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КИНЕТИКА РАЗРУШЕНИЯ ИНВЕРСИИ В Л А З Е Р Е НА ПЕРВОЙ 
ОТРИЦАТЕЛЬНОЙ СИСТЕМЕ А З О Т А 

По люминесценции на 0—0-переходе первой отрицательной системы азота в ква­
зистационарном режиме возбуждения электронным пучком длительностью 
1,5 мкс смесей Не—N2 и Не—N%—H2 изучены основные процессы, приводящие к 
разрушению инверсии в {В— Х)-лазере. Показана определяющая роль 
парных столкновений, прежде всего с атомами гелия. Установлена высокая се­
лективность дезактивации водородом верхнего и нижнего лазерных состояний. 

В работах [1, 2] при накачке электронным пучком с умеренной 
( ~ 3 А/см2) плотностью тока активной среды Не — N 2 — Н 2 высокого дав­
ления был получен квазинепрерывный режим генерации на первой отри­
цательной системе азота 5 2 2 ^ = 0 — X 2 2 ^ s = 0 „ i (391 и 428 нм) с 
КПД ~ 1 %. Оптимизация энергетических характеристик лазера требует 
знания основных процессов образования и разрушения инверсии на В—Х-
переходе иона N 2 " и их констант скоростей. К сожалению, несмотря на то, 
что Не — Ng-лазер известен с 1974 г. [3, 4], достаточно подробно и надеж­
но исследован только процесс образования инверсии в результате заселе­
ния верхнего лазерного уровня в двойных и тройных столкновениях мо­
лекулярных ионов Нег" и метастабильных атомов Не* с азотом [5—7]. В то 
же время данные по тушению верхнего и нижнего лазерных состояний не­
многочисленны и получены в условиях низких давлений [8, 9], которые су­
щественно отличаются от рабочих для N2"-лазера. В недавней работе [10] 
рассмотрен ряд процессов дезактивации В- и Х-состояний ионаЫ^, и из 
анализа экспериментов по генерации на Я=428 нм (переход 0—1) при мощ­
ном ( ~ 10 МВт/см3) электроразрядном возбуждении сделана попытка оп­
ределить соответствующие константы скоростей. Как будет показано ни­
же, приведенные в [10] значения не позволяют удовлетворительно объяс­
нить результаты [1—4] и других работ по пучковому возбуждению. По-
видимому, здесь проявились общая сложность однозначной интерпрета­
ции генерационных экспериментов и невозможность использования квази­
стационарного приближения при вычислении инверсии, поскольку дли­
тельность импульса излучения (7—10 не) сравнима с длительностью ряда 
важных этапов передачи возбуждения. 

В настоящей работе дезактивация верхнего лазерного уровня в сме­
сях Не — N 2 и Не — N 2 — Н 2 исследовалась по люминесценции на 0—0-
переходе первой отрицательной системы азота (Я=391 нм) при возбуждении 
рабочей среды электронным пучком длительностью 1,5 мкс, что позволило 
исключить перечисленные выше трудности и выделить основные процес­
сы, приводящие к разрушению инверсии. 

Источником электронного пучка с энергией электронов ПО кэВ и плот­
ностью тока 1,2 А/см 2 служил ускоритель с «холодным» (взрывоэмиссион-
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Номер Процесс 

Обозначение и еди­
ницы измерения 

константы скорости 
процесса 

Константы скорости, 
литература 

1 

2 

3 
4 

5 

6 

7 

9 

•10 

11 

12 

13 

Н е + + 2Не — > 

H e + + N 2 —>• 

Н е + + N 2 + Не 

H e + + N 2 

Н е + + Не 

продукты 

—>• продукты 

N + ( Я ) + 2 Н е 

H e + + N 2 + H e — > N + (В) + ЗНе 

Не^~ + Н 2 — > продукты 

-> продукты N + ( £ ) + N 2 

N + {В) + 2Щ 
N + (В) — > N 

N + (В) + Не 

N + ( f i ) + H 2 

N + ( X ) + H 2 

N + ( X ) + N 2 + He — > N + + H e 

>• продукты 

2- (X) + fta>(I-) 

- > N + ( X ) + He 

—> продукты 

N 2 H + + H 

J f e p . 1 0 . " 3 1 с м 6 / с 

k2> Ю - 9 с м 3 / с 

6 3 , Ю - 2 9 с м 6 / с 

6 4 , 1 0 " 9 с м 3 / с 

/е 5 , Ю - 2 9 с м 6 / с 

k6, 1 0 " 9 с м 3 / с 

fc7, 1 0 ~ 1 0 с м 3 / с 

& 8 , Ю - 2 9 с м 6 / с 

v , 10 7 1/c 

kg, 1 0 _ 1 2 C M 3 / C 

£ 1 0 , Ю - 9 с м 3 / с 

k 
k\2 

k n , Ю " 9 с м 3 / с 

Ю - 2 9 см 6 / с 

1.1 [14,15] 
1.2 [7]; 
1,2—1,3[8] 
2 .2 [7] 

1,1 [ 1 6 ] ; 
1,3(200K) [8] 
1.3 [ 5 ] ; 
1,6 + 0 ,3* 

0,53 (200K) [ 8 ] ; 
2 , 4 ± 0 , 4 * 
4 [ 7 ] ; 8 ± 1 
[10]**; 2 ,2 
0 ,6 [8] ; 
0 , 9 ± 0 , 2 * 
140 [10] 

1,6 [7,17] 

0 , 8 ± 0 , 2 * 

< 0 , 1 * 

2 [8] 

1,9 [ 8 ] ; 
4 ± 2 [10] 

[9 ] ; 

* Данные взяты из настоящей работы. 
** Авторы полагают, что это трехчастичный процесс, насыщенный по концентрации гелия. 

ным) катодом, напряжение на который подавалось от генератора Аркадь­
е в а — Маркса. Чтобы избежать влияния эффекта пленения излучения в 
большинстве экспериментов возбуждаемый объем был сделан малым: 1х 
X 1 X 1 см. Исследуемый свет фокусировался на вход монохроматора ЭДДР-2, 
на выходе которого размещался ФЭУ 18 ЭЛУ ФМ, подключенный к ско­
ростному осциллографу С8-12. В работе использовались газы следующей 
частоты: гелий — 99,998 %, азот — 99,998 %, водород — 99,8 %. 

При анализе экспериментальных результатов будем учитывать за­
селение верхнего уровня только за счет столкновений азота с молекулярным 
ионами Не^"» пренебрегая вкладом метастабилей Не*. Это связано стремя 
обстоятельствами: 1) при накачке гелия быстрыми электронами концент­
рация атомарных ионов в 2—3 раза превышает начальную концентрацию 
всех возбужденных атомов [11]; 2) в гелии высокого давления высоковоз­
бужденные атомы конвертируют в молекулярные ионы вследствие ассоциа­
тивной ионизации Не** + Не—>Hef + е (константа скорости >2- 1 0 ~ и см~ 3/с 
[12]) или в димеры в]рззультатеэксимеризации Не** + 2 Не—> He 2 -j-He (по 
оценкам, константа > 1 0 - 3 2 см6/с), а не релаксируют в метастабильные 
уровни 2 3 S и 2\S, с которых происходит заселение /^-состояния N 2 " (доля 
этих состояний не превышает 10—15 % концентрации ионов); 3) селектив­
ность накачки лазерного перехода при передаче возбуждения с молекуляр­
ных ионов гелия, по-видимому, вдвое выше, чем с возбужденных атомов [7, 
13]. 

Основные кинетические процессы в смеси Не—N 2 —Н 2 высокого дав­
ления, которые необходимо учитывать при умеренной мощности пучкового 
возбуждения, сведены в таблицу. 

В ней не учтены процессы диэлектронной рекомбинации и рекомбина­
ции, стабилизированной столкновениями с атомами гелия ионов Н е + и 
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Не2 • Эти, вообще говоря, достаточно быстрые процессы при комнатной 
температуре электронов [15, 18] полностью подавлены процессами 1—6 при 
давлении гелия и азота выше 1 атм и 2—3 мм рт. ст. соответственно, по­
скольку концентрация электронов в наших экспериментах не превышает 
(4—5). 1 0 м см" 3 . 

Анализ констант скоростей основных процессов показывает, что при 
длительности накачки > 1 мкс квазистационарное приближение спра­
ведливо с большим запасом. Поскольку мощности возбуждения и люмине­
сценции измерялись в относительных единицах, то для определения абсо­
лютных значений констант необходимо использовать эталонные скорости 
на соответствующих этапах кинетической цепи процессов 1—13. В слу­
чае анализа тушения верхнего лазерного уровня таким эталоном была час­
тота его спонтанного распада v (процесс 9), а для перезарядки с Het на 
компоненты смеси — двухчастичная константа скорости перезарядки с Не2~ 
на азот (процесс 4), значение которой измерено в ряде работ, хорошо со­
гласующихся между собой. Здесь уместно напомнить, что отсутствие эф­
фекта пленения и затягивания излучательного времени жизни исследуемого 
уровня принципиально важно для правильной нормировки скорости га­
шения В-состояния N2".. В нашем случае концентрация ионовN2" (X), ес­
тественно, не превышает концентрацию электронов ~ 5 - 1 0 1 3 см~ 3, и, так 
как эффективное сечение перехода < 3 - 1 0 ~ 1 5 см 2, оптическая толщина 
слоя 1 см заведомо <^1. В работе использовались также известные кон­
станты k± — k3. 

С учетом всех сделанных замечаний для измеряемой мощности люми­
несценции на Б — Х-переходе иона N2" в двухкомпонентной смеси Не — N% 
получим 

P^aWoVk! [Не]3/{(й2 + й 3 [ Н е ] ) [ К 2 ] + ^ [Не]2}, v * . 
где а — коэффициент, определяемый чувствительностью системы регистра­
ции; W0, У — удельная мощность накачки на 1 атм гелия (при пучковом 
возбуждении с постоянной плотностью тока мощность накачки пропорцио­
нальна давлению газа) и возбуждаемый объем; [Не], [N 2] — концентрации 
гелия и азота; vB— полная скорость дезактивации состояния Bv==0l~ 
Отсюда для Vjg находим (в относительных единицах): 

I 1 1 I L 1 I 1 I I I L - I L 

О 10 20 30 40 ры мм рт.ст. 

Рис. 1. Зависимости частоты дезактивации верхнего лазерного уровня от давления 
азота при давлении гелия 2 (1) и 6 атм (2) и от давления гелия при давлении азота 
8 мм рт. ст. (3) 
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v B ( [He] , [N2]) со kt [HeF/{(k2 + k3 [He]) [N2] + kx [He]2) P. (1) 
Здесь мощность люминесценции P определяется экспериментально, а кон­
станты kx — &э, как отмечалось выше, хорошо известны. 

На рис. 1 приведены зависимости vB от давлений азота и гелия. Вид­
но, что зависимость v B ([N 2 ]) с хорошей точностью линейна и тангенсы 
углов наклона прямых 1 и 2 практически одинаковы. Это позволяет сде­
лать вывод, что в исследованном диапазоне давлений гелия и азота влия­
ние трехчастичных процессов 8 на населенность В-состояния N 2

+ незна­
чительно и соответствующая константа скорости либо существенно завы­
шена, либо насыщается при меньших давлениях. Заметим также, что влия­
ние квадратичных процессов тушения с константами из [10] привело бы в 
[19], где давление азота достигало 120 мм рт. ст., а гелия — 30 атм, к рез­
кому уменьшению коэффициента усиления и эффективности лазера, а в 
эксперименте наблюдалось обратное. 

Экстраполяция прямых / и 2 к нулевой концентрации азота дает раз­
личные значения для v B , что свидетельствует о существенной роли ту­
шения гелием верхнего рабочего уровня. Из рис. 1 (кривая 3) следует, что 
процесс (процесс 10) линеен по концентрации Не. Таким образом, для час­
тоты дезактивации имеем vB = v + k7 [N2] + k9 [Не] и из данных р и с 1 
и известного значения v находим приведенные в таблице значения А7, k9. 

На рис. 2 приведены зависимости обратной мощности люминесценции 
N2" (В—Х) от давления водорода. Эти зависимости также линейны, что 
свидетельствует о решающей роли одного из «паразитных» процессов (6 
или 11) в кинетической цепи. Известна большая скорость реакции пере­
зарядки Не2~ на водород, а также то, что аналогичный процесс с участием 
атомарного иона На практически отсутствует [8]. Предполагая, что основ­
ную роль для зависимости 1/Р ([Н2]) играет реакция 6, получаем 

Из рис. 2 легко находим отношения kjk^ и kjk^ в таблице приведены 
абсолютные значения констант kb и kQ для / г 4 = 1 , Ь Ю * 9 см 3/с. Константа 
къ, определенная в настоящей работе, близка к полученной в [5] и под­
тверждает вывод этой работы о важности учета трехчастичных процессов 
при давлениях порядка атмосферного даже в тех случаях, когда третье 
тело не необходимо для выполнения законов сохранения [15, 5]. 

Данные рис. 2 позволяют также определить верхнюю границу кон­
станты скорости тушения водородом верхнего лазерного уровня (процесс 11): 
&10<С10~10 см 3/с. В то же время константа скорости опустошения основного 
состояния N2" составляет ~(2—3)- Ю - 9 см 3/с. Такое различие скоростей 
обеспечивает высокую селективность и эффективность расселения нижнего 
лазерного уровня при генерации на В — Х-переходах N * . 

Основное внимание в настоящей работе уделено процессам, разрушаю­
щим верхний лазерный уровень, для которого установлено малое влияние 
трехчастичного тушения. В этой связи коснемся процесса 13, который при 
использовании константы скорости из [10] для б атм Не и 4 мм рт. ст. N 2 , 
например, обеспечивает скорость опустошения состояния N2" (Х)~10 9 с " 1 

(для 120 мм рт. ст. N 2 и 30 атм Не даже > 1 0 и с - 1 ) . В то же время квази-

\lP^\+kQ [Н 2 ]/(£ 4 +& 5 [He])[N2]. (2) 

Рис. 2. Зависимость обратной мощно­
сти люминесценции на Я = 3 9 1 нм от 
давления водорода при давлениях азо­
та 4 мм рт. ст. и гелия 3 (Л и 6 атм 
(2) О 5 10 рНгмм рт.ст 
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непрерывный режим генерации в такой смеси отсутствует, а введение в 
состав активной среды всего лишь 1 мм рт. ст. Н 2 , обеспечивающего 
расселение основного состояния со скоростью ~ 8 - 1 0 7 с 1 , позволяет его 
реализовать. Таким образом, эффективное значение константы k12 в нашем 
диапазоне давлений завышено в работах [8, 10, 18] минимум в 15—20 раз 
(по-видимому, сказывается эффект насыщения трехчастичного процесса 
при высоких давлениях, когда время жизни комплекса достаточно вели­
ко [15]). 

/Таким образом, в настоящей работе изучены основные процессы, при­
водящие к разрушению инверсии в N^-лазере, и показана определяющая 
роль парных столкновений, прежде всего с атомами гелия. Интересно от­
метить, что в накачке верхнего лазерного уровня (т. е. в образовании ин­
версии) преобладают трехчастичные процессы. Показана высокая селек­
тивность дезактивации водородом верхнего и нижнего лазерных состояний. 
Полученные результаты позволяют сделать вывод, что увеличение дав­
ления активной среды выше 10—12 атм обеспечит повышение эффективности 
заселения верхнего лазерного уровня в трехкомпонентной смеси Не—N 2 —Н 2 

и соответственно КПД лазера до 2—3 %., Поскольку деградация активной 
среды практически отсутствует и для генерации достаточна плотность 
тока электронного пучка 1—3 А/см2, представляется реальным создание 
импульсно-периодического лазера с длительностью импульса в несколько 
микросекунд и частотой повторения до 100 Гц. 
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V. A. D о 1 g i k h, I . G. R u d о i, A. Yu . S a m a r i n, A. M. S o r o k a . 
Kinetics of Inversion Destruction in a Laser Due to the First Negative Nitrogen-System. 

The luminescence due to the 0—0 t rans i t ion of the first negat ive nitrogen system 
under quasi-s ta t ionary exci ta t ion of He—N 2 and H e — N 2 — H 2 mixtures by an electron 
beam 1.5 LIS in durat ion has been employed to s tudy basic processes which result in 
inversion destruction in a N^~(B—X) laser. A governing role; of binary collisions is 
shown, first of all with hel ium a toms. High select ivi ty is establ ished of the deactiva­
tion of upper and lower laser s ta tes by hydrogen. 

1362 В. А. Долгих, И. Г. Рудой и др. 


