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提要

本文报道用激光共摄电离法获得-个新的顿准分子结构。在染料激光波长扫描范围内观察到领原子

夜光子共振跃迁、束光子混合跃迁和坝准分子谱带，我们提出一种用热离子二极管信号持住付析原子和

分子里德伯态的离Ml.制的方洼，井以此对钗原子相钮分子的离化遇道进行讨论.

关键词;共振电离先谱，钮准分子，混合共振跃迁。

一、引

乞==-

近年来以同核双原子分子为工作介质的二聚物激光器很受重视g 其中基态为很弱的范

德瓦尔斯键联p 激发态为较强的分子键联的碱元素分子容易实现粒子数反转，是有希望的激

光工作介质。有关碱土元素分子 Mg，2、 Caa 的吸收光谱和 Srs 的发光光谱已有报道岛3J 0 1985 

年 Olements 等人报告了 Ba，的常规吸收光谱凶，但这是在 2100K 高温下获得的。作者曾

用染料激光 (LD 490)研究 Ba 原子偶宇称里德伯(Rydberg) 系列时C币，在离化光谱中观察到

Ba~ 谱带结构C610 最近，我们用同样的方法在新的激光波段获得了更为丰富的 Ba~ 准分子结

构。

--、
实验结果和讨论

实验装置同文献 l5] 0可惯谐激光器为 Nd:YAG(Quanto-Ray， DOR-2A) 泵浦的 R6G

染料激光器(PDL-2)，激元线宽、脉宽、重复频率分别为 O.3om飞5ns、 10匾。离化信号很

强，激光平均功率在 50μm 以上就可以观察到各个光谱信号o热管!庐长 400illj 工作区 15"，

180m，内径 3.2omo 炉温为 750 ，....， 850oC，充氧气 15 TOIT o 热离子二极管直流偏压 1. 5 V, 

在炉温 8000C 左右时静态电流 40μAo 直径约 4m皿的激光光束经透镜聚焦入射到二极管

两极之间，经空间电荷放大后的离化信号达几百毫伏，信号由 Boxoar 积分器处理后记录。

1. BaI 和 BaJ 的共摄电离先谱

典型的实验结果如图 1 所示。此时激光对原子信号已经饱和， Boxcar 取佯门的位置调

在原子信号波形和分子信号被形都有较大值的位置(后面还要详述)，门宽约 250田，信噪比

提高约 7 倍。

收稿日期 1987 年 1 月 20 日;收到修改福日期 1987 年 7 月 :~n 曰
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Fig.l R甜nan但 ioniza.tion sp回tra

01. BaI and Ba~ 

Fig. a Level diagram of the BaI 
and Ba:a transi挝Dn

图 1 中三条细而锐且较强的谱线分别对应于原子双光子允许跃迁6r 180-6 s7d 1Ds. 
fj (1d， 3Dj 和 fJ# 3PJ:J 它们由于叠加在分子结构的背景上而被增宽。这三条线在温度降低到

ω000 时仍能观察到，信号强度随激光光强迅速增加并很快趋于饱和。

图 1 中另五条谱线的激光波族分别对应=fBa原子第一共振态 6s6p 1Pi叹收单光子向

上跃迁的被长，土能级分别为句2 :JPJ、6s7d 3D." 6s7d 3D1.，.应酬 3G8 和 5d6d 3D1o 能级图由

图‘ 2 所示。由于从原子基态 6.r 180 到 6s6p l1斗态跃迁的所需波长白3.5nm 比激光波长短，

所以对原子也6p lPf.态的布居过程有必要讨论。

在分子结构存在的情况下s 我们认为有这样三个可能的通道实现对原子 6咆 1坷态的

布居，见图 20

(1) 热运动能量使相互碰撞而瞬时形成的 BaJ 在基态的较高能级上有很大的布居3 如

果激光波长满足由 ι→α 的跃迁时，则上能级A的分子会通过预离解通道对 BaI 的 6s6p 甲:

态布居:

(2) 热管炉内黑体辐射光于和激光光于同时作用使8a，激发到B态从而实现对6s6p 1Pl.

态的布居:

(3) 激光将 BaJ 激发到 A 态p 热运动能量使A 态分子离解。

当第一个激光光子对 6s6p lPl态实现布居后3 第二个激光光子又将 Ba 原于激发到亘

高的能级，这就是所谓混合共振跃迁mo

实验表明，棍合跃迁的谱线强度很大，这要求基态的分子数量足够大。通常碱金属分子

密度要比原子密度低二小数量级臼而碱土金属分子基态的离解能更小。这使得稳定的分子

数目更少。但我们注意到，产生 Ba 燕汽的温度较高，气体原子的平均热动能<......O.14eV)较

大，大量的原子处于碰撞态而组成瞬时的准分子。这些不隐定的分子在激光作用期间，如果

激光波长对应分子态的跃迁则将通过上面所述的几个通道对原子也6']> lPi态布居。

我们也注意到束料激光的荧光背景在出3.5 附近有一定的分布。尽管第一共振线的跃

迁几率很大，但染料荧光背景很弱，特别是相应谱线在低温时泊失，而原子允许跃迁谱钱仍 J
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能观察到的事实p 使我们可以排除激光荧光背景的影响。

在五条混合跃迁谱线中3 有一条很弱的谱钱，它相应于 6s6p lP~-5d6d 3GS 的跃迁。这
个跃迁不满足偶极跃迂选择定则 J1J "';'0， 土 10 通常原子体系的选择定则取决于原子本身的

各种对称性，但在较高温度和蒸汽密度下，非弹性散射作用使碰撞的两个或多个原子形成准

分子体系，这就破坏了原子俺系原来的空间对称性2 导致偶极跃迁选择定则不严格遵守，总

角动量也不再是实用量子数，某些对原子过程禁戒的跃迁在分子的意义上得以实现。详细

的理论和实验可参见文献.[910 且

从图 1 可见在激光披惊扫描范围内有两个谱带结构p 其跃迁如图 2 所示。这两个谱带

由于激光调谐曲线在光谱区两端迅速下降2 所以是不完整的。谱带强度随温度和激光光强

的提高都有显著的增加p 且有明显的转动结构p 但由于 Ba:a光谱数据不足和离化谱本身的复

杂性，使我们不可能对这两个谱带的结构作进一步分析F 我们注意到长波组谱带的激光单元

子波长与文献[4]中给出 Bà，分子带能量相符，可以认为这一较低分子共振态使得 Ba2 双

光子跃迁几率增大。

2. 离化机制研究

实验发现当染料激光分别调谐到原子谱线和分子谱线位置时，示波器显示的离化信号

波形不同。图 g 是用.Boxcar 扫描方式记录的结果事。除两种离化信号的披形展宽的峰值幅

度不同以外3 离化信号峰值相对触发时刻的延迟时间也不同。我们分别用 T(J 和 Tm 表示原
子信号和分子信号的延迟时间F则通常 'i'.<Tm1 T(j 和 Tm 随激光束相对阴极的距离、温度、
缓冲气体压力变化"二者相差一般在几十至几百微秒o 由于处理信号时 B昭他r 为定点方

式工作。为提高灵敏度取样n叉开得很窄，所以当取样延迟时间 T不同，记录得到的光谱

结构会有很大区别。如取 T=吼，则激光扫描时原子信号很强p 而分子信号很弱9 如取 T 嚣'

Tm， 结果相反。图 1 的光谱曲线是考虑了这种情况p 在 T(J<T<T俐的情况下记录的。当我

们将 T 分别取为 Ta 和 Tm 时，得到的光谱结构如图 4 所示。图 4(町的分子带中的凹陷位

BaI 

g 

100 

。
Ta Tm T 

Fig. 3 Wa veform fro~ ~iode牛 when laser 

wavelength wasset r l3spectively at thø 

ato皿ic and 皿olecular transition 

'为便于诅剧，两峰的闽南有眈哥大.

._----一---一_-1-5700λt. Ûli :'1:14υ 

Fig.4 Â part of sp回trum in the differeId 
斟皿pling positions of the Boxcar 

(Q) T-X.; (b) T=T. 



6 期 钮准分子共振电离光谱及离化机制研究 491 

置恰好对应于图 4(a)中的原子线位置，具有互补特征。类似现象文献口町已报道。

根据对热离子二极管的空间电荷放大机理的研究出，我们认为与离化信号峰值延迟时

间 T 相关的因素有离子产生的位置、时间、二极管静态电流强度，电子与南子复合截面，离

子迁移率所包含的电场强度分布、气体密度、高于种类以及电子渡越时间号p 是各种因素综

合的按统计规律的结果。在实验条件不变情况下，可以把问题简化为离子产生时间(用 S 代

表)和离子种类对 T 的影响。即不同的离化通道不同，产生的原子离子或分子离子迁移率

不同，从而表现为离化信号中 T 的差异。反之可以由 T 的差异和记豪的谱钱结构来推断里

德伯原子和分子的离化机制。

在稠密气体和高温状态下，气体原子和分子在激光场中的离化通道有许多国丁。根据我

们的实验条件(激光强度、气体密度、里德伯态的价电子束缚能)，作者认为原子的离化通道

主要为光离化和缔合离化;分子的离化通道主要为光离化和预电离。光离化过程可看成双

光子共振基础上的三光子离化过程p 也可以处理为里德伯原子、分子的单光于离化巳缔合离

化过程可以写成下式

ßa.+Ba一一~Ba.;一一~Bat十80 (1) 

当原子激发态 Ba- 不高3 但其能量又大于分子离子基态BatX.t2;- 的能量最小值时2 由

缔合离化过程可以形成分子离子c 因为 Ba; 的形成与碰撞有关，所以缔合离化几率正比于

基态原子啻度"。口由上所述3 对原子双光子跃迁可以写出离子产额 N. 为

N，oc 'ftoσnl:J(σd十Cσ07Lo) I (2) 

式中 I 为激光光强， 0 为常数 UD 为双光子共振跃迁截面， σ。为里德伯原子的单光子离化

截面， σ，为缔合离化截面口同理对双光子混合跃迁有

N，c吃qh;ckeIB(σOI+OuG~) I (3) 

式中叫为基态 Ba2 密度， cr! 为分子单光子跃迁截面， σ，为原子里德伯态之间偶极跃迁截

面。对分子离化过程也可以写成

N~c句;σ七[2(σ江+0'σ，，)， (4) 

式中带" ;-'的为分子过程的相应参数， (Jp 为分子预电离截面，取决于分子里德伯态与 C 分于

离子基态 Ba;XSl;;的相互作用强度(见图 2) 。

为了研究离化机制，只需注意公式 (2) 、 (3) 、 (4) 中括号内的项。在时间特性上，光离化

仅在激光作用时间内起作用。而缔合离化或预电离则在里德伯原子或分于的整个寿命期间

都起作用。用阳、 to 和 t， 分别代表光离化、缔合离化和预电离过程产生离子的时间，则有句〈

tø , ~SI。由于热管炉内原子、分子、离子具有任意方向的运动几率，在电杨作用下，离子要向阴

板迁移。经光离化产生的离子出现时间早、井集中在很短的时间间隔(激光脉宽〉内，所以经

空间电荷放大后的离化信号具有峰值靠前，展宽很小的特征D 同理，缔合离化或预电离过程

对应的离化信号峰值靠后，展宽较大o 由于里德伯原于或，分子的数目:是一定的。如果光离

化起主要作用，则由缔合离化或预电离通道产生的离于数额就会减少，反之亦然。根据以上

讨论就可以解释图 4(的中凹陷的出现』并得出原子谱线以光离化通道为主，分子谱线主要

以预电离通道为主的结论。

对于碰撞离化机制的作用，由于我们测得的原子里德伯态束缚能>O.7eV 与气体原子

平均热动能.......O.14eV 相差很多，所以里德伯原子的碰撞离化影响不大，可以忽略。对分子
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过程由于碰撞离化会减小里德伯分子的寿命，在处理时可归入 (4)式中 Up 内考虑。

应当强调，离子产生时间 s 与离化信号峰值延迟时间 T 虽然有对应关系3 但仍然相差很

多。 T 主要与离子初始位置和离子迁移过程有关。不同种类的离子因迁移率不同、与电子

的复合截面不同从而对T 有不同的影响，这种差别在选择适当的实验参数时可以反映出来。

热离子二极管对相同电荷数的离子在距阴极距离相同时放大倍数一致口当各离化机制同时

起作用时J 示波器显示的离化信号是各个离化过程产生离子的时间3 所占比例、放大过程等
因素的叠加p 我们的实验确实发现s 即使对几个原子谱线的离化信号，仔细测量得到的民值
也略有差别。

一、结语

我们的实验进一步证实了低气压下准分子结构的存在，但对分子结构常数的确定尚需

做更多的工作，对热离子二极管二工作原理，我们一研究结果与以前的工作r1l.. 13.1.1 均有不

同，有待于进一步研究和讨论。

作者在工作中得到蒋占魁同志、刘航同志和科大研究生院的张景园同志、孙军强同志的

很多帮助J 在此谨表谢意。
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Abstract 

生93

Tbe new stroctu.res of &2 excimer are prese时ed. We have ob回:rved tWj)--pho切n

也ransition of BaI J band of Baa and two-pho也on hybrid 甘ansi如ion. A new m的hod 坦

proposed for analysing ioni.zation m回han坦m of 也e Rydberg 时叫咽。f atoms and 

皿01ωu1四 wiili 血。r皿ionio 也ode， and 古he ion坦a挝on channels of ßaI and B句 arø

disou剧。d.

Xey word.s: resonanoo ionization spectra; Ba2 exci皿er; hybrid r由踊na时 tra.nsit.ion. 

d~".，;If/I ~-' JJ ~..，~..， .，..，.".，.，，;，，~ ~.MI_~".".J_J'''' øt'L øI'..L/L..,;tßlL.LLL..II.4 ,."" "''''' ''''''4::'-'''''''''<L.iI!L.tI!.tttI.ιL..IIL 
--_....._......、『…『一『‘--------……-……………-,.…… 

更正启事

本刊 Vol. 8, No. 4, p. 308 一文中的公式(6)

1 ... 1 .......... ... 1 ... 1 
I".一=1".~ 应是 IfII一=，- 1. 一
~ ~ ~ ~ 
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