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关于用混频法产生相干真空

紫外调谐辐射的若干问题

李彬学 黄永楷

(中国科学院上海尤机所)

提要:本文对四波混频法获得连续可调谐真空紫外相干辐射已有的理论和一些

实验结果作简单描述，分析和讨论了与高 效率产生真空紫外辐射相关的一些重要 物

理问题。

Problems on generation of continuously tunable VUV 

coherent radiation by four wa ve- mixing 

Li Binxue, Huαng Yongkαi 

(Shal1ghai I l1stitute of Optics and Fine Mechanics, Academia Sinica) 

Abstract: The theory and experimental results on acquÍl:ing VUV coherent sources by 

f our wave-mixing process are br iefl.y described. An analysis of the impor tant aspects for . 

errective generation of VUV coherent radiation by FWM is. presented. 

一、引

采用激光在气体中的非线性四波混频产

生 VUV(真空紫外〉相干辐射， 是获得连续

可调谐窄带 VUV光源的有效途径之一。由

于自发辐射系数和频率三次方成正比以及技

术上的限制，利用普通激励方式在 VUV 谱

区产生大范围连续调频的激光器遇到较大的

困难3 至今尚未成功。非线性四波混频可观的

转换效率3 以及较易获得窄带与可调谐性3 得

到了广泛的重视。1971 年， New 和IWard首先

用这种方法，在几种气体中进行了非线性频

率上转换[lJ。到 1980 年为止用这种方法获得

的 VUV 相干辐射已经覆盖 了 110nm 至

210nm 的谱区。

采用蒸气(或气体)非线性四波混频获得

VUV 相干辐射， 最常用的过程是 2的+的。

在这一过程中，许多因素的影响和各种过程

的竞争限制了转换效率。本文对这一转换过

程中的一些重要物理问题p 作一初步的分析

和讨论。

二非线性极化率

根据微扰理论给出的结果 [2J 当入射束

(ω1)与原子的某一能极接近共振时P 如果只
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考虑主要能级的贡献，则过程 2的+ωs 相应

的三阶极化率为:
r 飞 μg1μ也μ~. f.L~0
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式中 O 为基态能级， 1、 2、 s 表示主要贡献能

级。其中 2 是双光子共振能级。叫1 是基态

→1 态跃迁的偶极矩阵元的 α 分量3ω10 是相

应的频率， r10 是跃迁的线宽。如图 1 所示。
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图 l 四波1昆频有关能级图

(1) 式描述的每个原子贡献是那些在原

子第一电离势以上无混合态的情况。对于某

些碱金属和所有的碱土金属，由于组态相互

作用2 在第一电离势以上存在自电离态2 对

χ(8) 的影响较大，必须加以考虑。采用 Arms

trong 和 Wynne 的结果[8J

X(3)( -ωB， ω1， ω1， ω2) 

μ01μ12 

(ω20- 2ω1- ir20) (ω「&FEZi二)

×广 μoψμωdω
J-∞ (ω-ω，-ir(ω)) 

(2) 

式中p 中为未扰动连续态 r(ω)为自电离能

级宽度;ω-ωs 为:Fano 共振频率[4J 。

(1) 式和 (2) 式都预示 X(8) 存在共振增

强。由于分母实部常比虚部大几个量级2 因

而 X(8) 的增强是很显著的。 Hodgson 等观察

到约 104 的双光子共振增强3 同时也观察到
附加的自电离共振增强[5J。然而在一般情况
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下，严格共振引起比较显著的吸收p 会导致入

射强度降低和位相匹配条件的破坏。因此，常

常人为地使入射束稍偏离双光子共振，以避

免上述不利因素。入射波的单光子共振增强

是不适宜的，因为一级过程的几率远远大于

三级过程p 严重的单光子吸收会使入射光强

度下降到不足以产生非线性效应。相比而言，

自电离态由于很宽，吸收较小，对混频过程的

影响相应比较小。

(1)式和 (2) 式分子部分的偶极矩阵元乘

积，对不同工作物质有时差别可达数个量级。

因此3 选取合适的工作物质是重要的。 即使
对于同一种介质3 选取不同的双光子共振能
级亦会给出相当不同的扩气合理地组合重要

的矩阵元，会使转换更为有利。

三、非线性介质的选择

工作气体除了要使其 X(8)(一屿，ω1，的，ω2)

尽可能地大之外p 还要根据希望产生的vuv

辐射的波段、调谐特性，及实验技术方面的考

虑来确定。

如果只要单频输出或窄带调谐，可以采

用碱金属蒸气三倍频(THG)。碱土金属蒸气

适于产生 100nm 到 200nm 之间的连续可

调谐 vuv 相干辐射， Mg、 Oa、 Sr、 Zn[6J 都是

合适的蒸气。更短的(100nm 以下)波长可采
用 Ar， Kr, Xe 等惰性气体来产生[7J 它们

的 a;(8) 较碱金属约小 5 个量级[8J 一般采用增

加入射功率的方法来提高转换效率。08W J;J

上)。
VUV 的输出强度与粒子数密度的平方

成正比3 采用惰性气体作为工作物质3 很容易

实现高密度工作。金属蒸气的饱和蒸气压视

工作温度而定。

根据四波混频的理论，过程 2的+ωs 应

满足最优位相匹配条件方能获得高转换效

率。如果不能满足位相匹配条件p 则必须进

行位相匹配。考虑到这一点3 选用的工作物



质必须在所关心的 vuv 波段具有缓变的

41K (ω) ， 

I.JK(ω)=K.-2K1-K2 (3) 
式中 K1~ K2~ K. 为入射波和产生的 vuv

波的波矢。从 Sellmeier 公式出发，利用已获

得的实验数据p 作出了元素险的 LJK(ω)示

意曲线，它们在一些波段是适于位相匹配的。

如图 2 所示。
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图 2 S1'的位相匹配示意图
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技术上获得适量碱金属和碱土金属蒸气

比用Hg和惰性气体时困难p 需有良好温度特

性的热管炉来产生[9J 特别是对碱土金属，

由于饱和蒸气压比较低，工作时要求的温度

比较高。000。叨，相比而言，采用惰性气体只

要具有透光窗口的密封盒即可，方便易行.

进行入射激光束的高效率频率上转换，

要求所有原子的贡献相长叠加，即要求入射

波和产生的波满足相位匹配条件，位相匹配

条件的满足与否，决定了能否实现高的转换

效率，

四、位相匹配

根据四波混频的小信号理论，在入射平

面波无衰减的情况下，当 LJK=O 时2 有最大

信号输出;而在高斯光束入射的情况下，最优

dK 条件为:

bLJK = -2 (4) 

式中 b 是高斯束的共焦参数。

在 LJK 和粒子数密度成正比的情况下，

必须将 N 和 LJK 一起最优化 [10J。这将给出

不同的匹配条件。

大多数介质很难通过选择工作频率来使

最优 LJK 条件满足，特别是在调谐的情况下，

更需要进行适当的位相匹配。

最常用的位相匹配方法是添加惰性气

体p 加入的惰性气体使入射波在混合区的

LJK 发生变化。根据工作蒸气的 dK 以及期

望的最优值，在相应的波段上选择惰性气体

的压力3 可以满足最优条件的要求。 Harris

首先采用了这一方法E山。这种方法的局限性

在于:由于惰性气体具有很短的共振波长3 对

一定压力的蒸气所需的惰性气体压力较高2

会使混合气体中形成二聚体和准分子的机会

增多2 从而会强烈吸收入射波。但vuv辐射

的输出强度与系统的粒子数平方成正比，

也就限制了 vuv 信号的输出。 此外， 由于

吸收导致的位相失配也严重影响了输出。

Bjorklund 等人曾提出利用介质本身在

各个波段的不同色散特性，通过激光自身的

频率调谐实现位相匹配口气给定向=的+ω2

+ω3，在双光子共振满足的情况下3 改变的、

ω2、的可达到期望的 LJK。这种方法采用单

成份蒸气工作3 缺点在于要求很高的调谐技

术3 实现比较困难。 此外，需同时采用三台激

光器，并且要求工作蒸气可以简化成四能级

系统。在要求输出连续可调的情况下，不宜

采用这种方法。

Bloo皿等人口3J 曾以 Mg 作为匹配蒸气p

进行过 Na 的 THG(三次谐波)实验，并且获

得了 3.75% 的效率。这一结果比采用惰性气

体匹配时要低，低的原因归结为 Mg:Na 混合

不均匀。其突出的优点在于:由于 Mg 蒸气

较惰性气体长得多的共振波长2 匹配气压比

大大下降，这有利于高密度工作，从而能提高

转换效率。作者认为2 双成份金属蒸气更适

于在碱土金属中产生连续可调的窄带 vuv

输出。首先，碱土金属在 vuv 波段的 LJK 曲

线有许多变化缓慢的波段，选择适当的匹配
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蒸气可以在相当宽的频率范围内保持小的失

配;其次3 除了可以匹配外3 有可能使匹配气

体也产生信号输出。我们采用 Sellmeirre 公

式2 略去自电离态的效应，作出了 Ba 和 Zn

的tJKZD 和 tJKBa对调谐频率均的关系曲线

(图 3)。从这些曲线可以看出，它们适于进行

位相匹配p 如果能使两者同时具有双光子共

振增强3 则它们就能同时产生输出。另外，碱

土金属比较稳定，高温下工作时形成二聚体

的机会比碱金属要少得多，预计只要避开基

波的单光子吸收p 可以使系统密度尽可能高

(提高温度)J 这样，会更有利于获得高的转

换。结论的准确性有待今后的实验验证。

位相匹配条件一般情况下是不能由前面

提到的简单表达式来给出的，应计及其它过
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(α) Zn 和 Ba 的位相匹配示意图
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(b) Ba 和 Zn 的粒子数密度比曲线

图 3
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程的影响p 其中较为重要的是吸收p 以及三阶

过程强度相关的折射率。在要求不破坏位相

匹配条件和不显著减少入射波强度的要求

下，这些过程构成了对混频过程的各种限制。

五、限制过程

激光在介质中的四波混频，是在各种不

同过程的竞争中获得优势而输出信号的。各

种限制过程趋于减小 2ω1+的的输出2 通过

选用介质或者在实验中采用一些技术措施，

如位相匹配和利用 χ(伪的共振增长2 即可望

为过程 2ω1+ω2 创造最优条件。

1.单光子吸收:基波的单光子吸收可使

激光束远离原子单光子共振频率来消除3 信

号波 2ω1+ω2 的吸收则是不可以避免的。 决

定这一吸收程度的量是NLσω(ω儿其中JN

为粒子数密度JL 为工作蒸气区长度，σ{气ω.)

是的波的单光子吸收截面。在四波祸合方

程中p 在平面波入射的前提下3 考虑单光子

吸收衰减3 可以求得信号波强度 1. 与 tJK 及

初始入射波强度的关系:

J [1 +e-2No''' (ω川一 2e -CT"'(W, ) N L 

1.", 1 cos tJK L J N2 1io1 20 
[Nσ(1)(ω.)J2+ (tJK j2 

(5) 

上式在 σω(ω.) NL<<l 时，给出熟知的小信

号无吸收的结果:

2 T J\T2~~~ ~2 tJKL 1. '" 1io12oN2 sinc 一丁厂一 (6) 

在 Nσω(ω.)L>>l 的情况下:

N2 1~n 1.n I~J202(7) 
[Nσω(ω.) J 2+(tJK) 

由 (5)式可以看出3ωs 的吸收导致比无吸

收小的 1'J 而且相位匹配条件也不再是 tJK

=OJ 而且给出了完全不同的匹配关系。在极

端情况下，则给出 (7)式的色散线型。避免的

的吸收可设法使关系 Nu(1)(ω.) L<< l 得到满

足。特别是在高密度下工作时，应当考虑这

一关系的要求。



2. 双光子吸收:基波的双光子吸收会导

致:① 基态的粒子数减少i ②入射波光强下

降;基态粒子数下降会降低 vuv 输出:激发

态的布居会导致位相匹配条件的破坏从而降

低 vuv 输出 2 同时会导致其他过程的发生，

例如激光过程等。这些过程的竞争效应也会

导致 vuv 输出下降2 由于双光子吸收截面

在共振条件下增大以及吸收速率与入射强度

的平方正比关系，因而这是一种可以与入射

披单光子吸收影响相比的过程。

我们在单独考虑的波的双光子吸收时，

在平面波小信号条件下3 求解了四波祸合方

程。当双光子吸收截面很小，因而可以忽略

时:

1. '" 1讪N2 sinc2 ( LlK-2气A尚品

(8) 

式中， Al=i 五先a[K (ωN牛的3ω1，

-ω1，的)J ;凡z 为的波的线性折射率; K (W1) 

为 2的+的过程的 K 因子3 为一常数 80

为真空介电常数 c 为真空光速;这一结果表

明三阶非线性折射率影响计及后， 会产生

LJK 的位移。

考虑到双光子吸收:

IehJlldz'la dz6 | 220Ioo 
L)o - - )0 - -1-2EioRe(A1)zJ ~.iU~ "\1 

式中， ElO是的波的入射场振幅;

1唰 r A , ì 
zJcþ (←截击川一2Re(A1) Eioz) 

(9) 

(10) 
从 (9)式和(10)式出发p 即使在 2Re(Al)EioL

<< 1 的情况下3 也可以得出明显的双光子饱

和效应。此时 1. 与 120 成正比， 然而与 110 的
关系是一个比较复杂的关系。

结果表明3 双光子吸收效应对 vuv 输

出的影响是很强烈的。

既要减小双光子吸收，又要利用共振增

强，可以考虑使双光子共振束 2的偏离共振

几个能级线宽。在实验条件许可的情况下3 可

以采用非共振四波混频3 由于非共振时的双

光子饱和光强比较高2 因而允许通过加大入

射束的功率来提高转换效率。此外2 根据 E.

A. Stapper时14J 的讨论，在双光子共振情况

下，对于低密度系统，双光子泵浦转换器效

率与多普勒宽度和激光束的线宽之积成反

比。因而线宽窄的激光束有利于减小双光子

共振吸收，在高密度系统中3 吸收主要取决于

压力加宽和激光线宽，小的压力加宽有利于

减少双光子吸收。Harris 和Bloom用假定的

四能级系统3 得到过同样的结论(15)。因而可

以肯定，采用双蒸气匹配系统对于减少双光

子吸收是有利的。以前采用惰性气体进行位

相匹配曾获得过 vuv 信号随匹配气体气压

升高而下降的结果。被归结为压力加宽影响。

3. 其他过程:非线性效应不仅导致吸

收3 还会引起折射率的变化，使得折射率与光

强相关。这种影响除了引起位相匹配条件的

变化而影响输出外，由于高斯光束的径向相

关的强度分布，会导致入射激光束的聚焦或

者散焦3 从而破坏混频过程。 在强度比较高

的情况下这一问题变得更突出。Puell[16J在分

析的基础上得到了由于三阶光强相关折射率

影响产生自聚焦效应的临界功率 Pcr 和聚焦

位置 ZF， 它们分别表示为

p旷=11. 22λ)2C~8!L (11) 
64~ 2 

式中3 叫=号L扣x(俨{估牛8

线性折射率2λ 为入射波长。

Z mui 
F 一-一一一-一一

=λ(43)m-1 
(12) 

式中P为入射功率;但00 为高斯光束束腰半径。

如果计及到五阶项，在一定强度下则会出现

散焦。非线性折射率从三阶起逐级变符号，随

入射强度的增加2 聚焦和散焦效应交替占主

导地位。在一般的实验条件下，只要入射功

率不很高(比如小于 107 W)，实际可以不考
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虑。在高入射强度下，可以利用相邻级的相

反效应来避免之。

多光子电离是一比较复杂的效应，影响

比较严重时3 可以完全破坏混频的条件。实

验和理论的出入比较大。在采用碱金属进行

UV段波长的产生时，这一效应具有显著影

响。采用碱土金属时，由于相对稳定，在入射

强度不高时这一效应并不显著。

二聚体效应只对碱金属比较重要，采用

碱土金属和惰性气体2 可以不考虑这一效应。

从上面的讨论可以看出，在进行非线性

四波混频产生 VUV 相干辐射时，主要的限

制过程是吸收及其相关的非线性折射率的影

响。在考虑最优工作条件时，应计及这些限

制过程。 O.R. Vidal 曾建议，可以在计及所

有的限制过程的影响后再进行位相匹配[17J。
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