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张立敏 楼立人 郭常新
〈中国科学技术大学物理系)

夏宇兴
〈中国科学院安徽光学精密机械研究所〉

提要

实验测量了缓冲气体 Ar 气对 S9K2 分子 C1IIu{旬1....0， J'-=53)→X12~(v" -5， 6, J"-52, 54)LIF 光

谱的碰撞掉灭效应。用程、态碰撞模型推导出 LIF 光谱强度 I 对气体压强 P=PAr+P区的函数关系。用上

述模型拟合出的 I-P 曲线和实验数据的符合，对拟合所得参数白的进一步分析指出:热管炉后向探测

LIF光谱方法比非增益荧光探测法的灵敏度可提高 2 倍以上.

关键i司f 锺冲气体;碰撞猝灭.

一、引

碱金属双原子分子，例如 39K2J 是连续调频激光器的重要工作物质之一叭研究碱金属
分子激发态动力学及其发光机制有重要的实际意义。分子的激光诱导荧光(LIF)光谱实验

具有容易激发、光谱易于标识及信噪比高的优点p 是研究碱金属分子激发态动力学的有效方

法凶。在 LIF 光谱实验中3 缓冲气体压力对发光强度的影响是令人感兴趣的课题，其可以给

出分子激发态的能级信息和跃迁动力学参数。本文实验研究了 ωK，2分子。IIu→X12i LIF 
光谱强度对缓冲气体 Ar 气压强的依赖关系p用稳态碰撞模型拟合了实验数据F分析了。II.

→X12t 荧光的受激增强效应。这将为进一步获得 01IIu→X12; 的激光提供有用的信息。

二、实验装置及结果

实验采用后向收集激光诱导荧光的方案。实验装置与文献 [3} 中所描述的基本相同。

.89K.2分子是在不锈钢热管炉中产生的s 加热区 30om o 典型的工作温度是645 ，....， 706K。 在

这种温度下饵金属蒸气约含 1015创om/cm3，其中约有千分之几的 K2 分子ω。热管炉中充

以 5rvl00Torr 的缓冲气体 Ar 气。用 HO-15A 型 OW He-Cd+激光器(λ=4415.6λ)激发
89K，2分子 F 获得了。IIu(v'=O， Jf=53)• X122(dFzO~11p JFF252p54)跃迁的 LIF 光

谱E830 使用 LPE-l 型激光功率/能量计监测激光功率，工作过程中激光功率稳定性优于
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Table 1 
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Intonsitios oÏ LIF spectrum for 39K2 (0111"→五1:2;)

versus the pressure OÏ bu:fÏer gas Ar 
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P(ATro+rrF) K 
I R I p 

(re1. uni如) (rel. uni恼)

7.5 51 51 

15.5 36 36 

25 32 29 

86.5 26 26 

45.5 20 :n 
57.5 16 16 

70 13 13 

85 12 12 

(b) Temperature 676K, v"=6 (a) Temperature: 717K, v"-5 

p(uTo+rrP] E 
I R 11) 

(rel. units) (四1. u时也)

9.5 113 102 

18 99 94 

25 85 76 

35.5 75 70 

45 69 68 

57 65 60 

77.5 58 58 

92 53 48 

λR-4448.3A 

^p-4450.6 λ 
λR胃4465.8Å

λp=4468.1A 

(d) Tempera~ure: 645K, v"-=5 (c) Temperature: 676K, v"=5 
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Fig.l LIF spectrum of 0 111u (v'=O. J'=53)• X 1:Sj (v"=5.. 6, 
J" =52, 54) Ïor 3\lK 2 dimer at T=6760 K , P=7.5 Torr. Arrowa 

pointed to another spectrum of Q-branch of s9K2 
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98%。使用 DTW-702 温控仪获得恒定炉温。 LIF 光谱用带有斩波器和锁相放大的 GDM-

1000 型双光栅单色仪(民主德国)测量。 入射狭缝 40μ 左右，扫描速度 16om-1/mino

使用上述装置，测量了 39K!l分子。E也(v'=O， J'=53) • xqJW1=5, 63J"=52, 54>
跃迁的 LIF 光谱强度随热管气体压强 P=PAr+PK 的变化。 图 1 给出了温度 T=676K、

热管炉总气压 P=7.5Torr 时获得的(旬'=0， J'=53) →(。"=536， JFFz52， 54) 跃迁的'

LIF 光谱。光谱图中箭头所指的是 39K，的另一 Q 支光谱。其余伴线可能来源于碰撞产生

的转动结构。

表 1 给出了 LIli-' 光谱强度随热管总气压 P=PAr+PK 变化的几组数据。从表中可以看

到，随着缓冲气体压强 PAr 的增加(特定温度下 PK 是常数)， LIF 光谱强度变小，显示了缓

冲气体 Ar 气和激发态(01IIu) 的 39K" 分子碰撞引起的 LIF 光谱强度猝灭效应。

三、理论模型和实验数据拟合

Ar 原子和梆分子碰撞时会产生 39K:.l*(01IIu)分子的转动弛豫等猝灭过程O 当热管炉温

度为 40000 左右、Ar 气压强为 0"， 120 Torr 肘，由统计力学理论C5J可得到分子(原子)两次碰

撞之间的时间 T， 为:

T!J=~百/ (4♂d2P) 0 (。

其中 μ是碰撞分子对的折合质量， k、T 分别是 Boltzman 常数和绝对温度， d 和 P分别是分

子有效直径和热管炉中总气压。推导 (1)式时利用了理想气体物态方程。 Tl1 即是碰撞引起

的 39K; ( 0 1 Il t))分子的横向弛豫时间。当 P=10Torr、 T=645K、 d=10Â 时，求得 T且，，-， 2
剧。油K;(01II，，)分子的寿命 τ--40 ns[9J，显然这个'1's 值己对发光过程有显著的影响。

在激光强度恒定、热管炉恒温且气体处于热平衡时p 经由激光泵浦跃迁到 39K!J 分子

。IIu 态上的粒子数 N" 是常数。上能级粒子数 N'f}1 的变化满足稳态速率方程:
dN"，.jdt=N" 一 (N.扩/T1) 一 (N.，/T2) =00 (2) 

其中且是L能级有效辐射寿命，当存在光的受激放大时 T1 可能显著小于自发辐射寿命

'1
J6J

O 

由文献[7] 和公式 (1) 、 (2)可得到 LIF 光谱发射强度:

IV 'f}II= (64/3)or4cÆ旬，扩E?如11')1I =0!Jj(01十P)。 。〉

其中z
。:1=、/立在lj(4 ...r;T1d勺(任4)

O2=16伽π4句CV♂.1l窍?gbeW，

这里 R， 是电偶极跃迁矩平均值 v 和 C 分别是跃迂波数和光速， q内"是跃迁的 Franck
Oondo丑因子。 (3)式即缓冲气体 Ar 气和何蒸气压强之和 P对加K2(01Il~)分子 LIF 光谱
强度的碰撞猝灭效应的表达式。 0，的相对值可以反映 LIF 光谱强度随温度 T 和量子数。"
的变化趋势。 仇是可以绝对确定的参数。 利用 (3)式对实验数据进行拟合可以给出 01、σ20
由 Oj 拟合值和 (4)式可以给出激发态有效寿命见和 LIF 光谱碰撞猝灭截面 σ(由有效直

径 d 给出〉的乘积 T1CJ':

T1u= ...;';百T/(1601). (4) 
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这对于研究 30Ka 分子 CY-IIu 态的能级信息和发光动力学(例如受激放大〉是很有用的。

由表 1 和 (3)式拟合出的 01、 OJ 值及由 (6)式给出的 T'lU 值如表 2 所示，其中 r 是拟合

时的相关系数口

Table 2 01, O2 and T1σγalues deduced from oqs. (3) (6) and Table 1 

TjI王 1)' J" ClITorr C;;rel.uni旬 I}'i峰"

717 5 5去， 54 74.6 7639.4 一 0.94

5 52, 54 17.4 1537.8 -0.93 
676 

6 52,54 15.8 1206.3 -0.93 

645 5 52, 54 9.3 563.8 一 0.83

开 'l'he detected sensi古ivity had some changin.g at each T 

制1" W描 correlation coefficient in titting 

60 

40 

20 

I/rel. units 
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39" . ,.,ln ~..1 l-~I{ ...φ C'"lI -X"~_ + 
&" U lZ. 

+ (5.54) 6760 K 

.,.. (6 , 54) 6760 K 

~ (5 ,52) 64SoK 
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Fig. 2 Intensities of LIF spectrum for 39K2 versus the prøssure 

P of Ar and K. Fitting plot wore froIU eq. (3) and Tablo 2 

T1o/nsec.cm2 

23.2xl0-16 

101.3 X 10-1自

176.6x 10-16 

图 2 给出了 LIF 光谱强度随热管炉总气压变化的实验数据点以及由公式 (3) 和 01、 Os

拟合值画出拟合曲线，的可验以看数实了据和拟合曲线非常符合。

从表 2 可以看到， O~ 随温度上升而变大，原因是随温度上升 Np 增加、光强变强。对每
一种温度， 01 值随 1)"和 J" 变化不大p 这与 (4)式一致。值得注意的是，表 2 中矶随温度上

升而增加的速度远大于 (4) 式中矶对 ..JT 的依赖程度3 其物理含义分析如下。

考虑到 σ是和温度无关的常数[8] 假定碰撞猝灭截面 σ(OlDu) '"σ (B1 II ,,) = 150 X 1.0-16 

0皿2C8J 则可求出 717K~T~645K 时 Tj:::::::0.13""O. 98 nseo。其显然小于文献(9] 给出的

τ ( 0 1 II u) ~ 40 nsooo 按照荧光放大的超辐射理论[6J有:

T1 = τexp( -L1α . Z) , (7) 

其中 Aα 为净增益系数， l 为光放大经历的距离。曲 (7) 式和审、民的值可估算出L1α.l~3.7

",5. 7, (717K~T~645K)。由此可知，热管炉后向探测法比非增益荧光探测法能提高灵

J敏庭 2 倍以上。
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四、结论

稳态情况下缓冲气体 Ar 气和 01IIu 激发态 39K2 分子的碰撞对 LIF 光谱强度有显著的

猝灭效应。本文给出的稳态碰撞模型对 39K2 分子。II，，(侣'=0， J' =53)→X1B;C旬"=5， 6;
J" =52, 54)LIF 光谱强度的碰撞猝灭给出了合理的解释。用上述模型拟合出的参数 01 可
以研究荧光的受激增强效应。利用 01 拟合值和文献 [8， 9] 中的分子常数可估算出:热管炉
后向探测法比非增益荧光探测法能提高灵敏度 2 倍以上。这将为高灵敏度探测分子激发态
及研究分子受激发射动力学提供有用的信息。
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Abstract 

The quenching effe的 of LiF 印制仕nm of 01IItc (v'=O , J =53)• X l 27; (v" = 5, 6: J" 

自52， 54) for dimer 39K2 by collision of buffer gas Ar was m俑.suroo experl皿entally.

The rel的ion betwee丑恼。 in切nsì古j.es 1 of LIF -spsétru皿 and 北he pressure P = P Ar-• PK 

i丑 heat-pipe oven W3S deduced by 的able colliSion model. IThe • P plo古 fi抽ed by 如h:ig

model was in ro古isfaotory agreement wi讪古he exper江nen如1 da古a. Fnr也her analysis of 

the 'farame右。r 0 1 fi协ed showed 也hat: 古he sensi如ivity of baokward detec古ion for hea-;

pipe oven was 2 也im倒 more 也han 也的 ofno丑-gain fi uore阂。nced的ection.

五~ey words: buffer gas;ωllision q uenohing . 




