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利用相干控制优化香豆素１５１的双光子荧光
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（北京大学物理学院现代光学所人工微结构与介观物理国家重点实验室，北京１００８７１）

摘要　利用反射式空间光调制器搭建了折叠式４犳脉冲整形系统。基于遗传算法和该折叠式４犳脉冲整形系统，利

用相干控制技术成功的优化了染料香豆素１５１的双光子荧光强度，使该双光子荧光强度提高了６％。结合理论模

型，对香豆素的双光子荧光的优化机理进行了讨论。
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１　引　　言

脉冲整形技术从２０世纪８０年代已经开始发展

起来，在脉冲整形的基础上发展了相干控制技

术［１～３］。这一自适应控制光与物质相互作用的技术

在近年来得到了突飞猛进的发展。现在相干控制技

术已经被用于物理、化学、生物研究中的各个领域，

包括控制分子解离、拉曼散射通道和光致各向异性

的产物等［４～９］。这一研究领域虽然有着潜在的应

用，但现在大多集中于实验研究，缺乏相关的理论指

导。这是由于分子的哈密顿量的复杂性，通过哈密

顿量计算出需要的脉冲形状是可望而不可及的事

情。遗传算法为解决这一问题提供了解决办法，通

过自搜索、自反馈、自优化的方法，找到最优化的激

光脉冲［１０］。在这个领域常用的研究方法是优化不

同光谱的相对相位，来改变激光脉冲时间上的分布。

过去的相干控制中用到的脉冲整形系统大多集中于

４犳脉冲整形系统，但存在占用空间大、系统繁琐等

问题［６～８］。本文利用新的反射式空间光调制器，构

建了新的折叠式的４犳脉冲整形系统，并利用该方

法研究了该相干控制技术在控制染料香豆素１５１的

双光子荧光中的应用。

２　实验系统

实验 系 统 如 图 １ 所 示。钛 宝 石 激 光 器

（Ｆｅｍｔｏｌａｓｅｒｓ公司）输出的中心频率８００ｎｍ、频带

宽度为５０ｎｍ的激光脉冲，脉冲持续时间为３０ｆｓ，

激光被分束镜（ＢＳ）分为两束，其中一束用作参考

光，标定激光强度的起伏；另一束用于脉冲整形。用
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于脉冲整形的光入射到折叠的４犳系统中。该４犳

系统是由一个光栅（１２００ｌｉｎｅ／ｍｍ）、一个柱透镜、一

个反射式二维空间光调制器（ＳＬＭ）（日本，滨松公

司）组成。激光入射到光栅上，不同颜色的光通过衍

射在空间上水平分开，然后经过柱面透镜准直，准直

后的光入射到反射式空间光调制器上，该空间光调

制器同时起到相位调制和反射镜的作用。相位调制

通过计算机对该空间光调制器中的不同的像素加不

同的电压实现。经过相位调制的光谱被反射回来经

过柱透镜后，在光栅上合束，合束后的光即为调制后

的脉冲，调制后的脉冲聚焦到装有香豆素１５１的乙

醇溶液的转动样品池（Ｓ）里。采用弱光条件，即使

用的激光光强远远小于香豆素１５１的双光子激发达

到饱和所需的激光强度。香豆素１５１的吸收光谱如

图２所示，可以通过吸收调制后的激光来实现其从

基态到激发态的跃迁，然后发出荧光，即为该染料的

双光子荧光。激光经过激发香豆素产生的双光子荧

光经过收集透镜收集后耦合到光纤光谱仪（荷兰，爱

万提斯公司）里面，经过计算机收集。

图１ 实验装置图

Ｆｉｇ．１ Ｓｈｅｍｅｏｆｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｓｅｔｕｐ

图２ 香豆素１５１的稳态吸收和稳态荧光光谱图

Ｆｉｇ．２ Ａｂｓｏｒｂａｎｃｅｓｐｅｃｔｒｕｍａｎｄｆｌｕｏｒｅｓｃｅｎｃｅｓｐｅｃｔｒｕｅ

ｏｆｃｏｕｍａｒｉｎ１５１ｕｓｉｎｇｃｏｈｅｒｅｎｔｃｏｎｔｒｏｔｔｅｃｈｎｉｑｕｅ

在激发香豆素１５１的双光子荧光的实验中，为

了知道对不同的光谱成分如何加不同的相位调制幅

度，采用遗传算法控制本实验［１０］。具体为：开始时

随机产生５０个随机的相位分布，每个个体的相位分

布对应用来调制不同的光谱成分的相位值。这５０

个个体中的每个个体对应的相位信息分别用来调制

光信号，得到对应的双光子荧光信号，并用该荧光信

号的强度作为反馈信号，反馈信号的强弱表征着该

个体相位信息的优劣。然后以这５０个相位信息为

种子，遵照优胜劣汰的思想，通过遗传和变异的方式

产生新的相位信息，称为第二代。遗传和变异的思

想如下所述。从这５０个相位个体中，取出任意两个

个体作为父代个体，把这两个相位个体进行交叉，得

到两个新的相位个体，称为遗传。把遗传到的新的

相位个体用于调制脉冲与样品的相互作用，得到两

个新的双光子荧光信号。如果这两个新的双光子荧

光信号大于前面两个父代个体对应的信号，则保留

这两个新的相位个体，否则继续保留父代的两个相

位个体。在遗传得到的５０个个体相位中，改变每个

个体相位中的相位片段。例如，把个体相位中的前

半部分从１８０°突变为９０°，得到新的个体，称为变

异。把变异后的相位用以调制脉冲与样品的作用，

得到新的双光子荧光信号。如果这个信号强于父代

个体的，则用这个新的相位个体代替父代相位。从

上一代相位信息到下一代相位信息的演化中，优秀

的基因片段（即相位分布中优秀的部分）被保留下

来，不利的基因片段将被淘汰。这样，一代一代的循

环下去，优秀的基因片段越来越多，从而调制得到的

双光子荧光信号的强度越来越大，直到最后达到饱

和，即得到最优的相位信息。

３　实验结果和讨论

实验的优化结果如图３所示，图中每个点代表

了每代中的最优相位对应的双光子荧光信号的强

度。从图中可以看到，随着优化过程的进行，双光子

荧光信号强度得到了增加，双光子荧光信号从第一

代的０．００７６（ａ．ｕ．）被优化到第２５代的０．０８０５，提

高了６％，证明了该折叠式４犳脉冲整形系统和遗传

算法的有效性与可靠性。对于脉冲整形的优化的机

理，根据Ｄ．Ｊ．Ｔａｎｎｏｒ等
［１１］的理论，超短脉冲把粒子

从基态激发到激发态以后，在振动弛豫的过程中，再

用脉冲的后半部分与之作用，可以改变处于激发态

的粒子数。激光脉冲中的啁啾是指激光脉冲中不同

的光谱成分在时间上有个分布，不同的光谱成分有

先后顺序。调制后的脉冲持续时间一般在几个皮秒

的时间内，通过相位调制可能产生一系列带有啁啾

的子脉冲，脉冲序列中最合适的啁啾可以最有效地

增强香豆素１５１的双光子荧光
［９］。同时这个结果也
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可以这样理解，根据Ｃ．Ｋ．Ｃｈａｎ等
［１２］的理论，基态

和激发态之间跃迁中涉及到的两个光子之间的干涉

相消或干涉相长是影响激发强度的重要因素，这两

个光子的干涉来源于这两个光子的相位关系。

图３ 香豆素１５１的双光子荧光优化过程

Ｆｉｇ．３ Ｏｐｔｉｍｉｚｉｎｇｔｗｏｐｈｏｔｏｎｆｌｕｏｒｅｓｃｅｎｃｅｐｒｏｃｅｓｓｅｓ

ｏｆｃｏｕｍａｒｉｎ１５１

４　结　　论

本文讨论了新建立的折叠式的４犳脉冲整形系

统，该折叠式４犳脉冲整形系统具有节约空间、易于

调节等优点。利用基于飞秒脉冲整形的自适应相干

控制技术，成功实现了通过对飞秒激光脉冲的光谱

调制从而调制脉冲的啁啾，并用调制后的脉冲成功

地优化了染料香豆素１５１的双光子荧光信号。
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６Ｓｈｉａｎ Ｚｈａｎｇ， ＨｕｉＺｈａｎｇ，Ｚｈｅｎｒｏｎｇ Ｓｕｎ犲狋犪犾．．Ｓｅｌｅｃｔｉｖｅ

ｅｘｃｉｔａｔｉｏｎｏｆｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄｃｏｈｅｒｅｎｔａｎｔｉＳｔｏｋｅｓＲａｍａｎｓｃａｔｔｅｒｉｎｇ

ｉｎｔｈｅｍｉｘｔｕｒｅｂｙｐｈａｓｅｍｏｄｕｌａｔｅｄｐｕｍｐａｎｄｐｒｏｂｅｐｕｌｓｅｓ［Ｊ］．

犑．犆犺犲犿．犘犺狔狊．，２０１０，１３２（４）：０４４５０５

７ＰｅｉｑｉｎｇＺｈａｎｇ，Ｙｅｆｅｎｇ Ｇｕａｎ，Ｊｉａｎｙｉｎｇ Ｚｈｏｕ犲狋犪犾．．Ｐｈａｓｅ

ｃｏｎｔｒｏｌｌｅｄｂｅａｍｃｏｍｂｉｎｉｎｇｗｉｔｈｎｏｎｌｉｎｅａｒｆｒｅｑｕｅｎｃｙｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎ

［Ｊ］．犗狆狋．犈狓狆狉犲狊狊，２０１０，１８（３）：２９９５～２９９９

８Ｗ．Ｓ．Ｗａｒｒｅｎ，Ｈ．Ｒａｂｉｔｚ，Ｍ．Ｄａｈｌｅｈ．Ｃｏｈｅｒｅｎｔｃｏｎｔｒｏｌｏｆ

ｑｕａｎｔｕｍ ｄｙｎａｍｉｃｓ：ｔｈｅｄｒｅａｍｉｓａｌｉｖｅ ［Ｊ］．犛犮犻犲狀犮犲，１９９３，

２５９（５１０１）：１５８１～１５８９

９Ｐ．Ｎｕｅｒｎｂｅｒｇｅｒ，Ｇ．Ｖｏｇｔ，Ｔ．Ｂｒｉｘｎｅｒ犲狋犪犾．．Ｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄ

ｑｕａｎｔｕｍｃｏｎｔｒｏｌｏｆｍｏｌｅｃｕｌａｒｄｙｎａｍｉｃｓｉｎｔｈｅｃｏｎｄｅｎｓｅｄｐｈａｓｅ

［Ｊ］．犘犺狔狊．犆犺犲犿．犆犺犲犿．犘犺狔狊．，２００７，９（２０）：２４７０～２４９７

１０Ｂ．Ｊ．Ｐｅａｒｓｏｎ，Ｊ．Ｌ．Ｗｈｉｔｅ，Ｔ．Ｃ．Ｗｅｉｎａｃｈｔ犲狋犪犾．．Ｃｏｈｅｒｅｎｔ

ｃｏｎｔｒｏｌｕｓｉｎｇａｄａｐｔｉｖｅｌｅａｒｎｉｎｇａｌｇｏｒｉｔｈｍｓ［Ｊ］．犘犺狔．犚犲狏．犃，

２００１，６３（６）：０６３４１２

１１Ｄ．Ｊ．Ｔａｎｎｏｒ，Ｓ．Ａ．Ｒｉｃｅ．Ｃｏｎｔｒｏｌｏｆｓｅｌｅｃｔｉｖｉｔｙｏｆｃｈｅｍｉｃａｌ

ｒｅａｃｔｉｏｎｖｉａｃｏｎｔｒｏｌｏｆｗａｖｅｐａｃｋｅｔｅｖｏｌｕｔｉｏｎ ［Ｊ］．犑．犆犺犲犿．

犘犺狔狊．，１９８５，８３（１０）：５０１３～５０１８

１２Ｃ．Ｋ．Ｃｈａｎ，Ｐ．Ｂｒｕｍｅｒ，Ｍ．Ｓｈａｐｉｒｏ．Ｃｏｈｅｒｅｎｔｒａｄｉａｔｉｖｅｃｏｎｔｒｏｌ

ｏｆＩＢｒｐｈｏｔｏｄｉｓｓｏｃｉａｔｉｏｎｖｉａｓｉｍｕｌｔａｎｅｏｕｓ（ｗ１，ｗ３）ｅｘｃｉｔａｔｉｏｎ［Ｊ］．

犑．犆犺犲犿．犘犺狔狊．，１９９１，９４（４）：２６８８～２６９６
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