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提要

本文报道气相 C~紫外双色激光单共振离化的功率密度关系和对高激发态(lIIg) ， 共提离化特性的研究

结果，实验指出通过中间共振态 (lIIg) 的双光子共振激发兰光子离化具有比通过申间共振态(å3A2) 的单光子共
振敢发三光子离子为高的总离化率，在 107W!cm2 的功率密度下，观察到饱和鼓应。实验显示了双色激光单共

振离化功率密度关系的研究提供了一种新的光谱学分析方法唱这对研究分子高激发态的结构是很重要的.

关键i司E 多光子电离，分子散发态，功率密度关系，饱和效应.
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原子和分子的多光子电离过程的研究一直是人们十分感兴趣的课题E130 特别是近年

来，由于紫外调谐激光器的发展，分子的多光子电离的研究得到了人们普遍的注意，双色激

光共振离化研究提供了一种斩新的离化光谱学方法 E230

共振多光子电离可以通过第一离化阔值以下的实能级或者是第一离化阔值以上的束缚

态p后者是研究的自离化过程[3J。当采用一台激光器时，如果分子需要两个以上光子才能电

离F 单色激光器离化谱中将包括三个过程: (1)非共振一步三光子电离; (2) 双光子共振激发

三光子电离 (3)单光子共振激发兰光子电离。可以看出F 这种多光于电离光谱学方法是十
分有效的p 它同时提供了单光子吸收光谱和双光子吸收谱J5r能得到的全部光谱学信息。对

研究分子离子的振动能级结构和分子高激发态的结构是重要的，这也就意味着分解和研究

双光子共振激发三光子电离和单光子共振激发兰光子电离过程是十分有意义的。

本文提出并实现了用双色激光离化功率密度关系来分解这两个过程并成功地分析了
lII， 态和自3A~ 态的振动结掏。观察到了激发态多光于电离的饱和效应，实验结果指出，双

兔子共振激发三光子电商具有比单光子共振激发三光子电离过程为高的总离化截面。

二、实验

实验装置如图 1 所示。由一台可准分子激光器泵浦的二台可调谐染料激光器，使用 PTP
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染料可得能量为1.3mJ、波长在 3285λ"-'34451 范围内调谐的激光输出，由第一台染料激光
器输出的光束经透镜(Lens 6 和 Lens 7)组成的望远镜系统在作用区的光强为 107 Wjcm2，

第二台染料激光器的输出光束经 Lens8 聚焦后在作用区的光强达 5x107 W/c皿气两光束

在调谐过程中重合。激光脉冲宽度为 12丑S) 染料激光器 I 与染料激光器 11 之间的两激光

脉冲延迟时间为 1.5nso 真空室内 OS2 分子的压力为 lxl0-3，皿bar，收集电极上的加速

电压为 100V，离子信号经电讯放大器 2 (KEITHLEY 427)放大后由 Boxcar 3(Research 

Model162)积分器平均p 最后由 x-Y 记录仪 4(NEW TYPE 3033)记录F 激光脉冲重复率

使用 2Hz，脉冲能量在波长调谐范围内的起伏 <5%，功率曲线足够平滑。

Fig. 1 Experimental diag l'am 

(1) îonization cell; 伊) current amplifier; (3) boxcar integrator; (4) chart recorder; (5) 100V 8upply; 
(6) , (7) , (8) quar恒 len.es; (町， (10) , (12) mirrors; (11) beam spreatter 

在离化率的功率密度关系测量中p 离子电流是取每 100 个脉冲的平均，实验具有极好的

测量稳定性p 为了检测荧光，我们使用了→

台紫外单色仪(Model No.82-020Jarrell Ash 

00 , 1180 G/mm, Blaze 4000Å) 。
图 2 示出了 OS，g分子双色激光三光子离

化的激发过程，激发光子 hV1 (染料激光器 I

输出)把分子由基态 12t 激发到上能态，如图

2 中的ã3A:!态可由单光子激发达到，或者 1IIIJ

态的双光子激发， Z1BB 态的高振动态也可能

参于双光子激发过程E 以上是共振激发过程，

第 2 个光子 hV2 使激发态分子离化p 我们可

以把对总离化率有贡献的六个可能过程表示

如下2

① x1J:g十 hvr.→ã3A2十 2hv2→
2IIg(OSi 基态);

②Q;12~十h阳→ã3Aβ 2hvl→SH"，

100 L...L.I.Jo 2IIu 
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Fig. 2 The excitation scheme of two斗。101."'

laser resonance three photon ionizatio:a 
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③ x1~g+2hvl→1II"十 hv，→2II，，;
④ æ12"十 2hv~→lII"十 hV:J→101[[，，;
⑥ æl2Jg十 3hvl→~IIg;

( x12,+3hv2• 2IIgo 
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适当选择 hVl 和 h'l恒的范围，使 hVi 处于非共振区，借助于 hVl 和 hV2 两个脉冲的足够

延迟F 可以使②《①，③《④p 直接三光子离化过程⑤、⑥很容易测得，并从总的离化率测量

值中减去，这样在实验上得到来自于过程①和③的离化率 N， 如果 h"恒的光强(在作用区内)

为 I" 测量 N"-J巧的关系 (91. 为与任意整数接近的数)，由得到的 n 值可以分解过程①和③，

RPn=l 时为双光子共振激发三光子电离，91. =2 时为单光子共振激发三光于电离@

三、结果及讨论

双色激光单共振三光子离化率与激光功率密度的关系测量结果如图 3 所示。

(1) 当把 hV1 调谐在 3386.7λ(根据单色三光子离 5 

化谱，这里有一个很强的离化率)， hV!J 调到 3445λ 附近 4 

(非共振区)，改变 hva 的能量测得图 3(α) 曲线，得到斜 3 

率 'll =1.2--1. 0，这说明 3386.7λ 的离化率是双光子共
2 

振激发兰光子电离过程形成的，因此这个峰可以被标定

为 082 分子的 lIIuCvJ= 8)态，这里均为 082 分子 V2 本 ε 

征振动模的振动量子数。众所周知，对共振激发态 ~ 10 

的光电离 N--In 具有十分复杂的关系 C4J 所以在实验中 ~ 8 

测得饥不为整数(饲=1.2) 的现象是不足为奇的。 2 6 

(2) 当 h峨率调谐在 3399.0 λ 时，不改变其它条 i t 

件p 作与上述同样的测量得曲线图 3(吟，它的斜率为 -5 吨

2.0，这说明 hVl 是单光子激发p 而 3399.01 处的峰与 5 
Klema'丑[5J的 Urs 振动态重合，由图 3(b) 曲线看出，当 I2
增加时出现饱和现象，这说明 U5 态上激发粒子数被 hV!J
抽空。

(3) 采用这种双色激光单共振离化光谱学方法，对

2• ./1.2) 

2 6 8 
OS2 单色激光三光子离化谱作详细地分析F 首次得到了 啤争

1ntensity of laser 2 - (R.U) 
清晰的 CS，分子三光子离化谱如图 4 所示。我们看到这 Fig. 3 Laser intensity dependenc9 

个谱包含了 Kleman[

U 带， U4，r;， 6 ， 7 及 R 系。 exciting thrce photon ionization 

Rabal础等人必E盯哺用电子碰撞窗刷j湖的方法研究了 1岛态 ω山3剿8邱6:立:c;::b帆川川1卢i-3叫3删3
λ 的 ψ均2 量子数为奇数的振动态P 这是由于 12苟t→lIIg 跃迁 h如ν句2俨=3缸4钊45钊5.0吟

是单光子禁戒跃迁。但这个跃迁却是双光子允许的，我们用双光子共振激发三光子离化可
以成功地得到 1[[11 态振动结构新的信息。由圈 4 可以看出，除了 11I1l (v !J = 8, 7) 之外，
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Fig.4 Resonance three photon ionizntion spectrum of CS:a molecule 

1 II, (v!J= 9, 6) 及 111g ( '1)1 = 4, 5 J 6) 都对应有清晰而且强的离化峰。我们还发现双光子

共振激发三光子电离的离化峰都比单光子共振激发三光子电离的离化率强，这点说明
12;→lIII1 的双光子跃迁具有较 12;→ã3Å2 为大的截菌。

(4) 分子的分解电离会同时存在，为此把激光波长调谐在 3386.7 Å 观察 08 基的 2594
1荧光E 实验上没有观察到此荧光发射，而 2594λ 荧光发射出现在激光调谐在 3285λ 的波
长区。

四、结论

(1) 本文首次测量了 08~ 分子双色激光离化的功率密度关系，分析和讨论了 082 分子
的 2122十hv→ã3Aa+2hv→且'III1 (OSt 基态〉过程(单光子共振激发三光子电离)及 æ12g十
2hv→lIIg 十 hv→21111 的双光子共振激发三光子电离过程的特点，实验指出后者具有较大的

总离化截面。

(2) 对饱和效应的分析说明，单光子共振激发的 KlemanU 带很容易被双光子离化过

程抽空，而在同样条件下 lIII1 的双光子共振激发态则没有观察到被离化激光的抽空现象，这
表明激发态分子的离化过程强烈地依赖于共振激发态的结构。

(3) 在本实验条件下(波长调谐范围和激光强度)分子的分解电离不存在， 08 的 2945λ
荧光发射只出现在激光波长为 3285λ 附近的短波长区。

(4) 激发态分子的紫外多光子电离过程的研究可以得到新的光谱学信息。对 OS:l单色

激光三光子离子谱的分析极好地说明了这一点。

感谢 D. Proch 和 W. E. Schmid 的有益讨论。
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The i丑古ensi古y dependence of 古wo~color laser single reson乱nce UVpho古on .ionization

of gas phase CSj and the features of resonanoe ionization of higher exci阳dstate (1 II g) are 

presen切d i丑书his paper. The experimen七 shows 古ha也古he 古的aJ. ioniza tion cross-seo缸on

ofthree-þh的on ioniz时ion wi由韦w。一ph的on resonance exoi也ation via 古he inter皿edia阳

的ate ， lIIg， 坦 higher than 讪时 wi古h one-ph的on resonance exoit时ion via 古he lower 

时的e， ã3 Aa. The saturatio丑。他的 was 0 bserved under 他e laser i时ensity of 107 W 10m2 • 

The resul加 indio肘。由时 by measuring 由e i时ensi书y dependence of 古WO-Golor laser 

Sl丑gle l'esonance ionizatio:丑，也 newm的hod for spec忧oscOpio analysis was dθve.!lope:l. 

This would be signi:fioanb 扛1 古he study of molecular 的ruoture a也 high exoi古ed s右的。.

'Xey words: moleoular exoi也ed s施加 i时ensi可 dependenoe; sa tura也on effeot; 

multipho七on io丑ization.




