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提要:从荧光开始研究相对论电子束泵浦 Xe2Cl准分子激光p 给出详细的实验

资料和分析讨论p 特别研究了谐振腔装置对宽带内波长可调谐性的影响3 评价了各种

稀有气体卤化物混合气体的荧光和激光波谱特性与 时间特性。
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Abstract : The development of a REB pumped XE2C1 excimer laser describcd in this paper 

began with the study of the flourescence. Detailed experimental data are presented and reviewed. 

In particular) the influence of the optical resonator configuration upon the broad-band wavelen­

gth tuning is studied. The spectral and temporal fluorescenωand laser characteristics of various 

rare gas halide mixtm、es are evaluated. 

相对论电子束 (REB) 泵浦的三原子稀

有气体卤化物准分子 Xe2Cl的激光振荡p 是

第一个被观察到的这类三原子准分子激光振

荡(lJ。由于 Xe2Cl的宽带可调谐激光输出
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(480 ，......， 540 毫微米〉正好处在蓝绿波段内3 有
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希望制成商品连续可调谐激光器，所以引起

广泛的兴趣。 我们利用荧光和激光两方面的

实验结果对它进行一些详细的研究。

荧光实验结果分析

荧光测量的实验装置可参考 [2J 的描述。

这里从大量的观测资料中选取某些典型的、

有代表性的数据进行讨论。

图 1(的是 10 毫微秒脉宽的 REB 泵浦

不同比例的混合气体(Ar+Xe+ 0014) 时3 由

OMA 记录单个荧光脉冲得到的典型波谱曲

线。 其中 Xe01 (B→ X) 、 Xe01(O→ A) 和

Xe201 的波谱展现在不同的波段上。 它们之

间的显著差别是带宽和强度截然不同。 这种

变化反映出 B→X、。→A 跃迁和三原子准

分子间的跃迁对应的能级结构迥异) Xe01 

(B→X)对应于双原子准分子能级B221/2→
X2 21 /2 的束缚一弱束缚型跃迁2 所以是窄带
辐射 (1"'-'2 毫微米) ) Xe01(O→A)对应于双

原子准分子能级 02 II3 / 2 • A2 II1/川/2 的束

搏一弱排斥型跃迁p 发射带变宽;而 Xe201 对

应于三原子准分子能级 4 2F→ 1 2F 的束缚-

3虫排斥型跃迁，发射带比双原子准分子要宽

得多 (60 "，-， 80 毫微米)，以上有关跃迁的能级

示意图附在图 1(α) 波谱曲线的上方，其中 R

代表构成准分子的原子核间距。

图 1 (b ) 则示出 Xe01 在 308 毫微米和

Xe201 在 490 毫微米的典型时间特性曲线

(即波形图) 。 由图看出紫外光随时间的衰减

速率比可见光随时间的衰减速率大很多，而

且三原子准分子光跃迁上能级的形成比双原

子准分子要延迟一段时间。 当 Xe01308 毫

微米荧光几乎衰减到零时) Xe201 的 490 毫

微米荧光才达到峰值。 这就成为下述三原子

准分子形成动力学模型的实验根据之一: 三

原子准分子是双原子准分子通过与稀有气体

原子碰撞猝灭而形成的，双原子准分子是三

原子准分子的先驱粒子阻。
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(b) XeOl (B→ X) 、 Xe20l的荧光时间特性

图 1 XeCI、 Xe2CI 的荧光特性

另外通过对荧光参数测量，还确定了上

能级粒子数 N备和辐射寿命 τ。

混合气体中各种成分对激光的形成都有

着重要作用， 需要在实验上仔细确定他们的

取值范围，以求得到最佳气体混合比和总气

压。对于 Xe201，用工兆电子伏， 120 安/厘

米2， 8 "，-， 10 毫微秒的 REB 横向泵浦时， 我们

得到的气压范围是 Ar/2"'-'10 大 气 压) Xe/ 

100 "，-， 800 托) 00]4/0 .4 "'-'3.0 托，另外，我们

还改用凡或者 Ne 代替 Ar 作缓冲气体p 改

用 012 或者 H01 代替 0014 作为主县的施主进

行了观测，但是都未得到良好的效果p 因此下

面的讨论也就只限于 Ar，Xe 和 0014。
1. Ar 对荧光的影响

作为一种高压缓冲气体(由几个大气 压

到十几个大气压)， Al' 在混合气体中的数量

.465. 



占了绝大多数，它对荧光强度的影响是很大

的，图 2(的给出它们之间的定量关系。当 Xe

分压保持 400 托， 0014保持 1 .4托时， Ar 的

气压在 4 大气压以下的范围内对应的荧光很

弱2 在 4"， 6 大气压范围内随着 Ar 气压的升

高，荧光强度迅速增大， 6 大气压以上，荧光

强度达到饱和3 在测量误差范围内2 基本上维

持恒定的值。 这可能是由于 Ar 的激发态准

分子吸收[4) 或者是 Xe201 的形成通道受到限

制引起的[3) 。
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(b) 波形

图 2 Âr 对 Xe2CI 荧光的影响

用光电二极管测量了对应于相同条件下

的荧光波形(图2(b))。虽然荧光强度发生了显

著的变化，但是波形时间宽度却基本上保持

不变。不同气压Ar对荧光的猝灭速率，可以

由图 2 (町的各个脉冲波形测出。Ar 对 Xe201

荧光的猝灭常数是 KAr'" (3 土 1) X 10- 14 厘

米3秒-1。 由于 Ar 的气压甚高 (6 大气压以

上) ，测量相对误差较小， 所以计算出的 KÁr
值应该是比较准确的。

. 466. 

2. Xe 对荧光的影晌
作为宿主气体， Xe 的作用是相当复杂

的，它对激光强度的影响受到缓冲气体 Ar 的

约束。 图 3 表明，当 Ar 气压较低时(例如保

持 2 大气压)，如果 0014 保持 2 托不变p 则

Xe201 的荧光强度在 Xe 分压为 0"， 200 托范

围内随 Xe 分压升高而增大甚快;在 200"，

400 托范围内， Xe201荧光强度增加缓慢j 400 

托以上荧光强度达到饱和。 可是当 Ar 气压

保持在激光器正常运转值 (8 大气压)时，

Xe201 的荧光强度随 Xe 分压的变化呈 现出

极大值，峰值对应的 Xe 分压大约为 250 "，

300 托p 由此似乎可以说明， Xe201 的荧光强

度与 Xe分压间的关系主要取决于 Xe201铃的

形成通道，而 X♂亚稳态的吸收是次要的。
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图 3 Xe 对 Xe2Cl 荧光的影响

用光电二极管检测不同 Xe 分压时

Xe20J 荧光强度的衰减速率p 在实验测量的精

度范围内它们趋于一个常数，所以只能大体

上估计出 Xe 对 Xe201 荧光的猝灭常数 Kxe

<1 x 10-13 厘米3 .秒-1。

3 . CC14 对荧光的影响

作为卤化物施主， 004 对荧光的作用相

当敏感。它强烈地影响着 Xe201 的荧光强度

和荧光衰减时间。 图 4(α)示出了在 OMA 输

出端观察到的荧光强度时间积分值随 0014

分压的变化，图 4 (的给出了荧光波形幅度和

宽度的变化。 当 Ar 保持 8 大气压， Xo 保持

200 托时， XezOl 的荧光强度在 0014 为 '"1. 0 

托附近出现峰值， 0014 分压稍微偏离 1 托

(例如 0.5 托或1. 5 托)，荧光强度就呈现减

弱。因此在进行 Xe201 激光实验时，混合气



Xe2C1 荧光资料小结

混合气 Ar Xe 0014 体 成 分

去写盖 I 6 大气压 270 托 I ~1 托

猝灭常数 \(3 土 工) x 10- 141 < 1 x 10-13 1 (6土 1) X 10- 10 
K 厘米3.秒-1 1 厘米3 . 秒-1 1 x 厘米3 . 秒-1

Tang 的 1 <3x 10- 14 1 < lxl0- 13 1 6 .7 x 10- 10 
K 值[5] 厘米3 . ;f'J; -1 1 厘米3 . 秒-1 1 厘米3 . 秒 -1
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以便K. Y. Tang 等人m 给出的猝灭常数，
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(b) 波形

CC14 对 Xe2Cl 荧光的影响
激光实验结果分析

实验装置可参看 [6J 中的安排。 由于一

般说来稀有气体卤化物三原子准分子的光学

增益比较小， 为减少损糙，常常把谐振腔放入

激活介质反应室内部。但这就给谐振腔的调

整带来一定的困难，我们 自己设计了一套机

械密封式谐振腔卡具3 适合于改变谐振腔长

度、反射镜、相合镜之间的相对方位。 荧光测

量所得的某些参数(例如混合气体最佳比)可

作为激光观测的出发点。 荧光波谱位置则是

实现激光振荡时选择谐振腔镜片参数的依

据， 适当选取这些参数可使激光振荡能够在

尽量宽的波带内超越阔值， 并达到尽可能高

的激光强度和最大的功率提取。

图 5 中右边实线代表 REB 泵浦混合气

体 (Ar/8 大气压+Xe/250托 +0014/1 . 2 托)

时p 由 OMA 记录到的激光和荧光波谱曲线。

激光强度大大超过荧光强度，激光带宽 (20

毫微米) 比荧光带宽 (80 毫微米)窄了许多。

另外激光振荡的中心波长向长波方向移动了

，....，， 28 毫微米(从 490→ 518 毫微米)，这种红

移除受谐振腔镜片反射率带宽的影响外 (520

图 4

体中 0014 的浓度必须非常细心地精确控制，

通常是把激活介质反应室内抽成 10- 2 托(用
机械泵〉 到 10-4 托 (用油泵)的真空度， 然后
利用 B盯住on 监视p 首先缓缓地充入适当高

纯度 Xe 高纯度气体， 最后充入 Ar 气体。 由

于 0014 的绝对量十分少，一两次 REB 泵浦

之后， 001垒的相对改变量可能相当大3 其他

气体成分被泵浦时生成的副产品杂质等3 都

可能大大影响 Xe201僻的产生和猝灭。 为了

保证实验数据良好一致性及可靠性p 实验时

每次配好的混合气体仅用 REB 泵浦两次就

抽去，再换新鲜的混合气体。

0014 对 Xe20l荧光猝灭常数 K∞I.'.... , 

(6土 1) X 10-10厘米8秒-1 它比 KAr 大四 个
数量级2 比 Kxe 大三个数量级。

Xe20l荧光的波谱特性和时间特性数据

列于表 1， 其中 由光强测量计算出的激发态

粒子数密度 N气己根据滤光片和光阔的参数

进行了修正j导到的小信号增益 g 约为 2 .4%

厘米-1 已大大超过所需要的激光振荡

阔值 1. 0% 厘米-1。在表 1 中还列出了

.467. 
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图 5 Xe2Cl 激光的波谱特性和时间特性

土 15 毫微米)，光学增益与波长四次方成正

比的规律也是起因之一[7J 。
图 5 左上部分是用相同的 REB 泵浦气

体3 由光电二极管记录到的激光与荧光波形
(强度随时间的变化λ 同时也标出了 REB 波

形的位置。 激光脉冲变窄了("'36 毫微秒)，

而且明显地延迟了一段时间 (比荧光峰值延

迟"，23 毫微秒3 比 REB 延迟"，35 毫微秒)。

延迟的原因是多方面的F 除了常规损耗影响
外2 腔内茧准分子的瞬时吸收和其他原子吸

收、背景吸收等都是重要原因。

在同样条件下3 用凡代替 Ar 作缓冲气

体时3 它的分压逐渐增至 10 大气压p 仍未达
到振荡阔值，当用 Ne 作缓冲气体时2 将它的
分压升高至 12 大气压，才得到很微弱的激光

输出 (在图 5 右边用点线示出λ 由此看来还

是 Ar 作为缓冲气体效果最好。

1) Ar 对激光的影响

缓冲气体 Ar 对激光的影响类似于它对

荧光的影响。 从图 6(α) 可以看出，尽管在 Ar

气压低于 6 大气压时3 激光输出强度随 Ar气

压变化很大，但分压大于 6 大气压之后趋于

饱和状态。 图 6(b) 中给出 Ar 气体为 6 大气

压、 8 大气压与 10 大气压的脉冲波形，它们

差不多是一样大小的，出现的微小差别经鉴

定是 REB 泵浦脉冲间的起伏所造成的。值

得注意的是p 对应于 Ar 的任何分压值，激光

脉冲波形的宽度也保持不变，且起振和猝灭

.468. 
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(b) 放形

图 6 Ar对 Xe2C1 激光的影响

的时刻都一致，仅仅幅值发生变化而已。 这

一点也与荧光观测的结果一致。 这说明在一

定条件下， Ar 缓冲气体对激光的作用只起数

量方面的作用，而不起质的决定性影响p 这与

它对 Xe2Cl铸 的猝灭作用特别小有关联。

2) Xe 对激光的影响

激光输出与 Xe 分压有密切关系。当

REB 泵浦混合气体 (Ar+Xe+CCl4) 时 3 动

力学的研究m表明， Xe 的存在对形成 Xe2Cl备

及其粒子数的多少起关键作用，而且它对

Xe2Cl*寿命的影响也是十分重要的，由于 Xe

对 Xe2Cl的猝灭常数 Kxe < l X 10-13厘米3 .

秒-1 比 CCl4 的相应常数 K∞1. "， 5 X 10-10厘

米3 .秒-1 小三个数量级p 而 Xo 的浓度('"102 

托)比 CCl4 的浓度 ("'1 托)只大两个数量

级，所以 Xe 对 Xe2Cl的猝灭作用远远小 于

CCl4 的猝灭作用。

图 7(α)示出 Xe 为 300 托左右时， Xe2Cl 

激光强度呈现显著的峰值， 这一点和图 7 (b)
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(b) 波形

图 7 Xe 对 Xe2C1 激光的影响

中波形的变化是一致的。 当 Xe 分压超过 300

托时p 激光强度急剧下降，可能是随着 Xe 粒

子浓度增加，大量伴生的 Xe‘亚稳态粒子吸

收了部分 Xe20l铸激光辐射跃迁到高 Rydberg

态去所引起的。当 Xe 分压低于 300 托时p 则

由 XeOl铸形成 Xe20l*的通道没有充分发挥

作用，造成 Xe201* 粒子数不足引起光强下

降。有趣的是当 Xe 分压减至 100 托时，尽 管

激光光强下降严重p 可是激光随时间变化的

波形宽度仍保持不变 (图7 (b ) ) 。

3) CC14 对激光的影响

卤化物施主 0014 对 Xe20l激光有着最
为强烈的影响。 在图 8(的中绘出了 Xe 分压

为 200 托、 400 托、 Ar 保持 8 大气压时的激

光强度随 0014 分压变化的曲线p 图中也同时
画出荧光曲线，以便比较分析。 保持 Xe 气

压为 200 托时3 激光变化曲线的峰值位置和

荧光曲线的峰相对应: 若保持 Xe 气压为 400

托， 激光曲线的峰值向右移动， OCl4 的最佳
分压变为 1 .4托。 图 8 (b) 的波形簇说明， 因
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(b) 波形

图 8 CCl4 对 XC2C1 激光的影响

为 0014 浓度不同p 除了引起激光强度 变化

外p 脉冲波形的宽度 也发生变化，起始振荡时

间基本不变，而终止振荡时间随 0014 浓度增

加而提前3 这反映了 0014 粒子的主要猝灭作

用。

综上所述3 我们把 Xe20l激光的各个参

数小结于表 2 。

表 2 Xe2Cl 激光资料小结

混合气体成分 0014 

~1.2 托

Xe20l激光参数

脉冲波形宽度
(J!'WEM)~ 
36 主运微秒

谐振腔的选择

对于低增益激活介质而言，谐振腔的选

择是至关重要的， 为了获得满意的激光振荡，

我们曾选用多种谐振腔结构。 谐振腔镜片参

.469. 



数的典型值是:反射率 R"， 99 "， 99.9茹，透

过率 T' "， O .5 "， 4%，带宽士15 毫微米，曲率

半径 1'""0 .47 ，，， 10 米。为防止镜片被反应室

内腐蚀性气体污染，有的镜片在多层介质膜

的表面镀 Si02 膜。 使用棱镜(由高色散玻璃

Schott SF59 制成〉或腔内插入染料盒时，前

表面镀增选膜，后表面镀高反膜。 Zidür 是

用于 REB 直线式纵向泵浦反应室内的镀膜

反射镜片(厚度"，，0.3 毫米)，它一方面对可见

光有很高的反射能力，另方面又可以让 REB

穿过而只产生很少衰减( "" 5饵)，用它可以大

大简化纵向泵浦的实验装置，是一种独出心

裁的设计。缺点是 Zidür 的机械强度差，易破

碎。 一般只能经受 REB 轰击七、八次就会损

坏。 同时用它构成的谐振腔稳定性也较差。

利用实验室自制的谐振腔卡具，更换不

同的镜片，我们得到了图 9 的曲线p 其中点线

代表使用一般谐振腔的实验结果，此谐振腔

镜片反射率 R 最大值对应于波长 λ"， 520 毫

微米p 镜片曲率半径 1'1"" 10 米，1'2 "，， 1 米。 两

个主要峰值之间是对应于 514 .5 毫微米的强

吸收钱。当改用高 Q 腔 (R1 "， 100 笋 R2""

98% , 1'1 "，， 0.5 米， 1"2 "，， 1 米)且 λ(Ro，.，.) "" 4 9 0 

毫微米(对应于荧光谱中心波长L我们得到了

图 9 中实线所示的单峰曲线。峰值对应于 509

毫微米，对应于 518 毫微米的峰被抑制住

x..a 
Ar6大气压
X.4剧托
CCl. 2托

;JJ圭;5

' ;;0 

--一-1警 Q 饵f1
-_.....",.-.12 

--ff- --i卡-

~t~(哇"本》

图 9 Xe2Cl 激光的调谐特性和带宽压缩

了， 514.5 毫微米的吸收线仍然可见，而整个

带宽也压窄至 13 毫微米左右。这至少可以说

明两方面的问题:Xe20l激光在一定范围内的

可调谐性和利用谐振腔压窄带宽的可能性。
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又用一般结构的光声室进行了实验，将被测

样品直接放在光声室中，而图 1 样品的位置

上放上一块 NaOl做为入射窗，实验曲线如

图 4 中最下部一条曲线所示。 该曲线斜率与

我们用图 1 结构得到的理论曲线和实验曲线

斜率相同3 但其幅度却比我们上述结构的实

验值要小。

我们还用压电陶瓷作为接收器对几种不

同厚度的样品进行了测试。 图 5 只画出了厚

度为 0.343 毫米单晶硅样品的实验结果。 从

图中可以看到，其实验曲线也与压电法的理

ð 470. 

论曲线相符合m。
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