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利用锁院红外橄橄秒脉冲系列，在热营炉中的纳在瓦相位匹配混合气体中，观事吉IJ攒微韩、三次诺 i皮的严

生。其泣长为 3518λ，三次谐峙的功率达 2.5MW. 基波到二次谐歧的转换效率为 5 X 10-4~ 

一、引

由于很多材料在紫外和真空紫外波段有吸收，所以在这一光谱范围内y 强超短脉冲光顶

是研究时间分辨谱必不可少的工具。利用超短脉冲激光在碱金属蒸气中产生紫外和真空紫

外波长的超短脉冲已有很多报道。 1975 年 S. E. Harr担和他的同事∞在 Rb 和 Xe 混合气

体中获得了 10界的基披到二次谐波的转换效率。在近红外和可见光谱区中，碱金属蒸气

的三阶极化率 X(3) 比惰性气体的大 105 倍左右。且碱金属蒸气在紫外和真空紫外光谱区吸

收系数很小，所以在相位匹配情况下可实现有效的高转换p 而目前所有的晶体p 在短于

2000 A 已不透明。金属蒸气击穿功率高于晶体，而击穿并不破坏气体介质p 且工作体积耳

傲的很大。所以金属蒸气相对于晶体来说J 在紫外尤其在真空紫外先谱区有较大的优越性。

二、相位匹配

在混合气体中实现相位匹配的概念是 J. A. Armstrong 等人提出的[2] 而碱金属蒸气

和惰性气体的混合系统的相位匹配是 S. E. Harris 和 R. B. Miles 提出 [3] 由 J. F. Yong 

等人在实验上证实阳o

在晶体中高次谐波的产生是利用晶体的双折射来实现相位匹配3 但在液体和气体中利

用介质的反常色散实现基波和谐波的相位匹配问5]。如果泵浦光频率选择低于铀的共振频

牢(λ=5890 Åλ 而三次谐波的频率高于这一频率p 则相位匹配是可能的。碱金属蒸气具有
反常色散性质。它对于基频波(Â.=1.06μm) 比对三次谐波有较大的折射率 (nl>na) ， 而缸

气与之相反 (nl<n3) 。通过 Na-X.e 气体按一定比例混合p 可实现相位匹配条件:

AMkl-kz=12饥-n;;) =0 0 
(1) 

X(l) (qω) 的实部与介质的折射率问有如下关系:

n~-1二 4~ ~ NJto [x (1) (qω)] ， (2) 

收和日期l\:)昂3 年 8 月 29 日;收到修改稿日期 1983 年 11 月 21 日
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这里 N 是单位体积内的碱金属原子数， q 等于 1 或 3。因为气体的折射率近似为 1，于是

Na-Xe 混合气体的折射率叫可写成:

nq~1+2元{NNa • Re [x~~ (qω)] 十NXe Re [xQ~ (qω)]} 。

从等式 (1) 和 (3) 获得相位匹配比率为:

N xe = Ro [x旦 (ω) - xg~ (3ω)J 
NN It Re[X也 (3ω)-x也 (ω) J 。

(3) 

(4) 

利用理想气体方程 P=NkT 可以获得简气的密度 Nxe。销原子的密度 NNa 从蒸气压力计

算中得到:

N Na =9.66084 X 1018 x P /T , (5) 

式中 P 以 'roη 为计算单位， T 是绝对温度。纳蒸气的压力 P 由 (6)式给出:

p~叫[-圣+~， M 

式中 α 和 d 是常数，对于铀其值分别为 12423.3 和 17.3914。对于相位失配 Llk， 可由密度

比给出 t

Llk=子·川队) -xQ~ (部门 [Nxe-NNIt (~::)J =D [Nxe-NNa (辛苦)vJ 。
(7) 

(7) 式中 D=子.2π [X~~(ω) -- x~~ (如)J是一个常数。 Xe 的一级极化率 x旦可以从阿给出

的实验公式计算得出:

393235 
x~~(qω)=一一一才211íN Xe l46. 3012-10-1l /À~ 

393235 7366100 1 ~Xl0-8Q (8) 

当波长 λ 以厘米为单位时，但)式中大括号内的式子代表折射率，为无量纲的数字。当 λ=

1.055μm 时J D= -3.6282 0 利用文献 [6J 给出的跃迁矩阵元的值，代入熟知的一级极化卒

公式便可求出 x~2o 于是得到

x~~(ω) =35.5156x 10-24 esu, x~~(3ω) -= --12 ~ 455 x 10-24 esu 

和 (ZE);1川。

--、
三次谐波的转换效率

当忽略二级 Kerr 效应和在光束传播方向上蒸气密度的梯度，同时只考虑基波 E1 到兰
次谐波 Es 的转换很小时 (Ea<<El) ， 基波、受激谐波和物质相互作用的糯合波方程的解给出

三次谐波的强度 φ3 为:

￠刊与ι叫yc仰n叫叩呐圳1♂《川倪叫ω3ρ俨〉γ-→3.N!J俨2叩.L2叩2叫川Ix<仿咱3

式中 I 就是 Ward 和 New(7Jη1 给出的相位匹配积分。它考虑了失配 L1k 和光束参数 b 所造成

的影响:



652 光 学 学 报 4 卷

1 (tJk , b J 乞) = ~ -. /~ ， e'~'"~/7" ，~ dz o (10) 
JZL (1十白/b) "2

对于平 jlff波近似 (b>>句， 12 简化为 8in iJkL t o 为了用基波功率 W1 来表示二次谐波的功LJkL/2 
率 lV3，将 (9) 式对空间坐标积分则得出z

1 ( 4.mklks \ 2 
(,.... ,... \ -3 _ i\T2 _ T2 r ..(3) (9..\ f 2 ( S:in iJkL/2\2 3=百~-r"~blfu8) (ηlnS) -3. N2. L2 ! X(3) (3ω)|(AKL/2)-wio(U) 

根据转换效率 η 的定义可以写成:

1/4J(;k,k \2 (,....,... \-3. i\T~L T21._(S)(9..\ 12.(Slll1JkL/2\2 勾=τ(寸~1V3) (川) -3. N 2
• L2J XCS

) (3ω)|·(4L/2)-WL(皿)

从 (12) 式看出，转换效率句与金属蒸气密度 N， 激活介质的长度 L， 三阶非线性极化率

I sin LlkL/2 \ X(3) (3ω) ，基波功率密度 W1 和相位匹配因子{ )乘积的平方成正比。所以为了提
\ iJkJ1/2 J 

高转换效率 η，不但要提高 N、 L 和 W1 的值，而且要实现相位匹配条件。

四、实验装置和结果

1.实验装置

研究 Na-Xe f昆合气体中产生三次谐波的实验装置示于图 10 实验装置由微微秒激光系

统、热管炉和探测装置组成，所用的主被动锁模钦玻璃激光系统输出波长为 λ自 1.055μill，

功率为 109 Wc 这一光束经透镜 Ll(f=50cm) 聚焦到含有 Na 和债气的热管炉内。透镜

L:t (f=50cm)使无束复原，滤光片 F2 滤掉基波而让三次谐波透过。光电二极管 PDl 和

PD2 分别测出基波和三次谐波的能量。光谱仪 SP 拍摄三次谐波的光谱。热管炉的内径为

20 皿m.1长为 450 皿ill，内衬有 100 目的不锈钢网，两端为石英窗口 o 管外面加热丝与窗口之

间缠有冷却水管，炉内充有一定压力的简气和填充固态铀。炉子加热后，热管两端空间的岳飞

气是冷的，中间部分铀融化后p 湿润了不锈钢网p 使一部分铀变成蒸气，充满炉心。当铀蒸气

向两端运动，遇到冷的缸气，使其重新凝结为液体锅，沉落在不锈钢网上。由于毛细作用，液

体饷沿网重新流回到炉中心，形成循环过程，并确保窗口不被纳污染。

图 1 实验装置圈

Fig. 1 Schema.tic dia.gram of experi田ental set-up 

2. 实验结果

实验获得了红外超短脉冲的三次谐波。在底片上拍了录灯和三次谐波的光谱线(见

图匀。谱线，走出三次谐波的波长为 λ=3518λ。实验中所用的参数为z 缸气气压 Px~=
4 rrorr，共焦光束参数 b =95om，热管炉的有效长度 L=18oID c 在这种情况下满足平面
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3518λ 

图 2 三次谐波和亲灯谱线的照片

Fig. 2 Photo of the third harmonic and Hg-Iamp Hnes 

被近似 b>>L。基波到三次谐波的转换效率 η 遵从等式(12) 0 在 (12) 式中除了常数外， W:t 

和 Wa 可以测得， N 和 Llk 利用(町、 (6) 、 (7) 和 (8)式可计算求得。因而可以画出 WS/W~ 与

Ak 或与 T 的关系曲线。在实验中我们通常测得的不是日气和 WS1 而是直接测量的能量也

和白。设基波功率百气是-高斯函数，即日T1 (t) =研T1e-(t/叶于是通过对 (12)式的积分可以

给出三次谐波的能量 eg 为:

=与~(坐坐飞2 仙"。 ι3.N2 ..L2 1 X(S) (3ω) 12.(也 LllcL/~y .e~o ‘ (四)
3..J3 \ cbτ/\ LlkL/2 / 

放在图 3 中我们给出 ea/e~ 的实验和相应的理论曲线。对 ea/eî 的值进行归一化。图中 Xe 气

压 Pxe =4Torr。从图 3 看出理论值与实验值相符。实验中，三次谐波的功率可达 2.5MW.。

当温度 T ==40500 时3 获得的极大转换效率为 η=6 × 10-40

8ω410 430 4印 470 4:凶 TOC

图 3 归一化能量比 ea/ei 与温度 T 的关系曲线

一一为理论计算值 .为实验值

Fig. 3 The relation-curve between the normalized energy-ratio e~/e~ and tempera.ture.,T. The 

回lid curve is the theoretical value anà the solid circle are the experimental values 

为了获得高的转换效率p 必须改变实验参数。从 (13)式看出，对于确定的介质I X(S) 是

一常数，基波功率也不可能有大的变化。为了获得高的转换效率句，必须提高 NNa，增长激活

/画且 LlkL/2\
介质的长度 L 和选择最佳的相位匹配因子~=:1kLï2~ ) 。

(sin LlkL/ 2\k 
当 L=18cm， Pxe=4To盯时P 计算锅蒸气密度 NNa. 和相位匹配因子 \ =;kL/2 ~)与

铀蒸气温度 T 的关系示于图 4(的和 4(b) 中。当 Llk=O 时，这两条曲线的乘积并不是一个

理想的极大值。 当 Xe 气的压力为 Pxe=50To时才， T 与(归 iJkL/~)及 iJk 之间的关系
\ LlkL/2 J 

示于图 50
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18in L1kL/2\ 
从图 4(的和图 5看出，当 T==4300C 时 ，N1'\a=1016 原子/om30此时必=0，因于( / ) 

飞 iJkIJ/2 ! 
N(A也oms(om3)

为最大p 在此条件下，可望转换效率 η 能

提高 16 倍，并可达 1% 量级。这说明提

101C• ----一 l 高 Pxe， 就要求提高 NNa 以达到相位匹
配条件，从而必须提高工作温度 T。但是

10'咔~ I Xe 气的压力 Pxe 不能提得过高，否则

会引起实验值偏离理论值。
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囹 4

1α) 温度 T 与原子密度 N 的关系曲线;
( sin L1kT..j2 飞

飞 b) 山:r~T与(一-一→)的关系曲钱(ιe=4Torr)
\A扣Lj2 ) 

Fig. 4 

(α) 且dation-curve b的ween the tem pera tu :r::e l' and the 
atoI且4日lsity N; 

(b) Bdation-curve botwcen the temperature T and 

(川'kl../2一→←)for P xA =4Torr μκL/ 中
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图 6 温度 T， iJk 与(屈;2%2) 的关系
曲线 (PXe =50 Torr) 

Fig. 5 R.elation-curve betweell the 

Isin iJkL/2 \ 
temperature T and (O"U.A~';";/..... I 

飞 iJkL/2 / 

L\e=50 Torr 

还有一个影响转换效率的不容忽视的因素，即热管炉内轴向温度的均匀性。它直接影

响到相位匹配因子。尤其是对于 L 比较小的热管炉，更不容易实现在整个长度上温度的恒

定。轴向温度梯度会大大地降低转换效率。为了实现炉内温度高度均衡，人们已采用了同

心双层热管炉[8]。在这样的热管炉中，人们将外层炉内的碱金属加热到沸点，从而在内外炉

壁上形成一稳定的沸点温度层，它隔绝了内外部分的热交换，而确保内层炉温度的恒定。利

用这一点人们已达到了百分之几到 10% 的转换效率。

作者衷心感谢用平同志在制作真空系统和金属蒸气工作中给予的大力帮助。
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Third harmonic generation in Na-metaI vapor 
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Abstract 

By using 世1e infrared picosecond pulse 古rain of mode-locked laser J we 0 bserγed 古he

generatio丑 of 古hird harmo卫ic piooseoond pul阁的 waveleng也 3518λin phase-n川G吐h趾10
ga础s坠归.阜-mi旭x剖也机阳ure of Na a丑d Xe i恤丑 a hea础古-p趴ipe oven. The 也ird harmonio ligh也 has been 

achieved 古o a power 'of 2.5 megawa材. Oon version effioienoy from 曲。 fu:zi.damental to 

也he third harmonic is 5 x 10-'. 




