
 

钕-150 同位素三步选择性光电离理论研究*
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富集钕-150同位素在核工业、科学研究等领域具有重要应用. 基于高效高选择性多步电离路径, 原子蒸

气激光同位素分离法能够实现钕同位素分离, 但现用路径第 2步跃迁的同位素位移 (isotope shift, IS)几乎为

零, 导致产品中 Nd-150丰度偏低. 本文基于密度矩阵理论建立了通用的三步电离路径选择性光电离模型, 模

型中综合考虑了同位素位移、超精细结构等原子参数和频率、功率、线宽、偏振等激光参数, 可在磁子能级级

别计算原子与激光的相互作用过程. 基于上述模型, 通过与文献数据对比获得了现用路径分支比的最优拟合

值, 评估了现用路径在不同线宽下的 Nd-150丰度水平; 在仅改变第 2步跃迁的前提下构造假定电离路径, 开

展所有钕同位素的电离率计算, 评估不同同位素位移、超精细结构下的 Nd-150丰度 , 指导后续原子光谱实

验. 数值计算发现第二激发态角动量 J3 = 6, 同位素位移 IS23,148 ≥ 300 MHz时, 在 b12 ≤ 0.5 GHz, b23 ≤ 1.0 GHz,

平行线偏振的典型激光参数下可实现与电磁法相当的 Nd-150丰度 (> 95%). 在此基础上压窄激光线宽, 能够

在保持电离率的同时获得超过电磁法的 Nd-150产品. 后续原子光谱实验应着重寻找 IS23,148 ≥ 300 MHz, J3 =

6的第 2步跃迁, 第 2步跃迁的约化电偶极矩达到现用路径的 30%即可满足丰度要求.
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1   引　言

钕 (Nd)元素有 7种天然同位素, 如表 1所示.

富集钕同位素可应用于量子材料、特种能源、医学

等多个领域, 具有很高的经济价值, 如高丰度 Nd-

142或 Nd-143同位素可掺杂进晶体中以制备固态

量子存储材料 [1,2], 高丰度 Nd-146靶材经反应堆辐

照后可生产用于放射性同位素电源的 Pm-147[3],

高丰度 Nd-148靶材经反应堆辐照后可生产医用治

疗同位素 Pm-149[4]. 钕天然同位素中, 高丰度 Nd-

150同位素因在核工业、科学研究领域均具有重要

应用, 因此在同位素分离过程中最受关注. 在核工

业领域, Nd-148法是分析乏燃料燃耗水平的主流

标准方法, 而 Nd-150可用作同位素稀释剂补偿质

谱仪的质量歧视效应 [5].  在科学研究领域 ,  Nd-

150是极少数可发生双中微子双 b 衰变的同位素

之一, 其衰变能 Q0nbb 仅次于 Ca-48 [6], 因此可用于

开展粒子物理的无中微子双 b 衰变研究, 目前实验

所用的同位素体量已达到千克级 [7].

钕元素所在的镧系元素普遍没有稳定的常

温气态化合物, 不能采用气体动力学方法分离同

位素. 电磁法虽然能够分离钕同位素, 并可达到

68%—97%丰度水平 [8], 但能耗高、经济性差, 难以

大规模生产. 原子蒸气激光同位素法 (atomic vapor

laser isotope separation, AVLIS)[9] 基于多步电离
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路径实现原子蒸气中目标同位素的选择性光电离,

非目标同位素则尽可能保持中性, 对光致等离子体

施加外电场将离子引出, 从而获得高丰度的目标同

位素产品, 非常适用于 Nd-150同位素分离. 俄罗

斯库尔恰托夫研究院采用 l1 = 596 nm → l2 =
579 nm → l3 = 640 nm的三步电离路径 (即表 2

路径一)[10,11], 首次实现了 Nd-150同位素的分离,

产率达到 40 mg/h, 但产品丰度仅为 60% [12], 与电

磁法相比仍有一定差距.
  

表 2    钕同位素三步电离路径
Table 2.    The  three-step  photoionization  scheme  of  Nd

isotopes.

电离路径 l1/nm l2/nm l3/nm

路径一[10,11] 596 579 640

路径二[16] 588 597 597

路径三[17] 628 560 597

路径四[17] 562 627 597
 

高效高选择性的光电离路径是激光法的核心,

决定了分离过程核心指标——目标同位素的电离

率和相对于非目标同位素的选择性, 前者与产量相

关, 后者则决定了产品中目标同位素的丰度. 确定

光电离路径需要丰富的原子精细和超精细结构层

次的基础信息, 但钕原子结构文献资料有限, 特别

是高激发态的同位素位移 (isotope shift, IS)、超精

细结构数据严重缺失 [6]. 钕原子的第一电离限仅为

5.525 eV[13], 可通过 l1 = 434 nm → l2 = 458 nm
或 l1 = 430 nm → l2 = 449 nm等双步电离路径

电离, 虽然上述路径的电离截面较高, 但同位素位

移几乎为零, 难以获得高选择性 [14]; 三步电离路径

可大幅提高选择性, 是钕同位素分离的首选方案,

表 2为早期研究建立的钕同位素三步电离路径, 其

中路径一是Nd-150分离的现用路径, 其他路径的分

离效果尚未有文献报道. 值得注意的是, 路径一 l1 =
596 nm在 550—650 nm波段内的钕原子第 1步跃

迁中拥有最大的同位素位移,  Nd-148相对 Nd-

150的同位素位移达到 IS12, 148 = 1126.9 MHz [15];

而路径一 l2 = 579 nm则几乎没有同位素位移, 其

具体数值尚未有文献报道.

光电离路径的电离率和选择性一般通过激光

共振电离质谱 (resonance ionization mass spectro-

metry, RIMS)实验获得, 这也是获取原子激发态

结构参数 (如能级位置、角动量、能级寿命、同位素

位移、超精细结构)的可行方法 [18–20], 但先于实验

开展光电离理论计算, 评估不同原子参数、激光参

数下的选择性光电离效果, 明确 Nd-150丰度满足

要求时电离路径的同位素位移、超精细结构等参数

水平, 对于后续原子光谱实验有着重要的指导意

义. Suryanarayana[6] 在只考虑偶同位素, 并忽略

第 2步跃迁同位素位移的前提下, 粗略评估了表 2

路径四的光电离效果, 认为在 100 MHz的激光线

宽条件下, 能够以 600 mg/h的产率生产丰度达到

66%的 Nd-150同位素 [6], 但这对激光参数要求过

高, 难以实现大规模工程化应用. 近年来, 我们发

展了基于密度矩阵理论的选择性光电离模型, 能够

计算不同同位素在多步电离过程中的电离率等参

数, 并开展了 Yb-176 [21], Lu-176 [22] 等多种同位素

的理论计算, 理论结果与文献数据半定量一致.

本文在简述选择性光电离理论模型后, 以路径

一为钕同位素电离路径的基准, 通过理论模型获得

路径一的分支比等关键参数; 在此基础上优化电离

路径, 考虑到路径一 l1 = 596 nm拥有最大的同位

素位移, 因此第 1步跃迁沿用 l1 = 596 nm, 假定

第 3步跃迁电离截面与路径一相当, 仅改变第 2步

跃迁, 通过改变第二激发态角动量、同位素位移、

超精细结构等参数构造假定电离路径, 通过理论模

型开展所有钕同位素的电离率计算, 评估相应的选

择性光电离效果能否满足应用要求, 为后续原子光

谱实验提供方向性指导. 

2   选择性光电离模型

|1⟩ |2⟩ |3⟩
|1, i⟩ |2, j⟩ |3, k⟩

|AIS⟩

考虑超精细结构和能级简并的三步电离路径

如图 1所示, 其中   ,    ,    分别为基态、第一

激发态、第二激发态,   ,   ,   分别为对

应的磁子能级, i, j, k 分别表示对应的磁量子数,

磁子能级总数量分别为 I, J, K,   为自电离态.

当核自旋 In 不为零时, 能级存在超精细分裂.

 

表 1    钕天然同位素
Table 1.    Natural Nd isotopes.

钕同位素 Nd-150 Nd-148 Nd-146 Nd-145 Nd-144 Nd-143 Nd-142

天然丰度c0/% 5.62 5.73 17.22 8.30 23.85 12.17 27.11

核自旋In 0 0 0 7/2 0 7/2 0

衰变 2nbb 或 0nbb→Sm-150 — — — a → Ce-140 — —
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在三步电离路径下, 原子共振吸收第 1束激光

后由基态跃迁至第一激发态, 再吸收第 2束激光后

跃迁至第二激发态, 继而吸收第 3束激光跃迁至

自电离态, 并快速弛豫产生离子. 该过程可通过半经

典的密度矩阵理论描述. 考虑超精细结构和能级简

并后, 原子波函数可表示为各能级本征态的线性叠加: 

Ψ(t, r)

=

I∑
i=1

a1(t; i)Φ1(t, r; i) +

J∑
j=1

a2(t; j)Φ2(t, r; j)

+

K∑
k=1

a3(t; k)Φ3(t, r; k), (1)

|1, i⟩ |2, j⟩ |3, k⟩
|1, i⟩ |2, j⟩

|3, k⟩

其中 F1(i), F2(j), F3(k)分别为   ,    ,   

的本征波函数, a1(i), a2(j), a3(k)分别为  ,   ,

 的概率振幅.

在多束激光作用下, 原子波函数的时间演化满

足 Schrödinger方程, 将激光场视为微扰, 在电偶

极近似、旋转波近似、绝热近似等近似条件下, 通

过定义失谐量 D、Rabi频率 W, 可以得到 (2)式所

示的概率振幅时间演化方程组:
 

d
dt
a1 (i) =

i
2

J∑
j=1

Ω12 (i, j) ei∆12(i,j)ta2 (j),

d
dt
a2 (j) =

i
2

I∑
i=1

Ω∗
12 (i, j) e

−i∆12(i,j)ta1 (i)

+
i
2

K∑
k=1

Ω23 (j, k) ei∆23(j,k)ta3 (k) ,

d
dt
a3 (k) =

i
2

J∑
j=1

Ω∗
23 (j, k) e

−i∆23(j,k)ta2 (j) . (2)

密度矩阵矩阵元定义为
 

ρmn (m
′, n′) = am (m′) · a∗n (n′) ,

其时间演化方程为
 

 

自电离态|AIS>

第一电离限

第二激发态|3>

第一激发态|2>

基态|1>

超精细能级

1

2

3

… ……

…
…

3

  ⋯

 3

n+3

3=|n-3|
S

  ⋯

 2

n+2

2=|n-2|
S

  ⋯

 1

n+1

1=|n-1|
S

… ……

…
…

2

… ……

…
…

1

能级 磁子能级



23

12

12

2

3

21

3223

(b)

自电离态|AIS>

第一电离限

第二激发态|3>

第一激发态|2>

基态|1>

(a)

3

2

1

…
3

…
2

…
1

能级 磁子能级



23

12

12

2

3

21

3223

  ⋯
3

  ⋯
2

  ⋯
1

图 1    三步电离路径示意图　(a) In = 0; (b) In ≠ 0

Fig. 1. The three-step photoionization scheme: (a) In = 0; (b) In ≠ 0.
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d
dt
ρmn (m

′, n′)

=

(
d
dt
am (m′)

)
· a∗n (n′) + am (m′) ·

(
d
dt
an (n

′)

)∗

.

将 (2)式代入, 通过唯像方式引入上能级向

体系内部下能级的弛豫速率 A、上能级向体系外

部低能级的弛豫速率 G 和第二激发态向自电离态

的跃迁速率 R, 通过相扩散模型引入激光线宽 b,

可得到 (3)式—(9)式所示的密度矩阵方程组分量

形式:
 

 

d
dt
ρ11 (i, i

′) =
i
2

J∑
j=1

Ω12 (i, j) ei∆12(i,j)tρ21 (j, i
′)− i

2

J∑
j=1

Ω∗
12 (i

′, j) e−i∆12(i′,j)tρ12 (i, j)

+ δi,i′
J∑

j=1

A21 (j, i) ρ22 (j, j) , (3)

 

d
dt
ρ22 (j, j

′) =
i
2

K∑
k=1

Ω23 (j, k) ei∆23(j,k)tρ32 (k, j
′)− i

2

K∑
k=1

Ω∗
23 (j

′, k) e−i∆23(j′,k)tρ23 (j, k)

+
i
2

I∑
i=1

Ω∗
12 (i, j) e

−i∆12(i,j)tρ12 (i, j
′)− i

2

I∑
i=1

Ω12 (i, j
′) ei∆12(i,j′)tρ21 (j, i)

− 1

2

[
I∑

i=1

A21 (j, i) +

I∑
i=1

A21 (j
′, i) + Γ2 (j) + Γ2 (j

′)

]
ρ22 (j, j

′)

+ δj,j′
K∑

k=1

A32 (k, j) ρ33 (k, k) , (4)

 

d
dt
ρ33 (k, k

′) =
i
2

J∑
j=1

Ω∗
23 (j, k) e

−i∆23(j,k)tρ23 (j, k
′)− i

2

J∑
j=1

Ω23 (j, k
′) ei∆23(j,k′)tρ32 (k, j)

− 1

2

 J∑
j=1

A32 (k, j) +

J∑
j=1

A32 (k
′, j) + Γ3 (k) + Γ3 (k

′) +R (k) +R (k′)

 ρ33 (k, k
′) , (5)

 

d
dt
ρion =

K∑
k=1

R (k) ρ33 (k, k), (6)

 

d
dt
ρ12 (i, j) =

i
2

J∑
j′=1

Ω12 (i, j
′) ei∆12(i,j′)tρ22 (j

′, j)− i
2

I∑
i′=1

Ω12 (i
′, j) ei∆12(i′,j)tρ11 (i, i

′)

− i
2

K∑
k′=1

Ω∗
23 (j, k

′) e−i∆23(j,k′)tρ13 (i, k
′)− 1

2

[
I∑

i=1

A21 (j, i) + Γ2 (j) + 2b12
κ2
12b

2
12

∆2
12 + κ2

12b
2
12

]
ρ12 (i, j) , (7)

 

d
dt
ρ13 (i, k) =

i
2

J∑
j′=1

Ω12 (i, j
′) ei∆12(i,j′)tρ23 (j

′, k)− i
2

J∑
j′=1

Ω23 (j
′, k) ei∆23(j′,k)tρ12 (i, j

′)

− 1

2

 J∑
j=1

A32 (k, j) +R (k) + Γ3 (k) + 2b12
κ2
12b

2
12

∆2
12 + κ2

12b
2
12

+ 2b23
κ2
23b

2
23

∆2
23 + κ2

23b
2
23

 ρ13 (i, k) , (8)
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d
dt
ρ23 (j, k) =

i
2

K∑
k′=1

Ω23 (j, k
′) ei∆23(j,k′)tρ33 (k

′, k)− i
2

J∑
j′=1

Ω23 (j
′, k) ei∆23(j′,k)tρ22 (j, j

′)

+
i
2

I∑
i′=1

Ω∗
12 (i

′, j) e−i∆12(i′,j)tρ13 (i
′, k)− 1

2

( I∑
i=1

A21 (j, i) +

J∑
j=1

A32 (k, j)

+ Γ2 (j) + Γ3 (k) +R (k)

)
ρ23 (j, k)− b23

κ2
23b

2
23

∆2
23 + κ2

23b
2
23

ρ23 (j, k) . (9)

|m,m′⟩ → |n, n′⟩

⟩

|m,m′⟩

式中 i为虚数单位 ,  上角标“*”表示复共轭 .  第

m 步跃迁   (m = 1,  2; n = m+1)

的失谐量为 Dmn(m', n') = fmn – nmn(m', n'), fmn

为第 m 束激光频率, nmn 为第 m 步跃迁的共振位

置. 对于不存在超精细结构的同位素, 同一能级不

同磁子能级的角动量相同, 能级|m, m'  的 J 值仅

与 m 相关, 因此 nmn 与 m', n'无关; 而对于存在超

精细结构的同位素, 能级分裂为若干超精细能级,

同一能级不同磁子能级的原子总角动量及其沿量

子化轴投影存在差异, 能级  的 F 值, mF 值

与 m, m'相关, 因此 nmn 与 m', n'相关.

不同核自旋 In 时, 磁子能级跃迁通道的 Rabi

频率可统一表示 

Ωmn (m
′, n′)

= Cm,n,m′,n′⟨Jm|dmn|Jn⟩Emn/ℏ, (10)

Emn =
√
2Pmn/(cε0)

⟨Jm |dmn| Jn⟩

其中ħ为约化 Planck常数 ;   

为第 m 束激光的电场振幅, Pmn 为第 m 束激光功率,

c 为真空中光速, e0 为真空介电常数;  

为第 m 步跃迁的约化电偶极矩, 其计算公式为 [23]
 

⟨Jm |dmn| Jn⟩ =
√
3gnε0ℏλ3Anm/(8π2), (11)

式中, gn = 2Jn+1为上能级的统计权重, l 为跃迁

波长, Anm = bmn/tn 为 Einstein A 系数, bmn 为跃

迁分支比, tn 为上能级寿命. 值得注意的是, 对于

同一跃迁, 不同同位素的约化电偶极矩相同 [24].

对于 In ≠ 0同位素, 磁子能级跃迁通道的系

数如 (12)式所示 [25]: 

Cm,n,m′,n′ = (−1)
Jm+In+2Fm,m′−mF,m,m′

×
√

(2Fm,m′ + 1) (2Fn,n′ + 1)

×

{
Jm Fm,m′ In

Fn,n′ Jn 1

}

×

(
Fm,m′ 1 Fn,n′

mF,m,m′ q −mF,n,n′

)
, (12)

{}, ()其中  分别为Wigner 6j, 3j 符号, q 表示激光

偏振性, 对于单步跃迁, q = –1, 0, 1分别表示左旋

圆偏振光、线偏振光、右旋圆偏振光激发. 对于 In =

0同位素, 上述系数可简化为 

Cm,n,m′,n′ = (−1)
3Jm−mJ,m,m′

×

(
Jm 1 Jn

mJ,m,m′ q −mJ,n,n′

)
. (13)

因此上述模型能够在磁子能级级别计算原子与激

光的相互作用过程.

第二激发态向自电离态的跃迁速率 R 如

(14)式所示: 

R = σionϕ3A, (14)

ϕ3A其中 sion 为电离截面,   为第 3束激光的光子数.

2bmn
κ2
mnb

2
mn

∆2
mn + κ2

mnb
2
mn

≫

上述模型中, 基于相扩散模型 [26,27] 引入第 m 束

激光的线宽项  ,  bmn 为线宽

(半高全宽, FWHM), kmn 为截止系数. 引入的频

域线型为修正的洛伦兹线型, 近共振时 |Dmn| <

kmnbmn, 频域线型为洛伦兹线型; 远失谐时|Dmn| 

kmnbmn, 频域线型近似于单色激光场 . 通过改变

kmn 取值, 可以调整相扩散模型引入的激光频谱.

值得注意的是, 共振激发时 Dmn = 0, kmn 的取值

不影响光与原子的相互作用过程.

在上述分量形式的基础上, 构造广义向量 r,

可得到如 (15)式所示的密矩阵度方程组矩阵形式: 

d
dt
ρ = Q · ρ,

ρ = [ρ11,ρ22,ρ33, ρion,ρ12,ρ13,ρ23]
T
, (15)

其中Q 为系数矩阵, 广义向量 r 的分量分别有 I 2, J 2,

K 2, 1, IJ, IK, JK 项. 数值计算中, 假设初始时刻

原子均处于基态, 求解 (15)式所示的常微分方程

组即可得到原子与激光作用后的电离率 rion.

通过给定同位素位移、超精细结构等参数, 上

述通用理论模型可适用于不同同位素. 对于目标同
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位素 nt, 其光电离后的丰度如 (16)式所示: 

Cnt =
c0,ntρion,nt∑
n
c0,nρion,n

, (16)

其中 c0,n, rion,n 分别为同位素 n 的天然丰度和电

离率. 

3   计算结果

根据目前的文献报道, 仅有表 2中的路径一实

现了工程化应用, 可选为钕同位素电离路径的基

准. 首先通过理论模型获得路径一的分支比等关键

参数, 在此基础上构造假定电离路径, 通过理论模

型评估相应的选择性光电离效果, 给出 Nd-150丰

度满足应用要求时假定电离路径所需具备的参数

水平, 指导后续的原子光谱实验. 考虑到路径一 l1 =

596 nm拥有最大的同位素位移, 因此第 1步跃迁

沿用 l1 = 596 nm, 假定第 3步跃迁的电离截面与

路径一相当, 仅改变第 2步跃迁, 通过改变第二激

发态角动量、超精细结构以及第 2步跃迁同位素位

移等参数构造假定电离路径.

考虑到 Nd-150为目标同位素, 选取其前两步

跃迁共振位置为 n12,150 = n23,150 = 0, 若无特殊说

明, 其他钕同位素的共振位置均为该同位素相对

Nd-150的共振位置. 数值计算中激光参数取值如

表 3所示, 计算过程中未考虑 Doppler效应、Stark

效应等导致的原子共振频率移动, 因此激光频率

f12 = 0 (f23 = 0)表示第 1束 (第 2束)激光频率

与 Nd-150共振; 激光功率、线宽、偏振等其他参数

取值见文中说明. 数值计算中采用 4阶固定步长显

式 Runge-Kutta算法 ,  总模拟时长 90 ns,  步长

0.01 ns. 

3.1    路径一的性质

路径一的能级参数、跃迁参数分别如表 4和

表 5所示. 其中钕同位素第 2步跃迁的同位素位

移 IS23 以及奇同位素第二激发态的超精细常数

A23, B23 尚未有文献报道, 假定可忽略不计; 能级

寿命同样未有报道, 由于第一激发态属于未知组态 [13],

参考附近同属未知组态的 16979.35 cm–1 能级 [13,28],

第一激发态能级寿命 t2 假定为典型值 600 ns[28];

第二激发态能级寿命 t3 过低 (如小于激光脉宽)会

导致第 2束激光功率吸收不完全以及吸收后的自

发辐射损失过多, t3 过高 (如接近 μs量级)则会降

低第 2步跃迁强度, 不利于后续的第 3步跃迁, 因

此 t3 根据激光脉宽选取了典型值 100 ns; 参考表 2

中路径三 [17], 第 3步跃迁的电离截面假定为相同

量级的 sion = 6 × 10–16 cm2.

分支比 b 是电离路径的重要参数, 在理论模

型中可以通过保持上能级寿命、角动量和跃迁波

长不变、仅调整分支比的方式改变跃迁电偶极矩,
 

表 3    数值计算中的激光参数取值
Table 3.    The laser parameters adopted in the numerical calculation.

参数 第1束激光 第2束激光 第3束激光

时域线型 高斯线型

脉宽 30 ns (FWHM)

时序关系 峰值时刻同步

频域线型 修正的洛伦兹线型 —

截止系数 k12 = k23 = 0.2 —

频率 与Nd-150共振, f12 = f23 = 0 —

偏振

平行线偏振 0:1:0 0:1:0 —

混合偏振 1/3:1/3:1/3 1/3:1/3:1/3 —

正交线偏振 0:1:0 1/2:0:1/2 —

 

表 4    路径一的能级参数
Table 4.    The energy parameters of scheme No. 1.

能级 E/cm–1 J A145/MHz A143/A145 B145/MHz B143/B145 t/ns

路径一E1 0 [13] 4[29] –121.628[29] 1.60860[29] 64.634[29] 1.897[29] ∞

路径一E2 16757.037 [13] 5[15] –129.594[15] 1.6099[15] 90.6[15] 1.91[15] 600*

路径一E3 34011.04 [11] 6[30] 0* 0* 0* 0* 100*

注: “*”表示假定值.
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从而改变饱和功率曲线的相对线型, 通过与实验测

量的饱和功率曲线进行对比可确定分支比的取值.

Grigoriev等 [11] 基于共振电离质谱装置开展了不同

线宽下第 2步饱和功率曲线测量. 实验中, 各束激

光与 Nd-150共振, 第 1束激光线宽 b12 = 0.1 GHz,

第 1, 3束激光功率密度分别为 P12 = 2 W/cm2,

P3A = 13 W/cm2. 如图 2所示, 第 2束激光线宽为

窄线宽 (b23 = 0.1 GHz)时, 第 2步饱和功率曲线

先上升后下降; 为宽线宽 (b23 = 1.5 GHz)时, 第

2步饱和功率曲线呈现出正常的先上升后逐渐饱

和的趋势. 值得注意的是, 实验中 b23 = 0.1 GHz

时出现了显著的 Stark位移, 若第 2束激光频率保

持不变 (如蓝色三角所示), 第 2步饱和功率曲线在

高功率处 (P23 = 8 W/cm2)的信号强度约为最大

强度的 40%; 若功率增大过程中调整第 2束激光

频率对 Stark位移进行补偿 (如紫色星号所示), 上

述比例约为 70%. 推测是第 2步饱和功率曲线实

验值同时受单步跃迁和近共振 2l 双光子跃迁等两

方面影响, 由于能级位置的 Stark位移与激光功

率正相关, 前者的跃迁概率随激光功率增大而减

小; 后者则随激光功率增大而增大. 考虑到基态钕

原子吸收 2l2 光子的激发位置 34508.006 cm–1 与

34509.603 cm–1(J = 4)能级 [30] 接近, 且角动量满

足双光子跃迁选择定则, 推测钕原子可能存在较强

的近共振 2l2 双光子跃迁, 从而能够在一定程度上

抑制 Nd-150电离率的降低, 甚至在更高功率下能

够提升电离率.

在激光频率与 Nd-150共振 f12 = f23 = 0、平

行线偏振以及上述线宽、功率条件下, 调整前两步

跃迁分支比组合, 对第 2步饱和功率曲线进行理论

计算. 不同线宽下的第 2步饱和功率曲线计算值分

别如图 3和图 4所示, 每张子图代表某一第 1步跃

迁分支比 b12 和一组第 2步跃迁分支比 b23 下的

第 2步饱和功率曲线. 如图 3所示, b23 = 0.1 GHz

时, 随着第 2束激光功率增大, 理论曲线先上升后

下降, 高功率区间的电离率下降程度与分支比组合

相关. 如图 4所示, b23 = 1.5 GHz时, 除 b12 = 0.05,

b23 = 0.4, 0.5, 0.6等少数曲线在高功率区间呈现

明显的下降趋势外, 其他曲线均为正常的饱和功率

曲线线型, 高功率区间的电离率基本保持不变或者

下降程度可忽略. 可见, 前两步饱和功率曲线的计

算值与实验值在定性上一致.

由于 Nd-150电离率理论计算时激光失谐量

为 D12 = D23 = 0, 因此激光频率始终与 Nd-150

共振, Nd-150电离率理论结果应与 f23 补偿 Stark

位移的实验结果对比. 为确定最优的跃迁分支比组

合, 根据理论曲线在 b23 = 0.1 GHz, P23 = 8 W/cm2

的归一化电离率 rion,150 定性判断理论曲线与实验

值的符合程度. 第 2步饱和功率曲线的归一化计算

值与实验值如图 5所示, 其中图 5(a), (b)分别为

窄线宽、宽线宽激发时的饱和功率曲线, 图 5(c)为

图 5(b)纵轴 [0.9, 1]的局部放大图, 紫色星号为窄

线宽时补偿 Stark位移后的实验值, 紫色圆圈为宽

线宽时的实验值, 曲线为计算值, 曲线的线型 (实

线、虚线、点线)表示 b12, 曲线的颜色表示 b23.

根据图 5(a), 前两步跃迁分支比组合为 b12 =

0.15, b23 = 0.5时, P23 = 8 W/cm2 的归一化 rion,150
计算值与实验值最为接近, 因此选取上述参数为路

径一的最优分支比组合, 对应的约化电偶极矩分别

为 4.5535×10–30 C·m, 2.1188×10–29 C·m. 总体而

言, 如图 5橙色实线所示的第 2步饱和功率曲线计

 

表 5    路径一的同位素位移
Table 5.    The isotope shifts of scheme No. 1.

跃迁 IS148/MHz IS146/IS148 IS145/IS148 IS144/IS148 IS143/IS148 IS142/IS148

路径一l1 1126.9[15] 1.78[15] 2.20[15] 2.51[15] 2.93[15] 3.28[15]

路径一l2 0* — — — — —

注: “*”表示假定值.
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图 2    第 2步饱和功率曲线实验值 [11]

Fig. 2. The  experimental  saturated  power  density  curve  of

the second transition[11].
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图 3    b23 = 0.1 GHz时, 不同 b12, b23 下的第 2步饱和功率曲线计算值　(a) b12 = 0.05; (b) b12 = 0.1; (c) b12 = 0.15; (d) b12 = 0.2

Fig. 3. The numerical saturated power density curve of the second transition under b23 = 0.1 GHz and different combinations of b12,
b23: (a) b12 = 0.05; (b) b12 = 0.1; (c) b12 = 0.15; (d) b12 = 0.2.
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图 4    b23 = 1.5 GHz时, 不同 b12, b23 下的第 2步饱和功率曲线计算值　(a) b12 = 0.05; (b) b12 = 0.1; (c) b12 = 0.15; (d) b12 = 0.2

Fig. 4. The numerical saturated power density curve of the second transition under b23 = 1.5 GHz and different combinations of b12,
b23: (a) b12 = 0.05; (b) b12 = 0.1; (c) b12 = 0.15; (d) b12 = 0.2.
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算值与实验值的定性趋势一致. 图 5中理论曲线与

实验结果存在一定差异: 1)理论曲线在更低功率

处 (P23 = 0.5 W/cm2)达到电离率最大值或者饱

和值, 可能的原因是实验所用激光频谱的线型及纵

模分布与理论模型所采用的相扩散模型存在差异 [31].

2)理论曲线在高功率区间 (P23 = 5—10 W/cm2)

的下降趋势更加显著, 而实验值则快速趋于平缓,

推测是实验中钕原子近共振 2l2 双光子跃迁补偿

了 Stark位移导致的电离率下降, 而本文模型仅考

虑 l1 或 l2 单步跃迁、近共振 l1+l2 双光子跃迁等

两种情况, 未考虑近共振 2l 双光子跃迁等其他非

线性效应.

确定路径一的分支比后, 在饱和激发 (P12 =

P23 = 2 W/cm2)的条件下, 评估路径一的选择性

光电离效果, 包括 Nd-150电离率和 Nd-150丰度.

计算过程中考虑所有钕同位素, 并忽略了奇同位素

第二激发态的超精细分裂. 计算结果如表 6所示,

可见在典型激光线宽下, 路径一的 Nd-150丰度难

以超过 70%, 不能满足核工业、科学研究等领域对

于富集 Nd-150同位素的需求. 

3.2    假定电离路径的性质

如上所述, 路径一仅有第 1步跃迁 l1 = 596 nm

具备可观的同位素位移, 第 2步跃迁 l2 = 579 nm

则几乎没有同位素位移, 使得分离后的 Nd-150丰

度不能满足应用需求, 需要开展原子光谱实验寻找

新电离路径以提高选择性. 考虑到原子光谱实验周

期较长, 因此基于理论模型在假定路径参数的条件

下开展电离率的数值计算, 评估假定电离路径的选

择性光电离效果, 根据 Nd-150丰度判断假定电离

路径所需具备的参数水平, 这对于实验扫描有着重

要指导意义.

考虑到钕原子第一激发态研究较为充分, 第二

激发态及自电离态数据缺失严重, 且路径一 l1 =

596 nm拥有最大的同位素位移, 因此电离路径的

优化方案确定为: 第 1步跃迁沿用 l1 = 596 nm,

在此基础上扫描第二激发态及自电离态, 寻找高效
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图 5    第 2步饱和功率曲线的归一化 Nd-150电离率计算

值与实验值对比　(a) b23 = 0.1 GHz; (b) b23 = 1.5 GHz;

(c) b23 = 1.5 GHz, 纵轴 [0.9, 1]的局部放大图

Fig. 5. The  numerical  and  experimental  saturated  power

density  curve  of  the  second  transition  (shown  as  normal-

ized  ionization  probability  of  Nd-150):  (a)  b23  =  0.1 GHz;

(b) b23 = 1.5 GHz; (c) b23 = 1.5 GHz, the partial  enlarged

view of the vertical axis in the range of [0.9, 1].

 

表 6    路径一选择性光电离效果
Table 6.    The selective photoionization effects of scheme No. 1.

线宽/GHz 1.0, 1.0 0.5, 1.0 0.3, 1.0 1.0, 0.5 1.0, 0.3 0.5, 0.5 0.3, 0.3

C150/% 49.86 54.81 55.80 54.64 58.86 68.35 61.00

rion,150 0.3839 0.4071 0.4158 0.3848 0.3849 0.4144 0.4073
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⟨J2 |d23| J3⟩

高选择性的光电离路径. 相应的数值计算中, 不改

变第 1步跃迁, 且假定第 3步跃迁的电离截面与路

径一相当, 仅改变第 2步跃迁, 通过改变第二激发

态角动量、超精细结构以及第 2步跃迁同位素位移

等参数构造假定电离路径. 计算时选取的能级参

数、跃迁参数分别如表 7和表 8所示, 计算参数在

多方面进行合理假设: 1)第二激发态能级位置、寿

命假定不变, 通过调整角动量、分支比改变第 2步

跃迁的约化电偶极矩, 并调整第 2步跃迁同位素位

移、第二激发态的超精细结构, 以构造不同跃迁强

度、跃迁共振位置的假定电离路径 ;  2)考虑到

IS23 一般小于 IS12, 第 2步跃迁的同位素位移比值

假定在第 1步跃迁的基础上有所降低, 因此选择性

光电离效果评估相对偏保守; 3)考虑到同一跃迁

难以兼具大同位素位移、大约化电偶极矩的性质,

为寻找高选择性电离路径需要增大 IS23, 因此将分

支比 b23 在路径一的基础上降低 1个量级, 对应的

约化电偶极矩  大约相当于路径一的

30%. 

3.2.1    偏振、第二激发态角动量对饱和功

率曲线的影响

如 (11)式所示, 跃迁的约化电偶极矩与上能

级角动量直接相关; 如 (12)式和 (13)式所示, 磁

子能级间跃迁通道的电偶极矩通过 Wigner 3j 符

号与激光偏振直接相关. 因此应首先优选偏振、第

二激发态角动量 J3 取值, 针对最优参数值开展后

续的选择性光电离效果理论评估.

在典型线宽 b12 = b23 = 0.5 GHz, 频率与 Nd-

150共振的条件下, 开展假定电离路径的饱和功率

曲线计算, 给出电离率最高的偏振、J3 的参数组合.

第 1步和第 2步饱和功率曲线分别如图 6和图 7

所示, 激光参数: f12 = f23 =0, P3A = 13 W/cm2,

b12 = 0.5 GHz, b23 = 0.5 GHz, 偏振见图例, 图 6为

P12 扫描, P23 = 2 W/cm2, 图 7为 P12 = 2 W/cm2,

P23 扫描. 其中曲线线型 (实线、虚线、点线)表示

如表 3所示的激光偏振, 由于工程中难以实现高纯

圆偏振光的高功率输出, 本节计算中仅考虑了线偏

振和混合偏振等典型值; 曲线颜色表示 J3 取值. 可

见, 现象一: 图 6和图 7相同颜色的不同线型曲线

中, 实线最快达到饱和, 即相同 J3 取值时, 平行线

偏振的饱和功率最低. 这是由于磁子能级相干布居

囚禁效应, 该效应能够降低磁子能级跃迁通道的电

离率, 而平行线偏振能够解除 (对应 In = 0, J1 =

0 → J2 = 1 → J3 = 2以及 In = 0, J1 = 2 → J2 =

1 → J3 = 0等两种电离路径)或抑制 (对应除前两

者之外的其他电离路径)该效应, 相比其他激光偏

振更能够有效激发下能级原子. 现象二: 图 6相同

颜色的不同线型曲线中, 橙色曲线中点线在高功率

区间 (P12 > 5 W/cm2)的电离率最高, 黄色、蓝色

曲线中实线的电离率最高, 即对于高功率区间的

第 1步饱和功率曲线, J3 = 5时正交线偏振的电离

率最高, J3 = 4, 6时平行线偏振的电离率最高. 现

象三: 图 6和图 7所有工况中, 蓝色实线的饱和电

离率最高, 即平行线偏振、J3 = 6为 Nd-150电离

率最高时的参数取值. 值得注意的是, 上述参数取

值下, 即使 b23 = 0.05相比路径一降低了 1个量

级, P12 = P23 = 2 W/cm2 仍能够实现 Nd-150的

饱和电离.

 

表 7    钕同位素假定电离路径的能级参数
Table 7.    The energy parameters of the imagined photoionization scheme of Nd isotope.

能级 E/cm–1 J A145/MHz A143/A145 B145/MHz B143/B145 t/ns

路径一E1 0 [13] 4[29] –121.628[29] 1.60860[29] 64.634[29] 1.897[29] ∞

路径一E2 16757.037 [13] 5[15] –129.594[15] 1.6099[15] 90.6[15] 1.91[15] 600*

假定E3 34011.04* 可选 † 可调 ‡ 1.6* 0* 1.9* 100*

注: “*”表示假定值, “†”表示在4, 5, 6范围内可选, “‡”表示在(–∞, 0] MHz范围内可调, 根据低能级超精细常数数值, 本文选取的范围为
[–140, 0] MHz.
 

表 8    钕同位素假定电离路径的跃迁参数
Table 8.    The transition parameters of the imagined photoionization scheme of Nd isotope.

跃迁 IS148/MHz IS146/IS148 IS145/IS148 IS144/IS148 IS143/IS148 IS142/IS148 b ⟨Jm|dmn|Jn⟩/(×10–30 C·m)

路径一l1 1126.9[15] 1.78[15] 2.20[15] 2.51[15] 2.93[15] 3.28[15] 0.15† 4.5535

假定l2 可调 ‡ 1.66* 2* 2.32* 2.66* 3* 0.05* 6.7004

注: “*”表示假定值, “†”表示由理论模型得到的拟合值, “‡”表示在(–∞, ∞) GHz范围内可调, 根据第1步跃迁同位素位移数值, 本文选
取的范围为[–1.5, 1.5] GHz.
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上述现象二可通过图 8定性解释, 其中图 8(a)

为第 1步跃迁 J1 = 4 → J2 = 5的磁子能级跃迁

通道相对跃迁强度, 图 8(b)—(d)分别为第 2步跃

迁 J2 = 5 → J3 = 4, 5, 6的相对跃迁强度, 子图中

蓝色圆圈、橙色叉号、黄色加号分别表示 q = +1,

0, –1的相对跃迁强度. 可见, DJ = 0跃迁的超精

细跃迁通道相对跃迁强度随下能级磁量子数增大

的定性规律与DJ = ±1跃迁存在显著差异, DJ = 0

时的 q = 0相对跃迁强度关于 mJ = 0呈对称发散

状, q = ±1相对跃迁强度关于 mJ = 0呈对称弧状;

而 DJ = ±1时的 q = 0超精细跃迁通道则关于

mJ = 0呈对称弧状, q = ±1超精细跃迁通道则随
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图 6    偏振、J3 对第 1步饱和功率曲线的影响

Fig. 6. The influences of  laser  polarization and the angular

momentum of the second excited state J3 on the saturated

power density curve of the first transition.
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图 7    偏振、J3 对第 2步饱和功率曲线的影响

Fig. 7. The influences of  laser  polarization and the angular

momentum of the second excited state J3 on the saturated

power density curve of the second transition.
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图 8    偏振对超精细跃迁通道相对跃迁强度的影响　(a) J1 = 4 → J2 = 5; (b) J2 = 5 → J3 = 4; (c) J2 = 5 → J3 = 5; (d) J2 = 5 →

J3 = 6　　　　

Fig. 8. The influences of laser polarization on the relative strengths of the hyperfine transition paths: (a) J1 = 4 → J2 = 5; (b) J2 =

5 → J3 = 4; (c) J2 = 5 → J3 = 5; (d) J2 = 5 → J3 = 6.
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着 mJ 值线性变化. 特别地, 由于跃迁定则, J2 = 5

→ J3= 5的 mJ2 = 0 → mJ3 = 0为禁戒跃迁. 对

于第 1步跃迁, 在线偏振激发下, 第一激发态原子

主要布居在低磁量子数磁子能级 (|mJ2| ≤ 2). 在

平行线偏振下, 第 2步跃迁发生 q = 0跃迁, J3 =

6时|mJ2| ≤ 2磁子能级的相对跃迁强度与 J3 =

4相当, 且显著高于 J3 = 5, 因此 J3 = 6的饱和电

离率更高; 在正交线偏振下, 第 2步跃迁发生 q =

±1跃迁, J3 = 5时|mJ2| ≤ 2磁子能级的相对跃迁

强度高于 J3 = 4, 6, 因此 J3 = 5的饱和电离率更高. 

3.2.2    假定电离路径的选择性光电离效果

基于以上讨论, 综合考虑工程实现难度与电离

效果, 选取平行线偏振、J3 = 6开展假定电离路径

在不同同位素位移、超精细结构下的选择性光电离

效果评估.  文献 [6]中忽略了钕奇同位素对 Nd-

150选择性光电离的影响, 而本文将所有钕同位素

均考虑在内. 评估过程中, 给定 Nd-148相对 Nd-

150的第 2步跃迁同位素位移 IS23,148, 按照表 8所

示的比例给出其他钕同位素相对 Nd-150的同位素

位移, 从而改变所有钕同位素的 IS23; 以及给定 Nd-

145第二激发态的超精细常数 A3,145, B3,145, 按照

表 7所示的比例给出 Nd-143的超精细常数 A3,143,

B3,143, 从而改变钕奇同位素的超精细分裂. 钕奇同

位素超精细结构的共振位置由超精细常数、重心相

对 Nd-150的同位素位移共同决定.

在开展不同参数取值时各同位素电离率计算

前, 首先评估超精细常数对钕奇同位素共振位置的

影响. 第二激发态超精细常数 A3,145 对钕奇同位

素第 2步跃迁超精细结构的影响如图 9所示, 以

B3,145 = 0 MHz,  IS23,148 = 0 GHz为示例 .  其中

图 9(a),  (b)为 Nd-145的超精细结构共振位置 ,

图 9(c), (d)为Nd-143的超精细结构共振位置, 图 9

子图的横轴 n23 为超精细跃迁通道的共振位置 ,
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图 9    第二激发态超精细常数 A3,145 对钕奇同位素第 2步跃迁超精细结构的影响, 以 B3,145 = 0 MHz, IS23,148 = 0 GHz为示例　

(a)  Nd-145, A3,145  =  0 MHz,  –20 MHz,  –40 MHz,  –60 MHz;  (b)  Nd-145, A3,145  =  –80 MHz,  –100 MHz,  –120 MHz,  –140 MHz;

(c) Nd-143, A3,  143 = 1.6A3,145, A3,145 = 0 MHz, –20 MHz, –40 MHz, –60 MHz; (d) Nd-143, A3,143 = 1.6A3,145, A3,145 = –80 MHz,

–100 MHz, –120 MHz, –140 MHz

Fig. 9. The influences of the second excited state’s hyperfine constant A3,145 on the hyperfine structure of the second transition of

Nd  odd  isotopes,  taking  B3,145  =  0 MHz,  IS23,148  =  0 GHz  as  an  example:  (a)  Nd-145,  A3,145  =  0 MHz,  –20 MHz,  –40 MHz,

–60 MHz;  (b)  Nd-145,  A3,145  =  –80 MHz,  –100 MHz,  –120 MHz,  –140 MHz;  (c)  Nd-143,  A3,143  =  1.6A3,145,  A3,145  =  0 MHz,

–20 MHz, –40 MHz, –60 MHz; (d) Nd-143, A3, 143 = 1.6A3,145, A3,145 = –80 MHz, –100 MHz, –120 MHz, –140 MHz.
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纵轴为其相对跃迁强度, 针状线的颜色表示不同

A3,145 取值时的超精细结构, 跃迁强度最高的 F2 =

8.5 → F3 = 9.5和跃迁强度最低的 F2 = 8.5 → F3 =

7.5已用矩形框出. 可见, 在 A3,145 = 0—140 MHz
范围内, 随着 A3,145逐渐偏离 0 MHz, F2 = 8.5 →

F3 = 9.5的共振位置由谱线的高频侧 (如 A3,145 =

0所 示 )逐 渐 移 向 中 心 (如 A3,145  =  –80 MHz,

–100 MHz所示), 再逐渐移向低频侧 (如 A3,145 =

–140 MHz所示), 而 F2 = 8.5 → F3 = 7.5则均出

现在谱线的高频侧. 由于 Nd-143与 Nd-145核自

旋均为 7/2, Nd-143超精细结构与 Nd-145定性一

致, 区别在于前者的分裂程度更大, 以及同位素位

移所导致的超精细结构重心存在差异.

第二激发态超精细常数 B3,145 对钕奇同位素

第 2步跃迁谱线分裂程度、共振位置的影响分别如

表 9和表 10所示, 其中 n23, A, B 为超精细常数分别

取值为 A, B 时的第 2步跃迁超精细跃迁通道共振

位置, max(n23, A, B), min(n23, A, B)分别为共振位置

的最大值、最小值, 二者的差值为谱线分裂程度,

max(|n23, A, B – n23, A, 0|)为考虑 B 常数与不考虑 B

常数时的共振位置最大差异值. 可见, 第 2步跃迁

的谱线分裂程度在 A3,145 = 0时最大, 随着 A3,145
逐渐偏离 0 MHz分裂程度逐渐降低, 在 A3,145 =

–120 MHz时达到最小值, 后稍有增大. 综合图 9、

表 9、表 10, 钕奇同位素超精细结构主要由 A 常数

决定, 其相对 Nd-150的位置同时受 IS23,148 取值的

影响; B 常数对钕奇同位素共振位置的影响至多为

数十 MHz量级, 而谱线分裂程度在数 GHz量级.

因此 B 常数对后续激发、电离的影响可忽略, 计算

钕奇同位素电离率时仅考虑 A 常数导致的超精细

分裂.

在忽略 B 常数对超精细结构影响的前提下,

选取假定电离路径的 Nd-148第 2步跃迁同位素位

移 IS23,148, Nd-145第二激发态超精细常数 A3,145
典型值, 基于典型值调整所有同位素的同位素位

移和奇同位素的超精细结构, 开展所有钕同位素
 

表 9    第二激发态超精细常数 B3,145 对钕奇同位素第 2步跃迁谱线分裂程度的影响
Table 9.    The  influences  of  the  second  excited  state’s  hyperfine  constant B3,145  on  the  hyperfine  splitting  degree  of  the

second transition of Nd odd isotopes.

同位素 超精细常数

Nd-145超精细常数取值A'/MHz

0 –20 –40 –60 –80 –100 –120 –140

谱线分裂程度max(n23, A, B) – min(n23, A, B)/GHz

Nd-145

B = –0.3A, A = A' 5.006 4.456 3.906 3.356 2.806 2.268 2.160 2.520

B = –0.5A, A = A' 5.006 4.452 3.898 3.345 2.791 2.254 2.143 2.500

B = –0.7A, A = A' 5.006 4.450 3.893 3.337 2.781 2.245 2.131 2.487

B = –1.0A, A = A' 5.006 4.447 3.888 3.330 2.771 2.236 2.120 2.473

Nd-143

B = –0.3A, A = 1.6A' 8.064 7.184 6.304 5.424 4.544 3.676 3.456 4.032

B = –0.5A, A = 1.6A' 8.064 7.178 6.292 5.406 4.520 3.654 3.429 4.000

B = –0.7A, A=1.6A' 8.064 7.174 6.284 5.394 4.504 3.639 3.410 3.979

B= –1.0A, A=1.6A' 8.064 7.170 6.276 5.382 4.488 3.625 3.392 3.957

 

表 10    第二激发态超精细常数 B3,145 对钕奇同位素第 2步跃迁超精细跃迁通道共振位置的影响
Table 10.    The influences of the second excited state’s hyperfine constant B3,145 on the resonance frequencies of hyperfine

transition paths of Nd odd isotopes’ the second transition.

同位素 超精细常数

Nd-145超精细常数取值A'/MHz

0 –20 –40 –60 –80 –100 –120 –140

共振位置最大差异值max(|n23, A, B – n23, A, 0|)/MHz

Nd-145

B = –0.3A, A = A' 0 2.4 4.8 7.2 9.6 11.9 14.3 16.7

B = –0.5A, A = A' 0 4.0 8.0 11.9 15.9 19.9 23.9 27.8

B = –0.7A, A = A' 0 5.6 11.1 16.7 22.3 27.8 33.4 39.0

B = –1.0A, A = A' 0 8.0 15.9 23.9 31.8 39.2 47.7 55.7

Nd-143

B = –0.3A, A = 1.6A' 0 3.8 7.6 11.5 15.3 19.1 22.9 26.7

B = –0.5A, A =1.6A' 0 6.4 12.7 19.1 25.5 31.8 38.2 44.6

B = –0.7A, A=1.6A' 0 8.9 17.8 26.7 35.6 44.6 53.5 62.4

B = –1.0A, A = 1.6A' 0 12.7 25.5 38.2 50.9 63.6 76.4 89.1
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电离率的计算, 评估相应的 Nd-150选择性光电离

效果. 如图 10所示, 激光参数: f12 = f23 = 0, P12 =

2 W/cm2, P23 = 2 W/cm2, P3A = 13 W/cm2,  其

中每张子图表示特定 IS23,148 取值下, 不同超精细

结构、激光线宽时的选择性光电离效果, 横轴为

Nd-150电离率, 纵轴为 Nd-150丰度, 位于子图右

上部分的选择性光电离效果较好; 奇同位素超精细

结构由标记的颜色表示, 且与图 9中针状线的颜色

对应, 激光线宽由标记的样式 (圆圈、菱形、三角、

叉号、方形、星号、加号)表示. 可见, 在本文的假定

电离路径下, 同位素位移、超精细结构对 Nd-150

选择性光电离影响的基本规律如下: 1)正向 IS23
(IS23 = n23 – n23, 150, 即其他钕同位素第 2步跃迁

共振位置与 Nd-150的差值)的光电离效果优于负

向 IS23; 2)钕奇同位素超精细结构对光电离效果的

影响在负向 IS23 时更为显著, 在正向 IS23 时不同

超精细结构的影响没有明显差异; 3)压窄线宽能

够提高 Nd-150电离率和丰度, 负向 IS23 时压窄线

宽对丰度的提升效果更为显著. 这是由于 IS12 > 0,

正向 IS23 与 IS12 相互叠加, 在 f12 = f23 =0激发下,

其他钕同位素的谱线相比 IS23 = 0时更加偏离

Nd-150共振位置, 从而抑制非目标同位素的激发

电离, 提高 Nd-150选择性; 而负向 IS23 会与 IS12
相互抵消, 在 f12 = f23 = 0激发下, 奇同位素的一

些超精细跃迁通道或者偶同位素的跃迁通道与

Nd-150共振位置更为接近, 继而以近共振 l1 + l2
双光子电离的方式产生杂质离子,  降低 Nd-150

选择性.
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(h)

0 -20 -40 -60 -80 -100 -120 -1403,145/MHz (由颜色表示)

1.0, 1.0 0.5, 1.0 0.3, 1.0 1.0, 0.5 1.0, 0.3 0.3, 0.3 0.5, 0.5激光线宽/GHz (由标记表示)

图 10    不同第 2步跃迁同位素位移、第二激发态超精细结构下的钕同位素选择性光电离效果　 (a) IS23,148 = –1500 MHz;

(b)  IS23,148  =  –1000 MHz;  (c)  IS23,148  =  –500 MHz;  (d)  IS23,148  =  –300 MHz;  (e)  IS23,148  =  0.0 MHz;  (f)  IS23,148  =  300 MHz;

(g) IS23,148 = 500 MHz; (h) IS23,148 = 1000 MHz; (i) IS23,148 = 1500 MHz

Fig. 10. The  selective  photoionization  effects  of  Nd isotopes  under  different  combinations  of  the  second transition’s  isotope  shifts

and the second excited state’s  hyperfine structures:  (a) IS23,148 = –1500 MHz; (b) IS23,148 = –1000 MHz; (c) IS23,148 = –500 MHz;

(d)  IS23,148  =  –300 MHz;  (e)  IS23,148  =  0.0 MHz;  (f)  IS23,148  =  300 MHz;  (g)  IS23,148  =  500 MHz;  (h)  IS23,148  =  1000 MHz;

(i) IS23,148 = 1500 MHz.
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如图 10(b)中青色标记所示 ,  f12 =  f23 = 0,

IS23,148 = –1000 MHz, A3,145 = –100 MHz时 Nd-

150丰度最低. 下面以该组工况为例, 分析第 2步

跃迁同位素位移、第二激发态超精细结构对钕同位

素选择性光电离过程的影响, 阐述近共振 l1+l2
双光子跃迁对钕同位素激发电离所产生的影响. 该

组工况中, 光电离后的各同位素丰度如表 11所示,

可见主要杂质同位素为 Nd-148, Nd-143, Nd-145.

钕偶同位素的共振位置如表 12所示, 其中 n12, n23,

n12+n23 分别为 J1 → J2 第 1步跃迁、J2 → J3 第

2步跃迁、J1 → (J2) → J3 l1+l2 双光子跃迁的共

振峰位.  可见 ,  激光频率与 Nd-150共振时 ,  Nd-

148虽然由于 J1 → J2 → J3 双步跃迁的失谐量较

大而跃迁概率偏低, 但仍可通过近共振 l1+l2 双

光子跃迁的方式电离; 其他钕偶同位素相对 Nd-

150的同位素位移更大, 双步跃迁、双光子跃迁的

概率均低于 Nd-148, 且随着双光子跃迁失谐量的

增大, 电离后的同位素丰度显著降低.

钕奇同位素丰度高的原因可通过图 11定性解

释,  其中图 11(a),  (b)横轴 n12(n23)分别为 Nd-

145第 1步 (第 2步)超精细跃迁通道共振位置, 第

一激发态 F 值由针状线的颜色表示, 相同颜色的

针状线表示两步超精细跃迁通道 F1 → F2 → F3,

跃迁类型 DF 由针状线线型 (实线圆圈、虚线三

角、点线五星)表示 ; 相应见图 11(d), (e)的 Nd-

143超精细跃迁通道; 在图 11(c)中, 蓝色实线为

Nd-145第 2步谱线, 计算条件为 f12 = 0, b12 = b23 =

0.5 GHz, 对应横轴 f23 为第 2束激光频率, 左纵轴

为电离率, 橙色针状线为 Nd-145 l1+l2 双光子跃

迁 F1 → (F2) → F3,  对应横轴 n12+n23 为 l1+l2
双光子跃迁的共振位置, 右纵轴为双光子跃迁的相

对强度, 当 f12+f23 位于共振位置附近时即可发生

近共振 l1+l2 双光子跃迁, f12 = f23 = 0时的电离

率如品红色菱形所示; 相应图 11(f)为 Nd-143的

第 2步谱线和 l1+l2 双光子跃迁. 从图 11(c), (f)

可看出, 第 1束激光频率与 Nd-150共振时, 钕奇

同位素的第 2步谱线峰位置与 l1+l2 双光子跃迁

的共振位置一致, 第 2步谱线主要由 l1+l2 双光

子跃迁决定.

具体到图 10(b)青色标记的选择性光电离效

果, 该组工况的计算条件为 f12 = f23 = 0, IS23,148 =

–1000 MHz, A3,145 = –100 MHz. Nd-145主要按照

图 11(a),  (b)中品红色实线所示的 F1 = 7.5  →

(F2 = 8.5) → F3 = 9.5、黑色实线所示的 F1 = 6.5

→ (F2 = 7.5) → F3 = 8.5、青色实线所示的 F1 =

5.5 → (F2 = 6.5) → F3 = 7.5等跃迁通道发生近

共振 l1+l2 双光子跃迁, 相应的 Nd-143 l1+l2 双

光子跃迁通道则如图 11(c), (d)所示 , 上述通道

恰好为跃迁强度靠前的超精细跃迁通道, 因此该组

工况下, 激光频率与 Nd-150共振时, 钕奇同位素

电离率较大, 成为主要的杂质同位素.

    
 

表 11    Nd-150丰度最低时的钕同位素选择性光电离效果
Table 11.    The selective photoionization effects of Nd isotopes in the case of the lowest Nd-150 abundance.

线宽/GHz
丰度/%

Nd-150 Nd-148 Nd-146 Nd-145 Nd-144 Nd-143 Nd-142

1.0, 1.0 47.45 24.25 2.66 6.69 0.54 18.26 0.14

0.5, 1.0 52.04 20.13 1.76 5.41 0.39 20.17 0.11

0.3, 1.0 53.16 19.23 1.64 5.20 0.37 20.30 0.10

1.0, 0.5 51.22 20.98 1.80 5.42 0.40 20.08 0.11

1.0, 0.3 52.23 20.14 1.69 5.21 0.38 20.24 0.10

0.3, 0.3 64.99 6.85 0.71 3.01 0.22 24.14 0.08

0.5, 0.5 60.70 11.03 0.93 3.60* 0.26 23.39† 0.08

注: 表中工况如图10(b)中的青色标记所示, f12 = f23 = 0, IS23,148 = –1000 MHz, A3,145 = –100 MHz; “*”, “†”对应的奇同位素第二激发
态布居率随时间的变化曲线分别与图12(a), (b)相对应.
 

表 12    钕偶同位素共振位置
Table 12.    The resonance frequency of Nd even isotopes.

共振位置 Nd-150 Nd-148 Nd-146 Nd-144 Nd-142

n12/MHz 0 1126.9 2009.2 2827.7 3700

n23/MHz 0 –1000 –1660 –2320 –3000

n12+n23/MHz 0 126.9 349.2 507.7 700

注: 表中工况如图10(b)中的青色标记所示, IS23,148 = –1000 MHz, A3,145 = –100 MHz.
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另外, IS23,148 = –1000 MHz, A3,145 = –100 MHz,

f12 = f23 = 0, b12 = b23 = 0.5 GHz时钕奇同位素

第二激发态布居率随时间的变化图如图 12所示,

其中 Nd-145布居率和纵轴局部放大图分别如

图 12(a), (b)所示, Nd-143布居率和纵轴局部放

大图分别如图 12(c), (d)所示, 图 12中实线的颜

色表示第二激发态能级的 F 值. 图 12(a), (b)分别

与表 11“*”, “†”的工况相对应, f12 = f23 = 0在第

2步谱线的位置如图 11(c), (f)中的品红色菱形所

示. 可见, 布居率按照 F3 由大至小的顺序依次降

低, 该顺序与上述的 l1+l2 双光子跃迁强度顺序

相对应.

根据图 10可知 ,  当 IS23,148 ≥ 300 MHz时 ,

在 b12 ≤ 0.5 GHz, b23 ≤ 1.0 GHz, 平行线偏振的

典型激光参数下可实现 Nd-150丰度大于 95%, 与

电磁法产品丰度相当, 并且此时钕奇同位素的超精
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图 11    钕奇同位素超精细跃迁通道　(a) 路径一 l1, Nd-145; (b) 假定 l2, Nd-145; (c) Nd-145第 2步谱线和 l1+l2 双光子跃迁 ;

(d) 路径一 l1, Nd-143; (e) 假定 l2, Nd-143; (f) Nd-143第 2步谱线和 l1+l2 双光子跃迁

Fig. 11. The hyperfine transition paths of Nd odd isotopes: (a) l1 of Scheme No. 1, Nd-145; (b) the imagined l2, Nd-145; (c) the
second  spectral  line  and l1+l2  two-photon  transition  of  Nd-145;  (d) l1  of  Scheme  No.  1,  Nd-143;  (e)  the  imagined l2,  Nd-143;
(f) the second spectral line and l1+l2 two-photon transition of Nd-143.
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细结构对 Nd-150电离的影响较小. 在此基础上压

窄激光线宽, 能够在保持电离率的同时下进一步提

升 Nd-150丰度, 超过电磁法产品丰度. 综上所述,

后续原子光谱实验应着重寻找同位素位移 IS23,148 ≥

300 MHz、第二激发态角动量 J3 = 6的第 2步跃

迁, 第 2步跃迁的约化电偶极矩达到路径一的 30%

即可满足丰度要求. 基于激光法可获得高丰度Nd-150

同位素主要归因于以下 3点的综合作用: 1) Nd-

148, Nd-150间的同位素位移相较于其他同位素

对更为显著, 这是由于 Nd-148, Nd-150间的均方

根核电荷半径差异约是其他同位素对的 1.5倍 [32];

2)钕奇同位素超精细分裂程度相对较小, 对 Nd-

150电离的影响较低; 3)线宽等激光参数与钕原子

光谱参数之间的相互匹配, 窄线宽激光的使用降低

了其他杂质同位素的电离率. 

4   结　论

富集钕–150同位素在核工业、科学研究等领

域有着重要应用. 基于高效高选择性多步电离路

径, 原子蒸气激光同位素分离法能够实现钕同位素

分离, 但现用路径第 2步跃迁的同位素位移几乎为

零, 导致产品中 Nd-150丰度偏低. 为提高 Nd-150

选择性, 在假定电离路径参数取值的条件下开展钕

同位素选择性光电离理论计算, 评估丰度满足要求

时电离路径的同位素位移、超精细结构等参数水

平, 指导后续原子光谱实验.

本文基于考虑超精细结构和能级简并的三步

电离模型, 通过与文献数据对比获得了现用路径分

支比的最优拟合值 b12 = 0.15, b23 = 0.5, 评估了

现用路径在不同线宽下的 Nd-150丰度水平 ;  为

优化电离路径, 在沿用第 1步跃迁, 采用跃迁强

度更弱的第 2步跃迁等前提下构造假定电离路径,

开展所有钕同位素的电离率计算, 评估不同同位素

位移、超精细结构下的 Nd-150丰度. 数值计算发

现 IS23,148 ≥ 300 MHz时, 在 b12 ≤ 0.5 GHz, b23 ≤

1.0 GHz, 平行线偏振的典型激光参数下可实现与

电磁法相当的 Nd-150丰度 (> 95%). 在此基础上

压窄激光线宽, 能够在保持电离率的同时获得超过

电磁法的 Nd-150产品. 后续原子光谱实验应着重
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图 12    钕奇同位素第二激发态布居率随作用时间的变化图　(a) Nd-145; (b) Nd-145, 纵轴 [0, 2×10–4]的局部放大图; (c) Nd-143;

(d) Nd-143, 纵轴 [0, 6×10–5]的局部放大图

Fig. 12. The population of  the second excited state of  Nd odd isotopes versus time:  (a)  Nd-145;  (b) Nd-145,  the partial  enlarged

view of the vertical  axis in the range of [0,  2×10–4];  (c) Nd-143; (d) Nd-143, the partial  enlarged view of the vertical  axis in the

range of [0, 6×10–5].
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寻找同位素位移 IS23,148 ≥ 300 MHz、第二激发态

角动量 J3 = 6的第 2步跃迁, 第 2步跃迁的约化

电偶极矩达到现用路径的 30%即可满足丰度要求.
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Abstract

The enriched neodymium-150 (Nd-150) isotope has important applications in fields such as nuclear industry
and  basic  scientific  research.  The  Nd  isotope  separation  can  be  conducted  by  atomic  vapor  laser  isotope
separation (AVLIS), where the target isotope is selectively ionized through the l1 = 596 nm → l2 = 579 nm →
l3  =  640  nm  photoionization  scheme,  and  non-target  isotopes  remain  neutral  due  to  the  frequency-detuned
excitation. Subsequently, an external electric field is applied to extract the ions from the laser-produced plasma.
The Nd-150 abundance in the product cannot meet the requirement of the application, attributed to the nearly
negligible  isotope  shift  of  the  l2  =  579  nm  transition,  thus  resulting  in  the  excess  ionization  of  non-target
isotopes. A new high-selectivity photoionization scheme is desirable to address this limitation, and its expected
parameter  values  can  be  determined  through  numerical  calculations  prior  to  the  time-consuming  atomic
spectroscopy experiments. In this study, a three-step selective photoionization model is established based on the
density  matrix  theory,  with the  consideration of  the  hyperfine  structures  and magnetic  sublevels.  This  model
allows the flexible adjustments of atomic parameters (e.g. branching ratio, isotope shift, hyperfine constant) and
laser parameters (e.g.  frequency, power density,  bandwidth,  polarization),  while the ionization probabilities  of
magnetic sublevel transitions can be quantitatively predicted. For the existing schemes, the branching ratios are
determined  by  comparing  literature  data  with  numerical  results,  and  the  Nd-150  abundance  values  under
different  laser  bandwidths  are  evaluated.  Further,  an  alternative  scheme  is  numerically  explored  on  the
assumption that the first transition remains unchanged and the second transition has a more significant isotope
shift and a smaller branching ratio, and the Nd-150 abundance values under different combinations of isotope
shifts, hyperfine structures, and laser bandwidths are evaluated, with all the natural Nd isotopes included. From
the numerical results, a scheme with the angular momentum of the second excited state J3 = 6, the isotope shift
between  Nd-148  and  Nd-150  IS23,148 ≥ 300  MHz,  and  a  lower  reduced  dipole  matrix  element  of  the  second
transition reaching approximately 30% of that of l2 = 579 nm, can produce the high-abundance Nd-150 (>95%,
equivalent to that of the electromagnetic separation method) under the bandwidths: b12 ≤ 0.5 GHz and b23 ≤
1.0  GHz,  and  parallel  linear-polarized  lasers.  Using  the  lasers  with  narrower  bandwidth  can  achieve  higher
abundance, which is superior to the electromagnetic separation method. The expected high-abundance Nd-150
can be attributed to the combined effects of multi-factors: the larger isotope shift between Nd-150 and Nd-148
than  that  between  other  adjacent  isotope  pairs,  the  insignificant  hyperfine  splitting  of  odd  isotopes,  and  the
match between narrow-bandwidth lasers and Nd I spectroscopic parameters. These parameter values can serve
as  benchmarks  helpful  for  experimental  parameter  selection  in  the  forthcoming  high-precision  spectroscopy
experiments.
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