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提要

果用一个特陈设计的熟管怡，我们观测7过 tt-ít去，气冲的 5811'2 → 681.哩受教电子啕嗖散哥J (SERSi 和

:有关的货大自立辐射 (ASEj 0 ~羊萄呆表明A.SE 过程有某些新的特性，对词语 SE且δ 红外输出显示出

耳别的影响。

一、引

从 1967 年开始，相继对四种碱金属:纳、梆、制、铠和碱土金属顿的原子蒸汽中的受激电

子喇曼散射 (SERS) 过程进行过多次观测和研究[1-3]口近年来通过坝、锡、钝、铅、铅、锢等原

子蒸汽中 SERS 过程p 实现紫外到可见的非线性频率转换的研究也有所发展t飞在实际应用

方面J 也已作过一些成功的尝试问3 日前，能否进一步提高转换效率是 SERS 推广应用的关

键、而若干竞争过程(如单光于吸收、光抽运受激发射、双原于分子吸收、多光子电离……等〉

影响了转换姓率的提高口因此，研究和克服各种竞争过程也就成为原子蒸汽中 SERS 过程

研究内容之一D 最近发展了用过热蒸汽热离解碱金属蒸汽中的双原子分子，从而减少对泵

捕光的吸收，降低喇曼阐值3 使 SERS 过程的转换效率有较大的提高口据报导气用过热蒸

汽方法可使锚的喇曼阔值下降到一般方法的七分之一以下D 再结合多级同步泵浦，曾在

1360cm寸的调谐范围内获得高达 10MW 的可调谐红外激光输出明白

我们在实验中采用一个特殊设计的热管炉产生过热制原于蒸汽，在研究 5S1 12-6S1 S 

SERS 过程的同时p 详细观测了有犬的 λSE 过程，获得了一些新的实验结果。这有助于比

较全面地评价过热蒸汽中产生 SERS 的技术。

二、基本原理与计算

本实验观测的过程所涉及的铀原子能级和跃迁如图 1 所示。在一定的铀原子蒸汽压条

件下p 调谐泵浦激光的频率 VL， 完成对中间态 6P1!!!、 6Pa/量的近共振，就可以实现 581也→
681/2 的 SERS，获得频率为町的红外激光输出口 1'8 具有可调谐的特性~ Vs = VL - LlV6S"._矶

图中的虚线表示有关的 ASE谱线，它们的频率是固定的，不具备可调谐特性。

根据 Hanna 等人的推导m， SERS 过程的增益系数

g8=-~iwB _.(:'1) 
8= eO泸nSnL 'lSERS.L L, (1) 

状丰自日期 1982 年 6 月 1 日，收到修改稿日期 1982 年 11 月 29 日
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式中 11• 为泵浦光Jt;强p XAERs 为 SERS 过程的非线性极化率=我们恨据 Han丑lna 等人推得的

x民民μ-4J.i;;J均7

随泵浦波长变化的曲线，如图 2 所示。计算中共取 5P1瓜川→14P1川/2 的 20 个能级作为

对过程有影响的中间能级。所有能级的数值 (m~v-2s叮

取自文献[町，有关跃迁矩阵元的数值取自文 1叫一字!
献l:9] ~分析上述计算结果p 我们可以看到 1---二'Y'r

10-~5 

10-'" 

;Lcm-1) 

2翻!IOO zf1∞ 2叙吨"。 坦制"

图 1 铀原子的能级和跃迁 图 2 铀罩子 581 ， 2→6S12 SE且吕过程的非线性极但率

Fig , 1 Partia.l energy levels and transitions Fig. 2 Nonlinear susceptibility of 581 ~→ 6S12 
of Rnbidìum atom 8ERS in RubidillID atom 

(1) 除了时'1 '2→6P正 2 和 581 '2→6P3':J 两条共振线之间的部分区域外p 绝大部分泵浦

放长处产生的 SERS 激光应与泵浦光具有相同的偏振方向D

(2) 通常可以认为 SERS 过程中泵浦光的损失是很小的 p 除了 5品':J→6P1':) 和 5δ1 !J• 

6凡':1两条共振线附近有较强的单光子吸收外，泵浦光强 lL 是与传播距离近似无夫的常量ε
可以断言 y 增益系数 g，'< 和斯托克斯光强 I，~ 将具有与极化率类似的随泵浦波长变化的曲线:

菜油波长接近共振线时递增 y 在两条共振线之间有一凹陷=此外，由于单光子吸收带来的泵

浦光的衰减J Is 曲线上相应于 581/2→6Pli!l 和 581/且→6P3/且精确共振址也将出现两个凹

陷3

-~、 实验装置

国 3 为我们的实验装置方恒固 2 氮分子j殷光泵浦的染料激光器以克分子;古哇 2 X 10-3 

的 POPOP 的四氢哄喃陪液为增益介质古产生调i皆范围 412←".4260λP 峰值功率 8 k\\- ，线
宽 Jλ<lA 的激光。其波长用脚光谱灯为基准在 WP1 型一米平面光栅摄语仪上定标。

为了获得过热的脚原子蒸汽p 我们特地设汁一个分离内网式热管炉2 其中间部分的结构

如图 4 所示。在距中心约 60m 处的外管堕上紧贴一个锦路一埠铝热偶作为热敏元件，用

DW"T-702 型精密温度自动控制仪控制温度2 实~n~证实 y 热管中部温度与控温点温度差阳

控温点温度的升高而加大。在 10Torr 铀玉兰汽压时3 中部温度高 200~C 左右口热臂的人射和

出射窗口分别由融熔石英和氟化钙加工而成。

厚约 3皿m 的错片 iæ去短于1.8μ 的短波，也曾用飞NDG 300 型红外先栅单色仪代替错
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图 3 实验装置方框图

Fig. 3 Schematic diagram 01 experlmental instrulllents 

水冷套? 明炉〔7、锈钢阿

拉温热偶K;二二:↓不锈钢管
U' 'U 
-45EEFom斗651

42cm .1 

图 4 熟营炉结梅(中间部分〉

Fig. 4 Sb'ucture of the heat pipe oven (tbe middle part) 

滤光片E 适当衰减后，红外信号由 InSb 光伏式红外探测器 (77K) 探测 3 直接输入到存储示

波器 Cl'EKTRO:KIX 7633) 显示。

四、观测结果与分析

(1) 采用错滤光片滤光，测量了不同饱和蒸汽压下红外信号强度随泵浦波长的变化曲

钱。因 6 表示的是 10 rrorr 时的测量结果。图中每一实

验点为 15 个脉冲的平均值u 饱和蒸汽压由控温点温度

值y 根据文献 [10J 中所列图表查得2 所测得的曲线与前

面理论分析预计的 ι 曲线出入很大p 也与己有的实验结

果文献 [2J 不同G 无疑这反映了过热蒸汽中 SERS 过程

和伴随发生的其它过程具有某些新的特性。

(2) 改用红外单色仪将红外信号分光3 分别进行探

测=首先3 在不同蒸汽压下3 将红外单色仪与染料激光器

1 (ff:ìJ:单位)

11 
12 
10 
8 

厂一-一-

. 
二..

Phb = 10 t. ,rr 
'. 1飞工ζ= 821川rr

. …. 
.' 

6 
H' 
2 58: è - 6P，"~ 5:<1 '2 - tJP: , 

.l ‘ I 、 L川人〉
4180 41 \1U 4200 4210 422u 4:231) 

图 5 在靖洁、光片后测量红外信

号随泵j甫波长的变化由或

按 ÓS1.'~→ 681 '9 的 SERS 过程的要求同步调谐3 测得了 Fig. 5 Yariation of the infral'ed 

L 随泵浦股长改变的曲线，如图 6 所示口图中垂直短 吨阻.1 (behind the Ge fílter) 川th the 

线表示测量的均方误差。 由图可见，测量结果与前面理 wa\"elength of the pumpiug 1a问

论分析基本吻合3 也与过去的实验结果报道相似。但是 18 分布曲线上相应于单光子吸收的

两处凹陷并没有位于 5乌/2→6P1/2 和 581/9→6PS/2 两条共振线上3 而是向短波方向偏移，其

原因尚不十分清楚。我们还曾按 581/2→4Ds /2 . ;'/2 SERS 过程的要求，进行类似的同步调谐p

但泣有观测到这一信号。

(3) 经红外单色仪分先后J 除上述 SERS 信号外，还探测到若干固定波长的信号Q 测量
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PRb= 5 torr 
Pð.<~ 15 ωrr 

11(任意单位〉
r----

8 
官

6 
b 
4 
a 
2 
1 
0 

PBb=l torr 
P.u", 15 toπ 

I，(怪意单位〉

8T6643210 

1乙 (Ä)... 
2马 (COl-.>

(b) 

P Rb= lO t" rr 
f牛= 15 ll'H 

1，(任tí:单位〉
r---

8 .. 
6 
5 
4 
3 

1 
0 

(a) 

(c! 

分光后测量 581'2→6S1 ~ SERS 信号随泵浦波长变化的曲线

Tnning cur飞'e of the 581 2• 6812 SERS signa l.s in Rb vapour 

图 6

Fig.6 

它们的波长后，证实其中包括有对应 6Pl !1， 3'!!→681 !! 、 6Pl ' !l， 3.' ~→4D3/S1 .5I Sl， 6SllSl→5P1 '!1. 3'量

和 4D，g !l .Jj且→5Pl./!l .3/SI 跃迁的c 它们的强度与现测到的 SERS 红外激光相近，并且也具奇很

好的方向性。我们认为它是相应于上述跃迁的"放大的自发辐射飞ASE)。将红外单色仪固定

于各 _\SE 信号波长，测得其强度随泵浦波长改变的曲线c 图 7 为 1 也orr 蜘蒸汽压时r 测得

的部分结果3 由图 7 (α) 可见 2 对应 6Pa :!I→4D3/:l.:)/.3 和 6P工 a→4D3/!l的 ASE 信号的极大值

自现在泵浦波长 λL 与路'1 ' :)→6P1 :l和 5.5' 1 . ' !!→6P1: !l 跃迂精确共振点 因此，粒子数反转状

PRb= 1 tOl'r 
PAr = 15 torr 

I~(任意单位)

6 

5 

3 

0 ... 

4 

1 

41~O 42ω4210 4220 ì.L (Å) 
- 2.73μ(6PJ/~ ~ 6S1 /::) 
--- 2.79μ (6Pl/l 寸 681fi)

(Ö' 

PFb= 1 tnrr 
P Ar = 15 torr 

r飞
I I 

!，i(任意单位)

6 

6 

4 

2 

1 

3 

图 7 分光E测量 ASE 信号的部方结果

Fig. ï P a.rt of the results of ASE meaS l1rernent 

α 
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态是直接光泵浦的结果。但是存在两种反常现象:泵浦波长调谐宽度("，20λ)大大跑过激
光线宽和谱线的多普勒宽度;对 6P3/3 近共振泵浦时， 有 6Pl/!)→4D3 /!l的 ASE 信号出现D 这

说明还有其它物理过程 (例如蜘原子与缓冲气体原子 tm2?"" 
碰撞过程等)参与光泵浦。 类似情况在图 7(b) 中也可 !O 

山看到口 与以往报道皿有很大差异的是:我们观测到
t 

a 
z t ' .. 

... E 

MEi oa'l ‘ .• ,
--llt 

』
国
缸
·
·

app 

·--
... 

了 6Pl/2→681/2 和 6P3/:iI'→68112 的 ASE 信号。图 7 表

明它们的强度与 6P→4D 的各 ASE 信号强度相当 3而

且在更高的制蒸汽压时P 测得的强度甚至大于后者。我

们认为这反映了过热制蒸汽的特征。

(4) 当蜘蒸汽压超过 1 Torr 而进一步提高时， 各

a 

图 8 高蒸汽压条件下的 6P3 '2• 681 :1 

(2.73μ)信号特性

ASE 信号的特征有很大变化。铀蒸汽压为 10 Torr 时Fig.8 Chara巾ristics of the 6P3 ~ 

相应于从 6P1 '2 态出发的 ASE 信号消失J 而相应于从 • 6312 (2.73μ) 吨na l l1 n der the 

6凡 '2 态出发的 ASE 信号强度随泵浦波长变化而改

变E 尤其是 6凡 '2→ 681/2 (2 ""， 73μ 〉 跃迁的 ASE 信号几乎在我们的染料激光器的全部调谐

范围内都出现D 图 8 表示了这种情况口

我们认为可能存在另一种物理过程一一光离解受激发射过程CJ.1J即双原子分子 Rb，吸

收泵浦光子跃迁到不稳定的高电子态，随后热离解产生激发态蜘原子，造成某些铀原子能级

间粒子数反转，产生了相应的 ASE 信号。

c.oudirio日 01' bigb-pn?SsLH'(' L ì ponr 

五、结论

通过过热切蒸汽中 581 ，: 2'→6P川 SERS 和有关的 ASE过程的观测p 可以得出以下结论t

过热铀蒸汽方法虽然可以减少双原子分子对泵浦光的吸收，有利于提高 SERS 过程的转换

效率p 但是伴随发生的 ASE 过程也变得更为复杂。 尤其是在高蒸汽压时J ASE 过程对

SERS 的调谐特性产生了不利影响。采用过热蒸汽产生 SERS 调谐红外激光时3 对这种情

况必须加以注意。

本文理论计算部分得到了北京大学无线电系郑乐民教授的热情指导， 夏宗炬同志曾协

助制作热管炉J 特此致谢。
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Stimulated electronic Raman scattering 

in superheated rubidium vapour 

1币，'A~G AHLIA :'-l" AND ZO [J YINGHUA 

(Department of Ph庐i付， Beijing U nit'ersit川

(丑eceived 1 June 1982, re,-ised :?9 ~oγem 1:~r 1932) 

Abstract 

l-sing a spocially designed heat-pipe O\-Cn , the 581位→ 681/2 stimulaie :l eleotronic 

Raman scattering (8ERS) and somo relative amplified spontaneous ûmissiOIl λSE) 

haye becn obsoryed in superheatei Rb vapour. The experimüntal results re\-eal that 

ASE processes have some new oharacteristic3 and have drama也ic in tl uence 0且也he tuning 

protiles of the SERS signal. 

，飞/飞r、f\f、r、J飞J飞F\I飞f、r、f、J、户'-^1"飞J飞J、J、f、J飞J、f、r、J飞J、J飞f、f、户、/、r、f、r、J飞f、r、r、f、f、J飞f飞J飞J飞f、f飞r、r、r、/、J飞 r、J、f飞J飞r、r、f飞J飞r、r、户、J、r、/、f飞J飞f飞J、

XIII IQEC 将在美国加州召开

H妇;三 6 ~ 13 日 ~3~ 日将主二是 gr ，t~ 刮福可~JEHI 召开第十二~~Vj";呈子电子学会议 (XIIr IQEC J 

会1~.i!!~~'王之;工教授为中国地区节目委员会主 I宵。

岳王这次会议的邀请y 将西立本地区节目委员合以址理委且这ì)二会议的商件。与iltl可时j王将平行~Jt

应用豆无电子;学(CLEO) 年会。

飞




