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碱金属原子的光激发与光电离∗

戚晓秋 汪峰 戴长建†

(显示材料与光电器件教育部重点实验室, 天津 300384)

(天津理工大学理学院, 天津 300384)

( 2014年 10月 25日收到; 2015年 2月 5日收到修改稿 )

本文研究了碱金属原子在三步激光脉冲作用下的光激发和光电离过程的动力学特性, 重点关注和比较了
锂和铯原子的异同. 针对多种激发模式, 本文不但建立了其原子布居数在各个跃迁态的速率方程组, 还给出
了各相关态的光激发和光电离过程的解析解. 通过精心设计并选择了特殊情况, 显著简化了解析解的数学表
达式, 从而凸显和讨论了其物理内涵. 通过自行编程, 系统地计算和观察了各种激发模式对锂原子的光激发
和光电离过程的可能影响, 研究和讨论了电离率随激光参数的变化规律. 在相同激发模式下, 比较和分析了
采用两种不同激发路径所导致的各态原子布居率的变化, 凸显了改变原子参数所产生的作用. 探讨了锂和铯
原子在类似的激发条件下在电离率方面的差别. 最后, 基于本文的研究结果, 本文指出了优化电离率的多种
途径.

关键词: 碱金属原子, 光激发, 光电离, 电离率
PACS: 32.80.–t, 32.80.Fb DOI: 10.7498/aps.64.133201

1 引 言

多年来, 原子的光激发和光电离过程一直受到
基础科学 [1−4]和高科技领域 [5−7]的关注. 在基础
科学方面, 关于原子的光激发和光电离过程的各种
理论研究日新月异, 比如: 密度矩阵法 [8], B样条
法 [9]和速率方程法 [10]等. 同时, 核聚变 [11]和激光

分离同位素 [12] 以及新型光源 [13]等高科技领域的

需求也推动了对上述过程的研究.
针对碱金属原子的光激发和光电离过程, 虽然

已经有一些理论研究的报道 [14,15], 但多局限于某
一种原子或某一种激发模式. 不但缺乏系统性, 也
难以比较不同碱金属原子的特性. 另一方面, 原子
的光激发和光电离率不仅与原子系统的参数相关,
还高度依赖于各个激光的参数. 目前, 通常的做法
是将上述两类参数合并为几个组合参数, 然后研
究动力学过程随这些参数的变化规律. 显然, 这不
利于区分激光参数和原子参数分别对激发与电离

的动力学过程的影响, 也不利于对不同原子的特性
进行比较. 虽然也有少量的工作关注了连续光和
脉冲光对光激发和光电离的影响 [16], 也有用特定
的脉冲激发研究原子的光激发和光电离过程的报

道 [17,18], 但研究不同的脉冲激发模式对原子的光
激发和光电离过程的影响却少有报道. 显然, 在多
步激发过程中若采用不同的脉冲激发序列, 会对原
子的光激发和光电离率产生显著的影响. 另外, 目
前的多数理论研究只选择解析解或数值解中的单

一求解方式 [19,20], 缺乏上述两种解法的互补性.
针对上述的研究现状, 本文拟对所存在的问题

展开深入而系统的研究. 关于原子的光激发和光电
离的理论研究目前有多种方法, 其中速率方程法不
仅能客观反映原子系统的光激发与光电离过程的

统计特性、突出其物理特征, 而且还能使理论分析
和数值计算都得到简化. 所以, 本文将采用速率方
程法开展这方面的研究, 主要关注在激光脉冲场中
的不同碱金属原子的三步光激发与电离过程.

本文针对不同激发模式下的三步光激发与电
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离过程, 先建立起速率方程组, 然后利用Laplace变
换方法, 针对各态的粒子布居率、激发和电离的效
率等导出其解析表达式, 对其物理机理进行了剖析
和讨论. 另一方面, 采用自编的Matlab计算程序,
定量计算了原子随激光等参数的变化规律, 并对结
果进行了分析和对比.

2 理 论

2.1 速率方程组

为了获得各个能态的粒子布居率和电离率的

解析表达式, 必须建立针对碱金属原子的三步光激
发与电离过程的速率方程组, 再利用Laplace变换
方法求解.

图 1给出了三步光激发与电离碱金属原子的
跃迁示意图, 其中 |0⟩为原子基态, |1⟩和 |2⟩分别为
原子的第一和第二激发态, 而 |i⟩则代表原子的电
离态.

>

>

σa2I2 σs2I2

σa1I1 σs1I1

>

σiIi

i>

Γ2

Γ1

图 1 原子的三步光激发与电离过程

Fig. 1. Schematic diagram of three-step photoexcita-
tion and photoionization of atom.

在图 1中, σa1
, σa2

和σS1
, σS2

分别为 |0⟩ → |1⟩
和 |1⟩ → |2⟩这两步跃迁的共振吸收截面和受激发
射截面, σi则为电离截面; Γ1 和Γ2分别为 |1⟩和 |2⟩
态的自发辐射速率; I1, I2和 Ii分别为三步激光的

流强 (单位时间通过单位面积的光子数).
另一方面, 为了系统比较三步光激发与电离的

不同模式对光电离率的影响, 本文选择了四种不同
的激发模式, 如图 2所示. 在模式一中, 三步激光同
时激发与电离原子, 其激光脉宽都相同, 而且激光
脉冲都在 t11时刻结束, 所以各激光的脉宽与激光

脉冲的持续时间存在关系: τ11 = τ12 = τ13 = t11.
在模式二中, 先由前两步激发光脉冲同时激发原
子, 再用第三步激光使原子电离. 因此, 前两步激
光的脉冲在 t21时刻结束, 而电离激光的脉冲在 t22

时刻结束, 所以各激光的脉宽与激光脉冲的持续时
间存在关系:

τ21 = τ22 = t21,

τ23 = t22 − t21.

类似地, 由图 2可见: 在模式三中, 当第一步激
发光的脉冲在 t31时刻结束后, 同时施加后两步激
光,使原子进一步激发并电离. 所以,各激光的脉宽
与激光脉冲的持续时间存在关系: τ31 = t31, τ32 =

τ33 = t32 − t31; 在模式四中, 三步激光的脉冲都不
发生时间重叠, 而是按顺序依次激发与电离原子.
所以, 各激光的脉宽与激光脉冲的持续时间存在关
系: τ41 = t41, τ42 = t42 − t41, τ43 = t43 − t42.

t11 t21 t22 t31 t32 t43t42t410 0 0 0

τ11

τ12

τ13 τ23

τ22

τ21 τ31

τ32

τ33 τ43

τ42

τ41

>

>

>

i>

图 2 实现三步光激发与电离的四种激发模式

Fig. 2. The four schemes of timing of three-step lasers
for realizing photoexcitation and photoionization.

考虑到随着激光脉冲的作用, 在不同时刻只是
导致原子在不同的能态中重新分配. 换言之, 在整
个激发过程中, 原子布居数矩阵 [n(t)]中粒子总数

始终是守恒的. 于是, 依据图 1和图 2所表示的物
理过程, 本文可依次给出对应上述四个模式的速率
方程组如下:

(a) 模式一
由图 2可知, 在三个激光脉冲共同持续的时间

段内建立起原子布居数的方程组, 即

d[n(t)]
dt =


−σa1I1 Γ1 + σs1I1 0 0

σa1
I1 −σs1I1 − σa2

I2 − Γ1 Γ2 + σs2I2 0

0 σa2
I2 −σs2I2 − σai

Ii − Γ2 0

0 0 σiIi 0

 [n(t)], (1)
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其中, [n(0)] =
[
n0 0 0 0

]T
为 t = 0时刻的布居数

矩阵, 而共振吸收截面σa、受激发射截面σs、激光

流强 I和谱线宽度分别可由下列公式求出:

σ =
λ2A

2π∆υ
,

I = 5.0× 1013
λP

δ
,

∆υ = 7.16× 10−7

(
T

M

)1/2

υ0, (2)

式中, A为原子的爱因斯坦自发辐射系数, ∆υ代表

在制备原子束的加热温度T时的原子的Doppler线
宽, M为原子质量; λ和υ0为共振激发的波长和频

率. P是激光的功率, 以W为单位; δ是激光束的聚
焦面积, 以 cm2为单位.

(b) 模式二
在图 2所示的两个时间段, 分别建立起原子布

居数的方程组, 即
1)在0 < t 6 t21时段

d [n(t)]

dt =
−σa1I1 Γ1 + σs1I1 0

σa1
I1 −(Γ1 + σs1I1 + σa2

I2) Γ2 + σs2I2

0 σa2
I2 −(Γ2 + σs2I2)


× [n(t)] . (3)

2)在 t21 < t 6 t22时段

d [n(t)]

dt =


0 Γ1 0 0

0 −Γ1 Γ2 0

0 0 −(Γ2 + σiIi) 0

0 0 σiIi 0

 [n(t)] . (4)

在 t = 0和 t = t21时刻布居数矩阵分别为

[n(0)] =
[
n0 0 0

]T
和 [n(t21)] =

[
n′
0 n′

1 n′
2 0

]T
.

(c) 模式三
在图 2所示的两个时间段, 分别建立起原子布

居数的方程组, 即
1)在0 < t 6 t31时段

d [n(t)]

dt =

−σa1I1 Γ1 + σs1I1

σa1
I1 −(Γ1 + σs1I1)

 [n(t)] . (5)

2)在 t31 < t 6 t32时段

d [n(t)]

dt

=


0 Γ1 0 0

0 −(Γ1 + σa2
I2) Γ2 + σs2I2 0

0 σa2
I2 −(Γ2 + σs2I2 + σiIi) 0

0 0 σiIi 0


× [n(t)] . (6)

在 t = 0和 t = t31时刻布居数矩阵分别为

[n(0)] =
[
n0 0

]T
,

[n(t31)] =
[
n′
0 n′

1 0 0
]T

.

(d) 模式四
在图 2所示的三个时间段, 分别建立起原子布

居数的方程组, 即
1)在0 < t 6 t41时段

d [n(t)]

dt =

−σa1
I1 Γ1 + σs1I1

σa1
I1 −(Γ1 + σs1I1)

 [n(t)] . (7)

2)在 t41 < t 6 t42时段

d [n(t)]

dt =


0 Γ1 0

0 −(Γ1 + σa2
I2) Γ2 + σs2I2

0 σa2
I2 −(Γ2 + σs2I2)


× [n(t)] . (8)

3)在 t42 < t 6 t43时段

d [n(t)]

dt =


0 Γ1 0 0

0 −Γ1 Γ2 0

0 0 −(Γ2 + σiIi) 0

0 0 σiIi 0

 [n(t)] . (9)

在 t = 0, t = t1和 t = t2时刻布居数矩阵

分别为

[n(0)] =
[
n0 0

]T
,

[n(t41)] =
[
n′
0 n′

1 0
]T

,

[n(t42)] =
[
n′′
0 n′′

1 n′′
2 0

]T
.

2.2 解析解

针对 2.1节所建立的方程组 (1)—(9)式, 便可
分别求出其解析解. 为此, 下面将以模式一为例,
给出其解析解的结果.

由于在初始时刻, 原子都处在其基态, 所以此
时布居数矩阵为 [n(0)] =

[
n0 0 0 0

]T
, 而在其他
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的任意时刻, 它都会在图 1所示的四个状态上发生
变化.

若忽略各态的统计权重的影响, 则有 σa1 =

σs1 = σ1, σa2 = σs2 = σ2. 若对 (1)式做Laplace
变换, 先将其化为非齐次方程组求解, 然后再做
Laplace逆变换, 便可得到上述各能级的粒子布居
率. 若采用系数矩阵 [β]和衰减指数矩阵 [α]的乘积

来表示, 则有

[η] =
[n(t)]

n0
= [β] [α] , (10)

式中 [η]为布居率矩阵

[η] =
[
η0 η1 η2 ηi

]T
. (11)

衰减指数矩阵 [α]可表示为

[α] =
[
1 eB1t eB2t eB3t

]T
, (12)

其中, 三个系数Bj (j =1, 2和 3)是三次方程

x3 + bx2 + cx + d = 0的三个实数根; 三个常数
b, c和d分别为

b = 2σ1I1 + Γ1 + 2σ2I2 + Γ2 + σiIi,

c =σ1I1(3σ2I2 + 2Γ2 + 2σiIi)

+ Γ1(σ2I2 + Γ2 + σiIi) + σ2I2σiIi,

d =σ1I1σ2I2σiIi. (13)

则可得三个Bj的表达式为

B1 =
−2σ1I1 − Γ1 − 2σ2I2 − Γ2 − σiIi

3

+
1

3
{(2σ1I1 + Γ1 + 2σ2I2 + Γ2 + σiIi)

2

− 3[σ1I1(3σ2I2 + 2Γ2 + 2σiIi)

+ Γ1(σ2I2 + Γ2 + σiIi) + σ2I2σiIi]}1/2

×
{

cos
[
1

3
arccos{(2σ1I1 + Γ1 + 2σ2I2

+ Γ2 + σiIi)

× {(2σ1I1 + Γ1 + 2σ2I2 + Γ2 + σiIi)
2

− 3[σ1I1(3σ2I2 + 2Γ2 + 2σiIi)

+ Γ1(σ2I2 + Γ2 + σiIi) + σ2I2σiIi]}−1/2

− 3{(2σ1I1 + Γ1 + 2σ2I2 + Γ2 + σiIi)

× [σ1I1(3σ2I2 + 2Γ2 + 2σiIi)

+ Γ1(σ2I2 + Γ2 + σiIi) + σ2I2σiIi]

− 9σ1I1σ2I2σiIi}

× 1

2
{(2σ1I1 + Γ1 + 2σ2I2 + Γ2 + σiIi)

2

− 3[σ1I1(3σ2I2 + 2Γ2 + 2σiIi)

+ Γ1(σ2I2 + Γ2 + σiIi) + σ2I2σiIi]}−3/2)]

+
√
3 sin

[
1

3
arccos{(2σ1I1 + Γ1 + 2σ2I2

+ Γ2 + σiIi)

× {(2σ1I1 + Γ1 + 2σ2I2 + Γ2 + σiIi)
2

− 3[σ1I1(3σ2I2 + 2Γ2 + 2σiIi)

+ Γ1(σ2I2 + Γ2 + σiIi) + σ2I2σiIi]}−1/2

− 3{(2σ1I1 + Γ1 + 2σ2I2 + Γ2 + σiIi)

× [σ1I1(3σ2I2 + 2Γ2 + 2σiIi)

+ Γ1(σ2I2 + Γ2 + σiIi) + σ2I2σiIi]

− 9σ1I1σ2I2σiIi}

× 1

2
{(2σ1I1 + Γ1 + 2σ2I2 + Γ2 + σiIi)

2

− 3[σ1I1(3σ2I2 + 2Γ2 + 2σiIi)

+ Γ1(σ2I2 + Γ2 + σiIi)

+ σ2I2σiIi]}−3/2}
]}

, (14)

B2 =
−2σ1I1 − Γ1 − 2σ2I2 − Γ2 − σiIi

3

− 2

3
{(2σ1I1 + Γ1 + 2σ2I2 + Γ2 + σiIi)

2

− 3[σ1I1(3σ2I2 + 2Γ2 + 2σiIi)

+ Γ1(σ2I2 + Γ2 + σiIi) + σ2I2σiIi]}1/2

× cos
[
1

3
arccos{(2σ1I1 + Γ1 + 2σ2I2

+ Γ2 + σiIi)

× {(2σ1I1 + Γ1 + 2σ2I2 + Γ2 + σiIi)
2

− 3[σ1I1(3σ2I2 + 2Γ2 + 2σiIi)

+ Γ1(σ2I2 + Γ2 + σiIi) + σ2I2σiIi]}−1/2

− 3{(2σ1I1 + Γ1 + 2σ2I2 + Γ2 + σiIi)

× [σ1I1(3σ2I2 + 2Γ2 + 2σiIi)

+ Γ1(σ2I2 + Γ2 + σiIi) + σ2I2σiIi]

− 9σ1I1σ2I2σiIi}

× 1

2
{(2σ1I1 + Γ1 + 2σ2I2 + Γ2 + σiIi)

2

− 3[σ1I1(3σ2I2 + 2Γ2 + 2σiIi)

+ Γ1(σ2I2 + Γ2 + σiIi)

+ σ2I2σiIi]}−1/3}
]

(15)

和

B3 =
−2σ1I1 − Γ1 − 2σ2I2 − Γ2 − σiIi

3
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+
1

3
{(2σ1I1 + Γ1 + 2σ2I2 + Γ2 + σiIi)

2

− 3[σ1I1(3σ2I2 + 2Γ2 + 2σiIi)

+ Γ1(σ2I2 + Γ2 + σiIi) + σ2I2σiIi]}1/2

×
{

cos
[
1

3
arccos{(2σ1I1 + Γ1 + 2σ2I2

+ Γ2 + σiIi)

× {(2σ1I1 + Γ1 + 2σ2I2 + Γ2 + σiIi)
2

− 3[σ1I1(3σ2I2 + 2Γ2 + 2σiIi)

+ Γ1(σ2I2 + Γ2 + σiIi) + σ2I2σiIi]}−1/2

− 3{(2σ1I1 + Γ1 + 2σ2I2 + Γ2 + σiIi)

× [σ1I1(3σ2I2 + 2Γ2 + 2σiIi)

+ Γ1(σ2I2 + Γ2 + σiIi) + σ2I2σiIi]

− 9σ1I1σ2I2σiIi}

× 1

2
{(2σ1I1 + Γ1 + 2σ2I2 + Γ2 + σiIi)

2

− 3[σ1I1(3σ2I2 + 2Γ2 + 2σiIi)

+ Γ1(σ2I2 + Γ2 + σiIi) + σ2I2σiIi]}−3/2}
]

−
√
3 sin

[
1

3
arccos{(2σ1I1 + Γ1 + 2σ2I2

+ Γ2 + σiIi)

× {(2σ1I1 + Γ1 + 2σ2I2 + Γ2 + σiIi)
2

− 3[σ1I1(3σ2I2 + 2Γ2 + 2σiIi)

+ Γ1(σ2I2 + Γ2 + σiIi) + σ2I2σiIi]}−1/2

− 3{(2σ1I1 + Γ1 + 2σ2I2 + Γ2 + σiIi)

× [σ1I1(3σ2I2 + 2Γ2 + 2σiIi)

+ Γ1(σ2I2 + Γ2 + σiIi) + σ2I2σiIi]

− 9σ1I1σ2I2σiIi}

× 1

2
{(2σ1I1 + Γ1 + 2σ2I2 + Γ2 + σiIi)

2

− 3[σ1I1(3σ2I2 + 2Γ2 + 2σiIi)

+ Γ1(σ2I2 + Γ2 + σiIi)

+ σ2I2σiIi]}−3/2}
]}

. (16)

另一方面, (10)式中的 [β]矩阵也可表示为

[β] =


0 β01 β02 β03

0 β11 β12 β13

0 β21 β22 β23

1 β31 β32 β33

 , (17)

其中, [β] 矩阵的每一行元素依次对应于图 1中四

个态, 这里β3j对应于电离态 |i⟩. 根据 (14)—(17)
式可将这4行元素分别写为

β0j = [B2
j + (σ1I1 + Γ1 + 2σ2I2 + Γ2 + σiIi)Bj

+ (σ1I1 + Γ1)(σ2I2 + Γ2 + σiIi) + σ2I2σiIi]

×
(
B2

j +

3∏
k ̸=j

Bk −Bj

3∑
l ̸=j

Bl

)−1

, (18)

β1j = [B2
j + σ1I1Bj + σ1I1(σ2I2 + Γ2 + σiIi)]

×
(
B2

j +

3∏
k ̸=j

Bk −Bj

3∑
l ̸=j

Bl

)−1

, (19)

β2j =
σ1I1σ2I2

B2
j +

3∏
k ̸=j

Bk −Bj

3∑
l ̸=j

Bl

, (20)

β3j =
σ1I1σ2I2σiIi

Bj(B2
j +

3∏
k ̸=j

Bk −Bj

3∑
l ̸=j

Bl)

. (21)

由上述结果可见: Bj和矩阵 [β]都是激光和原

子参数的函数, 其中, 矩阵 [β]为无量纲的数值矩

阵, Bj < 0且以 s−1为单位, k和 l均取1, 2和3. 至
此, 各态的布居率的解析解就全部通过矩阵 [β]和

[α]表达了出来.
但是, 由于上述解析解的表达式过于复杂, 很

难直接展开讨论, 也不易看出它们随激光和原子参
数的变化规律. 所以, 有必要以一个具体的激发路
径为例, 代入相关的激光和原子参数, 使上述解析
解具体化, 便于讨论其物理特性.

2.3 给定激发路径下的解析解

为了进一步理解上述解析解的物理特性, 本节
将选取锂原子为例, 并通过激发路径 I,

22S1/2 → 22P3/2 → 42D3/2 →光电离 (22)

来实现三步光激发与电离过程. 表 1列出了与其相
关的各原子参数和脉冲激光的参数.

表 1 与锂原子的路径 I相关的激光和原子参数 [21]

Table 1. The parameters of lasers and Li atom used
for the excitation path I [21].

激光参数 锂原子参数

激光 λ/nm P/W S/mm2 激发态 寿命/ns

第一束 671 100 3 |1⟩ 27.29

第二束 460 400 3 |2⟩ 32.7

第三束 1064 107 0.1 σi/cm2 1.5× 10−18
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此时, 由 (12)和 (17)式所表示的两个矩阵分别
可写为:

[α] =
[
1 e−1.1411×10−8t e−1.8098×10−9t

e−1.0445×10−9t
]T

(23)

和

[β] =


0 0.5819 0.1322 0.2859

0 0.4450 −0.2486 −0.1964

0 0.1713 0.2083 −0.3796

1 −1.1982 −0.0918 0.2900

 . (24)

至此, 由 (10)式便可给出 [η]矩阵在任意时刻

的解析解的表达式. 这说明: 若采用模式一来激发
与电离锂原子, 那么在确定的激发路径下, 解析解
[η]-t描述了各态的布居率的动力学行为.

显然, 当固定三步激光的功率时, 便可得出各
态的布居率随激光脉宽的变化规律. 特别地, 由上
述解析解可知: 当电离激光的功率和脉宽足够大
时, 便可使原子全部电离. 同理, 若想探讨各态的
布居率随某一激光功率的变化规律, 只需给定激光
脉宽和其余两束激光的功率, 则可推导出电离率随
该激光功率的变化规律, 获得对应于最大电离率的
激光功率.

类似地, 由图 2所示的其余的三种激发模式,
也可参照上述针对模式一的方法进行推导, 其具体
求解过程在此不再赘述.

3 结果分析与讨论

由上述解析解的结果可见, 虽然它们可以提供
一些激发与电离的动力学信息但却很难获得直观

的效果. 为了弥补上述缺陷, 下文将通过数值计算,
研究和比较各种不同情况下的激发与电离过程. 主
要侧重于如下三个层次: 不同激发模式、不同激发
路径和不同原子 (锂和铯原子的比较).

3.1 不同激发模式的比较

本节将利用 2.3节中 (22)式所给出的激发路径
I和由表 1所给出的锂原子参数, 计算原子在各态
的布居率随激光参数, 如: 激光脉宽和激光功率等
的变化规律.

1) 光电离激光脉宽的影响
如前所述, 在模式一中各步激光的脉冲在时间

上完全重叠, 而在其余三种模式中, 各步激光都存
在时间上的不重叠情况. 另一方面, 在每一种激发

模式中, 速率方程都是按照不同的时间段建立的.
所以, 当研究第三步电离激光脉宽的影响时, 为了
保持四种激发模式的有效性, 首先需要确定各种激
发模式下的各步激光的持续时间的变化. 换言之,
对于模式一而言, 前两步激发光的脉宽也随电离激
光的脉宽而变化; 对于模式三而言, 第二步激发光
的脉宽也随电离激光的脉宽而变化; 对于其余两
种模式, 前两步激发光的脉宽不随电离激光的脉宽
而变化, 所以在计算中统一取为 10 ns. 总之, 当取
t21 = t31 = t41 = 10 ns, t42 = 20 ns, 而 t11, t�22,
�t32和 t43为变量时, 锂原子在各态的布居率随激光
脉宽的变化规律, 如图 3所示.

在图 3中, 横坐标和纵坐标分别表示激光脉宽
和布居率; 四种不同的曲线表示四个原子态的布居
率随电离激光脉宽的变化规律, 其中实线、虚线、点
线和点划线依次表示采用激发模式一、二、三和四

时各个原子态的布居率的结果 (下同); 图 3 (a), (b),
(c)和 (d) 分别表示基态、第一、二激发态和电离态
的布居率 (电离态的布居率即为电离率)随电离激
光脉宽的变化规律.

由图 3的四张图的实线曲线的比较可见, 当采
用激发模式一时, 由于三步激光的同时作用, 锂
原子不断向高激发态聚集并最终电离. 同时, 原
子基态的布居率持续在减小, 直至被抽空; 另一
方面, 当采用该激发模式时, 电离率可达最高值
100%. 由图 3 (b)和 (c)可见, 当第一、二激发态的
布居率在短时间内增加至极值后, 便会转为衰减的
趋势. 由图 3 (d)可见, 当采用不同的激发模式时,
电离率都会先增加后出现饱和现象: 当采用模式
一时, 电离率在 30 ns后缓缓趋于饱和. 当采用模
式二时, 前 10 ns内只有两步激发光的作用, 电离
率在该时间段一直为 0; 当采用模式四时, 前 20 ns
内只有两步激发光的作用, 电离率在该时间段也
一直为 0; 但是, 一旦施加电离光时, 原子很快被
电离.

大量原子被激发后又会通过自发辐射 (即: 能
级寿命)和受激辐射回到基态或低激发态, 这些效
应可以通过图 3 (a)中基态布居率的减小趋势缓,或
从图 3 (b)和 (c)中第一和第二激发态的布居率在极
短时间内出现极大值后趋于饱和等现象得以印证.
这说明因为能级寿命和受激辐射的影响, 向上和
向下的跃迁进行博弈, 最终使该系统达到了动态平
衡; 对于模式二, 上述效应在10 ns时刻表现最为显
著: 从图 3 (a), (b)和 (c)中可见, 此时对应的三个
原子态上的布居率的衰减都趋于缓和, 而在 10 ns
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后, 激发光停止, 只有电离光的作用, 导致图 3 (c)
中的布居率迅速下降, 同时图 3 (d)中的电离率迅
速增加至饱和; 此时, 由图 3 (b)可见, 第一激发态

上的原子布居率开始缓缓减小, 表明它们开始回到
基态, 使得在图 3 (a)中的基态布居率在 10 ns后出
现转折并缓缓增加.
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图 3 锂原子的各态布居率随三步激光脉宽的变化规律

Fig. 3. Variation of state populations with pulse width of three-step lasers for Li atom.

同理, 对于模式三, 在前 10 ns内, 只存在第一
步激发光的作用, 因此在图 3 (c) 和 (d)中, 在这两
个对应的原子态上并未发现原子; 而在10 ns后, 第
一步激发光停止, 第二步激发光和电离光同时作
用, 使得图 3 (b)中的第一激发态的布居率急速下
降, 图 3 (c)中第二激发态的布居率快速增加至极值
后而缓慢减小, 而图 3 (d)中的电离率随之快速增
加直至饱和.

对于模式四, 在前10 ns的时间内, 其情形和模
式三相同; 但在之后的10 ns时间内, 由于第一步激
发光脉冲停止, 导致基态的布居率稍有回升. 由于
在此时间段, 原子受到第二步激发光脉冲的激发而
跃迁到第二激发态, 所以第一激发态的原子布居率
迅速下降. 同时, 在此过程中电离激光脉冲尚未到
达, 导致图 3 (c)中的第二激发态的布居率迅速增加
后出现一个平台. 另一方面, 由于受到原子的能级
寿命和受激辐射的影响, 此平台会出现轻微下降的
趋势. 在20 ns时刻, 一旦电离光的脉冲到达, 便会
使图 3 (c)中的第二激发态的原子布居率迅速下降.
同时, 第一激发态上原子持续地回到基态, 使其布
居率缓慢地增加.

综上所述, 不论采用何种激发模式, 只要三步

激光的功率维持不变, 则两个激发态上的布居率都
会随电离激光脉冲的时间增加而趋于零. 特别需要
指出的是, 当采用激发模式一时, 只要激光脉冲的
脉宽足够大, 原子就可以完全被电离; 但若采用其
余三种激发模式, 原子的电离率都不会超过50%.

2) 各激光功率的影响
图 4展示了当三步激光的功率分别发生变化

时, 锂原子的各态布居率的变化规律.
在图 4 (a), (b)和 (c)中, 分别展示了锂原子的

电离率随第一步激发光功率、第二步激发光功率和

第三步电离光功率的变化规律. 再次可以看出, 当
采用激发模式一时, 其电离率远远大于其他三个模
式的电离率.

3.2 不同激发路径的比较

上一节展示了对应于2.3节中由 (22)式所表示
的激发路径 I的计算结果, 其结果表明, 提高原子电
离率的最有效激发模式是采用激发模式一. 固定激
发的模式为激发模式一, 观察和比较采用两条不同
的激发路径时, 原子的电离率的差异将是本节关注
的焦点.
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图 4 锂原子的电离率随三步激光功率的变化规律

Fig. 4. Variation of ionization efficiency with three-
step laser power for Li atom.

为此, 选择锂原子另一条激发路径进行数值计
算, 即激发路径 II,

22S1/2 → 22P1/2 → 32S1/2 →光电离. (25)

表 2列出了与该激发路径相关的激光和原子参数.

表 2 与锂原子的路径 II相关的激光和原子参数 [21]

Table 2. The parameters of lasers and Li atom used
for the excitation path II [21] .

激光参数 锂原子参数

激光 λ/nm P/W S/mm2 激发态 寿命/ns

第一束 671 100 3 |1⟩ 27.29

第二束 812 1000 3 |2⟩ 30.32

第三束 532 107 0.1 σi/cm2 1.32× 10−18

当分别采用在激发路径 I和 II时, 图 5展示了
锂原子的电离率随电离激光脉宽和各步激光功率

的变化规律, 以便观察和比较两者的异同.
在图 5 (a), (b), (c)和 (d)分别表示电离率随激

光脉宽、第一、二步激发光和电离光功率的变化规

律. 其中, 实线和虚线分别为采用路径 I和 II时的
结果.
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图 5 采用不同激发路径时锂原子电离率随激光脉宽或三

步激光功率的变化规律

Fig. 5. Variation of ionization efficiency with laser
power or pulse width of three-step lasers for Li atom
using two different excitation paths.
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由图 5 (a)和 (b)可见: 当采用两条不同的激发
路径时, 并未对锂原子的电离率的变化趋势产生太
大影响: 即电离率先快速增加, 再趋于饱和. 这说
明: 随激光脉宽和第一步跃迁的激光功率的变化并
不明显. 但是, 由图 5 (c)和 (d)可见: 当采用两条不
同的激发路径时, 第二和第三步跃迁的激光功率的
变化会对锂原子的电离率产生较大影响. 例如: 当
采用激发路径 I时, 功率变化未对锂原子的电离率
产生较大影响. 而对于激发路径 II, 则恰好相反, 这
为合理选择激发路径和激光参数提供了机会.

3.3 不同原子(锂和铯原子)的比较

本节选取了铯原子与锂原子在模式一下的电

离率进行比较, 以凸显不同碱金属原子的差别, 为
了提高可比性, 选取一条类似于锂原子的激发路径
I的路径, 对铯原子进行激发与电离, 即

62S1/2 → 62P3/2 → 72D3/2 →光电离. (26)

表 3给出了与其相关的激光和原子参数, 将用于数
值计算中.

表 3 与铯原子的路径 I相关的激光和原子参数 [21]

Table 3. The parameters of lasers and Cs atom used
for the excitation path I [21].

激光参数 铯原子参数

激光 λ/nm P/W S/mm2 激发态 寿命/ns

第一束 852 100 3 |1⟩ 31

第二束 672 400 3 |2⟩ 90

第三束 672 107 0.1 σi/cm2 8.6× 10−18

电离率随电离激光脉宽和三步激光功率的变

化规律, 如图 6所示.
图 6 (a), (b), (c)和 (d)分别表示电离率随激光

脉宽、第一、二步激发光和电离光功率的变化规律.
其中, 实线和虚线分别表示锂原子和铯原子的电
离率.
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图 6 两种原子的电离率随激光脉宽或三步激光功率的变化规律

Fig. 6. Variation of ionization efficiency with three-step laser power or pulse width of lasers for two different
atoms.

从图 6中可以发现: 两种不同原子的电离率具
有相似的变化趋势, 即先随激光脉宽或激光功率而
上升, 然后再趋于饱和. 但是, 其电离率的变化规
律却存在着明显的差别: 铯原子对于激光脉宽或激
光功率的上升远比锂原子敏感得多, 达到全部电离

所需的激光脉宽和功率都要小得多. 图 6的结果表
明: 实验中, 实现铯原子的全部电离所需的激光脉
宽和激光功率约为锂原子的十分之一. 这一结果可
能与铯原子的各相关态的跃迁概率远比锂原子的

大有关.
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4 结 论

本文对四种不同激发模式和两种不同激发路

径以及两种不同原子之间的电离结果进行了分析

和比较. 结果表明: 在四种激发模式中, 只有模式
一可以使原子全部电离, 而其余三种激发模式的
电离率都在50%以下, 这可归咎于原子的自发辐射
和受激辐射. 另一方面, 在同一原子的不同激发路
径中, 虽然电离率随激光脉宽或激光功率的变化趋
势相似, 但其变化速率具有明显的差别; 对于不同
的碱金属原子, 它们的电离率随激光脉宽或激光功
率的变化趋势上也相似. 但是, 要想实现原子的完
全电离, 所需的激光脉宽和激光功率则有明显的差
异. 上述研究结果, 不但系统比较了多种因素对原
子的激发与电离动力学特性, 也为相关的实验提供
了理论依据.
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Abstract
The dynamical process of photoexcitation and photoionization of alkali atoms is studied with three-step laser pulses,

focusing on the similarities and differences between Li and Cs atoms on their properties by making a comparison of them.
Based on several excitation schemes, the present work not only establishes the rate equations of atom population for
all related transition states, but also obtains the analytical solutions of photoexcitation and photoionization process.
The mathematical solutions are simplified significantly by restricting the most general case to the several special cases,
either designed or selected carefully, in order to highlight the main factors and obtain the physical insight underlying
the complicated mathematical expressions. With self-programming, the possible impact of time configuration of laser
pulses on the three-step laser excitation process of the photoexcitation and photoionization is calculated and studied
systematically. Variation of the ionization efficiency with the laser parameters is investigated and discussed. With the
same time configuration of laser pulses, the dependences of atom population for all the related transition states on the
two different excitation paths are compared and analyzed, reflecting the impact of changing the atomic parameters.
Under the similar excitation conditions, the differences of ionization efficiency between Li and Cs atoms are explored.
Finally, based on the present study, several means for optimizing ionization efficiency are proposed.
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