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低温3.0~4.2μm波段第一泛频一氧化碳激光器
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摘要:根据国内外近30年来在一氧化碳激光器领域内的研究成果,从理论和实验两个方面

论述若使第一泛频(Δv=2)一氧化碳激光器在3.0~4.2μm波段成功运转,并能提供一定的

输出能量,则必须对激光增益介质进行有效低温冷却的原因,并指出其长波端的极限值.理论

上分析了一氧化碳分子电子基态X1∑+ 中,高振动激发态的粒子布居数和小信号增益系数

对激光放电等离子体温度的强烈依赖关系;分析了一氧化碳分子的能级结构,在常规的稳态

动力学模型中引入了X1∑+→A1Π传能项,该传能项限定了第一泛频一氧化碳激光的长波

端极限.理论分析和计算与国外同行的实验结果相吻合.
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0 引 言

一氧化碳分子电子基态X1∑+中的非谐性使

一氧化碳分子基态中的第一泛频(firstovertone)
激光跃迁,即双振动量子数Δv=v+2→v之间的

激光跃迁在理论上成为可能,而且在中红外波段

具有丰富的振-转谱线(vibration-rotationlines).
1972年Sadie等首次在CS2-O2 化学激光器中观

察到了一氧化碳激光第一泛频跃迁[1];1977年

Bergman等利用超音速气体膨胀冷却、电激励的

一氧化碳激光器,在2.7~3.1μm波段范围内,
获得了20余条激光谱线[2].这两项研究工作开辟

了第一泛频一氧化碳激光器研究的先河.
目前,该领域仍是一个重要的研究热点,研究

内容集中在提高激光器的性能和应用两个方面,
尤其是在军事方面的应用.迄今为止,国内外的研

究成果是:波段覆盖范围为2.5~4.2μm,这相当

于Δv=2的范围为v+2→v=6→4到v+2→v=
38→36,共有400余条谱线[3~11].采用电子束控

制脉冲放电和低温冷却技术,在多线同时振荡工

作状态下,激光输出能量和转换效率两个方面达

到的最佳指标分别是输出比能量(SOE)为50
J/Amagat,输出转换效率接近11%;在2.5~4.2

μm单谱线最佳输出功率在 W 的量级,转换效率

接近1%[5~11].
第一泛频一氧化碳激光器的波段覆盖范围

内,不仅包含了许多有机和无机分子的指纹线,而
且覆盖了3.5~4.2μm的大气窗口.在这个波段

内,激光在大气窗口中的透过率可高达90%.到
目前为止,在中红外波段内,还没有一种激光器在

性能上可以与第一泛频一氧化碳激光器相比拟.
然而,要获得第一泛频一氧化碳激光器的成功运

转,尤其是要获得3.5~4.2μm大气窗口波段稳

定的高能量的输出,在技术上有相当大的难度.其
不仅仅是因为Δv=2激光跃迁的小信号增益系

数gv+2→v 小,而且还因为Δv=1基频激光跃迁的

小信号增益系数gv+1→v 远大于gv+2→v,而且两者

之间存在着强烈的竞争.因此,在多谱线振荡的工

作状态下,在技术上必须要抑制基频激光跃迁的

运行,以防止基频跃迁使第一泛频跃迁熄灭.所以

迄今为止,在国内外成功获得稳定、实用的第一泛

频一氧化碳激光跃迁的单位并不多.在国外,以俄

罗斯莫斯科列别捷夫物理研究所、美国空军实验

室、欧盟宇航中心和北约为首的研究单位采用低

温电子束控制脉冲放电(electronbeamcontrolled



discharge,EBCD)快速横流三轴正交技术,在波

段覆盖范围和输出能量两个主要指标方面均居领

先地位[5、10].德国波恩大学应用物理研究所和中

国大连理工大学物理与光电工程学院则采用液氮

冷却、慢速轴向流动开放式直流自持放电技术,在
中红外波段为激光磁共振(LMR)光谱分析和光

声光谱检测技术研究成功了实用的第一泛频一氧

化碳激光器[3、4、11、12].
本文根据近30年来国内外在一氧化碳激光

器领域的研究成果,从理论和实验两个方面论述,
为什么在3.0~4.2μm获得稳定的激光运转必

须对增益介质等离子体进行低温冷却,并指出其

长波端的极限值是多少.

1 一氧化碳分子激光器的工作原理

一氧化碳分子是一个稳定的异核双原子分

子,其电子轨道角动量在分子轴上的投影Λ=0,
电子自旋角动量在分子轴上的投影Σ=0,因此,
电子基态是X1∑+.属于A类洪特耦合情况.

Ω=Λ+Σ=0 (1)
一氧化碳分子激光器可以工作在3个不同的

波段:电子基态X1∑+ 中基频和第一泛频激光跃

迁在近中红外波段;B1∑+→A1Π,在可见光波段

的激光跃迁称为埃系(Åmgstrom-System);A1Π
→X1∑+,在真空紫外波段的激光跃迁称为四正

带系(fourthpositivesystem),其波长在180~
200nm.

一氧化碳分子激光器的工作原理详见文献

[13].为了更好地说明和理解要想获得电子基态

X1∑+中具有足够能量输出的第一泛频激光跃

迁,为什么要低温冷却,其长波端的极限值是多

少,在此仅作几点必要的理论说明.
1.1 非谐性V-V泵浦[14]

图1示出了简化的一氧化碳分子单重态和三

重态的能级结构;图2示出了一氧化碳分子电子

基态X1∑+的势能曲线.一氧化碳分子只有一个

振动模式,碳原子和氧原子沿分子轴在一个非谐

性势能曲线上振荡.所以,各振动能级之间的间距

是随着振动量子数v的增加而减小的.这个非谐

性能量亏损为

δE(v)= [G(1)-G(0)]-[G(v)-
G(v-1)]≅2ωexe(v-1) (2)

式中:G(v)为振动能量,ωexe为一氧化碳分子的常

数[13].

图1 简化的一氧化碳分子能级图

Fig.1 SimplifiedenergylevelofCOmolecule

图2 一氧化碳分子电子基态势能曲线

Fig.2 ThepotentialcurveoftheX1∑+stateinCO

在图2中只给出了振动量子数到v=40.低
振动能级上(v≤8)的粒子布居数主要是由一氧

化碳分子与具有一定能量(E≈1.7eV)的电子

相互碰撞和与处于振动激发态的氮分子之间的共

振传能决定的,这两个过程对增益介质等离子体

的温度依赖较小.而高振动激发态上的粒子布居

程度则主要取决于非谐性 V-V泵浦过程和 V-T
弛豫过程.而这两个过程则强烈地依赖于增益介

质等离子体的温度.借助图3可以更好地理解非

谐性V-V泵浦过程对温度的强烈依赖关系.如图

所示,设v=7和v=9分别为两个处于振动激发

态的一氧化碳分子A和B.图中的实线示出了两

个激发态相互碰撞时,V-V泵浦能量交换过程.A
分子因失去部分能量,从v=7回到了v=6,而B
分子则因获得部分能量从v=9到v=10.

CO(v=9)+CO(v=7)
碰撞
→

CO(v=10)+CO(v=6)+δEv (3)
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由于非谐性的原因,有下列关系:
(Ev7 -Ev6

)-(Ev10 -Ev9
)=δEv >0 (4)

所以,非谐性 V-V 泵浦过程是一个放热过程

(exothermicprocess).只有当能量δEv 能够很快

地被一氧化碳分子激光器的冷却系统带走,即满

足δEv>kT 的条件时(k为玻尔兹曼常数,T为增

益介质等离子体的平动温度),换而言之,只有当

一氧化碳激光器增益介质等离子体的温度足够低

时,例如,在液氮温度下,图中实线所示的非谐性

泵浦过程方可以继续下去,直至振动量子数v接

近于40.图3的虚线示出了非谐性泵浦的逆过程,
即V-T弛豫过程,即B分子从v=10跃迁到v=
9,而A分子从v=6跃迁到v=7.若实现此过程,

A分子必须从一氧化碳分子激光器增益介质等离

子体的平动能中,获取δEv 这部分能量,因此,这
是一个吸热过程(endothermicprocess).换而言

之,若不对一氧化碳分子激光器增益介质等离子

体进行充分的冷却,当δEv<kT 时,V-T弛豫过

程便会大于非谐性V-V泵浦过程.其结果是,高
振动态不会有足够的粒子布居数,因此也不会产

生激光跃迁.

图3 非谐性V-V泵浦过程

Fig.3 AnharmonicV-Vpumping

以图3为例说明的非谐性泵浦过程,可以用

下列速率方程来表示:若用 M9→10
7→6 表示非谐性V-

V泵浦过程的速率,用 M10→9
6→7 表示V-T弛豫过程

的速率,则有下列方程:

M9→10
7→6 =exp(δEv/kT)·M10→9

6→7 (5)
从方程(5)中可以看出,只有当δEv>kT 时,

图3中实线所示的过程才能占主导地位,即V-V
泵浦过程才能得以顺利单向进行.从而高振动激

发态才能获得实现激光跃迁所需要的、足够的粒

子布居数Nv.
由此可见,要保证非谐性V-V泵浦过程的顺

利进行,则必须采用相应的、有效的冷却技术,对
激光增益介质等离子体进行充分的冷却,才能使

高振动激发态获得足够的粒子布居数,进而满足

激光跃迁的条件.
1.2 局部粒子布居数反转(partialinversion)

图4(a)示出了3种不同温度下一氧化碳分

子电子基态中各振动激发态上的粒子布居数 Nv

与振动量子数v 之间关系的计算结果[12].从图中

可以清楚地看出,低振动能级上的粒子布居数与

温度的依赖关系较弱;而高振动能级上的粒子布

居数则强烈地依赖于温度.从图中还可以看出,没
有Nv+1 >Nv 的情况出现.即在两个相邻的振动

能级之间,不存在全粒子布居数反转.然而,每一

个振动能级上的粒子布居数 Nv 在微秒量级的时

间内弛豫到该振动能级内的各个转动能级j 上.
这样便会在相应的振动能级内,在某些振-转能

级之间形成粒子布居数反转,它被称为局部粒子

布居数反转,进而满足产生激光的条件.图5示出

了几个振动能级上的粒子布居数 Nv 在各转动能

级上的分布Nj.从图中可以看出,在Δv=1和Δv
=2以及Δj=-1的选择定则下,均可形成局部

粒子布居数反转,以满足产生激光跃迁的条件.

(a)文献[12] (b)文献[15] (c)文献[16]

图4 不同温度下各振动能级上粒子布局数N(v)=f(v)
Fig.4 VibrationalpopulationN(v)=f(v)indifferenttemperatures
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图5 转动能级上的粒子布居数分布Nv(j)
Fig.5 RotationalpopulationdistributionNv(j)

2 第一泛频一氧化碳激光器长波端

极限值

迄今为止,人们利用电子束控制低温脉冲放

电激励的第一泛频一氧化碳激光器获得最长波长

为4.2μm,即v=38→v=36之间的跃迁[6].而采

用液氮冷却轴向慢速流动开放式、直流激励自持

放电的一氧化碳激光器获得了4.1μm 的长波

端,即v=37→v=35[4].那么利用Δv=2的激光

跃迁能否得到波长更长的谱线呢?
方程(6)是Rich在只考虑电子碰撞、V-V 泵

浦、V-T弛豫和自发辐射4种作用情况下,建立

起来的描述一氧化碳分子电子基态中各振动能级

上粒子布居数的稳态动力学模型速率方程[15].
dNv

dt =N'V→V+N'V→T+N'ec+N'se=0 (6)

式中:N'V→V 是非谐性泵浦提供的分量,N'V→T 是

V-T弛豫提供的分量,N'ec 是电子碰撞提供的分

量,N'se是自发辐射提供的分量,Nv 为第v 各振动

能级上的粒子布居数.
在 假 定 电 子 能 量 是 恒 定 电 子 温 度 下

Boltzmann-Maxwell分布的条件下,把电子温度

和电子密度作为给定的输入参数,并以放电离子

体的平动温度作为参变量,求解微分方程组(6),
便可得到如图4(b)所示的各振动能级上粒子布

居数Nv 与振动量子数v 之间的函数曲线N(v)

=f(v).从图4(b)中可以看出,当激光器放电等

离子体的平动温度T=175K时,曲线的平坦部

分已超过了v=40.如果Rich的理论模型对于振

动量子数v>37仍然适用的话,那么继续降低等

离子体的温度,则有可能实现在更高的振动量子

数(如v>40)之间第一泛频激光跃迁,即使其波

长延伸到4.2μm 以上.然而事实并非如此,
图4(c)示出了 Urban等利用高分辨傅里叶光谱

仪,对一台液氮冷却轴向慢速流动开放式、直流激

励的一氧化碳激光器的等离子体进行荧光分析,
实测得到的N(v)=f(v)曲线[16、17].放电等离子

体的温度在(125±5)K.从图4(c)中可以清楚地

看到,当v≥37时,N(v)=f(v)曲线的平坦部分

急剧下降,直到当v>37时很难形成激光跃迁.即
使能够形成也是非常弱的,因为这里的 Nv+1≪
Nv.这与本文作者得到的实验结果是一致的[18].

在振动量子数v<37时,Rich的理论模型和

计算结果与实验数据符合得很好,对实验有很好

的指导作用.但当v>37时,Rich的理论模型开

始偏离实验结果,其原因在于该理论模型没有考

虑电子基态X1∑+ 中的高振动激发态与 A1Π之

间能量传递通道的存在.由一个电子态 A 中的

振-转态跃迁到另一个与其相邻电子态B中的振-
转态的机率与两个电子态之间的自旋守恒、相应

波函数的叠加程度(Franck-Condon-Factor)、两
个相互耦合的能级之间的能量差有关,即能否形

成共振传能.从图1所示的能级图和表1列出的

数据可以确定,在 X1∑+ 中的高振动激发态与

A1Π态中的低振动激发态之间,存在从电子基态

X1∑+到第一单重电子激发态A1Π的传能通道.
根据迄今为止的实验结果和上述的理论分析可以

得出:这个通道的位置,约在v=40,就是一氧化

碳分子激光器长波端极限值之所在的结论[19].
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表1 几个一氧化碳分子参数[20]

Tab.1 SomeparametersofCOmolecule

态序
能量值

ν/cm-1 E/eV
re/nm ΔE/eV

X1∑+
65305.4
(v=40)

8.097
(v=40)

0.11281
 

0.029

A1Π
65074.8
(v=0)

8.068
(v=0)

0.12351

根据实验结果和对一氧化碳分子能级结构的

分析,作者曾在文献[19]中提出对方程 (6)应该

再加上一个从电子基态到第一单重电子激发态之

间传能的修正项,即N'el.st.→el.st.,以使其能够符合

和正确地解释X1∑+中高振动激发态之间激光跃

迁的实验结果,并提出了相应的稳态动力学模型

速率方程(7).
dNv

dt =N'V→V+N'V→T+N'ec+N'se+N'el.st.→el.st.=0

(7)
本文在考虑X1∑+ 中的高振动激发态(v>

30)与 A1Π态,两个自旋守恒的电子态之间的

V-E传能和Δv=2自发辐射对X1∑+中高振动激

发态粒子布居数影响的情况下,采用对速率方程

(7)分步数值求解的方法得到的 N(v)=f(v)曲
线如图4(a)所示.从图4(a)与图4(b)中可以清

楚地看出,两种理论模型的 N(v)=f(v)曲线在

高振动量子数区域的差别.而图4(a)与图4(c)所
示的实测结果是一致的,这证明了在方程 (7)中
加上电子态之间传能项的正确性.

3 一氧化碳激光跃迁的小信号增益

系数gv'j'
v″j″

小信号增益系数是判断某种增益介质是否具

有形成激光跃迁能力的重要理论依据.Patel给出

了计算一氧化碳分子激光的小信号增益系数公

式[21].

 gv'j'
v″j″ = A1→0νj

v·j
8πν31→0KT[ ] Rv'→v″

R1→0

2

·S(ν)·

Nv'Bv'

Nv″Bv″
{exp -Bv'·j'·(j'+1)

kT[ ]-

exp -Bv″·j″·(j″+1)
kT[ ] } (8)

式(8)中的各物理量分别是νj
v 为某P(j)v'→v″

支的跃迁频率;A1→0 =30.3s-1是v=1→v=0
自发辐射的爱因斯坦系数;Nv' 与Nv″ 以及Bv' 与

Bv″ 分别为相关上下振动能级上的粒子布居数以

及相应的转动常数;ν1→0 是由v=1→v=0的跃

迁频率;│Rv'→v″/R1→0│2 是偶极跃迁矩阵元比的

平方;S(ν)为线性函数,在本文的实验中采用低

气压(p<267Pa)的条件下可视为Doppler加宽

线型[12、13].式(8)中v'与j'分别为上振动能级的

振动量子数和其中的转动量子数;v″与j″分别为

相应的下振动能级的振动量子数和其中的转动量

子数.
选择定则是Δj=j'-j″=-1;Δv=v'-v″

=1为基频;Δv=v'-v″=2为第一泛频.在轴向

慢速流动开放式、直流自持放电激励的一氧化碳

激光器中,当Δv=1时在图4(a)所示曲线的平坦

部分Nv' ∕Nv″≈0.9;当Δv=2时,Nv' ∕Nv″≈
0.8.另外,还必须指出式(8)只适用于图5所示曲

线的纯玻尔兹曼分布部分.
采用逐次逼近高斯迭代法求解线性代数方程

组(7)[12、15],便可求得各振动能级v上的粒子布居

数Nv.并将其代入方程(8),则可求出相应的基频

激光跃迁和第一泛频激光跃迁的小信号增益系数

gv'j'
v″j″.图6示出了在两种不同的增益介质等离子体

温度条件下,基频激光跃迁和第一泛频激光跃迁的

小信号增益系数随振动量子数的变化.从图6可以

清楚地看出小信号增益系数对温度的强烈依赖关

系.在低振动量子数部分两者的差约为2个数量

级;而在高振动量子数区域两者的差近似为1个数

量级.其原因是方程(8)中的偶极跃迁矩阵元项,对

Δv=1的激光跃迁是随着振动量子数的增加近似

线性增加;而对于Δv=2的激光跃迁则是近似平

方律增加.这是在同样的工作条件下,在高振动量

子数端较容易地得到Δv=2激光跃迁的原因.

图6 不同温度下Δv=1和Δv=2跃迁小信

号增益系数随振动量子数的变化

Fig.6 SmallsignalgaincoefficientsofΔv=1and
Δv=2transitionindifferenttemperatures
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4 实验技术与结果

迄今为止在3.0~4.2μm波段,用第一泛频

一氧化碳激光器获得具有一定功率输出的激光跃

迁,无一不是采取低温冷却技术.以Basov为首的

俄罗斯莫斯科列别捷夫物理研究所采用的是低温

(100K)冷却电子束控制横向脉冲放电技术[5~9],
追求的是强能量输出;以Urban为首的德国波恩

大学应用物理研究所和大连理工大学物理与光电

工程学院采用的是液氮冷却轴向慢速流动开放

式、直流自持放电连续波(CW)工作方式,以达到

为光谱分析获得选频谱线的目的[3、4、11].

因为基频和第一泛频激光跃迁在同一增益介

质中同时存在,而且两者之间存在竞争,要获得

Δv=2的激光跃迁,必须要有高Q 值的谐振腔,
以有效地抑制基频振荡.

图7示出了本文设计的液氮冷却轴向慢速流

动开放式、直流自持放电可调谐第一泛频一氧化

碳激光器系统的实例[11].该系统是为某项实验专

门设计的,由真空配气系统、直流高压电源、带有

真空夹层和盛液氮杜瓦瓶的石英激光管、光学谐

振腔和光栅调谐系统以及计算机控制系统等主要

部分构成.放电管内径为14mm,激光增益介质

区的长度约1000mm.

图7 CO激光器及其控制系统结构框图

Fig.7 Blockdiagramofthecomputer-controlledCOlasersystem

因为实验要求的波段为3.5~4.0μm,所以

在谐振腔的设计和光学元件的选择上作了如下安

排:光栅采用美国PTR公司的 ML-502型原刻光

栅,其衍射波长为3.0μm;全反射端镜采用的是

中科院成都光电所制作的ZnSe基底镀多层介质

膜光学元件,在3.0~3.8μm反射率高于99%.
谐振腔的设计是采用光栅的零级输出(Littrow
Mount)结构.图8(a)和(b)分别示出了所选用的

光栅和高反射端镜的光学特性.图9示出了采用

这套系统获得的激光输出谱线,长波端的谱线为

P(13)36→34=3.98892μm.若所采用的光学元件

的特性能够再好一些,例如全反射多层介质膜反

射镜能在3.5~4.2μm 的范围内有99%以上的

反射率和能特制出衍射波长在3.5μm的高反射

效率光栅,那么完全有可能利用所设计的系统和

根据作者多年从事一氧化碳激光器研究的工作经

验,使Δv=2激光跃迁的长波端达到4.1或4.2

μm,即达到其极限波长.在这里还必须指出的是,
光学谐振腔中所用的光学元件,除了在Δv=2的

波段内要有极高的反射率外,还必须在4.8~6.0

μm具有低于30%的反射率,以达到有效地抑制

Δv=1基频振荡的目的.
表2给出了目前国内外几个主要研究单位所

采用的技术和在Δv=2的长波端所取得的成果.
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(a)ML-502型光栅特性曲线 (b)在3.0~3.8μm波段反射率高于99%的端镜特性曲线

图8 光学元件特性

Fig.8 Characteristicsofopticelements

图9 光栅选频输出泛频CO激光谱图

Fig.9 Signallineoperationspectrumofthe

COovertonelaser

表2 主要研究单位和所采用的技术

Tab.2 Mainresearchinstitutesandappliedtechniques

单位 国别 采用的技术 时间 长波端波长

莫 斯 科 列

别 捷 夫 物

理研究所

俄
罗
斯

低温 电 子 束 控

制横流、脉冲放

电,工作气体循

环,光栅调谐

2000年
P(17)38→36=
4.1703μm[7]

波恩大学 德
国

低温 慢 速 轴 向

流动、开放式自

持放电,光栅调

谐

1993年
P(13)37→35=
4.0664μm[3、4]

大连理工

大学
中
国

低温 慢 速 轴 向

流动、开放式自

持放电,光栅调

谐

2005年
P(13)36→34=
3.9889μm[11]

Calspan
公司

美
国

超音 速 膨 胀 冷

却横流、直流放

电,全线震荡输

出后光栅选频

1977年
P(6)21→19=
3.0676μm[2]

5 结 论

由于非谐性泵浦的原因,若想在3.0~4.2

μm波段利用第一泛频一氧化碳激光器获得实用

的激光输出,则必须对其增益介质等离子体进行

低温冷却和选用高Q 值的光学谐振腔抑制Δv=
1的基频振荡.在 X1∑+ 中的高振动激发态与

A1Π态中的低振动激发态之间,存在从电子基态

X1∑+到第一单重电子激发态A1Π的传能通道,
所以在X1∑+中的v=40,即与A1Π态中的低振

动激发态在能量上相重叠的位置(约为8eV),就
是第一泛频一氧化碳激光器长波端的极限值之所

在.目前的4.2μm,v=38→v=36几乎就是极限

了,因为在v=39→v=37和v=40→v=38两个

跃迁过程只能观测到极微弱的荧光.
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3.0-4.2μmlowtemperaturecooledfirstovertoneCO-laser

LIN Jun-xiu*, WANG Xiao-xu, YU Qing-xu

(SchoolofPhysicsandOptoelectronicTechnology,DalianUniversityofTechnology,Dalian116024,China)

Abstract:Accordingtotheachievementsinthelaserresearchfieldathomeandabroadinthelast30years
basedonboththeoreticalanalysisandexperimentalresults,thereasonofcoolingthefirstovertone(Δv=2)

CO-lasergainplasmatogetlaseroutputwithenoughpowerinthewavelengthrangingfrom3.0to4.2μmis
pointedout,whichisthelimitoflongwavelengthendofthefirstovertoneCO-laser.Thehighexcitedvibrational
statepopulationandsmallsignalgainfactorofCOelectronicgroundstateX1∑+arestronglydependentonlaser
plasmatemperature.BasedontheoreticalanalysisofCOenergylevelstructure,anenergytransfertermX1∑+→
A1ΠisintroducedinthenormalkineticmodelingofCO-laser.Thisenergytermlimitslongwavelengthend.The
resultsoftheoreticalanalysisandcalculationsareconsistentwithotherexperimentalones.

Keywords:lowtemperaturecooling;V-Vpumping;limitofthelongwavelengthend
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