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宽波段范围内双光子泵浦纳分子产生

的紫外和紫区漫散带受激辐射养

王祖展 张开昌 唐小王令T 郑一善
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提要

本文首次报道了在 ß2C.O-ð70.0nm 宽泼皮拖围内以观光子泵浦方式宇生两分子紫外区。如.0-

3&5.0nm)在紫区〈邸 .0叫6O.0IUD)受激亘散带辐射的结来.文中迁对所涉及的激草和主射机智;i￡行了

讨诠.

一、引

分子漫散带受激辐射的产生和研究是激光工作者极感兴趣的问题，它可实现在一定波

段范围内可调谐的激光输出口以可见波段激光激发而产生紫外区的可调谐激光，则意义更

大。

在铺分子 X号:→ C1IIu 态的单光子激发、 X12f → A12~ →高位 g态的双光子激

发、饷分于 38→ 3P 态的单光子激发以及 38 → 4D 态的双光子激发方式下，可以观察

到紫区的漫散带荧光U咽7J近年来，报道了当激光波长调谐到双光子激发呐原子 4D 态附近

时产生紫区漫散带受激辐射E旬以及由组离子激光激发铀蒸气时产生紫区漫哎带的增益测量

结果Me 最近3 我们报道了分别实现铀原子 38 → 3P 泵浦和 3S →4IJ双光子泵浦时产生

紫外区漫散带和紫区浸散带妥激辐射的研究成果(10)

本文首次报道了在铀蒸气中在宽波段范园内以双光子泵浦方式声生紫外区敦法区受嵌

提散带辐射的结果。当以在 620.0n皿"-'670.0丑皿宽范国内调谐的脉冲染刺激光泵浦纳分

子时，可测得紫外 (350.0 --385.0卫皿)和紫区 (405.0'"'-'460.0nm)的受激漫嵌带辐射a 泵浦

激光以双光子激发方式将饷分子从基态 X12: 通过单重态 LP2;!" 和三重态 bS2" 的混合能级

布居到高位三室 g 态。上述受激漫散带辐射即是由纳分子的高位兰重 g态到基三重态"32.

的跃迁听产生的。本中对所涉及的激发-友射过程进行了讨论。

二、实验

由 YAG 激光泵浦的ij~{中染料激光经远镜聚焦于装;奇约 10g 纳的热 :2 炉中心。使用
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DOM 染料，输出激光束可在 620.0--670.0n皿披在范围内调谐。在 640.0nm 附近激光能

量均为 30mJ，染料激光的脉宽为 12ns，线宽为 O.lom-\ 热管炉长为 70cm，加热区长为

220m，由自动控温仪在 400 "， 65000 范围内加热。热管炉两端装有石英窗片。

经实验测定2 由沿泵浦光束从热管炉前向出射的紫外区和紫区漫散带辐射的发散角约

为 8皿rado 以上走向辐射经 0.5 皿光栅单色仪分光并由光电倍增管接收3 经信号处理系统

处理后由记录仪记录口单色仪的带宽约为 O.2nm- 在单色仪的狭缝前和光电倍增管前分

别设置两块带通为 300.0 ，，-，500.0nm 的滤光片，以惊去由热管炉出射的剩余泵浦光。装置

的其它部分与早先的描述相 i可::.:UJ作为比较用的以 YAG 的三倍频窄带激光泵浦样品的实

验装置可参考[12J 。

三、结果与分析

当用 DOM 染料激光作泵浦~!京时3 记录所得的紫外区及紫区受激漫散带辐射的光谱见

图 1忡) -紫外带信号 (850.0--385.0 nm )在泵浦波长较长时(>650.0nm)较小，并随泵浦

(ò) 

350 390 430 
A(nm) 

波长增加渐趋消失c 图 l(b) 示出了由

YAG的三倍频窄带激光作泵浦源时3 记

录所得的紫区受激带辐射光谱，此时不

存在紫外带受激辐射信号。

在作用光谱宽度为 0.2 丑皿的光栅

单色仪时p 所测得的带光谱不存在分子

带的振动结构，可知这些辐射并不是来

自束缚一束缚态的跃迁p 而是来自束缚

自由态的跃迁。铀分子的基三重态 a，3S"

70 是一自由态p 因而上述漫散带光谱可看

成是由束缚三重态和基三重态之间的跃

Fíg.l Uγand violet diffuse band stimulated 迁所声生的。

由于随着泵浦波长的增加F 紫外漫

散带信号渐趋消失，并且意到用 YAG 的

三倍频激光(波长为白4.7190皿)将铀

分子由基态激发到波数为 30264cm-1 处时Wl] 这一提散带信号不存在。因此可推断紫外区

受激漫散带辐射是从较高位的三重态(设为 (2)8A".t A=2 或 II)到基三重态 a/'>JJu 的跃迁产
生3 而紫区受激漫散带辐射是由较低的三重态(设为 (1) 3.Ag ) A=2 或1I)到基三重态 a3:Eu 的
跃迁产生。 YAG 的三倍频激光不能使铀分子布居到 (2) 3 Au 态，但是波长较垣处的 DOM 染

料激光却能以双光子激发使基态 X1S: 中较高振…转能态的分子布居到 (2) 飞1" 态口最近，
G. J eUD gC13""叫民理论上对的分子的若干高位三重态进行了计算，给出了若干态拍能量高度

T.~ 例如分别存在 T. 为 32.3 x 10o cm-1 和 32.1 x 103 cm-1 的 32; 和 8II， 态p 并存在 Te 为
30.1 xl08 cm-1.和 28.9x 103 om-1 的 a~t 和 3IIo 态 2 因而我们有关紫外区和紫区谱带信号

分别来自于 (2) ~.Jg 和 (1) 311q 的分析这和 Jeu.ng 的理论计算是相符的。

emission spectra 

(a) T \7o-photon acita.tioll (ì.~620.0"eTo.Onm) 
(b) One-photon 臼cita.tion (}.-354.72 卫血〉
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图 2 是产生紫外及紫区漫散带受激辐射的部分激发光谱。实际上在 620.0 ，...，670.0nm

宽波段范围内均可测得不同强度的漫散带受激辐射信号。图坷的为获得 405.0 ，...，甜O.Onm

辐射带的激发谱，图 2(均为获得 350. O"，S85.0nm 辐射带的激发谱。由图可见p 在泵浦光

的某些波长扯J激发光谱出现尖峰，而其它一些波长处则没有明显尖峰。注意到图坷的和

(b) 中的一部分尖峰是完全对应的，而另一部分尖峰并不对应。并且3 实验显示出在整个

620.0""'670.0 nm 的激发谱范围内均存在不同强度的漫散带的受激辐射信号。激左谱的这

些明显特征表明z 存在着几种不同的布居高位三重态(1)3Ag 或 (2) a A" 的途径。

'!h.(h.h 
6创40.0 64咀2.() 64钊4.0 6饵46.0 64:ω8.0 6创50.0

).(nm) 

Fig. 2 

(a) ExcitatioIl spectrum for gellerating violet 也il'u且 band (甜5.0-础。 .Onm)

(ò) E~citation spectrum for ge卫刷出gUV 也.ffuse ba.nd (嚣。 .0-385.0 nm) 

可将布居高位三重态的途径分为二类:第一类是以 .A!2:-ò3II也棍合能级为中间能级

的双先于跃迁，其激发波长对应于尖峰处的波长;第二类是伴随有碰撞效应的双光子跃迁。

第一类所对应的激友波长可有如图 3 所示的 (α)、何人 (c) 三种典型情况(分别对应图 2 中

h、 λ2.)"3 的情形丁。
1. 对应 (a) 的情况下J 波长为"'~的泵捕光第一步将分子激发到较低的 fzt(Y2， J川)

VE.(YL J勺混合能级，第二步再将分子激发到 (1) 8.Á"， 如图 3(a)所示。但这时p 波长为灿

的泵浦光并不能有效地使分于布居到 (2) 8LÍg态3 这是由于没有适当的混合能级与L 的单

光子激发对应，或者没有适当的高位。)8A" 态的振-转能级与h 的双光子激发对应。所以

仅在紫带激发语中出现尖峰，而在紫外带的激发谱中不出现尖峰。产生紫区受激辐射带的

激左-发射过程可表示为t

Na!)CX12t) +hv (i'l) 一步 Na;[A12;(V~， J") - b 3II..饵， J竹] j (1) 

Na; [.A?2t(町I J") - b3I1制 (V~J")J +hY(Îwl) 一→ Na;( (1) 8~); (2) 

Na.;( (1)8.L1g) ~ Na(a32..) 十 hv(405.0nm -450.0 nm)o (3) 

2. 图 3(局的情况与 (α〉相反，波长为A.2 的泵浦光第一步将分子激发到较高的

AZZKVL J')-bSII4YipJJ 的混合能级2 第二个光于再将分子激发到 (2) 3Ag态。但这时，

波长为 h 的泵浦光对布居 (1)3A.， 态不是有效的，因而仅出现对应于紫外带的尖峰，而不存

在对应于紫区带的尖峰。产生紫外区受激辐射带的激发一发射过程可表示为z
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6 r(Á) 

(0) 

Fig. 3 Tnrw typì昭1 exc:itations of two-photon transition usìng A.1Z;-b8IIu 

mixing energy levels a,g the enhanced levels 

Nz 2 ( X 1E: : +hv(λ2丁 一→ Na; [A12t(V~J J') -bSIIu(町J J' ~ ]; (生)

Na;C.d12.(V~ ， J') - b3IItA (川 1 J')J 十 hv ( "A2 ) 一→ Na; ( (2~ 3~1L'); (的

时( (2)3AQ) 一→Na(aBÅρ 斗hv(350.0nm-385.0nm)o (6) 

3. 在图叭的的情况下，泵浦光的波t乏 λs 既适合于将分子通过 A15;(Y2 ， JFFF)

bZE" (Y;' ， JJfp〉中间混合能级激发到高位 (1)3A" 态2 又适合于将分子通过 AZZt(YZFP J"' )

bEITU VF， J"'F)激发到 (2) 3~g 态。于是，在激发光谱中 p 对应于 h 同时出现两个尖峰3
第二类布居高位三重态的激发过程是与碰撞效应有关。由于泵捕光并没有将分子激发

到 .LP~:-b32甸的混合能级，第一个光子只是将分子激发!lj .A12~ 态p 然后J 再由第二个光子

将分子从 A14'; 态抽运到高位单重 g 态2 并通过碰撞效应2 使位于布居到高位三重态，或者
先通过碰撞效应使分子转移到 b3Ilu 三重态，再由第二个光子将分子抽运到高位三重态，从

而产生浸散带的受激辐射。显然，这时的幅射强度比起对应于尖峰处泵浦波长激发的情形

来要弱。然而，当泵浦光在较宽波段范围内词谱时必然都能获得漫散带的天激辐射.

四、结论

高位三重态的布居及漫散带受激辐射的产生是发展可调谐激光的重要研究课题。我111
用词谐范围达数百 λ 的染料激光双光子泵浦油分子时p 始终可测得由高位三重态出发的位
于紫外和紫区的没散带受激辐射，这为研制上述波段的可调谐激亢提供了重妄的线索。

本工作表明，在上述泵油情况下J 高位三重态的市居是以 .iFZt-b3J:U ì昆合转功能续为中

间增强能级的双光子跃迁以及与分子间的碰撞效应有关的双茄子跃迁的共同贡献口因而对

三重态及其与单重态的混合能级的进一步研究是很重要的由
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Stimulated radiation of UV and violet diffuse bands by two-photon 

pumping covering a wide wavelength reg~on in Na2. 
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Abstxact 

This paper reports i:be generatio丑 of the stimulated radiatioD. of UV (350.0"-' 

385.0 nm) and violei (405.0 ,,-,450.0 nm ) diffuse bands by two-pho切n pumping 

covering a wide wavelength region (620.0-...670.0n皿)坦 Na:/. The proce酬S of the 

excitation and emi皿on 缸。 dioou.s.':时.
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