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Рассмотрена задача о многоступенчатой некогерентной фотоионизации оптически тол-
стого слоя атомов в рабочем объеме АВЛИС-установок. Применен метод численной оценки эф-
фективности фотоионизации. На нескольких примерах показана возможность поиска оптималь-
ного решения задачи. Предложен вариант удобного задания интенсивностей лазерного импульса
близких к оптимальным. Выполнено измерение сечения фотоионизации для трехступенчатой
схемы.

1. ВВЕДЕНИЕ

Оптимальное решение проблемы использования лазерного излучения при фотоионизации
атомов крайне важно для практической реализации методики разделения АВЛИС. Для некоторых
несложных схем фотоионизации аналитические решения были найдены еще в пионерских работах
по АВЛИС [1-6]. В последние годы, в связи с решением конкретных задач, появились работы,
основанные на численном решении кинетических уравнений материального баланса для трехсту-
пенчатой схемы фотоионизации в когерентных и некогерентных вариантах, с учетом Доплер-
эффекта, неселективного возбуждения и ионизации других изотопов, при конкретной привязке к
объему в многоходовых отражательных системах, сберегающих излучение [7-9]. Здесь мы пред-
лагаем некоторые общие оценки эффективности фотоионизации оптически толстых слоев при
реализации разделения изотопов AVLIS-методом, полученные при расчете детальной картины
некогерентного взаимодействия внутри светового импульса.

2. МЕТОДИКА РАСЧЕТА

2.1. Тонкий слой

Лазерный импульс разбивается на очень большое число отрезков по времени Δ/. И для каждо-
го из этих интервалов производится расчет соотношений баланса заселенностей, записанных в
форме конечных разностей. Эти уравнения баланса заселенностей одного из переходов схемы
фотоионизации для оптически тонкого (не поглощающего) слоя запишутся следующим образом:

k - 1,2...Γο/Δ/, Τ0 — длительность импульса

&L« L; ~ΦσΔ/«1 => Δ/«
L Φσ

2.2. Толстый слой

Если рассматривается поглощающий слой с оптической толщиной J [см"2], то он разбивается
на достаточно большое количество Нт квазитонких (слабо поглощающих) слоев таких, что изме-
нение потока квантов лазера /'-ого перехода после прохождения сквозь любой из этих слоев (//)

было бы незначительным (ΔΦ/J /Φ/J «1).
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Таким образом, система уравнений для численного расчета заселенности уровнен в оптически
толстом слое состоит из уравнений баланса населенностен энергетических уровнен, записанных
для квазитонкого слоя Н, к которым добавляется учет убыли квантов в возбуждающих и ионизи-
рующем импульсах:

тт

=

i t

-
Δ/

σΔ/- убыль поглощенных квантов

- деформацияпотокаФ(г)

Aq«q; — -

^
Ч

=> r.K.L-
Η

-,το
tot

Так последовательно, шаг за шагом, моделируется реальная физическая картина взаимодейст-
вия поглощающего слоя с лазерным импульсом.

Численный метод был протестирован сравнением с известными аналитическими расчетами для
несложных схем. Результаты сравнения показывают хорошее совпадение численного расчета с
аналитическим (0.1% - 0.001% и менее в зависимости οι шага разбиения по времени).

3. СХЕМА ФОТОИОНИЗАЦИИ

Все дальнейшие расчеты будут производиться для схемы, изображенной на рис. 1. Здесь при-
ведена схема фотоионизации характерная, например, для элементов редкоземельной группы. По-
тенциалы ионизации атомов редких земель лежат в диапазоне φ,οη = 5,5-6,2 эВ [10], поэтому
удобно применение трехступенчатой схемы Αν,·= 2 эВ с накачкой перестраиваемых лазеров лазе-
рами на парах меди [11—13]. Температуры испарения редких земель довольно высоки
(Tevap. - 1200-2200 К [10]), поэтому нижние метастабильные уровни в оптических спектрах редко-
земельных элементов [14] оказываются заселенными. На рис. 10 этот факт отмечен введением
возбуждения с метастабильного уровня М.

Рис. 1. Схема многоступенчатой фотоионизации(многоуровневой системы) принятая для расчета и ос-
новные обозначения

4. ИЗМЕРЕНИЕ СЕЧЕНИЯ ФОТОИОНИЗАЦИИ

Для того, чтобы проводить расчет фотоионизации конкретного элемента, необходимо знать се-
чения взаимодействия атомных переходов с лазерным излучением. Численное моделирование по-
зволяет применить способ определения сечения, не требующий измерения заселенности его уров-
ней: можно сравненитъ расчетные кривые эффективности фотоионизации с экспериментальными
данными, полученными при условии стабильной работы источника пара и лазеров всех ступеней.
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Нами был проведен
следующий эксперимент
по измерению сечения
ионизации по схеме фо-
тоионизации, описанной
в [15]. Путем плавного
изменения интенсивно-
сти лазера на переходе Ζ
(рис. 2) регистрирова-
лась величина фотоион-
ного тока if/, =.A/z), при-
чем энергии лазерных
импульсов на переходах
X и Υ брались по воз-
можности большими (3 -
4 мДж/см2) с целью
обеспечить глубокое
насыщение и очень бы-
строе выравнивание за-
селенностей уровней
этих переходов, что по-
зволило бы минимизи-
ровать зависимость фо-
тоионного тока от вели-
чин сечений σχ κ σγ.

На графике рис. 2 значками " * " отмечены экспериментальные точки. Фотоионный ток отложен
в относительных единицах таким образом, что значение эффективности фотоионизации τι. соот-
ветствующее <7Ζ = 20 мДж/см2, было принято за η = 99%. Далее был произведен численный расчет
кривых η =Χ<7ζ) при различных значениях σζ. На рис. 2 представлена процедура совмещения рас-
четных кривых с экспериментом. При значении сечения σζ » 6.0-10"16 см2 расчетная кривая
η =J[qz) имеет приемлемое совпадение с экспериментальными точками. Это значение примерно в
2.5 раза меньше, чем приведенное в [11] (возможно, в силу того, что нами не контролировалась
поляризация излучения). Аналогичным образом могут быть определены и сечения на других пере-
ходах .
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Энергия импульса лазерного излучения на переходе Z, мДж/см

Рис. 2. Зависимость эффективности фотоионизации от энергии импульса
лазерного излучения на переходе Ζ при условии, что энергии импульса ос-
тальных переходов фиксированы и достаточно велики.

J Измеритель
мощности

— Усилитель Усилитель

Рис. 3. Схема эксперимента по измерению сечения фотоионизации: лазерный эгрет λι+λι+Хз направлялся
длиннофокусной линзой на диафрагму 02 мм, находившуюся внутри вакуумной камеры в непосредственной
близости от потока пара. Таким образом обрезалась внешняя наиболее слабая область лазерных лучей. Элек-
тростатическая система экстракции направляла образованные ноны в квадрупольный масс-спектрометр
МС7302, выделявший ионы только одной массы. Регистрация ионов производилась вакуумным электронным
умножителем ВЭУ-2. По ходу эксперимента регистрировалась мощность лазера Рг и контролировались мощ-
ности на переходах X и Y, которые были примерно одинаковыми.
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5. ОПТИЧЕСКИ ТОЛСТЫЙ СЛОЙ

5. /. Результаты расчета эффективности фотоионизации.

Возьмем для конкретного расчета оптический слой с некоторой толщиной J [см"2] и положим
начальные заселенности уровней равными LQ - 0.7 J и А/0 = О.ЗУ (рис. 1). Будем формировать ла-
зерные импульсы гауссовой формы с полным числом квантов обратно пропорциональным сече-
нию перехода? учитывая при этом, что необходимо ионизовать ~ J атомов:

q, = R, /о, + J, [квант/см2], Pi

las=qi , ,f) [Вт], (1)

где RJ— некоторый коэффициент пропорциональности (в данном случае принят R = 15, при кото-
ром фотоионизация квазитонкого слоя ~80%), о,[см2]— сечение перехода, Ух = £0,
Λν = М0, J\ = Jz~ LO+MO, S/аДсм2] — площадь сечения лазерного луча, Λν,[Дж] — энергия кванта
данного перехода, /[Гц] —частота повторения импульсов.

Расчет включает в себя вычисление заселенностей уровней в каждом квазитонком слое, формы
лазерных импульсов после прохождения этих слоев (рис. 4) и , в конечном итоге, дает величину
эффективности фотоионизации толстого слоя (рис. 5).

О 5 10 15 20 25 30 35 40
Г, НС

Рис. 4. Формы импульсов ла-
зерного излучения на выходе из
толстого слоя, а также динамика
заселения уровней последнего
квазитонкого слоя (Н = Н,а) в тече-
ние времени воздействия на него
лазерного эгрета, состоящего из
четырех импульсов разных длин
волн. Оптическая толщина погло-
щающего слоя J = 1,05-1015см"2.
Начальные потоки квантов Φ, (ί) —
гауссовые с шириной 40 не на

уровне 10% высоты. Полное число
квантов задавалось как
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Q9

χ

Ct8 ·

s
о 07 ·I
S na .

Эф
ф

ек
ти

вн
ос

ть
 с

3 
δ

 
5
 

ί

IR-IS —

IR-Iο]

1

— ' »- -

.^^

^

= ^

ι/

Рис. 5. Зависимость эффектив-
ности фотоиониэации от оптической
плотности J при задании мощностей
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5.2. Затраты фотонов на один произведенный ион в АЁЛИС-усяишовках с различной оп-
тической толщиной поглощающего слоя

χ, квант/ион
1Ε+9

1E+8

1E+7

1E+6

1E+5

IE+4

1E+3

1E+2

1Е+1

1E+0

££

*
1 моль/час при

диаметре лазерного
луча 5 см

IE+10 IE-HI 1E+12 1E+13 1E+M 1E+15 1Ε+16

J, CM

Рис. 6. Зависимость расхода квантов на образование одного иона от
толщины оптического слоя x(J) при различных комбинациях сече-
ний взаимодействия, а также при условии, что количество квантов в
лазерных импульсах задается как ?; = 15/сИ- J-, .эффективность фото-
ионизации η(Σ<7,) ~ 80% ).

При оценке производительно-
сти установки лазерного раз-
деления одним из важных
параметров ее экономичности
является расход фотонов из-
лучения на образование одно-
го иона. На рис. б приведены
зависимости x(J) [квант/ион]
этого расхода от оптической
толщины поглощающего слоя
в рабочем объеме установки
при различных значениях се-
чений взаимодействия. Из
графика видно, что основной
вклад в ход кривых вносит
лишь сечение фотоионизации
σζ , т.к. оно много меньше,
чем сечения возбуждения, и
потому поток квантов Φζ не-
обходимо сделать много
большим. Из графика следует
сделать вывод, что наиболее
эффективными, с точки зре-
ния использования фотонов
лазерного излучения, являют-
ся установки большой произ-
водительности с большими
оптическими толщинами по-
глощающих слоев.

5.2. Результаты оптимизационных расчетов

Для конкретного толстого слоя расход квантов можно минимизировать оптимальным задани-
ем интенсивностей лазерных импульсов всех ступеней. Из рис. 4 видно, что уже в середине, и
особенно в конце толстого слоя, мощное излучение Р^ расходуется впустую, не встречая на пре-

дыонизационном уровне Ρ возбужденных атомов. Пути решения этой проблемы следующие: 1)
перераспределение мощностей импульсов с целью уменьшить полное значение gto/, сохранив при
этом эффективность фотоионизации (т. е. производительность установки); 2) Небольшая задержка
ионизирующего импульса, которая в нашем примере (рис. 1) не может быть большой, поскольку
мы выбрали малое время жизни предыонизационного уровня тр = 50 не.

После оптимизации было найдено, что значение эффективности фотоионизации η = 79,6%
можно получить и при несколько меньших затратах лазерного излучения (см. табл. 1 и 2), причем
еще большей экономии квантов можно достичь за счет задержки импульса Φζ примерно на 4 не

Таблиц· 1. Интенсивности импульсов до и после оптимизации

До оптимизации

После оптимизации
перераспределением

После оптимизации
перераспределением
и сдвигом

ίχΊΟ

8,85

18,9

17,5

<7wlO

3,9

4,7

4,6

<7γ·10

25,5

31,7

30,6

<7z'lO

160,5

107,5

103,7

Σ<7,- 1 0

198,7

162,8

156,4

η, %

79,6

79,6

79,6

χ, [квант/ион)
затраты квантов на один

образованный нон

23,8

19,5

18,8
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Таблица 2. Эффективность фотоионизации квазитотих слоев до и после оптимизации

Номер слоя ->

До оптимизации

После оптимизации
перераспределением

После оптимизации
перераспределением и
сдвигом

Я«=1

89,8

83,7

81,9

H-HJ3

86,5

81,9

81,3

Я = Я«/2

82,7

80,2

80,2

н°гнл
76,9

78,2

78,7

Я = Я«

56,2

72,9

74,6

η,%

79,6

79,6

79,6

Из таблиц 1 и 2 следует, что результатом проведенной оптимизации стало не только уменьше-
ние затрат квантов χ на 18% после перераспределения мощностей лазеров и на 21% после пере-
распределения мощностей и сдвига импульса Φζ. но и выравнивание эффективности фотоиониза-
ции вдоль толстого слоя, что безусловно важно при организации экстракции образованных ионов.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

В работе на основе представления о скорости перехода между атомными уровнями
W [с'1] =σ [см2] · Φ [квант/см2с] (включающей константы атомного перехода, лоренцево и поле-
вое уширения, а также конкретные условия эксперимента: доплеровское уширение и форм-фактор
лазерной линии) с помощью численного метода решения элементарных уравнений баланса найде-
ны эффективности фотоионизации для многоуровневых систем в случае тонкого и толстого
(п1<, 10 |6см2) оптических слоев. На основе конкретного примера показано, как путем сравнения
расчетных кривых с серией экспериментальных точек можно определить сечение перехода без
измерения абсолютных значений заселенностей уровней. Методика расчета позволяет получить
промежуточные результаты по заселенностям уровней как в течение лазерного импульса, так и в
любом месте оптически толстого слоя. Проведена оптимизация эффективности фотоионизации в
сравнении с исходной (рассчитываемой при равных скоростях Wt) путем перераспределения ла-
зерных мощностей в пользу первых переходов и введением небольшого запаздывания ионизи-
рующего излучения. Показано, что чем выше производительность лазерной разделительной уста-
новки, тем ниже расход квантов дорогого лазерного излучения на ионизацию пара рабочего эле-
мента, тем, следовательно, ниже цена продукта. Работа может быть полезна при реализации
лазерного обогащения изотопов различных элементов в весовых количествах AVLIS-методом.
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