
 

He/Ar/Kr 光泵稀有气体激光介质中的
Ar-Kr 共振能量转移
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(2023 年 6 月 8日收到; 2023 年 7 月 31日收到修改稿)

高亚稳态原子数密度是光抽运稀有气体激光器的研究重点之一. 考虑到Ar亚稳态能级与Kr激发态 5p[3/2]2
能量仅相差 20 cm−1, 在 He/Kr放电体系中加入氩气, 有望通过能量共振转移达到补充 Kr亚稳态原子 (Kr*)

密度的目的. 本文从光谱诊断及亚稳态原子密度激光吸收光谱测量两个角度进行实验分析, 结果表明: 在 100 mbar

(1 bar = 105 Pa), 1% Kr, 12.5% Ar气体条件下, Kr(5p[3/2]2)向亚稳态能级跃迁辐射谱线峰值最高可增强约

10倍, 该跃迁谱线尾部信号从 0.6 μs延长至 14.25 μs. 实验同时测量了不同Ar含量下 Kr*密度. 在 100 mbar, 1%

Kr气体条件下加入 15% Ar, Kr*密度从 4.94×1011 cm−3 提升至 6.96×1012 cm−3. 在气压 600 mbar, 1% Kr/He

混合气体中加入 5% Ar, Kr*峰值密度从 4.69×1013 cm−3 提升至 5.79×1013 cm−3. 这些结果说明, Ar-Kr的共振

能量转移能有效提高 Kr*密度, 有利于光抽运 Kr*激光器的高效运行.
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1   引　言

高能激光器一直是激光领域研究重点之一.

2003年 , 半导体泵浦碱金属蒸气激光器 (diode-

pumped alkali  vapor lasers,  DPAL)的提出受到

了额外关注 [1−3]. DPAL具有量子效率高、介质可循

环使用的优点, 是气体激光一个新的研究热点 [4].

2012年, Han 和 Heaven[5] 提出了光泵亚稳态稀有

气体激光器 (optically-pumped metastable rare gas

laser, OPRGL)概念. OPRGL利用稀有气体亚稳

态原子作为增益介质实现激光输出, 能级结构与

DPAL类似, 同样具有高功率激光输出的潜能, 并

且从本质上克服了 DPAL增益介质需要高温加热

保持气态和化学性质活泼的缺陷.

OPRGL高效运行的一个重要条件是大气压

条件下产生一定水平的亚稳态原子数密度, 这直接

关系到系统的光增益以及对泵浦光的吸收 [5]. 现阶

段 OPRGL所需的亚稳态稀有气体原子通常由放

电产生, 目前应用较多的放电方式主要有微等离

子体放电、射频容性放电、介质阻挡放电以及高频

脉冲直流平行平板放电等方式 .  2019年 Kim和

Hopwood[6] 在 11.6 cm×3.2 cm×0.8 cm体积下利

用微波放电实现了 1012 cm−3 的亚稳态原子制备,

但等离子体有效激光体积远小于放电区域的总体

积 . 虽然微波放电已经被研究证实能够产生足

够的亚稳态原子用以实现 OPRGL的激光输出, 但

是由于其增益体积太小而难以适用于高功率

OPRGL系统, 增大放电体积会对电源的要求进一

步提高, 否则难以产生能均匀充满放电区域内的高

密度等离子体. 2015年, Mikheyev等 [7,8] 在 40 MHz

射频容性放电下实现了 Ar/He混合气体的稳定放

电, 在长 10 cm、内径 1.6 cm的玻璃管内充入流

动 Ar/He混合气, 获得了最高 2×1011 cm−3 量级的
 

†  通信作者. E-mail: zuoduluo@hust.edu.cn

© 2023 中国物理学会  Chinese Physical Society http://wulixb.iphy.ac.cn

物 理 学 报   Acta  Phys.  Sin.   Vol. 72, No. 19 (2023)    195201

195201-1

http://doi.org/10.7498/aps.72.20230956
mailto:zuoduluo@hust.edu.cn
mailto:zuoduluo@hust.edu.cn
http://wulixb.iphy.ac.cn
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1


亚稳态氩原子. 随后在 2016年采用同样的放电方

式制备了 Kr亚稳态原子 [9], 并测量了 Kr亚稳态

能级的吸收线宽. 这一放电方式可以在较大体积下

实现亚稳态原子的制备, 并且已经实现了在射频容

性放电方式下的连续激光输出 [10], 但由于射频容

性放电的约化场强较低, 通常难以产生较高密度的

亚稳态原子, 更高功率的激光输出也因此受阻. 为

探究产生高亚稳态密度等离子体的放电激励方式,

Mikheyev等 [11] 在 2017年展示了介质阻挡放电产

生亚稳态原子数密度的可行性, 绝缘介质层的引

入, 使得这一放电方式实现了较高的击穿电压并

在放电正柱区获得了较高的约化场强, 更有利于

高亚稳态原子数密度的制备. 但要实现大体积放

电, 这一放电方式对电源的要求更高. 现有的研究

中, 多以高重复率高压直流脉冲平行平板放电研究

为主 [12−14]. 2021年, Chu等 [13] 采用平行平板放电

方式生成 Kr亚稳态原子 (Kr*), 并通过吸收光谱法

测得Kr*密度为 1.3×1012 cm−3. 2022年Zhang等[14]

采用分区脉冲放电技术, 进一步扩大放电体积, 在

2×0.4 cm3放电区域内产生了 1013 cm−3 量级的亚

稳态氩原子. 该方法为实现大体积、高粒子数密度

的放电方式提供了的思路, 但随着分区数的增大,

对放电电源和放电区域内沉积能量的要求同样随

之增长. 射频容性放电方式虽然能在较大体积下制

备亚稳态原子, 但受限于约化场强, 难以获得较高

水平的亚稳态原子密度. 介质阻挡放电虽能产生较

高的约化场强, 但是在进一步扩大体积后发现等离

子体在放电区域内分布不均 [11], 激光有效增益区

域较小而不满足高功率激光的输出条件. 因此, 获

得高密度的亚稳态原子以及实现大体积均匀放电

仍是 OPRGL现存的研究难点.

共振能量转移在气体激光的粒子数反转建立

过程中发挥重要的作用, Chu等 [15] 利用Kr-Xe之间

的能量共振转移, 在 Xe(5d[1/2]1)与 Xe(6p[1/2]1)

能级间实现粒子数反转并得到自发辐射放大. 受此

启发, 本文提出一种对亚稳态原子补充的新方法,

利用惰性气体原子之间的共振能量转移, 实现对亚

稳态原子的补充目的. 这一方法可以减轻单纯通过

放电激励产生亚稳态原子对电源的要求, 在相同的

放电装置下可获得更高的亚稳态原子数密度, 即具

有更高的激光增益, 为实现大体积放电和高功率激

光输出提供了新思路. 

2   实验原理及装置

图 1为实验所涉及到的主要能级示意图, 能级

采用 Racah符号标记, 能级能量以波数为单位. 图 1

简要阐述了 OPRGL体系的激光能级以及 Ar-Kr

能级碰撞原理.
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图 1    Ar-Kr原子能级以及碰撞传能示意图, Ar(4s[3/2]2)能级与 Kr(5p[3/2]2)能级能量差仅为 20 cm−1

Fig. 1. Schematic  diagram  of  Ar-Kr  atomic  energy  levels  and  collision  energy  transfer,  and  the  energy  difference  between

Ar(4s[3/2]2) energy and Kr(5p[3/2]2) energy is only 20 cm−1.
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OPRGL体系在气体放电的条件下, 部分惰性

气体基态原子通过碰撞过程被激发到亚稳态

ns[3/2]2, 通过光泵浦的方式将亚稳态原子抽运至

np[5/2]3 能级, 该能级粒子与缓冲气体碰撞快速弛

豫至激光上能级 (np[1/2]1 能级), 并在 np[1/2]1 和

ns[3/2]2 能级间形成粒子数反转实现激光振荡 (主

量子数 n 随惰性气体元素的不同而变换). 现阶段

多以 Ar/He或Kr/He两气体体系研究为主体 [16,17],

每个放电周期内出射激光强度取决于亚稳态原子

数密度 [18,19], 激光功率随着亚稳态原子的减少而降

低, 因此在 OPRGL中, 亚稳态原子数密度是决定

出射激光功率的关键因素. 查阅美国国家标准与技

术研究所 (NIST)的数据库 [20], 不同惰性气体原子

之间存在一些能量差很小的共振能级, Ar亚稳态

能级 4s[3/2]2 与 Kr的激发上能级 5p[3/2]2 能量相

近, 两能级能量差仅为 20 cm−1. 同时, Kr(5p[3/2]2)

能级向下跃迁所有路径中, 主要以Kr(5p[3/2]2)→Kr

(5s[3/2]2)(760.2  nm),  Kr(5p[3/2]2)→Kr(5s[3/2]1)

(819.0 nm)为主 , 两路径自发辐射速率分别为

2.73×107 s−1 和 8.94×106 s−1. 在原有的 Kr/He气

体体系中加入氩气, 由于 Ar亚稳态原子寿命较长,

通过 Ar(4s[3/2]2)→Kr(5p[3/2]2)的碰撞共振能量

转移过程, 可以实现补充提高 Kr亚稳态原子数密

度的目的. Ar-Kr碰撞传能现象的动力学过程可以

描述为 

Ar(1S0)
Discharge−−−−−→ Ar (4s[3/2]2) , (1)

 

Ar(4s[3/2]2)+Kr(1S0)→Kr(5p[3/2]2)+Ar(1S0), (2)
 

Kr(5p[3/2]2) → Kr(5s[3/2]2) + hν(760.2 nm), (3)
 

Kr(5p[3/2]2) → Kr(5s[3/2]1) + hν(819 nm). (4)

由 (3)式和 (4)式可得, 在改变气体组分后, 对

760.2 nm和 819 nm自发辐射光谱进行诊断 , 可

对 Ar-Kr传能过程进行评估. 由于 Kr*对激光抽运

跃迁线 (811.29 nm)吸收较大, 在利用吸收光谱法

测量粒子数密度时会导致吸收完全而造成较大

的计算误差, 因此选用吸收系数较小的跃迁谱线

(810.44 nm, Kr(5s[3/2]2)→Kr(5p[5/2]2))对 Kr*密

度测量. 通过光谱诊断和粒子数密度测量验证 Ar-

Kr碰撞能量转移加强对 Kr亚稳态原子生成的

特性.

实验装置及粒子数密度测量光路如图 2所示.

放电装置采用之前工作中 [14] 分段结构设计, 共两个

放电区域, 每个放电区域的体积为 2.5 cm×0.8 cm×

0.2 cm (L×W×H). 放电方式为高重复率直流脉冲

平行平板放电, 上电极接地, 自制的 LC振荡电路

在 750 V的充电电压下可输出峰值约 1300 V的高

压脉冲, 直流脉冲源通过同轴电缆与下电极相连,

采用 MOSFET和数字延迟脉冲触发器 (DG535,

Stanford Research Systems)控制放电频率并设置

为 10 kHz. 腔室真空系统由涡旋真空泵 (Scrollvac

SC 5D, Leybold Vacuum)和分子泵 (Turbovac SL

300, Leybold Vacuum)组成, 可将腔内气压抽运

至 10−6 mbar量级. 高纯惰性气体 (纯度 99.999%)

通过质量流量计控制流速, 防止充气过快而导致

等离子体猝灭 . 腔室内的工作气压通过薄膜规

(CDG025D, Inficon)进行监测, 实验气压变化范

围为 100—600 mbar, Kr∶He比例为 1∶99.
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图 2　放电装置及探测光路图

Fig. 2. Discharge device and detection optical path diagram.
 

实验使用商用的钛宝石激光器 (Matisse,

Spectra-Physics)作为探测光源, 该激光器谱线宽

度远低于大气压下氪亚稳态能级原子 (Kr*)的吸

收线宽, 可以准确反映出一个放电周期内亚稳态原

子对探测光的吸收情况. 通过改变Matisse激光器

谐振腔腔长实现探测光的调谐扫频, 在一个调谐周

期内, 探测光束经分束镜 (BS1, BS2)进行分束, BS1

将一部分探测光引导至自由光谱范围为 10 GHz

的法布里-珀罗干涉仪中 , 结合光电二极管 PD1

(DET36A, Thorlabs)获得调谐扫频过程中的频率

标尺, 根据探测信号离透过锋的时间间隔可以准
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确获得此时探测光的频率 . 经 BS2分束的探测

光经光纤探头 Fiber1接收后进入高分辨率光谱仪

(THR1500, Jobin Yvon)中用于探测光波长的监

视与校准. 透过等离子体的探测光经M3反射延长

光路以减弱放电荧光对探测结果的影响, 再利用

透镜聚焦以确保探测光束能被 PD2 (DET100A,

Thorlabs)完全收集, 示波器连接 DG535与气体放

电同步触发, 探测信号采样频率设置为 1 Hz. 光纤

探头 Fiber2连接光谱仪 (SP2750, Princeton Ins-

trument)用于等离子体光谱诊断. 

3   实验结果及讨论
 

3.1    等离子体发射光谱诊断

根据碰撞反应 (1)—(4)描述的动力学过程, 可

利用Kr(5p[3/2]2)→Kr(5s[3/2]2)(760.2 nm)、Kr(5p

[3/2]2)→Kr(5s[3/2]1)(819.0 nm)两条发射谱线进

行共振能量转移效果的诊断. 放电等离子体辉光经

光纤收集导入光谱仪进行分析, 760.2 nm原始光

谱图及不同气压不同氩含量的谱线峰值比对结果

如图 3所示 (发射光谱图已校正 PIXIS相机带来的

强度偏置). 结果显示, 在低压下 (100—250 mbar),

由于 Ar(4s[3/2]2)和 Kr(5p[3/2]2)之间的碰撞传

能, 导致 Kr(5p[3/2]2)能级原子数在放电周期内

得到大量补充并向下跃迁, 760.2 nm谱线得到明

显增强. 在 100 mbar, 1% Kr, 12.5% Ar的气体组

分条件下, 峰值强度增强可达 1043% (超过 10倍).

图 3(b)表明, 随着气压的升高, 使 Ar(4s[3/2]2)→

Kr(5p[3/2]2)这一碰撞过程达到饱和所需的氩含量

降低, 同时谱线增强幅度也随气压呈负相关, 当气

压升高至 600 mbar时, 760.2 nm谱线峰值增强仅

有 70%.

为对这一现象规律进行验证, 实验同时测量

了 Kr(5p[3/2]2)→Kr(5s[3/2]1)(819.0 nm)这一路

径辐射谱线变化规律. 结果如图 4所示, 由于 Ar-Kr

间的共振传能, 819 nm辐射谱线同样得到增强, 同

时由图 4(b)可以看出, 100 mbar下共振传能效果

相较于 200 mbar更为显著. 在 100 mbar, 1% Kr,

10% Ar气体条件下, 谱线峰值增强约 776%, 略低

于 760.2 nm, 是因为 Kr跃迁路径 Kr(5p[3/2]2)→

Kr(5s[3/2]2)(760.2 nm)相比路径 Kr(5p[3/2]2)→

Kr(5s[3/2]1)(819.0 nm)的自发辐射系数更大. 通

过两条跃迁谱线间的相互对比, 验证了 Ar-Kr之

间的共振传能使得 Kr(5p[3/2]2)上的原子布局数

得到明显增强, 预计 Kr亚稳态原子也得到了补充.

为进一步分析每个放电周期内的共振能量转

移过程, 测量了不同气压不同氩含量下 760.2 nm

时间分辨的发射谱线 (819 nm谱线分析过程与结

果与 760.2 nm一致), 测量原始信号及谱线分析结

果如图 5所示.

图 5(a)为光电倍增管 (photomultiplier tube,

PMT)测得的 760.2 nm波长辐射的时间分辨波

形, 在 100 mbar, 1% Kr气体组分下, 放电初始时

刻信号强度在加入氩之后得到增强, 与荧光发射光

谱实验结果一致. 在一个放电周期 (100 μs)内, 随
着氩含量的升高, 760.2 nm荧光谱线尾部信号在

时域上得到延长. 考虑到噪声的幅值, 定义尾部信

号长度为自示波器信号大于 0.1 mV至信号幅值小
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图 3    760.2 nm光谱诊断结果　(a) 100 mbar, 1% Kr/Ar/He混合气体不同Ar含量的放电等离子体放射光谱; (b) 不同气压 760.2 nm

谱线峰值随 Ar含量的变化

Fig. 3. Spectral diagnosis results at 760.2 nm: (a) Emission spectra of discharge plasma with different Ar content in 100 mbar, 1%

Kr/Ar/He gas mixture; (b) variation of the peak value of 760.2 nm spectral line with Ar content at different pressure.
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于 0.1 mV的时间, 信号尾部长度随 Ar原子摩尔

浓度的变化如图 5(b)所示 . 在 100 mbar, 无 Ar

的 1% Kr/He混合气体条件下, 发射谱线仅延续 1 μs
左右, 当 Ar含量达到 7%左右时, 尾部信号长度扩

展这一现象接近饱和, 此时 760.2 nm谱线拖尾延

续时间可达 14 μs. 这一结果表明, Ar的加入使得

在一个放电周期内有更多的 Kr(5p[3/2]2)激发态

原子参与向下跃迁这一过程, 相比于未加 Ar时, Kr

亚稳态原子在 1—14 μs内得到补充. 根据已取得

的成果 [21], 一个放电周期内, 由于亚稳态原子寿命

有限, 出射激光强度在放电后 3 μs左右开始下降,

通过共振传能对亚稳态原子补充有望在时域上延

长激光波形从而获得更高功率的输出激光.

在时间分辨发射光谱分析中, 尾部信号在时域

上得到延长这一现象达到饱和时所需的氩含量随

气压的升高而减小. 在 600 mbar气压条件下, 由于

噪声的影响, 谱线只能看到微弱的延长, 这一现象

随气压变化的规律与图 3和图 4实验结果表现一致. 

3.2    Kr 亚稳态原子数密度

为进一步探究不同气体条件下碰撞能量共振

转移对每个放电周期内 Kr*粒子数密度的影响, 采

用吸收光谱法 [22] 对亚稳态 Kr粒子数密度进行测

量. 探测光路如图 2所示. 根据比尔-朗伯定律, 当

探测光透过均匀的待测气体时, 入射和出射光强对

应关系表达式为 [13]
 

I1 (ν)

I0(ν)
= e−k(ν)l, (5)

I0(ν) I1(ν)

k(ν)

k(ν) = g2A21λ
2N/(g18π)

A21

其中,   和  分别对应入射等离子体前后的

激光光强,   为等离子体的吸收系数, 具体表达

式为   , 其中 g2 和 g1 为上

下两个能级简并度,   为吸收上能级至下能级得
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图 4    819.0 nm光谱诊断结果　(a) 100 mbar, 1% Kr/Ar/He混合气体不同Ar含量的放电等离子体放射光谱; (b) 不同气压 819.0 nm

谱线峰值随 Ar含量的变化

Fig. 4. Diagnosis Results of 819.0 nm spectra: (a) Emission spectra of discharge plasma with different Ar content in 100 mbar, 1%

Kr/Ar/He gas mixture; (b) variation of the peak value of 819.0 nm spectral line with Ar content at different pressure.
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Fig. 5. Diagnostic  results  of  760.2 nm time-resolved spectra:  (a)  Original  spectrogram of  different argon content at  100 mbar,  1%

Kr; (b) time required for fluorescence signal intensity to drop to 0.1 mV.
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自发辐射速率, 能级简并度和自发辐射速率具体数

值可从 NIST数据库 [20] 中获取. N 为待测亚稳态

原子数密度, l 为探测光中心波长, l 为吸收光程,

在本实验中取值 0.8 cm. 由 (5)式可推得亚稳态原

子数密度表达式为 [23]
 

Ni =
8πν20g1
A21c2g2

· 1
l
S, (6)

S=

∫
ln
(I0(ν)
I1(ν)

)
dν ν0其中,   ,   为探测光的中心频率.

∆ν = 8  GHz

对调谐过程中采集的吸收信号在频域上进行

Voigt拟合, 结合所测的频率标尺可获得对应气

体条件下亚稳态原子的吸收线宽, 将拟合曲线对

频域积分并代入 (6)式, 可算得 Kr*粒子数密度.

在 100 mbar, 1% Kr, 4% Ar气体条件下, 激光器

调谐中心波长标定在 810.44 nm, 调谐周期设定为

200s, 示波器的采样频率设定为 1 Hz. 由于和缓冲

气体的碰撞以及气压导致的吸收线中心飘移, 在调

谐周期内第 100 s左右时 (此时激光器调谐扫频至

中心波长附近)可明显观察到等离子体对探测光的

吸收. 结合 FP测得的频率标尺, 可获得每一次采

集时探测光对中心频率的偏移量, 探测激光偏离中

心频率  左右时, 等离子体对探测光信

号吸收示意图及粒子数密度分析结果如图 6所示.

图 6(a)结果显示吸收主要发生在放电零时刻

的前 20 μs, 这一结果与稀有气体亚稳态能级平均

寿命 (约十几微秒)对应 [24]. 加 Ar之后, 吸收线在

峰值处被完全吸收, 这也证明了 Ar气的加入使 Kr*

密度得到补充, 为排除完全吸收对信号处理的影

响, 选取距放电零时刻 2.5 μs处的尾部信号值作为

探测光出射强度进行分析, 拟合结果如图 6(b)所

示. 结合 F-P信号对该拟合曲线积分, 计算得到该

时刻放电产生的 Kr*密度约为 3.6×1012 cm−3. 由

于选取尾部信号而未选取吸收线峰值信号进行拟

合, 因此所算得粒子数密度要低于峰值, 但并不影

响不同气体条件之间的相互对比. 改变腔内总气压

和气体组分, 测得 Kr*粒子数密度在不同气体条件

下变化趋势如图 7所示.

图 7(a)和图 7(b)结果显示 , 在较低气压下

(100—200 mbar), Ar的加入对 Kr亚稳态原子数

密度有显著提升. 在 100 mbar, 1% Kr气体条件下,

放电激励产生的 Kr*粒子数密度为 4.95×1011 cm−3.

在同样的放电方式与气压下, Chu等 [13] 利用尾部

信号取点得到 He-Kr气体体系在直流脉冲平行平

板放电下产生的 Kr*密度为 1.45×1011 cm−3, 与本

文实验测量计算值相近, 他们在工作中指出, 亚稳

态原子数密度峰值约 1012 cm−3 量级, 该峰值维持

时间约 3 μs, 理论上可满足后续激光运行的要求.

本文在 100 mbar, 1% Kr/He体系中加入 Ar后 ,

放电激励产生的 Kr*密度提升至 6.96×1012 cm−3,

由此可见利用共振转移可有效提升 Kr*密度并有

望得到更高功率的激光输出. 随着气压的升高, Kr*

粒子数密度增强现象达到饱和时所需的 Ar含量降

低, 与光谱诊断结果吻合. 同时随着 Ar含量的提

升, Kr亚稳态能级吸收线宽在低压下呈压窄趋势.

改变腔室内 Kr含量并进行对比, 结果如图 7(c)所

示, 在低压下提升 Kr含量对 Kr*密度有显著提高,

且粒子数密度和线宽所表现出随 Ar含量变化规律

与图 7(a)和图 7(b)结果一致. 在高压实验中, 由

于 Kr(Ar)含量增多容易使辉光放电转化为弧光放

电, 进而导致放电的不均匀性, 因此进一步升高气

压时仅针对 1% Kr含量进行分析. 进一步加大气

压, 不同条件下的 Kr*密度和 Kr*密度增长比例变

化如图 8所示.
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Fig. 6. (a)  Original  absorption  signal  under  condition  of

100 mbar, 1% Kr, 4% Ar; (b) Voigt fitting results.
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相较于 300/400 mbar, 500/600 mbar下等离

子体对探测光吸收完全现象更加明显, 为减小误

差, 在 500/600 mbar气压下分析时选取吸收信号

尾部值 (距放电零时刻约 5 μs)进行分析. 尾部信

号取点计算会导致粒子数密度计算值偏小, 进而导

致 Kr*密度在加 Ar前后的增长幅度减小, 但仍可

对高压下Kr*密度变化趋势进行分析. 图 8(a)结果显

示, 腔内总气压升至 400 mbar时, Ar的加入对 Kr*

粒子数密度仍有显著提升效果, 在 400 mbar下, 使

粒子数密度增强达到饱和所需的 Ar含量约为 3%,

这一数值对比于 300 mbar (Ar, 5%)呈下降趋势.

同时随着气压进一步提升, 亚稳态原子密度的压力

依赖性减弱. 在 500—600 mbar更高气压下, He/

Ar/Kr体系中 Kr*粒子数密度增长幅度随气压升

高进一步降低. 图 8(b)给出了不同气压下亚稳态

原子数密度的相对比例变化, 由于气压升高, 布局

在不同能级上的原子有更多的碰撞, 气体原子在各

个能级上的布局更容易达到热平衡状态, 因此在高

气压下原子间碰撞导致能量共振转移过程不如低

压下显著. 在 OPRGL的运行过程中, 抽运将显著

减少 Kr(5s[3/2]2)能级上的粒子数布局, 共振能量

转移过程, 即使在高压下, 也有可能对激光抽运引

起的减少进行补充. 亚稳态原子数密度的补充将直

接影响 OPRGL体系出射激光功率, 改变气体组分

通过原子间共振传能可以带来更高的激光增益, 在

相同的放电及泵浦条件下有望获得峰值功率更高

的激光输出. 
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图 8    (a) 300—600 mbar不同 Ar含量对 1% Kr/He混合

气中 Kr*密度影响; (b)不同气压下 Kr*密度增长比例变化

Fig. 8. (a) Effect of different Ar content on Kr* Density in

1%  Kr/He  mixture  at  300—600 mbar;  (b)  change  in  Kr*

density growth ratio under different air pressures.
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图 7    (a) 100—200 mbar, 1% Kr/He混合气中不同Ar含量

对Kr*密度影响; (b) 100—200 mbar, 1% Kr/He混合气中

不同 Ar含量对 Kr亚稳态能级吸收线宽影响; (c) 100 mbar,

1% Kr和 2% Kr含量时, Kr*粒子数密度和吸收线宽对比

Fig. 7. (a) Effect of Ar content in 1% Kr/He mixture on Kr*

density at 100−200 mbar; (b) effect of different Ar content

in  100−200 mbar,  1%  Kr/He  mixture  on  the  absorption

linewidth of  Kr  metastable  energy level;  (c)  comparison of

Kr*  particle  number  density  and  absorption  line  width  at

100 mbar, 1% Kr and 2% Kr content.
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4   结　论

针对现有 OPRGL放电气体体系, 本文探索了

对亚稳态原子数密度进行补充的新思路, 通过原子

间的能量共振转移和高能级粒子向下弛豫达到在

放电激励基础上对亚稳态原子再补充的目的, 从而

使 OPRGL激光体系能够在一个放电周期内获得

更高的增益. 通过光谱诊断验证了共振传能的动力

学过程, 在 100 mbar, 1% Kr, 12.5% Ar气体条件

下 , 表征 Kr(5p[3/2]2)→Kr(5s[3/2]2)  (760.2 nm)

这一跃迁过程的辐射谱线强度增强约 10倍. 同时

从时间分辨光谱角度上分析, 760.2 nm谱线强度

因 Ar的加入在时域上得到延长. 根据我们之前的

工作 [21], 若泵浦光足够强, 出射激光波形及强度与

粒子数密度呈正相关, 根据光谱这一结论有望能在

时域上对出射激光波形进行延长, 从而提高出射激

光的平均功率. 进一步通过吸收光谱法测量了 100—

600 mbar下 Kr*粒子数密度, 对比了不同气体条

件下加 Ar前后 Kr*密度的增长趋势, 在 100 mbar

下粒子数密度提升效果最为显著, Kr*密度从 4.94×

1011 cm−3 提升至 6.96×1012 cm−3. 研究过程中同

时发现, 气压升高将使得共振传能现象减弱, 高压

下 Kr*密度增长幅度不如低气压时显著, 这预计与

原子碰撞引起的快速弛豫有关. 实验从光谱诊断和

粒子数密度两个方面验证了共振传能对亚稳态原

子数密度的补充作用, 有可能通过该方法有望在同

放电及泵浦条件下获得更高功率的激光输出.
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Abstract

High  metastable  density  is  one  of  the  research  hotspots  of  optically  pumped  rare  gas  laser  (OPRGL).

Considering  that  the  Ar  metastable  state  energy  level  is  only  20  cm−1  different  from  the  Kr  excited  state

5p[3/2]2,  argon gas is  added to the He/Kr discharge system. Owing to the long lifetime of the Ar metastable

state atoms, through the collision resonance energy transfer process of Ar(4s[3/2]2)→Kr(5p[3/2]2), the purpose

of supplementing and increasing the metastable density of Kr (Kr*) can be realized. In the case of obtaining the

same metastable density, the pressure of the discharge power source is reduced, and a new idea is provided for

further obtaining a high metastable density in a large discharge volume. In this work, the experimental analysis

is  carried  out  from  the  perspectives  of  spectral  diagnosis  and  measurement  of  metastable  density  by  laser

absorption  spectroscopy.  The  results  show  that  the  peak  of  radiative  transition  line  of  Kr  high  energy  level

atoms participating in the collision to the metastable state energy level  is  significantly enhanced after adding

argon, and the tail signal of the transition line is extended within one discharge cycle. Under the gas conditions

of 100 mbar, 1% Kr and 12.5% Ar, the peak value of the spectral line can be enhanced by about 10 times, and

the tail signal of the transition line can be extended from 0.6 μs to 14.25 μs. At the same time, the density of Kr
metastable energy level atoms is measured under different Ar content. Under the gas conditions of 100 mbar,

15% Ar and 1% Kr, the density of Kr* increases from 4.94×1011 cm−3 to 6.96×1012 cm−3. At low pressure, the

absorption linewidth of Kr metastable atoms narrows with the increase of Ar content. Under the gas condition

of  600  mbar  and 1% Kr,  when the  content  of  Ar  is  increased  to  5%,  the  peak  density  of  Kr*  increases  from

4.69×1013 cm−3  to 5.79×1013 cm−3,  i.e.  the increment is  20%. Although the enhancement of  metastable-atom-

generation  at  high  pressure  is  not  so  significant  as  those  at  low  pressure,  an  increasing  trend  can  still  be

observed.  The  results  verify  that  the  Kr  metastable  atoms  generated  in  each  discharge  period  can  be

supplemented by Ar-Kr resonance energy transfer.
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