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飞秒相干瞬态过程的 Bloch方程描述
 

余向阳 , 周建英
(中山大学超快速激光光谱学国家重点实验室 , 广东 广州 510275)

摘　要:用 Laplace变换法求解了光学 Bloch方程的解析解 , 计算了飞秒尺度的自由感应衰减

的振幅谱和相位谱.
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光学相干瞬态过程 , 是指用激光脉冲作用于介质的持续时间远小于介质的弛豫时间.

介质对光场的响应 , 与介质对这一考查时刻之前对入射光场(振幅和相位)的“记忆”有关.

要完全确定激光诱导的介质极化场 , 需同时确定其振幅和相位.虽然纳秒和皮秒量级弛豫

时间的相干瞬态过程已被广泛研究[ 1] , 但在光频段 , 极化场的振荡周期为几个飞秒 , 所

以 , 尽管飞秒量级和纳 、 皮秒量级的极化场信号的振幅在特性上并无明显区别 , 但只有在

飞秒尺量下才能确定其相位特性.飞秒技术的发展 , 使我们能够测量具有亚飞秒量级弛豫

时间的介质的光学相干瞬态过程[ 2] .相干瞬态光学的分析方法基于光学 Bloch方程 , 本文

用 Laplace 变换法求解光学 Bloch方程 , 计算了均匀介质中自由感应衰减信号和相位光谱.

1　Bloch方程的 Laplace解法

二能级体系的光学 Bloch方程
[ 3]
为

﹒u =-βu -Δv , ﹒v =-βv +Δu +Ψw , ﹒w =-αw +αweq -Ψv (1)

式中 , u , v , w为布洛赫矢量分量;w eq为体系处于热平衡时 w分量的稳定值;Δ=ω0-ω,为

失谐量;ω0和 ω分别为能级跃迁频率和入射光频率;Ψ=μE(t)/ ,为 Rabi频率 , μ为跃迁

矩阵元 , E(t)为电场振幅 , 为 Planck常数;α=1/T 1 , β =1/ T2.T1 , T2分别为纵向和横向

弛豫时间.研究瞬态相干光学过程 ,需要用到不同初始条件下的 Bloch 方程的解.然而 ,(1)

式在一般情况下不能得到解析解 ,在一定的条件和近似下 ,可用 Laplace 变换的方法[ 4] 求得

解析解.

(1)式作 Laplace 变换[ 5] ,有
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λ u =u0 -β u -Δ v , λ v = v0 -β v +Δ u +Ψ w , λ w =w0 -α w +αweq/λ-Ψ v (2)

式中 , u , v ,  w为Bloch分量的Laplace像函数;u0 , v0 ,w0为初值;以 u , v ,  w为变量 ,(2)式的系

数行列式为

g0(λ)=(λ+β)[(λ+α)(λ+β)+Ψ
2] +Δ2(λ+α) (3)

(2)式的解为

λg0(λ) u =[(λ+α)(λ+β)+Ψ
2] u0 -λΔ[ λ(λ+α)v0 +Ψ(λw0 +αw eq)]

λg0(λ) v =(λ+β)[ λ(λ+α)v0 +Ψ(λw0 +αw eq)] +λ(λ+α)Δu0

λg0(λ) w =-λΨ[ Δu0 +(λ+β)v0] +[(λ+β)
2 +Δ2](λw0 +αweq)

(4)

将上式记为 　

Γ(λ)=g(λ)/λg0(λ) (5)

g0(λ)可分解为 　

g0(λ)=(λ+a)[ (λ+b)
2
+s

2
] (6)

根据多项式分解定理 ,(5)式可分解为

Γ(λ)=A/(λ+a)+[ B(λ+b)+C] /[ (λ+a)2 +s
2] +D/λ (7)

上式的逆变换是

Γ(t)=Ae-at +Be-btcos st +(C/ s)e-btsin st +D (8)

式中前三项描述了瞬态效应 ,最后一项代表 Bloch方程的稳态解.式中系数 A和D 可从 　

A =-g(-a)/ a[(b -a)2 +s
2] ,D =g(0)/ a(b2 +s

2) (9)

求得.展开(3)和(6)式 ,两式 λ的同次幂系数相等 ,有

a +2b =α+2β

b
2 +2ab +b

2 =β2 +2αβ +Δ2 +Ψ2

a(a2 +s
2)=α(β2 +Δ2)+βΨST 2

(10)

将上式的结果应用到(9)式 ,可得

Du =-
w eqαΔ

α(β2 +Δ2)+βΨ2
, Dv =

w eqαβΨ
α(β2 +Δ2)+βΨ2

,Dw =
weqα(β

2 +Δ2)
α(β2 +Δ2)+βΨ2

(11)

对系数 A的求解要求知道a , b , s ,而 a ,b , s又依赖于系数行列式g0(λ)的特征根 λ的求解.

一般情形下 ,特征根 λ并不能得到 ,只有在一些特殊条件下才能求得.系数 B , C可由下列关

系求得

Bu =u0 -Au -Du , Bv =v 0 -Av -Dv ,Bw =w0 -Aw -Dw (12)

Cu =aAu +bBu -βu0 -Δv0

Cv =aAv +bBv -βv0 +Δu0 +Ψw0

Cw =aAw +bBw -αw0 +αweq -Ψv0

(13)

下面是两种特殊条件下的解.

(1)在光场的作用下使入射光突然停止 ,这时 E =0 ,可得 a =α, b =β , s =Δ,(8)式
中各项系数为 Au =0 , v =0 , Aw =w0 -weq , Bu =u0 , Bv =v 0 , Bw =0 , Cu =-Δv0 , Cv =
Δu0 , Cw =0 ,Du =0 ,Dv =0 , Dw =weq.代入(2)式 ,得 　

u(t)=[ u0cos(Δt)-v 0sin(Δt)] e
-β t

v(t)=[ u0sin(Δt)+v0cos(Δt)] e
-βt

w(t)=w eq +[ w0 -w eq] e
-αt

(14)
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(2)如果激发光的Rabi频率 Ψ 1/ T2 ,1/ T1 ,则可以忽略衰减的影响 ,令 α, β ※0 ,则有

a =0 , b =0 , s = Ψ2 +Δ2 , Au =0 , Av =o , Aw =0 , Bu =u0+w eq ΔΨ/(Δ
2 +Ψ2),

Bv = v0 ,Bw =w0 -w eq Δ
2
/(Δ

2
+Ψ

2
),Cu =-Δv0 , Cv =Δu0 +Ψw0 , Cw =-Ψv0 ,

Du =weqΔΨ/(Δ
2 +Ψ2),Dv =0 , Dw =weq Δ

2/(Δ2 +Ψ2)

当初始条件为 u0 = v0 =0 , w0 =w eq时 ,解的形成如下

u(t)=w eqΔΨ[ cos(st)-1] / s2

v(t)=weq Ψsin(st)/ s

w(t)=w eq[ Ψ
2
cos(st)+Δ

2
] / s

2

(15)

2　飞秒自由感应衰减及相位光谱

相干瞬态现象所测量到的是光场在不同条件下作用于介质后分子的再辐射信号.宏观

极化强度与 Bloch矢量的关系为[ 6]

P(t)∝v(t) (16)

用上述方法求出 v(t)的显式 ,便可计算再辐射信号.

当光场与介质的作用经过一段时间已达到稳定状态之后 ,用某种方法突然去掉入射光

场的作用 ,介质内的感应电极化波场并不随之突然消失 ,而是在 t <T2的时间范围内 ,继续

辐射出相干光波场 ,只不过将随时间的增大而迅速衰减.这种现象 ,称为光学自由感应衰减

(FID).对于均匀展宽介质 ,在脉冲作用期间 ,假定弛豫时间远大于脉宽 ,这时 Bloch方程的

解为(15)式.光脉冲作用停止后 ,这时 ,介质会继续辐射后光场 ,即FID信号.此时Bloch方程

的解为(14)式.以(15)式的值为初值 ,代入(14)式 ,便可求得极化场的强度信号.

为了测量时间分辨的极化场振幅信号 , 可以采用脉冲对激发介质[ 7] .而要得到相位光

谱 ,则采用双通道技术 ,同时记录激发光的自相关[ 7] .相位光谱可以通过下式求得

δφ(t)={[ TnS(t)+ε
n
S(t)] -[ T

n
S
0
(t)+εnS

0
(t)] (2π)}/T 0 (17)

式中 , δφ是以 2π为单位的介质相对于激发光中心频率的相位差 , TnS , T
n
S
0
分别是样品和参考

干涉条纹中的最大(或最小)值 , Tn+1S
0
-T

n
S
0
=T 0 , T0为激发光的周期 , n 为整数.ε

n
S , ε

n
S
0
分别

是样品和参考干涉条纹每个周期的系统误差 ,它是时间的随机函数 ,采用双通道同步记录的

实验方法 ,可使 εnS =ε
n
S
0
,从而消除系统误差.

对于粒子跃迁频率与时间无关的二能级体系 ,相位光谱为一条直线 ,直线斜率的负值就

等于失谐量 Δ.

图1(a)是计算相位谱时激发光场的参考信号 ,(b)是共振时的自由感应衰减信号 ,(c)

是以激光脉冲中心频率为参考得的相位光谱.图 2是非振时的计算结果.计算时各参数如

下:跃迁频率 ω21 =374.74 THz(λ=800 nm),Rabi频率 Ψ=0.02/50 fs-1 =0.4 THz ,脉宽

tp =50 fs ,横向弛豫时间 T 2 =500 fs ,忽略 T1 的影响.非共振时的失谐量 Δ=4 THz.

从计算结果可以看到 ,在共振激发时 ,相位谱的线型为一条水平线 ,表明极化场相对激

发光场没有相移.在非共振激发时 , 相位谱为一条直线 , 其斜率的负值等于失谐量.从图

2(b)中可以看到 ,极化场出现有相移.　
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图 1　共振激发的自由感应衰减振幅和相位光谱
Fig.1　Time-reso lved phase spectrum for

free-induction decay with resonant excitation

图 2　非共振激发的自由感应衰减振幅和相位光谱
Fig.2　Time-resolved phase spectrum for

free-induction decay with non-resonant excitation
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Femtosecond Optical Coherent Transients

Processes Described with Optical Bloch Equations

YU Xiang-yang
 
, ZHOU Jian-ying

Abstract:Optical Bloch equations are solved by operational methods making use of Laplace trans-
form.Using the mehtod described for optical coherent transients , the time-resolved , femtosecond

phase spectroscopy of free-induced-decay (FID)in homogeneous broadened system is discussed.
Keywords:coherent transient process;Bloch equation;phase spectroscopy
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