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摘要　采用腔透射谱法测量了Λ型三能级系统的五阶克尔非线性系数.对二能级和Λ型三能级系统的五阶非线

性系数进行数值模拟,比较发现,原子相干对非线性系数具有增强作用.同时将三阶和五阶极化率的模拟结果与

测量结果进行对比,发现两者具有很好的一致性.
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１　引　　言
近年来,非线性光学因其在光通信、激光传感、量子信息等方面的广泛应用而倍受关注.通常情况下,获

得较高的非线性系数时,常常受到其他因素的影响,包括产生剧烈的吸收以及其他非线性过程.电磁诱导透

明(EIT)效应[１]的提出为广大科研工作者提供了新的思路.EIT效应是一种量子相干效应,在光与原子相

互作用过程中,外加控制场诱导原子处于相干叠加态,使得介质对探测光吸收减弱,并且伴有很强的非线性

效应.１９９６年Schmidt等[２]提出了在弱光条件下基于EIT效应的交叉克尔非线性增强.随后许多基于

EIT效应的三阶非线性增强方案被提出[３Ｇ９].增强的三阶克尔非线性在全光开关[１０]、全光学的量子传输[１１]、
光孤子的产生[１２]等方面都有应用.在实验方面,Wang等[１３]及Kang等[１４]分别在热原子、冷原子中成功实

现了克尔非线性的增强.
在更高阶非线性方面,由于阶数越高,非线性系数越弱,所以有关五阶非线性系数的研究相对较少.但

高阶非线性在产生关联脉冲对实现多光子相位门[１５]、多通道长距离量子通信[１６]、量子计算等方面有较多应

用.因此需要深入研究高阶非线性折射率n４ 并对其进行测量.尽管一些科研工作是基于增强五阶非线性

开展的[１７Ｇ２０],但在测量方面,却鲜有报道.２０１２年Greenberg等[２１]基于多波混频的散射方法实现了五阶非
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线性系数测量.但这一方法需要较强的混频转换效率,较为复杂.而传统的马赫Ｇ曾德尔干涉仪法难以提取

高阶非线性系数.因此有必要采用合适的方法对五阶非线性系数进行测量.
本课题组在克尔非线性方面开展了一系列工作,提出了利用双暗态相互作用、自发辐射诱导等方案[２２Ｇ２５]

实现克尔非线性增强,并且采用腔透射谱法对自克尔非线性进行了测量[２６].在前期工作的基础上,本文采

用腔透射谱法,对三能级系统的五阶非线性系数进行测量,并通过理论数值模拟对有无EIT效应的高阶克

尔非线性进行比较,结果表明原子相干对五阶非线性系数有明显增强作用.

２　理论模型
图１为Λ型三能级系统.能级|３›为激发态,能级|１›、|２›为基态,频率为ωp 的探测场与能级|１›和|３›

近共振,频率为ωc 的控制场与能级|２›和|３›近共振.考虑旋转波近似,可以得到Λ型三能级系统的密度矩

阵方程[２７]:

ρ

１１＝γ３１ρ３３－γ１２ρ１１－iΩp(ρ１３－ρ３１)
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式中Ωp＝－μ１３Ep/h－ 为探测场的拉比频率,Ωc＝－μ２３Ec/h－ 为控制场的拉比频率,μij表示能级|i›到能级

|j›的偶极矩阵元,γ~１２＝γ１２－i(Δp－Δc),γ
~
３１＝γ３１＋iΔp,γ

~
３２＝γ３２＋iΔc,其中Δp＝ωp－ω３１ 和Δc＝ωc－

ω３２ 分别表示探测场和控制场的频率失谐量,γ１２为能级|１›到|２›的非辐射衰减速率,γ３１为能级|３›到|１›的
衰减速率,γ３２为能级|３›到|２›的衰减速率.假设初始时所有的原子都布居在基态|１›上,即ρ

(０)
１１ ≈１,ρ

(０)
２２ ≈０,

ρ
(０)
３３ ≈０.密度矩阵元可以写为ρmn＝ρ

(０)
mn＋ρ

(１)
mn＋ρ

(２)
mn＋ρ

(３)
mn＋(m、n为正整数),考虑弱场近似,求解(１)式稳态

解,通过多次迭代计算可以得到ρ
(３)
３１ 、ρ

(５)
３１ .

图１ Λ型三能级系统

Fig敭１ ConfigurationofΛＧtypethreeＧlevelsystem

介质对光场的响应可用电极化强度P 可表示为

P＝N(ρ３１μ３１＋ρ∗
３１μ∗

３１), (２)

P＝ε０(χE＋χ∗E∗), (３)
式中N 为原子数密度,ε０ 为真空介电常数.按非线性的阶数可展开为

P(t)＝ε０χ(１)E＋ε０χ(２)∶EE＋ε０χ(３)⋮EEE＋. (４)

　　由此可得到三阶、五阶非线性极化率:

χ(３)＝
N μ３１

ε０E３
p
ρ
(３)
３１ ,　χ(５)＝

N μ３１

ε０E５
p
ρ
(５)
３１ . (５)
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　　为了解原子相干对非线性极化率的影响,本研究考虑了二能级原子与光场相互作用系统,此时只有探测

场.通过上述多次迭代求稳态解方法,得到二能级系统非线性极化率,并将其与Λ型三能级系统非线性极

化率进行比较,结果如图２所示.图中红色实线代表Λ型三能级原子系统色散,蓝色双点划线代表吸收[图

２(a)中缩小５×１０４ 倍,图２(b)中缩小２×１０８ 倍];黑色虚线代表二能级原子系统色散,紫色点划线代表吸收

[图２(a)中缩小５×１０４ 倍,图２(b)中缩小２×１０８ 倍].从图２中可以看出,当控制场失谐Δc＝０,在探测场

失谐Δp＝±５MHz处,三阶非线性极化率可以达到±７．５×１０－８(m/V)２,此时二能级系统的三阶非线性极

化率为±４×１０－９(m/V)２;五阶非线性极化率也较大,约为±１×１０－１１(m/V)４,而此时二能级系统五阶非线

性极化率的值约为±８×１０－１３(m/V)４.可以发现存在原子相干的三能级系统较二能级系统在非线性效应

方面有明显增强,并且在近共振处,无论三阶还是五阶,吸收都得到抑制.

图２ γ３１＝γ３２＝２π×２MHz,γ１２＝２π×０．５MHz,Ωc＝２π×２MHz时,(a)三阶和(b)五阶极化率实部随探测场失谐Δp 的变化

Fig敭２ Variationsof a Re χ ３  and b Re χ ５  versustheprobedetuningΔpwhileγ３１＝γ３２＝２π×２MHz 
γ１２＝２π×０敭５MHz Ωc＝２π×２MHz

３　测量方法
对于三阶自克尔非线性的测量方法,主要是文献[１３]和[２８]中报道的腔透射谱法,通过计算腔不对称度

与三阶非线性折射率的关系,实现对三阶非线性折射率的测量.本课题组也应用该方法对N型四能级系统

中的自克尔非线性进行了测量,并研究了非线性斜率的可逆变化[２６].基于此前的工作,本研究采用腔透射

谱法,对五阶非线性折射率与腔不对称度关系进行推算,从而达到测量五阶非线性折射率n４ 的目的.
对于光学谐振腔,当总相移Φ 等于２π整数倍时,从腔中透射的光强达到最大值,称为光学腔的共振条

件.谐振腔透射光强可以具体表示为

Ip

Ir＝η＝１ １＋
４R ε/４( ) ２

(１－R)２
é

ë
êê

ù

û
úú , (６)

式中Ip 为某时刻输出光强;Ir为共振时输出光强;η 为两者比值,即透射率;ε为相位.从(６)式可以发现,
对于不同时刻的同一输出光强,两者的相位为ε和－ε.

下面考虑谐振腔中放入非线性介质的情况.介质的总折射率为n＝n０＋n２Ip＋n４I２p(忽略更高阶的非

线性效应),其中n０ 为线性折射率,n２ 为三阶非线性折射率,n４ 为五阶非线性折射率.各折射率与极化率

χ(１)、χ(３)、χ(５)的关系可以表示为[２９]

n０＝ １＋Reχ(１)[ ] , (７)

n２＝
３

４n２
０ε０c
Reχ(３)[ ] , (８)

n４＝
５

２n３
０ε２０c２

Reχ(５)[ ] . (９)

　　在本实验中,介质是长为l的铷泡,则总相移可以表示为

Φ＝
ωpL
c ＋

ωpl
c
(n０－１)＋

ωpl
cn２Ip＋

ωpl
cn４I２p－２mπ, (１０)
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式中c为真空中光速,m 为任意整数,ωp 为探测光频率,L 为谐振腔腔长.实验中,腔长随时间线性扫描,因
此引入腔扫描速率A,A＝２π/τ,τ为相邻两个腔透射峰的扫描时间.此时,总相移可以写成:

Φ＝A(t－t０)＋
ωpl
cn２Ip＋

ωpl
cn４I２p－２mπ, (１１)

式中t为时间,t０ 为只考虑线性情况下,Φ＝０时对应的时间.基于之前所描述的腔透射谱相位性质可以得到:

－A(t－t０)＋
ωpl
cn２Ip＋

ωpl
cn４I２p

é

ë
êê

ù

û
úú

２

＝ε２. (１２)

　　下面求解五阶非线性折射率.通过观察发现,在整个透射峰中,上升沿和下降沿每对应同一位置,便有

两个时间点.分别取η＝１/３和η＝２/３对应的时刻,设为t１,t２,t３,t４,有

－A(t１－t０)＋
ωpl
cn２Ip１ ＋

ωpl
cn４I２p１ ＝ε１

－A(t２－t０)＋
ωpl
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　　通过求解(１３)式可得到五阶非线性折射率为

n４＝
c
２ωpl

A(Δ２－２Δ１)
(I２p２ －I２p１)

, (１４)

式中Δ１＝(t１－t０)－(t０－t２),Δ２＝(t３－t０)－(t０－t４),Ip１为η＝１/３时对应光强,Ip２
为η＝２/３时对应光

强.三阶非线性折射率为

n２＝
c
２ωpl

AΔ
(Ir－Ip)

, (１５)

式中Δ＝(t５－t０)－(t０－t６),t５,t６ 为η＝１/２时对应的时刻(在图３中不做表示),与文献[２８]中完全一样.

图３ 实验中在探测场失谐为２MHz处得到的腔透射谱,其他参数Δc＝０,Pc＝２８mW

Fig敭３ CavitytransmissionspectrumwithΔp＝２MHZ Δc＝０ Pc＝２８mW

４　实验装置及结果讨论
非线性测量实验设置如图４所示,图中HWP表示半波片,PBS表示偏振分束器.选用铷８７原子的D２

线来构建Λ型三能级系统,即５２S１/２(F＝１、F＝２)和５２P３/２(F′＝２).控制场激光器和探测场激光器都是

TLBＧ６９００型可调谐单模外腔半导体激光器(ECDL).在稳流和恒温状态下激光器线宽约３００kHz.HWP１
和PBS１用来调节探测场强度,使其达到２００μW.通过调节HWP２,使１０％的控制光通过饱和吸收的方法

用来锁频.探测光和控制光通过PBS５后在铷泡池内相交.为了避免控制光与谐振腔共振对测量结果产生

影响,让控制光与探测光小角度相交(相交角度约２°).探测光与控制光的光斑直径约为０．４mm 和

０．８mm.光学腔是由两块焦距为２００mm的平凹镜组成的共焦腔系统,腔镜镜面镀有反射率约为９９．５％的

０７１９００２Ｇ４
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低损耗高反射薄膜,腔长为４００mm.谐振腔后腔镜上连接一块压电陶瓷(PZT),通过对PZT加载一个频率

为３０Hz的三角波扫描信号实现对腔长的线性调节.实验中铷原子气体被密封在一个长为７５mm、直径为

２５mm的圆柱形玻璃管内,并且两个端面镀有增透膜以减少光在端面的损耗.

图４ 非线性测量实验装置图

Fig敭４ ExperimentalsetＧupofnonlinearmeasurement

在实验中,通过采用饱和吸收法,调节激光器锁频模块对控制场进行锁频,使控制场与原子跃迁能级

５２S１/２F＝１→５２P３/２F′＝２精确共振.扫描腔长时,由于非线性效应存在,观测到不对称透射谱.图３是在

Δp＝２MHz、Δc＝０时测得的腔透射谱,控制场光功率为Pc＝２８mW.根据上节推导得到的(１４)和(１５)式,
只需将该透射谱各个时刻ti 对应的不对称度Δ１,Δ２,Δ 提取出来,就可以得到Δp＝２MHz时的三阶和五阶

非线性折射率n２,n４.在实验中,探测场频率失谐Δp 通过控制电压进行调节,控制电压变化范围７３．９~
７６．９mV.为了方便处理,认为频率随控制电压线性变化,即控制电压每变化０．１mV 探测场频率变化

４MHz.在不同的探测场频率下,重复上述扫腔过程,最后将测量得到的n２、n４ 代入(８)和(９)式,可以得到

三阶、五阶极化率随探测场失谐的变化情况,如图５所示.测量结果显示,三阶和五阶极化率在共振位置附

近有峰值.三阶极化率的峰值为２．５×１０－８(m/V)２,五阶极化率的峰值为７×１０－１２(m/V)４.该实验结果与

图２所示的数值模拟结果具有一致的变化规律,不同处在于非线性极化率极值点与探测场频率位置存在偏

差,原因是在实验过程中,频率被认为随电压线性变化(４MHz/０．１mV),但实际上,激光器频率与控制电压

并不是严格线性的,因而稍有不同.

图５ Δc＝０,Pc＝２８mW时,实验测量得到的(a)三阶和(b)五阶非线性极化率实部随探测场失谐Δp 的变化

Fig敭５ Variationsofexperimentallymeasured a Re χ ３  and b Re χ ５  versusthe

probedetuningΔpwhileΔc＝０ Pc＝２８mW

５　结　　论
研究了原子相干条件下的五阶非线性响应特性,并着重介绍了采用腔透射谱法对三阶、五阶非线性系数

进行的实验测量.研究发现,Λ型三能级原子系统三阶非线性极化率χ(３)为１０－８(m/V)２,五阶非线性极化

率χ(５)为１０－１２(m/V)４.同时,通过数值模拟证实了原子相干效应对Λ型三能级原子系统三阶、五阶非线性
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系数的增强作用.将实验测量结果与数值模拟进行比较,发现两者具有很好的一致性.该研究结果可以为

研究高阶非线性系数、设计非线性光开关等提供有意义的参考.
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