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在中间共振增强能级是一对波函数叠加的耦合能级的钠分子菱形四能级系统中，实验观察了由该两耦合能级

的相干叠加作用所导致的不等频双光子吸收的干涉增强效应，并运用密度矩阵方程对这一实验现象进行了计算，

其结果与实验符合得很好 ’

关键词：干涉增强，双光子吸收，菱形四能级系统，耦合能级

$%&&：("&#，)###

!国家自然科学基金（批准号：!##%(#!&）和上海市重点学科资助的课题 ’

! * 引 言

近来，由于在提高二阶极化率和双光子无反转

激光等方面的潜在应用，在包含有两波函数叠加的

一对中间共振增强能级的菱形四能级系统中的双光

子吸收增强和减弱的量子干涉效应引起了人们的注

意 ’ +,-./-0等人［!］理论研究了铷原子中由强耦合场
与 &1)2"—&3&2"共振作用产生波函数相互叠加的两缀

饰中间能级 4 5〉 "6 "2" 4 &3)2"〉 "5 "2" 4 &1)2"〉和 4 7〉
"6 "2" 4 &3)2"〉 "7 "2" 4 &1)2"〉以及与下能级 &8!2"和上
能级 %8!2"所构成的菱形四能级的双光子吸收的干涉
减弱 ’后来，9-:等人［"］实验观察了钠原子中包含强
耦合场作用下产生的中间叠加能级的菱形四能级中

的双光子吸收干涉减弱的现象 ’最近，在铷原子的菱
形四能级体系中观察到了双光子吸收干涉增强效

应［)］’但以上研究都局限在原子能级体系，而且需要
用一耦合场控制菱形四能级系统的形成，这就增加

了实验的复杂性 ’
由于自旋;轨道耦合的作用，钠分子中分别属于

单重和三重态的两个具有相同转动量子数 ! 的能
级将形成一对耦合能级 ’它们不仅相互靠得很近，而
且共享波函数，可以作为中间共振增强能级，构成菱

形、< 形等能级系统，并且已从理论和实验上进行
了研究［(—$］’其中，我们已实验观察了由中间能级
+!# 5

=（""，!"）—>)$=（"$，!"）的耦合而导致菱形四
能级中等频双光子吸收线型的变异现象［(］，但由于

在等频双光子实验中只使用了一个激光器，所以无

法仔细研究中间能级的耦合对双光子吸收的干涉

影响 ’
本工作使用了两台激光器，实验观察了 +!# 5

=

（""，!"）—>)$=（"$，!"）这一对耦合能级作为中间共
振增强能级的菱形四能级系统（如图 !所示）中的不
等频双光子吸收干涉增强现象，发现当激光频率分

别与这对耦合能级位置的失谐超过一个多普勒宽度

时，双光子吸收信号仍存在，而且最大吸收并不对应

于激光频率分别调谐到与这一对耦合能级共振的位

置，而是在这一对耦合能级的中间位置 ’

" * 能级系统和实验结果

图 !是本实验涉及的由一对中间波函数叠加的
耦合能级构成的菱形四能级系统，其双光子吸收过

程可通过高位能态 ")$, 到低位能态 -)# 5
= 辐射的

紫外荧光观察 ’所使用的中间耦合能级 +!# 5
=（""，

!"）—>)$=（"$，!"）以及上下能级已由文献［(］确定 ’
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图 ! 具有中间两耦合共振增强能级的菱形能级系统及不等频

双光子激光

消多普勒加宽双光子光谱的实验装置如图 "所
示 #温度为 $$%&的钠分子气体在十字形热管炉中产
生，固体激光器 ’()*+抽运的 ,-.()(/0 1223"2和 4223
"!染料激光器的输出光分别作为抽运光和探测光
反向传输，并经过两个焦距均为 !"$55的透镜在十
字形热管炉中心聚焦 #碘谱作为测量抽运光和探测
光的频率标尺（精度为 67666!859 !），:3; 腔监测
4223"!的激光模式 #经过双光子吸收后的上能级发
出的紫外荧光信号通过附有紫外带通滤光片的光电

倍增管沿垂直于光传输的方向进行探测，并传送到

积分时间为 67%<的锁相放大器进行放大，最后由计
算机系统处理 #

图 " 消多普勒加宽不等频双光子吸收实验装置图 !
为示波器，"为 :3;腔，%为碘池，= 为紫外带通滤光片，4
为斩波器

实验中，抽运光频率!! 分别固定在基态 >!! ?
@

（6，!%）到中间两能级 A!! ?
@（""，!"）—B%"C（"D，!"）

跃迁的不同失谐处，而探测光频率!" 分别调谐到

（!! ?!"）等于 >!! ?
@（6，!%）—"%"@（$D，!!）的能级

间隔，从而实现不等频双光子跃迁，并可测到来自于

上能级发出的紫外辐射信号 #图 %（实心正方形）示
出了对应于不同中间能级失谐的双光子吸收（即紫

外辐射）强度图 #为了对比，我们特意观察了只有一
个中间能级的梯形三能级系统中双光子吸收强度随

激光频率相对于中间能级失谐变化的情况，其能级

系统采用 >!! ?
@（!，!2）—A!! ?

C（"!，"6）—!! ?
@（!2，

!2）［$］，实验结果如图 =所示 #

图 % 菱形四能级系统双光子吸收曲线随失谐量（相对于两中间

耦合能级的中心位置）的变化曲线（方块为实验测量结果，实线

为理论计算结果，实验中，"!" ?""= E 6）

图 = 梯形三能级系统中双光子吸收随激光频率对中间能级失

谐的变化曲线

显然，当中间增强能级的失谐超过多普勒宽度

（!7$FGH）时，梯形三能级系统中双光子吸收的信号
已经减至为零；而对于菱形四能级系统而言，情况有

明显不同，特别是当失谐对应于两耦合能级中间位

置时，具有最强的双光子吸收信号 #
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!" 理论分析

所使用的密度矩阵方程组为

! !
!! # " !
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其中 $，% & (，)，!和 ’分别对应于能级 (，)，!和 ’；

$$ &$$%（ $ & %）为能级 $ 的初始热布居，&$% &（&$ #

&%）*)（&$ 是能级 $ 的衰减速率）+%$%代表光场作用在

能级 $ 和 % 之间跃迁的拉比频率，且%$% &%%$ +在偶
极近似下，有%()，%!’",和%(’，%)! & ,，而中间一
对耦合能级因波函数叠加，而使%(!，%)’", +
显然，由双光子与上述菱形能级系统相互作用

而产生布局"’’的主要跃迁可分别表述为

"((
（,） ##

(

"()
（(），"(!

（(） ##
)

"(’
（)） ##

(

")’
（!），

"!’
（!） ##

)

"- ’’
（’）， （)）

"((
（,） ##

(

"()
（(），"(!

（(） ##
(

"))
（)），"!!

（)） ##
)

")’
（!），

"!’
（!） ##

)

". ’’
（’）， （!）

"((
（,） ##

(

"()
（(），"(!

（(） ##
(

")!
（)），"!)

（)） ##
)

")’
（!），

"!’
（!） ##

)

""’’
（’）， （’）

其中矩阵元右上方数字代表阶次 +在稳态条件下，应
用旋转波近似和慢变振幅近似，可以分别得到上面

三个跃迁途径的表达式以及所对应的上能级布居
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其中

’() & #() $#( # (( " # %&() ##)! *)，

’!’ & #!’ $#) $ () " # %&!’ $#)! *)， （7）

’(! & #(! $#( # (( " # %&(! ##)! *)，

’)’ & #)’ $#) $ () " # %&)’ $#)! *)，（(,）
即失谐量’$%均相对于两耦合能级之间的中间位置

计量（’$%和’%$互为共轭）+上述三个跃迁途径分别属
于：(）梯形三能级双光子激发；)）梯形三能级两步激
发；!）四能级相干增强激发 +在前两个激发过程中，
两个近共振中间能级分别独立地起增强作用，因而

可视为具有同样上下能级的两个梯形三能级系统 +
其中，双光子激发过程是系统的一个中间能级沟通

上下能级以和频偶极振荡方式激发，从而使上能级

产生布居；两步激发过程是系统先吸收一个光子导

致中间能级布居，然后再吸收一个光子从而使上能

级布居 +而四能级相干增强激发则是在具有一对中
间耦合能级的四能级系统中出现的一种独特的相干

激发过程，表征量子干涉的密度矩阵非对角元")!和

"!)不为零，从而对上能级的布居产生贡献 +

图 2 曲线 ) 为梯形三能级系统双光子吸收与两步激发机制

产生的能级 ’布居；曲线 *为四能级系统相干激发机制产生的

能级 ’布居（%() &%(! & ,"289:，%)’ &%!’ & ,")289:，&) &&!

&&’ & ,",289:）

我们分别计算了上述三个激发途径对上能级的
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布居贡献!! ""
（"），!# ""

（"）和!!""
（"）$图 %中的 ! 和 " 两

条曲线分别示出了对（!! ""
（"）&!# ""

（"））和!!""
（"）的计

算结果 $曲线 ! 清楚地表明：当激光场分别与两个
中间能级精确共振时，双光子跃迁的信号较强，而当

失谐超过多普勒宽度时，信号迅速降至为零，这与图

"示出的梯形能级系统中双光子吸收的实验结果一
致 $曲线 " 则突出地表明：当激光场调谐到两个耦
合能级中间位置时，!!""

（"）最大 $
图 ’中的实线即为图 %中 ! 和 " 两条曲线的叠

加 $可以看到，实验结果与计算结果相符 $

" ( 结 论

本文实验观察了中间共振增强能级是一对波函

数叠加的耦合能级的菱形四能级系统中双光子吸收

的量子干涉现象 $实验发现，自旋)轨道耦合作用对
双光子吸收有干涉增强作用 $运用密度矩阵方程对
该干涉增强进行了计算，计算结果与实验结果相符 $
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