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利用激光感应瞬态光栅研究超快弛豫现象
*

吕振 国 李庆行 余振新

(中山 大学激光与尤谱 学研 究所
,

广州 )

摘要
: 文 中采用三能级速率方程和M

a x w e ll 方程理论导出可调谐激 光 感 应 瞬

态光橱在第i能级上的衍 射 效率叮
‘
(刀。) 与能级寿命

: ;

的关 系式
,

并讨衍 针 线 型

, 。
(J 。) 进 行讨 论和分析

。

同时报导 了我们时孔 雀 绿 (M a la e h it e G r e e n ) 水

溶液的纵向弛像时间 T : 的实验测量结果
。

St u dy o f u lt ra fa st r e 帐x a t io n Ph e n o m e n a by a t u n a b le

Ia se r in d u e e d t ra n s ie n t g r a tin g

L u Z h e n g u o ,
L i Q in g x in g

,
Y u Z h e n x in

(In s ti tu te o f L a s e r a n d S p e e tr o s e o Py ,
Z ho n g s h a n U n iv e r s it v )

Abst ra e t
:
T h e fu n e tio n a l r e la tio n s h ip b e tw e e n th e d iffr a e tio n e ffi

-

e ie n e y 叮‘
(刁。 ) o f a tu n a b le

一
la s e r in d u e e d t r a n s ie n t g r a tin g a n d t h e

1ife tim e in ith e n e r g y le v e l 15 d e r iv e d fr o m th e t h e o r y o f t h r e e 一 le v e l

r a t e e q u a tio n s a n d M a x w e ll e q u a tio n s .

In th is p a p e r , t h e d iffr a e tio n

1in e s h a p e 叮。

(刁。) 15 a n a ly z e d a n d d is e u s s e d
.

T h e e x p e r im e n t r e s u lt

0 f th e lo n g itu d in a l r e la x a tio n t im e T
l a s s o e ia te d w ith th e s

。 一 S 一 e le
-

e tr o n ie t r a n s itio n o f M a la e h it e G r e e n s o lu tio n 15 a ls o r e p o r te d
.

- 本项研 究受国家 自然科学塞金支持
,

并在1 9 8 9年12 月重庆召开的中国光学学会 第四局

全国基础光学学术报告会上作过报告
。
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一
、

引 盲

一

尽管目前人们利用对碰脉冲锁模 (C PM )染料激光器和进一步使用脉冲压缩 技术
,

已获

得6 fs 量级脉冲 t‘ 1 ,

但把这些 飞秒量级脉冲用到激光光谱学技术上仍然有许多困难
,

所 以
,

研究和发展激光频域技术是非常重要和必要的
。

本文详细地描述了近年来在非线性激光光谱学领域中发展起来的一种技术—可调谐激

光感应光栅频域技术 I“ 1
。

该技术是在频域范围内实施的
。

在研究物质超快弛豫现象中
,

它获

取的信息和在时域上的超短脉冲技术获取的信息等价
,

而其时间分辨率不受激光脉 宽 的 限

制公文中采用三能级速率方程理论和 M a x w e ll方程理论
,

对该频域技木模型进行了推导
,

结

果显示了该技术中的感应光栅在第 ‘能级上的衍射效率刀
.

(刁。) 和能级寿命
: ;

有关
。

文中

给出了一些特定
r 。

值时粉
;

(刁。) 随才。的变化关系
,

同时
,

指出了该技术的局限性
。

在实验

中
,

我们选用的两束激发光。
: 和。

:

以及探测光。
3

都处在样品孔雀绿S
。

一 * S : 的吸收电子跃

迁带内
,

并利用可调谐激光感应光栅技术对孔雀绿水溶液进行了测量
,

得到了该样品S : 能级

的纵向弛豫时间T
:
为l

.

40 Ps
。

二
、

理 论 分 析

如图1是用单色平面光波激发和探测的三能级系统
。

能级1和能级2由于受各种加宽 机理

影响而被加宽
,

两激发光波。 : 和。 : = 0, : 一才。都处在能级。和能级 2跃迁吸收带内 (即共振激

发 )
。

现假设两激发场为
:

、夕
‘

,产‘.一O口了‘
、产.、�ee一rE x ( r

, t )

E
: ( r , t)

= R e E i e x P 〔i (。 : t 一 K :

= R e E Z e x p 〔i (。 : t 一 K : · r ) 〕
Z 、

C e x

两激发场同时入射在该三能级系统中而产生的时间平均

强度为
:

I ( r , 君) = I : + I : + R e { ( c / 4 二) ( E / 拌)

璐丈 带弛像时间的三能级 系统

e x p 〔i (才。t 一 K
: , ·

式电
, I ‘ = ( e / 8“ ) ( E / 拌) ‘了

艺

r )〕}

1 , 2
刀 : E : .

( 3 )

, .�
.

1.�飞�
.

牛、!

l
一

} E , 1 : 是第‘束激发光

强
,
K

, r = K : 一 K : 是感应光栅波矢
。

式中忽略了频率为 2。 : 、 2。 :
和。 : + 。 : 这些快速振荡元

。

在忽略相干效应时
,

可用下列速率方程组表示该系统
:

‘.产、
.
产、声J,一O舟t)

尸. .才.、了‘
、

d N
: ( r , ￡) _

d t

幽竺凶望2
二

d t

JN
。

( r
, t ) _

d t

粉
“一 ‘, N

。
‘一 ‘, 一

青
N : ‘r

, ‘)

寺
N Z ‘一 ‘, 一

青
N

l
‘一‘)

寺
N ! ‘一‘, :

备
, (·

,
, ) , 。( ·

,
, )

卜

N = N
。

( r
, t ) + N

: ( r , t ) + N
: ( r

, 忿) ( 7 )

式中
,

N
。

( :
, t )

、

N : (r
, t )和N

:
( r

, 0 是对应各能级上的粒子数布居密度 , “ . 二

是在激 发 波



版
权

所
有

 ©
 《

激
光

技
术

》
编

辑
部

激 光 技 术 l。。l年s月

长上的吸收截面 , N 为粒子布居总密度值
。

假如在激发过程 中仅激发了基态分子的一小部分
,

则可近似认为
:

N
。
(r

, 亡)岛N (8 )

把 (8 ) 式代入 ( 4 ) 式和 (5 ) 式 中求解出 N
: (r

, t) 和 N
:
(r

, t)
,

而 后 把 N : (r
, t) 和

N
:
(r

, 亡)代入 (7 ) 式
,

可得下列关系
:

N
:
(r

, t)
_

·

N 口
。 二

补

h口 , 〔
‘! + ‘: + R ·‘。 / ‘兀 , ‘E / 。, “ ’E : “

: ’ ·

、、产、.声、,
�

O甘0
‘.1了.、1人,l

JJ、沙才、

x P 云(刁。t 一 K
: , . r

1 十 叼。r : 〕

N l ( r
, t ) = N a

。 二 丫 l

ho
l 〔

I ! + 1 2 + R e ‘: / ‘二 , ‘E / 。,
‘’ ‘E ! E Z ’ ·

⋯
e不心娜贝i 二 K :

鱿
.

r )
_

( 1 + i刁。了
: ) ( 1 + i刁口r 、 )〕

N
。 ( r , t ) = N 一 N

a
。 二 丁 。

ho
l 〔

‘: + ‘2 + R e ‘。/ ‘兀) ‘E / 。, “
Z E ! E

!

二

( 1 + ‘J o r 一 : ) e x P 云(刀口t 一 K
. , . r )

( l + i刀。 r z ) ( 1 + i刁。 r : )

式中
,

石孟
= 石

‘ + 巧
’ , T 。 二 : , 十 T :

为基态恢复时间
,

弛豫速率
。

〕
1 / : : 和 1 / : :

分别为能级l和能 级 2 的

对于一束同时入射的探测光束
,

将被该系统的感应光栅衍射
。

根据平面波的M a x w e ll 方

程理论
,

对上述系统进行推导计算
,

可得该感应光栅在第‘能级上的衍射效率刀
‘ (万动为 【3 了:

叮‘
(刀。) = {刀N

。a p ,

L / 2 }
“

( 1 2 )

式中
,
刁N

‘

是被探测的能级粒子数密度变化振荡元的振幅值 , 刀。是两束激发光频率差值 ,

a , :

是在探测波长上被探测能级的吸收截面 , L是样品池厚度
。

把 ( 9 )
、

( 1 0 ) 和 ( 1一) 式代入 ( 1 2 ) 式中
,

则可得
:

,

仃: (刀。) = 〔N a
。 二

a p :

L / h口 , 〕
“I : I

: r : “
1 1/ ( 1 + 公J 。 : 2 ) }

名

( 1 3 )

刀1 (刀。) =
,

〔N 仃二 a 。 ,

L / h。
:
〕

2 1 : I : : : “

】l / 〔( i + ‘J 。 : : ) ( l + i刁。 : : ) 〕}
2

( 1 4 )

, 。 (刀 。) = 〔N a
。 、

a 。 :

L / h。
:
〕
“I , I : : : “

! ( 1 + ‘刀。 : : :
) /以 1 + i刁。 : ,

)

( l + iJ 。 : 2 )〕1
“

( 1 5 )

由此可知
,

只要从实验 中得到探测光。
3
在探测能级 2感应光栅时的衍射 效 率 , : (刁。)随

才。的变化关系
,

就可 以求出能级 2 的寿命 : 2 。

图 2给出了
: :

等于某些特定 值 时
,

衍 射 效 率

。: (刀。 )随刀 。的变化曲线
。

图中曲线显示 出了该技术的局 限性即
:
样品能 级 上 的 寿 命 越

短
,

则对应能级上感应光栅衍射光强就越弱
。

并且用该可调谐感应光栅频域技术
,

只能 得到

样品中某能级上的纵向弛豫时间T
: ,

横向弛豫时间T :
却无法求出

。



版
权

所
有

 ©
 《

激
光

技
术

》
编

辑
部

第伟卷 第4期 昌振国 利用激光感应瞬态光栅研究超快弛豫现象

效率刀
:

(J 。) 随刁。 “ 。 : 一 。 :

的

变化 曲线

三
、

实验装里与技术

如图 3 所示
,

用 X eC I 准分子激光 以 二

3 0 8 n m ) 泵浦两台若丹明B 染料激光器 , 这 两

台染料激光器的波 长 调 谐 范 围 为 5 8 8 n m ~

6 4 4 n m
,

输出脉宽为Io n s ,

线宽为0
.

1 8 e m
一 ‘ ,

脉冲频率为 10 p Ps , 其中一台染料激光器的输

图3 实脸装置图

1一准分子激光器 2 , 3一染杆激光器

4一样品池 5一单 色仪 6一倍增管

7 , 8一光 电探头 9一数字显示器 10 一

示波器 1 1一B o x e a r 1 2一X
一
Y记录

仪 M一透反镜 D 一光阑 L一会

聚透镜 P一偏振片

出激光被分成两束后
,

分别被用来作激发光 。 : 和探测光 。3 ,

在实验中
,

当波长 几: 二 入: =

肚36
.

50 入时
,

入射在样品上的激发光 。 : 和探测光。
:
的单脉冲输出能量分别为6 90 叮和 86 口 ,

另一台染料激光器的输出激光被用来作为激发光。
: ,

当几: 在 6 1 25
.

。人~ 6 1 5 0
.

。人范围内调

谐变化时
,

其入射在样品上的单脉冲输出能量在 6 20 叮~ 7 00 叮 范围内变化
。

实验 中
,

两束

正交偏振的激发光。 : 和。 :

共线反向传播
,

分别经透镜L : (了
, = 34

o m )和 L :
(j

: = 1 0c m ) 会聚

在样品池内同一点上
,

而探测光。
3 (偏振方向和两激发光偏振方向都成45

。

角 ) 则以和激发

光。
,
传播方向成0角会聚 (f

3 = 1 7 o m )入射在样品池内同一焦点上
。

这里e角要满足准B r
ag g 条

件
,

本实验 0可算得约为1 00 左右
。

三 束光重合焦点处光斑直径三 0
.

2 m m
。

样品池用盖玻片

和载玻片制成
,
通光厚度为 lm m

。

样品为溶于水中的M
a la e h ite G r e , n

,

浓度为3 x 1 0
一 ‘m 。 1

/ L
,

光电接收器的信号用来作为示波器和 B o x c
ar 的外触发信号

,

同时还榆给X
一
Y记录仪

,

以便监视实验过程中准分子激光器能量变化情况, 另外用能量计监视激发光束 0, :
在调谐过

程中的能量变化
。

衍射信号。
。

经单色仪由光电倍增管接收后
,

输入示波器监视和B o

xc
a r
中

处理
,

最后用X
一
Y记录仪记录

。

四
、

实 验 结 果 和 讨 论

由于孔雀绿及其它的同类染料分子在低粘滞系数的溶液中 (如在水中) 具有十分短的纵

向和横向弛豫时间 t‘ 1 ,

故对其典型弛豫现象的观测是很有示范意义的
。

图4是孔雀绿水溶液

的吸收谱
,

其电子跃迁 S 。
一、 S : 吸收带的峰值在 6 1 0 0人~ 6 2 0 0人范围内

,

因此
,

我们 在 实
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验中选其中一束激发光的固定波长几
:
为61 3 6

.

5入
,

则探测光 几
。

也为 61 36
.

5入
, 而另一束激

发光波长 几
:

在 61 25
.

0入一 61 50
.

0人范围内调谐变化
。

由于两激发光束。
:

和。 :

同时 入 射 在

样品中时
,

除了出现感应粒子布居光栅外
,

有时还有感应热光栅存在
,

则此时探测光束山的

衍射光 。。

就包含了两种感应光栅的信息
,

这就使我们测量有关能级寿命这个问题 复 杂 化

了
。

我们在实验中发现
,

当激发光束。
: 和。 :

为两束互相完全正交的偏振光
,

且探测光 。 3

的

偏振方向和两束激发光偏振方向都成45
。

角时
,

可以完全忽略感应热光栅对衍射光 。 3

的 影

响
,

即此时背景光几乎为零
。

这个结论和文献〔5 〕报导的结果是一致的
。

实验时
,

对探 测 光

。 3
被感应粒子布居光栅衍射的光强1

5

随J 。 二 。 : 一 。 : 的变化关系进行了逐点记录
,

如 图 5 所

示
。

图中
“l’’ 为逐 点记录的实验 值

,

样 品为孔雀绿水溶液
,
久: = 6 1 3 6

.

5入
,

几
: 二 6 1 2 5

.

。~

61 4 8
.

。人
。

利用公式 (1 3) 对图5中实验点 用计算机进行数值拟合
,

所得拟合曲线为图 5中的

样品
:

孔雀绿水溶液

样品为孔省绿水溶液

还
: = 6 1 3 6

.

5人
之: = 6 12 5

.

0 _ 、 6 2 4 5
.

0 凡�胭共罕�划叙理�歼县彭

4 0 0

图4

5 0 0 6 00 7 0 0

波长泥( n m )

孔雀绿水溶液的吸收 曲线

一 3 0 一 2 0 一10 0 1 0 2 0 3 0

( 。
、一 。 2

) / 2 二 e ( e m
一 ‘

)

图5 被激光感应光栅衍射的光强 1
5

随刀。 = 。 ; 一 。 2
变化情况

实线
。

该实线对应的
: :

为1
.

40 p s ,

所 以就得到了孔雀绿水溶液S
,

能级的纵向弛豫时间 T :
为

1
.

40 p s 。

文献 〔6
, 7 , 8 〕先后报导了利用其它激光光谱学方法来测量孔雀绿水溶液S : 能级

的T : 值
,

其测量结果都在 1
.

00 Ps 一 2
.

00 Ps 之间
,

,

由此验证了本文报导的测量技术和取 得 的

实验结果是十分准确可靠的
。

最后
,

作者特别感谢符昌海老师对本工作的帮助
。
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应用共振跃迁下能级集居数变化现象测定激光波长

王松岳

(中国科学院长春应用化学研 究所
.

长春)

摘要
: 应用激光激发共振跃迁下能级集居数减 少

,

同时发射 负信号荧光现象
,

浏 定与袖 原子 60 5
.

1 3 4 n m 跃迁共振的激光波长
,

本方法与文献〔4〕的方法 结 合
,

可

准确可靠测 定与一 切原子或离子实际存在跃迁共振的激光波长
。
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