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本文对如吧束工步?臣合理P发气体样品产生受盘辐射的光延时鼓应进行了研究.通过三能级摸型计算

了臣'发言E辑上植于最布居随时间的变化，井以实验进行验证.计算得到与实验值符合较好.

关键词;先旦时效应，二步散发，Øf:撞能量转移.

一引

原子-分子系统中的碰撞能量转移过程是使原子或分子某些能提(或能态)获得布居的

有效方法。我们曾用等频二步及不等频二步激光温合激发 K!j-豆、Na2-K、 Na~rNa 系统p 即

第一步激发分子3 通过分子-原子阔的近共振碰撞能量转移过程，使原子的特定能级获得布

居;第二步再共振激发原子，从而获得了原子高位态间跃迁产生的红外受激辐射b810 与之

相对应的是F 如果首先共振激发原子p 则通过原子-分子碰撞能量转移过程p 产生了分子紫区

及紫外区的扩散带受激辐射阳。

在两束光分别激发分子及原子的情况下3 所产生的原子受激辐射强度与两束光之间的

相对延迟时间有关。本文从计算和实验两个方面来研究二光束之间的时间延迟效应3 以得

到最佳受激辐射强度时的延迟时间。在计算上，通过建立三能级速率方程，并在非稳态情形

下求解2 考查位于数布居随时间的演变规律:在实验上，使用光路延时装置，测量了不同延迟

时间情况下，红外受激辐射强度的变化p 计算所得与实验结果符合较好。

二、光延时效应的计算

用于分析分子-原子碰撞能量转移过程的三能级模型如图 1 所示。以 Na 为例，设在泵

浦光激发下， Na，分子从基态 X' 1:: 的某一振转能级 Lo 激发到分子..4.'2;;- 态或 B'Il酣态的

某一振挺能级 L10 然后，二部分分子将通过受激辐射及白发辐射回到初始能级 LOJ 另一部
分分子通过碰撞将能量转移给原子使其布居到 3P 能级 L!Jo 在没有第二步继续激友的情况

下，其速率方程为
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(1) 

式中， N ,(.;, =O, 1, 2)分别为相应能级 Li 上的粒子数} B 01 = 

B10 =B 是爱因斯坦系数， r1 和 F"J 为自发辐射系数，且和 R2
分别为通过碰撞过程由能级 L1 向能级乌转移及其逆过3的

VI)] 

顶飞毛
\r. 

弛豫系数， ρ (v)为泵浦光的单色能量密度I R:甜为相应能级的 L 

跃迁偶极短， k 为碰撞速率常数，方括号表示相应能级的粒子 Fig. 1 Tbree-level model of 

数密度， I 为泵浦光的强度。 energy tran8fer pro棚S of 

由于在脉冲光激发下3 激发强度 I是时间的函数且与样 皿olecul←atom ∞llision

品作用时间很短，不能认为 ρ(P) 与时间无关F 因而必须考虑粒子数随激发强度变化的瞬态

解。为了得到粒子数随时间变化的瞬态情况y 我们用数值迭代法y 由计算机求解上述方程。

b ø N(xl()l~cm-3). Na 

S 
ä 1 
h 
S 

4 

设脉冲泵1甫光的时间函数为高斯分布p 所用激

光器的脉宽为高斯分布的半宽度。对于 Na 样

品，取各常数为E臼5 ， 6创J 1马马 =4.8创6><1川07气seωc气1飞I 1马马=

3.8 X 10b sec-1飞， 1'1 =8.8 xl07 seσ一工飞， r、"9=6.25

x1川07、g臼-1飞， Rl盟2=1x10旷-细 A配皿;对于 E 梓品 3

取各常数为E臼5-7气I

D 

20.5 
1 

0" 1z ,ao 2S 
de1a,. time (08) 

Fig.2 白皿parsion of calculated and 
缸pel'imen国1 delay time in Na vapor. 

x10伊4 se∞c-1飞， r1=8.3xl0σ7 se伺c甲-1飞， r叮a=3.5'T x

10伊7 S由ec-1飞) Ru =1x10-且Asc皿 2 考虑到分子基

态 X'2; 中仅有一部分振转能级上的粒子受到

激发p 取[N~J为温度 T=自000 时分子总被度

的 1/5，取 [Ka] 为温度 T=4300C 时分子总坡

度的 1/5。当激光能量为 10μ，J，脉宽为1. 2x
Line a: Na (3P) level population density 10-8由C，聚焦面积为 O.16m皿.3则以v) =5.7 e1ay time. 
Line b: infrared 耐皿ulated smi回on X 10-10 (Jsec-:1m -S) • 

坦协n.sity versus de]ay time. 计算得到的 N句，-Na 碰撞时 Na 原子3P能
级上粒子数变化和 K2-K 碰撞时 E 原子4p能级上粒子数变化分别如图 2 中曲线 a、 a'所

示， 由圈可知J Na 原子 3P 能级的粒子数布居最大值出现在第一步激光激发后约 14.8ns

时;而 E 原子4p能级上的粒子数布居最大值出现在第一步激发后约 12.1皿时。因此，二

步混合激发时若使第二束激光相对第一柬激光有与此相同的时间延迟，就能获得最大强度

的缸外受激辐射输出。
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三、光延迟效应的实验和结论

研究光延迟效应的实验装置如图 s 所示。以一台 YÂ.G 激光器同时泵浦两台染料激光

窑，两束激光输出后其线聚焦于热管样品炉中心。当炉内装有 Na 样品时，炉温控制在

肮阁。C; 当炉内装有 K 样品时，炉温控制在

480吧。与作者以前工作不同的是在第二束输

出激光后加入一自制的多程怀特(Whi切)池光

延时装置，它可使光束在腔池内多程延迟而保

持出入光束性质共辄。在光束发散及能量损耗

都较小时，也可使用由几块平面反射镜组成的 Fig.3 Experimental seèup 

延时装置'。 1-YAGkmU斗ye laser '"→pti叫-
在 Na 为样品时，两台均用 R闺阁染料激 ti皿时也，y instrurnent 5-1ens 6二hea.←

光输出。一束置于 56∞λ~酬λ范围的任 芷ZdzaE2232主与;二
意波长处(对应 N句X'2;→A'2:.B'll. 的吸收 10-<配诅唰归忧也.a.rt zeeor伽·

区)，设为激光 1; 另一束调谐到 5682λ 或 5688λ 的原子共振波长处，设为激光 20 观察由
布居反转产生的 4办刊P(2.84 μm) 或 4p→48(2.20μm)的红外受激辐射信号，如果挡住

激光 2，仅让激光 1 激发样品时p 没有红外信号产生s 若挡住激光 1，仅让激光 2 激发样品时，

可得到由等频二步激发碰撞能量转移过程所产生的红外信号叭强度为 I1; 当激光 1 和激光

2 共同作用样品时p 信号将明显增强为 Iω剧。显然，增加的部分Iωω-I1 即为由两光束中各取

一个光子由不等频二步激发碰撞能量转移过程产生的信号。

在互为样品时，用 OOM 染料激光输出作为激光 1，波长调谐在 6埠。λ.......6950λ 范围
内，先将分子激发到 .A'1:~ 或 B'lI.态，通过碰撞能量转移使原子4p能级得到布居后，再用

Rh590 染料激光输出作为激光 2，调谐到 5782λ、邱01λ、 5812Å 或 5831λ 处共振激发 E
原子到 78 或 5D 能级，从而可产生由 78→6P、 5D斗6P 和各串级迁移形成的红外受激辐射

信号。由于实验使用的红外探测器晌应被长低于 3 .4 μm，因此通过观察 5P→58(2.71

μm) 、 5P→3D(3.14μ皿， 3.16μ皿)等串级受激辐射信号来研究光延迟效应的。在这种情

况下，若挡住激光 2，仅让激光 1 作用样品时，由于二步泵浦光解离过程阻， Ka 分子可被激

发到高位 g 态的解离区，并解离为 4S+õP 原子，困而也能产生红外信号，但强度 11 较弱;

若挡住激光 1，仅让激光 g激发样品时p 与 Na 中情形类似，将得到等频二步激发产生的红外

信号p 强度为 I到当激光 1 和激光 B 同时泵浦肘，信号将大大增加e 这时，由两柬光共同作

用所产生的信号强度为 I旬国-I1-IJo

当两束染料激光的能量为 10"，20mJ时，获得的总红外受激辐射能量在 Na、 K 两种蒸

气中约为 10 pJo 其申不等频二步激发的信号比等频二步激发的信号大 4.-.5 倍。

实验中p 固定激光 1 的光程，利用延时接置改变激光 B 的光程，随着两束光到达样品中

心的相对延迟时间变化，由不等频二步混合激发所产生的红外受激辐射信号强度也发生变

化。实验所得到的 Na 样品及 K 样品的强度曲线分别如图 2 中的曲线 b、 ò'。对应于最大强

·实验装置的真他鄙分可靠见文献[3].
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度的受激辐射信号，测得 Na 样品中的最佳延迟时间为 13.5士0.5n8; K 样品中的最佳延迟

时间为 U.6土 0.508。这一结果与用三能级速率方程模型计算得到的最佳延迟时间较符合o

实验也表明当第二束光脉冲到达样品的时间比第一束激光稍有超前时(如 2.--3ns) ，

仍能由碰撞能量转移过程产生红外受激辐射信号3 但强度大大下降。这是由于泵浦jt脉冲

有一定宽度。计算也得到了同样结果。

为了研究二步混合激发分子-原子系统时两光束之间的延迟效应，以获得最大强度的受

激辐射输出 p 我们建立了描述系统位子数变化的速率方程，并在非稳态情形下求解，得到了

最佳延迟时间、同时在实验中测定了受激辐射强度随时间的变化关系。计算值与实验结果

符合较好。上述分析和实验，对寻找并产生较强的二步混合激发受激辐射，对研究分子-原

子间碰撞能量转移的动力学过程3 都有一定意义。
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Abstract 

This pape:r 的udies 也he opticl-也皿e-delay ef!ec-b of 的i皿n1ated emission genera也ed

by two-step hybrld pU皿piDg 也eoretica.lly and experi皿归国11y. UsiDg thre• level 

model, we ca.lcn1a扭曲。 popwation densi也y of exci古ing level as a fUDC缸。卫 of 在i皿e and 

1nves恒ga怕也he rela也ion be也ween stimwat4:Jd emission in也ensi力y and delay-古ime of the 

1'wo pumping beam. Tbe beBt delay-挝皿e calcula ted agrees well w i也由的 fro皿由。

但periment.

Key words: op'tical-ti皿e-del叮'-effect; 仰。-的ep e:x:citation; collisional energy 
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