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用于原子能级结构研究的激光共振电离光谱系统
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激光共振电离光谱技术是一种利用一路或多路激光将待测原子选择性共振激发与电离!通过测量

离子信号来研究原子能级结构的光谱技术"研建了一套激光共振电离光谱装置!用于原子高激发态能级结

构参数的测量"分别从该装置的总体结构#关键技术和应用实例等方面进行了详细介绍"该套装置主要包括

高调谐精度的染料激光器系统#高效的激光离子源系统和高分辨率的飞行时间质量分析器"染料激光器系

统包括
!

台多纵模可调谐染料激光器和
#

台单纵模可调谐染料激光器!均为脉冲工作方式!重复频率为
#.

?@A

!泵浦源均为
,!$7<

的
)8BC9D

固体激光器"激光离子源系统包括原子化源#激光与原子相互作用

区和离子光学透镜组三部分组成!样品在原子化源中被电加热实现原子化!喷射出的原子被激光选择性激

发#电离!产生的离子被离子传输透镜整形成能量分散小#束窄的离子束"飞行时间质量分析器采用了反射

式结构设计#脉冲垂直推斥技术和偏转板调节技术"利用此装置!实验测定了
E

原子的自电离态光谱!获得

了
E

原子一条较佳的三色三光子共振电离路径!对应激光的波长分别为
,F#("

!

,+,(.

和
+!$(>7<

"此系统

还可用于测量同位素位移和原子超精细结构等参数"另外!由于此系统中联用了质量分析器!因此可用于样

品多元素分析#痕量元素分析#同位素丰度分析"
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原子能级结构的研究!不仅对原子物理学的发展具有重

要意义!而且在许多应用领域有重要的实用价值!如'激光

同位素分离#同位素示踪#受控核聚变等!特别是原子高激

发态中的自电离态和里德堡态的光谱数据是激光分离同位

素#激光共振电离质谱中所必需的参数(

#

)

"光谱法是原子高

激发态研究的常用方法!通常有原子吸收光谱法#原子发射

光谱法#激光共振荧光法#激光共振电离光谱法"
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世纪
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*

H.

年代!美国
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&770

!

M:N03<&30

国家实验室和法国

M9O

%

M6=&362&:309:<0O&22&7

&的研究者共同合作!利用

F(#,<P641Q07-RS7

L

0

型光谱仪和高分辨率的傅里叶变换光

谱仪!通过测量
E

(

$

)

!

PS

(

!

)

!

)

*

(

>

)的原子发射光谱!获得了

这些原子高激发态能级的光谱项参数#同位素位移和超精细

结构"

#FF>

年!

9'

5

(

,

)利用激光共振荧光法对
D8

原子的超精

细结构和同位素位移进行了测量"

$.#+

年!王崇等(

+

)运用时

间分辨激光诱导荧光技术和激光诱导等离子体方法获得了

P2

原子的
#,

条奇宇称高激发态能级的自发辐射寿命"上述

实例中均采用光谱直接测量技术获取原子高激发态能级特

性!但由于受光谱仪灵敏度与分辨率的影响!且光谱直接测

量存在本底较高#分辨率有限#线性动态范围小等问题!较

难获得高精度的原子高激发态参数"激光共振电离光谱%
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MRT/

&技术是一种利用

多路激光将待测原子选择性共振激发与电离!通过测量离子

信号来分析原子能级特性的光谱技术"与传统的光谱技术相

比!

MRT/

将光谱的探测转换为离子的探测!具有更高的精度

和灵敏度!且线性动态范围大"

MRT/

技术是研究原子高激发

态!特别是能级结构复杂的稀土元素和锕系元素时常用的实

验技术"

#FFF

年!金昌泰等(

"

)利用三步激光共振电离方法!

测量了在
>FHFH

"

,.HH.1<

U#能量区间内
E

原子的若干里

德堡态和自电离态的能级位置"

$..>

年!李志明等(

H

)利用三

色三光子激光共振电离光谱技术测定了
O0

原子偶宇称自电

离态参数!并给出了
O0

原子的
H

条较佳电离路径"近年来!

随着可调谐激光器和离子探测技术的进步!

MRT/

技术得到

快速发展"

实验室自主研发的
MRT/

系统!详细阐述了系统中染料

激光器#激光离子源和飞行时间质量分析器中所采用的关键



技术!并利用此系统测定了
E

原子的自电离态光谱!获得了

E

原子一条较佳的三色三光子共振电离路径"

#

!

MRT/

系统组成及特点

!!

实验室开发的
MRT/

系统结构如图
#

所示!主要包括以

下几个部分'激光器系统#原子化源和离子源装置#飞行时

间质量分析器#信号采集和分析系统#以及辅助系统%真空#

同步#供电#监测&等"激光器系统包括的三台可调谐多模染

料激光器和一台可调谐单纵模染料激光器!其泵浦源均为

,!$7<)8BC9D

激光器"多束特定波长的激光经光纤合束

器和消色差透镜组传输至激光与原子束作用区"样品置于电

加热型腔式原子化源中!喷射出的原子束被激光选择性激发

并电离!产生的离子经离子传输透镜组拉出#聚焦!通过飞

行时间质量分析器后!将离子按其质荷比%通常带电量为
#

个单位正电荷&进行分离!采用微通道板对特定离子进行探

测!通过数据分析系统可获得特定核素的高激发态光谱信

息"

图
$

!

%&#'

装置的结构示意图

#

'

)8BC9D

固体激光器$

$

'染料激光器$

!

'

VVW

倍频晶体$

>

'耦

合透镜$

,

'光纤合束器$

+

'聚焦透镜组$

"

'原子化源$

H

'热离子屏

蔽电极$

F

'离子透镜组$

#.

'飞行时间质量分析器$

##

'微通道板$

#$

'激光器监测与控制系统$

#!

'供电与真空$

#>

'数据处理系统
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此
MRT/

系统较具有以下特点'

%

#

&高元素选择性'利用多束特定波长的激光将待测原

子共振激发#电离!元素选择性理论上可达
#.

#H以上!并通

过飞行时间质量分析器筛选待测原子形成的一价正离子!可

进一步提高元素的选择性"

%

$

&高灵敏度'通过优化激光功率#激光与原子相互作

用的时间和空间占空比!可使待测原子被饱和激发#饱和电

离!再结合高效离子传输透镜的运用!可实现对目标原子的

高灵敏度分析"

%

!

&高信噪比'采用同步离子计数法!可有效抑制仪器

本底!提高系统的信噪比"

下面对上述
MRT/

系统中的各子系统及其关键技术进行

具体介绍"

$+$

!

高调谐精度的染料激光器

可调谐多纵模染料激光器采用
M:22<67

腔型结构!如图

$

所示'激光腔内无扩束器件!通过掠入射光栅方式!获得

较大的光栅分辨率$泵浦方式为正逆向双侧纵向泵浦!通过

优化泵浦光在染料池中的光斑大小!可获得高光束质量的染

料激光输出!从而有利于染料激光高效地耦合进入光纤合束

器"脉冲染料激光的重复频率为
#.?@A

!脉宽为
$.

"

!.74

!

波长可调谐范围为
,,.

"

H,.7<

!通过调节激光在光栅上的

掠入射角度可改变输出激光的线宽!其线宽范围为
#

"

#,

D@A

"多纵模染料激光器后置了染料激光放大器!通过调节

放大器中泵浦激光功率以及染料激光器与放大器之间的延

时!可获得
#

"

#.<[

的染料激光单脉冲能量!然后利用倍频

晶体可将激光波长拓展到
$",

"

>$,7<

"可调谐单纵模染料

激光器的结构与多模染料激光器类似!也采用
M:22<67

腔型

结构!泵浦方式为正向纵向泵浦!输出脉冲激光的重复频率

为
#.?@A

!脉宽约为
$.74

!线宽约为
F.Z@A

!波长可调谐

范围为
,,.

"

+,.7<

%经倍频后可拓展到
$",

"

!$,7<

&!此

单纵模染料激光器可用于同位素位移和原子超精细结构的测

量"

图
:

!

可调谐多模染料激光器结构示意图
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染料激光腔内的各光学元件均固定在同一块殷钢板上!

从而避免各元件间相对机械振动对激光器性能的影响"光栅

和长条反射镜固定在具有三维角度微调机构的底座上!通过

转动长条反射镜可实现激光波长的调节!通过转动光栅改变

激光掠入射角度可实现激光线宽的改变"多纵模染料激光器

运行过程中采用高精度波长计%

\/-"

!

97

L

423&<

!

@:

L

QX:-

70440

&实时测量激光的波长值!并反馈给波长调节执行机构

进行波长纠正!实现激光波长的闭环控制和高精度调谐!调

谐精度优于
#

*

<

"单纵模染料激光器是基于单纵模扫描几

何结构进行开发的!可实现较大范围内无跳模的纯机械扫

描!并采用基于
MZ.."

波长计的激光模式闭环控制系统和

对谐振腔镜的
P]G

调节机构!可实时保证激光器运行于单

模状态"

采用光纤合束器对多路激光进行合束#传输!可有效克

服空间小角度合束时的不稳定性!同时激光经非保偏光纤传

输后!其偏振态发生混乱!从而减少激光偏振度对激光离子

信号强度的影响"合束器输出的激光经消色差透镜组!聚焦

>,+!
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于激光与原子束相互作用区域!经优化设计可实现激光与原

子束的高空间重叠度!从而提高激光共振电离效率"各路脉

冲激光的时序通过数字信号延时器实现的高精度控制!控制

精度为
#74

"通过多路脉冲激光的时间同步或特定延时!不

仅可在较低的激光功率下获得较高的电离效率(

H

)

!还可用于

原子激发态能级寿命的测量"

各路染料激光器输出光路上均设有可变光强衰减器!通

过研究离子信号强度与各路激光功率的关系!可获得待测原

子的激发#电离饱和曲线"各路染料激光器输出光路上还设

有电动光闸!可实现若干路激光的有序遮挡!为判别三光子

共振电离谱图中所含的单色#双色和三色峰提供有效的方

法"

$+:

!

高效激光离子源

激光离子源包括原子化源#激光与原子作用区和离子光

学透镜组三部分组成!如图
#

所示'样品在原子化源中被电

加热后实现原子化!喷射出的原子束被激光选择性激发#电

离!产生的离子被离子传输透镜组拉出#聚焦!形成能量分

散小#束窄的离子束"

原子化源为电加热型腔式设计!采用钽管作为热腔!长

度为
#.<<

!内径为
#<<

!外径为
#(><<

"经测试此原子

化源可实现高的原子化效率!且喷射出的原子束空间发散角

小"原子化源后安装有热离子抑制电极!当电极打开时!可

以屏蔽热表面电离产生的热离子!从而避免其对激光离子的

干扰"激光光束与原子束垂直相交!可以抑制多普勒加宽效

应$另外!通过优化设计原子束与激光束相互作用区的空间

参数!实现两者较高的重叠度!从而提高光致电离效率"采

用专业离子光学仿真软件优化设计离子光学系统!实现激光

离子的高效传输$并对离子束进行整形!获得能量分散小#

束径小的离子束"

$+=

!

高分辨率的飞行时间质量分析器

飞行时间质量分析器采用反射式设计#脉冲垂直推斥技

术和偏转板调节机构!如图
#

所示"反射式设计一方面大大

缩小了仪器的体积!另一方面反射电场可补偿离子能量#实

现二阶空间聚焦!从而提高了仪器的分辨率(

F

)

"脉冲垂直推

斥技术让离子加速方向与其传输方向垂直!使得离子进入飞

行腔后在竖直方向上受初始动能分散的影响可以忽略(

#.

)

"

飞行轨道上的偏转板用于调节离子的飞行轨迹!使得离子束

最大量地投射到离子探测器!实现离子的高效传输与探测"

离子探测器采用高增益#快响应的微通道板%

ZOP

&!其

直径略大于加速区内孔"探测器包括栅网#分压极片#

ZOP

板#阳极板和分压电阻等"此探测器采用与激光器同步工作

的高重复频率门控离子计数和门控积分技术!从而获得高信

噪比的离子信号"

此飞行时间质量分析器的质量范围为
#

"

!..6<S

!质量

分辨率大于
+..

!丰度灵敏度为
$^#.

+

!线性动态范围为
>

个数量级"在
MRT/

技术中!飞行时间质量分析器一方面可

实现不同质量离子的分离!进一步提高元素选择性!便于获

得待测元素的原子电离路径$另一方面可实现同一元素不同

同位素的分离!通过对比不同同位素的高激发态光谱!可获

得同位素位移信息"

$

!

MRT/

的应用实例

!!

利用上述
MRT/

系统!通过对
E

原子自电离态光谱的测

定!获得
E

原子一条较佳的三色三光子共振电离路径"通过

查阅
E

原子的光谱数据(

!

)

!确定了
E

原子的激光共振电离

方案如图
!

所示'第
#

步吸收一个光子%

!

#

"

,F#("7<

&从基

态%

.1<

U#

&跃迁到第一激发态%

#+F..(>1<

U#

&!第
$

步吸收

一个光子%

!

$

"

,+,(.7<

&从第一激发态跃迁到第二激发态

%

!>,FF("1<

U#

&!第
!

步吸收一个光子从第二激发态跃迁到

自电离态"

图
=

!

>

原子的三色三光子共振电离方案

()

*

+=

!

?-3..7,4;4371-3..7

9

-414@3.64@0@1

)4@)A01)4@6,-./.45830@)8/014/

!!

第
!

步激光的波长%

!

!

&扫描范围为
+$.

"

+>.7<

!扫描

步长为
$

*

<

!实验中利用
\/-"

实时获得激光波长值!同时

记录对应
E

_的信号强度"

!!

图
>

为实验所得
E

原子的三光子共振电离谱"

图
B

!

>

原子的三光子共振电离谱

()

*

+B

!

?-.1-3..7

9

-414@3.64@0@1)4@)A01)4@6

9

.,13045830@)8/

!!

在记录三色三光子共振电离谱时!扫描激光不仅能将处

于第二激发态的铀原子电离!也可将处于第一激发态或基态

的铀原子激发电离!因此!图
>

中包含单色#双色和三色三

光子共振电离峰"实验中通过采用有序遮挡激光的方法!可

,,+!

第
#$

期
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识别上图中所含的单色#双色和三色峰!并获得
E

原子的一

条较佳三色三光子共振电离路径!此时
!

!

+̀!$(>7<

!对应

自电离态的跃迁截面最大!从而可获得高效的电离效率"

MRT/

系统中可调谐单纵模染料激光器线宽为
F.Z@A

!利用

此单纵模激光器取代图
!

中的任一路多模染料激光器!并在

对应激光波长值附近进行扫描!可实现
E

原子不同同位素的

选择性激发#电离!通过对比不同同位素的能级光谱图!可

进一步获得图
!

中
E

原子的各激发态和自电离态的同位素

位移信息"

利用实验室研制的
MRT/

系统除了可用于测量特定原子

的高激发态能级位置#寿命和总角动量值外!还可用于测量

同位素位移和原子超精细结构等参数!进一步获得原子核的

磁矩参数"另外!由于此系统中采用了飞行时间质量分析

器!因此!此系统也可称之为激光共振电离质谱仪!可用于

样品多元素分析#痕量元素分析#同位素丰度分析"

!

!

结
!

论

!!

介绍了一套
MRT/

系统!此系统主要由高调谐精度的染

料激光器#高效的激光离子源和高分辨率的飞行时间质量分

析器组成"利用此
MRT/

系统不仅能获得特定原子高激发态

能级的位置#寿命和总角动量值!还能用于同位素位移和原

子超精细结构等参数的测量!可为原子能级结构的研究提供

重要的技术手段"
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