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在宽带 XeCl由党泵捕的舰革气中，观察到被民分别为全72.5nm， 582.6nm ~泊倒.3nm 的碰撞诱

导受酷辐射以及技快为 415n皿的受撞唰曼散射.碰撞诱导受酷辐射脉宽为 3ns 左右的自终止型垣脉冲，

其强度随提冲气体压力的升高而上升.喇曼光脉冲前沿与革捕先脉冲曲4岳之间有长达~D8的时间噩

迟，喇曼转换放率随理冲气体压力的升高而下降.

关撞词:喇曼散射;碰撞诱导蝠射;准分子激光;钮嚣气.

一、引

与金属原子的电子能级近共掘的泵浦光束在金属燕气中产生的受撒喇曼散射，以及当

存在校高的缰忡气体分子密度时所产生的碰撞诱导受撒辐射3 提供了有效的频率转换方法，

并为原子碰撞物理的研究，提供了重要的实验手段，

本文实验研究了宽带 XeOl 准分子撒光在银燕气中的受激喇曼散射及碰撞诱导受撒辐

射。XeOl 激光在银蒸气中的受激唰曼散射有钱高的增益系数，其喇曼光波长为 475n皿[6.飞

但到目前为止}XeOl 激光在舰燕气中产生碰撞诱导辐射尚未见报道。

根据原子体系对近共振光子碰撞吸收理

论臼. G) 金属原子与缓冲气体分子相互碰撞的持续

时间，马为 ps量级，由它所决定的原子共提线附近

的"碰撞区域"的带宽 rG~10om飞当泵浦激光 飞

擅长与金属原子共提钱间的失谐量 IAvl 大于 To '2 

1 .. D. • -P' I 

时，它产生的光泵效果将非常弱。但如果失谐量

l l1v r 同时又精足 l .dvl 云;KTj阳，缓冲气体 B 与

金属原子A之间的准弹性碰撞可因使金属原子A

1J...激光光子所产生的虚能级泵捕到 A的实际激

发酶级上去= Fig.] Partial energy levelfl of Ba .1ated 恒
A+B+hv一→A-+B (到 the prOO'!SSeS ofat皿由ttd &皿&n aca.ttari唱

上述反应中，失谐量 jJvl 由缓冲气体分于 B 的平 皿d 回国由ted oollisioJ1-iD.dueød 1\ 1ILlnI帽'
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动能补偿或吸收。因此，在一定的金属原子密度下，如果入射激光足够强，或者气体分于 B

密度足够高时，可能在激发能级 A- 与某一较低能级之间产生粒子数反转，并实现碰撞诱导
辐射[:1....8] 。

困 1 给出银原子的部分「能级图(7J波长为部8nro 的激光处于锢原子 6r lSo'"'-'&71' 1Pl 

跃迁(307.16nm) 的长被长一侧J 失i皆量 I Jv!--80c皿-10

二、实验装置

实验装置如图 2 所示。 Lnmoni四 EX-400型准分子激光器自由振荡下脉冲能量约为

西OmJ，脉宽为 40剧，光束发散角约为 4皿rad。激光束经石英透镜 L 会聚于长度为 1m、

内径为 2.80皿的热管型喇曼池中央，焦点处的功率密度约为 40MW/ord" 0 两块石英棱镜

用于输出光束的分光，滤光片 F对 308nm 高反射而透过波长大于 450n血的光。紫外强流

光电管 D1 用于接收受激喇曼散射或碰撞诱导受激辐射;D:J 用于监视参考信号，两个信号同

时输入双线宽带示被器，倍以给出信号之间的踵迟时间。此外，还用光栅光谱仪和激光能量

it在 D1 位置进行先谱测量及光脉冲能量测量。
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三、受激喇曼散射和碰撞诱导受激辐射性能比较

因 3 给出受激喇曼散射能量随顿蒸气压的变化关系曲线F 此时泵浦脉冲能量为 270 mJ。

当顿蒸气压为 lTo口时，达到受激喇曼散射闰值。当顿蒸气压为 7 Torr 时，输出的喇曼光

能量达 28mJ，相应地从泵浦先到喇曼光的光子转换效率为 16%。当喇曼池温度继续升高

肘，呈现喇曼光能量随顿蒸气压力的升高而下降的趋势。根据 Burnha.m 等人阳的分析，其

原因为钢蒸气中的宽带散射所致。

受激喇曼散射光能量与缓冲气体 He的压力有很强的依赖关系。从图是所示的实验结

果可见，在泵浦光能量及顿蒸气压力分别固定在 250mJ 及 6Tor:r的条件下p 受激喇曼散射

光能量随 He气压力上升而单调下降。当 He 气压从 20Torr 增加到 200Torr 时，相应的

喇曼先能量变化为 25:1。而在同样的 Be 气压泡围内，泵浦先经过喇曼池的透过率变化约
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Fig. 4: Output energy of the Raman-sh迁时

Fig. 3 Energy of the Raman-shifted radiation r a.dia.tion as a function of helill.皿 pressun，

臼 a function ofBa vapor pre田ure， wíth 270 mJ with 250 mJ incident laser energy, a.nd 6 T，哑T

为 10% ， 它不可能引起喇曼光能量如此强烈的变化。我们在铅蒸气的受激喇曼散射实验中，

也观察到类似的结果剧。

上述结果与近共振受激唰曼散射截面有关，金属原子的电子能级间近共撮受激喇曼徽

射截面 σ 为:
σ·∞1/γB(.dV) lI (2) 

式中 γR 为喇曼能级的线宽。当缓冲气体压力较高时， γB 主要由银原子与 He原子间的碰

撞加宽决定。 He 气压的升高导致"的增大以及 σ 的减小，喇曼转换过程的效率亦随之迅

速下降。

与上述缓冲气体气压增加时喇曼光能量的减小相反，当 He气压为 200rvaoo TO!T时，

喇曼池前、后向均开始出现红、黄及蓝色光束，且强

度随 He 气压的继续升高而增加。这些光束具有与

泵浦光发散角相近的发散角。光谱测量表明，这些光

束的波长分别为472.6nm.582.6 n.m和 648.3nmo
根据钥原子能级分布，上述谱线相应于 6s7plP1、

6pf5d1P1 及句5tPFs 至共同的 6.Wb1D2 亚稳态能级

阔的跃迁相对应。

因 5 给出锁蒸气压力分别为 0.5 Torr 及

10Torr 条件下，但8.Snm 和 582.6nm 受激辐射强

度随 He 气压力的变化，两者均随 He 气压力的升高 Fig.5 Dependen但 ofstiro由ted oo!lision

而增强。上述特性与图 4 给出的趋势是相反的。这 induced fìuores但n回 00 heliu皿 presguJ'8.

种压力变化关系属于碰撞诱导受激辐射的特点，因 Bari且皿 vap，:>r pr咽ure wω10 Torr 俑，

为随着缓冲气体分子密度的增大，通过光学碰撞过 and '0.5 Torr(D) , :r'38归tively

程 (1)使基态领原子抽运到激发态 6i7fJ 1P1 的速率随之加快，从而俱碰撞诱导辐射的增益系

数也随之增大阳。

为了进一步比较受激喇曼散射及碰撞诱导辐射的不同特性，我们还分别对二者进行了

先谱测量。采用 WP1 型平面光栅光谱仪分别拍摄了 XeOl 激光光谱、被长为 475nm 附近

incideot laser energy, and 20 Torr heliwn pressnre Ba va por pressura 
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(a) (b) 

21αxt .21100 212∞ 

Wavenumber (c.-1) 

~'ig. tì Microdensitom6ter trli(期 from spectrogra ph 自由rds

(的The XeCl laser em Ï8sion at 308 nm; 
(的 TheR皿an-sllif时国也.stiOR at 475nm(8R8)>>时出e stim山时 collision-ind~明d fluor回阳ce

时 4726Á(8CF) 坦 B&va归r

的受激喇曼散射谱以及波长为 472.6nm 的碰撞诱导辐射谱p 其结果由图 6 给出。 xωI

S08nm 附近的激光谱由四条谱线 (308. 43nm, 308.18nm, 307.92nm 和 307.69nm) 组

成，分别对应予 XeOl 准分子B-X 之间。一3， 0-2~ι-1 及 0-0 四个振动跃迁带E530 对于

受激喇曼散射谱，当 He 气压力为 30 Torr，喇曼池温为 95000，拍摄到四条谱线p 波长为

475.98nm, 475.40n皿I 474.71nm 及 474.02 n吼它与泵浦光的谱线一一对应。它们与

泵浦光之间的频移量为 11410土Bcm-1，与喇曼接态能级 6s5d lDtj 的高度 11S95om-1 符合

得很好m。在相同的池温下，当 He 气压力为 700Torr 时摄得的 472 ，， 6n皿谱线仅有单线结

构F 与泵捕光光谱结构无关，而仅与顿原于 6s7p :tPl-6S5d 1 D2 跃迁相对应q 另外，在

682.6n皿及 648.Sn皿处均拍到了单线光谱，从光谱能级来看，它们分别对应于锢原子

年5d 1Pl-68Õd lD2 和 6p5d lFa -6s5d 币2 之间的跃迁。

四、讨论

1. 碰撞诱导辐射的自终止特性

我们采用快速光电二极管检测泵捕光脉冲，受激喇曼散射脉冲和碰撞诱导受激辐射脉

冲披形，分别示于图 7C削、 (b) 和 (σ) 0 喇曼光脉冲具有很陡的前沿，其持续时间约为 40凶，

略短于泵浦光脉冲的持辑时间 60田，另外喇曼光脉冲前沿相对于泵浦光脉冲前沿的延迟时

间为 10ns 左右。此延迟时间可长达 20ns，它随泵浦光强制蒸气压等实验参数而改变巾

从图 7(0) 可见 p 被仅为 472.6nm 的碰撞诱导受激辐射是一个比泵浦脉冲短得多的脉

忡，且出现在泵浦脉冲前沿，在泵浦激光脉冲达到其峰值以前，碰撞诱导受激辐射即己终

止。对于波长为 582.6nm 及 648.Sn血的黄、红光束亦具有类似的结果，其脉宽约 3ns左

右。

产生.b述结果是由于顿原子从基态泵浦到激发能级 637'1'1凡是通过公式(1) 的光学碰

撞，它是一个非相干过程E910 在泵浦过程起始时，碰撞诱导辐射的下能级 6s5d lD2 尚未被垃

子数占据，因此在泵浦光的前沿部分在 6s7p 1凡和 6s5d 1D:J 之间形成粒子数反转y 从而观

察到碰撞诱导辐射口但一旦在亚稳态 6s5d 哑，上集聚了较多的粒子数，粒子数反转条件将

不复成立，受激辐射也随之终止，因此所观察到的碰撞诱导辐射呈现为自终止型短脉冲，
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c.> {斗 ~J {cl 九…i
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2. 关于咆南11P1 及句描d 1.凡的形成

在上述讨论中，公式 (1)仅涉及了钥原子 6i1p1Pl 的形成，对于碰撞诱导辐射 582.6nm

和 648.Bnm 相对应的上能级句J6d lPl 及 6p5d lF. 的形成过程有必要作进一步的讨论。

对于锢原子激发能级m的分析表明，从 &7p 1P:t 到电刷 j.Pj 和句5d 1Fa 之间产生直接

的偶极跃迁是不可能的3 经过中间能级自刷lDJ 的串级跃迁是符合选择定则的。但是要验

证此项假设，最好能检测这些跃迁的缸外辐射，根据先谱能级计算，这些汪外辐射的波长应

在 2.92μm 到 6.94μm 范围内。由于实验条件限制，目前还未进行仔细系统的测量，这方

面工作有待进一步深入.

8. 关于受道喇曼散射和碰撞窜导辑尉之间的竞争

从图 1 可见，受撒喇曼散射及碰撞诱导辐射均以亚稳态也出 j.D，. 为终态，因此它们之间

存在着竞争。喇曼散射的增益系数 gs四正比于Cl:OJ

gsas∞N(时咽0) -N(6s邸 J.D:t) (3) 

因此只有当亚稳态也邸lD:t 能级上集聚了足剧与基态原子相比拟的粒子数时才会对喇曼转

换过程产生明显的影响;另一方面，碰撞诱导受撒在马射的增益系数 UFCJI 正比于(以 472.6n血

为例):
98J"6'ocN(时Tp 1Pl) -N(635d lD:a) (4) 

由于 6s7rPl 等能级粒子数远小于基态位于致，亚稳态 6r5d lD2 的粒子数密度变化时 gf， L7

有明显的影响，甚至可能破坏公式(4)的粒子数反转条件。

由于喇曼光脉冲相对于泵捕光脉冲有一个延迟时间，因此，在泵捕光脉冲前沿阶段s 我

们观察到碰撞诱导辐射，一旦受激喇曼过程出现，银原于6s5d:lD:t能银位于数增加，占主导

地位的即转向受激喇曼散射。
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Stimulated Raman tcattering and stimulated colliøion--induced 

flúorescence in barium vapor 

Huo YUNSHENG, Mo CH1:'N80汗。， Drno ÁIzH耐 AND Lou QmosG 
(Shanghai 1 nstitut" 旷 Optics (ln'i F~Ttt! M，甜.htmicI， k~臼 Si略。〉

(B栩如叫 24 AprU 1987; reviBed部 A晤时 1987)

Abstl'9.ct 

The stimnlated oollision-induood ßuor阔。ence (SOF) at wavelengtbs of 472.6 n田，

582.6nm and 648.3nm, a.s well 回Raman-shif抽d rad.ia'Üon &1 wa.veleng也 of 415nm 

were observed in barium va.por pumped by broadba.nd pul相 .of 古he X eOl laser. The 

SCF was fottnd to be self-抽rmina也ion sh()r也 puls四 wi也h FWHM of B ns, a.nd i幅

in回rnsity inoreased wi也b buffer-gas pre但nre. There exi的ed time delay as long as 

20ns betw回n 白。仕0的 edges of 古he pump pnlse and of 古he Rarnan-shiftoo. pulse, and 

古he Ra.m&n 佣nversion efficienoy d∞reased signi直ca.n由ly 副古he buffer-宫制 pre由ure

incr~a.s皿g.

Key words: Raman sca.t阳ring;ωllìs.ion-induoed fluore90ence; 但cimel' lasel'; barium 

vapor. 




