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光解产生的铅原子中受激喇曼散射
和共振激光辐射铃

张杰程丙夹张道中 赵理曾 赵玉夹 王大眷

提要

用 26601 的紫外激光解离 PbCJ2 分子时，发现在 8740且和 87341 泼4史上有较强的受撒辐射输出.
根据它们的光谱特性和铅原子的能级结构判断，这些辐射是基于双光子解离 Pb012 分子得到的错原子在
6p2 3岛亚稳能级上的布居而产生的光泵共振激光辐射和受激喇曼散射.提出了描述整个过程的理论模

型，通过拟合实验结果，确定了 26601 激光双光子解离 PbOh 产生 6泸SP2 亚稳态铅原子的光解系数。当
Pb0l2 分子密度为 N∞-6.21 X 1016 cm-3 时，光解产生的铅原子在 6p2 SP2 和 6，2:声 lD2 这两个亚稳态的最
大布居数近似相等，称为 2.0 X 1016 cm -8. 

关键词:受激喇曼散射，共振激光辐射.

一、引

紫外光单光子光解金属化合物获得金属原子的高位能级或亚稳能级布居p 能够产生原

子共振激光〈主要在红外和可见波段)及反斯托克斯喇曼激光(在紫外和真空紫外波段)。这

种系统具有泵浦阀值低，转换效率高和装置简单等特点，因而引起人们很大兴趣口，!!J。但是

对于大多数具有较大解离能的金属化合物，单光子过程不足以使它们解离p 它们的解离需要

双光子或多光子过程才能实现。对这种双光子或多光子过程的深入研究有助于得到更多的

共振激光线，特别是得到更多的有关亚稳态布居的信息，以达到扩展现有的反斯托克斯喇曼

激光波段的目的。

作者曾简单报道过 2660λ 激光入射到 PbCl2 蒸气中时 3740λ 铅原子共振激光辐射的
发现阳。本文进7步观察了铅原子中与 3740λ 跃迁相互竞争的 3734Å 受激喇曼散射随入
射泵浦光强及 PbOla 分子密度的变化关系。建立了描述整个过程的理论模型。从实验和理

论两方面对 3740Å 共振激光辐射与 3734Å 受激喇曼散射的竞争关系进行了探究。通过与
实验结果的拟合，得到 2660λ 光子解离 PbCl2 分子产生 6p23PS 亚稳态铅原子的光解系数
σ览和在我们的实验条件下，铅原子在亚稳态 6p23P!l 和 6p21D:J 上的布居数随时间的奕化关

系e

二、实验

实验装置类似于文献 [3].. [句中安排。把 Nd:YAG激光的 26601 四次谐波聚焦在装者
收稿日期 1987 年 12 月 1岳曰:收到修改稿目期 1988 年基月 13 日

份国家自然科学基金资助的项目.
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Pb012 粉的交叉型热管炉中。炉内充有 20""30 Torr 置作缓冲气体。在 2660λ 激光的前进
方向(前向)及后向用光电倍增接收系统观察出射信号。当泵浦激光功率密度和炉温分别达

到一定阂值后，在前向和后向均可以观察到很强的受激辐射输出(总转换效率高达 3% ) 0 用

精度为 0.2主的光谱仪测量发现p 其波长分别为 3734λ 和 3740λ 脉宽分别为 5固和 8nB
的受激辐射。 已们对于入射光强 1J'和分子密度 NOO1 均有明显的阔值关系。3740A 信号强度

18140 的前向测量值与后向测量值相同。而 137阔的前向测量值则比后向测量值大两个量级。

对铅原子能级结构和光解过程的分析问表明， 3740λ 信号是 26601 激光近共振地把处
在亚稳能级 6p23PJ 上的铅原子激发到 6p7s sPg能级后产生的铅原子 6p7s:> Pg_6p21 D，l能级

间的共振激光辐射。而 3734λ 信号则是 2660λ 激光诱导的，以 6p7s 3pg 为中间态(2660λ
光子能量比 6p23p，，;←6p7s 3Pg 间跃迁能量大 41om-1) J 6p2 3 P2、 6p21D:l> 为始、末态的受激喇

里散射。测量结果证实了这一点。 187甜的前后向测量值相同p 这正是共振激光的性质;而

I37M 信号前后向的不对称性，正是宽带泵浦产生的受激喇曼散射的重要特征E530

我们还测量了不同入射泵浦光强 1~ 及不同分子密度 Nω下的 IS74o(1R) 和 13784 (Is) 的

变化情况口观察到 1R~18 对 Nω 变化饱和现象和 IB 对 1Iþ 变化出现饱和的现象;限于激光

器的能力 (2660λ 最大输出能量为 2 mJ/pulse)，没能观察到 18 随 II) 的增大而出现饱和的
现象。

三、速率方程组

作者在前不久的文章中认为风气用 2660λ 激光光解 Pb012 分子的主要通道为
Pb012 至些主 PbOl[X (2ll1/2)]一-fL pbOI[KBZ)] 
无辐射跃迁 预解离
一一→PbOI(O)一一→ Pb (6p23P:.1) O (1) 
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Fig. 1 Love! diagra皿 relat创 to pump laser, 3740 Å and 37341 transitio!ll:5 
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根据这个思想并结合本文的实验条件，可以建立如下的王能级系统，如图 1 所示。
处于 Pb012 基态(能级的的分子被光强为 1， 的 2660λ 的激光双光子解离(光解系数

叫?，形成铅原子在 6p2SP2 亚稳态上的布居(能级斗F 能级 1 上的铅原子又被第三个 2680λ
光子离共振激发3 其中一部分被激发到 6p7s sPg(能级功，通过波长为 3740λ 的共振激光辐
射 IR 落到 61卢lD2(能级 3)上，另一部分则以能级 2 为中间态，通过受激喇曼散射 Is(波长为

3734λ)落到能级 3 上p 同时1 2660λ 入射光对最后布居于 6p21D2 态上的粒子有泵浦作用
(6p21Da 亚稳态到 6pl5d 3D~ 态的能量差只比 2660λ 光子的能量小几个波数)。

为了便于计算以及与实验作比较3 可根据实验条件对速率方程组进行一些近似处理F 使

其成常微分速率方程组。其考虑要点有:

(1) 在实验的温度区间内F 对 2660λ 激光在热管炉入口与出口处进行了测量p 发现经
过热管炉前后 2660λ 激光能量的差别不大。因此，在我们的理论计算中将不考虑 1p 在介质
中的衰减。

(2) 在实验中使用了短焦距会聚透镜对入射光束进行聚焦p 把焦点附近很短的高功率

密度区域作为工作区域p 由于这个工作区域很短p 因而近似有(θ~/ôz) ......， (I/~) (l 为工作区域

长度)。

于是p 五能级系统的速率方程组可以写为

苦。 =-d〉试).:1 (No-N1) +芋 Fi].T，.， 仰

dN1 (卫LhiLIa几十( ~~2 Ip+A21)N2十iLIN+:mJE丁(No-N1) J \ hvp 
.L P , 

hVII 
.LIt
)\hzpp/hps s sσ01 (!w,,) 

(3) 

哼L孚~IpN1一但E.. 1p+乒ι IR+Â21+Âíl3)N2+乒ι IR，NsJ (4) 
(Lo rWf) \ rW f) rWR / rl!1)R, 

dN3-iLIshfi呈!l... IR，十Ä23)Na -(.且 I 十 σ~I 卜 σ~IfJ)Ns， (5) at - hV8 .L,.LY1'\hvR .LR,
T L123J.Lya-\hvR .L B 古汇古ZJP/ a 

dI 
万!...=叫'， (N1-Ns)- ;08 

J (6) 

d1 
万旦=cdn(Nz-Na)-7+N山仇吗 (7) 

Ip=1,o9xp ~一 r-h-(ln 2)1/21 • (8) ;v -po--r L L .::1古 J j' 

式中马为高斯型泵浦激光脉冲(.::1t=5因为泵浦激光脉冲半宽度〉。 σ皆为 Pb012 分子光解

产生处于 61卢 SP2 亚稳态上的铅原子的双光子光解系数， σ且是铅原子在 1， 作用下F 在能级

1，...... 2 间跃迁的截面， σ23 为在能级 2.......3 间受激辐射的截面，的为从能级 1 到 3 能级的受激

喇曼散射截面。 以上这三个截面都可以根据能级的跃迁几率等参数得到。 σs岳为在能级 3

上的粒子吸收 1，光子跃迁到能级 4 的截面。由于我们找不到铅原子 6p21DfJ→6pl5d sD~ 的

跃迁几率， σ挝为根据里德堡态跃迁几率正比于 rz，由相应低能知的值估算的。 Au;是第 4、j

能级间的自发跃迁几率$肌是第 4 个能级上的粒子数。 ~o= (Zjo) 为腔内光子寿命o 1，、句:

I ,,. va; IR...vB 分别为入射激光、喇曼散射及共振线激光的光强和频率。 Q 为 2.......3 能级闰自

去辐射在激光方向上的角因于。 (2)式中右边第二项为原子重新化合成分于的速率，在时间
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尺度为 ns 的量级上这一项可忽略。 (5)式中忽略了从能级 4 到能级 3 的自发跃迁，因为对

高位能级 4 来说3 离化等过程有更大的几率。

用四阶 Rnnge-Kubta 方法对此方程组进行数值求解，得到不同的的?时 1R、 18 随入
射光强 1， 及初始 PbOl!J分子密度 Nω 的变化关系，并与实验结果比较，可以确定的?的值。

在这个取寇的 σ优值下，得到在我们的实验条件下，铅原子两个亚稳态 6p23P:a C能级工)及
6p!J 1D:a C能级 3)上位子数随时间的变化规律。

四、结果及讨论

(1) 图 2 表示 1R 随 111 的变化关系p 图中的叉线是在 Pb012 分予密度 Nω=1.16x

1016 om-3 下的实验值，实线是 Noo =1.16 X 1016 c皿-3σb3? =8.39 X 10-45 cm4.S 时的理论曲

线。 图 3 是 19 ""'111 关系曲线，图中的圆点是在 Nω=6.2 X 1016 cm-3 时的实验值，实线是
Nω=6.2 X 1016 cm-3， σ信 =8.39 X 10-45 cm4.S 时的理论曲线。
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(2) 图 4 表示 IR、 L 随 Pb01:a分子密度的变化关系，实验是在泵浦光强峰值 1，.=
4.6 X 1013 erg/ cm2 .s 时做的3 理论曲线是在 1，. =4.6 X 1013 erg/cm2 .sJσò3? =8.39 X 

10-45 c皿4.9 时由计算机绘出的。

从图 2、图 3、图 4 中可以看出，当双光子吸收系数的å) =8.39 X 10-45 om4.s 时，理论计

算值与实验值符合得较好。因此，我们确信p 在 2660λ 激光作用下， Pb012 分子解离成铅原
子的 6]?3P:a 亚稳态的双光子吸收系数为 8.39x 10斗lS om4.S。这个值远大于通常非共振激
发时的 10-47 ""，10-48 C皿4. 9。其原因在于这里的双光子光解是分两步进行的。第一步z
Pb012 hvp善 PbOl[X]，第二步:PbOl 土~ PbOl[B(!;l2)] 旦墅里 Pb(6p23PS) 。在第二步中，
2660λ 与 PbOl 的 X俨IIl/sJ '1.1' = 1) 到 BC~2J 10" =7) 的问.lfe儿乎是共振的，这就大大提高
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Fig. 5 Time evolution of the level 
popu1atjons, N 1 and N 8, 
(a~1' =8.39 X 10-45 cm七日，
N oo=6.21 X lü1ô crn-a) 

了整个过程的作用截面。

实验中还发现p 在泵浦激光强度 1jl 的峰值为 4.6 X 1013 ergjom2 .s 的条件下，热管炉温

度小于 530 'O(No= 2.0 X 1016 om-3) 时， 18 很小，然后，随着温度的升高， 18 急剧增大， I8 增

大到一定程度后， IB 趋于饱和，这一性质p 也与理论计算一致。

但)图 5 是在 σ在) =8.39 X 10-45 om4.s, N o=6 .21 X 1016 0.皿-3 和泵浦光强峰值分别为

8.6 X 1013 ergjom2.s, 5.6 X 1014 ergjom2 .s, 3.6 X 1015 ergjom2 .s 的情况下，理论结果给出

N1(6p23PrJ 能级上的布居)和 Na(6p21D!J 态上的布居)随时间的变化关系。结果表明，随着 19

的增加， N1 与 Ns 在泵浦光脉冲达到峰值前后，逐渐趋于相等。
由圈中可以清楚地看到 3740λ 的辐射和 3734λ 的辐射对 3p21D2 能级上粒于布居 Ns

的不同影响:在时间区间 t=-2回到 t=4.5ns 内， Na 的增长是 3740λ 共振激光辐射把能
级 2 上的粒子泵浦到能级 3 上的结果。从 t=4.5ns 起，受激喇曼散射开始起作用p 由于此

时它的散射截面远大于 3740λ 辐射的跃迁截面p 所以，通过 3734λ 受激喇曼散射从能级 1
向能级 3 泵浦粒子而导致 Ns 增加的速率远大于由 3740λ 辐射而造成的增加速率。比较图
中不同泵浦光强峰值 I玩的曲线还可以看出，随着泵浦光强的增大， N1...Na 时间特性的变

化。当 I'Þo '" 1015 ergjcm2 .s 时， N1"，Na ，，-， (No/韵。=-∞)。此时3 在每一个光泵浦脉冲结

束时， N1.，. Na 都达到了它们各自的极大值，整个体系的粒子 Nω=No (一∞)基本上在能级

0、1、 3 之间平分。

在我们以前的实验中已发现L钮，在适当的温度下，用 2660λ 紫外光先解 PbOl~ 分子能
形成铅原子 6p23PS 相对于基态 6p23Po 的粒子数反转分布。现在进一步表明2 粒子数反转不

但能存在于上述一对能级间，也有可能存在于 6pfHD:l 和基态之间。 1D!J 能级与基态间的能

量差为 2.1xl0.om-1.. 这比现有的作为反斯托克斯喇曼激光介质的其它原于体系的斯托克
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斯频移还要大。这种大斯托克斯频移的体系，有可能把 360nm 左右的近紫外光直接转换成

波长为 200nm 左右的远紫外光p 这种大频率转换体系无疑是很有价值的。
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Abstract 

由rong 的imul时ed radiations 时 waveleng古hs 37401 have been observed whan 

PbOl ,2 moleoulωare pho古odissooia切d by 2660λul如raviol的 la93r. Dapandenoes of 古hese
radia tions on 地，6 pump laser in切nsi七y and PbOls molooular d3nsity have been 的udied

experimen如，ally. A 也ω're如ioal model to d倒orioo 讪四e pr∞创ses 坦 pu如 forward. These 

忖o radi古iODS are identifiedωrωonan书 laser radiation and stimulated Raman 

80时协ring originated from the popul前ion of the m的astable level 6p23p,2 of a也omio Pb, 

which is produced by 古wo-pho七on dissooia世on of PbOI~. When moloonlar density of 

PbOljl is 6.21xl016 ûm-O，也e maximnm 严pul时ions on the 忖o metasta ble levelSt 

6p23P2 and 6r1Da! of 的omio Pb are almos如 same， w hich eq uals 2.0 X 1016 om -3. 

Key words: s惦mulated Raman soat阳ring; r~削nant laser radia-bion. 




