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摘 要

光学波段的电偶极跃迁（强光学跃迁）是中性原子与光相互作用最重要的形

式。基于强光学跃迁激发的高保真原子态操控在诸多基础和应用物理领域存在

重要技术应用。然而传统非线性光学超快调控技术易受多能级动力学干扰，而基

于连续光调制的原子亚稳态调控技术由于带宽有限，难以克服强光学跃迁中的纳

秒级自发辐射。皮秒时间尺度的光学脉冲是对强光学跃迁实现非微扰量子调控

的最优选择。此外，借鉴磁共振领域日渐成熟的组合脉冲几何调控技术，皮秒组

合脉冲可全面克服强光学跃迁量子调控过程中难以避免的各类非均匀展宽，在

百皮秒时间内实现接近完美的原子态电偶极任意调控。

本文工作旨在通过探索发展高带宽皮秒脉冲任意整形技术，将广泛应用于磁

共振等领域的组合脉冲调控方案运用于光学波段，实现对强光学电偶极跃迁的

“参数容错”精密控制。相比微波磁共振，光学调控更易于受到光强/偏振不均，

多普勒频移等不完全可控因素影响，因此组合脉冲赋予的容错能力尤为重要。本

论文工作系统论证了皮秒组合脉冲运用于强光学跃迁，实现原子态精密“超快”

操控的可行性。实验上原创发展了皮秒脉冲序列生成技术，并在光场高度聚焦的

纳米光纤-热原子界面及自由空间冷原子体系中，初步实现了原子态容错调控的

组合脉冲编程优化。

本工作的主要研究成果概述如下：

一、针对激光波形任意调制前沿皮秒-纳秒时段的技术空白，原创发展了一

种基于“倒空间-时间”直接转换方法的脉冲整形技术，对入射锁模皮秒脉冲进

行相干分束，经多路延迟，相干堆叠，生成子脉冲数、振幅、相位及延时任意可

编程控制的皮秒脉冲波形。在论文工作期间，结合声光调制技术创新，研制出百

皮秒延时，峰值功率近 10W，子脉冲数 N = 5的组合脉冲序列生成及单模输出

（10个振幅/相位自由度近任意可调）系统。我们用“频谱超分辨”冷原子光谱技

术验证和展示了该脉冲生成系统优秀的波形稳定性和可编程性。

二、运用上述可编程皮秒脉冲序列发生系统生成的毫瓦级组合脉冲，我们对

纳米光纤衰逝场中的热运动原子实现了高效和参数容错的原子态调控。通过优

化 N = 3导波皮秒脉冲序列的相对相位，在光强/偏振分布极其不均的纳米光纤

近场驱动 85Rb原子 D1布居均匀翻转，由导波 D2共振光探测近场翻转效率，发

现瞬态透射增强可高达 70%。我们通过第一原理建模比对实验测量，证明该组合
脉冲几何容错性已经接近理论极限。该原创工作为下一步在冷原子-纳米光纤界

面局部获得 f > 99%保真度原子态，实现多原子电偶极自旋波精密操控奠定了
基础。低功率皮秒组合脉冲原子态调控技术可为一类纳光界面原子光谱及非线
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中文摘要

性量子光学技术创新提供关键支持。

三、运用上述可编程皮秒脉冲序列发生系统生成的 10瓦级组合脉冲，我们

对自由空间冷原子实现了光强容错的布居翻转和偶极加速。实验通过优化N = 5

皮秒脉冲序列的相对相位，结合贝叶斯算法，实现了实验优化反馈闭环。在光强

变化 ±50%下使原子样品均实现近完美布居翻转（f > 90%），在大原子样品中
获得远高于单脉冲激发的单向加速效率。该进展首次以锁模激光对冷原子实现

了近完美组合操控。实验方案的直接改进即可用于实现超冷原子集体辐射精密

调控，并有潜力推动激光冷却、原子干涉、离子阱量子信息处理等领域的技术创

新。

从激光冷却到拉曼原子干涉，冷原子领域对原子内外态操控多局限于基态附

近的微扰。而对强光学跃迁的操控传统上是非线性光学的研究范畴，在调控幅度

上极少有保真度要求。作者希望本博士论文工作可启发或推动超越基态微扰、基

于强光学跃迁全面和高精度操控的原子物理和量子光学发展。

关键词：电偶极跃迁，组合脉冲量子调控方案，容错量子调控，皮秒组合光脉冲

产生，纳米光纤
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Abstract

The electric dipole transition in the optical domain (strong optical transition) is

arguably the most important form of interaction between light and atom. Techniques

for high fidelity atomic state control through the strong transition excitation can

potentially impact widely across fundamental and applicational research fields. In

traditional nonlinear optics, ultrafast control technology is prone to complications

from multi-level dynamics. On the other hand, for techniques based on

continuous-wave modulation for fine control of atomic metastable states, the control

bandwidth is too narrow to overcome nanosecond level spontaneous emission during

the strong transition control. The picosecond scale is the ideal choice of time-scale for

non-perturbative quantum control of strong optical transitions. Furthermore,

combining composite pulse geometric control techniques developed in th field of

magnetic resonance research(NMR), picosecond composite control technique can

manage and suppress various inhomogeneous broadening effects during the optical

quantum control, for perfecting arbitrary control of atomic electric dipole within

hundreds of picoseconds.

This PhD thesis work aims to develop methods for high bandwidth arbitrary

shaping of picosecond lasers, with which, to implement composite pulse control

techniques from the NMR research to the optical domain for achieving "error-resilient"

precise control of strong optical transitions. Compare with microwave control of

magnetic resonances, optical control is far more prone to intensity/polarization

inhomogeneity, as well as Doppler shifts and other uncontrolled effects, simply due to

the much shorter wavelength. Therefore, the error-resilience offered by composite

control technique is even more important in the optical domain. This thesis discusses

in depth the feasibility of applying picosecond composite technique to control strong

optical transitions for achieving highly precise, "ultrafast" atomic state control.

Experimentally, we develop original techniques for generating composite picosecond

pulses, and apply the programmable pulse to highly confined nanofiber-thermal atom

interface as well as free-space cold atomic samples. We take a first step and succeed in

achieving atomic state error-resilient control with composite picosecond pulses

through pulse programming and optimization.

The major achievements in this thesis work are summarize as following:

First, to help filling the technological gap for optical waveform arbitrary
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modulation at the picosecond-nanosecond time-scale, we develop an original pulse

shaping scheme based on "Direct reciprocal-space to time pulse shaping" (DRSTPS).

The method coherently splits incoming picosecond pulses from a mode-locked laser.

After multi-path delay and coherent stacking, composite picosecond pulses with

programmable pulse number, amplitude, phase, and relative delays are generated.

Multiple technical inventions on acousto-optical diffractions are made during the

completion of this thesis work, with which we construct a composite picosecond array

generator with 100ps level full delay, 10W-level peak power, with up to N = 5

sub-pulse and nearly full programmability for the 10 amplitude/phase degrees of

freedom. We use "spectrum super-resolution" cold atom spectroscopy to confirm and

demonstrate the excellent waveform stability and programmability of this pulse array

generator.

Second, we apply milli-watt level composite pulses from our picosecond array

generator to a nanofiber, for achieving highly efficient, error-resilient atomic state

control of thermal atoms in the evanescent field. By optimizing the relative phases of

an N = 3 guided picosecond pulse array, we uniformly drive D1 population inversion

of 85Rb atoms in the highly inhomogeneous near field. The inversion efficiency is

monitored by a co-guided D2 probe light, with which we find a transient reduction of

absorption as high as 70%。We develop first-principle model to compare with the

measurements, with which we confirm the composite geometric control performs near

theoretical limits. Our work paves a practical pathway toward achieving f > 99% high

fidelity atomic state control locally at nanofiber-cold atom interfaces. The low-power

picosecond composite atomic state control techniques may provide critical technical

supports for novel developments in atomic spectroscopy and nonlinear quantum optics.

Third, we apply 10-watt level composite pulses from our picosecond array

generator to free-space cold atomic samples for achieving intensity-error resilient

population inversion and optical dipole acceleration. Experimentally we optimize the

relative phases of an N = 5 pulse array, with an Bayesian optimization algorithm, with

repeated measurements in a close-loop fashion. We achieve close-to-perfect atomic

state population inversion (estimated at f > 90%) even when the laser intensity varies

by ±50%. The efficiency for unidirectional optical acceleration of large samples is far

better than those achieved with single-pulse control. This work represents the first

successful composite picosecond control of cold atoms. Our method can be modified

in a straightforward manner for achieving precise control of collective emission in cold

atoms. The method has the potential to drive technical innovations in laser cooling,

atom interferometry and ion-trap based quantum information processing.

From laser cooling to Raman atom interferometry, atomic state controls in cold
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atom research are largely limited to ground-state scenarios where strong transition

excitations act as perturbations. Control of strong optical transitions is a topic

traditionally within nonlinear optics researches, where one hardly require high-fidelity

arbitrary control. The author of this PhD thesis work hopes his efforts to go beyond the

traditional scenarios can inspire more research toward novel atomic physics and

quantum optics research featuring high fidelity, full control of strong optical

transitions.

Key words: electric optical transition, composite pulse quantum control scheme, error-

resilient quantum control, picosecond optical pulse sequence generation, optical nano-

fiber
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第一章 引言

1.1 本文的研究背景

光学波段电偶极跃迁（强光学跃迁）是光和中性原子相互作用的最重要形

式。在物理学发展史上，强光学跃迁原子光谱的实验测量和理论比对是推动当代

物理大厦建设的最重要研究手段之一 [1]。在当今科技前沿，强光学跃迁原子光谱

精密测量更是探测核物理 [2-4]，验证多体量子理论 [2,5]，实现基本常数测量 [4]，甚

至是同位素地质年代测量 [6]的重要手段。在原子态调控方面，从激光冷却 [7]到离

子阱自旋态操控 [8]，实现原子内/外态可控变化的“最有效”方式是运用光场驱动

电偶极跃迁。传统原子光谱和原子态调控技术大多局限于对基态原子的微扰，对

态操控的任意性和相应操控保真度并没有特别要求。事实上（以下将解释），当

前原子物理实验技术在强光学跃迁上的 SU(2)操控能力并未形成。

本博士论文工作旨在将在磁共振领域成熟发展的组合脉冲方案 [9-10] 引入至

原子光学电偶极跃迁调控中，以相干皮秒脉冲 [11-12] 在非均匀光场中实现原子态

高保真度操控。在介绍论文工作的研究技术路线以前，我们以激光冷却、原子光

谱技术为例，讨论发展原子电偶极跃迁高精度操控技术的必要性及主要困难来

源。

1.1.1 研究动机：光学电偶极跃迁的精密操控

·新型激光冷却发展技术需求

在光和原子相互作用过程中，光学波段光子携带的动量足够改变原子外态运

动。对原子近共振激发形成“光力”，实现对原子外态的操控，是激光冷却等冷

原子物理技术的基础。普通激光冷却效率受到自发辐射力 (spontaneous scattering

force)限制。如图 1.1(a)中所示，原子样品每个激发-自发辐射循环的平均光子动

量传递仅 1h̄k，这里 k = ω/c是光场的波数。因此,基于自发辐射循环的光力存

在上限 F = h̄kΓ/2（Γ是激发态线宽）。对于铷 (Rb)、铯 (Cs)等碱金属来说，将

原子样品从室温降至毫开级低温常需要 Nr ∼ 104 ∼ 105 次自发辐射循环。即使

在理想情况下，也需要 t = Nr/Γ近 10毫秒的冷却时间。从宏观物理经验上来

看，这个时间内原子的 105 m/s2级加速度是极高的。然而在此时间内原子运动距

离仍会高达数米 –正是塞曼减速仪 [13] 等原子减速技术的工作距离。传统激光冷

却技术虽然获得了巨大的成功，但由于自发辐射力限制，传统激光冷却实验需要

权衡激光冷却体积、原子装载效率、背景气压等一系列因素，在一定程度上限制

了小型化冷原子系统 [14-15] 等新技术的发展。
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此外，传统激光冷却技术需要再泵浦机制以避免原子布居聚集于基态的其他

亚稳态（暗态），离开冷却循环。例如图 1.1(a)所示，对于存在基态超精细结构

的原子来说，需要以再泵浦激光将原子回泵至冷却循环。这一再泵浦方案却难以

适用于分子冷却中 [16-19]。因为分子基态具有大量转动振动能级，从而需要大量对

应各个跃迁频率的再泵浦光，不仅技术复杂，不同频率光场还可能存在互扰，降

低冷却品质。受到这一限制，近年来取得相当进展的“直接激光冷却”分子技术

也仅限于少数特别选择的双原子分子对象 [18-21]。

图 1.1 (a)基于光吸收和自发辐射的光力形成过程示意图。(b)基于双向“π”脉

冲激发的二能级原子受激偶极力形成过程示意图。(c)典型冷原子实验样品光强

分布存在空间不均，因此简单“π”激发无法均匀实现，需要以组合脉冲的方法

实现 [9-10] (详见正文讨论)。(d)对于真实的多能级原子来说，光场的共振电偶极跃

迁二能级调控同时受自发辐射和多能级耦合干扰，仅在 1/∆ω ≪ τ ≪ 1/Γ的时

间尺度上可以被近似认为是孤立的二能级原子。即使如此，多能级耦合的扰动也

可能在 Ramsey方法等光谱方法中 [22] 产生系统误差，需要由多脉冲组合光谱技

术加以抑制 [23-24] (详见正文讨论)。

突破上述自发辐射光力限制的一个重要方案是运用受激偶极光力 [25]。如

图 1.1(b)所示，此方案相继以 ±k波矢的共振脉冲驱动二能级“π”布居翻转跃

迁（见章节2.2.1），原子在这一过程中，先吸收光子损失 h̄k，而后受激辐射放出

2
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光子获得−h̄k动量，总计动量变化为 2h̄k，且该原子将回到原来的基态上。多次

打入这样成对脉冲可在抑制自发辐射的同时实现多光子（2nh̄k）动量传递。即

使是 n在 2 ∼ 3的级别，也会对上述原子激光冷却效率的提高及分子再泵浦需求

的降低提供关键支持。

然而图 1.1(b)的受激光力方案对原子态调控提出了一个极高要求：每个脉冲

驱动的二能级布居反转必须精确才能保证光偶极力的定向累加。由于激光束大

小的限制，宏观原子样品在激光场中感受到的光强必然分布不均（图1.1(c)）,在

章节2.2中我们会更加直观的发现，这种光强误差导致的二能级操控误差会导致

原子态布居远离预期，因此会破坏光力的方向性，降低光学加速效率，并对原子

样品形成不必要的加热。事实上，自上个世纪末此类方案提出 [26] 以来，实验进

展较少 [27-30]。在分子冷却方面，美国加州大学的 Campbell组于 2014年理论论证

了啁啾脉冲的分子减速和冷却 [31]，尚没有实验跟进。

在本章第1.1.3节我们将介绍，克服上述光强展宽的一个潜在和重要的方法，

是多年来从磁共振微波调控领域发展出来的组合脉冲方案 [9-10]。该方案的另一个

重要特点，是可以较容易的和锁模脉冲激光技术结合 [11]。

·新型原子光谱及光偶极调控发展技术需求

上述激光冷却相关技术中受激偶极光力的实现依赖于二能级原子的高精度

布居翻转。而从内态变化的角度来看，对 |g⟩ − |e⟩ 能级的高保真 SU(2) 操控

即是对原子的共振电偶极 ⟨d⟩ = ρgedeg 的强度和相位的任意操控（deg 为电偶

极跃迁矩阵元）。由于共振偶极矩决定了原子的光吸收和辐射性质，因此，对

光偶极的任意操控在量子光学 [32] 和原子光谱 [3] 等领域可能会有重要的创新应

用 [2,5,23-24,29-30,33-34]。以下仅以一种新型原子光谱技术的可能发展加以说明。

我们考虑对如图 1.1(d)中的 |g⟩ − |e⟩跃迁频率测量，最常见的线性光谱方法
依赖于弱激发极限下的原子响应 [2]。而和光强相关的光学频移等效应可以通过将

测量结果外推到零光强，获得修正。显而易见的是，由于必须维持强光学跃迁的

弱激发，此类线性光谱方法必然效率较低。为提高激发效率，我们可以借鉴窄线

宽跃迁光谱技术 [22,35]中的分离振荡场 Ramsey方法，对强光学跃迁相继实现 π/2

脉冲激发，高效提取光谱信号。

然而不同于磁共振，电子运动态存在大量分立能级。用光场驱动特定强光学

跃迁的同时，必然会同时驱动其他跃迁。为避免多能级耦合甚至连续态耦合的复

杂性，并同时保证 Ramsey方法中“π/2”脉冲激发过程中的自发辐射可以忽略

不计，需要脉冲时长 1/∆ω ≪ τ ≪ 1/Γ。此外，和图 1.1(c) 讨论类似，这样的

“π/2”原子态操控需要对原子样品不同位置光强误差容错。在本章第1.1.3节我们

将介绍，组合脉冲方案可以克服上述光强展宽，实现精确的二能级“π/2”操控。

甚至结合“超级 Ramsey"等多脉冲技术 [23-24]，可以精确抵消多能级耦合造成的

光谱移动。
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1.1.2 光学电偶极跃迁操控技术的当前局限

需要强调的是，对光学波段电偶极跃迁的调控是非线性光学研究的核心内

容 [36]。自上个世纪 80年代以来，超快激光技术和超快物态调控技术、非线性光

谱技术发展相辅相成。在原子光谱方面，多维相干光谱技术 [37-38] 以多脉冲激发

测量原子体系的时域和频域非线性响应，而基于精密光梳的光谱测量技术 [39-41]

被用于实现极限精度的原子和分子光谱测量。然而此类非线性光学和光谱学均

以光场对原子基态的微扰 [36] 为出发点，且在超快时间尺度上，光学非线性响应

系数常来源于超越图 1.1(d) 的多能级贡献。另一方面，当光场的电场强度可以

和原子内部的电场强度比拟时，微扰图像失效，在强场物理和阿秒激光技术领

域 [42-43]，原子中的电子甚至会被光场剥离。这些技术为各类光与物质相互作用的

研究起到了巨大的推动作用。然而我们也注意到，无论是微扰或是强场操控，均

没有对原子态操控振幅本身的高精度需求。事实上，超快激光对应的能谱展宽较

大（10 THz级），如图 1.1(d)的多能级干扰难以被精确抑制，不利于实现接下来

将要介绍的组合脉冲二能级操控。

最后，超快光学中的一个精确原子态调控案例，是基于超快啁啾脉冲的绝热

布居转移 [44-46]。然而百飞秒级电偶极操控对光场强度的要求较大，相应脉冲放大

技术比较复杂，且超快布居转移有一定概率会导致原子的光电离 [47-48]，难以在多

次操控 [49] 下保持高效。

1.1.3 NMR的启示：基于组合脉冲的容错调控

如图 1.1(c)(d)，在实际原子的准二能级调控中，对控制场强的非均匀展宽及

多能级耦合误差的消除技术是一类“容错”量子调控技术。其中组合脉冲方案

（Composite Pulse）[51-52]是抑制各类调控误差的一个重要方案。该方案起源于核磁

共振（Nuclear Magnetic Resonance, NMR）研究领域 [53]。我们以图 1.2中的四脉

冲“BB1”“π/2”组合脉冲为例，简单介绍该方案对外场强度误差的容错机理。

该组合脉冲使用特定强度比例及相对相位的控制脉冲组合，代替简单的单脉冲

“π/2”操作（见章节2.2），通过驱动自旋体系态矢量沿非平庸优化路径进行大角

度高速转动，补偿强度误差，将不同强度驱动下的量子态演化聚焦到目标叠加态

上 [9,50,54-57]，实现场强容错的 |g⟩ → |O⟩状态操作。更加一般的，N 脉冲组合可
以通过调节相对强度 {Ai}、相对相位 {φi}优化联合操作效果对各类误差的容错
性，获得近完美操控。

除磁共振领域外 [58]，上述组合脉冲方法在超导量子技术 [59]，离子阱量子信

息处理 [60-61]，原子干涉测量 [62-63] 等前沿量子技术中被广泛应用于实现精确和容

错的量子态操控。类似思想甚至被用于在光学领域实现精密偏振控制及光学隔

离 [64]，以及实现高效的声光 [65]、电光 [66]调制。需要注意的是，除光学案例外，上

述组合脉冲技术应用均针对量子体系“亚稳态”操作，脉冲时间常在微秒以上。
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图 1.2 基于组合脉冲的二能级调控。(a)组合脉冲波形示意图（以一种 N=4组合

脉冲为例（该脉冲序列被称为 BB1组合），脉冲参数 {Ai, φi}设置参考文献 [50]）。

其中红线表示脉冲的电场强度，蓝线表示电场的实部分量。(b)二能级体系量子

态演化的布洛赫球表示（见章节2.2.1）。初态 |g⟩的态矢量在“南极”，红色和紫
色曲线演示了在驱动场强度偏差高达 −30%及 +30%时态矢量演化路径。可以
看到，两者在图 (a)组合脉冲驱动下均从“南极”抵达目标态“O”点。详见章

节2.2.4介绍。

这些成功应用启发我们：是否可以将 NMR组合脉冲技术用于光学波段，在皮秒

时间尺度实现对电偶极跃迁的高保真度容错控制？

1.1.4 皮秒组合脉冲容错调控

以上我们介绍了源于 NMR微波操控的组合脉冲容错调控方案。不同于核自

旋，强光学跃迁对应的电子轨道运动是多能级系统。此外，原子激发态和真空场

的相互作用还导致自发辐射，因此，强光学跃迁上的原子运动并非孤立体系，本

质上无法被完美操控。幸运的是，自由原子强光学跃迁具有极高的“Q”值，即

光学频率 ωeg 远大于自发辐射率 Γ（Q = ωeg/Γ常在 108 量级）。而由于原子电

场高度非简谐，不同跃迁的本征频率 ωeg 的差别 ∆ω也常在 ωeg 自身的大小，这

样的非均匀分立能级结构为我们在光学跃迁上对如图 1.1(d)的 |g⟩− |e⟩二能级系
统实现准二能级操作提供了可能。相应组合脉冲容错调控方案的基本技术要求

可总结为：

1. 光脉冲序列总时长须远小于原子激发态寿命，即 τc ≪ 1/Γ。

2. 脉冲序列频谱展宽须远小于原子多能级频谱间隔差，以驱动特定强光学

跃迁调控。对应到时域则需满足 τc ≫ 1/∆ω（图 1.1(d)）。

3. 组合脉冲的子脉冲间相对强度和相位稳定、可精确编程调节。
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4. 光脉冲序列需要有足够的能量，可以在样品体积内产生足够光强，多次

驱动跃迁布居翻转。

对于本工作关心的碱金属原子来说，外层电子运动本身的时间尺度在飞秒量

级，自发辐射在纳秒量级。因此，皮秒时间尺度自然成为强光学跃迁二能级调控

的最佳时间尺度。在这一时间尺度上的光脉冲任意调制技术正处于当前激光技

术的空白（参见第3.2介绍）。填补这一激光技术空白，以皮秒组合脉冲实现光学

电偶极的高保真操控，正是本论文工作所面临的机遇与挑战。

1.2 本论文工作研究内容及成果

本文工作旨在将组合脉冲技术引入至原子电偶极跃迁调控，在皮秒时间尺度

上相干驱动强光学跃迁，实现高保真度的原子态操控。

本论文工作内容及相应成果总结如下：

1. 发展新型可编程锁模皮秒光脉冲序列生成方案，部分填补皮秒-纳秒时间

尺度光学任意波形调制技术空白。我们发明了一种基于“倒空间-时间”直接转

换的脉冲整形方法，可对N 个子脉冲实现延时、振幅及相位的任意编程调节。系

统输出具有高度波形稳定性，可生成获得 N = 5，峰值功率近 10W的组合脉冲

序列。结合一系列声光调制技术创新，该工作为强光学跃迁的组合脉冲容错高保

真操控给出了激光技术难题的解决办法。

2. 开展新型皮秒组合脉冲冷原子光谱研究。得益于皮秒组合脉冲生成系统

输出波形的长时间高度稳定特性，我们发现了一类原子光谱响应分辨率远超组

合脉冲自身频谱分辨的“超分辨”原子光谱结构。结合数值模拟，成功揭示此类

超分辨现象背后的基态超精细布居转移机制。

3.发展基于低功率皮秒组合脉冲的纳米光纤界面高保真原子态调控技术。纳

米光纤是一种新型光-原子相互作用界面，以波导限制光场高效实现近场光-原子

的衰逝耦合。本工作以导波皮秒组合脉冲控制近场原子，大幅降低了光学电偶极

操控对皮秒脉冲的功率需求。我们利用毫瓦级 N = 3皮秒组合脉冲驱动衰逝场

内 85Rb原子 D1布居均匀翻转，使得 D2线探测脉冲瞬态吸收获得高达 70%的

增强。这一效率经建模对比，已经接近理论容错极限。

在理论方面，从第一原理出发，建立纳米光纤-冷/热原子体系的光学调控和

测量理论建模，发展纳米光纤界面全能级光-原子相互作用数值模拟方案。从数

值上证实了皮秒组合脉冲方案可获得高达 f=99%以上的衰逝近场局部原子态调

控精度。

该系列进展支持我们下一步以更复杂组合脉冲（更大 N）在纳米光学体系

对囚禁于近场的冷原子的光偶极自旋进行近完美操控。由于纳米光纤可提供近

场原子间基于导波光子交换的“无限长”相互作用，本进展为下一步在纳米光

纤-冷原子界面开展新型原子光谱和非线性量子光学前沿研究打下基础。
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4. 发展基于编程优化的皮秒组合脉冲冷原子样品容错调控技术。利用技术

升级后的皮秒组合脉冲生成系统，我们在实验上实现了对冷原子样品的容错偶极

加速。该进展中运用的 N = 5组合脉冲参数空间“巨大”，参数优化无法由扫描

遍历的方法展开。得益于皮秒脉冲序列生成系统稳定性，我们设计了基于贝叶斯

优化算法的反馈闭环实验，以自动优化高效实现原子样品容错布居翻转，在驱动

光强变化 ±50%内均获得 90%以上的加速效果（此结果在 1小时优化时间内自

动获得。预期在更加稳定系统中给与更长优化时间，或者通过更加精确的皮秒组

合波形建模，该效率可提高至 99%级）。本工作进展的简单改进可直接用于实现

冷原子物质波的相干加速及电偶极集体辐射的相干操控。同时需要注意的是，超

越布居翻转，本工作的 N = 5皮秒组合脉冲序列可拓展为强光学跃迁 SU(2)任

意量子门操控，因此可支持基于高精度原子电偶极任意操控的新型原子物理和

量子光学技术。

1.3 本文的结构安排

本论文由六章组成：

第一章（本章）是本文的引言部分。该章强调了光学电偶极高保真操控的需

求及挑战，并给出了本论文的主要研究目标及本文研究内容的概括。

第二章是本论文的理论部分。这一章将首先介绍光与原子相互作用的二能

级理论并进一步介绍组合脉冲方案的容错特性。之后，该章也将具体讨论在皮秒

时间尺度下，将实际多能级体系准二能级化的合理性。最后，该章会介绍其余与

实验相关的理论推导。

第三章将介绍本文发展的新型可编程皮秒任意光脉冲序列生成系统，其中

包括初步实现任意高精度脉冲序列生成的“第一代”系统，以及经大量技术升级

后输出功率大幅提升的“第二代”系统。最后该章还会介绍对皮秒脉冲序列的特

性测量实验，其中在冷原子俘获损失光谱的测量中，还会介绍脉冲序列对光谱的

“超分辨”现象。

第四章是皮秒组合光脉冲对电偶极容错布居翻转的首次实现，该实验基于纳

米光纤-热原子蒸汽界面。该章将具体介绍纳米光纤界面的特性，并阐述在这一

前沿界面实现高保真电偶极操控的必要性。在实验上，该章将对比简单的单脉冲

以及 N = 3组合脉冲调控的布居翻转效率，验证皮秒组合脉冲的容错效果。而

在理论上，该章还将介绍第一原理出发的数值建模方案。

第五章是本文皮秒组合脉冲在冷原子电偶极容错调控中的应用。该章将介

绍基于优化算法的反馈闭环冷原子偶极加速实验设计，并展示 N = 5组合脉冲

的容错加速效果。

第六章为本论文的总结与展望部分。该章将对本文工作及成果做出总结，同

时提出未来的研究及应用方向。
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第二章 理论基础

2.1 本章概述

在本章中，我们将介绍光与原子电偶极相互作用的基本理论，并进一步论述

组合脉冲方案在这一领域中应用的优势及可行性。我们也会结合后续实验需求，

介绍更加一般的光和原子相互作用理论。

本章的内容总结如下：

我们将首先从最简单的二能级原子模型出发，在章节2.2.1中介绍光与原子相

互作用的布洛赫球模型。该模型将在2.2.2节中被用于说明光场对原子态调控的

主要误差来源，并在2.2.3节用于介绍绝热脉冲方案。在章节2.2.4中，我们将总体

介绍二能级原子的组合脉冲调控方案，并讨论其参数容错性的几何调控来源。在

章节2.3中，我们将解释将真实的多能级原子约化为二能级原子的时间尺度。包

括避免飞秒时间尺度的多能级耦合及纳秒时间的自发辐射。其中我们将具体讨

论组合脉冲应用于光强及偏振非均匀分布的光场中对塞曼子能级原子态的调控

能力。最后，在章节2.4，我们将自发辐射引入光和原子相互作用，介绍主方程和

随机波函数方法，光力，及原子对光场的反作用（光吸收）。为这些方法和概念

在后续实验结果分析中的应用作出铺垫。

2.2 近共振光驱动下的二能级原子

2.2.1 二能级原子态操控及布洛赫球模型

·二能级相互作用模型

我们考虑光场驱动的二能级原子，并忽略自发辐射。设原子基态 |g⟩和激发
态 |e⟩之间能量差为 h̄ωeg。光和原子电偶极相互作用哈密顿量（Hamiltonian）可

以表示为：

Ĥ = Ĥ0 + Ĥ ′

= h̄ωeg|e⟩⟨e|+ 0|g⟩⟨g| − d̂ · E(r, t).
(2.1)

在二能级空间，电偶极矩 d̂可进一步展开为 d̂ = deg|e⟩⟨g|+ dge|g⟩⟨e|，其中
deg = ⟨e|d̂|g⟩。

我们考虑波矢 k、圆频率 ω、振动相位 φ的光场，其电场分量可以表达为

E(r, t) = 1
2
(E(r, t)e−i(ωt−k·r+φ) +E∗(r, t)ei(ωt−k·r+φ)). (2.2)
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图 2.1 (a)二能级原子与外部电场相互作用示意图。激发态 |e⟩与基态 |g⟩能量
差为 h̄ωeg。频率为 ω的外部电场与原子能级频率的失谐为 ∆ = ω − ωeg，对应拉

比频率为 Ω，忽略激发态自发辐射。(b)二能级系统的布洛赫球模型表示，详见

正文。

其中，E(r, t)为慢变振幅，满足 |∂tE(r, t)| ≪ ω|E(r, t)|，|∇E(r, t)| ≪ k|E(r, t)|。
考虑位于 r的静止原子,式 (2.1)可写为

Ĥ = h̄ωeg|e⟩⟨e|−

h̄
2
[(Ω(t)e−iωt + Ω∗(t)eiωt)|e⟩⟨g|+ h.c.]

(2.3)

其中定义拉比（Rabi）频率 Ω(t) ≡ deg ·E(t)e−i(k·r+φ)/h̄。

·旋转波变换和旋转波近似

该二能级原子的波函数 |ψ⟩ = ce|e⟩+ cg|g⟩演化满足薛定谔方程

ih̄ d
dt
|ψ(t)⟩ = Ĥ|ψ(t)⟩. (2.4)

由于式 (2.3)含时，直接带入薛定谔方程计算常常并不方便。我们做旋转波

变换：{|ẽ⟩, |g̃⟩} → {e−iωegt|e⟩, |g⟩}（在后文中，为记号简洁性，我们均直接使用
{|e⟩, |g⟩}代表变换后的基矢）。式 (2.4)相应改写为（仍用 Ĥ 表示）

Ĥ = −h̄∆|e⟩⟨e|−

h̄
2
[(Ω(t) + Ω∗(t)e2iωt)|e⟩⟨g|+ h.c.],

(2.5)
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其中 ∆ ≡ ω − ωeg 定义为光场频率相对于原子跃迁的失谐量。

旋转波近似是指忽略上述哈密顿量中的高频项（Ω∗(t)e2iωt 及其共轭项），

其物理基础是该高频振荡项对于波函数演化的影响，在我们关心的时间尺度上

（∆t≫ 1/ωeg）趋于平均抵消。因此，式 (2.5)可以简化为不含时哈密顿量

Ĥ = −h̄∆|e⟩⟨e| − ( h̄
2
Ω(t)|e⟩⟨g|+ h.c.). (2.6)

这个哈密顿量和磁共振 (NMR)领域著名的自旋进动哈密顿量完全相同。和 NMR

的磁场调控类似，我们可以通过改变光场的强度和相位，进而改变复拉比频率 Ω

及失谐量 ∆，实现二能级原子态的操控。

·拉比振荡

拉比振荡是一个最简单且重要的二能级动力学现象。我们考察恒定光场

（Ω,∆ = const.）下式 (2.4)的演化：

iċe(t) = −∆ce(t)− Ω
2
cg,

iċg(t) = −Ω∗

2
ce.

(2.7)

设原子初态 |cg(t = 0)|2 = 1，可得

ce(t) = [iΩ
Ω̃

sin( Ω̃t
2
)]ei∆t/2,

cg(t) = [cos( Ω̃t
2
)− i∆

Ω̃
sin( Ω̃t

2
)]ei∆t/2.

(2.8)

可见，二能级原子的布居 ρee = |ce|2, ρgg = |cg|2产生含时振荡，周期为广义拉比
频率，定义为:

Ω̃ ≡
√
Ω2 +∆2. (2.9)

特别的，当失谐 ∆ = 0时，我们有

ce(t) = isin(Ωt
2
),

cg(t) = cos(Ωt
2
).

(2.10)

在图 2.2中，我们绘制了此单模光场与二能级原子作用下的布居振荡。若考

虑弱激发情况（|Ωt| ≪ π），ρee的平均值可被近似为：

ρee(t) = |ce(t)|2 ≈ (Ωt)2

4
. (2.11)
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图 2.2 二能级原子拉比振荡示意图，其中 (a)(b)(c) 分别对应失谐量 |∆| =

0, 1/2 |Ω|, |Ω|的情况。

·布洛赫球模型

布洛赫球模型是二能级系统演化的一个重要直观模型。为引入该模型，我们

将二能级波函数参数化为

|ψ(t)⟩ = cos( θ
2
)|e⟩+ sin( θ

2
)eiϕ|g⟩. (2.12)

其中 θ ∈ (0, π)，ϕ ∈ (0, 2π)。可以看出，去除不重要的整体相位，参数 {θ, ϕ}完
全决定波函数 |ψ⟩，而单位球面上的方向矢量 n = {sinθcosϕ, sinθsinϕ, cosθ}形成
和二能级原子任意量子态的一一对应，如图 2.1(b)中所示，我们将之称为态矢量。

单位球面被称为布洛赫球。

为更加直观的布洛赫球上表示外场作用下态矢量演化，我们可对式 (2.6)做

变换，

Ĥ = − h̄
2
∆(|e⟩⟨e| − |g⟩⟨g|)− ( h̄

2
Ω(t)|e⟩⟨g|+ h.c.). (2.13)

定义拉比矢量 Ω(t) = {Re(Ω(t)), Im(Ω∗(t)),−∆}，σ = {σx, σy, σz}(σx, σy, σz 为

泡利矩阵)，则可将上式表示为

Ĥ = h̄
2
Ω(t) · σ. (2.14)

引入态密度矩阵

ρ̂(t) = |ψ(t)⟩⟨ψ(t)|, (2.15)
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该厄米矩阵一定可以分解为:

ρ̂(t) =
1

2
(I + n · σ). (2.16)

带入薛定谔方程，可得：

ṅ(t) = Ω(t)× n(t). (2.17)

图 2.3 几种典型情况下，二能级波函数演化过程在布洛赫球上的表示。在图

(a)(b) 中，失谐量 ∆ = 0，且外电场相位 φa − φb = π/2；在图 (c) 中，失谐量

∆ = Ω。图中，红色箭头代表拉比矢量 Ω，蓝色箭头代表态矢量 n，蓝色虚线为

态矢量演化路径。

由式 (2.17)，我们在图 2.3布洛赫球面上绘制上述拉比振荡的演化过程。其

中 (a)(b)中的路径（蓝色虚线）对应图 2.2(a)，(c)中的路径对应图 2.2(c)。显然，

对于 ∆ = 0的共振情况，二能级系统量子态的演化路径与 Ω(t)的具体形式无关，

态矢量的转动角度仅由“脉冲面积”

A =
∫
Ω(t)dt (2.18)

决定。

对于初态为 |g⟩ 的量子态来说，经历 A-脉冲的激发效率 ρee(t) = |ce(t)|2 =

sin2(A
2
)。因此，A = π的脉冲可驱动原子布居翻转，我们称之为“π”脉冲。

2.2.2 布居翻转的 A非均匀展宽误差

我们考虑共振 ∆ = 0 情况下 A-脉冲驱动的原子跃迁概率 ρee = sin2(A/2)。

当A = π时发生完美布居翻转。然而这种完美翻转对脉冲面积的变化很敏感。当
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A = (1 + ϵ)π时，我们有：

ρee = 1− π2ϵ2/4 +O(ϵ4). (2.19)

注意到对于光场来说，这种脉冲面积 A误差是难以避免的。例如实验中常
用透镜实现高斯光束聚焦实现光强 I = 1

2
ε|E|2c的增强，相应焦点附近的光强起

伏会很大。对于超出光斑大小的原子样品来说，不同位置处的原子将会被不同强

度电场驱动调制。在图 2.4示例中，我们考察 ∆ = 0脉冲对基态 |g⟩原子样品的
调控。对于图 (a)中光强满足高斯分布的光束，如果光强被优化到驱动特定位置

B处原子实现 A = π翻转（图 (b)），则光强更小（更大）的 A（C）位置原子布

居翻转会产生式 (2.19)类型的控制误差。对于整个原子样品而言，调控平均保真

度（定义见下一章）就会下降。

图 2.4 单脉冲高斯光场对大尺度原子样品的调控。(a)高斯光场中的原子样品示

意图，原子样品尺寸大于高斯光束束腰直径（D > 2w）。(b)对应于 (a)中光场中

各位置原子的布洛赫求调控模型（以目标A = π为例），其中箭头标记与图 2.3中

一致。

上述聚焦光场内原子态布居翻转案例可以推广到更加一般的情况。事实上，

对于宏观原子样品（D ≫ λ）来说，即使不是聚焦激光，一般光场也很难做到光

强绝对均匀。因此 A误差总会存在，并在高保真度要求的操控实验中，特别是
需要进行多次操控的实验中 [28,67] 体现出来。

事实上，此类脉冲调控误差并不仅仅来源于光场的强度误差，而脉冲具体波

形、频率偏差等都有可能影响调控的保真度。因此，在高保真原子态调控类科研

中，我们期望寻求一种对各类参数误差均可以容错的量子调控方案。
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2.2.3 啁啾脉冲绝热容错方案

上述原子态调控中的脉冲面积 A误差常来源于光强不均，而失谐量 ∆的误

差可来源于激光频率偏差或者原子运动造成的多普勒效应。一类可克服此类误

差的容错操控著名案例是绝热布居转移技术 [44-46]，以下予以介绍。

我们不妨先回顾章节 2.2.1中介绍的恒定光场下（Ω,∆ = const.）的二能级原
子。其中拉比振荡也可以从“缀饰”态来考虑。该“缀饰”态即式 (2.6)哈密顿

量的本征态，满足 H|ψ±⟩ = h̄vd±|ψ±⟩，有

|ψ+⟩ = cos(θd)eiφ|e⟩+ sin(θd)|g⟩,

|ψ−⟩ = −sin(θd)eiφ|e⟩+ cos(θd)|g⟩.
(2.20)

其中，混合角 (θd)满足 tan(2θd) = |Ω|/∆。系统波函数也可由此表示为

|ψ(t)⟩ = c1(t)e
iγd+(t)|ψ+⟩+ c2(t)e

iγd−(t)|ψ−⟩. (2.21)

从而拉比振荡实际是两个缀饰态之间的相位变化。这里，动态相位

γd± = − 1
h̄

∫ t
0
dt′⟨ψ±(t

′)|Ĥ(t′)|ψ±(t
′)⟩ (2.22)

即是哈密顿量本征态的相位差积累。

对于含时变化的哈密顿量 Ĥ(t)，我们将式 (2.21)代入薛定谔方程可以得到：

ċ1,2(t) = −c1,2⟨ψ±|ψ̇±⟩ − c2,1
⟨ψ±(t)| ˙̂H|ψ±(t)⟩
h̄(vd∓−vd±)

ei(γd±−γd∓)

≈ −c1,2⟨ψ±|ψ̇±⟩
(2.23)

上式中，当哈密顿量变化足够缓慢，而缀饰态能量差 h̄(vd+ − vd−)又足够大时，

我们可以忽略等号后的第二项，得到

c1,2(t) = c1,2(0)e
iγg1,2 . (2.24)

其中几何相位 [68]:

γg1,2 = i
∫ t
0
dt′⟨ψ±(t

′)|ψ̇±(t
′)⟩ (2.25)

是纯实数。而上述对缀饰态间跃迁的忽略，正是量子绝热定律 [69]的体现。

我们可以设计哈密顿量，使基态 |g⟩ 在 t = 0 时刻和缀饰基态 |ψ−⟩ 重合，
并缓慢改变哈密顿量，使得原子态绝热跟随至激发态 |e⟩。具体实验中，我们可
将时长为 τ 的脉冲光场从远红失谐（−∆(0) ≫ Ω(0)）缓慢扫描到远蓝失谐光
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（∆(τ) ≫ Ω(τ)），形成 |g⟩ − |e⟩翻转。这样频率变化的光脉冲被称为啁啾脉冲，
布居转移方法被称为快速绝热转移。重要的是，由于该布居转移过程仅要求量子

态演化接近绝热，因此对脉冲参数的缓慢变化（或者误差）都不敏感。这是绝热

过程对光强 I 和失谐量 ∆参数容错的物理根源。

注意到绝热近似需要调控缓变，而理想的绝热过程需要无穷长的调控时间，

实际过程中无法达到。近年来，量子调控的前沿发展的绝热捷径技术（Shortcut

to Adiabatiticity）[70] 正是针对此类困难发展的变通方案。通过对哈密顿量的设计，

能够在更快时间尺度上准绝热的高保真布居翻转 [27,71-72]。

此外，上述啁啾脉冲操控仅针对原子布居翻转。以下我们将介绍，原子态操

控方法的集合是任意量子门（quantum gate）[10]，并不能由简单的啁啾脉冲来实

现。

2.2.4 组合脉冲容错调控方案

上述啁啾脉冲的（准）绝热布居翻转技术，实际上已经可以从本小节将要介

绍的组合脉冲角度来理解：我们可以将 0 < t < τ 的啁啾脉冲分解为 N 个子脉

冲，拉比频率和相位记为 {Ωi, φi}，其中 φi = i2δφ，而 δφ = (∆(τ)−∆(0))τ/N2。

可以证明，这个“组合脉冲”对原子态的调控效果，在 N 足够大时和绝热脉冲

是一样的 [47,73-74]。

更加一般的，我们可以将一个简单脉冲分解为 N 个 A脉冲，并进一步调制
各自脉冲面积，赋予独立相位，形成 {Ai, φi}组合脉冲。一个奇妙的现象是，这
样的脉冲序列形成的联合量子操控可对包括光强和失谐量误差在内的各类哈密

顿量参数误差容错。

以下我们首先形式化写出时长 τ1 共振脉冲驱动的二能级系统演化。引入演

化矩阵 Û1(A1, φ1)。我们定义

Û1(A1, φ1) = e−
i
h̄

∫ τ1
0 Ĥ(t)dt. (2.26)

基于薛定谔方程 (2.4)，可以具体得到，

Û1(A1, φ1) =

 cos(A1/2) isin(A1/2)e
iφ1

isin(A1/2)e
−iφ1 cos(A1/2)

 , (2.27)

而演化后的末态波函数满足 |ψ(τ1)⟩ = Û1(A1, φ1)|ψ(0)⟩。
对于以 {Ai, φi}标记的 N 脉冲时序（假设脉冲形状相同），总演化矩阵可由

Ûi(Ai, φi)相乘而得：

Û (N) = T
∏N

i=1 Ûi(Ai, φi). (2.28)
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上式中，T 为连乘的时间排序算符。

我们考虑运用 Û (N)({ϵj})组合脉冲，用于实现特定转动操作

Ûtarget =

 cos(Θ/2) isin(Θ/2)eiΦ

isin(Θ/2)e−iΦ cos(Θ/2)

 (2.29)

这儿误差参数 {ϵj}描述来源于外场强度误差、频率误差、脉冲形状等导致的哈
密顿量参数误差（即和理想值的偏离）。

·组合脉冲容错布居翻转

接下来，我们首先考虑 Ûtarget是布居翻转操作，|(Ûtarget)12|2 = 1，由奇数 N

个 A0,i = π子脉冲实现（因为 (2N + 1)π转动即 π转动），而 Û (N)(ϵa)代表该组

合脉冲中子脉冲的实际面积为 Ai = (1 + ϵa)π。以下我们以此类布居翻转对脉冲

面积脉冲误差的容错优化为例，说明组合脉冲技术的核心思想。

图 2.5 特定参数 [9]的 N = 5组合脉冲对态矢量的调制过程示意图，脉冲参数对

应图 2.6(c)。图 (a)为时域上 N = 5组合脉冲示意图，红线和蓝线分别表示光强

及电场的实部，脉冲作用时长远小于退相干时间（τ ≪ 1/Γ）。在图 (b)∼(f)中，

我们分别绘制了原子量子态在第 i个脉冲作用下的演化过程（∆ = 0），其中颜色

轴对应外场实际脉冲面积 Ai = 0.8π ∼ 1.2π。可以看到，不同外场面积 Ai 调制

下的原子量子态最终都在目标态 |e⟩附近（f ∼ 99.99%）。
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考虑二能级原子处于特定初态 |ψ(0)⟩。可定义

f ≡ |⟨ψ(0)|Û †
targetÛ

(N)(ϵa)|ψ(0)⟩|2 (2.30)

为该操作的“通道保真度”[75]。具体到布居翻转，|(Utarget)12|2 = 1，该通道保真

度即翻转效率

f = |⟨g|Û †
targetÛ

(N)(ϵa)|g⟩|2

= |U (N)
12 (ϵa)|2

= 1−
∞∑
k=1

akϵ
2k
a .

(2.31)

在上式最后一行中，我们将组合脉冲的翻转误差以脉冲面积误差 ϵa 做泰勒

展开，其中展开系数 ak({φi})是子脉冲相位的 N元函数。在这个组合脉冲布居

翻转案例中，可通过优化设计相位参数 {φi}来抑制脉冲面积误差 ϵa带来的操控

效果失真。基本思路包括消除低阶误差系数 ak
[9]，及在特定 ϵa 范围内对误差函

数
∑∞

k=1 akϵ
2k
a 最小化

[10]。

上述组合脉冲的脉冲面积误差容错技术可由图 2.5中的布洛赫球模型直观描

述。其中N = 5组合脉冲对应于一类容错布居翻转组合脉冲解 [9]（图 2.6(c)）。可

以看到，经不同脉冲面积 Ai = 0.8 ∼ 1.2 A0,i = 0.8π ∼ 1.2π 的 N = 5组合脉冲

调制后的态矢量最终都集中于激发态 |e⟩附近（如图 (f)所示），对比单脉冲误差

调制（如图 (b)所示）有极大提升。

图 2.6 特定相位组合下，N 脉冲序列在实际脉冲面积 Ai及失谐 ∆i下调控保真

度（也即翻转效率）f 的数值模拟（脉冲面积由完美操控下的脉冲面积A0,i归一

化；失谐拉比频率 Ω0 归一化，其中 Ω0 定义为 Ω0τ = π）。图中等高线分别表示

误差级别 m = log10(|1 − f |) =-1（绿线），-2（黑线），-4（红线）。参考文献 [9]

中的组合脉冲参数，此时 A0,i = π；(a)N = 1单脉冲调制。(b)N = 3组合脉冲调

制，脉冲相位分别为 φi = (0, 1/2, 0)π。(c)(d)N = 5组合脉冲调制，脉冲相位分

别为 φi = (0, 5, 2, 5, 0)π/6及 φi = (0, 11, 2, 11, 0)π/6。
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上述案例中组合脉冲对脉冲强度误差 ϵa 的容错性，可以推广到其他参数误

差 {ϵj}。另一种常见的误差是激光场失谐量误差 ϵd = π∆/Ω0。在图 2.6中，我们

绘制了调控误差级别m = log10(|1− f |)关于 N 脉冲强度误差（以实际脉冲面积

Ai = (1+ ϵa)A0,i表示）及失谐误差∆i = ϵdΩ0/π（i = 1, ..., N）分布下的关系图。

可以看到，文献 [9] 提供的 Genov参数组合下的 N = 3, 5脉冲序列（图 (b)(c)(d)）

相比于 N = 1脉冲的简单调制（图 (a)），对外场强度及失谐均具有一定容错性。

·组合脉冲容错量子门操作

图 2.7 N = 4 的 BB1 组合脉冲序列 [50] 下对不同量子门的容错调控效果（与

N = 1 单脉冲调控对比）。图中标记定义与图2.6中一致。等高线分别表示误

差级别 m̃ = log10(|1 − F|) =-1（绿线），-2（黑线），-4（红线），量子们保

真度 F 的计算基于式 (2.33)。图 (a) 中，目标调控为 Θ = π/4，对应单脉冲

A0,1 = π/4; 组合脉冲 {A0,i = π, 2π, π, π/4，φi = 93.6◦, 280.7◦, 93.6◦, 0}。(b) 中

目标调控为 Θ = π/2，对应单脉冲 A0,1 = π/2; 组合脉冲 {A0,i = π, 2π, π, π/2，

φi = 97.2◦, 291.5◦, 97.2◦, 0}。(c) 中目标调控为 Θ = 3π/4，对应单脉冲 A0,1 =

3π/4; 组合脉冲 {A0,i = π, 2π, π, 3π/4，φi = 100.8◦, 302.4◦, 100.8◦, 0}。(d) 中目

标调控为 Θ = π，对应单脉冲 A0,1 = π; 组合脉冲 {A0,i = π, 2π, π, 3π/4，φi =

104.5◦, 313.4◦, 104.5◦, 0}。

以上介绍中，我们讨论的均是通道保真度，即对应特定初态到末态的调控，

并特别以 |g⟩到目标态 |e⟩的布居翻转作为举例。在我们后续章节的实验中，我
们也将主要以原子电偶极布居翻转效率作为组合脉冲优化调控的验证。然而正

如前文所述，组合脉冲方案不可忽略的一大优势在于，其还可以实现任意量子

门 [10,76] 的高保真度容错操控，其原理及实现与上述布居翻转过程完全一致。对
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于量子门操作，量子门保真度 F 需由态空间内所有态求出

F ≡
∫
dψ|⟨ψ|Û †

targetÛ
(N)({ϵj})|ψ⟩|2. (2.32)

在二维态矢量空间，量子门保真度还可以表示为 [77]

F = |1
2
Tr(Û †

targetÛ
(N)({ϵj}))|2. (2.33)

作为举例，在图2.7中我们参考文献 [50]，我们分别绘制了 N = 4 的 BB1

（BroadBand NO.1）组合脉冲参数下对不同量子门的容错调控效果（对比 N = 1

单脉冲调制）。我们以态矢量绕轴旋转的目标角度 Θ进行分类，在图 (a)∼(d)中，

分别绘制了 Θ = π/4, π/2, 3π/4, π的量子门。从图中可以看到，这些 N = 4的

组合脉冲参数设计对外场（尤其是外场强度）具有明显的容错效果。

·组合脉冲容错性的几何背景

不同于经典力学控制技术，组合脉冲对量子力学系统提供了经典力学难以解

释的参数容错性。从基本数学的角度，这种容错性很容易从式 (2.31)中的泰勒展

开来理解：由于组合脉冲本身的可调参数众多，而误差函数的个数有限（对于布

居翻转仅有一个，而对于一般量子门操作，也由 2 × 2演化矩阵元决定），我们

总可以在一定误差范围内降低联合演化算符对误差的依赖性，实现参数容错。可

见，组合脉冲量子调控容错性和被调控量子系统的维度较低相关。

事实上，这样的低维度系统高度鲁棒的调控性质还是量子系统几何特性的体

现。这一点的论证可见诸多文献，例如文献 [55]。也因此，我们将容错组合脉冲操

控归为一类几何操控。

2.3 多能级原子的二能级调控

正如我们在章节1.1.4中所阐述，实际原子强光学跃迁对应的电子运动轨道是

一个多能级系统。而电子的自旋轨道耦合（精细结构），电子和原子核的多级相

互作用（超精细结构），都将进一步导致更加复杂的原子态描述。以下我们首先

从电偶极相互作用的多能级原子表达开始，阐述皮秒时间尺度强光学跃迁二能

级近似的合理性。然后，我们考虑光和原子电偶极相互作用的偏振依赖性，及偏

振光场对超精细结构原子的准二能级操控。在回顾本论文实验工作相关重要近

似的合理性后，我们对多能级原子的二能级相继操控前景作出展望。
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2.3.1 多能级原子和光场相互作用

在章节2.2.1中，我们将电偶极相互作用在二能级原子的基矢下展开，获得了

式 (2.1)哈密顿量。对于拥有 {|n⟩}能级的真实原子来说，同样方法展开下的哈密
顿量可以表示为

Ĥ = Ĥ0 + Ĥ ′

=
∑

n h̄ωn|n⟩⟨n|+
∑

m,n(Ωmne
−iωt + c.c.)|m⟩⟨n|+ h.c.

(2.34)

其中 Ωmn = E · dmn/h̄是光场驱动 |m⟩ − |n⟩跃迁的拉比频率。
我们将上式写在相互作用表象：

ĤI =
∑

m,n(Ωmne
−i(ω−ωmn)t + Ωmne

i(ω+ωmn)t)|m⟩⟨n|+ h.c. (2.35)

接下来，对 ei(ω+ωmn)t“反旋转波项”的忽略即“旋转波近似”，在2.2.1节已经论

述。对于 |g⟩− |e⟩强光学跃迁的近共振脉冲光激发: ω ≈ ωeg，且慢变化振幅E(t)

的频谱展宽 ∼ 1/τ 较小，我们可以运用类似逻辑，忽略所有非共振 Ωmn 项，获

得准二能级哈密顿量:

ĤI =
∑

e,g Ωege
−i(ω−ωeg)t|e⟩⟨g|+ h.c. (2.36)

对于一般的碱金属原子，其多能级间隔（包括精细结构）之差常在 10 ∼ 100 THz

级，皮秒脉冲的准单色性足以保证上述旋转波近似条件，形成 |g⟩ − |e⟩间准二能
级调控图像。另一方面，此类原子的基态超精细结构劈裂仅在 1∼10 GHz级，其

中单个超精细跃迁在皮秒尺度，特别是本论文工作关注的组合皮秒技术中，不见

得能被孤立。因此我们将相应超精细结构和塞曼子能级写入上述哈密顿量的表

达。这里我们暂且用 e, g简化表达这些量子数（和式 (2.1)不同）。

2.3.2 超精细结构及塞曼子能级

从式 (2.36)出发，我们考虑碱金属原子超精细结构上的强光学跃迁。例如一

个著名的例子是 S1/2 ↔ P1/2,3/2 的 D 谱线跃迁。一般来说，在电子总角动量 J

和原子核角动量 I 的耦合下，原子能级分裂为超精细结构，能级由原子的总角动

量量子数 F = |J − I|, ..., |J + I|标记。例如图 2.8(a)中 85Rb原子的 D1线，有

I = 5/2，从而有原子总角动量 F = |J−I| = 2或 F = |J+I| = 3（同理有 F ′ = 2

或 3）。这些超精细结构分裂在基态在 1 ∼ 10 GHz量级，激发态也可以达到 GHz

的级别。

由于角动量的量子化，每个超精细 F 能级包含 2F + 1个塞曼子能级，由磁
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图 2.8 (a)碱金属原子多能级结构及与各光偏振分量相互作用示意图（以 85Rb原

子D1线为例）。其中Ω−，Ω+，Ωπ分别对应左旋、右旋圆偏振及线偏振光分量的拉

比频率。(b)我们取外部光场手性方向 eh = E∗×E/|E|2为原子量子化轴，此时可
将光场拉比频率分为Ω−及Ω+两个分量。对于光脉冲总时长 τ ≪ 1/ωhfs,g, 1/ωhfs,e

的相互作用，更方便的，我们在 |mJ = ±1/2,mI = mF ∓ 1/2⟩基下表示原子能
级。这样的表示能够将 σ−，σ+光场分量对原子能级的作用解耦，更直观的演示

原子布居的变化。

量子数mF 表示（mF = −F,−F + 1, ..., F − 1, F）。在零磁场条件下，塞曼子能

级是简并的。由于磁量子数决定了电子波函数的角度分布，因此，塞曼子能级间

的光学跃迁具有对驱动光场的偏振依赖性。

我们在超精细结构基矢下写出超精细 |F,mF ⟩ ↔ |F ′,m′
F ⟩激发的拉比频率：

Ωl
F ′,m′

F ,F,mF
(t) = ⟨F ′,m′

F |E(t) · dl|F,mF ⟩/h̄. (2.37)

记 l = −1, 0, 1分别对应左旋圆偏振光 σ−、线偏振光 σπ 和右旋圆偏振 σ+跃迁分

量，dl 分别为原子沿三个偏振方向的电偶极矩。有跃迁选择定则 m′
F = mF + l。

更一般的，上式的磁量子数依赖性可以用 Clebsh-Gordan（CG）系数 c [78]表述：

Ωl
F ′,m′

F ,F,mF
(t) =

√
3Ω(t)clF ′m′

F ,FmF
. (2.38)

其中，Ω(t) = |E(t)|
h̄

1√
3
⟨Jg||d||Ja⟩。
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最后，超精细结构下的哈密顿量可以表示为：

Ĥhfs(t) = h̄
∑

F ′(ωF ′ − ωF ′,0)σ
F ′m′

F ,F
′m′

F+

h̄
∑

F (ωF − ωF,0)σ
FmF ,FmF+

h̄
2

∑
F

∑
l Ω

l
F ′,m′

F ,F,mF
(t)σF

′m′
F ,FmF + h.c.

(2.39)

上式中隐含了对 m′
F 和 mF 的遍历求和。其中，泡利矩阵定义为 σF

′m′
F ,FmF =

|F ′,m′
F ⟩⟨F,mF |（σF

′m′
F ,F

′m′
F 和 σFmF ,FmF 同理）；ωF ′,0和 ωF,0分别对应 |a⟩和 |g⟩

超精细结构的能量参考零点。

2.3.3 短皮秒脉冲极限下的 D谱线二能级调控

以下我们结合数值模拟，首先论述在短脉冲 τ ≪ 1/ωhfs,g, 1/ωhfs,e极限下，如

图 2.8的超精细跃迁可以约化为二能级跃迁，从而支持该强光学跃迁的组合脉冲

容错精密操控。注意到，这里的“短脉冲”同时必须满足本章开头所述的时间条

件，因此需要仍然在皮秒尺度。

我们不妨先考虑没有超精细结构（核自旋 I = 0）的虚拟原子 D谱线能级分

布，以 Jg = Ja = 1/2的 D1线为例，如图 2.9(b)中所示。调制光场的偏振状态可

由光场的手性矢量

eh = E∗ ×E/|E|2 (2.40)

表征。在此我们将 eh 方向作为光和原子相互作用的量子化轴。沿该轴，调制光

场可分解为 σ−和 σ+两部分驱动相应 D1跃迁，各自拉比频率为

Ω−(t) =
√
2sin(θE/2)Ω(t).

Ω+(t) =
√
2cos(θE/2)Ω(t)

(2.41)

这里 θE ∈ [0, π/2]由光场椭偏度

ε = |eh|

= cos(θE)
(2.42)

决定。需要注意的是，按上述定义计算相互作用时，线偏振光的量子化轴需要选

择垂直于偏振矢量本身。

现假设待调控原子的初始布居是 ρ(0) = 1
2
(|g+⟩⟨g+|+ |g−⟩⟨g−|)均匀分布。我

们通过数值模拟，计算不同偏振光场 ε下N = 1, 3, 5脉冲演化后的原子布居翻转

效率。如图 2.9(c)中所示，N = 1, 3, 5的组合脉冲序列参数与图 2.6中一致 [9]，其

相应的翻转效率 f = ρe+e+ + ρe−e− 随脉冲面积 Ai 的变化在图 (d)中给出。可以
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看到，对于 ε = 0的线偏振入射，翻转效率 f 的随外场脉冲面积的变化形式与二

能级完全相同（图2.6），且组合脉冲方案具有明显的强度容错效果。对于一般的

椭圆偏振（例如 ε = 0.5），N = 1的单脉冲翻转效率 f 不可能达到 1，而组合脉

冲方案能够在一定强度误差范围内使得 f 均接近于 1。只有对于 ε = 1的圆偏振

光场极端情况，才出现只有 50%基态布居翻转的情况。

图 2.9 组合脉冲对 D1跃迁的调制效果示意图（不考虑超精细结构 I = 0）。量子

化轴选取为光场的手性矢量方向 eh = E∗×E/|E|2，在自由空间中其平行于光场
k矢量，如图 (a)中所示。椭偏度定义为 ε = |eh|。在图 (b)中，我们给出了原子

D1跃迁的简并能级示意图。在图 (d)中，我们给出了对不同的光场 ε，N = 1, 3, 5

组合脉冲在具有误差的单脉冲面积 Ai 下的翻转效率 f。对应组合脉冲波形在图

(c)中给出，其中红线表示光强含时分布，蓝线表示电场实部的含时分布。组合

脉冲参数参考于文献 [9]。图片参考文献 [12]。

如图 2.9(b) 所示，在没有超精细结构的原子中，原子和光的相互作用可以

在适当的量子化轴下约化成两个二能级系统，支持组合脉冲的二能级调控。该

I = 0的 D1原子的容错操控可以方便的推广到 D2谱线，且对于具有超精细结构

的原子能级（I ̸= 0）也可以适用，前提是光脉冲总时长满足 τ ≪ 1/ωhfs,g, ωhfs,e。

具体来说，在极短的 τ 时间内，我们可将原子态在电子-原子核直积基矢

24



复旦大学博士学位论文 2.3多能级原子的二能级调控

|mJ ,mI⟩下展开。如图 2.8(b)所示以 85Rb原子 D1能级为例，可以作基变换

|F = I ± 1/2, |mF | < F ⟩ = 1√
2
(|mJ = −1/2,mI = mF + 1/2⟩

± |mJ = 1/2,mI = mF − 1/2⟩)

|F = I ± 1/2,mF = ±F ⟩ = |mJ = ±1/2,mI = ±mI⟩

(2.43)

由于 τ ≪ ωhfs,g, ωhfs,e，对于 |mJ ,mI⟩态在调控时间内的超精细耦合可以忽略，因
此其和光场的相互作用和 I = 0结构（图2.9(b)）一致。

从而，对于 ε = 0的线偏振光场，Ω−与 Ω+分量强度相等，这时系统等同于

两个独立的简并二能级系统相互作用，因此容错效果与二能级条件下得出的模型

一致。对于圆偏振光场 ε = 1，Ω− = 0（或 Ω+ = 0），则仅 1/2的原子基态布居被

操控（对应于原 |F,mF ⟩基下的特定叠加态）。对于更一般的椭圆偏振 ε ∈ (0, 1)，

短 τ 的组合脉冲方案可以使椭圆偏振光也获得近似线偏振调制的更高的翻转效

率 f，对光场偏振也具有容错效果，这是因为组合脉冲方案对 Ω±分量的相对强

度偏差也具有容错性。

另一方面，对于存在较大超精细劈裂的重碱金属（如 Cs），如果脉冲时长

τ ≪ 1/ωhfs,g, τ ≪ 1/ωhfs,e 并未获得满足，则光场中原子演化会存在各类双光子

拉曼跃迁 [79-80]，其动力学不能再由二能级原子描述。虽然这样的情形不在本论

文工作范围，但作者相信，这种情况下的组合脉冲多能级容错调控仍然是可能的

（例如文献 [80] 初步工作）。

最后我们强调一个脉冲时长的中间极限：τ ∼ 1/ωhfs,g ≪ 1/ωhfs,e。由于碱金

属原子基态超精细劈裂远大于激发态，这样的情况在皮秒组合脉冲调控中会时

常遇到。可以证明，当控制光线偏振时，对于碱金属来说，其基态双光子拉曼耦

合可以相互抵消 [81]，组合脉冲对原子电偶极的操控仍将恢复至二能级图像，支

持精密容错调控。

2.3.4 展望：多能级电子态的二能级相继操控

对于真实的多能级原子，以上我们论证了组合皮秒脉冲可驱动特定 |g⟩ − |e⟩
能级间强光学跃迁，实现容错原子态调控。这一调控技术是本文工作的重点，我

们将从皮秒激光技术创新出发，在冷原子系统和纳米光学界面探索这一准二能

级调控技术的实现。在本小节，我们超越本论文工作，就基于皮秒组合脉冲对电

偶极跃迁调控的精密容错特性，讨论多能级原子量子态的高精度任意操控的可

能性。

我们发现，由于原子跃迁频率高度分立，利用皮秒脉冲实现电子态的多次相

继高保真操控是完全可行的。以图 2.10的四能级系统为例。对于初始位于基态

|g⟩的原子，我们可以依次打入与 |g⟩-|a⟩跃迁近共振，|a⟩-|b⟩跃迁近共振，|b⟩-|c⟩
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跃迁近共振的皮秒组合脉冲，实现子系统的任意量子门操作（式 (2.29)）。组合脉

冲的应用可以保证此类操作对光场参数的容错性，抑制不同能级间 Stark效应 [78]

的互扰。通过这种方式，我们可以在 {|g⟩, |a⟩, |b⟩, |c⟩}多原子能级支持的希尔伯
特空间中实现原子态及相应电子运动的高精度任意操作。

图 2.10 电子态相继操控示意图。(a)三次相继调控脉冲光强示意图，每次调控脉

冲均可由组合脉冲序列代替，实现外场误差的容错。总操控时长须满足 τtot ≪ 1/Γ

避免自发辐射效应，单次操控时长需满足 1/τi ≪ (|ωi − ωm′n′|)以避免多能级耦
合（这里m′, n′表示该次操控以外的能级）。(b)多能级相继操控过程示意，箭头

颜色对应于图 (a)中脉冲。

2.4 引入自发辐射的原子体系计算理论

本章节最后，我们将自发辐射引入光场中的原子态演化，同时结合后续实验

物理图像理解的实际需求，介绍相关观测量及计算方法。

2.4.1 引入自发辐射后的二能级原子态演化

·光学布洛赫方程

处于激发态的原子，即便没有经典外场作用，也会与真空电磁场作用“自

发”回到基态并辐射出光子。此即激发态原子的自发辐射。引入自发辐射后，原

子系统成为和环境相互作用的开放体系。我们记原子系统为 S，其和环境 R 耦

合的总哈密顿量可写为

Ĥ = ĤS + ĤR + ĤSR. (2.44)

类似于式 (2.15)的纯态密度矩阵表示，我们写出更一般的密度矩阵表达

ρ̂ =
∑

k ρkk|ψk⟩⟨ψk|. (2.45)

其中 ρkk 为原子处于某纯态 |ψk⟩ 的概率。和孤立系统类似，总系统的密度矩阵
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ρ(t)满足

˙̂ρ =
1

ih̄
[ĤS + ĤR + ĤSR, ρ̂] (2.46)

接下来，基于 Born-Markov近似，我们对原子在环境中的各种状态求期待值，得

到约化密度矩阵 ρ̂S = TrR(ρ̂)，有（以二能级原子为例）

˙̂ρS = TrR( ˙̂ρ)

= 1
ih̄
[ĤS, ρ̂S]− 1

2
(Ĉ†Ĉρ̂S + ρ̂SĈ

†Ĉ) + Ĉρ̂SĈ
†,

(2.47)

其中量子坍缩算符 Ĉ =
√
Γ|g⟩⟨e|，Γ为原子自然线宽 [82]。

为接下来表述方便，我们重新定义原子密度矩阵算符 ρ̂S → ρ̂，上式可进一

步写为

˙̂ρ = 1
ih̄
[Ĥeff , ρ̂] + Ĉρ̂Ĉ†. (2.48)

其中，等效哈密顿量 Ĥeff = Ĥ − ih̄
2
Ĉ†Ĉ 包涵 ih̄Γe/2|e⟩⟨e|的非厄米部分。

将原子哈密顿量式 (2.6)带入，可得 ˙̂ρ每个矩阵元的微分方程组 ρ̇ee = −ρ̇gg = −Γρee +
i
2
(Ω∗ρeg − Ωρge),

ρ̇eg = −ρ̇∗eg = (i∆− Γ/2)ρeg +
i
2
Ω(ρee − ρgg).

(2.49)

式 (2.49)称为光学布洛赫方程组（Optical-Bloch Equation，OBE）[32]。利用该式，

我们可以求得开放系统原子演化的过程。

我们考察系统长时间演化后到达稳态，由 ˙̂ρ = 0可得： ρee,s = 1− ρgg,s =
s

2(1+s)
,

ρeg,s = ρ∗ge,s =
Ω

2(1+s)(∆+iΓ/2)
.

(2.50)

其中

s = s0
1+(2∆/Γ)2

, s0 = 2(Ω
Γ
)2. (2.51)

另一方面，当自发辐射时间尺度 1/Γ远大于我们所关心的系统时间尺度时，

系统回归到前述小节中的无辐射二能级模型。另外值得注意的是，在前面章节中

我们介绍的布洛赫球模型在考虑自发辐射引起的退相干效应后依旧有效，此时

态矢量为 r = {Tr(ρσx),Tr(ρσy),Tr(ρσz)}。其包含布洛赫球面（|r| = 1）上的纯

态及球体内部（|r| < 1）的混合态。

·随机波函数法
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式 (2.48)及其多能级推广（见章节4.6.2）可以用来计算光场驱动下真空中原

子的演化。然而，如果希尔伯特空间由 n个子能级构成，对应密度矩阵需要 n2个

基矢表达。式 (2.49)的光学布洛赫方程在高维情况下的求解计算量常远大于使用

式 (2.4)的薛定谔方程。本文工作中的数值模拟运用随机波函数方法（stochastic

wavefunction method）[83-85] 实现对光学布洛赫方程的模拟。该方法以非厄米等效

哈密顿量演化薛定谔方程，并引入量子坍缩（quantum jump）模型。通过大量取

样随机波函数 |ψs⟩，获得密度矩阵解

ρ(t) =
1

Ns

Ns∑
s=1

|ψs⟩⟨ψs| (2.52)

可以证明，上述表达式在 Ns → ∞的极限下和光学布洛赫方程的 ρ(t)解一致。

以下我们以二能级原子为例说明随机波函数计算方法。由于 Ĥeff ̸= Ĥ†
eff 非

厄米，因此被其演化的波函数 |ψs⟩不再保持归一，我们考虑原子在微小时间元
δt内的演化：

ψ(t+ δt)⟩ = e−iHeff δt|ψ(t)⟩. (2.53)

存在两种可能：（1）原子发生量子坍缩，波函数坍缩到 |g⟩，概率即为 PJ(t+δt) =

⟨ψ(t)|Ĉ†Ĉ|ψ(t)⟩；（2）原子未发生量子坍缩，波函数按照非厄密有效哈密顿量

相干演化，概率为 PNJ(t + δt) = 1 − PJ(t + δt)。在每一步微小时间元 δt 计算

后，我们均对波函数进行归一化，多次重复后，可获得波函数在关心时间尺度

T 内的“随机量子轨迹”|ψ(t)⟩。而在具体的数值模拟中，我们通常可取随机数
nj ∈ (0, 1)。当 nj > PJ(t)时，不发生量子坍缩；当 nj < PJ(t)时，波函数量子

坍缩到 |g⟩。

2.4.2 原子散射率和光吸收

以上我们一直在讨论光场中的原子运动。事实上，原子的存在当然也会改变

光的传播。通过光场测量，可以反推原子态的演化规律。例如，由原子荧光或吸

收光谱来推测原子的性质和状态。

通常，实验中较多使用的是探测激光通过稳态原子体系时的透射率变化，即

此时原子对探测光的散射已经稳定，例如后续章节中我们会介绍利用原子的吸

收成像计算变化的原子数。另一方面，短脉冲（τ ≪ 1/Γ）经过非稳态原子系统

的透射率变化在实验中也具有重要意义，例如后文中我们用短探测脉冲，来探测

和表征纳米光纤周围局域场内的原子经过调制后的瞬态布居。本节中，我们将讨

论对稳态和非稳态原子体系均适用的光透射率一般计算方法。

考虑近共振光和原子体系的能量交换。由电偶极相互作用能量交换率基本
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公式 P = ⟨E · ḋ⟩，我们可以获得原子体系光耗散功率表达式：

P (t) = −ωIm⟨E∗(t) · d(t)⟩

= −ωIm(E∗(t) · deg(t)ρeg(t)).
(2.54)

由此我们也可定义任意时刻原子对光子的散射率 Rsc(t)为（取近似 ω ≈ ωeg）

Rsc(t) = P (t)/(h̄ω)

= − 1
h̄
Im(E∗(t) · deg(t)ρeg(t)).

(2.55)

式 (2.54)能量耗散率对任意时长 τ 的光脉冲均适用。这里我们首先考虑一种

特殊情况 τ → ∞，取光学布洛赫方程（式 (2.49)）稳态 ρ̇ = 0解（式 (2.50)），可

得

Rsc,s =
1
h̄

Γ|deg |2
(1+s)(4∆2+Γ2)

|E|2. (2.56)

进一步，可求解稳态原子对光子的散射截面

σ = h̄ωRsc,s/I

= σ0Γ2

Γ2+4∆2+2Ω2 .

(2.57)

其中，弱光共振散射截面 σ0 = 2ω|deg |2
h̄Γcε0

= 3λ2

2π
。这里我们直接引入了 Γ 的表达

Γ = ω3|deg |2
3πε0h̄c3

（相关推导可参见Wigner-Weisskopf自发辐射理论 [82,86]）。

对于一定厚度 L，密度为 µ的原子样品，根据朗伯-比尔定律（Lambert-Beer

Law）[87]，可以得到激光入射原子样品后的能量相对变化，即稳态透射率

T ≡ e−OD = e−µσL. (2.58)

其中 OD定义为光学厚度（optical depth）。

基于式 (2.58)中稳态 τ → ∞的透射率形式，实验中我们常使用长曝光时间
后的近共振光透射率 T 来表征原子样品的密度 µ，也即吸收成像的原理。而另一

方面，正如前文所述，我们也关心短脉冲（τ ≪ 1/Γ）的透射率变化，对应于原

子系统非稳态时候的能量变化。特别的，对于我们后续提到的纳米光纤周围衰逝

场原子的探测，我们关心的局域尺度也小于 σ0 对应的散射截面，因此稳态解并

不适用。此时，我们可基于对式 (2.54)的积分来算出短脉冲透射时的能量损耗。
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2.4.3 光力和激光冷却

以上我们讨论的均是原子“内态”的演化。另一方面，由于光子携带动量，

光场对原子内态的调控必然伴随着对原子质心运动的影响。在半经典近似下，光

场和原子间的动量转移过程可以由光学力来描述。光力算符由哈密顿量空间梯

度求得 [7]：

F̂ = −∇H (2.59)

对于二能级原子来说，光力的期待值是

⟨F̂ ⟩ = −Tr(ρ̂∇Ĥ)

= h̄qr(Ωρ
∗
eg + Ω∗ρeg) + ih̄qi(Ωρ

∗
eg − Ω∗ρeg).

(2.60)

其中，qr, qi满足∇Ω = (qr + iqi)Ω，分别表示∇Ω的实数和虚数部分。我们将上

式中第一项记为偶极力 Fdip，该光力和原子与光相互作用的色散作用紧密相连；

而第二项记为自发辐射力 Fsp，对应于与原子对光的吸收。

在系统达到稳态时，上式可进一步写为

⟨F̂ ⟩ = h̄s
1+s

(−∆qr +
Γ
2
qi). (2.61)

以下我们考虑两种情况：

(a)当外界电场形式为平面波时，有 qr = 0而 qi = k，从而此时只有自发辐

射力存在，且带入可得

Fsp = h̄kΓρee,s. (2.62)

结合我们在上一章节2.4.2中的介绍，稳态时自发辐射力的物理来源可以解释为：

基态原子跃迁至激发态，这一过程受到定向的力作用，而激发态原子自发辐射

的光子各向同性，这一过程平均作用力为 0。原子系统的在整个过程中动量变化

h̄kρee,s。

(b)当外界电场形式为驻波时，此时电场为纯实数，qi = 0，因而从而此时只

有偶极力存在，

Fdip = − h̄s∆
1+s

∇ ln |Ω|. (2.63)

偶极力是由电场的空间梯度引起的，且力的方向与失谐相关。例如对于红失谐光

∆ < 0，则力的方向指向电场更强的位置；对于蓝失谐光∆ > 0，则力的方向指向

电场更弱的位置。我们也可以结合章节 2.2.3的介绍缀饰态本征能级来理解。不

难发现，当外场为红失谐光 ∆ < 0时，激发态能级将上移，而基态能级将下移，

且这一能级偏移量（即 Stark偏移）与光强相关，从而原子将受到指向只能更低

位置处的力。类似的，蓝失谐∆ > 0情况，则可得到势能梯度相反。偶极力与自

30
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发辐射无关，是一种保守力。

图 2.11 光力在激光冷却中的典型应用示意图 (a) 一维多普勒冷却方案示意图。

(b)典型的三维磁光阱示意图，图片源自参考文献 [88]。(c)单光束偶极阱和交叉偶

极阱示意图。

自发辐射力 Fsp 和偶极力 Fdip 在激光冷却和冷原子样品制备中均极为重要

（Fsp 在章节1.1.1中已经提到）。在图2.11中我们简单列举了这两种力的应用。图

(a)给出了在一维情况下，典型的多普勒冷却方案示意图。我们分别沿两个方向

相向入射与原子能级红失谐的激光（∆ < 0）。由于多普勒效应的存在，对于

原子体系而言，与激光入射方向相向运动的原子，其受到的激光失谐量会相对

减小，因而受到总作用反向与速度相反的阻尼力。最终原子体系会被减速形成

“光学粘胶”。实际实验中，对于原子气体的激光冷却一般需要在三维情况下由

六束激光组成。同时，由于多普勒效应与原子的速度相关，为获得对原子团的

持续冷却，还需要辅以空间梯度磁场。在图 (b)中我们给出了典型的三维磁光阱

（Magneto-Optical Trap，MOT）[89]构成。磁光阱通过优化磁场梯度，并利用磁场的

塞曼效应，使原子额外获得随空间梯度变化的能级间隔。因而可以等效修正因速

度下降而减小的多普勒频移，获得持续的减速效果，从而初步制备冷原子样品。

这种与光自发辐射力相关的冷却方案，最终也受到自然线宽 Γ的限制，一般可以

将原子样品冷却至 100 µK级别。

另一方面，基态多能级原子的态相关偶极力和自发辐射（光学泵浦）的结合

可导致偏振梯度冷却（Polarization Gradient Cooling，PGC）[90]，该机制常可将磁

光阱中原子的温度降低至数微开。此外，偶极力 Fdip 在实验上可用于形成偶极

阱 [91-92]，以储备和装载冷却的原子团并用于进一步蒸发冷却 [93] 及后续研究。例

如在图 (c)中，我们给出了典型的交叉偶极阱和单光束偶极阱示意图，利用红失

谐光的偶极力指向光强更强处的特点，原子团可以被囚禁到光腰附近。交叉偶极

阱相比于单光束偶极阱，更易于束缚和控制原子空间分布形状。实际实验中，稳

定的保守偶极阱需要满足远失谐条件和较大功率注入。
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2.5 本章小结

在本章中，我们从二能级原子的相互作用理论及模型出发，介绍了在原子态

调控中无法避免的外场误差问题。相比于绝热容错技术，皮秒级的组合脉冲容错

方案不仅能够实现高保真度的布居翻转操作，也同样可以实现任意高精度的量

子门操作，具有更广泛的应用前景。在以上二能级操控理论的基础上，我们论述

了皮秒时间尺度的脉冲操控可有效避免原子多能级的耦合，而短时极限下的皮

秒脉冲可进一步实现超精细结构下的准二能级操控。同时，这一时间下的皮秒组

合脉冲可以对光场的偏振特性也可以起到容错效果。而在最后，我们结合实验的

实际需求，进一步介绍了在考虑自发辐射后的一般原子电偶极调控计算方案。本

章内容为我们研究目标的进一步细化，将为后续的实验介绍作下铺垫。
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第三章 可编程皮秒相干脉冲序列产生技术

3.1 本章概述

在上一章我们已经详细论证，对光学跃迁的精密二能级操控可以在皮秒时

间尺度展开，并借鉴 NMR领域的组合脉冲技术实现对哈密顿量参数误差容错的

几何操控。这一皮秒组合脉冲操控图像对新型光场调控提出了技术需求。具体

来说，我们需要一台可以对子脉冲的强度和相位 {Ai, φi}进行任意编程的皮秒脉
冲序列产生器，并将其输出耦合到碱金属原子系统以实现原子内外态的调控。然

而，在第一章已经提到，激光调制技术在皮秒-纳秒时间尺度上存在技术断层。为

实现本论文工作的顺利展开，我们必须从头发展此类激光调制技术。本章将详细

介绍我的博士工作期间发展的一种基于皮秒锁模激光器及声光衍射调制原理的

新型任意皮秒组合脉冲序列产生系统。

本章节分为如下几个部分：

在章节3.2中，我们首先回顾脉冲和连续激光调制技术领域的主要光学脉冲

产生技术，并讨论其在皮秒-纳秒时间尺度实现强光学跃迁组合脉冲调控的局限

性。在章节3.3和章节3.4中，我们将详细讨论本论文工作发展的任意皮秒脉冲序

列产生系统的“第一代”和“第二代”技术。在章节3.5及章节3.6中，我们将介

绍输出脉冲特性的时域及频域测量，并介绍一种冷原子俘获损失光谱技术。该光

谱技术验证了脉冲序列生成系统的高度稳定性和任意可编程性，同时该研究过

程中我们还发现一种皮秒脉冲光谱的“超分辨”现象。最后，在章节3.7，我们将

就新型皮秒脉冲序列产生系统的技术指标作出总结。

3.2 光学相干脉冲序列产生技术

从高速光通讯到强激光表面加工，光学脉冲序列产生技术实际上有各个方面

的应用。本章的技术讨论聚焦强光学跃迁容错操控这一基础物理应用，讨论可实

现皮秒-纳秒时间尺度光脉冲序列的光学调制技术。这样的技术可以分为基于连

续光的波形调制，及基于锁模激光的脉冲整形。

3.2.1 连续光高速波形调制技术

高带宽脉冲激光可以由连续激光经过高速调制器产生，包括机械调制器，声

光调制器，和电光调制器。

·声光调制和电光调制
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声光调制器（Acousto-optical modulators，AOM）[94]是将连续光实现强度、相

位、频率、传播方向调制的常见方式。然而这类技术受限于声波在晶体中传播时

间，难以产生纳秒级的脉冲波形。

另一大类脉冲调制技术是电光调制（Electro-optic modulator，EOM）[95]。电

光效应源于电子运动的非线性光学效应。调制速度原则上可达亚纳秒。然而在实

际应用中，受限于高电压驱动下的耗散，该技术难以产生 10 MHz以上重频的脉

冲波形。

因此，这两类常用的连续光调制技术均难以直接实现本文所关心的皮秒组合

脉冲序列的可编程生成。

·光纤电光调制

值得一提的是，我们在前期工作中运用光纤电光调制（fEOM）技术，在该

技术方向上已有初步探索，获得了调制带宽 δfM 高达 13 GHz的光学任意波形脉

冲，并运用到 Rb原子的电偶极调控中 [29-30]。然而该方案输出功率最终受限于光

纤电光调制器的光学损伤阈值，仅在数十毫瓦级别。此外，要获得类似 NMR的

调控效率，调制带宽仍需要成倍提高，在光纤电光调制技术中实现难度较大。

3.2.2 脉冲光整形技术

基于连续光调制的脉冲产生技术不仅有带宽上的限制，且峰值功率受连续

光功率及调制效率的限制，常常在瓦级以下。而基于 Kerr-透镜光学孤子等非线

性光学原理的锁模激光 [96] 拥有连续激光无法获得的巨大瞬时功率及内禀脉冲带

宽，为实现高带宽任意波形脉冲激光提供了强大的基础。注意到锁模激光的原理

决定了脉冲重复周期为:

T (0)
rep = L/c (3.1)

其中 L为激光器中激光光路的等效全长，c是光速。这里记号 T
(0)
rep 的写法是为了

区分后续章节中经过脉冲选频后的重频周期 Trep。

除非是芯片上的锁模激光 [97]（其任意波形调控可能也是一个技术挑战），一

般激光的重频 f
(0)
rep = 1/T

(0)
rep 仅在 100 MHz级。为实现 τc ≪ 1/Γ的亚纳秒复合脉

冲，只能通过单个脉冲的整形实现。以下我们按照物理原理，列举主要单脉冲整

形方法，如图 3.1中所示。

(a)干涉法 [100-103]:该方案利用多个光学分束棱镜（beam splitter）将入射光脉

冲进行分束，子脉冲序列通过不同延迟线分别进行强度和相位调制，最后相干合

束形成任意编程多脉冲输出。该方案在非线性光谱学等领域获得了大量应用 [102]。

在本论文聚焦的原子物理应用中，这一方案的最大局限在于延迟线及分离的

最大子脉冲个数在搭建光路时就已经决定，只能以机械化的方式进行调节，调节

速度慢，灵活性较差；同时，分离的延迟线会导致稳定性问题，即延时线间的相

对振动会引发叠加后脉冲序列相对相位的急剧抖动，必须额外增加反馈系统。
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图 3.1 皮秒时间尺度上，现有超快光脉冲整形系统示意图。(a)干涉法脉冲序列生

成方案（Interferometry），图片参考文献 [98]。(b)声光可编程色散滤波器（AOPDF），

图片参考文献 [99]。(c)傅里叶变换脉冲整形方案（FTPS），图片参考文献 [11]。(d)

直接空间时间脉冲整形方案（DSTPS），图片参考文献 [11]。

(b)声光可编程色散滤波器（AOPDF）[104-105]:该方案通过声光相互作用在晶

体上形成声光栅，基于衍射效应的波长选择性，使得入射脉冲的不同的光谱分量

可以在晶体中的不同位置，即不同延迟下分别衍射，起到将入射脉冲分割为多个

子脉冲的效果。自上世纪 90年代发明以来，AOPDF技术被广泛应用于超快光学

探测物质的超快响应。

然而，对于强光学跃迁操控来说，AOPDF能提供的延时（10ps级）有一定

局限。这个局限来源于声光晶体长度，难以在保证高效衍射的同时克服。

(c)傅里叶变换脉冲整形技术（FTPS）[106-109]:该方案将脉冲激光入射到光栅

等色散元件上，使得不同频谱 f 成分沿不同角度衍射进入不同延迟线，形成 f−y
映射；之后利用空间光调制器（SLM）等元件在不同空间位置 y处分别调制分离

后的子光束，这一频率-空间调制函数可表示为 A(f(y))eiφ(f(y))E(f(y))；在完成

调制后，再利用另一个相同色散元件将不同延迟线光束相干合束，单模输出。这

一方案由普渡大学 Andrew .M .Weiner教授提出，在目前的超快光学领域中最为

广泛使用，尤其被应用于最优控制 [110-111] 及多维光谱 [112]等研究中。

和 AOPDF方案类似，FTPS在对长延时、窄带宽的脉冲调制时有相当的局

限。具体来说，基于色散分束的该方案，需要入射脉冲具有极高的频谱展宽，因

而目前仅对于飞秒尺度脉冲比较适用，在皮秒时间尺度上的分束并不稳定。另一
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方面，调制函数 A(f(y))eiφ(f(y))E(f(y))需要在空间 y 上形成快速变化，而这一

需求通常会引入时间-空间耦合效应 [113-114]，引起额外衍射损耗，降低单模输出质

量。当输出的整形脉冲在频谱上为稳定且稀疏的梳状时，可以减轻这种时空耦合

效应。近年来有许多新工作使用 FTPS方案调制高重复频率梳，来实现完全受控

的光学任意波形生成（OAWG）[115-116]。然而从现有的 OAWG中，在时域上分离

出孤立形状的脉冲似乎仍然很困难，因而还难以运用到例如量子控制（如态制备

和检测）等方面。

(d)直接空间时间脉冲整形技术（DSTPS）[117-120]：该方案首先对入射脉冲光

束进行扩束，之后在实空间对扩束后大光斑波前进行分割（例如，加入遮挡元

件），并对不同空间位置 y 的光束进行调制；利用如光栅等元件的反向衍射，使

得不同光束具有不同的光学延时线，并在合束后叠加输出。即该方案的子脉冲由

光学延迟 t分离，形成 t− y映射。在时域上进行分割的这一方案，调制元件中的

调制函数 A(t(y))eiφ(t(y))可以平缓变化。因而相比于 FSTPS，DSTPS更适合将单

个窄带脉冲扩展为更长的相位可编程脉冲，同时不受时空耦合损耗的严重影响。

然而，这一方案的最大问题在于，空间波前的分割难以避免的会影响单模质量。

同时该方案还限制了整形效率，特别是对于生成稀疏和孤立的子脉冲，此时大多

数入射波前分量将被阻挡。

3.2.3 新思路: “倒空间-时间”直接转换脉冲整形技术

在前一节介绍 DSTPS脉冲整形方案中的 t− y映射时，我们提到该方案在脉

冲调制及波前稳定性要求等方面的局限。我们发现，这些局限可以非常方便的通

过衍射光束分束解决。如图 3.2所示，入射光脉冲可以由密度光栅实现多路衍射，

其出射经透镜准直，然后在不同衍射后原路回射，可以实现不同衍射脉冲的相干

合束，形成多脉冲输出。

相对于 DSTPS技术的波前分割，衍射分束至少有三个重要优势。其（一），

由于高斯光束的 k矢量在自由空间是守恒量，因此，基于波矢平移的衍射分束，

在抗振性等方面具有比波前分割更好的稳定性。其（二），k空间平移前后的实空

间波前可以均为完美的高斯型，有利于实现分束前后的单模输入输出高效耦合。

其（三），基于衍射的分束方法拥有内置的分束强度，分束相位，甚至是分束光

束个数的可编程性，对于接下来我们要介绍的声光分束，仅需调节射频强度，相

位，及边带个数即可。这一优势可直接为多脉冲发生技术的可编程性提供支持。

具体到接下来我们要介绍的这个方案，其他优势包括：（四）基于多路衍射

线短间距平行传播的共模噪声抑制能力。（五）声光边带调制可支持由声波传播

速度决定的MHz级实时反馈带宽。即光学波形可在亚微秒时间变更，而误差也

可通过更新声波波形获得纠正。

和“实空间-时间直接转换法”(DSTPS) 相应，我们将本论文工作发明的这
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种脉冲整形技术称为“倒空间-时间直接转换”法 (DRSTPS)，对应 t− k映射。

3.3 “第一代”皮秒组合脉冲生成系统

图 3.2 基于多重声光调制的任意皮秒脉冲序列生成系统示意图。入射锁模光脉

冲经由该系统调制，理论上可整形为具有任意振幅、相位、及延时的子脉冲序列，

且相关参数均有射频信号编程控制（图中以N = 2子脉冲为例，脉冲时域波形比

例仅作示意）。详见正文介绍。O.I.:光学隔离器。PBS:偏振分束棱镜。HWP:1/2

波片。图片参考文献 [11,121-122]。

3.3.1 主系统设计及实验实现

如图 3.2所示，我们考虑中心激光频率为 ωL 的皮秒光学脉冲输入，其光谱

带宽为 δfLin，时间持续为 τ0，电场的正频率部分表示为 Ein(t)。在空间上，该输

入光为高斯型，具有准直腰宽 w和波矢量 kin。如图 3.2中所示，入射脉冲首先被

一声光调制器（AOM）衍射 (I)。该 AOM受多个射频（rf）频率 ωi(i = 1, ..., N)

驱动。在驱动功率较小的线性区域，对于每个射频频率 ωi，AOM晶体中会产生
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对应频率的声波，并以此形成疏密相间的“声波光栅”对入射光产生衍射。与布

拉格衍射原理相一致，此声光衍射效应将在衍射角 θi = ωi/|kin|vs（vs为 AOM晶

体中的声波传输速率）上产生 E
(1)
i = Aie

iφc
iEin 的衍射子脉冲，且子脉冲振幅相

位均由相应 ωi的射频振幅 Ai ∝ Ac
i 及相位 φc

i 决定。

在声光衍射之后，子脉冲 E
(1)
i 将由透镜系统聚焦，并在有效焦距 F 之后

会聚至高斯腰宽 wG = λF/πw。其中 λ = 2π/|kin| 为入射脉冲中心波长。为
产生可调节的光学延迟，我们将一大面积光栅的中心位置置于此聚焦平面，并

调节光栅角度使得子脉冲光束“反向衍射”，沿原路返回。由于光栅衍射带宽

δfG ≫ δfL
in（详见章节 3.3.5），反向衍射并原路返回的光束将具有近乎时间反演

的波前。通过将 AOM对准透镜系统的输入焦点，可以使子脉冲获得与 ωi无关的

光栅入射角 α = asin(λ/2d)（d为光栅常数）。该衍射利用了光栅的“Littrow”结

构 [123] 以获取最大的反向衍射效率。我们考虑另一束 ωi 相关的子脉冲光路，两

束子脉冲光路将在光栅不同位置处反向衍射，且反射位置的距离轴向可以表示

为 ∆Li = θitan(α)F。从而原路返回的光路将会获得两倍于此距离的光程差，并
产生相应光学延迟：

τi =
ωiλ

vs

F

πc
√

4d2/λ2 − 1
, (3.2)

且不引入延迟相关的相移。

基于时间反演的对称性，反向衍射的 E
(1)
i 通过焦距 F 的透镜组后，将再

次在 AOM处发生对应于 ωi 的声波频率的衍射，并且其衍射效率与第一次衍射

基本一致。二次衍射后的子脉冲电场可表示为 Ei,out = Aie
i(φc

i+δφ
c
i )E

(1)
i . 这里

δφc
i = δφc

i (ωi)为子脉冲在不同的传播光路中，相位随不同延时 τi而导致的变化。

出射光的波矢满足 kout = −kin，因此依旧保持单模性质，可被单模光纤收集。考

虑系统整体光路损失系数为 κ（包括光栅衍射损失、单模光纤耦合损失、元件透

射损失），则整形后输出的光脉冲序列可表示为：

Eout(t) = κ
∑N

i Ei,out(t),

= κ
∑N

i A
2
i e
iφiEin(t+ τi).

(3.3)

式 (3.3)忽略了衍射导致的对皮秒脉冲的频移（更精确的，该式可写为 Eout(t) =

κ
∑N

i A
2
i e
iφiEin(t+τi)e

−2ωit,但是不同于连续激光，声光频移对单个皮秒脉冲（频

谱展宽 ∼ 30 GHz）几乎没有影响，因而由 e−2ωit积累的相位可被安全忽略）。由

式 (3.2)及 (3.3)，我们可得到关系 τi ∝ ωi、Ai ∝ Ac
i 以及 φi = 2φc

i+δφ
c
i（由于对原

子电偶极组合脉冲调控实验，我们更关心脉冲间的相对相位，为直观表示我们均

默认初始相位偏移为 0）。因此子脉冲数量为 N 的出射脉冲序列参数 {Ai, φi, τi}
均可由相应射频参数 {Ac

i , φ
c
i , ωi}直接编程性一一控制，切换时间∼ 1µs由 AOM

中的声速决定。基于这样的编程性质，此新型皮秒脉冲序列产生系统具有极高的
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快捷及灵活性；同时，由于各子脉冲延迟线均经过相同的光学元件，该系统对元

件相对振动导致的相位抖动也具有极高的免疫性。

在实验上，为实现图 3.2所展示的系统，我们使用频谱变换极限下 τ0 ≈ 12 ps

的皮秒锁模脉冲激光器（Spectro-Physics Tsunami）作为光源，其输出脉冲的电

场含时形式为 Ein(t) ∼ sech(1.76t/τ0) [124]。脉冲中心波长 λ = 795 nm，重频

f
(0)
rep = 80 MHz，脉冲峰值功率 P ≈ 1 kW。光斑以腰宽 w ≈ 1.5 mm 入射脉冲

序列生成系统，并由中心调制频率为 80 MHz，调制带宽 20 MHz的 AOM（AA，

MT110-B50A1.5-IR，图中 I部分）衍射。为在MHz速率上重复实现整形，AOM

的射频驱动频率设置为 ωi = 2π × (f
(0)
rep + ni∆f)，其中 ni 及 ∆f /MHz 为整数。

射频信号 ωi 由与激光器时钟同步后的射频信号源 (NOVATech 409B)给出，且各

信号输出通道由射频功率整合器 (Minicircuits 15542 ZFSC-24-1)合并。在实验中，

我们一般使用固定的 ωi 组合，而射频振幅 Ac
i 及射频相位 φc

i 均可以极快的速度

进行编程性的改变，并经过射频放大器放大后更新 AOM中的声波。实验使用的

AOM晶体（TeO2）中声波速率 vs = 4260 m/s。我们在接近带宽极限下驱动 AOM，

其一级衍射的衍射夹角约有∆θi ∼5 mrads变化范围。基于式 (3.2)中的相关介绍，

这一系统设计的衍射夹角范围会通过在光栅处的衍射位置而进一步限制延时范

围，因而这里也可以通过使用声速 vs 更小的声光偏转器（AOD）[125]，来实现更

大的 ∼30 mrad的衍射夹角范围。

对于本工作中较小的 ∆θi 范围，我们使用直径 D = 50.4 mm，焦距 F =

750 mm 的消色差透镜对衍射光束进行聚焦，使其以腰宽 wG = 130 µm 会聚

至光栅界面处。我们使用 2400 线/mm 的全息光栅（图中 III 部分），光栅常数

d = 0.42 µm。通过 1/2波片调节入射光的偏振，反向衍射的效率可以达到约 70%。
在法拉第旋转器的作用下，两次通过 AOM的光束偏振方向旋转 90◦，可通过偏

振分束棱镜（PBS）与输入光分离，随后耦合到单模保偏光纤作为输出。光纤

耦合的效率约 ∼ 60%，与 ωi 基本无关 (不同 ωi 对应子脉冲的输出耦合效率差

< 5%)。考虑光纤耦合、光栅衍射及元件反射等效率的损失，上述系统整体实际

耦合效率 |κ|2 ∼ 0.3（式 (3.3)）。基于 ∆θi 的变换范围, 我们在实验上可以获得

(τd)max ∼ 100 ps的最大延时。而在实验实际所用的这一“较短”的延时范围内，

式 (3.3)中的相位关系 φi = 2φc
i + δφc

i 可进一步简化为 φi ≈ 2φc
i，其中，忽略量

δφc
i = ωτi造成的相位偏移约为 ∼ 1%。

3.3.2 脉冲序列后选取系统

由于入射脉冲重频 f
(0)
rep 与 AOM射频频率 ωi/2π 具有频率差 ni∆f，因而不

同入射脉冲进入 AOM时的声波相位将不一致，第 j 个入射脉冲产生的对应子脉

冲序列之间会有额外的相对相位 δφ(j)(ωi) = 2πj(ni∆f)/f
(0)
rep，如图 3.3(a)中所示。

而以原子电偶极操控实验为目标，这些子脉冲序列时间间隔 1/f
(0)
rep = 12.5 ns小
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图 3.3 脉冲序列后选取示意图。(a)以 N = 2的输出整形脉冲序列为例，由于脉

冲重频 f
(0)
rep 与射频频率 ωi/2π 的频率差 ni∆f，第 j 组整形脉冲序列的相对相位

会有额外项 δφ(j)(ωi) = 2πj(ni∆f)/f
(0)
rep。因而仅当相差组数为 f

(0)
rep/(∆f)或其整

数倍时（取 ni最小值 = 1），这些组的脉冲序列才具有相同的相对相位。因而选

取的重复时间为 Trep = 1/∆f 或其整数倍。(b)脉冲后选择系统示意图。为直观

表示，图中光脉冲（蓝色）均代表整形后的一组任意子脉冲序列（如图 (a)中所

示）。在图 (b)中我们还图示了脉冲选择效率 ηp，及相邻脉冲抑制比 ϵp,，虽然理

想参数为 ηp = 1，ϵp = 0，实际操作中，对 10 ns级重频周期脉冲，这些指标均受

限于 AOM带宽，常在有 ηp ∼ 60%，ϵp = 0.01级别。本工作中的自制脉冲选择器

这些指标稍差，为 ηp ∼ 20%，ϵp ∼ 1/6，受当时实验室射频元件带宽限制。

于实验所用原子的自发辐射半衰期 1/Γ ≈ 26ns（以 Rb原子 D线为例），从而会

对原子态的操控产生相干影响，导致电偶极操控的复杂性。因而为获得特定相对

相位组合 φc
i 的输出脉冲序列 Eout，还需要进一步对整形后脉冲序列进行后选择

——即选出 δφ(j)为 2π周期的子脉冲序列。

在实验上，对于上述生成的脉冲序列，我们使用另一 AOM（AA，MT350-

0.12-800，工作射频频率 330MHz），在时域上以周期性衍射的方式来实现这一脉

冲序列选取，该系统如图 3.3(b)中所示。这一后选择过程需以周期 Trep = 1/∆f

（或整数倍）进行，以保证选出子脉冲序列具有相同的相对相位。例如在主整形系

统中，我们通常以 ωi = 2π× (64, 72, 80, 88, 96, 104) MHz（对应∆f = 8 MHz）的

多重射频进行脉冲整形实现N = 6子脉冲序列，则此时后选择须以 Trep = 125 ns

40



复旦大学博士学位论文 3.3“第一代”皮秒组合脉冲生成系统

或其整数倍进行。

3.3.3 调制带宽及延时极限

以上我们介绍了基于“倒空间-时间直接转换”皮秒脉冲整形方案的“第一

代”多皮秒脉冲产生技术。该方案和传统 FTPS, AOPDF, DSTPS等方案的对比已

经在第3.2小节讨论。接下来，我们首先就该方案在皮秒脉冲整形应用中的技术

极限予以讨论。

图 3.4 对于具有不同透镜焦距 F（F = 200 mm，实线; F = 750 mm，虚线）的

脉冲序列生成系统，最大延时 (τd)max （基于瑞利长度 zR,G = λF 2/πw2）和 δfG

（基于光栅处光斑 wG = λF/πw）与 AOM处输入激光的高斯腰宽 w的对比。图

中激光输入波长 λ = 0.8 µm，光栅为 2400 line/mm，其光栅常数 d = 0.42 µm。红

色及蓝色圆圈表示了本文上述所用系统的极限。通过 δfG 我们可以推算延时分

辨率 (τd)min = π/(2δfG)。图片参考文献
[11]。

对于光束在光栅位置（图 3.2 II部分）处的反向衍射的延迟生成，我们考虑

系统所在的“宽带区”下的单模光栅衍射输出，此时光栅衍射带宽

δfG =
√

4d2/λ2 − 1c/(πwG)远大于入射脉冲光谱展宽 δfL
in。这里 δfG 由每个子

脉冲与光栅相互作用的持续时间决定，且子脉冲在光栅处的高斯束腰

wG = λF/πw。与图 3.2一致，我们标记 w为入射脉冲序列生成系统的光斑高斯

束腰，F 为透镜系统有效焦距，d 为光栅常数，λ 为入射激光波长。在

δfG ≫ δfL
in 的范围中，光栅的反向衍射仅仅贡献于功率损失系数 κ（参考

式 (3.3)），而不引起色散影响 Ei,out的光谱相位。因此，最大延时 (τd)max只受到

这一反向衍射的效率限制，即由聚焦高斯光束在光栅位置处的瑞利长度

zR,G = πw2
G/λ所决定，此时最大延时 (τd)max = 2zR,G/c = 2F 2λ/(πw2c)。

每两个子脉冲之间的最小延时 (τd)min 由 AOM衍射夹角与入射光发散角决
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定，即由 AOM频率分辨率∆ω = 2vs/w决定。基于式 (3.2)的表达，最小延时可

以写为 (τd)min = 2λF/(πwc
√

4d2/λ2 − 1)。从而有 (τd)min = π/(2δfG)。对于频谱

变换极限下的 sech2形式脉冲，脉冲脉宽 τ0和频谱展宽 δfL
in满足 δfL

in ≈ 0.315/τ0。

由于上述关系 δfG ≫ δfL
in，从而本系统中最小延时 (τd)min ≪ τ0。这说明本系统

也可以输出非孤立的脉冲序列，实现任意的脉冲波形整形。因此，本系统输出的

任意脉冲序列特写可归结为：持续时间 τc ≤ (τd)max + τ，调制带宽 δfM = δfL
in，

由入射脉冲带宽决定。

具体举例，在图 3.4中我们绘制了在不同条件下，由 wG限制的 δfG及由 zR,G

限制的 (τd)max与入射脉冲高斯高宽 w的关系曲线。我们用圆圈标记了在本实验

条件下（F = 750 mm, w = 1.5 mm）的 (τd)max与 δfG参数，得到最大延时 (τd)max

达到 102 ps皮秒级别（实际还需考虑元件尺寸），最小延时 (τd)min ≈6 ps，且具

有 δfM = δfL
in ≈30 GHz的调制带宽。通过提高 F/w比率，适度减少 δfG，本系

统设计也可以将最大延时 (τd)max提升至纳秒级别。

3.3.4 脉冲调制的系统效率

类似于所有频域上的线性光学滤波器，本系统设计的 N 个相同振幅的单模

输出子脉冲序列具有理论效率极限——总能量 ηE ∼ |κ|2
∑

|Ai|4 ∼ 1/N。对于峰

值功率相同的 N 个脉冲，其峰值功率极限则为 ηP = |κ|2⟨|Ai|4⟩ ∼ 1/N2。我们可

以从光谱层面对这一极限进行简单理解——在恒定的脉冲光谱密度下，N 个相

位一致的子脉冲序列展宽会变为原单个脉冲展宽的 1/N，因此总能量也相应降

为 1/N。具体到本系统光路中，对 N 个子脉冲序列的衍射，此时 AOM上的射

频频率为 ωi（i=1,2...N）。以 kin 入射的光束在每次衍射时均以相应角度 θi 等效

率衍射。原路返回的子光束在第二次衍射时，仅有两次衍射均以角度 θi 衍射的

组分会沿 −kin方向出射，其余组分（即两次衍射分别以 θi、θj，且 i ̸= j）将无

法被单模光纤收集。因此，沿 −kin方向的出射脉冲序列能量占比为 ∼ 1/N，各

子脉冲峰值功率 ∼ 1/N2。

由章节2.2.1讨论，组合脉冲的脉冲面积 A ∼ Edegτ ∝
√
I。激发原子的光强

I足够强，是高效容错操控的基础。对于N -脉冲调控，由上述讨论，I ≤ P/N2w2
a，

这里 P 是入射锁模脉冲光功率，而 wa是可以照明原子样品的应用光斑大小。显

而易见的是，虽然组合脉冲理论预期量子调控能力随 N 增强，实际操作中调控

所需的激光功率 P 随 N 快速增长，而相同功率 P 下所能控制样品体积也会迅

速减小。例如，对于 N > 10的 Rb原子 D线调控来说，P = 103 W级锁模激光

仅能支持 wa ∼ 5 µm的应用光斑大小，而更加复杂的脉冲原则上可以在本论文

第四章纳光界面实现。如章节4.3，这里希望强调的是，即使是 N = 5操控，已

经可以获得非常好的容错效果。
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3.3.5 第一代系统的主要问题

·多频声光调制中的非线性耦合

在上述介绍中，式 (3.3)所表示的射频 {Aci , φci}与输出脉冲序列 {Ai, φi}映
射关系仅对应于线性工作区域，即系统须以小射频信号驱动。此时，在信号源-射

频信号功率整合器-信号放大器-AOM（射频信号转变为声波信号）这一系列信号

传输过程中（图 3.2），各频率成分信号线性叠加，满足 V =
∑

iA
c
icos(ωit+ φci)，

从而使得 AOM中的声波振幅与所对应的 ωi的射频振幅 Aci 呈线性对应关系。然

而当射频信号振幅增加，又或者频率数量增加时（对应于更多的子脉冲数 N），

总信号强度增加，此时会产生两种非线性耦合：

其一，受入射光束总功率限制，衍射脉冲振幅 Ai 随 Aci 的上升会趋于饱和，

衍射效率与其他频率射频驱动的衍射光耦合，我们称此种非线性耦合为“第一类

非线性耦合”；

其二，叠加后的大射频信号波形在经过放大器、AOM等元件时受器件功率

上限限制而发生形变，导致振幅、相位偏离，同时在频谱上产生额外边带，称为

“第二类非线性耦合”。

这两种非线性耦合将导致生成的光脉冲参数 {Ai, φi}不再满足式 (3.3)关系，

难以用数学函数形式准确表达。实验上，我们通过对不同射频振幅下光束衍射效

率的测量发现，在 AOM单次总衍射效率小于 20%时，式 (3.3)的映射关系可以

完全满足，此时系统处于线性的“小信号区域”。

非线性耦合是我们这一代系统的主要不足之处之一。但另一方面，非线性耦

合并不改变 {Aci , φci}与 {Ai, φi}的一一映射关系。由于本系统设计所有子光路共
享相同的光学元件从而具有的极高稳定性，我们也可以通过算法建模或实验预

测量的方法，基于实测构建出这一映射，从而实现在非线性区域的精确控制。这

也是我们后续对这一系统进行改进的思路之一。

·多频衍射效率

规避上述非线性声光耦合的最简单方法，是将图 3.2中的声光衍射元件工作

区间限制于小信号射频驱动。例如，接下来我们要介绍的在“第一代”系统的相

关实验中（第3.6小节，第四章），根据脉冲数 N 需求，单次 AOM衍射效率 |Ai|2

常设置在 1% ∼ 5%。但这样的设置显然导致了实际输出效率远低于理论脉冲调
制效率。

·脉冲选择效率和相邻脉冲抑制比

此外，如上述脉冲序列后选择系统的介绍，在对锁模激光重频降频的过程中

我们也选择运用声光调制。然而 f
(0)
rep = 80 MHz的高速运转已经接近商用 AOM

脉冲选择能力的极限。而我们自制的脉冲选择器效率更低，仅达到 ηp = 20%（受
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射频元件限制，理论极限在 ηp = 60%左右）。同时，射频信号的切换时间也进一
步导致了相邻脉冲序列的抑制比难以降低，使得 ϵp ≈ 1/6。

·其他效率问题

同时，考虑到光栅衍射、光纤耦合、元件透射率等因素综合影响，本系统最

终的脉冲输出效率约为 ηP ∼ 10−5。对于实验上峰值功率 P ≈ 1 kW的脉冲入射，

在生成 N = 5脉冲序列时，各脉冲峰值功率 ∼10 mW。

3.4 “第二代”皮秒组合脉冲生成系统

针对上述“第一代”系统在多脉冲独立编程，脉冲整形效率等方面的局限，

我们重新设计并替换了主整形系统的衍射部分光路，形成了“第二代”皮秒组合

脉冲生成系统。经过系列技术更新，该系统目前在 N ≤ 5组合脉冲生成方面的

可编程性及功率利用率接近理论极限。同时，该系统运用基于 4-F成像的组合声

光调制方案 [65,126-127]，拥有优异的相邻脉冲序列抑制比。

3.4.1 主系统升级——组合声光调制

我们首先考虑提高主整形系统（图 3.2）中 AOM的衍射效率，其因受限于

非线性耦合而只能工作在小信号区域下，升级方案如图 3.5(a)中所示。我们借鉴

4-F成像系统，将多个 AOM在空间上级联。后续 AOM在 4-F透镜系统的作用

下，精确成像于第一个 AOM的轴向位置处。我们通过调整每个 AOM上的工作

频率 ωi及 AOM对入射光的角度，使得所有 AOM仅对 0级光（即入射光，图中

红线光束）进行衍射，相互不具有光路耦合效应。

这里的光路耦合效应指的是前项 AOM 的一级衍射分离处出子脉冲在后续

AOM中发生多次衍射。在上文的 AOM衍射中，我们均考虑的是近接于波矢匹

配的布拉格衍射——即设入射光波矢为 ka，出射光波矢为 kb，AOM晶体中声波

波矢为 ks，则满足 ka − kb ≈ ±ks。在这一代设计中，通过对每个 AOM上的工

作频率 ωi 及光束入射角度的设计，我们可以使得前项 AOM的衍射光在入射后

续 AOM时的角度远偏离其布拉格衍射匹配条件（|ka − kb ∓ ks| ≫ 2π
Ls
，Ls 为声

光晶体有效长度），因而这些衍射光在后续 AOM上的衍射效率将被抑制。

我们将这些由 4-F透镜系统级联起来的组合声光调制系统替换“第一代”整

形系统中的单个 AOM（图 3.2中 I部分）。同时，每个 AOM由各自独立的射频

线路驱动。相比于“第一代”系统中 N 个不同频率的射频工作集中在单个 AOM

上的设计，这一升级方案将射频分量分散于多个 AOM上，使得每个 AOM驱动

路线上的射频总功率降低，抑制了章节 3.3.5中所述的“第二类非线性耦合”。在

这一方案基础上，我们可以提高相应射频振幅 {Aci}来提高 AOM衍射效率。
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图 3.5 “第二代”整形系统升级光路示意图（以 N = 5光路为例）。(a)基于 4-F

透镜成像的组合 AOM声光调制示意图。其中，在 AOM1、AOM2、AOM3的上

射频频率分别为 ω4,5/2π = 80, 96MHz，ω2,3/2π = 96, 128MHz，ω1/2π = 64MHz；

L1、L2、L3、L4分别为焦距 F1,2,3,4 = 100, 50, 50, 50 mm的消色差透镜。红色光

束为入射 0级光束，其余颜色光束为对应 AOM产生的一级衍射。(b)阶梯反射

镜结构俯视示意图。每阶镜面宽度 ∼ 0.55− 0.6 mm，阶梯步距 δL ≈ 0.3 mm，对

应每阶上的反射脉冲延时 ∼ 20 ps，反射率 > 99%。透镜 L5焦距 F5 = 200 mm。

QWP：1/4波片。(c)N = 5子脉冲序列输出示意图，子脉冲颜色对应于 (a)(b)中

的光路。

在这一代系统中，我们还将用于反向衍射的光栅（图3.2 II部分）替换为定

制的阶梯型反射镜，如图 3.5(b) 中所示。阶梯镜整体倾角与光栅倾斜角度 α 一

致，因此本系统仍满足式 (3.2)的各子脉冲延时 τi-射频频率 ωi对应关系，区别在

于，ωi 须以特定的离散值输入，使得子光路光斑均位于反射镜各阶梯中心附近。

通过用阶梯反射镜（反射率 > 99%）替换光栅，可以降低由光栅衍射（∼ 70%）
带来的功率损失。同时，反射镜不对光束偏振有选择性，“第一代”系统光路中

的法拉第偏转器（实验中发现该元件表面存在反射会降低系统整体效率）也可换

为 1/4波片，用于后续出射光与入射光的偏振分束。考虑到实际组合脉冲容错调

控实验中，我们更关心的是子脉冲序列的输出功率，及振幅和相位 {Ai, φi}的灵

活调整，无需对延时 τd进行连续性调整，因此这一升级更契合我们实验需求。

我们以 N = 5光路为例，具体介绍实际实验构建。在实验上，我们使用 3组

AOM进行 4-F成像级联（图 3.5(a)）。其中 AOM1（AA，MT110-B50A1,5-IR）上

工作射频频率 ω4,5/2π = 80, 96 MHz，AOM2（清津，Z-780-120-L-D1-T-A-K）上
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射频频率 ω2,3/2π = 96, 128 MHz，AOM3（清津，Z-795-80-L-D2-T-A-K）上射频

频率 ω1/2π = 64 MHz。使用透镜均为直径 25.4 mm的消色差透镜，其中 L1焦距

F1 = 100 mm，透镜 L2、L3、L4焦距 F2,3,4 = 50 mm。如章节 3.3.1中所述，注意

到 AOM衍射角 θi = ωi/|kin|vs，又 F1 = 2F2,3,4，从几何关系我们可以得到 AOM1

的衍射角在后续成像时会被放大两倍。为直观考虑，我们可以认为在等焦距的系

统下，AOM1上的等效射频频率为 ω̃4,5 = 2× ω4,5/2π = 160, 192MHz（在实验上

我们如此设计的原因是考虑到实验室已有 AOM元件，及射频源 ≤ 170MHz的信

号频率范围）。与章节 3.3.1中的“第一代”系统一致，我们使用 τ0 ≈ 12 ps的皮

秒锁模脉冲入射，其中心波长 λ = 795 nm，脉冲重频 f
(0)
rep = 80 MHz，光斑腰宽

w = 1.5 mm。我们调节各 AOM相对 0级入射光的夹角，使 AOM 1,2,3分别在

ω/2π = 80（等效 160）, 120, 60 MHz时具有最优布拉格衍射相位匹配条件。此时

由任意 AOM衍射的光束在其余两个 AOM中的入射波矢方向将远偏离其布拉格

匹配条件，衍射光再次被衍射的效率 < 1%，N = 5的子脉冲均由 0级光衍射分

出。

图 3.6 “第一代”与“第二代”皮秒脉冲序列任意生成系统实物图。其中，蓝色

和紫色虚线区域分别标记“第一代”和“第二代”系统，两者共享了其中一 AOM

（图中 AOM1），并可由一翻转反射镜进行切换。

所有衍射子脉冲经由直径 50.4 mm，焦距 F5 = 200 mm的消色差透镜聚焦，

会聚在相距 F5后的阶梯型反射镜上（反射镜轴向长度小于光束的瑞利长度），经
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反射后原路返回。与“第一代”系统设计同理，各子脉冲经 AOM 各自发生二

次衍射合束，以波矢 kout = −kin 输出到单模光纤中。整形后脉冲序列波形如

图 3.5(c)所示。在上述频率 ωi及透镜焦距 F5设置下，我们可调整子脉冲光斑中

心均基本位于反射镜各阶梯镜面中心，且相邻光束反射面相距两个阶梯，对应延

时 τd = 40 ps。特别的，该阶梯反射镜还被置于一绕 z方向可转动的位移台上，以

精确调节和匹配各子光路中心位置。在图3.6中，我们展示了“第一代”与“第二

代”皮秒脉冲整形方案的实际光学系统，两者可通过一可翻转反射镜进行切换。

本代系统输出脉冲序列的相对相位依旧满足 φi = 2φci（式 (3.3)）；但受限

于衍射光总功率及各 AOM 衍射的先后关系，脉冲振幅 Ai 将不仅受各自 Aci 控

制，即章节3.3.5中所描述的“第一类非线性耦合”仍旧存在。我们将在本章后续

章节3.4.3中阐述对这一映射关系的实验控制方案。

3.4.2 脉冲后选取系统升级——干涉预降频

在章节3.3.2中（图 3.3），我们介绍了一种利用 AOM声光衍射选取特定脉冲

序列的方法。然而在实际实验中，对于重频高达 f
(0)
rep = 80 MHz的入射脉冲序列，

受限于射频信号开关的上升时间（∼ 10 ns），这一方式仅能在 ∼ 20%的效率下以
∼ 1/6的抑制比实现对整形后脉冲序列的选取。此不理想的实际选取方案一方面

影响整体脉冲整形输出效率，另一方面未完全关闭的前后子脉冲序列也会对部

分实验造成干扰。

在这一章节中，我们将介绍一种对入射脉冲重频 f
(0)
rep 进行降频的系统升级

方案。这一方案能够在选取之前先将脉冲序列重频 f
(0)
rep 降为 f

(0)′′

rep = f
(0)
rep/4，使得

其周期大于图 3.3所示的脉冲序列后选取系统中的射频上升时间。从而可以在保

证脉冲抑制比的条件下，让选取系统以更大的射频振幅进行衍射，而实现更高效

率的选取。

该方案主要借鉴了我们实验室相关工作中的双路声光干涉技术 [65,127] 来实现

脉冲重频的高速预分频，其光路基本构成如图 3.7(a)中所示。需要特别指出的是，

这一方案本身也是基于组合脉冲的思想 [65]。

同样基于声光衍射原理，我们利用 AOM 对入射脉冲序列实现衍射。通过

调整射频振幅，我们使一级衍射光功率与 0 级透射光功率一致（即衍射效率

R = 50%）。衍射后，一级衍射光附加射频相关光学相位 φ1(t) = ωst+ φ1(0)。透

射光与衍射光同时经透镜聚焦于同一垂直光轴的反射镜上，反射后光束沿原路

反回并再次于 AOM中发生二次衍射。我们考虑出射端“B”，此单模输出光路包

含等功率的两部分脉冲序列：即两次衍射过程中均 0级透射，或发生两次一级衍

射。因此这两部分的相位差可表示为:

∆φ1,0(t) = 2ωst+∆φ1,0(0). (3.4)
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图 3.7 (a) 脉冲重频分频系统示意图。对输入重频为 f
(0)
rep 的脉冲，该系统可将

重频降为 f
(0)′

rep = f
(0)
rep/2 并分为两路分别输出。其中 AOM 射频频率需满足关系

ωs = πf
(0)
rep(2n + 1)/2（n为正整数）。实验上我们将两套此系统串联使用（第一

套系统的出射 A作为第二套系统输入），实现 f
(0)′′

rep = f
(0)
rep/4的降频。所用透镜为

直径 25.4 mm，焦距 F = 100 mm的消色差透镜。图中单个脉冲均可同理替换为

整形后的组合子脉冲序列。QWP：1/4波片。在图 (b)和 (c)中，我们分别绘制了

降频后 f
(0)′

rep = 40 MHz及 f
(0)′′

rep = 40 MHz的脉冲光强时域波形。我们使用带宽

12GHz的光电探测器对通道 A的输出脉冲进行探测，并在 40GHz采样率下用示

波器进行采集，图片波形取自 10 µs数据平均。

我们设置射频频率满足关系

ωs = πf (0)
rep(2n+ 1)/2, (3.5)

其中 n 为正整数，并通过射频相位调整初始相位差 ∆φ1,0(0)，可以使得对脉冲

间隔 ∆t = 1/f
(0)
rep 的两个相邻脉冲分别实现干涉相长及干涉相消（对应相位差为

0, π）。从而在输出端“B”的实现脉冲序列的重频分频 f
(0)′

rep = f
(0)
rep/2。通过调节光

路中的 1/4波片，可以使出射光偏振将与入射光垂直，因而可再通过 PBS（图中

未画出）等偏振元件将“B”端口出射光分离。同理，我们若考虑出射端“A”（此

单模输出光路包含的两部分则为：两次衍射过程中，分别发生一级衍射、透射，

以及分别发生透射、负一级衍射），同样也可以得到与式 (3.4)一致的相位差关系。
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出射端 A、B将分别输出互补的分频后脉冲序列，且输出脉冲峰值功率理论上与

输入脉冲一致 PA,B
peak = ηrPpeak，平均功率则为输入脉冲的一半 PA,B

avg = 0.5ηrPavg

（其中 ηr ≈ 1）。由于这一系统设计中出射光依旧保持单模性质，因而理论上这样

的系统设计可以进一步串联使用。而另一方面，这种设计也可反方向输入实现脉

冲序列的重频倍频。

实验上，对于入射 f
(0)
rep = 80 MHz 的脉冲，我们利用工作频率 ωs,1 = 2π ×

100 MHz的 AOM（AA，MT110-B50A1,5-IR）进行衍射分频。初次分频后，我们

将 f
(0)′

rep = 40 MHz的出射端 A脉冲再次入射到另一套相同系统中，此时 AOM射

频频率设置为 ωs,2 = 2π × 110 MHz的，二次分频后的出射端“A”的脉冲序列

重频进一步下降为 f
(0)′′

rep = 20 MHz。通过对出射及入射脉冲平均功率的测量，我

们得到两次分频操作的实际效率均为 ηr ≈ 85 ∼ 90%。在图 3.7(b)(c)中，我们利

用 12GHz带宽高速光电探测器（Thorlabs，DXM12DF）对脉冲时域波形进行探

测，在 13GHz带宽高速示波器（Agilent，DSA91304A）40GHz的采样率下，我

们测得相邻脉冲的光强最佳抑制比均可达到 1/1000。在一般实验条件下，这一

抑制比通常能保持 3∼5小时，之后会逐渐漂移至约 1/100级别，主要原因来自

于图 3.7(a)中末端反射镜与光路间的微小相对位移。

经过两次分频操作后，我们再将 f
(0)′′

rep = 20 MHz的整形后脉冲序列入射到

后脉冲选择系统中。由于选取系统及预分频系统对前后脉冲的共同抑制，与所需

脉冲序列相差 ±50 ns内其余脉冲序列光强均可被抑制至 1/10000以下。在这样

的抑制比下，我们对比选取前后的脉冲峰值功率，出射脉冲约为入射脉冲峰值功

率的 ∼ 60%，接近实验用 AOM的一级衍射效率极限。

3.4.3 脉冲输出“参数库”构成

基于上述“第二代”系统的全方面光学升级，其相比于“第一代”系统在输

出效率方面——即便在线性区域的小信号条件下，也已有较大提升。但这一系统

中，“第一类非线性耦合”依旧无法避免。这一节中，我们进一步给出在非线性

区域（即不满足式 (3.3)）的射频参数 {Aci , φ
c
i}-脉冲序列参数 {Ai, φi}的映射构成

方案。

这一映射构成方案基于实验对部分参数点的测量以及对其余参数点的估测。

具体的说，我们将首先在所需射频参数维度下均匀散布采样点，对这些特定参数

下的光脉冲参数进行实验测量，之后通过插值的方法，对未测量点处的脉冲参数

进行估计，由此建立“参数库”构成映射关系并应用于后续实验中。“参数库”的

构成建立在整形系统可长达数天的相对稳定性上。

“参数库”构成的一个要点就是我们如何快速高效的测量光脉冲参数

{Ai, φi}。我们仍以上述 N = 5，τd = 40 ps的出射脉冲序列为例，首先考虑对于

脉冲相位的测量。由于实际原子实验中造成影响的是脉冲间的相对相位，因此
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图 3.8 (a)自制光栅光谱仪相机测得的光脉冲频域波形一维曲线（蓝色）及拟合

曲线（红色）典型图，以间隔 τd = 40 ps的两子脉冲为例。这一过程中，我们首

先对单脉冲的频域光强曲线拟合（图中未画出），获得实际脉冲修正形状。两个

脉冲间的相对光强直接由后续图 (b)中介绍的方法读取，通过拟合我们可以获得

特定频率基准下的两脉冲的相对相位（相位拟合误差小于 0.1π）。(b)在 N = 5

脉冲序列光路中，阶梯反射镜前的狭缝（缝宽允许两束子光路通过）移动一次所

形成的光强变化图。这里我们绘制的是脉冲峰值光强连线形成的波形包络。图中

“平台”即对应单个脉冲（由相应数字标记）的峰值光强，可直接读出。另外我

们通过自动调节射频振幅，将各子脉冲强度控制在图中蓝色-红色-蓝色直线标记

的电压范围内。

我们将这一过程简化为测量 ∆φci,j 到 ∆φi,j（i ̸= j）的映射关系。为测量皮秒级

超高速脉冲间的相对相位，我们利用频谱分辨率约为 7 ∼ 8 GHz的自制光栅光

谱仪 [128]对选取后子脉冲序列频谱信号进行测量，并通过拟合光谱仪相机上的频

域光强分布，还原脉冲相对相位差（相关脉冲序列的频谱性质可见后续3.5章中

的测量及分析）。由于所用光谱仪分辨率限制，间隔 80 ps及以上的两个次相邻

脉冲在光谱仪相机上的图像偏离真实。因此，实验上对于 N = 5脉冲序列，我

们采取对相邻子脉冲（即 j = i+1）两两分别测量的方法，并通过累加得到任意

两子脉冲相位差。这里我们利用了图 3.5(b)中的狭缝设计（狭缝被置于阶梯型反

射镜前）。狭缝的缝宽被调整到允许两路子光束穿过，而挡住其余三束光。我们

将该狭缝置于一 x方向（垂直光轴）运动的电动位移台上，通过编控制位移台，

我们可以在不对整形脉冲输出造成额外影响的情况下，对任意两相邻脉冲进行

快速测量。在图 3.8(a)中，我们以 N = 5整形脉冲序列中的第 1、2个脉冲光谱

为例，展示典型情况下的光谱相位拟合还原。

在电动位移台沿 x方向往返移动期间，我们还可以利用上述高速光电探测器

及高速示波器记录峰值光强变化，其典型信号如图 3.8(b)中所示。由于狭缝宽度
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的限制，移动过程中采集到的光强信号有两种情况：单脉冲光强或相邻两脉冲叠

加。在图中我们直接用第 i个脉冲标记了信号的来源。由此我们可以直接读取当

前参数下，每个子脉冲的峰值功率（这里我们省略了从信号电压幅值到实际光脉

冲功率的转换过程）。狭缝每完成一次阶梯型反射镜面范围的移动扫描，我们就

完成了这样的一次子脉冲相位信息和光强信息的同时读取，之后通过编程切换为

下一组射频参数。每次测量过程最多耗时 ∼ 10 s，与电动位移台移动速度相关。

图 3.9 参数库预估脉冲序列相对相位 ∆φbank 与实测脉冲相对相位 ∆φreal 比较。

图中我们随机从参数库中抽取 150组射频参数设置，并对实际输出脉冲序列相位

进行测量（图中蓝色圆圈），相位测量方案与图 3.8中相同。图中斜率为 1的红线

用于作为测量相位与参数库预估相位完全一致时的参考。图 (a)∼(d)分别表示脉

冲 i及 i+ 1（i = 1, 2, 3, 4）的相位差关系。可以看到大部分脉冲相对相位与预估

值的偏差约 0.1π。

基于上述快速探测过程，我们可以在短时间内完成对大量射频参数设置（即

采样点）下光脉冲信号的探测和记录。特别的，由于在我们目前的实验中，所需

的各个子脉冲光强基本一致，所以在上述探测过程中，我们还加入了光强的自动

化平衡过程——根据记录到的脉冲相对光强信息自动反馈射频振幅参数 {Aci}进
行调节。例如在图 3.8(b)中，我们控制了各个子脉冲信号均自动调整到目标强度

的 ±10%附近（对应电压信号 9 ± 0.9 mv，图中红线及蓝线区域）。在这一基础

上我们改变 N = 5脉冲对应的相位设置 {φci}，在每一个特定相位组合下进行上
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述调节后作为参数库中的样品进行测量采样。

具体到实验中，我们设定 φ
c,(s)
1 保持不变，并在 [0, 2π) 范围中等间隔设置

φ
c,(s)
2,3,4,5（我们用上角标 (s)表示采样点），共计 256个采样点，在这些点上，{Ac,(s)i }
由程序自动化反馈调整并记录。之后，我们沿射频相位参数 {φc,(s)i }对射频振幅
参数 {Ac,(s)i } 进行插值，获得所有相位设置下使脉冲强度基本一致所需设置的
{Aci}。同时，我们对采到的脉冲参数 {A(s)

i , φ
(s)
i }也进行插值，从而估计并得到参

数空间内所有射频参数 {Aci , φci}对应的脉冲序列参数 {Ai, φi}，形成“参数库”。
在实验上，我们由此获得了在任意相位设置下，脉冲强度均基本保持一致的大功

率 N = 5子脉冲序列。此时，对应 AOM系统单向所有一级衍射光束的总效率约

有 ∼ 70%。正如本章开头所述，“参数库”的构成让本系统在非线性区域也能有
效进行参数控制和脉冲序列整形输出，为我们后续所需大功率皮秒脉冲序列的

实验（例如后续章节五中将要介绍的冷原子偶极加速实验）奠定了技术基础。

最后在图 3.9中，我们比较了参数库预估脉冲相对相位与实际脉冲相对相位

的差别。这里我们随机从参数库中抽取了 150 组参数设置，并由上述光谱仪方

案测量和还原实际脉冲序列两两之间的相位差。我们从 2 维角度展示了由参数

库预估的 4维子脉冲序列相对相位值，从图中可以看到，两者的差距（蓝色圆圈

与红线）大部分在 ∼ 0.1π 范围中，已达到我们一般实验所需精度。需要注意的

是，图 3.9展示的相位偏差是参数库预估脉冲建模误差导致，并非随机误差。事

实上，本系统组合脉冲输出的强度和相位具有优秀的短期和长期稳定性及可编

程性。例如，上述随机采样检测是在参数库建立后第 4天进行，可以佐证在一般

实验室条件下，本系统的稳定性能够长时间支持参数库对脉冲参数的预估方案。

3.5 皮秒脉冲序列特性测量

在前面章节中，我们主要论述了两代可编程任意皮秒脉冲序列生成系统的性

能。本章节中，我们将分别利用自相关仪 [129] 和自制光谱仪 [128]，从时域和频域

两个方面对输出的脉冲序列进行测量及分析。而在下一章节，我们将采用冷原子

俘获损失光谱来对脉冲的频域特性进行进一步测量。这些光谱的测量结果将证

明由上述系统生成的皮秒脉冲序列具有极高的被动稳定性。

3.5.1 脉冲序列的时域波形

在时域上对脉冲序列的最直观检验手段是直接探测脉冲光强波形。然而对

于皮秒级的脉冲序列而言，一般的高速光电探测器（约 10GHz带宽）难以准确

测量。因此我们利用了自相关仪（APE PulseCheck 150），对基于相位匹配的二次

谐波产生的脉冲自相关波形 [129]进行探测，并通过拟合的方式反解出原脉冲序列

时域波形，以此验证式 (3.2)中脉冲延时 τi与 ωi的关系。受限于自相关仪可扫描
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图 3.10 N = 2子脉冲（AOM射频频率 ω1,2 = 2π × 76, 92 MHz）以及 N = 3

子脉冲（AOM射频频率 ω1,2,3 = 2π × 76, 84, 92 MHz）的自相关测量。图 (a)(b)

中，我们分别用蓝色点状记号展示了相应的典型自相关信号，并由红色曲线拟

合。图 (c)(d)为对应的脉冲光强 I(t)，由拟合反解得到。基于对类似于图 (a)(b)

中数据的反解，在图 (e) 中我们展示了 10 组 ∆τ1,2 与 ∆ω1,2 的测量数据（红色

点状）。其中误差条代表了拟合的误差。对数据线性拟合后，我们绘制了绿线

∆τ1,2/ps ≈ 3.0 ∆ω1,2/(2π × MHz), 这一结果与式 (3.2) 高度吻合。图片参考文

献 [11]。

的延时范围，我们仅对 N = 2及 N = 3的子脉冲序列进行了测量。同时在这一

实验中，我们保持脉冲后选取系统全部打开来提高信号强度。

典型的 N = 2, 3的自相关仪测量结果分别如图 3.10(a)(b)中所示。基于单个

锁模脉冲 sech2 形式的时域光强形式 [124]，我们拟合并反解自相关波形，并得到

了相位 φi平均后的脉冲光强 I(t)，如图 3.10(c)(d)中所示。我们通过改变不同射

频频率差 ∆ω1,2 = ω2 − ω1，在不同的 AOM衍射角 ∆θ1,2 下重复对 N = 2子脉

冲的进行测量。图 3.10(e)展示了测量及拟合获得的相对延时 ∆τ1,2 = τ2 − τ1 随

∆ω1,2 的变化。测量得到的 ∆τ1,2 − ∆ω1,2 关系与式 (3.2)高度吻合，两者的斜率

仅有 0.5%的差别。同时，基于此系统时间控制的简单性，此高质量的 ωi − τi控

制可简单的从 N = 2, 3有效推演至 N > 3的子脉冲序列。
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3.5.2 脉冲序列的频域特性

从频域上，对于 Ein(ω) 入射脉冲，式 (3.3) 中的时域表达可被改写为

Eout(ω) = s(ω)Ein(ω)，其中

s(ω) = κ

N∑
i

A2
i e
iφie−iωτi . (3.6)

将上式以光强形式表示，则有

I(ω) = S(ω)I0(ω), (3.7)

其中 S(ω) = |s(ω)|2/(|s(ω)|2)max是归一化的脉冲序列频谱因子。如前文介绍，对

于 sech2 脉冲形式的入射脉冲（或 N = 1单脉冲出射），其频域光强形式 I0(ω)

在频谱变换极限下满足脉冲脉宽 τ0 和频谱展宽 δfL
in 的关系 δfL

in ≈ 0.315/τ0。在

图 3.11(a)中，我们以红线绘制了这一单脉冲的频域光强 I0(ω)示意图。对于出射

多脉冲序列，其光强频谱波形由单脉冲波形 I0(ω)与干涉波形 S(ω)组成。在该图

中，我们以蓝线绘制了 N = 2的相同强度组合脉冲序列的光强频谱分布 I(ω)示

意图。此时有干涉项满足形式 S(ω) = cos2((ω∆τ1,2 +∆φ1,2)/2)。结合图 3.11(a)，

我们也可以直观描述由∆τ1,2与∆φ1,2变化引起的频域光强分布变化：∆τ1,2对应

频域干涉“条纹”间距，且间距正比于 1/∆τ1,2；而∆φ1,2变化会引起条纹在频域

的横向移动。

图 3.11 (a)组合脉冲序列的频域光强分布示意图 I(ω)（蓝线），其中红线表示入

射脉冲的频域强度分布 I0(ω)。(b)(c)对于特定频率 ωeg，其光强随脉冲相位变化

的关系示意图，其中 (b)和 (c)分别对应 N = 2, 3脉冲序列。

现在我们不妨考虑对特定频率 ωeg（为后文说明方便，这里直接以原子跃

迁共振频率为例）上的光强 I(ωeg) ∝ S(ωeg) 随相位的变化关系。在图 3.11(b)

中，我们利用自制光谱仪 [128] 测量并绘制了在射频相位 φci 变化 2π 期间（由
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式 (3.3)相关讨论，脉冲相位 φi = 2φci）的 S(ωeg)的变化，此时 S(ωeg)满足形式

S(ωeg) = cos2(∆φc1,2)（这里，对于射频初始相位差，我们一般不特别指出）。同理
在图 3.11(c)中，我们也测量并绘制了 N = 3组合脉冲序列的频谱光强变化，此

时有 S(ωeg) = cos2(∆φc1,2) + cos2(∆φc2,3) + cos2(∆φc3,1)。

3.6 冷原子俘获损失“超分辨”光谱研究

3.6.1 实验设计

图 3.12 皮秒整形脉冲序列的原子俘获损失光谱实验示意图。(a) 对 87Rb D1

线的整形后脉冲序列激发及吸收成像实验装置的示意图。这里原子超精细结构

ωhfs,g = 2π × 6.8 GHz，ωhfs,e = 2π × 0.8 GHz。在图 (b)中，我们给出了在 4π 范

围上对∆φ1,2 = φ2 −φ1扫描期间（即∆φc
1,2扫描 2π范围）原子俘获损失光谱的

代表性吸收图像。相关数据节选自图 3.13(b)中对应的测量。

由激光冷却捕获的冷原子体系温度极低（例如我们实验中降至 µK 级别），

热运动效应显著下降。因此，这样的体系降低了多普勒效应引起的频域展宽等影

响，其能够提供稳定的特定频率基准，具有远高于一般光学光谱仪的频谱分辨

率。我们利用这一特性，通过冷原子俘获损失高精度光谱实验来探测频域中的脉

冲序列波形。

该实验的基本设计如图 3.12所示。我们首先对冷原子的制备过程作简单的

叙述：本文所使用的冷原子实验系统可在不到 1秒的时间内，将多达 107的 87Rb

原子装载至磁光阱 [89] 中。在偏振梯度冷却 [90] 的辅助下，105 以上的 Rb原子随

后被加载到初始深度为 ∼0.5 mK 的 1064～nm 交叉偶极阱中，随后再被转移到

由这一交叉偶极阱和 840nm单光束偶极阱组成的混合阱中 [91-92]。在这项工作中，
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我们通过轻微蒸发冷却 [93]来减少混合阱深度，从而产生了具有高达 Na = 104的

∼ 10 µK原子样品。并且我们调整两种偶极阱的功率比，使原子样品近似球形且

高斯半径约为 wa ≈ 10 µm。此时偶极阱深度 U ≈ kB × 60 µK（kB 为玻尔兹曼常

数）。

在皮秒脉冲序列方面，我们调整 τ0 ≈ 12 ps的皮秒锁模激光输入，使其中心

频率 ωL（频谱展宽 δfL
in ≈ 30 GHz）覆盖 87Rb 5S1/2 − 5P1/2D1线（795nm）（其

中心位于 ωeg = 2π × 377107 GHz）[130]。如前文所述，这些脉冲经皮秒脉冲整形

系统调制后，以频谱上 I(ω) = S(ω)I0(ω)的形式输出。我们将上述脉冲序列通过

光学聚焦至 ∼ 50 µm直径的光斑，沿-z方向照射至上述系统捕获的 87Rb原子样

品。此时有脉冲峰值功率 ∼ 5 mW，对应电场峰值强度 (Eout)peak ≈ 40 kV/m，参

考章节2.2.1中介绍，峰值拉比频率为 Ωpeak = (Eout)peak ·deg/h̄ ≈ 2π× 1 GHz。其

中 |deg| = 1.46 × 10−29 C·m是 D1线 π 跃迁的跃迁矩阵元 [130]。在本章中，我们

用 |g⟩, |e⟩分别表示 5S1/2 及 5P1/2 的基态/激发态。这一较弱的电场 Eout 确保激

发概率 ρee = |
∫
Eout(t) · degeiωegtdt/2h̄|2 ≪ 1，为弱激发。在二能级模型下，我

们也可以将上式其改写为：ρee = A2
0S(ω)/4，这里 A0 ∼ (Eout)peak · degτc/h̄为整

形脉冲序列的最大脉冲面积（参考章节2.2.1）。

我们使皮秒脉冲序列持续照射原子样品，总时长为 Ttotal，相应脉冲序列组

数为 Ntotal = Ttotal/Trep，Trep为脉冲序列重复周期。对于长间隔周期 Trep ≫ 1/Γ

（Γ = 2π× 5.7 MHz是 D1自然线宽）的弱激发，原子每个周期均会获得光子反冲

动量而加速，从而导致温度变化 ∆T = h̄2k2

mkB
= 700 nK [130] (m为 87Rb原子质量)。

而这一过程与上述激发概率 ρee相关，由脉冲序列具体形式决定。原子团被逐渐

加热后，动能超过偶极阱深度 U 的最热原子将有概率溢出，从而形成俘获损失。

我们通过 87Rb的 D2线（780nm，F = 2-F ′ = 3）的吸收成像（x方向）方

法来探测俘获的原子团数量，其原理可参考章节2.4.2，这里用到了稳态时的原子

吸收截面 σ：在光束通过原子样品后，其透射率会下降，其在 CCD上的光强图

像记为 I1；我们对比没有原子样品时的 D2 光强图像 I2，可以获得绝对透射率

T = I1/I2。利用式（2.58）中对 OD的定义，可以进一步计算得到原子团柱密度

ρL = − 1
σ
ln(I1/I2)，从而有相应原子数 Na =

∫
ρLdxdy。在图 3.12(b)中我们展示

了一系列处理后的原子团吸收成像典型图样，这里 A = 1− T，其可以用于描述

原子团形状、大小及密度。同理，在 D1线的皮秒脉冲序列加热原子团后，我们

也可以获得剩余原子数 Nr。从而原子损失数 ∆Na = Na − Nr，原子俘获损失率

为 l = ∆Na/Na。这个过程中，阱中的原子在加热后被额外保持了 30 ms，并且自

由飞行了 100 µs（使原子样品尺寸 σ ∼ 10 µm扩大为 20 µm，提高测量信噪比）

再被进行吸收测量。另外在上述过程中，我们持续注入了一与 5S1/2基态下能级

（F = 1）共振的再泵浦光，使其与 D2线激发态连接以同时探测基态下能级的原

子数。

在实验上，为在子脉冲相位扫描期间使原子充分加热并获得较高对比度的 l，
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我们按照经验设置 Ttotal = 20 ∼ 50 ms (Trep = 250 ns, Ntotal = 8 ∼ 20 × 104)。原

子俘获损失率 l 基于 D1皮秒脉冲序列对俘获原子的激发，因而表现为 ρee 的函

数，并且在弱激发区域随 ρee增加而增长。从而在这一实验中，我们可以用观测

到的原子 l的相对变化来表征整形后不同脉冲序列的 ρee变化规律。

3.6.2 光谱测量结果

图 3.13 对 N = 2(a,b)、N = 6(c)及 N = 3(d)整形后脉冲序列的相位扫描俘获

损失谱。从 (a)到 (d)，子脉冲间延迟分别为∆τ1,2 = 24 ps、96 ps、12 ps和 24 ps。

原子俘获损失率 l = ∆Na/Na，S̃(ω, δω)为三能级光谱响应函数，均在图中以纵

轴表示，详细说明参见正文。图片参考文献 [11]。

在这一实验中，我们将分别在 N = 2、N = 3及 N = 6子脉冲序列下，利用

原子俘获损失光谱进行测量，并由光谱结果反解出生成的脉冲序列相位关系。同
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时，我们还会在这一测量过程中观察到“超分辨”现象——即对光谱的分辨率超

过了光脉冲本身频谱变换极限下的频域分辨率，而这一更高精度的频谱分辨现

象也更加证实了系统所产生的脉冲序列的相位稳定性。

我们先从 N = 2的不同延时∆τ1,2下的子脉冲序列开始测量。这里，我们通

过调节脉冲序列生成系统中的 AOM射频振幅，使得两个皮秒脉冲振幅基本相同

A1 ≈ A2，之后我们对射频相对相位∆φc
1,2 = φc

1 −φc
2进行扫描，在此过程中记录

相应俘获损失，并多次重复测量。如上节中所介绍，对于简单二能级模型 |g⟩, |e⟩，
这两个弱激发下的共振皮秒脉冲可以以激发率 ρee ∝ S(ωeg) = cos2((ωeg∆τ1,2 +
∆φ1,2)/2)的形式来造成俘获损失。由于光脉冲相对相位 ∆φ1,2 = 2∆φc

1,2 加上一

固定相位偏移，实验上我们可以通过调整这一初始相位偏移，使激发率 ρee与射

频相对相位 ∆φc
1,2 同相。从而有俘获损失与射频相位关系 l = ∆Na/Na ∼ ρee ∼

cos2(∆φc
1,2)。

图 3.13(a)(b)分别对延时 ∆τ1,2 = 24 ps及 ∆τ1,2 = 96 ps下的脉冲进行了相位

扫描，并测量俘获损失 l。我们期待 l会表现出与 S(ωeg)相同的结构。然而实际

实验中，我们观察到 l的实验数据在大尺度上遵循二能级模型预测给出的余弦平

方形式变化，但在最小的损失值附近，l存在“分裂”的结构，且这一现象在图

(b)（∆τ1,2 = 96 ps）中更为明显。

因而我们考虑在二能级模型的基础上，引入三能级原子模型进行修正，即引

入基态 5S1/2 的超精细结构 ωhfs,g = 2π × 6.8 GHz（我们忽略相对较小的激发态

5P1/2超精细分裂 ωhfs,e = 2π× 0.8 GHz）。在这一模型下，实验过程中会引入光学

抽运效应 [131]，使得 ρee = A2
0S̃(ωeg, ωhfs,g)/4。其中 S̃(ω, δω) = 2S(ω+δω/2)S(ω−δω/2)

S(ω+δω/2)+S(ω−δω/2)，

其在 δω = ωhfs,g 范围上具有很高的变化率（详细推导分析可见下一小节）。

在这一小节中，我们先考虑引入 S̃(ωeg, ωhfs,g) 后的实验模型。对于 N = 2

子脉冲下的实验（图 3.13(a)(b)），在两种延时下，我们绘制 S̃(ωeg, ωhfs,g) 随相

位的变化曲线（图中红线）。可以看到，实验观测得到的原子俘获损失 l实际最

小值（图中红色箭头位置）接近 (∆φ1,2)m = 2π ± ωhfs,g∆τ1,2/4，而此时脉冲频

谱因子 S(ω) 在 ω = ωeg ± ωhfs,g/2 与超精细结构共振时也变为零，两者相互吻

合。因此，图 3.13(a)(b) 中观测到的“分裂”现象源于 ωhfs,g 的超精细结构。注

意到此时，光脉冲相应的频谱变化极限下的频域分辨率为 1/2τc（脉冲持续时间

τc ≈ (N − 1)τd + 2τ0），大于原子超精细结构分裂 ωhfs,g/(2π)。我们将这种现象称

为“超分辨”现象，在下一小节中，我们将会对这一现象的产生进行详细分析。

相似的俘获损失光谱“分裂”现象也同样在 N = 3 的光谱实验中被观测

到。这里我们依旧调节整形系统射频振幅，是 N = 3个子脉冲具有近似相等的

振幅 A1,2,3。每两个相邻脉冲之间的延时为 ∆τ1,2 = ∆τ2,3 = 24 ps，总持续时间

τc ≈ ∆τ1,3 + τ = 60 ps。我们固定 φc
1，并二维扫描相位 φc

2,3 进行多次重复实验。

对比图 3.11(c)中结构，二维相位变化下的原子实际俘获损失 l = ∆Na/Na 的特

征依旧呈现出与简单二能级模型预测 ρee ∝ S(ωeg)略不相符的现象：在较小的 l
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图 3.14 对于特定相位组合 {φi} 下（对应于图 3.13中相应标记）的子脉冲序

列，我们根据式 (3.3)，考虑相同光脉冲振幅 Ai，重建了整形后该脉冲波形的强

度 Iout(t)和电场实部 Re[Eout(t)]时域波形（以归一化形式表示于图中纵轴）。图

片源自文献 [11]。

附近，呈现出“分裂”。而这与图 3.13(e)中 S̃(ωeg, ωhfs,g)的三能级模型相吻合。

我们最后考虑 N = 6子脉冲序列下的原子俘获损失实验（图 3.13(c)）。我们

调节六个子脉冲具有近似相同的振幅 Ai，并设置每两个相邻脉冲的时间间隔为

∆τi,i+1 = 12 ps，脉冲总时长 τc ≈ 72 ps。我们使 φc
1,3,5 = φc

2,4,6 +∆φc，并均匀扫

描 ∆φc。这里 φc
1,3,5设置在图 3.13(d)的“E”标记处对应相位，此时三个脉冲对

原子激发为相长干涉。在 φc
1,3,5 与 φc

2,4,6 相位相反时，我们可以观察到原子俘获

损失 l在 ∆φc = π/2, 3π/2附近显著减小。对比图 3.13(a)(b)，“超分辨”的光谱

“分裂”特征几乎消失，这是因为较小的脉冲时间间隔∆τi+1,i =12 ps下，光谱因

子 S(ω)在该范围内变化十分缓慢，因而在 ωhfs,g 内的差异难以被观测到（可见

下一节讨论）。因而相应的，光谱响应函数 S̃(ωeg, ωhfs,g)在大范围上整体表现为

S(ωeg)的余弦平方形式。需要注意的是，在∆φc = π/2, 3π/2附近，光谱“分裂”

特征依旧存在（图中红色箭头标记），只是这一特征在我们实验的信噪比下较难

观测到。

在上述实验中（图 3.13(a)∼(d)），相位变化期间测得的 l = ∆Na/Na 对比度

小于 100%。这可能是由实际光脉冲间振幅不均匀导致的，这会同样导致 S(ω)的

对比度下降。相位扫描数据来自 ∼ 6小时的测量，其中冷原子序列每 1.5秒循环

一次。我们没有观察到陷阱损失数据的随相位的波动，这表明了在测量重复期间

皮秒光脉冲整形系统的相位高度稳定性。通过对实验室的温度稳定控制，这一相

稳定性能够维持几天。

模拟绘制的 S̃(ωeg, ωhfs,g)与实验 l随相位变化的一致性，也验证了整形系统

输出关系中的射频相位 {φci}与脉冲相位 {φi}的映射关系（式 (3.3)）。为进一步
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说明整形系统获得的实际光学波形，从原子俘获损失光谱出发，我们还原了复电

场 Eout(t)的时域波形。典型的重建波形如图 3.14所示（对应于图 3.13中相应标

记处的相位设置）。

3.6.3 光谱“超分辨”现象及分析

如图 3.12中所示，87Rb 的 D1 线在超精细结构 ωhfs,g = 2π × 6.8 GHz 及

ωhfs,e = 2π× 0.8 GHz的作用下分为 4个子能级。我们不妨忽略激发态分裂 ωhfs,e，

并考虑其中较大的基态分裂 ωhfs,g，用一个简单的三能级模型来说明基本物理。

我们考虑 τ0 ≈ 12 ps 的线偏振脉冲序列 Eout(t)，总持续时长可达到 τc =

100 ps，中心频率覆盖 87Rb的 D1线。参考章节2.3.2中介绍，在旋转波近似下，光

与原子相互作用的哈密顿量可写为

Ĥeff =
h̄ωhfs,g

2
(|b⟩⟨b| − |a⟩⟨a|) + h̄(∆e − iΓ/2)|e⟩⟨e|+

h̄Ωa(t)
2

|e⟩⟨a|+ h̄Ωb(t)
2

|e⟩⟨b|+ h.c.

(3.8)

其中 |a⟩, |b⟩, |e⟩分别表示两个基态 5S1/2F = 1, 5S1/2F = 2及激发态 5P1/2F
′ =

1, 2 能级。并且 ∆e = ωeg − ωL，ωeg 表示这四个超精细结构的平均跃迁频率。

由于实验上我们调节锁模激光器中心频率 ωL = ωeg，我们等效认为中心频率失

谐量 ∆e = 0。激光耦合拉比频率为 Ωa(t) = Eout(t) · daeeiωegt/h̄，及 Ωb(t) =

Eout(t) · dbeeiωegt/h̄。原子态演化的动力学过程可以用单原子密度矩阵 ρ̂(t)来表

示，即可由主方程给出：

˙̂ρ =
1

ih̄
(Ĥeffρ̂− ρ̂Ĥ†

eff) + Ĉaρ̂Ĉ
†
a + Ĉbρ̂Ĉ

†
b . (3.9)

这里 Ĉa =
√
Γa|a⟩⟨e|和 Ĉb =

√
Γb|b⟩⟨e|为三能级模型下的量子坍缩算符。我们因

此可以将总自发辐射率写为 Γ = Γa + Γb。又由于 Γτc ≪ 1 [130]，在皮秒脉冲激发

期间的自发辐射是可以忽略不计的。但在每一个实验周期内，有 Trep = 250 ns ≫
1/Γ，我们可以认为所有原子均发生自发辐射，在下一次激发之前，原子布居将

重置回基态。

另外基于线偏振激发的“π-跃迁”的对称性，对应于 ΩaΩ
∗
b 的超精细拉曼耦

合的双光子跃迁可被忽略，即我们考虑 ρab = 0。因而对于 j = 1, ..., Ntotal 组整

形脉冲序列的重复激发，原子态的动力学过程可以由式 (3.9)中 ρ
(j)
aa、ρ

(j)
bb 的动力

学过程来描述。这里 ρ
(j)
aa , ρ(j)bb 表示第 jth 组脉冲序列激发前的 |a⟩, |b⟩ 基态初始

布居。为简化考虑，我们假设对于脉冲序列中的每一个持续时间仅为 τ0 的脉冲，

其在频谱上对于 |a⟩ − |e⟩, |b⟩ − |e⟩的激发具有相同的频谱强度。同时，我们简化
取 deg = dea = deb，从而有脉冲面积计算A0 =

∑N
i=1 |

∫
κEi,out(t) ·degeiωegtdt/h̄|。
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由此，我们可以将第 j 组的脉冲序列激发率写为：

ρ(j)ee =
|A0|2

4

(
ρ(j)aaS(ωeg + ωhfs,g/2) + ρ

(j)
bb S(ωeg − ωhfs,g/2)

)
. (3.10)

在这一定性模型中，不失一般性，我们假设了 Ωa = Ωb。考虑 TrepΓa,b ≫ 1，自发

辐射后原子布居的基态重分布 ∆ρ
(j+1)
aa = ρ

(j+1)
aa − ρ

(j)
aa 可表示为

∆ρ
(j+1)
aa = |A0|2

4

(
− S(ωeg + ωhfs,g/2)ρ

(j)
aa

Γb

Γa+Γb
+

S(ωeg − ωhfs,g/2)ρ
(j)
bb

Γa

Γa+Γb

)
.

(3.11)

在 Ntotal足够大，即大量脉冲序列的重复作用后，我们考虑原子系统的稳态

情况（参考章节2.4.1）。此时式 (3.11)中 ρ
(j)
aa , ρ(j)bb 不再变化。相应的，在式 (3.10)

中，我们用 ρ
(ss)
aa ，ρ

(ss)
bb 代替 ρ

(j)
aa，ρ

(j)
bb ，得到稳态激发概率 ρ

(ss)
ee （进一步简化模型，

我们假设 Γa = Γb）：

ρ(ss)ee =
|A0|2

4
S̃(ωeg, ωhfs,g), (3.12)

其中，频谱响应函数 S̃(ω, δω)取决于整形脉冲序列的频谱因子 S(ω)：

S̃(ω, δω) =
2S(ω − δω/2)S(ω + δω/2)

S(ω − δω/2) + S(ω + δω/2)
. (3.13)

可以注意的是，对于小 δω 的极限下，在式 (3.12)中 S̃(ω, δω)会简化为 S(ω)而

变为前文中的二能级模型。

图 3.15 三能级模型下的脉冲序列频谱因子 S(ω)变化示意。在简化模型下（详

见正文），S(ωeg + ωhfs,g/2) = 0且 S(ωeg − ωhfs,g/2)为不可忽略的值（图中红线）；

同理，在改变脉冲相对相位后，可以使得 S(ωeg−ωhfs,g/2) = 0且 S(ωeg+ωhfs,g/2)

为不可忽略的值（图中蓝线）。

为解释为何 S̃(ω, δω) 会引起频谱“超分辨”现象，类似于章节3.5.2中

图 3.11(a)，在图 3.15中我们绘制三能级模型下的频谱响应特性局域图（以

N = 2脉冲序列为例，特别考虑 S(ω) ∼ 0附近）。在相位相位变化过程中，会出

现 S(ω = ωeg + ωhfs,g/2) = 0而 S(ωeg − ωhfs,g/2)具有不可忽略的值（图中红线）

的情况。基于式 (3.13)可以看到，S̃(ωeg, ωhfs,g)将下降至零，即原子对光完全没
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有响应。从物理上进行解释，此时整形后脉冲序列可以使得 |b⟩ − |e⟩跃迁有效，
而同时没有频谱成分驱动 |a⟩ − |e⟩ 跃迁，处于基态 |a⟩ 上的原子布居不会减少，
表现为“暗”态。因而在长时间多次的激发和衰减过程后，原子基态布居将被全

部转移到 ρ
(ss)
aa = 1，从而 ρee 也会不断减小至零。同理，在改变脉冲序列相对相

位后，这一现象也会表现为 S(ωeg − ωhfs,g/2) = 0且 S(ωeg + ωhfs,g/2)为不可忽略

的值（图中蓝线），对应于原子布居全部转移至 ρ
(ss)
bb = 1。我们因此可以在 S(ω)

于 ωeg ± ωhfs,g/2的范围中扫描时，观察两个 ρ
(ss)
ee 的零点。而这一下效应的出现

与 S(ω)的频谱宽度无关，只是越尖锐的 S(ω)（对应于越长的脉冲持续时长 τc）

的效应越明显，参考图 3.13(a)(b)对比。这种原子布居的重新分布即导致了上述

“超分辨”现象。这些特征显示了本工作中 GHz 级可编程脉冲整形系统的高分

辨率，且输出波形拥有长时间的被动稳定性。

3.7 本章小结

表 3.1 皮秒脉冲序列生成系统性能总结

“第一代”皮秒脉冲 “第二代”皮秒脉冲

序列生成系统 序列生成系统

单 AOM声光调制 三个 AOM组合声光调制

系统结构差异 光栅衍射 阶梯型反射镜

直接对脉冲序列后选取 预先干涉分频

可调制参数 子脉冲序列数量 N、振幅 Ai、相位 φi、延时 τi

调制带宽 δfM ∼ 30 GHz

参数切换时间 编程控制，∼ 1 µs

最大延时 (τd)max 102 ps级别

最小延时 (τd)min ∼ 6 ps 20 ps（反射镜阶梯步距）

射频驱动范围 仅小信号线性区域 可工作于非线性区域

小信号区域衍射效率大幅提升

后选取系统性能 抑制比 ∼1/6 抑制比 ∼1/10000

出射效率 20% 出射效率 60%

输出理论极限 平均功率 ηE ∼ 1/N ,峰值功率 ηP ∼ 1/N2

N = 5子脉冲

实际最大峰值 Pi ∼ 10 mW Pi ∼ 10 W

(输入峰值 1 kW)
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本论文工作试图推进的皮秒组合脉冲原子态调控技术，对皮秒时间尺度的

激光波形调制技术提出了全新的挑战。在本章节中，我们首先介绍了当前的常规

激光脉冲整形技术，包括干涉法、声光可编程色散滤波器、傅里叶变换脉冲整形

技术、直接空间时间脉冲整形技术在内的一系列常用激光脉冲整形方案。这些传

统方案在实现皮秒尺度的任意光脉冲序列生成时，均可能面临可编程性、延时范

围、输出波形稳定性、空间单模性等技术问题。

在本章，我们提出了一种“倒空间-时间”直接转换脉冲整形方法，运用频

谱变换极限的锁模脉冲输入，可形成任意编程且波形稳定的皮秒脉冲相干序列

输出。在表格 3.7中，我们对本论文工作发展过程中的两代皮秒任意脉冲序列生

成系统输出性能作一个简单的汇总。正如我们在前文中的介绍，通过“第二代”

系统对多频声光调制和脉冲后选取技术的升级，子脉冲序列的调制效率较“第一

代”系统获得大幅提升，对于 N = 5脉冲序列来说，峰值功率接近理论极限（章

节3.3.4）。这允许该系统产生带宽 ∼ 30 GHz，峰值功率近 10W的任意可编程脉

冲 N = 5脉冲序列，足以支持后续将要在第五章中介绍的自由空间冷原子团偶

极加速实验。此外，工作在小信号区域的“第一代”系统也可以实现精确的脉冲

序列生成，其输出功率足以支持在下一章将介绍的纳米光纤界面原子态操控。

在本章最后部分，我们测量并介绍了输出脉冲序列的时域与频域特性。同时

利用冷原子俘获损失光谱，对 N = 2, 3, 6的输出脉冲序列的相位关系进行了高

精度的测量，观察到了基于 87Rb原子超精细基态光学泵浦的 GHz级“超分辨”

现象，并成功运用超精细基态布居转移解释了该现象。这些结果验证了上述皮秒

任意脉冲序列生成系统具有极高的长时间稳定性。而类似的“超分辨”现象在章

节5.5中更大面积脉冲激发下还会遇到，我们会更加详细的运用多能级数值模拟

来定量研究超精细布居转移效应。
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第四章 纳米光纤-原子界面的组合脉冲调控

4.1 本章概述

在上一章中，我们详细论述了一种基于皮秒锁模脉冲激光的可编程组合脉冲

生成方法，用于产生 {Ai, φi}任意可控的 N 皮秒脉冲序列。这样的脉冲序列可

以用于驱动原子的强光学跃迁。在足够的光强 I = 1
2
ε|E|2c下, 可在数十皮秒时

间内实现 f > 99%的高保真原子态操控。我们也讨论了该脉冲整形方案的一个
重要局限，即基于线性滤波的脉冲整形，其输出峰值功率 P ∼ P0/N

2 随着脉冲

复杂度迅速下降。因此，实际应用中，我们通过聚焦获得 Ω ∼ 2π × 100 GHz的

拉比频率，用于调控介观尺度冷原子样品（半高全宽 20 µm），这个实验进展会

在下一章会介绍。

在本章，我们寻求低功率皮秒组合脉冲的一个高效和全新应用：在纳米光学

界面的原子态调控。在章节4.2中，我们首先给出纳米光学结构-原子蒸汽界面的

精密原子态调控技术的科研动机和基本思路。然后对本工作的实验平台：纳米

光纤-热原子蒸汽体系的物理性质做详细介绍。在章节4.3中，我们通过数值计算，

给出基于衰逝场耦合的组合脉冲原子态调控方案的保真度预期，并论证在近场

相当大的体积内，通过克服光强和偏振不均，实现 f > 99%原子态调控的可行
性。在章节4.4，4.5中，我们介绍本工作的泵浦探测实验方案及实验结果。最后，

我们在本章第4.6节介绍纳米光学界面的物理建模。通过理论计算和实验测量的

比对，估计皮秒组合脉冲的原子态调控效率。

本章工作同时牵涉到 85Rb原子的 D1及 D2谱线。在原子态记号上，我们将

D1激发态记为 |a⟩，将 D2激发态记为 |e⟩，和前两章中有所区别。

4.2 纳米光纤-光与原子相互作用界面

4.2.1 纳米光学界面原子态调控的挑战和机遇

光学技术依赖于光学元件。随着当代微纳加工技术的迅速发展，人们可以通

过纳米级的加工手段，以微观结构变化来改变光学器件的宏观响应。微纳光学

技术的一个核心思想是通过对光场的亚波长限制来提高光和物质相互作用强度。

这一核心思想在表面增强非线性光谱学 [132]，纳米激光技术 [133]，及其它非线性光

子学技术领域存在大量应用。在原子物理方面，自由原子和微纳结构近场光的强

耦合可支持单光子级别的非线性调制 [134]，而同时囚禁于近场的多原子也可以通

过衰逝光场实现基于导波光子交换的多体长程作用，可支持一大类新型非线性
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量子光学技术发展 [135]。

为推进纳光结构-原子界面的非线性量子光学研究，一个关键技术是对界面

冷原子或者热原子的原子态实现精密操控。例如，在本章工作中会重点介绍的

纳米光纤结构中，波导衰逝场为近场原子提供了原子间“无限长”距离相互作

用 [136-139]。同样的相互作用也导致了多原子光激发的高效导波自发辐射。正如文

献 [29-30]所述，如果对多原子的电偶极跃迁实现空间分辨的“几何相位门”，则可

以将自发辐射和多体相互作用分开，让纳米光纤冷原子体系进入相干的多体物理

相互作用状态。这样的奇特量子光学场景正受到非线性量子光学及超冷原子物

理研究前沿的关注 [140-143]。此外，对近场原子态的精密调控可以用来帮助提高纳

米光学环境中原子光谱的鲁棒性。具体来说，通过对原子态的大范围动态调节，

可以选择性抑制环境噪声对原子光谱的影响 [144-145]，进而提高原子光谱的精度。

然而，注意到原子系统和纳米光学体系的衰逝波光耦合必然伴随着强烈的强

度和偏振起伏，简单脉冲（章节2.2.2）无法用于精密原子态调控。在本章，我们

将论证运用皮秒组合脉冲实现纳光体系原子态精密操控的可行性。事实上，纳米

光学结构对光场模式的聚焦效应为近完美皮秒组合脉冲调控的低功率运行提供

了极佳条件。我们希望基于皮秒组合脉冲的纳光界面原子态调控，可以在非线性

量子光学及纳米结构原子光谱、量子传感等领域 [146-150]产生重要应用。

4.2.2 纳米光纤界面

图 4.1 纳米光纤与原子相互作用界面结构示意图（未按真实比例）。

本章节将结合数值模型，具体介绍纳米光纤结构特点及光纤周围的光场分

布。如图4.1中所示，纳米光纤一般由普通单模光纤（纤芯直径约∼ 5 µm）通过火

焰来回烧制拉伸的方法制作 [151-152]。典型的纳米光纤直径仅在 D ∼ 500 nm左右，

而均匀的纳米部分长度可达到 L ∼ 3 mm以上，经过缓变锥区（∼ 2 mrad）连接

到正常光纤部分。在 10−1 Pa级别的真空中，这样的纳米光纤可以支持 ∼ 30 mW

的激光通过，且透射率高达 99.5% [153-154]。光在这种具有小于波长尺度直径的纳

米光纤时，会有相当一部分能量将以衰逝波形式沿光纤外表面传播。将纳米光纤

置于原子蒸汽中，不仅可以实现原子对导波光场的衰逝耦合吸收，也可以运用导

波光脉冲实现原子态的衰逝耦合调控。我们将这样的界面称为纳米光纤-原子蒸

汽界面。
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为精确模拟和计算原子与纳米光纤衰逝场相互作用，我们需要知道衰逝场的

电场分布。文献 [155-157] 对基于均匀介质亥姆霍兹方程及表面边界条件的电场分

布求解过程进行了详细介绍。本文中，我们利用参考文献 [156-157]中的数学推导结

果，在任意入射波长 λ及光纤直径D下，计算纳米光纤周围的 HE11单模电场分

布。在图 4.2中，我们给出并对比了几种不同参数下的典型的归一化光强 i分布。

可以看到，衰逝场部分的能量占比随光纤直径 D 减小、入射光波长 λ增大而增

长。

图 4.2 几种典型入射光及纳米光纤参数下的归一化光强 i在光纤截面上的分布。

其中阴影部分代表光纤内部。

对于基于电偶极相互作用的原子态调控来说，我们不仅关心衰逝光场的电场

强度分布，电场的偏振性质也极为重要。从线性入射偏振出发，我们知道圆偏振

入射光的电场分布为 EHE+
11

= EHEx
11
+ iEHEy

11
。这里，EHEx

11
和 EHEy

11
分别对应

沿 x, y方向的线偏振入射光（εin = 0）的电场分布。

更一般的，按照激光椭偏度定义 ε ≡ |E∗ × E|/|E|2（参考章节2.3.2），对

于任意椭圆偏振入射 εin = cos(Θp) ∈ [0, 1]，纳米光纤中的复电场分布总可以由

HE+
11及 HE−

11的电场模式的叠加形式给出

E(r) = cos(Θp

2
)ei

ϕ
2EHE+

11
+ sin(Θp

2
)e−i

ϕ
2EHE−

11
. (4.1)

这里 ϕ表示椭圆轴与 x轴的夹角。

本文实验所采用的纳米光纤直径为 D = 500 nm，长度 L = 3 mm。我们特

别关注波长 λc = 795 nm及波长 λp = 780 nm的激光注入（分别与 85Rb原子 D1，

D2线共振，参见本章后续内容）。在图 4.3(a)中，我们利用上述计算方法，对沿
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图 4.3 在图 (a)和 (b)中，我们分别绘制了在线偏振 εin = 0（偏振轴沿 y方向）

及圆偏振 εin = 1 入射下，λc = 795 nm 激光在纳米光纤截面上的光强 ic(x, y)

及椭偏度 ε(x, y) 分布。图 (c) 中，我们对比了波长为 λc = 795 nm（红线）及

λp = 780 nm（蓝线）两种激光沿径向 r 的光强及功率分布，同时计算了其从内

到外的能量占比变化（以上计算中，均先对沿纳米光纤角向的分布求和）。图中

黑色虚线用以表示光纤表面 r = D/2 = 250 nm。

y方向线偏振 εin = 0入射的 λc = 795 nm激光，绘制了其纳米光纤截面的光强分

布 ic(x, y)及电场椭偏度 ε(x, y)分布。可以看到，实际衰逝场中的电场椭偏度最

大可达到 ∼ 0.3，仅有 y = 0位置处电场仍保持 ε = 0。同理，我们在图 (b)中给

出了圆偏振 εin = 1入射光的截面光强 ic(x, y)及椭偏度 ε(x, y)分布。注意到颜

色轴的区别，此时纳米光纤周围大部分位置的电场椭偏度 ε ≈ 0.95。

对于 λp = 780 nm的激光注入，其光强和椭偏度分布于 λc = 795 nm激光没

有明显差异。在图 4.3(c)中，我们分别绘制了两者光强、功率、及能量占比沿光

纤径向 r从内到外的变化规律（对角向分布求平均，设光纤中心 r = 0）。为做区

分，这里用红线表示 λc = 795 nm激光，蓝线表示 λp = 780 nm激光，两者的变化

规律基本一致。图中黑色虚线用于表示纳米光纤表面位置（r = D/2 = 250 nm）。

我们可以看到，该光纤直径和波长下，衰逝场电场强度衰减长度（降至表面 1/e

时的距离）ξ ≈ 1/
√
β2

c − k2c 约为 200 nm，这里 βc ≈ 1.2kc为 HE11模式的传播常

数（kc = 2π/λc，对 λp同理）。另外，正如前文所介绍，我们可以看到在这样的

结构下，两种波长的光均约有 ∼ 20%的电场能量是以衰逝波形式在光纤外传播
的。该衰逝场分量对脉冲光的原子态调控核测量都是非常有效的。

从上述介绍我们不难发现，尽管纳米光纤具有沿光纤 z方向近乎“无限长”
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的相互作用距离，但是其 x − y 截面光场分布是极度不均匀的（包括光强及偏

振）。在脉冲光原子态调控过程中，相比于自由空间高斯光场，外场的误差被进

一步放大。因此，基于章节2.2、2.3中的讨论，简单的光脉冲调控难以实现对原

子电偶极的高保真度操控，而引入皮秒组合脉冲方案尤为重要。

4.3 纳米光纤界面原子态近完美调控

图 4.4 (a): 纳米光纤界面原子态组合脉冲调控示意图。入射脉冲序列包括单脉

冲（上）及组合 5脉冲（下 [9]）。波形曲线中红线代表脉冲光强，蓝线为电场实部。

(b): 我们分别绘制了 HEy11 下的 N = 1 (i,ii)及 N = 5 (iii,iv)组合脉冲控制光引起

的局域布居翻转效率分布的数值模拟结果。对于静止原子，特定相位组合 {φi} [9]

下的组合脉冲可以达到 f = ρaa(τc) > 99%的翻转效率，参考图 (b,iii)中等高线，

有 f = 95%（红色曲线）, f = 99%（紫色曲线，宽度约为 w ≈110 nm）。这种

布居翻转的容错效果同样对入射光偏振性 εin的偏移有效（图 (b,iv)）。作为对比，

我们在图 (b,i)中绘制了 N = 1的单个“π”脉冲激发。可以看到即便是 f = 95%
的等高线也只有约 w ≈40 nm宽度，而 f = 99%难以看见，并且在 εin = 0.1时完

全消失（图 (b,ii)）。上述数值模拟中，对于 sech2光强形式的锁模脉冲 [124]，我们

取单脉冲脉冲时域脉宽 τ0 = 3 ps，从而有单脉冲相互作用时间 τc = τ = 2τ0，本

章中我们用 τ 表示单个脉冲最大的时域宽度。对于 N = 5脉冲序列，我们取脉

冲间两两间隔 τd = 15 ps，从而有 τc = (N − 1)τd + τ = 66 ps。并假设原子初始

布居平均分布于 F = 3基态 |g⟩。

我们考察图 4.4的纳米光纤界面。皮秒组合脉冲通过衰逝波耦合，实现近场
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的原子态调控。以 85Rb原子 D1谱线为例（参加下文图4.5(c)），对于足够短的

脉冲作用时间 τc ≪ 1/ωhfs,g, 1/ωhfs,a，基于章节2.3.2中的讨论，衰逝场中的 D1线

相互作用退化为一 Jg = 1/2 ↔ Ja = 1/2的跃迁，完全由左右旋偏振分量 σ± 决

定。我们不妨先考虑简单的 N = 1单脉冲入射。在图 4.4(b,i)中，我们绘制了偏

振长轴沿 y 方向的 εin = 0 线偏振共振 N = 1 脉冲入射所造成的布居翻转效率

f = ρaa(τc)/ρ
(0)的分布。由于近场光强分布，近完美翻转仅在特定位置有接近脉

冲面积A1 = (2n+1, 2n− 1, ..., 1)π，形成类似于章节2.2.1中介绍拉比振荡（近环

状结构）。注意到虽然这个案例是线偏振入射（εin = 0），衰逝光场的偏振大多拥

有椭圆分量。完全线偏光场仅在 y = 0平面出现（见图 4.3(a)。我们以等高线形

式标注翻转效率 f。其中 f > 95%等高线的宽度在 w ≈ 40 nm左右，而 f > 99%
等高线几乎看不到（宽度在 w ≈ 5 nm以下）。显然，在这样的衰逝场光强及偏

振的不均分布下，即使是对于光晶格中的超冷原子 [158]，N = 1单脉冲调控也难

以获得完美效果。事实上，如果入射光的偏振状态发生改变，例如产生 εin = 0.1

的椭偏性，则 f > 99%的位置将完全消失（图 4.4(b,ii)）。注意 εin = 0.1级别的

偏振变化在单模光纤中很容易在应力不均等条件下出现。

现考虑 N = 5组合皮秒脉冲序列输入。参考章节2.4.1中介绍，这里我们按

照光强容错优化，设置相等振幅 {Ai}，相位参数优化为 {φi = (0, 5, 2, 5, 0)π/6}

的组合脉冲 [9]。在脉冲功率上，取纳米光纤表面 r ≈ 100 nm处的线偏振光匹配

{Ai = π}，对于模拟实验（见章节4.6.1）中的 τ0 = 3 ps的 sech脉冲来说，相应

脉冲能量为 {Ei ≈ 0.5} pJ。在图 4.4(b,iii)中，我们绘制了 εin = 0线偏振入射时

的原子布居翻转效率 f(r)近场分布。可以看到，纳米光纤近场中很大面积内的

原子均有高翻转效率，其中 f > 99%在沿 x方向上宽度达 w ≈ 100 nm。同时，

在图 (b,iv)中我们也可以看到，N = 5的组合脉冲对入射偏振的变化也具有容错

性。我们相信，这样的容错能力有望用于实现被晶格囚禁于近场的超冷原子 [158]

高精度原子态调控。

注意到上述接近完美的布居翻转操控可用于实现原子电偶极跃迁的几何相

位门 [29,33]。进一步，通过相向传播的双 D1 翻转脉冲，可对近场原子的电偶极

振荡实现亚波长分辨的几何相位调制，在非线性量子光学前沿研究中有潜在的

重要应用 [34]。更加一般的，基于章节2.2.4的讨论，组合脉冲可用于在光学跃迁

上驱动任意量子门 [10]。注意到纳米光纤界面对光场的长距离聚焦效应极大的降

低了此类组合脉冲调控的光功率需求。对于时长为 τ 的皮秒脉冲，单脉冲能量

E1(π) ∼ 1 pJ · ps/τ 足以驱动纳米光纤表面附近的原子发生 π 布居翻转。而多次

π脉冲作所需入射脉冲能量遵循 E0 ∼ N2E1(π)的标度（章节3.3.4）。因此，即使是

需要产生N = 102子脉冲构成的高度复杂操控 [10]，进入皮秒脉冲调制器（图 3.2）

前的入射脉冲能量仍可低于 100 nJ，完全可以由未经光放大的锁模激光振荡器实

现。

本节的纳米光纤-冷原子界面建模及数值计算方法会在章节4.6中予以介绍。
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4.4 实验设计及系统介绍

上一节介绍的皮秒组合脉冲近场调控技术可以被用于冷原子，特别是被近场

囚禁的超冷原子 [158]实现超快和高精度原子态调控。此外，由于皮秒级相互作用

时间 τc 超短，即便是对于衰逝场中的热原子（室温下速度 vT ∼ 100 m/s），其在

脉冲时间内的位移也同时远小于衰逝场长度 ξ及光场周期 1/β，因此原子可以被

认为是静止的。在本节中，我们介绍将皮秒组合脉冲运用于纳米光纤-热原子蒸

汽界面的一系列工作。其主要目的，是结合泵浦-探测实验测量及数值建模，推

测组合脉冲驱动的原子态调控动力学过程及对热原子的量子态调控效率。

4.4.1 泵浦探测实验设计

图 4.5(a)展示了实验系统基本结构。上述 D = 500 nm、L = 3 mm的纳米光

纤被置于真空系统内，充满 Rb原子蒸汽（见后续章节4.4.2介绍）。和 85Rb原子

D1线（见图 4.5(c)）共振的皮秒组合脉冲序列（λc = 795 nm）被耦合进纳米光

纤。该皮秒组合脉冲由“第一代”脉冲序列系统生成（章节3.3）。

和图 4.4模拟实验类似，本章实验中我们以原子基态 |g⟩到 D1激发态 |a⟩的
布居翻转效率 f 作为调控目标。由于布居翻转导致原子 D2散射截面减小，f 可

以由 D2探测光的透射来监控。为此，我们将与 D2线 |g⟩-|e⟩共振的弱探测脉冲
（λp = 780 nm）与 D1控制光合束，并在延时 ∆t后注入纳米光纤。同时，注意

到被皮秒激光激发后布居翻转的近场原子很快会被微观热运动下的其他基态原

子取代，我们将探测脉冲时长选为 τp = 2 ns，以匹配该瞬态吸收信号的衰减时间

（见章节4.5.1）。

在图 4.5(b)和 (d)中，我们展示了这一泵浦探测实验设计的原理：在没有 D1

控制脉冲时，弱探测脉冲（与 |g⟩-|e⟩共振）注入纳米光纤后，由于衰逝场中位于
基态 |g⟩的原子对探测光的吸收（参考章节2.4.2中相关介绍），探测光透射率下降

∆T（图中蓝色阴影部分）。打入 D1控制脉冲序列后，原子基态布居 ρgg减少，从

而原子引起的吸收相应减少 δT（红色阴影部分）。值得注意的是，参考图 4.3(c)

中 λc = 795 nm及 λp = 780 nm衰逝场径向分布，两者的衰减距离几乎一致，因

此用此波长探测光探测控制光的衰逝场调制效果是十分有效的。实验中，出射的

探测光脉冲将由后续光栅滤波光路系统从控制光中分离，并由一雪崩光电二极

管（APD）进行收集（相关系统参见后续章节4.4.3中介绍）。

我们将 δT 由 ∆T 归一化，得到

δT ≡ δT/∆T. (4.2)

δT 表示的是由控制光引起的原子对探测光吸收率的相对变化。而这一变化由皮

秒控制脉冲导致的原子基态布居 ρgg 的相对减少决定（本章章节4.6.3会详细给出
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图 4.5 (a) 纳米光纤界面的原子态组合脉冲电偶极调控实验示意图。(b) 一个

τp = 2 ns 的 D2 共振探测脉冲经过纳米光纤后，经衰逝场原子吸收，透射率下

降 ∆T（图中蓝色阴影）。(d) 在 D2 探测脉冲前打入 D1 线组合控制脉冲，可

减少基态原子布居 ρgg。探测光透射率相应增加 δT（图中红色阴影）。(c)85Rb

原子 D1 及 D2 能级结构示意图。其中超精细结构分裂 ωhfs,g ≈ 2π × 3.04 GHz，

ωhfs,a ≈ 2π × 0.36 GHz。(e)运动原子穿越纳米光纤衰逝场示意图。PBS:偏振分

束棱镜，HWP：1/2波片，QWP：1/4波片。图片参考文献 [12]。

这一定性结论的数学推导），结合数值模拟，可以反推出皮秒脉冲控制调制结束

瞬间的原子基态 |g⟩布居减少率在纳米光纤衰逝场界面中的分布，即

fg(r) ≡ ∆ρgg(r, τc)/ρ
(0)
gg , (4.3)

这里 ρ
(0)
gg 是纳米光纤周围空间均匀气体在 t = 0时的基态布居。皮秒组合脉冲控

制发生在 0 ≤ t ≤ τc内。
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需要注意的是，我们所关心的 |g⟩ − |a⟩的布居翻转效率分布

f(r) ≡ ρaa(r, τc)/ρ
(0)
gg . (4.4)

在实际情况下并不等于 fg(r)。这是因为原子能级并不是 |g⟩和 |a⟩组成的简单二
能级体系。如图 4.5(c) 所示，实际原子的基态具有超精细多能级结构 |g⟩ 和 |d⟩
（ωhfs,g ≈ 2π × 3.04 GHz）。为精确分析调控效果，相应拉曼耦合效应 [62,79-80]导致

的基态间布居转移需要计入到数值建模中。

4.4.2 真空系统

图 4.6 纳米光纤-热原子蒸汽相互作用实验平台装置图。

图 4.6展示了实验真空装置。纳米光纤（D = 500 nm，L = 3 mm，肉眼难

以看到）由真空紫外胶固定于铜制光纤架，进而固定于真空法兰上。金属架上方

贴有加热陶瓷片及温度传感器。通过电流控制加热，可调节光学架整体温度 [159]。

光纤通过特氟龙结构 [160] 连接出真空装置并与普通 APC接口光纤焊接。在距离

光纤架 ∼ 30 cm处安装有含有铷盐的释放器（Alkali Metal Dispenser），由电流控

制加热功率可调节 Rb蒸汽释放率。整套系统由分子泵（Agilent，Turbo-V 81-AG）

-机械泵（Agilent，SH-110）联合系统保持真空，并由冷阴极电离真空计（ZHAC，

ZDV-I-LED）进行实时监控。

实验中，调整铷盐释放器处的电流到 6∼8A，同时加热整个由铝箔包裹的装

置至 90◦C附近并保持光纤架温度稍高 2∼3◦C，Rb原子局部分压可达 10−3 Pa，维

持波导纳米光纤弱探测光 ∆T ≈ 10 ∼ 20%的吸收率。该吸收条件在每次实验测
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量过程中基本保持不变，而光纤架和环境的温度差保证了 Rb原子不会在光纤表

面凝结。

4.4.3 光学系统

图 4.7 (a)纳米光纤入射光路示意图。我们通过光纤电光调制器（fEOM）将入

射波长为 780 nm的共振连续光调制为 τp = 2 ns的探测脉冲；与皮秒脉冲生成系

统出射的组合脉冲实现偏振合束，依次通过电控 1/2及 1/4波片，进入纳米光纤。

(b)纳米光纤出射端滤波及信号采集光路。D2透射脉冲依次经由光栅及 780 nm

滤波片，由雪崩光电二极管（APD）收集。我们使用了双光栅系统保证波长选择

几乎不依赖于偏振。PBS：偏振分束棱镜，HWP：1/2波片，QWP：1/4波片。

皮秒光脉冲序列生成系统已经在章节3.3介绍。本实验所用的光学系统还包

括纳秒探测脉冲的产生，合束，滤波，及收集部分。其中纳米光纤入射端的光路

如图 4.7(a)所示，包括 τp探测脉冲产生及后续与控制组合脉冲的合束。这里我们

使用振幅型光纤电光调制器（fEOM，EOSPACE，20 GHz带宽）对入射 780 nm

的连续激光进行强度调制。τp = 2 ns的探测脉冲由任意波形发生器（AWG，国

仪量子 AWG4100）输出 2ns时长电压方波驱动 fEOM产生。光场频率由饱和吸

收光谱（图中未画出）锁定到 85Rb原子 D2线 F = 3到 F ′ = 4跃迁。下一步，探

测脉冲与皮秒控制脉冲序列通过 PBS偏振合束，并依次通过由电动旋转台控制

的 1/2及 1/4波片，再入射纳米光纤。这里光纤耦合效率约为 ηc,p ≈ 50%。电控
1/2，1/4波片被程控化用来调节输入控制和探测光的任意入射偏振 εin。

实验中需要调节并估计纳米光纤传输的皮秒脉冲及纳秒脉冲功率。对于纳

秒级弱探测脉冲，我们直接通过换算探测器（Hamamatsu C5658, 1 GHz，图中未

画出）上的脉冲峰值信号估计其输入功率。
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皮秒组合脉冲功率的测量精度要求更高，测量方法如下：对于相同强度的

N 个孤立皮秒组合脉冲，我们考虑其单个脉冲的能量 Ei。使用经定标的功率
计（Thorlabs PM160）测量入射纳米光纤前皮秒脉冲序列的平均功率 P，对于

重频为 frep（由章节3.3.2中脉冲后选取系统选取）的组合脉冲序列，则有 Ei =
ηcP/(Nfrep)。

我们也在上述合束系统所用的 PBS另一端放置一探测器（Hamamatsu C5460，

DC-10MHz），用于在实验之前通过比较电压信号峰值快速调节控制脉冲功率，以

及在实验期间实时监测入射控制和探测脉冲功率的漂移。

纳米光纤出射端的光学系统如图 4.7(b)所示。为将 λp = 780 nm的探测光从

λc = 795 nm的控制脉冲背景中实现偏振无关分离，我们使用了如图所示的双光

栅（d = 1/2400 mm）滤波系统。纳米光纤出射光由 PBS按偏振分为两束，并均

被 1/2波片调整成“p”线偏振，分别由两光栅以相同∼ 70%效率衍射（两光栅衍
射光路的收集效率以及光程均调至一致）。衍射后的光依次由光阑和 780 nm滤波

片（Thorlabs FL780-10）进一步滤波后，再由雪崩光电探测器（APD，Hamamatsu

C5658，1 GHz）同时收集。收集后的光脉冲转换为电信号被进一步放大处理，详

见下一小节。通过上述滤波过程，我们可以完全去除背景中的 795 nm控制脉冲

信号，及可能存在的原子 D1线荧光信号。

4.4.4 时序设计及信号处理系统

纳米光纤对控制光场的空间限制允许我们在极低的 795 nm激光峰值功率下

完成对原子电偶极的高效操控。如前文所提及，E1(π) ∼ 1 pJ · ps/τ 级单脉冲能
量就能使纳米光纤表面原子发生 |g⟩-|a⟩布居翻转。然而与此对应的是原子蒸汽
的吸收极易被探测光饱和。为避免相关信号衰减，我们保持注入的探测光脉冲在

纳米光纤中的峰值功率约为 Pp ≈ 10 nW级别。这一微弱的探测信号级别已非常

接近我们信号收集的 APD模块的噪声极限。

然而，通过重频高达 4 MHz的高速切换对比来平均差分吸收信号，我们仍

可在约 2s时间内以 0.1%的灵敏度探测 δT 变化。物理上，这样的高速切换重复

实验是基于纳米光纤-热原子相互作用平台的纳秒级高速恢复特性（参见后续章

节4.5.1中的原子运动效应测量）。

图 4.8总结了上述纳米光纤体系控制-探测光脉冲时序以及（实验室自制的）

信号差分-平均-放大电路系统。我们以 trep = 250 ns的重复频率生成 τp = 2 ns的

探测脉冲。每间隔一个探测脉冲，我们在该探测脉冲之前立即输入一个同步的

皮秒级控制脉冲序列，从而形成以一对纳秒探测脉冲为周期的 δT 测量。滤去背

景控制脉冲后的一对探测脉冲信号被 APD收集转为电信号，之后被射频放大器

（Mini-Circuits ZFL-500+）两次放大，并依次在两个乘法器（AD834）中实现时域

波形滤波及选定脉冲符号反转。这里，乘法器时域滤波信号由同步的任意序列发
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图 4.8 高速信号采集及处理系统示意图。(a)信号处理电路示意图，APD采集到

的纳秒级探测光电脉冲经此系统差分，放大和平均，转变为缓变的电压信号并最

终由数字采集（DAQ）卡收集。我们将该过程特征信号波形绘制在图 (b)中。时

序上，在 ton = 1.25 ms期间，我们使控制脉冲以间隔的周期方式与每两个探测脉

冲合束，而在另一 toff = 1.25 ms期间，控制脉冲关闭，输出信号的电压幅值差异

δV 正比于瞬态吸收信号 δT。详见正文介绍。图片参考文献 [12]。

生器（国仪量子，ASG8000）给出，符号反转信号由任意波形发生器（国仪量子，

AWG4100）给出。然后我们通过 10kHz带宽低通滤波器对上述处理后的信号进

行平均，低通信号通过数据采集（DAQ）卡（NI USB-6363）以 100 kHz采样率

发送至计算机。

由低通滤波器积分平均后的信号电平偏移，可以反映皮秒控制脉冲引起的纳

秒探测脉冲透射能量的差异。为测得这一信号偏移量 δV，在上述 trep 周期基础

上，我们进一步引入 ton/off 周期，其中包含：ton = 1.25 ms，此时控制光以 2trep

周期同步打入；toff = 1.25 ms，此时控制光完全关闭，如图4.8(b)中信号波形所

示。而另一方面，为了将 δV（对应探测脉冲变化的能量）与探测信号电平本身

V0（对应探测脉冲本身能量）进行比较，得到透射率的变化值 δT，在上述切换

周期中，我们每隔 tint = 200 ms，取出 tref = 20 ms，在此 tref 期间移除探测脉冲

对中的第二个脉冲，以记录 V0（图中未画出）。使用此方法，我们在 2秒内集成

了 ∼ 107次差分测量值，并获得了具有 0.1%灵敏度的 δT = δV /V0。这样的交替

的测量和校准周期确保消除了任何缓慢变化的电子偏移。

最后，为获得归一化的 δT ≡ δT/∆T，无皮秒控制脉冲时的探测光透射率

∆T 由一慢光电倍增管（PMT，Hamamatsu CR131）在实验开始之前以激光频率

扫描光谱测出。需要注意的是，这种毫秒级连续光频率扫描的测量方法对应的是

稳态原子对光的吸收 ∆Tss，对于 τp = 2 ns探测脉冲的瞬时吸收，我们对比全能

级蒙特卡诺模拟（将于后续章节4.6.2中介绍），得到修正后的 ∆T ≈ 0.82∆Tss。
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4.5 实验结果

本章节具体介绍纳米光纤界面皮秒组合脉冲对热原子电偶极调控的实验结

果。我们首先介绍热原子纳光界面泵浦-探测信号的纳秒级衰减测量；在接下来

的第二、第三部分，分别讨论 N = 1, 2及 N = 3组合脉冲驱动的泵浦-探测信号，

并结合数值模拟，定量探讨皮秒组合脉冲衰逝场原子布居翻转的调控效率。

4.5.1 瞬态光学响应

图 4.9 (a)泵浦-探测时序示意图。(b)不同延时 ∆t下，控制光引起的探测脉冲

透射率相对变化（瞬态吸收）δT 测量，及蒙特卡洛数值模拟结果。测量数据误

差条表示 10次重复测量的统计不确定性。

在章节4.4.1已经提到，经皮秒级 D1线脉冲激发，纳米光纤衰逝场内原子无

论是转移到 |a⟩激发态或是 |d⟩基态，对 D2线探测脉冲的散射能力均降为零。探

测脉冲的透射率因此会上升。然而这些原子会由于热运动效应远离光纤，同时被

远处及光纤表面释放的“新”基态原子取代（参考图 4.5(e)）。取代时间可以由

τT = ξ/v
(r⊥)
T ∼ 2 ns估计。这里 ξ 是衰逝波场的衰减长度，v

(r⊥)
T =

√
2kBT/m是

原子的热运动平均速度（T = 360 K，二维热运动速度 v
(r⊥)
T ≈ 270 m/s）。我们预

期探测脉冲透射率会在 τT时间尺度上逐渐下降，于纳秒时间内迅速回归于 ∆T。

如图 4.9(a)所示，我们通过改变探测脉冲相对于 N = 1单皮秒脉冲的延时

∆t来测量这一瞬态响应。对于∆t的调节，我们直接通过延长 fEOM（图 4.7(a)）

上信号传输 BNC线的方式实现，对应的延时 ∆t数值由示波器采集的电信号延

时读取，精度约 ∼ 0.2 ns。
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在图 4.9(b)中，我们测量了随∆t变化的 δT。我们使用 εin = 0线偏振入射单

控制脉冲（τc = 2τ0 = 24 ps），并将控制脉冲能量设置为约 E1 ≈ 0.5 pJ，该能量脉

冲足以显著减少原子对 D2探测脉冲的吸收。通过多次重复测量，获得 δT −∆t

曲线。我们发现在零延时情况下，瞬态吸收 δT 可高达 45%，并有 2 ns左右的 1/e

衰减时间常数。显而易见的是，这一时间常数代表的是原子穿越衰逝场范围的有

效“渡越时间”。该纳秒级瞬态响应是我们上述高速切换测量实验设计的基础。

为佐证上述瞬态吸收图像，我们对热原子皮秒脉冲激发-纳秒脉冲探测的微

观过程进行了全能级蒙特卡洛数值模拟，结果呈现为图 4.9(b)中的红色圆圈，详

细模拟过程见章节4.6.2，可以看到模拟曲线与实验数据基本吻合。在数值模拟中，

我们发现控制脉冲的能量大小会略微影响 δT 随 ∆t的衰减速度（对数级 log(E1)
变化）：已经提到，“新”基态原子向近场的补充由两种通道进行——即纳米光纤

表面解吸附及远处原子飞入。当控制光能量 E1增强时，更远处的原子会被激发，
导致第二种补充效应变慢，降低瞬态光谱变化速度。

4.5.2 N=1,2皮秒脉冲调控

·N=1单脉冲调控及饱和效应

我们首先讨论 N = 1 单皮秒脉冲泵浦-探测实验。我们将实验证明在亚皮

焦耳脉冲能量下单脉冲的原子态激发效应可达到完全饱和 [140-143]。在该测量过程

中，我们还发现了瞬态原子响应的偏振依赖性。

在章节4.3中，我们已经介绍，由于衰逝场存在高度不均匀的光强和椭偏度分

布，单控制脉冲激发下原子基态布居损失 fg(r)在近场出现 0和 1之间振荡（空

间拉比振荡）。可以预期，在足够强的皮秒脉冲激发下，探测光感知到的近场原

子基态布居减半，因此有探测脉冲衰减减半，瞬态吸收 δT 接近 50%。这一结果
已经在图 4.9(b)中体现。

在本节中，我们通过对与 E1相关的 δT 的测量来证实这一图像。我们将探测

脉冲延迟调整为 ∆t = 0 ps以获得最佳的非线性透射变化信号。图 4.10(b)绘制

了 δT 随 E1 变化的两组数据，分别设控制光脉冲的偏振状态为线偏振（εin = 0，

蓝色方形）和圆偏振（εin = 1，红色圆圈）。注意探测光的偏振和控制光垂直。可

以看到，在这两种情况下，δT 均随 E1增加，在不到 0.5 pJ的 E1处 δT ≈ 0.45就

几乎达到完全饱和。

得益于 δT 的高灵敏度探测，在 E1 = 0.2 pJ附近，实验探测到了圆偏振和线

偏振入射控制光所造成的 δT 微小差异。事实上，在实际实验中我们正是运用这

一差异标定上述入射纳米光纤中的脉冲偏振性质。方法如图 4.11中所示，我们通

过扫描纳米光纤入射端的HWP及QWP（均位于电动转台上，图 4.5(a)，图 4.7(a)）

角度来调整入射脉冲偏振 εin。在 E1 = 0.2 pJ条件下，测得 δT 随两波片旋转角度

变化的结果。我们取图中“L”和“C”标记处的波片角度组合，分别对应 εin = 0
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图 4.10 纳米光纤界面 N = 1 皮秒脉冲激发布居转移的饱和效应。在图 (a)(c)，

我们给出能量为 E1 单脉冲激发下的基态布居转移率 fg(r) 空间分布。图 (a) 和

(c)分别对应入射 HE11模式为 εin = 0线偏振和 εin = 1圆偏振。为和后续 N = 3

调控对比，图 (a,ii)强调了 fg = 80%的等高线。图 (b)给出各种入射椭圆偏振参

数 εin 下数值模拟的瞬态吸收 δT，颜色由 εin 编码。光纤表面峰值拉比频率 Ω1

轴适用于线性偏振入射情况。实验测量 δT 及 Ω1 数据点用方形（εin = 0）和圆

形（εin = 0）符号绘制，误差条代表三次重复测量估计。图中实验条件参数 Ωi

和 ∆T 整体进行了缩放，相关幅度在图 (b)右上角以箭头表示（参见章节4.6.4）。

图片参考文献 [12]。

的线偏振和 εin = 1的圆偏振入射。

我们对图 4.10(b) 的实验结果进行了数值模拟。不同于图 4.9中的蒙特卡洛

方法，这里我们使用了一种计算速度更快的扩散平均模型（详见后续章节4.6.3），

通过对脉冲能量 E1 及瞬态吸收 δT 的小幅度全局调整，实验测量和理论模拟获

得了相当精确的吻合（E1 ≈ 0.2 pJ附近线偏振数据实验和理论的偏离，可能源于
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图 4.11 瞬态吸收 δT 随 HWP和 QWP玻片扫描角度变化的实验测量 (b)和数值

模拟 (a)。测量在 E1 = 0.2 pJ入射脉冲能量上展开。在 (b)实验数据中，用于实现

线偏振 εin = 0和圆偏振 εin = 1的两种对应波片组合用“L”和“C”标记。图片

参考文献 [12]。

偏振控制的不精确）。

以下，我们对两种皮秒控制光入射偏振状态下的 δT − E1曲线稍作分析。注
意到入射偏振 εin = 0及 εin = 1对应不同衰逝近场光强和偏振分布（图4.3(a)(b)）。

在入射脉冲能量较小时（E1 < 0.1 pJ），两种偏振入射光的 δT 变化趋势几乎一

致（图 4.10(b)），这是因为对于基态布居平均分布的原子来说，对于超快的皮

秒激发，塞曼子能级的平均激发效率在线性区间并不随激发光偏振变化（见图

(2.9)）。然而，当 E1 ≈ 0.2 pJ 时，圆偏振激发由于更大的拉比频率提前接近饱

和，而线偏振光激发效率继续提高。这种饱和效应的差异引起了 fg(r)分布的差

异（图4.10(a,ii)(c,ii)），造成 δT 差异。值得一提的是，实际上这一差异由于热运

动原子的平均效应已被大幅减弱。而对于固定原子（例如冷原子体系）来说，数

值模拟预测在 εin = 0 的线偏振入射条件下 E1 = 0.2 pJ 附近会出现 δT 极大至

δT = 0.6左右，而相同 E1下 εin = 1下仅有 δT = 0.35。

最后，当 E1 > 0.4 pJ时，两种入射偏振下的 δT 又将趋于一致。已经提及，

这种饱和是探测光探测范围内 fg(r)在 0-1间振荡的平均效果。两种偏振注入控

制光激发导致的 fg(r)分布（图 (a,iii)(c,iii)）在高脉冲功率时仅有高频变化差异，

平均后与探测光的耦合效果类似。这里需要注意的是，在图4.10(c,iii)案例中，如

果近场原子感受到纯圆偏振 ε(r) = 1，则由图 2.9, 由于一半的原子失耦（对应

fg,max = 0.5），基态转移率 fg 平均值仅会趋于 0.25。实际实验中，由于纳米光纤

近场光场的手征特性 [161]，衰逝场 ε(r) ≈ 0.95（图 4.3(b)）无法达到纯圆。该手

性机制在这个实验中保证了所有基态原子均被饱和激发。

在上述及后续讨论中，我们将脉冲能量 Ei和线偏振脉冲光的拉比频率 Ωi对

应。这里 Ωi定义为脉冲在纳米光纤表面位置处，经角向平均后的峰值拉比频率，
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即

Ωi ≡ ⟨(Ωc(r))r=D/2⟩ϕ. (4.5)

而场强 Ec(r, t)和脉冲能量 Ei关系为：

1

2

∫
ε0ckcN 2|Ec(r, t)|2/βcd

2r⊥dt = NEi, (4.6)

其中 N (r⊥) 描述纳米光纤界面的折射率分布。我们取 N = 1.5(|r⊥| ≤ D/2)，

N = 1(|r⊥| > D/2)。

·N=2双脉冲调控
图 4.12展示了 N = 2脉冲序列的瞬态吸收 δT 控制效果。实验中，子脉冲间

隔设置为 τd = 24 ps并设置相等振幅 {Ai}。我们在由式 (4.5)定义的不同拉比频

率 Ωi 下，扫描脉冲相对相位 ∆φ1,2 = φ1 − φ2，探测 δT 变化。注意本实验入射

脉冲的偏振态 εin没有进行特别控制。

图 4.12 N = 2双脉冲调控实验。图 (a)给出脉冲序列的时域光强波形示意。图

(b)和 (c)是 Ωi = 2π× 170, 40 GHz拉比频率下测量的 δT 随相位∆φ1,2 = φ1−φ2

变化曲线。图 (d)和 (e)给出对应基于扩散平均模型的数值模拟结果。误差条源

于 3次实验统计。实验条件参数 Ωi和 ∆T 进行了整体缩放（参见章节4.6.4）。

在小功率脉冲实验中（图 4.12(c)），δT 随相位的正弦变化规律与我们在章

节3.5.2中展示的光谱强度变化预期一致（图 3.11）。与此相反，图 4.12(b)的大功

率脉冲结果表现为 δT 相对正弦曲线的非线性扭曲。结合扩散平均模型数值模拟，

我们发现这种扭曲和皮秒脉冲的载波频率 ωc 失谐于原子共振 ωag，即存在 GHz
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级 ∆c相关。

4.5.3 N=3组合脉冲容错调控

图 4.13 N = 3皮秒组合脉冲调控实验。在图 (c-g)中，我们分别在不同 Ωi 下，

展示了由数值模拟给出的 δT 随脉冲相位 ∆φ1,3，∆φ2,3 变化关系图。其中 (c-f)

的入射脉冲为 HEy11 模式的线偏振 εin = 0，(g)中为 HEσ11 模式的圆偏振 εin = 1。

在图 (a)和 (b)中，我们分别对图中标记“B”和“C”的相位组合脉冲调控绘制

了相应的 fg(r)，f(r) 分布。在 (a) 中，我们用红色等高线标记了 fg = 80% 和
f = 80%的范围，用于和图 4.10(a,ii)中的 N = 1单脉冲调控比较。类似的，在

(b)中我们也标记了 fg = 50%和 f = 50%的范围。在图 (h-l)中，我们分别展示

了实验测量得到的 δT （对应于图 (c-g) 条件）。我们基于实验条件的不确定度，

整体性的对实验条件参数 Ωi和∆T 进行了缩放（参见章节4.6.4）。模拟和实验两

者整体上吻合良好。图片参考文献 [12]。

本节通过皮秒组合脉冲序列激发的泵浦-探测实验测量演示纳米光纤界面容

错布居翻转。由于“第一代”皮秒脉冲序列发生装置的技术限制（参考章节3.3），

我们将组合脉冲的最大子脉冲数限制为 N = 3。

和上述 N = 2脉冲序列一样，我们设置三子脉冲相对延时 τd = 24 ps，振幅

{Ai}一致，泵浦探测延时 ∆t = 0，在由式 (4.5)定义的特定拉比频率 Ωi 下，二
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维扫描子脉冲相对相位 ∆φ1,3 = φ1 − φ3, ∆φ2,3 = φ2 − φ3，并记录瞬态吸收 δT。

其典型结果如图 4.13中所示。

图 4.14 纳米光纤衰逝场中 N = 3 组合脉冲对原子电偶极的驱动模型，联合

图4.13。对于单脉冲脉宽 τ0 = 12，等时间间隔 τ0 = 12 ps的皮秒控制脉冲序列，

在图 (a)和 (d)中，我们分别绘制了 φ1,2,3 = 0及 φ1,2,3 = {0,±π/2, 0}所对应的
脉冲序列时域波形。其中红色曲线为光强，蓝色曲线为电场实部。图 (b)给出了

φ1,2,3 = 0下（对应图4.13中“O”标记）的衰逝场 fg(r)分布，其等效于图4.10(a)

中所对应的 N = 1单脉冲调控。在图 (c)(e)(f)中，我们分别展示了相应条件下，

不同脉冲面积 Ai的脉冲序列对布洛赫球上态矢量调控的动力学过程。

我们结合图 4.14布洛赫球图像，就图 4.13实验结果给出相关物理解释。

首先，需要说明的是，由于实验中仅有 τd ≈ 2τ0，时域子脉冲波形有小部分

的重叠（图 4.14(a)(d)）。在以下分析中，我们简化模型，认为三个子脉冲是相互

孤立的。数值模拟计算表明这一简化分析对物理图像没有实质影响。

我们首先考虑 εin = 0 的线偏振入射脉冲。在低脉冲能量 {Ei} 时，我们期
望线性原子态激发的效率正比于组合脉冲在共振频率 ωag 上的频谱强度。因此，

∆φ1,3 = ∆φ2,3 = 0时控制最有效。在图 4.13(c)中我们用“O”来标记这个相位

组合，相应波形绘制于图 4.14(a)。我们发现，图 4.13(c)和 (e)的模拟及实验测量

结果有很好的吻合。

对应于该弱激发区间，在图4.13(b) 中我们绘制了“O”点相位组合脉冲序

列激发下原子基态转移率分布 fg(r)。可以发现，这一“长脉冲”数值结果和
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图 4.10(a.i)“短脉冲”结果非常相似。我们以布洛赫球模型描述此时的组合脉冲

调控过程。如图 4.14(c)所示，该 N = 3同相位脉冲序列等效于 N = 1单脉冲调

控，因此调控效果对衰逝场光强（或偏振）误差都并不具有容错性。

然而，随着子脉冲能量 {Ei}的增加，当单脉冲面积达到约 Ai ≈ π/3（Ai =∫
Ωidt）时，我们发现最优 δT 所对应的相位组合逐渐偏离上述∆φ1,3 = ∆φ2,3 = 0，

而是逐渐分裂成两种相位组合，并在Ai接近于 π时为 {0,±π/2, 0}（图4.13(f),(k)）。

在图 4.13(c)∼(f)中，我们绘制了对应的 δT 模拟结果（扩散平均模型），再次验证

了实验和理论的良好吻合。需要着重强调的是，在 Ωi ≈ 2π× 75 GHz且纳米光纤

入射脉冲为线偏振时（图 4.13(f)(k)），我们在该最优相位组合附近发现 δT ∼ 0.7，

明显超过单脉冲饱和值 0.45。

对于 {φi} = {0, π/2, 0}相位组合（由“B”标记），我们由全能级数值模拟

还原了组合脉冲激发导致的原子基态布居转移率 fg(r)。可以看到，δT 的优化

源自于衰逝场内大面积范围且相互连接的 fg(r) > 80%（沿任意径向均有宽度
w ≈ 200 nm，见图 4.13(a)），远大于 N = 1单脉冲的效果（仅沿 x方向，在相

应位置附近有宽度 w ≈ 100 nm，见图 4.10(a,ii)）。这一现象即反映了 N = 3组

合脉冲对衰逝场强度和偏振分布的容错调制效果。我们还绘制了相同条件下的

f(r)分布，可以看到 f(r) > 80%与 fg(r) > 80%的等高线基本一致，仅具有微
小区域的差别。这说明，由泵浦探测实验设计 δT 测量反映的 ρgg 瞬态变化主要

由 |g⟩ − |a⟩布居翻转导致。
我们试图用布洛赫球模型直观理解上述 N = 3 组合脉冲在

{φi} = {0,±π/2, 0}附近的光强容错能力。首先，在图 4.14(d)中，我们绘制了

该组合脉冲的时域波形示意。在图 4.14(e)和 (f)中，我们分别绘制了 φ2 = −π/2
（对应图 4.13中标记“A”、“C”）及 φ2 = π/2（对应“B”、“D”）时，态矢量在

不同单个脉冲面积 Ai = 0.5π ∼ π下的随 N = 3控制脉冲旋转的全过程。可以看

到在这两种情况下，第二子脉冲的旋转自动抵消（减少）了第一和第三子脉冲

的额外旋转。这种冗余旋转角度的自动抵消作用，和章节2.2.4中 N = 5组合脉

冲示例类似。

上述物理图像的讨论均基于二能级系统。另一方面，在 τc ≪ 1/ωhfs,g, 1/ωhfs,e

时,组合脉冲对光场偏振的容错性和章节2.3.3，图 2.9的讨论完全一致。然而，从

图 4.13(g)(l) 中，一个有趣的发现是该二能级模型预言的 {0,±π/2, 0} 相位组合
对称性在圆偏振入射组合脉冲激发下被破坏。这是由于对于该 N = 3脉冲来说，

我们的组合脉冲持续时间 τc ≈ 70 ps ≈ 1/ωhfs,g 已经可以和
85Rb原子的基态劈裂

比拟。在此时间尺度上，圆偏振光可以驱动的双光子拉曼跃迁（|g⟩-|d⟩），而上述
正负相位组合下的拉曼激发效率不同。

具体来说，对应于实验情形，我们考虑初始原子随机分布于基态 |g⟩和 |d⟩。
如图 4.13(a)中标记“B”所示，相比于翻转效率 f(r)，基态布居转移率 fg(r)更

大。这就是因为 φ2 = π/2组合脉冲可驱动定向 |g⟩ → |d⟩跃迁。相似的，对于
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φ2 = −π/2（标记“A”），相反的 |d⟩ → |g⟩拉曼跃迁被定向驱动，导致 fg(r)略

小于 f(r)（图中未画出）。然而在线偏振入射 εin = 0脉冲激发下，无论上述那种

情况，拉曼跃迁的贡献都非常小，不足以改变 δT 对于 φ2 ∼ ±π/2的对称性，例
如图 4.13(c)∼(f)和 (h)∼(k)。这是因为对于线偏振入射，纳米光纤衰逝场的光场

局域偏振总接近于线性（参考图4.3(a)）。此时，只要有 ωhfs,aτc ≪ 1，双光子拉曼

跃迁很大程度上可以被抑制 [81]。

另一方面，对于 εin = 1的圆偏振入射，衰逝场中光场的局域偏振接近圆偏

（参考图4.3(b)）。因而在图 4.13(g)和 (l)中可以看到“C”点（对应 φ2 = −π/2）
处的 δT 明显小于“D”点（对应 φ2 = π/2）。在图 4.13(b)中，我们同样通过 D1

线全能级数值模拟，还原了衰逝场的 fg(r)和 f(r)分布。这一 fg(r)与 f(r)在

近圆偏振下的明显差异，验证了上述物理图像。

4.6 纳米光纤界面的泵浦探测数值模拟方案

在这一章节中，我们在皮秒到纳秒的时间尺度上模拟纳米光纤界面上的光与

原子相互作用动力学。这一模型不仅生成了皮秒组合脉冲控制的数值结果（例如

图 4.4(b)），还帮助我们对探测光 δT 的测量进行了建模，从实验结果推断出皮秒

脉冲控制的布居反转效率 f。

在这一数值模型中，我们首先利用了纳米光纤 HE11模式的衰逝场电场分布，

这一部分已经在章节4.2中进行了介绍。同时，由于纳米光纤衰逝场沿传输方向 z

不变，这一数值模拟也将在 z固定的 (x, y)截面上进行考虑。

对于时长足够短的皮秒控制脉冲（vTτc ≪ ξ, Γaτc ≪ 1），我们忽略控制光作

用时间内的原子位移以及自发辐射（1/Γa ≈ 27 ns）。因此，参考第二章中的理论

介绍，对于纳米光纤周围任意位置 r上的原子，我们可以简单的通过对薛定谔方

程积分，计算由 −Ec(r, t) · d驱动的 D1线原子态演化。下述章节4.6.1将详细介

绍 D1控制脉冲作用的全能级计算过程。

不同于皮秒级控制脉冲时间 τc，对于 τp = 2 ns的纳秒级探测脉冲而言，我

们不能简单的忽略在这一过程中原子运动。事实上，v
(r⊥)
T τp ≈ 540 nm ≫ ξ，我

们预计纳米光纤-热原子蒸汽系统将处于介观状态 [162]。理论上，为模拟这样的原

子体系运动响应，可以利用全能级演化的蒙特卡洛方案，即对足够多的原子轨迹

r(t) = r0 + v0t采样，并对每一轨迹逐步计算 −Ep(r(t), t) · d相互作用。我们将
在章节4.6.2中介绍这一模拟方案。

然而，对于我们多个参数维度下的实验而言，这样“繁琐”的全能级蒙特卡

洛方法所需的计算资源过于庞大。因此在章节4.6.3中，鉴于原子的热运动倾向于

减弱瞬态的光学响应，我们将介绍另一种近似的扩散平均模型来有效的评估运

动原子对探测脉冲吸收的变化。我们通过对上述全能级的蒙特卡洛模拟采样，验

证了这一近似方案的有效性。
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这一数值模拟全部基于 Matlab 及相应程序包实现 [80]。在具体计算过程中，

我们均基于小量时间元 δt 对相应物理量进行数值演化（δt 值的具体选取与哈

密顿量形式相关，与计算资源消耗均衡考虑，一般的，对于皮秒控制脉冲，取

δt = 0.01 ps，对于纳秒探测脉冲，取 δt = 0.01 ns），在后续介绍中将不再做特别

说明。

4.6.1 D1线皮秒相互作用全能级数值模拟

图 4.15 85Rb原子的 D1/D2能级结构及共振光耦合。(a)量子化轴 z方向（沿纳

米光纤）。控制/探测光衰逝场任意位置的局域电场 Ep,c(r)均可被分解为沿 e±,z

方向的 Ω±,π
p,c 耦合。由于双光子跃迁（图中未显示），该系统的动力学过程无法

由二能级分解。(b) 对于皮秒级组合脉冲 τc ≪ 1/ωhfs,g, 1/ωhfs,a，D1 线的光耦合

退化为类似图 2.9的准二能级体系。为此，我们将原子能级由 |F,mF ⟩基转换为
|mJ ,mI⟩基表示（章节2.3.2）并将局域电场沿手性矢量 eh 分为 Ω̃±

c 圆偏振分量。

˜符号用于区别其与图 (a)中量子化轴选择。图片参考文献 [12]。

图 4.15(a)绘制了 85Rb原子 D1/D2电偶极相互作用的全能级示意图。为计算

方便，我们取纳米光纤 z 方向为原子量子化轴，并且用 |gm⟩，|dm⟩来表示基态
超精细结构的塞曼子能级，用 |am⟩，|em⟩分别表示相应激发态的塞曼子能级。这
里，记号 a, e包含了对应激发态的超精细结构的各总角动量 F。
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对于近似为“静止”的原子气体，皮秒控制脉冲的调控效果可以简单进行如

下计算。考察章节3.3的皮秒脉冲序列，其中单皮秒脉冲是谱变化极限下的孤子

脉冲，归一化振幅表示为 P(t) = sech(1.76t/τ0) [124]。在经过整形系统后，皮秒脉

冲序列与纳米光纤衰逝场中 r处原子相互作用光场由缓慢变化的包络函数描述

Ec(r, t) = E(r)SN(t), (4.7)

其中电场的空间分布 E(r)由式 (4.1)给出。N 脉冲序列波形可表示为

SN(t) =
N∑
i=1

Aiφi
e P(t− (i− 1)τd). (4.8)

对应 |g⟩ − |a⟩以及 |d⟩ − |a⟩跃迁的拉比频率可以表示为

Ωl
ancm(r, t) = ⟨an|Ec(r, t) · dl|cm⟩/h̄, (4.9)

其中 c = g, d。类似于章节2.3.1中的多能级演化，这里我们用 dl（l=-1,0,1）分别

代表沿 {e−, ez, e+} 的原子电偶极算符，因此需满足 n = m + l。参考式 (2.38)

及 (2.39)，我们可以结合 Clebsh-Gordan（CG）系数写出旋转波近似下的 D1电偶

极相互作用哈密顿量：

ĤD1(r, t) = h̄
∑

a(ωa − ωa0)σ
anan+

h̄
∑

c=g,d(ωc − ωg0)σ
cmcm+

h̄
2

∑
c=g,d

∑
iΩ

i
ancm(r, t)σ

ancm + h.c.

(4.10)

上式隐含了对 n,m的求和。ωa0, ωg0 分别表示 5P1/2 及 5S1/2 最高超精细能级的

能量。我们设激光频率 ωc = ωg0,a0，剩余失谐体现为 Ωa(t)的相位变化。

我们可以由这一哈密顿量给出演化矩阵 Ûc(r) = T e−i
∫ τc
0 HD1(r,t′)dt′/h̄，及对应

原子态布居翻转效率 f(r) = ⟨fm(r)⟩m（由各塞曼子能级平均）。这里各塞曼子能
级局域翻转效率为

fm(r) = ⟨gm|Û †
c (r)1aÛc(r)|gm⟩. (4.11)

其中 1a =
∑

a,n |an⟩⟨an|。这里我们假设了所有原子初始均匀的分布在基态 |g⟩
上，即 ρ

(0)
gg = 1。由此计算得到的布居翻转效率分布 f(r) 分别绘制于图 4.4(b)、

图 4.13(a)(b)中。

基态 |g⟩的布居转移率为 fg(r) =
(
ρ
(0)
gg − ρgg(r)

)
/ρ

(0)
gg，这里

ρgg(r) = Tr(Ûc(r)ρ(0)Û †
c (r)1g). (4.12)
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其中 ρ(0) = 1
12
(1g + 1d)（类似的，1g =

∑
m |gm⟩⟨gm|，1d =

∑
m |dm⟩⟨dm|），表示

原子初始布居在十二个基态塞曼子能级均匀分布，即 ρ
(0)
gg = 7/12及 ρ

(0)
dd = 5/12，

以模拟实验实际情况。由此计算得到的 fg(r) 绘制于图 4.10(a)(c)、 4.13(a)(b)、

4.14(b)中。

4.6.2 D2线运动探测响应：蒙特卡洛方法

图 4.16 纳米光纤衰逝场原子 D1/D2线泵浦探测实验的全能级蒙特卡洛模拟流

程图。我们在纳米光纤周围衰逝场范围（一般为高 L = 3 mm，半径 R = 1 µm的

圆（环）柱空间）的边界，以随机时间随机速度生成基态原子入射，计算其在衰

逝场中的运动轨迹 r(t)，基于控制/探测脉冲 HE11模式，得到该热运动轨迹下原

子感受到的控制/探测光电场 Ec(r(t), t)，Ep(r(t), t)。由此计算原子随机波函数

演化并计算探测脉冲能量损耗，进而得到 δT。

类似于 D1控制光，我们给出纳米光纤衰逝场中的探测光电场含时形式

Ep(r, t) = E(r)Sp(t). (4.13)

其中空间分布 E(r)由式 (4.1)给出。注意其与控制光为正交入射（由 PBS偏振

合束，参考图 4.7(a)）。探测脉冲归一化波形 |Sp(t)| ≤ 1为方波。
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从而探测脉冲的拉比频率也可以表示为

Ωl
encm(r, t) = ⟨en|Ep(r, t) · dl|cm⟩/h̄. (4.14)

类似于式 (4.10)记号，D2探测脉冲的哈密顿量可写为

ĤD2(r, t) =h̄
∑
e

(ωe − ωe0)σ
enen+

h̄
∑
c=g,d

(ωs − ωg0)σ
cmcm+

h̄

2

∑
c=g,d

∑
l

Ωl
encm(r, t)σ

encm + h.c.

(4.15)

需要注意的是，对于纳秒级 τp时长的探测脉冲，ωhfs,g ≫ 1/τp，因此 |d⟩态对于D2

探测光是“不可见”的。为节省计算资源，我们等效的在计算中设置 Ωl
endm

= 0。

参考章节2.4.2，我们基于式 (2.54)计算出具有任意速度 v的原子，在 t时刻

运动到位置 r(t) = r0 + vt时对 D2探测光的能量耗散（用光子散射率表示）：

Rsc(r,v, t) = −1

h̄
Im⟨E∗

p(r(t), t) · d(t)⟩. (4.16)

对于热运动原子我们假设纳米光纤周围的原子蒸汽在相空间遵从

g(r,v) =

(
M

2πkBT

)3/2

µ(r)e−M |v|2/2kBT (4.17)

分布，其中温度取 T = 360 K，M 为 85Rb原子质量，kB为玻尔兹曼常数。我们

考虑 g(r,v)在纳米光纤周围通过微观细致平衡保持恒定。若运动过程中，一个

原子被纳米光纤表面吸附，我们假设会有另一个原子从纳米光纤表面立刻释放，

且其将重置到随机的基态，并具有随机的出射速度（遵从 T = 360 K下的麦克斯

韦速度分布）。同时，我们假设原子具有局域均匀的密度分布 µ = P/kBT，实验

条件下局域压强预计为 P ≈ 10−3 Pa。

由此，系综平均后的探测光散射率可以表示为

Rsc,meso(t) =

∫
d3rd3vg(r,v)Rsc(r,v, t). (4.18)

我们使用全能级蒙特卡洛方法对这一原子运动平均过程建模，其基本流程

绘制于图 4.16。考虑环绕纳米光纤的圆柱体积，高度 H = L = 3 mm，半径

R = 1 µm，足以涵盖实验条件下的光-原子有效相互作用体积。蒙特卡洛计算首

先模拟满足热统规律的微观原子输运过程：原子在随机初始时刻从 r⊥ = R表面

进入这一区域。原子速度、入射角和通量密度服从 T = 360 K时的麦克斯韦速度
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分布。如前文所述，我们假设基态原子初态随机，即 ρ(0) = 1
12
(1g + 1d)。蒙特卡

洛模拟的时间区间定为 −tw < t < τc +∆t+ τp，其中控制光将在 0 < t < τc时开

启，而相应探测光将在 ∆t < t < ∆t + τp 区间开启。我们选取 tw = 30 ns，这一

时长足以在 t = 0时刻（控制光注入前），使所有在圆柱形范围边界生成的原子

在这一体积内达到热平衡。对于 r(t)横穿纳米光纤的原子轨迹，如上所述，我们

假设原子立刻被“反弹”，速度遵循麦克斯韦速度分布，随机基态重置。

我们追踪原子在衰逝场中的运动轨迹 r(t)，并得到模拟时间内与其相互作用

的控制光/探测光电场波形Ec(r(t), t)，Ep(r(t), t)。参考上一节中 D1控制光相互

作用的计算，我们得到控制光调制后的原子波函数 |ψ(τc)⟩。之后，在 τc < t <

τc +∆t+ τp期间，为计算原子对 D2探测光的散射率 Rsc(t)，我们需要求解其密

度矩阵。一般的，这一 D2线的密度矩阵可以将式 (4.15)中的探测光哈密顿量带

入主方程进行演化：

ih̄ρ̇ = [ĤD2, ρ]−
ih̄

2
{Γ̂, ρ}+ h̄

∑
l

C l
aρC

l,†
a + C l

eρC
l,†
e (4.19)

与前文一致，其中 l = −1, 0, 1表示各局域偏振分量，而

Γ̂ = Γ̂a + Γ̂e = Γaσ
amam + Γeσ

enen . (4.20)

通过计算 |ψ(τc)⟩ 为初值，在 tjS 自发辐射到基态的随机波函数 |ψS(t)⟩,
式 (4.16)中任意 t时刻原子对探测光散射率 Rsc(t)可进一步写为

Rsc(t) = θ(t, tjS)Im
[∑

e,l

⟨ψS|em⟩⟨gn|ψS⟩Ωl
emgn

]
. (4.21)

其中，在 t > tjS 时阶梯型函数 θ(t, tjS) = 1，其余时间 θ(t, tjS) = 0。类似的，我们

也可以得到无控制光注入下的原子对探测光散射率 Rsc,0(t)。

最后，通过对 NMC ∼ 106 蒙特卡洛采样轨迹平均，可以得到系综平均后

的衰逝场中单原子平均散射率 Rsc,meso(t) = 1
NMC

∑NMC
1 Rsc(t)（以及类似的有

Rsc,meso,0(t)）。参照式 (4.6) 中对光脉冲入射能量的表达，我们将这一散射率对

τp 探测时间积分，并由因子 h̄βp/
∫
ε0N 2|Ep(r, t)|2dxdydt 归一化。同时，基于

式 (2.58)中对光学深度 OD的定义，我们可由此得到原子对探测脉冲平均ODmeso

（“meso"强调介观响应）:

ODmeso = 2µ

∫ ∆t+τp

∆t

h̄βpRsc,meso(t)dt/

∫ ∆t+τp

∆t

ε0N 2|Ep(r, t)|2dxdydt. (4.22)

其中 βp 为探测光 HE11 在纳米光纤中的传播常数；与前文一致，N 用于描述纳
米光纤界面的折射率分布。同理，我们也可以得到无控制光时对应的 ODmeso,0。
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对于 OD ≪ 1，透射率可近似为 T = 1 − OD。从而对应于实验测量，通过这一
模拟可以计算得到 δT：

δT ≡ δT/∆T = (ODmeso,0 − ODmeso)/ODmeso,0

= (
∫ ∆t+τp
∆t

Rsc,meso,0(t)dt−
∫ ∆t+τp
∆t

Rsc,meso(t)dt)/
∫ ∆t+τp
∆t

Rsc,meso,0(t)dt.

(4.23)

我们在相应控制光功率下用此方法模拟了实验的 δT 随 ∆t 衰减曲线，并在

图 4.9中以红圈表示。

上述简单模型并没有涵盖更复杂的纳米光纤表面的相互作用，例如光纤表面

的范德瓦尔斯势 [147-148,162-163]，光诱导的表面解吸附效应 [14] 等。我们认为这些效

应在纳秒尺度对探测光的影响较小。对于后续冷原子实验，这些表面效应也可以

被考虑在内。

4.6.3 D2线运动探测响应：扩散平均近似

上述蒙特卡洛模拟方法需要我们对原子在实空间和相空间均进行大量采样，

相应计算资源消耗十分庞大。例如，对图 4.9实验的模拟，运用 Intel-i7 34核多线

程计算，在特定实验参数下单个数据点仍需消耗约 1 h时间。在本节，我们将介

绍一种近似的建模方案，并运用蒙特卡洛方法确认其有效性。

基于前文章节2.4.2中的介绍，我们首先计算衰逝场中多能级原子对探测光的

衰减。对于衰逝场局域位置 r 上的处于 |gm⟩的叠加态的“静止”原子，弱探测
光电场 Ep(r, t)经过其后损失的能量也可以表示为 ∆W = −h̄ωδρee，这里

δρee =
∑
mm′

ρgmgm′f
e
gmgm′ . (4.24)

其中，探测光相互作用因子

f egmgm′ (r) = |Ωmax
p Sp(ωeg)|2

∑
e,n,l,l′

E∗
l (r)El′(r)clengmc

l′

engm′ . (4.25)

我们定义 Emax = E(x = 0, y = 0)为 HE11模式在纳米光纤中心的（最大）强度。

相应的拉比频率可以写为 Ωmax
p = |Emax||⟨Jg||d||Je⟩|/h̄。归一化的各电场分量定

义为 El(x, y) = E(x, y) · el/|Emax|，c表示对应 CG系数。归一化的探测光脉冲频

谱密度可以表示为 Sp(ωeg) =
∫
Sp(t)e

i(ωeg−ωL)tdt。这里 ωL ≈ ωeg 为探测光中心频

率。而皮秒控制脉冲结束后的基态 |g⟩超精细结构上的密度矩阵可以表示为：

ρgmgm′ (r) = ⟨gm|U(r)ρ(0)U †(r)|gm′⟩. (4.26)

91



4.6纳米光纤界面的泵浦探测数值模拟方案 复旦大学博士学位论文

类似于式 (4.22) 的表达，我们可以由损失的光脉冲能量对比入射光脉冲能

量，得到位置 r上单个“静止”原子对探测光的线性衰减系数：

ηg(r) = (2h̄βp × δρee(r))/
(∫

ε0N 2|Ep(r, t)|2dxdydt
)

(4.27)

从而，可以计算出静止原子对应的 OD = µ
∫
d3rηg(r)。

图 4.17 探测光对原子运动响应的扩散平均近似示意图。对于位置 r 出的原子，

我们假设其在 τp 时间内的概率运动范围为基于麦克斯韦速度分布的高斯型（图

中红色范围）。我们将这一高斯型范围与探测光响应因子 f egmgm′ (r)（进一步近似

为光强因子 ip(r)）卷积，作为该位置原子的对探测光的平均效应。由于纳米光

纤的遮挡，对应于原子运动过程中撞到纳米光纤表面后被吸附，我们在上述卷积

过程中假设图中阴影部分的贡献为零。

现在我们考虑运动效应平均后的 ODmeso，其对应的是任意位置 r上的原子，

在 τp 时间内的轨迹 r(t)对探测光的散射的平均。不同于上述对蒙特卡洛模拟平

均的复杂方案，如图 4.17中所示我们建立一简化模型，用一基于麦克斯韦速度分

布的高斯型来假设 r上原子的平均概率运动范围，将其与 f egmgm′ 卷积，来获得该

位置原子对探测光的平均响应，即：

f egmgm′ (r) ≈
∫
d3r′

(
1

ξ′2p π

)3/2

e−r′2/ξ′2p f egmgm′ (r − r′). (4.28)

因此有 ODmeso ∝
∫
d3r

∑
m,m′ ρgmgm′ (r)f egmgm′ (r)。这里 ξp = vTτp/2为 τp时间内

原子气体的平均热扩散长度。在实际实验中，基于 z方向对称性我们取二维 x,y

截面进行模拟，并有 v
(r⊥)
T =

√
2kBT/m ≈ 270 m/s。基于后续与全能级蒙特卡洛

模拟的结果比较，这一近似模型进一步修正 ξ′p = 0.9ξp。此外在这一模拟中，轨迹

撞到纳米光纤表面的原子假设会被吸附。从而取光纤内部 f egmgm′ (r⊥ < d/2) = 0，

以及对应轨迹被光纤阻挡部分的 f egmgm′ = 0（如图 4.17中阴影部分所示）。类似
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于上一章节中式 (4.23)的表达，我们由这一卷积近似模型给出任意控制光参数下

的 δT：

δT = (ODmeso,0 − ODmeso)/ODmeso,0

= (
∫
d3rf egmgm′ (r)

∑
m,m′ ρ

(0)
gmgm′ (r)−

∫
d3rf egmgm′ (r)

∑
m,m′ ρgmgm′ (r))

/
∫
d3rf egmgm′ (r)

∑
m,m′ ρ

(0)
gmgm′ (r).

(4.29)

此式给出了近似模型下的 δT 表达。

而在实际模拟中，对于式 (4.24)中的全塞曼子能级表达，我们可以还进一步

作简化，

δρee ≈
∑

m ρgmgmf
e
gmgm

≈ f e
∑

m ρgmgm = f eρgg.

(4.30)

其中，简化后的相互作用因子 f e满足 f e(r) ∝ |Ep(r, t)|2，从而仅由探测光对应
频率下的光强分布 ip(r)决定。简化后的式 (4.29)可以表示为

δT =

∫
d3rf e(r)∆ρgg(r)/

∫
d3rf e(r)ρ(0)gg . (4.31)

因此，我们可以定性的认为 δT 由控制光调控结束瞬间的基态布居减少（与探测

光空间权重因子相乘）决定，这也是我们在章节4.4.1中介绍的泵浦探测实验设计

的核心。

在上述的进一步近似简化中，我们首先忽略了原子塞曼子能级之间的相干效

应，其次忽略了探测光对不同子能级的响应差异。另一方面，这一扩散平均近似

模型均忽略了原子 z方向运动引起的多普勒效应。然而，对于均匀采样相空间轨

迹的热运动原子，我们期望这些简化引起的误差可以被有效的平均。我们基于数

值模拟验证了这一猜想。

在图 4.18中，我们比较验证了这一扩散平均近似模型的有效性。在图 (a-c)

和 (d-f)中，我们分别对应于实验 εin = 0和 εin = 1入射情况，用基于式 (4.24)的

全塞曼子能级扩散平均（图 (a)(d)）和进一步近似后基于式 (4.30)的仅依赖光强

的扩散平均（图 (b)(e)），绘制了 δT 随控制光相位的变化图。可以看到，两种近

似的平均方法对于 δT 变化的特征结构仅具有细微差异，其数值偏差不超过 5%。
同时，我们在∆φ1,3 = 0相位参数上（图 (a)(d)蓝色虚线，图 (b)(e)红色虚线），用

前一章节介绍的全能级蒙特卡洛方法采样运算，模拟结果分别绘制于图 (d)和 (f)

中（其中蓝/红色曲线表示扩散平均近似的模拟结果，黑色圆圈为蒙特卡洛模拟

结果）。近似模型给出的数值模拟结果与全能级蒙特卡洛结果基本一致。我们可

以由此验证近似的扩散平均模型对实验建模的有效性。而同时我们也发现，进一
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图 4.18 蒙特卡洛方法及扩散平均方法模拟方案对比。在图 (a-c)和 (d-f)中，我

们分别比较 εin = 0和 εin = 1入射情况下，δT 模拟结果随皮秒组合脉冲相对相

位的变化（参考图 4.13）。图 (a)和 (d)给出了全塞曼子能级的扩散平均近似结果。

相应的，图 (b)和 (e)给出了进一步简化的扩散平均近似结果。两者数值差异不

超过 5%。另一方面，在图 (c)和 (f)中，我们利用全能级蒙特卡洛方案对 ∆φ1,3

参数进行采样，对比扩散平均近似方案（蓝色、红色曲线分别对应于图 (a)(d)或

(b)(e)中的虚线处数据）。可以看到，两种扩散平均的近似方案与全能级蒙特卡洛

结果（黑色圆圈）均基本一致。本论文中其他扩散平均模型计算均基于第二种进

一步简化方案（式 (4.31)）。

步简化的近似方案模拟结果（图中红色曲线）在细致结构上反而更接近于蒙特卡

罗模拟，这意味着这种近似模型在细节上还存在着一定的缺陷。最后，我们用这

一简化后仅基于光强分布的扩散平均模型（式 (4.31)），绘制了前文中图 4.10(b)、

图 4.11(a)、图 4.12(d)(e)和图 4.13(c-g)中的各控制光参数下 δT，其与实验测量

数据均基本吻合。

4.6.4 实验测量和数值模拟数据的匹配

在章节4.4中，我们介绍了实验上对单脉冲能量 Ei 及探测光常态吸收率 ∆T

的测量，但我们也注意到，不同于 δT 的高速切换测量，这样的测量定标方式并

不完全准确。因而在上述模拟与实验的比较中，我们基于数值模拟的结果对实验

数据进行了整体的线性变换。其中 Ei 的线性变换幅度为 1.3 ∼ 1.6（1.45 ± 10%，
主要来源于功率计读数误差），∆T 的相对线性变换幅度为±20%（主要来源于长
时间测量 Rb原子蒸汽压飘动），我们在图 4.10(b)用箭头表示了这一坐标重整的
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范围。

4.7 本章小结

在本章节中，我们首先介绍了纳米光纤-光与原子相互作用界面，给出了衰

逝场中光场的强度和偏振分布特点。纳米波导对光场的空间限制和聚焦使得低

功率皮秒组合脉冲有可能在近场实现高效的原子态调控。同时，这种衰逝场的非

均匀展宽对高保真调控带来了极大挑战。我们首先根据组合脉冲方案的容错性，

结合容错布居翻转 [9] 的数值模拟，提出纳米光学界面原子态调控可以以皮秒组

合脉冲达到接近完美。接下来，我们用纳米光纤-热原子界面的泵浦-探测实验验

证了该方案的可行性，并结合数值模拟结果比对，确认了 N = 3组合脉冲调控

效率接近理想状态。这为我们下一步在冷原子体系运用“第二代"皮秒组合脉冲

生成系统实现 N ≥ 5高精度调控打下了基础。

本章工作的热原子实验装置相对简单，然而热原子介观运动使得实验结果

较难量化。针对这个难点，我们发展了基于纳米光纤近场相互作用-光学布洛赫

方程-热原子系综平均的数值模型。该模型本身并不局限于对本实验结果的验证，

其对后续进一步深入探索纳米光纤界面的物理规律，例如表面势等均可能有应

用价值。
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第五章 原子偶极加速的组合脉冲编程优化

5.1 本章概述

在上一章工作中，我们在光强和偏振分布高度不均的纳米光纤热原子界面开

展了皮秒组合脉冲原子态容错调控实验，并论证了纳米光纤系统高精度原子态

调控的可行性。此类实验进展受益于纳米光纤界面对控制光场的限制及聚焦，允

许我们运用“第一代”皮秒脉冲系统的较小输出功率（mW级）实现组合脉冲调

控。与此同时我们发展了“第二代”皮秒脉冲序列产生系统，如章节3.7总结中所

述，该系统输出功率大幅提升，可在 N = 5脉冲序列中获得高达近 10W的峰值

功率。这样高功率的皮秒脉冲已经足以支持我们对实验室经过激光冷却的 10微

米级冷原子样品进行容错电偶极跃迁精密操控。本章将对这一实验进展作出介

绍，研究方案是观察冷原子的偶极加速。

章节2.4.3中已经提到，原子在受到外界光场调控时会受到光力的作用而改变

动量。一个初始位于基态的原子在跃迁至激发态时，动量相应变化 h̄k。在相同

激光强度下，对本论文工作关注的光学电偶极跃迁（强光学跃迁）驱动可以获得

最大的加速 –我们称之为偶极加速。对于整个原子样品来说，平均动量变化取决

于布居翻转效率。我们通过观测原子质心速度的变化来判断组合脉冲的布居翻

转效果，并通过编程优化组合脉冲实现偶极加速的反馈优化。

本章工作聚焦于皮秒组合脉冲驱动自由空间原子布居翻转，在偶极加速上仅

限于单向激发（因此对应于式 (2.60)第二部分）。本工作可以相对容易的拓展为

双向相继激发，为基于多光子偶极力（见文献 [25,30]）的激光冷却等实验技术 [28]

（参考章节1.1.1介绍）提供光力支持。此外，偶极加速还可被应用于自旋相关的

动量转移研究中 [67,80]，增加旋量物质波相空间分离距离，提升精密测量精度。最

后，对基态原子的相干偶极加速可以用于调控原子电偶极的空间相位，在非线性

光学领域有重要的潜在应用 [29-30,34]。

本章将分为如下几个部分：在章节5.2中，我们将展示皮秒组合脉冲冷原子电

偶极调控的关键测量技术：光偶极容错加速实验，并具体介绍这一实验设计。在

章节5.3中，我们将引入一种基于贝叶斯建模优化算法的闭环反馈实验方案，这

一方案可以用于在实验上实现对更大维度脉冲参数的优化调节。而在章节5.4中，

我们将介绍这一实验的目前进展中获得的最佳容错加速实验效果。本工作中线

偏振皮秒组合脉冲总时长远小于激发态超精细劈裂，τc ≪ 1/ωhfs,e, 因此满足章

节2.3.3介绍的二能级调控条件。然而在脉冲参数扫描过程中，我们重新发现了类

似于章节3.6弱激发原子俘获损失光谱中的超分辨现象，最后在章节5.5，我们运
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用多能级严格理论对这一现象再次做定量讨论。

5.2 组合脉冲冷原子偶极加速实验

图 5.1 (a)冷原子偶极加速实验系统示意图。从光偶极阱中释放到自由空间,经

ttof1自由飞行后，在 tacc时间内受 z方向脉冲序列多次加速，之后飞行 ttof2后由

相机曝光 tprobe时间沿 +x方向进行共振吸收探测。加速脉冲频率中心与 87Rb原

子 D1线共振。原子基态具有较大的超精细分裂 ωhfs,g ≈ 2π× 6.8 GHz。为避免皮

秒循环激发后超精细 |d⟩态布居积累，另有一束再泵浦光沿 −y方向注入。(b)原

子团吸收成像示意图（以吸收率 A表示），加速后的原子团将向下位移 ∆z。(c)

原子偶极加速实验时序设计。

我们在实验室已有的冷原子系统基础上进行实验。和章节3.6中的原子俘获

损失光谱测量类似，我们首先通过三维磁光阱系统 [89] 实现原子的初步冷却，之

后附加以偏振梯度冷却 [90]，并将原子装载至沿竖直方向 z的 1064 nm交叉偶极

阱和沿 y方向的 840 nm单光束偶极阱组成的混合阱中 [91-92]，加以适当的蒸发冷

却 [93]，其后通过调节两种偶极阱的功率比改变原子样品的形状，并在释放到自

由空间后调节 ttof1改变偶极加速初始样品的大小。

图5.1(a)绘制了皮秒组合脉冲原子偶极加速实验设计。我们将由单模光纤引
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入的皮秒组合脉冲沿 +z方向弱聚焦于样品，高斯半高全宽记为 w，并在不同实

验过程中调节原子样品在 x− y平面的大小 σ来改变原子布居翻转的光强容错要

求。

运用光谱测量，我们将皮秒脉冲的中心频率调至与 87Rb原子 D1线（|g⟩,|d⟩-
|e⟩）共振，以“第二代”皮秒脉冲调制系统（章节3.4）生成组合脉冲对原子团

进行加速。在加速过程中，沿-y方向打入与 |d⟩-|e⟩跃迁共振的再泵浦光（我们将
在后续章节5.5中展示这一再泵浦光的作用）。通过沿 +x方向的 D2线吸收成像

（参考章节3.6中相关介绍）探测被加速及经过 ttof2飞行后的原子团形状及位置。

该实验的基本时序总结于图5.1(c)：在冷原子被俘获后，我们首先等待 ttof1

时间，使原子团自由飞行而膨胀。之后在 tacc期间，皮秒组合脉冲序列将以重频

frep被不断打入，对原子团实现加速，这里原子团的平均速度变化可以简单表示

为

∆vz = Ntotfvr. (5.1)

其中，Ntot = taccfrep为加速期间的脉冲序列数量；vr = h̄k/m为单原子从基态跃

迁至激发态时获得的反冲速度；这里调控效率等于布居翻转效率 f = ρee。需要

注意的是，我们设置 frep ≪ Γ，每组加速的组合脉冲结束后原子将有足够的时间

通过自发辐射重新回到基态（稳态），因此 Ntot 次加速可以认为是相互独立的。

原子团总的加速效果 ∆vz 可以认为是单次加速效果的简单累加，取决于单次加

速的平均布居翻转效率 f。我们通过 Ntot 来线性放大这一效应，以提高信噪比。

需要注意的是，由于自发辐射时原子发出光子具有各向同性，因此这一过程导致

的原子平均动量变化为 0。加速后的原子团继续自由飞行 ttof2时间后，速度变化

将转变为方便直接探测的位移变化。我们在 tprobe中拍摄吸收成像图案（如图 (b)

中示意），从而获得当前的原子 z方向位置变化∆z（一般取原子团沿 z方向的质

心位置进行位移计算）。质心位移量可简单的由 ∆vz 给出

∆z ≈ 1/2∆vztacc +∆vz(ttof2 + 1/2tprobe). (5.2)

显然位移量将由布居翻转效率 f 决定。因此在实验中，我们通过∆z判断组合脉

冲的容错调控效果。

上述组合脉冲调控效率的原子偶极加速测量假设了光和原子相互作用的单

原子图像。本实验中的原子样品在 D1线的光学深度较小（OD < 1），且高效加

速对应于原子态布居完全翻转，相应（超）辐射对加速的影响非常有限，在本工

作中被忽略。
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5.3 偶极加速效果的闭环反馈优化

5.3.1 优化算法需求

优秀的容错效果需要脉冲序列具有特定的参数组合。尽管在理论上，我们已

经可以给出一系列高保真度调控对应的N 脉冲参数（例如，文献 [9-10]中所介绍），

但对于实际实验，这些理论解会不可避免的受到各种因素的影响而发生一定的

偏离。这种影响来自于两个方面：其一是原子系统的物理模型不确定性，包括冷

原子体系的实际空间分布、与高斯光束束腰的相对位置等，各类误差对调控的综

合影响难以直接用理论模型精准描述；其二来自于光脉冲参数本身，特别的，对

于我们的光脉冲整形系统（参见章节3.4.3），子脉冲之间的光强可能与理论存在

∼ ±10%的偏差，相对相位也有 ∼ 0.1π 的精度不确定性。基于以上两点，直接

运用理论最优脉冲参数来获得最优调控效果是困难的。这样的困难在量子调控

类实验中是一个常见问题。如果组合脉冲的参数较少，例如章节4.5.3，可以通过

对参数的直接遍历扫描实现。如果参数较多，如本章5.4.3节的 N = 5脉冲实验，

相应的解决方法通常是建立实验-调控参数的反馈闭环（closed loop），在有限步

数内基于测量结果的实时反馈，以算法搜寻最优参数组合。这种反馈闭环实验设

计在非线性光学 [164-165]、量子计算 [166] 等领域均有不少应用。

实时闭环反馈实验设计存在两个难点：其一是循环反馈周期须远短于各种

参数的漂移周期；其二是实验反馈值的涨落要小，否则对复杂参数空间的优化

路径生成可能变得特别困难。这里优化路径指的是从某一初始参数出发，通过

一定计算预测，不断搜寻新参数组合，最终寻找到最优参数组合的过程。一种比

较常见的方案是梯度下降算法（Gradient Descent Optimization）[167]，通过对当前

位置参数的局部采样，寻找函数最陡下降方向作为下一次采样点，以此循环，直

到找到反馈函数的极小值。这种优化算法对于较为“平滑”的反馈函数具有优秀

的优化能力。然而当函数逐渐复杂，且每次的反馈值具有噪声涨落时，算法收敛

较慢，并容易“陷落”于局域最小值。本工作的冷原子偶极加速测量受吸收像信

噪比，原子形状变化等因素影响，∆z 测量存在一定和调控特性无关的涨落。因

此，本工作运用下一小节将介绍的，对涨落噪音有一定免疫性的贝叶斯优化算法

（Bayesian Optimization）实现组合脉冲调控的全局建模和闭环优化。

5.3.2 贝叶斯优化算法简介

贝叶斯优化（Bayesian Optimization）是一种对未知映射关系（黑盒）进行全

局优化的普遍方法。在数值计算中，常在小于 20维的连续域上适用 [168]。该优化

算法的最基本思想，是以贝叶斯估计原理（Bayesian inference principle），运用高

斯回归过程,对目标函数全局建模，进而实现全局预测和优化。

具体来说，对于未知函数 F(x)，我们的目标是找到最优参数组合 xM 使得
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F(x)最优（一般为最小值）。贝叶斯优化算法在 n次对 F 的采样过程中最小化
如下累积差值

min{rn} = nF(xM)−
∑n

i=1 F(xi). (5.3)

这种基于全局参数的优化寻找方法对于局域的极小值及涨落具有免疫性 [168]。

以下我们将简单介绍贝叶斯优化过程，详细讨论文献众多，例如见 [168-172]。

贝叶斯方案包括两个要点：高斯回归过程（Gaussian Regression Process）及采集

函数（Acquisition Function）。对于已有的采样点，该方案将首先基于高斯过程

（Gaussian Process）生成一个预测的先验 F(x)函数模型。其中高斯过程通常考虑

已有采样点的均值 µ(x)及协方差 k(x, x′)（kernel）。一个广泛使用的 k(x, x′)形

式为

k(x, x′) = l · exp(− |x−x′|2
2σ2 ). (5.4)

这里 l和 σ为正的参数。先验的 F(x)模型可以表示为

F(x) ∼ GP (µ(x), k(x, x′)). (5.5)

在已有先验的预测模型基础上，贝叶斯优化则将在这一模型下寻找下一个采样

点。这一过程基于采集函数的设计，一般可以分为对最优值可能位置采样

（Expected improvement），或对最不确定位置采样（Lower confidence bound）等。

前者一般适用于涨落较小且不过于复杂的函数，能够更快的找到最优值；而后

者则注重全局建模，但随参数维度增加找到最优值的相对速度会变慢。在新选

取的位置上重新采样后，就会进入回归过程，即利用后续观测量对先验模型进

行后验的修正，生成新的预测模型，以此不断循环。

在图 5.2中，我们结合一个简单的二维优化示例作直观的介绍。这个案例中

我们考察二维目标函数 Ft(x) = (x1 − x2)
2 + (x1 − 30)2，并限制 x1, x2 ∈ [0, 50]。

函数对优化算法而言是未知的，我们期望其通过采样搜寻出最优点（最小值）位

置，即 xM = {30, 30}。首先，如图 (a)中所示，贝叶斯优化算法会随机采集几个

初始点，通过上述高斯过程生成初步的 F(x)模型；根据采集函数，这一优化算

法会给出下一个采样点并修正生成的 F(x)模型。在图 (b)中，我们展示了 30次

循环采样后的 F(x)预测模型，可以看到，其与 Ft(x)的形式已基本一致，同时

也给出了当前最优点 xM = {30.2, 30.1}。

得益于全局建模特性，近年来贝叶斯算法作为实验反馈的实时优化手段越来

越受到人们重视 [173-174]，尤其在最近开始被逐渐运用于各类量子优化控制中，例

如在超冷原子实验中被用于实现特定多体量子态的优化制备 [175]，包括高质量玻

色爱因斯坦凝聚（BEC）制备 [176]等。在本章介绍的实验中，我们应用开源程序

包 GpyOpt [177]，将贝叶斯优化算法作为皮秒组合脉冲参数调节手段。
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图 5.2 典型的贝叶斯优化结果示意图。这里我们假设了目标函数为 Ft(x) =

(x1−x2)2+(x1−30)2，并且用红点表示每次采样点位置，用颜色图表示先验预测

的F(x)模型。优化算法的目标即找到最优的参数组合 xM（这里，xM = {30, 30}），
使 F(x)值最小（颜色最深）。图 (a)和 (b)分别展示了贝叶斯优化在 5次及 30次

采样后生成的 F(x)模型，可以看到图 (b)中的预测模型与目标函数 Ft(x)已基

本一致。

5.3.3 反馈闭环实验设计

图 5.3 组合脉冲原子偶极加速的闭环反馈优化流程。

我们基于上述介绍的贝叶斯优化算法，设计了原子偶极加速实验的反馈闭

环方案，流程如图 5.3所示。我们通过处理吸收像获得原子团的 z方向相对位移

−∆z作为反馈值（即 F(x)生成依据），运用上述贝叶斯算法构造先验预测模型，

帮助决定下一个皮秒脉冲序列生成系统的射频控制参数 {Aci , φci}，以驱动 N 脉
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冲序列生成，进而注入原子系统进行下一轮加速和 −∆z 采集。在我们目前实验

中，每次循环总时长约为 Ttot = Navg × 2 s，其中 Navg ≈ 10为对每个参数采样点

下的平均测量次数，目前这一时间消耗主要来源于冷原子样品制备周期。

5.4 实验结果

5.4.1 N=1单脉冲加速基准测量

图 5.4 N = 1 单脉冲偶极加速测量。图 (a) 给出原子团质心位移 ∆z 随单皮秒

脉冲能量 E1的变化。图中误差条表示近 10次吸收像数据统计不确定性。我们将

“A”-“E”标记处的原子团吸收像（以吸收率 A表示）绘制于图 (b)中。其中红

线表示被加速分离部分原子团质心位置 ∆z，黄色虚线表示理论计算的最大质心

位移 ∆zmax ≈ 120 µm。

我们将中心与 87Rb原子 D1线共振的加速脉冲序列通过光学聚焦至半高全

宽约 w ∼ 20 µm的光斑，沿 +z方向以线偏振照射至上述混合阱中所装载的冷原

子样品上。制备后冷原子样品初始温度 T ∼ 10 µK，装载原子数约为 Na ∼ 105，

且在阱中近似为椭球形（由于 y 方向单光束阱作用，实际形状沿 y 方向拉长），

此时原子团半高全宽约 σ ∼ 5 µm（t = 0）。
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在实验中，我们对图 5.1中的时间序列进行如下设置：加速时间设置为 tacc =

25 µs，在此期间，我们通过脉冲序列后选取系统，将加速脉冲序列重频设置为

frep = 4 MHz，因此原子会被重复加速 Ntot = 100次。原子加速后飞行时间设置

为 ttof2 = 185 µs，并在 tprobe = 20 µs时间内多次曝光（一般为 10次左右曝光取

平均）用于吸收成像。基于上述式 (5.1)及 (5.2)，我们可以计算这一时序下的理

论原子团质心最大位移量 ∆zmax = 120 µm，此时对应脉冲序列对所有原子的整

体布居翻转效率 f = 1。

作为基准检测，在图 5.4(a)(b)中，我们对制备结束瞬间的小原子样品（设置

ttof1 = 0）进行 N = 1单脉冲偶极加速，由于光束对小样品的照明基本均匀，因

此布居翻转可以是“完美”的。在图 (b)中，我们绘制了原子团的质心位移 ∆z

随单脉冲能量 E1 增加时的变化（蓝色标记），并将标记“A”-“E”处的典型原

子团吸收像绘制于图 (a)。这里，我们仅考虑被加速分离的原子团，并选取其作

为质心计算（如图 (a)中红线标记），由于 y方向形状过长而基本未被受到加速光

照射的原子团部分将不予考虑（例如，图 (a)中始终留在 ∆z = 0处的部分）。可

以看到，原子团的质心位移 ∆z随翻转效率呈现拉比振荡形式，最佳值接近理论

极限。

5.4.2 偶极加速的贝叶斯优化

本节的实验目标是优化 N = 5 组合皮秒脉冲的容错原子态布居翻转调控。

由二能级量子调控理论 [9]可知，组合脉冲的参数空间有 9个连续维度，如不考虑

优化函数的特征，仅计入特征参数分辨率要求，则参数空间可取样点数在 109级

别，不可能在实验中遍历。为确保我们的偶极加速实验可以在合理的时间内由闭

环反馈找到优化参数组合，在开展实际实验以前，我们首先用数值模拟考察多参

数闭环优化的实际可行性。具体来说，用贝叶斯算法对二能级原子调控进行“模

拟数值实验”，将 N = 5脉冲序列的 4个相位 {φ2,3,4,5} ∈ [0, 2π]（固定 φ1 = 0）、

5个振幅（由脉冲面积 {A0,i} ∈ [0.8, 1.2]π表示）作为 9维调节参数空间；反馈函

数设置为实际脉冲面积 Ai变化 Ai/A0,i = 1± 0.5范围时的平均布居翻转效率 f。

我们取−log10(f)值进行反馈优化。在图 5.5中，我们展示了 5次典型的数值反馈

实验过程（图 (b)），并给出了最优结果（图 (a)）及相应参数组合（图 (c)）。可以

看到，仅通过 step ∼ 102次迭代，这样的反馈优化就可以在脉冲面积变化 ±50%
范围时，给出平均翻转效率 f > 0.95的 N = 5脉冲参数组合。同时，图 (c)的各

种参数组合也表明，在 N = 5组合脉冲的多维参数空间内，有多种可以实现明

显容错效果的脉冲参数组合。实验上，基于本论文工作系统射频参数 {Aci , φci}到
脉冲参数 {Ai, φi}的高度稳定性（章节3.5），我们预期实验优化会获得类似于数

值模拟的收敛效果。

在经过模拟验证后，我们开展 N = 5组合脉冲序列（τd = 40 ps）原子偶极
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图 5.5 N = 5组合脉冲参数反馈闭环优化的数值模拟。我们在图 (b)中展示了 5

组反馈优化实验的反馈值 −log10(f)迭代过程。图 (a)展示了上述迭代约 200次

后的最佳结果，可以看到，在整体脉冲强度变化 ±50%范围内，多组优化参数下
的 N = 5组合脉冲均可保持极高的布居翻转效率（平均翻转效率 f > 0.95）。在

图 (c)中，我们具体列出了这 5组优化后得到的脉冲参数组合。

加速的闭环反馈优化。在目前阶段，由于我们脉冲生成系统“参数库”仅保证

N = 5脉冲功率均衡（参考章节3.4），简单的强度调节需要避免。因此，我们仅

以射频相位 φci (i = 2, 3, 4, 5)作为独立优化参数，相应射频强度由参数库决定。

基于大量前期探索的经验积累，我们在实验上将上述时间 ttof1设置为 ttof1 =

80 µs，确保冷原子团经由这一自由飞行时间后扩散至半高全宽约 σ ∼ 20 µm，同

时其形状沿 y方向偏长。对于这样形状及尺寸的冷原子样品，w ≈ 20 µm的加速

光场具有显著的非均匀展宽。从而对于 N = 1单脉冲，又或者对应场强容错效

果不佳的参数下的 N = 5组合脉冲，其原子团整体加速效果大大降低。我们以

所有原子的整体平均质心位移 ∆zl 作为反馈参数对大样品平均偶极加速效果进

行优化，这个方法等效于组合皮秒脉冲调控性能在不同光强下的“并行优化”。

图 5.6展示了一次典型的 N = 5 组合脉冲优化反馈实验。其中，我们在图

(b) 中绘制了在贝叶斯优化模型逐步采样期间，当前最优原子团整体质心位移

−∆zl,best 的下降（优化）过程。∆zl 如图 (a)中的红色虚线所标记。我们同时在

图 (a)中展示了对应标记“A”-“D”参数下的原子团被加速后空间分布。可以看
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图 5.6 N = 5组合脉冲反馈闭环实验典型过程。图 (b)绘制了当前最优原子团

整体质心 −∆zl,best随反馈次数不断优化过程。相应标记“A”-“D”中的原子团

分布有吸收像给出，绘制于图 (a)中。这里，我们用红色虚线标注了∆zl的位置。

作为对比，图 (a)给出 N = 1脉冲不容错加速效果下的大原子团分布。

到，在未经有效参数优化的组合脉冲加速下（例如标记“A”、“B”），非均匀的光

场照射将使得整个原子团形状沿 z方向拉长，与高功率下 N = 1单脉冲对该样

品的加速效果（图 (a)最后一幅图）没有实质区别，因而最终平均后的 ∆zl 位移

并不高。然而经过优化算法不断迭代脉冲参数，在约 50次的优化步骤后，N = 5

组合脉冲逐渐获得了对光强展宽的容错效果。在标记“C”、“D”处，我们可以

看到原子团样品 z方向拉伸明显变小，并有大量原子聚集于最大位移附近。这样

的容错效果使得相对应的 ∆zl位移也增大。

5.4.3 N=5优化组合脉冲容错加速结果

基于上述图 5.6中的反馈优化过程，在约 70步迭代后，我们在实验上获得了一

组具有优秀容错加速效果的 N = 5脉冲相位组合 φi ≈ {0, 1.92, 0.57, 1.78, 1.43}π
（这一光脉冲相位由参数库方案从优化后的射频设置 ∆φci 预测得到）。利用这一

优化后的 N = 5组合脉冲，我们在图 5.7(a)中测量了原子团质心位移∆z随脉冲

总能量 Etot的变化关系（红色标记）。类似的，我们将标记“A”-“E”所对应的典

型原子团吸收像绘制于图 (b)中。这一实验中，与上一章中介绍一致我们设置了
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图 5.7 N = 5 优化组合脉冲偶极加速测量结果。图 (a) 给出原子团质心位移

∆z 随脉冲总能量 Etot 的变化关系。可以看到，在该参数组合下的 N = 5 组合

脉冲加速后（红色数据），原子团在 Etot = 40 ± 20 pJ 的范围内均有质心位移

∆z/∆zmax > 0.9。作为对比，我们也将图 5.4中的单脉冲加速数据绘制其中（蓝色

数据），误差条均表示 10次左右吸收像采样数据统计不确定性。我们将对应“A”

-“E”标记处的原子团吸收像（以吸收率 A表示）绘制于图 (b)中。与图 5.4中

一致，我们用红线表示被加速分离部分的原子团质心位置 ∆z，黄色虚线表示理

论计算的最大质心位移 ∆zmax ≈ 120 µm。

ttof1 = 80 µs。从图 (a)可以看到，在入射脉冲总能量 Etot = 40± 20 pJ的范围内，

加速的原子团部分质心位移∆z基本无变化，且均对应于有 f ≈ ∆z/∆zmax > 0.9

的翻转效率。此即为皮秒组合脉冲对冷原子偶极加速的容错效果。作为对比，我

们也将图 5.4(a)中的 N = 1单脉冲加速结果绘制于图中。

图 5.7中的 N = 5脉冲实验结果是本论文工作实现皮秒组合脉冲编程优化控

制的核心结果。该结果证明了复杂皮秒组合脉冲对原子态实现精密容错操控的

可行性。具体应用见章节1.1.1讨论。

在图 5.7实验测量中，我们还注意到在部分情况下（例如标记“E”处），加

速原子团质心位置超过了理论最大值∆zmax，这是由于光路中存在锁模激光基础

重频 f
(0)
rep 相关的子脉冲。在章节 3.4.2中我们提到，在该“第二代”系统中，干
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涉预降频设计将锁模脉冲重频从 80 MHz降至 f
(0)′′

rep = 20 MHz，其后由单次声光

调制抑制。不幸的是，目前该声光调制器对这一 50 ns延迟后的其与子脉冲序列

的光强抑制比仅 ∼ 0.8%（可能是受到声光驱动射频反射导致的子波影响）。在
图 5.7中“E”点光强下，该额外子脉冲序列的总能量高达 0.5 pJ，足以导致 10%
的额外光子反冲加速，与实验现象相符。

5.4.4 N=3组合脉冲布居翻转的全局模型

最后，如我们在前文中所介绍的，贝叶斯优化算法可以给出对参数空间的

先验建模。我们用 N = 3组合脉冲偶极加速实验测量来验证这种能力。具体来

说，通过对 N = 3组合脉冲∆φc31，∆φc21射频控制参数的二维扫描，同时以“参

数库”数据点拟合保证各脉冲相对强度基本保持一致，并设置脉冲注入总能量

Etot ≈ 36 pJ，获得图 5.8(a)的加速效果二维图。这个加速效果作为“真实效果”，

被用来和贝叶斯方法取样生成的模型对比。图 5.8(b)是 N = 3脉冲闭环优化步

数 step = 50次后的模型。对比图 5.8(a),(b)，我们发现贝叶斯方法以显著小于扫

描方法（100步）的步数，获得了不错的建模效果。

图 5.8 N = 3组合脉冲容错加速实验的贝叶斯全局建模。图 (a)和 (b)分别给出

二维参数扫描的加速效果和基于贝叶斯优化算法自动反馈的效果预测。扫描法

均匀取样 100个点 (10× 10)。贝叶斯算法的先验模型由 50次数据采集生成。

5.5 偶极加速实验中的“超分辨”现象

5.5.1 超精细基态再泵浦

在以上贝叶斯优化建模光偶极加速实验中，一个重要的技术细节是在加速

过程中引入 |d⟩ − |e⟩ 共振再泵浦光，实现 |d⟩ 态原子的持续激发并由自发拉曼
|e⟩ → |g⟩跃迁确保原子以大概率处于 |g⟩态。如图 5.1所示，该再泵浦光的传播

方向为 −y,相应的光偶极力不会对沿着 +z方向的皮秒脉冲产生影响。
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这一 |d⟩ − |g⟩ 再泵浦过程确保了皮秒组合脉冲的准二能级激发及接近最简
单二能级调控理论的原子态布居翻转 [9]。如果没有该再泵浦过程，则在 D1组合

脉冲反复高效激发及 5P1/2自发辐射作用，原子态将逐渐均匀布居于 |g⟩, |d⟩超精
细能级。此时，由于皮秒脉冲的偏振被设为线性，双光子受激拉曼耦合效应被抑

制 [81]，此时组合脉冲的调控对象仍是二能级原子，只是其跃迁频率分裂为差别

6.8GHz的两套（见章节2.3.3中 τc ∼ 1/ωhfs,g ≪ ωhfs,e 相关讨论）。然而，在组合

脉冲优化过程中，两套二能级系统的频率差异将导致翻转效率的差异，导致偶极

加速效果随参数变化趋于复杂。上述实验添加再泵光也正是基于这个考虑。

在本小节，我们将再泵浦光去除，回归线性 D1皮秒激发下的“双二能级调

控”图像。事实上，这一图像在章节3.6已经介绍，并讨论由于自发拉曼散射导致

的 |g⟩ − |d⟩基态布居转移效应及弱激发极限下的光谱“超分辨”现象。类似现象
也在本章偶极加速中，在更大的激发脉冲面积下（Ai 在 π/3级别）被发现。以

下以 Ai ≤ π/3的弱激发区间实验结果做简要讨论。

5.5.2 N=2,3偶极加速实验“超分辨”结构

我们考察 N = 2脉冲序列（τd = 40 ps）小样品 (ttof1 = 0)偶极加速实验。两

脉冲能量保持一致，总能量设置为 Etot ≈ 2 pJ（对应 Ai ≈ π/3）。扫描射频相位

∆φc2,1 ∈ [0, π]，原子团质心位移 ∆z 随相位变化展示于图 5.9(a)（蓝色数据点）。

可以看到，其变化规律基本呈现为与光谱强度变化一致的周期性结构（参考章

节3.5.2）。

接下来我们关闭偶极加速过程中的再泵浦光（图5.1(a)），重复相同实验，结

果见图 5.9(a)红色数据点。可以看到，∆z在最小值附近出现了“分裂”（图 5.9(a)

红色箭头标记）。这一现象和图 3.13(a-c)的 Ai ∼ 10 mrad弱脉冲结果非常类似。

我们对小功率注入下的 N = 3的脉冲序列（τd = 40 ps）也进行了类似实验，

见图 (b)（相位二维扫描）及图 (c)（反馈优化），这一实验在 ttof1 = 80 µs下进行。

此时，注入脉冲总能量约为 Etot ≈ 4 pJ（对应 Ai ≈ π/3）。图 5.9(b)(c)中在中心

处（对应共振光谱强度最大）位置“O”点附近，∆zl也出现了“分裂”。

5.5.3 基态布居转移的数值模拟

此类偶极加速过程中出现的光谱超分辨现象的产生原因与章节3.6.3中的介

绍的原理一致。以 N = 3 脉冲序列为例，对于 87Rb 原子的 D 线基态超精细分

裂 ωhfs,g ≈ 2π × 6.8 GHz，当 τd = 40 ps的 N = 3脉冲对 |g⟩ − |e⟩跃迁频率相位
一致时，其对 |d⟩ − |e⟩跃迁恰好接近最弱。因此 |d⟩态将接近成为“暗”态（参
考图 3.15）。在多次激发-自发辐射循环后，这一组合脉冲调制后的原子布居将

逐渐转移至基态 |d⟩上。这里我们运用 D1线全能级蒙特卡洛数值模拟（参考章

节4.6.1）详细计算了这一基态布居转移过程，并在图 5.10(a)中给出相应数值模
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图 5.9 N = 2, 3组合脉冲加速实验中的“超分辨”光谱响应。(a)对于 N = 2脉

冲，我们分别就 |d⟩− |e⟩跃迁再泵浦光（图 5.1）开启及关闭条件下，测量原子团

质心位移 ∆z 随射频脉冲相对相位 ∆φc2,1 ∈ [0, π]变化（对应 ∆φ2,1 ∈ [0, 2π]）的

变化。相应结果由红色、蓝色记号分别表示。误差条表示约 10次采集统计不确

定度。类似的 N = 3脉冲，再泵浦光关闭结果显示于 (b)。(c)为相应贝叶斯建模

结果（50次采样）。上述组合脉冲调控实验的子脉冲面积 Ai < 0.3π均处于弱激

发区间。

拟结果。原子初始布居均匀分布在基态 |g⟩, |d⟩上。由于 87Rb原子 |g⟩具有 5个

塞曼子能级，|d⟩具有 3个塞曼子能级，因此有初态布居 ρ
(0)
gg = 5/8，ρ

(0)
gg = 3/8。

在经历Nacc ≈ 10 ∼ 20次加速并自发辐射周期后，我们可以看到原子布居几乎已

经转移到了 ρdd 上形成稳态。图 5.10(b)模拟了最后一次加速 Nacc = 100的皮秒

脉冲结束瞬间，原子的激发态布居分布 ρee在不同脉冲相位组合下的分布。可以

看到，其与上述图 5.9(b)(c)中的∆z结构基本一致。模拟中单脉冲面积为“π/3”，

接近图 5.9实验条件。

最后，需要强调的是，在本节工作中虽然我们选择相对较弱的脉冲激发，并

将此类“超分辨光谱”特性和线性光谱进行对比，形成章节3.6.3讨论的频谱超分

辨结论。而重复激发下基态布居转移本身并不需要弱激发条件。因此，在没有再

泵浦光保护 |g⟩态布居的情况下，类似实验现象在更强的组合脉冲激发参数扫描
过程中也会出现。
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图 5.10 基于蒙特卡洛 D1线数值模拟的原子布居变化。我们利用全能级数值模

拟演算相同相位下的N = 3皮秒组合加速脉冲对原子布居翻转，单脉冲面积设置

为“π/3”。每次加速脉冲作用后，我们用随机波函数法模拟原子在 1/frep = 250 ns

时间内的自发辐射。在图 (a)中，我们展示了由 30次蒙特卡洛循环平均，原子

在每次 frep 周期后的基态布居分布，可以看到在 Nacc ≈ 10 ∼ 20次周期后，原

子基态布居已基本转移至 ρdd 上形成稳态。在图 (b)中，我们模拟了最后一次加

速 Nacc = 100脉冲结束瞬间的原子激发态布居 ρee随脉冲相位分布，其呈现出与

∆z分布一致的结构。

5.6 本章小结

本章节首先介绍了冷原子偶极加速实验。利用技术升级后的皮秒组合脉冲

生成系统，我们在实验上实现了对冷原子样品的容错偶极加速。该进展中运用的

N = 5组合脉冲参数空间十分庞大，参数优化无法由扫描遍历的方法展开。得益

于皮秒脉冲序列生成系统稳定性，我们设计了基于贝叶斯优化算法的反馈闭环

实验，以自动优化高效实现原子样品容错布居翻转，在驱动光强变化 ±50%内均
获得 90%以上的加速效果。相比于 N = 1单脉冲下加速效果，这一组合脉冲的

加速方案具有对光强非均匀展宽的高度容错性。本工作进展的简单改进可直接

用于实现冷原子物质波的相干加速 [8] 及电偶极集体辐射的相干操控 [29,33-34]。

注意到上述 N = 5脉冲容错偶极加速的最佳效果是在近 1小时优化时间内

的 700 次反馈实验中（图 5.6，每个点 10 次重复）由贝叶斯建模对皮秒组合脉

冲相位实现优化，自动获得。如模拟实验图 5.5所示，给与更长优化时间，并允

许脉冲强度同时优化，则该效率可提高至 99%级。实际实验过程中，长时间优
化可能被锁模激光失锁、光纤耦合效率漂动等因素影响，因此本工作暂时止步于

图 5.7结果。目前，这一组合脉冲的原子偶极容错加速实验仍在进展中。我们后

续期望建立起从皮秒脉冲生成系统到原子偶极加速系统的更全面及精确的模型，

进而允许子脉冲强度和相位独立调节，同时提高系统稳定性，期待在光强变化大
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范围内实现 f > 0.99的加速。随着脉冲“参数库”（章节3.4.3）的精密完善，我

们还期待甚至实现从理论模型 [9] 到实验操控的直接编程。

在以上两章实验工作中，我们均运用了 Rb原子 D1跃迁布居数翻转来研究

皮秒组合脉冲的原子态操控效率。需要注意的是，超越布居翻转，本章工作的

N = 5皮秒组合脉冲序列可拓展为强光学跃迁 SU(2)任意量子门操控（如图 2.7），

因此可支持基于高精度原子电偶极任意操控的新型原子物理和量子光学技术。
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第六章 总结与展望

6.1 本文总结

强光学电偶极跃迁是中性原子与光相互作用最重要的形式。对强光学跃迁

的操控和测量是从非线性光学到原子光谱的重要课题。然而由于相干时间受自

发辐射限制，科技前沿对强光学跃迁的精密和全面操控技术尚不多见。基于强光

学跃迁操控的量子调控技术仅近年来才有初步发展，包括冷原子系综光偶极集

体辐射操控 [29,33-34]，驱动强光学跃迁自旋相关动量转移 [8] 等技术进展。事实上，

对强光学跃迁的精密操控即对原子中电子运动进行全面和任意的操控，如本文

引言所述（章节1.1.4），强光学跃迁极高的 Q值可支持光脉冲在皮秒时间内驱动

孤立二能级系统，借鉴微波磁共振组合脉冲技术，可在光强不均等非完美条件下

实现电偶极量子态的完美操控。

本论文工作通过光脉冲任意调制技术创新，发展可用于驱动强光学跃迁实现

精密原子态调控的组合容错皮秒脉冲“超快”调控技术。本文工作总结如下：

1. 针对皮秒-纳秒时间光脉冲调制技术空白 [11,178]，我们结合“倒空间-时间”

直接转换的脉冲整形思想，研发出可编程任意皮秒脉冲序列生成系统。其中，“第

一代”系统可以 δfM ≈ 30 GHz的调制带宽产生最大 τd,max = 102 ps级延时的任

意 N 子脉冲皮秒脉冲序列，子脉冲的延迟、振幅及相位均任意可程控调整。而

“第二代”系统基于 4-F成像的多频声光调制原理，通过对声光衍射系统和脉冲

后选取技术的升级，大幅提升了系统的输出效率，可产生峰值接近 10W的N = 5

皮秒脉冲序列。该系统单模输出具有高度的被动波形稳定性。而这一稳定性已经

体现在“首次”皮秒组合脉冲冷原子实验中光谱“超分辨”现象的成功观测。这

一脉冲调制系统为强光学跃迁的皮秒组合脉冲容错高保真操控奠定了技术基础。

2. 我们在纳米光纤-热原子蒸汽界面以毫瓦级低功率组合皮秒脉冲实现了原

子态的高保真布居翻转操控 [12]。该实验使用 N = 3皮秒脉冲序列驱动衰逝场中

原子 D1线激发，获得了光纤波导的 D2线探测光脉冲透射率高达 70%的相对增

强。结合数值模拟结果，证实了这一透射率变化源于近场中获得高达 80%以上

的基态原子 D1线布居翻转效率。对于光强及偏振极不均匀的衰逝场来说，这一

组合脉冲的几何容错性已经接近理论极限。这一进展从实验和理论两方面，验证

了皮秒组合脉冲实现光学电偶极容错调控的可行性，同时为下一步在纳米光纤

界面与冷原子结合，开展新型原子光谱 [23-24] 和非线性量子光学前沿研究 [29-30,179]

打下基础。而该实验过程中发展的数值建模方案本身，也可进一步被运用于探索

纳米光纤表面势 [14,147-148,162-163] 等研究中。
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3. 在自由空间冷原子界面，我们利用原子偶极加速实验验证了皮秒组合脉

冲对光强非均匀展宽的高度容错性。初步实验结果证明了，特定参数下的 N = 5

皮秒组合脉冲，可以在注入功率变化约 ±50%的范围内均实现 f > 0.9的布居翻

转效率，提供远大于单脉冲的单向加速效率。本工作进展的简单改进可直接用于

实现冷原子物质波的相干加速及电偶极集体辐射的相干操控 [29,33]。实验进展展

示了皮秒组合光脉冲方案在冷原子中的应用前景，为高效激光冷却 [31]、离子阱

量子信息处理 [8] 等研究中的高速物质波加速技术创新提供了崭新思路。

6.2 对本文工作的一些展望

本文工作是组合脉冲方案在光学电偶极跃迁中的首次运用。其核心技术，可

编程皮秒组合脉冲生成技术，在输出功率（章节3.3.4）、可编程性（章节3.4.3）及

最大延时（章节3.3.3）等方面还存在不足，以下我们讨论相应提高方案。

在脉冲序列生成技术的输出功率上，可以借鉴复合声光调制技术 [65] 实现子

脉冲的高频相干累加（而非分束），这一方案可一定程度上解决输出功率问题。而

更加直接的功率提升方法是在输入或者输出端增加光功率放大器。通过功率放

大，可以将皮秒组合脉冲应用于实现更大原子样品的精密和“超快”量子调控。

在光脉冲参数测量方面，为突破自制光谱仪 [128]测量的精度限制，我们目前

正在设计和搭建基于 VIPA（Virtually Imaged Phase Arrays）[180]的光谱系统，该系

统可以在更高的分辨率下对多个脉冲的相对相位进行更直接和精确的测量。对

波形的精确测量和建模将允许我们更加准确的对输出脉冲波形直接编程，结合

多能级调控理论，对调控效果进行更加精确的预测。此类技术进步将允许我们实

验实现组合脉冲调控效果和量子优化控制理论 [9] 的一一对应，大幅度提高实验

优化的效率（章节5.6），更加迅速的实现 f ∼ 99%级高保真量子门操控。
在脉冲最大延时上，我们的皮秒组合脉冲生成技术受限于光栅（第一代）和

阶梯反射镜（第二代）长度，目前最大延时在 τd,max ∼ 200 ps。这样的延时足够支

持单次近完美原子态操控。然而在原子光谱等测量应用中，例如面向高精度“超

级 Ramsey”光谱技术 [22-24]，需要将延时增加到纳秒以上。大延时脉冲的产生一

方面可以运用光梳技术 [181]。另一方面，大延时也可以简单的通过引入多个光栅

（阶梯反射镜）模块，由 4-F系统精确成像构成。其光学相位可以由辅助连续光

监控 [121-122] 并锁定于原子谱线。我们预期对这样的长延时组合脉冲序列进行类

似图 4.12的相位扫描即可直接用于精密原子光谱测量。

皮秒脉冲序列生成技术的提升将允许我们全面提高对冷（热）原子强光学

跃迁的量子调控能力。如章节4.3论述，N = 5级别的皮秒组合脉冲将允许高达

f > 99%保真度的量子操控对 ±50%的光强和偏振涨落容错。这样的原子电偶
极运动精密和全面操控能力将是“史无前例”的。首先，如章节1.1.1所述，一大

类微波和亚稳态组合脉冲光谱技术 [23-24] 可被运用于实现高效原子光谱测量，可
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能在单原子光谱 [3]，纳米光学界面原子光谱 [14,147-148,162-163] 等应用中发挥重要作

用。而对原子外态的动量传递可被用于在离子阱中实现“超快”量子门 [8]，并在

自由空间超冷晶格中通过光偶极集体辐射调控 [29,33] 支持新兴超冷原子量子光学

研究 [182-184]。

最后，在纳米光纤界面（第四章）方向，皮秒组合脉冲精密调控能力的全面

运用必须与冷原子技术结合。为此，我们正在搭建纳米光纤-冷原子界面系统 [185]，

计划在冷原子系综和近场光晶格 [154,158,186] 中实现皮秒组合脉冲的原子态及光偶

极精密操控。如章节4.3论述，在该纳米光纤-冷原子体系中，利用 N = 5的小功

率皮秒组合脉冲就可以实现如图 4.4(b)中特定区域的布居数 f > 99%级精确翻
转。这样“完美”翻转的连续运用可用于实现纳米光纤界面的光偶极自旋波几何

相位调制 [29-30]，制备出几乎没有集体辐射的多原子光偶极激发 [187]，支持全新的

纳米光学界面非线性量子光学研究 [136]。
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士工作期间可以没有后顾之忧。同时他们也给予了我精神上的莫大鼓励，让我拥
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致 谢

有了克服困难的勇气和信心。感谢父母对我的养育之恩，我为拥有这样的父母感

到骄傲。

我的博士生涯即将落幕，接下来将要开启一段新的旅程。在此，我也衷心祝

愿所有帮助和关心过我的人，今后的路程能够一帆风顺。

马昱迪

2023年 05月

于复旦大学
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复旦大学

学位论文独创性声明

本人郑重声明：所呈交的学位论文，是本人在导师的指导下，独立进行研究

工作所取得的成果。论文中除特别标注的内容外，不包含任何其他个人或机构已

经发表或撰写过的研究成果。对本研究做出重要贡献的个人和集体，均已在论文

中作了明确的声明并表示了谢意。本声明的法律结果由本人承担。

作者签名： 日期：2023年 5月 20日

复旦大学

学位论文使用授权声明

本人完全了解复旦大学有关收藏和利用博士、硕士学位论文的规定，即：学

校有权收藏、使用并向国家有关部门或机构送交论文的印刷本和电子版本；允许

论文被查阅和借阅；学校可以公布论文的全部或部分内容，可以采用影印、缩印

或其它复制手段保存论文。涉密学位论文在解密后遵守此规定。

作者签名： 导师签名： 日期：2023年 5月 20日
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