
第  50 卷  第  11 期/2023 年  6 月/中国激光

1101017-1

研究论文

高气压同位素CO2皮秒激光脉冲放大输出特性理论
研究

叶静涵 1，2， 朱子任 1，2， 白进周 1，2， 刘羽 1，2， 谭荣清 1， 郑义军 1*， 苏新军 3

1中国科学院空天信息创新研究院，北京  100094；
2中国科学院大学电子电气与通信工程学院，北京  100049；

3粒子输运与富集技术国家级重点实验室，天津  300180

摘要  为了克服高气压 CO2激光脉冲放大器增益谱线调制效应、平滑增益谱线包络以及减少次级脉冲输出，笔者以

多种 CO2同位素混合物为工作介质，建立了超短 CO2脉冲放大模型，模拟了不同中心波长的长波皮秒激光脉冲注入

不同气压、不同比例 CO2同位素的高气压 CO2激光放大器后的增益谱线特性和脉冲输出特性。模拟结果表明：在气

压为 5 bar、13C 和 18O 原子占比均为 50% 的条件下，10.591 μm 附近的增益谱调制度为 19.65%，R 支较 P 支增益谱调

制度降低了约 40%，较好地抑制了次级脉冲输出。在气压为 10 bar 的条件下，对脉宽为 0.3 ps、能量为 0.01 J 的种子

光进行模拟放大，结果显示：在 9 μm 波段，采用 12C 和 13C 的 6 种 CO2同位素放大的激光脉宽相比采用 12C 的 3 种 CO2

同位素放大的激光脉宽压缩了 28.14%，拖尾能量占比下降了 46.37%；在 10 μm 波段，采用 12C 和 13C 的 6 种 CO2同位

素放大的激光脉宽相比采用 13C 的 3 种 CO2同位素放大的激光脉宽压缩了 23.26%，拖尾能量占比下降了 40.06%。
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1　引　　言

高气压 CO2激光脉冲放大器具有增益体积大、增益

谱线宽的特点，近年来成为长波啁啾脉冲放大（CPA）

系统［1-2］、多级主振荡功率大（MOPA）振放系统［3-4］以及

高能激光系统［5-6］的重要研究方向之一。在 10 μm 波长

附近，高气压 CO2激光脉冲放大器可获得 TW 量级的激

光脉冲输出，在激光分离同位素［7］、激光驱动粒子加

速［8］、激光诱导核聚变［9］等领域具有重要的应用价值。

当 CO2混合气压超过 1 bar 时，分子碰撞导致谱线

加宽；当气压超过 10 bar时，增益谱带宽超过 1 THz［10］，

可以实现长波皮秒脉冲放大。但是，转动能级间隔产

生的增益谱线周期性频率调制效应会导致放大后的激

光脉冲出现次级脉冲，严重影响了主脉冲能量的提取

和进一步放大。

利用不同同位素分子的特性差异实现中心谱线频

移，可以增强增益谱连续性、降低增益谱线的周期性频

谱调制度，从而抑制次级脉冲输出。2011年，Polyanskiy
等［11］在工作气压为 10 bar的条件下，采用 18O原子占比为

50% 的 12C 三种同位素对 5 ps 长波激光脉冲进行放大，

实验结果表明，次级脉冲得到抑制。2018年，Pezh等［12］

对该实验进行模拟计算，验证了同位素对次级脉冲的抑

制作用，但模拟结果中仍有次级脉冲输出。2021 年，

Polyanskiy 等［13］采用 18O 占比为 47% 的 12C 三种同位素，

在 9 μm 波段对 0.3 ps、0.01 J的种子光进行放大，输出激

光脉宽增大到 0.5 ps，拖尾能量占比为 25%。上述研究表

明：对于皮秒量级长波脉冲的放大，采用三种同位素混合

不能完全抑制次级脉冲输出；对于亚皮秒量级的长波脉

冲，放大后的激光脉宽会大幅增加，且拖尾能量占比较大。

笔者建立了适用于 6 种 CO2同位素的长波超短脉

冲放大模型，模拟了不同比例的 6 种 CO2同位素、不同

气压和不同谱带条件下的增益谱带特性及脉冲输出特

性。采用更多种类同位素混合来放大长波超短脉冲的

方法，可以降低增益谱调制度、拓宽增益谱带，从而抑

制了次级脉冲输出。

2　理论模型

常规 12C16O2的光谱范围为 9~11 μm。由于同位素

分子的振转能级不同，同位素分子的跃迁波长存在一

定差异，光谱范围被扩展到 8.9~12.3 μm，在此区间约

有数千条激光谱线。图 1给出了 12C16O2分子及其 5种同

位素（12C16O18O、12C18O2、
13C16O2、

13C16O18O、13C18O2）的辐
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射波长范围［14］。Ⅰ -P 和Ⅰ -R 表示 0001-1000 的 P 支和 R
支跃迁，Ⅱ-P和Ⅱ-R表示 0001-0200的 P支和 R支跃迁。

当 CO2 中氧的相对原子质量不变时，CO2 同位素

的激光波长随着碳相对原子质量的增加向长波方向移

动；当 CO2中碳的相对原子质量不变时，CO2同位素的

激光波长随着氧相对原子质量的增加向短波方向移

动。 12C16O18O 和 13C16O18O 中的两个氧原子不同，分子

的对称性被打破，它们的每个振动分支上的振转跃迁

谱线是其他对称性分子的两倍，即 60 条谱线，谱线密

度更高。

脉冲放大特性［15］可描述为

∂E
∂z

= -∑
J

ρJ， （1）

∂ρJ

∂t
+ é
ë
êêêê2πi ( νc - νJ )+ 1

τ2

ù
û
úúúú ρJ = - σJ nJ E

2τ2
， （2）

∂nJ

∂t
+ nJ - n0

J

τR
= 4 ( ρJ E * + c.c.)， （3）

式中：J 为转动量子数；E 为光场场强；ρJ 为介质极化

率；z 为光束传播方向；nJ 为下能级转动量子数为 J 的

反转粒子数；n0
J 为转动平衡的反转粒子数；νc 为载频；νJ

为谱线的中心频率；σJ 为谱线中心频率的跃迁截面；τ2

为极化退相时间；τR 为旋转弛豫时间。

P 支和 R 支跃迁频率的计算公式为

νJ =
ì
í
î

ïï
ïï

V + BU ( )J - 1 J - BL J ( )J + 1 ， for P‑band
V + BU ( )J + 1 ( )J + 2 - BL J ( )J + 1 ， for R‑band 

， （4）

式中：V 为相应跃迁的振动常数；BU 和 BL 为相应上能

级和下能级的转动常数。

谱线中心频率的跃迁截面为

σJ = λJ A J

4 × τ2

π ， （5）

式中：λJ 为谱线中心波长；A J 为自发辐射系数。式（5）
等号后第一项定义为谱线的积分截面，第二项定义为

宽度为 2πΔνHWHM = 1/τ2 的归一化洛伦兹线型的最

大值。

处于转动平衡的反转粒子数为

n0
J =
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，（6）

式中：N U 和 N L 分别为相应上能级和下能级的粒子数

密度。

6 种同位素的玻尔兹曼分布为
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式中：h 为普朗克常数，h=6.626×10-34 J·s；k 为玻尔

兹曼常数，k=1.38×10-23 J/K；T 为气体的温度。

极化退相时间 τ2 和旋转弛豫时间 τR 分别表示为

τ2 = 10-6

π × 7.61 × 750 × ( )PCO2 + 0.733PN2 + 0.64PHe

，

（8）

图 1　CO2同位素于 0001-1000 及 0001-0200 谱带的激光跃迁

Fig. 1　Laser transitions of CO2 isotopes at bands 0001-1000 and 0001-0200

τR = 10-7

750 × ( )1.3PCO2 + 1.2PN2 + 0.6PHe

， （9）

式中气压 P 的单位为 bar。
时间平均光强度 I与场振幅 E 相关，即

I = 2hνc E 2。 （10）
本模型考虑了 CO2 分子常规带、序列带和热带的

影响，对激光能级的泵浦和弛豫动力学进行模拟。光

谱数据主要来自 HITRAN 2016 数据库［16］。

3　参量计算与分析

采用上述模型对 13C、18O 不同原子占比条件下的

输出特性，12C16O2、
12C16O18O、12C18O2 分子数比为 1∶2∶1

条件下 9R、9P、10R、10P 等 4 支强线处的输出特性，以

及不同气压、不同 CO2同位素（12C16O2以及 13C 和 18O 原

子占比均为 50% 的 6 种 CO2 同位素混合物）条件下的

输出特性进行计算。

3.1　不同原子占比下的输出特性

本次模拟所用种子激光和放大器参数如表 1
所示。

以 增 益 谱 的 调 制 度 来 表 示 增 益 谱 的 平 滑 程

度［17］，即

M = Gmax - Gmin

Gmax + Gmin
， （11）

式中：Gmax 是谱线中心增益；Gmin 是两中心谱线之间的

最小增益；M 是调制度。

CO2同位素的占比由碳、氧同位素的占比表示，即

[ ]12 C16 O 2 = [ ]12 C [ ]16 O 2
， （12）

[ ]12 C16 O18 O = 2 [ ]12 C [ ]16 O [ ]18 O ， （13）

[ ]12 C18 O = [ ]12 C [ ]18 O 2
， （14）

[ ]13 C16 O 2 = [ ]13 C [ ]16 O 2
， （15）

[ ]13 C16 O18 O = 2 [ ]13 C [ ]16 O [ ]18 O ， （16）

[ ]13 C18 O 2 = [ ]13 C [ ]18 O 2
， （17）

式中：［12C16O2］表示 12C16O2 分子数占所有 CO2 分子数

的比例；［12C］表示 12C 原子数占所有碳原子数的比例；

［16O］表示 16O 原子数占所有氧原子数的比例。其他同

位素以此类推。

图 2 是 13C、18O 不同原子占比条件下输出特性的计

算结果。

由图 2所示时域波形可知：当 13C 和 18O 的原子占比

均为 50%（12C16O2、
12C16O18O、12C18O2、

13C16O2、
13C16O18O、

13C18O2 的分子数之比为 1∶2∶1∶1∶2∶1）时，无次脉冲生

成，输出能量和主脉冲峰值功率最低；当 13C 和 18O 的原

子占比大于或小于 50% 时，输出能量和主脉冲峰值功

率升高，但主脉冲的能量占比减小，次脉冲的数量和能

量占比增加。由图 2 所示的输出频谱和增益谱可知：

当 13C 和 18O 的原子占比为 50% 时，增益谱调制度最

低，峰值增益也最低；当 13C 和 18O 的原子占比大于或小

于 50% 时，增益谱调制度和峰值增益增加。这是由于

不同 CO2 同位素分子谱线的中心频率不一致，某种

CO2同位素分子的占比过大（或过小）会导致对应谱线

附近的增益较高（或较低），其他同位素分子对应谱线

附近的增益较低（或较高），因此在一段频谱范围内增

益谱的调制度升高，平滑程度变弱。强烈的调制效应

使得次脉冲的比重增加。当 13C 和 18O 的原子占比均为

50% 时，各同位素分子在一段频谱范围内的增益贡献

相对适中，总增益分布较为均匀，调制度较低，但峰值

增益相对下降，进而输出脉冲能量降低。

主脉冲与次脉冲之间的脉冲间隔同增益谱线间隔

存在关联。当 13C 和 18O 的比例小于 50% 时，脉冲间隔

为 18.433 ps；当 13C 和 18O 的占比大于 50% 时，脉冲间

隔为 30.457 ps。皮秒级 CO2激光脉冲的光谱可以覆盖

多条振转能级谱线，在放大过程中，光谱包络线的调制

通过傅里叶逆变换转换成时域上的脉冲序列，这些脉

冲在时间上的间隔为

Δt = ( c × Δν )-1， （18）
式中：c 为光速，cm/s；Δν 为谱线间隔，cm-1。 12C16O2

与 13C18O2 在 10.591 μm 附 近 的 谱 线 间 隔 分 别 为

1.810 cm-1 和 1.095 cm-1，与 脉 冲 间 隔 18.433 ps 和

30.457 ps相对应。

3.2　不同支带处的输出特性

为了分析不同支带的输出特性，以中心波长为

10.532、10.247、9.411、9.222 μm 的 4 条强线分别代表

10P、10R、9P、9R 这 4 个 支 带 ，计 算 了 12C16O2、
12C16O18O、12C18O2 分子数比为 1∶2∶1（18O 原子占比为

50%）条件下 4 个支带处的输出脉冲波形、频谱及放大

器增益谱，结果如图 3 所示，其他参数与表 1 保持

一致。

对比图 2（e）、（f）和图 3（a）、（b）可以发现：在 10P

表 1　入射高斯脉冲的参数及放大器配置

Table 1　Parameters of incident Gaussian pulse and amplifier 
configuration
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τR = 10-7

750 × ( )1.3PCO2 + 1.2PN2 + 0.6PHe

， （9）

式中气压 P 的单位为 bar。
时间平均光强度 I与场振幅 E 相关，即

I = 2hνc E 2。 （10）
本模型考虑了 CO2 分子常规带、序列带和热带的

影响，对激光能级的泵浦和弛豫动力学进行模拟。光

谱数据主要来自 HITRAN 2016 数据库［16］。

3　参量计算与分析

采用上述模型对 13C、18O 不同原子占比条件下的

输出特性，12C16O2、
12C16O18O、12C18O2 分子数比为 1∶2∶1

条件下 9R、9P、10R、10P 等 4 支强线处的输出特性，以

及不同气压、不同 CO2同位素（12C16O2以及 13C 和 18O 原

子占比均为 50% 的 6 种 CO2 同位素混合物）条件下的

输出特性进行计算。

3.1　不同原子占比下的输出特性

本次模拟所用种子激光和放大器参数如表 1
所示。

以 增 益 谱 的 调 制 度 来 表 示 增 益 谱 的 平 滑 程

度［17］，即

M = Gmax - Gmin

Gmax + Gmin
， （11）

式中：Gmax 是谱线中心增益；Gmin 是两中心谱线之间的

最小增益；M 是调制度。

CO2同位素的占比由碳、氧同位素的占比表示，即

[ ]12 C16 O 2 = [ ]12 C [ ]16 O 2
， （12）

[ ]12 C16 O18 O = 2 [ ]12 C [ ]16 O [ ]18 O ， （13）

[ ]12 C18 O = [ ]12 C [ ]18 O 2
， （14）

[ ]13 C16 O 2 = [ ]13 C [ ]16 O 2
， （15）

[ ]13 C16 O18 O = 2 [ ]13 C [ ]16 O [ ]18 O ， （16）

[ ]13 C18 O 2 = [ ]13 C [ ]18 O 2
， （17）

式中：［12C16O2］表示 12C16O2 分子数占所有 CO2 分子数

的比例；［12C］表示 12C 原子数占所有碳原子数的比例；

［16O］表示 16O 原子数占所有氧原子数的比例。其他同

位素以此类推。

图 2 是 13C、18O 不同原子占比条件下输出特性的计

算结果。

由图 2所示时域波形可知：当 13C 和 18O 的原子占比

均为 50%（12C16O2、
12C16O18O、12C18O2、

13C16O2、
13C16O18O、

13C18O2 的分子数之比为 1∶2∶1∶1∶2∶1）时，无次脉冲生

成，输出能量和主脉冲峰值功率最低；当 13C 和 18O 的原

子占比大于或小于 50% 时，输出能量和主脉冲峰值功

率升高，但主脉冲的能量占比减小，次脉冲的数量和能

量占比增加。由图 2 所示的输出频谱和增益谱可知：

当 13C 和 18O 的原子占比为 50% 时，增益谱调制度最

低，峰值增益也最低；当 13C 和 18O 的原子占比大于或小

于 50% 时，增益谱调制度和峰值增益增加。这是由于

不同 CO2 同位素分子谱线的中心频率不一致，某种

CO2同位素分子的占比过大（或过小）会导致对应谱线

附近的增益较高（或较低），其他同位素分子对应谱线

附近的增益较低（或较高），因此在一段频谱范围内增

益谱的调制度升高，平滑程度变弱。强烈的调制效应

使得次脉冲的比重增加。当 13C 和 18O 的原子占比均为

50% 时，各同位素分子在一段频谱范围内的增益贡献

相对适中，总增益分布较为均匀，调制度较低，但峰值

增益相对下降，进而输出脉冲能量降低。

主脉冲与次脉冲之间的脉冲间隔同增益谱线间隔

存在关联。当 13C 和 18O 的比例小于 50% 时，脉冲间隔

为 18.433 ps；当 13C 和 18O 的占比大于 50% 时，脉冲间

隔为 30.457 ps。皮秒级 CO2激光脉冲的光谱可以覆盖

多条振转能级谱线，在放大过程中，光谱包络线的调制

通过傅里叶逆变换转换成时域上的脉冲序列，这些脉

冲在时间上的间隔为

Δt = ( c × Δν )-1， （18）
式中：c 为光速，cm/s；Δν 为谱线间隔，cm-1。 12C16O2

与 13C18O2 在 10.591 μm 附 近 的 谱 线 间 隔 分 别 为

1.810 cm-1 和 1.095 cm-1，与 脉 冲 间 隔 18.433 ps 和

30.457 ps相对应。

3.2　不同支带处的输出特性

为了分析不同支带的输出特性，以中心波长为

10.532、10.247、9.411、9.222 μm 的 4 条强线分别代表

10P、10R、9P、9R 这 4 个 支 带 ，计 算 了 12C16O2、
12C16O18O、12C18O2 分子数比为 1∶2∶1（18O 原子占比为

50%）条件下 4 个支带处的输出脉冲波形、频谱及放大

器增益谱，结果如图 3 所示，其他参数与表 1 保持

一致。

对比图 2（e）、（f）和图 3（a）、（b）可以发现：在 10P

表 1　入射高斯脉冲的参数及放大器配置

Table 1　Parameters of incident Gaussian pulse and amplifier 
configuration

Index
Pulse energy /J

Pulse width （FWHM） /ps
Central wavelength /μm

Band width （FWHM） /THz
Beam radius （HWHM） /cm

Gain volume /（cm×cm×cm）

Electrode length /m
Peak voltage /kV

Volume ratio of CO2， N2， and He
Gas pressure /bar
Temperature /K

Entrance and exit windows material
Attenuation

Content
0.01

5
10.591
0.088
0.25

2×2×100
1.0
100

1∶1∶8
5

300
NaCl
0.96
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图 2　不同原子占比下的输出特性，其中左图为输入输出脉冲波形，右图为输出频谱与放大器增益谱。（a）（b） 13C 和 18O 各占 0%；

（c）（d） 13C 和 18O 各占 25%；（e）（f） 13C 和 18O 各占 50%；（g）（h） 13C 和 18O 各占 75%；（i）（j） 13C 和 18O 各占 100%
Fig. 2　Output characteristics under different atom ratios, where the left images show the input and output pulse waveforms and the 

right images show the output spectra and amplifier gain spectra. (a)(b) 13C and 18O account for 0%, respectively; (c)(d) 13C and 18O 
account for 25%, respectively; (e) (f) 13C and 18O account for 50%, respectively; (g) (h) 13C and 18O account for 75%, 

respectively; (i)(j) 13C and 18O account for 100%, respectively
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波段的强线处，同等气压同等注入条件下，13C 和 18O 比

例各为 50% 的 6 种 CO2同位素输出的次脉冲个数和能

量占比相较 18O 比例为 50% 的 12C 的 3 种 CO2同位素输

出的更低。更多种类同位素的混合使得增益谱错峰交

叠，提高了谱线的平滑度，减少了次脉冲。对比图 3 所

示的 R支和 P支可以发现 R支谱线的平滑程度较 P支更

为明显，次级脉冲的数量和能量占比得到更好的抑制，

在输出能量上 R 支也比 P 支更大。9R、9P、10R、10P 支

带的谱线间距分别为 1.160、1.828、1.178、1.810 cm-1，R
支谱线结构较 P 支更为密集。在高气压下，谱线洛伦

图 3　18O 原子占比为 50% 条件下 4 个支带处的输出特性，其中左图为输入输出脉冲波形，右图为输出频谱与放大器增益谱。

（a）（b） 10.532 μm；（c）（d） 10.247 μm；（e）（f） 9.411 μm；（g）（h） 9.222 μm
Fig. 3　Output characteristics in four bands with 18O accounting for 50% , where the left images are the input/output pulse waveforms 

and the right images are the output spectra and amplifier gain spectra. (a)(b) 10.532 μm; (c)(d) 10.247 μm; (e)(f) 9.411 μm; 
(g)(h) 9.222 μm
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兹线型被加宽，相邻谱线发生重叠，间距越小，重叠程

度越高，因此 R 支更易获得平滑增益谱。另外，任何频

率处的增益都是附近谱线的增益贡献之和，在高气压

下相邻谱线的重叠也可以显著增加 R 支的峰值强度。

P 支谱线由于线距较大，平滑程度和增益提高效果较

弱。4 个支带中的 9R 支带的输出能量最大，调制度最

低；但 9R 支带的增益谱中仍存在轻微调制，导致脉冲

波形存在微弱能量的次脉冲。

3.3　不同气压下的输出特性

为了进一步平滑增益谱，降低调制度，提升增

益幅值，在保持电注入密度以及 CO2、N2、He 配比不

变的条件下，计算了不同气压及不同 CO2 同位素条

件 下 10.591 μm 处 的 输 出 特 性 ，计 算 结 果 如 图 4
所示。

气压高于 1.333 kPa 时，谱线加宽主要由碰撞引

起 。 CO2、N2 和 He 气 体 混 合 物 的 碰 撞 线 宽［18］

（HWHM）为

Δνpressure = 0.1149PCO2 + 0.0794PN2 + 0.0598PHe，（19）
式中：Δνpressure 的单位为 cm-1；P 的单位为 bar。在 5、8、
10 bar下，Δνpressure 分别为 0.33、0.54 、0.63 cm-1。

升高工作气压可使碰撞线宽增大，增益重叠增多，

增益谱调制度减小，幅值升高，继而使脉冲分裂程度减

小，输出能量和峰值功率增大。不添加同位素时，提升

压力对增益谱的平滑作用并不显著。10 bar 下 12C16O2

的调制度（21.47%）比 5 bar 下 13C 和 18O 各占 50% 的

CO2 同位素的调制度（19.65%）还高，且 12C16O2 的输出

脉冲数为 4 个，并未得到很好的改善，只有在同位素混

合物中，脉冲分裂才能被完全抑制。 10 bar 下，13C
和 18O 占比均为 50% 的 CO2同位素的输出频谱接近高

斯型，而 12C16O2的输出频谱仍表现出强烈的调制效应；

但在输出能量方面，12C16O2 比
13C 和 18O 各占 50% 的

CO2同位素提高了 119.3%。

计算了 10 bar 下 10.591 μm 附近的增益［如图 4（l）

所示］以及各部分同位素（1/8 12C16O2、1/4 12C16O18O、

1/8 12C18O2、1/8 13C16O2、1/4 13C16O18O 和 1/8 13C18O2）的

增益贡献，计算结果如图 5 所示。

结果表明，每种同位素增益谱线的中心频率都具

图 4　不同气压以及不同 CO2同位素（12C16O2以及 13C 和 18O 各占 50% 的 6 种 CO2同位素混合物）条件下的输出特性，其中左图为输入

输出脉冲波形，右图为输出频谱与放大器增益谱。（a）（b） 5 bar，13C 和 18O 的占比各为 0%；（c）（d） 5 bar，13C 和 18O 的占比各为

50%；（e）（f） 8 bar，13C 和 18O 的占比各为 0%；（g）（h） 8 bar，13C 和 18O 的占比各为 50%；（i）（j） 10 bar，13C 和 18O 的占比各为 0%；

（k）（l） 10 bar，13C 和 18O 的占比各为 50%
Fig. 4　Output characteristics under the conditions of different pressures and CO2 isotopes (12C16O2 and the gas with six CO2 isotopes 

with 13C and 18O accounting for 50%, respectively) at 5, 8 and 10 bar, where the left images are the input/output pulse 
waveforms and the right images are the output spectra and amplifier gain spectra. (a)(b) At 5 bar, the proportions of 13C and 18O 
are 0%, respectively; (c)(d) at 5 bar, the proportions of 13C and 18O are 50%, respectively; (e)(f) at 8 bar, the proportions of 13C 
and 18O are 0%, respectively; (g) (h) at 8 bar, the proportions of 13C and 18O are 50%, respectively; (i) (j) at 10 bar, the 

proportions of 13C and 18O are 0%, respectively; (k)(l) at 10 bar, the proportions of 13C and 18O are 50%, respectively

图 5　10 bar下 10. 591 μm 附近的增益及各同位素的增益贡献

Fig.  5　Gain near 10. 591 μm at 10 bar and gain contribution of 
each isotope
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气压高于 1.333 kPa 时，谱线加宽主要由碰撞引

起 。 CO2、N2 和 He 气 体 混 合 物 的 碰 撞 线 宽［18］

（HWHM）为

Δνpressure = 0.1149PCO2 + 0.0794PN2 + 0.0598PHe，（19）
式中：Δνpressure 的单位为 cm-1；P 的单位为 bar。在 5、8、
10 bar下，Δνpressure 分别为 0.33、0.54 、0.63 cm-1。

升高工作气压可使碰撞线宽增大，增益重叠增多，

增益谱调制度减小，幅值升高，继而使脉冲分裂程度减

小，输出能量和峰值功率增大。不添加同位素时，提升

压力对增益谱的平滑作用并不显著。10 bar 下 12C16O2

的调制度（21.47%）比 5 bar 下 13C 和 18O 各占 50% 的

CO2 同位素的调制度（19.65%）还高，且 12C16O2 的输出

脉冲数为 4 个，并未得到很好的改善，只有在同位素混

合物中，脉冲分裂才能被完全抑制。 10 bar 下，13C
和 18O 占比均为 50% 的 CO2同位素的输出频谱接近高

斯型，而 12C16O2的输出频谱仍表现出强烈的调制效应；

但在输出能量方面，12C16O2 比
13C 和 18O 各占 50% 的

CO2同位素提高了 119.3%。

计算了 10 bar 下 10.591 μm 附近的增益［如图 4（l）

所示］以及各部分同位素（1/8 12C16O2、1/4 12C16O18O、

1/8 12C18O2、1/8 13C16O2、1/4 13C16O18O 和 1/8 13C18O2）的

增益贡献，计算结果如图 5 所示。

结果表明，每种同位素增益谱线的中心频率都具

图 4　不同气压以及不同 CO2同位素（12C16O2以及 13C 和 18O 各占 50% 的 6 种 CO2同位素混合物）条件下的输出特性，其中左图为输入

输出脉冲波形，右图为输出频谱与放大器增益谱。（a）（b） 5 bar，13C 和 18O 的占比各为 0%；（c）（d） 5 bar，13C 和 18O 的占比各为

50%；（e）（f） 8 bar，13C 和 18O 的占比各为 0%；（g）（h） 8 bar，13C 和 18O 的占比各为 50%；（i）（j） 10 bar，13C 和 18O 的占比各为 0%；

（k）（l） 10 bar，13C 和 18O 的占比各为 50%
Fig. 4　Output characteristics under the conditions of different pressures and CO2 isotopes (12C16O2 and the gas with six CO2 isotopes 

with 13C and 18O accounting for 50%, respectively) at 5, 8 and 10 bar, where the left images are the input/output pulse 
waveforms and the right images are the output spectra and amplifier gain spectra. (a)(b) At 5 bar, the proportions of 13C and 18O 
are 0%, respectively; (c)(d) at 5 bar, the proportions of 13C and 18O are 50%, respectively; (e)(f) at 8 bar, the proportions of 13C 
and 18O are 0%, respectively; (g) (h) at 8 bar, the proportions of 13C and 18O are 50%, respectively; (i) (j) at 10 bar, the 

proportions of 13C and 18O are 0%, respectively; (k)(l) at 10 bar, the proportions of 13C and 18O are 50%, respectively

图 5　10 bar下 10. 591 μm 附近的增益及各同位素的增益贡献

Fig.  5　Gain near 10. 591 μm at 10 bar and gain contribution of 
each isotope
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有一定量的偏移，且谱线密度、调制度均不相同。在

10.591 μm 附近，12C16O2的增益调制度最高。添加其他

5 种同位素可以显著减小增益包络的调制度，但也在

一定程度上降低了能量。

4　长波亚皮秒激光脉冲放大

亚皮秒脉冲的放大至少需要 THz 量级的增益带

宽。由图 1 可知，12C16O2、
12C16O18O 和 12C18O2 混合适合

9 μm 谱带的放大，13C16O2、
13C16O18O 和 13C18O2混合适合

10 μm 谱带的放大。图 6（a）、（b）、（c）分别为 10 bar 下
不同 CO2同位素（12C16O2、

12C16O18O、12C18O2的分子比为

1∶2∶1，即 ，13C 占 0%，18O 占 50%；13C16O2、
13C16O18O、

13C18O2的分子比为 1∶2∶1，即，13C 占 100%，18O 占 50%；
12C16O2、

12C16O18O、12C18O2、
13C16O2、

13C16O18O、13C18O2的分

子比为 1∶2∶1∶1∶2∶1，即，13C 占 50%，18O 占 50%）的全

谱带增益谱。

从图 6 可以看出：12C 的 3 种 CO2同位素混合时，波

段范围为 8.8~11.1 μm，且 9.6~10.1 μm 波段的增益较

低；13C 的 3 种 CO2 同位素混合时，波段范围为 9.3~
11.7 μm，且 10.1~10.5 μm 波段的增益较低。图 6（c）
显示 6 种 CO2 同位素的增益叠加使得 8.8~11.7 μm 波

段均有增益。增益谱的重叠使得 CO2同位素激光放大

器可提供亚皮秒脉冲放大所需的带宽。

以脉宽为 0.3 ps、带宽为 1.466 THz、能量为 0.01 J
的超短脉冲作为种子源注入图 6 所示的放大器增益介

质，模拟计算得到了图 7 所示的脉冲波形和输出频谱。

为了使放大器增益谱更好地匹配种子激光频谱，计算

过程中对种子激光的中心波长进行了适当调整。

如图 7 所示，脉冲放大后，脉宽有所增加。这是由

于放大器增益在种子激光频谱范围内呈中心波长附近

较高而边缘两侧较低的分布，放大器集中放大中心波

长附近的激光能量，导致输出频谱的宽度变窄，放大后

的脉宽比种子光脉宽宽。

无论是处于 9 μm 波段还是处于 10 μm 波段，采用

6 种同位素放大后的脉宽增量相比采用 3 种同位素放

大后的脉宽增量更小，拖尾的能量占比也更低。在

9 μm 波段处，13C 和 18O 各占 50% 的 6 种 CO2 同位素放

大的脉宽较 18O 占 50% 的 12C 的 3 种 CO2同位素放大的

脉宽减小了 0.130 ps（28.14%），拖尾能量占比减小了

46.37%。这是由于此波段处前者条件下的放大器增

益谱频带宽度比后者增大了 0.533 THz，放大器较高

的增益覆盖的种子激光频谱的范围也更宽。但在后者

条件下放大器的增益较高，放大后脉冲的峰值功率较

高，故其放大能量是前者的 3.14 倍。在 10 μm 波段处，
13C 和 18O 各占 50% 的 6 种 CO2同位素条件下的增益谱

频带较 18O 占 50% 的 13C 的 3 种同位素条件下的增益谱

频带拓宽了 0.094 THz，放大后脉宽减小了 0.104 ps
（23.26%），拖尾能量占比减小了 40.06%，后者放大能

量是前者的 2.07 倍。
13C 和 18O 原子占比各为 50% 时，10 μm 波段的放

大能量比 9 μm 波段高 7.62%，但 9 μm 波段放大后脉

宽增量较 10 μm 波段减小了 0. 011 ps（3.21%），拖尾能

量 占 比 减 小 了 50.93%，并 且 10 μm 波 段 种 子 光 的

10.4~10.8 μm 频谱被着重放大，而 9 μm 波段的放大较

图 6　8.8~11.7 μm 波段的放大器增益谱。（a） 13C 占 0%，18O 占 50%；（b） 13C 占 100%，18O 占 50%；（c） 13C 占 50%，18O 占 50%
Fig. 6　Amplifier gain spectra at 8.8‒11.7 μm band. (a) 13C accounts for 0% and 18O accounts for 50%; (b) 13C accounts for 100% and 

18O accounts for 50%; (c) 13C accounts for 50% and 18O accounts for 50%
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图 7　不同 CO2同位素（12C 的 3 种 CO2同位素、13C 的 3 种 CO2同位素以及全部 6 种 CO2同位素）条件下 9、10 μm 谱带处的输出特性，

其中左图为输入输出脉冲波形，右图为输入输出频谱与放大器增益谱。（a）（b）9.330 μm，13C 占 0%，18O 占 50%；（c）（d）9.442 μm，
13C 占 50%，18O 占 50%；（e）（f）10.869 μm，13C 占 100%，18O 占 50%；（g）（h）10.767 μm，13C 占 50%，18O 占 50%

Fig. 7　Output characteristics at 9 and 10 μm band under different CO2 isotopes (three isotopes of 12C, three isotopes of 13C and all six 
isotopes) , where the left images are the input/output pulse waveforms and the right images are the input/output spectra and 
amplifier gain spectra. (a)(b) 9.330 μm, 13C accounts for 0% and 18O accounts for 50%; (c)(d) 9.442 μm, 13C accounts for 50% 
and 18O accounts for 50%; (e)(f) 10.869 μm, 13C accounts for 100% and 18O accounts for 50%; (g)(h) 10.767 μm, 13C accounts for 

50% and 18O accounts for 50%
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为均匀。综上，9 μm 波段对亚皮秒脉冲的放大效果

较好。

Polyanskiy 等［13］将 18O 占 47% 的 12C 的三种 CO2 同

位素混合气作为工作介质，于 9R、9P 支带放大相同脉

宽和能量的种子激光，得到了脉宽为 0.5 ps、拖尾能量

占比为 25% 的输出脉冲。结合 Polyanskiy 等［13］的数据

与本文数据可以发现，混合 6 种同位素可以扩展增益

带宽并能平滑增益谱线，使放大后的亚皮秒脉冲的脉

宽增幅降低，脉冲能量更集中，拖尾能量占比更小。

5　结　　论

笔者采用数值模拟方法研究了不同中心波长的长

波皮秒脉冲注入气压和分子占比不同的 CO2同位素激

光放大器后的输出特性。结果表明：在气压为 5 bar、
13C 和 18O 占比均为 50% 的条件下，10.591 μm 附近的

增益谱调制度为 19.65%，R 支较 P 支增益谱调制度降

低了约 40%，有效抑制了次级脉冲输出。在气压为 10 bar
的条件下，对于脉宽为 0.3 ps、能量为 0.01 J 的种子光，

采用 12C 和 13C 的 6 种 CO2 同位素在 9 μm 波段放大后，

激光脉冲脉宽为 0.332 ps，拖尾能量占比为 1.85%；在

10 μm 波段放大后，激光脉冲脉宽为 0.343 ps，拖尾能

量占比为 3.77%。与 Polyanskiy 等［13］在 9 μm 波段采

用 12C 的 3 种 CO2 同位素对相同种子光进行放大的模

拟结果相比，本文脉冲激光脉宽减小了 0.168 ps，拖尾

能量占比减小了 23.15%。本文的计算与分析可为高

气压同位素 CO2激光放大器的参量选取提供参考。
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Abstract
Objective　 Recently, high-pressure CO2 laser amplifiers have become an important research direction for chirped pulse 
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amplification, multi-stage MOPA (master oscillator power amplifier) oscillator amplifier, and high-energy laser systems because of 
their large gain volume, wide gain line width, smooth gain spectrum, and the ability to output TW lever pulse near 10 μm.  These 
amplifiers have important applications in laser isotope separation, laser-driven particle acceleration, laser-induced nuclear fusion, etc.  
When the gas pressure is higher than 10 bar, the gain spectrum is quasi-continuous with a bandwidth of more than 1 THz, which can 
amplify picosecond pulses.  However, the periodic frequency modulation of the gain spectrum generated by rotating energy-level 
spacing limits the amplification effect.  In the time domain, a single input pulse splits into a series of pulses, which affects pulse 
extraction and energy amplification.  Limited by the high-voltage pulse discharge pumping technology, the pressure cannot be 
infinitely increased to eliminate pulse splitting.  The difference in quality of isotopes shifts the frequency of the central spectral line 
such that several discrete spectra are mixed into a smooth continuous spectrum, overcoming the periodic spectral modulation of the 
gain spectral line and amplifying picosecond pulses without generating secondary pulses.

Methods　 The output characteristics of a long-wave infrared picosecond pulse, amplified using a CO2 amplifier, were numerically 
simulated.  By fully considering the transitions of regular, sequence, and hot bands, the pumping/relaxation dynamics of the laser 
energy level were modeled.  Spectral data were mainly obtained from the latest version of the HITRAN 2016 database.  To determine 
the optimal isotope ratio, analyze the amplified output of different bands, and compare the influence of pressure broadening on pure 
12C16O2 and mixed isotopes, we calculate the output characteristics of 12C16O2, 12C16O18O, 12C18O2, 13C16O2, 13C16O18O, 13C18O2 under 
different ratios of six isotopes, the molecular number ratio of 12C16O2 , 12C16O18O, and 12C18O2 is 1∶2∶1, at the four strong lines of 9R, 
9P, 10R, and 10P bands and pure 12C16O2 and 13C, 18O, both accounting for 50% at different pressures.  Eventually, we simulated the 
output characteristics at 10 bar of the ultrashort pulse with a 0.3 ps pulse width, 1.466 THz bandwidth, and 0.01 J energy at 9 μm 
band passing through the gain medium where 13C and 18O account for 50% while 13C accounts for 0% and 18O accounts for 50%, and at 
10 μm band passing through the gain medium where 13C and 18O account for 50% while 13C accounts for 100% and 18O accounts for 
50%.  The calculation results were analyzed and conclusions were drawn.

Results and Discussions　 When isotopes of 50% 13C and 50% 18O are added, no secondary pulse is generated; however, the 
output energy and peak power of the main pulse are the lowest.  When the ratio of 13C to 18O is higher or lower than 50%, the output 
energy and peak power of the main pulse increased; however, the energy ratio of the main pulse decreased, and the number and energy 
ratio of the secondary pulses increased.  This corresponds to the amplitude and modulation of the amplifier gain spectrum.  Switching 
from the P- to the R-band has advantages: the peak power and energy ratio of the main pulse increase as well as the number of 
secondary pulses and their energy ratios decrease.  The spectral line density of the R‑band is 1.5 times that of the P-band.  More gain 
overlaps result in higher gain and better smoothness.  Increasing the gas pressure can increase the collision linewidth, gain overlap, 
output energy, and peak power; make the gain envelope smoother; and reduce the gain spectral modulation and pulse splitting.  
However, when no isotopes are added, the smoothing effect of pressure broadening on the gain spectrum is insignificant.  Pulse 
splitting is completely suppressed only in the isotopic mixtures.  When the ratios of 13C and 18O are 50% at 10 bar, the amplified 
energies of the 9 and 10 μ m bands are close.  At the 9 μ m band, the gain spectrum range of 13C and 18O accounting for 50% is 
0.533 THz wider than that of 13C accounting for 0% and 18O accounting for 50%; in contrast, at the 10 μm band, the gain spectrum 
range of 13C and 18O accounting for 50% is 0.094 THz wider than that of 13C accounting for 100% and 18O accounting for 50%.  The 
pulse width of the six isotopes at 9 μm is reduced by 0.130 ps (28.14%), and the proportion of trailing energy is reduced by 46.37% 
compared with the three isotopes of 12C, while the pulse width of the six isotopes at 10 μm is reduced by 0.104 ps (23.26%) and the 
trailing energy proportion is reduced by 40.06% compared with the three isotopes of 13C (Fig.  7).  Unlike Polyanskiy et al.  who used 
the same seed passing through three isotopes of 12C with 18O accounting for 47% at the 9 μm band and obtained an amplified output 
pulse with a width of 0.5 ps, and energy tailing ratio of 25%, six isotope mixtures are used to expand the amplifier gain bandwidth, 
smooth the gain envelope, and obtain narrower pulse width and a lower tailing energy ratio after amplification.

Conclusions　 In this study, numerical simulations were conducted to investigate the output characteristics of six isotopic CO2 lasers 
with different proportions of CO2 isotopes, as well as different wavelengths and gas pressures.  The results show that, under the 
condition of 50% 13C and 18O atom ratios and a pressure of 5 bar, the gain modulation near 10.591 μm is 19.65%, and the gain 
modulation of the R-band is reduced by about 40% compared to the P-band, effectively suppressing the output of secondary pulses.  
Under a pressure of 10 bar, for a seed light with a pulse width of 0.3 ps and energy of 0.01 J, the laser pulse width is 0.332 ps with a 
tail energy ratio of 1.85% after amplification by six isotopes of 12C and 13C in the 9 μm band and 0.343 ps with a tail energy ratio of 
3.77% after amplification by six isotopes of 12C and 13C in the 10 μm band.  Compared with the simulation results by Polyanskiy et al.  
who used three isotopes of 12C to amplify the same seed laser in the 9 μm band, the pulse laser width and tail energy ratio are reduced 
by 0.168 ps and 23.15%, respectively.  The calculations and analyses in this study provide a reference for parameter selection for high-

pressure isotopic CO2 lasers.

Key words laser optics; CO2 laser amplifier; CO2 isotope; gain spectrum smoothing; picosecond pulse
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