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N e 原子双光子吸收截面的实验测定

周达君 谢汉伟 余振新

( 激光与光谱学研究所 )

摘 要

本文提出了一种测量原子和分子的双光子吸收截面的新方法— 饱和光电流光谱法
。

在

二能级模型的基础上
,

从实验上首次测定放电管中 N e原子的 1 5 、一d4 夕两能级间的双光子吸
1

收截面
,

与理论计算结果颇为一致
.

关健词 双光子吸收
,

吸收截面
,

饱和吸收

双光子吸收的存在
,

早已由M
.

G oe p p e r t一M a y e r于 1 9 3 1年从理论上作 了预言
,

但

只有在激光出现之后
,

才能从实验上进行观察
。

随着大功率的染料激光器出现
,

双光子

吸收的实验工作不断深入
,

人们对这一非线性光学现象的认识也随之逐步深化
。

但过去

多数的工作停留在理论分析上
,

而实验工作并不多见
,

并且要么误差较大
,

要么实验条

件比较麻烦
〔 ` , : 〕 .

本文提出的饱和光电流光谱法测量 N e
原子的双光子吸收截面的方法

,

所得结 果 是

比较令人满意的
,

而实验装置却非常简便
。

这为测量其他原子的双光子吸收截面提供了

一种简单可行的普遍适用的方法
。

1 理论分析

N 。原子的 , s
。

一 4 d丁能级间双光子吸收截面的计算

根据双光子吸收截面的定义
〔 “ ) ,

从基态 g 到激发态厂的双光子吸收截面价 g为

叮矛g

_ W
r夕

.

方
2 · 。 , · 。 。

1 1 .

1 : ( 1 )

其中
,

平
, g为从基态 g 到激发态 f的双光子跃迁几率 , I , ,

I :
分别为入 射 的 激 光 强度 多

口 : ,

叭分别为入射激光的频率
。

当原子从一束光吸收两个光子而跃迁时
,

其跃迁几率为
〔 ` 〕

w忿
’ =

含G )’l ” ! ` ·

}习丛二退
1肠赵旦迎世

n 切 ” g 一 口 。

.

9 ( Z v :
)

其中
,

刃
:
为激光的电场强度多 (卉 。 ,

) gn 为基态夕和中 间 态 儿
之 间 的 偶 极 矩阵 元多

(和汽 )
。 ,
为中间态

n
与激发态 f之间的偶极矩阵元 ; 武 ; 乳为 激 光 电 场 的 电 矢 量 ;
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斌 v2
,

) 为双光子跃迁的线型因子 , 。 。

为激光频率
.

而求和习是对所有的中间态
, .

类似地
,

当原子从两束入射光中各吸收一个光子而产生跃迁时
,

其双光子跃迁几率为
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艺
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一

其中各项符号的物理意义与前面的单光束双光子吸收一样
.

利用关系

I官 }
’ = ( s万 /

:
)

·

,
( 2 )

代入上面双光子跃迁几率表达式以及利用公式 ( 1 )
,

最后得到双光 子吸收截面可表示为
:

单光束入射情况
:

2 6。 4 ·
二 2 。

:
U ` g = 一 蔽厂 一 军

(尹
·

弓 ,

)夕
。 ·

(尹
·

刁,

)
勿 ” g 一 。 o

g ( 2 , ,

)
( 3 )

双光束入射情况
:

1 6 e 4万忿。 l 勿 2

方恶c Z

习 r卫叫巡立玉脸
2g
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归坚业夕
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实验中
,

两束激光的线宽均为 0
.

18 o m
一 ` ,

远大于原子的多普勒线宽
.

在这 种情 况

下
,

线型因子试 2 , :
)和斌

, ; + 少 2

)可近似表示为
〔 6 ’

夕 ( 2 , :

) * (了百
.

刁牲 )
一 ’

夕 (
v : + , 2

)` 〔寸百 (刁
, : , + 刁, : :

) / 2〕
一 ’ = (扩百刁

v :

)
一 ’

其中凡
: = 汽 : 二 vL为激光光谱宽度

.

此外
,

在单光束激发情况下
:
又

。 二 6 0 5 7
.

8 4入
,

即。 。 = 3
.

l o 9 5 x 10 ’ s r a d s/
.

而 在双

光束激发情况下
:

久, “ 6 1 4 5
.

0 6入
,

即 。 , = 3
.

o 6 5 4 x z o ` 5 r a d /
s ; 久

: = 5 9了3
.

0 7入
,

即 。 : = 3
.

1 5 3 7 x 10
, s r a d /

5 .

因而
,

在 ( 3 )
、

( 4 )式中
,

只要求得中间能态相对于基态 g和激发态 f的相对跃迁频率

和跃迁偶极矩阵元
,

就可以从理论上计算出结果来
.

在我们选定的 ls
。 一 4 君的双光子跃迁中

,

中 间 能 态 为
: Z p

。 , 2凡
、

ZaP
、

2几
、

3.P
、

3 eP
、 3几

、
3凡

、 一

3 P 。 ,

它们的跃迁偶极矩阵元和 跃迁频率如表 1 所示
,

其中偶 极

矩阵元是通过文献 〔6 ,

幻中相应的自发辐射系数求得
。

N e
原子的能级结构如图 1所示

。

将上述的线型因子
,

跃迁频率和跃迁偶极矩阵元各项数值代入式 ( 3 )
、

( 4 )中
,

则

可求得它们的理论值为

a

层
’ = 2

.

s s 6 x z o 一 ` , e m
` · s e e

/ p h o t o n

。
{;

’ 一 4
.

2 4 5又 1。一
。 m

4 · , e C
/ p h 。 t
乙

n
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表 1 跃 迁 拒 阵 元 和 须 率 表

T a b
.
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.
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2 测定双光子吸收截面的理论依据

饱和参数被定义为

2 P5 4 P S = (W
,。 + W

: ,
) /粤A ; 。

手d

Z P` 多F

其中
,

S 为饱和参数
,

平心 为从低 能 级

g 到高能级 f 的双光子 跃迁几率
,

W
g ,
为 从

高能级 f 到低能级 g 的双光 子 感 应 发 射 几

率
,

习 A ; :

为从能级厂到所有低能级 的勺总

的自发辐射衰变率
。

如定义升为能级 f的寿命
,

则有

习 A了
, 二 l/

T , ,

!
|川|嘛

j
山

!

2 P5 多习

图 1 N e原子能级图

F i g迄1

其中
,

S e h e m a t i e d i a g r a m o f N e e n e r g y

l e v e l s i n v o l v e d i n t w o 一
P h o t o n

a b s o r P t i o n

如果 G。和 G ,分别为 g 态和 f 态的统 计 权

重 则应有 G o W ,。 = G f
万 g , ,

在能级 1又一 4武跃迁中
,

G 。 二 G , 二 5 ,

故有 W ,。 = W 。 ` ,

即 s = ZW
,。

/ 习 A ,。 = Z T , ·

W
,。

根据 ( 1 )式得

叮 f g

二
-

全些些
_

. 一

二一
~

二
道丝

五丛
_ .

2丁 f 1 1 1 2
·

2 丁 f

S

P
I
P

2
A

I A
2

( 5 )

p : ,
p : 分别为两束激光的功率

,

A , ,
A :
分别为光束的截面积

.
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派子双光子吸收 哉面 的实脸洲定 3 了

所以
,

如果测得激光功率
、

光束面积
,

查表求得洋三的寿命
,

并且在知道 g与 P 的 关

系的情况下
,

则 可以从实验上求得
a , 9

.

实脸 中只能直接测量 P
;

和 P
: ,

以 及
一

可以直接测量原子吸收了双 光子之后听产生的光

电流讯号厂
,

而无法直接测量饱和 参数 S
。

因此
,

必须求得 S或者 S与 p ,尸:

的关 系
.

假 设

参
一

与双光子吸收的上下能级组成一个封
`

闭的二能级系统
,

也就是下能级百态吸收 二个光

子跃迁到上能级 /态之后
,

通过受激发射或自发辐射弛豫到其他中问态之后
,

仍然回到 g

态上去
。

整个过程
}
一

户
,

二个相关连能态 的粒子数守恒
。

于是有

d N 。
/ d r 二 一 d N

,

/ d t 二 W g , N
, 一 下V

, 、 N 。 + A , N *

其中
,

通
, =
万 A 了i为能级厂到所有其他能级 i的自发辐射系数

。

在粒子数守恒条件下

d N :
/ d l = d N f / d一

二 o

因为 G o w f 。 二
GI W。 , ,

而 G g 二 G , = 5 ,

所以 W
* 。 二 W gj

此外
,

设 N为二个相关的能级粒子总数
,

则有 N 。 + N , 二 N
,

即 N 厂“ 〔W
,。

/ ( A
, + ZW ,夕 )〕

.

N

根据 S的定义
,

上式可以变化成为

N
, = 〔S / ( 1 + S )〕( N / 2 )

.

原子被激发到 厂态后
,

由于受电流的作用
,

使光电流 ( 实验中用以探测N
,

变化的手

段 ) 产生 变化
,

即 F 沈 (N , 一 N
, 。

)~ N
, ,

其中
,

N
了。

为原子未受激光照射之前
,

N
,态上的粒子数近似为零

.

于是 厂二 s (/ 1 + S )
,

最后
,

得到关系式

F 二 A 〔S / ( 1 + S )〕 ( 6 )

其中刀为一常数
,

与样品
、

探测系统等有关
。

由于 S =
(平

,。 + 平
。 ,

) / A
, ,

所以 S沈 I , I :

沈几凡
,

故可设 s 二 B p ,

凡

其中B为一常数
,

与样品性质有关
。

代入 ( 6 )式
,

得

F 二 A B
·

p , ·

p
Z

/ ( 1 + B p
工·

p
:

) ( 7 )

这是一个关于 F (光电流
一

讯号 ) 随入射激光功率 P ,
尸

:

变化的函数
.

在实验中可以测 出 二

个量之间的变化关系 曲线
。

通过这条曲线的最小二乘法的拟合
,

可求得系数 A和 刀 ,

即

求得 S与 P , P :

的关系
,

最终求得 a 了夕
。

2 实验工作

2
.

1 单光束照射 N e 原子条件下双光子吸收截面的测定

实验装置如图 2 所示
.

实验采用一台准分子激光器直接泵浦染料激光器
,

染料激光输出波长久二 6 0 5 7
.

8 4入
,

最大输出能量 E 二 1 6
.

06 m J ;
使用焦距 f 二 cs m 的透镜聚焦在 N e

放电管内
,

其焦点处的光

斑面积
,

用照相纸曝光测得为月
: = 1

.

00 X 10
“ 吞c m

“ ; 激光输出脉冲重复率为 10 H z ,

脉冲

宽度 1 6 sn
.

N e
原子吸收双光子后

,

所产生的光电流变化讯号送到 B O X C A R处理
,

将数

据平均后在面板
_

L的电表指示出来
,

激光的强度变化是通过在输出光路上加插中性的标
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准滤光片来控制 的
。

激光能量由一台已经标定过的激光能量计测量
.

图 3 是经过最佳拟

合后得 到的光电流讯号与激光功率关系曲线
。

从曲线 的 拟合 中
,

求 得 A 二 18
.

3 , B =

1
.

2 4 X 1 0
一 1 1

W
一 ” -

一萝价
下

J、
汾

且̀月..r万功

入尸Tu,
.

州占ó司尸

一
记记录 仪仪仪 示波器器

图 2 单 光 束 实 验 装 置 示 意 图

F 19
.

2 E x p e r im e n * 。 e t
一 u P f o r t w o 一

P h o t o n

a b , o r P亡i o n w i t h o n e l a s e r b e a m

图 3 单束双光子饱和吸收曲线

F i g
.

3 S a t u r a t e d a b s , r P t i o n

t w o 一

P五o t o n a b s o r
P t i o n

l a s e r b e a m

e u r v e o f

w i t五 0 n e

最后
,

根据 ( 5 )式
,

门fg(1佰
a

.

a

或

可求得

= (方
, 山 1 0 2

/ Z
r ,

)
·

( s / p
,
尸

2

)通
;通:

二 (左2。 ,
/ 2 : , )丑

·

通:

a : (实验值 ) 二 ( 2
.

2 6士 0
.

2 3 ) x i o一 ` ,。 m
` · s

/ p h 。 t o n .

比较 。
f(公

’ (理论值 )
二 :

.

8 5 6 、 1。 一 ` “ · 。 m
` · s

/ p h 。 t o 。 ,

两者相差为 3 3帕
.

2
.

2 双光束照射 N e 原子条件下双光子吸收截面的浦定

实验装置如图 4所示
。

实验工作类似于单光束激励的 匣巫巫乎钊亚画长士下
情况

,

所不同的是采用不同波长的

二束染料激光去同时激发样品
,

因

而采用二个不同焦距的透镜去把激

光聚集在放 电管内
。

它们的焦距分

别为 f
, = 3 5 e m

,

几= 1 1 e m
。

由于光

路调节的需要
,

它们的长度均大于

在单光束激励时所采用 的 焦 距 长

度
.

两光束在焦点处的截面积分别

测得为式 = 4 X l o 一 略e m
Z ,

A
Z = 2

。
2 5

示示波器器

··

数值平均器器

记记录 仪仪

图 4 双光束实验装置示意图
F 19

`

4 E x P e r im e n t s e t
一 u P f o r t w o 一

P h o t o n

a b s o r P t i o n w i t h t w o l a s e r b e a m s

又 10
一 ` c m ` .

图 5 是经过最佳拟 合的光电流讯号与激光功率关系曲线
.

从曲线拟合过程

中
,

求得 A 二 10
.

8
,

B = 3
.

96 x 1 0 一 ` 。

W
一 2 。

最后可求得

。

琴
’
(实验值 ) = ( 3

, 6 9士 o
,

3 7 )
x l o

一 ` , c m ` · s
/ p “ o , o n



第 1 期 周达君等
:

N e原子双光子吸收截面的实验测定 3O

a

忿
’
(理论值 ) 一 4

.

2 4 3 X l o
一 ` ’ c m

` · s
/ p il o ` o ”

两者 比较相差为 13 肠
.

结 论QJ
万侧

O6

ǎ户闷月公
.

曰̀ó口é

心
攀

( 吉 七

图 5 双束双光子饱和吸收曲线

5 S a t u r a t e d a b s o r p t i o n e u r v e o f t w o -

P五o t o n a b s o r P t i o n w i t h t w o l a s e r b e a m s

( l) 本工作 中对于光 电流和激光功率

的测量
,

都经过数值平均器的多次平均取

得读数
,

其误差范围从 1一 10 肠的数量级
。

而激光束焦点处面积的测量靠照相纸曝光

取得
,

是本实验的最大误差来源
,

估计在

10 肠数量级
,

所以
,

实验结果估计误差取

1 0肠数量级
。

( 2 ) 在实验值 a ,
动勺计算过程 中

,

其中
一

参数朴为高能级寿命
,

受周围环 境影 响
,

应该作具体测量
,

但本文采用 已 有 的 数

与实际数量会有一定差异
。

我们准备在下一步的工作中作实际的测量
。

本工作中
,

N e
原子放电管由源永安

、

陈应标同志提供
,

在此表示感谢
。
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