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揭示非最大相干可能比最大相干产生更有效的非线性频率转换 + 为此以三能级级联系统（没有最大相干）为
例计算其非线性光学信号的强度，并与三能级!型系统（具有最大相干）进行比较 + 利用非微扰方法计算表明，在
双光子共振和相同参数的条件下，级联系统产生的非线性光学信号的最大强度约是!系统的两倍 + 利用缀饰态表
象分析表明，两个系统中耦合跃迁的自发辐射及其介入的不可逆三光子过程具有相反的作用 + 它们在级联系统中
加强非线性转换，而在!系统中削弱非线性转换 +
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!国家自然科学基金（批准号：*&%’,&&,）资助的课题 +

# 通讯联系人 + -./012：3/456748+ 99:5+ ;<5+ 9:

! = 引 言

>0??1@［!］预言电磁感应透明可以增强非线性光
学信号的产生，>0A5B0等［"］用氢原子在实验上证实
了这个结论 + 究其原因，电磁感应透明使偶极禁戒
跃迁的能级之间建立最大的相干，通过混合驱动场

的频谱成分产生相应的差频、和频和四波混频 + 三
能级!或者四能级双!系统是产生最大相干的理
想系统 + 当所用光场调整为双光子共振（对!系统
也称为拉曼共振）时，相干布居捕获发生，原子处

于暗态，从而获得最大相干［%，$］+ >0??1@［)］研究组利
用原子 CD在实验上获得了从蓝光到紫外光的转换，
其中利用三能级!系统和四能级双!系统［*］的转
换效率分别为 $&E和 %&E + F05B;:AGH等［’］在 ID原
子蒸汽中利用快绝热通道制备最大原子相干获得了

混频的加强 + 理论分析表明，即使在双光子共振条
件下，非线性转换的效率强烈地依赖耦合场和信号

场与原子耦合的单光子失谐量，只有在缀饰态共振

的情况下才能产生最强的信号［,］+ 应该注意，利用
电磁感应透明进行非线性转换时，系统并非严格地

运行于电磁感应透明或者相干捕获 + 如果是这样，
将没有任何信号出现 + 事实上，除非线性转换外，
包括许多其他的应用，如量子开关［(］、巨克尔非线

性［!&］和超慢光孤子［!!］等都需要对电磁感应透明进

行新的耦合 + 以非线性转换为例，即使一对光场在

!系统的两个低能级之间建立最大的相干，为了实
现非线性转换，必须引入第三个光场混合原子相干

才能产生信号场 + 第三个光场的引入，必定破坏原
有的相干捕获［,］+ 可见，非线性转换的效率并非直
接由最初制备的原子相干来决定 + 或者说，初始的
最大相干并非具有最高的转换效率 + 一个自然的问
题是，非最大相干可能比最大相干产生更有效的非

线性转换吗？

本文以三能级级联（"型）系统为例表明其答案
是肯定的 + 通过比较发现，在相同的参数条件下，
级联系统产生的最大非线性光学信号比!系统高
出一倍 + 相同的参数条件是指两个系统的单光子失
谐量相同，均满足双光子共振，驱动场强度相同 +
利用修饰态方法［!"］分析其物理过程发现，两个系统

中耦合跃迁的自发辐射及其介入的三光子过程［!%］

所起的作用正好相反 + 这样的过程在"系统中加强
信号场的产生，而在!型系统中则削弱非线性信号
的产生 +

" = 模型和方程

本文对比研究"型系统（图 !（0））和!型系统
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（图 !（"））# 在级联系统中，两个激光场 !
$ !! %

& ’!! "

( # # #（ # # # 为复共轭）和 !
$ !$ %

& ’!$ " ( # # # 分别耦

合 !〉& $〉和 $〉& )〉跃迁，另一激光场 !
$

!) %
& ’（!! &!）" ( # # # 作用在 !〉& $〉跃迁，在 $〉&

)〉跃迁产生信号场 !
$ !* %

& ’（!$ (!）" ( # # # 系统的相位

匹配条件是 "! ( "$ + ") ( "* # 在一适当旋转框架并

图 ! 系统模型的能级和跃迁 频率为"! 和"$ 的光场建立原

子相干 # 频率为"!!!的光场诱导频率为"$ ,!的信号场的产

生 #（-）!型系统，（"）"型系统

利用旋波近似，可推得密度矩阵运动方程

#
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$
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其中，$. 是自由哈密顿，$! 是原子与光场耦合的

哈密顿，即

$. + &$（&! (&$）’!! &$&$’$$， （$）

$! + & $$（(! (() %’!"）’!$

& $$（($ ((* %& ’!"）’$) ( $ # # # （)）

在方程（)）中 $ # # 表示前面项的厄米共轭项，&! +

"! &"!$和&$ +"$ &"$)是原子/场失谐量，"!$和

"$)分别是偶极跃迁 !〉& $〉和 $〉& )〉的共振频
率 #(! +（!!$·!! %’"!

·#）0$，($ +（!$)·!$ %’"$
·#）0$，

() +（!!$·!) %’")
·#）0$，(* +（!$)·!* %’"*

·#）0$是各
场与介质耦合的拉比频率，!%&是原子的偶极矩阵

元 #’&’是原子的投影算子（ & + ’）和偶极算子（ &"
’）# !&’#描述原子从态 ’〉到 &〉的衰减，

!&’# + !
$（$’&’#’’& &’&’’’&# &#’&’’’&）， （*）

%! 是原子从能级 !〉到 $〉的衰减速率，%$ 是从能

级 $〉到 )〉的衰减速率 #从方程（!—*）得到密度矩

阵元的方程
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并伴随有方程（1—3）的复共轭 # 原子布居满足归一
性条件#!! (#$$ (#)) + ! #在方程（1—3）中定义了参

数%!$ +%! (%$

$ & ’&!，%$) +%$

$ & ’&$，%!) +%!

$ &

’（&! (&$）#用非微扰方法可求解系统的密度矩阵

元的方程［!*］# 将#&’作谐振展开

#&’ + $
(6

( + &6
#
（ (）
&’ %’(!" （ &，’ + !，$，)），（!.）

其中#
（ (）
&’ 是慢变幅度 # 将展开式代入密度矩阵元的

方程（1—5），求得慢变幅度的定态解#
（ (）
&’ #

对"系统（如图 !（"））可用同样的方法求解 #

在) 系统中，两个激光场
!
$ !! %

& ’!! " ( # # # 和

!
$ !$ %

& ’!$ " ( # # #分别耦合 !〉& $〉和 $〉& )〉跃

迁，另一激光场
!
$ !) %

& ’（!! (!）" ( # # # 作用在 !〉&

$〉跃迁，在跃迁 $〉& )〉产生信号场 !
$ !* %

& ’（!$ (!）"

( # # # # 系统的相位匹配条件是 "! & "$ + ") & "* #
各场与原子耦合的拉比频率分别为(! +（!$!·

!! %’"!
·#）0$，($ +（!$)·!$ %’"$

·#）0$，() +（!$!·

!) %’")
·#）0$，(* +（!$)·!* %’"*

·#）0$# 失谐量定义为

&! +"! &"$!，&$ +"$ &"$)，其中"$!和"$)分别是

偶极跃迁 !〉& $〉和 $〉& )〉的共振频率 #%! 和
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!! 分别是原子从能级 !〉到 "〉和 #〉的衰减速率 $

# % 非线性信号的增强

系统产生的非线性光学信号的强度［&］正比于 !
’ "!#（#! ($） ! $ 设%) ’ * 计算这个极化 $ 容易
看出，信号场的强度最终取决于原子相干"!#（#" (

$）的大小，而并不是直接取决于初始制备的""#的

大小 $ 因此，即使初始时（耦合场%# 不存在）制备

""#取最大值""# ’
"
!，但是耦合场%# 介入后，并不

必定保证 "!#（#" ($）取最大值 $ 图 !是非线性信
号 ! 与频差$的函数关系 $ 假设失谐量、频差、拉比
频率和衰减率以!" ’!! 为单位 $ 为便于比较，图 !
同时画出了两个系统在双光子共振和相同参数条件

下的非线性信号强度，其中实线代表级联系统在双

光子共振（!" ’ +!!!*）时的非线性光学信号强度，
点线代表"系统在单光子共振（&" ’&! ’ *）时的强

度 $点折线代表"系统在双光子共振（非单光子共
振，&" ’&!!*）时的强度 $ 对#型级联系统所取参
数为：&" ’ +&! ’ *（,），&（-），!*（.），)*（/），%"

’%! ’%# ’ )（,，-），%" ’%! ’%# ’ "*（.），%" ’

%! ’ "*，%# ’ )（/）$注意将&" 换为 +&"，%" 换为

%"
" 即可获得"系统与#系统对应相同的参数 $ 从
图中可以看出，在%" 和%! 与介质发生共振耦合

时，的确"系统产生的信号强度大得多（图 !（,））$
但是，允许一定的单光子失谐在实验上是有优势

的 $ 当在单光子失谐量取不同值（但满足双光子共
振）时，级联系统产生的最大非线性光学信号约是

"系统的两倍（图 !（-，.，/））$ 此时两个系统只在
一个频率处具有最大的强度 $ 显然，利用%" 和%!

可在"系统产生最大的相干，而在级联系统则不能
产生最大的相干（因为!"#!*）$ 然而，耦合场%#

介入后，#型级联系统的非线性光学信号反而大
一倍 $

图 ! #非线性光学信号强度与失谐量$之间的函数关系 实线：#型系统（&" ’ +&!）!*；点线："型系统（&" ’&! ’

*）；点折线："型系统（&" ’&!!*）$ 参数见正文

上述结果可根据修饰态进行分析 $ 在上述双光
子共振条件下，两个系统的相干过程是完全等价

的，从能级 !〉到 #〉的衰减也相同 $ 唯一的差别是
能级 "〉和 !〉之间的自发辐射不同 $ #系统中这个
自发辐射是从 "〉到 !〉，而"系统中是从 !〉到
"〉$ 显然，只能是这个过程的差别导致了上述结

果的不同 $ 为方便起见，以下计算和分析中假设%"

和%! 为实数 $ 给出#系统的有关公式 $ 只要将&"

替代 +&"，即可获得"系统的结果 $ 考虑激光场
""和 "! 对中间能级产生的分裂 $ 在双光子共振
（&" ’ +&! ’&）条件下，这两个场与原子的耦合哈
密顿量及自由哈密顿量合写为

)#!0 物 理 学 报 00卷
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当"" $$ "$时，有&% # %#$，&# # ##’，即

%〉# !〉) （$-）

图 & 中间能级由于光场$$ 和$! 作用产生的分裂及分裂后的

主要跃迁 （.）!型系统，（/）"型系统

此时，中间能级 !〉可由缀饰态 %〉取代，图 & 所

示 ) 当频差满足’#!"时，驱动场 "& 与缀饰态跃

迁 $〉# %〉发生共振耦合 ) 两个系统均有三个过

程对信号的产生起作用： %〉
$
$
*

&〉；$〉
$
$
&

%〉
$
$
*

&〉；&〉
$$，$
$
!

$〉
$
$
&

%〉
$
$
*

&〉) 对于!
系统，从能级 $〉到 !〉自发辐射主要变成从能级
$〉到缀饰态 %〉的自发辐射 ) 这个自发辐射增强
缀饰态 %〉的布居，增强受激辐射，从而加强信号
场 ) 同时，这个自发辐射介入一个不可逆三光子过

程［0］：&〉
$
$
!

!〉
$
$
$

$〉
(
$
$

%〉，这个过程增强
%〉的布居，减少 &〉的布居 ) 因此，这两个过程都
加强非线性信号的产生 ) 然而，对于"系统，耦合
跃迁的自发辐射所起作用与!系统正好相反 )自发

辐射 %〉
(
$
$

$〉减少 %〉的布居 ) 同时自发辐射

介入的不可逆三光子过程 % 〉
(
$
$

$〉
$
$
!

!〉
$
$
!

&〉减少 %〉的布居，增强低能态 &〉的布居，
从而削弱非线性转换过程 ) 正是由于自发辐射及其
介入的不可逆三光子过程所起着相反的作用，两个

系统产生非线性信号的最大强度才具有上述差别 )

* 1 结 论

总之，我们用非微扰法研究了级联系统中非线

性光学信号的增强 ) 在双光子共振和相同参数条件
下，级联系统产生的最大非线性光学信号约是"系
统的两倍 ) 利用缀饰态表象阐明了两个系统中唯一
不同过程（能级 $〉和 !〉之间的自发辐射）所起的
作用正好相反 ) 在级联系统中，这个过程及其介入
的不可逆三光子过程加强非线性信号的产生 ) 而在

"系统中，这个过程及其介入的不可逆三光子过程
削弱非线性转换 )
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