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摘要　ＳｉＯ（犫３П）与Ｎａ的近共振传能过程是钠原子化学激光的关键步骤。为了对这一过程进行初步的实验研

究，建立了一个包括ＳｉＯ（犫３П）合成系统和Ｎａ蒸气生成供给系统在内的近共振传能实验装置。通过ＳｉＨ４ 热解产

物与Ｎ２Ｏ反应合成了一定浓度的亚稳态储能粒子———ＳｉＯ（犫
３
П）；在此基础上进行了ＳｉＯ（犫３П）与Ｎａ混合传能的

实验研究。测到了ＳｉＯ（犫３П）和Ｎａ（４犱２犇）的自发辐射光谱，并且验证了ＳｉＯ（犫３П）与Ｎａ近共振传能及Ｎａ（４犱２犇）

粒子的存在。进一步研究发现，在 ＳｉＨ４ 流量为０．０９ｍｍｏｌ／ｓ，ＳｉＨ４ 载气流量为１４．８８ｍｍｏｌ／ｓ，Ｎ２Ｏ 流量为

０．７４４ｍｍｏｌ／ｓ，ＳｉＨ４ 热解炉温度为１３５０Ｋ实验条件下，当Ｎａ蒸气载气流量（７．４４ｍｍｏｌ／ｓ）保持不变时，Ｎａ（４犱
２犇）

粒子数密度与Ｎａ池温度成递增关系；而当Ｎａ池温度（分别在６７３Ｋ和７２３Ｋ）固定时，Ｎａ（４犱２犇）粒子数密度与Ｎａ

蒸气载气流量基本成线性递增关系。
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１　引　言

　　目前存在的几个成熟的化学激光
［１］体系包括

ＨＣｌ／ＤＣｌ，ＨＦ／ＤＦ 及 氧 碘 化 学 激 光 （Ｃｈｅｍｉｃａｌ

ＯｘｙｇｅｎＩｏｄｉｎｅＬａｓｅｒ，ＣＯＩＬ）等，其中 ＨＦ和氧碘化

学激光的发展尤其引人注目［２～５］。由于化学激光的

主要能量来自化学反应，而且具有良好的放大性和
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光束质量，因此化学激光在高功率激光应用方面具

有独特的优势。科学家们一直在探索可见波段的化

学激光［１，６］。ＳｉＯ（犫３
П）Ｎａ体系是研究最多，也是

最有可能被发展放大的一个可见波段化学激光体

系。

ＳｉＯ（犫３
П）Ｎａ激光体系的能量来自亚稳态储

能粒子 ———ＳｉＯ（犫３
П），发光介质为钠蒸气，最佳输

出波长为５６９ｎｍ（黄绿光）
［７］。亚稳态的ＳｉＯ（犫３

П）

是一种很好的储能粒子，其能量接近３．５ｅＶ，寿命

在１０ｍｓ量级
［８］。实验证实ＳｉＯ（犫３

П）可以与 Ｔｌ

（５３５ｎｍ），Ｇａ（４１７ｎｍ），Ｎａ（５６９ｎｍ）等原子发生

高效的近共振传能并将这些原子从基态激发到激发

态。其中Ｎａ原子与ＳｉＯ（犫３
П）的近共振传能是最

有效的［８］。有研究称ＳｉＯ（犫３П）Ｎａ激光体系的饱和

光强可达到６Ｗ／ｃｍ２，这表明钠原子化学激光有很

好的放大潜力［９］。

ＳｉＯ（犫３
П）是钠原子化学激光的能源。高效地

合成ＳｉＯ（犫３
П）是实现钠原子化学激光的基础，而

ＳｉＯ（犫３
П）与Ｎａ的近共振传能是钠原子化学激光

的关键步骤。在以往的近共振传能研究中，ＳｉＯ（犫
３
П）主要通过硅单质蒸发获得硅原子，然后通过硅

原子和Ｎ２Ｏ反应获得ＳｉＯ（犫
３
П）

［８～１０］。该技术主要

问题是单质硅蒸发获得的硅原子浓度较低，很难合

成高浓度的ＳｉＯ（犫３П）。本文采用ＳｉＨ４ 热解产物与

Ｎ２Ｏ反应的方法
［１１］合成了较高浓度的亚稳态储能

粒子———ＳｉＯ（犫３П）。建立了一个包括ＳｉＯ（犫
３
П）合

成系统和Ｎａ蒸气生成供给系统在内的近共振传能

实验装置，并对ＳｉＯ（犫３П）与Ｎａ的近共振传能规律

进行了实验探索。

２　实验装置

图１ 实验装置图

Ｆｉｇ．１ Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｏｆｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｃｏｎｆｉｇｕｒａｔｉｏｎ

实验装置如图１所示。ＳｉＨ４ 的高温分解是在

高温管式炉中完成的。管式炉加热到１４２０Ｋ左右。

一个铂铑热电偶（Ｓ型）伸至炉膛中央部位检测炉内

温度，并将信号反馈给电源控制器，通过电源控制器

控制管式炉的通电电流实现对炉膛内部温度的精确

控制。炉膛和热电偶保护套管的材料均为结晶碳化

硅。稀释后的ＳｉＨ４ 从管式炉上游进入。ＳｉＨ４ 和其

稀释气体（Ｈｅ或Ａｒ）的流量由两个质量流量计（七

星华创Ｄ０７７Ｂ／ＤＭ）精确控制。Ｎ２Ｏ从管式炉出

口部位通入，为了使Ｎ２Ｏ与从管式炉出来的主气流

充分混合，Ｎ２Ｏ采用了小孔圆周喷射的方式进入。

实验中Ｎ２Ｏ没有加稀释气，其流量同样由一个质量

流量计来控制。

在靠近 Ｎ２Ｏ与气相Ｓｉ原子反应区的位置，连

接一个测试池。在测试池和反应区之间，以圆周喷

射的方式通入Ｎａ蒸气。固体Ｎａ单质存放于Ｎａ池

中，实验中加热Ｎａ池，获得Ｎａ蒸气，并且在Ｎａ池

中通入载气（Ｈｅ），将其载入反应装置中。通过精确

控制Ｎａ的温度和载气的流量可以控制Ｎａ蒸气的

浓度和流量。大部分实验的 Ｎａ池温度在６３０～

７６０Ｋ之间。由于Ｎａ蒸气在常温下是固体，在管道

中容易凝结，装置中的 Ｎａ蒸气输运管道和测试池

都进行了加热和保温处理。

光谱测试池紧挨 Ｎａ蒸气通入的位置，即靠近

共振传能区。测试池中激发态粒子的自发辐射荧光

通过一个光路收集系统被聚焦到单色仪（Ａｃｔｏｎ

ＳｐｅｃｔｒａＰｒｏ２３００ｉ）狭缝上，在单色仪的出口狭缝上

连接着一个光电探测器（ＣｈａｒｇｅＣｏｕｐｌｅｄＤｅｖｉｃｅ，

ＰｒｉｎｃｅｔｏｎＩｎｓｔｒｕｍｅｎｔｓＰｉｘｉｓ４００），用以探测光谱信

号。光电探测器、管式炉电源控制器及流量计都与

计算机连接，实验中通过不同的软件在计算机上记

录所有的实验数据。

３　结果与讨论

３．１　犛犻犗（犫
３
П）的合成

通过ＳｉＨ４ 热解得到气相硅原子，然后气相硅

原子与Ｎ２Ｏ反应得到气相ＳｉＯ（犫
３
П）。过程为

ＳｉＨ →４ ＳｉＨ２＋Ｈ２， （１）

ＳｉＨ →２ Ｓｉ＋Ｈ２， （２）

Ｓｉ＋Ｎ２Ｏ→ＳｉＯ（犫
３
Π，犪

３
Σ，犃

１
Π）＋Ｎ２。（３）

　　一般认为ＳｉＨ４ 的热解可分为两个步骤，如

（１），（２）式所示。热解的最终产物———气相Ｓｉ原子

与氧化剂Ｎ２Ｏ反应产生ＳｉＯ（犫
３
П，犪

３
Σ，犃

１
П），其

中ＳｉＯ（犫３
П）占绝对优势

［１１］，实验测到的光谱信号

也证明了这一点。图２给出了实验中测到的一个典

型ＳｉＯ（犫３
П）自发辐射谱图，其各峰的位置与文献
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上查到的数据（表１
［１２］）非常吻合，这充分证明了

ＳｉＯ（犫３
П）的存在。

图２ Ｓｉ＋Ｎ２Ｏ反应产生的ＳｉＯ（犫
３
П）自发辐射谱

Ｆｉｇ．２ ＳｉＯ（犫３П）ｃｈｅｍｉｌｕｍｉｎｅｓｃｅｎｔｅｍｉｓｓｉｏｎｓｐｅｃｔｒａ

ｐｒｏｄｕｃｅｄｉｎｔｈｅｒｅａｃｔｉｏｎｏｆａｔｏｍｉｃｓｉｌｉｃｏｎａｎｄＮ２Ｏ

表１ ＳｉＯ（犫３П犡 １
Σ）各跃迁的光谱波长

Ｔａｂｌｅ１ ＢａｎｄｓｙｓｔｅｍｏｆＳｉＯ（犫３П犡 １
Σ）

λ／ｎｍ λ／ｎｍ

（０，０） ２９５．３９ （１，３） ３２０．５５

（０，１） ３０６．４８ （２，１） ２８８．９６

（０，２） ３１８．３９ （２，３） ３１０．７４

（０，３） ３３１．１０ （２，４） ３２２．６９

（１，０） ２８６．９４ （２，５） ３３５．５１

（１，２） ３０８．５９

表２ ＳｉＯ（犫３П犡 １
Σ）与Ｎａ３狊２犛４犱２犇近共振

传能跃迁之间的能量差

Ｔａｂｌｅ２ ＮｅａｒｒｅｓｏｎａｎｃｅｓｏｆＳｉＯ（犫３П犡 １
Σ）ｗｉｔｈ

Ｎａ３狊２犛４犱２犇ｐｕｍｐｔｒａｎｓｉｔｉｏｎ

Ｕｐｐｅｒａｔｏｍｉｃｌｅｖｅｌ ＳｉＯ（ν′，ν″）犫犡 Δ犈／ｃｍ
－１

Ｎａ４犱２犇５／２，３／２
（１，０） ２９４

（２，１） ４５

　　Δ犈／ｃｍ－１ｉｓｔｈｅａｐｐｒｏｘｉｍａｔｅｖａｌｕｅｏｆｍｏｌｅｃｕｌａｒｅｎｅｒｇｙｌｅｖｅｌ

ｍｉｎｕｓａｔｏｍｉｃｅｎｅｒｇｙｌｅｖｅｌ．

３．２　犛犻犗（犫
３
П）与犖犪原子近共振传能验证

理论分析表明，Ｎａ原子很容易与ＳｉＯ（犫３
П）碰

撞发生近共振传能，并且最容易被激发到４犱２犇 能

级［８］。Ｎａ３狊２犛４犱２犇跃迁与ＳｉＯ（ν′，ν″）犫犡跃迁的能

级差如表２所示
［１０］。Ｎａ（４犱２犇）自发辐射出５６９ｎｍ

的光子 （４犱２犇３狆
２犘），其精细结构如表３所示

［１０］。

通过测试５６９ｎｍ光信号来验证Ｎａ（４犱２犇）的存在，

并且用测到的５６９ｎｍ光信号的强度来表征测试池

中Ｎａ（４犱２犇）的粒子数密度；变化实验条件来验证

ＳｉＯ（犫３
П）与Ｎａ原子近共振传能的存在。

如图３（ａ）所示的实验只通入 Ｎａ蒸气和其载

气，ＣＣＤ曝光时间在１００ｍｓ时仍没有测试到任何信

号；图３（ｂ）所示的实验又通入了ＳｉＨ４ 及其载气和

Ｎ２Ｏ，即实验中产生了ＳｉＯ（犫
３
П），这时候ＣＣＤ曝

光时间在１０ｍｓ时（其他测试条件均相同），即测到

了很强的５６９ｎｍ辐射信号。这表明了ＳｉＯ（犫３П）与

Ｎａ原子发生了明显的近共振传能，并且产生了

Ｎａ（４犱２犇）。从表３提供的精细结构数据可知，图３

（ｂ）中的双峰应该是４犱２犇３狆
２犘 跃迁的精细结构，

实验中读取的是较高峰的强度值。

表３ Ｎａ（４犱２犇）自发辐射的精细结构数据

Ｔａｂｌｅ３ Ｅｎｅｒｇｙａｎｄｓｐｏｎｔａｎｅｏｕｓｅｍｉｓｓｉｏｎｒａｔｅｓｏｆ

ｆｉｎｅｓｔｒｕｃｔｕｒｅｓｏｆＮａ（４犱２犇）

Ｔｒａｎｓｉｔｉｏｎ Ｅｎｅｒｇｙ／ｃｍ
－１ Ａｖａｌｕｅ／（１０－７ｓ）

４犱２犇５／２３狆
２犘３／２ １７５７５．３７５ １．２０

４犱２犇３／２３狆
２犘３／２ １７５７５．４１０ ０．２１

４犱２犇３／２３狆
２犘１／２ １７５９２．６０６ １．０３

图３ 实验测到的Ｎａ４犱２犇３狆
２犘（５６９ｎｍ）辐射谱

Ｆｉｇ．３ ＳｐｅｃｔｒａｏｆＮａ４犱
２犇３狆

２犘（５６９ｎｍ）ｄｅｔｅｃｔｅｄ

ｉｎｔｈｅｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔ

３．３　犛犻犗（犫
３
П）与犖犪原子近共振传能实验

钠池温度与５６９ｎｍ光信号强度的关系如图４

所示，条件为：ＳｉＨ４ 流量０．０９ｍｍｏｌ／ｓ，ＳｉＨ４ 载气流

量１４．８８ｍｍｏｌ／ｓ，Ｎ２Ｏ流量０．７４４ｍｍｏｌ／ｓ，Ｎａ蒸气

载气流量７．４４ｍｍｏｌ／ｓ，ＳｉＨ４ 热解炉温度１３５０Ｋ。

从图４可以看出，随着钠池温度在６３０～７６０Ｋ范围

内变化时，５６９ｎｍ光信号强度逐渐增大，而且增大

速度逐渐加快。这应该与Ｎａ的饱和蒸气压随温度

的变化规律相关。温度越高时，气流中 Ｎａ蒸气的

分压越高，即 Ｎａ原子的粒子数密度越大。这有利

于ＳｉＯ（犫３П）与Ｎａ的近共振传能，产生更多的激发

态钠原子。由于目前Ｎａ池加热方式的限制，Ｎａ池
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温度最高只能做到７６０Ｋ左右，图中拟合的曲线仍

然没有出现拐点。这说明测试池中Ｎａ原子的粒子

数密度还没有达到饱和值，所以图中曲线一直保持

上升。在下一步的实验研究中，需要改进 Ｎａ池的

加热方式，以达到最佳的Ｎａ原子粒子数密度。

图４ ５６９ｎｍ光信号强度与钠池温度的关系

Ｆｉｇ．４ Ｉｎｔｅｎｓｉｔｙｏｆ５６９ｎｍｖｅｒｓｕｓｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｏｆ

Ｎａｏｖｅｎ

图５ ５６９ｎｍ光信号强度与钠蒸气载气流量的关系

Ｆｉｇ．５ Ｉｎｔｅｎｓｉｔｙｏｆ５６９ｎｍｖｅｒｓｕｓｆｌｏｗｒａｔｅｏｆ

ｅｎｔｒａｉｎｉｎｇｇａｓｏｆＮａ

Ｎａ蒸气载气流量与５６９ｎｍ光信号强度的关

系如 图 ５ 所 示。实 验 的 条 件 为：ＳｉＨ４ 流 量

０．０９ｍｍｏｌ／ｓ，ＳｉＨ４ 载气流量１４．８８ｍｍｏｌ／ｓ，Ｎ２Ｏ

流量０．７４４ｍｍｏｌ／ｓ，ＳｉＨ４ 热解炉温度１３５０Ｋ，钠池

温度分别为６７３Ｋ（ａ），７２３Ｋ（ｂ）。从图５（ａ）和（ｂ）

的变化趋势来看，Ｎａ蒸气载气的流量和光信号强度

基本成线性递增关系。这说明，一方面在相同真空

抽力的情况下，增大载气流量使得测试池压力增大，

即增加了Ｎａ原子的粒子数密度；另一方面增加Ｎａ

蒸气的载气流量有利于气体混合，促进了碰撞传能。

因此，在目前的实验条件下，Ｎａ蒸气载气的流量直

接影响了测试池中激发态钠原子的粒子数密度。

４　结　论

建立了基于高温管式炉的ＳｉＨ４ 热解装置和Ｎａ

蒸气生成供给系统。利用高温热解ＳｉＨ４ 的方法获

得了气相Ｓｉ原子，然后通过气相Ｓｉ原子与Ｎ２Ｏ反

应成功得到了亚稳态储能粒子———ＳｉＯ（犫３
П）。在

此基础上对ＳｉＯ（犫３
П）和Ｎａ进行了混合传能的实

验研究。

测到了Ｎａ（４犱２犇）的自发辐射光谱，并且验证

了ＳｉＯ（犫３
П）与Ｎａ近共振传能和Ｎａ（４犱

２犇）粒子

的存 在。 进 一 步 研 究 发 现，在 ＳｉＨ４ 流 量

０．０９ｍｍｏｌ／ｓ，ＳｉＨ４ 载气流量１４．８８ｍｍｏｌ／ｓ，Ｎ２Ｏ

流量０．７４４ｍｍｏｌ／ｓ，ＳｉＨ４ 热解炉温度１３５０Ｋ实验

条件下，当Ｎａ蒸气载气流量（７．４４ｍｍｏｌ／ｓ）保持不

变时，Ｎａ（４犱２犇）粒子数密度与 Ｎａ池温度成递增

关系，而且变化曲线与Ｎａ的饱和蒸气压曲线相关；

另外，在同样的ＳｉＨ４ 和 Ｎ２Ｏ相关流量参数下，Ｎａ

池温度分别固定在６７３Ｋ和７２３Ｋ时，Ｎａ（４犱２犇）粒

子数密度与 Ｎａ蒸气载气流量基本成线性递增关

系。
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２８２０

光学前沿———２００８’激光技术论坛

暨“２００７中国光学重要成果”发布会在上海召开

　　３月１８日下午，由中科院上海光学精密机械研究所和德国慕尼黑国际博览集团联合主办，光学期刊联合编辑部承办的光

学前沿———２００８’激光技术论坛暨“２００７中国光学重要成果”发布会在上海隆重召开。国家科技部副部长、中国光学学会副理

事长、《光学学报》杂志主编曹健林，中国光学学会理事长、《中国激光》杂志主编周炳琨院士，《激光与光电子学进展》主编范滇

元院士，中科院上海光学精密机械研究所所长朱健强，德国慕尼黑国际展览有限公司副总裁张树青等出席了此次论坛。

图１ 颁奖嘉宾和获奖代表合影。前面左起：邵建达，齐豪，朱健

强，曹健林，周炳琨，范滇元，管小康；后排：张树青（左一），

黄哲（左三），陈寅飞（左五），马向阳（左八），楼祺洪（左九），

　　　　周常河（右三），龚尚庆（右二），付玲（右一）

朱健强所长在欢迎词中指出，随着激光技术的不断发展，激

光应用已经渗透到科研、产业的各个方面，在新能源、汽车制造、

环境监测、通信、国防安全等领域都起着重要的作用。光学前

沿———２００８’激光技术论坛对推动和发展激光技术将具有积极的

意义。

《激光与光电子学进展》杂志主编范滇元院士在发言中指出，

近年来，中国光学领域科研人员在国际著名期刊发表的具有重要

学术、应用价值的论文越来越多，得到了国内外同行的肯定和好

评。为了让更多的读者及时了解这些最新研究成果，扩大这些成

果在国内的影响，《激光与光电子学进展》杂志从２００５年起开设

“年度中国光学重要成果”栏目，介绍当年中国光学领域研究人员

在国际著名期刊发表研究成果。这个栏目得到了国内众多光学

专家的认可与支持，该栏目内容丰富多彩，是国内光学期刊中少

见的高含金量栏目。

范滇元院士在论坛上宣布了获奖名单。本次２００７年度“中

国光学重要成果”包括全国光学领域２９个课题组在２００７年发表

在国外知名期刊上的研究成果。今年借２００８’激光技术论坛之际

举办２００７年度“中国光学重要成果”发布会，获奖的研究工作代表了我国在相关领域的最高研究水平，非常值得向从事光学研

究的人员推荐。曹健林副部长、周炳琨院士、范滇元院士等激光专家以及相干（北京）商业有限公司、恩耐（上海）激光技术有限

公司等光电企业的代表为华中科技大学周治平研究组等１３个获奖课题组代表颁发了获奖证书和奖杯。

图２ 科技部副部长曹健林为获奖代表颁奖 图３ 中国光学学会理事长周炳琨院士为获奖代表周常河研究员颁奖

此次激光技术论坛邀请了国内从事前沿激光技术研究的许祖彦院士、王骐研究员、张小民研究员、魏志义研究员、陈卫标

研究员等就深紫外激光技术、高功率激光、空间激光等开展了广泛探讨。

３３５　４期　　　　　　　　　　　　　　王增强 等：ＳｉＯ（犫３П）与Ｎａ近共振传能实验研究


