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紫外泵浦Na2(b3L:)→Naμ3L:) 的发射光谱

马祖光
(哈尔滨工业大学激光教研室〉

提要

首次观测到纳双原子分子在 830nm 至 9∞nm 谱区内 b32t→x32~ 的束缚-自由跃迁的连续发射光

滑。其起因是由(J1瓦.→212;3 束缚-束缚跃迁中峰值为 911nm、 912.6nm 及 914.5nm 受激发射所致.作

者认为 b32t 从 212t 态能级交叉以及 a3II.. 对 .A12i~ 的扰动获得粒子数.文中结出设想的运动学过程，并
对在该连续谱区内产生可调频激光振荡的可能性进行了讨论。

一、引

可连续调谐的近红外激光器件在物理研究及技术应用上很引人注目，但至今很少有这

方面工作的实验报导。纳双原子分子的宽光谱

域长期以来引起许多激光研究者的兴趣[1~3]

柯诺瓦洛 (Konowalow) 等人曾预言E岳， 5] 饷双

原子分子的第一个三重态跃迁， Na2(b3~t)→ 

Na2(必吃;i.)可能产生 700.0nm 至 900.0nm 的

连续荧光谱带p 有可能利用这个跃迁来做成可

连续调谐的近红外激光器或光学转换器件口但

是p 迄今为止，所有对 b32t→a;32t 跃迁的观察

都没有成功。

从图 1骨及双原子分子偶极跃迁选择定则

可知J b32: 态不能被直接激发3 要使该能态获

得足够的 Na2 粒子数p 必然要通过一个新的激

励方法来完成。

本文报导一种 Na2(b32i) → Na2 (a;32;) 跃

迁的间接辐射泵浦的激发机理p 它通过 G1JIu→

212: 内的受激发射以能级交叉使 b32; 获得Na!j/
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国 1 铀双原子分子及纳原子能级图

Fig. 1 Energy level diagram of sodiu Jn 

dimer and sodium atom 

收稿日期 1981 年 10 月 26 日
-1.所有原子能级数据来自 S. Bashkin, J. O. Stoner; 4:Atom1c Energy Levels & Gortian Diagrams~ Vol. 

1 (1978); 
2. a3II1H b32t, C'II1H x32~ 来自文献[~]，其中各结合能值均乘以 1.062;
3. X , A , B , G, D 各态均来自 S. N. Suhard, J. E. Melzer; <<Spectroscopic DaωVol. 2 (1976); 
4. 0'写及 E 态来自 G. Eertzberg; <Atomic & Molecular Spectra-Diatomic Molecules>>，为了使 D 态与

<<Spectroscopic Da钮，中数据相符合，因此加一校正因子 O.1geV;

5. OS?t 根据文献 [2] • 
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粒子数p 并首次观测到这个束缚-自由跃迁的发射光谱。

本文第二部分扼要地介绍实验概况;第三部分验证了 b32t→x<l2，;跃迁3 并分析了

01II饵→212: 谱区内的受激发射;还以设想的运动学机理讨论了 N::t2(b谊;)→N句(xa2~) 跃

迂产生过程;第四部分估计了该连续谱区产生激光振荡的可能性。

二、实验

实验装置的示意图如图 2 所示p 从 XeF 激光器发出的泵浦光束通过一个焦距为 50cm

的透镜并反射到热管炉内。该热管炉长

70Cill} 加热区长 30cmo 进入热管炉的泵浦
光能量约 60饥J。在入射泵浦激光束的逆方

向上接收从热管炉发出的荧光。这样可以大

大降低作为泵浦源的准分子激光的"噪声"。

从热管炉输出的金色荧光会聚在单色仪的输

入狭缝上p 由一灵敏的光电倍增管接收p 并经

Boxcar 处理后用记录仪记录。

实验用 He 及 Âr 作为掺入气体p 记录了

图 2 实验装置示意图 纳蒸汽温度变化和掺入气体压强变化对输出
F .ig. 2 Diagram of the experi皿ental set-up 荧光强度的影响，测量了 Na2 的时间分辨谱p

荧光跃迂中能级的辐射寿命p 以及跃迂产生的先后顺序等。另外p 在热管炉一端安置一反射

销p 以观察单一反射镜效应p 该反射镜对 910nm 有高反射率，对紫外和可见光有高透过率。

在实验过程中也曾进行了光学谐振腔效应的工作。

三飞结果与分忻

用 351nm 激光泵浦纳蒸汽，观测到紫色扩散区 (416 .Onm ,,-, 457 .Onm) J B-X 谱区

(456.0 nm'-"" 504.0 n皿)， A-X 谱区 (600.0 nm ,,-, 800.0 nm)(4， 5J 以及纳 3D-3PJ 饷 3P-3S

原子谱线。这些谱主要是由于碰撞交换能量、自发或感生致使分子产生离解过程。 特别使
人感兴趣的是新激发的 830.0nm 至 900.0nm 谱区以及 900.0nm 至 930.0nm 范围内的

分子谱带中的受激发射 911. 0nm、 912.6nm 和 914.5n皿。所得到的受激发射发散角约为

30mrad) 线宽约为 0.9nm} 比 A-X 谱带强 106 倍惕。

图 3 是 800.0nm 至 930.0nm 荧光谱3 此时在 900.0nm 至 930.0n皿区内没有受激发

射出现。从经典和量子力学考虑可知 830.0 至 900.0丑皿范围内的隆起部分不应认为是
.A -X 谱带的急速下降部分口·飞当 900.0 至 930.0 nm 谱带变强时) 830.0 至 900.0nm 隆

起区域也变强p 这个隆起区域强度还随热管炉温度升高而加强p 直至最佳温度p 但 A-X谱带

强度却变化不大。 在 830.0 至 900.0nm 谱带上也观察到一些小波动，我们认为这是来源于

费在实验中也发现了峰值在 956.5nm、 970.0 nIll以及1.07μ 至1. 14μ 的分子谱带，但未经进一步验证@



235 紫外泵浦 Na2(bS2:) →Na2(x32:) 的发射光谱3 期

告
，

2 ·A 
。
"

A
V

叶

中
且
1 

户
υ

幽
m
M
H
H
H
U
M

M
M
M圃
·
·
·
·
·
·

otII..• 21)]; 

。〉

b32;'~;.. x32: 

←一波长(nm)
0>口 0> 0> 

t-啊r-!口II'>
m ~ ~ 00 ∞ 

呵
。h

图 4 800.0......1039.0 nm 铀双原子分子荧光光谱及

受激发射谱(8.&).. 在最佳状态下(温度 770K， 低捧

人气体压强)，由 XeF 激光泵浦

(α) 800.0--1039.0nm 光谱图 (b) 910.0......920.0 nm 光诸国

Fig. 4 Stimulated emission(S.E.) and fluorescen何

spectra of sodium dimer (800.0 ,.-..., 1039.0nm) 

pumped by XeF laBer l1nder opbmum condition 

(temperature 770K, low bu:ffer gas pressure) 

(α) A spectrum froill 800.0",1039.0 nm 

(b) Stimulated emission 日pectrum fro皿 910.0 .......， 920.0 nID 
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图 3 800.0......930.0 nm 纳双原子分

子荧光光谱，掺入.A.r压力为 10mbar..，

温度 598K，由 XeF 激光泵捕，此时

无受激发射出现

Fig. 3 Fluorescence spectrum of sodium 

dimer (800.0 ,...., 930.0 nm). With bu:ffer 

gas p l'essure of 10 mbar (Ar) pumped 

by XeF laser. Temperature 598 K , no 

stimulated emission appeared 
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b3LJt 振动波函数的周期性振动结构L510

图 4 是当 900.0 至 930.0nm 区域内有受激发射时p 所激发的 830.0 至 900.0nm 连续

谱带。该谱带的准连续性表明p 它是 b3~:→X3~: 的束缚一自由跃迁部分p 经过验算麦明，

它与文献 [lJ [町的预计完全一致。该i普区的不同部分是上能级辐射寿命各不相同，这说明

它来自不同的振动上能级。 855.5nm 尖峰与 b32; 势能曲线底部到 a;32;t 势能曲线的排斥

部分(核间距 γ0=3.90λ) 处的跃迁相对应。 由文献 [4J 中的表 3 可计算出 b32:→a;SS;t跃
迁的最长波长也是 900.0'nm o 短于 830.0nm 的部分均被 3D-3P 原子跃迁和 A-X 铀双

原于分子跃迁谱所掩盖，因此，目前 b32t→x32Jti 跃迁的束缚一束缚部分还没能分辨出。 向

时间分辨谱所得的该谱带平均上能级寿命接近于文献[町的预计值。

这个束缚一自由跃迁发射谱带与饱和纳蒸汽吸收实验结果的第一个"膝部"相对应文献

[lJ 中的图 3。当热管炉温度升高时p 被激发出的 855.5nm 峰值也随之增长y 但它比该束

缚一自由跃迂谱的其它部分增长速度率快p 其最佳温度大约在 770 K , (掺入气体压强要低)。

这可能是由于 b32; 势能曲线底部向下能级跃迁比其它部分更为优越。

由时间分辨谱实验结果表明 b32;→x32;t 跃迁的出现迟于 900.0 至 930.0 nm 分子谱

带p 而后者却几乎与紫色扩散谱区同时产生。

图 5 是 900.0 至 980.0nm 谱区可分辨 O.25nm 的细致结柑。这个分离的结构表明，

它是束缚…束缚跃迁。基态 Na2(x12t)直接被 351.0nm 激光泵浦到 01II.. 态山 3]。从国
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1 能级结构并参照双原子分子选择定则p 仅 21ZJ 可能是 900.0 至 930.0nm谱区的下能级。

但迄今为止没有关于 2'2; 态的详细报导。图 1 中 21ZJ 势能曲线是与 Li~[8J 作比较而画出。

这个势能曲线的底部约在 18947 土 971.6 cm-1o XeF 激光束

线宽大约为 3nm.1不能给出有关 OlIl.. →212; 跃迁的精确信

息。因此，有必要用准分子激光激励的染料激光对 212; 态进

行更深入的探索。

900.0 至 930.0nm 谱区不可能是三重态跃迁，因为

(1)从未出现过强紫色扩散荧光谱(csd→x3};;)而 900.0 至

930.0nm 范围内的受激发射强度比紫色扩散谱带强 107 倍;

(2) 900.0 至 930.0nm 谱带上能级辐射寿命约 15ns.1而紫

色扩散带上能级辐射寿命约为 20nsj (3)假若它是 03?→3?

跃迁3 由图 1 可见J 当受激发射产生时，必定有一个级联

b32t→dzt 的另一受激发射随即发生，而事实上在830.0nm

至 900.0n皿谱区从未观察到此级联受激发射。

紫色扩散带..A-X谱带， b82;→a:;32;; 以及 01[I"→212~谱

内的受激发射强度与温度关系具有相同的趋势。这是因为紫

色扩散带与所出现的受激发射来源于共同的 O 态;而 b32: 及

A12;1" 的粒子数密度同时间接来自受激发射。当掺入气体压

强增加时p 则这些谱的强度下降。这是由于碰撞导致纳双原

子分子退激发所致使。增加掺入气体压强时p 紫色扩散带

452.5 丑m 峰值强度增加，即对 437.5nm 峰值强度无影响(在

文献[句中也观察到此现象〉。这说明，紫色扩散区的产生与

.C1IIv 斗 212;
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图 5 Na2(C1ll,J • Na2(212;) 

荧光光谱p 掺 Ar 压力为 10

mbar~ 由 XeF 激光泵浦。该谱图

可分辨 2.5λ
Fig. 5 Fluoerscence spectru皿

οf Na:: (C1ll",) • Na!l( 211:;) 

with buffer gas Ar of 10 

ID bar] pum ped by XeF laser. 

TbÍs spectrum is at a resolution 

of 2.5Å 

。
口
。
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碰撞能量交换过程密切相关I31; 而 830.0 至 930.0nm 谱区却不是由于碰撞交换能量而产

图 6 是一个设想的运动学机理。由于双原子分子跃迁选择定则，被激励的 Na:a从 C1j[咽

态跃迁到 212: 态，从而得到受激发射 911. 0, 912.6 及 914.5 丑皿的分子谱。由于能

级交叉3 通过 C工IIg ， 从而 Na2 达到 a3Il" 态。在这些过程中2 部分纳双原子分子离解为

Na(3s) 十 Na(3p).. 这就是当受激发射出现时，从热管炉中发出金色荧光 (3p-3s) 的起

因。

α3Il.. 首先与 b32t 相交叉，由此 b32t 获得粒子数。 (b3St 获得粒子数的另一途径是通

过 a3[[u 对 A12; 的扰动向9J) 。当 900.0 至 930.0nm 范围内出现受激发射时.. b32t 和

A12;; 主要通过图 6 的途径来获得粒子数密度。此时 b32j 获得粒子数密度的几率更大。反

射镜效应实验表明，经过该反射镜返回热管炉的受激发射使得热管炉输出的 911. 0， 912.6 

及 914.5nm 受激发射强度和 b32;→$822 荧光强度各增强 10 倍3 而 A-X 谱带强度仅增加

4 倍。这个实验结果同时说明 b82t→dzt 与 OlIIu→21ZI 紧密相关。

当 01IIu→212才谱区内的受激发射不出现时) b32t 仅能通过 a3Ilu 对 A工2; 态的扰动而

获得粒子数。与此同时.. A12;t 却可通过以下三个途径来获得粒子数p 即 a3I1u 对 A1 L:: 的扰

功; Na2(αδII，，) 与 Na(3s) 的碰撞i Na2(#2t) 与 Na(3p) 之间的碰撞口。]。因此) A-X 强度超
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过 b32t，→x32;t 的强度。

当热管炉温度超过最佳值时y 铀原子及分子的

数量和热运动速度都在增加，因此p 单位时间内

粒子之间的碰撞次数迅速增加。许多受激发的铀

双原子分子因碰撞损失能量而退激发。这就是辐射

强度下降的原因。 A-X 谱带下降较慢是因为当

01IIu→21LJ% 受激发射减弱后~ A12t 态尚可从其它

各途径获得粒子数。

。乓，

(XeF) I A12'; 
束浦

.A.-X 跃迁

五lzt
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当出现 911. O} 912.6 及 914.5 旦m 受激发射

时3 并不一定就产生 b32:→1;32; 跃迁。在相同的条

件下p 一经加上光学谐振腔p 就可产生 b3];;;→x32~

跃迁。我们所用的光学谐振腔虽然也不是处于最佳 图 6 一种设想的运动学机理示意

条件p 但已发现了峰值由 855.5nm 移至 852 .5 nm Fig. 6 A proposed kinetics 

的现象。比现象说明在 b32;→:é2J;t ì普区峰值波长可调的可能性是存在的。

四、讨论

下面通过估算在伊11u 和 b3S: 态可能的 Na:a密度p 以估计实现激光振荡的可能性。在

此讨论的过程中忽略了 b32J;; 态上的 Na2 光致离解及吸收等损耗EB10

在最佳温度 770瓦时3 铀蒸汽在热管炉中的密度约为 1 .4 X 1017jcm3 (3)~ 其中 Na2(Xl2Jt)

约为 6 x 101S/cm3 
[10] Q 假设 Na2 按波尔兹曼分布p 则 XeF 泵浦光可以从 dZI 态内振动量

子数 'll' ~5 的振动能级上p 把 Na2 泵浦到 01IIvC心， =0)态。这样3 激励到 01[1" 态上的 Na直

密度必定小于 1015/cm~\

激光振荡的阔值条件可表示如下t

Aη占主些f生
v l C2A iJ 

式中 L1ni1 是 4→j 能级间粒子数反转密度是激光激活介质长度 c 是光速; Aìj 是自发发射

系数;ò 表示损耗，它包括光学谐振腔内光子损耗以及光输出 i V 是从光学谐振腔输出光的频

率 Llv 是输出光的频宽。

例如对于 b32;→x32;t 跃迁 (855.5 nm) , .Jnbz~1011"，1012cm-3 0 在产生激光振荡之

前， ，，}2t 态可认为是空的，那么 L1nbZ 就等于 b82t 态上产生激光振荡的阔值粒子数密度问。

受激发射截面
λE 

σ--一一-一一
SJ古τLlv"

式中 λ 是发射波长;τ 是上能级辐射寿命，对 855.5nm ， σ=2 X 10-15 cm2.. 增益系数

g=u.nb~O.2% Clll-
1 

.. 

此值就是产生激光振荡的阔值增益系数。

由速率方程估算，在 b3J;; 态上的粒子数密度为 1013/cm3.. 与阔值相比较可知产生激光

振荡是可能的o
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此处应该说明3 所给出的数据仅表示出数量级的大小。还需要进一步了解到ZJ 态以及

损耗的机理，能级扰动与交叉的详细过程以使得到更精确的分析。

五山 1 、 王自 1巳

本文报导了首次观察到的 Na2(b32;J")→Na2(a;32t)辐射跃迁。其原因是由于伊Il"→

212; 谱带中受激发射的存在3 运动学过程设想为间接辐射泵浦通过能级交叉以及 a3IItI 对

Al2J~ 的扰动3 使 b32J; 态获得粒子数。同时3 在外加光学谐振腔情况下获得峰值输出移动的

现象。此工作的结果表明p 在 b32;→a;32~3 跃迁上产生可调频激光振荡的可能性是存在的。

这一点就是下一步的工作。

在其官险金属中找寻类似的 32;→32; 跃迁同样是有意义的y 如 Lb 的能级结构与 Na:l

极相似。

作者对哈尔滨工业大学副校长洪晶教授对本工作的支持表示由衷的感谢。本工作是在

西德汉诺威大学应用物理研究所完成的3 作者对该所所长 H. Welling 教授的支持谨致谢

意。
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An observation on Na2 <63 ~:) -Na2 (x31;;) emission by UV pumping 

MA ZUGUANG 

(Fo.culty oj 1ω矶 Harbin Institute 01 Technology , Hαrbin) 

。如ceived 26 Octobe:r 1981) 

Abstract 

There is little experimental information abou古 Na2 b32:• Na2 a;32; emission, which 

m a.y be used in 古unable optical converter in 也he near infrared region from 770.0 nm'" 

900.0 nm. This transition has recently been a subje的 of considera ble i丑terest. A时empts

to observe such an emission have no.t been successful. 
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Na :a (b32;j) s古ate can no古 be exci古ed directly, nor can be exci臼d by energy exchange 

collisions. One possible way is with indireci radia也ive pumping. This means, tremendous 

amoun古 of sodium dimers are excited from ground sta阳 x12; 在o a higher sta拍 Olll甸 by

photons of 351.0 nm. 0 1 II tf is depl的ed as a resul力 of 的imul的ed emission 也o 2'2; state. 

By curve crossing via 0 1 II g sodium dimers go to a3 II制·bSZJ is poPula也ed by cur ve crossing 

with a3IIu. Oontinuous fluorescence spectrum of bound-free emission of sodium dimer 

b32;-X32~ in 830.0 nm.........gOO.O nm region was observed for 他e first 也ime.

It is b3 2% -a} 2;; transition, because 

1. rrhis conhnuous band is just in 吐1e range of b3 2; -x3 2t from 古he resul ts of 

I王onowalow grOUPi 

2. 1 t corresponds to 也e "first knee7
' of 也he experimental results of 尬。 absorption

spectrum of the saturated sodium vapor in [lJ; 

3. r:Pbe quasicontinuous cbaracteristics showed 古ha古 i也 belongs to bound -free 

transi古ion;

4. The higbest peak 855.5 nm corresponds 归古he transi古lon 仕om 古be bottom of b32;; 

poten tial well to 吐1e repulsive par古 of x32;; at internuclear dis旬，nce 俨o=3.9Å;
5. The small maxima on 也is band are due to 古he oscilla tory structure of b32; state 

vibra也onal wavefunctions, which is i口 excellen古 agreement with the resu1臼 fromEZJ;

6. Tbe a verage life-ti皿e of upper levels of 也is band is 010se to tha t preclicted 

in [5J. 

Stimulaied emission in 01[lu-212; is the cause of b32;-x3 2;;- , because 

1. They have the same tendency of varia也Íon Ín changing buffer gas pressure and 

temperature of the heat-pipe; 

2. Time sequence m创suremen也 showed that b32t-a;32t comes always 1ater 七han

Q1IIu-212 j; 

3. The necessary condition 也o observe b3 2; -x3 2~ is the appearance of the stimulated 

e皿ission in 01ι-212;;; 

4. SilJgle mirror experime口t showed 古hat -these two bands coupled closely. The effect 

of op古ical cavi古y was te的00.

The estimation of the popu1a-tion inversion of 古he possibility of realizing a 也unable

laser oscìllation in 他is continuoωband was done. 




