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　　文章编号：１００１３８０６（２０１６）０６０７８２０５

基于脉冲整形的激发双重态间的相干布局操控

王贞浩，张杨华，王全军，丁晶洁，刘作业

（兰州大学 核科学与技术学院，兰州 ７３００００）

摘要：为了实现红外飞秒脉冲的整形及调控，采用４ｆ系统相位控制技术，实验搭建了脉冲整形装置，并利用整形脉
冲对铷原子体系中激发双重态间的相干布居转移进行操控。结果表明，控制抽运脉冲的附加相位，可实现双重态中上激

发态的饱和布居，通过修改附加相位函数可将上、下激发态的布居数反转。整形脉冲同样适用于其它的原子和分子系统

的相干布居转移的操控。

关键词：激光物理；激发双重态；整形脉冲；相干布居转移
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引　言

超短脉冲与物质作用时，原子或分子会通过单光

子或多光子过程被激发、解离及电离。目前主要通过

两种手段研究这一物理过程：（１）电子和离子的测量，
如反应动量谱仪［１２］等；（２）光测量，如吸收谱、荧光辐
射或受激辐射。相比于电子和离子的测量，光测量的

优势在于将量子体系的动力学信息直观地以吸收谱线

型的变化表现出来［３］。随着飞秒脉冲的产生，基于抽

运探测技术的瞬态吸收谱的测量使获取强场中的量
子体系的动力学演化成为了可能［４５］，其核心为两延迟

时间可调的超短脉冲。超短的抽运脉冲首先触发一个

量子体系，而体系的动力学演化将会被随之而至的探

测脉冲所探测。探测脉冲的吸收谱是其自身与抽运脉

冲所激发量子体系的辐射光场相干涉的结果，并取决

于探测脉冲到达时的量子体系所处的状态［４］，所以通

过调节抽运脉冲和探测脉冲的时间延迟可以达到时间

分辨的目的。

原子的外层电子的轨道角动量Ｌ和自旋角动量 Ｓ
之间的耦合会导致原子能级的分裂，被称为精细结构

效应。对于激发双重态来说，如果对应两个跃迁过程

具有相同的初始态，则两个跃迁过程间存在量子拍频，

该拍频信号可用于测量能级的分裂。ＮＩＣＯＬＥ等人发
展了明暗态理论［６１０］，用于描述原子精细结构的自旋
轨道耦合的动力学过程。研究表明，改变探测脉冲的

偏振可以观测不同动力学信息［６］，而调整其波长可以

观测不同反应通道的波包动力学［１１１２］。同时，各种实

验技术［１３１４］被应用于操控光与物质的相互作用，而制

备处于特定态的原子、分子是相干操控研究的主要目

标。激光脉冲整形技术在改变和控制一个量子系统的

超短动力学过程的研究中得到了广泛的应用［１５１８］，对

光谱学研究的重要性不言而喻。

本文中首先搭建了脉冲整形装置，实现对脉冲持
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第４０卷　第６期 王贞浩　基于脉冲整形的激发双重态间的相干布局操控 　

续时间为３０ｆｓ的超短脉冲的整形。利用整形脉冲对
铷原子中的Ｖ型三能级系统（基态５２Ｓ１／２和激发双重
态５２Ｐ１／２和５

２Ｐ３／２）的超快动力学过程进行操控，研究
激发态间的相干布居转移对激光脉冲波形的依赖关

系。

１　实验测量装置

１．１　装置结构概述
实验中采用商用激光系统，它能提供脉冲持续时

间为３０ｆｓ的超短脉冲，中心波长为７８０ｎｍ，重复频率为
１ｋＨｚ，单脉冲能量为０．８ｍＪ。该系统提供的脉冲具有
稳定的载波包络相位（ｃａｒｒｉｅｒｅｎｖｅｌｏｐｅｐｈａｓｅ，ＣＥＰ）。
为了研究原子、分子体系的衰变过程，作者在实验室搭

建了吸收谱测量装置，该装置具有紧凑、高稳定性、多

用途的优点。如图１ａ所示，激光光束被分光镜分光，
分光比率为９∶１，其中９０％透射光束经由反光镜进入
脉冲整形装置。经过脉冲整形装置的激光光束和

１０％的反射脉冲经过长距离传输后，重新整合成一束
脉冲。整合后的激光光束入射到一个带有上下排列的

两个型号为Ｄ５Ｓ的小光阑的挡板上，分成两束光。实
线代表了探测脉冲，而虚线代表了抽运脉冲。随后，两

束激光光束分别入射到上下排列的两个方形的镀银反

射镜（尺寸为：１２．５ｍｍ×１２．５ｍｍ）上，其中下方的反射
镜安装在型号为 Ｐ６２２．１ＣＤ的普爱压电陶瓷电机
（ｐｈｙｓｉｋｉｎｓｔｒｕｍｅｎｔ，ＰＩ）上。这样可以高精度地调整抽
运和探测脉冲的时间延迟。抽运和探测脉冲随后被一

凹面镜聚焦，探测、抽运光束在测量点的直径分别为

１．２５ｍｍ和０．８５ｍｍ。通过样品的光束随后被准直，然
后对探测脉冲进行光谱测量。为了收集全部的光谱成

分，将探测脉冲聚焦射入光纤，光纤的另一端接入型号

为ＵＳＢ４０００的海洋光学光谱仪。图１ｂ为 Ｒｂ原子中
的Ｖ型三能级系统的能级图。

Ｆｉｇ１　ａ—ｓｃｈｅｍａｔｉｃｏｆｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌａｐｐａｒａｔｕｓｏｆａｂｓｏｒｐｔｉｏｎｓｐｅｃｔｒｕｍ
ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔ　ｂ—ｅｎｅｒｇｙｌｅｖｅｌｄｉａｇｒａｍｏｆＶｔｙｐｅ３ｌｅｖｅｌｓｙｓｔｅｍｏｆ
ｒｕｂｉｄｉｕｍａｔｏｍ

实验中，使用 ＣＭＯＳ相机检验测量点处两个脉冲
的时空重合：调节分光反射镜的镜架实现光束的空间

重合；移动压电陶瓷电机，直到ＣＭＯＳ相机出现干涉信
号，以实现脉冲的时间重合。分别在抽运和探测光路

中插入渐变光密度的中性衰减片，对两个脉冲的强度

进行调节。实验测量中，为了实时检测抽运和探测脉

冲在测量点处的时空重合性，在焦点后安装一个分光

镜，反射一部分光进入一个ＣＯＭＳ相机，作为实时监控
装置。因此，实验中任何光路的偏差都可以被观测到

而及时修正。

实验测量时，采用一个长约为２０ｍｍ的金属铷的气
室作为样品进行瞬态吸收谱的测量。自制了一个加热

器和温度控制系统，对气室进行加热，并将温度稳定到

１６０℃左右。根据铷蒸汽的原子密度对温度的关系［１９］

可知，实验测量时的铷原子密度为２．８×１０１４ｃｍ－３。
１．２　脉冲整形装置

本文中搭建的脉冲整形装置参考了 ＰＲ?ＫＥＬＴ等
人［１９］的设计，脉冲整形装置的核心器件为 Ｊｅｎｏｐｔｉｋ公
司的型号为ＳＬＭＳ３２０的空间光调制器，它包含了３２０
个像元。空间光调制器可实现对光脉冲的不同频率成

分的相位或振幅的调制。图２所示为脉冲整形装置的
原理图，其中，Ｇ１和 Ｇ２为闪耀全息平面光栅，ＣＭ１和
ＣＭ２为柱面镜，ＦＭ１和 ＦＭ２为反射镜。利用光栅 Ｇ１
可实现对入射激光脉冲的傅里叶变换，将不同的频率

成分在空间上展开。随后，一柱面镜 ＣＭ１将不同的频
率成分聚集在傅里叶平面上。空间光调制器（ｓｐａｔｉａｌ
ｌｉｇｈｔｍｏｄｕｌａｒ，ＳＬＭ）将会被安装在这个傅里叶平面上。
在傅里叶平面后，安装一个对称的柱面镜ＣＭ２，将发散
的激光脉冲准直。准直后的激光脉冲进入另一个对称

的光栅Ｇ２。光栅将不同的频率成分重新整合成准直
的激光光束，最终完成脉冲整形。从光栅到柱面镜、从

柱面镜到ＳＬＭ的距离为柱面镜的焦距 ｆ。因此，这种
几何机构也称为４ｆ结构。

Ｆｉｇ２　Ｓｅｔｕｐｓｋｅｔｃｈｏｆｆｅｍｉｓｅｃｏｎｄｐｕｌｓｅｓｈａｐｉｎｇ

３８７
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　 激　　光　　技　　术 ２０１６年１１月

空间光调制器两侧的光栅、柱面镜、反射镜排成一

排，提高光栅在垂直方向的位置，入射光水平入射到光

栅Ｇ１，而反射光束在垂直方向以一个极小的角度入射
到柱面镜ＣＭ１。不需要倾斜柱面镜，因此可避免对激
光脉冲引入像差。调节柱面镜ＣＭ１和 ＣＭ２，使激光光
束在两个柱面镜间保持相同的高度，而在同一个水平

面上。柱面镜 ＣＭ１和 ＣＭ２的焦距是２００ｍｍ，柱面镜
和反射镜的反射层为银镀层。闪耀全息平面光栅 Ｇ１
和Ｇ２的尺寸为４４ｍｍ×４４ｍｍ，光栅的镀膜层为铝，槽
密度是１２００ｍ－１，闪耀波长为６３０ｎｍ。完成脉冲整形
装置的搭建和优化后，对整形脉冲进行自相关测量来

检查脉冲整形装置的工作状态，并开发ＬａｂＶＩＥＷ程序
完成对脉冲整形装置的控制。同时，实验测试表明，该

装置至少可以稳定工作６个月。更多关于脉冲整形装
置的介绍参看［２０］。

２　相干操控的测量与讨论

如图１ｂ所示，该类系统在强场中的量子动力学过
程的研究中极具代表性。跃迁（５２Ｓ１／２→５

２Ｐ１／２，１〉→
２〉，７９４．７６ｎｍ，Ｄ１谱线）、（５

２Ｓ１／２→５
２Ｐ３／２，１〉→ ３〉，

７８０．０３ｎｍ，Ｄ２谱线）
［２１２２］被中心波长为７８０ｎｍ的超短

的、宽带的抽运／探测光脉冲（延迟时间为 τ）激发／探
测。以该三能级系统为实例，ＬＩＵ等人提出了附加相
位模型来解释瞬态吸收谱的时间演化特性，并将其与

系统的量子相干性对激光脉冲强度的依赖和相位演化

相联系，从中提取原子系统的相位信息［２３］。这里作者

利用脉冲整形装置研究激发态５２Ｐ１／２和５
２Ｐ３／２的相干

布居转移对抽运脉冲的附加相位的依赖关系。

假设抽运光场为 Ｅｐ，ｉｎ（ｘ，ｔ），对其进行傅里叶变
换，得到抽运光场的频谱为 Ｓｐ，ｉｎ（ｘ，ω）＝Ｆ ［Ｅｐ，ｉｎ（ｘ，
ｔ）］。利用脉冲整形装置在频域对抽运脉冲引入附加
相位项φｐ（ω），得到抽运脉冲的频谱为 Ｓｐ，ｉｎ（ｘ，ω）×
ｅｘｐ［ｉφｐ（ω）］。其中，φｐ（ω）是关于频率ω的函数：

φｐ（ω）＝α·ｓｉｎ［β·π（ω－ω０）］＋π／２ （１）
式中，参量 α和 β为变量，可在一定范围内变化，实验
中通过脉冲整形装置的控制程序来设定；ω０为激光脉
冲的中心频率。

实验测量的探测脉冲的吸收谱为光密度（ｏｐｔｉｃａｌ
ｄｅｎｓｉｔｙ，ＯＤ）谱：

ψ（ω，τ）＝－ｌｇＳｐｒ，ｏｕｔ（ω，τ）
Ｓｐｒ，ｉｎ（ω

[ ]
）

（２）

式中，Ｓｐｒ，ｉｎ（ω）和 Ｓｐｒ，ｏｕｔ（ω，τ）分别为与吸收介质作用
前、后的探测脉冲的光谱。ψ（ω，τ）为正值时，对应的
光谱为吸收谱，反之为辐射谱。实验测量时，探测脉冲

的单脉冲能量为 ０．２μＪ，抽运脉冲的单脉冲能量为

１５μＪ。延迟时间为正，对应着抽运脉冲先于探测脉冲
到达靶物质。首先，控制抽运脉冲的附加相位为

φｐ（ω）＝０。图３ａ为实验测量的探测脉冲的吸收谱，其
中探测脉冲的单脉冲能量为０．２μＪ，抽运脉冲的单脉
冲能量为 １５μＪ。可以发现，吸收谱线 ψ（ω２１，τ）和
ψ（ω３１，τ）的强度随着延迟时间 τ呈现周期性的振荡，
振荡周期对应激发态间的拍频频率 Ｔｏ＝２π／ω３２＝
１４０ｆｓ，其中 ω２１，ω３１和 ω３２为相应的能级差。该振荡特
性是由于抽运脉冲导致的跃迁５２Ｓ１／２→５

２Ｐ１／２和５
２Ｓ１／２→

５２Ｐ３／２的耦合导致的。不论延迟时间为正还是负，该振
荡特性始终存在。延迟时间为正时，谱线ψ（ω２１，τ）和
ψ（ω３１，τ）具有相同的振荡相位，而延迟时间为负时，
振荡 ψ（ω２１，τ）和 ψ（ω３１，τ）的相位不同。研究表
明［２３］，谱线ψ（ω２１，τ）和 ψ（ω３１，τ）的振荡相位依赖于
抽运脉冲的强度。延迟时间为正时，随着功率密度的

变化，吸收谱ψ（ω２１，τ）和 ψ（ω３１，τ）的最小值沿着时
间轴偏移并且具有相同的趋势；延迟时间为负时，两个

跃迁对应的吸收谱的振荡的最小值对称的沿着相反的

方向偏移。

Ｆｉｇ３　２ＤｔｒａｎｓｉｅｎｔａｂｓｏｒｐｔｉｏｎｓｐｅｃｔｒｕｍｏｆｐｒｏｂｅｐｕｌｓｅｔｏｇａｓｅｏｕｓＲｂａｔ
ｏｍｓ
ａ—ｗｉｔｈｏｕｔａｄｄｉｔｉｏｎａｌｐｈａｓｅ　ｂ—ｗｉｔｈａｄｄｉｔｉｏｎａｌｐｈａｓｅａｔα＝π，
β＝９

由图４可知，谱线 ψ（ω２１，τ）和 ψ（ω３１，τ）的振幅
比 ψ（ω２１，τ）ｍ／ψ（ω３１，τ）ｍ≈１．４，即激发态５

２Ｐ１／２
和５２Ｐ３／２上的布居数比值约为槡２，对应着相应的跃迁

偶极矩比值 μ１３／μ１２ 槡＝２。通过 ＬａｂＶＩＥＷ控制程序设
定α＝π，改变β的取值，使抽运脉冲形成正啁啾。抽
运脉冲的啁啾量随着 β取值的增加而增加。图３ｂ对
应α＝π和β＝９时的实验测量结果。抽运脉冲的啁
啾导致了谱线 ψ（ω２１，τ）和 ψ（ω３１，τ）的振幅比
ψ（ω２１，τ）ｍ／ψ（ω３１，τ）ｍ的变化，即导致激发态

５２Ｐ１／２和５
２Ｐ３／２上布居数比重的改变。抽运脉冲存在正

啁啾时，激发态 ５２Ｐ３／２在激发过程中占主导优势，即

４８７
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第４０卷　第６期 王贞浩　基于脉冲整形的激发双重态间的相干布局操控 　

　　

Ｆｉｇ４　ａ—ｒｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐｂｅｔｗｅｅｎｒｅｌａｔｉｖｅｉｎｔｅｎｓｉｔｙａｎｄβｗｉｔｈ ψ（ω２１，τ）ｍ

ａｎｄ ψ（ω３１，τ）ｍ　 ｂ—ｒｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐｂｅｔｗｅｅｎ ψ（ω３１，τ）ｍ／
ψ（ω２１，τ）ｍａｎｄ ψ（ω２１，τ）ｍ／ψ（ω３１，τ）ｍ ａｎｄβｗｉｔｈα
＝πａｎｄα＝－πｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ

５２Ｐ３／２上的布居数较高，并在 β＝９时，达到饱和状态。
同时，激发态５２Ｐ１／２对应的辐射谱线 ψ（ω２１，τ）仍存在
相对延迟时间的振荡，这是因为抽运脉冲导致的跃迁

５２Ｓ１／２→５
２Ｐ１／２和５

２Ｓ１／２→５
２Ｐ３／２的耦合仍然存在。

设参量α＝π，改变参量β的取值，谱线ψ（ω２１，τ）
和ψ（ω３１，τ）的振幅 ψ（ω２１，τ）ｍ和 ψ（ω３１，τ）ｍ随着

β的变化而变化。参量 β的取值从３～１５变化时，谱
线ψ（ω３１，τ）的振幅 ψ（ω３１，τ）ｍ的强度逐渐增大并

在β＝９时达到极大，随后随着β取值的进一步增大而
逐渐减少。同时，ψ（ω２１，τ）ｍ随着 β取值的增加，首
先表现为强度的降低，并在β＝１１时达到极小值，之后
随着β取值的增加而增加。也就是激发态５２Ｐ３／２的布
居数随着参量 β的变化而变化，并在 β＝９时达到极
大，而激发态５２Ｐ１／２的布居数也随着参量 β的增加而
减少，并在β＝１１时达到极小。所以，按照（１）式所示
函数控制激发（抽运）脉冲的附加相位是实现量子态

间的相干布居转移操控的有效途径。

尽管激发态５２Ｐ３／２可以达到饱和状态，但激发态
５２Ｐ１／２的布居数并不为０。即不论 β取何值一定有部
分处于基态的铷原子被抽运脉冲激发到激发态５２Ｐ１／２
上。谱线 ψ（ω３１，τ）和 ψ（ω２１，τ）的振幅比值
ψ（ω３１，τ）ｍ／ψ（ω２１，τ）ｍ对参量 β的依赖关系如
图４ｂ黑色方形实线所示，其极大值为４４而不是无穷
大。改变（１）式的常数项，得到抽运（激发）脉冲的附
加相位的改进公式：

φｐ（ω）＝α·ｓｉｎ［β·π（ω－ω０）］＋
３
２π （３）

　　设定参量α＝－π，参量 β的取值从３～１５变化，
谱线ψ（ω２１，τ）的振幅 ψ（ω２１，τ）ｍ的强度逐渐增大，

达到极大后随着β取值的进一步增大而逐渐减少。同
时，ψ（ω３１，τ）ｍ随着β取值的增加而减少，达到极小
值后随着β取值的增加而增加。也就是说调整参量α
的取值，可以实现铷原子的激发双重态５２Ｐ１／２和５

２Ｐ３／２
间的布居数反转。如图 ４ｂ黑色方框实线所示，α＝
－π时，谱线ψ（ω２１，τ）和 ψ（ω３１，τ）的振幅比
ψ（ω２１，τ）ｍ／ψ（ω３１，τ）ｍ的极大值为 ７．８，远小于
α＝π时，谱线的振幅比 ψ（ω３１，τ）ｍ／ψ（ω２１，τ）ｍ

的极大值４４。即α＝－π时，激发态５２Ｐ１／２并未像α＝
π时态５２Ｐ３／２一样达到饱和布居。所以可以得出结论，
利用整形脉冲可实现对铷原子的激发双重态间的相干

布居转移的操控，但也存在一定限制。

３　结　论

搭建了脉冲整形装置，在频域上实现了对红外飞

秒激光脉冲的整形。利用装置实验研究了抽运激光的

附加相位对激发双重态间的相干布居转移的控制，实

现了铷原子中激发态５２Ｐ３／２的饱和布居。铷原子的双
重态间的相干布居转移的操控只是一个研究实例，整

形脉冲同样可以实现对其它原子或分子系统中量子态

间的相干布居转移的操控。
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