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激光感生红外荧光已成为一种研究碰撞诱导分子弛豫过程的重要手段。它已对了解双原

子与较小的有机分子中的这些过程作出了很大的贡献。本研究组把弛豫的测量推广到乙烯氧

化物乌H40 和环丙烧<C3H6 )，研究表明它们的弛豫行为符合另一些有机分子如 CH" C2H , 

和卤代甲炕的模型。

CaHs 有十四个基频振动模，C2H，O 有十五个基频振模。它们分别列于能量为~3000cm-1

和700"， 1500cm-1的不同的组中。实验是把光学参量振荡器(脉冲能量~4μJ、脉宽~70ns)的

辐射调到U 3000cm-1 附近的 CH 伸缩振动， 然后再聚焦到充有待测气体的多次反射的荧光池，

用液氮冷却的 Ge: Hg 探测器检测发射的红外荧光随时间的变化关系。信号经放大由瞬态数

字读出机记录，用多道分析器平均，再贮存在计算机中作进一步计算。体系总的上升时间约

1μs。

在不同的光谱区观察激光感生荧光， C2Hρ 为 11. 3 和 7.9μm ， CaH6 为 11.6 和 7. 9μm。

荧光曲线以指数形式拟合，其时间常数就给出了相应能级的布居和消布居的信息。用这些信

息就有可能推导我们所研究的两个分子振动弛豫的简单模型。 在气体运动碰撞过程中，乙烯

氧化物布居和消布居速率的实验结果表明=在 CH 伸缩振动激发后，观察到很快的能量转移

< <15 次碰撞)，变成一些较低的基频振动。这可能是由于能量先近共振地转移到组频模， 随

后再近共振地衰变成它们的组成棋。

在一些较低的基频模很快地布居后，我们观察到在一段时间〈相当约 40 次碰撞)内这些

能级的平衡，因转移成平动能量失配较大< --kT) ，所以它比前一过程慢。最后，平衡的能量级

通过 2200 次碰撞靠 V-TjR 过程经最低振动模回到振动的基态。对 C2H， 和 CSH6 也友现了

类似的弛豫行为，它们的振动能级结柏与 C2Hρ 明显相似.
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