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光泵 Ba/He 系统 582.8nm 碰撞诱导

荧光辐射及其弛豫振荡

某春松 搂祺洪 王润文 霍芸生
(中国科学院上海光学精密机械研究所)

提要

观察到光荣 Ba/He n!合物产生的 582.8nm碰撞诱导荧光新语钱及其弛豫f震荡.进行理造分析和计

算.结果与实堕相符合。

美键词:碰撞诱导荣先也直指荡.

一、引

弛豫振荡在固体激光器、有机染料激光器、气体激光器中被观察到并进行了广泛的研

究也-3J。这种现象是在介质荧光寿命大于腔的衰减时间的条件得到满足情况下F 由于光场

和腔内介质上、下能级布居反转的作用而引起的，可以用搞合微分方程组一一关于介质粒子

数密度和腔内光子数密度的两个速率方程得到令人满意的解释[4..5飞根据它的产生条件p 可

以知道p 短的谐振腔和高的输出搞合将有利于清楚地观察到弛豫振荡p 这方面的工作近来仍

有报道E610

碰撞诱导荧光的工作起源于研究金属的原子蒸汽在高气压惰性气体的碰撞环境中p 其

发射谱的碰撞增宽和中心频率移动效应mo 后来.1 R叮皿91"等人研究了钝和茧的原子提合气

体的受激喇曼散射和受激碰撞诱导荧光阻。最近的工作集中用特定波长的激光对金属卤化

物的蒸汽进行光离化，产生处于一定能态上的金属原子，然后，再用另一束激光进行受激过
程的研究EB.1030

本文报道了现阶段我们研究 XeOl 准分子激光泵浦钮蒸汽和氮气泯合物，产生碰撞诱

导荧光的实验情况，首次观察到该荧光的弛豫振荡，并对它进行理论分析和数值计算，与实

验观察相比较，结果能较好地符合。

---'"、 实验安排

实验装置如图 1 所示。用一台 Lnmonl佣的 Hyper Ex-4∞xω1 准分子激光器作泵

捕源。其输出为单脉冲能量创OrnJ，脉宽 40阁，波长 308n血的紫外激光。样品池由内径

28mm、长度约 170 ()囚的不锈钢管制成，两端用石英腔片密封，为防止加热时钮蒸汽向两端

扩散遇玲凝结而污染石英腔片，在不锈钢管两端、靠近封口处加上水拎套。把样品池插入管
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~"18. 1 Bc:hematie di.agra.m of the experimental a.rrangem皿t

式电阻炉的炉膛，加热范围约 1ω。盹最高温度为 11∞。0，此时样品池内惧的饱和蒸汽压约

为 15m皿 of Hgo 选氯气作缓冲气体3 压力在 760皿皿 of Hg以下变化。从样品池输出的

碰撞语导荧光和透射泵捕光经两棱镜组成的色散系统后，到达探测系统3 进行各种测量。探

测系统包括光谱仪、能量计、光电管和示披器等，分别用于拍荧光光谱、荧光波形、测量能量，

三、实验结果与理论分析

通过各种测量装置，测得碰撞诱导荧光的波长为且，=582915 谱宽 A唱=00.933λ·; 能量
。 .1 mJ;荧光波形如图 4 所示。

由氯原子的发射光谱，可以知道该荧光不可能是氧原子发射的。考察钥的原子能级图，

发现ÎI.，与顿原子从 6卢d1Pl 态跃迁到 6s5d :1D， 态的发射线 582.8nm 在实验误差范围内

是一致的，因此，我们确定该荧光是钮原子从句刷 1Pl 向臼5d 1D， 跃迁时发射的。

为了确定荧光的产生机制，在样品池前插入不同透过率的衰减片，测量不同的入射泵浦

强度对荧光强度的影响。图 2是荧光的相对强度随衰减片透过率而变化的曲线图。由图 2

可见，两者的关系是线性的，说明这个过程是自立而不是受撒的阻。因此，进行理论分析时，
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可以不考虑传播效应， '忽略各牧j理王随空间距离的变化。

固 3 是碰撞诱导过程所涉及的制的原子能级图。在入射泵浦光作用下，处于基态(用 11)

表示)的顿原于跃迁到也可 lPl 附近的虚能级(用 í2)表示)，然后通过与氮原子的碰撞弛豫

过程3 无辐射跃迁到电偶极近似下是禁戒的电通d1P1 态〈用 [3) 表示)}再从 6卢d1P1 向

6s5d lD2 (用 [4>表示)跃迁发出荧光。

由于入射泵浦场的强度不高p 并且采用的是无透镜聚焦的准直泵浦方式p 泵浦场的强度

泣有达到产生受激过程的闰值，因此，只观察到自发散射p 荧光在传播过程没有增益。某一

时刻 t， 样品池内各点的强度是相等的p 这样就可以忽略空间变量，而只考虑随时间的变化，

即用速辛方程理论来分析缸决碰撞诱导荧光的问题口

图 4(α〉是实验上拍摄到的不同加热温度时的荧光波形。可以看到它们是振蔼衰减的，

作者认为这是碰撞诱导荧光的弛豫振荡。

为了从理论上解释观察到的现象，考虑态 [3>的顿原子数密度 Ns 和碰撞诱导荧光强度
1.，它们满足如下方程组

PHe=76Ð Torr 

(b l) (al) 

P.. =760 Ton 
l 1f:! 

(b2) 
(a2) 气

\
」 r r o TA () JH 

『
t
= e uu 

nr 

(b3) 
(a3) 

(a) (b) 

Fíg. 4 Time de~Ddent shape o:f直uores臼nce

(12) Experi.mental observation卜、al) 7900 0 , 5ns/div; (a2) 83(}oO, 5血/div; (03) 950'C, 10ns/di..,; 
。) Ca..lcula旬d resul恒: (均占=2.241xl026 ， td "，， 10田， 5血/div;(b:3) .A=2.750xl0J6, t，; =15田， 5血战T;:

(lJ3) ß=4.生81 xl030，归=50耻， 10as./di, 
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dN一--i--WS4Ns一-=- Ns十P，
dt 

五年= WS-+4 (Ns -...fb... N~)+hv丘N8 一主 lt，
白。叮\"仇/守.. to 盯

Wll_~= 可以v~I.
白11 8Of'何，;hV{J: ~II， 

ιJ止=1.48皿
clnR 

、. 
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(1) 

式中 W~ 是顿原子从态 18)到态 14)的受激发射系数i g(V.) rv4V;1 是顿原子的线型函数;盯
为荧光的频率。 τ= 17 .86ns(llJ，是顿原子在态|彤的寿命; ns=O. 88 是锢蒸汽在 V. 处的折射

率;在是光子在腔内的衰减时间:.L 是样品池的长度:> R::::::49丸是石英腔片的反射率 c 是真

空中的光速 h 是普朗克常数i 93 和 h 分别是态 13)和态 14)的简并度 p 表示对态 13>的净

泵捕速率，它与态 12)和态 14>的锁原子数密度 N，...N岛以及 Ns 和 Iþ 有关。

作为弛豫振荡的必要条件时飞 τ〉比得到满足。 由于荧光能量较低y 并且亚稳态 14) 有

较长的寿命，因此s 认为在荧光友射过程中，态|岛的银原子数密度近似保持热平衡时的值不

变，即

N,,::::1 g."N oexp (一旦旦}
飞 kT F 

(2) 

式中 No 表示样品池内领原子数密度 Eu 表示态 1 4)和态 11>的能级间隔， k 为玻耳兹曼常

数， T 为样品池温度。

按照解决这类问题的通常方法国， 6] 由于预计到 N~ 和 L 等将随时间的增长而衰减，所

以，假定 P=Âexp( -1;jtrl )o .Â 在 2xl伊。到 5 X lcPG~ td 在 10回到 50时范围内变化p 不同

的 A 和白值与不同的实验条件相对应。代固 (1) 式，对它们求数值解，结果见图 4(町，其

中，用数字拟合法确定。

将图 4(α)和 (b)作比较，理论计算与实验结果基本符合。 可见，本文所采用的方法筒

明、合理p 能较好地反映实验情况，结果是令人满意的o

碰撞诱导荧光的实验和理论分析工作p 在研究原子碰撞的动力学过程中有着其重要的

地位c 首先，通过测量原子发射谐的碰撞增宽，可以求出处于激发态的辐射原子与微扰原子

碰撞的消激发和猝灭截面，研究它们间的距离为 R 时的互作用势能 Oft (R.,. 0 此外，还可以

研究亚稳态的辐射原子通过与地壁、微扰原子等的碰撞弛豫到基态的过程。因此，碰撞诱导

过程无疑是研究原于碰撞物理和原子光谱的一有力工具。
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582.8nm collisional induced fluorescenc:e emission and it'. 

I'elaxational oscilJat:ODS iD optical pumped 8a/He system 

.110 CHrN8EO~G， Loc QrrrmfG, WANG RU:swE~ A:W Huo YUNSH囚。
(Sh4如ghai 1时titute 01 οptio1 and F阳王lc呻anics. Aca<1e mia Bi 1'liω飞
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Abst:ract 

We have ob四rved 582.8 nm collisional induced flnorQsoonoo emission a.nd jt's

relaxa tiona.1臼脱口a古ions jn op如ically pumped BajHe mix.mres. Theoretical analys.is. 

and numeri幅l 侃lcula缸。因町e pr四;ented a.nd 古he resuHs coincide with expe血且0且tal

o bserva. ti.ons. 

Key words: coll.isi{)Oal i且duced fiuorescencej relaxationalωoill时ion.




