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Научная статья ББК 74.262.23 УДК 372.853+537.563.5
И. Г. Кирин

л а б о р а то р н а я  ра б о та  «и зуч ен и е  
м н о го ф о т о н н о й  и о н и з а ц и и  в ус л о в и я х  

р е з о н а н с н о го  в о з б у ж д е н и я  а т о м а р н ы х  п а р о в »
Описывается лабораторная работа, предназначенная для  исследования 
многофотонной ионизации в условиях резонансного возбуждения атомар­
ных паров перестраиваемым по частоте лазерным излучением. В качестве 
объектов исследования выбраны атомарные пары калия и рубидия. Д ля де­
монстрации резонансного характера многофотонной ионизации представ­
лены результаты исследований зависимости величины ионного сигнала от 
частоты лазерного излучения, вызывающего этот сигнал. Приведены ана­
литические выражения для  описания наблюдаемых в экспериментах схем 
процессов резонансной ионизации. Лабораторная работа входит в комплекс 
работ по изучению резонансной нелинейной оптики для  студентов, обучаю­
щихся по физическим специальностям вузов.
Ключевые слова: многофотонная ионизация, атомарные пары, резонансное 
возбуждение, лабораторная работа.
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m u ltiph o to n  io n iza tio n  under  c o n d it io n s  of 
r es o n a n t  excitation  of a to m ic  v a p o r s»

The developed laboratory work Is described, designed to study multiphoton Ion­
ization under conditions of resonant excitation of atomic vapors by frequency- 
tunable laser radiation. Atomic pairs of potassium and rubidium were chosen as 
objects of study. To demonstrate the resonant nature of multiphoton ionization, 
the results of studies of the dependence of the magnitude of the ion signal on 
the frequency of laser radiation causing this signal are presented. Analytical 
expressions are given to describe the experimentally observed patterns of res­
onant ionization processes. Laboratory work Is part of a set of works on the 
study of resonant nonlinear optics for students studying physics at universities. 
Keywords: multiphoton ionization, atomic pairs, resonant excitation, laboratory 
work.
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АктуальностьИсследования резонансного процесса м н о г о Ф о т о н н о й  ионизации атомов представляют очевидный общефизический интерес. При э т о м  о с н о в н о й  задачей является развитие теории, позволяющей описать
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32 учебная  ф и з и к а  2024/3 •зависимость вероятности ионизации о т  частоты и  напряженности с и л ь н о г о  внешнего п о л я  д л я  практического и с п о л ь з о в а н и я , напри­мер, в  резонансной и о н и з а ц и о н н о й  спектроскопии атомов и  молекул [1, 2].Резонансный процесс ионизации определяет максимальное нели­нейное поглощение атомарной среды д л я  и н т е н с и в н о г о  света [3 ]. Известны научные работы, посвященные резонансной многофотон­н о й  ионизации [3 ,4 ] , а в о т  лабораторных работ, посвященных изу­чению такой ионизации, практически нет. И, соответственно, разра­ботка лабораторных работ, посвященных изучению многофотонной резонансной ионизации, представляет собой актуальную задачу.
Первые теоретические исследования п о  изучению нелинейной ионизации атомов, которая н о с и т  характер многофотонной иониза­ции и  туннельного эффекта, были сделаны А. В. Келдышем в  1964 году. О н  показал, ч т о  э т и  два процесса я в л я ю т с я  предельными слу­чаями нелинейной ионизации атома [1, 2]. Исследованию прямо­го процесса многофотонной ионизации атомов посвящено множество работ, которые отражены в  монографиях и  обзорах [1, 2, 4].При поглощении атомом кванта внешнего п о л я  может в о з н и к ­н у т ь  ситуация, при которой энергия о д н о г о  и л и  нескольких квантов оказывается равной энергии промежуточного связанного с о с т о я н и я  атома. В э т о м  случае ионизация н о с и т  резонансный характер [3, 4]. Практически экспериментальное наблюдение резонансной ионизации обычно ограничено диапазоном расстроек А , не превышающим ши­рину резонансного уровня Г:
В атомарных парах, выбранных как модельный объект в  настоя­щей лабораторной работе, наиболее часто реализуется трехфотонная ионизация.Вероятность такой трехфотонной резонансной ионизации опреде­ляется формулой [ 5-8 ]:

где Г,- =  y , +  ct(1)I , Yi — радиационная ширина уровня, I  — и н т е н ­с и в н о с т ь  лазерного излучения, A v H — ширина лазерного излучения, ст(2), a U) — сечения двух- и  однофотонных переходов [5, 17].

Краткие сведения и з  теории

| А | «  Г. (1)

4 2)а (1)! (3) (2)
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Объект исследованияВ качестве объекта исследований в  настоящей лабораторной ра­боте выбраны атомарные пары калия и  рубидия.Выбор э т и х  объектов исследования п о з в о л и л  экспериментально исследовать с  учетом расположения и х  энергетических уровней наи­более распространенные схемы процессов резонансной трехфотонной ионизации в  атомарных парах.Так, выбор калия в  качестве объекта исследования в  лабора­торной работе обусловлен тем, ч т о  в  э т и х  атомарных парах о с н о в ­н о й  энергетический уровень 4S^ 2 . При одночастотной (вырожден­ной) накачке лазерным излучением, возможен двухфотонный пере­ход 4 S i/2 — 6 S 1/2 . Процесс же резонансной ионизации вырожденной накачкой в  э т и х  парах реализуется как трехфотонный процесс, п р о ­и с х о д я щ и й  п о  схеме: двухфотонный резонансный переход 4 S1/2 — 
6 S 1/2 , в  результате к о т о р о г о  п р о и с х о д и т  заселение энергетического уровня 6 S 1/2 и  далее с  э т о г о  энергетического уровня п р о и с х о д и т  процесс ионизации за счет однофотонного перехода с  уровня 6 S 1/2 (рис. 1.1). В э т о й  схеме резонансной трехфотонной ионизации от­стройка частоты накачки о т  промежуточного резонанса 4 S 1/2 — 4Р3/2 составляет ~ 700 с м - 1 , и  соответственно вклад э т о г о  однофотонного резонанса в  процесс многофотонной ионизации пренебрежимо мал.Выбор рубидия в  качестве объекта исследования в  лабораторной работе обусловлен тем, ч т о  в  э т и х  атомарных парах о с н о в н о й  энерге­тический уровень 5S1/2 . При одночастотной накачке лазерным излу­чением возможен двухфотонный переход 5 S1/2 — 5D5/2 . В э т о м  слу­чае отстройка частоты накачки о т  промежуточного резонанса 5S1/2 — 5Р3/2 составляет ~ 35 см- 1 (рис. 1.3), и  соответственно вклад э т о г о  однофотонного резонанса в  процесс многофотонной ионизации зна­чителен. Как следствие, в о з м о ж н ы  разные схемы процесса многофо­тонной ионизации, о н и  представлены на рис. 1.2, 1.3 и  1.4.Исследования процесса резонансной многофотонной ионизации в парах натрия и  цезия очень затруднены из-за с л о ж н о й  технической реализации необходимых д л я  э т о г о  специальных кювет. Э т о  обуслов­лено в ы с о к о й  температурой плавления натрия и  н и з к о й  у цезия.Существенный момент проведения исследований п о  резонансной многофотонной ионизации — эксперименты с  н и з к и м и  давлениями паров. Э т о  обусловлено тем, ч т о  с  повышением давления при двухфо­тонной одночастотной вырожденной накачке атомарных паров калия и  рубидия возникают такие процессы как четырехфотонная парамет­рическая суперлюминесценция, четырехфотонные параметрические процессы, генерация вынужденного инфракрасного излучения, са­мофокусировка, самоискривление, столкновительная ионизация [ 5­17]. Все перечисленные процессы с и л ь н о  вуалируют процесс резо­нансной ионизации. Соответственно э т о  и  ограничивало диапазон в о з м о ж н ы х  давлений д л я  исследования резонансной многофотонной ионизации.



Рис. 1. Схемы трехфотонной ионизации атомов; 1 — калия; 2, 3, 4 — рубидия для различных частот накачки (2 — с промежуточным однофотонным резо­нансом; 3 — с промежуточным двухфотонным резонансом; 4 — с частотой накачки, равной частоте перехода 5Р3/2 — 5D5/2)
Техника эксперимента. Лабораторная установкаВ общем случае экспериментальные исследования резонансной многофотонной ионизации предполагают использование перестраи­ваемых лазеров на красителях с  накачкой стандартными мощными твердотельными или газовыми лазерами или и х  гармониками и спе­циальных стеклянных кювет с  электродами для регистрации элек­тронов и и о н о в .Лабораторная установка, на которой проводилось настоящее ис­следование, была построена на основе рубинового лазера (рис. 2). В ее составе применялся импульсный перестраиваемый лазер на кра­сителе 1 мощностью ~ 1 М Вт с о  спектральной шириной линии ~ 0,4 см-1 , производства Н П Ц  «Лазеры и аппаратура», Москва (или множественных аналогов, выпускаемых Минском) накачиваемый из­лучением рубинового лазера 2 (возможно использование лазера на гранате LQ129 с генератором второй гармоники производства S O ­LAR лазер системе, или множественных аналогов типа Л ТИ П Ч , вы­пускаемых Минском). Спектральная область перестройки излучения лазера на красителе е использованием органического красителя 1785 составляла 715-800 нм, длительность импульса ~ 35 не. Линейно­поляризованное излучение лазера на красителе фокусировалось лин­зой 3 е фокусным расстоянием 50 ем в центр стеклянной кюветы 4 (длина кюветы 15 ем) е парами калия или рубидия. Длина волны из­лучения лазера на красителе фиксировалась спектрографом 5, а его мощность измерялась измерителем мощности 7, в качестве которого использовался промышленный измеритель мощности ФОГ.
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Рис. 2. Схема экспериментальной установки; 1 — перестраиваемый по частоте лазер на красителе; 2 — рубиновый лазер; 3 — линза; 4 — стеклянная кюве­та с парами металлов; 5 — спектрограф Д ф С - 8 ; 6 — осциллограф С 8 -2 ; 7 — измеритель мощности лазерного излучения; 8 — поглотитель лазерного излуче­ния; 9 — коаксиальный фотоэлемент Ф Э К -2  (или любой другой с временным разрешением не хуже 10-30 мкс)
Для получения паров калия и л и  рубидия использовались специ­альные стеклянные кюветы (рис.3). О н и  представляли собой стек­лянный ц и л и н д р  1 и з  молибденового стекла д л и н о й  15 с м  и диамет­ром 2 с м . Входное 2 и выходное 3 окна кювет были также и з  молиб­денового стекла. Кюветы имели отросток 4, в который закладывал­ся исследуемый калий и л и  рубидий, о н и  предварительно тщательно очищались в перегонном устройстве и загонялись в специальные ам­пулы. Перед заполнением кюветы обезгаживались при температуре 330оС. После закладки металла кюветы в н о в ь  обезгаживались и от­качивались, а затем отпаивались о т  вакуумной системы. Все э т и  операции проводились п о д  в ы с о к и м  вакуумом (10-6 Тор).Кюветы помещались в асбестовую печку 5, снабженную нагре­вательной спиралью. В стенках печки устанавливались входное 6 и выходное 7 стеклянные окна.Чтобы избежать конденсации щелочного металла на окнах и Б о ­к о в ы х  стенках кюветы, отросток помещался в отдельную маленькую печь 8, температура которой поддерживалась на 30-50оС ниже, чем температура цилиндра. Маленькая печь была съемная и после экспе­риментов отделялась о т  печки 5. Таким образом, п о  окончании экс­периментов пары калия и л и  рубидия конденсировались в отростке кюветы, что исключало в о з м о ж н о с т ь  и х  осаждения на окнах. Давле­ние паров определялась п о  температуре печи 8.Температура в печках 5 и 8 измерялась с  п о м о щ ь ю  ртутных тер­мометров 9, т о ч н о с т ь  измерения которых составляла 0,5 оС.
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Рис. 3. Стеклянная кювета для получения паров щелочных металлов; 1 — стек­лянный цилиндр; 2 , 3  — стеклянные входное и выходное окна; 4 — отросток с исследуемым металлом; 5 — асбестовая печка; 6 , 7  — стеклянные входное и выходное окна печи 5; 8 — съемная печка; 9 — термометры; 10 — латунные пластины; 11 — молибденовые вводы
При длительной работе (о к о л о  50 часов рабочего времени) при давлении паров выше р =  0,5  Тор наблюдалось небольшое затемне­ние о к о н  кювет. В э т о м  случае проводилась замена кювет.Кюветы п о з в о л я л и  получить давление паров в диапазоне давле­ний о т  р =  10-2 д о  р =  1 Тор.Давление паров калия и рубидия определялось температурой наи­более х о л о д н о й  части стеклянной кюветы — отростком (4, рис. 2) п о  формуле;

р(Т) =  e-a/T+d, (3)где р — давление паров в Тор, Т — температура в градусах Кельвина, 
а и d — константы. Для калия a =  10210,4 и d =  16,539; д л я  рубидия а =  9140,07 и d =  16,0628. Ч и с л о  атомов в единице объема вычисляется п о  формуле;

N  =  9,66084 • 1018 • Т . (4)Для регистрации электронов и и о н о в , образованных в поле ла­зерного излучения, в кюветы впаивались латунные пластины 10 на молибденовых вводах 11. Размер пластин 6 х 1,5 с м , расстояние меж­ду н и м и  1 с м .Д л я  фиксации электронов и и о н о в , образованных п о д  действи­ем лазерного излучения, к  пластинам прикладывалось постоянное



•  вы сшая  ш ко ла 37напряжение д л я  вытягивания заряженных частиц и з  области взаи­модействия, Сигнал с  пластин подавался на в х о д  осциллографа че­рез разделительную емкость, Чувствительность системы регистра­ции оценивалась п о  формуле:
U =  Aq  е - ;/Ян (Сп + с0) (5 )Сп +  Согде U — напряжение на нагрузочном сопротивлении; A q — заряд, образованный в  пространстве между электродами; Сп, С0 — емко­сти схемы (паразитная) и  регистрирующего конденсатора, Количе­ство и о н о в , образованных в  поле лазерного излучения используемой установки: А ио„ =  2, 8  ■ 108U ,

Экспериментальные результаты

КалийЭксперименты по исследованию трехфотонной ионизации калия п р о в о д и л и с ь  в  окрестности двухфотонного перехода 4С1/ 2 — 6 С 1/ 2 при и н т е н с и в н о с т и  лазерного излучения 1„ ~ 100 М В т / с м 2 и  ширине л и н и и  излучения A v  ~ 0,4 см-1 ,Начиная с  давления паров калия р =  0, 3 Тор, д л я  частоты на­качки, резонансной двухфотонному переходу 451/ 2 — 651/2, на ос­циллографе 6 фиксировался сигнал, обусловленный многофотонной ионизацией,Как в и д н о  и з  рис, 4,1, максимальная амплитуда и о н н о г о  сигнала наблюдается вблизи т о ч н о г о  двухфотонного резонанса и  смещена о т  частоты перехода 451/ 2 — 651/2 на ~ 0 , 6  см-1 ,С д в и г  максимума и о н н о г о  сигнала объяснятся влиянием квад­ратичного эффекта Штарка, Величину двухфотонного штарковского сдвига м о ж н о  оценить по формуле [ 5 ]:
П = 12псН ■ (Х1 Х 2) ЛЕ |2 (6)где Е — напряженность п о л я  лазерного излучения, (%1 — х 2) — раз­ность поляризуемостей о с н о в н о г о  и  возбужденного с о с т о я н и й ,Проведенная по э т о й  формуле оценка величины двухфотонного штарковского сдвига в  у с л о в и я х  эксперимента д л я  и н т е н с и в н о с т и  лазерного излучения 1„ =  100 М В т / с м 2, |Е |2 = 2 ,0 9  ■ 105 ед, C G SE , (Х 1 — Х 2) ~ 3, 7 ■ 10- 22 ед, C G S E  дает Q ~ 0,8 см-1 , ч т о  удовлетво­рительно совпадает с  полученным экспериментальным с д в и г о м ,Д л я  вычисления вероятности трехфотонной ионизации исполь­зовалась формула (2 ), в  к о т о р о й  сечение двухфотонного перехода 4 S 1/ 2 — 6 5 1 /2  рассчитывалось по формуле:

а (2) =  а2т а0 £ ikr2 (7)



38 учебная  ф и з и ка  2024/3 •где а — постоянная т о н к о й  структуры; т =  8n2/hmc4; а0 — Боров­ский радиус; е — энергия двухфотонного перехода, в нашем случае 4 S i/2  — 6 S 1/2 ; г — составной матричный элемент двухфотонного пе­рехода.

Рис. 4. Зависимость амплитуды тока ионного сигнала от удвоенной частоты накачки лазерного излучения в атомах: 1 — калия; 2 — рубидия. Для атомов рубидия пики слева и справа от центрального максимума связаны с промежу­точными однофотонными переходами, указанными на рисункеРасчет по формуле (7) дает: а (2) ~ 7 • 10- 50 с м 4• с . Расчет для сечения однофотонной ионизации с  уровня 6 S 1/ 2 калия дает а (1) ~ 3,3 • 10- 21 с м 2. Соответственно, расчет вероятности трехфотонной ионизации с  промежуточным резонансным переходом 4S1/ 2 — 6 S 1/ 2 в калии по формуле (2) при IH =  100 М В т / с м 2, а (2) ~ 7 • 10- 50 см4• с , а (1) ~ 3,3 • 10- 21 см2, Г/ ~ 107 с -1  и A v H =  0,4 см- 1 дает W(3) ~ 
1 0 6 с - 1 .Для э т о й  вероятности количество образующихся и о н о в  в единице объема за время длительности импульса лазерного излучения т ~ 35 • 10- 9 с и количество нейтральных атомов No ~  3 • 1 0 16 см 3 равно N  ~ 2, 8  • 1015 см-3 , что составляет N  ~ 0, 1No.При оценках N  не учитывался вклад прямого процесса трехфо­тонной ионизации, который на несколько порядков меньше вклада резонансной трехфотонной ионизации.

РубидийЭксперименты по исследованию трехфотонной ионизации атомов рубидия проводились с  использованием соответствующей стеклян­ной кюветы, при интенсивности накачки IH ~  70 М В т / с м 2 и ширине линии лазерного излучения A v H ~ 0,4 с м - 1 .На рис. 4.2 представлена частотная зависимость амплитуды и о н ­н о г о  тока, связанного с  трехфотонной резонансной ионизацией ато­мов рубидия в окрестности двухфотонного перехода 5S1/ 2 — 5D5/2 при низких давлениях паров р ~  0,02 Тор и IH ~ 70 М В т / с м 2.



•  вы сшая  ш ко ла 39В представленной на рис. 4.2 частотной зависимости присутству­ют три максимума ионного сигнала с соотношением амплитуд 1 : 6 : 2. Наибольший ионный сигнал, который возникает в условиях двухфо­тонного резонансного возбуждения, связан с трехфотонной иониза­цией.Установлено, что первый максимум соответствует трехфотонной ионизации с промежуточным однофотонным резонансным переходом 5S i/2 — 5Р 3/2 и протекает по схеме, показанной на рис. 1.2. Второй максимум протекает по схеме, показанной на рис. 1.3, с промежуточ­ным двухфотонным резонансным переходом 55 1/2 — 5D 5/2. Третий максимум соответствует нерезонансному возбуждению (отсутствует переход, связанный с основным уровнем) атома рубидия и протека­ет по схеме, показанной на рис. 1.4. Резонансная ионизация в этом случае возможна только в случае заселения и наличия возбужден­ных атомов на уровне 5Р 3/2. В этой схеме отстройка частоты накач­ки от однофотонного резонансного перехода 5S 1/2 — 5Р 3/2 составляет 70 см-1 , и заселение и наличие возбужденных атомов на уровне 5Р 3/2 объясняется как результат воздействия сильного нерезонансного оп­тического возбуждения атомов. И далее происходит двухфотонная ступенчатая резонансная ионизация атома рубидия с уровня 5Р 3/2 через уровень 5D 5/2.Вероятность трехфотонной ионизации с промежуточным однофо­тонным резонансом (рис. 1.2) можно оценить с помощью следующего выражения:
Г / 3) и  а (11) ■ Г  . . 13, (8)

Г Iгде — сечение однофотонного перехода 5S 1/2 — 5Р 3/2, а ст22) — се­чение двухфотонного перехода с уровня 5D5/2 в континуум; Г; — ши­рина однофотонного перехода. Вероятность трехфотонной ионизации с промежуточным двухфотонным переходом (рис. 1.3) приближенно можно оценить с помощью выражения:w (3) и  ст21) ■ Г . ст22) ■ 13 (9)где ст22) — сечение двухфотонного перехода 5 S1/2 — 5D5/2, —сечение однофотонного перехода с 5D5/2 в континуум. Формула (9) является приближением формулы (2).И, наконец, вероятность трехфотонной ионизации в третьем слу­чае (рис. 1.4) можно оценить с помощью выражения:
w 3(3) и  4 У  ■ ст32) ■ 1 . ст33) ■ i  3 (10)где ст31) — сечение нерезонансного перехода 5 S1/2 — 5Р3/2; ст(1)сечение перехода 5Р3/2 — 5D5/2; а^3 — сечение перехода с 5D5/232 В



40 учебная  ф и з и к а  2024/3 •континуум; Г; — ширины о д н о Ф о т о н н ы х  переходов (выбирают мак­симальную).Оценка вероятности трехфотонной ионизации с  промежуточным двухфотонным переходом 55 1/2 — 5D5/2 п о  формуле (9) дает следую­щие результаты. Д л я  сечения двухфотонного перехода 551/2 — 5D5/2 атома рубидия а (2) ~ 7 ■ 10- 46 с м 4- с , а д л я  сечения о д н о Ф о т о н н о й  ионизации с  уровня 5D5/2 а (1) ~ 3 ■ 10- 20 см2 [5] вероятность трех­фотонной ионизации, с  учетом насыщающей и н т е н с и в н о с т и  двухфо­тонного перехода 5S1/2 — 5D5/2 равной 7„ ас =  2 М В т / с м 2 и  с  учетомГ ; ~ 107 см- 1, составит W2(3) ~ 106 с .Д л я  э т о й  вероятности количество образующихся и о н о в  в  единице объема N; за время длительности импульса лазерного излучения т ~ 35 ■ 10- 9 с  и  количества нейтральных атомов No ~ 5 ■ 1015 см- 3 равно ~ 1014 с м - 3 , ч т о  составляет N; ~ 0 ,0 2 No.Оценки вероятностей трехфотонной ионизации п о  формулам (8) и (10) с  промежуточным однофотонным переходом 551/2 — 5D5/2 (схе­ма процесса показана на рис. 1.2) и  с  заселением уровня 5Р3/2 (схема процесса показана на рис. 1.4) качественно подтверждают экспери­ментально наблюдаемое соотношение максимумов амплитуд и о н н о г о  сигнала — 1: 6: 2.В процессе выполнения лабораторной работы студенты исследуют частотные зависимости и о н н ы х  сигналов д л я  калия и  рубидия, оце­нивают п о  приведенным выше формулам вероятности трехфотонной ионизации и  делают в ы в о д ы .
В ы в о д ыРезонансная многофотонная ионизация в  атомарных парах щелоч­ных металлов имеет трехфотонный характер. Она протекает п о  раз­личным схемам, включающим разные комбинации о д н о -  и  двухфо­тонных переходов в  зависимости о т  структуры энергетических уров­ней конкретного химического элемента. Теоретическое описание раз­личных вариантов протекания многофотонной ионизации атомарных паров достаточно хорошо описывается развитой на сегодняшний день теорией.
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