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用于铯原子内态操控的双光子拉曼激光的

产生及应用∗

王志辉 田亚莉 李刚† 张天才

(山西大学光电研究所, 量子光学与光量子器件国家重点实验室, 太原 030006)

( 2015年 3月 26日收到; 2015年 5月 5日收到修改稿 )

双光子拉曼过程是一种有效制备和控制原子内态的方法, 在原子内态操控和基于原子的量子信息处理
中具有重要意义. 研制用于特定原子的拉曼激光是实现该过程的重要一步. 报道了利用光纤波导相位调制
器及滤波器等实现用于铯原子内态操控的拉曼激光的方法, 并成功用于单个铯原子的内态精密操控. 通过
4.6 GHz的微波信号源直接驱动波导相位调制器高效地获得光场的调制边带, 并利用自由光谱区为 9.19 GHz
的法布里 -珀罗腔将载波及二阶边带滤掉, 获得了频率精确、相差 9.19 GHz的拉曼激光. 经过基于光纤振幅调
制器的功率稳定系统, 最终可以获得总功率为 73 µW、长时间内波动为 2.2%的拉曼激光束, 并将此光束用于
激发单个铯原子, 实现了 |6S1/2, F = 4,mF = 0⟩和 |6S1/2, F = 3,mF = 0⟩ 之间的可控拉比操作.
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1 引 言

激光冷却和俘获的中性原子系统背景干净、能

级结构简单、寿命较长, 相比于其他的系统更有利
于其保持内态的相干性, 并可利用与外界光场和磁
场的相互作用, 实现原子内态的操控和测量 [1−5].
因此, 中性原子系统可以用作量子信息的存储和
处理单元, 光场则用于量子信息中快速高效的读
取和传递 [6,7]. 随着冷原子技术的发展, 中性原子
的相干操控和退相干机理的研究成为演示原子的

分子量子调控的重要平台, 是目前实验研究的一
个热点 [1−5]. 在众多原子内态操控方案中 [1−5,8,9],
双光子拉曼过程 [3−5] 应用广泛, 为原子的分子量
子态的制备、操控和测量提供了有效的方法. 双
光子拉曼过程利用两束双光子跃迁共振、单光子

跃迁大失谐的光脉冲作用于原子, 通过改变脉冲

宽度可以实现原子内态操控, 是目前原子内态操
控的基本方法. 2006年, Saffman小组 [3] 利用双光

子拉曼过程对偶极阱中俘获的单个 87Rb实现了频
率为 1.36 MHz的拉比振荡. 2007年, Grangier小
组 [4]也对亚微米尺度光学阱中单个 87Rb实现了频
率为 6.7 MHz的拉比振荡, 并用自旋回波技术获
得了 34 ms的退相干时间. 虽然Meschede小组 [1,2]

早在 2003年就利用微波驱动超精细态跃迁实现了
操控基态原子, 但是微波场的空间覆盖面太大, 单
独无法实现扩展的量子系统的寻址; 另一方面,由
于原子的磁跃迁强度相对较小, 实现快速的量子操
控具有一定难度. 拉曼激光则能够方便地通过空间
模式的变换实现扩展量子系统的寻址, 并且通过提
高光功率密度实现快速的量子操控速度. 鉴于此,
高效便捷地产生拉曼激光成为原子量子调控的重

要部分.
以中性铯原子 (133Cs)钟态 (|6S1/2, F = 4,
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mF = 0⟩和 |6S1/2, F = 3,mF = 0⟩)之间的相干
操控为例, 其双光子拉曼操控过程要求两束位
相锁定并且频率差严格等于原子钟态跃迁频率

(约 9.19 GHz)的激光. 目前人们主要利用三种方
法来产生拉曼激光: 1)利用声光 (电光)调制器直
接对激光进行调制 [10−12]; 2) 直接对半导体激光
器 [13,14]进行电流调制 [15,16]; 3) 不同激光器的位相
锁定 [17,18]. 相对于第三种方法, 前两种方法产生
的系统简单, 易于实现. 我们采用方案 1, 获得了总
功率为 73 µW、波动为 2.2%的拉曼激光, 测量了相
应的拉曼谱并实现了频率为 153 kHz的铯原子基
态拉比操控. 相比于目前已经报道的系统, 该系统
结构简单, 功率稳定性好, 拉曼光频率差容易调节,
不需要频率锁定, 可推广应用到铷原子等其他原子
系统.

2 理论分析
133Cs钟态 |6S1/2, F = 4,mF = 0⟩和 |6S1/2,

F = 3,mF = 0⟩在弱磁场中一阶塞曼频移为零,
是量子比特的良好载体. 本文中我们定义 |0⟩ ≡
|6S1/2, F = 4,mF = 0⟩和 |1⟩ ≡ |6S1/2, F = 3,
mF = 0⟩. 双光子拉曼操控通常选择单光子跃迁强
度较大的 6P1/2或者 6P3/2作为中间态, 这里我们
选择跃迁强度更大的6P3/2作为中间态. 图 1 (a)显
示的是和 |6S1/2, F = 4,mF = 0⟩, |6S1/2, F = 3,

mF = 0⟩态作用的6P3/2态中的超精细能级及其跃

迁矩阵元, 为了获得最大的拉曼跃迁频率, 我们选
择跃迁更强的 |6P3/2, F = 4,mF = +1⟩和 |6P3/2,
F = 3,mF = +1⟩态. 一般双光子跃迁的Λ型三能

级系统中, 基态之间的双光子拉比频率可表示为 [3]

Ω =
Ω0Ω1

2∆
, (1)

其中, Ω0, Ω1分别为两个基态 |0⟩|1⟩与激发态之间
的拉比频率, ∆为拉曼光的单光子失谐. 在本文讨
论的这种情况下, 与基态耦合的激发态有两个, 则
基态之间的双光子拉比频率为

Ω =
Ω04Ω14

2∆4
+

Ω03Ω13

2∆3
, (2)

其中, Ω04, Ω14分别为基态和 |6P3/2, F = 4,mF =

+1⟩之间的拉比频率, ∆4为相应的单光子失谐;
Ω03, Ω13分别为基态和 |6P3/2, F = 3,mF = +1⟩
之间的拉比频率, ∆3为相应的单光子失谐. 若
∆3 ≈ ∆4 ≫ ∆hf, ∆hf为 6P3/2的超精细分裂, 则
(2) 式可简化为

Ω =
Ω04Ω14 +Ω03Ω13

2∆
, (3)

其中∆ ∼= ∆3
∼= ∆4.

对于功率为P/2、腰斑尺寸为ω的抽运光, 其
与铯原子跃迁 |6S1/2, F = 4,mF = 0⟩ ↔ |6P3/2,
F = 4,mF = 1⟩耦合时的拉比频率可表示为

Ω44 =
−d̂44 · Êp

~
=

−d44P cos θ
~πw2

, (4)

|2>

|0>

(a)

(b)
|1>

∆

图 1 (网刊彩色)(a)与铯原子 |6S1/2, F = 4,mF = 0⟩, |6S1/2, F = 3,mF = 0⟩态作用的 6P3/2态中的

超精细态、磁子能级及其跃迁矩阵元; (b) 双光子拉曼过程的布居数转移示意图
Fig. 1. (color online) (a) Energy levels of Cesium 6S1/2 and 6P3/2 states and the corresponding
dipole matrix elements relevant to the two-photon Raman process between ground states |6S1/2,
F = 4,mF = 0⟩ and |6S1/2, F = 3,mF = 0⟩; (b) schematic of the population transfer between |0⟩
and |1⟩ in a two-photon Raman process.
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其中, d44是从 |6S1/2, F = 4,mF = 0⟩到 |6P3/2,
F = 4,mF = 1⟩的跃迁偶极距, w是拉曼光的腰

斑, θ为跃迁偶极距与抽运光电场矢量振动方向的
夹角. 当与原子相互作用的两束拉曼光路径重合
时, (3)式可表示为

Ω =
(d44d34 + d43d33)P

2

2~πw2∆
. (5)

由此可以看出, 双光子拉曼跃迁频率受到拉曼光的
功率起伏的影响. 如果原子初始态为 |1⟩, 拉曼光在
双光子共振的情况下和原子作用时, 原子在 |1⟩态
的布居数随脉冲长度的变化关系为

PC1 = sin2(Ωt/2). (6)

当Ωt = π时, 即拉曼脉冲为π脉冲时, 原子被完全
转移至 |1⟩态. 由 (5)和 (6)式我们可以得出原子布
居数转移效率受拉曼光功率起伏的影响, 如图 2所
示. 由图 2可以看出, 要得到 99%的原子转移效率,
拉曼光的功率波动需小于3.2%.
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图 2 原子布居数转移效率受拉曼光功率起伏的影响

Fig. 2. The dependence of transfer efficiency on power
fluctuation of Raman laser.

此外, 在双光子拉曼过程中原子对拉曼光的拉
曼散射也会导致原子转移效率的下降. 当拉曼光与
原子作用的单光子失谐为∆时, 原子对光场的拉曼

散射率可表示为 [19]

Γsc =
3πc2

2~ω2
0

(
Γ

∆

)2

I0, (7)

其中, Γ是中间态的自然线宽, ω0是基态到中间态

的跃迁频率, I0是拉曼光的腰斑处最大光强, ∆是
单光子失谐. 由此可以看出, 大的单光子失谐有
利于减小拉曼光的散射, 提高原子的转移效率. 由
(1)式可知单光子失谐越大, 原子的转移速度就越
慢. 为了兼顾二者, 我们在实验中产生了总功率为
73 µW、腰斑为 20 µm的拉曼光, 采用前面所述的
能级结构并选择−40 GHz的单光子失谐, 可获得
150 kHz左右的原子拉比频率, 此时原子对拉曼光
的散射率仅为117.3 s−1.

3 实验装置与结果

实验上产生拉曼光的装置如图 3所示. 分
布式布拉格反射 (DBR)激光器产生中心波长为
852 nm 的激光, 耦合进光纤波导相位调制器
(NIR-MPX800-LN-10, Photline). 射频信号发生
器 (MG3692 B, Anritsu)产生 23 dBm, 4.6 GHz的
高频信号驱动相位调制器, 高效调制出一阶边带.
用一个精细度 48, 自由光谱区 9.19 GHz的法布
里 -珀罗腔将载波及二阶边带滤掉, 获得两束相位
相差 9.19 GHz的拉曼光. 图 4 (a)显示的是滤波器
的透射峰. 从图中可以得到一级边带占总功率的
比约为 66.3%. 将拉曼光通过基于光纤强度调制器
的反馈系统抑制其功率波动, 最终可以获得功率为
73 µW的拉曼光, 测得在 90 min内功率波动小于
2.2%, 如图 4 (b)所示. 此光经过基于声光调制器的
光开关产生脉宽可控的光脉冲, 最终经单模保偏光
纤引导到真空气室中作用于单个原子 [20].
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图 3 (网刊彩色) 实验装置 DBR为中心波长为 852 nm的DBR激光器, OI为光隔离器, EOM为光纤电光波导
相位调制器, Filter为干涉滤波器, PD为光电探测器, MZ为光纤强度调制器, AOM为声光调制器
Fig. 3. (color online) Experimental setup. DBR, DBR laser with the wavelength of 852 nm; OI, optical
isolator; EOM, fiber waveguide phase modulator; PD, photoelectric detector; MZ, fiber amplitude modulator;
AOM, acousto-optic modulator.
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图 4 (a)干涉滤波器的透射峰; (b) 拉曼光的功率 90 min
内波动为 2.2% (在 67 µW时)
Fig. 4. (a) Transmission peak of interference filter;
(b) power fluctuation of Raman laser, a fluctuation of
2.2% in 90 minutes is obtained when power is 67 µW.

4 单原子内态的操控

首先在微米尺度的偶极阱中获得单个原子 [20],
外加 0.9 Gauss的偏置磁场定义量子化轴. 原子内
态的初始化光包括与 |6S1/2, F = 4⟩ → |6P1/2, F =

4⟩跃迁共振的π偏振光, 偏振方向平行于量子化
轴, 传播方向与量子化轴垂直. 将此π偏振光和磁
光阱的再抽运光同时作用于原子, 由于 |6S1/2, F =

4,mF = 0⟩ → |6P1/2, F = 4,mF = 0⟩是偶极禁戒
跃迁, 所以原子会在 |6S1/2, F = 4,mF = 0⟩上累
积, 最终全部布居在这个态上, 实现原子内态的初
始化.

拉曼光经格兰泰勒棱镜起偏后通过λ/4波片
形成偏振为σ+的圆偏光, 光斑经焦距为 75 mm的
复合透镜聚焦到 20 µm, 最终平行于量子化轴作用
于原子,并调节使拉曼光的腰斑位置与偶极阱重叠.
实验首先通过扫描抽运光和斯托克斯光 (Stocks
light)之间的频率差测量了钟态跃迁的拉曼谱, 如
图 5所示. 从图 5中可以看出, 当拉曼光频率差为
9.192549800 GHz±4.4 kHz时, 拉曼光与原子钟跃
迁双光子共振, 此频率与自由空间原子的钟跃迁
频率 9.192631770 GHz, 相差−82 kHz ± 4.4 kHz,

导致这一差别主要有四个原因: 1) 偶极光对铯原
子基态的交流Stark频移不同; 2)拉曼光脉冲对铯
原子基态的交流Stark频移不同; 3) 偏置磁场对钟
跃迁基态的频移不同; 4)射频信号发生器未校准,
与频率标准有一定的频率偏差. 在本文的实验中,
1064 nm 的偶极光功率为 12.8 mW, 在腰斑半径为
2.1 µm时造成的铯原子基态交流Stark频移之差
的理论值为−2.4 kHz. 852 nm的拉曼光脉冲功率
为 73 µW, 在腰斑半径为 20 µm时造成的铯原子
基态交流Stark频移之差的理论值为−134.5 kHz.
在 0.9 Gauss 的偏置磁场下, 钟跃迁的频率偏移为
346 Hz. 在综合考虑上述修正的情况下, 测量值仍
与标准值有 54 kHz的误差, 主要为射频发生器与
频率标准的频率的偏差.
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图 5 拉曼光谱 双光子共振时拉曼光频率差为

9.192549800 GHz, 图中实心圆点是实验测量值, 每个
点是 50次有效实验测量值的平均, 红线是拟合曲线
Fig. 5. The Raman spectroscopy. The two-photon
resonance frequency is 9.19254980 GHz. The round
points with error bars are experimental data. Each
data point is obtained by the statistic over more than
50 samples and the range of error bars shown here is
±σ. The red curve is the theoretical fitting.

随后我们将拉曼光之间的频率稳定在双光子

共振处, 通过改变拉曼光脉冲的长度可实现原子在
钟态之间的连续转移, 实验结果如图 6所示. 可以
看出, 通过此拉曼光场能够获得铯原子钟态的有效
操控. 图中拟合得到的转移频率为 153 kHz, 最大
转移效率为0.75. 对应于73 µW 的拉曼光, 当其光
斑大小为 20 µm、失谐为 40 GHz时, 由 (3)式给出
的理论计算的转移频率为 150 kHz, 与实验值基本
相同. 0.75的转移效率与理论值 0.99相差很大, 主
要原因是: 1)原子的初始化效率不高, 需要通过优
化初始化光场和偏置磁场进一步提高; 2)多种原因
引起的铯原子钟态的不稳定, 如原子在偶极阱中运
动引起的光频移变化、偶极光功率的起伏和指向性
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波动、外界磁场的起伏等, 原则上这些因素可以通
过反馈、改善实验运行环境等方式进一步减弱.
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图 6 铯原子布居数在 6S1/2|F = 4,mF = 0⟩和
|F = 3,mF = 0⟩之间发生拉比振荡 图中实心圆点

是实验测量值, 每个点是 50次有效实验测量值的平均, 红
线是拟合曲线

Fig. 6. Rabi flopping between Cesium 6S1/2|F =

4,mF = 0⟩ and |F = 3,mF = 0⟩ states. The round
points with error bars are experimental data. Each
data point is obtained by the statistic over more than
50 samples and the range of error bars shown here
is ±σ. The red curve is the corresponding sine wave
fitting.

5 结论与展望

本文报道了利用光纤波导相位调制器调制产

生可用于铯原子内态操控的拉曼光产生系统. 该系
统产生了功率大于 70 µW、功率起伏小于 2.2%、脉
宽精确可控的拉曼光场, 将此光场作用于俘获的单
个铯原子, 测量了铯原子的拉曼光谱并实现了铯原
子内态的快速操控. 该系统的特点是采用光纤调制
器, 结构紧凑, 简单可靠, 受外部干扰小, 产生的拉
曼光频率和功率稳定, 能长期运转. 此系统为实现
基于铯原子的量子信息操控和精密测量提供良好

的激发光源, 并且此系统可以推广到其他波段, 为
其他原子的分子内态操控提供有效手段.
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Abstract
Two-photon Raman process (TPRP) is an important technique in controlling the atomic internal states. It plays an

important role in quantum manipulation and quantum information process. A reliable Raman laser for specific atom is
the first step to demonstrate TPRP and quantum manipulation of an atom. In this paper, we theoretically analyze the
two-photon Raman process regarding to Cesium “clock states” |6S1/2, F = 4,mF = 0⟩ and |6S1/2, F = 3,mF = 0⟩, and
we obtain the dependences of the corresponding Rabi frequency on one- and two-photon detunings and one-photon Rabi
frequencies in a realistic multi-level Cesium atom system. We find that to obtain an atom state flopping efficiency of 0.99
the Raman laser power fluctuation should be controlled to be smaller than 3.2%. We also report our simple experimental
Raman laser system for TPRP of Cesium atom based on a fiber waveguide phase modulator. The phase modulator is
driven by a 4.6 GHz microwave source and the two first-order sidebands with a frequency difference of 9.19 GHz are
filtered out by a Fabry-Pérot cavity with a finesse of 48. After an amplitude-modulator-based intensity stabilization
system, a total power of 73 µW with a fluctuation of 2.2% within 90 min is obtained. By applying this Raman laser
to a single Cesium atom trapped in a micrometer size far-off resonant trap (FORT), we obtain Raman spectra between
Cesium “clock states” |6S1/2, F = 4,mF = 0⟩ and |6S1/2, F = 3,mF = 0⟩. The discrepancy between the two-photon
resonance frequency and the defined clock frequency 9.192631770 GHz is due to the differential Stark shifts by FORT
beam and Raman beams as well as the inaccuracy of the microwave source. By varying the Raman pulse length we also
show the corresponding Rabi flopping with a rate of 153 kHz, which is consistent with the theoretical calculation. The
obtained state transfer efficiency of 0.75 is much smaller than theoretical expectation 0.99, which is mainly limited by
the state initialization efficiency. The Raman laser system reported in this paper is simple and reliable to realize and it
provides a reliable method to manipulate the Cesium internal state. Moreover it could also be easily extended to other
system for quantum manipulation of other species of atom.
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