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薄原子蒸汽膜的单光子 *+,-. 窄化吸收光谱可以拓展到双光子情形，以级联三能级系统为例，从理论上得到

了亚多普勒结构的双光子吸收光谱，其线型表现出和单光子过程相似的与膜厚和探测光波长的比值（ !/!）相关的

周期性 0 当 !/!1（"" 2 !）/"（膜厚为半波长的奇数倍）时，吸收谱线窄化现象明显 0当 !/!1 ""/"（膜厚为半波长的

偶数倍）时，单光子情形的谱线窄化现象消失，而双光子情形的谱线仍表现为亚多普勒结构，尤其在异侧入射的情

形下，可以获得极窄的双光子谱线结构 0 这种结构来自原子与腔壁碰撞的消激发效应和双光子过程的抽运3探测机

制的贡献 0
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! 5 引 言

自 !)&& 年 *,+-. 等发现用半波长厚的蒸汽腔获

得 *,+-. 窄化光谱［!］以来，研究薄原子蒸汽光谱成

为一个十分有趣的课题［"—!(］0 678-,9:7; 等与 *<+=>:
领导的研究小组合作，成功制作了局部膜厚可达纳

米量级（"(—!((( ;?）的薄腔，观测到了亚多普勒结

构的光谱，并对薄膜蒸汽光谱的特性及腔内原子与

腔壁的范德瓦耳斯（@AB）相互作用势进行了一系列

与膜厚有关的研究［"，$］0 当膜的厚度接近或小于入

射波的波长时，其光谱线型表现出与 ! /!（膜厚与入

射波长的比值）相关的周期性及不对称特性［"—$］0
最近，678-,9:7; 等［&］又成功制作了膜厚在 !&(—!4((
;? 范围可调的薄 CD 蒸汽腔，再次从实验上得到了

与 ! /!有关的周期性吸收光谱和荧光光谱 0 这种亚

多普勒结构的吸收（透射）光谱、选择反射、频率调制

光谱成为研究囚禁于电介腔中原子的一些奇异特性

以及 激 发 态 原 子 与 腔 壁 相 互 作 用 机 制 的 有 力 工

具［"—!(］0以前的讨论大多限于单光子情形，本文将以

级联三能级系统为例从理论上讨论薄原子蒸汽膜的

双光子吸收光谱 0

" 5 理 论

我们考虑的样品是囚禁于厚度为 ! 的超薄样

室中的原子蒸汽 0 在图 ! 所示级联三能级系统的能

级位形图中，E !〉为基态，E "〉，E #〉分别为中间态及激

发态 0""!，"#"分别对应于 E !〉— E "〉及 E "〉— E #〉之间

的跃迁频率，抽运光 #F 及探测光 #A 的频率分别为

"F 及"A，失谐因子分别为

#F 1 "F G"#"，

#A 1 "A G""! 0
原子的密度矩阵方程可写为

!
!$ 2 % !

![ ]&$ 1 G ,
%

［’，$］G&$， （!）

式中，$（ %，&，$）为密度矩阵元；’ 为哈密顿算符，其

对角元分别对应于能级 E !〉，E "〉，E #〉的能量 #!，#"，

##，而其非对角元则对应于原子与入射场的相互作

用势，

’"! 1 G%’A

" .HF［G ,（"A $ G (A &）］， （"7）

’#" 1 G%’F

" .HF［G ,（"F $ G (F &）］， （"D）
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图 ! 级联三能级系统的能级位形图

!!" # !!"! ， （"$）

!%! # !!!% # & ’ （"(）

这里，") 和 "( 分别为抽运光和探测光的波矢，*+,-
频率!(，!) 分别定义为

!( # """! #( .#，

!) # ""%" #) .#，

其中""!，"%"分别对应跃迁 / !〉— / "〉及 / "〉— / %〉的

偶极跃迁矩阵元 ’
假定原子蒸汽十分稀薄，以平均热速率〈 $〉自

由飞行原子的飞行时间远大于原子在样室两壁之间

的飞行时间$# % .〈 $〉，原子与壁发生非弹性碰撞之

后马上回到基态 ’ 因此（!）式中的弛豫项%&可表示为

0（%&）!! #’"&""， （%+）

0（%&）"" # 0’"&"" 1’%&%%， （%,）

0（%&）%% # 0’%&%%， （%$）

0（%&）"! # 0’"!&"!， （%(）

0（%&）%" # 0’%"&%"， （%2）

0（%&）%! # 0’%!&%! ’ （%3）

这里衰变率

’&’ #（’& 1’’）."，

其中’&（’’ ）指能级 / &〉（ / ’〉）（ &，’ # !，"，%）的衰

变率 ’
我们引入密度矩阵元(（ $，(）并做如下变换：

&%" #(%" 24)［0 -（)) ( 0 ") )）］， （5+）

&"! #("! 24)［0 -（)( ( 0 "( )）］， （5,）

&%! #(%! 24)｛0 -［（)) 1)(）(

0（") 1 "(）)］｝， （5$）

&"% #&
!
%" ，

&!" #&
!
"! ， （5(）

&%! #&
!
!% ’

变换中我们假设抽运光和探测光同侧法向入射，对

于异侧入射的情形只要将 ") 取相反符号即可 ’
联立（!）—（5）式可得如下 678$9 方程：

!(%"

!( #
-!)

"（("" 0(%%）0
-!(

" (%! 0*%"(%"，（:+）

!("!

!( #
-!(

"（(!! 0(""）1
-!)

" (%! 0*"!("!，（:,）

!(%!

!( #
-!)

" ("! 0
-!(

" (%" 0*%!(%!， （:$）

式中

*%" #’%" 0 -（+) 0 ") $），

*"! #’"! 0 -（+( 0 "( $），

*%! #’%! 0 -（+) 1+( 0 ") $ 0 "( $）’
在弱探测光情形下，可做!("!) 及(!!#!，(""

#(%%#& 近似，由方程（:）的初始条件(%"（ ( # &）#

(%!（ ( # &）#("!（ ( # &）# & 及拉普拉斯变换可得

("!（ $，*）#
-!)

" *（ * 1*"!）1
-（ * 1*%"）!"

)!(

; *（ * 1*"!） 0 !
5（ * 1*%"）!"

) 1（ * 1*"!）［0（ * 1*%!）（ * 1*%"{ }）］
’（<）

对（<）式应用拉普拉斯逆变换有

("!（ $，(）# +［,! 24)（0%! (）1 ," 24)（0%" (）

0 5**%!］， （=）

式中

+ # 0 -!( .［"*（5*"!*%! 1!"
)）］，

,! # "**%! 0 "*%!（*"! 0*%!）0!"
)，

," # "**%! 1 "*%!（*"! 0*%!）1!"
)，

%! #（* 1*"! 1*%!）."，

%" #（*"! 1*%! 0*）."，

* # （*"! 0*%!）" 0!"$ ) ’

探测光 #(（ )）遵从麦克斯韦方程

(#(

( ) # "-""( -( ’ （;）

这里极化强度 -( 定义为

-( # .""!%
1>

0>
($("! /（ $），

式中，. 为原子密度，/（ $）为麦克斯韦? 玻尔兹曼

速率分布函数，
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!（ "）!（#!!）"# $%&［"（ " ’#）(］，

其中 # ! ($) % ’! &是原子的最可几速率，$) 为玻

尔兹曼常数，& 和 % 分别是原子质量和蒸汽温度 *
令

! ! +!$, -.（’, ’(,），

则蒸汽膜的吸收系数〈)〉可写为［#/］

〈)〉!"
*

/
!（ +）, +

! +!," [(#"
/

"0
!（ "）,""

*

/
$,, +-.（#"

(# ’(,）

1"
0

/
!（ "）,""

*

/
$,, +-.（#1

(# ’(, ]）， （2）

式中，#1
(# 及#"

(# 分别表示 " 与 $, 方向一致（ " 3 /）及

相反（ " 4 /）的原子的密度矩阵元 *
联立（5），（2）式，并注意到 " 3 / 时 - ! + ’ "，" 4 /

时 - !（ + " *）’ "，（2）式对 + 积分可得

〈)〉! +!," [(#"
/

"0
$,!（ "）,"-.（./ " ’(,）

1"
0

/
$,!（ "）,"-.（./ 1 ’(, ]） * （#/）

这里，

/ " ! 0# "［$%&（$# * ’ "）" #］’$#

1 0( "［$%&（$( * ’ "）" #］’$(

" +%(#%6# *，

/ 1 ! 0# "［# " $%&（"$# * ’ "）］’$#

1 0( "［# " $%&（"$( * ’ "）］’$(

" +%(#%6# * *
考虑到 " 4 / 时，" ! " 7 " 7，因此可将（#/）式

写为

〈)〉! 1# 1 1( 1 16， （##）

式中

1# ! +!,"(#"
0

"0
$,!（ "）,"

8 -.（" +.%(#%6# * ’(,），

1( ! +!,"(#"
0

"0
$,!（ "）,"

8 -. .#（02 7 " 7 ’$2）’([ ], ，

16 ! +!,"(#"
0

"0
$,!（ "）,"

8 [-. .# " 02 7 " 7 ’$2

8 $%&（"$2* ’ 7 " 7）’( ], （ 2 ! #，(）*

1# 表示与膜的厚度有关的多普勒增宽的吸收，* 增

大时，吸收也随之增强 * 1( 与膜厚无关，而与原子

和光场相互作用的瞬态机制有关 * 16 则表示与膜

厚有关的衰减项，取决于原子与腔壁碰撞的机制，是

谱线窄化的主要原因 *

6 9 数值结果

图 (、图 6 分别为抽运光和探测光从膜同侧及

异侧入射时对应 * ’& ! /9(:，/9:，#，#9(:，#9:，(9:
的吸收谱线，所选参数为’& ! /9#$#，$, # ! #/((#

! #//(6#，$&$$, * 与单光子情形相似，吸收谱线也

表现出和膜厚与探测光波长的比值（ * ’&）相关的周

图 ( 抽运光和探测光同侧入射时对应不同 *’&的谱线 （;）*’&
! /9(:，/9:，#；（<）*’&! #9(:，#9:，(，:

期性 * 这种周期性来自于原子在腔内与激发场的相

互作用的瞬态机制及原子与壁的碰撞机制导致的消

激发行为 * 使原子激发的共振光与腔壁处的电磁场

在 * ’&!（(3 1 #）’( 时相位匹配，而在 * ’&! (3 ’( 时

相位失配 * 弱探测光时，这种失配出现在线型的中
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图 ! 抽运光和探测光异侧入射时对应不同 !"!的谱线 （#）!"!
$ %&’(，%&(，)；（*）!"!$ )&’(，)&(，’，(

央而与原子的速率无关，原因是飞行于两腔壁间的

原子只能以多普勒频移量 "# 的概率在! "〈 #〉时间内

加速 + 因而当 ! "!$（’$ , )）"’ 时腔内相干场增强，

线型中央的幅度增大从而使谱线窄化，而在 ! "! $

’$ "’时光场相消干涉，则窄化现象减弱或消失 + 另

外，可以将腔中的原子分为两组，其中一组沿法向运

动，由于与壁的碰撞致使其速率较小，另一组是沿接

近平行于腔壁方向自由飞行的原子 + 这两组原子对

多普勒增宽的贡献都被削弱，相当于慢速原子的贡

献增强，因此可以认为谱线窄化的原因还来自于慢

速原子的贡献 + 在异侧入射的情形下，可以获得极

窄的谱线结构，因为在这种情形下参与吸收的原子

的多普勒频移为零 + 我们也注意到当膜厚为四分之

一波长的奇数倍时，其线型是吸收线型，而当膜厚为

半波长的整数倍时，线型不是单纯的吸收线型，而同

时具有与膜中不同位置光场分布有关的空间色散的

一些特征 +

- & 结 论

薄原子蒸汽膜的吸收谱线与很多因素（如膜的

厚度、原子和光场相互作用的瞬态机制、原子与腔壁

的碰撞机制等）有关 + 和单光子过程一样，双光子光

谱也表现为与 ! "!相关的周期性 + 在单光子情形下

不能出现的 ./012 窄化现象可以在分步激发的双光

子光谱中出现 + 我们也注意到双光子光谱在更多情

形下表现为亚多普勒结构，特别是当两束光从膜的

异侧入射时，由于参与吸收的原子产生的多普勒频

移为零，其线宽远小于同侧入射时的谱线宽度 +这种

高分辨率的光谱对于研究单光子过程不能实现的激

发态原子、里德伯态原子的特性及其与腔壁的碰撞

机制、电磁诱导透明、慢光效应等现象以及测量原子

与介质表面的相互作用势等具有重要意义 +

［)］ 34526 3 7，./012 3 7 )8(( %&’( + )*# + !! (!’
［’］ 7#59/ :，;49464< =，>#64</?1/ @ *+ ,- ’%%( !,(*. %&’( + "# 8AB
［!］ .CD/26 E，F#GD/2G F，HG40I . *+ ,- ’%%! / + 01+ + 234 + 56 + H $%

B8!
［-］ F#61/?J#K .，HG40I .，=#L4J#K @ *+ ,- ’%%) 01+ + 73668$ + $%%

’%)
［(］ F#61/?J#K .，M#6NI#L2DJ#K ;，F#61/?J#K @ *+ ,- ’%%- %&’( + )*# +

@ &! %O(A%’
［O］ P/ > >，QI#KR > =，E#K S P ’%%( 7&9$ + 01+ + !*++ + ’ OB’
［B］ P/ > >，QI4C >，QI#KR E Q ’%%O 7&9$ + %&’( + "# 8A(
［A］ T# U E，.4KR P，>/K U H *+ ,- ’%%( 7&9$ + %&’( + "( B%8
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