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提要

剌用空心阴极放电灯的激光感生荧光技术进行了原子能级寿命测量的研究。对 5 个 Ne2p 能级和

Cu 4庐 POStl能级寿命的实测获得了很好的结果，表明这一技术具者很大的优越住和潜力.

一、前

利用原子束装置和激光感生荧光技术测量原子激发态寿命是传统方法之一。这一方法

灵敏度高、信噪比大3 测量精度相当高。然而2 元法利用原子束装置测量惰性气体高激发态

寿命。测量惰性气体原子激发态寿命的装置和理论基础都比较复杂囚。此外p 在测量难熔

元素的原子能级寿命时p 很高的蒸发温度将使原子束装直复杂化。特别在测量放射性元素

时，防护困难将会带来许多复杂的技术问题阻。

空心阴极放电(HOD)灯结构简单，易于制作，工作条件要求也不高。 HOD 溅射几乎可

以产生任何种类包括难熔及放射性元素的原子蒸气p 是一种很理想的原子蒸气源。我们过

去利用 HOD 灯和分步激发光电流谱进行的 Ne 高激发态寿命测量表明利用 HOD灯作为原

子蒸气源进行光谱测量具有很大的优越性和潜力阻。

本文报道利用 HOD 灯的激光感生荧光技术进行原子能级寿命测量的研究。对酶的

2p 高激发态能级和 Ou 4p2 月/且能级寿命进行了测量研究，结呆表明除了简便之外，这一方

法还具有许多独特的优点。

二、原理

对于稳态宜。D 过程p 在考虑放电等离子体特性基础上，可以采用速率方程法来描述灯

内原子能级集居数分布EGO

(dn7ö/dt )..... ~βl7önl+~Alk叫-(~Akm+崎+~βkn)nk十向吨 (1)

(d叫dt)=γ伺'11十~ðk'悦，耻，→p吨 (2)

其中均为 h 能级的集居数:βtk 为 Z 能级到 h 能级的激发碰撞几率 Alk 为自发辐射跃迁几

率;何为 h 能级的碰撞电离几率; Pk 为电子复合到 h 能级的复合系数n.为电子密度;γ 为
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单位时间内一个电子通过电离碰撞增殖的电子数;ρ=~向为总复合系数 ð&， 为扩能级辐

射紫外光子时p 在阴极表面的光电效应引起的二次电子发射增殖速率。可以导出，在低压气

体放电时[岳飞

γ=ρ~， 00 
式中何?是稳态时的电子密度F 当共振于 4 到 j 能级的脉冲激光 ^'i (i 为下能级)作用于HCD

系统时，有

(dLl向/dt)... (β'J.+BRJ.AJ) LlnJ- (A，十α计βi) Ll向十γ，L1向

一[(叫一何，J) + (Ll向-.d叫)JσijItJ (t) J (4) 

(dLl叫:jdt) -=βíjL1叫一 (Aj十吨+βj) Ll叫十γjLl向

+ [(叫 -nJ) + (L1n;- L1叫)Jσi;ItJ(吵 (5)

其中 .A k=~Âklj β~ = ~ ßJcl; BRj， 是 j 能级向 4 能级自发辐射的分支比 "'/71 是由电子复

合引起的 h 能级集居数增殖速率; L1nk 为 h 能级集居数对稳态值吨的偏离值; Lln幅是电子密

度对稳态的偏离值;σ'J 为 4、 j 能级间的光激发截面j I'J(均为激光光子流密度。

采用低压气体放电条件下的简化(γk<<γ;βíJ<<β1iβ;i<< β4 等) (4)，并令..4..+βt十αp

(1/叫); Â;+β1+αj= (1/7f/)' 则叫和勾分别为 4 能级和 j 能级在 HCD 灯内的寿命。则方

程 (4)和 (5)可以简化为

(d.d向/dt) =BR，rÅ.JLl叫- (Ll叫/叫)- [(何?-何1) + (Ll向-Ll问)JσI!I以吵 (6)

(diJn;/d均=一(iJ叫/可〉十[(饥?一呼) +(iJ向-L1nJ)Jσi，I，;(仇 (7) 

方程 (7) 用包含了上能级 j 的寿命句，但它还包括激光作用项，是一个相当复杂的方程。可

以用计算机拟合计算利用方程 (7)获得 4叫随时间变化的关系。然而3 如果脉冲激光作用时

间足够短F 则在激光作用消失后(设比时为初始时刻归功，方程 (7)变为z

d.dnJ 一 ån， (8) 
dt τ 

这是一个普通的指数衰减方程3 衰减的时间常数即为 j 能级的寿命吨。

已经知道，利用测量自发辐射荧光强度 P 可以探测能级粒子数的变化，即有

Pcx:;nJ=ß~+iJ町 (9)

从 (8)式激光作用消失后的 t-=O 时刻始y 积分后代入(9)式则有

Pocn~+Oexp( -t/τ'，)， (10) 
其中 O 是与激光光强、光激发截面，时刻 t=O 的确定等因素有关的常数。 (10)式表明，测量

的荧光光强中包含一个稳态分量(由 HCD 灯稳态放电引起〉和一个激光感生荧光分量。显

然，通过后一分量的测量可以获得 HCD 灯内该原子能级寿命值。

HCD 灯原子高激发态特别是亚稳态能级具有-定数量的集居数，因此可以通过脉冲激

光激友萤光测量高激发态原子能级寿命。

三、实验装置和测量方法

整个实验装置如图 1所示。利用一台被动调 QYAG 倍频激光泵浦一台可调谐染料激

光器作为激发源3 采用了 R6G、 RB、 DCM 等染料』波长调谐范围大约为 5700--6900λ。染料



8 期 采用空心阴极放电灯的激光感生荧光技术测量氛和铜原子高激发态寿命 675 

激光的线宽约为 O.1Å，脉冲半宽度约为 10 丑S。在测量 Ou 句2 Pg/2 能级寿命时利用高重复
频率(16 kHz)、短脉冲(半宽度约为 20 nS)的 OuOl 蒸汽激光器作为激发源二测量是在市售

Ne-Ou HOD 灯上进行的，利用了光电

流效应来监测激光的共振。以普通的

0.5m 单色仪(进光处加上滤光片〉分光，

利用高灵敏度、低噪声、快响应的光电倍

增管及宽带脉冲示波器测量荧光。为了

减小空间电荷效应引起的光电倍增管饱

和，在功率和发热允许的范围内尽量减

小分压电阻值J 并在电阻上并联电容器。

采取这些措施将使倍增管在脉冲工作时

阳极电流的线性范围增大到约1OEAmo

采用了低阻(500)输入以保证响应时间

足够快p 整个测量装置的响应时间小于
2血。

阔步信号

图 1 涮量 Ne 和 Cu 高激发态寿命的实验装置

Fig. 1 Experimental setup for 皿easuring

lifetimes of the high exci古ed s也，tes of 

Ne and Cu 

对 Ne 是 5 个 2p 态能级和 Ou 4p2 Pg/2 能级进行了实验测量，测量中利用了集居度很高
的 Ne1SIi和 Ou 4s2 2DIi/2 亚稳态作为下能级。 两种原子的能级结掏图都是十分清楚的口，飞
实际的测量表明F 激光感生荧光信号峰值要比稳态背景荧光信号大 2，...， 8 个数量级，因而测
量的信噪比相当好。

四、实验结果和讨论

图 2(的和(b)分别给出了Ou午2月/2能级和 Ne2p6能级激光感生荧光强度的衰减曲线。

利用这些曲线可以计算所测量能级的寿命。图 8(α)和 (b)分别是染料激光和 Ou 激光的脉冲
披形，这一披形在计算能级寿命时需要考虑。测量结果列在表 1 中，表 1 中还列出了过去报
道的结果U.O，飞显然，我们的测量结果相当好e

20.皿Vldivj 10nsl'也v 50mV /div; 10ns/div 

(0)φ) 

图 2 (的 Cu 句2月1r-4s(3248 Á)跃迁和 (b) Ne 2pr-1s:a 跃迁(6599λ)跃迁的辐射衰减
Fig. 2 Radiative decay of the transition: (α) Cu 4rP~/r-4s(3248 λ) and (b) Ne 2pr-1s:a (6599且〉
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(α.) (b) 

图 3 (α〉染料激光和(的铜激光的脉冲波形

Fig. 3 Pulse waveforms of (α) dye laser and (b) Cu laser 

表 1 某些 Ne 和 Cu 能级的寿命

Table 1 Lifetimes of some states of Ne and Cu 

寿 fp- (IL'3) 
能级 激发波长及跃迁 测量波长及跃迁

这一工作 过去报道结果

Ne 2白 导882Å 185→2白 6599 Å 2P2-1s2 18.4士2.0 16.2[7], 18.8土 0.3口]

Ne 2卸 5945 Å 185-2p!l 6678Å 2归-1句 15.5土 2.0 15 .4[7], 19.1土0.3口1

Ne 2Pð 5975 Å 185-2p5 6717Å 2由一182 17.3土 2 . 0 17.5[7]， 19.9土0 .4旧

Ne 2的 6143 Å 185-2P6 6930 Å 2p6-182 19.7土 2.0 19.3町， 19.7土 0.2口]

Ne 2p7 6217 Å 185-2P7 7024Å 2如一182 17.3土 2.0 17.4[7], 19.9土0.4[1]

Cu 4p2巧A 5106λ482 2 D6I'J-4p2 Pgβ 3248Å 4萨 P~-48 12.0土2.0 9.7臼1

正如前面原理分析时说明的，只要选取合适的 t=O 进行计算2 可以避免激光脉冲宽度

的影响。对于 Ne 的 6 个 2p 态能级，我们都选取荧光衰减曲线起始 20ns 后作为 t=O 时刻，

因而有效地保证了测量精度。由于 Ou 激光脉宽较大，且所测能级寿命较短，必须采用计算

机拟合处理才能获得好的结果。

实验表明，在 HOD 灯电流的正常工作范围内 (2"-'20 mA) J 电流对 Ne2p 态寿命测量没

有明显影响。为了保证信号足够大以提高信噪比p 我们选取的灯电流是 10mÅo 灯电流对

Ne2p 态能级寿命测量没有明显影响。这点表明J 电子、原子碰撞的影响不大，即向十的<<.AJJ

所以可以忽略向和钩的影响。

HOD 灯电流对 Ou 4p2 Pg/2 能级寿命的测量结果有很大的影响，在灯电流变大时，所测

得的能级表观寿命明显增大。这一点可能是由于 HOD 灯电流的增大将大大增加灯中的 Ou

原子密度，因而"共振俘获"效应会明显增加 Ou 4p2 Pg/2 能级的表观寿命。采用足够小的灯

电流可以避免这一效应的影响，但灯电流太小将会影响信号的信噪比。因此进一步提高测

量精度应当采用外推法来得到。

除了系统测量误差之外p 误差主要来源于激发激光脉宽、测量系统响应时间及各种噪声

影响。如呆采用 Boxcar 测量可提高信噪比减小测量误差3 而利用计算机用最小二乘法拟合

计算以及反卷积技术处理J 将大大减小激光脉宽及测量系统响应时间影响。
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五、结论

利用放电理论和速率方程p 首次推导并证明了用 HOD灯的激光感生荧光技术测量原子

能级寿命的可能性。在实验中完成了 6 个 Ne2p 高激发态能级及 Ou4p2pg;且能级的寿命测

量。由于直流 HOD 灯中p 电子、原子碰撞等因素对能级寿命的影响远小于所测量的这 6 个

能级的寿命[气因此实测的结果与这些能级真实寿命的差别也很小。在必须考虑碰撞及原

子密度等因素影响的情况下，可测出能级表现寿命与气压、灯电流等的美系，并利用外拉法

获得真实寿命值。

实验结果表明，利用这一技术测量原子能级寿命具有下列优点:

(1) 可以测量惰性气体原子能级寿命3 这是用其它简单方法很难进行的。

(2) HOD 可以产生几乎任何种类原子，包括难熔金属原子蒸气，并且装置十分简单.
(3) 容易获得高激发态数据。

由于这些优点，使这一方法具有很大的潜力和应用价值。
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Abstract 

Using hollow ca也ode lamps, the atomic state lifetimes have been. measured by 

laser ftuorescence speo怡oscopy. The results ooinoide with the data obtained by other 

me也hods. rrhis 国chnique has proved its simplicity and versa也ility 00皿pared w.ith 
。 thers.




