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摘　要：研究了少周期脉冲串作用下三能级原子中的布居转移和相干布居捕获现象．在非旋波近似

的情况下求解了密度矩阵方程．研究结果表明在等时间间隔的锁相脉冲作用下，系统能级的布居逐

步转移并积累，系统基态相干也逐步积累．在满足脉冲重复频率为基态能级频差的整数分之一倍

时，三能级系统和频率梳中两梳齿频率成分作用形成相干布居捕获现象，原子暗态布居值达到最

大，介质对脉冲透明．在适当选取少周期脉冲参量的情况下，在０．５个ｎｓ的时间内三能级系统相干

性演化到最大后到达稳态，相干布居捕获发生．与脉宽为１００个ｆｓ的多周期脉冲相比，少周期脉冲

串在介质中建立相干布居捕获的时间缩短两个数量级．由于频率梳中与三能级系统发生作用的梳

频成份有相同的频移，相干布居捕获的条件双光子共振仍然满足．因而，当两基态能级频率差较大

时，如果选取少周期脉冲载波频率为系统能级１至２和１至３的传输频率之和的一半ω＝（ω１＋

ω２）／２，室温下原子热运动的引起的多普勒频移并不会破坏相干布居捕获．
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０　引言

时域上等时间间隔的激光脉冲串通过位相锁定

技术，可在激光脉冲之间形成固定的位相关系．从频

域上看，这些激光脉冲的频谱由一系列等距分隔的

分立线构成，类似梳齿结构，故称之为频率梳．已有

从时域和频域上联合分析锁模激光及脉冲串的报

道［１２］，作者发展了一种称之为直接频率梳谱技术，

可同时分析原子动力学演化和在频域上进行谱探

测．这种时域和频域上的分析基于脉冲串作用时原

子系统中的相干性的积累效应，且要求原子布居弛

豫时间远长于脉冲重复周期．通过时域分析方法，两

能级和三能级铷原子与飞秒脉冲串的相互作用在理

论上和实验上都已得到了分析［３４］．ＨｕａＴａｎｇ等研

究了二能级原子与超短脉冲串作用中脉冲面积及脉

冲数对原子布居演化的影响［５］．文献［６］分析了三能

级Λ原子系统与超短脉冲串作用过程中的相干布

居捕获现象，指出假如脉冲重复频率为两基态频率

之差的分谐波，强度充分的脉冲串将在原子中激发

相干，从而介质将变得对激光场透明．Ａｒｉｓｓｉａｎ和

Ｄｉｅｌｓ报道了铷原子中暗态与脉冲重复率之间的关

系［７］．当脉冲重复率为基态频率精细劈裂的１／５７

时，可在吸收谱中观察到一条暗线，即无光吸收现

象，相干布居捕获发生．Ｓｏａｒｅｓ和 Ａｒａｕｊｏ理论上研

究了满足脉冲重复周期远小于激发态寿命时一个简

并的三能级系统与超短脉冲串作用过程中的电磁诱

导透明现象［８］．四能级原子与脉冲串作用也已有相

关报道，Ａｕｍｉｌｅｒ等人研究了铷原子５Ｓ１／２→５Ｐ１／２跃

迁四能级系统与脉冲串作用动力学过程［９］，作者分

析了各种脉冲串指数下原子布居数和相干性的积

累，并进一步分析了该过程中由频率梳激发的相干

布居捕获现象．李斌等研究了利用啁啾超短脉冲对

二能级体系的调控［１０］，张华荣等研究了均匀展宽二

能级介质中激光超短脉冲的面积演化规律［１１］，王向

欣研究了脉冲啁啾对于阿秒脉冲的影响［１２］．

以往脉冲与原子相互作用的研究中，脉冲宽度

多在１００ｆｓ以上，因此相互作用过程中多做了旋波

近似［１３１５］．随着激光技术的发展少周期乃至亚周期

的激光脉冲已在实验室实现［１６１７］．尽管迄今还没有

直接输出单周期乃至亚周期脉冲的激光器，但利用

飞秒脉冲激光器，人们已在多个波段上单周期或者

亚周期脉冲的产生和测量［１８］．短至飞秒乃至阿秒量

级的激光激光脉冲也已被人们获得，且在能量上峰

值能量甚至可以超过１０２１Ｗ／ｃｍ２
［１９］．在时间如此短

和峰值如此高的激光与原子相互作用过程中，旋波

近似已不再适用，必须做非旋波近似．本文研究了时

间上等间隔的多个少周期脉冲构成的脉冲串与三能

原子相互作用过程中的相干布居捕获现象，在非旋

波近似下研究了脉冲重复率、原子运动引起的多普

勒效应对原子布居以及相干布居捕获产生的影响．

１　模型与方程

考虑一个三能级Λ型系统与单色脉冲激光场

作用，模型如图１．１和２能级之间的传输频率为

ω１，２和３能级之间传输频率为ω２，１和３之间为禁

戒跃迁．单色激光场与原子作用，激光场由一系列时

间上等间隔的脉冲构成．

图１　三能级原子与脉冲的作用

Ｆｉｇ．１　Ｔｈｅｉｎｔｅｒａｃｔｉｏｎｏｆｔｈｒｅｅｌｅｖｅｌｓａｔｏｍｗｉｔｈｐｕｌｓｅｓ

１．１　脉冲激光场表达式

对于少周期脉冲光场，载波包络模型是完全适

用的．本文中利用载波包络模型来分析少周期脉冲

串激光场．对于由脉冲串构成的激光场，必须考虑两

个连续脉冲之间的位相不同．如果以犜Ｒ 作为脉冲

重复周期，可以将两相邻脉冲之间的位相差写为

Δψ＝φＲ＋ωＬ犜Ｒ，其中φＲ 是激光在谐振腔中往返反

射获得的相位，ωＬ 为载波频率．故可将脉冲串的电

场写为

犈Ｔ（狋）＝∑
∞

狀＝０
犈（狋－狀犜Ｒ－狋０）ｃｏｓ（狀Δψ）＝

　∑
∞

狀＝０
犈０·δ（狋－狀犜Ｒ－狋０）ｃｏｓ（狀φＲ＋ωＬ狋［ ］）＝

　犈０·ξ（狋） （１）

式中，狋０ 是第一个脉冲峰值出现时刻．此处忽略φ犚

带来的影响．本文中使用高斯脉冲包络，即

δ（狋－狀犜Ｒ－狋０）＝ｅ
－（狋－狀犜

Ｒ
－狋
０
）２／τ

２

（２）

式中，犈０ 为电场峰值．此脉冲串在频域上为频率梳，

频率梳齿之间间隔为１／犜Ｒ，频率梳的中心频率为

ωＬ．激光场的第犖 个模频成分可写为

ωＮ＝ωＬ＋２π犖／犜Ｒ （３）

当脉冲串与原子系统作用时，从频域上看可以

认为不同频率成份与原子系统的作用．

１．２　系统演化方程

利用密度矩阵演化方程分析原子与光场作用过

程中布居数的演化，系统哈密顿量可写为

　犎＝－ω１｜２〉〈２｜－ω２｜３〉〈３｜＋Ω１ξ（狋）（｜１〉〈２｜＋

｜２〉〈１｜）＋Ω２ξ（狋）（｜１〉〈３｜＋｜３〉〈１｜）　（＝１）

在相互作用绘景下，由电场表达式（２）即可得到非旋

波近似下系统密度矩阵演化方程

０１２
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．

１１＝－ｉ［０．５Ω１ξ（狋）ｅｘｐ（ｉω１狋）ρ１２－Ω２ξ（狋）／２·

ｅｘｐ（ｉω２狋）ρ２３＋０．５Ω１ξ（狋）ｅｘｐ（－ｉω１狋）ρ２１＋

０．５Ω２ξ（狋）ｅｘｐ（－ｉω２狋）ρ３２－２（γ１＋γ２）ρ１１

　ρ
．

２２＝－ｉ［－０．５Ω１ξ（狋）ｅｘｐ（－ｉω２狋）ρ３２－Ω２ξ（狋）／２·

ｅｘｐ（ｉω２狋）ρ２３］＋２γ２ρ１１

　ρ３３
．

＝－ｉ［－０．５Ω１ξ（狋）ｅｘｐ（－ｉω１狋）ρ２１－Ω１ξ（狋）／２·

ｅｘｐ（ｉω１狋）ρ１２］＋２γ１ρ１１

　ρ
．

１２＝－ｉ［－０．５Ω１ξ（狋）ｅｘｐ（－ｉω１狋）ρ１１＋Ω１ξ（狋）／２·

ｅｘｐ（－ｉω１狋）ρ３３＋Ω２ξ（狋）／２·ｅｘｐ（－ｉω２狋）ρ２３］－

（γ１＋γ２）ρ１２

　ρ
．

１３＝－ｉ［－０．５Ω２ξ（狋）ｅｘｐ（－ｉω２狋）ρ１１＋Ω１ξ（狋）／２·

ｅｘｐ（－ｉω１狋）ρ３２＋Ω２ξ（狋）／２·ｅｘｐ（－ｉω２狋）ρ２２］－

（γ１＋γ２）ρ１３

　ρ
．

２３＝－ｉ［－０．５Ω１ξ（狋）ｅｘｐ（－ｉω１狋）ρ３１＋Ω２ξ（狋）／２·

ｅｘｐ（ｉω２狋）ρ１２］

　ρ３１＝ρ

１３，ρ２１＝ρ


１２，ρ３２＝ρ


２３ （４）

式中γ１γ２ 为能级１到能级２，３的衰减系数，Ω和Ω为

拉比频率，其定义式分别为

Ω１＝－〈１｜犱犲｜２〉犈０／，Ω２＝－〈１｜犱犲｜３〉犈０／

对于微分方程组（４），求其解析解是困难的，本文利用

预报修正龙格库塔算法求得其数值解，分析系统演

化性质．

２　原子相干性积累效应和相干布居捕

获分析

　　对三能级Λ型原子系统，１和２能级之间的传输

频率为ω１＝０．８π／ｆｓ，２和３之间的传输频率为ω２＝

０．７π／ｆｓ．激光频率为ω＝０．７５π／ｆｓ．Ω１＝Ω２．在脉冲串

和原子相互作用过程中，原子相干性会发生积累效

应．通过改变激光脉冲重复率分析相互作用过程中的

原子相干性及相干布居捕获现象．

２．１　原子相干性的积累

当原子弛豫时间长于脉冲重复周期时，原子布居

数在两个相邻脉冲间不能完全弛豫．因此脉冲串对原

子的激发将表现为相干性和不同能态之间布居转移

的积累，当脉冲重复率为基态两能级频率差的整数分

之一倍时，这时不能把原子看成和单个脉冲的频谱作

用，而应认为和整个脉冲串的频率梳谱作用．当Λ型

激发系统中两个跃迁通道和频率梳谱中两个梳齿频

率形成双光子共振时，如频率梳中这两个相应梳齿成

分所对应的强度近似相等即可在原子系统中激发起

相干布居捕获现象，而如果强度一强一弱，则会形成

电磁诱导透明现象．假设初始原子布居在能态２，犳２３

表示两基态能级２、３频率差．图２展示了当脉冲重复

频率为基态频率之差的１／５７时原子相干性的积累．

原子相干性以密度矩阵非对角元的实部Ｒｅ（ρ２３）表

征．从图中可以看出随着光脉冲数的增加，原子的相

干性逐步积累，经过１×１０－９ｓ后；已有８７７个脉冲和

原子发生相互作用，原子相干性绝对值已稳定在

０．４９９９．图３展示了能级上布居随时间的演化，可见

随脉冲的作用，能态３上布居值稳定在０．４９２，能态２

上布居值稳定在０．５０８．此处基态能级２、３上的布居

接近均等分布．图２和图３中，脉冲重复频率犳ｒｅｐ＝

犳２３／５７，脉冲宽度τ＝５×１０
－１５ｓ，峰值拉比频率Ω１＝

Ω２＝０．５６×１０
１４ Ｈｚ．

图２　原子相干性演化（内置图表示４×１０－１１ｓ内原子

相干性演化）

Ｆｉｇ．２　Ｔｈｅｅｖｏｌｕｔｉｏｎｏｆａｔｏｍｉｃｃｏｈｅｒｅｎｃｅｖｓ．ｔｉｍｅ（ｔｈｅ

ｅｖｏｌｕｔｉｏｎｏｆａｔｏｍｉｃｃｏｈｅｒｅｎｃｅｉｎ４×１０－１１ｓ）

图３　原子能级３上布居随时间的演化（内置图表示

５×１０－１１ｓ内原子布居演化）

Ｆｉｇ．３　Ｔｈｅｐｏｐｕｌａｔｉｏｎｏｆｌｅｖｅｌ３ｖｓ．ｔｉｍｅ（ｔｈｅｉｎｓｅｔｉｓ

ｔｈｅｅｖｏｌｕｔｉｏｎｏｆａｔｏｍｉｃｐｏｐｕｌａｔｉｏｎｉｎ５×１０
－１１ｓ）

从图３中可知，随着脉冲的作用，能级３上的布

居逐步积累，经过１×１０－９ｓ后趋向稳定．这一过程可

以理解为频率梳中两梳齿频率成分和三能级系统中

１２和１３跃迁耦合，作用稳定后在三能级系统中形

成暗态．由于两梳齿频率成分强度并非完全等同，故

能级２、３上布居也非完全相等．

２．２　相干布居捕获

当时域上多个等时相隔脉冲和原子作用时，从频

域上看为频率梳中不同频率成分和原子能级耦合，而

脉冲重复频率为三能级中两基态能级频率差的整数

１１２



光　子　学　报 ４２卷

分之一时，即满足电磁诱导透明或者相干布居捕获发

生的条件．本文中分析少周期脉冲串与三能级原子相

互作用，少周期脉冲持续时间在飞秒量级．在如此短

的时间尺度下虚光子效应对原子演化有重要影响，已

不能忽略．此处分析在非旋波近似下脉冲串激发的三

能级原子中的相干布居捕获现象．单个脉冲的脉宽为

５ｆｓ，峰值拉比频率为５．６×１０１３ Ｈｚ．图４展示了当脉

冲重复频率从犳２３／４９．９变化至犳２３／５９．１时，激发态

布居改变．

图４　激发态布居ρ１１随脉冲重复频率变化

Ｆｉｇ．４　Ｔｈｅｐｏｐｕｌａｔｉｏｎｏｆｅｘｃｉｔｅｄｓｔａｔｅρ１１ｖｓ．ｔｈｅ

ｒｅｐｅｔｉｔｉｏｎｆｒｅｑｕｅｎｃｙｏｆｐｕｌｓｅｓ

从图４中可知当脉冲重复频率为基态能级频率

之差整数分之一倍时，在原子介质中形成了相干布居

捕获现象．由于此处使用少周期脉冲构成的脉冲串，

从原子初态到相干布居捕获暗态形成时间非常短，在

０．５ｎｓ的时间内即在原子介质内形成暗态．与通常使

用的脉宽１００ｆｓ以上脉冲构成的脉冲串相比
［９，２０］，少

周期脉冲串在本文所给出三能级原子介质模型中建

立相干布居捕获暗态的时间缩短两个数量级以上，这

对于超快反应过程研究、超快微型光学器件研制是有

意义的．需要指出的是虽然做了旋波近似，方程组（４）

中仍含有含时项，其稳定解将是随时间振荡的解，图

４所得结果为方程组（４）稳定解对时间做平均后结

果，这与实际探测相符，实际探测响应为一段时间平

均后结果．

如果定义介质中的暗态如：｜犇＞＝（｜２〉－｜３〉）／

槡２，则系统中暗态布居可表示为：ρ犇＝（ρ２２＋ρ３３）／２－

Ｒｅ（ρ２３）．暗态布居数随脉冲重复频率的演化表示了原

子基态相干性随重复频率的变化．设原子初始布居在

能级２，则图５表示了速度为零的原子群暗态布居随

脉冲重复频率变化图．

从图５中得知，当脉冲重复频率为基态能级频率

差整数分之一倍时，基态相干性达到最大值，系统处

于暗态的布居值最大．

室温下原子均有一定的速度分布，考虑原子运动

的多普勒效应，相对于静止原子，运动原子和光作用

时，光频将有频移，设原子的速度为狏，则光频应替换

为ω＝ω０（１＋狏／犮）．

图５　暗态布居ρ犇 随脉冲重复频率的变化

Ｆｉｇ．５　Ｔｈｅｐｏｐｕｌａｔｉｏｎｏｆｄａｒｋｓｔａｔｅρ犇ｖｓ．ｔｈｅ

ｒｅｐｅｔｉｔｉｏｎｆｒｅｑｕｅｎｃｙｏｆｐｕｌｓｅｓ

图６中，脉冲重复频率犳ｒｅｐ＝犳２３／８５，脉冲宽度

τ＝５×１０
－１５ｓ，峰值拉比频率Ω１＝Ω２＝０．５６×

１０１４ Ｈｚ．由图可知，当脉冲重复频率为基态能级频率

差的整数分之一倍时，考虑室温下的原子速度从－

５００ｍ／ｓ变化至５００ｍ／ｓ，原子激发态布居不随原子

的速度改变而改变，此时原子两基态布居率保持在接

近均匀分布，原子仍处于暗态．其原因可以解释为：本

文中脉冲载波频率介于两传输频率ω１ 和ω２ 之间，由

频率梳中某一梳齿频率计算公式ω狀＝ωＬ±２π狀犳ｒｅｐ，ωＬ

脉冲载波频率即频率梳中心频率，当频率梳与三能级

原子作用发生相干布居捕获时，两梳齿频率成分有相

同的失谐量，满足双光子共振，考虑多普勒效应后，频

率梳中心频率和各梳齿频率均发生相同的频移，仍满

足双光子共振．即满足相干布居捕获发生的条件．可

以选取速度为５００ｍ／ｓ的原子群，来分析激发态布居

随脉冲重复频率的变化．

图６　激发态布居随原子速度的变化

Ｆｉｇ．６　Ｔｈｅｐｏｐｕｌａｔｉｏｎｏｆｅｘｃｉｔｅｄｓｔａｔｅｖｓ．ａｔｏｍｉｃｖｅｌｏｃｉｔｙ

从图７中可知速度为５００ｍ／ｓ原子群仍然满足

脉冲串作用下相干布居捕获发生的条件．这一点可解

释为：１）考虑原子速度引起的多普勒效应后，脉冲串

的频率梳谱与原子作用的双光子谐振仍满足；２）本文

模型中两基态能级频率差较大，考虑原子多普勒效应

后，多普勒频移远远小于频率梳中两相邻梳齿频率成

分频距，故室温下多普勒频移不会引起本文模型中相

干布居捕获的改变．
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图７　速度为５００ｍ／ｓ的原子群激发态布居ρ１１随脉冲重复

频率的变化

Ｆｉｇ．７　Ｔｈｅｐｏｐｕｌａｔｉｏｎｏｆｅｘｃｉｔｅｄｓｔａｔｅρ１１ｏｆａｔｏｍｇｒｏｕｐｔｈａｔ

ｔｈｅｖｅｌｏｃｉｔｙｉｓ５００ｍ／ｓｖｓ．ｔｈｅｒｅｐｅｔｉｔｉｏｎｆｒｅｑｕｅｎｃｙｏｆｐｕｌｓｅｓ

３　结论

研究了少周期锁相脉冲串与三能级Λ型原子作

用中的相干布居捕获现象．在非旋波近似的情况下数

值求解了脉冲串与三能级原子相互作用的密度矩阵

方程组．选取脉冲载波频率位于三能级原子两跃迁通

道跃迁频率ω１ 和ω２ 之间即ω＝（ω１＋ω２）／２，脉冲的

作用下，原子能级布居逐步转移并积累，原子基态相

干性也同步积累．在本文中所取参量的情况下，在

０．５ｎｓ时间内，原子布居转移及基态相干性达到稳态

值，脉冲重复频率为基态能级频率差的整数分之一倍

时发生相干布居捕获．与通常使用脉宽１００ｆｓ以上脉

冲相比，少周期脉冲串建立相干布居捕获的时间缩短

两个数量级．分析了少周期脉冲串与原子作用过程中

暗态．在考虑原子运动引起多普勒频移的情况下，分

析了原子速度对相干布居捕获的影响．在考虑多普勒

频移后，频率梳中各梳齿频率成份均发生频移，双光

子共振条件仍满足．本文中两基态能级频率差较大，

室温下多普勒频移远小于频率梳中两梳齿频距，原子

的运动不会对原子相干布居捕获产生影响．
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