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ВВЕДЕНИЕ

В развитии техники газовых лазеров за последние годы появились-
новые тенденции — использование в качестве активных сред многоатом-
ных газов и более широкое использование физико-химических процессов.
Это проявилось прежде всего в создании молекулярных лазеров, на кото-
рых удалось получить мощности в непрерывном режиме в несколько сотен
ватт при к. п. д. 10—15% , и в создании лазеров с фотодиссоциацией моле-
кул, предложенных И. И. Собельманом и С. Г. Раутианом *.

В обзоре рассматриваются работы по молекулярным лазерам на СО2,
которым в течение последнего года уделяется большое внимание в периоди-
ческой литературе.

К настоящему времени в литературе нет единой точки зрения о меха-
низме инверсии в СО2 и роли различных элементарных процессов. По этим
вопросам публикации содержат в ряде случаев противоречивые суждения.
В значительной мере это связано со сложностью явлений в молекулярных
системах и с отсутствием теории многоуровневых лазеров, учитывающей
релаксационные процессы. Критический анализ публикаций по лазерам
на СО2 может представить интерес также в связи с тем, что механизм инвер-
сии в лазерах на СО2 имеет специфические особенности, присущие обшир-
ному классу молекулярных и химических лазеров.

Известно, что до самого последнего времени к. п. д. лазеров не превы-
шал десятых долей процента и в большом числе случаев был значительно
меньше указанной величины. Основная причина столь низких значений
к. п. д. состояла в том, что ничтожная часть от общего числа актов воз-
буждения в газовом разряде приводила к испусканию индуцированных
фотонов.

Анализ кинетики процессов в активной среде привел Г. Гулда 2 и др.
в конце 1963 г. к выводу, что использование релаксационных процессов
в сочетании с неупругими ударами электронов и атомов является важным
фактором в создании мощных газовых лазеров. Такие лазеры получили
название столкновительных лазеров *).

Осенью 1964 г. на конференции по химическим лазерам был пред-
ставлен доклад Г. Гулда «Столкновительные лазеры» 2, в котором излага-
лись основные принципы газовых лазеров с высоким к. п. д. и предска-
зывалась возможность получения плотности мощности порядка 1 вт/см3

при к. п. д. более 10%. В качестве рабочей среды предлагались атомарные
пары некоторых элементов (марганца и лантана), имеющих сравнительно-
большое число уровней тонкой структуры.

*) «Collision lasers».
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По-видимому, указанная работа Г. Гулда не привлекла должного
внимания, и в последующих работах по молекулярным лазерам не упоми-
налась, хотя, как будет видно из дальнейшего, сформулированные им
положения наиболее удачно воплотились именно в молекулярных лазерах,
а не в лазерах на атомарных парах элементов с развитой тонкой струк-
турой. Сущность предложений Г. Гулда 2 состоит в следующем. Для соз-
дания лазера с высоким к. п. д. верхний рабочий уровень должен иметь
сравнительно большое время жизни (χγ ~ Ю"4 сек) и не должен заметно
разрушаться неупругими ударами с другими атомами или за счет диффу-
зии к стенкам.

Для эффективного использования энергии возбуждения верхнего
уровня вероятность индуцированных переходов должна быть по крайней
мере на порядок больше обратного времени жизни верхнего уровня, т. е.

JL- > ю* сек-\

где Ρ — плотность мощности генерации; iVj — населенность верхнего
уровня.

Поддержание инверсной населенности будет обеспечено, если время
жизни_нижнего рабочего уровня τ 2 будет на порядок меньше величины
NvhvlP, т. е. τ 2 < 10~β сек.

Такие времена жизни второго уровня не могут быть обеспечены радиа-
ционным распадом, если он расположен достаточно низко над основным
состоянием, тем более при учете реабсорбции излучения. Высокое поло-
жение второго уровня неизбежно приведет к снижению к. п. д. лазера
Л max — hvlEv = 1 — E2IEi. Выход из этого противоречия состоит, по
Гулду, в том, чтобы для разрушения нижнего уровня использовать неупру-
гие удары атомов. Сечения неупругих ударов при разности потенциальной
энергии соударяющихся частиц ΔΕ < кТт могут достигать 10~15 см?
и в состоянии обеспечить малые времена жизни уровней. Однако для того
чтобы населенность второго уровня была существенно меньше населенно-
сти основного состояния при наличии Больцмановского распределения,
энергия второго уровня должна быть заметно больше энергии поступа-
тельного движения, т. е.

Ег>кТт.

Эти условия могут быть удовлетворены, если безызлучательный распад
нижнего уровня будет происходить в несколько этапов в системе близко
расположенных уровней, связывающих нижнее рабочее и основное
состояния.

Естественно было предполагать, что такая ситуация может иметь место
в молекулярных системах, однако Гулд высказал опасение, что при нали-
чии развитой системы уровней в молекулах не удастся сконцентрировать
возбуждение на рабочем переходе.

Согласно работе 2 лазер с высоким к. п. д. и большой плотностью мощ-
ности должен удовлетворять требованиям:

а) вероятность лазерного перехода должна быть мала (частичный
запрет);

б) верхний уровень не должен заметно разрушаться при неупругих
ударах (Ei - Ег > кТГ);

в) рабочие уровни должны быть расположены низко, чтобы обеспе-
чить большие абсолютные населенности и высокие скорости электронного
возбуждения;

г) сечение неупругого удара между рабочим и прилегающими уров-
нями должно быть большим (ΔΕ < кТг);
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д) все уровни с заметной населенностью должны способствовать про-
хождению атомов через рабочий переход;

е) полный интервал энергии ^] ДЯг в последовательности близко
расположенных уровней должен обеспечить существование инверсии
(Л^ >- iV2),

 и в связи с этим больцмановские факторы в распределении
электронов и атомов должны удовлетворять неравенству

ж) плотность газа должна быть низка, чтобы в разряде выполнялось
неравенство Те > ТГ1 но в то же время достаточна для эффективности
неупругих ударов (ориентировочная плотность атомов ~ 3 - 1 0 1 7 см~3).

Возбуждение верхнего уровня должно происходить не прямым путем,
а при помощи примеси газа, концентрирующей максимальную плотность
населенности на изолированном уровне.

Нетрудно убедиться в том, что перечисленные требования могут быть
удовлетворены также и в молекулярных лазерах. Совокупность вращатель-
ных уровней уже при давлениях газа порядка нескольких мм ртутного
столба обеспечивает необходимые скорости разрушения нижнего рабочего
уровня благодаря малым временам вращательной релаксации.

Большое значение для работы молекулярных лазеров, как будет видно
из последующего, играют также явления конкуренции колебательно-вра-
щательных переходов, насыщение рабочего перехода, неупругие удары
молекул, наличие резонанса Ферми и т. д. Поэтому перечень требо-
ваний к мощным лазерам с высоким к. п. д. в настоящее время может быть
существенно дополнен.

Впервые о наблюдении генерации в лазере на молекулах СО2 было
сообщено Па телом на заседании Американского физического общества
в апреле 1964 г. 3. В первых публикациях Патела4-6 наблюдалась гене-
рация на 13 линиях полосы 00°1 —10°0 и 7 линиях полосы ООН—02°0,
и полная мощность составляла около 1 мет.

Работа лазера объяснялась на основании 4-уровневой схемы с радиа-
ционным распадом нижнего уровня, и роль релаксационных процессов не
отмечалась.

В последующих работах Патела ϋ> τ, Легей-Соммейра 8, Меллера и
Ригдена 9 было получено значительное увеличение мощности и к. п. д. пу-
тем введения в разряд азота и гелия. Исследования в импульсном режиме10"13

и в режиме модулированной добротности 1 3"1 ( ί позволили оценить вре-
мена жизни колебательных уровней и выяснить роль релаксационных про-
цессов в механизме разрушения нижнего рабочего уровня. Исследования
в режиме модулированной добротности также позволили лучше понять
явления конкуренции колебательно-вращательных переходов. Благодаря
этим явлениям значительно уменьшается число линий в спектре излучения
лазера.

Работы по молекулярным лазерам привлекли широкое внимание,
и за короткое время в течение 1966 г., в основном за счет увеличения длины
лазеров, были получены мощности в непрерывном режиме до 700 вт
и к. п. д. до 15%1 7 *). Высказываются предположения ] 8, что к. п. д. может
достичь 30—40% , а мощность будет измеряться многими киловаттами. Для
более подробного ознакомления с экспериментальными работами по лазе-
рам с СО2 можно рекомендовать обзор Η. Η. Соболева и В. В. Сокови-
кова п . Экспериментальные исследования элементарных процессов в моле-

*) По последним данный (Electronics News И , № 573, 44 (1966)) максимальная
достигнутая мощность равна 1100 вт.
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кулярных лазерах позволили понять ряд важных деталей в механизме-
инверсии населенности.

В свете указанных выше требований к лазерам с высоким к. п. д.
рассмотрим основные элементарные процессы в разряде в смеси СО2 4-
+ N 2 + He и диаграмму нижних уровней основного электронного состоя-
ния молекулы СО 2.

§ 1. ЭЛЕМЕНТАРНЫЕ ПРОЦЕССЫ В ЛАЗЕРАХ НА СО2

а) С х е м а н и ж н и х у р о в н е й м о л е к у л ы СО2

СО2 является линейной симметричной молекулой с нулевым диполь-
ным моментом, принадлежит к группе точечной симметрии D^h и имеет
три частоты нормальных колебаний (см. рис. 1) 2 0:

V! = 1388,3 см'1 — симметричное валентное колебание,
v2 = 667,3 см~1 — деформационное » »
v3 = 2349,3 см"1 — антисимметричное валентное колебание.

Приведенные значения верны для молекулы С 1 2 О" 2 1. Деформацион-
ные колебания являются дважды вырожденными, так как колебания
с одной и той же частотой могут происходить в двух ортогональных плос-
костях, проходящих через ось молекулы.

Структура колебательных уровней молекулы СО2 определяется набо-
ром нормальных частот (v1; v2, v3), их обертонов и составных комбинацион-
ных частот.

Соответствующие уровни обозначаются комбинацией квантовых
чисел (vu v[, v3). На рис. 1 показана схема нижних колебательных уров-
ней основного электронного состояния молекулы СО2 и совокупность при-
надлежащих им вращательных уровней.

Слева вверху на рис. 1 показано положение более высоких колеба-
тельных уровней 00° ν.

Для наглядности длина линий вращательных уровней выбрана пропор-
циональной населенности соответствующего уровня. Индексы слева обо-
значают совокупность квантовых чисел, характеризующих энергию уров-
ня, индексы справа — типы симметрии состояния и точечной группы.

Дополнительное квантовое число I над вторым индексом обусловлено
двукратным вырождением деформационного колебания. Оно принимает
значения:

/ = ν, ν — 2, . . . , 0 — для четных v2,
I = ν, ν — 2, . . . , 1 — для нечетных v2,

и определяет значение момента количества движения Мр0Л = Ы, связан-
ного с колебаниями и направленного вдоль оси молекулы.

Уровни с I = 0 являются невырожденными, с / >> 0 — дважды вырож-
денными. При г>2 > 1 вследствие ангармоничности молекулы СО2 вырож-
дение снимается.

Уровни 0220 и 02°0 принадлежат к различным группам точечной сим-
метрии 2 0.

Там же на рисунке показана для масштаба энергия теплового движе-
ния молекул кТг и изображено положение первого колебательного уровня
молекулы азота Ν* (ν — 1) и его вращательной структуры.

Из-за случайного совпадения частоты vt и второй гармоники 2v2

деформационного колебания (02°0) в молекуле СО2 происходит смещение
соответствующих уровней (резонанс Ферми), и состояния молекулы на
уровнях 10°0 и 02°0 являются смешанными. Подробное изложение этого
вопроса приведено в книгах по молекулярной спектроскопии20' 2 2 ,
а расчеты значении возмущенных и невозмущенных частот — в *1.
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Б статье 21, в частности, указывается, что резонанс Ферми может объяс-
нить малое время колебательной релаксации нижнего рабочего уровня
10°0, так как деформационные колебания (01 °0 и 02°0) имеют наименьшее
время релаксации из всех трех видов колебаний.

Рис. \. Схома ипшпих колобатолышх уровной основного электронного состояния
мол о культ СОч.

Каждому колебательному состоянию принадлежит система вращательных уровней е, рас-
пределением наесленностеп п*. Около каждого колебательного уровня указана энергия
(в см-1), значение вращательной постоянной В, тип симметрии состояния и схематически
показано колебательное движение атомов. Первый колебательный уровень молекулы азота
Ν* (и — 1) имеет большое течение неупругого удара с уровнем 00°). Слева вверху показано
расположении уровнен (И)°г. Слева внизу (для масштаба) — энергия теплового движения &ТГ.

С этим замечанием согласуется описанное в 2 3 сильное влияние мощ-
ности генерации на проводимость плазмы в разряде СО2. Действительно,
снижение мощности генерации, например, введенном потерь в резонатор
приводит к уменьшению населенности на нижнем рабочем уровне (10°0),
поскольку его населенность существенно зависит от скорости индуци-
рованных переходов. Связь между уровнями (10°0) и (02°0), имеющими
одинаковую четность, благодаря резонансу Ферми должна привести к соот-



394 в. п. тычинский

ветствующему изменению населенности уровня 02°0, который имеет,
по-видимому, большое сечение взаимодействия с электронной компонен-
той 1 3 и малое время колебательной релаксации 21- 24.

Согласно правилам отбора для молекулярных систем в дипольном
приближении разрешены переходы между колебательными уровнями,
принадлежащими к состояниям различной четности g — и с изменением
одного из колебательных квантовых чисел на единицу. В соответствии
с этим в спектре излучения СО2 наблюдаются лишь две сильные полосы
c v 2 ^ 667,4 САГ1 и v3 = 2349,3 смг1. Следующие по интенсивности полосы
соответствуют переходам в основное состояние с уровней 02°1 и 10°1.
Остальные полосы в спектре излучения слабые или очень слабые. Это под-
тверждает известное положение, что в молекулярных системах электрон-
ным ударом возбуждаются лишь самые низкие колебательные уровни,
связанные дипольным переходом с основным состоянием.

Полосы, соответствующие переходам между уровнями одинаковой
четности g — g и и — и, наблюдаются только в спектре комбинационного
рассеяния. Вследствие резонанса Ферми в СО2 в спектре комбинационного
рассеяния присутствует сильная двойная полоса Vj= 1285,5 и 1388,3 см'1

с относительной интенсивностью 1 : 0,59 2 2 вместо одной невозмущенной
полосы с v4 — 1345 слг1 21.

Переходы с одновременным изменением двух и трех квантовых чисел,
а также одного, более чем на единицу в дипольном приближении
запрещены. К ним, в частности, принадлежат и рабочие переходы
(00°1 —10°0) и (00°1—02°0), наблюдавшиеся в спектре излучения СО2 в виде
слабых полос. Проведенные в последнее время исследования спектра СОг

показали также присутствие полос (10°0—01*0) и (02°0—01Ю) 1 2.
Более полная схема колебательных уровней СО2 приведена в моно-

графии Герцберга 2 2. Там же приведены сведения о наблюдавшихся поло-
сах СО2 в спектре комбинационного рассеяния и в спектре спонтанного
излучения. Из рассмотрения этих данных видно, что даже слабых линий,
оканчивающихся на уровне (00°1), в спектрах СО2 не обнаружено.

Сведений о вероятностях переходов между уровнями молекулы С0 2

практически нет. Недавно была измерена вероятность колебательно-вра-
щательного перехода полосы 00°1 —10°0 на линиях Р-ветви ( / = 18-1-22),
которая оказалась равной (0,21 ±0,03) сект1 25. (Для полосы 10°0—02°0
согласно измерениям И. К. Бабаева и С. Н. Цысь вероятность перехода
Р - 1 8 равна (0,25 ± 0,02) сек"1.)

Методика измерений состояла в следующем. От лазера, генерирующего
на трех линиях Р-ветви, луч направлялся в ячейку поглощения. По извест-
ной населенности колебательных и вращательных уровней, которые рас-
считывались по равновесной температуре газа в ячейке, и по измеренным
коэффициентам поглощения было определено радиационное время жизни
перехода, усредненное по указанным линиям.

Согласно расчетам 2 6 вероятность других переходов, запрещенных
в дипольном приближении, имеет порядок нескольких десятых долей
сек"1. Вероятности дипольных переходов в основное состояние с уровней
00°1 и 01Ю имеют порядок 102 сек'1.

Инверсия населенности на колебательно-вращательных переходах
и число генерирующих линий зависят от распределения населенности
по вращательным уровням.

В колебательно-вращательных спектрах спонтанного излучения сим-
метричных молекул, имеющих эквивалентные ядра со спином / Φ 0,
наблюдается чередование интенсивности линий при изменении враща-
тельного квантового числа /. Так как для изотопа кислорода О1(!, имею-
щего распространенность 99,76%, спиновый момент ядра / = 0, то в моле-
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куле СО 2 существуют лишь симметричные вращательные состояния с чет-
ными значениями / для нижнего уровня 2 0.

Энергия вращения молекулы определяется формулой

где В — вращательная постоянная, а энергия кванта колебательно-вра-
щательного перехода дается формулой

fc /*"" = Ji\'n I lip \ Ti1 ( T'\ • - f ( /""^1

где v0 0 — частота нулевой линии (для чисто-колебательного перехода).
Для дипольиых переходов СО2 справедливо правило отбора Δ/ =

= / ' — / " = -\- 1,0, — 1, соответственно которому в спектре излучения
наблюдаются Л-, Q- и -Р-ветви. Для параллельных полос с дипольным
моментом перехода, направленным по оси молекулы, получается допол-
нительный запрет Δ/ — 0 и ()-ветвь отсутствует. Так как верхний рабо-
чий уровень 00°1 соответствует несимметричному валентному колебанию
с дипольным моментом, направленным по оси молекулы, в спектре гене-
рации наблюдаются лишь параллельные полосы Л- и ./-'-ветвей. Для пере-
ходов с уровня (01*0), соответствующего деформационному колебанию,
наблюдаются перпендикулярные полосы. Правило отбора для квантового
числа / в параллельных полосах А1 = 0, поэтому переходы 00°1—0220
в спектре отсутствуют.

Для равновесного распределения молекул при температуре Тъ$ ™ Тг

населенность /-го вращательного уровня с учетом его статистического
веса gj -- 2/ + 1 определяется формулой

где
/1С

T
J

ΛΓ

υ — полное число молекул на колебательном уровне. Это распре-
деление по вращательным уровням, а также значения вращательных
постоянных В для различных колебательных уровней указаны на рис. 1.

Значения /оптι соответствующих максимуму распределения, опреде-
ляются выражением

Для обычно наблюдаемой интенсивной линии Ρ (20) (/' = 19) это соответ-
ствует Тг ~ 400° К. При охлаждении газа 2 7 замечается тенденция к гене-
рации на переходах с меньшими значениями / .

Согласно (1) распределение njO для системы вращательных уровней
определяется полным числом молекул колебательного состояния Nv

и экспоненциальным фактором. Для уровней 10°0 и 02°0, связанных
резонансом Ферми, величины Лг

1о°о
 и ^ А н е являются независимыми.

Можно показать, что если вращательная релаксация приводит к уста-
новлению равновесного распределения во вращательной структуре уровней
10°0 и 02°0, то отношение их населенностей будет определяться больцма-
новским фактором

Λιο°ο г \Е
ехр —

02^0 L

где ΔΕ — разность энергий основных состояний уровней, равная 103 см~1

N1Q%INQ2\ ^ 0,6 для Τ = 300° К и - 0 , 7 для Τ - 400° К. При указан-
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ном допущении распределение (1) для уровня 10°0 можно выразить через
полное число молекул N2 на связанных уровнях 10°0 и 02°0:

Поэтому не следует порознь рассматривать времена жизни уровней 10°0
и 02°0 как независимые величины, а определять время жизни системы
двух уровней.

б) В р е м е н а ж и з н и к о л е б а т е л ь н ы х у р о в н е й

В лазерах на смеси СО2 τ Ν2 + Не время вращательной релаксации
молекулы СО2 достаточно мало, и можно утверждать, что по крайней мере
в непрерывном режиме распределение населенности вращательных уров-
ней мало отличается от равновесного. При этих условиях инверсная насе-
ленность может быть просто выражена через полные населенности верхнего
и нижнего колебательных уровней А^^. Стационарное распределение
iVf может быть найдено из решения системы кинетических уравнений

[ V !- 2 (A,J + KUNJ)] , (4)

где Z-Mij — скорость возбуждения t-ro уровня за счет ударов частицами
i

/-го сорта (молекулами, электронами);
Tj — полное время релаксации г-го колебательного уровня в смеси

данного состава;
^j А и — сумма вероятностей радиационных переходов на другие
3

уровни;
KijNj — вероятность разрушения i-ro уровня при неупругих ударах

с частицами /-го сорта.
Величина т^1, обратная времени собственной колебательной релак-

сации чистого газа, определяется как отношение среднего числа столкно-
вений за 1 сек при данном давлении рА к числу эффективных соударений
Z A A , приводящих к переходу внутренней энергии молекулы в энергию
поступательного движения.

Если определить число столкновений Ζ для некоторого фиксиро-
ванного давления, например, 1 тор, то

г

Обычный метод измерения времен релаксации по дисперсии ультразвука
при нормальных температурах позволяет получить значения лишь для
нижних колебательных уровней 2 8.

Для многоатомных молекул, имеющих несколько нормальных частот
колебаний, релаксация может происходить несколькими путями. Для
молекулы СО2, так же как и длч SO2, по-видимому, наиболее вероятный
механизм колебательной релаксапии уровней 10°0 и 00°1 состоит в после-
довательности 2 8

СО2(00°1) -> CO 2 i 0 2 o 0 ) -> COaiOl'O) - ^ CO2(00°0),

причем

0°

τοο°ι ^ >

02°0



МОЩНЫЕ ГАЗОВЫЕ ЛАЗЕРЫ 397

Релаксация уровня 02°0 происходит главным образом вследствие
процессов обмена СО2(02°0) + СО2(00°0)^2СО2(0110).

В случае смеси двух газов: А — релаксирующего, например СО2,
и В — нерелаксирующего, например гелия, обмен поступательной и коле-
бательной энергиями может происходить в результате двух процессов 2 8:

а) Л*-]-А -+ А-\-А — собственная релаксация,
б) Л* -\-В ->- А ^В — релаксация на примеси В.
Результирующее время релаксации определяется соотношением

τ1 — tAApA-\- tABpB, где рА, рв — парциальные давления газов

в торах, tAB =- -ψ— , где ZAB — среднее число столкновений, необхо-

димое для того, чтобы молекула Л* потеряла один квант колебательной
лнергии, Ζ — полное число столкновений А —>- В за секунду при давле-
нии 1 тор.

В табл. I приведены значения эффективных чисел соударений ΖΑΒ

и величины tAB при рА и рв == 1 тор для смеси СО2 с другими газами.

Смесь

со 2 —со 2
СО2 — Но
СОо — Ν 2

ΖΑΒ

108 000
1 500
J 200

%АВ

520
(4-104)

{4,5-10*)

Смесь

CO. —H 2 O
COg — CO

Τ а о л и ц а I

ZAB

130
230

' A S

—

Высокая вероятность передачи энергии при столкновениях СО2 — НгО»
по-видимому, может быть объяснена образованием межмолекулярного
переходного комплекса.

Значения ZAB в табл. 1 справедливы для низшего колебательного
состояния молекулы СО2, скорее всего 01Ю, так как измерения произ-
водились при нормальной температуре (293° К). Величина ZAB для смеси
СО2—Не уменьшается с ростом температуры газа 28.

Нет никакой уверенности в том, что эти значения могут быть исполь
яованы для оценки времени жизни более высоких колебательных уровней.
Действительно, сообщаемые в литературе 13> 1 6 значения τοο»ι лежат в ин-
гервале 0,8—3 мсек и значительно превосходят расчетные по данным
габл. I.

Более того, есть указания 1 3, что интенсивность спонтанного излу-
чения с уровня 00°1 возрастает при добавлении гелия. Этот факт трудно
объяснить, если предположить, что гелий значительно уменьшает время
•жизни уровня 00°1. В то же время имеются надежные данные, подтвер-
ждающие, что гелий уменьшает на два порядка время жизни уровня 10°0 3 2.
Из этого следует, что время колебательной релаксации на примесях
существенно зависит от энергии уровня.

В смеси двух релаксирующих газов, например СО2 и Ν2, процессы
.шачительно усложняются. При малых дефектах резонанса соударяю-
щихся люлекул должно быстро устанавливаться равновесие в смеси
вследствие процессов обмена возбуждением

Релаксация всей системы будет описываться двумя экспоненциальными
функциями ехр [ — t~£t\, ехр [ — т]/г], где

^ААРА τΒ == +
;» УФН, т. 91, вып. 3
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Значения коэффициентов ttj для рабочих уровней 00°1 и 10°0 молекулы
С0 2 неизвестны, тем не менее, из публикаций по лазерам на СО2 может
быть сделан ряд качественных выводов.

Время релаксации верхнего уровня τ± в сравнительно широком интер-
вале давлений азота и гелия изменяется мало и превышает время релак-
сации нижнего уровня τ 2 .

Как известно, только при этих условиях возможна генерация в непре-
рывном режиме.

Следовательно, ;co 2 -co 2 < ^со2-со2 и ^ G O 2 - N 2 < £CO2-N2_ при
добавлении в разряд небольшого количества паров воды 2 9 наблюдается
увеличение мощности генерации, и это дает основания полагать, что
£СО2 — Н 2 О <-- /СО 2 — Н 2 О

Времена релаксации уровней и, соответственно, коэффициенты t\^
зависят от температуры газа. Так, например, при увеличении темпера-
туры от 300 до 500° К τ 0 Ιι 0 снижается приблизительно вдвое. Отсутствие
значений для температурных коэффициентов рабочих уровней затрудняет
оценку τ при рабочих температурах газа.

В работе 3 l приведены сведения о влиянии на мощность генерации
лазера с СО2 примеси других молекулярных газов. Относительное изме-
нение мощности генерации при добавлении 25% примеси приведено
в табл. II. Мощность при наполнении чистым СО2 принята за единицу.

Газ

^ С О 2

Ν 2

3

Воздух

2,6

СО

1,5

н2

1

о2

0,5

Т а

Ν2Ο

0,5

б л и ц а II

с 2 н 2

0

С 2 Н 4

0

Влияние указанных примесей на мощность генерации может быть свя-
зано с различными факторами — изменением электронной температуры
и концентрации электронов, времени жизни уровней, поглощением в газе
и т. п.

Сопоставляя положения нижних колебательных уровней указанных
молекул с рабочими уровнями СО2, можно прийти к выводу, что в неко-
торых случаях влияние примеси связано с явлениями резонансной пере-
дачи возбуждения при неупругом ударе.

На рис. 2 показано положение нижних уровней СО2, N 2, CO, О2,
Н 2О, Ν2Ο. Роль Ν 2 , как уже указывалось ранее, состоит в основном
в увеличении скорости возбуждения верхнего уровня и уменьшении
времени жизни нижнего. Молекула СО имеет первый возбужденный
уровень с малым дефектом энергии резонанса по отношению к £0ο°ι:

ЫЕ - Я о о 0 1 - £со {ν = 1) % - 1 5 0 см'1 < кТг.

Время собственной релаксации при рсо — 1
76 2 8 С О *

р р р тор составляет около
76 мсеп 2 8 , поэтому неупругие удары СО* + СО2 -> СО + COJ (004)
могут в известной степени увеличивать скорость возбуждения верхнего
рабочего уровня.

Снижение мощности при введении в разряд молекулярного кис-
лорода может отчасти объясняться малым дефектом резонанса уровня
О2 (32^) по отношению к уровням СО2 (10°0, 02°0). Тогда при наличии
в разряде возбужденных молекул О2 (3Σ^) увеличивается скорость воз-
буждения нижнего рабочего уровня и уменьшается инверсия населен-
ности. Время собственной колебательной релаксации О2 (ν == 1) при
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ро2 1 тор составляет около 2,4 сек, а Ν2 {ν - 1) при р-$2 — 1 т0Р ~~
14,5 -г- 16 мсек 28> 3 3.

Тушащее действие Ν2Ο также может быть вызвано увеличением насе-
ленности нижнего рабочего уровня СО2 (10°0, 02°0), так как дефект резо-
нанса для этого уровня значительно меньше, чем для верхнего. Прекра-
щение генерации при введении в разряд этилена С2Н4 связано, скорее
всего, с интенсивным поглощением в нем излучения на волне 10,6 мк.

зт

CD Η,Ο

W-7—4A

20°0-

N.0

aft,
• /?

Σ*

•/7

Рис. 2. Сравнительное положение нижних колебательных уровней молекул СО*, Ν2

СО2, Н 2О, Ν2Ο.

Кроме того, хорошо известно, что молекулы углеводородов имеют малые
времена колебательной релаксации и обладают сильным дезактивирую-
щим действием.

Дать какие-либо количественные оценки времени колебательной
релаксации рабочих уровней СО2 в смеси с другими молекулярными
газами пока не представляется возможным. Время собственной релакса-
ции уровня 00°1 для ТТ = 300° К было измерено в работе 3 0. Метод изме-
рения состоял в наблюдении скорости распада уровня 00°1 после ег©
возбуждения коротким импульсом от внешнего источника.

В работе было показано, что обратное время τ^1 линейно растет
с давлением:

τ -ι _/COa-Cι ι

где ^°2 — с°з^: 385 секатор-1.
При рабочих температурах 400—500° К £co2-co2j по-видимому,

возрастает.
Измерения τ 2 для нижнего уровня не производились, но можно

полагать, что /со2-со2 ^ 500—700 сек-хтор~1.
Так как гелий резко снижает время релаксации τ 2, можно заклю-

чить, что /со2—Не велико и может превосходить ~700—800 секатор-1.
Работы Виттемана 24> 29 указывают на большие значения /сОг-НаО̂

но количественная оценка этой величины не приводится. Сведений для
определения ?f°2~N2 в известной нам литературе также нет.

Прямые измерения скорости спада спонтанного излучения после
импульса возбуждения не дают истинных значений времени жизни уров-
ня при наличии резонанса с компонентами примеси, так как в этом случае
наблюдается сложный процесс, описываемый несколькими экспонентами.

3*
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Так, например, при релаксации в системе

СО2(00°1) + N2(0) ^L СО2(00<>0) + Ν2(ι> = 1)

наблюдаемые времена релаксации смеси λ"1 и Х~г будут (см. приложе-
ние I):

?А Ч М ) ι М Λ ( ) V2

2 J
где индексы 1 и г/ относятся к СО2 (00°1) и N 2, к ~ < σ ι ? > — константа
скорости указанного выше процесса, х0 и у0 — парциальные давления
газа СО2 (000) и Ν 2 (0).

Следовательно, лишь при малых значениях к и концентрациях х0, у0

величины λ^2 совпадают с собственными временами релаксации компо-
нент в смеси τί и ту.

При τ"1 — T^-j-fc (уо — а:о) > к (хоУо)1^ наблюдаемые времена релак-
сации в смеси газов будут включать поправку на обмен возбуждением
с другой компонентой примеси:

— λ^1 ~ τ^1 + ку0, — λ"1 ~ Ту1 + кх0.

Поэтому времена жизни уровней, получаемые в режиме модулирован-
ной добротности 1 3, меньше собственных времен колебательной релак-
сации. Это также относится к работе i t t, где измерения производились
в режиме реактивной модуляции добротности и время жизни нижнего
уровня определялось как минимальное время релаксации системы при
наличии разряда в газе.

Из анализа инверсии населенности в молекулярной системе (см.
приложение II) видно, что время собственной релаксации молекулярной
компоненты τ является лишь одним из слагаемых эффективного времени
жизни уровня τ, зависящего от процессов передачи возбуждения другим
компонентам смеси, вероятности неупругих ударов второго рода и т. д.

Этим можно объяснить на первый взгляд парадоксальное явление,
отмеченное в 1 5,— слабую зависимость измеренного времени жизни ниж-
него уровня от парциального давления газов. Недоразумение исчезает,
если принять, что при измерении в режиме модулированной добротности
измерялось одно из эффективных времен релаксации системы, зависящее
как от давления газов, температуры, так и от характеристик электронной
компоненты (пе, Те). Авторы15 предположили, что на процессы релак-
сации существенное влияние оказывают неупругие удары электронов.

Использование понятия эффективного времени жизни уровня, учи-
тывающего обмен с другими компонентами системы, может оказаться
полезным, так как через него сравнительно просто выражаются такие
величины, как инверсная населенность, параметр насыщения и т. п.
(см. приложение II). Однако прежде чем пользоваться в расчетах экспери-
ментальными данными по временам жизни, необходимо убедиться в аде-
кватности методики измерений определению т, принятому в расчетах.

Приведем количественные оценки эффективных времен жизни уров-
ней СО2, %i и τ 2, в смеси СО2 + N 2 + H e .

Согласно определению (см. формулу (к) в приложении II) будем
иметь:

τ?

Mo?
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где х~\ — собственные обратные времена релаксации СО2:

11г---ЪАРь <- ЪЛРь /-СО2, N2, He;
J 3

μοι пе <Ζσον^> — вероятность распада в основное состояние молекулы
СО2 на первом уровне вследствие неупругого удара второго рода:

μ 0 1 ^μιο6 £ ι / Λ Τ £ ^1 ϊ 3δμ 1 ο для ЕА =2349 см'1, Тс^1эв;

μ02 = пе <С о02и > = \K2Q
eE2/hie — 1,2μ2ο, — то же на втором уровне;

μΰ υ — вероятность возбуждения N2; k0l c^ kl0 ~
£ϋ 0,75· 10-14 см3сек~г — константа скорости для неупругого удара СО2

и Ν 2 , х0 И г/о — концентрации СО2 и N 2 в основном состоянии.
Поскольку резонансной передачи возбуждения в смеси ΟΟ2 + Ν 2 τ

-j-He на нижний уровень нет, будем считать, что компонента z0 отсут-
ствует и li0 - /0 1 —- 0. Влияние гелия будем учитывать в собственных
временах релаксации молекул в смеси хх и τ 2 .

Примем для определенности (см. § 1в):

σ10 = 4·10-1 6™2, а з о ^2-10- 1 ь сл й , ау- 1,15-Ю"15 см\

з0 - 5-1015 см'3, Ϊ / 0 ^ 5 · 1 0 1 6 слС'А, пе= Ю10 см'·*, V---6-107 см-сек'1,

Рсо2 = 0,3 mop, PN 2 '-^ 2 тор, рВе -"- 4 тор.

Тогда μ01 £^ 320 сек~г, μ0 2 ~ 160 сек-1, μ0& -- 950 сек~л, τ2 ~ 300 сек~*
(120 сек"1 — вклад собственной релаксации при /со2-со2 — 400 секатор-1,
остальное — за счет примеси), т^1 ^ 3000 сек-1 (200 сек~х — собственная
релаксация при /со2-со2 ^ 700 секатор-1 и 2800 сек~х — вклад гелия
при гсо2-не ъ 700 секатор-1),

Ту2> 125 сек~г (^2-х2 ^ 62 се

Вклад последнего члена в τ^1 при указанных условиях незначителен
(—15 сек-1) и

τΓ* •=" τΓ1 + μοι -г UoKi ^ 1000 сек"1,

f-1 ~ τ^1 + μ02 ~ 3200 сел'1.

Приведенное в работе 1 2 время жизни нижнего уровня 1000 при
импульсном возбуждении смеси CO2-f-He, которое оказалось равным
0,25—0,3 моек, по-видимому, близко к эффективному времени жизни т2,
так как резонансная передача возбуждения в этой смеси невозможна.

Для времени жизни верхнего уровня в литературе приводятся зна-
чения от 0,8 до 3 мсек. При указанных выше парциальных давлениях
газов в смеси наиболее правдоподобной величиной для хг будет 1 — 1,5 мсек.
Оценку скорости возбуждения уровней и населенностей в § 4 мы будем
производить для T.J - 1 мсек, т2 -- 0,3 мсек.

Время Tj характеризует не один уровень 00°1, а всю систему уровней
00°ν (ν — 1 -;- 4), между которыми существует сильная связь 3 0 из-за
большого сечения удара при процессах гшпа

CO2(00V) rCO2(00D0) 7 - СО3(00°у—l) + CO2(00el).

Действительно, проведенные измерения у о скорости радиационного
распада верхних колебательных уровней (0()°ν) в присутствии интенсив-
ного излучения на перехо ах 00°1 —1(>°0 показали, что уровни 00°t; дают
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заметный вклад в возбуждение уровня 00°1. В цитируемой работе корот-
кая измерительная кювета с окнами под углом Брюстера и окном в боко-
вом отростке помещалась в общий резонатор с лазером на СО2, работаю-
щим в режиме модулированной добротности. Через боковой отросток
с помощью монохроматора и осциллографа производилась регистрация
временных характеристик спонтанного излучения на полосах 00°1 —10°0
и 0 0 ° Р - 00° (ν - 1).

В обычных условиях разряда при нормальном наполнении смесью
CO2 + N 2 + He в измерительной кювете наблюдался спектр излучения
указанных полос. Сравнение интенсивности соответствующих линий пока-
зало, что распределение населенностей на уровнях 00°ι> вплоть до ν = 4
может быть описано положительной колебательной температурой Ткол ~
~ 3000° К. При прохождении через измерительную кювету импульса
излучения населенность уровней 00° ν начала резко убывать (время задерж-
ки ~10 мксек), в то время как в непрерывном режиме генерации интенсив-
ность полос с уровней 00° υ снижалась лишь вдвое при сохранении рас-
пределения. Такая сильная связь между верхним рабочим уровнем 00°1
и уровнями 00° ν не может быть связана с радиационными процессами,
имеющими вероятности переходов порядка 102 сек*1. Остается един-
ственное объяснение — обмен колебательным возбуждением между
состояниями 00°ν — 00° (ν — 1) (и = 1 -Ь 4).

В связи с тем, что лазеры на СО2 имеют высокий к.п.д., наличие
верхних возбужденных уровней 00°υ заставляет предположить, что их
энергия в конечном счете передается на верхний колебательный уровень
00°1 и их роль состоит в увеличении эффективного сечения возбуждения
уровня 00°1.

Естественно, что в режиме модулированной добротности при дли-
тельностях импульса τ = 20 нсек энергия уровней 00° ν не будет переда-
ваться на уровень 00°1.

В дальнейшем мы для простоты всегда будем подразумевать под
уровнем 1 всю совокупность уровней 00°у (ν = 1. 2, 3, 4).

в) Н е к о т о р ы е э л е м е н т а р н ы е п р о ц е с с ы
п р и э л е к т р и ч е с к о м р а з р я д е в с м е с и СО2 + Ν 2 + Не

В экспериментальных конструкциях лазеров на смеси CO2 + N2-f
-f-He инверсия населенности колебательных уровней СО2 возникает
в результате возбуждения самостоятельного тлеющего разряда на посто-
янном или переменном (~50 гц) токе. Исключение составляют первые
опыты Патела 6 и Легей-Соммейра 8, когда возбужденные извне моле-
кулы азота инжектировались в полость резонатора и там смешивались
с молекулами СО2.

Для количественного анализа кинетики элементарных процессов
необходимо знание по меньшей мере следующих характеристик разряда:

1) концентрации электронов пе,
2) функции распределения электронов по энергиям (или Те),
3) точного химического состава газа в рабочем режиме,
4) концентрации ионов различных компонент,
5) сечений возбуждения и ионизации уровней.
Из литературы по физике газового разряда известно, что при неболь-

ших плотностях тока и умеренных давлениях (^нескольких тор) поло-
жительный столб представляет собой неизотермическую плазму. Основ-
ные потери подводимой энергии связаны с процессами объемной реком-
бинации и относительная величина потерь, связанная с резонансным
и нерезонансным излучениями, невелика.
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В опубликованных работах по молекулярным лазерам нет данных
по характеристикам газового разряда, кроме величины предельного
градиента поля и парциальных давлений газов. Естественно, что парци-
альное давление и состав реагентов не определяют однозначно давление
и химический состав конечных продуктов. Более того, известно 4, что
н разряде присутствуют интенсивные полосы СО (4830 А), а также ато-
марный и молекулярный кислород, радикал CN и другие продукты.
Нестабильность химического состава является, по-видимому, основной
причиной необходимости работы с прокачкой газа 1 8. Тем не менее
Виттеману 4 2 удалось создать лазер без прокачки газа на смеси
CO2-i-N2 + H2O.

При прокачке газа с линейными скоростями порядка нескольких
метров в секунду состав газа в разряде можно считать близким к ис-
ходному.

Потенциалы ионизации 3 6 и энергии диссоциации для четырех основ-
ных компонент газа имеют следующие значения:

СО2(13,79 эв; 2,8 эв), N2(15,58 эв; 9,76 эв),

О2(12,2э<?; 5,084 эв), Не(24,58 эе);

можно ожидать, что в разряде присутствуют главным образом ионы О2,
О^, О-, COJ. Сравнительно низкие энергии диссоциации СО2 и О2 благо-
приятствуют образованию ионов О" и Од.

При разряде в молекулярных газах важное значение имеют неупру-
гие удары электронов с молекулами, при которых происходит возбуж-
дение низших колебательных уровней.

Значения полных сечений рассеяния максимальных и для энергии
электронов ~ 1 эв приведены ниже а б:

f < W ( 4 e * ) =1,4- ΙΟ"» см\

СО 2 | о (lae) -= 0,56-Ю" 1 5 ^ 2 .

I а (0,5э<?) = 2-10-16 см2;

N f t ' σ (1эв) =1,15·10-1Β см2;

° Я | σ (1 эв) -0,6.10-15сж2;

Не σ(1 -:-2 э<з)^0,6-10~15 смг (упругое рассеяние).

Заметная часть в указанных сечениях может приходиться на долю
.неупругого удара.

Большие сечения электронного возбуждения колебательных уровней
молекулярных газов объясняются образованием короткоживугцих отри-
цательных комплексов Зй.

В связи с большими сечениями можно ожидать, что максимум функ-
ции распределения энергии электронов при заметной концентрации в раз-
ряде молекул Ν 2 должен быть при Те < 1,5 ~ 2 эв (см. также 1 9 ) .

Каких-либо сведений о концентрации электронов в разряде СО2 +
+ Ν 2 - Γ Η Θ В литературе нет. Приближенные оценки этой величины
можно сделать на основании ориентировочных значений градиента поля
в положительном столбе разряда и дрейфовой скорости электронов ν№

по графикам νΆΡ(Είρ), приведенным в книге С. Брауна 3 7 . Известные
трудности в пользовании этими графиками связаны с тем, что они спра-
ведливы лишь для чистых газов, а не для смесей.
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По данным работы Патела 7 для состава исходной смеси рС02

= 0,33 тор, /?N2 = 1,2 тор, рие ~ 7 то/) видно, что градиент поля
в столбе был около 35 в 1см при токе 200 ма и внутреннем диаметре трубы
77 мм.

Хорошо известно, что добавление к азоту заметного количества гелия
сильно увеличивает градиент поля, и при указанных давлениях рсо2

и PN27 НО без гелия, он был бы примерно вдвое меньше. При этих γοποΒΗΗλ
для Е/р = 15 в/см-тор по графикам νΆΡ (ΕΙρ) для электронов в азоте
можно получить 1?дР = 6-Ю6 см!сек. Увеличение градиента при добавле-
нии гелия не должно привести к заметному изменению г?др, так как рост
градиента компенсируется увеличением сечения рассеяния на атомах Не.

Естественно, что эта аргументация не может претендовать на стро-
гость и не устраняет необходимости в тщательном экспериментальном
исследовании характеристик разряда.

Для средней плотности тока /' ~ 5 ма!см'2 при указанном значении
удр концентрация электронов должна быть около 5-109 см-3. Максималь-
ная плотность в центральной части столба примерно вдвое больше
(~101 0 см-3).

Указанные величины пе и Те будут зависеть от давления газов, плоч-
ности тока и других параметров разряда и должны рассматриваться как
ориентировочные. Но даже по этим приближенным значениям пе и Tt,
можно провести сравнение скоростей различных процессов, в том числе
неупругих ударов второго рода, возбуждения рабочих уровней и т. л-
(см. § 4).

§ 2. ВРАЩАТЕЛЬНАЯ РЕЛАКСАЦИЯ И КОНКУРЕНЦИЯ ПЕРЕХОДОВ

Энергия квантов вращательного движения молекул обычно значи-
тельно меньше тепловой энергии поступательного движения молекул kTr.
При столкновениях молекулы весьма интенсивно обмениваются поступа-
тельной и вращательной энергиями, и время установления термодинами-
ческого равновесия для соответствующих степеней свободы обычно мало.
В частности, для СО2 время вращательной релаксации при давлении 1 тор
х в р = 1,75-10"® сек33. Роль вращательной релаксации для механизма
инверсии в молекулярных лазерах видна из следующих рассуждений.

Как известно из опыта, генерация на СО2 происходит на ограничен-
ном числе колебательно-вращательных переходов. Возбуждение верхнего
колебательного уровня (электронным ударом или за счет столкновений
с Ν* (ν = 1) распределяется по всем его вращательным состояниям.

Стационарное распределение населенности вращательных уровней
описывается формулой (1) и устанавливается за время порядка τ Β ρ . При
возникновении генерации на частотах соответствующих колебательно-
вращательных переходов / ' — /" в резонаторе значительно возрастает
объемная плотность энергии pj-j" и уровни /" начинают интенсивно
разрушаться.

Стационарная инверсная населенность в режиме генерации An -

— nj> — nj" ~ определяется из условия равенства коэффициента уси-
ления активной среды потерям в резонаторе за один проход. До тех пор.
пока вероятность индуцированных переходов J' ~ J" меньше тёр, меха-
низм вращательной релаксации способен поддерживать равновесное
распределение nj> и перебрасывает молекулы на распадающиеся уровни.

Аналогичным образом происходит «рассасывание» избыточной насе-
ленности с нижних уровней J" рабочих колеба1ельно-вращательных
переходов.
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На рис. 3 схематически показано распределение nj>igj> и nj»lgj"
по вращательным уровням верхнего и нижнего состояний; а — при отсут-
ствии генерации, б — при наличии генерации на одном переходе и боль-
шом времени вращательной релаксации τ Β ρ , в — при наличии генера-
ции на одном переходе и малом τ Β ρ ·

Для наглядности рисунка по оси абсцисс отложена величина J' --
~ J" — 1. При таких обозначениях переходам .Р-ветви соответствуют
вертикальные линии.

В случае б на соседних переходах стационарная инверсия населен-
ности больше, чем на генерирующем. Если резонатор не содержит селек-
тивных элементов, то оче- < *
видно, что условия гене- / ' g

рации могут одновременно
выполняться для ряда
колебательно-вращатель-

ных переходов и конку-
ренция между ними при
больших τ Β ρ будет не-
значительной. Каждый из
генерирующих переходов
будет создавать «провал»
в распределении nj>, и
огибающая будет мало от-
личаться от случая в.

Вид функции nj, ста-
ционарное значение плот-
ности излучения и число
генерирующих переходов
будут определяться всей
совокупностью параметров
резонатора и активной среды, в том числе и временами т ь т2 и τΒί>.

Из этих качественных рассуждений следует, что, по-видимому,
существует известная аналогия между эффектом образования провалов
в неоднородно уширенной линии 3 4 и распределением п,т системы враща-
тельных уровней.

В нестационарных процессах, например, при генерации в импульс-
ном режиме или в режиме с модулированной добротностью, τ Ε ρ опреде-
ляет интервал времени, в течение которого в системе устанавливается
равновесие. Для импульсов с длительностью тИмп < твр оно может быть
существенно нарушено.

По вращательной релаксации в смеси газов, в частности, в смеси
CO2 + N 24-He, сведений нет, однако из сопоставления числа генери-
рующих линий .Р-ветви в чистом С0 2 (Р (12) -~ Ρ (38)) 4, в смеси CO2-S
+ Ν2·(/> (18) -г- Ρ (28)) 8, в смеси СО2-гНе (Р (20) -=- Ρ (26)) 9 и в трой-
ной смеси CO24-N2-f Не (Р (20) и Ρ (24)) 3 5 можно предполагать, что
время релаксации при добавлении Ν 2 и особенно Не заметно уменьшается.
Так, при увеличении давления гелия до 20 тор число линий в режиме
модулированной добротности начинало уменьшаться и при ρϊϊβ = 50 тор
было таким же, как в непрерывном режиме. Косвенным путем было уста-
новлено 1 3, что при /?Не = 20 тор, τ Β ρ -- 2·10~8 сек - τΙΙΜΠ. Для обратного
времени вращательной релаксации

линейная зависимость от
''Bptijfj- На основании результатов работы 1 3 можно получить

Рис. 3. Распределение молекул СО2 ко вращатель-
ным уровням верхнего и нижнего состояний.

а — генерация отсутствует, б — генерация на переходе
Ρ — 20, τ Β η велико, в—генерация на переходе Р—20,

место

ρ

в смеси газов также будет иметь
парциального давления примеси

соа-не ^ 275-10° сек~1тор~1 и из * 0..Ϊ7-10е сек-hnop
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Из опытов 1 3 следует, что при наличии вращательной релаксации
возможна конкуренция колебательно-вращательных переходов с близ-
кими / ' и благодаря ей происходит уменьшение числа генерирующих

-линий. В режиме модулированной добротности система вращательных
уровней обеспечивает накопление возбуждения в паузе между импуль-

сами.

Рис. 4. Диаграмма основных элементарных процессов в смеси СО2 + N 2 + He.
"Тонкими линиями показаны процессы электронного возбуждения, пунктиром — колебатель-
н а я релаксация, волнистой линией — вращательная релаксация. xlt х2, х0 — населенности
уровней СО2, з/i, уо — населенности уровней К2,^с и τ — соответственно эффективное и собст-
венное времена жизни уровня с учетом релаксации в смеси, μ ί • — вероятности прямых

и обратных процессов возбуждения.

Приведенный выше обзор основных свойств молекулы СО2 позволяет
произвести сравнение лазера на смеси CO2 + N2-f-He с идеальным
лазером Гулда и выяснить, в какой мере удовлетворены сформулиро-
ванные им требования.

Очевидно, что условия а), б), в), г), з) обеспечиваются положением
рабочих уровней, различием времен колебательной релаксации τί и τ 2,
вращательной релаксацией и передачей возбуждения за счет неупругого
удара с Щ (ν = 1) и релаксацией с уровней 00°ζ>. Совокупность враща-
тельных уровней играет роль первой ступени в процессе разрушения
нижнего уровня. Следующая ступень состоит в колебательной релакса-
ции уровней 10°0—02°0 на уровень 01Ю и 000. Как будет показано ниже,
процессы колебательной релаксации обеспечивают в непрерывном режиме
требуемые скорости удаления молекул с нижнего уровня. При полной
концентрации молекул и атомов 3-1017 см~3 (ρ ~ 10 тор) можно ожи-
дать, что Те еще будет заметно превышать ТТ.
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При большой концентрации электронов эффективная электронная
температура может оказаться настолько низкой, что скорость возбуж-
дения верхнего рабочего уровня окажется недостаточной для создания
инверсной населенности. Кроме того, с ростом тока увеличивается тем-
пература газа и уменьшается время жизни уровня. Это явление может
быть достаточной причиной для объяснения наблюдаемой зависимости 9

мощности генерации от тока разряда.
Для иллюстрации основных элементарных процессов, происходящих

в лазерах на смеси ΟΟ2-|~Ν2 + Ηβ, воспользуемся диаграммой, пред-
ставленной на рис. 4,

На диаграмме схематически изображены процессы возбуждения
и дезактивации уровней и использованы обозначения:

ki0 ~ к01 — константа скорости при неупругом ударе СО2 с Щ (у = 1),
μΙ0 — вероятность возбуждения уровня 00°1 прямым электронным уда-
ром из основного состояния, μ о* — то же на основное состояние, иг21,
mi2 — вероятности перехода за счет неупругих ударов с электронами и
молекулами газа, #lj2,o» г/1,0 — населенности уровней, τ — эффективное,
τ — собственное время жизни уровня. Процессы вращательной релак-
сации показаны волнистыми линиями. На рисунке указаны ориентиро-
вочные оценки населенностей, вероятностей возбуждения и времена
жизни уровней для статического режима (см. § 4).

§ 3. УСИЛЕНИЕ Б МОЛЕКУЛЯРНЫХ СИСТЕМАХ

Коэффициент усиления в активной среде при малом уровне сигнала
в центре допплеровского контура определяется формулой

.где
1л 2 ^ 1/2

ехр [КЧЪ

•^12^2^1 Г П\
4αΔνΐ> L $\

п2 Ι .
J '

4 1 2 — вероятность спонтанного излучения, Δν^ — ширина контура
линии с учетом ударного уширения, пи 2 — плотность населенности,
gi5 2 ~ статистический вес уровня. Эта же формула справедлива для
вращательно-колебательного перехода молекулярной системы, если под
η понимать населенности соответствующих вращательных уровней,
/1 1 2 — вероятность перехода

/' - /" ± 1.

Принимая во внимание выражение (1), К0 можно представить в виде

Для Р~ и Н~ ветвей (согласно правилам отбора J' - J"—1 и / ' —/"— 1)
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В отличие от предыдущей формулы, в (7) / обозначает вращатель-
ное квантовое число нижнего уровня: •

Индекс 0 в К0 обозначает усиление для слабого сигнала.
В работе Патела 4 приведены графики зависимости коэффициентов

усиления Kpt R для Р- и /?-ветвей в относительных единицах.
Параметром для кривых является величина относительной насе-

ленности уровней NJNZ = Α^οοί/Α^οοο. Из этих графиков видно, что
для одних и тех же значений / усиление для Р-ветви значительно выше,
чем для Л-ветви (рис. 5).

Используя известное значение Ai2 (Ρ = 20), а также BQOOI ^
= 0,3866 см-1, B i m = 0,3897 см~\ AvD - 5,2-107 гц (при Τ = 400° К),
можно определить численное значение масштаба для графиков на рис. 5
из работы Патела 4 :

При выводе Пателом 4 выражения (6) для коэффициента усиления
не принималась во внимание связь уровней 10°0 и 02°0. При учете этой
связи для нижнего уровня нужно использовать значение nj2 согласно
формуле (3). Тогда формулы (7) для коэффициента усиления будут иметь
прежний вид, но в формулах (8) для р и г появится коэффициент

е г

7~ ~AE/kTr '

где АЕ •= -#юоо — #0200, a N2Tenepb будет обозначать суммарную населен-
ность уровней 10°0 и 02°0.

Для Тг — 400° К, АЕ = 103 см'1 его численное значение будет
е—ο,375/ι -\-е~ °'375 ~0,405. При расчете коэффициента усиления для этого
случая по графикам на рис. 5 нужно пользоваться значением пара-
метра, указанным в скобках.

Для облегчения последующих оценок в формуле (7) целесообразно
выделить зависящие от температуры факторы. Для этого запишем (7)
для / = 20 в виде

где

f i l V / 8 Ai2k%(2j-1) hcB
я /' 4πΔνβ |Γ = 4 0 0 ТШ6 -0,45-10 -см,

jf(i)=f-s/8e0,527(l-r1) (9)

— фактор температурной зависимости, нормированный к единице при
t — Τ7/400 = 1. Следует заметить, что АЛТ

Р и ANR также зависят от
температуры.

График температурной зависимости К (t) показан на рис. 6. Из рисун-
ка видно, что при снижении Τ от 400° К до 130° коэффициент усиления
возрастает вдвое (при условии, что ΑΝΡ не меняется).
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При повышенных температурах К (t) достаточно хорошо аппрокси-
мируется f-8/2.

Проведенные в работе 2 7 измерения зависимости мощности от темпе-
ратуры стенок трубки показали, что она изменяется от 4,5 до 2,2 вт
в интервале Τ --- —60е С -^ -4- 40° С.
Соответствующее расчетное изменение
коэффициента усиления должно быть
около 50%, что приблизительно согла-
суется с законом f-3<'2. О более строгой
экспериментальной проверке говорить
пока трудно, так как радиальный пе-
репад температуры газа не был точно
известен.

В связи с тем, что при достаточно
большой населенности колебательного
уровня 00°1 в неселективном резонато-
ре могут одновременно выполняться
условия для генерации на переходах
Р- и tf-ветвей полос 00°1 —10°0 и 00°1 —
02°0, возникает явление конкурен-
ции. Оно, как известно из опыта ра-
боты на гелий-неоновом и ионном
лазерах, обычно проявляется при на-
личии у активных переходов общего
верхнего или нижнего уровней.

Индуцированные переходы между
парой уровней, имеющих более бла-
гоприятные условия для возникнове-
ния генерации (более низкий порог),
будут снижать инверсную населенность
для смежного перехода. В молекуляр-
ных системах должно происходить
аналогичное явление, с тем лишь от-
личием, что общий колебательный уро-
вень объединяет сравнительно большое число смежных колебательно-
вращательных переходов и связь между ними будет зависеть от эффек-

тивности механизма враща-
тельной релаксации. При
малом времени релаксации
смежные переходы будут
сильно связаны и наоборот.

В молекулярных лазерах
на СО2 коэффициент усиле-
ния на переходах полосы
ООН— 02°0 ( λ ^ 9 , 4 мк) мень-
ше, чем на переходах полосы
00°1 —10°0 (λ да 10,6 мк) и
генерация в полосе 00°1 —
02°0 наблюдалась лишь в
чистом СО2 и с малыми уров-

I

Рис. 5. Расчетные кривые усиления
на колебательно-вращательных пе-
реходах Р- и й-ветвей для различных

значений Ν^ΙΝ^ из работы 4 .
Значения Ν-,/Νζ при учете резонанса

Ферми указаны в скобках.

7

J7 /

Рис. 6. График нормированной функции тем-
пературной зависимости коэффициента усиле-

ния ~K(t).
нями мощности 4 2 3 . При
давлении рсо2

 = 0,2 тор
(без примеси азота и гелия)

на лазере длиной 5 л* Пател4 наблюдал одновременно генерацию на
Р-ветви (Р = 12 -Ξ- 3S) полосы 00°1—10°0 и на Р-ветви (Р = 22 ч- 34)
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аолосы 00°1 — 02°0. По его оценкам отношение коэффициентов усиления
полос составляет 1,5 : 1, а населенности уровней удовлетворяют соот-
ношению

Ш Ш Ш ffffi
волновое νι/сяо, ZA

Рис. 7. Спектр излучения, полученного в лазере с
селективным резонатором.

Слева — линии й-ветви, справа—Р-ветви полосы 00"1 —10°0
СО,.

Эти оценки не согласуются с предположением связи уровней 10°0
и 02°0 через резонанс Ферми.

Интересно отметить, что в последующих работах с мощными лазерами
на СО2, использующими тройную смесь и большое давление газа, гене-
рация на переходах полосы ООН — 02°0 не наблюдалась. Возникновению

генерации препятству-
ет, по-видимому, не
только наличие общего
верхнего уровня, но и
связь нижних уровней
вследствие резонанса
Ферми.

Конкуренция пере-
ходов Р~ и Л-ветвей бы-
ла также объяснена
Па телом 4 на основа-
нии расчетов коэффи-
циентов усиления {см-
рис. 5).

При возникновении
генерации на переходе
/ ' — / " Р-ветви насе-

ленности соответствующих уровней выравниваются, и это приводит
к снижению инверсной населенности и коэффициента усиления .Й-ветви
перехода / ' ->• / " — 1. Это представление о конкуренции Р- и й-вет-
вей, основанное на расчетных коэффициентах усиления для равновесного
распределения по вращательным уровням, по-видимому, не всегда спра-
ведливо, так как оценка температур по вращательным квантовым числам
интенсивных линий Р- и ii-ветвей для смеси СО2 + воздух дает расходя-
щиеся значения (~450 и 500° К соответственно)31.

Конкуренция колебательно-вращательных переходов, принадлежа-
щих к одной ветви, была рассмотрена выше в связи с вращательной релак-
сацией.

Важность явлений конкуренции в ограничении спектра генерируе-
мых частот подтверждается исследованиями Меллера и Ригдена 3 8, осу-
ществивших лазер на СО2 и N2O с селективным резонатором. Лазерная
трубка имела длину 6 ж при внутреннем диаметре 22 мм. С одной стороны
трубы располагалось внутреннее зеркало с 2% пропусканием, с другой,—
окно из NaCl под углом Брюстера и на расстоянии 5 м — дифракционная
решетка, имеющая 70 штрихов на 1 мм.

Резонатор перестраивался в широком интервале частот поворотом
дифракционной решетки.

Таким путем удалось осуществить генерацию отдельных вращатель-
но-колебательных переходов Р- и Я-ветвей полос 00°1 — 10°0 и 00°1 —
— 02°0 с полным числом линий 103 для СО2 и 67 для N2O. Макси-
мальные значения / для Р- и Д-ветвей в обеих полосах достигают 48—52.
Полоса 00°1 — 02°0 N2O не возбуждалась. Наиболее интенсивные линии
N2O более чем на порядок уступали по мощности сильным линиям СО2.

На рис. 7 приведена запись спектра генерации Р- и Л-ветвей полосы
00°1 - 10°0.



МОЩНЫЕ ГАЗОВЫЕ ЛАЗЕРЫ 411

Диапазон перестройки на дискретные линии составлял около 6%
и, по-видимому, может быть еще шире 2 3 .

В этой же системе с зеркалом вместо решетки генерация наблюда-
лась на небольшом числе линий Р-ветви полосы 00°1 — 10°0 СО2.

§ 4. МЕХАНИЗМ ИНВЕРСИИ В ЛАЗЕРАХ НА СО2

Рассмотренные в предыдущих разделах характеристики переходов*
в молекулах СО2 и разряда в молекулярных газах позволяют перейти
к обсуждению механизма инверсии и некоторым количественным оценкам.
Физическая сущность явлений состоит в следующем. При разряде в смеси
СО2 -г N2 + Не происходит ионизация молекул СО2 и N2. Неупругие
удары электронов вызывают возбуждение нижних колебательных уров-
ней азота и молекулы СО2т причем значительная доля возбуждения при-
ходится на уровень 00°1, имеющий большие сечения, неупругого удара
с N* (г; = 1) а также прямого возбуждения электронами.

Нижние уровни 10°0 и 02°0 возбуждаются сравнительно слабо и име-
ют относительно малую населенность из-за малого времени жизни. Между
уровнем 00°1 с одной стороны и уровнями 10°0, 02°0 с другой возникает
инверсия населенности, которая при наличии резонатора приводит
к самовозбуждению системы.

Условия самовозбуждения выполняются для сравнительно большого
числа колебательно-вращательных переходов Р- и Л-ветвей обеих полос,
но вследствие нелинейного взаимодействия колебаний (конкуренции) на
различных переходах в установившемся режиме наблюдается весьма
ограниченное число линий. Вращательная релаксация способствует
передаче возбуждения на верхний вращательный уровень со стороны
смежных уровней верхнего колебательного состояния и равномерному
распределению избыточной населенности по нижнему колебательному
состоянию.

Другие компоненты смеси (гелий, кислород, пары воды и т. д.) под-
бираются таким образом, чтобы в результате взаимодействия с основным
газом (СО2) и электронной компонентой увеличить инверсную населен-
ность.

При увеличении плотности тока снижается электронная температура,
повышается температура газа и возрастает роль неупругих ударов.

Количественные оценки населенностей и скоростей возбуждения
можно произвести на основании известных из литературы величин —
давления, объемной плотности, мощности излучения, сечений и т. п.,
используя ряд формул, приведенных в приложении II и § 6. При боль-
шом превышении усиления активной среды над потерями в резонаторе
объемная плотность мощности Ρ связана с плотностью инверсной насе-
ленности в отсутствие генерации ΔΛ' (0) и эффективными временами
жизни уровней τ{ и τ 2 соотношением Ρ ~ hvAN (0) [τ^ — ρτ2\~1, а вели-
чина AiV (0)—с полными скоростями возбуждения уровней М\ и М2 соот-
ношением AN (0) с^ ]\Τίτί — M2px2, где

1

Влияние членов, содержащих т12 и m2I, здесь не учитывается.
В большей части случаев Μ2ρτ2 заметно меньше М^и и тогда Μντ{ ο^

~ AN (0) и Ρ ^с hvM. Естественно, что при генерации ΑΝ (ρ) < AN (0).
Так как по литературным данным интервалы изменения параметров
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лазеров достаточно велики, примем для определенности характеристи-
ки некоторого гипотетического лазера, работающего в непрерывном
режиме:

а) состав смеси: рСо2 = 0,3, рце — 4, p N a = 2 тор;
б) плотность мощности излучения Ρ = 40 мет/см3;
в) плотность тока / ~ 7,510"3 а/см2;
г) продольный градиент потенциала i? = 30 e/cw;
д) температура газа Тг = 500° К;
е) прозрачность выходного зеркала 1 — г = 10%;
ж) длина активной части I = 130 см;
з) время вращательной релаксации т в р ~ 10~7 сек;
и) эффективные времена жизни колебательных уровней xt — i мсек,

τ2 = 0,3 мсек.
Будем также предполагать, что генерация происходит на одном вра-

щательно-колебательном переходе Ρ (20).
Перечисленные выше параметры являются либо некоторыми сред-

ними значениями из приведенных в цитированных работах, либо уста-
новлены косвенным путем из этих работ.

При указанных выше допущениях найдем нижний предел скорости
возбуждения верхнего уровня:

М, -> ~ ~ 2,1 • 1018 см^сек'1

при отсутствии индуцированных переходов.
Имея в виду приближенный характер оценок, в дальнейшем будем

полагать

Μι ~ 2,3-1018 см-3сек-\

«Согласно определению (см. (л) в приложении II)

ΡΟΖ/ Мо̂ о ~г χ ν

Для Г е ~ 1 эв (уе ~ 6-Ю7 сж/сек), п е ^ 101 0 еж"3

μ ^ ^ we (o*ico2y) ^^ ^ ^ с е к ( Д л я с г1СОг'^'4*1и c.w ).

μ ^ ^ « 6 ( σ Ν 2 ^ ) ^ 7 0 0 ^ κ " 1 (для σ Ν 2 ~ Ι-Ιδ-ΙΟ"1 5 см2).

Для константы скорости процесса СО2 + Ν* (ν = 1) ^ СО2 (00°1) +
f N2 согласно 7 имеем

и для указанных парциальных давлений х0 ~ 5-Ю15 см~3 (около 50%
молекул СО2 предполагается в основном состоянии), у0 = 5-Ю16 см~3

•(~Ю% молекул Ν2 в основном состоянии), Ху1 = 125 сек"1.
Кроме того,

μοϊ/ ~ μυϋβ
ΕνβίΤβ ~ 1?35цу0 ~ 950 с^" 1 .

Подставляя указанные выше значения, можно определить вклад прямого
.электронного возбуждения в Mi

^ 1,2 · 1O1S см'3сек~1,
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и возбуждения от NJ

i t μ , , 0 2/ 0 r^Ti

Из сравнения Af1e

 и
 ^ / Ι Ν 2 ВИДНО, ЧТО при указанных сечениях они

дают приблизительно равный вклад в Л/,.
β связи с этим интересно отметить, что в первых опытах Патела 6

и Легей-Соммейра 8, в которых возбужденные извне молекулы NJ инжек-
тировались в полость резонатора, получается хорошее согласие между
скоростью прокачиваемого газа (Ν2) и мощностью генерации. Согласно
данным работы8 при ρΝ2 _= 1,8 тор, линейной скорости газа ν = 1ά м/сек
мощность генерации была Ρ ™ 1 вт.

Мощность возбуждения, передаваемая молекулами NJ, при TVN* C^L

~ 0,3 Νχ2 будет
=3,6 вт,

где s — сечение трубки (~3 см2), Еу — энергия возбужденной моле-
кулы N*.

Следовательно, в системах с инжекцией с· 8 коэффициент исполь-
зования энергии возбуждения Ρ/Ρχ2 — 28°ό был весьма близок к пре-
дельному (г|гаах = 41%). Это свидетельствует о том, что дезактивация
молекул Ν* происходила преимущественно за счет неупругих ударов
с СО2.

Сравнение величин Μ}е i/iMfs2 позволяет понять одну из причин уве-
личения мощности генерации при добавлении N2 к СО2. Вторая причина
состоит, по-видимому, в том, что в присутствии N2 значительно умень-
шаются времена колебательной и вращательной релаксаций. Поэтому
в импульсном режиме при работе с длительностями импульсов τ =
— 0,5 мсек мощность возрастает в присутствии Ν2 и О2

 1 0, несмотря на то,
что вклад JVfШз в М10 при коротких импульсах, по-видимому, весьма
невелик. Действительно, постоянная времени дезактивации NJ при
Рсо-2 — *̂ >3 тор составляет около 12 мсек 7 и за время 0,5 мсек молекулы
N* передадут незначительную часть своей энергии, тогда как электронная
компонента М1е практически безынерционна и растет пропорционально
/г(), т. е. плотности импульсного тока.

Для оценки скорости Л/2 возбуждения связанных уровней 10°0 и 02°0
в настоящее время нет данных. Возможно, что их сечение возбуждения
имеет значение ~10~1 0 ел*2. Вероятно, что дальнейшие исследования эле-
ментарных процессов в лазерах на СО2 и в том числе прямые измерения
скоростей возбуждения позволят уточнить эту величину.

Оценки показывают, что скорости процессов, связанные с членами
m21, mI2, могут давать заметный вклад в Mv и Μζ.

Известно, что с увеличением плотности тока падает электронная
температура и возрастает роль неупругих ударов. Для молекулы СО2

является характерным рост полного сечения рассеяния в области малых
энергий. Однако эта причина едва ли является единственной, так как
в импульсном режиме получены большие мощности при плотностях тока,
прзвышающих в десятки раз плотности при непрерывных режимах.

Возможно, что это связано с различием рабочих температур газа
в этих режимах и зависимостью от температуры скорости релаксацион-
ного процесса СО2(00°1)-}-СО2(000)7±2СО2(0°20). Оценка температурных
-эффектов для непрерывного и импульсного режимов приведена в § 5.

Ί УФН, т. 91, вып. 3
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Предположим, далее, что рассматриваемый гипотетический лазер
работает в режиме модулированной добротности. Если временной интервал
между последовательными включениями резонатора достаточно велик
для восстановления стационарных значений Nt и JV2, то плотность энергии
импульса генерации будет

Wmax~hv ^~W ^ о?8 - К)"5 дж1см\

а плотность пиковой мощности при τΙΙΜΠ ^

D ~ 400 em/см.3.
^ΙΙΜΠ

При указанных выше скоростях возбуждения интервал между вклю-
чениями резонатора должен быть порядка эффективного времени жизни
верхнего уровня хх.

В работе 1 5 в режиме модулированной добротности плотность энергии
в импульсе была W = 1,4· 10~6 дж/см3, а в непрерывном режиме плотность
мощности Ρ ~ 4 мет/см3. Заниженные экспериментальные значения Ρ
и W вызваны, по-видимому, большими потерями на окнах Брюстера15.

Из приведенных выше оценок следует значительная роль электронных
ударов в возбуждении верхнего колебательного уровня. Это согласуется
также с результатами Фрапарда u по исследованию генерации в импульс-
ном режиме и его выводами, что резонансная передача возбуждения от
NJ или в результате какого-либо другого химического процесса не в со
стоянии объяснить незначительную задержку импульса генерации отно
сительно импульса тока. Кажущееся противоречие с обнаруженной
в ранних опытах4 задержкой импульса генерации относительно импульса
тока на 300 мксек следует объяснить тем, что в чистом СО2 время релак-
сации нижнего колебательного уровня сравнительно велико и инверсия
населенности возникала в послесвечении разряда. В описываемых опытах
большое пиковое значение тока (около 15 а), по-видимому, приводило
к заметному заселению нижнего уровня. Временной анализ видимого
излучения на полосах Ангстрема (λ ~- 4830 А) молекулы СО указывает
на то, что процесс диссоциации электронным ударом СО2 СО2 + е +
_]_ д # _>- СО* (Bf Σ) -}- О -f- e происходит практически безынерционно.

В работе 3 5 для объяснения увеличения мощности генерации в при-
сутствии гелия было высказано предположение, что энергия возбужде-
ния метастабильного атома гелия расходуется на диссоциацию азота
по схеме

He(236'1)-f2N2—>He + 4 N - 0 , l эв.

Затем атомарный азот рекомбинирует в молекулу NJ, возбужденную на
высокие колебательные уровни. Это предположение противоречит наблю-
даемым высоким к. п. д., так как значительная часть энергии возбуждения
атомов гелия не может быть полностью использована. Кроме того, в извест-
ной нам литературе не сообщалось о наблюдении линий гелия при разряде
в смеси СО2 + N2 -+- Не.

В ряде работ приводятся сведения об оптимальном составе рабочей
смеси 9' 3 5 и высказываются соображения о роли отдельных ее компо-
нент в механизме инверсии. Оптимальный состав, по-видимому, зависит
от диаметра разрядной трубы и градиента потенциала, который уста-
навливается в положительном столбе при небольших плотностях тока.

Оптимальный состав по мощности для диаметра трубки 21 мм при-
веден в работе 9.
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Парциальные давления для СО2, Не и N2 соответственно равны
2,7; 7,8 и 3,5 тор, а для диаметра ~77 мм в работе 3 5 :

Рсо 2 — 0,33 тор, рВс = 7,0 тор, p N 2 - 1 , 2 тор.

Существование оптимального состава связано со сложными про-
цессами в газовом разряде, его внешними и внутренними характеристи-
ками и не может быть в настоящее время четко объяснено. Суммарное
давление молекулярных газов СО2, Ν2, О2 не должно, по-видимому,
превышать нескольких тор, так как в противном случае электронная
температура при малых отношениях Е/р будет недостаточна для поддер-
жания самостоятельного разряда и для эффективного возбуждения N*
(у = 1) и СО* (00°1). Кроме того, при больших давлениях N2 (p N 2 ~>
> 3 тор) время собственной релаксации (τΝ 2 <; 5 мсек) становится соиз-
меримым с временем дезактивации при ударе с СО2. Парциальное дав-
ление ΡΝ 2 ДОЛЖНО В несколько раз превышать p N a для того, чтобы рав-
новесие в реакции СО2 + N* ^ СО* -I- N2 было сдвинуто в сторону
больших концентраций СО*.

С другой стороны, при малых /?со2 уменьшается число активных
молекул и падает мощность генерации. В импульсном режиме, особенно
при коротких импульсах, когда могут быть получены большие градиенты
потенциала и допустимо увеличение плотности тока без опасения увели-
чить температуру газа, оптимальное парциальное давление молекулярных
газов может быть заметно выше. Давление гелия менее критично, так как
оно не так сильно влияет на температуру электронов.

Увеличение мощности генерации лазеров с СО2 в присутствии гелия
объясняется несколькими факторами:

а) уменьшением времени вращательной релаксации нижнего уров-
н я 1 2 ,

б) снижением радиального температурного градиента, что позволяет
работать с большими диаметрами разрядных труб 2 3 и большими плот-
ностями тока 9 ,

в) его ролью в качестве буферного газа,
г) уменьшением времени колебательной релаксации 32>28.
Обнаруженное в 1 2 при исследовании импульсных режимов увели-

чение скорости возбуждения верхнего уровня в присутствии гелия делает
вероятным следующее объяснение. При увеличении давления гелия умень-
шается отношение продольного градиента напряжения к давлению (Е/р)
и несколько падает дрейфовая скорость электронов г?др. Для поддержа-
ния в разряде заданной плотности тока соответственно должна возрасти
концентрация электронов, что в свою очередь приводит к увеличению
скорости возбуждения верхнего уровня 1 2 . Это утверждение справедливо
при условии, что кТе > Е^.

Влияние генерации на проводимость плазмы может быть связано с элек-
тронной температурой. Действительно, при наличии генерации благо-
даря резонансу Ферми увеличивается концентрация молекул СО2 на уров-
нях 02°0 и 01х0 и вследствие неупругих ударов второго рода изменяется
электронная температура.

В заключение раздела кратко рассмотрим особенности работы лазеров
на смеси СО2 + N2 -f- He в импульсном режиме.

В работе 1 0 сообщается, что на лазере с полезным объемом газа 460 см?
(/ ^ 1 8 0 см, 0 ~ 1 , 8 см) были получены импульсные мощности:

в чистом СО2 — 220 em при τ — 0,5 мсек,
в смеси СО2 -\- Ν2 -{- О2 — 450 em, τ — 0,5 мсек,
в смеси СОо -L Ν*, ;- Не — 825 em, τ - 0.15 мсек.



416 в. п. тычинский

Задержка между импульсом тока и импульсом генерации не была
замечена.

Несложные расчеты на основании приведенных в 1 0 данных показы-
вают, что плотность мощности в импульсном режиме достигает Ρ cz
~ 1,8 — 2,0 вт/см3 и плотность энергии W = 2,7-10"4 дж/см3 при сохра-
нении высокого значения к. п. д . ^ 12%. Естественно предположить, что
при работе с такими сравнительно короткими импульсами основной вклад
в возбуждение верхнего колебательного уровня дает электронный удар,
так как передача возбуждения от N* происходит с задержкой в несколько
десятых миллисекунды. Следовательно, увеличение Ρ может быть связано
главным образом с ростом концентрации электронов пе. Это согласуется
с указанной в 1 0 плотностью тока у ~ 400 ма/см2, в 30—40 раз пре-
вышающей оптимальные значения для непрерывного режима. Отношение
градиента потенциала (Ε ~ 50 в/см) к давлению молекулярных газов имеет
приблизительно ту же величину, что и для непрерывного режима, поэтому
можно ожидать, что Те также имеет значение около одного электрон-
вольта.

Интересно отметить, что в импульсном режиме достигается высокая
степень инверсии: для получения W ~ 2,7 10~4 дж/см3 необходимо, чтобы
ATV (0) было ~2,8·101β см~3, что составляет более 50% от полного числа

3 1 5молекул в еле3 при рсо2 = 1)5 шор.
При указанных значениях скорости индуцированных переходов

в импульсном режиме распределение Больцмана по вращательным уров-
ням, по-видимому, еще сохраняется.

Действительно, согласно определению времени вращательной релак-
сации имеем

fin τ Пт— П
anJ

Этим соотношением можно воспользоваться для оценки разности насе-
ленности rij — η} при стационарной скорости прихода молекул на ниж-
ний вращательный уровень Afj = drij/dt или убыли с верхнего уровня под
действием индуцированного излучения. Для условий опыта 1 0 М1е =
= 1020 см~3сек~х, rij — rij ~ Mie т в р с^. 1013 см~3, что составляет менее
одного процента от значения Jij ~ 1015 см"3.

В режиме модулированной добротности, как следует из 1 з , при малых
давлениях гелия отклонения от равновесного распределения по враща-
тельным уровням могут быть значительными.

§ 5. ТЕМПЕРАТУРНЫЕ ЭФФЕКТЫ В ЛАЗЕРАХ НА СО2

Высокий коэффициент полезного действия механизма инверсии являет-
ся одним из основных условий, определяющих возможность создания
мощного лазера. Действительно, при низких к. п. д. и больших плотностях
подводимой мощности трудно избежать значительного повышения тем-
пературы газа. Неизбежным следствием высокой температуры является
падение коэффициента усиления и снижение плотности генерируемой мощ-
ности.

В этом разделе мы произведем оценку температурных эффектов в газо-
вых лазерах. Стационарное распределение в однородном столбе газа
может быть найдено из решения уравнения теплопроводности

С^ = div {К grad Τ) -f F = 0,
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или в цилиндрической системе координат, полагая температуру не зави-
сящей от ζ:

dr2 r dr A v '

где С—теплоемкость газа, К — коэффициент теплопроводности (пред-
полагается независимым от температуры), F (г) — плотность распределе-
ния источников. Распределение концентрации электронов по радиусу
разрядной трубки описывается функцией ЗЕ)

и приблизительно по этому же закону будет распределяться объемная
плотность источников F (г) = (1 — ηΣ) ] (г) Ε — (1 — η^) епе νΆΡΕ.

Решаем уравнение (11) при граничных условиях

dT "' ' const:

I \n = i \4) ~V( Ψ7, } V J o \J1^

Τ (r0) -(

го

где Wi -= (1 — \\)ΕβνΆΪ>2π \ пс (r)e dr — линейная плотность рассеивае-
ι]

о
мой в трубе энергии.

Формула (12) согласуется с отмеченным в печати обстоятельством —
увеличение диаметра свыше 70—80 мм не приводит к росту мощности.
Другой причиной может являться неустойчивость равномерного распре-
деления плотности тока в положительном столбе при повышении темпе-
ратуры (так называемое шнурование разряда).

Произведем количественные оценки перепада температуры для раз-
личных смесей при следующих значениях теплопроводности газов:

ĵ He - 0,344-10"3 кал-сек~гград~1,

К$2 0,057-К)"3 кал-сек^град*1,

^ с о 2 - 0,034-10~3 кал-сект1?pad~v.

Перепад температуры Τ (0) — Τ (r0) -- 200 С получается при W{ =
— 1,04 em на 1 см длины разрядной трубки для смеси СО2 + N2 -+- Не
при заметном преобладании давления гелия и 0,375 em 1см — для смеси
СО2 4- N2 с преобладанием азота.

Естественно, что эти оценки не могут претендовать на точность из-за
принятых допущений, однако они иллюстрируют влияние теплопроводно-
сти гелия и объясняют увеличение плотности тока для трубок с гелиевым
наполнением9. Если принять коэффициент полезного действия активной
среды равным 15—17%, то получаются согласующиеся с опубликован-
ными результатами 3δ* 4 0 оценки мощности — 45—50 вт/м.

В импульсном режиме при работе с большой скважностью и корот-
кими импульсами (τ = 20—50 мсек), по-видимому, не успевает уста-
навливаться стационарное распределение температуры и нагрев газа будет
определяться его теплоемкостью. В этом случае будет происходить линей-
ный рост температуры во времени:

τ (г. η- τ (г. /0) ip-(f-,0) ^ , (J3)
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где F (г) — объемная плотность мощности источников, W-Σ — объемная

плотность подводимой энергии в импульсе, С ж ykN% — удельная

теплоемкость газа, i — среднее число степеней свободы для рабочего
газа, ΝΣ — полное число молекул в единице объема. Полагая, что газ
успевает остывать в паузах между импульсами, найдем, что средняя
мощность в непрерывном и импульсном режимах будет приблизительно

одинакова. Для максимальной плотности подводимой энергии TF2

 B им-
пульсном режиме при р Н е = 10 тор, AT = 200° С получим W-Σ. =-

3
—-^•kNz AT = 1,2· 10~3 дж/см3, что находится в удовлетворительном

согласии с результатами, приведенными в 1 о . Максимальная плотность
подводимой энергии в 1 о была 2,2·10~3 дж/см3.

Из указанной роли тепловых эффектов становится понятной тенден-
ция добиваться увеличения мощности в непрерывном режиме за счет при-
менения более длинных разрядных труб, и едва ли появление новых
активных газовых смесей радикально изменит положение.

Следовательно, хотя релаксационный механизм разрушения нижнего
рабочего уровня устранил ограничения на диаметр разрядных труб,
связанные с реабсорбцией излучения, ограниченная теплопроводность
газа и зависимость усиления от температуры устанавливают новый предел.
Естественно, что всегда плотность мощности в газовых лазерах будет на
несколько порядков меньше, чем в твердотельных.

Несложные расчеты показывают, что прокачка газа при разумных
расходах не дает заметного снижения температуры.

§ 6. ЭНЕРГЕТИЧЕСКИЕ СООТНОШЕНИЯ В МОЛЕКУЛЯРНЫХ ЛАЗЕРАХ

В этом разделе будут выведены соотношения для мощности гене-
рации и коэффициента полезного действия молекулярных лазеров. Из
анализа этих соотношений можно определить основные характеристики
активной среды и произвести количественные оценки мощности и к. п. д.

Из формулы для инверсной населенности (см. приложение II)

и выражения для коэффициента усиления

(15)

можно получить стационарное значение объемной плотности излуче-
ния р, поскольку в режиме генерации

1. (16)

Здесь / — длина активной среды, r l j 2 — коэффициенты отражения зеркал
оптического резонатора.

При больших превышениях коэффициента усиления над потерями
объемную плотность излучения ρ можно считать постоянной и поток
мощности через выходное зеркало с прозрачностью 1 — ri будет

Р = " ( 1

2 - г ' ) р . (17)

Г д е с — скорость света, s — эффективная площадь поперечного сечения
активной среды, учитывающая распределение ρ в поперечном сечении.
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Коэффициент 2 в знаменателе (17) обусловлен тем, что лишь поло-
вина полной объемной плотности излучения связана с потоком мощности
в сторону полупрозрачного зеркала.

Подставляя значения ρ из (14) — (16), получим

где

Κο = εΔΛ'(0), χ = - - ^ I n (/y2). (19)

Формула (18) подобна известным формулам для мощности лазеров и отли-
чается только конкретным видом зависимости параметра насыщения β0

от характеристик активной среды и присутствием температурного фак-
тора К (£). Как указано в приложении I I ,

. . ̂  . he

In 2 UJ —
D ^ V Д J
1 °

Подставляя численные значения входящих в (20) величин, получим

τ ρ τ „ . (21)

Для принятых в § 4 параметров гипотетического лазера, полагая, что
потери резонатора определяются в основном прозрачностью выходного
зеркала (rt ~ 0,9, τ·2 = 1, χ = 3,85-10~4 см'1), для xt = 10"3 сек плот-
ность мощности излучения будет Pis = 5 втп/см2. При значительных
превышениях усиления активной среды над потерями в резонаторе,
полагая (1 — r^/ lnr j " 1 л? 1, формулу (18) можно преобразовать к виду

Ρ ~ с (si) -д— с^ Av (s/) ^ — ч = - (1 -г m^Tj — /η 3 1 τ 2 ) ~
Ро Г! — ρ τ 2

M^t! [ I + t 2 ( m 2 l —pm l 2 ) ] —Ma'talp — ^ ( m a ! —pm 1 2)J
^ hv (si) ;= ^ . (22)

Для ρ τ 2 < r l t Λ/2τ2 ρ < Λ ί̂Τι и τ ^ 2 ί <С р объемная плотность мощности
просто выражается через скорость возбуждения верхнего уровня

Г (si) ft№l"

Следовательно, Ρ пропорциональна отношению AN (OJ/TJ -f рТ2^:М] —
полезной части скорости возбуждения верхнего уровня.

Величина τΧ + ρ τ 2 может быть найдена из β 0 по результатам изме-
рений мощности генерации Рл коэффициента усиления для слабого сиг-
нала Κϋ и потерь резонатора (х, г ь г2). Коэффициент полезного дей-
ствия лазера ην может быть представлен в виде произведения

где η ρ — к. п. д. резонатора с учетом коэффициента превышения над

h\AN (Ο)/(τΊ+fy n „
порогом, η π = ^ ^ к. п. д. перехода. Здесь Σ — потери

ΜΕ+ΜΕ + Σ
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подводимой мощности в единице объема на возбуждение нерабочих уров-
ней (014), 114), 0220 и т. д.) и потери вследствие колебательной релак-
сации. В идеальном случае, когда М2 = 2 = 0 ,

Реальные значения η π согласно 17> 4 0 достигают 0,15—0,2. Из этого
можно заключить, что М2Е2 + Σ с* (1 -е- 1,7) М^Е^ Если принять
М2Е2 — М±Еи Σ ~ 0,5 MiEu то для М2 получим при указанных
в^ § 4 значениях Мх величину М2 = 6-1018 см'^ек'1. Учет величины
М2 в выражении для ΔΝ (0) при Tj г» 10"3 сек, τ 2 = 0,3·10"4 сек приведет
к снижению AN (0) приблизительно на 30%, что находится в предела*
точности приведенных в § 4 оценок.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

В лазерах на смеси СО2 + N 2 + He удачно воплотились основные
положения, сформулированные Гулдом для идеального газового лазера:
низкое расположение рабочих уровней относительно основного состоя-
ния молекул, высокая степень концентрации возбуждения на верхнем
рабочем уровне колебательно-вращательного перехода (благодаря боль-
шому сечению возбуждения уровня 00°1 электронами и молекулами
азота), сравнительно малое время жизни нижнего колебательного уровня
(резонанс Ферми, колебательная и вращательная релаксации), сравни-
тельно большая плотность газа. Следствием этого является большая
инверсная населенность (~ · 1015 см~3). Явление конкуренции между
полосами 00°1 —10°0, 00°1—02°0, Р- и /?-ветвями этих полос и отдель-
ными колебательно-вращательными переходами ,Ρ-ветви обеспечивает
генерацию на весьма ограниченном числе переходов, хотя инверсия насе-
ленности имеет место более чем на ста переходах.

Система вращательных уровней верхнего колебательного состояния
образует емкий «резервуар», эффективно накапливающий возбуждение
молекул и передающий это возбуждение на небольшое число распадаю-
щихся вращательных уровней. Большое время жизни верхнего коле-
бательного состояния позволило на лазере с СО2 осуществить режим
модулированной добротности. Безызлучательный механизм разрушения
нижнего уровня дал возможность использовать большие диаметры раз-
рядных труб.

Перечисленные свойства механизма инверсии позволили получить
за короткое время на лазерах с СО2 ранее казавшиеся фантастическими
уровни мощности и к. п. д. Это свидетельствует о большой перспектив-
ности молекулярных систем.

С другой стороны, сравнение характеристик лазера на СО2 с резуль-
татами экспериментального исследования других систем (N2O, OCS,
Н2О) свидетельствуют о каких-то особенностях молекулы СО2, благо-
приятствующих получению высокой инверсии.

Пока не ясно, связано ли это со свойствами симметрии молекулы СО2

и системой ее уровней . или с физическими свойствами — временами
релаксации, сечениями электронных ударов и т. п.

Известно, например, что молекула закиси азота N2O (структура
N — N — О) является линейной и не имеет центра симметрии, моле-
кула CS2 — линейна и симметрична (подобно СО2), Н2О и H2S симмет-
ричны, но нелинейны. Эти молекулы имеют большие различия в физико-
химических свойствах (энергии диссоциации, времена релаксации, харак
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теристики разряда) и не известно, какие факторы являются решающими,
так как на этих соединениях большие мощности и к. п. д. получить не·
удалось.

Исследования химических реакций в газовой фазе указывают на
существование процессов, имеющих высокий энергетический выход коле-
бательно-возбужденных продуктов. Это открывает перспективы создания
химических или физико-химических лазеров, использующих полностью
или частично энергию химических реакций. Первые работы в области
химических лазеров опубликованы в сборнике 2. Наиболее заметные
практические успехи в этом направлении достигнуты на лазерах с фото-
диссоциацией молекул CH3J, CF3J, CS2 + О2, НС1 и т. д.

Общим ограничением молекулярных систем является малая (по
сравнению с твердотельными лазерами) объемная плотность энергии
излучения и необходимость использовать большие объемы газа для полу-
чения больших мощностей (энергий).

Кроме того, разряд в молекулярных системах всегда сопровождается
диссоциацией и изменением исходного состава газа, и это является основ-
ной причиной использования прокачки газа. Перспективы создания
мощных статических систем в связи с этим не вполне ясны. Для приборок
малой и средней мощности (5—20 вт) статический режим является более-
реальным.

О промышленных разработках молекулярных лазеров сведений пока
мало. Известно, что фирма Raytheon в США выпустила модель LG-14
(мощность 20 вт, расходимость 2мрад), работающую с прокачкой газа 4 1 .
и модель LG-16 (мощность свыше 700 вт в непрерывном режиме) 1 ?.

Вопросы применения мощных газовых лазеров, модуляции излу-
чения, взаимодействия с веществом и т. п. выходят за рамки настоящего
обзора.

ПРИЛОЖЕНИЕ I

Рассмотрим систему кинетических уравнений для смеси газов — рабочей компо-
ненты X с населенностями уровней (xif х2 и х0) и примесей у (у1ч у0) и ζ {ζχ, ζ 0). Пред-
положим, что примесь у имеет большее сечение неупругого удара с первым уровнем
основного газа, а примесь ζ — со вторым уровнем. Такая модель будет описывать,
например, поведение смеси СО2 + Ν 2 + П 2О, где χ — населенности уровней СО2,
у— Ν 2 и ζ— Н 2 О. Для простоты будем считать, что населенности основных состоя-
ний (х0, у0, ζ0) значительно больше населенностей соответствующих возбужденных
состояний (xi, 2, У и ζι). Для верхнего рабочего уровня молекулы СО2 уравнение име-
ет вид

dx
—£f- ~ μιο^ο — (μοιδΌΑοι-г "Ч"1 -1-Р\г) хх + P2ix2 4- ЛщЗД ι· · -» (а)

где μ Ι 0 = пе < αν >· 1 0 — вероятность возбуждения электронным ударом из основно-
го состояния; μ0 1 — вероятность разрушения на основное состояние за счет неупругих
ударов электронов второго рода, &Ό^ΟΙ — т о же вследствие ударов с молекулой Ν2

в основном состоянии, τ-}— вследствие колебательной релаксации СОЙ (00с1); р12 ~

= то12 ~vfig\ \ -?ΐ2 (ν) ρ (ν) dv — вероятность перехода на второй уровень вследствие

неупругих ударов, а также индуцированного испускания

, he В hTr η* τ
ί, -= g * _^ _ .— 1 τ '

kTr (2J—• 1J ΛΓ^

Ρ21 — вероятность процессов, обратных р 1 2 , kiQxQ — вероятность возбуждения верх-
него уровня за счет неупругих ударов с Nf (ν — 1).

Систему уравнений для χι, χ2, ί/ΐ, %\ можно записать с виде
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где

~ ' " 1 у л i ' - \ is -

{ " )
α. я О"12 "13

= {aik\ {„_. η л „ о 1 ' ί 6 )

V U «42 υ α44 '

, a _j * } (г)

4 2 ~ Ο Ι Ο ' 44 — "~ \ Μ"θ2 10*^0 ~Τ~ ^ 2 / •

Рассмотрим сначала поведение смеси релаксирующих газов в нестационарном
режиме.

Пусть в момент времени t — 0 в смеси прекратилось возбуждение за счет
-электронной компоненты (коэффициент электронной рекомбинации предполагается
•большим).

Решение системы уравнений (б) будет иметь вид

j

где Xj - собственные значения матрицы (в), Сц - коэффициенты, определяемые
из начальных условий.

Установим связь между временами релаксации системы λ] и собственными вре-
менами релаксации уровней т; в простейшем случае, когда индуцированное излучение
отсутствует и населенности хх и х2 являются независимыми величинами. Это соответ-
ствует условиям наблюдения интенсивности линий спонтанного излучения с рабочего
уровня в распадающейся плазме 1 2 . Тогда для релаксации системы ххух (например,
СО2 (00°1) и Ν^ (ν — 1)) собственные значения определяются условием

I ''11 " λ «13 | _ 0 ( д )

I °31 аЗЗ — ^ J
Решение (д) дает

^1,2 = 2 — (. 2 ) ^ " 1 з а з 1 ' ' е ^

Из (е) видно, что лишь при малых сечениях неупругого удара, когда 1 3 3 1 < 1,
( аи— азз^

времена релаксации смеси совпадают с временами собственной релаксации компонент:

λι <=» вц = — ( τ Γ Ι + ί/ο^οι) ^ — ^Г1'

ПРИЛОЖЕНИЕ II

Для вычисления коэффициента усиления и параметра насыщения активной
<:реды в непрерывном режиме необходимо знать стационарные значения населен-

dx
ностей рабочих уровней хх и х2. Из системы (б) для ——-=-0 можно получить

χ

(ai3a31 — а И а З З ) + а 2 1 а 4 4 ( а А — « & ) > =

Δ =det Λ^(α13α3ί — a±iaZ3) (а42а24—а22а44)~а12а21азза44·

Коэффициент усиления молекулярной системы может быть выражен через разность
эдаселенностей уровней A7V — хх — рх2 (см. формулу (5)).
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Согласно (ж)

A7V (0)

1 -
< де ΔΝ (0)~—~(xi—px2)\ ._$ -инверсная населенность при отсутствии индуциро-

х переходов ( р — \ ρ (v) c/v 0 J , β -параметр насыщения перехода 1

А жащие ()

ί ία ' " ^ t V 1 ι ηίη ι a24«42

(v0) /iffi

Выделяя в А члены, содержащие μ, можно из (ж) получить аналитическое выра-
жение для β

' ж /̂  я 4 α 24 α 42
ч α44

где

α11 ^" И-01 Η" ffo^Ol ί Τ ΐ 1 - - " « И " Ρΐΰ- α22 ~ α 22 —Ρ21·

При выводе (и) учитывалось известное соотношение giBi2 (v) =^£3^21 B было

принято \ β 1 2 (ν) s (v) civ = β 1 2 (ν) ρ, /2 = ρ/ι· Выражение (и) можно представить

в более удобном для вычислений виде, используя связь между коэффициентами
Эйнштейна и выделяя зависящий от температуры фактор

Т! + РТ2

4n4v D | T o fcr o j ^ m ^ + m ^ ^

где

1 0 0 1 ° ^ ^ — эффективные обратные времена жизни

уровней при наличии возбуждения в системе.
Для инверсной населенности после преобразований (з) можно получить

Δ/VfO)- ^ i t 1 ί^2 fr^ p m i a ) ] I f ^ a [p
1 h I

! де
-V/, --- μ1 0^0 + μ^ο^ο - iu . (л)

+ Т

ί 2 = μ20^ο + Μ·2θ2ο ^-^ полные скорости возбуждения уровней

учетом влияния примеси. Из принципа детального равновесия следует:

т21/т12 -^ехр [ — ( # ! —
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