
第４４卷　第９期 中　国　激　光 Vol．４４,No．９
２０１７年９月 CHINESEJOURNALOFLASERS September,２０１７

钠乙烷准分子产生钠D２ 线荧光寿命的实验研究

胡　墅１,盖宝栋１,２,夏栩笙１,２,郭敬为１∗,王鹏远１,李　慧１,刘金波１,何　山１,２,蔡向龙１,陈　莹１
１中国科学院大连化学物理研究所化学激光重点实验室,辽宁 大连１１６０２３;

２中国科学院大学,北京１０００４９

摘要　准分子宽带抽运钠金属激光器具有实现钠信标光源的潜质,该激光器在运转过程中需要借助准分子将钠原

子由基态转换为激发态,因此有必要对由准分子解离产生的钠原子激发态荧光寿命开展实验研究.采用不同波长

的蓝翼抽运光对不同温度的钠乙烷准分子体系进行激发,分别测量钠D１ 线和钠D２ 线的荧光寿命.结果表明,

３２P３/２与３２P１/２能级的荧光寿命明显长于其自然寿命,且激发波长越长,荧光寿命延长得越明显.辐射捕获效应是

导致荧光寿命延长的另一个因素.随着泵浦单光子能量下降,钠乙烷准分子被激发到 A２Π３/２态的概率变大,能够

长时间产生激发态钠原子,这也会使荧光寿命延长.与钠D１ 线相比,钠乙烷准分子体系钠D２ 线的放大自发辐射

信号的可放大性更好.更好的可放大性以及较长的荧光寿命使得钠D２ 线激光更易于实现.
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１　引　　言
二极管抽运碱金属激光器(DPAL)具有体积小、增益系数高、量子效率高、易于流动散热、光束质量好等

诸多优点[１],受到了国内外研究人员的广泛关注[２Ｇ８].但DPAL的吸收线宽和激光的发射线宽严重不匹配,
导致绝大多数抽运光不能被碱金属吸收.２００８年,准分子宽带抽运碱金属激光器(XPAL)的概念被提出[９],
之后研究人员陆续实现了不同准分子体系下铯D１ 线(８９４nm)激光输出[１０]、铯D２ 线(８５２nm)激光输出[１１]、
铷D１ 线(７９５nm)激光输出[１２]、钠与氙气准分子的钠D１ 线和D２ 线激光输出[１３],以及铷与氩气准分子体系

下的铷D２ 线(７８０nm)激光输出[１４].２０１５年,中国科学院电子学研究所对连续抽运XPAL机制下的抽运阈

值特性进行了理论研究[１５].
在研究激光体系过程中,激光上能级的荧光寿命是评价激光体系运转方式的重要参考依据之一.有人

针对钠、铷、铯等碱金属蒸气激发态能级的荧光寿命进行研究后发现,实验获得的荧光寿命明显长于自然寿

命[１６Ｇ１８].在原子蒸气中,如果激发态原子被其他基态原子包围,共振辐射出的光子就会被再吸收和多次发

射,直到光子逃离出蒸气,这一过程称为辐射捕获效应[１９],该效应会导致观测寿命比自然寿命长.XPAL在

运转过程中不采用碱金属原子能级共振辐射波长对应的激发波长,而是利用蓝翼伴峰波长激发准分子,随后

激发态的准分子快速解离,产生激发态碱金属原子.目前尚未查到这一过程中碱金属原子荧光寿命研究的

相关文献.
本文围绕可用于钠信标光源[２０]的准分子宽带抽运钠金属激光器(XPNaL)开展工作.通过实验研究了

钠乙烷准分子新体系在不同工作温度下的钠D１ 线和钠D２ 线荧光寿命,特别是钠乙烷准分子体系在不同波

长蓝翼抽运光激发下的钠双线荧光寿命的变化,分析了荧光寿命延长的机理.此外,还研究了钠D１ 线和钠

D２ 线的放大自发辐射(ASE),分析了钠乙烷准分子体系的荧光寿命对粒子数反转的影响.

２　基本原理及实验装置
XPNaL的工作机理示意图如图１所示.以钠乙烷准分子体系为例,基态钠原子与乙烷分子通过碰撞形

成X２Σ＋１/２态准分子,钠乙烷准分子吸收蓝翼吸收带的抽运光后跃迁到B２Σ＋１/２态,进而快速分解为乙烷及

３２P３/２态、３２P１/２态的钠原子,钠原子在３２P３/２→３２S１/２过程中受激辐射产生波长为５８９．１６nm 的激光

(钠D２ 线).

图１ XPNaL工作机理示意图

Fig敭１ SchematicofXPNaLoperationmechanism

采用时间切片技术测量荧光寿命,实验装置示意图如图２所示.采用 Nd∶YAG激光器(PROＧ２９０Ｇ
３０EH,SpectraＧPhysics)倍频输出的５３２nm激光对NarrowScan脉冲染料激光器(RadiantDyesGmbH)进
行抽运,染料激光脉宽约为８ns,重复频率为３０Hz,染料激光被聚焦于钠池中心.钠池的长度为１０cm,直
径为２．５cm.向池内充入乙烷气体,使常温下池内压力为８０kPa.利用加热炉控制钠池的温度,加热炉侧

面有观察窗口,通过该窗口可将光纤耦合进FHR１０００型光谱仪对荧光进行探测,通过时间延迟器(DG６４５)
外触发控制Nd∶YAG激光器与光谱仪增强电荷耦合器件(ICCD)探测器同步触发,再利用光谱仪ICCD探

测器的延时启动控制功能,在一定曝光时间内将钠D２ 线与钠D１ 线的荧光强度依次记录下来,从而完成对
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整个荧光曲线的记录.在外触发下,ICCD的灵敏度极高,可以探测到弱的荧光信号;利用光谱仪光栅分离

钠D１ 线与钠D２ 线,可以消除测量过程中波长的干扰.

图２ 测量荧光寿命的实验装置示意图

Fig敭２ Schematicofexperimentaldevicefortestingfluorescencelifetime

３　实验结果与讨论
将钠池加热到２５０℃,并将光谱仪ICCD的曝光时间开启到５００ns,以便在时域上完全捕获光谱.抽运

波长为５５３nm的激光激发钠乙烷准分子后,光谱仪就会捕获到钠D１ 线和D２ 线的荧光信号,如图３所示,
钠双线的信号清晰可辨.由于３２P３/２能级和３２P１/２能级的间隔仅为１７．２cm－１,因此钠D１ 线和钠D２ 线的荧

光信号强度几乎一样.

图３ ２５０℃下钠乙烷准分子体系钠D１ 线和钠D２ 线的荧光光谱

Fig敭３ FluorescencespectrumofsodiumＧethaneexcimerpairssodiumD１andsodiumD２linesat２５０℃

将光谱仪ICCD的曝光时间开启到６ns,依次记录不同触发时间下的荧光光谱,绘制出荧光衰减曲线,
如图４(a)所示,荧光寿命可以通过拟合荧光衰减曲线获得,如图４(b)所示.由图４(a)可以看出,钠D２ 线荧

光信号随时间延长呈现为指数衰减的趋势.为减小拟合误差,先对荧光信号强度取对数,然后再进行线性拟

合,去掉抽运光持续作用下的数据点以及末端线性度较差的数据点,对中间段的线性点进行拟合,获得荧光

寿命为(１８．６±０．４)ns.
通过图４(b)可以发现,随着缓冲气体乙烷的引入,其与钠原子形成的激发态准分子解离后的钠D２ 线的

荧光寿命大于其自然寿命(１６．２５４ns)[２１],这一实验现象可以用辐射捕获效应进行解释.需要注意的是,不
是直接采用钠D１ 线或钠D２ 线共振波长激发钠原子,而是先激发准分子,然后利用准分子的解离来获得激

发态钠原子.因此,准分子的作用机理是不能忽略的.将钠池的工作温度升高,分别测量抽运波长为

５５３nm激光激发下的钠D１ 线和钠D２ 线的荧光寿命.由图５可以看出:在相同的条件下,钠D１ 线与钠D２
线的荧光寿命非常接近;随着钠池的工作温度升高,测得的荧光寿命逐渐延长;在２５０~２９０℃温度区间内,
随着温度升高,钠双线的荧光寿命以单调函数形式增加.在高温下,钠原子数量增多,其与乙烷分子的碰撞

更加剧烈,形成的准分子数量也会增加,不仅激发态的钠原子数量增多,而且基态的钠原子数量也有所增加,
这就导致激发态钠原子辐射出的光子被俘获的概率增大,故而测得的荧光寿命也会延长.将工作温度提高
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图４ 钠乙烷准分子体系钠D２ 线的时间分辨荧光谱.(a)荧光衰减曲线;(b)线性拟合曲线

Fig敭４ TimeＧresolvedfluorescencespectraofsodiumＧethaneexcimerpairssodiumD２line敭

 a Fluorescencedecaycurve  b linearfittingcurve

到３００℃,钠原子数量提高到２．６×１０１４cm－３,比２５０℃下的钠原子数量提高了约一个数量级,钠D２ 线的荧

光寿命由１８．６ns增加到３３．３ns.继续提高钠池的工作温度至３４０℃,测得钠D２ 线的荧光寿命为３４．４ns,该
温度下的钠原子数量为９．９×１０１４cm－３,形成的准分子更多,但荧光寿命增加得并不明显(相对于３００℃),这是

因为３４０℃下的辐射捕获效应已趋于饱和.随着工作温度不断升高,共振激发碱金属蒸气产生的辐射捕获效

应会达到饱和,荧光寿命会出现拐点[２２],这源于高温下淬灭现象与辐射捕获效应的共同作用[１７].

XPAL可以实现对抽运光的宽带吸收,因此有必要采用不同抽运波长的激光激发钠乙烷准分子,通过测

量钠D１ 线和钠D２ 线的荧光寿命研究准分子对荧光寿命的影响.图６给出的是２５０℃下分别由５４７,５５３,

５６３nm波长激光激发出的钠D１ 线和钠D２ 线的荧光寿命.由图６可以看出:随着抽运波长增加,钠D１ 线和

钠D２ 线的荧光寿命均逐渐增加;在５４７nm波长激光的激发下,钠D２ 线的荧光寿命为１６．７ns,非常接近D２
线的自然寿命(１６．２５４ns);将激发波长调谐到５６３nm后,钠D２ 线的荧光寿命为２０．３ns.基于图１所示的

XPNaL工作机理进行分析,抽运光子能量无法将X２Σ＋１/２态准分子全部激发到B２Σ＋１/２态,抽运单光子的能量

越低,准分子可能被激发到势能稍低的A２Π３/２态的数量就越多,而A２Π３/２态是束缚态,其解离到３２P３/２态的

时间远长于B２Σ＋１/２解离到３２P３/２态的时间,３２P３/２态的钠原子将得到补充,因此就会表现出钠D２ 线荧光寿命

随抽运波长的变化.

图５ 不同温度下由５５３nm激光激发出的钠D１ 线和

钠D２ 线的荧光寿命

Fig敭５ FluorescencelifetimesofsodiumD１lineand

sodiumD２lineexcitedbylaserwithwavelengthof

５５３nmatdifferentoperationtemperatures

图６ ２５０℃下由不同波长激光激发出的钠D１ 线和

钠D２ 线的荧光寿命

Fig敭６ FluorescencelifetimesofsodiumD１lineand

sodiumD２lineexcitedbylaserwithdifferent

wavelengthsat２５０℃

将光纤探头置于钠池端面窗口的一侧,在３００℃下探测到的钠双线的ASE信号如图７(a)所示.可以

看出,图７(a)中钠D２ 线的线宽明显比图３中钠D２ 线的线宽窄,说明３００℃下探测到的信号为钠D２ 线的

ASE信号.碱金属原子能级的自然寿命普遍较短,如果采用脉宽较短的脉冲激光抽运碱金属原子,将存在

抽运时间短、激光上能级粒子数积累时间不足以及粒子数反转困难等问题,而辐射捕获效应却使光子被反复

吸收,再次在激光上能级进行粒子积累,有利于粒子数反转.
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将图７(a)中５８９．６nm波长附近的信号放大后可发现非常微弱的钠D１ 线的ASE信号,如图７(a)中的

小图所示.钠D１ 线和钠D２ 线的荧光信号强度基本一致,但钠乙烷准分子体系钠D２ 线ASE信号的强度明

显高于钠D１ 线ASE信号的强度,在３００℃下,前者约为后者的１４０倍.钠乙烷准分子激发态B２Σ＋１/２态和

A２Π３/２态解离后直接产生３２P３/２钠原子,在信号沿抽运光方向放大的过程中,３２P３/２态的粒子快速积累,短时

间内形成了粒子数反转;同时,由于３２P３/２态与３２P１/２态之间的能级间隔较小,存在弛豫过程,因此３２P１/２态
也实现了粒子数反转.钠D２ 线在与钠D１ 线的竞争中更具有优势,粒子主要积累到３２P３/２态,并且大部分直

接由D２ 线通道辐射回到基态３２S１/２,使钠D２ 线的放大程度更为明显,钠D１ 线通道受到一定抑制.
将钠池工作温度升高到３４０℃,在相同的抽运能量下获得的ASE信号如图７(b)所示.由图７(b)可以

看出,钠D２ 线的信号进一步放大(与３００℃相比),而钠D１ 线信号依然不明显.３４０℃下钠D２ 线和钠D１ 线

的ASE信号强度分别为３００℃下的７．５倍和５．９倍,钠D２ 线的ASE信号放大得更明显,这也进一步说明了

粒子主要积累到３２P３/２态,并且大部分直接由D２ 线通道辐射回到基态３２S１/２.

图７ 不同温度下测得的钠乙烷准分子体系钠D１ 线和钠D２ 线的ASE信号.(a)３００℃;(b)３４０℃

Fig敭７ MeasuredASEsignalsofsodiumＧethaneexcimerpairssodiumD１lineandsodiumD２line

atdifferenttemperatures敭 a ３００℃  b ３４０℃

对于三能级激光体系或者激光下能级为基态的激光体系来说,由于基态的粒子数始终存在,因而出光阈

值较高,实现粒子数反转较为困难.对于XPAL来说,除激光下能级为基态外,激光上能级３２P３/２态也主要

由激发态准分子的解离产生.而准分子的形成则由钠原子与缓冲气体的碰撞几率决定,准分子由基态到激

发态也存在着概率,这些因素都会导致XPAL粒子数反转更加困难.钠乙烷准分子体系由于激光上能级的

荧光寿命较长,可以使激光上能级的粒子数积累时间变长.随着温度升高,钠D２ 线ASE信号强度增加得更

快,这更有利于粒子数集中在３２P３/２能级,实现５８９．１６nm激光输出.

４　结　　论
在５５３nm波长激光激发下,通过实验测得钠乙烷准分子体系钠D１ 线和钠D２ 线的荧光寿命延长,这源

于辐射捕获效应.随着工作温度升高,钠双线的荧光寿命逐渐增加,但是随着辐射捕获效应趋于饱和,荧光

寿命的延长趋缓.针对XPAL可实现宽带抽运的特性,利用蓝翼伴峰内不同波长的激光激发钠乙烷准分子

体系,结果发现激发波长越长,钠双线的荧光寿命延长的幅度越大.分析认为,在辐射捕获效应作用的同时,
随着抽运单光子能量降低,准分子可能被激发到势能稍低的A２Π３/２态的数量增多,使激发态钠原子在较长

时间内得到补充,这也会使得荧光寿命延长.与钠D１ 线相比,钠乙烷准分子体系钠D２ 线ASE信号的可放

大性更好,粒子主要积累到３２P３/２态,且大部分直接由D２ 线通道辐射回基态３２S１/２,钠D１ 线通道受到了一定

抑制.D２ 线良好的可放大性与较长的激光上能级荧光寿命都有利于钠D２ 线激光的实现.
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