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摘要 ：将激光器的输出频率锁定于合适的参考频率上, 可以有效地提高激光器的频率稳定度，抑制激光器

的频率起伏，实现激光稳频。本文中，我们在室温铯原子气室中研究了基于 6S1/2–6P3/2–70S1/2 阶梯型三能

级系统的双色偏振光谱（TCPS），并利用该 TCPS 实现了无调制激光稳频。实验中，852 nm 线偏振光作为

探测光，激光频率共振于 6S1/2(F = 4) →6P3/2(F
′ = 5) 跃迁线，509 nm 圆偏振光作为耦合光，激光频率在

6P3/2(F
′ = 5)→ 70S1/2 跃迁线附近扫描。圆偏振耦合光泵浦原子布居于不同 Zeeman态，实现介质各向异性。

通过偏振光场对各向异性的原子介质的探测获得了里德堡态的 TCPS。利用该里德堡态 TCPS，我们实现 509

nm激光对应于铯原子 6P3/2 (F
′ = 5)→ 70S1/2 跃迁线的频率锁定。该 TCPS提供了一种无调制的技术，可用

于多种里德堡态匹配的激光系统锁频，对基于里德堡态精密测量有重要意义。
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Abstract: Locking the output frequency of the laser to a suitable reference frequency can effectively improve the frequency stability

of the laser, suppress the frequency fluctuation of the laser, and achieve laser frequency stabilization. In this paper, we study the

two-color polarization spectroscopy (TCPS) based on the 6S1/2–6P3/2–70S1/2 ladder-type three-level system in a cesium atomic

vapor cell at room temperature, and use this TCPS to achieve modulation-free laser frequency stabilization. In the experiment,

a linearly polarized 852 nm laser as probe light, resonant at 6S1/2(F = 4) →6P3/2(F
′ = 5) transition, a circularly polarized 509

nm laser as coupling light, and laser frequency was scanned near 6P3/2(F
′ = 5) → 70S1/2 transition. The circularly polarized
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coupling light pump atoms live in different Zeeman states to achieve anisotropy in the medium. We obtained the TCPS of the

Rydberg state by detecting the anisotropy of the atomic medium by polarized light field, and analyzed it theoretically. And we

experimentally measured the dependence of TCPS on the laser power of 852 nm linear polarization probe light and 509 nm

circularly polarized coupling light, and the results showed that due to the influence of atomic coherence effect, the linewidth

of TCPS was significantly suppressed with the change of coupling power, and due to the influence of optical pumping and power

broadening, the coherent effect of the atomic system would be destroyed, and the TCPS linewidth would increase significantly

with the increase of probe power. Using this Rydberg state TCPS, we lock the frequency of the 509 nm laser corresponding to the

Cesium 6P3/2 (F
′ = 5)→ 70S1/2 transition, and the frequency fluctuation of the 509 nm laser is significantly improved compared

with the frequency fluctuation during free running in the same time. This TCPS provides a modulation-free technique that can be

used for frequency locking of laser systems matched to multiple Rydberg states, which is important for precision measurements

based on the Rydberg state.

Keywords: Cesium atom; Rydberg state; two-color polarization spectrum; frequency stabilization

0 引言

近年来，高激发的里德堡原子由于其寿命长、

电偶极矩大等特点，在非线性光学[1]、量子计算[2]

和模拟[3–4]、微波电场测量[5–6] 和太赫兹成像[7–8] 等

方面引起了人们极大的兴趣。阶梯型三能级里德堡

原子电磁诱导透明 (EIT)是一种标准的消多普勒光

谱[9–10]，基于此发展的 EIT -AT（Autler-Townes）光

谱已经应用于微波电场精确测量 [5–6]。EIT过程中，

弱探测光将原子从基态激发到中间态，强耦合光连

接中间态到里德堡态的跃迁，上述过程存在激光偏

振相关的 Zeeman 态光抽运，其会产生新的光谱效

应。

众所周知，精确和稳定的激光锁定系统是上述

应用的重要组成部分，特别是对于精密测量。

偏振光谱（PS）[11]是一种广泛使用的无多普勒

技术，其无调制特性在激光频率稳定方面非常有优

势[12]。1976年，Wieman等人首次演示了 PS[11] 光

谱。实验中，圆偏振泵浦光诱导原子 Zeeman 态布

居，实现介质的光学各向异性，反向共线传输的线

偏振探测光探测获得的色散信号用于无调制的激光

频率锁定[12–13]。在这种基态跃迁 PS中，泵浦光与

探测光的频率相同，它们通常来自同一个激光器并

且被调谐到基态到激发态之间的同一跃迁线。对于

阶梯型能级结构，具有不同波长的泵浦光和探测光

分别对应基态到中间激发态的跃迁、中间激发态到

上态的跃迁，上述过程同样存在原子 Zeeman 态布

居，也可实现激发态跃迁线之间的偏振光谱，通常

称之为双色偏振光谱（TCPS）[14–16]。2012年，Car-

r [14] 和 Noh[15] 等人分别在实验与理论中报道了铯

原子 6S1/2–6P3/2–7S1/2 跃迁的 TCPS，并将其用于

激光频率稳定。Kulatunga等人[16] 在实验中研究了
87Rb原子 5S1/2 – 5P3/2 – 5D5/2 跃迁的 TCPS对泵浦

激光频率失谐的依赖性。2014年，我们研究小组通

过将调制边带与光纤尾纤波导型电光相位调制器相

结合，将 TCPS应用于激光频率偏移锁定[17]。2020

年，我们研究小组基于铯原子 6S1/2–6P3/2–8S12 跃

迁线，在泵浦光和探测光在原子气室中分别反向传

播（CTP）和同向传播（CP）的情况下实现了双共

振光泵浦偏振光谱（DROP-PS），并发现 CTP构型

的 DROP-PS的线宽明显窄于 CP构型的线宽[19]。相

对于二向色原子蒸气光谱（DALL）[20]、光学双共

振（OODR）[20–21] 以及双共振光学泵浦 [22–23] 等典

型双光子光谱技术，TCPS 无需外加磁场并且不对

激光器频率进行调制，是里德堡态激发中获得无多

普勒光谱的重要技术；TCPS 提供了无频率调制的

色散信号，可用于阶梯型结构的多波长激光频率稳

定，这在精密测量、光纤通信[24]等研究中非常有意

义。

本文中，我们基于 133Cs 6S1/2 – 6P3/2 – 70S1/2

三能级阶梯型原子系统，利用 852 nm+509 nm的双

光子激发获得了里德堡态的 TCPS，并对其进行了

理论分析及实验研究。利用该里德堡态 TCPS，将

509 nm激光锁频于铯原子 6P3/2(F ′ = 5)→ 70S1/2跃

迁线上，实现了中间态到里德堡态跃迁的无调制激

光稳频。

1 理论分析

将原子系统简化为如图 1(a)所示的耦合的三能

级系统，双色偏振光谱原子系统的动力学可以由用
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于求解密度矩阵的时间演化主方程给出，主方程为：

ρ̇ =− i
h̄

[
Ĥ, ρ̂

]
+ L̂， (1)

其中，ρ̂ 是原子的密度矩阵，Ĥ 是三能级原子系统

中原子与光相互作用的总哈密顿量，h̄是普朗克常

数，L̂是由原子间的相互作用、碰撞、自发辐射等

因素导致的衰减项。三能级原子系统中原子与光相

互作用的总哈密顿量 Ĥ 可以表示为：

Ĥ =
h̄
2


0 Ωp 0

Ωp −2∆p Ωc

0 Ωc −2(∆p +∆c)

， (2)

其中，Ωp是基态和中间激发态之间的探测光的 Rabi

频率，∆p 是探测光的失谐量；Ωc 是中间激发态和

里德堡态之间的耦合光的 Rabi 频率，∆c 是耦合光

的失谐量。三能级原子系统中的衰减矩阵 L̂可以表

示为[25]：

L̂ =


Γ2ρ22 −γ12ρ12 −γ13ρ13

γ12ρ21 Γ3ρ33 −Γ2ρ22 −γ23ρ23

−γ13ρ31 γ23ρ32 −Γ3ρ33

， (3)

其中，Γ3 是里德堡态 |3⟩ 到中间激发态 |2⟩ 的衰减
率，Γ2是中间激发态 |2⟩到基态 |1⟩的衰减率，假设
基态 |1⟩ 没有衰变，则 Γ1 = 0。另外，考虑到激光

线宽等因素的影响，则有效衰减率 γ12 = Γ2/2+ γp、

γ23 = (Γ2+Γ3 )/2+γc、γ13 = Γ3/2+γp +γc，γp和 γc

分别表示由探测场和耦合场的线宽导致的失相。

将等式 (2)中的总哈密顿量 Ĥ和等式 (3)中的衰

减矩阵 L̂代入等式 (1)中，获得的密度矩阵元素 ρ̇i j

的运动方程如下所示：

ρ̇11 =
iΩp

2
(ρ12 −ρ21)+Γ2ρ22， (4)

ρ̇22 =
iΩp

2
(ρ21 −ρ12)+

iΩc

2
(ρ23 −ρ32)+

Γ3ρ33 −Γ2ρ22， (5)

ρ̇33 =
iΩc

2
(ρ32 −ρ23)−Γ3ρ33， (6)

ρ̇12 =
iΩp

2
(ρ11 −ρ22)+

iΩc

2
ρ13−(

i∆p +
Γ2

2
+ γp

)
ρ12， (7)

ρ̇23 =
iΩc

2
(ρ22 −ρ33)−

iΩp

2
ρ13−(

i∆c +
Γ2 +Γ3

2
+ γc

)
ρ23， (8)

ρ̇13 =
iΩc

2
ρ12 −

iΩp

2
ρ23 − [i(∆p +∆c)+

Γ3

2
+ γp + γc

]
ρ13。 (9)

密度矩阵方法提供了三能级系统的简化描述，

对角元素 ρ̇11、ρ̇22和 ρ̇33表示 |1⟩态、|2⟩态和 |3⟩态
三个能级的布居数变化，非对角元素表示了各个态

之间的相干性。为了将里德堡原子间的相互作用对

实验系统的影响纳入模型中，我们用 ∆c′ = ∆c+∆′

来代替模型中的 ∆c，在这里 ∆′ 即是由于偶极 -偶极

相互作用或离子诱导的斯塔克位移而引起的里德堡

原子的频率偏移。考虑基态和中间激发态之间的密

度矩阵 ρ̇12 相干解的实数部分 Re(ρ12)，它与介质对

探测光的色散成正比，也与我们的实验光谱成正比。

如图 1(b) 所示，为我们用上述模型模拟的 Re(ρ12)

随耦合光失谐的变化，得到了良好的色散信号。
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Fig. 1 (a) Three-level ladder-type system energy level diagram; (b) The variation of Re(ρ12) with the frequency

detuning of the coupling light simulated by the theoretical model

图 1（a）三能级阶梯型系统能级图；（b）理论模型模拟的 Re(ρ12)随耦合光频率失谐的变化
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2 实验装置及能级图

里德堡原子由于原子半径较大，我们只考虑低

轨道角动量 S、P、D 等的精细结构分裂态。对于

nS里德堡态，其精细能级只有 nS1/2 态，而对于 nD

里德堡态，则有 nD3/2 和 nD5/2 两个精细结构分裂

态。随着主量子数 n的增加，nD3/2和 nD5/2态的能

级间隔减小，可能会影响我们对里德堡态 TCPS的

观察，所以在本实验中我们选择对 70S1/2 这一里德

堡态进行研究。里德堡态 TCPS的实验装置示意图

如图 2(a) 所示。852 nm 光栅外腔反馈半导体激光

器（ECDL）输出的激光作为探测光，并通过饱和吸

收谱锁频于 6S1/2(F = 4)→ 6P3/2(F ′ = 5)跃迁线上。

509 nm激光作为耦合光，在 6P3/2(F ′ = 5)→ 70S1/2

跃迁线附近扫描。其中 509 nm 耦合光的扫描频率

间隔由 EOM 进行校准，该 EOM 由信号发生器及

功率放大器进行驱动。高斯直径为 103 µm 的 852

nm线偏振探测光，与高斯直径为 119 µm的 509 nm

圆偏振耦合光在铯原子气室中反向传播重合，其中

852 nm探测光由二向色镜分离，经过半波片与偏振

分光棱镜（PBS），进入差分探测器进行探测。探测

得到的 TCPS信号作为鉴频信号通过比例积分放大

器（PI）反馈给 509 nm 激光器的 PZT 端口，实现

激光器的频率稳定。实验中为了减弱背景磁场的影

响，铯原子气室被放入三层磁屏蔽桶中。如图 2(b)

所示为相关的 133Cs原子能级示意图。852 nm线偏

振探测光将布居于基态 6S1/2(F = 4)的原子激发到

中间态 6P3/2(F ′ = 5)，作为耦合光的 509 nm 圆偏

振光进一步将原子激发到 70S1/2 态，并在原子介

质中引起各向异性。70S1/2 态上的一些原子通过中

间态被光泵浦到基态 6S1/2(F = 4)态上，这导致了

6S1/2(F = 4)态上的原子布居数发生变化。当用 852

nm探测光对介质进行探测时，介质中的这种各向异

性将导致 852 nm探测光的偏振发生变化，我们用差

分探测器对 852 nm探测光进行探测即可得到里德堡

态 TCPS。

Fig. 2 (a) Schematic diagram of the Rydberg state TCPS experimental setup; (b) Schematic diagram of

the energy level of the 133Cs atomic 6S1/2–6P3/2–70S1/2 three-level ladder-type system

图 2（a）里德堡态 TCPS实验装置示意图；（b）133Cs原子 6S1/2–6P3/2–70S1/2 三能级阶梯型系统能级示意图

λ
2 : one-half waveplate; PBS: polarization beam splitter cube; SAS: saturated absorption spectrum; DM: dichroic mirror; Cs-cell: Cesium

atomic vapor cell; µ-metal: three-layer magnetic shielding barrel; λ
4 : quarter waveplate; EOM: electro-optical phase modulator; PD:

photodetector; PI: proportional integral amplifier

λ
2：二分之一波片；PBS：偏振分光棱镜；SAS：饱和吸收谱；DM：双色镜；Cs-cell：铯原子气室；µ-metal：三层磁屏蔽桶；
λ
4：四分之一波片；EOM：电光相位调制器；PD：光电探测器；PI：比例积分放大器

3 实验结果及分析

图 3(a) 是 852 nm 探测光锁频于 6S1/2(F =

4) →6P3/2(F ′ = 5) 跃迁线上，509 nm 耦合光在

6P3/2(F ′ = 5) → 70S1/2 跃迁线附近扫描时测得的

典型的 TCPS信号，此时探测光功率为 57 µW，耦

合光的功率为 40 mW。图 3(a)所示的典型的 TCPS

信号，与图 1(b)所示的理论模拟的色散信号有良好

的一致性。图 3(b)所示为相同实验条件下，实验测

得典型的 EIT信号。
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Fig. 3 (a) Typical TCPS signal measured experimentally when the probe power is 57 µW and the coupling power is 40 mW;

(b) Typical EIT signal measured experimentally when the probe power is 57 µW and the coupling power is 40 mW

图 3（a）探测光功率为 57 µW，耦合光功率为 40 mW时，实验测得的典型的 TCPS信号；

（b）探测光功率为 57 µW，耦合光功率为 40 mW时，实验测得的典型的 EIT信号

图 4(a) 显示了 852 nm 探测光功率为 30 W 时，

TCPS的线宽 (峰与谷之间的频率间隔)及斜率随 509

nm耦合光功率的变化。如图 4(a)所示，随着耦合光

功率的增加，TCPS 的斜率也在随之快速增加，但

TCPS 线宽的增长非常缓慢。这主要归因于两个相

干激光场通过共同的中间态驱动的基态和里德堡态

之间的原子相干性而导致的 EIT效应，这种 EIT原

子相干效应将随着 509 nm 耦合光功率的增加而增

强，这将显著抑制 TCPS线宽的增长。图 4(b)为耦

合光功率为 99.7 mW时，TCPS的线宽及斜率随探

测光功率的变化。如图 4(b)所示，随着探测光功率

的增加，TCPS的斜率也随之增加，并趋于平缓。与

图 4(a)相比，图 4(b)中 TCPS的线宽随着探测光功

率的增加有了明显的增长。这是由于随着 852 nm探

测光功率的增加，原子系统的相干效应将通过自发

衰变而被破坏。因此，当探测光功率增加时，TCPS

线宽也有了明显的增长。

Fig. 4 (a) The development of the linewidth and slope of the TCPS as functions of the 509 nm coupling power

at the fixed 852 nm probe power 30 µW; (b) The development of the linewidth and slope of the TCPS

as functions of the 852 nm probe power at the fixed 509 nm coupling power 99.7 mW

图 4（a）852 nm探测光功率为 30 µW时，TCPS的线宽及斜率随 509 nm耦合光功率的变化；

（b）509 nm耦合光功率为 99.7 mW时，TCPS的线宽及斜率随 852 nm探测光功率的变化

图 5(a) 所示为用于 509 nm 激光频率稳定的

TCPS信号，此时，852 nm探测光的功率被设置为

50 µW，509 nm耦合光的功率被设置为 90 mW。实

验上，该 TCPS 信号作为鉴频信号通过 PI 模块反

馈给 509 nm激光器,用于频率稳定。图 5(b)显示了

509 nm激光器自由运转及锁频后的频率起伏。509

nm激光器自由运转时半小时内的频率起伏约为 11.3

MHz，锁频后其残余频率起伏约为 2.1 MHz，激光

器的频率起伏得到了改善，实现了中间态到里德堡

态跃迁的无调制激光稳频。
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Fig. 5 (a) Typical TCPS obtained at 852 nm probe power of 50 µW and 509 nm coupling power of 90 mW;

(b) The frequency fluctuation of the 509 nm laser for locking on and the free running case

图 5（a）852 nm探测光功率为 50 µW，509 nm耦合光功率为 90 mW时，获得的典型的 TCPS；

（b）509 nm激光器锁频后及自由运转时的频率起伏

4 结论

本文中，我们基于室温铯原子气室演示了

6S1/2–6P3/2–70S1/2 阶梯型三能级系统的里德堡态

TCPS，并对其进行了定性的理论分析。我们实验测

量了该 TCPS的线宽及斜率随耦合光功率和探测光

功率的变化。实验结果表明，由于原子相干效应的

影响，TCPS 的线宽随耦合光功率的变化被显著抑

制，而随着探测光功率的增加，光抽运以及功率展

宽会破坏原子系统的相干效应，TCPS 的线宽将随

探测光功率的增加有明显的增长。利用该里德堡态

TCPS，我们实现了 509 nm 激光的频率锁定，509

nm 激光的频率起伏较自由运转时的频率起伏有显

著改善。具有色散形状和完全平坦的光谱背景的里

德堡态 TCPS非常有利于将激光频率稳定到里德堡

态跃迁线，且其在频率稳定的过程中不需要进行频

率调制，使被锁定的激光器的频率稳定性进一步提

高，这在里德堡原子的相关研究中有重要意义。
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