
第 5卷第 8 期

1985 年 8 月

光学学报
ACT.A OPTICA SINICA 

纳原子的饱和三步共振光离化

厚美夹 张祖仁 冯宝华 余永袖 韩全生 米忠路
〈中国科学院物理研究所〉

提要

Vol. 5, No. 8 

August, 1985 

本文报道了用一个火花障同时能发两台独立调谐的染料激光器(复合腔式、肉光灯泵浦〉实现对钩原

子(3S-3P-4D)三步共振饱和光电离，并对饱和跃迁情况下的系统速率方程进行了近似的解析解，与实

验测得的电离曲线很好地符合，同时测量了电离激光束波长为 5890Ã 时的。态电离截面， σ4D=- (1 . 2士
。 .4) X 10-18cm~，并进行了电离截面的理论估计，与实验值较好地符合.

近年来由于原子束技术与可调谐激光器的发展，使得原子激发态能级有选择的布居成

为可能，因而实现原子激发态的多光子电离3测量电离截面等的研究成为越来越感兴趣的课

题。这方面的实验一般均局限于测量第一或第二激发态电离截面。或者着重于用一台激光
器作多光子离化的研究。用两台以上激光器作多步共振光离化实验的工作，由于在实验技
术上比较复杂p 报道得较少。 M. Lambropoulous 等人口1曾用两台闪光灯泵浦的染料激光

器观察了纳的 3且用一3P3/!A-5S ~/2 三步共振光离化信号的共振线型。 P. B. Hogan 等人凶
用两台能量密度为 0.7 J/cm9 闪光灯泵浦的染料激光器观察了铀 3Sl./2-3P1./2-4Ðs/且三步
共振光离化过程中的 a. c. Stark 分裂。 A. V. Smi也等人∞用两台连续稳频单模染料激光

器和一台 YAG激光器对纳原子的 4D 态及 38 态的电离截面进行了绝对测量。本文报道

了用较简单的实验手段2实现纳原子 3S1/2-3P8/2-4Ds/2.5/2 三步共振饱和光离化实验。

一、理论估计

锅原子三步共振光离化的相关能级示于图 10 假设激光以再'1 的速率将原子由基态
88112 激发到 3P 态3 以 W2 的速率将原子由 gp 态激发到 4D 态3 由 4D 态电离的速率为 F，

由 4D 态弛豫到 8P 态的弛豫速率为 r21 到 4P 态的弛豫速率为 r~， 3P 态到基态的弛豫速

率为 r1， 假设由于碰撞或其它化学反应所引起的损耗速率 β~O，并且由于 r~<r2<<再72F

4p态布居可忽略J 则系统的速率方程可表为

drnsB/dt= - W1 (悦8S- [go句p/g:J )+rl.何SP， (1) 

缸.sp/dt= W1 (饲'88一 [gO%8P/g:1] ) - W 2 (饲8P一 [g正向n/g2]) +F2忧。一r1nsp， (2) 

d向D/dt=W2 (句p- [g1'1t4D/g:a]) -F:a'1t4D -FnW, (3) 

d饥'I/dt= F%w, (4) 

其中均为离子数密度o 在研'1>>W :a>>F1J r2~ F 的情况下~3S 态~_3P 态与 4D 态的布居数

密度为平衡分布，由 (1) 、 (2)和 (3)式可得

优8B C::::: (gO/91)句P， (5) 
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侃31'~ (gJ g2) 向D) (6) 

其中的， gl 和 9'J分别表示 3S ， 3P 和 4D 态的统计权重。由 (5)式和何)式得总原子数

向。)=饥四十饥SP十nm~(gO+gl十g2)n4D/g2町的 -ln4D 。
(7) 

由 (1) 十 (2) + (3)得
d'fl{) (t)/dt= -F向D= -Fg'句 (t) 0 (8) 

d 

解 (8)式得

向。) =no(O)exp( • g'Ft) 0 

因此离子数密度町等于

(9) 

tnl(t) =向(0) [l-exp( - g'Ft)] 0 (10) 

&s 
由 (10)式，在 g'FT>>1 时 (T 为激光脉冲作用时间)，离子数

密度将等于作用区内原子数密度2 饱和电离成为可能。

图 1 铀原子相关能级简图 电离速率F 等于电离截面σ与光子通量手的乘积。欲
Fig. 1 Diagra皿 of relevant 估计电离速率值3 首先必须对截面σ做一理论估计。

levels of Na atom 
由偶极近似公式，假设中。与中f 为原子在吸收光子缸，之

前和之后的波函数，初始态和终态除了跃迁电子外，其余(N→ 1)个电予的披函数完全相同，

而且跃迁电子的波函数为相同于初态的有

效中心势的本征函数3 则对于由 d能级跃 σCCIll!) 

迁3 产生动能为 G 自由电子的电离跃迂截 3~lO-17 
面可简化为C4J

σ•，(~) =4~aαÕ(fi一句。

• (Ol-lR'Ll十 Ol+lRr+1) /3 , 
(11) 

其中 α=1/137，为精细结构常数 ao=

5.29 x10-9 o皿，为玻尔半径J E:为电子动

能， E:nl 为 d 能级电于的电离能J Rl ':k:1 为径

向偶极长度矩阵元

Rl-z1 = f~ Pnl(1J 川叫士州俨) (12) 

其中 Pnz (州和 Pe• l士1(俨)为初态与终态的
径向披函数。式 (11) 中 01-1ι ~(2~十1) , 

0'+1 = (~+1)/ (2~+1) 。由。-PeaaohE633 对

(12)式直接做数值积分给出的光电离截面

一般公式p 我们对铀原子 4D 态的电离截

面求近似解J 结果示于图 20 Peωh 的一般

公式可以使我们在比较大的电子动能范围

内对于电离截面的变化有较好的估计。由

图 2 的计算结果可得相对于激光波长

2xl0-11 

lxl0-17~ 

iL 品 0.2 0.3. 0.4 (R吨
国 2 制原子 4D态的电离截面随电子功能

变化的理论估计

Fig. 2 Theore古ical estimate of the ionization 
cross-section of Na 生D state as a function 

of the kinetic energy of electron 
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为 5890λ 时的电离截面 σ曲(5890λ) ~2.1xl0-18cm2(电子动能 e=lwjλ-efll) 。 曲线中
在激光波长为 1.06μ四处的电离截面约为 1.5 X 10-17 cm9，与 A. V.S皿拈hC3]的计算与实

验值均符合得很好。

因此由估计的电离截面p 在脉冲宽度 T=2间的实验条件下，欲达到饱和电离J cþ 必须
满足

φ>>l/g'σT ~4 X 10:18 cm-2seo-1= 1.3 x 10á W jôm9 
0 (13) 

满足(18)式时， lV1 =cþσ工:>>10坦 seo-1，在国 l 中 rl~lo8Sω-飞 r!l:::::; 107 seo-l，所以在达到

(13)式条件时，选择适当的激光光强，在解 (1) --- (3)式速率方程中，很容易满足所作的假设

lVl~W:a>>rl， r :a, F 0 

二、实验装置

为了达到两台激光器同步输出，并能具有足以使销原子饱和电寓的脉冲能量密度，我们

采用了由一个火花隙同时触发的两台独立调谐复合腔式壁消融灯泵浦的染料激光器，如图

8 所示。 M11 M2 和 Ms 分别为输出镜3 复合腔搞合镜和全反镜。使用反射率分别为 50务

和 70% 的搞合镜，半宽度为 85λ，透射率 65% 的干涉滤光片和反射率为 50%，间距。.1
mm 的空气间隙标准具p 在 R6G 和 R560 染料的浓度分别为 8xl0-Ó 和 1 x10-4 mol 浓度

时p 得到激光最大输出能量分别为 500 日1J和150mJ，脉宽分别为 2.5附和 2μS，线宽分别为

1.2λ 和 0.7λ 的两束激光脉冲3 输出最大能量与非复合腔调频结构的输出相比增加 8 到 4
倍。使用一个火花隙触发两台闪光灯，测得两输出激光脉冲之间的时间差不超过 0.2闷，很

好地满足了同步输出的要求。

如国 8 所示J 两激光束自相反方向入射，由能量计与光谱仪分别监测其输出能量与光

被波长。透镜 L1 与 L2 分别将两束激光聚焦于原子作用区3 为使激光强度在作用区体积内

均匀分布，在透镜 Lt 后加一光阑F 选取光束中心分布较均匀的部分聚焦3 束 1 光斑直径为

1m阻，并使束 B 的光斑直径大于束 1。原子束与激光束成豆角相交，作用区体积由束 1 的

光束直径与原子束束阑宽度决寇，束阑宽度为 1m皿时，作用区体积 Y 等于8xl0-矗 cm80原

能过计 1

围 3 实验装置简图

Fig. 3 Experimental setup 
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子束炉温为 35000，真空度保持在 10-6 To口，光电离后的自由电子经电场加速后被微遛道

板接收。在波长 5890λ 的光子电离下p光电子获得的运动速度约为 6xl01 omjs邸，实验中
电子在垂直电场中加速后到达微通道板的时间不超过 6回，假设光电子初速度完全垂直于

加速场，其逃逸距离俨~6 X 101 omjsoo x 6 n.s~O.4 OID o 微通道极有效直径为 18mm，因此

可假设所有产生的自由电子均被微通道板接收。经增益 lOS 的放大电流信号，由收集板收

集后经静电计测读。

三、实验结果

在激光束 1 和 g 的能量密度分别为 255mJ/cm2 和 85mJjcmll，激光线宽分别为 0.7λ

和 0 .4λ 时，固定其中一束的波长在共振位置上J 对另一束波长扫描时，分别在 5890λ 与
5688λ 附近测得共振曲线p 如图 4(α)和(b)所示。从图中可以看出3 共振曲线的半值全宽度
都超过相应的扫描激光线宽p 共振线型偏离劳伦兹线型并且为非对称型3 这是由于多先于某

振效应、激光功率加宽效应以及激光本身宽度影响所致，将另文讨论。

'2tz 

缸"即88Â

E豁达 6国oA.

(a) 

1tI 

;'1-国90Å

• • 
且95À 且也 5680A 

图 4 束 1 和 s 的共振线型

Fig. 4 Resona丑ce profl.le betw四~n beams 1 & 2 

(b) 

h 

ö7ωA 

图 5 给出了当激光束 B 的能量密度为固定值时的激光束 1 的饱和电离曲线3 由 4D 能
级自发辐射所能及的能级除了 3P 态以外p 只有 4p 能级态 4P 原子可经 48 态或 3D 态回

到 3P 能级再参予循环p 由于 3P 以上的相关能级原子均可由吸收束 1 或束 Z 的光子被离

化，因此在饱和电离曲线中2 束 I 与束 g 对电离均有贡献，而且电离信号除了来自 4D 能级

的粒子外p 还可来自 48、3D 和 4P 能级。由图町的与(b)的比较p 可以看出在束l的饱和电离
曲线中束 g 的贡献3 图 5(α〉对应于柬S能量密度为 280mJjcm2 时电离信号对激光束 1 能量
密度的关系』图 5(b) 对应于柬 g 能量密度 27mJ/o皿2 时信号与束I能量密度的关系。曲线 α

在较低的束I能量密度下即己达饱和。由于自发辐射速率(r1...r2...r纱比起受激跃迁和吸收



8 期 制原子的饱和三步共振光离化 695 

速率(W1...W2)小很多，原子基本上都布居在 38、 3P 和 4D 能级，因此来自 48、 3D 和 4P 态

的电离可以忽略不计。在图 5(b)的实验条件下p仇》仇，可以进一步假设束8 对电离的贡献

可忽略不计J此时对应于(10)式的饱和曲线 b 与实验数据点符合得很好，对应的截面值与取

交叉点的方法(即取低能量密度时的直线近似 rnr(T) -'"倪。(O)g'O"<pT 与饱和 I!l，r(T) ，....， 悦。 (0) 的

直线交点求得 σ，....， l/g'手T)所得的截面值比较P 误差不大于 10%0 由图 5(b) 得 σω(5890λ)
... (1.2土0.4) X 10-18 om.9 0 与理论值的比较示于图 2，实验值与理论值符合得较好。

·扩no

4阳-280 m.J/ern-

1 XlOI& 

l.J/cm' 
lXl'俨

(α〉

伊-~m:/cm'
r 

z• -f-··ZE 
/". 

a 

1)(1俨

(b) 

2x l!俨

2xl()lt 

仇lñv

8)(1俨
φd且，

图 5 与束 s 能量密度不同时，束 1 的饱和电离曲线

Fig. 5 Saturated ionization curv臼 of beam 1 at different valu帽 of energy 

density of beam 2; (α) 280 mJ /cm2; (的 27mJ/c皿2

四、讨论

多步共振光电离实验，由于激发过程中至少经过一个束缚一束缚态的跃迁p 选择性较高，
同时由于在共振态之间激发态跃迁或电离p 放较易达到饱和，对于周期表上大部分元素均可
适用。因此它可被用来对原子(分子〉进行高选择性、高灵敏度的探测[6，η，以及用来测量与

研究元素的高激发态或自电离态的能级结构以及电离截面等。
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由饱和曲线来测量电离截面的方法比用等离子体或电子碰撞的方法要简便得多F 它不

需对电离数密度进行绝对定标。实验的误差可能来自激光能量的起伏、能量绝对测量的误

差、作用区体积测量的误差以及激光束在空间与时间上的非均匀分布等。改进这些实验条

件，可改进实验误差到 5% 以内阳。
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Saturated three-photon ionization of Naatoms 
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Abstract 

Synohro丑ized by being 也riggered wHh 也he SIltIDe spark gap, two i丑depe丑dently

tunable fl础hla皿p-pu皿ped dye lasers wi也h compound cavity 的;ructure were used 也o

obtain s的ura也ed doubly reso丑ant (8S-8P---4D) 也hree-photon ionization of somum. 

Rate equa也ions of such a sys抽血 u丑der the oondition of satTIrated transitions were 

analy也ically solved. Oomparison of 也e caloulated io丑ization ourve wi古h experimental 

resul ts ga ve good correspo丑de丑ce. The ionizatio丑 cross se.otion of sodium 4D state has 

been measured fro 皿 the 011rVe at laser 'wavelength 5890λ， σw(5890 λ)= (1.2土 0 .4) X 

10-~18o皿2. It坦 i且 good agree皿e且也 wi也尬。也heore也ioal calculation, which is also given 

in this artiole. 




