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建立了一个有关敏化荧光的解析模型。用敏化荧光和共振荧光的实验数据，可由该院型定出由于电

子与原子碰撞而产生的原子能级间的转移速率。作为例子，用此法具体确定了部分离化的氨等离子体(电

于密度是 5xl014 cm-3，电子温度1.1eV) 中氨原子的 3 3P 能级的总去激发迫率以及能级 3 3D 到 3 3P 的

转移速率.

一、寻|

用足够强的激光脉冲共振激发原子的某一跃迂J 可使该跃迁的上能级瞬间获得粒子数

增加y 并通过自发发射形成共振荧光。同时3 由于某种碰撞快速转移过程3 如部分离化等离

于体中电子和原于的砸撞p 泵浦跃迁上能级集居的粒子会迅速向邻近有关的能级转移p 转移

后的原子的自发发射3 形成敏化荧光J 也称为碰撞感应荧光。

敏化荧光光谱p 可以成为测量原子能级碰撞转移速率的重要方法。本文首先建立一个

在光强快速上升的单次激光脉冲泵浦条件下有关敏化荧光的理论模型。与多能级的碰撞和

辐射模型∞不同3 此模型只研究敏化荧光跃迁上能级的速率方程。在方程中只考虑该能级

与泵浦跃迁上能级间的速率过程3 并不一一考虑它与其它能级间的搞合p 但考虑其它能级的

总效应。作适当的近似后，能够直接导出敏化荧光上能级的粒子集居数增量随时间变化的

解析式。它清晰地描述了敏化荧光强度随时间变化的时间谱。根据共振荧光和敏化荧光的

实验测量数据3 由此解析式可求出敏化荧光跃迁上能级的去激发总速率以及与共振荧光上

能级之间的碰撞转移速率。能具体确定两特定能级间的碰撞转移速率y 从而可能直接与从

理论碰撞截面计算的速率相比较3 这是多能级碰撞和辐射模型所不能的。

在本文的第二节中J 具体运用这一解析理论模型以及共振和敏化荧光的测量数据J 计算

了部分离化的氮等离子体中中性氮原于的 g3p 能级的去激发总速率和能级 g3D 到 g3p 的

转移速率。

一、理论模型

因 1 为说明敏化荧光产生的能级示意图。图中 Nm 和 N由分别为激光泵浦跃迁和敏化
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荧光跃迁上能级的粒子密度" O~ 是能级刑以外所有其他能级由于碰撞及辐射过程转移到能

级饨的速率，其量纲为 cm-3 .s-1 •，对 O~ 的主要贡献来

自于饨的近邻能级。 N，Jfn 是由于碰撞及辐射过程从能级

n转移到除能级例以外的所有其他能级的速率。 NmKmn

和 N"K"m 分别是由能级饥到能级饵以及能级饥到能级刑

的速率。假定一个阶跃长激光脉冲在 t=O 时刻开始和原

子系统作用y 激发一个上能级为刑的跃迁。激光作用前

后p 能级纯的速率方程分别为

舌 N1lO钊呻俨叫0俨=(饥σαi十KιmnN凡hωm呐ω0ρ)卜一 (似D~十K扎ιnm隅)川川山N几Nno呻0
(οt< O的)， (1) 

骨Z

阁 1 说明敏化荧光产生

的能级示意图 i Nd(t〉=[吼叫O~(t) + KmnNmL (t) J 
dt Fig. 1 Schematic diagram of 

七he energy levels for illustra- 一 (D~十K仰)NnL(t) (t>O)) (2) 

ting the creation of sensitized 式中下标。和 L 分别表示激光作用前后该量的相应值。

fìuorescence (1)式说明在无激光照射情形下y 进入和离开能级饨的总速

率相等(见本文第四节的说明)。方程。〉可进一步改写为:

tL山十LlNn(t)J = 阳4l0~(训 +Kmn问+L.lNm(t) ] 

一 (D~+Knm) [Nno +41Nn(t)J.. (3) 

式中 JNn(t)是能级"的粒子密度的增量4lNm (均是能级俐的粒子密度增量。对共振荧光

的研究可获得 JNm(t) 与时间的具体函数关系。例如y 文献 [2] 指出p 当用阶跃长激光脉冲

共振激发氮等离子体中氮原子的 3 3D→2 3P 跃迁时p 能级 3 3D 粒子密度增量 fJNm(t) 是下

列时间的函数，
LJN m(t) =Ae(-D~nt) +B, 

在特定的电子密度和温度的条件下J (4)式中的 A、 B 和 D'm 均为常数。

注意到这一物理图象:强泵浦激光的作用主要使共振跃迁上能级的粒子密度产生一大

的增量 JN隅。) (特别是在激光脉冲照射的开始一段期间内)，其它能级的粒子密度受扰动较

小。据此p 可作出 LJO~(t) =0 的近似。由 (1)式和 (3)式得

(4) 

舌 [fJNn (t) ] + DnLJN n (t) - K mnJN m (t) 二0.，

(5) 式中 Dn=D~十Knm 采用 (4)式作为 JNm (功的表达式J (5功)式的解是

iJN飞凡n以fI(tωt功〉 = E 押mnA
Dn 一D川;凡 Dn

自于激光脉冲从 t=O 以后照射原子系统，而在元激光照射情形下p 能级"上的粒子密度处

于准稳态分布(见四讨论)J 即 t=O 时能级饨的粒子密度增量 JNn(O) =0。故 fJNn (功的最

终表达式为

AN"(S)=kmA [1-e一 (D..--D~) tJ e-D;"t +互旦主 (1_e-Dnt) (6) 
Dn-D:

71 
1..- .J - Dn 

原子由能级 n 跃迁到能级 P.. 自发发射到立体角 fJQ 内而形成的敏化荧光强度的表示

(5) 
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LJN嗣(t)

A+B 

AN"，(τ) 

~N二。〕

B←卡一一一一一一一一

。

图 2 能级响和饨的粒子密度增量随时间变化的示意图

Fig. 2 Plots of the increments of popnlation densitìes of level m and n vs time t 

式为: I(t) =iJN怕 (t) AnpF ((J~ 伊) (LlD/4π) 元ωnp~ 式中~At1l1 是能级饵 rvp 的自发发射系数3 如呻

为敏化荧光的光子能量~ F(OJ 伊)是表示荧光强度随发射方向而变化的一个因子3 若发射是

各向同性p 则 F(OJ ψ)=1。由上式可见y 在固定方位观测敏化荧光，其时间谱是由 iJNfi (白

的时间函数决定的。同样y 共振荧光的时间谱是由 LJNm(t)决定的。 iJNm(t) 和 LJN.峙。)随时

间的变化曲线如图 2 所示。图中曲线(α〉为 NfI (t) 随时间#变化的曲线 (b) 为函数 KmflA

(1- e-(Dn~D与) t) e-D'm t I D侃一D'm 随时间 t 变化的曲线 (c) 为函数 K阳B(l-e-D叫 IDn 随时

间 t 的变化曲线。

由于在时间 τ 时 LlNfI(τ)(即敏化荧光强度〉处于极大值，故有关系式 d[LJNt1 (t) ] t=7:/ 

dt=O。将(6)式代入此判别式p 得:

矶f问τ=[3饵"一 D~!) +D• "'"0 (7) 

由共振荧光的测量可获得 D'm 和 B/A 的实验值。 τ 由敏化荧光的时间谱测定。 (7) 式中的

未知数 Dn 可以通过尝试代入法或作图法求得。

将(6) 式中的时间 t 用 7 代替，结合(7) 式F 可得表式:

L1Nt1 ( τ) 
kmn=D(8) 

n LfN m(τ) 口

将 .dN冉(τ)/.dNm (司的实验值和由 (7)式求出的 Dn 的值代入(8)式，即可求出 Kmfl 的值。

三、测量举例

图 8 为用闪光灯泵j甫的可调频脉冲染料激光器研究等离子体中氮原子的共振和敏化荧

光的实验原理图。图中 : 1 为染料盒及闪光灯系统;2 为两个激光调频 F~P 标准具;3 为

激光输出镜 4、 6 为 Glan-rraylor 激光偏振器;5 为普克尔斯盒 7 为光阑 8 为氮等离子

体;9 为消光装置; 10 为聚焦透镜; 11 为快速光电倍增管; 12 为光栅单色仪; 13 为快速示

波器; 14 为激光腔的反射镜。

氮等离子源是 700m 长p 直径为 4.5cm 的直线 Z 为箍缩装置。纯氮气压 0.45 Torrc 
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用类似于文献 [3J 所报道的激光干涉法测量等离子体的电子密度 (nø) 0 电子温度 (Tø) 则用

141 

测量等离子体中对应于氮原子 4 SD→

2 3P 跃迁3 波长为 4471λ 的线光谱和
连续发射光谱强度之比的方法阳来得

到。为了在适当的电子密度和温度条

件下进行实验F 选择在气体放电峰值

电流(放电电流持续 5川左右)之后

85μ 的余辉区域3 用激光照射等离子

~ ( 

13 

图 3 测量共振荧光和敏化荧光的实验简图 柱和观测共振及敏化荧光。这时3 等
Fig. 3 Schematic diagram of the exp町1- 离子体是均匀、无电流的。 且测得

血lent for measurements of resonant and ne = 5 X 1014 cm -3, T 11 = 1.1 e V 0 

sensitized fluorescences 
脉冲染料激光器采用若丹明 6G

染料J 用间隙为 100μm 和 6μm 的两个法布里一咱洛标准具调谐激光振荡频率到波长为

5876λ3 与中性氮原子的 3 SD→2 SP 跃迁共振。激光线宽为 0.3Åo 激光腔外的普克尔斯盒
使光脉冲整形，上升时间为 1ns 左右J 脉宽 0.16川3 峰值功率密度大于 200kW/om2.λ，
足以饱和能级 2 SP 的吸收。

用 Monospek-1000 1 米光栅单色仪和响应时间小于 2囚的快速光电倍增管3 探测垂

直于泵浦光束方向的共振荧光及相应于 3 SP→2 SB 跃迁2 波长 3888λ 的敏化荧光。用
Tektro丑ix 7904 快速示波器显示荧光的时间谱图。图 4(α) 为泵浦激光脉忡波形的照片3 图

4(b) 和 4(d) 为共振荧光和敏化荧光时间谱的照片。

中←J「一

(α) (b) 
图 4

Fig.4 
(α) A pulse waveshape of pumping laser at 5876 Å (50 ns/di v); 

(c) 

(b) Tbe time behavior of dírect reso丑ant fiuor钮cence (50 ns/ div); 
( c) The time beha vior of sensi tized 丑uorescence at 3888 Å (20 ns/ div) 

用标准鸽灯校对了包括光栅单色仪及光电倍增管在内的整个探测系统的光谱响应。通

过氮原子发射谱线强度的绝对测量2 测寇了元激光照射下能级 3 SD 和 3 3P 的粒子密度。通

过共振及敏化荧光对相应的本底发射增强的测量2 就能直接测定 3 3D 和 3SP 能级的粒子密

度增量及它们的比值。

表 1 列出了有关参量的测量值以及由这些测量值从上节的解析模型所求得的 3SP 的

总去激发速率 Ds，p 和 3SD 到 gsp 的转移速率 KS8D-+S'PO 用此法所得结果3 估计误差小于

例如 o 应该指出3 所求的这些速率数值包括碰撞速率和自发发射速率。两能级间的自发发

射速率一般已由其它方法求得2 故碰撞速率也随之可定。在本实例的条件下J 碰撞速率主要

/ 



3 期 用荧光光谱法测量电子与原子激态碰撞转移速率 227 

出电子和氮原子碰撞决定。

目前3 尚无有关电子与氮原子碰撞截面的精确的理论公式。根据 Johnson 和 Hinnov

的半经验公式[5J 并认为等离子体中的电子速度服从麦克斯伟分布律p 利用与本实验相同的

电子密度和电子温度，计算得到 33P 的总碰撞去激发速率和 3 3D→3 SP 碰撞转移速率分别

为 5.9 X 10()s-1 和 3.1 x109 s-1。这比表 1 中的结果高一个数量级以上。

表 1

τ 
Dn 

(三 D33p)
Kmn 

(~}ζ3'D→3'P) 
t1N11 (τ) /t1N响。 D'r，.

("",t1N:l •p (r)j!JN 3 'D(τ)) ， (""， D~叫

8 且S 0.312 2x107 8-1 4 .45 X 108 8-1 1. 39x108 s-1 

在对类似电子密度和电子温度的氢等离子体阳的有关速率过程的研究中y 也已发现用

Johnson 等人的有关理论碰撞截面公式和原子的多能级碰撞和辐射模型不能预言实验结

果。文献 [6J 指出2 若人为地把电子与氢原子碰撞能级转移速率的部分理论计算值降低 10

倍3 则多能级模型的计算机计算结果与实验结果就符合得较好。这与本文所揭示的有关碰

撞速率的理论计算值偏高的结果是一致的。

四、讨论

该模型假定 Nmo 和 N倪。与时间无关。即在无激光照射的情形下，能级响与饨的粒子

密度处于稳态分布。对于热力学平衡系统3 这是正确的。对于与激光脉冲时间宽度相比弛

豫速率很慢的一类非平衡系统3 这一假设也是很好的近似。以第三节所提的实验为例2 氮等

离子体的复合过程约经历 200μ吃泵捕激光脉宽为 0.15闷。而本模型所关心的时间尺度是

一个激光脉冲期间(且主要是脉冲的前半部分)"在这一短暂期间p 中性氮原子各能级上的粒

于数分布近似为稳态的。

当用脉冲激光泵浦一个跃迁时p 能观察到一系列波长不同的敏化荧光p 这说明能级响

上的粒子除了向能级优转移外p 还向多个其它能级转移。但实验观察到的这种由于碰撞和

辐射转移所造成的其它能级的粒子密度增加远小于能级刑本身由于强激光的直接泵捕所

获得的增量 JNm(t) 0 另外， ANm(功的增长速率远大于其它能级上粒子数的增长速率。故

该模型中的另一个假定3 即激光作用后p 由其它能级转移到能级饨的总速率的增加主要起因

于能级刑的粒子密度的增加，由于其它能级粒子密度的增加所产生的影响是可以忽略不计

的y 即 L10~ω=o} 是一个好的近似。

总之p 当选择合适的跃迁和足够的泵浦激光强度p 使能级 m 获得尽可能大的粒子密度

增量 JNm(t)} 对于与能级 m 有较强相合的那些能级叽使用本文所建立的模型来求有关的

速率p 估计可以获得误差小于 30% 的近似结果。

本文第三节所引用的实验p 是作者访问英国帝国理工学院 Blaoke材实验室期间的部分

研究工作。 D. D. Burgess 教授提供实验室和有关设备;该实验室的 G. Kolbe 协助实验工

作并进行过许多有益的讨论:张承修教授对本文原稿提出修改意见;作者一并表示感谢。
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Abstract 

An ana]ytical modûl for sensi古ized 自uoresüence has been developod. SOille eleotron 

úo11isio丑al tra丑sfer ra北es between exoited 的ates of 也he a古om oan be 0乱loulated from this 

model using experimental data of both sensitized and direo古 resonant fluoresoenoe. As 

a丑 exampleJ 也he oollisional 也ransfer rato from 3 3D to 3 3P and the 也otal de-exoi归，tion

ra如 of 3 3 P of neutral heliuI丑 have been d的ermined with this 皿ethod in a partiall y 

ionizûd he1iu皿 plasma. in whioh the eleotron density and eleotron tempera也ure are 5 x 

1014 om -3 and 1.1 e V respeotively. 




