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利用激光冷却俘获技术在双暗磁光阱中获得高密度的超冷铷原子和铯原子,通过光缔合方法制备超冷铷铯极

性分子. 采用共振增强双光子电离技术探测基三重态 a3Σ+ 的铷铯分子,产率约为 104/s. 通过改变缔合光频率,获

得 (2)0+, (3)0−, (2)0− 等分子态的高分辨振转光谱,拟合得到相应的转动常数分别为 0.00349 cm−1, 0.00649 cm−1,

0.00372 cm−1.
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1 引 言

近年来超冷分子由于温度较低、能级丰富和

外场可控等优点吸引了人们的关注. 超冷分子已

经广泛地应用于高分辨光谱 [1]、超冷碰撞 [2]、超

冷化学 [3]、量子信息及量子计算机 [4] 等方面的

研究.

分子冷却主要有缓冲气体冷却 [5]、斯塔克

电场冷却 [6]、Feshbach 共振 [7] 和光缔合 [8] 等方

法. 光缔合技术具有对原子样品要求较低、实验

技术简单、超冷分子产率高、振转能级可控、基

态分子寿命长等优点; 通过光缔合技术可以获得

超冷分子激发态和基态的信息, 对于表征分子能

级参数、研究超冷分子的动力学性质以及分子的

量子操控具有很重要的意义, 所以这种技术被许

多研究小组采用. 超冷原子光缔合原理最早由美

国马里兰大学 Thorsheim 等 [9] 提出, 1993 年 Lett

等 [10] 首先在实验上通过钠冷原子光缔合形成长

程态的钠冷分子, 目前人们已经利用光缔合技术

成功地实现了 Na[10]2 , Rb[11]2 , K[12]
2 , Cs[13]2 , LiCs[14],

NaCs[15], KRb[16], LiK[17], RbCs[18]等双原子分子的

冷却.

我们研究小组在 2006 年利用光缔合技术制

备了超冷同核铯分子 [13]. 随着人们对分子冷却

技术及其应用的进一步深入研究, 异核极性分子

的优越性逐渐凸显出来. 与同核分子相比, 异核

双原子分子具有较大的永久电偶极距, 易于受外

加电场调控 [19]. 基于这些特征, 超冷极性分子

成为量子信息领域研究的重要载体. 我们研究小

组在改造原有系统基础上, 开始搭建超冷铷铯异

核极性分子的实验平台, 并且取得了一定的工作

进展 [20].

本文主要研究在双暗磁光阱中利用光缔合

技术制备超冷铷铯分子. 采用共振增强双光

子电离技术探测形成的超冷铷铯基态分子. 获

得 (2)0+, (3)0−, (2)0− 等分子态的高分辨振转

光谱, 对光谱进行了讨论和分析, 通过双原子

分子刚体模型拟合得到这些振转光谱的转动

常数.
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2 铷铯分子形成及电离机制

图 1 是铷铯分子形成及电离的相关能级

图 [21,22]. 光缔合制备铷铯基态分子的过程用 (1)

和 (2)式表示:

Rb(5S1/2) + Cs(6S1/2) + ~ωp

→RbCs∗(5S1/2 + 6P1/2,3/2), (1)

RbCs∗(5S1/2 + 6P1/2,3/2)

→RbCs(a3Σ+或X1Σ+) + ~ω. (2)

两 个 相 互 碰 撞 的 超 冷 基 态 85Rb 原

子 (5S1/2, F = 2)和基态 133Cs原子 (6S1/2, F = 3)

在缔合光作用下吸收一个光子 (~ωp) 形成一个激

发态铷铯分子 (5S1/2 + 6P1/2,3/2), 对应图 1(a) 过

程. 激发态分子寿命大约是几十纳秒, 辐射一个光

子 (~ω) 后可能形成稳定的基态铷铯分子 (X1Σ+)

或者亚稳态的基三重态铷铯分子 (a3Σ+), 本文涉

及到的分子态中, (2)0+, (2)1 态铷铯分子可能辐

射到基单态 X1Σ+ 也可能辐射到基三态 a3Σ+,

而 (3)0−, (2)0−,及 (1)2态铷铯分子只能辐射到基

三态 a3Σ+,辐射几率取决于分子能态间的选择定

则和弗兰克康登因子 [23],对应图 1(b)的自发辐射

过程. 也可能重新离解为两个分离的原子, 从势阱

中逃逸出去. 本文研究超冷铷铯分子的形成, 对离

解的原子不做讨论.

共振增强双光子电离光谱技术探测基三态铷

铯分子的过程用 (3)和 (4)式表示:

RbCs(a3Σ+) + ~ωion → RbCs((3)3Π), (3)

RbCs((3)3Π) + ~ωion

→RbCs+((1)2Σ+) + e−. (4)

波长为 710 nm 的第一个光子 (~ωion) 将基三重态

铷铯分子激发到 Rb(5S1/2)+Cs(5D3/2,5/2)离解限

的 (3)3Π 态,接着同样频率的第二个光子将 (3)3Π

态铷铯分子电离到 (1)2Σ+ 态形成铷铯离子,对应

图 1(c)和 (d)的双光子电离过程.

3 实验装置

实验中首先利用激光冷却俘获技术在双暗磁

光阱中制备高密度的超冷铷原子和铯原子 [24], 相

关能级如图 2 所示. 图 2(a) 是铷原子的相关能

级, T 是俘获光, 频率负失谐于 5S1/2(F = 3) →
5P3/2(F

′ = 4)的共振跃迁 12.5 MHz. R是再抽运

光,频率对应于 5S1/2(F = 2) → 5P3/2(F
′ = 2)的

共振跃迁. D 是反抽运光, 频率对应于 5S1/2(F =

3) → 5P3/2(F
′ = 2) 的共振跃迁, 它的作用是使

超冷铷原子布居在 5S1/2(F = 2) 的超精细结构

上. 图 2(b) 是铯原子的相关能级, 俘获光频率负

失谐于 6S1/2(F = 4) → 6P3/2(F
′ = 5) 的共振跃

迁 15 MHz. 再抽运光频率对应于 6S1/2(F = 3) →
6P3/2(F

′ = 4) 的共振跃迁. 反抽运光频率对应

于 6S1/2(F = 4) → 5P3/2(F
′ = 4)的共振跃迁,它

的作用是使超冷铯原子布居在 6S1/2(F = 3)的超

精细结构上.

图 1 光缔合制备超冷铷铯分子及其探测过程的相关能级

图 (a)光缔合过程; (b)自发辐射过程; (c), (d)双光子电离

过程

实验装置如图 3 所示. 金属腔背景真空度约

为 1.6 × 10−7 Pa,铷铯的俘获光分别由三对相互垂

直、偏振方向相反的圆偏振光束组成,四极磁场由

一对反亥姆霍兹线圈产生,在俘获区域沿轴向的空

间磁场梯度约为 15 G/cm. 同时使用了三对矩形线

圈补偿磁光阱区域的地磁场和其他杂散磁场. 实验

中俘获光、再抽运光和反抽运光均由德国 Toptica

公司生产的半导体激光器 (DL100)提供. 以铷暗磁

光阱为例,俘获光频率通过饱和吸收谱技术将激光
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图 2 (a) 85Rb原子相关能级图; (b) 133Cs原子相关能级图; T,俘获光; R,再抽运光; D,反抽运光

图 3 超冷铷铯分子制备的实验装置图 DL100,半导体激光器; OI,隔离器; SP,整形棱镜; SAS,饱和吸收光谱; PBS,偏振分束

棱镜; Spot,带黑点白玻片; AOM,声光调制器; BE,扩束器; MCP,微通道板; PA,缔合光; Ion,电离光; Trapping,俘获光; Repuming,

再抽运光; Depuming,反抽运光

器锁定在 5S1/2(F = 3) → 5P3/2(F
′ = 4, 2) 的

交叉线上, 通过声光调制器 (AOM1) 使其频率

负失谐 5S1/2(F = 3) → 5P3/2(F
′ = 4) 的共振

跃迁约 12.5 MHz, 功率约 30 mW. 再抽运光锁

定在 5S1/2(F = 2) → 5P3/2(F
′ = 2) 的共振跃

迁, 功率约 2 mW. 俘获光和再抽运光扩束后光

斑直径均约为 15 mm. 为了将铷原子制备在暗

态 (5S1/2(F = 2)), 将再抽运光的中心贴上直径

约为 3 mm 不透光的黑点, 为了消除菲涅耳衍

射的影响, 光束通过一组焦距均为 200 mm 的透

镜组, 将黑点成像到磁光阱的中心. 同时加入

反抽运光, 反抽运光由提供俘获光的激光器在通

过 AOM1 前分出一束, 通过 AOM2 使其频率偏移

在 5S1/2(F = 3) → 5P3/2(F
′ = 2)的共振跃迁处,

功率约 40 µW,直径约为 3 mm,通过 λ/2波片和棱

镜将反抽运光重合到暗点中心. 在上述实验条件下,

获得了直径约 500 µm、密度约 3× 1011/cm3 和温

度约 150 µK的铷原子云. 铯暗磁光阱的光路与此

类似, 俘获光、再抽运光的频率如图 2(b)所示, 俘

获光功率约 50 mW,再抽运光功率约 2 mW,二者扩
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束后光斑直径均约为 15 mm. 反抽运光由提供俘获

光的激光器在通过 AOM3前分出一束,通过 AOM4

使其偏频在相应的共振跃迁线上, 反抽运光功率

约 40 µW,直径约为 3 mm. 在上述实验条件下, 获

得铯原子云的直径约 500 µm、密度约 6×1011/cm3

和温度约 100 µK.仔细调节光路,利用 CCD从不同

方向观察使两种原子云很好地重合.

缔合光由频率可大范围连续调谐的钛宝石

激光器 (MBR 110) 提供, 输出线宽小于 100 kHz,

最大输出功率 1.2 W,实验中选择缔合光输出功率

约 600 mW.缔合光的输出频率利用波长计 (WS/7R)

测量, 为了保证频率测量的准确性, 波长计通过铯

原子的超精细结构跃迁线校准. 缔合光光斑直径

约 500 µm, 能够完全地覆盖超冷原子云. 电离激

光器是由 532 nm Nd:YAG 激光 (INDI-40-10-HG)

抽运的脉冲染料激光器 (CBR-G-18EG) 提供. 脉

冲染料激光器输出光波长为 710 nm, 输出能量约

为 1 mJ, 用透镜聚焦后约 1 mm 作用在冷原子云

上, 峰值强度约为 2.4 × 107 W/cm3. 电离后的离

子经过电场加速, 通过微通道板进行高灵敏探测.

信号通过门积分平均器 (SR250) 进行数据处理后

由 NIPC11714记录. 实验中俘获光、抽运光、缔合

光和电离光的时序由两台脉冲延时发生器 (DG535)

控制.

4 实验结果与分析

实验中把缔合光频率固定在 11150.273 cm−1,

对应于铷铯分子 (3)0− 长程态转动量子数 J = 0

的共振位置. 缔合光关断 100 µs 后开启脉冲染料

激光器,在示波器上获得的时间飞行质谱如图 4所

示. 飞行时间质谱的起点是脉冲染料激光的开启

时刻, 5.64 µs出现第一个离子信号, 6.95 µs出现第

二个离子信号, 8.79 µs出现最后一个离子信号,离

子信号间隔分别为 1.31 µs和 1.84 µs. 根据原子离

子和分子离子的质量不同从而到达微通道板的时

间不同,可以判断上述三个离子信号依次为铷原子

离子、铯原子离子和铷铯分子离子. 依据选择定

则和分子势能曲线,可以判断出观察到的铷铯分子

离子来源于 (3)3Π ← a3Σ+ 的双光子共振增强电

离 [25]. 考虑到实验中特征时间和微通道板的探测

效率等相关实验参数,计算得到 a3Σ+ 态铷铯分子

的产率约 104/s.

图 4 时间飞行质谱图

将门积分平均器卡在铷铯分子离子信号上,扫

描缔合光频率记录分子信号的强度, 可以获得由

离子探测技术测量的铷铯分子光缔合光谱. 判断

光缔合光谱归属的一般方法是: 利用从头算法获

得分子的各电子态势能曲线, 进而计算各电子态

的振动能级, 与实验观测到的光谱数据进行比对.

对于本文中涉及的光缔合光谱, 耶鲁大学的 De-

Mille 小组利用冷原子的荧光俘获损失 (trap loss)

方法进行了探测 [26],并进行了光谱归属的标定,也

为我们判断光谱归属提供了依据. 实验中缔合光

频率从 11150.1262 cm−1 变化到 11150.3894 cm−1,

得到超冷铷铯分子 (2)0+, (3)0− 分子态的高分

辨振转光谱, 如图 5(a), (b) 所示. 缔合光频率

从 11151.2260 cm−1 变化到 11151.3262 cm−1 时得

到超冷铷铯分子 (2)0− 等分子态的高分辨振转光

谱如图 5(c)所示. 缔合光频率从 11151.3262 cm−1

变化到 11151.4584 cm−1 获得的谱线是 (1)2 态

和 (2)1 态的交叠, 统一标记为 Ω = (1)2, (2)1, 如

图 5(d)所示. 为了保证超冷原子的有效光缔合率,

缔合光扫描速率一般约为 20 MHz/s. Ω = 0± 的分

子态没有角动量和原子核自旋的耦合,故可以从谱

线中分辨出清晰的转动结构.

实验中将钛宝石激光器输出的缔合光频率

从 11150.1262 cm−1变化到 11150.2294 cm−1,首先

探测到的是 (2)0+ 态高分辨光缔合光谱,见图 5(a).

光谱中可以清晰看到 (2)0+ 态的四个转动能级结

构转动量子数 J 从 0到 3,转动量子数 J = 0的能

级位置相对于 Cs(6S1/2, F = 3) → Cs(6P1/2, F
′ =

3)共振跃迁线负失谐 28.29 cm−1. 由于我们利用了
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双暗磁光阱冷却和俘获超冷原子,减小了由于碰撞

带来的损耗,俘获的超冷原子温度较普通磁光阱中

低约 100 µK,实验中得到的光缔合谱线只和一些较

低角动量分量有关. 对于 0+ 态,转动量子数 J = 0

与 2的谱线和角动量 l = 1的散射有关,转动量子

数 J = 1的谱线与角动量 l = 0的散射有关,转动

量子数 J = 3的谱线来源于角动量 l > 2的散射贡

献 [26]. 不同转动能级谱线强度不同,一个原因是由

于激发态不同振转能级的光缔合率取决于原子的

散射态到分子束缚态的弗兰克康登因子 [23], 另外

一个原因是激发态分子自发辐射为基态分子的辐

射率不同 [27].

图 5 超冷铷铯分子 (2)0+, (3)0−, (2)0−, (1)2 (2)1振转能级光谱图

图 6 铷铯分子 (2)0+, (3)0− 转动常数拟合图 (a) (2)0+

态转动常数拟合图; (b) (3)0− 态转动常数拟合图

按照刚体模型 [28], 原子分子的振转能量可

表示为

EV = hcBV J(J + 1) (J > 0), (5)

在相同的振动态, 相邻的转动能级间隔 ∆E 可

表示为

∆E = [EV (J)− EV (J − 1)]/hc

= 2BV J (J > 1), (6)

其中 EV 是转动能量本征值, h是普朗克常数, c是

光速, V 是振动量子数, BV 是振动态为 V 的转动

常数, J 是转动量子数.

图 6(a) 是 (2)0+ 态不同转动能级间隔和转动

量子数的关系,通过 (6)式拟合得到 (2)0+ 态的转

动常数为 0.00349 cm−1. 考虑到拟合误差、能级

间隔的标准方差、参考腔稳定度误差以及缔合光

扫描的非线性等带来的误差, 转动常数的总误差

在 0.0004 cm−1范围内.

钛 宝 石 激 光 器 输 出 的 缔 合 光 频 率

从 11150.2294 cm−1 变化到 11150.3894 cm−1, 可

以探测到 (3)0− 态的高分辨光缔合光谱如图 5(b)

所示. 谱线可以分辨 (3)0− 态的转动量子数 J = 0

到 3的四个转动能级结构,转动量子数 J = 0的能

级位置相对于 Cs(6S1/2, F = 3) → Cs(6P1/2, F
′ =

3)共振线负失谐 28.18 cm−1. 对于 0−态,转动量子
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数 J = 0和 2的谱线与角动量 l = 0的散射有关,

转动量子数 J = 1 和 3 的谱线与角动量 l = 1 的

散射有关 [26]. 图 6(b)是 (3)0− 态不同转动能级间

隔和转动量子数的关系,通过 (6)式拟合得到 (3)0−

态的转动常数为 0.00649 cm−1.

缔 合 光 频 率 从 11151.2260 cm−1 到

11151.3262 cm−1 变化时,获得超冷铷铯分子 (2)0−

态高分辨光缔合光谱见图 5(c). 该谱线转动量子

数 J = 0 的位置为 11151.2800 cm−1, 谱线包含了

转动量子数 J 从 0到 2的转动结构,利用 (6)式拟

合得到 (2)0−态的转动常数为 0.00372 cm−1.

与Rb(5S1/2)+Cs(6P1/2)离解限对应的 (2)0−

分子态处于浅束缚态, 势阱约十几 cm−1, 对应

外拐点核间距 R 约 25 Å, 根据转动常数 B ≈
~2/2µR2(其中 ~ 是普朗克常数, µ 是折合质量,

R 是两个原子核间距), 对应的转动常数小, 属

于长程态分子. 一般长程态分子由于自由原子

态到束缚态分子态的弗兰克康登因子相比短

程态的弗兰克康登因子大, 用 trap loss 方法比

较容易观察 [20], 但通常辐射到基态的几率比较

小, 所以我们观察到的 (2)0− 态分子信号比较小,

与 Rb(5S1/2) + Cs(6P3/2)离解限对应的 (3)0− 态

分子态处于比较深的束缚态,势阱约 600 cm−1,外

拐点的核间距 R 约为 9 Å,对应的转动常数大,属

于短程态分子. 短程态铷铯分子由于自由原子态到

束缚态分子态的弗兰克康登因子比较小,光缔合率

比较低,因此 trap loss光谱探测短程态的分子比较

困难.美国耶鲁大学 DeMille小组通过腔增强的方

法将缔合光功率密度提高 15 倍, 才用 trap loss 方

法观测到这个态的分子 [26]. 然而短程态分子辐射

到分子基态的几率比长程态分子的几率较大,因此

用离子光谱技术探测可以克服短程态分子光缔合

率低的缺点, 有效地探测短程态分子, 因此我们不

需要增加缔合光功率,用离子光谱技术就可以探测

到信噪比非常好的 (3)0− 态分子. (2)0+ 态分子在

短程态时存在 A1Σ+ 与 b3Π 态的回避交叉, 核间

距位置对应势能最低点, 原子间的相对运动比较

大,这时波恩-奥本海默近似失效,发生非绝热耦合,

这样特殊的势能使得 (2)0+ 态的波函数在长程态

和短程态都有较大的数值,表现在长程态时激发态

分子与自由原子态有较大的跃迁概率,在短程态时

激发态分子与基态分子有较大的跃迁概率,因此我

们用离子光谱技术观察到的 (2)0+ 态分子信号强

度最大.

5 结 论

利用激光冷却俘获技术在暗磁光阱中获得密

度约 3 × 1011/cm3、温度约 150 µK 的超冷铷原

子和密度约 6 × 1011/cm3、温度约 100 µK超冷铯

原子, 通过光缔合方法制备超冷铷铯极性分子, 采

用共振增强双光子电离技术探测基三重态 a3Σ+

的铷铯分子, 分子产率约为 104/s. 获得了 (2)0+,

(3)0−, (2)0− 等分子态的高分辨振转光谱.为进一

步研究铷铯分子高分辨光谱、铷铯分子能级常数

及铷铯分子形成的动力学过程奠定了实验基础.
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Abstract

Ultracold polar RbCs molecules are produced via photoassociation in a dual dark-SPOT magneto-optical trap, in which ultracold

rubidium and cesium atoms with high densities are formed by laser cooling and trapping. The a3Σ+ triplet metastable state ultracold

RbCs molecules with 104/s production rate are detected using resonance-enhanced two-photon ionization. The ultra-high resolution

rovibrational spectra of (2)0+, (3)0− and (2)0− rovibrational states are observed by scanning the photoassociation laser frequency.

The rotational constants of (2)0+, (3)0− and (2)0− vibrational states are 0.00349 cm−1, 0.00649 cm−1 and 0.00372 cm−1 by fitting

respectively.
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