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提要

3币j用原子柬装置测量了在紫外撒光 2833Å.发下铅原子的荧光光谱F 研究了在不同章发强度下的费
光先谱特性。考虑到散发态自主辐射和光离化过程的竞争，使用二能缉速率方flftl吁地解释了荧光强度

与激发强度的关系。
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寻 i

处于共振撒光场中原子的量子态由于受激光场的辍饰而发生变化。因此实验主获得的

原子光谱特征量往往与激发光强度相关q 使用密度短阵方法可以很好地解释实验结果∞。

然而F 对于多模脉冲激光场，在脉冲能量不是很高的情况下往往可以略去原子与激光场之间

的相干相互作用，可以简单地使用速率方程方法来分析激光场与原子体系的相互作用血。本

文报道了在 2833Å激光共振激发下铅原子的光谱特性。利用三能级近似的速率方程很好地
解释了实验所获得的荧光强度与激发光强度的关系。

二实验方法

原子束装置近年来在光谱实验室已被广泛地应用。利用这种装置可以得到近于自由状

态的原子蒸气，因而十分适合于进行原子参数测量和研究激光场与原子体系相互作用过程。

我们建立了一套配有荧光、离化探测手段的原子束装置，连同脉冲染料激光器系统和电子学

测量仪器p 构成了整个实验装置〈如图 1 所示)。

样品铅(纯度 99 ， 9%)放入原子束源的石墨地塌内，通过钮片加热器加热，形成的铅蒸

气经准直体后在真空室内形成直径约 8 皿皿，发散度约 10mrad 的准直原子束q 通过改变

加热电流可以控制真空室内原子束的密度(atoms/em3) 0 原子束密度可以使用石英振荡方

法直接测量y 温度在 6∞OC"， 7ω00 变化时，原于柬密度为 1()8，..，， 1伊 a协副jcm3 0 工作时真

空室内真空度好于 5 x: 10-5 Torr 0 

波长为 2833λ 的紫外激光由一套 Quan比-Ray 脉冲染料激光系统产生。倍频 YAG
撒光器泵浦一台染料激光器，染料为 R590 时输出激光的波长在 5700Å 附近，通过自动跟
踪扫描波长的波段扩展装置，将此激光输出倍频为紫外可调谐激光。紫外激光脉冲宽度约

收稿日期! 1987 年 4 月 27 日
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5田，线宽小于 0.05λ，能量可以通过改变泵浦激光能量而改变，最高可以达到 5mJo 能量
测量使用了脉冲能量〈功率〉计。测量到的脉冲能量和作用区光束截面积用于推算出作用区

的光子通量密度(pho切nsjomJ-s) 。

正常铅原子的外层电子为句J 若使用L-S藕合方式由此构成 SPO.l.~，哑，和 180 等能

援，其中哩。为基态能级。当激发铅原子束的紫外激光调谐到部33λ 时3 铅原子受激发由
6p' 3po 跃迁到 6p7sS~ 态。处于这一激发态的原子自发辐射回到基态句J 1D:a, SP，.1.0 时，

在出波长分别为 7231Ã、副59λ、 8641λ 以及 2部3Å 的荧光光子。使用光电倍增管(PMT)
直接可以接收到总的荧光信号，或者经过适当的滤光片组(F) ， 测量到上述波长之一的单一

荧光信号。例如，测量 4056λ 荧光信号时滤光片组中心波长约为 3980λ，半宽度约为 501。
在原子束的真空室内还安有→通道式电子倍增器(OEM) ，使得离化信号可以与荧光信号同

时被测量。由于就铅原子来讲，紫外 2883λ 光子 2hv>I.P. -7 .415eV，当在 2部3Å 附近
扫描波长时，除激发态原子自发辐射荧光外，亦会出现单光子共摄的双光子离化。 光电倍增

管或通道式电子倍增器接收到的信号均由Boxcar 处理，最后记录在记录仪上。信号亦可同

时由示披器监测。图 2为紫外激光波长扫描时测量得到的荧光光谱信号和离化光谱信号。

Fig. 1 Experimental set-up 
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Fig. 2 Spectra of Pb excited by UV 
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三、结果与讨论

1. 荧光强度与激发先强耻的关系

在紫外 28331 激光激发下，测量到了被长分别为 7231 Ã, 8tS41 Â， ω59Å 和 2833Ã
的荧光信号，所对应的跃迁如上所述。 当改变激发光强度时即可以得到荧光强度与激发光
强度的关系。对不同波长的荧光信号。能81 荧光除外，这种关系呈现基本一致的规律。荧
光强度正比于激发态能级 &p7s 8坷的原子布居密度。对于铅原于，由于在该激发态下有亚
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稳态能级的存在，在紫外激光共振激发的情况下，原子将在亚稳态能级上产生积累，因此需

使用三能级方式的速率方程分析D 此外在毫微秒量级脉冲宽度的紫外激光作用下，铅原子

亦可出现双光子离化3 分析中必须顾及这种离化过程的影响口 图 3 表示在上述考虑下建立

的三能级方式近似，其中 1 为基态能级 2 为激发态能

8IF 级J 3 为亚稳态能级。在共振激在下原子在各能级布居
的速率方程可以写为

4L=-hJ十几(σ~+几山

4LNd-几(σ.F+Fn+r:43 +σIF) ， (1) 

豆豆!..=r..~N'1I
dt 

I主1..=σrFN9_
dt 

Fig.3 Schematic for the 其中 σ，为从 1 到 2 的光子吸收截面z σ，为从 2 到 1 的受

thr仲level approximatíon 激发射截面; 0"1 为由 2 产生光离化的截面;F 为激发光光

子通量密度 N1 为由双光子离化而产生的离子数密度。在略去无辐射跃迁后，式中 rflJ.~
r~3 分别为 2 到1...2 到 3 的自发辐射跃迁几率c 由 (1) 式可以得到

其中

N，(t)=N αb[e-u-fbt] 。
o σIF+T23 

α X2 / ( 勾 \2 ,.,. 2 J.. _ X!! -L 1 1 三旦 \:2 -'T.~ 
E亏、J 飞""2 / 0(. 1 ， υ :2 γ\2 / ι 

zi= CT曲F(F21十σsF十 r'3十 σrF) ，

尘J= r~11+rJ3+(σ@十σs+σdF。

因此在方波近似下，每一脉冲激发产生的跃迁 2→8 荧光强度可以表为

I t = J: r JaN2(均dt
u r剖 r; be-ctT -ω-bT l 

= lVoσrF+r23 LJ..- b- a, J 

(2) 

(3) 

实验所测量到的荧光强度正比于 1" 比例系数与测量系统参数有关。 (3)式可以进一步简

化，在激光激发下，一般应有
σJ， σ~>>rJS， σlFo 

故有

I ,=No !飞 r1- 1l，叫一 91(3叫 1
σlP、+1'~ L g2-g1 

(4) 

其中 g2， 91 分别为能级 2， 1 的统计权重因子， φ 为光子流量密度 (photons/om2) 。
图 4、图 5 给出了按照上述计算荧光 4059λ 强度与激发强度的关系，其中 σI 取值为

10-18 0皿飞计算结果在较低激友强度(<1018 ph。如nsfom2)下与实验值相得很好;在高的激
去强度下，计算结果出现饱和-下降的趋势，这与实验值的趋势一致。为了比较，在图中我们
给出了不考虑离化过程的三能级近似计算结果(BoIsh町等人， 1977 年〉阳，这时计算值与实
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Fig. 5 The resnlt of calculation and 

experi皿en古 in the range of exciting 

intensity < 1016 photonsJc皿2

Fig.4 Fluore脑nt intensities versus 

the exciting laser intensities 

验值偏差y 尤其在高的激发强度下计算值始终缓慢上升，与实验结果不符。可见荧光强度下

降是原子光离化的结果3 在高的激发强度下p 我们的实验值与计算值的偏差主要来于上述

计算中没有考虑到在高强度下出现的非共振双光于离化过程。

图 6 为在不同的温度下激发光强不变剧591 荧光强度的变化情况。在 580 00 以上p 荧
光强度正比于原子束密度，呈指数上升;在此温度以下3 由于铅蒸气压(束源内)过低，难于形

成正常的原子束，作用区的铅原子是经过缓慢地热扩散过程而到达的，因而荧光强度变化不

大。
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2. 荧光谱线宽度

众所周知3 在激光与准直原子束垂直相交激友情况下，原子光谱线的 Doppler 宽度剩余

值为 d地=伊LlÂD1 其中伊为原于束的友散度 LlÂ.D 为谱线的 Doppler 宽度。在实验条件下，
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可以计算出， J均"""10-. ，，，10-6Å，远远小于紫外脉冲激光线宽(L1λ""，， 10-.2λ)。实验中观察到
的铅原子荧光光谱线宽度与激发光强度关系很大，当光强增大时，谱线明显增宽〈如图 7 所

示)。显然激光器输出的激光线宽随泵浦强度增加的变化不可能如此之大，我们把这种增宽

归于谱线的功率增宽效应凶。对于一般的功率增宽，线宽与激发光强度的关系为
/ Q J .'13\1/ :1 

Aλ=AAe(1+U..o...;j~ 1) 0 (5) 
\π节cL1~ ~ I 

其中 A付为自发辐射跃迁几率.:14 为与激友光强度无关的均匀增宽线宽;I 为激发光强度

(单位为 Wj皿:.l)。由实验得到的 JÂ(I)关系 y 我们可以进行拟合，得到LlÄ.o '" 0 .187 Å。将此
L1^-O值及 A.i = 0 . 58 X 108C5J 代入到一般功率展宽公式 (5) 中 p 得到的计算值与实验值基本相

符p 偏差<20%(见图 8)。因此，可以说明在我们的实验条件下谱线宽度主要由于功率展宽

所致@

~---一一二?二工白手工
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Fig. 8 Linew idth of a tornic fl uores但nιe versus the exciting l a.ser intensity 

φ Experiment ; • CaJculatíon 

3. 铅原子的双光子离化

如前所述，实验中所使用的紫外激光双光子能量远大于铅原子的第一离化势。 当激光

波长扫描时p 除可以观察到激发态 6p7s3p~ 自发辐射荧光光谱以外还测量得到了双光子离

化信号。离化信号主要由两部分组成:单光子共振双光子离化信号和非共振双光子离化信

号(背底)。前者在 30μJj脉冲左右的紫外激光能量下已出现了饱和现象，而非共振双光子

离化随光强增加一直加大。这种现象目前尚正在研究。关于离化信号的测量支持了上述关

于荧光过程与离化过程竞争的讨论。

本工作得到了潘守甫教授的夫怀，蒋占魁和朱服人同志在原子束装置建立过程中做了

大量工作，在此一并表示谢意，
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Abstract 

A tomio fluorescenoos in a Pb ooa.m excHed by a. UV mna bla la.ser were measured 

nnder differen t ex(Ù恒ng in切nsi妇es. Theoretic analysis is based on the throo-Ievel ra国

吨Ð.a恒on， whioh inclndes a. pro硝烟 of 七wo-photon i9ni.sa tion. A good agreement _ was 

ob也inoo betw咽n the ex:[:跑到皿.ent a.nd the calcula七ion.

][ey worda: a协皿io fluor田伯且锦 a切皿.lo ooam Spectro削py; pho切ion.iBa妇011.




