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犘狉∶犢犛犗晶体中部分受激拉曼绝热过程导致的拉曼
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摘要　在Ｐｒ∶ＹＳＯ晶体中，理论计算表明利用部分受激拉曼绝热过程可以在晶体的精细能级之间制备最大原子相

干。一个探测脉冲与制备好的原子相干系统作用，可以得到增强的拉曼散射信号。还讨论了一些因素对拉曼信号

强度的影响，为相关的实验研究提供了理论依据。
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１　引　　言

在过去的十几年里，量子相干一直是人们研究

的热点。很多有意义的相关工作被报道，如电磁感

应光透明（ＥＩＴ）
［１］、光速减慢［２，３］、量子计算和量子

态的存储［４～６］。绝热过程是一种很好的操控量子态

的技术，很多种基于绝热过程的量子计算方法已经

被提 了 出 来［７～９］。其 中 受 激 拉 曼 绝 热 过 程

（ｓｔｉｍｕｌａｔｅｄＲａｍａｎａｄｉａｂａｔｉｃｐａｓｓａｇｅ，ＳＴＩＲＡＰ），

是用一对合适的窄相干脉冲与原子或分子系统绝热

的相互作用，就可以在较低的两个能级之间实现完

全的粒子数转移，它有着重要的应用价值［１０，１１］。如

果这两个脉冲的下降沿是重合的，可以在较低的两

个能级之间制备最大原子相干，这个过程被称为部

分受激拉曼绝热过程（ｆｒａｃｔｉｏｎａｌｓｔｉｍｕｌａｔｅｄＲａｍａｎ

ａｄｉａｂａｔｉｃｐａｓｓａｇｅ，ｆＳＴＩＲＡＰ）
［１２］。

目前关于ＳＴＩＲＡＰ和ｆＳＴＩＲＡＰ的研究主要都

集中在原子气体里。为了实际应用，在固体材料里进

行相关研究，具有更大的应用价值。与气体相比，固

体材料具有原子密度高、结构紧凑、无原子扩散等显

著优点。然而大多数的固体材料具有相对较宽的光

学线宽和较快的退相干速率，这些都限制了原子相干

效应的实现。人们已经发现Ｐｒ３＋：Ｙ２ＳｉＯ５ 晶体（Ｐｒ∶

ＹＳＯ）
［１３，１４］具有窄的光谱结构和长的退相干时间，适

合于原子相干效应的实验演示。利用这种晶体人们

已经在实验上实现了电磁感应光透明（ＥＩＴ）、四波混

频（ＦＷＭ）
［１６］、基于ＥＩＴ的光存储

［１７，１８］、快速绝热过
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程［１９］和 ＳＴＩＲＡＰ
［２０］。但 在 固 体 材 料 里，关 于ｆ

ＳＴＩＲＡＰ的理论工作还没有被报道。

本文利用光与物质相互作用的半经典理论分析

了Ｐｒ∶ＹＳＯ 晶体中的ｆＳＴＩＲＡＰ过程，发现利用

ｆＳＴＩＲＡＰ可以在Ｐｒ∶ＹＳＯ晶体的两个基态自旋子

能级之间制备最大的原子相干。当自旋子能级之间

达到最大相干后，给系统施加一个探测脉冲可以产

生一个增强的相干拉曼散射信号。文章对整个过程

进行了理论模拟，还分别探讨了双光子失谐以及探

测脉冲和相干脉冲之间的时间间隔对信号强度的

影响。

２　基本原理

理论模型采用文献［１５］中的Ｐｒ∶ＹＳＯ能级结构

（如图１所示）。Ｐｒ∶ＹＳＯ晶体中，Ｐｒ３＋取代了其中的

Ｙ３＋，Ｐｒ３＋的摩尔分数为０．０５％。研究的光学跃迁

是３Ｈ４→
１Ｄ２，其共振波长为６０５．９７７ｎｍ

［１３，１４］。在

１．４Ｋ的温度条件下，光学跃迁对应的非均匀加宽大

约为１０ＧＨｚ，远大于超精细分裂的宽度。基态３Ｈ４

和激发态１Ｄ２ 都有三个简并的超精细能级（±１／２，

±３／２，±５／２）。其中基态超精细能级之间的间隔分

别为１０．２和１７．３ＭＨｚ，激发态超精细能级之间的间

隔分别为４．６，４．８ＭＨｚ。光学纵向弛豫时间犜１和横

向弛豫时间犜２ 分别为１６４和１１１μｓ。在６Ｋ温度条

件下，基态自旋纵向弛豫时间犜ｓ１ 约为１００ｓ，对应

１０．２ＭＨｚ跃 迁 的 自 旋 横 向 弛 豫 时 间 犜ｓ２ 为

５００μｓ
［１３，１４］。在１．６Ｋ温度条件下对应于１０．２ＭＨｚ

跃迁的自旋非均匀加宽为３０ＫＨｚ。

这是一个典型的研究ＳＴＩＲＡＰ和ＥＩＴ的系统。

其中狘犫〉，狘犮〉和狘犪〉分别表示能级
３Ｈ４（±３／２），

３Ｈ４（±１／２），
１Ｄ２（±３／２）。相干脉冲ω１和ω２分别作用

于能级狘犮〉狘犪〉，狘犫〉狘犪〉，其中Δ１是对应于狘犫〉

狘犪〉跃迁的单光子失谐，Δ２是对应于狘犮〉狘犪〉跃迁

的双光子失谐。重新抽运场ωｒ 作用于
３Ｈ４ （±５／２）


１Ｄ２（±１／２）的跃迁。重新抽运场ωｒ的作用是避免

由于ω１，ω２的光学抽运而使下能级的粒子数为零，它

不参与相互作用的密度矩阵，而只影响有效的光学非

均匀加宽。因为光学跃迁的非均匀加宽非常大（约

１０ＧＨｚ），所 以 有 很 多 不 必 要 的 离 子 对 应 的

３Ｈ４（±５／２）
１Ｄ２（±１／２），狘犫〉狘犪〉和狘犮〉狘犪〉跃

迁不能与ω１，ω２和ωｒ场同时共振作用，但是至少有一

个跃迁和一个场相互作用，所以这些不必要的离子就

可以被相对应的抽运场所转移。经过光场抽运后，这

些不必要的离子被集中到基态上，和任何激发态都不

再发生耦合作用。就如文献［１５，１７，２０］所提到的那

样，可以采用这三个脉冲的特定序列，使系统的一部

分镨离子参与作用，而对应的光学非均匀加宽就被减

小到激光线宽的量级。

图１ Ｐｒ∶ＹＳＯ晶体中的Ｐｒ３＋能级图

Ｆｉｇ．１ ＥｎｅｒｇｙｌｅｖｅｌｄｉａｇｒａｍｏｆＰｒ∶Ｙ２ＳＯ５ｃｒｙｓｔａｌ

正如文献［２０］所示，经过特定序列脉冲的抽运作

用后，可以把有用的粒子都集中在能级狘犫〉上。然后

先用一个相干脉冲ω１耦合两个空的能级狘犮〉和狘犪〉，

接着用另一个相干脉冲ω２耦合狘犫〉和狘犪〉能级，相干

脉冲ω１ 和ω２ 的下降沿是重合的，这就是ｆＳＴＩＲＡＰ。

通过两个脉冲的作用在能级狘犫〉和狘犮〉之间制备了最

大的原子相干，也就是说粒子在这两个能级上平均分

布。过一段时间后（小于较低能级间的相干寿命），在

狘犪〉和狘犮〉能级间再加一个频率为ω３（拉比频率为

Ω３）的探测脉冲与介质相互作用。因为介质已经具有

了原子相干ρ犫犮，就会在能级狘犫〉和狘犪〉之间生成一个

拉比频率为Ω４ 的新的信号脉冲ω４。

按照半经典理论，在偶极近似和旋转波近似下

系统的相互作用哈密顿量可以写为

犎 ＝Δ１狘犪〉〈犪狘＋Δ２狘犮〉〈犮狘－
１

２
［Ωｓ狘犪〉〈犮狘＋

１

２
Ωｐ狘犪〉〈犫狘＋犺．犮．］． （１）

　　这几个场的拉比频率分别被定义为

Ω１ ＝μ
犪犮犈１

珔犺
，　Ω２ ＝μ

犪犫犈２

珔犺
，　Ω３ ＝μ

犪犮犈３

珔犺
，　Ω４ ＝μ

犪犫犈４

珔犺
， （２）

７４２
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其中μ犪犮 代表能级狘犪〉和狘犮〉之间偶极矩的矩阵元，μ犪犫 代表能级狘犪〉和狘犫〉之间偶极矩的矩阵元。犈犻（犻＝

１，２，３，４）分别表示几个场的振幅。令Ωｓ＝Ω１＋Ω３，Ωｐ＝Ω２＋Ω４，可以在相互作用图像下得到密度矩阵的

运动方程

ｄρ犪犪
ｄ狋
＝
１

２
ｉΩｐρ犫犪 －

１

２
ｉΩ


ｐρ犪犫＋

１

２
ｉΩｓρ犮犪 －

１

２
ｉΩ


ｓρ犪犮－Γ犪犫ρ犪犪 －Γ犪犮ρ犪犪，

ｄρ犫犫
ｄ狋
＝
１

２
ｉΩ


ｐρ犪犫－

１

２
ｉΩｐρ犫犪 ＋Γ犪犫ρ犪犪 ＋Γ犮犫ρ犮犮，

ｄρ犮犮
ｄ狋
＝
１

２
ｉΩ


ｓρ犪犮－

１

２
ｉΩｓρ犮犪 ＋Γ犪犮ρ犪犪 －Γ犮犫ρ犮犮，

ｄρ犪犫
ｄ狋
＝
１

２
ｉΩｐ（ρ犫犫－ρ犪犪）＋ｉΔ１ρ犪犫＋

１

２
ｉΩｓρ犮犫－γ犪犫ρ犪犫，

ｄρ犫犪
ｄ狋
＝
１

２
ｉΩ


ｐ （ρ犪犪 －ρ犫犫）－ｉΔ１ρ犫犪 －

１

２
ｉΩ


ｓρ犫犮－γ犪犫ρ犫犪，

ｄρ犫犮
ｄ狋
＝
１

２
ｉΩ


ｐρ犪犮－

１

２
ｉΩｓρ犫犪 －ｉΔ２ρ犫犮－γ犮犫ρ犫犮，

ｄρ犮犫
ｄ狋
＝－

１

２
ｉΩｐρ犮犪 ＋

１

２
ｉΩ


ｓρ犪犫＋ｉΔ２ρ犮犫－γ犮犫ρ犮犫，

ｄρ犪犮
ｄ狋
＝－

１

２
ｉΩｓ（ρ犪犪 －ρ犮犮）＋ｉ（Δ１－Δ２）ρ犪犮＋

１

２
ｉΩｐρ犫犮－γ犪犮ρ犪犮，

ｄρ犮犪
ｄ狋
＝
１

２
ｉΩ


ｓ （ρ犪犪 －ρ犮犮）－ｉ（Δ１－Δ２）ρ犮犪 －

１

２
ｉΩ


ｐρ犮犫－γ犪犮ρ

烅

烄

烆
犮犪

， （３）

ｄρ犻犼
ｄ狋
＝
ｄρ


犼犻

ｄ狋
． （４）

其中Γ犻犼（犻，犼＝犪，犫，犮）是粒子的自发弛豫速率，

γ犻犼（犻，犼＝犪，犫，犮）是粒子的相干弛豫速率。采用文

献［２１］中的参数：Γ犪犫 ＝Γ犪犮 ＝２ｋＨｚ，Γ犮犫 ＝０，γ犪犫 ＝

γ犪犮 ＝３００ｋＨｚ，γ犮犫 ＝２５ｋＨｚ。

通过对方程（３）的求解，可以得到密度矩阵随时

间的变化情况。此外，场的传播满足麦克斯韦传播

方程：

（Ω１＋Ω３）

狕
＝ｉη犪犮ρ犮犪， （５ａ）

（Ω２＋Ω４）

狕
＝ｉη犪犫ρ犫犪， （５ｂ）

其中η犪犮 ＝ω１犖μ
２
犪犮／狀ε０犮珔犺，η犪犫 ＝ω２犖μ

２
犪犫／狀ε０犮珔犺是耦

合常量，犖 是晶体中Ｐｒ３＋ 的密度，狀是晶体的折射

率，ε０是真空中的介电常数，犮是真空中的光速。式中

的参量采用的是文献［２２］中的参数，分别为：拉比

频率Ω１＝Ω２＝Ω３＝１．１ＭＨｚ。因为只是选择了系

统中的一部分粒子参与作用，所以有效的粒子数密

度为：犖＝４．７×１０１８×１０６／（４×１０９ｃｍ３）＝１．１７×

１０１５ｃｍ－３，狀＝１．８。根据公式μ
２
犪犫 ＝犳

犲２

珔犺犮
珔犺
２
λ

４π犿ｅ
代入

可以计算出：η犪犮 ＝η犪犫 ＝１．０３×１０
９。晶体长度

狕＝２ｍｍ。

密度矩阵运动方程（３）和传播方程（５）形成一套

自洽方程组，这套方程组可用来数值模拟相关物理

量的物理特性，例如几个场的强度随时间的变化情

况，以及各个能级上的粒子数分布情况，狘犫〉和狘犮〉

两个能级的相干性ρ犫犮 等。

３　数值计算结果及讨论

图２（ａ）表示的是与晶体作用之前的脉冲波形。

第一个相干脉冲为方波脉冲ω１，拉比频率为Ω１ ＝

１．１ＭＨｚ，脉冲宽度为２０μｓ。第二个相干脉冲为高

斯形脉冲ω２，拉比频率为Ω２＝１．１ＭＨｚ，半峰全宽

为３μｓ。相干脉冲ω１ 和ω２ 的下降沿重合，满足

ｆＳＴＩＲＡＰ的条件，与探测脉冲ω３ 之间的时间间隔

为１５μｓ，小于基态的退相干时间（４０μｓ）。图２（ｂ）表

示的是脉冲与晶体相互作用之后的情况。粒子数起

始都在相干脉冲ω２ 对应的下能级狘犫〉，相干脉冲

ω１，ω２ 和晶体相互作用时要发生受激散射。受激散

射的结果导致相干脉冲ω２减弱，相干脉冲ω１的尾部

增强。相干脉冲ω１ 和ω２ 的下降沿是重合的，满足

ｆＳＴＩＲＡＰ的条件，可以在晶体内部制备能级狘犫〉和

狘犮〉之间的最大原子相干。探测脉冲ω３ 与原子相干

作用，就会产生新的拉曼散射信号ω４。

８４２
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图２ （ａ）进入晶体之前的脉冲波形。（ｂ）从晶体出来后的脉冲波形

Ｆｉｇ．２ （ａ）Ｐｕｌｓｅｓａｔｔｈｅｅｎｔｒａｎｃｅｏｆｔｈｅｃｒｙｓｔａｌ；（ｂ）ｐｕｌｓｅｓａｔｔｈｅｅｘｉｔｏｆｔｈｅｃｒｙｓｔａｌ

　　图３给出了各个能级粒子数和基态原子相干随

时间的变化情况。在两个脉冲作用之前，经过一系

列制备过程粒子都被集中在能级狘犫〉上面，能级

狘犪〉和狘犮〉上面几乎没有粒子分布。两个相干场开

始作用后，粒子逐渐开始从能级狘犫〉向能级狘犮〉转

移，到两个脉冲同时结束的时候，这两个能级上粒子

数相等，此时在这两个能级之间达到了最大的原子

相干。当探测脉冲ω３ 开始作用时，能级狘犫〉上的粒

子数又开始增加，狘犮〉能级上粒子数开始减少，逐渐

达到一个稳定值，在这个过程中能级狘犪〉上只有少

量的粒子。图中虚线表示的是ρ犫犮 的变化情况，它代

表的是能级狘犫〉和能级狘犮〉之间的相干性。最初它

的值为零，即两个能级之间没有相干，而在两个脉冲

相互作用的时候，它们开始逐渐建立，在两个脉冲下

降沿重合的时候ρ犫犮的值达到了最大，接近０．５，也就

是说这个时候在这两个能级之间达到了最大的相

干。此后，由于晶体本身的退相干作用，两个能级间

的相干性逐渐减弱。当探测脉冲ω３与系统作用时，

ρ犫犮 急剧减小，几乎等于零。消失的原子相干转化成

拉曼散射信号ω４ 从晶体输出。

图３ 能级狘犪〉，狘犫〉和狘犮〉上的粒子数变化曲线

Ｆｉｇ．３ Ｖａｒｉａｔｉｏｎｃｕｒｖｅｓｏｆｔｈｅｐｏｐｕｌａｔｉｏｎｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ

ａｔｔｈｅｌｅｖｅｌｓ狘犪〉，狘犫〉，狘犮〉

图４显示了双光子失谐Δ２对部分受激拉曼信号

强弱的影响。从图中可以看出，当相干场的频率刚好

共振，即Δ２＝０时，产生的信号强度最大。随着失谐

的增大，信号逐渐变小，对于相同的正负失谐，所产生

的信号强度是相同的。拉曼散射信号对相干场的失

谐是非常敏感的，在失谐为±１ＭＨｚ时产生的信号几

乎就没有了。只有共振时才能得到最大的拉曼信号，

这一特性可以用来进行能级间隔的灵敏探测。

图４ 受激拉曼信号随双光子失谐Δ２ 变化的关系曲线

Ｆｉｇ．４ ＲｅｌａｔｉｏｎｃｕｒｖｅｏｆｓｔｉｍｕｌａｔｅｄＲａｍａｎｓｉｇｎａｌａｎｄ

ｔｗｏｐｈｏｔｏｎｏｆｆｓｅｔΔ２

图５ 受激拉曼信号随探测脉冲ω３ 和相干脉冲

ω１ 间隔时间变化的关系曲线

Ｆｉｇ．５ ＲｅｌａｔｉｏｎｃｕｒｖｅｏｆｓｔｉｍｕｌａｔｅｄＲａｍａｎｓｉｇｎａｌａｎｄｔｈｅ

ｉｎｔｅｒｖａｌｂｅｔｗｅｅｎｐｒｏｂｅｐｕｌｓｅω３ａｎｄｃｏｈｅｒｅｎｔｐｕｌｓｅω１

当改变探测脉冲ω３和相干脉冲ω１的间隔时间

时，信号的强弱变化关系如图５所示。从图中可以看

出随着时间间隔的增大，产生信号的强度也逐渐变

９４２



光　　　学　　　学　　　报 ３０卷

小，基本是按照犲指数规律衰减。因为晶体的退相干

作用，狘犫〉和狘犮〉两个能级之间的相干随着时间的

增加逐渐减小。产生的拉曼散射信号强度与晶体内

部的原子相干成正比，所以相干散射得到的信号随

时间的增加也逐渐变小。当时间间隔为４０μｓ时，

拉曼散射信号已经很小，趋近于零。

４　结　　论

本文主要进行了Ｐｒ∶ＹＳＯ晶体中ｆＳＴＩＲＡＰ过

程的计算分析，从理论上证实了ｆＳＴＩＲＡＰ过程可

以在晶体内部制备最大原子相干，利用最大原子相

干可以得到增强的拉曼散射信号。还进一步计算了

双光子失谐以及探测脉冲和相干脉冲的时间间隔对

拉曼散射信号强度的影响。通过这些工作，对

Ｐｒ∶ＹＳＯ晶体中的ｆＳＴＩＲＡＰ过程有了更清晰的认

识，为以后实验的进行提供了理论依据。
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