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专题：冷原子-分子物理

极性分子的激光冷却及囚禁技术*

陈涛　颜波†

(浙江大学物理系, 现代光学仪器国家重点实验室, 杭州　310027)

(2018 年 9 月 5日收到; 2019 年 1 月 7日收到修改稿)

分子由于其不同于原子的特殊性质, 在原子、分子和光物理研究中有其独特的地位. 冷分子研究已经开

展了二三十年, 取得了很多重大的进展. 但是以斯塔克减速器为代表的传统冷却方案遇到瓶颈, 很难进一步

提高分子的相空间密度. 将原子中成熟的激光冷却技术拓展到极性分子中是本领域近年来的重大突破, 使得

冷却和囚禁分子的范围得以大大扩展, 分子的相空间密度也得以提高. 本文对国内外激光冷却极性分子的最

新成果进行综述, 并以 BaF分子为例介绍激光冷却极性分子的相关理论和技术, 包括分子能级结构分析及精

密光谱测量 , 采用缓冲气体冷却进行态制备和预冷却 , 以及通过冷分子束研究激光与 BaF分子间的相互作

用. 这些为后续开展激光冷却与囚禁实验研究奠定了基础, 也为开展其他新的分子冷却实验提供了参考.

关键词：激光冷却, 冷分子, 缓冲气体冷却, 光与分子相互作用
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1   引　言

在过去二三十年里, 激光冷却与囚禁相关实验

技术的进步为原子、分子和光物理以及量子物理的

发展开启了新的篇章, 深刻地改变了这些学科的面

貌. 以激光冷却为代表的冷原子技术, 在许多方面

找到了重要的科学应用, 包括基于冷原子的喷泉钟 [1]、

光钟 [2]、物质波干涉仪 [3] 等精密测量, 以及强关联

简并量子气体在量子模拟方面 [4] 的广泛应用. 自从

第一次在实验上实现稀薄碱金属原子的玻色-爱因

斯坦凝聚 (BEC)以来 [5−7], 实现量子简并 (BEC或

简并费米气体)的原子种类已经相当多, 包括碱金

属原子的几乎所有同位素, 碱土金属原子和稀土金

属原子, 如 Cr[8,9]、Dy[10,11]、Er[12] 原子等. 在超冷原

子中, 系统的各个自由度可以进行精确的调控, 使

得基于超冷原子的量子模拟成为新的热点研究方

向. 可以说, 冷原子及超冷原子技术的发展已经到

了非常成熟的阶段, 怎么应用和拓展这些技术是今

后需要重点考虑的方向. 作为原子的直接推广, 分

子更加复杂, 应用也更加广泛, 因此冷分子越来越

受到重视. 如何将激光冷却的技术应用于冷却分

子, 一直是人们的梦想. 随着一系列理论和实验的

研究突破, 直接激光冷却分子快速发展起来, 并激

起越来越多研究组的兴趣.

相对于原子而言, 分子具有更加丰富的内在自

由度, 多个原子的原子核之间相对运动引入额外的

振动自由度与转动自由度. 这些复杂的能级结构给

分子的冷却带来了很大的挑战, 也使得冷分子在精

密测量 [2,13−16] 及多体物理领域的应用 [17−19] 有其独

特的优势. 比如, 一些重要物理常数数的测量 [14−20]

在分子中的精度能够达到更高, 特别是用于检验标

准模型的电子电偶极矩 (eEDM)的测量 [21−24], 以

及研究弱相互作用引起的 P-T对称性 [14−25] 等. 另

一方面, 极性分子具有较大的电偶极矩且存在偶

极-偶极相互作用 (DDI), 很容易通过调节外加电
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场来操控. 原子中的相互作用通常认为是短程的、

各向同性的, 而分子中的这种偶极相互作用则是长

程的, 各向异性的; 而且其强度相对于磁性原子的

磁偶极相互作用而言大两个量级. 长程偶极-偶极

相互作用是产生许多新奇量子效应的基础, 包括在

量子模拟 (探索强关联体系中新的量子相变过程 [17]

以及分数霍尔效应 [26] 等)、 量子计算 [27,28] 和量子

信息处理 [29,30] 等方面的应用. 另外, 冷分子的制备

也为研究超冷条件下化学反应过程 [31−33] 奠定了基

础, 包括超冷温度下分子的碰撞性质, 以及实现化

学反应的可操控性 [34,35] 等. 可以说, 分子, 特别是

冷分子提供了比原子中更加丰富的研究方向, 因

此, 研究冷分子的制备方法和性质具有广泛的科学

价值和应用价值.

2NaK → Na2+
K2

获取冷分子的方法粗略地可以分为两大类, 我

们称之为间接冷却和直接冷却. 所谓间接冷却的方

案是先用成熟的技术将原子冷却, 然后再合成分

子. 具体而言, 首先制备多组分超冷原子气体, 然

后通过外加磁场或光场的方式缔合形成弱束缚态

分子, 接着采用受激拉曼绝热布居 (STIRAP)方法

将分子转移到绝对基态 (最低振动态和转动态)[36].

这种方案形成的冷分子样品的温度能够达到 nK

量级 [37], 且具有很高的相空间密度 [4]. 目前制备的

绝对基态极性分子有 KRb[36]、RbCs[38,39]、NaK[40]

和 NaRb[41]. 值得一提的是, KRb分子的相空间密

度已经足够用来测量长程的偶极相互作用 [42], 而

目前 KRb分子被制备到量子简并态是这个领域一

个重大的突破 [43]; 而 NaK分子则由于具有很好的

碰撞性质而被广泛关注, 即不存在  

 过程 [44]. 上述的几种分子均为碱金属双原子分

子, 是闭壳层分子; 另一类通过缔合碱金属原子和

碱土金属原子实现开壳层分子的制备实验也在不

断发展, 比如 RbYb[45−47]、 LiYb[48−52]、RbSr[53] 和

CsYb[54]. 特别是最近观察到的 Rb-Sr混合气体在

磁场下的 Feshbach共振现象 [55] 给制备这类分子

提供了新的思路, 但寻找 STIRAP路径仍然是一

个挑战.

H2CO

不同于间接冷却, 直接冷却方案是先有分子,

然后通过各种手段 (电场、磁场、光场等)对它进行

冷却. 这种方案可以应用于更一般更广泛的分子,

如 OH[56]、 SrF[57,58]、 YbF[59]、   
[60]、   NH[61]、

LiH[62] 等. 早期发展起来的斯塔克减速器是一个经

典的方案 [32]. 后来还有磁场以及光场减速方案. 但

< 1

< 1

50 μK
100 μK

是这些方案难以将分子冷却到   mK 的区域, 而

且由于减速作用力均是保守力, 无法提高分子的相

空间密度 [56,63−65]. 既然保守力场有限制, 耗散力会

是一个好的选择. 激光冷却正是利用了光子的耗散

力 . 对于某一类具有较好的弗兰克 -康顿系数

(Franck-Condon Factor) 的双原子分子 [66], 近年

来发展起来的直接激光冷却分子技术取得了巨大

的成功. SrF和 YO分子的激光冷却 (   mK)分

别在耶鲁大学DeMille研究组和 JILA叶军研究组实

现 [67−69], 后来 CaF分子也被激光冷却, 并且实现

了光学黏团 (  )[70],磁阱囚禁 [71] 和光阱囚禁
[72], 以及横向温度为  的 YbF分子束 [73] 近期

被实现, 分子的温度不断被压缩, 而且不断有新的

技术和理论方案发展起来. 而且最近 SrF的磁阱 [74]

和 YO的 3D-MOT[75] 也已实现. 除了以上提到的

研究组, 目前国际上很多其他研究组也都开始了这

方面的研究, 包括哈佛大学 (CaF分子, SrOH分

子)[76,77]、哥伦比亚大学 (BaH分子)[78]、 德国斯图

加特大学等. 国内这方面的研究也刚刚兴起, 除了

浙江大学以外, 华东师范大学也开展了 MgF分子

的激光冷却研究 [79], 也期望国内能有更多的研究

组加入这个领域.

激光冷却分子的闭合跃迁要求分子富集在较

低的几个振动态和转动态 [66]. 如何高效地将热分

子制备到所需的振转动态形成高质量的冷分子束,

是决定激光冷却能够获得的分子数目的重要因素

之一, 目前主要采用缓冲气体冷却技术来实现这一

目标 [80]. 缓冲气体冷却是一项通用的技术, 适用于

各种不同类型分子的冷却, 结合缓冲气体冷却和激

光冷却的方案已经被广泛认可和采用 . 极性分

子的直接激光冷却方案大体分为如下几个步骤:

1)分子样品的制备, 通常通过激光消融或者化学

方法产生; 2)缓冲气体冷却进行态制备和预冷却,

获得冷分子束; 3)横向冷却, 分子束的压缩; 4)分

子束的纵向激光减速, 获得可观数目的在磁光阱俘

获速度附近的分子 ; 5)分子磁光阱及光学黏团 ;

6)囚禁与态纯化; 7)协同冷却以实现量子简并. 目

前我们开展的 BaF分子的激光冷却研究尚处在致

力于实现分子束的横向压缩阶段, 因此接下来我们

将以 BaF分子为例来详细介绍分子的产生方法、

缓冲气体冷却以及闭合跃迁的验证, 而对于后续的

激光减速和磁光阱实验等则是结合国际上的最新

进展做一个简要的概述. 在中文文献方面, 《物
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理》杂志发表的一系列关于冷分子的综述文章是

非常好的参考 [81−85], 而本文的重心在激光冷却和

囚禁极性分子领域.

2   分子的产生与缓冲气体冷却

目前可以直接激光冷却的分子通常在自然界

中不能稳定存在, 需要通过物理或者化学方法生

成, 比如激光消融技术. 通过激光消融获得的分子

的温度很高, 在约 1000 K左右. 对于双原子分子,

通常振动态能级间隔用温度来衡量的话, 在几百到

上千开尔文的温度之间. 而转动态之间的间隔在几

个开尔文的数量级. 根据玻尔兹曼分布, 在这么高

的温度下分子大部分处于高能态 (几个低振动态,

非常多的转动态上). 如果不进行布居压缩, 能用来

进行冷却的分子非常少. 因此对分子进行预冷却很

有必要. 缓冲气体冷却技术被证明是一种非常有效

的方案, 被广泛用来产生冷分子束 [80]. 通过分子与

缓冲气体之间的非弹性碰撞将分子各个自由度都

冷却下来 [86−88], 不仅分子的运动速度减小, 还将分

子集中聚集到激光冷却需要的能级上.

BaF2
BaF2

BaF2

|X2Σ, v = 0⟩ ↔ |A2Π1/2, v = 0⟩

实验上常用的产生分子的方法有两种: 直接激

光消融 [80] 和化学反应 [89,90]. 激光消融是用高能量

的脉冲激光轰击样品产生需要的分子. 化学反应则

是通过不同气体混合化学反应产生所需要的分子.

从目前的一些实验结果看, 化学反应方法能够更高

效的生成分子. 激光消融会产生很多其他分子, 因

此产生分子的效率低一些, 好处是相对来说简单一

些. 目前我们实验中采用激光消融   产生 BaF

分子. 关于消融激光的参数设置和   靶材样品

的制作这里不再详述 [91]. 激光消融和吸收光谱的

测量在缓冲腔内完成, 如图 1(a). 4 K缓冲腔的温

度由低温装置维持 [91]. 消融激光通过透镜聚焦后

作用在置于缓冲腔后壁上   靶材样品上 . 860

nm探测激光通过缓冲腔, 由一光电管 (PD)监测

其光强. 一旦有 BaF分子产生, 且 860 nm激光耦

合到  中的跃迁, 就会

出现吸收现象, 光电管信号会出现一个凹陷. 吸收

信号在时间尺度上也能反映 BaF分子与缓冲气体

的碰撞过程 . 860 nm激光由自制的外腔半导体
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图  1    激光消融示意图及实验数据 [91]　(a)激光消融产生 BaF分子示意图 ; (b)分子吸收信号 , 消融激光在 t = 0 ms时打开 ;

(c)对吸收信号做归一化处理和拟合; (d)吸收信号与消融激光输出功率的关系; (e)当消融靶材上固定某一位置处, 消融激光轰

击次数越多, 分子吸收信号越差. 消融脉冲频率为 2 Hz, He气速流为 5 sccm

Fig. 1. Experimental  scheme  and  laser  ablation  data[91].  (a)  Scheme  for  the  production  of  BaF  molecule  via  laser  ablation;

(b)  absorption  signal;  (c)  normalizaiton  and  fit  of  the  absorption  signal;  (d)  the  generated  molecular  number  versus  the  output

power of the ablation laser; (e) the dependence of the molecular number on the ablating times when successively ablating a position

of the target. The repetition rate of the laser pulse is 2 Hz and the flow rate of the He gas is 5 sccm. 
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激光器 (ECDL)产生 [92], 采用传递腔方案来实现

锁频 [93].

c = 1− Iabs/Max(Iabs)

y = Ae−(t−t0)/τd [1 + e−(t−t0)/τ1 ]−1 τ1 τd

A

消融激光单次脉冲产生的吸收信号如图 1(b).

为了与分子数目相对应, 首先将吸收信号进行归一

化处理, 即  , 并对处理后的信

号进行拟合 , 如图 1(c)所示 , 拟合函数定义为

 , 其中,    和   分

别反映分子的产生速度和在缓冲腔内的衰减速度,

而对比度   则反映了产生的分子数目. 图 1(d)给

出了产生分子数与消融光功率间的关系, 可见其

在 40 mJ左右开始饱和. 而且实验中如果单纯地

为了获得高的分子数而盲目增大消融光的功率并

不可取, 因为从缓冲喷出的冷分子束的速度也会随

功率的增大而增大, 不利于开展后续实验. 另一个

问题是当消融光一直聚焦在靶材上同一个位置时,

随着脉冲次数的增加, 产生的分子数目会衰减. 如

图 1(e), 靶材上单点的消融寿命约为几百次, 对比

度与消融脉冲次数呈指数衰减关系. 为了较高效率

地产生分子, 实验中需要不断调整消融光的聚焦位

置. 另外, 脉冲频率过高, 如 10 Hz, 获得的分子信

号较差, 因此, 实验中脉冲激光通常工作在 1 Hz

或 2 Hz.

τd

τd

σd = 1.4(7)×
10−14 cm2

腔内缓冲气体冷却的效率与分子和 He的碰撞

截面相关. 碰撞截面的大小可以根据腔内吸收信号

的衰减常数   来估算. 当腔内 He密度较低时, 即

实验中 He速流小于 5 sccm(标准毫升/分钟)时,

衰减常数  与He的密度及碰撞截面均呈正比 [86−94].

实验中, 通过测量不同速流下的衰减常数, 拟合出

BaF分子与 He缓冲气体的碰撞截面  

 . 这里误差主要来源于腔内 He密度的估

计以及缓冲腔几何结构参数的估算 [91]. 我们估计

的碰撞截面与其他分子 (如 SrF[68]) 和 He缓冲气

体的碰撞截面在数量级上一致, 说明对 BaF分子

进行缓冲气体冷却能够有效地工作.

除了减小分子的运动速度, 缓冲气体预冷却的

另一个目的是将分子的布居压缩到较低的振动态

和转动态. 通常来说, 两个相邻振动态之间的能级

间隔在约 1000 K量级. 即使在常温下 (300 K), 大

部分分子仍占据振动态基态. 因此, 振动态的冷却

对于激光冷却而言问题不大. 然而, 对于转动态,

能级间隔在 1 K量级. 在常温下, 分子布居分布在

很多高转动态上. 而激光冷却只用到一个或者少数

几个低转动态, 分布于低转动态的分子数目过少不

P (N) |N, J⟩ → |N ′ = N − 1, J ′ =

J − 1⟩
N = 0 Q(0)

v = 1

|X, v = 1⟩ |A, v′ = 0⟩
v = 0

v = 1 v = 0

利于开展激光冷却实验. 图 2(a)给出根据玻尔兹

曼分布计算得到的不同温度下各个转动态分子布

居数的分布, 可见将分子转动态温度从常温冷却

到 4 K, 低转动态分子布居数将提高两个量级. 实

际实验中, BaF分子在缓冲气体冷却之后, 处于低

转动态的分子数目确实大大提高, 如图 2(b). 我们通

过测量  分支跃迁 ( 

 )的光谱来确定各个转动态的分子布居数.

对于  转动态, 我们采用  跃迁的测量结果[91].

图 2(b)给出了采用玻尔兹曼分布拟合的转动态温

度为 4.0(7) K, 符合我们的预期. 而缓冲气体冷却

对振动态远不如对转动态的冷却效果那么明显 [95].

理论上, 在 4 K温度下处于  振动态的分子布

居很少, 几乎为零, 如图 2(c). 然而, 实验中我们仍

然观测到了从  到  跃迁的吸收信

号, 尽管相对   的信号来说非常弱, 如图 2(d)

所示. 而且实验中需要进行很长时间的平均来提高

信噪比. 根据这两个吸收信号的强度, 我们估计

 上的分子布居数比  小一到两个量级. 至

此, 我们完成了制备 BaF分子源, 并利用缓冲气体

冷却技术实现内态的高效压缩.

3   验证准闭合跃迁

104

A2Π1/2 → X2Σ

|X, v = 1⟩ → |A, v′ = 0⟩ |X, v = 2⟩ → |A,
v′ = 1⟩ |A, v′ = 0⟩ → |X, v ≥ 3⟩

q03 = 2.7× 10−5

3× 104 |X, v ≥ 3⟩

∆

|X, v = 3⟩
→ |A, v′ = 2⟩

X2Σ1/2

由于单个光子所带走的原子或者分子的动量

非常少 , 一般激光冷却都需要散射很多 (  量

级)光子数来获得好的冷却效果. 因此能级之间的

闭合循环跃迁是激光冷却的必要条件. 如果存在暗

态 (激光不和这个能态相互作用), 则激光冷却就进

行不下去. 不同于原子, 分子包含更多的内在自由

度, 需要更多的再泵浦光来消除暗态, 这使得寻找

激光冷却所需的闭合跃迁相当困难, 也大大限制

了能够进行激光冷却的分子的种类. 通常, 振动

态的闭合依赖于对角化分布的弗兰克-康顿系数

(FCFs). 根据计算的  跃迁的FCFs[96],

振动态的闭合方案如图 3(a)所示, 仅需要两束再

泵浦光 (  和  

 ).  因 为   跃 迁 的

FCFs为   , 采用这种方案能够实现

约   个光子的散射, 直到分子占据  

暗态 . 这里暂时不考虑   态的问题 . 磁光阱

(MOT)实验中或许有必要增加一束  

 再泵浦光来散射更多的光子 [68]. 转动

态暗态可以根据选择定则来完全消除. 基态 
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N

P = +1

P = (−1)N A2Π1/2

J = N +Ω |A2Π1/2, J
′ =

1/2⟩ Λ

Λ = −1 Λ = +1

∆J = 0,±1 |X,N = 1,−⟩ → |A, J ′ = 1/2,

+⟩ |A, J ′ = 1/2,

+⟩ N = 1

属于洪德情况 b, 转动量子数  是好量子数, 电子

态波函数是偶宇称的 (  ), 因此转动态波函

数的宇称   . 激发态   满足洪德情

况 a, 好量子数为   , 因此  

 态具有二重简并结构 (  -doublets), 分别对应

于奇宇称 (  )和偶宇称 (  )的电子态

波函数. 电偶极矩跃迁的宇称选择定则要求跃迁前

后的分子态的宇称相反, 而角动量选择定则则要求

 . 于是, 选择 

 跃迁能完全闭合转动态, 因为处于  

 态的分子只能自发辐射回到奇宇称的   转

动态, 如图 3(b)所示.

|J ′ = 1/2,+⟩
|N = 1,−⟩

光泵浦还需要考虑基态和激发态的能级分裂.

激发态  的超精细分裂很小, 在约MHz

量级, 可认为简并 [97]. 而基态   存在 4个

超精细子能级, 如图 3(b), 冷却光和再泵浦光需要

同时覆盖相应的 4个频率. 实验中通过一共振型电

光调制器 (EOM)对激光调制获得这 4个频率边

±1 ±2

u0 ≈ 200 m/s

带. 调节 EOM的调制深度, 可以控制各个边带的

光强分布, 我们使用一 F-P腔来监测. 根据超精细

能级之间的间隔 [96], EOM的共振频率设为 38 MHz,

射频信号强度为 15 dBm时, 得到的  和  级边

带光强接近, 而且 0级中心频率光强几乎为 0, 如

图 3(c)所示. 为了观察边带调制的效果, 我们在缓

冲腔出口下游约 35 cm处用一雪崩光电管 (APD)

来记录冷分子束 (纵向速度   )的激光

诱导荧光 (LIF)信号. 在时序上通过连续记录分别

在不加调制和加上调制情况下的两个时间飞行

(ToF)信号 , 并进行多次平均来提高信噪比 , 如

图 3(d), 容易看出增加边带调制后信号峰值增强

约 2.5倍. 这种增强现象容易理解, 因为更多的处

于子能级的分子被激发, 散射光子数自然提高.

磁子能级暗态的消除通常有两种方案, 一种是

对激光的偏振进行调制 [67], 另一种是加上一个方

向与光偏振存在角度的磁场 [57]. 实验中, 我们分别

验证了这两种方案对 BaF分子的可行性. 偏振调
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图 2    分子在不同能级的布居分布 [91]　(a)理论上根据玻尔兹曼分布计算不同温度下各个转动态上分子布居数的比例; (b)转动

态温度的测量与拟合. 这里各个转动态的布居数均以测量的   态的布居数进行归一化; (c) 4 K和 300 K温度下振动态布居

数的分布; (d)实验测量的对   (蓝色)和   (红色)跃迁的吸收信号

Fig. 2. Molecular distribution at different states[91]. (a) Theoretic calculation of the rotational distribution for different temperatures;

(b) experimental data for different rotational populations. All data are normalized with N = 0 population; (c) theoretic calculation

of the vibrational distribution; (d) experimental absorption signal for v = 0 and v = 1 molecules from laser ablation. 
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σ+ − σ−

制通过一普克尔盒来实现. 当在普克尔盒两端加上

一个周期性调制电压时, 激光的偏振也会被周期地

调制. 适当调节调制的方波电压的幅度, 可以实现

水平偏振-竖直偏振的切换. 在普克尔盒后面加上

一个 1/4波片, 即可实现   来回切换. 调制

方波信号的频率为 1  MHz时 , 我们观察到的

LIF信号相对于采用线偏振光探测时增强了约

1.5倍, 如图 3(e). 而且这个增强效果对调制频率

d

s ≈ 300 ∼ d/u0 = 10 μs

不是很敏感, 提高调制频率, 如 5 MHz, 结果类似.

另外, 这个增强效果并没有达到我们的预期, 因为

在我们的实验条件下 (激光光斑直径   ～2 mm,

860 nm和 896 nm激光的功率分别为 160 mW和

100 mW), 4+13能级速率方程模型 [98] 给出加上偏

振调制后散射光子数增加约 3倍. 由于对应的每个

边带的饱和因子  , 在  的相互

作用时间内 860 nm激光已经足够将分子泵浦到
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图 3    BaF能级示意图和暗态消除方案 [98]　(a)振动态能级的闭合方案, 增加 896 nm和 898 nm两个再泵浦激光; (b)转动态能

级的闭合及超精细能级分裂示意图; (c)利用 EOM调制产生的 4个频率边带, 图中是调制后的激光用法珀腔测量的信号; (d)引

入边带调制后荧光信号的增强; (e)进行偏振调制后荧光信号的增强; (f)增加 v = 1再泵浦光后荧光信号的增强

Fig. 3. The energy levels of BaF and dark state mixing[98].(a) Scheme for closing the vibrational levels; (b) scheme for closing the

rotational and hyperfine dark states; (c) sideband modulation via an EOM to generate the four frequency bands to cover the four

hyperfine  sublevels;  (d)  LIF  enhancement  via  introducing  the  sideband  modulation;  (e)  LIF  enhancement  by  introducing  the

polarization modulation; (f) LIF enhancement when adding the v = 1 repump laser. 
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|X, v = 1⟩
1/(1− q00) ≈ 20

10 μs

x̂ ẑ

ŷ ẑ By = Bz ẑ

Bz = 3.5G

 态, 速率方程模型给出的散射光子数为

约 18, 接近理论极限值约  . 由此可

以推断, 在不加偏振调制时, 单个分子在  作用

时间内散射的光子数为约 18/1.5 = 12, 远大于速

率方程模型给出的 6个光子. 原因可能在于地磁场

也能将塞曼子能级相互耦合起来. 实验中, 我们还

验证了第二种混合磁子能级的方法, 即引入一个小

的与激光偏振方向有角度的磁场. 假定分子束的传

播方向为   方向, 激光为线偏振, 偏振方向沿   方

向, 磁场方向在  -  平面 (  ), 与  轴夹角为

45度. 测量不同磁场下 LIF信号的增强, 发现在最

优的磁场大小   时, LIF信号比不加磁场

时也增强约 1.5倍, 这与偏振调制的结果一致. 在

大磁场下, LIF信号反而不会增强, 可能是由于塞

曼分裂增大引起的失谐导致光子散射率降低.

|X, v = 1⟩

v = 1

|X, v = 1⟩ → |A,

v′ = 0⟩
10 μs 18× 1.5 =

在消除了超精细能级和塞曼子能级暗态之后,

最显著的暗态为   振动态, 为此我们引入

896 nm再泵浦光, 这束光和 860 nm激光通过一

个双色镜耦合 , 在空间上重叠 , 然后同时通过

EOM以及普克尔盒进行边带调制和偏振调制. 同

样, 我们通过观察 LIF信号的增强来判断  再

泵浦光是否有效. 如图 3(f), 增加  

 再泵浦光, LIF信号增强约 1.5倍, 这意味

着在   内分子散射的光子数增加到  

27个, 与 4+25能级模型预期一致 [98].

4   光与分子相互作用研究

+x̂

+ẑ

d = 2 mm

|X, v = 1⟩ |X, v = 0⟩

在验证了准闭合跃迁的基础上, 增加光与分子

的相互作用时间, 可以观察激光对分子束的散射

力. BaF分子通过激光消融产生, 在缓冲腔内经缓

冲气体冷却后形成沿  方向传播的冷分子束, 接

着通过一个 3 mm小孔进入相互作用区域. 在相互

作用区域, 作用于分子束的几束激光束沿  方向;

分子与光场的相互作用时间可以通过控制激光光

束的数目来控制, 最多通过 8束激光. 860 nm泵浦

光和 896 nm再泵浦光通过双色镜在空间上重合,

光斑直径  , 功率分别为160 mW和100 mW.

在相互作用区域下游 35 cm处, 我们用 CCD来荧

光成像. 探测光仅包含 860 nm激光. 在相互作用

区域和分子束探测区域中间, 用一束清除 (clean-

up)光 (光斑直径 8 mm, 功率 50 mW)来将处于

 态的分子泵回   态. 这几束激光

均加入 38 MHz边带调制和 1 MHz的偏振调制.

ẑ

+ẑ

x̂

+ẑ 0.8

|X, v = 0⟩

|X, v ⩾ 2⟩

A′2∆

我们在相互作用区域加 8束沿同一方向 (+  )

传播的偏转光以观测分子束在散射力作用下发生

偏转. 图 4(a)给出了此时分子束的形状. 为了对

照, 我们在不加任何偏转光的情况下, 拍到的分子

束的形状如图 4(b). 由于偏转光沿   方向, 将两

种情况下的分子信号沿  方向积分, 我们得到分子

束的横向直径为约 3 cm, 如图 4(c). 而且, 在有偏

转光的情况下, 分子束整体沿  方向有一个   mm

的偏移 (见图 4(d)), 且分子束的横向直径几乎保

持不变. 实验中, 我们还检验了 896 nm再泵浦光

和清除光的泵浦效果. 当同时不加这两束光时, 经

过在相互作用区域泵浦光的作用后, 仅有约 10%

的分子处于  态. 加入这两束光后, 分子信

号恢复到约 80%. 这说明泵浦光和再泵浦光作用足

够强. 剩余的 20%的分子损失主要来自    

和  暗态.

l

Nsc u0 ∼
D = 35

D/u0

δu = u0l/D λ = 860

p = h/λ h l ≈ 0.8

Nsc = mδu/p ≈ 150

m

Nsc t

t = nτ

n τ = d/u0

10 μs

Γsc =

Γmax = Γ/7 ≈
2.5 MHz

接下来我们根据偏转距离  来估计散射光子数

 . 分子束纵向速度  200 m/s, 而 2D相互作

用区域与 3D探测区域间隔   cm, 因此分子

束传播时间为  . 于是, 容易得到分子束横向速

度变化为   . 单个    nm光子反冲

动量为   (  为普朗克常数).     mm的

偏转距离对应的散射光子数为  ,

其中  为 BaF分子的质量. 为了估计光子散射率,

我们测量了散射光子数  与相互作用时间  间的

关系. 相互作用时间  可以简单通过调整相互

作用区域偏转光束的数量   来控制 ,    ～

 为单束激光的作用时间. 如图 4(e), 当减少光

束的数目, 偏转距离呈线性减小, 相应的散射光

子数也线性减小. 线性拟合得到光子散射率  

2 MHz, 这与根据 4+25能级速率方程模型给出的

值一致, 见图 4(e)中的虚线. 但是, 这个值比理论预

期的 4+24多能级体系的最 大散射率 

 
[90] 要稍小. 因为泵浦光和再泵浦光光强已

经足够强, 这主要是存在暗态造成的.

5   极性分子的激光冷却及囚禁

在证明了分子能够与光持续地发生相互作用

之后, 一个自然而然的想法就是做激光冷却. 目前

我们正致力于实现 BaF分子的激光冷却, 仍然有

一系列的问题需要解决. 这里, 我们结合国际上的
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相关进展对后续实验过程做一个概述, 包括分子束

的横向压缩、激光减速以及磁光阱的实现、磁阱光

阱囚禁等.

5.1    分子束的横向冷却

−1.5Γ

分子束的横向压缩实验, 包括多普勒冷却、亚

多普勒冷却以及二维磁光阱, 已经在多种分子中开

展, 诸如 SrF[57]、YO[67]、CaF[100]、SrOH[77]、YbF[73].

首先来看多普勒冷却, 以耶鲁大学 DeMille小组

的 SrF分子为例. 当冷却光失谐为  , 即红失

谐时, 分子束横向宽度被压缩, 即部分处于某一速

+1.5Γ度阈值以下的分子被冷却;而当失谐变为  时,

分子束在横向则被加热, 即展宽. 这是多普勒效应

的必然结果, 与原子中的结果相似. 这里的失谐是

相对于最优的边带调制点的偏移量, 相应的 4个边

带 (如图 3(b))的失谐量并不等于这个值. 而且, 由

于四个超精细能级同时与激光相互作用, 当对激光

做小范围的扫频时, 4个边带相应于各个能级而言

红失谐和蓝失谐会交替出现, 这样从平均的结果来

看, 就是冷却和加热交替出现, 实验也证明了这一

点. 另外, 实验中采用添加一个与光的偏振方向有

一夹角的静态磁场来混合磁子能级暗态, 结果显示
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图 4    分子束偏转 [98]. CCD在 x-z平面成像　(a)和 (b)分别对应在相互作用区域有偏转光和没有偏转光时分子束的形状, (c)中

给出沿   方向分别对 (a)和 (b)做积分后得到信号. 黑色和红色实线分别为两个信号的高斯拟合. (d)对 (c)中的信号分别做归一

化, 以清晰地展示偏转效果. (e)偏转距离与偏转光束数量之间的关系, 相应地, 可以推出散射光子数与相互作用时间间的关系.

红色实线为对测量结果的线性拟合. 黑色虚线为根据 4+25能级速率方程模型计算得到的散射光子数与相互作用时间的关系

Fig. 4. Deflection  of  the  BaF  molecular  beam  with  the  quasi  cycling  transitions[98].  Images  are  given  on  the  x-z  plane  of  the

(a) Deflected and (b) unperturbed molecular beams, respectively. The x direction reflects the width of the probe laser beam, while

the z direction gives the transverse profile of the molecular beam. (c) integrated signal of the images in (a) and (b) along the x axis.

The black and red lines are Gaussian fits to the unperturbed (light gray) and deflected (light orange) signal, which gives the revival

rate of 80%. (d) normalized plot of the signals in (c) to clearly show the deflection effect. (e)deflection distance as a function of the

number of the deflection beam, yielding the dependence of the scattering photon number on the interaction time. The red solid line

is a linear fit to the measured data, illustrating that the photon scattered linearly increases with the interaction time. The black

dashed line is the numerical prediction of the scattering from the 4+25 MLRE model with the switching scheme. 
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2− 8

A2Γ1/2

Γ

在较大范围内 (   G)均有明显的冷却效果, 这

一点与 BaF不同, 我们认为是与   态的线宽

 有关. 较大的线宽允许在较大的塞曼频移下仍然

存在冷却效应.

ϕ

ϕ

< 2

ϕ

ϕ = π/4 ϕ = 0

ϕ = π/4

< 1 m/s

亚多普勒冷却则参考最新的帝国理工大学

YbF分子的实验结果 [73]. 类似于原子的亚多普勒

冷却机制, 实验中选取的冷却激光的偏振为 lin 

lin, 即两束对射的偏振方向夹角为   的线偏振光,

在分子束横向方向产生偏振梯度. 这里仍然使用磁

场来混合暗态, 但实验发现小磁场强度 (   G)下

冷却效果更好, 这与 SrF[57] 的结论相同. 亚多普勒

冷却要求激光的失谐为蓝失谐, 而红失谐会导致加

热, 这与多普勒冷却恰好相反, YbF的实验也证明

这一点. 同时, 实验中发现冷却效应在任意的  角

下均存在, 而最强的位置在  处. 在  时

仍然观察到冷却效应主要是由于磁场的存在, 而在

 处最强是由于分子中主要是第二类跃迁,

这一点也在理论上被证明. 值得一提的是, 亚多普

勒冷却的俘获速度通常  , 比多普勒冷却小

很多.

磁光阱横向压缩实验在 JILA的 YO分子 [67]

和哈佛大学 CaF分子 [100] 中得到证明. 二者的实验

方案也类似, 均采用快速切换冷却光的偏振和梯度

磁场方向来抑制暗态的出现. 在保持光的偏振切换

和磁场方向切换同步的情况下, 红失谐冷却, 而蓝

失谐加热. 而且, 实验证明 [67−101], 由于磁场梯度引

入了回复力, 磁光阱方案比多普勒冷却的压缩效果

更好.

5.2    激光减速

为了实现三维磁光阱的装载, 对分子束进行纵

向的激光减速很有必要. 目前来说, 激光减速主要

有两类方案, “白光”减速和频率啁啾. “白光”减速

在 YO分子实验中得以应用 [69], 即在调制减速激

光产生覆盖超精细能级的四个边带的基础上, 再添

加 10 MHz的调制边带. 这样激光的频谱与一定速

度区间的分子的多普勒频移相对应, 即在与分子束

作用时同时与不同速度的分子共振, 这是“白光”减

速的基本思想. 后来, 哈佛大学 CaF分子的减速实

验也采用了这种方法 [102].

频率啁啾方案应用在早期的 SrF分子 [101] 和

CaF分子 [89] 的减速实验中, 后来不断得到改进 [99].

啁啾的原理也很简单, 即在分子从缓冲腔出射传播

到三维磁光阱捕获区域的这段时间内, 不断改变减

速激光的频率, 使得其失谐量能够补偿分子纵向运

动的多普勒频移. 这种方案的难点在于如何保证分

子束纵向速度变化区间与激光扫频的速度最优

地匹配. 在 SrF的实验中 [101], 初始出射的分子束

纵向速度分布在 175 m/s附近, 选取初始失谐为

–260 MHz, 最终在三维磁光阱位置处探测到约

6%的分子处于 50 m/s速度之下. 应该说, 这个减

速效果不算高效.

106

X2Σ ↔ A2Π1/2

X2Σ(N = 1) ↔ B2Σ(N = 0)

后来的 CaF分子实验 [99] 研究了不同线性扫

频速度下分子最终速度的分布, 在最优的控制条件

下实现了约   个分子处于 15 m/s附近. 需要特

别指出的是, CaF实验中并非采用过去的方案, 即

直接用冷却光   来做减速光, 而是用

 跃迁. 这样做有两方面

的考虑, 一是在再泵浦光不变的情况下散射率会提

高两倍, 另一个是减速光的波长更短, 光子反冲动

量更大;如此光与分子相互作用达到的减速效率会

提高 5倍左右. 事实也证明, 这种频率啁啾方案比

“白光”减速效果要好很多, 不仅可以更精确地控制

最终的速度分布, 而且在俘获速度附近的分子数也

更多.

5.3    磁光阱、囚禁与态纯化

160 µK

A2Π1/2(v = 0, J = 1/2)

g

−0.088

g

g

分子的第一个三维磁光阱 (3D MOT)于 2014

年在耶鲁大学 DeMille小组的 SrF分子中实现 [68].

由于分子冷却采用的跃迁多数为第二类跃迁, 这里

实现的第二类磁光阱的囚禁力比通常的第一类磁

光阱小两到三个量级, 囚禁分子数仅～300. 而且

温度为约 2.5 mK, 远远高于多普勒冷却极限温度

(对于 SrF, 约   ). 实验测量的磁光阱寿命约

56(4) ms, 也比一般的原子磁光阱小很多. 一个有

趣的问题是第二类跃迁中产生回复力的光的偏振

选择. 直观上看, 由于上能级   

各个子能级接近简并, 即  因子很小 (对于 SrF, 约

 ), 光的各个边带的偏振应取决于下能级各

个超精细子能级的  因子符号. 然而, Tarbutt的理

论分析 [103] 表明, 第二类跃迁 MOT光的偏振选择

仍然由上能级  因子决定, 因此, SrF实验 [68] 中光

的偏振应该做一个修正. DeMille小组据此改进了

三维磁光阱实验 [104], 获得了更多的分子数和更长

寿命的MOT.

接着, CaF分子的 3D MOT分别在帝国理工
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2× 104

730 μK

1.0(3)× 105

340 μK

50 μK

大学 Hinds小组 [105] 和哈佛大学 Doyle小组 [76] 实

现. Hinds小组借助双色光囚禁的思想 [106] 实现的

是直流磁光阱 (dc-MOT), 俘获速度约 11 m/s, 分

子数达到   , 比之前的 SrF分子高了近 2个

量级, 温度也更低 (约  ). 而 Doyle小组则利

用快速偏振切换的方法实现交流磁光阱 (RF-

MOT), 囚禁的分子数达到  , 温度达到

 , 接近多普勒极限. 另外, SrF分子和 YO

分子的 3D RF-MOT也分别在 DeMille小组 [107]

和叶军小组 [75] 实现. 总的来说, RF-MOT相比 dc-

MOT具有更长的寿命和更低的温度. 为了获得更

低的温度, 即低于多普勒极限, Hinds小组将亚多

普勒冷却技术应用到 CaF分子中, 得到了～ 

的光学黏团 [70]. 实验步骤简单来说包括两步. 首先

获得 CaF分子的 dc-MOT, 并不断降低 MOT光

的强度以获得更低的温度, 这是由于亚多普勒冷却

的速度范围较小. 然后, 改变 MOT光的偏振, 失

谐变为蓝失谐, 并撤去磁场梯度, 实现亚多普勒

冷却.

N = 1

70(8) μK

2× 10−9

为了实现对分子各个自由度更加精密的操控,

将分子装载到磁阱或光阱中十分必要. 而且, 由于

MOT中分子处于  转动态下 4个不同的超精

细子能级, 而我们希望将分子制备到单一内态上,

这对实现分子 BEC而言非常重要. 近期, CaF分

子和 SrF分子的态纯化和磁阱囚禁分别在 Hinds

小组 [71] 和 DeMille小组 [74] 开展. 态纯化通过光泵

浦实现, 即通过调节 EOM的调制深度来控制各个

边带的强度将处于其他能级的分子转移到某个子

能级上, 进而通过微波耦合将分子转移到任意的子

能级. 对于任意的弱场寻找态, 很容易囚禁在磁四

极阱中, 这里不做讨论. 最终, Hinds小组实现了 5000

个分子的磁阱囚禁, 寿命为 2 s, 温度约   .

另一方面, Doyle小组在不久前也实现了 CaF分

子的光阱囚禁 [72], 相空间密度达到  , 这为

实现分子的量子简并奠定了基础.

实现了分子的囚禁后, 接下来的实验方向就是

协同冷却. 目前来看, 囚禁的分子数尚且能够满足

协同实验要求, 如何选择合适的原子来进行有效的

碰撞是一个大问题. 根据多通道散射理论, 有一些

小组开展了原子-分子协同冷却的理论研究, 如 Li-

CaF(Rb-CaF)[108] 和 Rb-SrF体系 [109], 试图为实验

提供一些指导. 但就目前来说, 哪种原子好并无定

论, 仍需要未来实验的尝试和检验.

6   总结与展望

分子的直接激光冷却发展了将近十年的时间,

不断取得突破, 方兴未艾. 随着技术的进步, 极性

分子的磁光阱, 磁阱, 光阱相继实现. 未来几年, 进

一步将冷分子向超冷区域推进, 利用窄线宽激光冷

却, 亚多普勒冷却, 或者利用超冷原子来协同冷却

分子都是可行 的方案. 科研人员也正朝这些方向

努力, 相信不久, 通过激光冷却这个方案最终获得

分子的量子简并可以实现. 由于分子的特殊性, 将

激光冷却拓展到新的分子仍然是一个不小的挑战.

我们初步证明了将激光冷却技术应用到新的

BaF分子的可行性. 当然进一步扩展到其他分子,

甚至原子数更多的分子还需要更多的实验验证. 也

希望有更多的研究团队加入这个领域, 推动这个方

向的发展.
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SPECIAL TOPIC—Cold atoms and molecules

Laser cooling and trapping of polar molecules*
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Abstract

Different  from  atoms,  molecules  have  unique  properties,  and  play  an  important  role  in  the  research  of

atomic,  molecular  and  optical  physics.  Cold  molecules  have  important  applications  in  science  and  have  been

studied for more than 20 years. But traditional methods, such as the Stark decelerator, have hit a bottleneck: it

is  hard to  increase  the  phase  space  density  of  molecules.  Extending  the  direct  laser-cooling  technique  to  new

molecular species has recently been a hot topic and also a big challenge. In this review paper, on one hand, we

make a brief  review to recent progresses  on the direct  laser  cooling of  polar  molecules.  On the other hand,  a

demonstration on the feasibility of laser cooling BaF molecule has been experimentally illustrated, including the

analysis on the molecular energy levels, measurements of the high-resolution spectroscopy, efficient pre-cooling

and  state  preparation  via  buffer-gas  cooling  and  detailed  investigations  on  the  molcule-light  interactions.  All

these  results  not  only  pave  the  way  for  future  laser-cooling  and  -trapping  experiments,  but  also  serve  as  a

reference for the laser-cooling explorations on new molecular species.
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