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Ne 空心阴极放电连续光电流光谱中

反常正讯号的实验和理论研究

成立峰 胡企佳 李世芳 林福成
〈中国科学院上海光学精密机械研究所)

提要

本文报道利用激光敏化荧光光谱技术测定的数据和我们提出的改进的理论模型，对 Ne 空心阴极放

电连续光电流谱中起源于亚稳态的 189、ls5-2p 跃迁的反常正讯号产生机理作出了合理的解释.
关键词:光电流效应;激光敏化荧光.

、目。 · 言

用连续可调谐染料激光照射空心阴极放电 (HOD)灯进行波长扫描可以得到放电介质

的连续光电流光谱。通常，共振激光的照射将导致放电管阻抗的减小p 从而得到正常的负光

电流效应。)般的金属原子跃迁和起源于非亚稳态的惰性气体原子跃迁的连续光电流讯号

都是正常的，如图 1 所示Eh330 然而，实验中发现，

下能级为 ls3 和 185 亚稳态的 Ne 原子跃迁具有反常

的正连续光电流讯号口，8，岳飞一般认为这一现象是由

于 Ne 亚稳态具有很高的有效电离率而引起的阳。但

是起源于 18a 和 185 亚稳能级的 Ne 脉冲光电流讯号

是反常的，这一现象不能用上述假设来解释。

Bridge 给出了他们所测量的 Ne 空心阴极放电

连续光电流光谱r8l。在两种不同的放电电流下，下能

级为 18a 和 1岛跃迁的连续光电流讯号都是反常的，
Fig. 1 N ormal OGS signal 而下能级为 182 跃迁的连续光电流光谱讯号都是正

常的。下能级为 18生跃迁的连续光电流讯号有正常的也有反常的F 并且在不同电流下，某些

跃迁的连续光电流讯号会改变符号。 Zalew~ki 等也得到了类似的结果∞。过去，董传华等

已经研究过空IL'\阴极放电电流对 Ne 连续光电流讯号符号的影响，并给出了他们的解释E剑。

光电流效应与共振激光激发引起的相关能级集居数的变化有关。通过测量共振激光激

发引起的能级集居数增量2 可以研究反常光电流效应的产生机理。测量激光敏化荧光光谱

可以提供各能级集居数的变化情况，是一种很好的实验研究方法。本文报道利用激光敏他

荧光测量对 Ne 183 和 185 跃迁反常连续光电流讯号产生机理进行的实验研究。在这一实验

研究的基础上，对我们过去提出的用于脉冲光电流效应的理论模型时作出了进一步的改进，
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使其适用于连续光电流效应p 从而对 Ne 反常连续光电流讯号的出现作出了合理的解释，滔

除了过去提出的产生机理中的矛盾。

二、实验装置和测量方法

为了研究 Ne 1岛、 ls厂2p 跃迁反常连续光电流讯号的产生机理， 我们在测量 Ne 连续

光电流讯号的同时p 测量了激光敏光荧光光谱。作为比较，我们也对岛和 U 的正常连续光

电流讯号进行了实验研究。

测量是用市售 Ne-Zn、 Ar-Zr 和自制 Kr-U 空心阴极放电灯完成的。用 Ar+ 激光器

泵浦的可调谐连续输出 R6G 染料激光器作为激发光源，波长调谐范围为 5750.......6200λ，单
纵模输出功率可达 50mW..激光线宽小于 20MHz o

整个实验装置示意图见图 2。由负载电阻 R 上取出的光电流讯号经锁相放大器放大后

输出。为了尽量减少噪声p 采用了高压稳压电源供电。空心阴极放电灯发射的荧光经反射

镜 M 反射后p 由透镜聚焦经 WDG-500 型光栅单色仪分光p 由光电倍增管接收并送入锁相

放大器放大，最后由 X-y 记录仪记录。整个测量系统的光谱响应已经用标准鸽带灯校寇

泣。

chop归rl. Lock -in ampliôer 

Fig. 2 Experimental setup for measuríng the OGS spectru皿 and

se丑sitivity 丑uorescence spectrum 

利用上述实验装置分别测量了 Zr5935.2λ、U 5915 .4 λ、U 5971.5λ 和 Ne5852.5Å、
Ne5881. 9λ 跃迁的光电流讯号和激光敏化荧光光谱，并对结果进行了比较和分析。

三、实验结果

用 5935.2λ (Zra8FfJ-Z8F~)激光激发p测量了 Ar-Zr空心阴极放电灯的光电流光谱讯

μ 号，这是一个正常的负光电流讯号。在测量光电流讯号的同时测量了激光敏化荧光光谱，在
现有测量灵敏度内，测量到一条激光感生荧光谱线6143.2λ(ZrZ8pg-a8Fs)和两条激光敏
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化荧光谱线 6134.6λ(Zr Z3 F2-a;3 FfJ)和 6127 .4 λ(Zr Z3F~-a;3F4，)o 所有三个感生和敏化
的荧光讯号都是正的p 且它们的跃迁 t能级属于同一电子组态。这一结果表明p这些跃迁的
上能级集居数增量都是正的。图 3 给出了 5935.2λ 共振激光激发下的 Zr 激光敏化荧光先
话和有关的 Zr 原子能级图。
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用 Kr-U 空 iL:阴极放电灯测量了 5915.4λ(U j 3ds fJ 5Lg一f3 dsp 'iM 7 ) 5阳 5971.5Å
(U j 3ds fJ 

ð Kg-f8dsp 1 K 4) 的光电流讯号和激光敏化荧光光谱。这两个光电流讯号也是正

常的负值，同时，在 4000λ 到 8000λ 的波长范围内，所测量到的全部敏化荧光光谱讯号
(5915 .4λ 激发约 400 根谱线1 5971. 5λ 激发约 100 根谱线)都是正的。这一结果表明，在
这两个波长共振激发下，所有敏化的上能级集居数增量都是正的。

分别利用 5852.5 Å (Ne 182-21心和 5881.9 Å(Ne 18:.←2p2)激光激发测量了 Ne-Zn 空
心阴极放电灯的光电流讯号和敏化荧光光谱。 5852.51 具有正常的负光电流效应，而
5881.9λ 是反常的正光电流效应。 5881.9λ 和 5852.5λ 激光激发的敏化荧光测量结果分
别列在表 1 和表 2 中。由表 2 可见， 5852.5λ 激发时，所有从 2p 来的敏化荧光讯号都是正
的，说明 10 个地能级的集居数增量都是正的。而由表2 可见， 5881.9λ 激光激发时，从 10
个 2p 能级发出的敏化荧光讯号有正有负，而且大部分是负的。实验中还发现，尽管大多数

2p-一1龟， 3.4 跃迁的敏化荧光讯号是负的，然而所有 21h-1s5 跃迁的敏化荧光讯号却都是正
的。这一异常现象看来可以用空心阴极放电灯中存在自吸收现象得到解释。而 2'Pr，~ls2、
18，跃迁敏化荧光符号与 2p{j-18~跃迁敏化荧光符号的相反，作者认为可以用放大的自发辐 t

射影响来解释。利用表 1 数据计算了各地能级的集居数增量，其结呆列在表 8 中。由表 s
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l'able 1 Sensitivity fiuorescence intensity with the laser excitatio且 at λ=588.2nm 

1si 2Pl 2P2 2P3 2P4 2助 2白 2ps 2P9 2P10 

1&2 4020 -15 121 -439 一 183

183 -91 -150 -360 

184 754 20 44 啡时 98 -226 -605 

1&5 pumplllg 312 77 474 104 316 491 356 

Table 2 Sensitivity fluoresce丑ce illte丑sity with , the laser exGitat!olI atλ皿 585~211m

F 

L 

18. 2Pl 2P2 2ps 2p4. 2P5 21抱 21'7 2pa 2P9 21'1& 

1&2 pumpmg 58.5 65 102 83 11 39 

工83 7 24.5 16.5 24.5 

184 >100 7 98 47 2 13.5 20 37 5.5 

185 7 52 13 17.5 18.5 26 13.5 16.5 

Table 3 Population cha且ges of 2p levels with the laser excitatio丑 at 588.2 且皿

Curren仁 of Ala) mp 2P1 2P2 2P3 2P4 2P5 2P6 2P7 2pg 2pg 2PlO HCD(m 

4 1. 20 0.07 0.06 -0.20 -0.21 一 0.15 一 0.66 -2.6 

7 3.0 0.28 0.24 -0.41 -0.24 -0.20 一0.68 -2.8 

10 3.0 0.22 0.32 -0.81 一 0.31 -0.31 -0.85 -3.5 

可见， 5881. 9λ 激光激发时， 10 个 2p 能级集居数增量有正有负，但大部分是负的。Zalewski
等曾测量过 6143.1λ(Ne 1岛一句6)激光激发的敏化荧号讯号E刀，结果表明，只有 2"，，3 个 2p
能级集居数增量是正的，其余都是负的口我们的结果与 Zalewski 的数据也是一致的。
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Fig.4 Laser-induced fìuoresceuce (603.0 且皿) and sensitivity fluorescence (626.65 且皿〉

intensity vs. discharge curre且ts (pumping laser wavele丑gth = 588 .19 nm) 
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5881.9λ(185一句12) 激光激发时，感生荧光 6030λ(年12~1岛)和敏化荧光 6266.5λ
〈写P~-1B8)随空心阴极放电灯电流的变化关系给出在图 4 中。

四、理论模型和结果分析

而 当共振激光照射放电等离子体时，共振光的泵浦作用将引起放电介质原子相应的能级

集居数变化。由于放电等离子体中各能级的电离率不同3 光泵浦引起的相应原子能级集居

数变化将导致放电等离子体的阻抗变化，从而产生光电流效应。显然，基于这样的考虑，可

以采用速率方程方法研究光电流效应产生机理。

过去已经发表了一些用于解决连续激发光电流效应口，剖和脉冲激发光电流效应白，6~ 产

生机理的速率方程理论模型。这些模型解释了相当一部分光电流效应的实验结果，但不管

是脉冲还是连续激发情况3 在理论与实验事实之间还存在一些没有解决的矛盾。对于脉冲激
发的光电流效应p 我们曾提出了一个改进的速率方程模型E532 解决了过去没有解决的矛盾。

这里进一步发展了这一理论模型使其能够解决连续激发的光电流效应理论中存在的矛盾。

原子系统碰撞辐射横型最初是 Bates 等人提出的町，8~， Hess 把 He 的碰撞辐射模型发

展到包括与原子跃迂共振的激光泵浦影响的情况叭其后有对此问题的进一步研究EM， 1130

对于连续激光共振激发空心阴极放电光电流效应，过去的实验结果[口和前节介绍的

Ne、 U、 Zr 等原子激光敏化荧光光谱的测量都表明:在用足够强的激光共振激发原子的某

一跃迁时s 除了可使该跃迁的上能级获得集居数增量外，由于某种碰撞转移过程，如部分离

化等离子体中电子和原于的碰撞会扩散到等离子体内的所有能级。与过去已有的光电流效

应模型不同，现在的模型考虑到这种碰撞转移过程3 在列出能级集居数变化的速率方程组

时p 采用了类似于 Hess 的碰撞辐射模型E930 在这一模型中，作了以下假设:

(1) 所研究的低压气体放电(如空心阴极放电)等离子体是一个光学薄的系统，仅在需

要时再进行修正;

(2) 各能级间主要通过自发辐射跃迁和电子碰撞跃迁相互作用，影响电于碰撞跃迁几

率的因素有z 电偶极跃迁是否禁戒、能级间能差的大小及电子组态的构成;

(3) 不考虑原子碰撞、分子相互作用和其它放电粒子的影响3 一般情况下3 这些因素的

影响仅作为修正因素存在;

(4) 不考虑离子激发态的影响3 即把离于看成是基态，由于离子的摞移速度很小，因此

在这一模型中也忽略了离子流的影响;

(5) 在共振激光激发时3 认为入射激光仅与某两个能级间跃迁共振并且对任何其它能

级有不具有直接的影响;

(6) 忽略了多光子过程及这一过程导致的复合和光电离的影响，这些过程只有在入射

激光具有非常高的功率密度时才会有显著影响口

根据上述假设，当波长为 λtμ 的连续激光照射放电等离子体时，放电等离子体中原子激

在态集居数密度的速率方程能够被表示为下列矩阵形式

fLlNH(ixi 十 IY[) jNI 十 IHIN:， ω
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其中 N， 是电子密度I INI:是分量为能级集居数密度凡的列矢量，能级按能量的递增进行
编号;IHI是分量为电子和离于复合到 4 能级的复合速率向的列矢髦，1 IXj 是系数矩阵，它
的各分量给定如下

￠均tj-N.Oij+A，仙‘句J (ωj 寻+i吵) (但2)

￠句4创，=一一N凡e(需翠 C乌4仿川h

式中 O'J;是是由于电子碰撞从 4 能级跃迁到 j 能级的速率系数 A，; 是从 4 到 j 的自发辐射速
率(如 j>i轧J ~i=O)j S， 是 4 能级的有效电离率(主要有电子碰撞引能，但应包括原于碰撞，
光电效应、光电离等影响因素的修正)j l :r l 是共振激光激发矩阵，它的分量为

Ytl= -IluBlu, Yω=1ωBUlJ 
Yu卢 IluBI屿 J YUfJ= -IIUBUlo J (4) 

除了这四个分量外， Y 的所有其官分量均为零。这里 α 和 z 分别是激光共振上、下能级标

号 I1u 是泵浦激光的通量[单位为z 功率/(面积×波长间隔)] j 而鸟"和 B~ 是爱因斯坦 B
系数，定义为

B~=茹句， Brj?Bdo (5) 

电子密度的速率方程为

舌N，=γNe-pNe， 份

γ 为单位时间内一个电子通过碰撞增殖的电子数即电子倍增因子;ρz孚 ρk 为电子的总复

合因子。

在没有激光照射和稳态放电条件下，有稳态方程

1 N 10
= - I X 1-1 1 H I A ~2 J (7) 

γ=ρmo (~ 

右上标咆"表示相应物理量的稳态值。

利用稳态方程 (7) 和 (8)式可把速率方程(1) 和 E6)式化简为

丢 I .dNI =(IXI 十 IYI) I .dNI + IYIINlo+ IWI矶 (9)

舌 A矶N几6= I阳川S叫州川|
这里的 A 符号表示该物理量对稳态自的9偏离值;!W! 是一个列矢量，它的分量 t叭tρ屿f忧4卢zρ向，N~， 181 
是分量为岛的行矢量o 在 (9) 和 (10)式的推导过程中都忽略了二级微扰量(.dNe) 2 项。

在稳态工作即连续激光共振激发条件下，分别令 (9) 和 (10)式右边等于零即可解得 LJN.

的值。在这一稳态条件下，激光共振照射在放电灯中产生的电流变化即光电流讯号必是正

比于 ÂNe 的口由此，利用方程 (9) 和 (10) 式可以得到连续激光共振激发产生的光电流讯

号。

下面我们利用这一理论模型讨论所得的实验结果。

对 Zr 5935.2λ、 U 5915.4λ、 U 5971.5λ 和 Ne 5852.51 跃迁的连续光电流效应讯
号和同时测量的激光敏化荧光光谱结果表明，当共振上能级及附近敏化能级集居数增量均
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为正时，可以获得正常的负光电流讯号。由于高能量能级的有效电离率通常高于低能量能级

的有效电离率p 因而l这一实验结果很容易用方程(9) 和 (10)式来解释F 这里就不详细讨论了。

对于干'能级是 Ne 183 和 18:; 亚稳态跃迁的反常正光电流效应，现在可以给出合理的解

释。在Ne原子中P 除了基态之外，最低的四个能级是 ls 能级，它们的能量在 16.6.-.16.9 eV 

之间p 其中 183 和 18::; 是亚稳态，而 182 和 1缸与基态之间有相当强的真空紫外辐射。 4 个 18:

态之上是 10 个 21' 能级3 位于 18.3--19.0eV 能量范围之间。在稳定的 Ne 放电等离子体

中， 2p 能级的集居主要是通过电子碰撞激发 183 和 18::; 亚稳态进行的口气并且在 10 个 2p 能

级间也有碰撞转移过程cmD 此外， 182 和 1且能级也是通过电子碰撞从 18s 和 lsl)能级激发

而集居。在 2p 态能级与 18 能级间存在自发辐射跃迁，通过向 182 和 184 能级的跃迁， 2p 态

的集居数可以回到基态。

当 5881.9 Å (185-2p2)激光共振激发时P 大量粒子从 185 能级泵浦到 2p2 能级p 并从 21植
能级碰撞转移到其它智能级2 使各 2p 能级集居数产生正增量口泵浦到 21' 能级的集居数中

的相当部分又通过自发辐射到 182 和 184 能级回到基态，这一效应使由与和 18 能级构成的

于能级系统中的总集居数将减少。此外，由于激光泵浦形成的很大的 185 能级的负增量3 使

从 18::; 碰撞激发到各 2p 和 182， 18.矗能级的集居数太太减少p 因而使 2p 和 182， 18是各能级产生

负集居数增量。上述两种效应叠加的结果导致 10 个 2p 能级中的少数产生正增量(2.且、 2P2，

21>3... 年'4) J 而其余大部分产生负集居数增量。在这种情况下，考虑与能级的有效电离率和

1岛、 18.岳的有效电离率远大于 185 能级的有效电离率(182 和 1岛的强紫外辐射所产生的光电

效应导致了异常高的有效电离率[14]) J 在大量负能级集居数增量出现的情况下，显然能够产

生反常的正光电流效应口

由以上假设，可以利用方程(9)代入必要参数解出各能级集居数增量 iJN" 然而这→工

作量是十分巨大的。为了简单起见p 我们直接利用实验测定的结果(表 3))并在讨论中忽略

四个 18 能级的集居数增量。为了讨论的方便p 并假设 10 个 2p 能级的是相同的有效电离率

BfJ o 则利用方程(10)式和稳态条件 ~iJNIJ国 0，可解得
dt 

ANe=EL24jN灿0
γ.=1 

对于 5881.9λ 激光共振激发情况j 把表 8 数值代l入j 有

(11) 

4日CD = 4 mA, iJicc iJN e = (8fJ/γ) (• 2.5) J 1 
4臼∞=7mA，户 Jioc iJN，= (8，，/γ) (-0.7)) r 
4日cD=10mA， iHoc iJN e = (81，1γ) (-0. 的。 J

由 (12)式可以看出 p 在 5881.9λ 激光激发时y 由理论计算的光电流效应讯号确实是反
常的正值。考虑到 Ne 空心阴极放电等离子体中的激发过程，利用实验测量的激光敏化荧光

光谱和我们的光电流效应理论模型3 能够解释 Ne 188、 ls~2p 跃迁反常连续光电流光谱讯

号的产生机理，由于 1臼能级与 188..， 181)亚稳态的强糯合作用，因此p在从 1也激发到 2p 能级

时也会有反常的正光电流效应产生3 同时， 184，能级自身存在着正常的负光电流效应。这两

种效应竞争的结果导致 1岛一年跃迁的光电流讯号中有正有负，并且在空心阴极放电灯电

硫变化时还会出现符号的改变。

(12) 
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五、结论

本文介绍了我们对光电流效应理论作出的改进p 这一发展了的理论模型能够比较好地

解决连续光电流效应的产生机理。对下能级是亚稳态(188、 18:;)跃迁的反常 Ne 连续光电流

光谱讯号的产生机理进行了实验的和理论的研究。利用实验测定的激光敏化荧光光谱数据

和本文提出的理论模型，对 Ne 188、 ls5-2p 跃迁反常连续光电流光谱讯号的产生机理作了
合理的解释。这一结果反过来又证明了我们提出的光电流效应理论模型的正确性，

本文是在王之江教授的关怀和指导下完成的，谨此表示衷心感谢。
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Abstract 

Based on the measured resul臼 by usíng 曲。古eohnique of sensÌ古Ìvi古y fln.oresoenúe 

spec"broscopy a丑d 古he i皿proved 古heore古ioal model sugges古ed by auiihors early, the 

皿eohanism of ano皿010u9 Op也ogalvanic signal ind uced by CW laser 切ned 切也e

resonance frequenoy beiiween the 古ransi也ions of Ne 1 岛J ls:; and 2p levels Wo.s 

explai卫ed sa巾isfaotorily.
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