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铅蒸气电子能级近共振 Raman 散射的合作效应

霍芸生 董景星 丁泽安 楼祺洪

(中国科学院上海尤机所)

提要:实验观察到 XeOl准分子激光束在铅蒸气电子能级问近共振 Raman 散

射的合作效应。对两能级Bloch-Maxwell 方程数值求解所得到的 Raman 尤脉冲波

形与实验结果定性地一致。

Cooperative effects of near-resonance electronic 

同 Raman scaUering in Ph vapor 

Huo Yunsheng , Dong Jinxing , Ding Zeα?事， Lou Qihong 

(Shanghai 工nstitute of Optics and Fine Mechanics, Academia Sinica, Shanghai) 

Abstract: Cooperative effects were observed in the near-resonance electronic Raman scatte­

ring experiments of 五eCl excimer laser pulses in Pb vapor. The Raman-radiation pulse shapes 

obtained by numerically solving the two-Ievel Bloch-Maxwell equations were found to be qua­

li tatively consistent with the experimental results. 

继超辐射、光子回波等光与物质相互作

用中的瞬态相干现象被揭示以后，在受激

Raman 散射、双光于自透明等过程中类似的

合作效应的研究引起了很大的关注b剑。对

Bloch-Maxwell 方程的分析表明，与 Raman

散射有关的原子、分子能级的纵向和横向弛

豫时间都较长时，介质的瞬态相干极化在

Raman 散射中起着重要的作用。当存在泵

浦光的倒空或 Raman 介质饱和的情况下，可

能发生能量由 Raman 光向泵浦光的转换，介

质的各个部分分别对 Raman 散射过程呈现

出增益一损耗的周期性变化。与此同时，原

子、分子能级的粒子数密度以及相干极化矢

量也随时间周期性地改变。若产生 Raman

转换的区域足够长时，输出的 Raman 光
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脉冲波形上将出现周期性起伏的多峰结构。

KachenC4l及 IIllBD;OB C5l 等人分别在 Nd:YAG

红宝石脉冲激光泵浦高压 H2 的 Raman 散

射实验中，观察到了 H2 分子的基电子态振

转能级间的合作 Raman 散射，此时泵浦光

束被倒空，而由于高的氢分子数密度， Raman

能级粒子数的变化可忽略不计。本文研究了

波长为 308n囚的 XeOl准分子激光束在街

原子的基电子能级与一亚稳态 (6p23P，。一6p2

'P2) 之间的近共振 RaÌnan 散射的合作效应。

由于铅Raman 池的加热温度通常不超过

130000，因此铅的蒸气压一般低于 35 Torr, 

对应的铅原子数密度约为 1016"， 1017/C皿3，

收稿日期:1986 年 10 月 28 日 .



当泵浦光能量密度足够大时， Raman 介质将

被强烈地饱和。与高压压的合作Raman

散射相比p 铅蒸气 Raman 散射光脉冲波形

上的周期性结构当有更大的调制度∞。

实验装置已在 [6] 中作了较详细的描述.

从一台 X光预电离 XeOl准分子激光器输

出的脉冲能量约 1J的泵捕激光束，由焦距

为 103m 的透镜聚焦于热区长度为 1皿的

Raman 池的中央，焦斑!处激光强度约 200

MW / cm2 0 Raman 池的最高加热温度为

1200。吼两端的输入、输出窗口相对于池轴中

心线成 5。倾斜，以消除两窗口间可能的反馈

对实验结果的影响。由输出窗口出射的光束

经两块石英棱镜色散将泵浦光与Raman 光

分开。激光波形由响应时间约 200ps 的 QG-

50ZW 强流快速光电管及带宽为 300MHz

的示波器所检测，测量系统的组合响应时间

约 lns。

入射到铅 Ra皿an 池的波长为 308.0nm

的泵浦激光脉冲如囱 1(α)所示。在脉冲前

沿的开始部分有一个很快的上升，并在其后

的 30ns 时间内达到其最大值，脉冲全宽度

(FWHM) 约 60ns。
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· 如---4 』…--

40ns :lOns 

(c)主」 λ八~
•2-O-Z-I-S ‘ 1---1 

20 ns 

图 l 入射到铅 Raman 池的 XeOl 激光脉

j中〈α〉及实验观测的 Raman 光脉冲

证形，铅蒸气压分别为 3 Torr(的 、

6Torr (c)及 15Torr(d)

在图 l(b)-(的中给出了当 Ra四an 池温

度分别为 10500、 1100。 及 120000 时的波长

为 459nm 的 Raman 散射光的脉冲波形。当

Raman 池加热温度约 105000，相应的铅蒸

气压约 3 Torr 时，开始出现蓝色的 Raman

散射光。在此阁值条件下典型的Raman 光

波形如图 1(b)所示，其脉冲持续时间约

15囚。 当 Raman 池加热沮度逐渐增加时，

Raman 光脉冲逐渐呈现多峰状调制波形。当

铅蒸气压为 6 Torr 时，典型的 Raman 光波

形如 (0)所示P 它由两个峰组成，两峰之间的

时间间隔约为 10ns，每个"亚脉冲"的持续时

间约为 10ns。当铅 RaÍnan 池温度继续升

高，铅蒸气压增加到 15 Torr 左右时， Raman

光波形的周期结构由数个峰组成， 两峰之间

的间隔可短至 5ns。

Reiger C7J 在同样实验中也观察到 了

Raman 光脉冲波形上出现的约 50% 的调

制，两峰之间时间间隔约 5ns。因此脉冲波

形的"分裂"是在相互作用长度较长、泵浦激

光能量密度较高的铅蒸气Raman 散射实验

中经常肯以观察到的现象。虽然在铅蒸气

Raman 散射实验中的原于数密度低("，1010

cm-S
) ，基态粒子数的抽空将导致 Raman

增益系数的下降，从而引起 Raman光脉冲

强度的下降。但是由于铅原子的 Raman 终

态 (6p23P!!) 是个亚稳态，由铅原子激光器的

实验数据C8J估计此能级寿命应长于微秒量

级，因此铅蒸气的 Raman 增益系数不可能在

"，10ns 时间内得到恢复，也不足以引起图 2

中所示的变化周期约 5"，10囚的多峰结构。

由于与实验中的低铅原子数密度相联系，

Raman 能级的横向弛豫时间也将较长。由

XeOl激光在铅蒸气中的 Raman 转换所产

生的 Raman 光能量随缓冲气体He气压变

化的实验数据p 估计此横向弛豫时间约为几

个nsE630 泵浦光与 Raman 光在铅蒸气中的

相干传播过程，导致了 Raman 波形上的多峰

结构。
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描述平面波泵浦激光束与 Raman 光

束在 Raman 介质中相干传播的 Bl∞h­

Maxwell 方程组为白，.l

ôE 
写~=(ωdωs) l/!vES (1) 

ôE 
二范ι--(ωB/ω'L)l/!vEr. (2) 

33=KJJW/揣一仰'2 (3) 

33=-EJJW/2元一仙一叫/T1 但)

其中 EL...Es 分别为泵浦光及 Raman 光的场

强， W、@分别为Raman终态与基态粒子数密

度之差，以及Raman 介质的二阶感应极化

强度。 5 为一以原子数密度为参变量的无量

纲长度，管是推迟时间(τ斗一劲。 K! 为与
稳、态 Raman 增益系数相关联的介质常数。

、 T1、 T! 分别为有关 Raman 散射能级的纵向

与横向弛豫时间常数。

在 T1、T2 较长且泵浦光强度较高的情况

下， v、 w 随 τ 的变化主要由(町、 (4)两式右边

的第一项所决定，可略去。、切的弛豫男朋。在

原子密度较低且从泵浦光到 Raman 光的能

量转换效率亦较低的条件下p 可略去泵浦光

束的倒空而只需考虑 Raman 介质的饱和效

应，此时方程组 (1) '" (4)简化为[8]

EL 怪， τ) =EL(O， τ) .∞s β(~， τ) (5) 

Es (~， τ)=(ωs/ωL) 1I2EL (0， τ) 

.sinβ (~， τ-) (6) 

v (~ ， τ) = -sin 中(~， τ') . ." . (7) 

ω(~， τ) -= 一∞s 中倍， τ') .. r' (8) 

其中队β 满足方程:

伊份
有羽1 =归非 .. I (9) 

θβ 
一=-侣 1 ， (10) 
θ5 

这里} T=号 j二(去)UBE2(0，胁 是
"非线性时间函数"。

聚焦的泵浦激光束在原子数密度较低、
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因而稳态增益系数也较低的介质中所产生的

受激 Raman 散射，主要发生在焦点附近泵浦

光强较高的区域。为定性地研究当铅 Raman

池的加热温度及相应的铅蒸气压变化时

Raman 光脉冲波形的变化及使计算简化p 我

们将本实验中焦点前后计 50cm 长的聚焦光

束等效为同样长度的平行光束，其强度等于

该聚焦光束在此长度上的平均光强。对于本

实验中所用参数，我们考虑一截丽积为

O.lcm气脉冲能量及脉冲宽度分别为 0.8J

及 60ns、波形如图 2(α)所示的 XeOl 准分子

激光脉冲在铅蒸气中所产生的 Raman 散

射。在铅蒸气压分别为 3Torr、 6 Torr 及

15 Torr 时，对于方程组 (5) '" (10)数值求解

的结果示于图 2 (b) '" (的 。 计算中所用的稳

态增益系数是从一些铅蒸气受激 Raman 散

射的实验结果

G嘀T • Torr。

•---4 
30 M 

图 2 对泵浦激光脉冲(α〉所计算得到的

Raman 光脉冲波形。 铅蒸气压分别

为 3Torr(的， 6Torr(c)及 15Torr (d)

图 2(b) 所示为 Raman 池温为 1050"'0、

铅蒸气压为 3Torr 时所计算的 Ra皿阳 光 脉

冲披形，其脉宽 (FWHM)约 12ns} 总的持续

时间约 30ns。因 2(0)给出了当铅蒸 气压 为

6 Torr 时的 Raman 光波形。它主要由 两个

峰组成，两个峰之间的时间间隔约 18ns，调

制度达到 100 % 。 从图坷的可以看到，当蒸

气压进一步增加到 15 Torr 时， Raman 起脉



这可能是理论计算的两峰间距 (10'" 20 ns) 

比实验观测值 (5，..， 10ns) 长的原因。而光束

截面内光强的不均匀分布及由此而引起的

空间平均效应则可能导致实验观测到的

Raman 光脉冲波形的调制度低于理论计算

的结果。
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冲波形上峰的数目继续增多，而两峰之间的

时间间隔则缩短到 10ns 左右。

将图 2 所示的理论计算的Raman J't.脉

冲波形与图 1 中的实验观测披形比较，可以

看到它们的基本特点有相似之处。在阔值附

近， Raman 光脉冲呈单峰波形。当铅蒸气压

高于阔值后， ~Raman 光脉冲披形上开始出现

多峰结构P 且随着蒸气压的升高，峰的数目逐

渐增多p 两峰间时间间隔逐渐缩短。与高压

氢中的合作 Ra.man 散射的实验结果r~)相比，

铅蒸气Ramll.n 散射有更深的调制度，理论

计算值为 100%。由方程 (7) 、 (8)的计算结

果可以看到，介质的相干极化@及 Raman

能级粒子数密度差 ω 亦呈周期性变化。由

此可以推断3 豆eOl准分子激光在铅 Raman

散射实验中所观察到的多峰结构脉冲披形由

合作效应所引起。但是由于我们用了简单的

平面波激光束来近似地模拟聚焦激光束的

Rama.n 散射，不能准确地反映沿传播方向泵

浦光强的变化，以及焦斑附近的具有高泵浦

光功率密度及大的非线性时间常数的区域。
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OST-l 型一步法投影光刻机、 Stepper 亚微米光

刻镜头、氮一氛双频激光干涉仪在沪通过鉴定

构成的 Stepper 亚微米光刻镜头可将光刻工作线宽

缩至 0.8μm 以下，在 10x10.mm2 全视场内的实测

分辨率优于 0.5μm，焦深为 2.6μmo

中国科学院技术科学部下达上海光机所研制成

功的氮-氛双频激光干涉仪是光刻密度定位装置，可

作为国产高精度光刻设备的分部:件。它运用激光

干涉和二多普勒原理制成。其定位或测长的分辨率为

0.04μm; 测量精度为土0.5 x 10-6; 最大测量距离为

60m; 测量速度为 O.l5:mjs。

t (起梅材 司~ 1士 ;甚〉

中国科学院上海光机所研制的 081'-1 型一步

注投影光刻机、 8t白pper 亚微米光刻镜头和氨-氛双

颜激光干涉仪于 1987 年 10 月 28 日在沪同时通过

鉴定。鉴定会由中国科学院上海分院主持。

OSP-1 型. -步法投影光刻机采用王之江教授设

计的投影物镜p 经特殊光学工艺制造而成。它可在

大子 φ50mm(2 时〉的硅片上光刻。 工作线宽优于

4μm、 套刻精度 l μm; 放大倍率 1:1; 相对孔径

。 .086， 焦深 0.028mm。该机使用方便且容易为传

统工艺所接受。

由非球面反射镜和肢合的消色差透镜-捷镜组
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