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Работа посвящена изучению особенности оптической ориентации угловых моментов щелочных ато-

мов в присутствии буферного газа (молекулярного азота). С этой целью было проведено эксперимен-

тальное исследование, которое показало, что даже в условиях низкой концентрации молекулярного азота

в ячейке возбуждение атомов 133Cs с нижнего сверхтонкого уровня с F = 3, принадлежащего основному

состоянию 2S1/2, приводит к большей амплитуде магнитного резонанса, чем возбуждение со сверхтонко-

го уровня с F = 4. Предложено теоретическое объяснение этого результата, основанное на представлении

о сохранении спинового состояния ядра щелочного атома при столкновении с молекулой азота, во время

которого происходит безызлучательный переход щелочного атома из возбужденного 2P1/2 состояния в

основное 2S1/2 состояние.
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Использование поляризованных по угловому мо-

менту атомных ансамблей наиболее актуально в за-

дачах, связанных с магнитным резонансом [1–7]. Та-

кие ансамбли можно создавать в газовых ячейках с

помощью оптической ориентации атомов пара ще-

лочного металла циркулярно поляризованным ре-

зонансным светом. За последние годы предложено

несколько новых методов точных измерений на осно-

ве газовых ячеек, важных для широкого круга задач

магнитометрии и инерциальной навигации [8–18], а

также для фундаментальных задач, посвященных

исследованию обменных процессов с участием атом-

ного спина [19–26].

Описание прецизионных экспериментов по опти-

ческой ориентации щелочных атомов в ячейке требу-

ет создания полной теории, учитывающей сверхтон-

кую структуру энергетических уровней и сложные

релаксационные процессы, происходящие при атом-

ных столкновениях. Наиболее известные работы, по-

священные оптической накачке атомов и являющи-

еся основой для большинства последующих фунда-

ментальных и прикладных работ в этой области,

принадлежат У. Хапперу [27–29]. При этом существу-

ют упрощенные подходы, в которых не учитывается

сверхтонкая структура атомов [11, 13, 15, 16, 30]. Они

продолжают использоваться в прикладных работах
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для быстрых оценок выходных характеристик раз-

рабатываемых устройств.

Однако такие простые модели не в состоянии объ-

яснить многие эффекты, например, – качественное

различие процессов формирования атомных ансам-

блей, поляризованных по угловому моменту, при оп-

тическом возбуждении разных сверхтонких перехо-

дов в D1 линии, которое исследовалось в работах

[31, 32]. Одним из наиболее интересных результатов

этих работ был эксперимент, в котором наблюдался

неожиданно высокий сигнал магнитного резонанса

при интенсивной оптической накачке 133Cs с нижне-

го сверхтонкого уровня с полным моментом F = 3.

Этот эффект был объяснен большим столкновитель-

ным уширением из-за высокой концентрации азота в

используемых авторами ячейках. В таких условиях

оптическое излучение с круговой поляризацией, ко-

торое и ориентировало угловые моменты щелочных

атомов, не могло разрешить сверхтонкую структу-

ру. В итоге, опустошение населенности обоих ниж-

них сверхтонких уровней приводило к увеличению

амплитуды магнитного резонанса.

С другой стороны, результаты работ [31, 32] мо-

гут быть объяснены иначе, а именно, неполным вы-

равниванием населенностей зеемановских подуров-

ней при столкновениях с молекулами буферного га-

за. Чтобы проверить справедливость этого утвер-

ждения, мы провели эксперимент по оптической на-
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качке цезия в условиях низкой концентрации моле-

кулярного азота в ячейке, когда механизм, предло-

женный в работах [31, 32], не работает. В настоящей

работе мы покажем, что при использовании молеку-

лярного азота в качестве буферного газа имеет ме-

сто существенная специфика релаксационных про-

цессов, приводящая к необычным свойствам оптиче-

ской ориентации щелочных атомов в газовой ячейке.

Эксперимент по оптической ориентации

атомов 133Cs в ячейке с буферным газом. Изо-

топ цезия 133Cs имеет угловой момент ядра I = 7/2,

который приводит к расщеплению электронных со-

стояний 2S1/2 и 2P1/2 на пары сверхтонких уровней

с полными моментами F = 3 и F = 4. Далее будем

обозначать два нижних сверхтонких уровня симво-

лами L3 и L4, а два верхних – L′

3 и L′

4, где индекс

соответствует угловому моменту.

Важным этапом при подготовке к эксперимен-

ту являлся выбор газовой ячейки. Чтобы проверить

справедливость нашей модели оптической ориента-

ции щелочных атомов, мы в несколько раз умень-

шили давление буферного газа и интенсивность све-

та накачки по сравнению с работами [31, 32]. Наша

ячейка представляла собой сферу диаметром 20 мм,

внутри которой находился пар щелочного металла
133Cs и молекулярный азот N2 под давлением 10 торр

при рабочей температуре 50 ◦C. Зная характерные

размеры атома 133Cs в состоянии 2P1/2 и буферной

молекулы N2, можно оценить частоту их столкнове-

ний: νcoll ≈ 109 с−1. Она на порядок превосходит ско-

рость спонтанного распада, поэтому в условиях на-

шего эксперимента щелочные атомы в подавляющем

большинстве случаев переходили из возбужденного

состояния в основное под действием так называемых

тушащих неупругих столкновений. С другой сторо-

ны, уширение спектральной линии поглощения, ко-

торое определяется по известному для пары 133Cs–

N2 соотношению 16 МГц/торр [33], на два порядка

меньше частоты сверхтонкого расщепления нижне-

го уровня 133Cs; из-за этого слабый свет накачки

опустошал только один из двух нижних сверхтон-

ких уровней, принадлежащих 2S1/2 состоянию. По-

добные условия выходили за границы применимости

модели, используемой в работах [31, 32], и позволили

проверить еще одну теоретическую модель, объясня-

ющую усиление сигнала магнитного резонанса при

накачке 133Cs с уровня L3.

Принципиальная схема эксперимента приведена

на рис. 1. Постоянное магнитное поле B0 с индук-

цией B0 = 10мкТл создает в ячейке выделенное на-

правление (ось z), вдоль которого под действием све-

та накачки с круговой поляризацией выстраиваются

Рис. 1. Принципиальная схема эксперимента по наблю-

дению магнитного резонанса в насыщенном паре 133Cs.

Короткие черные стрелки внутри ячейки обознача-

ет однородное магнитное поле, формируемое внешни-

ми катушками с током. Угол ψ характеризует наклон

плоскости поляризации, который появлялся при про-

хождении линейно поляризованного детектирующего

луча через ячейку

угловые моменты щелочных атомов. Для формиро-

вания магнитного резонанса ячейка была помещена

в переменное гармоническое поле Bepr с амплиту-

дой Bepr < 100 нТл, направленное под прямым уг-

лом к постоянному полю B0 (см. рис. 1). Под дей-

ствием магнитного поля Bepr угловые моменты ще-

лочных атомов отклонялись от оси z, и совершали

вокруг нее прецессионное движение. Атомы, фазы

прецессии которых являются когерентными, создают

в среде поперечную относительно оси z компоненту

поляризации среды по угловому моменту. Для ее де-

тектирования использовалось оптическое излучение

с линейной поляризацией, распространяющееся пер-

пендикулярно к свету накачки. Частота детектирую-

щего излучения была отстроена от частот переходов

D1 линии 133Cs настолько, чтобы не оказывать су-

щественного влияния на населенности сверхтонких

уровней щелочных атомов. Поляризованная по угло-

вому моменту среда характеризуется разной оптиче-

ской толщиной для противоположных круговых ком-

понент распространяющегося через нее света. Поэто-

му плоскость поляризации детектирующего излуче-

ния поворачивалась в эксперименте на угол ψ, кото-

рый пропорционален количеству щелочных атомов,

когерентно совершающих прецессионное движение в

постоянном поле B0, а также проекции их углового

момента на ось x.
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Рис. 2. Спектральные линии магнитного резонанса в парах 133Cs при двух частотах света накачки, равных частотам

переходов в D1 линии (переходы обозначены сверху). Белыми квадратами нанесены результаты эксперимента, штри-

ховыми линиями – результаты расчета при разных значениях параметра α, который характеризует долю тушащих

столкновений от общего числа столкновений между возбужденными атомами 133Cs и молекулами азота. Для простоты

сравнения все кривые нормированы на пик экспериментальной спектральной линии, соответствующей типу накачки

II. Условия эксперимента: B0 = 10мкТл, Bepr < 100 нТл, мощность накачки 0.175 мВт, мощность детектирования

2мВт, площадь сечения луча 0.5 см2, отстройка детектирования – 3 ГГц от перехода L4 ↔ L′

3 с наименьшей частотой

в D1 линии, температура в ячейке 50 ◦C, объем ячейки 4 см3, давление азота 10 торр

Главной задачей эксперимента являлось прове-

дение спектрального анализа магнитного резонанса

при оптическом возбуждении разных переходов в D1

линии 133Cs. Частота поля Bepr адиабатически изме-

нялась в диапазоне 2 кГц около частоты магнитно-

го резонанса ωres, соответствующей основному элек-

тронному уровню 133Cs. Для каждого значения час-

тоты Bepr синхронным детектированием определя-

лась амплитуда гармонического изменения угла ψ.

Результат эксперимента приведен на рис. 2: ампли-

туда спектральной линии магнитного резонанса при

накачке 133Cs с уровня L3 оказалась в 1.6 раз выше,

чем при накачке с уровня L4, когда условия экспе-

римента выходили за границы применимости моде-

ли, приведенной в работах [31, 32]. Значит, сделанное

утверждение о существовании еще одного механиз-

ма, приводящего к формированию поляризованного

по угловому моменту ансамбля щелочных атомов в

ячейке, является правдоподобным.

Формирование поляризованных по углово-

му моменту ансамблей щелочных атомов под

действием оптической накачки. Для описания

поляризованного по угловому моменту ансамбля ще-

лочных атомов введем векторы спиновой поляри-

зации S3 и S4:

(SF )k =

F
∑

Mk=−F

Mk · 〈F,Mk|σ̂|F,Mk〉, (1)

F = 3, 4, k = x, y, z, (2)

где σ̂ – это оператор плотности щелочных атомов,

кет-вектор |F,Mk〉 – состояние атома, находящегося

на основном сверхтонком уровне с угловым момен-

том F , в то время как его проекция на ось k равна

Mk. Введение двух векторов связано с тем, что маг-

нитный момент сонаправлен с угловым моментом, ес-

ли атом 133Cs находится на уровне L4, и противона-

правлен ему, если атом находится на уровне L3.

Существует два механизма оптической накачки:

де-популяция и ре-популяция [27]. Де-популяция за-

ключается в опустошении энергетического уровня

резонансным светом. Распределение населенности по

его зеемановским подуровням определяется величи-

нами дипольных переходов: чем больше скорость

опустошения зеемановского подуровня, тем мень-

ше он окажется населен, и наоборот. Ре-популяцией

называется механизм заполнения энергетического

уровня под действием процессов релаксации из воз-

бужденного состояния в основное, когда свет накач-

ки отстроен настолько, что не взаимодействует с ато-

мами, находящимися на этом уровне. В механизме

ре-популяции распределение населенности по зеема-

новским подуровням зависит от характера релакса-

ционных процессов.

В таблице 1 приведены состояния, в которых ато-

мы будут скапливаться и формировать спиновую по-

ляризацию в среде. Наибольший интерес вызывает

отличие сигналов магнитного резонанса при накачке
133Cs с уровней L3 и L4, поэтому проведем качествен-

ное сравнение случаев оптического возбуждения из

табл. 1:
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Таблица 1. Cоответствие возбуждаемых переходов в D1 ли-

нии 133Cs и состояний на нижних сверхтонких уровнях с мо-

ментами F3 и F4, которые не опустошаются циркулярным све-

том накачки с поляризацией σ+. Предполагается, что сверх-

тонкая структура электронного уровня 2S1/2 разрешена

N Переходы Заселяемые состояния |F,Mk〉

I L3 ↔ L′

4

F = 3 : −

F = 4 : |4,−4〉, ... |4, 4〉

II L4 ↔ L′

4

F = 3 : |3,−3〉, ... |3, 3〉

F = 4 : |4, 4〉

I) уровень L4 заселяется по механизму ре-

популяции, поэтому спиновая поляризация S4 будет

зависеть от свойств релаксации. В то же время

величина спиновой поляризации S3 останется незна-

чительной из-за малой населенности уровня L3,

который опустошается резонансным светом;

II) на уровне L4 появляется “темное” состояние,

которое по правилам отбора не будет взаимодейство-

вать с резонансным светом круговой поляризации. В

соответствии с механизмом де-популяции это состо-

яние окажется заселено больше остальных, что при-

ведет к формированию спиновой поляризации S4. В

то же время уровень L3 будет интенсивно заселяться

по механизму ре-популяции.

В простейшей модели релаксации происходит

мгновенное выравнивание населенностей всех зее-

мановских подуровней, принадлежащих возбужден-

ным уровням L′

3 и L′

4 [34]. Это означает, что меха-

низм ре-популяции будет способствовать равномер-

ному заполнению зеемановских подуровней, принад-

лежащих основным уровням L3 и L4. Такая картина

приведет к невозможности появления спиновой по-

ляризации S4 и, следовательно, отсутствию сигна-

ла магнитного резонанса при оптической накачке на

переходе L3 ↔ L′

4. Однако в эксперименте с разре-

шенной структурой электронного уровня 2S1/2 мы

наблюдали иную картину (см. рис. 2).

Теоретический анализ. Нами была построена

полуклассическая модель взаимодействия электро-

магнитного излучения с ансамблем движущихся ще-

лочных атомов 133Cs в присутствии переменного маг-

нитного поля и буферного газа. Условия проведе-

ния эксперимента таковы, что мы можем не учиты-

вать коллективные эффекты, исследуемые в работах

[35–37], и поэтому мы описываем атомный ансамбль

в рамках одночастичного оператора плотности.

Запишем оператор Гамильтона Ĥ в дипольном

приближении:

Ĥ = Ĥ0 − d̂ ·E (t)− γe

(

g3F̂3 + g4F̂4

)

B (t) , (3)

где Ĥ0 – оператор Гамильтона невозмущенного ще-

лочного атома, d̂ – оператор дипольного момента ще-

лочного атома для переходов между сверхтонкими

уровнями в D1 линии, E (t) – вектор напряженности

электрического поля оптической накачки и детекти-

рования, F̂n – размерный оператор полного момента

атома на уровне Ln.

Индукция магнитного поля B имела вид:

B (t) = B0 +Bepr (t) , (4)

B0 = B0lz, Bepr (t) = Beprly cos (ωeprt) . (5)

Резонансная частота ωres, около которой варьирова-

лась частота вынуждающего поля ωepr, определяется

выражением:

ωres ≈ γeB0 (|g3|+ |g4|) /2, γe =
e

2me
, (6)

где g3 ≈ −0.25 и g4 ≈ 0.25 – это факторы Ланде

сверхтонких уровней L3 и L4 [38], e и me – заряд и

масса электрона, γe – гиромагнитное отношение.

Динамика системы описывалась квантово-

кинетическим уравнением для оператора плотности

σ̂(v, r, t) каждой скоростной группы ансамбля

щелочных атомов:

dσ̂

dt
=
i

~

[

σ̂, Ĥ
]

+ f · Ê {σ̂}+ ν · Ŝ {σ̂} , (7)

где супероператор Ê характеризует переход систе-

мы в состояние термодинамического равновесия, а

Ŝ – релаксацию при столкновениях возбужденных

щелочных атомов с молекулами азота. Константа

f ≈ 103 c−1 была оценена по ширине спектральной

линии магнитного резонанса в предыдущих экспери-

ментах с данной ячейкой, а ν принималась близкой

к частоте столкновений νcoll и использовалась как

подгоночный параметр в теории. При этом частота

атомных столкновений предполагалась намного вы-

ше скорости спонтанного распада, поэтому он не учи-

тывался в нашей модели.

Длительность бинарного столкновения τc между

щелочным атомом и буферной молекулой примерно

равна 1 пc [26], что много меньше обратной частоты

сверхтонкого расщепления ωhfs ≈ 2π · 1.17ГГц:

τc · ωhfs ≈ 10−2. (8)

Оценка (8) показывает, что в течение промежутка

времени τc происходит разрыв связи между элек-

тронной оболочкой и ядром щелочного атома в 2P1/2

состоянии, которая характеризуется частотой сверх-

тонкого расщепления ωhfs. Если при этом буфер-

ная молекула является двухатомной (N2), то акт
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столкновения сопровождается спецификой безызлу-

чательного перехода щелочного атома из возбужден-

ного состояния в основное [38–41], которая состоит

в том, что разрушению подвергается только состоя-

ние электронной оболочки 133Cs. Проекция момента

ядра при этом сохраняется, что приводит к нерав-

номерному заполнению населенности зеемановских

подуровней, принадлежащих уровням L3 и L4. Осо-

бенно ярко этот эффект проявляется в случае накач-

ки на переходе L3 ↔ L′

4 (случай I из табл. 1): магнит-

ный резонанс был вызван ростом спиновой поляри-

зации S4 именно из-за неравномерного заполнения

зеемановских подуровней при релаксации щелочных

атомов из возбужденного состояния в основное.

С учетом оценки (8), оператор релаксации Ŝ мож-

но записать с помощью трех слагаемых:

Ŝ {σ̂} = α · σ̂jj
(0) ⊗ σ̂ii + (1− α)σ̂ee

(0) − σ̂ee. (9)

Первое слагаемое описывает столкновение щелоч-

ного атома с молекулой азота, которое приводит к

безызлучательному переходу из возбужденного со-

стояния 2P1/2 в основное 2S1/2 с сохранением про-

екции момента ядра. Для определения доли таких

столкновений мы ввели параметр α. Второе слагае-

мое описывает выравнивание населенности зееманов-

ских подуровней в возбужденном состоянии 2P1/2,

которое происходит при остальных (1−α) столкно-

вениях, а σ̂ee
(0) характеризует оператор плотности по-

сле выравнивания. Третье слагаемое – это уход ато-

мов из начального возбужденного состояния σ̂ee, ко-

торый происходит при каждом столкновении щелоч-

ного атома с молекулами буферного газа. Редуциро-

ванные операторы плотности σ̂jj
(0) и σ̂ii описывают

состояние электронной оболочки и ядра щелочного

металла после безызлучательного перехода [7, 39]:

σ̂jj
(0) =

+1/2
∑

m=−1/2

1

2
· |J,m〉〈J,m|, (10)

σ̂ii =

+1/2
∑

m=−1/2

〈J ′,m|σ̂|J ′,m〉. (11)

Символами J и J ′ обозначены полные моменты элек-

тронной оболочки щелочного атома в 2S1/2 и 2P1/2

состояниях, соответственно. В формуле (11) прове-

дено усреднение по части переменных, поэтому σ̂ii,

так же, как и σ̂jj
(0), является оператором.

Мы сравнили результаты эксперимента с теори-

ей при разных значениях параметра α (рис. 2). При

накачке типа I вместе с увеличением α быстро рас-

тет амплитуда сигнала магнитного резонанса, уро-

вень L3 при этом не содержит темных состояний –

слабо заселен и не вносит вклада в поворот плос-

кости поляризации детектирующего поля. Спиновая

поляризация присутствует только на уровне L4, а на

графике наблюдается единственный пик, связанный

с прецессией вектора S4. Механизм формирования

спиновой поляризации заключается в переносе угло-

вого момента ядра 133Cs при безызлучательном пе-

реходе 2P1/2 → 2S1/2.

При накачке типа II увеличение параметра α так-

же приводит к росту амплитуды, причем кривая со-

держит два резонанса, формируемых векторами спи-

новой поляризации S4 и S3. Учитывая, что пра-

вый резонансный пик резко зависит от параметра

α, мы делаем вывод, что он вызван прецессией век-

тора S3. Действительно, в случае II все зееманов-

ские подуровни, принадлежащие уровню L3, заселя-

ются по механизму ре-популяции. Значит, спиновая

поляризация на уровне L3 формируется только при

безызлучательном переходе 2P1/2 → 2S1/2, и должна

уменьшаться при стремлении α к нулю.

Проведенный анализ показывает, что безызлуча-

тельный переход из возбужденного состояния в ос-

новное приводит к росту спиновой поляризации в

основном состоянии. Наилучшая сходимость расчета

с экспериментом достигается при α ≈ 0.5. Из этого

следует, что в условиях нашего эксперимента только

половина столкновений происходила с сохранением

спинового состояния ядра. Учитывая динамику воз-

бужденных щелочных атомов в промежутке между

столкновениями, этот результат может отличаться

для ячеек с плотным буферным газом.

В заключение отметим, что основным результа-

том работы является обнаружение сигнала магнит-

ного резонанса при оптической накачке 133Cs на пе-

реходе L3 ↔ L′

4, который оказывается больше сиг-

нала при оптической накачке на переходе L4 ↔ L′

4

в условиях низкого давления молекулярного азота в

ячейке; сверхтонкая структура электронного уровня
2S1/2 разрешена. Условия эксперимента выходили за

границы применимости модели, используемой в ра-

ботах [31, 32], что дало возможность подтвердить еще

одно объяснение данного эффекта, предложенное на-

ми. Оно заключается в сохранении момента ядра при

безызлучательном переходе щелочных атомов из воз-

бужденного состояния в основное, в результате чего

происходит рост спиновой поляризации на уровне L4

по механизму ре-популяции.
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