倒D()~
r+~VL ---l" 

[1+ 旷伽(Doi一地-1圳. (p，--川十0.0. ， (9) ...; 1+A2 -- ，--~ / J 

式中 C.C. 为自发辐射与碰撞项的贡献，Re表示取实部。从(9)式与 (8)式比较可知，激发态

粒子的改变是通过，ρ'-~ρ田汇主P.. 过程。由于存在相干记忆时间(r+ .dVL)气使得粒子

数的改变并不象速率方程预言的那样跟随光场的变化而出现一定的相移。我们称这种相

移为激发相移，记为伊翩。

在实验中，常用两种调制方法，其一是小信号调制，即|刑1<<1;另一种是完全调制，即

l 俑Jl l1 为有限量， (1/ 1m\) <<10 

(1) 小信号调制

。)式中的饵'项可以忽略不计。而有

如(1+师叫)[山F跚ω-rZZ]中跚跚(Qol叫，

蹄如=Re叫勘阳(刨叫言玄去乞z阳.+咐Z巧直扣1l+Z吗Z岛句五ρ沪〉
伊 ...._+ø-1 ZI e…-z~ 

" tg 2Za+Z五十Z豆'
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(2) 元全调制

光 萃 学 报

í... . rñ'l l 1....... , _1 Zr-Z; 飞 1、
&(1+例闹。~)11+班'仅因{QeS-tgz z r}l 

i\Z真+Z豆 /J

_J刑|气功十ZiL[1+饥晒(20~坤..)]，

an-l(Z~+ZR)!!+ (ZË-Z;")]ν， 
Z去十 Zñ

伊帽--tg-1Zt-ZÏ
Zt十Z豆。

综上所述我们可以得到系统的运动方程: (将向~(.， r:.)• 11..) 

[叫 1 = r s.ωJ ~岛S+S队岛阳η4咀叫叮8川t丁][:吨BI[-广一斗δ讥ωM‘;，.ð iλ8乱4

9'l.J L .Aø}+Søι. SøB JLßsJδ鸟ji.~IIØ) 

M(~)-1+现自阴(ω+伊1(41;) , 

f羔[(2ZB+Zt+Zi)" 十 (Z1i -ZR)刊，
ICJ L.J R 

9.Q= ~ 

过]己]M(吟，

〈对小信号情况〉

g 春

(口〉

I r7+ : r7- [(Z主+Z豆)~+(Zt-Zï)勺 1/2
lZ主十Zi

(对完全调制情况) ~ (12) 

1 , 
2 ~_ . _.... 2Z 1l J B--==-- (巳 ·μμ·.ez) R V Z古牛 Z "R

r十 L1v 7, 1-:;-
L t4ZRS 

。=~ QO, (对小信号信部)
l2.o0o (对完全调制情况〉

式中伊帽由 (10)式 (11)式确定。

四、运动方程的求解

(对小信号情况〉

〈对完全调制情况)

在求解方程组 (12)时，不难发现，由于粒于数守恒使得右边第→项行列式为零。将任意能

级 g 上的粒子数表示成问=旬- ~ (n;十何U 代入后消除这一约束，对求解方程是有利的，

这里"为总粒子数。这样的代入导致(12) 式作如下的变换

S IOb• (Sa.-S rJI}) 0 (a, b= tj" α 手 g) (13) 

此外， (12) 式加上泵浦项 Wa=Sag'no 于是得到在无激光作用时(I=町，系统的稳态粒子数

(叫与心)分布为

[;;]一[Sj4AJm1叩s
ÅßI十SI3' 8 ßø J lW 8 

(14) 

将 (12)式的时间作平移 f=t十 #0， tO= (伊'ec/[.}) ，然后再作傅里叶变换。由于已假远
IID1<<I6' 故变换后的方程可作级数解 .F(Cù) =~νFω(ω〉。于是得
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军(如-Ä).F.(.>(61))..--BI8 {n(Jð(ω) 十二"喇叭ω-D)+8(ω斗。)J

++m平 λ...+1[~制(ω-D)+.1*川崎)] }, 
< Â=-r 8'1 Åtð十8'iJ 1. nO= r叫…咽

L.A四十 S.J 8.s J"- L，过 J'
需

8-乓]叫8...， '{61) -sr[:二20
(fIw-n?) , (".-n~)为由于激光作用使粒子数发生的改变量，矢量 !/F{ω)表示它的傅里叶变

换。由此方程可以解得 ω= 士。的谱成分，它可以表示为

、

(15) 

Fω) -g.nBI [δ(ω- .0)+δ(ω+D)JF(ω) ， 1 
F(ω) = (如-A)-lðno= .F-(-ω) 0 J 

(16) 

若(l/-rClll) = 1 Sool >> 18叫 ， a;乎 b， 叽 b=tb， 矶则 F(ω〕可以利用公式 (0十 D)-l;::;O-l

_O-lDO-l, (O>>D) 作近似计算。对 (16) 式作逆傅里叶变换得到粒子数变化的基频成分

特别对撒光作用的上能银 llo 有

飞 [(1十 S.川T副 )2+ (Dτ'，-).11] :1/2
‘ ~-9JlBI("..- "，.) I~ 

'~le ω({Jj十抖， 1 ...; 1+ (.0τ1.沪、，í J.-j- Q2τ己|
tp=供.+q:..十仇， rp..= _tg-1.Qτ' .. , ~ (17) 

SS.配町，:.Q伊仇句= 一电屯z-1 1 十~且叼叫叫吨.十s也画配酌!.λτ句 o J 
机也是由于上能级粒子数衰减的有限时间产生的相移p 这部分与阜期用非相干光激发汁

算所得到的结果m相同。对于理想情况下，无碰撞和无多普勒加宽的小信号调制'，h 况，利用

。)、 (10)式可得总相移 φ为

有E 伊=-~十Q?3(2+daL_ (18 
2+ L1.t-D.d7'øl 

0 飞

如果假设r斗 .1VL~r= (τ二'.1/2) ，则 (18) 式

变成 tg rp = -2.01"..， 这是 Lloyd Arm.s ~rong 

Jr" 等人的结果。但8)式表示的相移是较为复

杂的。为了说明横向弛豫时间与激光线宽等相

干作用中的失相过程对测量的影响，不难从

(18)式得到相对横向弛豫时间 Ta-= [(r十

..1VL) τ' .. J-1与测量误差之间的关系。图 j 给出

了这一关系。图 1 中横坐标对应于相对横向弛

豫时间，纵坐标对应于相对误差 "且定义为
f= [(τ.，一吨.) /'t'..J ，其中吨. - (tg，，/.oo) 由伊

值确定的寿命 r.. 可认为是原子的真实寿命。

1.5 

-I
H
D
I
H
t

嗣
同
-
H
ω国

。 1 
Rel.Trω.Relax.Tiae 

2 

Fig. 1 The relatio且ship tH，"，飞 e旦 I l:: e re !.ative 

error f and the pr仰53 of phase 1 ,:ssing 

under vario田 modnlation frequa.ncies D 

对于理想情况 .d/"L=O， F= (1/2't"..)， 对应于 Tc=2。当激发光完全无相干性，即 .dVL→∞
时， Tc=O。由图 1 可知，从完全非相干激发赳渡到理想f言况，计算得到酌寿命 4. 与真实寿

命 τ.. 可能相差一倍，并总是偏小。例如，设原子寿命为 10-7seo，如呆用单摸~:1t作沟激发光
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源J i支 LlVL=5MHz， r胃口/2"，.，) = 5 MHz，则τ， =1 在调制频率 D=lMHz 时1 ~~33%; D 

=11MHz 时，~:::::õ3%， Q=21 MHz 时， E:::::73% 。如果用多模激光场 Lb'L"，tGH乳白~

1%.. 此时 Q=lMHz 时， e--O.5% , D=11 MHz时1 ("，1%0 以上都是比较典型的实验数

据范围。由于用单模激光场作为激发源很难消除碰撞失相过程，即是 r>(1/2-r:.J 的影响，

这就说明用多模激光场对于测量原子寿命是有益的。然而用单模激光场就可以突出失相过

程的贡献，在得知 τ.，的情况下，如果用线宽 LhIL<< (1/-r..)的激光作为激发源可望从图 1 中

由't".，和 5 值确定 ro 同时p 从图 1 看出，当 τ。接近 2 时，相对误差 5 值与所用调制频率关

系很小，这对测量是有利的。

图 1 没有考虑多普勒效应与碰撞项仇。伊，.项通常是很小的(伊.."，Sω)，其影响通常为

百分之几的量级。如果考虑多普勒效应，需要对等离子体鱼散函数作计算，其结果是使相对

误差值减小。

五、结束语

从本文的分析可以看出，利用相移法测量原子寿命需要注意各种因素的影响，针对具体

的实验情况消除这些因素的干扰。考虑激光线宽及其他各种非相干性的影响，我们得到了

在分析这些效应时，相移角伊与寿命 τ.. 的普遍关系式。而 Birks 等人的结果相 Lloyd

Armstrong J r. 等人的结果是其两种极端情况。从而提出了一种测量原子相干作用过程

中的失相速率的方法。所得结果有待进一步的实验给予验证。
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Abstract 

775 

The lifetime of atoms and 皿0100n1e9 can be measu.red by nsing modnla切d reeanant 

single-mode laser field. Å theoretical mode for 也is method 国 pr铺阻也00. 1 t is shown 

that 也he 1皿er índnood fluorescenoo, a resonanoe floures回nω 坦皿odn1ated at the samo 

fr吨llency， but phωe 血血 from 也he exciting laser. The phωe 由血坦皿ainly due 1,0 

也lU'剖 proc:四蜘s (1) ωherent exoilation þroc:翩 。harω抽r坦ed by transverse 

relsxf也tion ra如e and line wid白。.f the l&86r, (2) population damþ坦g pr(阳ss

charac恒rized by 在hed创埠y 也皿e of exci也ed levels and 。在her I旧pula民d levels, (3) 

0011坦10n pro<抱锢 oharw协，rized by 也he l'elaxa也ion time by which 也e system 切 be in 

吨四且bril1m sta.te. The e:ff.倒也 of 白帽e prωe翻倒 on measnrement r部ult 坦也scu阳d.

The Doppler bl'oading 坦∞naidered also. 

Xey words: ph剧由迁5m的b叫; lifetimei doppler broading eff，何也




