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摘 要

本文利用标准的密度矩阵方法
,

对两激光场和四能级系统的互作用过程写出密度知阵的

刘维方程 , 两激光场的频率为。 夕 、 。 : ,

场强为 E p
、

E : ,

失谐量为 a p
、

灸 ; 对 C H : F 分子

气体
,

利用电子计算机求出方程的解
.

由此得出系统的电极化率的虚部 z ,’ ( ` :

) 和 舀p
,

咨: 的

关系
,

并讨论了系统的调谐和增益特性
.

所得结果可应用于分析激光光泵亚毫米波激光器和

研究气体分子中双光子吸收过程
.

利用大功率的可选支的 C O
: T E A激光做泵源

,

激发 C H
3F 分子气体可 以产 生较强的

亚毫米波激光
。

这个现象发现后
,

目前已发展成为产生高功率的亚毫米 波 激 光的新技

术 〔`〕 。

这个结果表明
,

利用可选支的激光源有可能在大范围内实现远红外激光 频 率的

调谐
,

即可获得接近连续的可调谐的远红外激光 〔 2〕 。

由于 C H
3F 分子能级结构具有比较

密集的转动能级
,

光泵 C H
o
F 远红外 激 光就在不同振动态 间的转动能级之间跃 迁而产

生
。

当用单一频率的大功率 C O : 激光激发 C H声 分子气体时
,

在四个能级 刀
: 、

E
Z 、

E 3 、

E 4
问可能产生两个拉曼散射过程

。

即 在 2
、
3

、
4 能态间可能产生一 个 拉 曼 过 程

,

在

1
、

2
、

3 能态 间也可能同时产生 另一 个 拉

曼过程 (见 图 1 )
。

两个可能发生的过程都是从

同样的初态开始
,

最后到达同样的末态
,

同时

吸收同一频率。 夕的 CO
Z

光子
,

放出同一频率 叽

的远红外光子
。

由于这两个过程之间存在有相

互 作用
,

所以我们所讨论的问题将是四能级系

统中的双光子过程
。

按照上面的分折
,

可用标准的密度矩阵方

法求解 s(,
` ,

幻
.

由 于 所 列出的密 度 矩 阵 方

程较繁
,

所以我们对 C H aF 分子气体利用电子

计算机求解
,

并得出系统的电极化 率 的 虚 部

x ,’( 。 :

)和如
、

凡的关系
.

最后讨论了对这 样 一

个可调谐的 C H
3
F远红外激光器的调谐和 增 益

特性
。
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图 1 四能级系统中的双光子过程
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一
、

密 度 矩 阵 方 程

相应于 (图 1 )所表示的四能级系统的密度矩阵为4 x 4方阵 { p , 。
}

,
m

, 。 = 1 ,
2

,
3
,

4 ,

并且为厄米矩 阵 p二 = 户。 m , p。 ,

随时间变化的刘维方程是 〔注〕

舀
阴 ? 二 一 丁

采认(
。 。 ,

一 。

二
二 ) + ( `/“ )〔。

,

H〕。 。

户
切。 = 一 :

二盆
o tn , + ( ,z* )〔。

,

。 〕。
,

( 1 )

上式中。 , ? : = 1
,

2 , 3
,

、 , 。
众
二 为平衡态时的对角密度矩阵元。 , 。 的值

,
H为系统 的 哈密

顿量
, T二。 和: 二 :

为弛豫时间
.

为了简化计算
,

我 们假定
: 。 : = T 。 。 二 : ,

对所有的 m , :
都成立

.

实际的 情 形是
:
考

虑工作物质气压在几 个毛 沟倩况下进行远红外频率的跃迁
,

由于气压比较高
,

弛豫时间

就比较短
,

虽然 : ,。 。
和 : 二 。是不相等的

,

但是数量级是相同的
,

因此我们设弛 豫 时间为
: .

当气压比较 低时
,

弛豫时间比较长
,

这 时
一

由于多普勒效应 引起的能级非均匀增宽占主

要作用
, : 一 ` 二 二乙:

,

于是 : 。 ` 。
和: 二 二差另lJ便比较大

,

假设
: 。 。 = : m 二便不再适合了

.

下面考虑 ( i / 。)〔p
,
H〕

。 : 。
项的情形

:
设能级不简并

,

这时便有

( i / 。 )〔p
,

H〕二
。 =

( i /人)〔户
,

( H
。 + H

,

)〕二
。

= ( 1’ /。) { 艺 ( m ! p l人> ( k】H:
!
n >一 刃 <, n ! H

,

} l> <l ! p】n >
k l

+ p二。

( E
。 一 E 。 ) 卜 k

,

l = 1 , 2 , 3 , 4

= (` / “ ) ( 一尹
。 “ “ “ · +

于
“ 二`“ `· ) E + 。̀一户二

·

上式中 。 。 。 二 ( E
。 一 E 二 ) ll/

,

H = H
。 + H

; ,

H
。

为无外电 场 时 系 统 的 哈 密 顿量
,
H : =

二 一 召三为有外电场 时系统附加的哈密顿量
,

E为外电场强
, 产为系 统的电偶极

{} 群
,

并且产二 。

为系统电偶极跃迁矩阵元
.

过程
,

这时升 , 2 、 。小群2 ` 、 召3 : 子 。 ,

而 1 和 4 能级间
,

由于我们所考虑的是 (图 1 )所 示 的

2 和 3 能级间为禁戒跃迁
,

所 以我们

假定价
` 二 八

3 二 0
.

实际上
, 1 和 4 能级间

, 2 和 3 能级间都存在有自发跃迁
,

但是 比起

(图 1 )所示的跃迁来说就很弱
,

所以这个假定是符合实际的
.

另外我们还 要 假设肠
。 二

<。 1川
: > = 0

.

这个假定不一定是真实的
,

比如 C H挤分子的固有电偶极矩脚
。

便 不 为 0
,

但是内
:
铸 O并不直接影响到 (图 1 )所示的跃迁

,

所以可 以假定八
, 二 0

.

这样一来
,

对 (图 1 )所示的四 能级系统 中双光子过程
,

方程 ( l) 具体化 为 以下 10 个

方 程
:

于
2 1 二 一

: `
,一厂 :

:
:

卜 (` /。 ) ( 2召
工2。 : : 一 2声: : 。 : 2 + 召` 2 0 2` 一 , Z

: ;。` 2 + , /, 3 0 3 : 一 ,
3: p , 3

)。

于
3 1 二 一

:
;̀

一
丫
:
;

卜 ( * z。 ) ( ,
: : 。 2: 一 , : ,。 ; 2 + 2 , r : a。 3 、 一 2 , 3 ,。 : 3 + , Z; 3。 。 ; 一 ,? 3`。 ` 3

)。

于
4 2 二 一

令
( :

· ` 2 一 了二
2

卜 (* /。 ) (那
: l。 , 2 一 ; ; 2。 2 , + 2 ; 2 `。 ` 2 一 2、 ` 2。 : ` + 召。 ;。 ` 3 一 ,“ 3口。`

)。

〔注〕 本文中所有的 h为约化普期克常数
,

h = 1
.

0 5 4 5 0 2 x i o 一 3 4 )
一 s
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了4 a =
1

, 。

一 飞丁气T 4 8 一 丫
J 。

) 一
不 , .

(犷/ 。 ) (产
: `p ` : 一 产` Z p : ` + 2产。` p 一: 一 2产

一 3p a ` + 产。 , p : 3 一 产:沪。 :
) E

其 中

和

了解 n = p 爪 m 一 p肋
, 了用 。 = p m m 一 p 。 。

`
吴

+

告
一 ,功 : ,

)。
: :

`
关

+

令
一 *田 3 ,

)。
: 。

=
( i / h ) (产

, : 丫2 ; + 召: 3p 3: 一 群` z户: `

) E

=
( i / , ) (拼

, 。了。 : + 产: : p : : 一 产` a p : . ) E

1
--t 一 一 了田 4 1 )尸 l -

T

=
( i /八) (召

; : P: ` + 那: 3p 。` 一 产z`户: : 一 产。一p : 。 )E

+ 工 -

T

+ 生 _

10 5 2

) p
2 3 二 ( i /八) (产

2 : p : 。 + 产2 4p ` : 一 p : 、产; 3 一 p : 。拼̀ 3

) E

了
i。 ` :

) p
Z` = ( i / h ) (召

2

汀
4 : + 召: 、 p : ` 一 召。 ` p : 。 ) E

d一dtd一dtd一dt

一 f o 4。
) p

a ` = ( f / h ) (料
s汀

` 3 + 产3 : p , ` 一 料2 . p a : ) E
,止一丁

干
d一dt

以上 10 个方程中含有 10 个未知数
:

因为。为厄米矩阵
,

所以有 。: , = 。
长

p : 、 , p : : , p s 3 , P` 4 , p 、 : , p : 。 , p : . , p : s , p : 一 , p。一
。

而

.a

p
. . . .

,
P : x = P I。 , P。 : = P z s , P` : = 户: ` , P ` : = p : ` 不) ` s =

也就是在 4 x 4 = 16 个 p二”

的元素中只有 10 个为独立的量
,

这 10 个独立的 量只要将以 上 10

个方程的解求得
,

便可得到满足方程 ( l) 的密度矩阵的解
。

为了求解
,

我们考虑以单一频率。 ,的 C O
:

激光激发 C H扭 分子气体后达到稳定情形

的解
.

在这种情形下 介
: 二 了。 ` 二 介 : = 汽 3 = 。 ,

并且系统中总电场强 E为两个 电 场 强 的

和
,

一个频率为 。 夕粼。 : 3 , 。 a ` ,

另一个频率为 。 s

二。 ; : , 。 s` ,

其复数形式为

E = E , e `。 , ` + E七
e一 `。 , ` + E

: e `

J砂

“ s t + E . e 一 i o, s t

其中 E ,
,

E
二

,

E二 E了为与时 l’de ,无关的量
.

在旋转波近 似 ( , h
。 : o , a ,`n 。一 : 。 a 。 。 a 。 , ; o x `m -

a t i o n )下可设 p , ,

的形式为

p l : = p l : e `。 s t , p a s = p 1 3

户: a = p : 5 e i ( 。 p 一 。 : 、 t , p : `

e `。 尹 t 5 p l 4 = p l ` e ` ( 。 p 十 。 s ) 君

一 p Z一 e `。 刃 t , p a 4 一 p s ` e i o s才

沪. 、 护

其中 p 。 二 为与时间无关的量
,

但为复数
.

将这些式子代入前面所列的 10 个 方 程中去
,

便得到一组 10 个描写稳定情形的密度矩阵的方程如下
:

: : , 一 :

:
: 一 2 ;曹言

: 2 一 2夕
:

言几
一夕二言

; 。 一 夕,

衬
+ 口上言

2 ` + , ,言二 ( 2 )

: 3 、 = :
:
, 一 。丁言

; 2 一 。:

言气
一 2。二言

: 3 一 2 , 。下乳
+ 。丁万

3̀ + 。:

言二 ( 3 )

: ` : 一 :
:

2 + ,贯言
: 2 + 。:

言几
一 2。二言

2` 一 2。 ,

下二
一 。丁下

。` 一 。:

言二 (` )
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: ` 3 二 :
:
3 + ,二言

: 3 + 夕,言气
一夕艾言

2 `

夕
: =

( `/、 )
: 。:

E
: ,

吞少
一 ( 一 `z。 )

: ;
了E了

一 夕尹 P : ;
一 : ,丁言

。 `

一 2口
: p 。 。

其中

, ,
=
(* z、 ) : ; , E , ,

。二
= ( 一 `z。 ) : ; :

E
:

.

召1 2 二 产3 ` = 声s = 拼:

拌: , 二 升2一 = 拌p = 升夕

L
: x P 1 2

L
3 : p 2 3

:
`

石
: `

· 吞
: : : : + ,二言

: `

= , , :
3: + ,贯言

: `

+ 夕夕 P : s

+ 口
: P :

:

= 一口, p ; 2 一 口
s p : : + 夕

: 。 : ` + 夕, p 。 `

其中

zL藏
3

一 ` 欲
一

对言
; 3 + 丙艺

十 ,久
`

L
4

石
: ` 一 , , ,

` : 一 。犷言
: ` 一 夕

;

言
2 3

~
产、 J

wt
辛

L
4 3
p

3` = 夕
。丫` 。 一 口

, p : 。 一夕, p 2 3

L Z: = i (。
: 一 。 : :

)
: + i 二 i ( 一 占

;

) + i

L 3: = i (。 p 一 。 a:
)了 + 1 = f ( 一 占夕 ) + 1

L
` : = i (。 刀 + 。 : 一 。 一 ;

) r + 1 = i ( 一 占
: 一 占刀 一 C ) + 1

L
3: = i (。 p 一 。 : 一 。 3 2

): + 1 = i ( 一 占p + 占
:

) + l

L
一: = i (。 刀 一 。 ` :

)
: + 1 = i ( 一 占, 一 C ) + 1

L
` : = i (。

: 一 。 ` 3
): + 1 二 艺( 一 占

: 一 C ) + -

6 p “ (。
3 : 一 。 p )

:
为泵频率相对于能级 ( E

3 一 E ;
)的失谐量

占
: 二 ( 。

: : 一 。 :

)
T
为远红外激光频率相对于能级 ( E

: 一 E
l

)的失谐量

C = (。
4: 一 。 2:

)丁

( 5 )

( 6 )

( 7 )

( 8 )

( 9 )

( 10 )

( 1 1 )

方程 ( 2) 一 ( 1 1) 便是我们所要解的方程
。

从方程的解就能得到描写四 能级分子系 统 的密

度矩阵 p
,

并且从方程 ( 2 ) 一 ( 11 )中可见到当系统及外场取一定时
, 户 , 二与6

: 、

娜有 关
.

二
、

电 极 化 率

诱导极化强度

P 二 N
r
T

r

(产p )

= N
r

〔 ZR e
(“

: , p : : + “ 4 3 p 3` ) + ZR e
(“

3 : p : 3 + 产
4 2p : ` )〕

上式 中N
r

为单位体积内参加工作的分子数目
。

从 p , 。

与时间 t的依赖关系可见 P 可以分开

写出两个部分
:

P (。
:

)
=
N

r

〔 ZR e
(拼

: : p : : + 拼` 3 p : ` )〕
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和 P (。 p ) = N
r

〔ZR e
(召

a : p : : + 升4 : p : `

)〕

P (。
:

)表示在频率。 :

的诱导极化强度
,
P (。 力表示在频率。 p的诱导极化强度

。

我 们所感

兴趣的是 P (。
:

)
,

因为由它导出的电极化率 x (。
:

)
= x 产 ( 。

:

) 十 i x
“

(。
:

)的虚部 x “
(。

:

) 正比

于发射频率。 : 的激光的增益
。

P ( 。
、

)与 x (。
,

)的关系是

P (功
:

) = R e 〔x (。
:

) E
: e `“ s t〕

所以 x (。
:

) = N
r

( 2 / E
:

) (;
: ; p ; : + , ` 。 p 。 `

)

而 心
一 ( 一 l’/ 。 ) : ;犷E丁

= 一 ` }口力
二 、 (。

:

) · ,、
,
一

( 2。 ,誉z
: 。
: ) (言

: 2 +

言
。 `

)

即 (
: 。 : /

2。、
,

) x
,,
(。

:

) = I 口了一,
二

获
: 2 +

言
。 `

)

设 p = (
: E: /

ZhN
;

) x
l,
( 。

:

)

贝lJ , = 一夕丁一,
二 (言

, 2 +

言
。 `

) ( 12 )

由于增益系数与 x “
(。

:

)成正比
,

因此可从 ( 1 2 )式右边的大小以及与己
: 、

孙的关 系 就

可得到系统的增益系数与失谐量占
: 、

匀的关系
,

也就是只要讨论 P 与占
: 、

娜的关系 就 能得

到系统的调谐和增益特性
。

三
、

结 果 和 讨 论

为了讨论四能级分子系统中双光子过程的调谐和增益特性
,

必须求 解 方 程 ( 2 ) 一

(川
,

将所得到的 p : 2 和 。 。 `

代入 ( 1 2 )中才能

获得 P 与饥
、

6 p 的关系
。

如果 用 代 入 消 去 法

求解 (2) 一 ( 1 1) 不仅过繁
,

而且所得到的结果 由

于形式复杂也难于讨论分析
,

因此我们考虑在

一定条件下利用电子计算机进行数值运算
,

将

结果用曲线作图表示
,

这样不仅求解简捷
,

而

且结果直观易于讨论
。

对于 C H 3F分子气体 (图 1 ) 所示的过程具

体化为 (图 2 )川所示
.

从 (图 2 )中我们可得以下参数
:

( l) 设 丁 = 1 0 ” 秒
,

可算出

C = (。
` 3 一 。 : ;

) : = 2
.

4 6 9 2 9 x 1 0 8

一2 )设 p
:
: == 5

.

s s o 2 3 x i o 一 3 〔“ , ,

可算出

一 吸 6 I e蔽 1

Z a e而 I

丁二 . 6

Z T了 Z e 石 I

0 5 0 ` m 一
,
~ ~

图 2 o R i Z C O Z

光泵C H 3F分子的 F I R发

射过程

p
:
: = 5

.

1 2 4 1 5 火 1 0 一 ,
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p
:
。 = 3

.

3 9 2 2 7 x 1 0
一 `

p
:一

2
.

9 5 8 2 4 x ` o一 ’

于是可得 代
: 、

代
: 、

:
:
: 、

式
3

以及单位体积内参加工作的分子数 N
r

4

N
,

.

= N l P m 川

其中N 为单位体积内的气体分子数目
.

( 3 ) 设
,

产。 = 1
.

7 o D
, 产夕 = 0

.

2D
.

设泵的功率约为 10 M平 c/ 淤
,

远红外激光功率约为 l o KW c/ 淤
,

可算出

[口
:

1 = 3
.

5 5
,

!刀夕卜 4 0
.

将以上 各参数代进 ( 2 )一 ( 12 )中去
,

通过电子计算机计算出 P 与凡
、

匀的关系
,

并 以

曲线作 图
,

如 (图 3
、

4
、

5 、 6 )所示
.

下面对所得结果进行讨论
:

( l) 当占p 二 0时
,

表示。 p = 叽
:
这时 CO :

激光被 CH挤分子共振吸收
,

使处于能级 E
:的

粒子泵至能级 E 3于是形成粒子数反转
,
使处于能级 E :

的粒子跃迁到能级 E
:
而 发 出远红

外激光
,

但是由于 ac : t al k 效应
,

所发出的远红外激光频率不恰好是 ( E
: 一 E :

)h/ 而是有

一定的失谐量占
; ,

因此在 (图 3 ) ( a) (其 中横座标应 X Z )中可见到在几
: = 4 0

.

3及瓦
: = 一 3 9

.

1

处有两个 P 的峰值出现
.

当如 二 + 50 时
,

表示 C。 :
激光频率。 刀与C H sF 分子能级枷

3 :
存在

失谐量 占p 笋 O
,

这时拉曼散射过程发生并且比 ( a) 中的单光子激光过程要 强
,

所 以不仅

在凡
: 二 7 2

`
6及饥

: 二 一 2 1
.

0两处出现 p 的两个峰值
,

而且高:低 有 不 同
,

如 (图 3 ) (的所

示
.

在如 = 一 50 与好 = + 50 有相对称的情形同样发生
.

我们将这种现 象 称 为 泵 频 共

振吸收附近的 ac
: t “ kr 效应

.

从计算可知
,

在好 = 一 2 4 6 9
.

2 9附近也有类似的现象
。

.s
= , 。

-偷
卜 吕、

图 8 a e s t a r k效应

( 2 )从 (图 3) 的 ( a) 和 (的可见
,

对于一定的占, ,

相应的在几
,

及凡
么
处有两个 P 的峰值出

现
,

如果我们将尸为峰值下所对应的各组 (占
: ,
占刃作凡~ 外曲线就表示了系统 的 调 谐行



第一期 光 泵分 子 气 体激光 的 调谐 和 增 益 特性一四 能 级 近 似

为
。

(图 4 )就是四能级 C H aF 分子的凡~ 娜曲线
,

从图中我们可见 到外在相当大的范围内

变化都有可调谐的远红外激光输出
,

可见 以 C H
3
F 分子气体做为工作物质具有 较 佳的调

谐特性
。

( 3 )从 (图 3 )的 (
a
)和 ( b )可见

,

对于一定的如
, 相应 的 占

: 1和 瓦
2

处

的 P 的峰值是有高低不同的
。

一个

性能好的远红外激光器不仅要有好

的调谐特性
,

还需要相应的有较高

功率的输出
,

所以我们还要讨论系

统的增益特性
。

(图 5
、

6 )分别表

示 了描写增益特性的 尸~ 占: 曲线和

P~ 占刀曲线
。

由于这两幅 图中 P 对

于 占p
、

占
;

有高低不同
,

因此可根据

对增益的最低要求在图中做一水平线
,

是实际有用的调谐和增益特性
。

一 , 4 6 , 】,

图 4 四能级 C H 3 F分子的 F I R激射的调谐特性

在水平线以上的 P 的值以及相应的占
, 、

占尹的范围才

图 6 四能级 C H
3 F分子的 F I R激射的

增益特性 ( P
一

a : 的关系 )

图 6 四能级 C H
3
F分子的 F I R激射的

增益特性 ( P
一

a p的关系 )

从以上的讨论可以得出结论
:
利用可选支的大功率的 CO : T E月激光器 做 泵源 激发

C H aF 分子气体
,

可 以实现在大范围内的远红外激 光频率的调 谐
。
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