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吸收谱线Doppler展宽对原子多步光电离的影响
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2)(核工业理化工程研究院, 天津 300180)

( 2017年 5月 15日收到; 2017年 7月 10日收到修改稿 )

原子法激光同位素分离的核心之一是如何高效地将原子激发电离. 本文从原子法激光同位素分离的实际
情况出发, 研究了原子吸收谱线的Doppler展宽对原子电离率的影响. 研究中使用的理论工具是原子激发电
离的密度矩阵方程, 并利用数值计算方法对方程进行求解. 研究结果表明: 当吸收谱线有Doppler展宽时, 在
激光参数不变的条件下原子电离率会降低; 且当激光功率固定时, 存在使原子电离率为最大的线宽值. 这与
已发表文献中无Doppler展宽时的计算结果有很大不同. 为了追求最佳的原子电离效果, 在原子法激光同位
素分离系统中激光应该尽可能地工作在最佳线宽条件下. 如果激光线宽有不可控的随机波动, 在技术上让激
光线宽略大于最佳线宽更为有利. 无论如何控制激光线宽, 尽可能地降低原子吸收谱线的Doppler展宽都有
利于原子电离率的提高.

关键词: Doppler展宽, 激光线宽, Rabi频率, 电离率
PACS: 32.80.–t, 32.80.Fb, 42.50.Hz DOI: 10.7498/aps.66.193201

1 引 言

原子多步光电离是原子蒸汽激光同位素分离

(atom vapor laser isotope separation, AVLIS)中关
键的一步, 由于涉及目标同位素原子的提取率和分
离选择性, 国内外许多学者对此进行了理论 [1−9]和

实验研究 [10−14]. 在已有的理论研究中, 原子通常
被认为处于静止状态, 即不考虑原子在激光传播方
向上运动产生的吸收谱线Doppler展宽. 在一般的
原子束光激发条件下 [15−17], 原子在激光传播方向
上的速度分量很小, 可以忽略Doppler展宽的影响.
但是在AVLIS过程中, 当工作介质的加热蒸发功
率很高时, 原子蒸汽束的Doppler展宽将十分显著.
所以, 研究有Doppler展宽条件下的原子光电离是
十分必要的. 之前有学者采用Maxwell速率分布描
述原子运动导致的吸收谱线的Doppler展宽 [18], 这
种数学处理方法显然是不正确的, 因为只有在激
光传播方向上的原子速度分量才会引起吸收谱线

的频移. 本文采用Maxwell速度分布来处理这一

问题.
原则上运用速率方程理论可以求解原子的多

步光电离问题 [13,14,19], 但是由于速率方程理论本
身的局限性, 有些激光与原子的相互作用性质并未
被考虑进去, 如跃迁的功率展宽问题. 而全量子理
论又过于复杂, 且在光子数足够大的条件下与密度
矩阵的计算结果一致, 因此本文采用密度矩阵方法
研究Doppler展宽对光电离的影响.

本文以文献 [1]中给出的原子光激发电离密
度矩阵方程组为基础, 建立了考虑原子吸收谱线
Doppler展宽的光激发电离动力学方程组, 运用
数值方法对方程进行计算, 根据计算结果分析了
Doppler展宽对原子光电离的影响.

2 考虑Doppler展宽的光激发电离动
力学方程组

在AVLIS中, 原子的激发电离方案如图 1所
示. 在三束不同频率激光作用下, 原子会从基态跃
迁到高能态并电离. 由于原子从第二激发态 (束缚
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态)到电离态 (非束缚态)的跃迁截面非常小, 一般
第三束激光是将原子从第二激发态激发到自电离

能级 (束缚态), 原子的电离则是通过自电离过程实
现的. 由于将原子从第二激发态激发到自电离态涉
及多电子激发, 这一问题在理论上还没有得到很好
的解决, 唯象引入自电离速率是人们较为常用的方
法. 且由于自电离态的能级展宽较宽, 自电离过程
对第三束激光的线宽不敏感, 所以我们只对前两束
激光线宽对原子电离率的影响做了研究.

R
λ

λ

Φ↼r֒t↽

Φ↼r֒t↽

Φ↼r֒t↽

λ

图 1 原子多步光电离过程

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

根据文献 [1], 对于一个在激光传播方向上静
止的原子, 图 1的激发跃迁过程可以用如下的密度
矩阵方程组描述:

d
dtρ11 =

i
2
Ω1(ρ21 e i∆1t − ρ12 e−i∆1t), (1a)

d
dtρ12 =

i
2
Ω1(ρ22 e i∆1t − ρ11 e i∆1t)

− i
2
Ω2ρ13 e−i∆2t − 2b1ρ12, (1b)

d
dtρ13 =

i
2
Ω1ρ23 e i∆1t − i

2
Ω2ρ12 e i∆2t

− R

2
ρ13 − 2(b1 + b2)ρ13, (1c)

d
dtρ22 =

i
2
Ω2(ρ32 e i∆2t − ρ23 e−i∆2t)

+
i
2
Ω1(ρ12 e−i∆1t − ρ21 e i∆1t), (1d)

d
dtρ23 =

i
2
Ω2(ρ33 e i∆2t − ρ22 e i∆2t)

+
i
2
Ω1ρ13 e−i∆1t

− R

2
ρ23 − 2b2ρ13, (1e)

d
dtρ33 =

i
2
Ω2(ρ23 e−i∆2t − ρ32 e i∆2t)−Rρ33,

(1f)

ρji(t) = ρ∗ij(t), (1g)

其中, ρmm表示原子在能级m上的布居概率, Ωm

为第m步跃迁的Rabi频率, bm为第m步激光的线

宽, R为自电离速率, ∆m为第m步激光的失谐量,
其定义如下:

∆m = ωm − ωm+1,m (2)

其中, ωm为第m步激光的频率, ωm+1,m为原子从

m能级跃迁至m+ 1能级吸收谱线的中心频率. 需
要说明的是, (1a)—(1g)式中的失谐量、激光线宽
所用的数值均为圆频率. (1a)—(1g)式表示成矩阵
形式为

d
dt

[
ρ11 ρ12 · · · ρ33

]T
= A ·

[
ρ11 ρ12 · · · ρ33

]T
,

(3)
其中, [ρ11 ρ12 · · · ρ33]

T为密度矩阵元矢量, A 为
一个 9 × 9的系数矩阵. 如果原子在激发光传播方
向有不为零的速度分量 vatom, 也就是原子具有横
向速度, 则由于Doppler效应, 原子吸收谱线的中
心频率会有一个频移. 设原子横向速度方向与激光
传播方向相同时速度为正, 则 (2)式给出的第m步

激光失谐量变为

∆m(vatom) = ωm − ωm+1,m − vatom
c

ωm+1,m, (4)

其中, c表示光速. 在原子束中有横向速度不同
的各种原子, 每种原子都对应着一个系数矩阵 A

(vatom). 另一方面, 由于AVLIS过程中脉冲激光的
脉宽很短 (大约在 100 ns以下), 分离装置内的原子
密度也很低 (量级为 1013 cm−3), 可以认为在激光
持续作用的时间段内原子之间是没有碰撞的. 这意
味着在激光作用过程中, 原子的横向速度不发生变
化, 因此以不同横向速度 vatom运动原子的激发电

离方程组如下:
d
dtρ(vatom, t) = A(vatom, t) · ρ(vatom, t), (5)

其中, ρ(vatom, t)为横向速度vatom运动原子的密度

矩阵元矢量, A(vatom, t)为横向速度 vatom运动原

子的系数矩阵. 其电离率则由 (6)式给出:

Pion(vatom, t) = 1−
3∑

m=1

ρmm(vatom, t). (6)

令 f(vatom)表示原子束中原子按横向速度 vatom的

分布函数, 则原子蒸汽束中所有原子的平均电离率
可由 (7)式得到:

Pion(t) =

∫
f(vatom, t) · Pion(vatom, t)dvatom. (7)
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3 计算结果

在下面的计算结果中, 取自电离速率R =

0.5 × 109 s−1, 激光作用时间为 30 ns, 两束激光
的波长λ1 = λ2 = 500 nm. 虽然原子蒸汽束中原子
不是处于热平衡状态的, 但是为了计算方便, 原子
横向速度分布采用Maxwell 分布 [20,21]. 对于定性
揭示Doppler展宽对原子激发电离概率影响的一般
规律来讲, 这种选择并不会带来原则上的问题.

图 2 (a)给出了原子束的电离率随两束激光线
宽变化的等高线图, 作为对比, 图 2 (b)给出了没有
Doppler展宽时的情况, 贴近每条曲线处的数字表
示电离率的大小. 从图 2 (a)和图 2 (b)的差别可以
看出, 当原子吸收谱线没有Doppler展宽时, 激光
的线宽越小, 原子电离概率越高, 当两束激光的线
宽均为零时, 电离率达到最大值, 这与文献 [1, 2]中
得到的结论相同; 当原子束中的原子吸收谱线有
Doppler展宽时, 激光线宽对电离率的影响在性质
上有了很大的变化. 两束激光都存在一个最佳的线
宽, 在两束激光都取最佳线宽时, 原子电离率达到
最大值, 单频激光反而不能获得好的电离效果.

对于以上计算结果可以给出如下的解释: 单频
激光只能有效激发某个横向速度附近的一小部分

原子, 大部分具有其他横向速度的原子则不能被有
效激发, 最终导致原子的电离率较低; 当单频光变
为多频光且线宽逐渐增大时, 更大横向速度范围内
的原子会被激发, 使原子的电离率增大; 但是这种
电离概率的增加不会随着线宽的增加而一直增加,
原因在于: 1)在激光功率一定的条件下, 激光线宽
的增加会导致谱功率密度下降, 使得谱线中心吸收
频率处于激光线宽内的原子受到的激发减弱; 2)激
光线宽增加到一定大小之后, 同样的激光线宽增量
所覆盖的原子会越来越少. 以上两个因素将导致激
光线宽到达某个值之后, 继续增大激光线宽会导致
原子电离概率的下降. 从图 2给出的理论计算可以
知道, 最佳激发光线宽远小于吸收谱线的Doppler
宽度.

图 3是第一步跃迁的Rabi频率Ω1取不同值

时, 电离率随第一束激光线宽 b1的变化曲线, 靠近
每条曲线处的数字表示第一步跃迁Rabi频率Ω1

的大小, 黑色三角形的顶点表示每条曲线的最高
点. 可以看出, 最佳线宽随着激光功率 (Rabi频率)
的增大而增大. 当激光功率较低时, 激光功率对最
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图 2 电离率随激光线宽变化的等高线图 (a) 有Doppler
展宽; (b) 无Doppler展宽; 计算参数 Ω1 = Ω2 = 1.0 GHz,
∆1 = ∆2 = 0 GHz, ∆Doppler = 8.0 GHz
Fig. 2. Contours of variation of ionization yield with laser
bandwidths: (a) With Doppler broadening; (b) without
Doppler broadening. Calculation parameters: Ω1 = Ω2 =

1.0 GHz, ∆1 = ∆2 = 0 GHz, ∆Doppler = 8.0 GHz.
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∆Doppler = 8.0 GHz
Fig. 3. Variation of ionization yield with laser band-
widths at different Rabi frequency. Calculation param-
eters: Ω2 = 1.0 GHz, ∆1 = ∆2 = 0 GHz, b2 = 2.0 GHz,
∆Doppler = 8.0 GHz.
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佳线宽的影响尤为显著, 如图 3中所示, Rabi 频
率从 0.7 GHz增大到 1.0 GHz时 (激光功率增大约
1倍), 第一束激光最佳线宽则由 0.98 GHz 增加到
1.21 GHz.

图 3中另外一个值得注意的性质是: Rabi频率
越大, Pion-b1曲线在最佳线宽点附近电离率随线宽
变化越缓. 这个现象告诉我们, 激光功率较低时,
需要严格配置激光线宽. 而在激光功率较高的条件
下, 激光线宽在最佳值附近有一定偏差时不会对电
离率有很大影响. 当激光功率较高时, 考虑到最佳
线宽点右侧曲线变化较左侧缓慢很多, 在激光线宽
有不可控制的随机波动时, 可以将激光线宽设置在
比最佳线宽稍大的位置, 这样可以降低线宽的随机
波动对电离率的影响.

b
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图 4 最佳激光线宽随Doppler展宽的变化 计算参数

Ω1 = Ω2 = 1.0 GHz, ∆1 = ∆2 = 0 GHz
Fig. 4. Variation of best laser bandwidths with
Doppler broadening. Calculation parameters: Ω1 =

Ω2 = 1.0 GHz, ∆1 = ∆2 = 0 GHz.

图 4给出了最佳激光线宽随原子吸收谱线
Doppler展宽的变化. 可以看出, 最佳线宽随着
Doppler展宽的增大而近似线性增大. 另外, 第一
束激光的最佳线宽总是大于第二束激光的最佳线

宽, 这是因为第一束激光在激发基态原子时, 在零
失谐的条件下, 横向速度接近零的原子更容易被激
发到第一激发态, 因此处于第一激发态上原子的横
向速度分布的宽度比基态原子小, 相应的第二束激
光的最佳线宽也就比第一束激光的最佳线宽要小.

图 5表示电离率随Doppler展宽的变化曲线,
每条曲线上所标的数字是第一束激光的线宽, 第
二束激光的线宽是固定的. 虚线表示两束激光的
线宽均取最佳激光线宽时电离率随Doppler 展宽
的变化. 可以看出, 无论激光线宽如何选取, 电

离率都是随Doppler展宽的增大而下降, 这是因为
Doppler展宽变大, 激光需要在更宽的频率范围内
分配功率, 导致原子感受到的平均激发功率下降,
因此电离率下降. 从图 5中还可以看出, 第一束激
光线宽越小, 电离率随Doppler展宽增加而减小的
速度越快; 当两束激光的线宽均取最佳线宽时, 电
离率随Doppler展宽增加而减小的速度是最快的.
考虑到实际的AVLIS系统是工作在最佳线宽条件
下的, 因此降低原子Doppler展宽可以有效地提高
原子电离率.
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图 5 不同激光线宽下电离率随Doppler展宽的变化 计

算参数 Ω1 = Ω2 = 1.0 GHz, ∆1 = ∆2 = 0 GHz,
b2 = 2.0 GHz
Fig. 5. Variation of ionization yield with Doppler
broadening at different laser bandwidths. Calculation
parameters: Ω1 = Ω2 = 1.0 GHz, ∆1 = ∆2 = 0 GHz,
b2 = 2.0 GHz.

4 结 论

本文在考虑原子吸收谱线Doppler展宽的情
况下, 对原子的光电离问题进行了研究. 得到了如
下结论: 在原子吸收谱线有Doppler展宽时, 两束
激光在各自取某个线宽值时可以使原子的电离概

率为最大, 即激发电离效应存在最佳的激光线宽;
最佳线宽与激光功率和原子谱线的Doppler宽度有
关, 但是小于Doppler宽度, 且第一步激发光的最
佳线宽大于第二步激发光的最佳线宽; 当激光线宽
在最佳线宽附近波动时, 原子电离概率对负波动
(指激光线宽向小于最佳值的方向波动)更为敏感,
所以在实际分离过程中应当设置激光线宽略大于

最佳线宽. 另外, 无论在何种条件下, 降低原子的
Doppler展宽都可以提高原子的电离率, 且激光线
宽等于最佳线宽时, 这种提高尤为显著.
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Abstract
Photoexcitation and photoionization of atoms, the central part of atom vapor laser isotope separation (AVLIS),

relate to the ionization yield and isotope selectivity directly. Doppler broadening of absorption lines is one of the
parameters that influence the photoexcitation and photoionization process of atoms. When evaporation temperature is
high or beam equipment is absent, Doppler broadening has obvious influence on the ionization yield because most of
atoms are non-resonantly excited. In this paper, we study the influences of Doppler broadening of absorption lines on a
multi-step photoexcitation and photoionization process of atoms according to the facts of AVLIS. A Doppler-broadened
three-level atom system with two resonant lasers is investigated. The interaction between laser field and atoms is
described by a density matrix, which is calculated by fourth-order Runge-Kutta numerical method with variable steps.
The results show that the ionization yield of atoms decreases with the increase of Doppler broadening of absorption lines
under the same laser parameters. At a constant laser power, the ionization yield reaches its maximum value at the best
laser bandwidths, which is different from that obtained without Doppler broadening, as reported in published papers.
Meanwhile, the best laser bandwidth increases with the increase of Rabi frequency and Doppler broadening when other
parameters are constant. Moreover, the best bandwidth of the second laser is smaller than that of the first laser in a
multi-step photoionization process of atoms. Therefore, lasers should work at the best bandwidths in AVLIS for highest
ionization yield. It is advantageous to make laser bandwidths slightly bigger than the best bandwidths technically for
smaller fluctuation of ionization yield, owing to incoercible stochastic volatility in laser bandwidths. The ionization yield
increases with the decrease of Doppler broadening, especially at the best laser bandwidths. Therefore, it is necessary to
reduce Doppler broadening of atom vapor in laser ionization zone.

Keywords: Doppler broadening, laser bandwidth, Rabi frequency, ionization yield
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