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提妾

剌用时〈冲染料可调谐激光激发原子密度为 1014 ，.... 1018 cm-3 的稠密碱金属饵蒸气，在 5780 1.-.5920λ 
被段内测量了激光共振电离光谱。结果表明，除了轩原子缸一制(n=10-16)、4s→ω (n=12，...， 18) :观光

子跃迁以外，还出现了伺 4p-7s、停-5d 跃迁。这种跃迁的电离光谱信号是由于在饵蒸气中饵分子-原

子1昆合双光子跃迁而产生的。本文对饵蒸气j昆合双光子跃迁进行了讨论。

我们利用激光共振电离光谱方法测量了饵蒸气在 5780λ ，....， 5920λ 波长范围内的光谱，
结果表明，除了何原子也→ul(n=10"""16) 、 48→13 (n = 12", 18) 双光子跃迁而产生的共振

电离信号以外p 出现了四条锦原子句-7s， 4p-5d 跃迁的共振电离光谱信号。如果从一般

的原子热布居来解释这些从年态出发而又很强的跃迁光谱信号是很困难的。正如实验结

果表明，它们的形成是归于在稠密的碱金属蒸气中所存在的碱金属现原子分子参与的渴合

双光子激发过程。

一、实验装置、结果和讨论

1. 实验装置

激光共振电离光谱方法是利用一种电离探测装置测量由于原子、分子体系共振吸收激

光光子而受到激发处于激发态后产生的电子离子对的光谱测量方法。这种方法具有其独特

的优点，特别适于高激发态光谱测量。

实验装置包括一台脉冲染料激光器(1)，使用了美国 Ohroma也ix 公司 OMX-4 型闪光灯

泵浦可调谐染料激光器F 染料为若丹明 6GJ 输出激光的脉宽大约 1μS，峰值功率为几千瓦，

线宽约为 30m-10 碱金属蒸气在一个带有鸽丝作成的离子探针的热管炉(2) 中产生，通过控

制热管的温度p 可以得到原于密度在 1014 ，....， 1018 cm-3 的何蒸气。通过电阻 R 给热管中央

的探针提供〕定的偏压。探针接收到的激光作用产生的离子(脉冲信号)通过电容 σ 送入

BOXClar 积分器(3')处理p 最后在记录仪 (4) 上绘出光谱。 Boxcar 积分器的触发信号取自激

光器闪光灯触发信号的同步输出。另外，也可以用脉冲示波器(5)来监视激光共振电离光谱

信号。波长定标使用了一个自由光谱范围 FSR=6 .40士 0.01om-1 的空气间隙法布里-硝
罗标准具(6)，利用双笔记录仪可以在记录激光共振电离光谱信号的同时记录扫描激光波长

所产生的法布里一拍罗标准具的干涉谱，用它确定披长的相对位置c 波长的绝对位置标定是
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通过由于押中所含有的杂质饷而在何蒸气中出现的锅原子 D 线的共振电离光谱(波数为

16956.18 cm-1 和 16973.38 cm-1) 来实现

的。

2. 实验结果和讨论

实验中得到的拥蒸气在 5780 "，5920 Å 
波长范围内的激光共振电离光谱在图

2 中给出。在激光的峰值功率较低、原

子的蒸气密度较稠密的情况下F 我们得到

了何原子双光子跃迁缸-nd(n=10"， 16) 、

公→1.8 (n= 12"'18) 的共振电离光谱信号，

但信号的强度较弱。相反地，在这一波长范围内，我们还得到了大约在 5784λ、 5803λ、
5814A 和 5833λ 处的四条对应于押原子年-7s、句 -5d 跃迁的共振电离光谱信号，其强
度远远大于双光子跃迁的共振电离光谱信号。这表明在热管中的饵蒸气有很强的句态原

子布居。 4型态的布居不可能是由于热布居的结果，因为 4p 态大约在基态 48 以上 13000

cm-1，即使在 800K 温度下也只有大约为基态也原子数目的 10-10 倍的原子处于句，这样

少量的华原子不能产生测量结果中那样强的电离信号。

5860 5840 

Wavdength (.Á) 

因 2 饵蒸气在 5780 "， 5920 Å 波长范围内的激光共振电离光谱
Fig. 2 Laser resonan七 ionization spectrum of potassinm vapor 

in the range of 5780-5920 Å 
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为了说明何原子停态产生过程，我们进一步对热管炉内拥蒸气进行了吸收光谱测量和

激光激发下的荧光测量。测量结果在图 3、图 4 中给出。结果表明:第一，句态悍原子布居与

激光照射何蒸气有关，虽然实验中所用激光波长不处于何原子也一句跃迁波长附近。 在没

有激光照射时，我们没有测量到御原子给-4s 跃迁的荧光信号3 这时句态只有少量的热布

居，跃迁到基态所发出的荧光非常弱以致测量不到。 但是当激光照射到御蒸气中时情况友

生变化p 测量到了由何原子句到基态 48 跃迁的荧光，因此可以肯定句态的布居是与激光

照射何蒸气相关的。第二，吸收光谱中出现了明显的何分子(二聚物〉吸收带，说明在我们的

实验条件下，何蒸气中有大量何分子存在，因此，何原于句态的布居有可能与分子存在有

关，实验正好说明了这一点。
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图 3 跃迁 4 'P3/!!-4 !!81/2 图 4 在各种温度下伺蒸

荧光测量 气的吸收光谱

Fig. a Fluorescence measurement of transition Fig. 4 The spectrogram of potassium vapor 

4 'JP3/2• 4 281/!! (excitation wavelength 5829 Á) absorption at varicus te皿peratur四

图 5 是何分子 K2 的势曲线和何原子 K 的能级图。对应于分子跃迁 X l2Jt一-A 12~， 

X12t-B1II" 和 X 12t-o-1II;筒，有三个分子吸收带存在，分别在 8000λ、 6500λ 和 4200主
附近。其中，吸收带 X 12t.-B lIIu 在我们吸收光谱中已经出现，另外两个不在我们的吸收

光谱测量范围内。除此之外，在吸收谱中发现了一个在 5700λ 附近的连续吸收带，它对应于
饵分子中不稳定的三重态之间跃迁。这个吸收带的实验观察最早为 Rebbeck 等人报道凶，以

后 Kraulinya 等人用测量分子的激光诱 an- i 

导荧光方法也观察到了它的存在E刻，并 mω.77 

且发现在一定温度下，它可以扩展成为

5300 I'J 5900 λ 宽带吸收。由于关于分 棋
子三重态的研究工作较少，丑，ebbeck

和 Kraulinya 等人都未能确切认定这

一吸收所对应的高能位三重态。由于这

一宽带吸收的存在，我们可以对观察到

的强的年-78、华-5d 跃迁光谱信号做

以下解释:当染料激光在对应于饵分子

吸收的波段内调谐时，处于热状态的稠

密拥蒸气中 48 何原子碰撞形成处在

b ô2t 态的何分子p 然后吸收激光辐射而

被激发到一定的高排斥态(取决于激光

辐射波长和分子的两原子核间距离)，出 . 
| 飞飞、.也.-:+4/'1

现解离形成激发态4p何原子和基态 48 l\ t--\---一二字F一1------ 叩 吨

饵原子。如果把激光调谐到与华-78、4p \ /.&凹，
←5d 跃迁之一共振时，那么在第一个光 . ",Uí.7U L 

子解离饵分子形成钢原子句态布居(大 图 5
约在 10-9

I'J 10-13 秒之内(3J) 的"同时"第二个光子可能激发解离后产生的句何原子到 7[;

或出态之一，产生激光共振电离光谱信号。这种激发过程总起来讲是一种两兔子过程，并
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且同时有分子、原子跃迁参与，所产生的最终激发态与起始的基态宇称是相同的，因而常被

称做为1昆合双光子跃迁 (Hybrid 忖o-photon 忧ansition) 。这种混合双光子跃迁在铠[4]、

蜘[5]、锢C飞错m等金属蒸气中都已经观察到，在何蒸气中 Shen 等人也在 4600λ "，， 4720λ

波长范围内观察到了这种激发过程[830

一般认为[9] 在碱金属蒸气中激光激发原子的离化过程可以分成三种形式: 多光于离

化，原子-原于碰撞离化(包括能量合并碰撞离化、激光诱导碰撞离化和缔合离化)以及电子­

原子碰撞离化。究竟激发态原子以何种过程离化，主要应当取决于实验中激光的强度和原

于蒸气的密度。在较稀薄(原子密度在 1012 cm-3 以下)的原子蒸气中p 如果激光强度足够

强，多光子离化过程则是主要的;而激光强度不是很强、原子蒸气又较稠密时，原子之间的碰

撞离化过程就将成为主要的了。 Lee 等人口0]利用质谱方法分析了在何蒸气中光激发产生np

激发态的离化产物，发现当主量子数 n~6 时离化产物主要是何分子离子 Kt，而不是何离

于五\而只有当何原子被激发到主量子数 n 很大的激发态时离化产物中押离子 K+ 才成

为主要的。这也就是说明了在 n~6 时主要离化过程是缔合离化 (associative ionization丁，这

时原子激发态的能量 EA 满足缔合离化过程的能量条件 EA~IA-Dt (其中 1.4为原子的离

化能J Dt 为分子的解离能)。对于饵， IA=4.341eV, Dt =0.764 eV.，激发态 78 和旧的激

发能都大于 1A← DtJ 因此在实验中较稠密的锦蒸气中通过混合双光子跃迂过程而产生的激

发态 78 或"何原于在与基态 4s 饵原子碰撞时极易出现缔合离化t

K(7s 或 5d) 十五 (4s) 一→ Kt十 e 0 

实验得到的跃迁句-78，华一-5d 离化信号强度与激发的激光强度的关系如图 6 所示，
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图 7 离化信号强度与原子蒸气密度的关系

Fig. 7 Ionization signal intensity as 
a functìon of vapor density 

(b) (ω丁百世光强度(任意单位)

图 6 离化信号强度与激光光强的关系

Fig. 6 Ioniz忍耐on signal intensity 础

a function of laser in国nsity
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而离化信号强度与何原子密度的关系在图 7 中给出。从图 6 中可以看到2 这些跃迁(以

4 2 
PS/2 - 5 2Ds /2 • 5/2 为例)的离化信号强度与激发的激光强度的平方成正比，并且在光强较强

时呈现饱和趋势。这表明测量到的离化信号的形成与两个光子吸收有关。正如前面所述F
在我们的实验条件下3 原子密度较大激光强度又较弱3 光电离产生离子的几率很小，激发态
78、旧的离化主要为缔合离化过程p 因而这种离化信号与光强的关系又进一步表明产生 78、

"的激发过程是与两个光于吸收有关的，即通过泪合双光子跃迁产生激发态 78、出何原

于。

一、结论

综上所述，御蒸汽中句一78、 4p-5s 跃迁的激光共振电离光谱信号形成是由于在稠密

的饵蒸气中处于最低排斥态的何双原子分子吸收披长对应于何 4p-7s、 4p-5d 跃迁之一的

激光辐射被激发到一激发排斥态

五2十h1l， 一→五; (i=l, 2, 3, 4) 

后解离形成的年态饵原子吸收同一波长的另一个光子而共振激发到 78 或 5d 态z

K(4 2P1/ 2) +hV1 旦旦士~ K(7 281/ 2) 

五(4 2Pω +k1l2 旦斗五(7 281 / 2) 

K(4 2Pl/2) +hvs 旦旦今 K(5 2D3 / 2) 

K(4 2P3 / 2) +kV4也兰 K(5 2D3 / 2•5 / 2) 

最后在与基态也掷原子碰撞中产生缔合离化

K(7s 或 5的十五(48) 一→ Kt+e- 。

我们的工作表明p 在研究稠密的碱金属蒸气中激光产生的激发、离化过程时必须注意考

虑可能由于碱金属双原子分子参与而出现的新现象。

作者对美国国立阿贡实验室研究员、吉林大学客座教授陆光祖博士的热情指导表示感

谢，对骆兴业副教授在理论分析上的指导以及袁悻谦、王清文等同志在实验中的帮助表示感

谢。
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Abstract 

4 卷

We have measured the resonant ioniz的ion spectrum of alkali-motal po切.ssium

vapor in the range of 5780 Å ，，-， 5920λ， using a flashla皿p pumped tu卫able dye laser. 

The results show that 也he two-photon 也ransitions of atomic potassium 4 ... 一响s (n=12 ,,-, 

18) , 48十nd(n=10"-'16) and stronger atomic potassium 句-78， 4p~5d transitions have 

been obtained. These ioniza tion signals of 句-78， 4p-5d transi妇ons are produced from 

potassium dimer-potassiu皿 ato皿 hybrid two-photo transitionS. We have disoussed 凶。

r创ults.

备 Thia pa.pex wa.s xeported at '8~ IOL (Guangzbou, Ohina). 




