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厚原子蒸气介质中原子选择性光电离的理论研究

卢肖勇1) 张小章1)† 张志忠2)

1)(清华大学工程物理系, 北京 100084)

2)(核工业理化工程研究院, 天津 300180)

( 2017年 10月 29日收到; 2018年 1月 24日收到修改稿 )

激光在厚原子蒸气介质中传播时会产生脉冲形变和延迟现象, 这会直接影响原子多步光电离过程中的电
离率和选择性. 从原子蒸气激光同位素分离的实际出发, 对厚原子蒸气介质中的原子光电离过程进行了研究,
利用密度矩阵方法描述原子的光电离过程, 利用Maxwell方程描述激光在厚介质中的传播, 建立了介质中同
时存在两种同位素的激光传播电离方程组, 考察了原子蒸气参数和激光参数对厚介质中平均电离率和平均选
择性的影响. 研究结果表明: 对于较厚的原子蒸气介质, 激光功率的增加使平均电离率升高, 平均选择性下
降; 对于相对较薄的介质, 适当地降低激光功率可以同时提高平均电离率和平均选择性. 存在一个正的激光
延时使原子蒸气中目标同位素的平均电离率达到最大. 尽量延长激光脉冲的宽度不仅可以同时提高目标同位
素的平均电离率和平均选择性, 还可以降低对激光脉冲之间相对延时的控制精度.

关键词: 光学厚介质, 电离率, 选择性
PACS: 32.80.–t, 42.65.–k, 42.50.Gy DOI: 10.7498/aps.67.20172340

1 引 言

原子的选择性光电离是原子蒸气激光同位素

分离中关键的一步, 因为它直接影响分离过程的选
择性和目标同位素的利用率. 为了提高激发电离
效率以及电离过程的同位素选择性, 科研人员对其
中的原子选择性光电离过程开展了大量的理论研

究 [1−7]. 这些研究中通常将原子蒸气看作是光学薄
介质, 也就是认为原子蒸气介质对激光脉冲没有影
响. 然而在实际的激光同位素分离过程中, 原子蒸
气的密度以及激光在作用区内传输距离都是比较

大的. 实验结果表明, 脉冲激光通过光学厚原子蒸
气过程中不仅功率会发生显著变化, 同时还有脉冲
延迟和脉冲变形 [8−13], 因此将原子蒸气视作光学
薄介质来处理光电离过程是不合适的. 为了从理论
上更有针对性地开展研究, 必须将原子蒸气视为光
学厚介质, 在考虑它对脉冲激光影响的条件下研究
光电离过程则更具实际意义.

有一些研究考虑了厚介质条件下的电离过

程, 但是大多只考虑了原子蒸气中的目标同位
素 [14−17], 主要关注了激光传播路径上激光脉冲的
演化和空间单点电离率的变化 [18−21], 缺少对整个
厚介质中平均电离率和选择性的研究, 这是激光同
位素分离理论研究的一个不足之处. 本文考虑了光
学厚介质中两种同位素的吸收过程对脉冲激光的

影响, 并计算了原子蒸气中不同位置处激光脉冲形
状、两种同位素的电离率和电离选择性. 在此基础
上, 研究了原子蒸气的平均电离率和平均选择性随
激光参数和原子蒸气参数的变化趋势, 并对上述参
数给出了优化方向.

2 数学理论模型

图 1为原子三步光电离模型, 同位素A为目标
同位素, 同位素B为非目标同位素, 原子受到 3束
激光的作用. 前两束激光可以将原子从基态激发到
第 2激发态, 第 3束激光将原子激发到电离限之上
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的连续能区, 使原子电离. 由于原子的第 3步激发
过程涉及连续态或者多电子激发, 所以在本文采用
的密度矩阵方法中进行了唯像处理. 激光 1, 2与同
位素A的能级跃迁共振, 由于同位素位移的存在,
这两束激光对同位素B的激发是失谐的. 设两束激
光沿着 z方向传播, 其光场可以表示为

εj(z, t) =
1

2
[Ej(z, t) e i(ωjt−kjz) + c.c.] (j = 1, 2),

(1)

式中Ej(z, t)为激光场的复振幅; ωj为激光的圆频

率; kj 为波矢.
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图 1 原子三步光电离路径图

Fig. 1. Schematic diagram of three-step photoioniza-
tion of atom.

根据文献 [1], 对电离跃迁做唯像处理之后, 可
以得到光传播路径上任意位置 z处原子三步光电离

的密度矩阵方程组为:
d
dtρ11 =

i
2(Ω12 · ρ21−Ω∗

12 · ρ12)+
1

τ21
· ρ22, (2a)

d
dtρ12 =

i
2
(Ω12 · ρ22 −Ω12 · ρ11)−

i
2
Ω∗

23 · ρ13

− i∆1 · ρ12 −
1

2τ21
ρ12, (2b)

d
dtρ13 =

i
2
(Ω12 · ρ23 −Ω23 · ρ12)

− i(∆1 +∆2) · ρ13

− 1

2
(R+

1

τ32
) · ρ13, (2c)

d
dtρ21 =

i
2
(Ω∗

12 · ρ11 −Ω∗
12 · ρ22) +

i
2
Ω23 · ρ31

+ i∆1 · ρ21 −
1

2τ21
ρ21, (2d)

d
dtρ22 =

i
2
(Ω23 · ρ32 −Ω∗

23 · ρ23) +
i
2
(Ω∗

12 · ρ12

−Ω12 · ρ21)−
1

τ21
· ρ22+

1

τ32
· ρ33, (2e)

d
dtρ23 =

i
2
(Ω23 · ρ33 −Ω23 · ρ22) +

i
2
Ω∗

12 · ρ13

− i∆2 · ρ23 −
1

2

(
R+

1

τ32

)
· ρ23, (2f)

d
dtρ31 =

i
2
(Ω∗

23 · ρ21 −Ω∗
12 · ρ32)

+ i(∆1 +∆2) · ρ31

− 1

2

(
R+

1

τ32

)
· ρ31, (2g)

d
dtρ32 =

i
2

(
Ω∗

23 · ρ22 −Ω∗
23 · ρ33

)
− i

2
Ω12 · ρ31

+ i∆2 · ρ32 −
1

2

(
R+

1

τ32

)
· ρ32, (2h)

d
dtρ33 =

i
2

(
Ω∗

23 · ρ23 −Ω23 · ρ32
)

−
(
R+

1

τ32

)
· ρ33, (2i)

式中ρmn (m,n = 1, 2, 3)为密度矩阵元; ∆1和∆2

为第 1步和第 2步跃迁的激光失谐量; τ21和 τ32分

别为第一激发态和第二激发态的自发辐射寿命; R
为电离速率; Ω12和Ω23为第 1步和第 2步跃迁的
Rabi频率, 其表达式为

Ω12 =
d12 ·E1(z, t)

~
, (3)

Ω23 =
d23 ·E2(z, t)

~
, (4)

其中 d12和d23为原子跃迁的电偶极矩. (2a)—(2i)
式表示成矩阵形式则为

d
dtρ(∆1,∆2, z, t) = A · ρ(∆1,∆2, z, t), (5)

式中ρ(∆1,∆2, z, t) = [ρ11 ρ12 · · · ρ33]T,对于原子
蒸气中存在A, B两种同位素的情况, A和B跃迁的
动力学方程分别为:

d
dtρA(∆A1,∆A2, z, t)

= AA · ρA(∆A1, ∆A2, z, t), (6)
d
dtρB(∆B1,∆B2, z, t)

= AB · ρB(∆B1,∆B2, z, t). (7)

激光场在原子蒸气介质中的传播采用慢变振

幅近似下的Maxwell方程描述 [9]:
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∂

∂z
+

1

c

∂

∂t

)
E1 =

i

2
µ0ω1c ·

∑
j=A,B

Njdj12 ·
∫

�(∆D) · ρj21(∆j10 +∆D,∆j20 +∆D, z, t) · d∆D, (8)

( ∂

∂z
+

1

c

∂

∂t

)
E2 =

i
2
µ0ω2c ·

∑
j=A,B

Njdj23 ·
∫

�(∆D) · ρj32(∆j10 +∆D,∆j20 +∆D, z, t) · d∆D, (9)

式中µ0为真空磁导率; ω1, ω2分别为两束激光的圆频率; c为真空光速; Nj (j = A,B)为两种同位素的原子
数密度; ∆j10和∆j20为激光失谐量, 是原子吸收谱线中心波长与激光波长的差; f(∆D)为原子吸收谱线的
线型函数, ∆D为原子吸收谱线的Doppler展宽. 取延时坐标, 做如下变换: t′ = t − z/c, ξ = z, 则 (6)—(9)
式变为

d
dt′ρA(∆A1, ∆A2, ξ, t

′) = AA · ρA(∆A1,∆A2, ξ, t
′), (10)

d
dt′ρB(∆B1,∆B2, ξ, t

′) = AB · ρB(∆B1,∆B2, ξ, t
′), (11)

∂

∂ξ
E1 =

i
2
µ0ω1c ·

∑
j=A,B

Njdj12 ·
∫

[f(∆D) · ρj21(∆j10 +∆D,∆j20 +∆D, ξ, t
′)] · d∆D, (12)

∂

∂ξ
E2 =

i
2
µ0ω2c ·

∑
j=A,B

Njdj23 ·
∫

[f(∆D) · ρj32(∆j10 +∆D,∆j20 +∆D, ξ, t
′)] · d∆D, (13)

(10)—(13)式即为激光在原子蒸气介质中传播的
耦合方程组. 一般情况下, (10)—(13)式方程组无
法求得解析解, 因此本文采用数值方法求解. 对
密度矩阵方程 (10)式和 (11)式用4阶Runge-Kutta
方法求解, 对Maxwell方程 (12)式和 (13)式采用预
报校正方法求解 [22,23].

设 t0时刻两束激光脉冲均完全穿越原子蒸气,
则原子蒸气中不同位置 ξ处同位素A, B的电离率
由 (14)式得到

Pj,ion(ξ) = 1−
3∑

m=1

ρmm,j(ξ, t0) (j = A,B).

(14)

对于厚度为L的原子蒸气介质, 其平均电离率
Pj,ion和平均选择性S计算式分别为

Pj,ion =
1

L

∫ L

0

Pj,ion(ξ)dξ (j = A,B), (15)

S = PA,ion/PB,ion. (16)

3 结果与讨论

在以下的计算结果中, 如不做额外说明, 均
使用以下计算参数: 同位素A原子密度NA =

1.0 × 1018 m−3; 两步跃迁的偶极矩dA12 = 1.0 ×
10−30 C·m, dA23 = 1.0×10−30 C·m;第一激发态和
第二激发态寿命分别为 40 ns和 100 ns; 电离速率
RA = 0.2×109 s−1,同位素B和同位素A的以上参

数相同. 原子吸收谱线的Doppler展宽为600 MHz.
两步激光波长均取为 500 nm, 脉宽 30 ns, 激光脉
冲的形状为Gauss型, 其峰值对应的电场强度均为
2.0× 105 V/m, 两束激光之间无延时. 两束激光与
同位素A共振, 与同位素B两个跃迁的失谐量分别
为∆S1 = 2.0 GHz, ∆S2 = 2.0 GHz.

图 2为不同传播距离处的激光脉冲形状.
图 3表示在图 2的计算条件下, 不同传播距离处
两种同位素的电离率及该处的选择性. 从图 2 可
以看出, 两束脉冲在介质中的损耗情况存在差异:
第一, 原子的第1步跃迁先于第2步跃迁, 因此随着
传播距离的增加, 第 1束激光的损耗集中在脉冲的
前端 (图 2中激光脉冲左侧), 第 2束激光的损耗主
要集中在后端; 第二, 光电离过程中原子在基态和
第一激发态布居数的不同, 原子蒸气介质对两束激
光的折射率存在差异, 这导致第 1束激光在介质中
的传播速度小于第 2束激光. 上述两个过程共同作
用使两束激光在传播过程中产生相对延时, 激光的
激发强度减弱, 最后导致了两种同位素的电离率下
降. 由于非目标同位素是失谐激发的, 这种电离率
下降对非目标同位素更为明显, 所以选择性反而会
升高. 当两束激光在时间上完全分开后, 如图 2中
7 m 之后的位置, 第一激发态自发辐射会造成第 1
束激光的损耗, 第 1束激光脉冲在介质中传播时逐
渐损耗并消失, 第 2束激光脉冲则相当于在真空中
传播, 脉冲形状不发生变化, 电离率降为0.
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图 2 激光脉冲形状在原子蒸气介质中的演化

Fig. 2. Evolution of laser pulse shape in a thick atom
vapor medium.
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图 3 电离率和选择性随空间位置的变化

Fig. 3. Variation of ionization yield and selectivity
with space distribution.

图 4为第 1束激光强度取不同值时, 原子的平
均电离率 (此处的平均电离率均指同位素A的平均
电离率, 下同)和平均选择性随原子蒸气厚度的变
化曲线. 设定平均选择性停止增加的位置为激光

的有效电离长度 (见图 4箭头). 可以看出, 随着激
光强度的增加, 两束激光在更长的传播距离内保持
同步, 其有效电离长度增加. 对于较厚的原子蒸气,
平均电离率随着激光强度的增加而增加; 而对于相
对较薄的原子蒸气, 比较图 4 (a)中的 3条曲线可以
发现, 第1束激光强度的增加则使平均电离率下降,
这是因为激光过强会引起原子在基态和第一激发

态之间快速的布居振荡, 影响了后续的激发电离过
程, 当第2束激光的光强很大时也有此现象 [3,19,24].
而随着激光线宽和原子吸收谱线Doppler展宽的增
加, 这种现象会逐渐减弱至消失. 因此, 当原子蒸
气的厚度相对较小时, 选择低的激光强度有利于同
时获得高的平均选择性和平均电离率, 而对于激光
同位素分离中的厚原子蒸气介质, 激光功率的增大
可以提高原子的电离率, 但是会使光电离的选择性
下降.

图 5为原子蒸气厚度一定时 (L = 8 m), 两种
同位素的平均电离率和平均选择性随两束激光脉

宽的变化曲线 (单个激光脉冲的能量保持不变). 可
以看出, 随着激光脉宽的增大, 同位素A的平均电
离率有小幅度提高, 而同位素B平均电离率的下降
则十分明显, 这是因为随着激光脉宽的增加, 脉冲
作用时间内的激光功率下降, 由于同位素A原子为
过饱和激发, 功率下降对其激发电离速率影响不
大, 脉冲宽度的增加则可以提高激发电离过程的
时间, 因此电离率升高, 对于光学薄介质亦有此现
象 [25,26]; 而同位素B由于为非共振激发, 对脉冲作
用时间内的功率下降更为敏感, 因此其电离率下
降, 相应的平均选择性有较大幅度的提高. 因此在
光电离过程中应尽量增加激光脉冲宽度.
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图 4 (a)平均电离率和 (b)平均选择性随原子蒸气厚度的变化
Fig. 4. Variation of (a) average ionization yield and (b) average selectivity with thickness of atom vapor.
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Fig. 5. Variation of (a) average ionization yield and (b) average selectivity with laser pulse width.
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图 6 (a)平均电离率和 (b)平均选择性随激光延时的变化

Fig. 6. Variation of (a) average ionization yield and (b) average selectivity with laser pulse time delay.

图 6为原子蒸气厚度一定 (L = 8 m), 当第一
激发态寿命取不同值时, 同位素A的平均电离率和
平均选择性随激光延时的变化曲线, 假设第 1束激
光相对第 2束激光超前时延时为正. 从图 6中可以
看出, 存在一个最佳正激光延时, 使同位素A原子
的平均电离率达到最大. 这是因为随着激光延时的
增大, 第 2束激光脉冲前端的能量也得到利用, 且
由于第 1束激光脉冲的传播速度小于第 2束激光脉
冲, 有效电离长度增加, 因此同位素A的平均电离
率增加; 当激光延时继续增大, 则第 1束激光脉冲
的前端仅使原子在基态和第一激发态间做Rabi振
荡, 直到第 2束激光到来时才会有后续的激发电离
过程, 这相当于第 1 束激光的有效强度减弱了, 因
此平均电离率下降. 与已发表的薄介质中激光延时
对电离过程影响的文献 [27, 28]相比较发现, 为了
获得更高的电离率, 薄介质光电离过程中激光延时
的设置可以使更多的原子处于高激发态; 而厚介质

中激光延时的设置则更多地考虑到传播路径上两

束光的同步传播. 且最佳正激光延时随着原子第一
激发态寿命的增加而增加. 图 6 (b)则显示平均选
择性随着激光延时的变化趋势与平均电离率相反.
因此在光电离过程中, 应当综合考虑目标同位素的
电离率和选择性两方面来选择合适的激光延时.

图 7为原子蒸气厚度一定 (L = 8 m), 当两束
激光的脉冲宽度取不同值时, 同位素A的平均电离
率和平均选择性随激光延时的变化曲线. 从图 7中
可以看出, 随着激光脉宽的增加, 同位素A的平均
电离率和平均选择性得到了同时提高, 且当激光延
时为负值时, 平均电离率的提高尤为明显. 另外,
从图 7 (a)中也可以看出, 激光脉宽的增加也使平
均电离率随延时变化的曲线变缓、最佳激光延时增

大. 这说明在实验时增加激光的脉冲宽度, 不仅有
利于同时提高平均电离率和平均选择性, 还可以降
低对激光脉冲之间相对延时的控制精度.
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图 7 不同激光脉宽下 (a)平均电离率和 (b)平均选择性随激光延时的变化
Fig. 7. Variation of (a) average ionization yield and (b) average selectivity with laser pulse time delay for different
laser pulse widths.

4 结 论

在考虑厚原子蒸气介质中同时存在的两种同

位素都与激光有相互作用的情况下, 对厚介质中目
标同位素的平均电离率和平均选择性进行了计算,
得到了如下的结论: 两束同时发射的激光脉冲在介
质中传播时会产生相对延迟, 导致在激光传播路径
上, 原子蒸气单点的电离率下降, 选择性升高. 对
于较厚的原子蒸气介质, 增加激光功率可以使平均
电离率升高, 但是平均选择性则会下降; 对于较薄
的介质, 适当地降低激光功率则可以同时提高平均
电离率和平均选择性. 在原子蒸气参数不变的条
件下, 存在一个正的激光延时使平均电离率达到最
大, 平均选择性随激光延时的变化趋势则与电离率
相反. 另外, 固定单个激光脉冲的能量, 尽量延长
激光脉冲的宽度不仅可以同时提高目标同位素的

平均电离率和平均选择性, 还可以降低对激光脉冲
之间相对延时的控制精度.
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Abstract
The pulse deformation and time delay, which appear when the laser propagates in a thick atom vapor, influence

the ionization yield and selectivity of atomic multi-step photoionization process directly. In this paper, we study the
propagation of laser pulse and atomic photoionization in a thick atom vapor medium according to the atom vapor laser
isotope separation. The process of atomic multi-step photoionization and the propagation of laser in a thick medium are
described by density matrix equation and Maxwell equations, respectively. The medium consists of target isotope and
non-target isotope, which is non-resonantly excited. Through numerical solution of the coupled equations we illustrate
the propagation characteristics of laser and the influences of atom vapor parameters and laser parameters on average
ionization yield and average selectivity in a thick medium. The important results of calculation are as follows: when
the atom vapor medium is rather thick, the average ionization yield increases while average selectivity decreases with
the increase of laser power. When the atom vapor is relatively thin, the average ionization yield and average selectivity
increase with the decrease of laser power simultaneously. Besides, there is a positive time delay between two laser pulses
in which case the average ionization yield of target isotope reaches its maximum value. Moreover, when the parameters of
atom vapor are constant, extending the width of laser pulses as great as possible can not only increase average ionization
yield and average selectivity simultaneously, but also loosen the control accuracy of time delay between laser pulses.
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