
2 0 2 4 届硕士学位论文

超冷 23Na40K Feshbach分子

激发谱的研究

作者姓名 贾 甜

指导教师 张 靖 教 授

王鹏军 教 授

学科专业 光学

研究方向 超冷分子

培养单位 量子光学与光量子器件国家重点实验室

山西大学光电研究所

学习年限 2021 年 9月至 2024 年 6 月

二〇二四年六月





山西大学

2024 届硕士学位论文

超冷 23Na40K Feshbach分子

激发谱的研究

作者姓名 贾 甜

指导教师 张 靖 教 授

王鹏军 教 授

学科专业 光学

研究方向 超冷分子

培养单位 量子光学与光量子器件国家重点实验室

山西大学光电研究所

学习年限 2021 年 9月至 2024 年 6 月

二〇二四年六月



Thesis for Master’ s degree, Shanxi University, 2024

Research of the Hyperfine Excited State Spectroscopy of
23Na40K Molecules

Student Name Tian Jia

Supervisor Prof. Jing Zhang

Prof. Peng-jun Wang

Major Optics

Specialty Ultracold Molecular

Department State Key Laboratory of Quantum

Optics and Quantum Optics Devices

Institute of Opto-Electronics, Shanxi

University

Research Duration 2021.09-2024.06

June, 2024



I

中 文 摘 要

超冷分子由于具有复杂的能级结构和长程偶极相互作用，使得其在量子化学、

精密测量、量子模拟和量子计算领域具有广阔的应用前景。长期以来，科学家们一

直致力于如何制备高密度的超冷分子样品。实验上制备超冷分子的方法有两种：直

接激光冷却分子和缔合超冷原子合成分子。其中缔合超冷原子合成分子相较于直接

激光冷却而言，能够获得 nK温度量级的分子样品。实验中通过磁缔合 23Na原子和

40K原子来合成 23Na40K Fehabch分子，然后通过受激拉曼绝热通道（STIRAP）的方

法制备得到 23Na40K绝对振转基态分子。

由于分子基态和激发态超精细能级众多，且分子超精细能级间间隔很小。为了

能够制备得到数量尽可能多且纯的基态分子，需要知道精确的分子能级位置以及确

保 STIRAP过程中激光的稳定性，而 STIRAP转移效率和不同最低振转能级的超精

细态制备都依赖于在 STIRAP过程中分子激发态能级的选择，因此实验上对分子激

发态的超精细能级激发谱的精确测量和标定十分重要。为了精确标定分子激发态超

精细能级以及操控分子量子态，本文基于 23Na40K Feshbach 分子，详细研究了

23Na40K激发态 1,1,25~1,4v 31   JNvcJB 的超精细能级结构以及搭建

了微波系统来实现基态与第一转动态的相干耦合。

本文首先理论分析了双原子分子的能级结构，包括角动量之间的耦合定则（洪

德耦合规则）和分子能级间的表象变换；其次通过理论计算和实验测量得到了

23Na40K分子激发态 1,1,25~1,4v 31   JNvcJB 的超精细能级，给出了

该激发态的精确能级频率和能级表示；最后介绍了制备 23Na40K分子基态的过程，

包括 STIRAP激发光的锁定，STIRAP光路的搭建，以及利用此装置制备绝对振转

基态分子的过程。

制备完成基态分子后，为了操控 23Na40K分子的量子态，我们尝试制备基态与

第一转动态的相干态。搭建了微波装置，利用微波耦合了分子基态与第一转动激发

态，测量得到了第一转动态的超精细能级以及不同偏振微波下的耦合强度，实现了

23Na40K分子第一转动态的制备。

关键词：Feshbach分子；激发态光谱；超精细能级结构；超冷极性分子；量子态操

控
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ABSTRACT

Ultracold molecules have broad applications in quantum chemistry, precision

measurement, quantum simulation, and quantum computing by complex level structures

and long-range dipole interactions. How to create ultracold dense molecular samples has

been a long-term goal in this field. Experimentally, there are two general methods to

prepare the ultracold molecule: laser cooling or associating the ultracold atoms. Due to the

complexity of molecular level structure, laser cooling is only applicable to some special

molecules and is not universal. Compared with direct laser cooling, the biggest advantage

of associating ultracold atoms is the ability to obtain molecular samples on the nK

temperature scale. In our experiments, we prepared the 23Na40K Feshbach molecules by

magnetically associating 23Na and 40K atoms, then the 23Na40K absolute rovibrational

ground state molecules were prepared by stimulated Raman adiabatic (STIRAP).

Due to the large number of hyperfine energy levels in the ground and excited states of

the molecule and the small spacing between molecular hyperfine energy levels. In order to

prepare as many ground state molecules as possible, it is necessary to know the precise

position of molecular levels and ensure the stability of laser in the STIRAP process. The

transfer efficiency of STIRAP and the preparation of hyperfine states with different

vibrational levels depend on the selection of excited state levels in STIRAP process.

Therefore, it is very important to accurately measure and calibrate the excitation spectrum

of excited state. In order to accurately calibrate the hyperfine energy levels of molecular

excited states and to manipulate molecular quantum states, the hyperfine energy

spectroscopy in the excited state 1,1,25~1,4v 31   JNvcJB of 23Na40K is

measured and we try to build microwave system to realize coherent coupling of the

ground state to the first rotation excited state, which based on the Feshbach molecule.

The level of diatomic molecules is analyzed theoretically, including the coupling rule

between angular momentum (Hund’s case) and the representation transformation between

molecular levels. The calculation process and experimental measurement of hyperfine

level of excited state 1,1,25~1,4v 31   JNvcJB is explained in detail, and

the exact energy frequency and level representation of the excited state are given. The
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sequence of create 23Na40K Feshbach molecule, the construction of the STIRAP optical

path, and the preparation of the absolute rovibrational and hyperfine ground state using

this device are described experimentally.

After preparing the ground state molecule, in order to manipulate the quantum state

of the 23Na40K molecule, we attempted to prepare the coherent state of the ground state

with the first rotation excited state. we tried to use microwave to couple the ground state

with the first rotation excited state, measured the hyperfine level of the first rotational

excited state and the coupling intensity under different polarization microwave, which

prepared the 23Na40K molecule of the first rotation excited state.

Keywords: Feshbach molecule; Excited state spectroscopy; Hyperfine structure;

Ultracold polar molecule; Quantum state manipulation
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1 绪论

1.1 超冷极性双原子分子的研究进展

超冷分子由于具有复杂的能级结构，使得其在量子化学、精密测量、量子模拟，

量子计算领域具有广阔的应用前景[1-5]。超冷极性分子拥有固有的永久电偶极矩，

其中偶极-偶极的相互作用是长程、各向异性和可调的[6]，可以通过调节外部电场

实现相互作用的调控，根据这些特性使分子有望产生新的组合类型，如费米子分子

的拓扑超流动性[7,8]、二维系统之间的层间配对[9,10]以及偶极量子晶体的形成[11]。相

对于超冷原子系综而言，分子提供了原子气体所没有的微观自由度，这赋予了分子

独特的性质来研究新的物理现象[12]，例如利用偶极-偶极相互作用通过 Bardeen–

Cooper–Schrieffer（BCS）微观理论配对产生分子超流体，极性分子的玻色-爱因斯

坦凝聚（BEC）作为一种强各向异性相互作用的粒子组成量子流体，从而大大增强

多体量子现象的研究和应用。分子还拥有很大跨度的能级跃迁频率，从 KHz到几

百 THz，使其在不同系统之间的量子信息传输和多尺度量子物理研究中具有独特

的优势。

为了获得高密度的超冷分子，在过去几十年里，科学家们一直致力于研究分子

的俘获与冷却，制备超冷分子的方法主要分为直接激光冷却[13]和利用超冷原子混

合物合成超冷分子[14]。直接激光冷却是在已合成分子的基础上对分子直接冷却，

这种方法适用于某些特殊的分子，例如 OH、SrF、YO、CaF[15]、SrOH[16]、BaH[17]、

CH、AIF[18]等。直接激光冷却的难点在于如何高效的制备高质量的冷分子束，因

此实验中通过直接冷却分子获得超冷分子样品十分困难[19-23]。目前获得 nK温度量

级分子样品的唯一途径是利用受激拉曼绝热（STIRAP, stimulated Raman adiabatic

passage）技术将处在 nK 量级的原子合成制备到绝对基态的分子。近年来，

STIRAP技术已成功应用于制备最低振动基态的超冷碱金属双原子分子，目前通过

此方法成功制备到振转基态的双原子分子有玻色型分子 133Cs2[24,25]、6Li40K[26]、

Sr2[27,28] 、 87Rb133Cs[29,30] 、 23Na87Rb[31] 、 23Na39K[32] 、 23Na133Cs[33] 和费米型分子

87Rb40K[34]、23Na40K[35,36]、23Na6Li[37]。实验上使用分别为泵浦光和斯托克斯的两束

光场将 Feshbach分子态与分子基态耦合，再控制两个跃迁拉比频率随时间变化，

将弱束缚态的 Feshbach分子绝热地转移到所需的最低振转分子基态，从而实现基
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态分子的高效率制备[38]。

基于基态分子的合成，中科大赵博小组对超冷分子与超冷原子之间的碰撞进行

了研究，通过扫描磁场测量得到了 23Na40K基态分子与 40K原子多个超精细态的

Feshbach共振点[39]。在 2021年，同一小组在 Feshabch共振区利用射频脉冲驱动

23Na40K分子和 40K原子之间 Feshbach共振附近的自由束缚跃迁，合成 23Na40K+40K

分子，然后通过监测基态分子的损失，发现分子数损耗是随着磁场变换的，由此间

接证明了三原子分子的合成。随后在 2022年，该小组通过射频解离直接探测到了

三原子分子，这一现象直接证实了三原子分子的合成，实验检测到在约 100 nK的

温度下生成了约 4000个三原子分子[40]。

虽然通过缔合可以将处于量子简并的原子混合物合成量子简并的分子气体，然

而直接蒸发冷却获得超冷致密长寿命的分子仍然十分困难。这是由于分子在束缚阱

中会被电场或光场极化，使分子在短距离内存在强烈的偶极相互作用，造成分子剧

烈的碰撞损失[41]。近期研究表明，分子在没有外场时偶极矩是不定向的，但如果

在分子上附加一个外场，分子就可以通过特殊的静电场或者微波场实现旋转能级间

的跃迁[42]，使分子对之间旋转能级能够彼此共振，减少由于分子之间的碰撞引起

的损耗。

图 1-1 （a）螺旋天线图（b）椭圆环形天线图（c）波导天线图（d）有无微波基态分子寿命

Fig. 1-1 (a) Spiral antenna (b) Elliptical circular antenna (c) Waveguide antenna (d)Molecular lifetime

图片来源：图片取自[51]。
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利用圆极化交流电场抑制非弹性碰撞的概念最早在二十世纪九十年代提出。在

此期间，已经在磁光阱中观察到了碱金属原子的光学屏蔽[43-45]，随后在理论中做出

了解释[46-47]。微波屏蔽在早期建议使用大失谐和拉比频率来实现微波屏蔽，然而，

微波修饰的分子通常比光修饰的原子表现出更弱的共振偶极相互作用，因此需要更

大的拉比频率来获得最佳屏蔽效果[48-49]。随后人们计算探讨了不完全圆偏振的屏蔽

效果[50]，这些理论指导了实验上微波屏蔽的实现。

最近微波屏蔽被用于极性分子的碰撞研究。微波屏蔽的目的是诱导排斥相互作

用，防止在短距离造成分子的剧烈损失。通过调控这种相互作用势，我们可以在微

波屏蔽的极性分子之间诱导散射场链共振，使我们能够像通过 Feshbach共振控制

超冷原子一样，控制分子间散射长度。目前，已经通过微波诱导跃迁到旋转能级实

现分子寿命延长的小组有：Max Planck量子光学研究所 Bloch小组于 2022年通过

自制圆极化螺旋天线微波耦合基态分子，提高了分子间弹性碰撞率，将费米型分子

NaK蒸发冷却到了 21 nK，相当于费米温度的 0.36倍[51]；香港大学的王大军小组

利用波导天线使玻色型分子 NaRb弹性碰撞损失率与非弹性碰撞损失率达到了 1.7

倍，相空间密度提高了 10倍[52]；哥伦比亚大学Will小组使用通过微波场链共振使

得玻色型分子 NaCs寿命延长到秒量级[53]。

图 1-2 场链四聚体的电缔合

Fig. 1-2 Electroassociation of field-linked tetramers

注 1：（a）微波修饰的 NaK二聚体随微波极化从圆形变为椭圆形而缔合成(NaK)2四聚体（b）（c）两个二

聚体在和沿微波场接近长轴时的相互作用势（d）四聚体的结合能

图片来源：图片取自[54]。
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分子冷却领域在近期取得了重大进展，许多小组利用微波场链共振成功制得了

超冷致密的简并双原子分子。然而，对于较大的分子，由于其复杂性和极高的非弹

性碰撞率，达到超冷状态仍然具有挑战性。在 2023年 Bloch小组通过电缔合的方

法将超冷致密的简并 NaK分子合成超冷四原子(NaK)2分子，然后通过微波场解离

在 134 nK的温度下探测到了约 1100个(NaK)2分子[54]，寿命为 8 ms，这一成果为之

后研究新的量子多体现象提供了新的可能性。

1.2本文的主要工作

本论文是对超冷 23Na40K分子超精细能级激发谱理论计算与实验测量的相关研

究。下面将简单介绍本论文每章节的主要研究：

第一章，绪论。本章主要介绍了超冷极性双原子分子的特性以及目前极性分子

的研究进展。

第二章，双原子分子的转动能级结构。本章分为三个部分，介绍了双原子分子

的能级表示、角动量之间的耦合情况以及分子能级间的表象变换。

第三章，超冷 23Na40K分子激发态能级。本章首先介绍了如何在实验上制备合

成 Feshbach分子，然后根据理论计算与实验测量标定了 Feshbach分子激发谱，最

后选择合适的激发态，制备得到了 23Na40K基态分子。其中重点介绍了激发态超精

细能级的理论计算过程以及 Feshbach分子制备时序和激发光搭建光路。

第四章，23Na40K分子基态和第一转动态的制备。本章在基态分子快速碰撞损

耗的背景下，利用蓝失谐左旋圆极化微波将基态分子耦合到了第一转动激发态。重

点介绍了微波天线的设计过程、测量得到了 23Na40K分子第一转动态 � = 1 的能级

光谱以及微波耦合强度测量的具体过程。

第五章，总结与展望。
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2 双原子分子的能级结构

2.1双原子分子能级结构

分子与原子相比有更复杂的能级结构，除了原子电子态之间的相互作用，还存

在原子核间的相对运动。原子核间的相对运动使得分子结构更为复杂，产生了不同

于原子的核振动和核转动能级。分子能级系统破坏了原子系统本身的对称性，但就

双原子分子而言，原子间存在轴对称性，使得各角动量沿分子轴的投影是守恒的，

因此我们可以用 12s 来表示分子态，式中 S是电子自旋角动量，是轨道角动量 L

沿分子轴投影，用，，……来标定=0，1，2……的电子态，为电子总角

动量 J沿分子核间轴的投影，取值可以从 S- 取到 S 。对于碱金属原子而言，

最外层只有一个电子，原子内部电子被原子核深深束缚，因此我们通常只考虑最外

层电子的电子态。用大写字母 X，A，B，C……分别表示从低到高的单重态，X表

示该能级处于单重态基态，用 a，b，c……表示三重态。另外，由于电子态波函数

存在奇偶对称性，通过沿分子轴对称后符号的变换来确定奇偶性，我们用+和−来

标定分子态的对称性[55]。本文主要讨论双原子碱金属 23Na40K分子，其中涉及到的

分子能级有三重态 Feshbach分子能级
3a ，单重态振转绝对基态分子能级 1X ，

以及 STIRAP过程中三重态-单重态简并中间激发态能级 1B ，
3c 。

双原子分子转动能级之间的跃迁最主要取决于所涉及的电子态的类型，因此我

们将讨论双原子分子中产生的不同类型的电子态，以及决定转动能级性质和结构的

分子相互作用[56]。转动能级内的精细分裂和超精细分裂以及组分之间的跃迁频率

在很大程度上取决于分子种类是否具有封闭或者开放的壳层电子结构。封闭的壳层

态电子角动量为零，开放的壳层态电子角动量（轨道角动量 L或电子自旋角动量 S）

不为零[56]。对于闭壳层分子，分子内相互作用很小，几乎完全依赖于核自旋磁矩

或原子核间电四极矩的相互作用，例如 STIRAP中间激发态 1B ，轨道角动量投影

与电子自旋角动量 S量子数都为零。对于具有开壳层电子态的分子，分子内相互

作用主要由自旋-轨道耦合提供。其中，由于电子自旋产生的磁矩很大，会与外部

磁场发生相互作用形成塞曼分裂，还会与核自旋磁矩相互作用形成核的超精细能级

分裂。电子自旋磁矩 B 比核磁矩 N 大两千多倍，因此开壳层分子态的超精细能级

分裂主要来自电子自旋的贡献，由电子自旋角动量 S沿外加磁场作进动引起。

23Na40K分子单重态振转基态分子 1X ，Feshbach态 3a 与 STIRAP中间激发态
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3c 角动量量子数不为零，因此 1X ，
3a ，

3c 都为开壳层电子态。

2.2双原子分子中角动量之间的耦合

为了得到更精确的分子能级，需要考虑双原子分子中角动量耦合的规律。在理

想的情况下，能够根据分子内部不同相互作用的强弱来判断角动量耦合的先后顺序，

进而确定分子态的好量子数，表征分子能级，研究不同分子态之间的跃迁规律，理

解光谱特性。

不同的角动量之间耦合的强弱对原子间相互作用产生不同的影响：

（1）静电相互作用 Vel：电子轨道角动量 L与分子轴的耦合强度，使 L沿分子

轴形成投影；

（2）自旋轨道相互作用 VSO：轨道角动量 L与电子自旋角动量 S的耦合强度；

（3）转动相互作用 VROT：电子轨道角动量 L和自旋角动量 S与核转动角动量

R的耦合强度[55]。

图 2-1 不同洪德耦合规则和随和  的变化

Fig. 2-1 Different Hund’s case and change with  and 

注 2：其中 el/ SO ， SO/ ROT ，阴影部分是区分不同耦合规则区域的边界，跨越边界意味着耦

合情况的改变，虚线代表耦合情况改变的可能路径之一

图片来源：图片取自[57]。

文献[57]用两个变量 el/ SO 和 SO/ ROT 来表示角动量之间耦合的强弱，

其中 el 、 SO 和 ROT 分别表示静电相互作用 Vel、自旋轨道相互作用 VSO和转动相

互作用 VROT。如图 2-1，当 ＜1 且 ＜1 时， ROTSOel   ，相应的 Vel＞VSO＞

VROT，角动量间的耦合满足耦合规则（a），其余耦合情况也可以根据 和的大小

来判断。下面将根据不同情况下角动量之间耦合的强弱介绍洪德耦合规则，得出不
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同分子能态的基矢表示。

表 2-1 双原子分子角动量之间的耦合情况

Tab. 1-1 Coupling of angular momenta between diatomic molecules

角动量耦合情况 耦合强度 好量子数 基矢表示

Hund’s case (a) Vel＞VSO＞VROT  ,,,, JS JmJS ,,,,, 

Hund’s case (b) Vel＞VROT＞VSO JSN ,,, JmJSN ,,,,

Hund’s case (c) VSO＞Vel＞VROT JJa ,, Ja mJJ ,,,

Hund’s case (d) VROT＞Vel＞VSO JSNRL ,,,, JmJSNRL ,,,,,

注 3：Vel表示电子哈密顿量，VSO表示自旋轨道耦合哈密顿量，VROT表示核转动哈密顿量

2.2.1洪德耦合规则（a）

在洪德规则（a）中，角动量之间耦合强度 Vel＞VSO＞VROT：

（1）由于电子与原子核之间的强静电相互作用 Vel，电子轨道角动量 L与分子

轴耦合作用最强，L沿分子轴形成投影；（＜1）

（2）自旋轨道耦合 VSO依然很强，L与电子自旋角动量 S耦合，使 S沿分子

轴形成投影 ， 与形成角动量投影；（＜1）

（3）最后由于受核转动相互作用 VROT，和原子核的旋转角动量 R耦合形

成总电子角动量 J [58]。

分子态的波函数可以根据它们的好量子数来确定，因此洪德规则（a）的波函

数可以用 JmJS ,,,,,  来表征。

图 2-2 洪德角动量耦合规则 a

Fig. 2-2 Hund’s coupling case (a)
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2.2.2洪德耦合规则（b）

考虑洪德规则（b），角动量之间耦合强度 Vel＞VROT＞VSO：

（1）轨道角动量 L与分子轴耦合 Vel仍然最强，电子轨道角动量 L沿分子轴

形成投影；（＜1）

（2）受核转动相互作用 VROT，轨道角动量投影和原子核的旋转角动量 R耦

合成轨道旋转角动量 N，最后 N和 S再耦合形成总电子角动量 J [59]；（＞1）

（3）L和电子自旋角动量 S之间的自旋轨道相互作用 VSO很弱，可忽略不计。

此时，轨道角动量 L沿分子轴投影=0，电子自旋角动量 S不再与核间轴耦合，

角动量耦合符合洪德规则（b）的分子态好量子数为 ，N，S，J，因此能级可以

表示为 JmJSN ,,,, [60]。当自旋角动量 S=0，即分子态为单重态时，轨道旋转角

动量 N即为总电子角动量 J。此为洪德定则（b）的特殊情况洪德定则（b，
）。

图 2-3 （a）洪德角动量耦合规则 b，（b）洪德角动量耦合规则 b’

Fig. 2-3 (a) Hund’s coupling case b (b) Hund’s coupling case b’

2.2.3洪德耦合规则（c）

考虑洪德规则（c），角动量之间耦合强度 VSO＞Vel＞VROT：

（1）自旋轨道磁矩相互作用 VSO最强，L先和 S耦合形成角动量 aJ ；（＞1）

（2）轨道角动量 L和分子核间轴耦合强度 Vel次之， aJ 沿分子核间轴形成投

影；（＜1）

（3）核转动相互作用 VROT最弱，最后和原子核旋转角动量 R耦合形成总

角动量 J。

之前讨论的都是轨道角动量和分子核间轴耦合很强时的情况，洪德规则（c）

轨道角动量 L和自旋角动量 S之间的耦合比和分子轴耦合与核转动耦合都强[56]，

此时，量子数 ， 都不再被定义，满足洪德规则（ c）的分子态可以用
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Ja mJJ ,,, 表示。

图 2-4 洪德角动量耦合规则 c

Fig. 2-4 Hund’s coupling case (c)

2.2.4 洪德耦合规则（d）

考虑洪德规则（d），角动量之间耦合强度 VROT＞Vel＞VSO：

（1）当转动相互作用 VROT比静电相互作用 Vel强时，L先和核旋转角动量 R

耦合成轨道旋转角动量 N；（＞1）

（2）之后轨道旋转角动量 N和自旋角动量 S耦合成总角动量 J [56]；（＜1）

（3）自旋轨道相互作用 VSO很弱，可忽略不计。

此时，轨道角动量 L与自旋角动量 S耦合 VSO很弱，且与分子轴耦合 Vel也较

弱时，主要依靠核转动相互作用 VROT。角动量耦合满足洪德规则（d）的分子态用

JmJSNRL ,,,,, 表征。例如里德堡分子的核外电子与分子轴的相互作用非常弱，里

德堡分子电子态角动量之间的耦合就满足洪德规则（d）[56]。

图 2-5 洪德角动量耦合规则 d

Fig. 2-5 Hund’s coupling case (d)
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2.2.5 23Na40K分子态基矢表示

图 2-6为 23Na40K分子的势能曲线图，通过频率分别为 P ， S 和拉比频率 P ，

S 的两束光耦合，将 Feshbach分子态 F 绝热地转移到绝对振转基态 G 。初始

Feshbach分子态 F 为三重态
3a ，终态绝对振转基态 G 为单重态 1X ，中间激

发态 E 必须同时包含三重态和单重态特征，可能的选择为  13 Ab 、  33 bc 、

 13 Bc 和  31 dD 。目前通过 STIRAP过程成功将 23Na40K分子制备到基态的

实验小组所用的中间激发态有  31 dD 和  13 Bc 。

图 2-6 23Na40K分子的势能曲线

Fig. 2-6 Potential energy curves of 23Na40K molecules

图片来源：图片取自[61]。

分析所用电子态角动量的耦合情况。碱金属双原子有很强的静电相互作用，使

得分子轨道角动量 L和分子轴耦合形成投影，因此碱金属双原子分子的能态角动

量之间的耦合主要与洪德规则（a）和（b）有关 [55]。实验上我们研究 23Na40K

Feshabch 分子合成基态分子的过程，包含的能级有 3a 、 1X 、  31 dD 和

 13 Bc ，其中 1B 、 3d 和 1D 态轨道角动量 L在分子核间轴上的投影 =1，

因此轨道角动量 L与分子轴耦合形成的静电相互作用强烈，角动量之间的耦合都

满足洪德规则（a），超精细能级用 KNaJ mmJmS ii 表示；而 3a 、 3c 态轨道角

动量 L在分子核间轴投影  =0，自旋角动量 S≠0，因此这两个态角动量之间的耦

合都满足洪德规则（b），用 KNaJ mmNSJm ii 来表示， 1X 态轨道角动量 L在分子
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轴投影与自旋角动量都等于零，所以 1X 态角动量耦合满足洪德规则（b，
），用

KNaJ mmJm ii 来表示。

2.3 双原子分子能级间表象变换

介绍了分子能级及分子态角动量之间的耦合规律后，可以根据角动量间的相互

作用得出分子的精细结构。若要了解分子的超精细结构，我们还需要考虑分子核自

旋成分。下面我们介绍双原子分子中总电子角动量 J与两原子核自旋的耦合，及非

耦合表象向耦合表象变换的规律。

以 23Na40K分子为例，总电子角动量 J先与 23Na原子核自旋 INa耦合形成角动

量 F1，之后角动量 F1再和 40K原子的核自旋 IK耦合成总的角动量 F，总角动量

KNK IIJIFF  a1 ，在高磁场下 F又劈裂成(2F+1)个态，用 Fm 表示,其中 Fm

为总角动量 F沿磁场轴向的投影，此时耦合能级可以用 FmF , 表示。因此，在耦

合过程中能级态发生了变化，从非耦合基矢 iKiNaJ mmmJ ,,, 变换到耦合基矢

iKKF mImF ,,, 11 ，之后二次耦合变为 FmF , [62]。

下面我们讨论耦合基矢 FmF, 在非耦合基矢 iKiNaJ mmmJ ,,, 下的展开。由于

存在角动量 a1 NIJF  和 KIFF  1 耦合，需要经过两次 C-G系数变换。第一步，

基矢 11, FmF 在非耦合基矢 iKiNaJ mmmJ ,,, 下展开[63]：

Na

FmFiNamJm

iNaJ

iNaJ
IJ

mm
iNaNaJ

F
mm

iNaNaJiNaNaJF

SmImJ

mFmImJmImJmF

,

,

11
,

11

1,1,,
,,,

,,,,,,,,








（2-1）

其中 C-G系数 Na

FmFiNamJm

IJS ,
1,1,,
用Wigner 3-j系数表示：

     







 

iNaJ

FNaNa

FmFiNamJm
mm FiNa

Na

J

mJIIJ

m
F

m
I

m
J

FS
, 1

1
1

,

-
121 1

1,1,,

（2-2）

第二步，耦合基矢 FmF, 在表象 11, FmF 基矢下展开：

K

FmFKmFm

iKF

iKF
IF

mm
iKKF

F
mm

iKKFiKKFF

SmImF

mFmImFmImFmF
,

,
11

,
1111

1

,,i,1
1

1

,,,

,,,,,,,,








（2-3）

其中 C-G系数 K

FmFiKmFm

IFS ,1
,,,1
用Wigner 3-j系数表示：
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     







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iKF

FKk

FmFiKmFm
mm FiK

K

F

FIIF

m
F

m
I

m
F

FS
,

1m,

1 1

11
,,,1 -

121
（2-4）

2.4 本章小节

本章主要介绍了双原子分子能级结构的表示方法，转动能级不同类型电子态引

起的分子相互作用，以及双原子分子角动量之间的耦合。根据不同的耦合方法我们

能够得出分子态表示的哈密顿量，进而算出这个能态的波函数，求得该态的能级。
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3 超冷 23Na40K分子激发态能级

分子拥有很大跨度的能级跃迁频率，从 KHz到几百 THz，使其在不同系统之

间的量子信息传输和多尺度量子物理研究中具有独特的优势，但是实验中通过直接

冷却分子获得超冷分子样品十分困难。目前获得 nK温度量级分子样品的唯一途径

是利用受激拉曼绝热（STIRAP, stimulated Raman adiabatic passage）技术将处在 nK

量级的原子合成制备到绝对振转基态的分子。受激拉曼绝热方法是一种通过中间激

发态将两个离散量子态与两个辐射场耦合，进而实现两个离散量子态之间绝热拉曼

转移分子布居数的技术。

3.1 Feshbach分子的合成

Feshbach共振技术是调节原子间相互作用的重要手段，在超冷原子与分子领域

得到了广泛应用。对于超冷原子混合物，Feshbach共振可以用于合成双原子分子，

研究三体物理[64]以及制备量子液滴[66]。Feshbach共振的具体原理为：当闭通道中

的分子束缚态和开通道中的散射态能量相接近时，两个通道之间产生强混合，发生

Feshbach共振。当磁矩不同时，可以通过改变磁场控制散射长度，使得原子间相互

作用发生改变，进而合成弱束缚的 Feshbach分子[70]。近年来，实验研究了不同超

冷原子混合物中的 Feshabch 共振，利用原子间 Feshbach 共振来合成弱束缚的

Feshbach分子，然后通过受激拉曼绝热技术实现 Feshbach分子到绝对基态分子的

转移。

本文主要研究双原子 23Na40K分子，合成 23Na40K Feshbach分子需要确定超冷

23Na原子与 40K原子混合物 Feshbach共振损失谱的具体位置。对 23Na与 40K原子

不同自旋态在磁场 78.3 G 与 88.5 G 附近的 Feshbach 共振已经分别在 2012 年和

2017年由MIT的Martin小组和中科大的赵博小组进行了详细的研究[71]。实验上我

们选用 1m,1  FF 态的 23Na原子和 2/9-m,2/9  FF 态的 40K原子在磁场 78.3

G，宽度为 1.1 G的 Feshbach共振点合成 Feshbach分子，之所以选择这个磁场值，

是因为这是在受限于磁场 Ramp速度下所能选用的较窄磁场点，可以在较小的磁场

范围完成原子态到分子态转变，减小了原子间的非弹性碰撞，避免产生不必要的原

子损失[48]。实验上我们通过绝热扫描磁场穿过 Feshbach共振点来合成分子，首先

在 80.3 G 下 制 备 23Na 原 子 在 1m,1  FF 超 精 细 态 和 40K 原 子 在
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2/9-m,2/9  FF 超精细态的混合气体[73]。然后分两步扫描磁场，第一步磁场从

80.3 G扫描到 77.5 G穿过 78.3 G的 Feshbach共振点合成 Feshbach分子。第二步快

速从 77.5 G扫描到 72.6 G，避免原子-分子非弹性碰撞导致的大量损耗。随后快速

打开梯度磁场，利用分子与原子磁矩不同来清除残余原子。紧接着关闭梯度场并同

时升高光阱。此时实验上在 72.4 G探测到合成了约 3×104个 Feshbach分子[75]，图

3-1为实验时序图。实验上通过测量 40K原子可以确定 Feshbach分子的数目、温度

等参数。

图 3-1 制备 Feshbach分子时序图

Fig. 3-1 An overview of the time sequence of the preparation of molecule

目前成功合成 Feshbach分子的方法有射频缔合、双光子拉曼合成以及扫描磁

场穿过 Feshbach共振点合成。Feshbach分子的合成效率与自由原子散射态和分子

束缚态耦合的拉比频率有关，拉比频率越大，合成的分子数越多。射频缔合

Feshbach分子是在制备完成原子混合气体后，利用高斯脉冲在很短的时间内去缔合

Feshbach分子，相较于磁缔合绝热扫描磁场的方法，这个过程几乎是瞬间完成的，

因此在极短的时间内原子间碰撞次数很少，合成分子的效率很低。另一方法是通过

双光子拉曼合成 Feshbach分子，这个方法虽然避免了原子的浪费，提高了合成分

子的效率，但光场可能会引起原子或分子的加热，使得原子逃逸或分子解离。

3.2 激发态能级的选择

制备完成 Feshbach分子后，我们通过受激拉曼绝热技术将弱束缚的 Feshbach
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分子态绝热地转移到绝对振转基态，而要实现两能态分子布居数之间的转移，中间

激发态必须符合分子跃迁定则。

本文研究的初始态 Feshbach分子态为三重态 1,0,193  JNa  ，终态为

单重态振转基态 0,01  JX  的超精细态。根据双原子分子跃迁定则，在不考

虑自旋轨道耦合时，三重态与单重态之间的跃迁是禁止的（ S =1）[76]，但在自旋

轨道耦合的作用下，三重态能级可以与单重态能级相互耦合，这使得三重态到单重

态之间的跃迁成为可能。我们知道 Feshbach分子态为三重态，绝对振转基态为单

重态，如果我们可以找到一个同时包含三重态和单重态特征的中间耦合激发态，我

们就能通过 STIRAP的方法实现三重态 Feshbach分子态到单重态绝对振转基态分

子布居数的转移。上章中介绍了双原子分子能级结构，其中单重态能级可以表示为

1Σ+或 1П，三重态能级表示为 3Σ+或 3П，因此中间耦合激发态必须同时包含这两种

成分，且两能态波函数与能量相近，能够通过自旋轨道进行耦合；Feshbach分子态

角动量 J=1与单重态振转基态角动量 J=0，因此要满足选择定则，中间激发态总角

动量量子数应该选择 J=1。

综上，选择的中间态必须满足单重态和三重态能级简并且满足选择定则，目前

国内外成功制备合成 23Na40K基态分子的小组中，Bloch小组选择的中间激发态为

d3П/D1П，而Martin小组和潘建伟小组都选择 B1П/c3Σ+合成基态，其中 B1П/c3Σ+的

能级简并出现在 41 B ~ 25c3  和 121 B ~ 35c3  两个振动能级位

置[77]。我们选用 41 B ~ 25c3  为中间耦合激发态来实现 23Na40K基态分子

的制备。

3.3  31 ~ cB 激发态理论分析

上节中我们介绍了中间激发态的选择，并选定了中间耦合激发态的具体能级表

示，但是由于分子能级的复杂性，中间耦合态并不是一个独立的能态，会由于不同

角动量之间的耦合产生能级分裂，因此我们需要分析中间耦合态的能级结构，标定

每个分子能态的位置，才能得到从某个确定的 Fashbach分子态绝热转移到绝对振

转基态的具体路径，在实验上完成精确转移，合成纯的基态分子。

激发态
 31 ~ cB 的哈密顿量表示为[78]：

c
Khf

c
Nahf

c
Z

B
Z HHHHHH ,,fine  （3-1）

fineH 为中间耦合态 11  JB 和 13   Jc 精细能级结构的哈密顿量，其余四
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项为中间态的超精细能级结构。 cB
ZH , 描述了 1B 态和

3c 态的塞曼效应， c
NahfH , 和

c
KhfH , 是

3c 态的超精细能级项，是由电子总角动量与钠原子核自旋和钾原子核自

旋的费米接触相互作用引起的[77]。

3.3.1精细结构 fineH 分析

对于 1J 态，精细结构哈密顿量在基矢 11  JB ， 1,13   JNc 下表示

为：









 

cBc

BcB
J E

E
HH




1fine

（3-2）

其中 EB=17289.158 cm-1，Ec=17289.338 cm-1，两个基矢的自旋轨道耦合强度

Bc =0.27 cm-1[77]。本征态表示为如下形式[76]：

1,1,1,1 13
a

  JBJNcJ 
（3-3）

1,1,1,1 1*3*
b

  JBJNcJ 
（3-4）

通 过 计 算 ， 得 到  =0.95 ，  =0.27999 ， 由 此 可 得 对 于 a
1J 态 ，

1,1,3  JNc 与 1,1  JB 的耦合比例为 %8%92
22  ，该态的分裂主要

由三重态 3c 主导；对于
b

1J 态， 1,1,3  JNc 与 1,1  JB 的耦合比例为

2%9%8
22  ，该态的分裂主要由单重态 1B 主导。文献[77]给出了 Feshbach

分子态 2/7m,1,19a3 
FJc 到中间激发态 a

1J 和 b
1J 的跃迁频率，大

约为 360.19065 THz（832.316 nm）和 360.2212 THz（832.245 nm）。

3.3.2超精细结构 hfZ,H 分析

考虑塞曼效应与核自旋对于
a

1J 态的影响，激发态超精细结构的哈密顿量

可以表示为：

c
Khf

c
Nahf

c
Z

B
ZhfZ HHHHH ,,,  （3-5）

1B 态在外加磁场中原子的总磁矩与磁场相互作用的哈密顿量表示为：

BJ
J

JSgJLg
BSgLgH

BB

B
BB

B
B
Z

SL
SL




 2

)(
)( 

（3-6）

其中 B 为玻尔磁子， B
Lg 为电子轨道朗德 g因子 B

Lg =1， B
Sg 为电子自旋朗德 g

因子 B
Sg =2.0023[79]。因为 1B 态角动量之间的耦合遵循洪德规则（a），角动量 L与
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电子自旋角动量 S之间有很强的自旋轨道相互作用，根据 SLJ  得到：

)(
2
1 222 LSJJL 

（3-7）

)(
2
1 222 SLJJS 

（3-8）

将上式带入（10）式，得到：

BJgBJ
J

SLJg
J

LSJgH B
JB

BB
B

B
Z SL







  )]
22

[ 2

222

2

222

（3-9）

1B 态的好量子数为=1， =0，=1，J=1，遵循洪德定则（a），因此 1B 态

的      1/11  JJJJgg B
L

B
J

[79]，将 B
ZH 作用在 1B 态的非耦合表象下对角化

得：

 1,,



JJ
mBmJHmJ J

BJ
B
ZJ 

（3-10）

由公式（14）可知， 1B 态塞曼项能级分裂与 Jm 有关， Jm 为电子总角动量 J

沿磁场方向的分量 10m  ，J 。激发态
b

1J 的塞曼效应由单重态 1B 占主导时，

明显看到三个分立的能级簇，之间的频率差约为 2BB 。外磁场 85.6 G作用下，

b
1J 态的能级分裂约为 60 MHz[77]。

3c 态是具有开壳层电子结构的能级态，电子轨道角动量 L在分子轴上投影

=0， B 比核磁矩 N 大两千多倍，塞曼效应主要来自电子自旋的贡献，由电子自

旋角动量 S沿外加磁场作进动引起[56]。塞曼效应的哈密顿量 c
ZH 表示为：

BSgH sBZ  cc  （3-11）

将 c
ZH 作用在

3c 态的非耦合表象下，表示为 ,,,,c ,,,,,,
J

mJNSHmJNS ZJ 的形

式。
3c 态角动量之间的耦合遵循洪德定则（b）， c

ZS 在非耦合表象 JmJNS ,,, 下

不是对角的，因此计算该矩阵元需要将 JmJNS ,,, 在 S 基矢下展开[80]。

首先利用Wigner-Eckart定理将基矢 JmJSN ,,, 变换到 JSN ,, 基矢下[56]：

  JSNSJSN
m
J

m
J

mJSNSmJSN Z
JJ

mJ
JZ

J

J
,,,,

0
1

1,,,,,, c,,
,

c,, ，，，











 

（3-12）

式中 JSNSJSN Z ,,,, c,,, 为 c
ZS 的约化矩阵，量子数 SNJ  ，用 Wigner 6-j

系数继续约化矩阵[81]：
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     SSS
N

J
S

S
J

SJJSNSJSN Z
SNJ

Z
c,

,
,1c,

1
12121,,,,









 ，

（3-13）
c
ZS 为自旋角动量在磁场 z轴方向的分量，在其本身基矢 SmS, 下对角化得到：

mmSSmS
SS mmSSSZS ,, ,,

c, ,, ，

（3-14）

利用Wigner-Eckart定理可将矩阵元 s
c
Z mSSmS

s
,, ,, 求解：

  SSS
m
SS

mSSmS Z
SS

S
SZS

S cm-c,

0
1

m
1-,, 










，

（3-15）

其中Wigner 3-j系数表示为[56]：

 
  121
1-

0
1

m

Sm-S











 SSS

m
m
SS

SS （3-16）

根据公式（18）、（19）、（20）求解得出约化矩阵元 SSS Z
c ：

  121c  SSSSSS Z
（3-17）

因此 ,,,,c ,,,,,,
J

mJNSHmJNS ZJ 矩阵元表示为：

 

      

       
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
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

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
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

SSS
N

J
S

S
J

J
J

m
J

JB

SSS
N

J
S

S
J

JJ
J

m
J

B

JNSSJNS
J

m
J

B

mJNSBSmJNSmJNSHmJNS

SNJ

JJ

J
SB

c
Z

SNJ

JJ

J
SB

c
Z

JJ

J
SB

J
c
ZSBJJ

c
ZJ

J

J

J

，

，

，









（3-18）
3c 态的超精细项哈密顿量为：

JIH NaN
c
Nahf  a,  （3-19）

JIH KK
c
Khf  , （3-20）

其中 aN 和 K 为分子激发态的超精细常数， aN =0.0112 cm-1（0.336 GHz），

K =-0.0012 cm-1（0.036 GHz）[77]。

c
NahfH , 为量子数 J与 aNI 的耦合，它的本征函数为 11, FmF 基矢，因此将 c

NahfH ,
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作用在 11, FmF 基矢下可得[56]：

       ,
11

,
11

111
)1(2

,ˆm, 11
a

11Nahf,
,
1

,
1

FF mmFFNaNa
N

FF JJIIFF
JJ

mFHF 





（3-21）

c
KhfH , 为量子数 1F与 KI 之间的耦合，因此二次耦合之后的能级 FmF , 为它的本

征函数，表示为：

          
       ,,111
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IIFFFF
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


（3-22）

最后将公式（14）、（22）、（25）和（26）整理，得到总的超精细能级项 hfZH ,

的矩阵元：
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图 3-2 外磁场下
a

1J 态的超精细能级分裂图

Fig. 3-2 Hyperfine level level of the intermediate excited state
a

1J

注 4：纵轴能量零点表示 Feshbach分子态跃迁到
a

1J 态的跃迁频率 360.19065 THz
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图 3-2为 a
1J 态在外磁场 B作用下的超精细能级 FmFF ,,1 分裂图，其中红

色、绿色、蓝色曲线分别代表能级 Fm 为 29-2,7-2,5- 的计算结果。在零磁场时出

现明显分立的三个能级簇。这是因为 a
1J 态的超精细能级分裂主要由三重态

3c

主导。此时能级分裂由 c
Khf

c
Nahf HH ,,  两项决定。由于 aN 远远大于 K ，能级分裂主

要由
c
NahfH , 决定，钠原子核自旋 aNI 与 J耦合为量子数 a1 NIJF  ，因此能级劈裂与

量子数 1F 有关。 1F 取值分别为 5/2，3/2和 1/2，对应于明显分立的三个能级簇。每

个能级簇中的能级分裂由
c
KhfH , 产生，钾原子核自旋 KI 与 1F 耦合 KIFF  1 ，与量

子数F 有关。最终得到 108个能态 FmFF ,,1 。

实验上 Feshbach 分子制备在 2/7,1,19v3 
FmJa 。根据跃迁定则

1,0m,  FF ，Feshbach分子态跃迁到的中间激发态具有量子数 Fm =-5/2，-7/2，-

9/2。另外，由于闭通道的 Feshbach分子总角动量 F=9/2，开通道的总角动量 F=7/2，

激发态能级 F=3/2和 F=13/2是禁止跃迁的。

3.4  31 ~ cB 激发态实验测量

为了测量激发态的超精细能级激发谱，实验上用不同偏振的激发光耦合

Feshbach分子态与激发态。通过测量不同偏振下的 Feshbach分子损失谱，来确定

Feshbach分子态到中间激发态 a
1J 超精细能级的跃迁频率。在测量激发谱之前，

我们进行了激发光光路的搭建、激发光频率的稳定以及激发光偏振的校准。本节主

要介绍基于 PDH稳频技术下的双边带稳频技术、激发光光路的搭建以及 Feshbach

分子损失谱的测量。

3.4.1双边带调制 PDH激光稳频技术

由于分子超精细能级间间隔很窄，大约为几百 KHz，因此必须要求激发光频

率很稳定且激光线宽尽可能窄。目前，实验上常用的稳频技术有饱和吸收稳频技术，

PDH稳频技术等，具体的原理为将激光锁定在某个稳定度很高的频率上，例如锁

定在原子分子能级的某个跃迁能级上，这种方法的局限是锁定的频率要求正好满足

原子分子跃迁谱线；第二种是锁定在稳定的谐振腔上，这对腔的稳定度和精度要求

很高。实验上我们选择 PDH稳频技术来实现激光的稳定，一是因为相较饱和吸收

稳频，PDH稳频不受特定频率的局限和激光功率的影响，可以利用声光调制器

（AOM）将频率调谐到所需频率[82]，二是因为 PDH稳频主要是通过光学谐振腔来
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调节，如果我们能够将谐振腔的线宽调节到比激光器线宽还要窄，就能够获得比激

光器线宽还要窄的激光源。

PDH（Pound-Drever-Hall）稳频是选择不受波长限制的 F-P腔作为参考标准，

具有强干扰性和高稳定度的特点，原理是将激光经过电光调制器（EOM）进行相

位调制，谐调为振幅相同，相位相反的电信号，然后入射到光学谐振腔中，将谐振

腔（F-P腔）的共振频率作为参考频率来进行鉴频。利用 F-P腔的反射光经过偏振

分光棱镜 PBS反射输入光电探测器（PD），从光电探测器中输出的电信号与电光

调制器 EOM输出的调制信号再经过混频器、低通滤波等电子元件，就能够获得激

光频率相对于谐振腔共振频率的误差信号，最后将误差信号反馈给电子锁频伺服系

统来实现激光频率的稳定[83]。

PDH稳频的核心是 F-P腔，F-P腔是根据多光束干涉原理制成的由一定距离的

两个高反镜构成的光学器件[84]。设计 F-P腔时，我们需要注意腔长以及两反射镜的

反射率，这些参数直接反映腔的线宽和腔的精细度。腔的精细度越大，谱线分辨率

越高；腔的线宽越窄，通过 PDH稳频获得的激光源线宽就更窄，频率抖动就更小，

更有利于激光器频率的锁定[85]。在实验中，我们选用的 F-P腔为 Stable Systems公

司生产的由超低膨胀材料制作的圆柱体超稳腔（ATF6020），它的特点为在室温条

件下，温度相对材料长度变化的导数为零，这说明在室温下该材料处于稳定状态，

用该材料制备的 F-P腔腔长在室温下受温度影响小。

一般 PDH稳频需要通过调节 EOM的频率对激光进行相位调制，调制出振幅

相同、相位相反的信号，但在实验中，EOM调制可能会影响附加边带幅度，使得

到的一级边带振幅不完全相同，这导致经腔反射后在光电探测器探测到的调制频率

的拍频信号不等于零[86]，激光频率相对于谐振腔共振频率的误差信号会有所偏移，

最后导致激光频率偏离所需调制频率，这种幅度调制被称为剩余幅度调制（RAM,

Residual Amplitude Modulation） [86]。其次，搭建 PDH 稳频光路是为了后续测量

Feshbach分子谱进而合成基态分子，而测量分子谱需要对激光频率进行调谐。在之

后的光路中加入声光调制器（AOM）可以实现激光频率的调节，但由于 AOM调

谐范围很小，基本在百 MHz，而分子能级跨度很大，不能完全满足。况且在调节

AOM的过程中，会引起光路指向性的变化，影响激光的传输效率，因此我们使用

边带调制 PDH稳频技术。

双边带调制 PDH激光技术是将激光边带锁定到参考腔上的可调谐激光频率的
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技术，利用这个技术可以获得窄线宽和频率稳定的激光[87]。不同于传统的 PDH稳

频只通过改变射频频率来调制信号，双边带稳频技术是通过选用宽带的光纤型

EOM，在射频调节的基础上再加入一个调制信号，将这个电子信号与射频加入的

电子信号相加后加载到相位调制器上来合成调制信号，实现激光频率的调节[87]。

这样由单频率调制变为多频率调制的方法，使得激光频率调节范围扩大且在产生

RAM噪声影响时，可以通过调节其中某个信号来校正调制信号，相对于传统 PDH

稳频有更大的灵活性。

3.4.2激发光光路的搭建

由理论计算可得 Feshbach分子态到中间耦合激发态的能级差大约为 360THz，

因此我们用 832 nm的激光器来得到所需要的激发光。为了得到频率稳定的激发光，

我们用 Topotica公司的半导体激光器（DL TA pro 832 nm）作为主激光器，经隔离

器后，过 1/2 波片，通过偏振分光棱镜（PBS）分为两束，一束经声光调制器

（AOM）调制后通过光纤输送到实验平台；另一束经光纤注入宽带光纤型电光调

制器（Fiber EOM），对激光的边带进行相位调制，然后经光纤通过 PBS，超稳腔

（ULE Cavity）反射后进入共振型探测器，用于误差信号的产生，实现 832 nm激

光频率的调制和锁定[88]。在扫描 Feshbach分子谱时，我们通过调节加在 EOM上信

号源的频率来改变边带的频率，进而实现激光频率的调节。

图 3-3 STIRAP中激发光光路示意图

Fig. 3-3 STIRAP laser system for pump laser
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经过调节锁定后的 832 nm激光器的线宽可以达到 1 KH以下，我们将锁定好

的激光经光纤拉到实验平台。为了更好的调节光路的指向性，用来架光纤耦合头的

镜架为电动镜架，随后通过格兰泰勒棱镜（PBS）对偏振进行调节，利用 1/2波片

和 1/4波片搭配产生任意偏振，最后通过透镜将激光聚焦到原子上。因激发光需要

在线偏振、左旋偏振、右旋偏振三种偏振下测量，我们搭建了两套激发光光路，

一路为平行于磁场方向（z方向），用于测量线偏振下 Feshbach分子损失谱，得到

 偏振下的 Feshbach分子态的跃迁频率；另一路为平行于磁场方向（x方向），用

于测量
- 偏振或者

 偏振下的激发态光谱。

图 3-4 扫描 Feshbach分子激发谱实验装置图

Fig. 3-4 Experimental setup diagram of scanning Feshbach molecular excitation spectrum

3.4.3 Feshbach分子激发谱的测量

Feshbach 分 子 态 2/7m,1,19a3 
FJc 与 中 间 激 发 态

1,1,25~1,4v 31   JNvcJB 能级差理论值约为 360.19065 THz。实验上

首先将 832 nm激光器波长调节到了 360.191 THz附近，采用波长计（High Finesse，

WS7-30）对频率标定。通过扫描激光器内的压电陶瓷来粗调激发光频率得到损耗

背景，确定了损耗峰的位置在 360.190 THz。

实验上，832 nm 激发光采用 PDH 锁频技术锁定在超精细腔上，精细度为

35200。其中利用电光调制器(EOM)对激发光波长进行调制，将调制边带锁定在超

精细腔的反射腔模上。锁定之后的激光线宽小于 1 KHz[75]。通过调节 EOM的驱动

信号源频率来实现对激发光频率的精确调节，可以达到 KHz量级。实验中在制备

完成 Feshbach分子后，采用方波脉冲激发光照射 Feshbach分子，脉冲时间为 50 us，

最后将磁场在 10 ms内线性地扫描到 80.3 G，实现 Feshbach分子的解离，通过探
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测原子数来确定剩余的 Feshbach分子数[75]。扫描分子损耗谱时采用的扫描步长为

10 MHz，来实现中间激发态超精细能级的精确标定。

为了测量不同偏振态下的损耗谱，需要严格校准激发光的偏振。偏振是经过偏

振分光棱镜（PBS）进行偏振纯化，之后经 1/2波片和 1/4波片优化调整。实验中

选取水平方向照射分子，此时激发光的偏振方向沿 z轴方向，与磁场方向平行，对

应激发光为 偏振。选取沿 z轴照射分子，激发光的偏振可以调节为
- 偏振或者

 偏振，如图 3-4所示。

图 3-5给出了实验上得到的 72.4 G下 Feshbach分子的损失谱，其中图 3-5（a）

为磁场在 72.4 G下的可以与 Feshbach分子态耦合的激发态。(b)、(c)、(d)是激发光

为
- 偏振、

 偏振和 偏振下测得的损失谱。实验上共探测到了 12个损耗谱。

通过高斯拟合，得到损失谱的中心值，也就是对应的激发态超精细能态。注意到在

图 3-5（d）探测到一个新的损耗谱 12。表 3-1列出了实验标定的激发态超精细能

级和理论计算结果。

图 3-5 不同激发光偏振下的 Feshbach分子激发谱

Fig. 3-5 Excitation spectra of Feshbach molecules with different pump polarization near 360 THz

注 5：（a）理论计算数据（b）（c）（d）散点图为实验测得的数据，实线图为高斯拟合数据，其中蓝色、

红色、绿色分别代表在左旋偏振、右旋偏振、线偏振激发光下测量得到的 Feshbach分子损失谱



3超冷 23Na40K分子激发态能级

25

理论计算了 1,1,25~1,4v 31   JNvcJB 中 a
1J 态在磁场 72.4 G

的超精细结构能级差，频率设定的基准点为 a
1J 态的中心频率 360.19065 THz。

结合两个基准点和能级差，得到了 Feshbach分子态 2/7m,1,19a3 
FJc 到

a
1J 态超精细能级的跃迁频率，如表 3-1中列举。将实验测得的拟合数据和理论

计算所得比较，标定 a
1J 态的具体能级表示及 Feshbach分子态到不同中间激发

态的精确跃迁频率。

将理论计算结果和实验拟合得到的超精细能级频率对比，可以看到高斯拟合后

的激发谱频率与理论计算得到的结果基本吻合，其中有部分能级存在偏差，可能由

于测量时激发光偏振不纯导致。测量时偏振不纯的原因可能是由于线圈产生的磁场

相对于 z轴存在一定的角度。值得注意的是，Feshbach分子态与不同的激发态超精

细能级有不同的耦合强度，因此实验测量得到的损耗谱强度不同。当耦合强度很弱

时，实验上无法探测到对应的损耗峰。

表 3-1 左旋偏振激发光下耦合到激发态超精细能级的激发光频率

Tab. 3-1 Pump optical frequency coupled to hyperfine level of excited state under left polarization

序号 实验拟合数据/GHz 72.4 G计算/GHz 能级表示|F1, F, mF>

2 190.2483(5) 190.32003 |1/2, 9/2, -9/2>

3 190.4149(5) 190.4335 |3/2, 11/2, -9/2>

5 190.5299(7) 190.47677 |3/2, 9/2, -9/2>

8 190.8038(1) 190.79501 |5/2, 11/2, -9/2>

9 190.8775(7) 190.85996 |5/2, 9/2, -9/2>

表 3-2 右旋偏振激发光下耦合到激发态超精细能级的激发光频率

Tab. 3-1 Pump optical frequency coupled to hyperfine level of excited state under right polarization

序号 实验拟合数据/GHz 72.4 G计算/GHz 能级表示|F1, F, mF>

1 190.1653(6) 190.21092 |1/2, 7/2, -5/2>

2 190.2597(8) 190.31334 |1/2, 9/2, -5/2>

190.44165 |3/2, 11/2, -5/2>

190.47935 |3/2, 9/2, -5/2>

5 190.5352(7) 190.52015 |3/2, 7/2, -5/2>
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续表 3-2右旋偏振激发光下耦合到激发态超精细能级的激发光频率

Tab. 3-1 Pump optical frequency coupled to hyperfine level of excited state under right polarization

序号 实验拟合数据/GHz 72.4 G计算/GHz 能级表示|F1, F, mF>

190.56467 |3/2, 5/2, -5/2>

190.80727 |5/2, 11/2, -5/2>

190.86301 |5/2, 9/2, -5/2>

10 190.9364(2) 190.92383 |5/2, 7/2, -5/2>

11 190.9919(4) 190.99047 |5/2, 5/2, -5/2>

表 3-3线偏振激发光下耦合到激发态超精细能级的激发光频率

Tab. 3-1 Pump optical frequency coupled to hyperfine level of excited state under linear polarization

序号 实验拟合数据/GHz 72.4 G计算/GHz 能级表示|F1, F, mF>

190.20747 |1/2, 7/2, -7/2>

2 190.2533(5) 190.31679 |1/2, 9/2, -7/2>

4 190.4486(4) 190.43744 |3/2, 11/2, -7/2>

5 190.5357(3) 190.47802 |3/2, 9/2, -7/2>

6 190.5850(9) 190.52162 |3/2, 7/2, -7/2>

7 190.7326(5) 190.80093 |5/2, 11/2, -7/2>

190.8612 |5/2, 9/2, -7/2>

10 190.9396(8) 190.92628 |5/2, 7/2, -7/2>

12 191.1462(3)

3.5 本章小节

本章首先从实验上介绍了通过原子间 Feshabch 共振制备合成弱束缚的

Feshabch分子，随后通过 STIRAP过程相干转移到绝对振转基态分子的过程。根据

STIRAP 中间激发态的选择定则，理论分析了激发态超精细能级结构并给出了

Feshbach分子态跃迁到中间激发态的具体频率及能级表示。之后搭建激发光光路，

在实验上通过扫描 23Na40K Feshbach弱束缚分子单光子损耗谱得到了在不同偏振激

发光作用下 23Na40K激发态的超精细能谱。将理论与测量结果对比，确定了激发态
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超精细能级的激发谱，该测量结果为通过中间激发态制备合成最低振转能级的

23Na40K基态分子提供了重要依据。



超冷 23Na40K Feshbach分子谱的研究

28



4超冷 23Na40K基态在第一转动态的制备

29

4 超冷 23Na40K基态在第一转动态的制备

由受激拉曼绝热通道（STIRAP）方法制备合成的基态分子在短距离内是不稳

定的，会发生剧烈的非弹性碰撞，阻碍了通过弹性碰撞实现超冷基态分子的可能。

抑制损耗是实现稳定的偶极分子多体量子系统的关键前提。近期研究发现通过外部

场调控分子，可以使分子间产生排斥相互作用，抑制分子在短距离时发生的碰撞损

耗。2020年叶军小组通过施加外部电场，诱导分子间产生相互排斥的偶极相互作

用，使分子可以通过蒸发冷却到费米温度以下。随后多个实验小组研究发现通过将

旋转态与蓝失谐圆极化微波耦合，也可以在分子间形成斥力屏障，保护分子不到达

短距离。微波耦合时在分子间诱导出了排斥偶极-偶极相互作用，提高了弹性碰撞

的效率，为实现超冷致密的极性分子制备开辟了道路[96]。微波屏蔽是稳定和操纵

分子间碰撞的重要工具，因此本文尝试利用微波场来屏蔽极性分子。

4.1 23Na40K基态分子的制备

制备完成 Feshbach分子后，通过受激拉曼绝热通道（STIRAP）的方法来合成

绝对振转基态分子。由于 23Na40K基态分子 iKiNaJX m,m,0,01  的电子总角

动量 J=0，无需考虑 J与核自旋角动量之间的耦合，因此只需要考虑核自旋角动量

之间的耦合与塞曼效应[76]。在强磁场下，23Na40K基态分子哈密顿量为

KNaKiKBNaiNaB IIcBIgBIgH 4g  
（4-1）

其中 B 是波尔磁子， iNag 和 iKg 分别为 Na原子核和 K原子核的朗德因子，

4c 为标量自旋相互作用常数（约为 400 Hz）[89]。通过求解，可以看到由于原子核

自旋角动量之间的耦合，23Na40K分子基态在强磁场下分裂成 36个超精细能级，能

级间间隔很小，大约为百 KHz，因此我们在制备 23Na40K基态分子时，要注意两束

STIRAP光的稳定性，避免同时跃迁到两个基态能级造成分子的损耗。

STIRAP绝热转移技术分别使用 Pump和 Stokes两束光将 Feshbach分子态与分

子基态耦合，再控制两个跃迁拉比频率随时间变化，将弱束缚态的 Feshbach分子

绝热地转移到所需的最低振转分子基态，从而实现基态分子的高效率制备。在上章

中已经成功制备出 4×104个处于 2/7m,1,19a3 
FJc 态的 Feshbach分子，

计 算 并 测 量 得 到 了 该 Feshabch 分 子 态 能 够 耦 合 到 中 间 激 发 态

1,1,25~1,4v 31   JNvcJB 的超精细能级位置，并且在理论和实验对
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比校准后得到了 Pump光的具体跃迁频率。下面将分析中间激发态与分子基态间的

耦合，即 Stokes光频率的校准与锁定。实验中用 Topotica公司波长为 1160 nm的外

腔反馈半导体激光器作为 Stokes光的主激光器，然后经拉曼光纤放大器放大后注

入倍频腔倍频产生 580 nm的激光[88]。与 3.4.2节激发光的调制锁频相同，经 EOM

调制后注入超稳腔，通过电子伺服系统完成 580 nm激光的调制与锁定，锁定后的

激光器线宽都在 1 KHz以下。

为了得到精确的 Stokes光的共振位置，扫描了 Feshbach分子的 EIT谱，具体

原理涉及 AC Stark效应和电磁诱导透明（EIT）效应[90]。在三能级系统中，当某

一辐射场频率与两能级间能级频率差共振时，该辐射场会与能级产生强烈的耦合，

使得能级产生 AC Stark 分裂，能级位置偏移原位置，在共振位置处不会引起

Feshbach分子的跃迁，因此如果将 Pump光锁定在 Feshbach分子态与某一中间耦合

态的共振位置，然后扫描 Stokes光，就能看到 Stokes光在共振位置处 Feshbach分

子数是最多的。电磁诱导透明效应是一种量子相干效应，当频率相同的一束光强较

强的光与另一束很弱的光同时作用于某一能级，该能级会优先吸收光强较强的光发

生能级跃迁，处于该能级原子数急剧减少，因此对另一束光不吸收也不反射，这种

现象称为强激光对弱激光的完全透明。在实验中，先将 Stokes光作用于 Feshbach

分子，随后用光强较小的 Pump光作用，使 Srokes光的作用时间完全覆盖 Pump光，

这样就能得到较为精细的 Feshbach分子 EIT双光子谱，便于标定精确的 Stokes光

共振位置[92]。

确定 Pump光和 Stokes光的共振频率，之后通过 STIRAP过程制备基态分子。

值得注意的是，由于中间耦合激发态超精细能级间能级差较小，且在某一位置处同

一频率不同偏振的 Pump光可以耦合到不同的激发态，所以在选择 Pump光频率和

偏振时要选择激发态独立或者耦合强度最强的偏振，这样能够避免因偏振不纯而跃

迁到多个能级的现象，造成不必要的分子数损失[93]。实验上选择的中间激发态在

10号损失峰位置，Pump光为右旋偏振（具体频率为 360.190936 THz），Stokes光

为左旋偏振，具体过程为在合成 Feshbach分子，通过磁场梯度清除残余原子后，

将磁场稳定到 72.6 G，因 STIRAP过程对磁场稳定性要求很高，所以之后保持 50

ms等待磁场稳定，然后将高斯型 Stokes光作用到分子上，随后打开高斯型 Pump

光，两束光同时作用 70 us，这样 Feshbach分子就绝热转移到了基态。最后为了探

测基态分子数，反打 STIRAP光将基态转移到 Feshbach分子态[95]，然后通过将磁
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场升高到 80.4 G解离为 40K原子，利用 40K探测光探测得到基态分子数。

4.2 微波系统的搭建

微波屏蔽的原理为：通过蓝失谐微波将绝对振转基态分子制备到基态与第一转

动态的缀饰态，制备到该缀饰态的分子在远距离上表现出强的偶极相互作用。当他

们彼此靠近时，诱导偶极子之间的直接耦合开始占主导地位，形成一个排斥屏障，

有效地避免了分子在短距离间的非弹性碰撞[95]。为了实现微波屏蔽，23Na40K分子

的两个旋转能级可以通过蓝失谐圆极化的微波耦合，分子振转基态从 J=0到 J=1的

能级跃迁频率约为 5.643 GHz，因此需要一种微波天线能够实现圆极化微波，且在

频率为 5.643GHz附近有很强的增益效果。针对这些要求，我们使用三种天线来尝

试实现旋转基态间的耦合。

自制单极化螺旋天线：旋转天线是由一个旋转线圈和一个反射板组成的，信

号沿螺旋天线旋转的方向传播，为了获得高增益，螺旋天线的尺寸必须满足经验公

式[98]：

0.8 < C < 1.2 （4-2）

。12 <  < 。14 （4-3）

其中 = tan =  CS / 为斜率，  /CC  ， dC  为天线周长，d为缠绕棒的

直径；  /SS  ，S 为天线螺纹间距。螺旋天线的指向性可以用 rD 表示，

n12 2
r SCD  ，从公式中可以发现天线指向性与缠绕的匝数成正比，匝数越大，指

向性越高。

旋转天线是用聚四氟乙稀（PTFE）作为缠绕棒来支撑螺旋结构，然后在杆的

周围旋刻一个螺旋型的缺口与天线绕向匹配。螺旋天线用直径为 1 mm的绝缘铜线，

将铜线嵌入凹槽缺口，微波信号将在聚四氟乙稀棒中传播，增强了微波传输的机械

稳定性。在聚四氟乙稀棒（PTFE）中传输的波长  /， ，其中 2 为 PTFE的

介电常数，为微波在真空中传播的波长。如果要得到频率为 5.643 GHz的微波，

波长=53.13 mm，在 PTFE中传播的波长就可以计算得到为
，=37.57 mm。反射板

是由黄铜制成的类似杯子的形状，中间预留两个洞，反射板直径 D和反射板深度 h

都应大于
， /2，这里我们设计 D=1.45， ， 54.5 mm，反射板的深度 h=0.52 ， 19.5

mm。将缠绕棒插入反射板，铜线的顶部焊接到同轴连接器（SMA）的芯上，后杆
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用螺丝将缠绕棒与反射板固定。如果我们设定天线匝数 n=10， ，C =1.13， ，S =0.21，

 = 。10 ，则可以推出天线的缠绕直径 d=13.5 mm，天线螺纹间距 S=8 mm，进而得

出缠绕天线的缠绕棒长度 L100 mm。

图 4-1 （a）自制螺旋天线实物图（b）波导天线实物图

Fig. 4-1 (a) Spiral antenna (b) Waveguide antenna

双极化波导天线：波导天线是将射频信号加载到波导端口，使得电信号能够

在波导中反复增强并定向传播。双极化波导天线是在正交的两个轴上各加一束信号，

通过调节两路信号的相位差来实现不同的极化，得到线极化、椭圆极化或者圆极化

微波。双极化波导天线相对于单极化天线，可以更灵活的调节微波偏振。我们使用

的是公司设计生产的天线，尺寸约为 40×40×100 mm，在中心频率 5.643 GHz处

增益最强。由于实验平台空间不足，波导天线口最近只能放置在距离原子约 50

mm处，这使得测量得到的分子间耦合强度不足，可能导致部分分子跃迁到其他转

动态，造成基态分子非必要的损耗。

双极化微带天线：微带天线能够通过与有源器件连接获得双极化信号，满足

需求；其次，微带天线在体积上相对于波导天线要小得多，在极限的实验空间中更

容易放置在靠原子更近的地方，这样可能增强微波耦合的强度，使微波屏蔽的效果

更好。本文使用的微带天线是由西安恒达微波技术开发有限公司设计生产的双极化

微带天线（型号为 HD-565DPMA6S41），频率范围为 5.6-5.7 GHz，驻波比  2，增

益 6 dB，尺寸为 34×34×14.5 mm。
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图 4-2 微带天线实际尺寸图

Fig. 4-2 Microstrip antenna

4.3 23Na40K第一转动态分子的实验研究

为了更好的操控分子，本文研究了 23Na40K分子基态与第一转动态的相干耦合。

具体操作为将蓝失谐圆极化微波场作用于 23Na40K基态分子的量子气体上，诱导基

态分子跃迁到第一转动态，得到第一转动态的超精细能级位置，测量微波不同极化

下 ， 基 态 与 第 一 转 动 态 的 耦 合 强 度 。 通 过 将 振 转 基 态 分 子

4,21,0,01 
iKiNaJ mmmJX 与 1,0,1  JmJ 第一转动态进行耦合，其中

J表示振动量子数，mJ为振动量子数沿磁场的投影。

4.3.1 10  JJ 基态分子的振转光谱测量

搭建微波装置来产生纯左旋圆极化信号，实现分子转动基态间的耦合。图 4-3

为微波装置图，本文用信号发生器（ROHDE&SCHWARZ，型号为 SMB100A，

f=10 GHz）来作为 5.64 GHz的微波源，然后通过带通滤波器（上海华湘定制，

SHX-BPF-5650-5652M-R40-SF）进行滤波，再通过开关（Mini-Circuits，F9114A，

开关响应时间为 10 ns）经功分器（华湘，SHX-2/6-2S）分为两路，信号过手动连

续可调衰减器（华湘，GKTS10-18-E）经功率放大器（Mini-Circuits，ZVE-8G）放

大后注入移相器（BPS-S-6-120），通过环形器（SHX-TH401A）后输入波导天线的

两个端口。其中通过调节衰减器来控制两轴功率的平衡稳定，调节移相器来改变两

轴信号的相对相位，以便产生圆极化偏振的输出信号，环形器是用来避免天线信号
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的回输造成微波元器件的损坏。

图 4-3 5.64 G微波装置图

Fig. 4-3 Experimental setup of 5.64 G microwave

注 6：带通滤波器抑制信号源噪声，衰减器调节天线两轴功率，移相器调节天线两轴相对相位

经过实验测量发现，实现转动基态间的耦合的主要挑战在于产生高纯度圆极化

的低噪声高功率微波场。因此在光路中我们加入带通滤波器来抑制信号发生器的相

位噪声，滤波器设计通带带宽为 2 MHz，但由于制作工艺与实验环境的影响，实

际测量得到的通带频率约为 20 MHz。

图 4-4 带通滤波器随微波信号频率的幅度变化

Fig. 4-4 Amplitude of the microwave signal frequency

注 7：信号源输出 0 dBm，加滤波器后接入频谱仪（ROHDE & SCHWARZ，型号为 FSV3013）测量衰减

曲线

为了实现有效的转动基态间的耦合，将分子的振转基态 0J 通过蓝失谐左旋

圆极化微波耦合到第一转动态 1J 的超精细态|1,-1>。在实验中，微波场由双极
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化波导天线产生，通过调节两正交轴的相位来获得左旋极化。首先通过 STIRAP在

光阱中制备得到了处于 4,21,0,01 
iKiNaJ mmmJX 态的基态分子，其中 J

为转动量子数， Jm 是 J在磁场轴（规定为 z方向）上的投影， iNam 和 iKm 是 Na核

自旋 NaI 和 K核自旋 KI 在磁场轴上的投影。之后将波导天线沿磁场方向放置，扫描

信号源频率，观测基态分子数的变化。由于光阱捕获光会引起 AC Stark效应使能

级发生位移，影响测量分子能级，因此在打微波信号之前需要关闭光阱。具体步骤

为：制备合成基态分子后，关闭光阱，立即输出微波信号（信号源输出幅度为-25

dBm），等待 0.3 ms后关闭开关，测量剩余基态分子数。图 4-5为扫描得到的基态

分子损失谱，根据损失谱我们可以得出跃迁到不同第一转动态超精细能级的具体跃

迁频率。

图 4-5 NaK转动激发态超精细能级谱

Fig. 4-5 Hyperfine level spectrum of NaK excited state

表 4-1振转基态 0J 到转动态 1J 超精细能级跃迁频率

Tab. 4-1 Ground state 0J to rotational state 1J level transition frequency

微波偏振极化 跃迁频率 能级表示|J, mJ>

右旋
 5.6433787 GHz |1, 1>

左旋
 5.6434047 GHz |1, -1>

线偏  5.6434257 GHz |1, 0>
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4.3.2微波耦合强度测量

为了校准微波偏振，本文利用分子的不同微波跃迁来表征微波场的原位极化。

在低功率下测量转动激发态|1,1>，|1,0>，|1,-1>与基态|0,0>的拉比振荡，偏振
 、

- 和分别代表|0,0> |1,1>、|0,0> |1,-1>和|0,0> |1,0>能级间的耦合。

要保证微波偏振的纯度，首先要使天线两正交端口（x轴与 y轴）输出信号的

功率相同。单接入 x轴（y轴）天线，调节 x轴（y轴）衰减器测量微波右旋极化

下的共振拉比频率。设置信号源频率为 5.6434047 GHz，幅度为-8 dBm，最后测量

发现 x轴衰减器刻度 5.8与 y轴衰减器刻度 7.95时两轴共振拉比频率相同，说明此

时两轴耦合强度相同，输出信号的功率相同。

图 4-6 只插 x轴（y轴）测量右旋极化微波拉比频率

Fig. 4-6 Right polarization microwave Rabi frequency of single X/Y-axis

其次将 x轴与 y轴天线同时接入，测量不同极化微波下的分子旋转态之间的耦

合强度，通过逐渐增加拉比频率来耦合到第一转动态。低功率下的微波场下可以忽

略非共振耦合[52]，因此在不加功率放大器的前提下，通过调节移相器改变两轴的

相对相位，将微波信号作用于基态分子，等待不同时间测量剩余分子数，再次测量

共振处的拉比振荡。只转动其中一个轴的移相器改变两轴相位差，因为移相器

（BPS-S-6-120）调节范围为 。0 到 。120，最多旋转 24圈，转一圈改变 。5 ，从 x轴移

相器最长处（ 。120）开始转动，测量激发态与基态的拉比振荡，测量结果如图所示
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图 4-7 (a)-(f)微波天线两轴相对转动 0度-75度测得的左旋右旋拉比频率

Fig. 4-7 (a)-(f) Right/Left polarization microwave Rabi frequency varies as relative rotation angle

注 8：转动 X轴移相器，改变微波天线两轴相对相位

本文的目的是为了得到纯度较高的左旋圆极化微波，然而通过测量调节到的左
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旋
- 极化下的最大共振拉比振荡频率为 2×8.612 KHz，右旋

 极化下的最小共

振拉比振荡频率为 2×4.201 KHz。由于单轴移相器不足以完全调节两轴相对相位，

之后在 y轴也接入移项器，重复以上步骤，测量得到 x轴移相器转动 4圈，y轴移

相器转动 12圈时左旋微波耦合强度最强。转动态间的耦合与微波信号强度有关，

因此接入 10 W功率放大器通过调节信号源幅度来增强耦合强度，测量发现在信号

源输出 15 dBm，x轴移相器转动 4圈，y轴移相器转动 12圈时
- 极化下微波耦合

强度最强，共振拉比振荡频率为 2×1.623 MHz。增大微波信号功率可以增强微

波耦合强度，但由于目前测量步长为 0.1 us，已达到目前我们实验测量能达到的较

高精度，因此我们未继续测量微波耦合拉比频率。

图 4-8 天线双轴都接入测量得到的微波左旋拉比频率

Fig. 4-8 Left polarization microwave Rabi frequency of the two axes

由文献[51]中可得微波信号在蓝失谐 8 MHz附近会引起微波屏蔽现象，因此我

们设定信号源输出频率 5.6434055 MHz，幅度 15 dBm，在 x轴衰减器刻度 5.8，y

轴衰减器刻度 7.95，x轴移相器转动 4圈，y轴移相器转动 12圈时测量基态分子寿

命，结果发现寿命并未延长。猜测可能的原因一为信号噪声太大，使得分子跃迁到

了其他能级；二为微波左旋极化纯度不够高，耦合强度不够大，因此之后我们将尝

试使用低噪声的信号源和功率放大器来抑制相位噪声，尝试使用尺寸较小的微带天

线放置于更靠近原子处发射微波信号。
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4.4 本章小节

本章介绍了 23Na40K基态与第一转动态分子的制备过程，具体操作为利用 AC

Stark效应测量得到了 Feshbach分子的 EIT谱，确定了 STIRAP光的共振频率。通

过控制 STIRAP光的频率与偏振，在实验上制备出了处于 4,2/1,1,01  JvX 态

的基态分子 2×104个。然后通过施加蓝失谐圆极化微波来耦合分子基态与激发态

第一转动态，制备得到第一转动态的分子。首先介绍了微波的设计及搭建过程；其

次，通过扫描信号源频率测量得到了 23Na40K基态分子的损失谱，根据损失谱标定

了跃迁到激发态第一转动态不同超精细能级的具体跃迁频率；最后由于微波屏蔽效

果与微波偏振的纯度有关，且相位噪声对偏振极化率有很大影响，加入滤波器来抑

制信号源噪声，通过改变衰减器刻度来控制天线两轴输出功率相同，调节两轴移相

器来控制输出信号的相对相位，测量不同偏振极化下共振拉比振荡频率，选取左旋

极化微波耦合最强的位置来耦合转动态。
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5 总结与展望

本文主要研究超冷极性双原子分子，包括双原子分子的能级表示，超精细能级

结构的计算分析、合成基态分子的实验原理和步骤以及利用微波屏蔽的方法延长分

子寿命。

在理论分析方面，首先介绍了双原子分子能级的表示规则，确定了 23Na40K分

子的能级表示及跃迁定则，然后详细分析了双原子分子能级中角动量之间的耦合情

况，分析得出了不同洪德定则下对应量子态的好量子数表达，这些好量子数可以帮

助我们分析分子超精细能态的基矢表示，为后续分子激发态超精细能级的计算奠定

基础。根据能级基矢表示我们分析了分子能级间表象变换，利用 Wigner-3j系数表

示了非耦合基矢到耦合基矢的变换。然后通过详细分析了双原子分子的转动能级结

构，我们得出了 23Na40K分子基态和激发态的哈密顿量表示。最后通过分析双原子

分子的跃迁规则，选择了能够通过受激拉曼绝热通道（STIRAP）方法合成基态分

子的合适的激发态能级
 31 c~B ，之后分两步分析了

 31 c~B 激发态精细结构

和超精细结构，计算得出了 Feshbach 分子态 2/7,1,19a3 
FmJ 到

1,1,25~1,4v 31   JNvcJB 中间激发态的超精细能级的跃迁频率以及

激发态的具体能级表示，根据跃迁定则选择合适的激发光来合成特定的基态分子，

这个计算为通过中间激发态制备合成最低振转能级的 23Na40K基态分子提供了重要

依据。

在实验测量方面，利用磁缔合的方法扫描磁场绝热的通过 23Na原子和 40K原

子之间的 Feshbach共振点，调控两原子间的散射长度来合成弱束缚的 Feshbach分

子，然后测量了在不同偏振激发光作用下 23Na40K Feshbach分子的损耗谱。通过理

论与测量结果对比，确定了激发态 1,1,25~1,4v 31   JNvcJB 超精细

能级激发谱。因为分子超精细能级间间隔很小，必须保证激发光频率的稳定性和偏

振的高度纯化，因此利用基于 PDH稳频的边带调制技术搭建了激发光光路，获得

了线宽小于 1 KHz的激发光。接着根据 AC Stark效应和电磁诱导透明（EIT）效应

扫描得出 Feshbach分子的 EIT谱，标定了 STIRAP中 Stokes光的共振频率，利用

STIRAP的方法制备得到了单重态振转基态分子。最后为了合成超冷致密的基态分

子，尝试利用蓝失谐圆极化微波场耦合基态与第一转动态，设计了微波天线，搭建

了一套微波系统，扫描得到了 23Na40K分子第一转动态的激发谱，通过调节衰减器

改变天线两轴幅度，紧接着扫描移相器测量不同偏振微波场下的共振拉比频率，选
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择了左旋偏振最强的位置耦合转动态。由于相位噪声的影响，并没有观测到基态分

子寿命延长的现象，因此接下来我们的工作是更换低噪声的信号源与功率放大器。

基于超冷基态分子的研究，在理论方面可以尝试分析分子间的碰撞损失机制，

寻找抑制损耗合成偶极分子多体量子系统的方法；在实验方面，可以研究原子-分

子间的碰撞，利用 Feshbach共振合成多原子分子、将 23Na40K分子装入光晶格中隔

离抑制碰撞延长寿命，增大弹性碰撞率，降低非弹性碰撞率，使分子能够通过蒸发

冷却合成超冷致密气体。
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