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Аналитическое решение для населенностей энергетических уровней

щелочных металлов в условиях оптической накачки

при перемешивании подуровней возбужденного состояния
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Аналитически решена система балансных уравнений, описывающая населенности энергетических уровней

основного состояния и общую населенность возбужденного состояния щелочных металлов при оптической

накачке в условиях, когда столкновения с буферным газом вызывают полное перемешивание подуровней

возбужденного состояния. Такая ситуация реализуется в целом ряде квантовых сенсоров — таких, как

стандарты частоты, гироскопы, магнитометры, использующих в качестве чувствительного элемента ячейку

с парами щелочного металла и буферным инертным газом. Приводится сравнение с экспериментом.

Результаты могут быть использованы для спектроскопического неразрушающего контроля газового состава

таких ячеек.
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Введение

Среди квантовых оптических сенсоров особое место

по распространенности и разнообразию занимают сен-

соры, основанные на различных модификациях опти-

чески детектируемого магнитного резонанса (ОДМР)
в основном состоянии щелочных металлов. Развитие

компактных источников лазерной накачки — полупро-

водниковых лазеров с распределенной обратной связью,

а затем — с вертикальными резонаторами, обуслови-

ло возможность разработки миниатюрных оптических

квантовых сенсоров [1], таких как микроразмерные

стандарты частоты [2,3], квантовые магнитометры [4–8]
и датчики поворота или гироскопы [9,10]. Основным

чувствительным элементом во всех этих устройствах

является прозрачная ячейка, содержащая атомы щелоч-

ного металла, а также буферный инертный газ или смесь

инертных газов, замедляющий диффузию атомов к стен-

кам ячейки, а следовательно, и релаксацию подуровней

основного состояния щелочного металла.

Одной из наиболее сложных задач при производстве

миниатюрных квантовых сенсоров является изготов-

ление ячеек со строго выдерживаемыми давлениями

компонент газовой смеси [11,12] и их неразрушающий

контроль, который после герметизации (отпайки) ячейки
может быть произведен только спектроскопическими

средствами [13,14]. Каждый буферный газ вызывает

свойственные только ему сдвиг и уширение спектраль-

ных линий, поэтому в случае одно- или двухкомпонент-

ной газовой смеси исследование этих параметров может

дать полную информацию о ее составе [15].

Этот метод предполагает сканирование лазерного из-

лучения по частоте в окрестности D1- или D2-линий

поглощения и детектирование поглощения в ячейке.

При этом параметры линии поглощения оказываются

искажены процессами оптической (в первую очередь

сверхтонкой) накачки: для просветления среды за счет

сверхтонкой оптической накачки требуется на много

порядков меньшая интенсивность, чем для ее
”
тради-

ционного“ для оптической спектроскопии просветления

за счет насыщения оптического перехода. Величина

просветления при этом оказывается частотно зависимой,

что приводит к искажениям контура спектральной ли-

нии. Учет этих искажений требует расчета населенно-

стей в условиях присутствия оптической накачки и бу-

ферного газа. Такие расчеты проводились многократно,

начиная с основополагающих работ [16–18] и вплоть до

последнего времени [19–21]; решение конкретной задачи

для 87Rb приведено в [22]. В данной работе предлагается

простая модель для такого расчета и приводятся ее уни-

версальные, т. е. действительные для любых щелочных

металлов, аналитические решения.

Теория

Как уже было сказано, рабочая ячейка содержит ато-

мы щелочного металла, а также буферный инертный газ
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(или смесь инертных газов), замедляющий пристеноч-

ную релаксацию. При этом определяющим механизмом

релаксации становится обмен спиновыми состояния-

ми между атомами металла. Ввиду того, что сечения

столкновения с атомами (молекулами) буферного газа

для возбужденных состояний на порядки превышают

сечения для основного состояния, в ячейках с буфер-

ными газами или газовыми смесями уже при давлениях

порядка 3−10Torr происходит так называемое переме-

шивание подуровней возбужденного состояния — за

время, которое атом проводит в возбужденном состоя-

нии, населенности подуровней этого состояния успевают

выровняться за счет столкновений [18]. В результате

скорости заселения подуровней основного состояния

оказываются одинаковы (в чем легко убедиться, просум-

мировав вероятности переходов на каждый подуровень

основного состояния со всех подуровней возбужденного

состояния, см. далее) и разность их населенностей

обусловлена только разностью скоростей оптического

возбуждения — так называемая откачка (
”
depopulation

pumping“).
Рассмотрим (рис. 1) схему подуровней основного

состояния атома щелочного металла с ядерным спином

I = 3/2. К таким атомам относятся 7Li, 23Na, 39K, 41K,
87Rb. Наиболее часто в схемах квантовых сенсоров

используется атом 87Rb и в дальнейшем под атомом

щелочного металла будем подразумевать именно его.

Следующими по степени используемости в квантовой

сенсорике являются атомы цезия Cs с ядерным спином

I = 7/2, 87Rb (I = 5/2) и изотопы калия 39K и 41K

(I = 3/2). Решения для них находится аналогичным

образом. Каждый сверхтонкий уровень F = I ± 1/2 ос-

новного (S1/2) и возбужденного (P1/2) состояний в

магнитном поле расщепляется на 2F + 1 магнитных

(или зеемановских) подуровней с проекциями момен-

та mF = −F , F + 1, . . . , F − 1, F . Общее количество

этих подуровней N = 2(2I + 1), соответственно в случае
87Rb N = 8. При комнатной температуре зеемановские

подуровни основного состояния заселены равномерно,

поскольку сверхтонкое расщепление основного состоя-

ния 5S1/2 для 87Rb (6.8 GHz) и 6S1/2 для Cs (9.2 GHz)
в энергетической шкале не превышает 10−3 от тепло-

вой энергии kT . Благодаря перемешиванию подуровней

возбужденного состояния их можно рассматривать как

один уровень с населенностью ne и скоростью распада Ŵ.

В результате мы получаем систему из N + 1 линейных

балансных уравнений для населенностей вида















d
dt ni = −pini − γni + γ

N

N
∑

i=1

ni + Ŵ
N ne = 0,

d
dt ne = −Ŵne +

N
∑

i=1

pi ni = 0,

(1)

где i = 1, 2, . . . , N, ni — населенности зеемановских

подуровней основного состояния, γ — темновая (т. е.
измеренная в отсутствие света накачки) скорость релак-

сации в основном состоянии, pi ∼ C i P(ω)I p — скорость

оптической откачки с уровня i , ω — частота света,

I p — интенсивность света накачки, P(ω) — распре-

деление, соответствующее форме линии поглощения,

коэффициенты C i пропорциональны квадратам модулей

дипольных матричных элементов: C i ∼ |d f i |2.
Значения коэффициентов C i для всех возможных

переходов D1-линии в атоме 87Rb приведены в табл. 1,

в атоме Cs — в табл. 2. Эти значения с точностью до

константы могут быть рассчитаны по формуле

|d f i | ∼
√

2F1 + 1

{

I J1 F1

1 F2 J2

}

CF2mF2

F1mF11p, (2)

где p = 0,±1 — поляризация, I — спин ядра атома,

J — полный электронный момент, F — полный момент

атома, индексы 1, 2 обозначают начальное и конечное

состояния соответственно. В формуле использованы

6j-символы и коэффициенты Клебша−Гордана [23,24].
Значение p = 0 соответствует π‖-поляризации света

(линейной с азимутом, параллельным полю), значе-

ния p = −1 и p = +1 — круговым поляризациям σ−

(1mF = −1) и σ+ (1mF = +1) соответственно.

На рис. 2 коэффициенты скоростей оптической от-

качки C i , приведенные в табл. 1 и 2, представлены

графически. Из графиков видно, что во всех рассмот-

ренных случаях эффект оптической накачки отсутствует,

когда интенсивности излучений с круговыми σ+ и σ−

равны (следовательно, сумма этих излучений представ-

ляет собой линейно поляризованное излучение с ин-

тенсивностью Iπ⊥ = Iσ+ + Iσ− = 2Iσ+ = 2Iσ−) и каждая

из этих интенсивностей равна интенсивности излучения

с линейной π‖-поляризацией (Iσ+ = Iσ− = Iπ‖), отку-

да следует Iπ⊥ = 2Iπ‖ . Это условие выполняется при

накачке линейно поляризованным излучением, плос-

кость поляризации которого расположена под углом

ϕM = arccos(1/
√
3) к магнитному полю (так называемый

”
магический угол“ [25]). С увеличением значения маг-

нитного момента и соответственно числа задействован-

ных подуровней коэффициенты приближаются к класси-

ческому пределу.

В уравнениях (1) первое слагаемое описывает откачку
под действием света, второе и третье — спиновую релак-

сацию подуровней основного состояния, четвертое —

релаксацию возбужденного состояния, которое рассмат-

ривается как один уровень без сверхтонкой структуры.

Если сложить все уравнения (1), то получим условие

сохранения количества атомов в системе

d
dt

( N
∑

i=1

ni + ne

)

= 0. (3)

Примем следующее условие нормировки:

N
∑

i=1

ni + ne = 1. (4)

Прямое решение системы (1) по мере увеличения

количества уровней становится все более сложным
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Рис. 1. Схемы зеемановских подуровней основного состояния атомов щелочных металлов: (a) рубидия 87Rb и (b) Cs. Цифрами

на стрелках обозначены относительные вероятности возбуждения под воздействием света с круговыми (σ +, σ−) и линейной (π‖,

E ‖ B) поляризациями, резонансного переходу F = I + 1 → F ′ = I − 1.

и громоздким. Уже для N = 3 и i = 1 оно выглядит

следующим образом:

n1=
Ŵ(γ + p2)(γ + p3)

Ŵp1p2+3p1p2p3+Ŵ(p1+p2)p3+γ2(3Ŵ+p1+p2+

+p3)+2γ(p1p2+(p1 + p2)p3+Ŵ(p1 + p2 + p3))

.

(5)

Тем не менее это решение может быть существенно

упрощено и записано в виде, общем для любых i и N.

Если ввести обозначения Wi = pi + γ (полная скорость

ухода атомов с уровня i) и τi = 1/Wi (время жизни

уровня i), а также A (среднее взвешенное скоростей pi

с весами τi):

A =

N
∑

i=1

pi

Wi

( N
∑

j=1

1

W j

)−1

=
6i(piτi)

6 jτ j
, (6)

решением системы (1) будет

ni =
Ŵ

A + Ŵ

τi

6 jτ j
,

ne =
A

A + Ŵ
. (7)

Полученное решение легко проверить подстановкой в

исходную систему: используя условие нормировки (4),
заменяем сумму

∑

i
ni = 1− ne в первых N уравнениях

системы (1), затем подставляем ni и ne (7), правые части
уравнений принимают вид

− Ŵ

A + Ŵ
(pi + γ)

τi

6 jτ j
+

Ŵ

A + Ŵ

A + γ

N
, (8)

где по определению (pi + γ)τi = 1, и тогда

A + γ =
6i (piτi)

6 jτ j
+ γ =

6i(pi + γ)τi

6 jτ j
=

N
6 jτ j

. (9)

Оптика и спектроскопия, 2024, том 132, вып. 12



Аналитическое решение для населенностей энергетических уровней щелочных металлов в условиях... 1257

Таблица 1. Коэффициенты скоростей оптической откачки C i для магнитных подуровней основного состояния атомов рубидия
87Rb при накачке светом D1-линии со следующими поляризациями: круговая σ +, круговая σ−, линейная π‖ (E ‖ B), линейная π⊥

(E ⊥ B). Для наглядности представления значения были умножены на общий знаменатель k

F → F ′ mF

F ′ = 1 F ′ = 2

σ + σ− π‖ π⊥ σ + σ− π‖ π⊥

F = 1

−1 0 5 5 2.5 6 1 3 3.5

0 5 5 0 5 3 3 4 3

1 5 0 5 2.5 1 6 3 3.5

k 10 10

F = 2

−2 0 6 0 3 0 2 4 1

−1 0 3 3 1.5 2 3 1 2.5

0 1 1 4 1 3 3 0 3

1 3 0 3 1.5 3 2 1 2.5

2 6 0 0 3 2 0 4 1

k 10 10

Таблица 2. Коэффициенты скоростей оптической откачки C i для магнитных подуровней основного состояния атомов рубидия
87Rb при накачке светом D1-линии со следующими поляризациями: круговая σ +, круговая σ−, линейная π‖ (E ‖ B), линейная π⊥

(E ⊥ B). Для наглядности представления значения были умножены на общий знаменатель k

F → F ′ mF

F ′ = 3 F ′ = 4

σ + σ− π‖ π⊥ σ + σ− π‖ π⊥

F = 3

−3 0 3 9 1.5 28 1 7 14.5

−2 3 5 4 4 21 3 12 12

−1 5 6 1 5.5 15 6 15 10.5

0 6 6 0 6 10 10 16 10

1 6 5 1 5.5 6 15 15 10.5

2 5 3 4 4 3 21 12 12

3 3 0 9 1.5 1 28 7 14.5

k 7× 4 = 28 21× 4 = 84

F = 4

−4 0 28 0 14 0 4 16 2

−3 0 21 7 10.5 4 7 9 5.5

−2 1 15 12 8 7 9 4 8

−1 3 10 15 6.5 9 10 1 9.5

0 6 6 16 6 10 10 0 10

1 10 3 15 6.5 10 9 1 9.5

2 15 1 12 8 9 7 4 8

3 21 0 7 10.5 7 4 9 5.5

4 28 0 0 14 4 0 16 2

k 21× 4 = 84 15× 4 = 60

Этим обеспечивается равенство нулю выражения (8),
последнее равенство системы также легко проверяется

прямой подстановкой значений (7).

В ячейках с парами щелочного металла соотношение

Ŵ/γ в зависимости от давления буферного газа может

составлять Ŵ/γ ∼ 105−107 . Таким образом, можем по-

лагать, что в ячейках с тепловыми атомами Ŵ/γ ≫ 1.

Поскольку оптимизация параметров квантового сенсора

требует выполнения условия pi ∼ kγ , где k = 3−5 [26],

также можем считать, что Ŵ/A ≫ 1 — в ячейках любых

используемых на практике размеров это справедливо

при всех технически достижимых мощностях лазерной

накачки. Тогда решение (7) сводится к

ni ∼
τi

6 jτ j
,

ne ∼ 0. (10)
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Рис. 2. Диаграммы коэффициентов скоростей оптической откачки C i , приведенных в табл. 1 и 2, для магнитных подуровней

основного состояния атомов рубидия 87Rb и цезия Cs при накачке светом D1-линии со следующими поляризациями: круговая σ +,

круговая σ−, линейная π‖ (E ‖ B), линейная (E ⊥ B).

Таким образом, в отсутствие учета конечного вре-

мени релаксации возбужденного состояния результат

предельно упрощается: населенность каждого уровня

при чистой
”
откачке“ равна отношению времени жизни

этого уровня к сумме времен жизни всех уровней.

На рис. 3 и 4 представлены зависимости населенно-

стей уровней основного состояния атома рубидия 87Rb

от интенсивности света I/γ , вычисленные согласно (7)
соответственно для левой циркулярной поляризации и

для линейной поляризации, параллельной магнитному

полю.

Рассмотрим также предельный случай сильной ин-

тенсивности света накачки (6pi/N ≫ γ). Пусть на си-

стему падает свет σ+-поляризации. В таком случае

существует единственный зеемановский подуровень i0,
не взаимодействующий с оптической накачкой — для
87Rb это подуровень mF = 2, для которого соответству-

ющая скорость C i0 = 0. Следовательно, можно ожидать,

что большая часть атомов будет находиться именно

в этом состоянии. В предельном случае I → ∞ это

количество будет зависеть от отношения релаксации

возбужденного состояния к темновой релаксации Ŵ/γ .

Выполняя предельный переход I → ∞ в выражениях для

населенностей (7), находим

ni =
Ŵ

(N − 1)γ + Ŵ
δi,i0 ,

ne =
(N − 1)γ

(N − 1)γ + Ŵ
. (11)

В ячейках с парами щелочного металла и буферным

газом Ŵ/γ ≫ 1 и ni0 ≈ 1.

Эксперимент

Полученные зависимости были нами проверены экс-

периментально. Для этого были измерены профили

поглощения в ячейке, содержащей пары рубидия 87Rb и

∼ 30 Torr буферного газа (смесь Ar и Ne) в окрестности

D1-линии поглощения. Использовался полупроводнико-
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Рис. 3. Населенности уровней атома рубидия 87Rb в зависимо-

сти от интенсивности света. Оптическая накачка циркулярно

поляризована (σ +-поляризация), частота света накачки резо-

нансна низкочастотному переходу F = 2 → F ′ = 1, распреде-

ление P(ω) считается лоренцевым с шириной γL = 400MHz.

Интенсивность света нормирована на темновую скорость ре-

лаксации γ , отношение Ŵ/γ = 106 .
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Рис. 4. Населенности уровней рубидия 87Rb в зависи-

мости от интенсивности света. Азимут линейной поляри-

зации оптической накачки параллелен магнитному полю

(π‖-поляризация), остальные параметры те же, что на рис. 3.

вый лазер с внешним резонатором производства компа-

нии VitaWave (Троицк, Москва). Поскольку контуры по-

глощения, соответствующие переходам с одного сверх-

тонкого уровня основного состояния, плохо разрешены

(вставка на рис. 5), мы сравнивали экспериментально

измеренное интегральное поглощение (суммарную пло-

щадь контуров F = 2 → F = 1, 2) с результатом расчета

по (7) и (12):

∫

K(ω)dω =

∫ N
∑

i=1

C i ni(ω)dω. (12)
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Рис. 5. Оптическая плотность паров рубидия 87Rb в окрест-

ности D1-линии поглощения в ячейке, содержащей ∼ 30Torr

буферного газа (смесь Ar и Ne) в зависимости от интенсивно-

сти света. Штриховая линия — теория, точки — эксперимент.

На вставке — контуры поглощения при интенсивностях,

соответствующих экспериментальным точкам на графике.

При этом были учтены искажающие контур эффекты

сверхтонкой накачки (рис. 4). При сравнении произ-

водилась подгонка теоретической кривой по параметру

интенсивности.

Рис. 5 демонстрирует хорошее совпадение теории

с экспериментом. Избыточный разброс точек связан с

погрешностью определения базовой линии в условиях

конечного диапазона непрерывной перестройки лазера.

Отметим, что такое совпадение с экспериментом не

удается получить для каждого отдельного контура.

Выводы

Нами получено аналитическое решение системы ли-

нейных балансных уравнений для населенностей уров-

ней, общее для любого их количества и, следовательно,

для любых значений ядерного спина I , т. е. для любых

щелочных металлов. Полученное решение проверено

сравнением с экспериментом, проведенным на ячейке

с 87Rb. Результаты могут быть использованы для расче-

та спектральных характеристик поглощения в ячейках

миниатюрных квантовых сенсоров, в том числе при

спектроскопическом неразрушающем контроле газового

состава таких ячеек.
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