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东文报道了用激光选择性探测少数铠原子的共振双光子电商实验，艳原子的光电离达到了完全饱和，

每一个激光脉冲探测到的原子数为 5.3xl04 。

使用一台可调频染料激光器完成了铠原子的共振双光子电离，第→个光子使 Cs 原子从基态 628112 激

隶主Ij 7 'JP1/2 能级，第二个光子使 Os 原子离化。

本实验果用自建的消融灯泵浦的脉冲染料激光强迫振荡器，输出线宽为 0.5Å，被长 4593Å， 能量为
3∞ mJ，脉宽 2闷，激光束被聚焦到原子束池中，能量密度始终保持大于 1 Jjcm气电离盾的寓子电子对由

静电计检测。

为了与实验值比较，假说对一个简易的计算模型进行了理论计算，实验值与理论值很好地符合.

一、引

利用调频激光技术探测少数原子(以及少数分子或基团)是激光光谱学中近年才形成和

发展起来的一个新领域。由于它具有很高的探测灵敏度和选择性以及很高的时间和空间分

辨率，使得它在基础研究和应用科学技术研究方面都有着十分广阔的前景山。它可用来研
究极少数原子的扩散过程p 验证泊松(POiSson)统计的结论P 研究诸如核裂变、光化学反应

等突发事件中产生的中间产物及其物理性质3 以及探测罕见粒子如太阳-中微子 (solar

neu忧ino)和新的超重元素等。另外，在激光光谱学中可以通过少数原子的选择性探测来研
究原子能级上的布居、光离化截商、激发截面飞谱线线型、多普勒加宽和碰攘加宽等L山2羽1

所i谓冒"少数原子"是指浓度极低的原于3 甚至低到每立方厘米中只有一个原子。在传统的

光谱分析、化学分析和其它分析方法中，传统的光谱分析方法灵敏度是较高的p 但也只有
108/0皿BL330 本文报道了使用共振电离光谱(RIS)技术，以较简单的装置选择性地探测少数

铠原子的实验结果，灵敏度可达每个激光脉冲探测出 5.3 X 104 个绝原子〈相当于 5.8 x 10::;/ 

om3) ，这样高的探测灵敏度可以开展许多激光光谱学方面的工作。

二、原理及饱和电离条件

本实验使用一台自制的蓝色波段的可调频脉冲染料激光器，调频到锦原子 6281/2 ........

72Pl/2 跃迁的共振激光波长 4593λ 处。激光束的光子把基态铠原子共振激发到 79Pl/2 能
级。该能级的激发能 (2.70eV)大于电离能的-半p 因此p 同样能量 hv 的光子足以使处于激
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发态 72Pl/2 的铠原子发生电离。
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为了准确地探测少数原子J 要求在激光脉冲作用结束时J 在激光束与原子束相互作用区

内的全部铠原子都被离化2 即达到饱和电离状态。因此饱和离化条件成为我们关注的问题。

离化过程与离化所涉及的原子能级的性质有关。从图 1 可以看出J 由 7~Pl/2 态所产生的弛

豫过程是相当复杂的。

商化能(3.98eV)

图 1 铠原子能级示意图

Fig. 1 Schematic diagram 

energy-level of Cs atom 
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图 2 简化的共振二光子电离过程示意图

图中 f2+hv=ec 且 el+hv=eç; γt2 表示自主辐射衰减速率，
β 表示态 11)由于化学反应引起的衰减速率， no(町，叫 (t) 相

几 (t) 分别表示基态 10)激发态 [1)的原子数以及离子数

:B'ig. 2 Sche皿atic diagram of the si皿plified

two-photon resonance íonizatio丑 pl'ocess

Where e~ 十hv=ec and e1 十hv=eo; γ12 represents 恼ed田:ay

rate of spon阻四ous decay， βrepre四E旬 the de也y ra也e

of state 11) due to che皿ical reaction，向(功 ， nl (t) and 
饵c (t) represent the number of atoms in the ground 
state 10) and the e五i仁ed sta抽 11) and the number of 
ions respectively. 

为了讨论方便起见，考虑如图 2 所示的简化能级示意图中的电离过程。假定中心频率

为叫一定带宽的激光功率足以使 10) 态和 11) 态间的吸收和受激发射跃迁的速率远大于

11) 态的电离速率、由 11) 态向 )2)态的自2t辐射速率以及 1 1) 态原子碰撞衰减的衰减速率

的总和(此假定在实验中不难满足〉。这样~ 10) 态和 11) 态将处于准平衡状态J 并满足关系

式向(t) = (gl/g0)nO(功。令'n01 (t) 表示 no(t) 十叫(吟，以 σ:t (V) 表示 11)态在频率 v 处的光电

离截面y 并假定频率为 v 的激光脉冲在脉宽 τ 的时间内提供恒定的光子通量如根据图 2

和前述假设可以列出粒子数饥01 (t) 的速率方程阳为

d饥01(t)
一→dt→ $σ工 (V)咖1 (t) 十γ12'n1(t) +β'n1(吟~ (1) 

由此方程可以解出脉冲激光结束时离化的原子数叫(τ) 为

σl(V)伽~O(t)
机o(τ) ~l~V /-:/00,,') ~ {1 → exp[一 (O"l(V)非十γ12十β) g'τ]} ， (2) 

σ1(ν)cþ+ γ12十β
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其中，均为激光作用前的基态原子数， g' = gl/ (gO+ gl) , go、 gl 分别为基态 10> 和激发态 11>

的统计权重。为了达到饱和离化必须要求满足下述三条件:

σl(V)怜γ12+β g'σl(V)衍判 (3)

(3)式表明为了要达到饱和和离化，不仅要求脉冲激光功率足够高，还要有相当大的脉宽，使

得其激光能量密度足以将被作用的原子全部电离。对于原子池真空度为 10-6 也orr，波长

4593λ，脉宽 τ=2间的情况，算得饱和电离所需的激光能量密度约为 1J/o皿20

三、实验装置及实验结果

实验装置如图 3所示。饱和离化条件要求必须具有足够大的能量和功率密度的激光。

此外，为保证第一步共振饱和激发，要求此激光可在 4593λ 附近调频，且要有足够窄的激光
线宽。实验使用天津试剂所的香豆素-4 染料p 研制了一台蓝色波段的可调频脉冲染料激光

器(在图 8 中给出了其主要元件参数)J 在染料克分子浓度为 5x104M 时(溶剂为无水乙醇)

获得了能量大于 300mJ"，脉宽 2削、线宽 0.5λ 的激光输出，调频范围 4550λ "，4620λ。上
述指标很好地满足了实验要求。

撒光器 原子束地

测量标准具

图 3 倍原子探测的实验装置

M1 , M2' Ma一平面镜，反射率分别为 Bl-1000/0， R2=900/0 和 R3=50%; Dt, D2一染料地;

F一干涉滤光片;F-P一法布里-西罗标准具;且，L:，.一透镜; BS1, BS2 , BS:;-分束器;G一触发器

Fig. 3 Experimental setup for Cs atom detection 

M t, M2, Ma-plane mirrors, reßectivity Rl=l∞%， R2=900/0 and R3=50% respectively; 
且， D2-dye 00118; F一interferen佣血恒r; F-P-Fabry-Perot etalon; 马， L2-1enaes; 

BS1t B品， BSs-beam splitte四 G一也rigger

聚焦到原子束池(如图 4 所示〉中的激光束直径为 O.24om o 在原子束池后用能量计监

测激光能量，用棱镜光谱仪监视激光波长，并以铠光谱灯作波长标准，用标准具测量激光线

宽和精确测量激光波长的相对变动，以 FH-56 型静电计检测电离信号。
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离子数
<1 0') 

3.94 

3 

2 卷

炉温 350.5K

真空度<10斗lorr)

激光功率密度 <10ðW/cmS)

图 4 原子束装置简图 困 5 铀原子共振双光子电离饱和曲线

Fig. 4 Schematic diagram of the atomic Fig. 5 Saturation curve of the resonance 
beam arrangement two-photon ionization of Cs atoms 

当激光器调频到 4593Å 时p 用上述装置观察到了明显的共振电离信号2 在共振波长处
测得的共振双光于电离的饱和曲线示于图 5 中。由图 5 可以看出 3 当激光功率密度达到

5.5x105 W/om9 时3 铠原子的光电离信号完全达到饱和。此时3 能量密度为 1J/o血气在较

低的激光功率密度下，图形近似为一直线J整个曲线为指数形状。直线的延长线并不通过坐

标原点3 这可解释为在更低的激光功率密度下第一步激发将达不到饱和2 电离的原子数与 φ

的关系较复杂y 已不是简单的直线关系。由图 5 还可看到当激光功率密度达到饱和值以后，

测量得到的信号离散性很小p 数据几乎完全一致p 而在未饱和部分离散性则大得多J 这主要

是由于在不饱和的情况下，脉冲激光器的不稳定性表现出较大的影响所造成。然而y进一步

改善脉冲激光器的不稳定性在目前是比较困难的，这就是必须在饱和条件下进行测量的原

因之一;而更主要的是p 只有在实验中达到饱和或超过饱和的功率密度和能量密度下测量到

的电离信号p才是代表被作用的真实原于数。因为只有在这样的条件下p 电离的量子产额才

接近于 10 少数铠原子探测实验正是在这样的条件下进行的。为了降低原子放度p 可以把

铅源温度降低到 1500 真空度为 10-6也orr (脉宽 2μ的的条件下3在共振波长处用静电计进行

测量。在该真空原子束池系统中，当没有原于束射出而只有激光脉冲作用时p 静电计指示为

零，因此可以认为2 在激光与原子束相互作用时p 在原子束系统中电极上所收集到的电荷全

部是铅原子电离后的正负离子对 FH甲56 静电计的输入电阻为 109!2，连接电缆和输入电

容之总和 0=21 μμf) 电压值为 O.4mV，测得的电量 Q= OV = 8.4 X 10-15 coulomb，即在

每次脉冲作用下探测到的锚原子数 NCB = Qle = 5.3 X 104 (13 为电于电量)3 这相当于作用区

原于浓度为 5.8 X 105/om3， 重复五次测量的结果完全一致。

四、原子数的计算

为了与测得的原子数的实验结果进行比较，对原子数假设一个简单的计算模型进行理
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论计算。在本实验中F 不能简单地按照原子束理论计算流量的方式来计算被激光作用的原

子数p 这是因为激光脉冲很短，在脉冲期间原子移动的距离可能小于光束直径的缘故。例如

在 15口C 时饱和原子的平均速度约为 2 X 1040皿/seo，在 2闷的激光脉冲期间，原子只移动

。 .04om，它小于激光束直径 O.24om，为此，应该认为被激光作用的原子数目 N 是作用区

(激光束和原子束重合的部分)中的原子数 N1 和在激光脉冲期间通过作用区的原子数 N'J.

的总和。

如图 4 所示3 显然它是底圆半径为叽高为 1 的圆柱体。设作用区与铠源的距离为 R，

R>>l, R>> '1" o 铠原子从原子浓度为饱和蒸汽压浓度"。的小室通过面积为 A 的小孔射出，
原子速度为与健源温度 T 相应的平均速度石。根据原子束理论，在血的时间间隔内p 通过

8 面所张立体角 0=8/4πP 的任一截面的原子数目可以表示为

N v, J t = noAv LJtS / 4πR'， (4) 

N哥， .dt 也可以理解为被立体角 Q所截的厚度为石• LJt 的小块球壳内的原子数。因此，在作用

区处厚度为射的这样的球壳内的原子数应为
N2r = 饥oA2'1"8/4πR2， (5) 

由于 R>> 矿和 R>> Z， 所以 2 俨S 近似等于这小块球壳的体积，故作用区处的原子平均浓度

为
n(R) =衍。Â/4 πR2， (6) 

由于俨<<R， 且 2'1"8 很小p 可以认为 2r8 小体积内各处原子浓度相等。作用区圆柱体的体稠

v= πr2l， 因此，
N 1 = n(R) • V = noÂ'1"2Z/4RSl 。

在脉宽 τ 内通过作用区的原子数为

由 (7) 和 (8) 式我们得到

N2= 悦。A(2'1"Zv't'/4πR2) 。

l)'l,oAZr N=iL-T (π俨十 2v份，
住 πR!4

(7) 

(8) 

(9) 

其中饥o=P/kT， 丽 = (8BTjπM)-1/2 0 P 是绝原子的饱和蒸汽压， T 为铠源的绝对温度， B
为气体常数， J.11 为饱的克原子量。 在实验中 J A = O.049om2, l = 1. 63cm, '1" =O.120m, R 

=9.5om, T=288K, P=4.753xl0-7 mmHg， τ=2μSo 代入 (9) 式计算结果 N 为 6.2x

104/脉冲，这相当于被测空间原子密度为 6.9 X 105 10m3 0 计算结果与实验值很好地符合。

五、结论

从实验中可以看出，满足饱和条件对少数原子的激光探测是十分重要的，它既保证了探
测的准确性，又大大减少了测量的离散性。在本实验中完全达到并超过了饱和所需的能量
密度 1 J/om~，而 Hurst[4J 的工作能量密度仅达到 200mJ/om2， 故只有 95% 的原子被离

化。
本实验采用的原子探测系统是拍真空的原子束 Stark 池，并用静电计检测电离信号。静

电计的探测灵敏度是有限的p 实验证明，该装置在探测数量级大于每脉冲 104. 原子数时是成
功的。它有利于克服原子池的窗片的污染，大大减低了噪声』提高了探测灵敏度。
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少数原子的激光探测是一个较复杂的过程3 特别是对具有较复杂的原子能级的原子更

是这样，本实验是国内开展这方面工作的初步尝试p 已测得每一激光脉冲 104 原子数』这样

的探测灵敏度使得开展以少数原子探测为基础的许多激光光谱工作成为可能J 并为今后探

测单个原子打下了基础。

这项工作是在张志三教授指导下进行的。
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Abstract 

The 也wo-photon resonanoe ioniz时ion experimen也 for the deteo也ion of ultra-1ow 

conoentration of ato皿ic oesiu皿坦 desoribed. 00皿ple也e satura也on of photoionization was 

aohieved. The number ()f atoms de怡。也ed wi也h eaoh laser pulse was measured to be 

5.3 X 104
• 

By using a 也unable dye laser we have aohieved 也he 也wo-ph的on resonanoe ionizations 

也e first photon exci也ed cesium atom from ground 的ate 62811且也。也he exoi切d state 72 P 1/21 

and the second photon ionized 也e exoited. oosium atom. 

In this experiment we bave used a home-made abla也ing~wall flashla皿p pumped 

pt由ed dyθlaser forced osoillator~ 也he ou古pu古 linewid古hw昭 0.5λJ waveleng也 4593λF
pulse energy 300 mJ J and pulse wid他 2μ. The laser beam was fooused 协力he region 

where a也omio beam i丑古eraoted wi古h it. The energy densi也y ín 也is region was always 

kep古 greater than 1 J / cm2
• Tbe ionized ion -eleotron pair w8S detected by 也he eleotrometer. 

r.Phe experímental value was 00皿pared with a 也eor的ícal oaloulation whicb gave 

a simple caloula挝on model. The experimental resul切 agreed very well with 也he

tbeore古ical caloulations. 




