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可见光化学激光研究 I 电子跃迁氟化腆化学激光探索

庄琦黄瑞平桑凤亭崔铁基袁启年张存浩

(中国科学院大迄化学物理研究所)
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提要:研究了三种可以获得电子激发态 IF 的超音速流动反应体系 (F+F2十

IF) 、NHs 体系 ， (F+F2) 、 (NHs+OFs1) 体系 及 (F+F2) 、 NHs~ R1 体系 。 记录到了

1FB→X 荧光光谱。提 出了上述三种反应体系产生 1F(B) 的机制。讨论了研制 1F

化学激光器的前景。
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Abstract: Thr<:e reaction systems in super sonic regime, i. e. (F+F2+IF) , NHa system, 
(F+F2) , (NH3 +CFaI) system and (F + F 2) , NHa. RI system. for production of IF(B) are 

studied. The IF B-X emission is observed from OMA recordings in 450",750 nm range with 33 

band heads. The luminescence intensity distribution of NH2, NH, NF(b) , IF (B) along the 

gas fl.ow direction support the mechanism of the production of IF (B) from each reaction system. 

The vibrationaI distributions of IF(B) are essentially Boltzmann ones. Implication for an IF 

chemicallaser are also presented. 

-引

尽管迄今为止世界上都尚未实现可见光

化学激光p 可研究工作始终在积极而广泛地

进行。 在感兴趣的可见光化学激光的激射介

质中 ， 1F 分子十分引人注目，是很有可能成

为可见化学激光的激射介质之一。近年来已

经实现了光泵口，2J及放电泵浦E汩的 1F 激光。

最早研究 IF(码是从最简单的 12+凡

反应开始的问5J0 Olyne (GJ 及 Whi协field m 

等采用马+F2+02(1L1)反应体系p CoombeE81. 

等采用 12十O:.aF 体系也获得 IF B→X 跃迁

的化学荧光。但以上研究都是在极低压力下

进行的， 1F(B) 粒子数密度很低，不可能发展

为 IF 化学激光。

我们在研究 (F+F:.a)及 NHs 二束超音

速射流反应体系获得 NF(bj C9J 的基础上，采

用 (F+F:.a +IF) 、 NHs 二柬超音速射流反应
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体系3 以及 (F+F2) 、 (NHa+ RI) 二束超音速

射流反应体系3 研究产生 IF化学激光的可能

性。为了比较 RI 分子中 R 的影响3 又要避免

产生预反应p 如 NHa+H1一→NH4I，本文还

采用了 (F+F2) 、 NHs， RI 三束超音速射流

反应体系，来研究卢生 1F(B) 的过程。

二实 验

, 

实验所用装置见图 1。 当采用 (F+几

十 IF) 、NHs 二束超音速射流反应体系时p 在

燃烧室中通入 H2， OFsI 及过量的 F2，燃烧

后产生 (F+凡+1酌，经过列阵喷管的主喷 ι

管膨胀形成 (F+F2十IF)超音速射流。同时

在列阵喷管的副喷管中通入 NHs，产生 NHa

超音速射流。 这二柬超音速射流在喷管出口

的反应区内进行扩散混合，化学反应及碰撞

传能产生 IF(B) 0 IF B→X 跃迁的荧光及各

种激发态粒子的跃迁荧光，以及它们的荧光

强度沿气流方向的分布，经过光栅及多色仪

然后用光学多通道分析仪 (OMA-2) 记录及

贮存3 最后进行分析处理。

NH3 

图 1

当采用 (F+F2) 、 (NHs + OFsI) 二束超

音速射流反应体系时，在燃烧室 内通入 HJI

及过量的凡，产生 (F+F2)超音速射流p 在副

喷管中同时通入 NHs 及 OFs1，产生 (NHs十

CF3I) 超音速射流，其它实验步骤同上。

当采用 (F十F2) 、 NHs， R1 三束超音速

射流反应体系时，可采用专门设计的三通道

. 列阵喷管(见图 2) 。
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图 2 三通道列阵喷管示意图

在燃烧室中通入 H2 及过量 F2，产生(F

+F2) 超音速射流，在三通道喷管另外两个

通道分别通入 NHa 及 RI，产生 NH3 及 RI

超音速射流。

二、结果与讨论

在二束及三束超音速射流反应体系的实

验中p 都获得了 1FB→X 荧光光谱，在 450

"，750 丑m 范围内共观察到 33 个带头，图 3

是 IFB→X 跃迁荧光光谱。

实验中还记录到 NH;， NH\NF(b) 、 IF
(B) 等激发态粒子跃迁的荧光强度沿气流方

向的分布(见图 4) 。

(抖
，
}
等
钮
，
与
)

问

G W ~ OO~~~ 

荧光强度沿气流方向的分布
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3.1 反应及传能产生 IF(B) 的机制

3.1.1 (F+F2+IF) 、NHs 二束超音速

射流反应体系生成 IF(B) 的机制

在我们采周 (F+F2) 及 NHs 二束超音

速射流反应体系产生 NF(b) 的研究中提出

了产生 NF(b) 的反应机制C9] 它与本反应体

系的前一部分有共同之处p 即:

F+NHa 一→ NH;十HF(v~2) (1) 

F+NH; 一→ NH*十HF(v~4) (2) 

F2+NH* 一→ NF(α)+HF (3) 

NF(α) +HF(v;;;'3) 一→ NF(b)+HF

(4) 

由图 4 可以看出，在接近啧管出口处即

已产生 IF(B) J 而该处 NH* 荧光很强，而

NF(b) 尚未出现，因此 IF(B) 可能是通过下

述传能过程产生的:

NH飞IF (xJ 旬")一→ NH+IF(B)

(5) 

其中 NH* 可能是已被观察到的NH (A3 II ) C9lj 

或是尚未观察到的 NH(b1L1)。
图 4 中当 NH* 荧光强度开始衰减后

IF (岛的荧光仍在增强，说明 IF(B) 的生成

除由 NH* 传能的通道外尚有其它生成通道。

在出现上述情况的地方J NF(b) 荧光正在迅

速增强y 同时由 (4) 式可知该处 NF(α) 的粒

子数比 NF(b) 更大，所以可能存在下述传能

过程:

NF(α) +IF (xJ 旬";;;'13) ~→ NF+IF(B) 

(6) 

NF(b) +IF(:功一→ NF+IF(B) (7) 

图 4 中还出现 NF(b) 尚在增强时

IF (B) 荧光却开始衰减的现象，这说明 (7)式

并非主要传能通道p 而 (5)式或 (6)式可能是

主要通道。可惜由于光学多通道分析仪在

874.2丑皿处灵敏度很低，加上 N; 第)正常

的强干扰，以致在实验中未能获得 NF(α) 荧

光强度沿气流方向分布的曲线。

3.1.2 (F+F2) 、 (NHa+OFaI) 反应体

系及(F+F2) 、 NHa、阻反应体系。

其反应及传能的过程，除了与上述。〉至

(7) 式相同的过程外，还应包贪下述产生

IF(侈J v") 的链反应过程:

F十RI 一→ IF (xJ v" ) +R (8) 

F2十R 一→ RF+F (功

据 Wanner 测定J (8) 式中当 RI 为 OFaI

时反应释放的能量中 IF 获得的振动能占

11%，只能使 IF怡， φ勺振动激发到旬"，

7也创。这样 (6) 式在这里就很难进行，由此推

论 (5) 式可能是主要传能通道。根据上述机

制JRI 中 R的影响应主要反映在(8) 式中。在

(F+F2) 、 NHa~RI 三束超音速射流反应体系

的实验中， IF B→X 跃迁荧光强度在使用

OFaI 时比使用 HI时要大 3 倍。这可能与

OFaI 的 0-;:[ 键能 (53.5 kca1/mo1) 小于 HI

的 H-I 键能 (71. 4 kca1j皿01) 有关.

3.2 IF (B) 粒子敏密度的测定

我们用标准灯作光源p 对多色仪及光学

多通道分析仪(OMA-2) 的灵敏度作了标定。

在 400.0卫皿处响应峰值约 0.1 计数/光子，

用 800 条/皿m 光栅时，在 550.0 丑m 处响应

为 3x 10-J 计数/光子，由此计算得 IF(B， v' 

=0) 的粒子数密度为 109 cm-8。
3.3 IF(B)的振动温度

由 IFB→X 荧光光谱(图 3) 可以看出，

IF(B)被激发到几个振动能级，其振动温度

可以由实验所得 BJ v'→X， 咽"跃迁的荧光

强度按下式求得:

N"f=OI钮，， 1)"/川• F"f， Vff (10) 

矶f=Noexp( - 1~ι(11) 
\ kTvf / 

式中 C 为常数， IÐ' ， Ð" 为 IF BJ 旬'→X，

v" 跃迁荧光强度 v 为跃迁频率， F"" 1J" 为

Fr&nck-Oondon 因子JE旬，为旬'能级的振动

能JTVf 为振动温度。

图 5 是由实验数据所得 ln IVf'Vff 与 E旬'

关系图。由图中直线的斜率分别求得不同反

应体系的振动温度 TVf 如下i

(F+F.2 + 1酌 NHa 二束超音速射流反
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图 5 I~，γ 与乱，的苯系

应体系的振动温度 T"， =700Ko (F+F2) 、
(NHs+OFsI) 二束超音速射流反应、体系的

振动温度 T旬， =1100K o (F+F2) 、 NH3、 HI
三束超音速射流反应体系的振动温度丸，=

1100K。

从以上 T"， 的计算结果可以看出，在燃

烧室通入 OFsI 的反应体系p 其丸，值比在副

喷管中通入 OFsI 的反应体系要低约 400K，

这对 IF B) 旬'→X， 11" 跃迁达到部分反转可

能是有利的。

·由图 5 还可以看出，以上三个反应体系

的 IF(B， 的在旬，=0"，5 范围内振动分布是

Boltzm阻丑分布。

, • 

3.4 IF(B) 培益与 IF 上下能级植于

数的关系

将有关数据代入激光增益系数"公式，

可得:

α=3.2 X 10-14 iJN, 

iJN =( N' -N" 手)
也即当 iJN=3.1x109 cm-s 时， α =lx10-公

cm-12 就有可能产生 IF 化学激光。本实验己

证实 IF(B) 的粒子数密度可达到 109 cm-3 ，

所以实现电子跃迁 IF 化学激光是有很大可

能性的。

参加本实验工作的还有孙以珠、逢景科、

闵祥德、李明盛等同志。

参考文献

1 Davis S J , Hanko L. .AppZ. Phys , Lett" 1980; 37: 692 

2 Davis S J et al. J. Ghem. Ph目s. ， 1985; 82: 4831 

3 De Young R J. .Appl. P hys. Lett. , 1980; 37: 690 1-

4 Birks J W et al. J. Mol . Spec归·ωc. ， 1975; 57: 23 

5 V alentini J et al. Int. J. Ghem. K饥et. ， 1976; 8 

33 

6 Clyne M A A et α1. J. Ghem. Soc. FaraiJay 

T rans. , 1972; 268: 212岳

7 Whitefield P D , Davis S J. Ghem. Phys. Lett 

1981; 83: 44 

8 臼ombe R D, Horne R K. J. Phys. GhBm. , 1979 

83: 2435 

9 Zhuang Qi et al. Ghe例• Ph目s. L ett., 1985; 115: 65 

10 Stein L , Wan且er J. J . Ghe例 Ph1月， 1980; 72. 

1128 

夜夜u:衣花在7.~统及双注定哀淀革笼罩筑在~草草E沉淀事寒夜;，;漠漠漠及在夜夜夜法筑、u流"<<U犯在在筑在笼罩笼罩放在筑在"<<~茨瓦夜夜7.夜夜夜荔泼泼疵"<<在沉沉凛凛"<<

(上接第 11 页)

η。 =0.095

L=2.7cm 

S力anford 实验的电子放能效率约为千分

之几3 上述结果比它好。

由激光频率及共振条件可算出共振电子

能量为 7MeV。若电子束峰值电流为 10A，

由匀。值可算出 E.o= 1. 1 x 100 V jcm) 激光产

生自由电子激光功率为 P=2 .1MW 。
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