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■要 从密度矩庠运动方程出发，详细地推导了光泵氯舟if-振动基态远虹外擞光的增益系数表达盘． 
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Abstract The den~ty matrix equation of three-level system for NH molecules far-infrared (FIR)Raman transition in 

vibration ground state was solved．The gain coefficient of Nit3 molecules tar—infrared laser in vibration ground state was 

obtained． 

Key words optically pumped far—infrared (FIR)laser，vibration ground-state retrieval transition，NH3 molecules． 

引言 1 模型 

NH。分子振动激发态的远红外激光(对应正三能 

级系统)容易获得，相关的实验和理论研究程多口 ]．而 

获得 NH 分子振动基态的远红外激光(对应倒三能级 

系统)的效率非常低，至今只有实验报道口]，缺乏相应的 

理论研究．本文以CO：一10R(14)泵浦超辐射式 NHs分 

子远红外激光为例，从密度矩阵运动方程出发，详细地 

推导了光泵氨分子振动基态远红外激光的增益系数表 

达式．这一工作对于进一步深入研究光泵 NH。分子振 

动基态的远红外激光特性具有一定的意义． 

*高等学校重点实验窒访问学者基叠赞助、目索 自蒜科学基盘(嫡号 

$9871032)．广东省自赫科学基叠(蝙号 980252)和期北睿教蛋 白鼎 

拜掌基盘(螬号{88A071)费时襄目 

置讯联 系人 

葛件收到日船1999-10-09，謦改穑收募日船 2000 01-28 

与 C0 一loR(14)泵浦激光相接近的 NHs分子 能 

级结构如 图 1所示，其 中中红外振动 吸收跃迁为 G— 

V ：aR(1’1)，相应的远红外跃迁为 G：sP(2，1)，其渡 

长为 265．5gin． 

上述光泵激光过程实际是偏频拉曼过程，其跃迁 

过程可以简化为图2所示模型． 

2 增益系数表达式的推导 

根据密度矩阵理论可知，其运动方程为 
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Abstract The density m8. trix eq四t;on of three-Jevel system for NHa molecules far-infrared (FIR) RaÐlll n transition in 

vibration ground state was solved. The gain ∞efficiem of NHs molecules far-infrared laser in vibration ground state was 

obtained.. 
E町 words optíeally pumped far-infrared (FIR) laser. ...rillration ground-state retrieval transition. NHJ molecules. 

引言

NH，分子振动激发态的远红外激光(对应正三能

级系统〕容易挟得，相关的实验和理论研究很多口-，]而

获得 NH，分子振动基态的远红外撒光(时应倒三能级

系统〕的效率非常低，至今只有实验报道町，峡乏相应的

理论研究.本文以 Cû，-lOR (14)泵捕超辐射式 NH，分

子远红外激光为例，从密度短阵运动方程出发，详细地

推导了光泵氨分子振动基态远红外激光的增益系数表

达式国这一工作对于进一步深入研究光泵 NH，分子振

动基态的远红外激光特性具有一定的意义.
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1 模型

与 Cû，-lOR (l4)泵浦激光相接近的 NH，分子能

级结构如图 1 所示，其中中红外振动吸收跃迁为 G­

V" aRO , 1)，相应的远红外跃迁为 G ， sP(2. 1)，其波

长为 265. 5μ阻，

上述光泵激光过程实际是偏频拉曼过程，其跃迁

过程可以简化为图 2 所示模型.

2 增益系鼓囊这式的推导

根据密度矩阵理论可知，其运动方程为
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圈 1 与 co2·10R(14)相匹配的 NH 分 子 

艟级 圉(单位 ：cm ) 

Fig．1 The NHa molecules energy levels matching 

with COr10R(1I)(unit：cm一’) 

警̂=̂ +EH ，P 一篆 ， 
浦誓一[H，， 一妻( 一 )， n’ 

式 中J， =1，2，3； ≠ ． 

在倒三能级系统中，能级 3与能级 2之间为禁戒 

跃迁，只有驰馥过程，所以偶极短元 ∞=0，于是 ，可 以 

令 l3= ， 2= ， l= ”一胁3= 3=O，— =̂ ．在 

电偶掇近似下，H =--pE(t)，则密度矩眸的对角元满 

足 

m警= ( )+[ + ；一 
{P{t一 l3 】]E0)． 

躔警= ( 一 +[ 。+ ∽，娌’ 

拍孥=irh。( 一 )+[ ； + l P1 ]E。)． 
而非对角元满足 

 ̂ ‘ 0 十 i
一  

：]户 。=(n 户 一 一 。)E“)， 

詈+ 一 ] =(‰产u一 一 P柏)E(￡)．(3) 

[̂ ‘}+乏一 ] ：。=(n P2，一 。。Pl )E( ． 
共轭项 一 ，( 一21，31，32)． 

设与分子系统相互作用的电场只有泵浦场和信号 

场，且 ∞ 铀I， l，即 

Eo)一号E exp( )+ E,exp(ieoet)+c．c．(4) 

2 

圈 2 倒三艟级系统的跃迁模型 

Fig．2 Raman transitions of oPFIRL 

in reversed three·level system 

设非对角元有如下形式的尝试解 

Pl2= P】2exp( q )， 

Pl3= P1 3exp( )， (5) 

P” P23exp[i(％ 一 ) ]． 

其中 PⅡ( —12，13，23)为时间的缓变函数．在旋渡近 

似下 ，方程 (2)和(3)可分别简化为 

r 警 -+ 乏 + P】|一c．c．] 
一  ， 

警 + 一c．c．] ㈤ 
=  2， 

-~-+p～  
_‘l

t* B；P 
。 _ c_c．] 

一  a； 

[( l一 )f12+i]P】 

= B (PJ 一 。)一 B P。2， 

[( 一 )r̈ + ]P1a 

= B，(P】】一 P33)一 B，P∞， (7 

[( 】一 )r。3一 ( l— )r23+ ]P2a 

一 B P 一 B Pl3， 
‘I3 ‘I2 

P — P ． 

其中B 一rI2 ，E,／2tt， =rla ／2̂ ，B 和 B；分别 

为 B，和 B，的共轭量 ，而 ／2̂ 和 ,u,E,／2t~分别称之 
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V,:s(2,I} 988.8132 

G:s(2,1} 

h士1 16.9311 

55.9075 

G:叫1 ， 1}

图 1 与 CO， .10R(141相匹配的 NH，分于

能组圄(单位 ;cm- 1 )

Fig. 1 The NHa molecules energy levels matching 
with COzwl0R(14) (unit:cm- l ) 

ih 挚 = h <>>"p" + [H' , p]" _ ~h P" , 
吗‘y曲

ih誓=队P〕n-2(ι- 旧，

式中 j ，k=I.2.3;j*ι

在倒三能级系统中，能级 3 与能级 2 之间为禁戒

跃迁，只有驰豫过程，所以偶极短元 μ23=0，于是，可以

令 μu=的 ，P12=抖，月， =μ2:2 =μ33= 向.1 =0 ，μ:)~=μ'" 在

电偶极近似下 ，H1 =-μECt l ，则密度矩阵的对角元满

足

aplI ili 
. ili τ = 可 ([1" 一→PII)忡+[队μ冉阳"山t

μP12P饥一 μp"卢p，， ]E (t仆).

司p" ili •• (2) 
ih τ= 王明， - p,,) + 队的， + p"pl2 ]E的·

ap33 ih 
ih τ= 石(It.， - p~) + 队内+的P13]E(t).

而非对角元满足

h [i ; 十二- Wa JPl2 = (P12Pll - PUP22 - 叫沛的，

在 [zf+ 主 -ω叭h斗l臼4占，J

直 [zt+ 主 -ωU ]P23 = 旧， - p"p" lE(t) 

共辄项阳=p;, , (jk= 21.31.32 ), 

设与分子系统相互作用的电场只有泵捕场和信号

场，且的电盹"ωa电屿且，即

E(htEF刑时〉 +fEsexp(叫+ c. c ω 

3 
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鸣
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图 2 倒三能级革挠的跃迁模型

Fig.2 Rarnan tran.sition.s of OPFIRL 
in reversed threewlevel systern 

设非对角元有如下形式的尝试解:

(1) P12 = P12exp(iω，吵，
PI3 = P >3exP (iωρ吵，

p" = P"exp[i (ω" -ω，，) t]. 

(5) 
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CO )，其泵脉冲持续时间一般为 lOOns，而 rJ(rj>r ) 

状态，即警 警：警一0，则方程(6)和(7)可变为 

+幢 + ． ～c．]= 

+ [ ～c．] ， 4 J 
阳 + LLLB 

； 一 “ ．]一随， 
[(CO2l— )L +i]P】2 (8) 

[( 一 ) + ]P13 

[( l一 )7 一 ( J一蚺) + ]尸” 

L13= ( 】一 ) + i— + i， 

箍z3 I／m (P J3) ／ ㈨ 
：  ：+B；+1+ ( 一 )， 

； ：B B，+ B，B ， 

。。： z+B +1+ ( 一 )， 

m2{BP( 3一 】)， 

m3： 0． 

倒三能级系统中跃迁引起的电极化强度为 

P = N ( )= ．Ⅳ tr(p／a) 

： N。( = n+ 。 】+ 】 l。+ 】 3) 

= P + P 

所以 

： 2N Re(p “) 

：2Ⅳ口la,ReD ：exp(i~A)] 

：2N [R口(户 )cos(n )一lm(p sin(eo．t)]， 

(1O) 

P = 2N Eae(p13)cos( ) 
一 Im(户13)sin( )]． (11) 

因为开放腔和无腔式激光器样品管内的光场可近似地 

看 作平面波 ，则 P =~oZE，因此远红外信 号(频 率为 

)的诱导极化强度P，(触)为实数，即 

P = Re(gdzE) 

= Re[e0( +iZ )寺E，exp( )+c．c．] 

： {c。 E~cos( )一i1 ．Efsin( )， (12) 
= 警 Im(P ． (13) 

即极化率的虚部与密度矩阵非对角元的虚部有关．激 

光介质的增益系数为 

G=訾  ( 一q 
；  Jm(P． )一 口'． (14) 

同理可得 

G = 筹苇 lm(PI3]一 (15) 。口Y⋯一’ 
于是，根据式(14)和(i5)即可求出倒三能级系统的 

远红外信号增益系数G，和泵浦信号的吸收系数G 式 

(14)和(15)表明，G，和G 与有效工作分子数密度、激 

括介质的折光系数、激光的归一化Rabi频率、跃迁复电 

偶极矩，激光损耗率以及中红外泵浦失谐量和远红外信 

号失诣量有关．利用上式理论公式，采用迭代法对光泵 

氨分子和甲醇分子振动基态远红外激光的频谱曲线和 

工作参数进行了理论计算，并进行了相关的实验测量， 

其结果表明理论和实验符合得程好口 ．因此，本文导出 

的式(14)和(15)对于进一步探人研究振动基态的光泵 

远红外激光特性及工作参数优化具有重要意义． 
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为捕信号和远红外信号的 Rabi 频率.

对 NH，气体，可以认为所有的横向驰豫时间。相

等，即 TH=r1.5 =rzs=Tø ; 设泵糟场与信号场最韧位相

相同，则 B， =B，. .Bp=B;. 又因为脉冲泵激光器<TEA

CO,) .其泵脉冲持镇时间-般为 100ns.而毛 (r，>阳〕

的数量级一触为 10ns. 因而可近似地把系统看成萄定

状态. ap 空12:.=空旦=空旦=0.则方程 (6)和(7)可变为a a a 

川;[~:B，P12 + ~:B，P" - c.c.]= ρa' 

p" + i[~:B凡 -c.c.]= 品

ρ3忖 i[仔住[巨臣EE:?尹γBιBpP卢pP ，贝"一 c.c. ]= 瓜 , 

[(叫』曲，，)T. + 汀P12
= B.(ρ11 一 ρ22) - BpPaz , 

[(阳到一 ωρT. + iJP13 

= Bp (ρIJ - p,,) - B.P白'

[ ("'"鸟 )T， 一 (ω'1 一 ω~)T.. 十 iJp"

= BpP" - B.P". 

加上上述非对角元共辄 3 个方程，令

L 12 = (ω" 一 ω'. )T. + i = y + i. 
L13 = (ω'31ωρT. + i = x + 宫，

L" = (ω" 一 ωρT.. - (W21 - ω'， )TIl + i 
=x-y+i 

其中 y=(ω21一ωo，) T.. 称为信号失谐量(或称为信号频

偏) ,;r= (W.lJ- ω'p)TIl 称为泵失语量(亦称为泵频偏 ).

方程 (8)可写成短阵形式.根据矩阵的特点，方程组可

以简化为

rY lJ Y12 Y i3lιlm(P ，， )l ,m,l 
Iy" y" y" IIIm(P 13 ) 1 = 1 m, 1. (9) 

Ly" y" y"J Llm(P,, )J Lm,J 

根据克兰姆法则，可得 P 的虚部解析式.其中
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m,=B,(fI,,-fI, l) • 

m!=O. 

倒三能级系统中跃迁引起的电极化强度为

p. = N.<μ) = N.tr(pμ〕

= N" (p"p" + P13P3I + ρ21问2 + P31Pn,) 

=P.+P,. 

所以

P. = 2N.Re(pup,l 

= 2N.μ，.Re [p"exp (iOJ，t) ] 

= 2N.p， [Re(p，， )cos(ω，，t)一 lm(p"sin(叫。J . 
(0) 

(8) 
P , = 2N，p， [&(P13)COS(ω，.t) 

一 Im(P13)sin(ω，0J. (11) 

因为开放腔和无腔式激光器样品管内的光场可近似地

看作平面波，则 P'= 雹oXE. 因此远红外信号(频率为

ω'.)的诱导极化强度 P.(ω'.)为实数，即

P. = Re(ε，XE) 

= Re叫e[ω[

=→t仨鸟问c∞o臼sω ÷←龟t'E芦川川n(ω(时咐). (山
4N.IJ, 

f=zfIm(P12> (13 ]

即极化率的虚部与密度矩阵非对角元的虚部有关.撒

光介质的增益系数为

G, ANt HM" =----JIm(P12> -q
ε:o T}cE， .. OIÞ..... H: 

2N一 μ2ωT--_" -..':.-;; " 1m (P l'l) - a! 
ε。1]cl< B. 

同理可得

(4) 

4N.Kω'pT 
一一-~- 'Im(P ,,) - a,. (5) 

电甲'Ch B
p 

- 'oþ ,- l~ 

于是，根据式(4)和(5)即可求出倒三能级系统的

远红外筒号增益系数 G. 和泵糟信号的吸收系数 G，.式

(4)和 (5)表明， G. 和 Gp 与有效工作分子数密度、撒

话介质的折光系数、激光的归-化 Rsbi 频率、跃迁复电

偶极短、激光损辑率以及中红外泵糟失谐量和远红外信

号失谐量者关.利用上式理论公式，采用迭代法对光泵

氨分子和甲部分子振动基态远红外撒光的频谱曲线和

工作参数进行了理论计算，并进行了相关的实验测量，

其结果表明理论和实验特合得很好[自l. 因此，本文导出

的式(4)和 (5)对于进一步深入研究摄动基态的光泵

远红外激光特性及工作参数优化具有重要意义.
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