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研究了级联四能级系统中双光子共振非简并四波混频（()*+）由于加入耦合光场而产生的量子干涉效应，发
现在强耦合场作用下 ()*+频谱呈现 ,-劈裂，它反映的是两个缀饰态的能级 .量子干涉还使 ()*+信号被抑制或
增强 .此方法牵涉到三光子共振，因此可以成为研究原子或分子高激发态的有效光谱学工具 .
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" 3 引 言

近年来，人们对原子相干对非线性光学效应的

影响进行了大量的研究［"—2］.例如，利用电磁感应透
明（4C-）可以在保持共振受激辐射的同时，提供光的
透明传播，从而实现在不需要严格相位匹配条件下，

提高频率转换效率［1］. 4C-还便于在偶极禁戒跃迁
中实现最大的相干制备，所形成的位相相干原子系

综可以充当一个本地振荡器，与入射光场作用产生

和频与差频谱 .例如，D78< 等［&］利用 4C- 在 EF 原子
中感生最大原子相干，使蓝光到紫外光的转换效率

达到 &#G；+HII876等［"/］报道了在双!系统的 EF原
子蒸气中，%11<6紫外光向 "$’<6真空紫外光的转
换效率可超过 1#G .将这一思想推广到强失谐拉曼
系统中，可以有效地形成了多级拉曼边带并产生亚

飞秒光脉冲［’］.
双光子过程中的量子干涉也吸引了越来越多的

研究兴趣，,J7IK79 和 L7I:@K7IM@7<［$］提出在一个梯
形四能级系统中，通过耦合中间能级到一个高激发

态，可以有选择的增强或抑制双光子激发 . N7O［0］和
P7<［"#］分别报道了在钠和冷铷原子中的双光子吸收
的抑制，Q8［""］在 R8% 中观测到由耦合场引起的

,;S9HI5-OK<H:（,-）劈裂 .
共振增强四波混频是研究原子和分子动力学及

其能级结构的有效光谱学工具［"%—"’］.拉曼增强非简

并四波混频（()*+）已经被用于研究分子的振动
模［"1，"&］，而瑞利型 ()*+可用于测量比激光脉冲宽
度更短的物质纵向弛豫时间［"/，"’］.最近，我们将量子
干涉的概念应用于双光子共振 ()*+，在 T7的双光
子共振 ()*+实验中，通过加入耦合场耦合里德伯
态 ’: "0M和自电离态 ’? "0M，发现四波混频信号可
以被抑制或增强［"2］.本文将进一步对级联四能级系
统中双光子共振 ()*+ 由于加入耦合场而产生的
量子干涉效应进行系统的理论研究，指出使四波混

频信号抑制或增强的物理机理 .我们还发现在强耦
合场作用下，四波混频频谱产生 ,-劈裂，它反映的
是两个缀饰态的能级 .由于此方法牵涉到三光子共
振，因此可以成为研究原子或分子高激发态的有效

光谱学工具，特别是应用本方法可以测量到由于寿

命很长而难以使用荧光方法测量的两个原子高激发

态间的跃迁偶极矩阵元 .

% 3 基本理论

结合量子干涉的双光子共振 ()*+本质上是
一个有五个光子参与的非线性过程 .其中包括 &束
入射激光 .激光束 % 和束 %U有相同的频率"%，在它

们之间有一个很小的夹角#.束 " 的频率为""，沿

与束 %相反的方向传播，束 1 为耦合光场，它以"1

的频率入射到样品上（图 "（7））.
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图 ! 引入量子干涉的双光子共振 "#$%原理图

我们考虑一个级联四能级系统 &如图 !（’）所
示：态 ( )〉和 ( !〉，态 ( !〉和 ( *〉，态 ( *〉和 ( +〉分别以偶
极跃迁频率!!，!*，!+ 耦合 &先考虑由 ( )〉, ( !〉,
( *〉组成的级联三能级系统中的双光子共振非简并
四波混频 &当"!!!!，"*!!* 时，光束 !引起 ( )〉到

( !〉的跃迁，光束 *引起 ( !〉到 ( *〉的跃迁 &在双光子
共振 "#$%中，光束 !，*感生 ( )〉和 ( *〉态之间的相
干 &双光子相干可以通过光束 *-来进行探测，产生
频率为"! 沿光束 *-的相反方向传播的 "#$%信号
光 &为了研究量子干涉，使用频率"+!!+ 的光束 +
驱动 ( *〉到 ( +〉的跃迁，从而感生 ( )〉和 ( +〉态之间的
相干 &我们研究这个原子相干对四波混频信号的
影响 &
对于我们考虑的四能级系统，相互作用的哈密

顿算符为

! .#$! ( !〉〈! ( /#（$! /$*）( *〉〈* (
/#（$! /$* /$+）( +〉〈+ ( 0（%! "! ( !〉〈) (
/%* "* ( *〉〈! ( /%+ "+ ( +〉〈* ( / 1& 2 &），（!）

式中$# .!# 0"#（ # . !，*，+）为原子的偶极跃迁频
率与入射光频率的失谐量，"! .&! 34!!

·"，"* .&* 34!*
·"

/&- * 34!- *
·"，"+ .&+ 34!+

·"，为频率分别为"!，"*，"+

的激光束的场强，其中 !!，!*，!-*，!+ 和&!，&*，&-*，

&+ 分别为光束 !，*，*’，+的波矢和振幅 &%!，%*，%+

分别为 ( )〉和 ( !〉，( !〉和 ( *〉，( *〉和 ( +〉间的跃迁偶极
矩阵元 &密度矩阵方程可以写为

!’
!$ . 0 4

%［!，’］/
5’
5( )$ 63789

& （*）

我们设定&!，&* 很弱，而耦合光场&+ 可以为任意强

度，定义耦合系数 &! .%!&! :#，&* .%*&* :#，&-* .

%*&-* :#，&+ .%+&+ :#&(’)为能级 ( ’〉和 ( )〉之间的横
向弛豫速率 &由于原子系统最初处于基态 ( )〉，有

’
（)）
)) . !，由光束 !引起的矩阵元’!)满足

!’!)

!$ . 0（4$! /(!)）’!) / 4&! 34!!·"’
（)）
)) & （+）

在稳态条件下，（+）式的解为’
（!）
!) . 4&! 34!!

·" :（ 4$! /

(!)）&接着，光束 *感生出原子相干’*)，这里考虑到

耦合场，我们必须同时解方程组

!’*)

!$ . 0［4（$! /$*）/(*)］’*)

/ 4&+ 34!+·"’+) / 4&* 34!*·"’!)
（!），

!’+)

!$ . 4&"+ 30 4!+·"’*)

0［4（$! /$* /$+）/(+)］’+) &

（;）

稳态条件下，有

’
（*）
*) .

4&* 34!*·"［4（$! /$* /$+）/(+)］’
（!）
!)

［4（$! /$*）/(*)］［4（$! /$* /$+）/(+)］/ ( &+ ( *
& （<）

最后，双光子相干’
（*）
*) 被光束 *-探测，通过式

!’!)

!$ . 0（4$! /(!)）’!) / 4（&-*）" 30 !-*·"’
（*）
*) （=）

可以求出’
（+）
!) . 4（&-*）" 30 !-*·"’

（*）
*) :（4$! /(!)）&于是有

’
（+）
!)（ "）. 0 4

&! &*（&-*）"［4（$! /$* /$+）/(+)］34
（!! / !* 0 !-*）·"

（4$! /(!)）
*｛［4（$! /$*）/(*)］［4（$! /$* /$+）/(+)］/ ( &+ ( *｝

& （>）
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!"#$信号的强度 ! 正比于 %!
（&）
’(（ !）% )，即

! ! %!
（&）
’(（ !）% ) * （+）

由（,）式可以看出 !"#$信号沿 "’ - ") . "/)
的方向传播，而与耦合场 "& 的方向无关 *
令"& 0 (，" 0"’ -") 通过求解

!!（"）
!" 0 (， （1）

可以看到当 "& 满足 ")
& 2#&(（#)( -#&(）｛［’ -#)

&( 3
（#)( -#&(）

)］’3) . ’｝时，在 !"#$频谱的"’ -") 0
(处会出现一个下凹 *然后随着 "& 的增加，!"#$
频谱进一步分裂为两个分离的峰，这就是 45分裂 *
45分裂的两个峰之间的频率差为"45 0 )｛"&［")

& -
)#&(（#)( -#&(）］

’3) .#)
&(｝

’3)，当满足 "&"#)(，#&(

时，两个峰之间的频率差可表达为"45#)"& *
45分裂也可以通过缀饰态模型得到解释，如图

’（6）所示，能级 % )〉和 % &〉间的强耦合场产生了缀饰
态 % -〉和 % .〉，通过求解方程

#/ % 7〉0$7 % 7〉， （’(）
式中 #/ 0%"& % &〉〈& % .（&& $& % &〉〈) % - 8* 6 *），可以
获得缀饰态的本征值

$7 0 "&

) 7 ’
) ")

& - 9 % "& %$ ) "& 2 ( *（’’）

45分裂的两个峰分别对应着双光子共振非简并四
波混频通道：!

（(）
(( %!

（’）
’( %!

（)）
. (%!

（&）
’( 和!

（(）
(( %!

（’）
’( %

!
（)）
- (%!

（&）
’( ，两峰的间距为 "45 0 %$7 .$. % 0

")
& - 9 % "& %$ )，当"& 0 (时，"45 0 )"& *

& : 数值结果

在建立了本系统的理论模型后，我们首先研究

加入耦合场后，!#"$信号和双光子共振的失谐量
（"’ -")）3#)(之间的依赖关系 *图 )为"& 3#&( 0 (，

#)( 3#&( 0 ’，"& 3#&( 0 (（实线），’（虚线），’(（点线）和

)(（点虚线）时的双光子共振 !"#$ 频谱 *这里将
"& ;#&( 0 (时 !"#$ 信号强度的最大值归一为 ’ *
如图所示，随着 "& 的增加，在 !"#$频谱的"’ -

") 0 (处先出现一个下凹，并进一步分裂为两个分
离的峰（45分裂）*当满足 "&"#)(，#&(时，两个峰

之间的频率差可表达为 )"& *
接下来，研究谱线的线宽 *由方程（,）可以证明

当不存在耦合场时，!"#$频谱的线宽（"#8$）为
)’)(，而当耦合场引起谱分裂，并满足 "&"#)(，#&(

时，分裂形成的峰的线宽变为()45（"#8$）##)( -

#&( *图 &给出了 45分裂随耦合场 "& 之间的变化关

系，其中#&( 3#)( 0 (:<（实线），’（虚线），)（点线）和 <
（点虚线）*

图 ) 加入耦合场的双光子共振 !"#$谱 其中"& 3#&( 0 (，

#)( 3#&( 0 ’，"& 3#&( 0 (（实线），’（虚线），’(（点线）和 )(（点虚线）

图 & 不同#&(对应的 45分裂随 "& 的变化曲线 其中#&( 3#)(

0 (:<（实线），’（虚线），)（点线）和 <（点虚线）

接下来考虑耦合场的频率偏离共振（"&&(）时
的情况，图 9为"& 3#&( 0 <，"& 3#&( 0 (（实线），)（虚
线），’(（点线）和 )(（点虚线）时的 !"#$信号强度
随频率失谐量（"’ -")）3#)(的变化曲线 *不同于共
振时的情况，该 !"#$频谱上分裂成的双峰是不对
称的，这种不对称随着 "& 3#&(的增加而变得越来越

不明显 *
我们固定双光子共振失谐量"’ -")，研究扫

描"& 得到的 !"#$频谱 *图 <（=）给出双光子共振
时 !"#$信号强度随失谐量"& 的变化曲线 *计算
使用的参数为（"’ -")）3#)( 0 (，#&( 3#)( 0 ’，"& 3#&(
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图 ! "#$%信号强度随频率失谐量（!& ’!(）)"(*变化的谱线

（其中!+ )"+* , -，!+ )"+* , &（实线），(（虚线），&*（点线），(*（点

虚线））

, *.(（实线），*/-（虚线），&（点线）和 (（点虚线）.这
里，将无耦合场时的信号强度归一为 & .图中表明当
扫描耦合场频率使其通过共振位置时，"#$%的信
号受到抑制 .我们定义谱线中心凹陷的深度为 " ,
［ #（#+!0）1 #（#+ ,$+）］) #（#+!0），则可以得出

" , & 1［"(*"+* )（!(
+ ’"(*"+*）］

(，图 -（2）给出了 "
随 !(

+ )"(*"+*变化的关系曲线 .凹陷的线宽（#$3%）
为%# , (（"+* ’ !(

+ )"(*），当&+ 很小时，（满足条件

!(
+""(*"+*），凹陷线宽变为 ("+* .
当!& ’!(#* 时，加入耦合场不仅能够抑制，

而且还能够增强 "#$%的信号 .图 4为不同的双光
子共振失谐时，"#$%信号强度随!+ )"+*的关系曲

线，其中（5）!+ )"+* , -，"(* )"+* , &，（!& ’!(）)"(* ,
1 +*（实线），1 -*（虚线），1 6*（点线）和 1 &**（点虚
线）；（2）!+ )"+* , */-，"(* )"+* , &，（!& ’!(）)"(* , *
（实线），1 */-（虚线），1 (（点线）和 1 4（点虚线）.首
先考虑 !+ )"+*很大时（图 4（5））的情况，在缀饰态模
型中，当失谐量!& ’!( 很大时，如果不加入耦合场

（即 !+ , *）则 "#$%信号非常微弱，但是加入耦合
场后，当满足条件$& ’$( ’’1（’’）,#& ’#( 或

!+ ,［ 7 !+ 7 ( 1（!& ’!(）
(］)（!& ’!(）时，强耦合场

将引起其中一个缀饰态产生共振激发 .例如当 !+ )

"+* , -*时，"#$%信号在!& ’!( )"+* , 1 -*处被
增强了 4-*倍（图 4（5）中的虚线）.

图 - （5）双光子共振（!& ’!( , *）时 "#$%信号强度随失谐量

!+ 的变化曲线（其中"+* )"(* , &，!+ )"+* , * . (（实线），*/-（虚

线），&（点线）和 (（点虚线））；（2）"随 !(
+ )"(*"+*变化的关系曲线

现在，我们考虑当耦合光场弱到不足以产生

"#$%频谱 89分裂的情况，令人感兴趣的是，这时
的 "#$%信号依然可以获得增强（如图 4（2）所示）.
考虑条件 7 !+ 7 (""(*"+*，根据（6）式，可以得到

(&*（!）, 1 :
!&!(（!;(）$<:（"& ’"( 1";(）·!

（:!& ’"&*）
(［:（!& ’!(）’"(*］

= & 1
7 !+ 7(

［:（!& ’!(）’"(*］［:（!& ’!( ’!+）’"+*
( )］，

（&(）
该式的第一项对应的是双光子共振 "#$%，第二项
对应的是一个微扰链为(

（*）
** !(

（&）
&* !(

（(）
(* !(

（+）
+* !(

（!）
(*

!(
（-）
&* 的三光子共振六波混频 .来自四波混频和六
波混频的信号是不可区分的，从而导致了它们之间

的量子干涉 .由（&(）式，可以得到信号强度为

#（!+）% & 1
( 7 !+ 7 (［"(*"+* 1（!& ’!(）（!& ’!( ’!+）］

［（!& ’!(）
( ’"(

(*］［（!& ’!( ’!+）
( ’"(

+*］
. （&+）
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（!"）式表明在双光子共振（即!! #!$ % &）时，

’()*谱线中出现了一个线宽为 $""&的凹陷，并且

当满足条件（!! #!$）（!! #!$ #!"）+"$&""&时，

’()*信号强度可以得到增强 ,因此在弱耦合场条
件下，信号的增强和抑制可以看做是由四波混频和

六波混频间的量子干涉引起的 ,

图 - （.）不同的双光子共振失谐时的!" / ’()*信号强度关系

曲线（其中 !" 0""& % 1&，"$& 0""& % !，（!! #!$）0"$& % 2 "&（实

线），2 1&（虚线），2 3&（点线）和 2 !&&（点虚线））；（4）不同的双光

子共振失谐时的!" / ’()*信号强度关系曲线（其中 !" 0""& %

&51，"$& 0""& % !，（!! #!$）0"$& % &（实线），2 &51（虚线），2 $（点

线）和 2 -（点虚线））

65 结 论

至今为止，789的研究绝大多数集中在两个方
面：第一方面是研究如何利用量子干涉来调制原子

的线性光学效应，它包括电磁感应透明、折射率的增

加和光群速减慢等 ,第二方面是考虑在三阶非线性
效应中，令其中的一束入射光足够强到可以产生透

明或最大原子相干，从而获得高的频率转换效率 ,不

同于以前的研究，我们是在三阶非线性效应中另加

入一个耦合场，并研究其产生的效应 ,当耦合场弱到
微扰理论可以成立时，该现象对应于一个五阶非线

性效应 ,
引入量子干涉的双光子共振 ’()* 为我们提

供了一个有效的光谱学工具 ,首先，由于此方法涉及
在级联四能级系统中的三光子共振激发，因此，用它

研究高激发态具有极高的灵敏度 ,其次，当入射激光
具有窄线宽时，此技术是消多普勒的，这是因为如果

#! 在 : &〉至 : !〉跃迁的多普勒线宽内，则只有某一速
度的原子能被激发而对信号有贡献 ,为简便起见，我
们考虑 : !" : $!"$&""&时的情况 ,在双光子共振（!!

#!$ % &）时，’()*信号强度为

"（#"）" ! 2 $（""& 0"$&）
: !" :$

（#" 2$"）
$ #"$

"&
，（!6）

这样，通过#" 与 ’()*信号的依赖关系，可以直接
得到共振频率$" 和弛豫速率""& ,我们的方法还可
以用来直接测量高激发态 : $〉和 : "〉间的跃迁偶极矩
阵元%"，如图 $所示，当满足条件 !"#"$&""&时，对

于!" % &的情况 ’()*频谱的 ;9分裂可以表达为

!;9$$!" ,所以，通过精确测出耦合光场的光斑尺
寸和能量，就可以根据 !" %%"&" 0’得到%" ,即使耦
合场很弱，不足以产生明显的 ;9分裂，我们依然可
以测得跃迁偶极矩阵元%" ,如图 1（.）所示，在!" %
&处，’()*频谱出现一个深度为 ! 2［"$&""& 0（!$

"

#"$&""&）］
$，线宽为 $（""& # !$

" 0"$&）的凹陷 ,其中

"$&可以通过未加入耦合场时的双光子共振 ’()*
频谱直接获得，因此""&和 !" 可以通过拟合#" 与

’()*信号依赖关系的实验结果获得 ,这种方法只
适用于 : !" : $!"$&""&的情况，因为如图 1（4）所示，
当 : !" : $ 0"$&""& + !时，凹陷深度将变得饱和 ,
传统上，跃迁偶极矩阵元是通过测量荧光谱的

强度和寿命而获得的，这种方法不仅费时而且容易

产生系统误差 ,近来，<=和他的合作者［!!］提出在一
个多普勒增宽的级联三能级系统中，最上能级的荧

光激发谱中的 ;9分裂可以作为一种测量跃迁偶极
矩阵元的手段 ,和他们的方法相比较，我们的方法具
有以下优点：首先，我们测量的信号是具有良好方向

性的相干光 ,其次，在我们的方法中耦合场可以远低
于饱和值，因而可以研究具有很小跃迁偶极矩阵元

的跃迁 ,最后，尤为重要的是我们的方法可以测量能
级 : $〉— : "〉间由于能级 : $〉和 : "〉的寿命很长而难以
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用荧光方法测量的跃迁偶极矩阵元，这是因为在光

束 !"的作用下能级 # !〉跃迁回 # $〉，而 %&’(信号来
自 # $〉— # )〉间的强耦合跃迁 *

［$］ +,-. ( !" #$ $//0 %&’( * )!* * +!"" * !" 111
［!］ 2-3-4, 5 !" #$ $//0 %&’( * )!* * +!"" * !" !667
［8］ 9:-;< = 9 !" #$ $//8 %&’( * )!* * +!"" * !# 8)//
［6］ >-,; ( !" #$ $//1 %&’( * )!* * ,!"" * !! 68!1
［0］ (?@@,-A 5 > !" #$ !))) %&’( * )!* * +!"" * $" 08)B
［1］ C-@@,3 5 D -;E F.G.H.I 5 J $//B %&’( * )!* * +!"" * $# !B/6
［7］ K, L & !" #$ !))8 -."# * %&’( * /01 * %& 067（,; M:,;?3?）［李永放

等 !))8 物理学报 %& 067］

［B］ 5<-@N-H = F !" #$ $//1 %&’( * )!* * +!"" * !! $)8/
［/］ =-. > L !" #$ !))) %&’( * )!* * 5 ’# )!86)$

［$)］ L-; ( !" #$ !))$ %&’( * )!* * 5 ’" )!8B)7
［$$］ O, > !" #$ !))! %&’( * )!* * +!"" * $$ $78))8
［$!］ >,-;< L !" #$ $/// -."# * %&’( * /01 * "$ 178（,; M:,;?3?）［蒋 雁

等 $/// 物理学报 "$ 178］

［$8］ (, + !" #$ $//8 %&’( * )!* 5 "$ 8!)8
［$6］ LP 9 !" #$ $//7 %&’( * )!* * 5 %% !886
［$0］ &P Q，>,-;< O，(, + -;E LP 9 !))! %&’( * )!* * +!"" * $$ $$8/)!
［$1］ FP; > !" #$ !))6 -."# %&’( * /01 * %( 60)（,; M:,;?3?）［孙 江 等

!))6 物理学报 %( 60)］

［$7］ FP; > !" #$ !))6 2&01 * %&’( * +!"" * &# 8)1

!"#)$%#&#’ ()*#’+’& ’#’,)-)’)(+&) .#/()"+0) 1232’- 02+
4/+’&/1 2’&)(.)()’5)!

FP; >,-;< 9P. 9:-;RM:P; (, +,; LP 9PRC? ’P K,;<R5; &P Q-;R(,;<
（+#345#"45’ 46 78"0.#$ %&’(0.(，,1("0"9"! 46 %&’(0.(，2&01!(! -.#:!;’ 46 /.0!1.!(，<!0=01> $)))B)，2&01#）

（S?T?,I?E $6 54@,H !))6；@?I,3?E A-;P3T@,4U @?T?,I?E B >P;? !))6）
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