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光缔合制备超冷铯分子的温度测量∗
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利用光缔合超冷Cs原子形成超冷Cs2分子, 采用多光子电离方法对超冷Cs2分子进行探测, 对分子扩散
过程中分子密度随时间的演化进行测量, 获得了超冷Cs2分子的弛豫曲线. 基于一个简单的模型即原子、分子
样品的初始分布是位置和速度的高斯函数, 通过理论模拟获得了超冷原子、分子样品的温度, 测得的原子温度
与释放 - 再俘获方法获得的结果相符合, 这种方法避免了通过探测微弱分子荧光来获得分子温度的弊端, 可
广泛应用于超冷原子、分子样品的温度测量.
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1 引 言

近年来, 激光冷却与俘获中性原子技术在原
子、分子和光物理领域得到了迅速发展. 磁光阱已
成为制备冷原子样品的标准技术, 因而在冷原子
物理 [1]、玻色 -爱因斯坦凝聚 [2]、超冷分子 [3]等方面

获得了广泛的应用. 基于超冷原子形成的超冷分
子, 因其具有丰富的内在结构和复杂的相互作用,
因此在高分辨率光谱 [4]、超冷碰撞 [5]、超冷化学 [6]、

量子模拟 [7]及量子计算 [8]等有着潜在的应用前景.
超冷分子的寿命及特性强烈地依赖于制备这些分

子的方法以及对分子碰撞中能量转移的控制. 磁
缔合方法 [9]制备的分子温度在微开量级, 光缔合
(PA)方法 [10]制备的分子温度在百微开量级, 而通
过Stark减速 [11]获得的分子温度在几十毫开量级.
在这些基于超冷原子和分子的应用中, 温度作为描
述超冷物质特性的重要参数, 表征了原子分子相互
作用过程中的平动动能, 低的温度意味着低的运动

速度和弱的相互作用. 对于精确确定散射长度和
对增强原子 -原子相互作用产生的高阶粒子波散射,
温度的测量有非常重要的意义, 研究人员已经观察
到温度的改变引起的原子碰撞变化对超冷分子形

成的影响 [12].
对于原子样品, 人们已发展了若干种方法进行

温度测量, 比如释放 -再俘获方法 (R&R) [13]、时间

飞行法 (TOF) [14]、回弹诱导共振法 [15]、四波混频

法 [16]、电磁诱导透明法 [17]. R&R 和TOF是两种
公认而可靠的温度测量方法, 通过测量原子荧光成
像或共振吸收来探测原子云的时间演化, 从而获得
原子团的温度. 与原子相比, 分子具有丰富的振转
自由度, 没有像原子那样的闭合跃迁循环, 而且基
态与激发态间的波函数重叠 (弗兰克 -康登因子)很
小, 导致激发态到基态的跃迁概率较小, 因而分子
吸收和分子荧光相对较弱, 采用R&R或TOF方法
不能有效地对温度进行直接测量. 虽然有研究小组
对分子的直接吸收成像进行了研究 [18], 但这种方
法仅限于特定的分子跃迁能级. 人们也通过解离分
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子形成原子从而对获得的原子进行吸收成像来间

接获得分子的温度, 但技术手段相对复杂且不具有
普适性 [19]. 相比于这两种方法, 与高灵敏的离子探
测技术相结合, 飞行时间质谱法被广泛应用于分子
温度的测量. 可使用电离激光对不同空间位置的分
子进行电离测量, 进而分析推导出分子温度 [20]. 这
种方法要求电离激光在空间上精确地改变位移, 但
这种使分子与电离激光具有良好相互作用的精确

位移在操作上并不容易.
本文采用一种简单实用的电离方法去测量超

冷分子温度, 这种方法是基于原子或分子在初始状
态的分布是位置和速度的高斯函数. 通过定量分析
原子 -分子系统在扩散和下落过程中有效密度的时
间演化, 经过理论拟合获得了原子 -分子的平均速
度进而获得其温度. 对比采用R&R方法测得的原
子温度结果, 两者获得了很好的一致性, 因此这种
方法可以方便地应用于超冷原子 -分子实验系统的
温度测量.

2 理论模型

假设自由下落的超冷原子 -分子样品的密
度分布为高斯分布. 这时可以用一个关于位置
r(rx, ry, rz)、速度v(vx, vy, vz)和时刻 t = 0的相空

间分布函数W (r,v, 0)来描述样品的分布. 零时刻
的原子 -分子样品空间分布可以表示为 [21]

W (r,v, 0) =
N0

2πr0v0
exp

(
− r2

2σ2
0

− v2

2v20

)
, (1)

这里, N0是指初始测量的总的原子或分子数目, σ0

是指样品的初始半径, v0指温度为T下的平均热运

动速度.
在飞行时间质谱装置中, 原子或分子样品首先

是被一束电离激光电离为离子, 随后在电场的作用
下,产生的离子信号被加速飞行至微通道板 (MCP)
并被探测 [22]. 我们保持电离激光始终在样品的初
始中心, 同时在水平方向传播.

设定 t = 0时刻为样品自由下落的零时刻, 由
刘维尔定理可以知道, 当假设样品粒子总数N0

不变时, 相空间分布W (r,v, t)的时间演化可以

表示为

W (r + vt+
1

2
gt2,v + gt, t) = W (r,v, 0), (2)

其中, t为样品扩散时间. 这个演化式也可以写为

W (r,v, t) = W (r − vt− 1

2
gt2,−gt, 0), (3)

公式中g指的是重力加速度.
我们通过对相空间函数的速度积分来获得自

由下落样品的密度分布:

ρ(r, t) =

∫
W (r,v, t)dv. (4)

这个积分式最终可以表示为

ρ(r, t) =
N0

[2π(σ2
0 + v20t

2]3/2

× exp
[
−

(r − 1
2gt

2)2

2(σ2
0 + v20t

2)

]
, (5)

在r = 0, 即在样品自由下落的初始中心位置, 样品
密度的时间演化可以表示为

ρ(0, t) =
N0

[2πσ2
0]

3/2

[
τ2r

τ2r + t2

]3/2
× exp

[
−t4

τ2g (τ
2
r + t2)

]
, (6)

式中 τr = σ0/v0, τg = 2
√
2v0/|g|. 如果 τg > τr, 重

力作用产生的变化在 t ≪ τg时可以被忽略, 样品密
度的变化主要由扩散引起, 在 t ≫ τg时重力作用可

导致样品密度的指数衰减.
在上式中, ρ(0, t)正比于我们测得的信号强度,

t为我们实验中的变量, 而其他物理量中只有初始
速度 v0为未知量. 以 (6)式对实验数据进行拟合可
以使我们获得样品的初始速度 v0.

在磁光阱中, 原子 -分子服从麦克斯韦 -玻尔兹
曼分布. 由能量均分定理可知, 样品的速度和温度
的关系可以通过 v20 =

kBT

m
来表示. kB是玻尔兹曼

常数, m是组成样品的原子或分子的质量. 通过以
上分析, 我们最终可获得所测样品的温度.

3 实验装置及时序控制

实验装置如图 1所示, 133Cs原子的冷却和俘
获在一个背景真空压强约为 6 × 10−7 Pa的金属
腔磁光阱中实现. 俘获光和再抽运光均由可调
谐外腔式半导体激光器 (Toptica, DL100)输出, 其
典型线宽为 1 MHz. 实验中激光频率通过饱和吸
收光谱 (SAS)方法进行锁定. 俘获光通过声光调
制器 (AOM)偏频调节使频率位于Cs原子超精细
跃迁线 6S1/2(F = 4) → 6P3/2(F

′ = 5)红失谐 15
MHz的位置, 光束直径为 15 mm, 每束光的功率
约为 6 mW. 再抽运光被锁定在 6S1/2(F = 3) →
6P3/2(F

′ = 4)超精细共振跃迁线上, 扩束后的光
束直径为 15 mm, 功率约为 5 mW. 四极磁场梯度
约为 12 Gauss/cm. PA激光是一个可以大范围调
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谐的钛宝石激光器 (Coherent, MBR110), 它的典
型线宽小于 100 kHz, 输出功率约为 600 mW, 通过
透镜组将其聚焦于磁光阱的中心进行PA过程, 光
束腰斑直径约为 1 mm. 两个基态Cs原子在PA光
的作用下吸收一个光子形成弱束缚激发态Cs2分
子, 这个激发态的分子会自发辐射形成基态分子
或离解成原子. 基态分子通过共振增强多光子电
离和时间飞行质谱法被探测 [23]. 用于电离基态原
子和分子的脉冲染料激光 (Spectra Physics, CBR-
G-18EG)由Nd:YAG激光 (Spectra Physics, INDI-

40-10-HG)抽运, 工作波长为 705 nm, 脉冲宽度为
8 ns, 脉冲能量约为 2 mJ, 经聚焦透镜会聚于原子
团上, 腰斑直径大小约为0.15 mm. 两个延迟/脉冲
信号发生器 (SRS, DG535)用于实验中的时序控制.
飞行时间质谱装置包含一个用于加速原子 -分子离
子的栅网和一个用于探测离子的微通道板 (MCP).
栅网间的电场强度为 105 V/cm, MCP探测到的微
弱离子信号放大后经多通道取样平均器 (Boxcar,
SRS-250)进行采集.

AOM

PBS

PBS

Dye 

Dye 

Verdi-10 

MCP

MOT 

 

 
PA 

Ti: 
DL100

DL100

BE

BE

PI

PI

SAS

SAS

图 1 实验装置 (BE为光扩束器; AOM 为声光调制器; PBS为偏振分束棱镜; SAS为饱和吸收光谱; PI为比例积
分电路; MOT为磁光阱系统; MCP为微通道板探测器)
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图 2 磁光阱中分子离子信号探测时序图 (时序的重复频
率为 10 Hz)

我们采用如图 2所示的实验控制时序, 磁光阱

激光和PA激光的关断与电离光的作用之间有一个

延迟时间, 这个延迟时间就是样品产生与探测之间

的时间. 通过测量不同延迟时间下的原子、分子离

子信号从而实现原子、分子温度的测量. 为了降低

Cs+原子离子信号强度, 提高Cs+2 分子离子的探测
效率, 我们通过控制声光调制器对俘获光和再抽运
光进行关断. 100 µs后脉冲电离激光作用到原子
-分子样品上, 同时栅网提供 105 V/cm的高压加速
电场作用在被电离的样品上, 持续时间 2.0 µs. 在
加速电场作用下, Cs+和Cs+2 由于质量不同到达微
通道板的时间也有差异, 在我们的实验参数中到达
时间分别为 5.88 µs和 8.24 µs, 符合理论计算的位
置. 将BOXcar 在 8.24 µs处开启, 开启时间为 200
µs, 此时, 如果PA激光频率设定在某个对应的分子
态, 就可获得Cs+2 分子离子信号的强度值, 进而推
导出被电离的分子离子密度.

4 实验结果

图 3所示是Cs2分子在0−g 态v = 6的高分辨转

动光谱图. PA激光波数在 11665.2 cm−1附近, 这
个频率下的钛宝石激光没有稳定的频率参考, 因此
我们通过一种基于Labview的数字伺服系统将激
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光器频率锁定在 11665.205 cm−1[24], 对应的转动
态为J = 2, 这时获得的离子信号最强. 因为我们
在使用电离脉冲前100 µs关断了俘获光场和PA光
场, 这时的原子和分子都将弛豫到基态, 因此我们
所获得的离子信号为双光子或三光子电离信号. 通
过对获得的飞行时间质谱信号进行拟合, 我们获得
了对应的信号面积, 信号的面积代表所探测的离子
数目, 且正比于电离区域分子离子密度.
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图 3 Cs2分子在 0−g 态 v = 6的高分辨转动光谱图 (六个
峰分别对应 J = 0—J = 5转动能级)

为了验证这种通过电离信号演化获得分子温

度的方法的可靠性, 我们首先使用两种不同方法
在无PA光的条件下测量了磁光阱中超冷Cs原子
的温度: R&R法和这里用到的分析光电离信号时
间演化的方法. 图 4中的圆点 ( )表示Cs原子利
用R&R的方法获得的不同释放时间下原子云半径
的演化数据. 在原子样品制备完成以后, 我们将冷
却光关断, 同时, 原子云开始自由下落和膨胀. 一
段时间后我们再将冷却激光开启, 同时利用一台
CCD 相机记录此时的原子云尺寸. 通过改变冷却
光开启的时间, 我们就获得了对应的演化数据. 利
用方程σ2

i (t) = σ2
i (0) + kBTt

2/m [25], 对获得原子
半径演化数据进行拟合 (图中黑色实线), 我们最终
确定的Cs原子云样品的初始温度为84(3) µK.

图 4中的方框 (�)表示Cs原子离子信号强度
随电离光延迟时间的演化数据. 图中的蓝色实线
指的是通过 (6)式获得的拟合曲线. 图中可以看出,
随着延迟时间的增加, 离子信号强度逐渐减小, 在
延迟时间较短时, 离子信号强度的变化较慢, 这个
现象与理论模型相符合. 造成这个现象的原因是在
较短的原子云自由下落时间内, 重力对原子云的作
用效果可以忽略不计; 在延迟时间较长时, 原子离
子信号的衰减呈类指数衰减. 最终我们获得的Cs
原子云的初始温度为78(4) µK. 为了提高实验测量

的精度, 图 4中每个数据点都是由三次测量平均后

得到, 图中的误差指的是测量的标准差. 比较上述
两种方法获得的原子温度可知, 通过分析光电离信
号时间演化的方法同样是可靠的, 可以用于分子温
度的测量.
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图 4 采用R&R法和离子信号演化法对MOT中Cs原
子温度的测量对比 (( )和 (�)为实验数据点, 实线为相
应的理论拟合曲线)

图 5是电离信号演化法应用于光缔合方法制

备的超冷Cs2分子温度的测量结果. 从图中我们可
以看出, Cs+2 分子离子信号的衰减时间超过了毫秒
量级, 这个时间比激发态分子的辐射寿命长很多,
这证明这些分子离子信号是由长寿命的Cs2分子
形成的, 我们最终测得的超冷系统中Cs2分子的温
度为135(6) µK. 与原子温度相比, 获得的分子温度
要略高于获得的原子温度. 需要指出的是, 由于强
的PA光作用于原子团, 且PA光频率非常接近原
子共振跃迁线 (Cs原子的D2跃迁线), 因此原子团
将会产生加热效应. 如果这种加热效应很明显, 当
通过PA过程获得的超冷分子温度将变得更高, 因
此分子温度不但决定于初始原子温度, 也决定于整
个PA过程 [26].
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图 5 Cs+2 分子离子信号强度的时间演化 (实线为理论拟
合曲线, (�)为实验数据点)

193701-4

http://wulixb.iphy.ac.cn
http://wulixb.iphy.ac.cn


物 理 学 报 Acta Phys. Sin. Vol. 63, No. 19 (2014) 193701

5 结 论

从以上实验分析过程我们可以知道, 通过在电
离激光不同延迟时间下测量的原子或分子的电离

信号强度变化, 我们可以获得原子或分子的密度演
化过程. 采用理论模型对获得的数据进行拟合, 可
以获得原子或分子的平均热运动速度, 并最终获得
原子或分子的温度. 采用两种不同方法对测量的原
子温度进行比较, 我们发现两个实验结果符合的很
好. 这表明分析光电离信号随时间演化的方法是可
靠的. 采用这种方法, 我们可以方便地获得超冷分
子的温度, 克服了通过探测微弱分子荧光来获得分
子温度的弊端, 可广泛应用于超冷原子、分子样品
的温度测量.
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Abstract
Ultracold Cs2 molecules have been formed by photoassociation. Using the multiphoton ionization technique, we

measure the time-evolution of expanding process in ultracold Cs2 molecule system and obtain the decay curve of pho-
toionization signals. Based on a simple case, where the initial distribution of atomic or molecular sample is a Gaussian
function of position and of velocity, we get the sample’s temperature by theoretical simulation. The result shows a
reasonable agreement with the result of release-recapture method in cold atom sample. This method avoids the disad-
vantage of detecting the weakly fluorescence and can be widely used for measuring the temperature in cold atom or cold
molecule system.
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