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Продолжено теоретическое исследование возможностей известного метода пробного монохроматического

светового пучка при оптической накачке атомов (молекул) разреженной газовой среды широкополосным

излучением в тонкой ячейке, диаметр которой гораздо больше ее внутренней толщины. В отличие от

расчетов предыдущих публикаций по данному методу спектроскопии в настоящей работе рассмотрены

произвольные значения интенсивности излучения накачки и толщины цилиндрической газовой ячейки.

Таким образом, проанализированы всевозможные механизмы и особенности скоростной селекции атомов на

оптически возбужденных уровнях, обусловленные пролетной релаксацией данных атомов в подобных тонких

ячейках. На этой основе исследованы внутридопплеровские резонансы поглощения пробного светового пучка

на квантовых переходах из верхнего уровня, возбужденного оптической накачкой. Полученные результаты

могут найти применение в спектроскопии высокого разрешения атомов (молекул), а также для стабилизации

лазерной частоты по установленным узким спектральным резонансам.
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Введение

Для спектроскопии высокого разрешения очень важна

разработка эффективных методов, которые позволяют

анализировать структуру спектральных линий, скрытую

допплеровским уширением вследствие движения ато-

мов или молекул газовой среды [1]. Данные методы

используются также для создания и оптимизации оп-

тических стандартов частоты [2]. В работе [3] был

предложен новый метод внутридопплеровской лазерной

спектроскопии, основанный на стационарной оптической

накачке основного атомного терма в течение пролета

атомов достаточно разреженного газа между стенками

тонкой газовой ячейки, у которой характерный попе-

речный размер R гораздо больше, чем ее внутрен-

няя толщина L. При этом световые пучки накачки

и пробного излучения могут распространяться через

такую ячейку даже в ортогональных направлениях, как

показано на рис. 1. Впоследствии данный метод был

успешно реализован экспериментально для прецизион-

ного спектрального анализа и стабилизации лазерной

частоты на основе серии тонких ячеек, содержащих

пары́ цезия [4–6,8,9] или рубидия [7]. В отличие от

широко используемой спектроскопии насыщенного по-

глощения в обычных
”
макроскопических“ ячейках (где

L > R) [1] в спектроскопии тонких газовых ячеек не

возникают перекрестные резонансы на промежуточных

частотах между центрами оптических переходов. Кроме

того, соответствующие системы стабилизации часто-

ты гораздо меньше подвержены влиянию частотных

флуктуаций излучения накачки (которая может быть

даже широкополосной), так как скоростная селекция

оптически накачанных атомов определяется главным

образом геометрией тонкой ячейки. Например, авторы

экспериментальных работ [4–9] использовали цилин-

дрические ячейки из пирексного стекла (содержащие

разреженные пары́ цезия или рубидия) с радиусом R
около 15mm и различными внутренними толщинами L
от 0.5 до 10mm. В этом случае релаксация оптически

накачанных (основного или метастабильного) атомных

уровней обусловлена главным образом столкновениями

атомов с торцевыми (плоскопараллельными) стенка-

ми ячейки. Поэтому оптическая накачка и пролетные

эффекты в подобной тонкой газовой ячейке (рис. 1)
приводят к неравновесному распределению оптически

накачанных атомов по проекции их скорости vz вдоль

ячейки (ось z ) в области достаточно малых значе-

ний |vz |. Таким образом, внутридопплеровские резо-

нансы появляются в спектре поглощения пробной мо-

нохроматической волны с волновым вектором k (рас-
пространяющейся вдоль оси z ) на центральных ча-

стотах оптических переходов из данных накачанных

долгоживущих состояний в какие-либо возбужденные

атомные уровни.

В рассматриваемом методе осуществляется оптиче-

ская накачка на электродипольном переходе a → b из

подуровня a основного терма атома на некоторый

его возбужденный уровень b. Ранее при теоретических

расчетах в работах [3–9] интенсивность такой накачки

полагалась настолько низкой, что заселенность верхнего

уровня b была пренебрежимо мала по сравнению с

населенностью долгоживущего состояния a . Поэтому в

данных работах анализировались внутридопплеровские

резонансы в поглощении пробного светового пучка на

прямых квантовых переходах только из подуровней

основного атомного терма. Вместе с тем в кратком
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Рис. 1. Схема эксперимента с тонкой газовой ячейкой с

радиусом R и внутренней толщиной L ≪ R, где 1 — пробный

монохроматический световой пучок, 2 — излучение широко-

полосной оптической накачки.
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Рис. 2. Схема рассматриваемых квантовых уровней и пере-

ходов: a → b — переход из основного терма a , на котором

осуществляется оптическая накачка атомов широкополосным

излучением, b → c – переход, зондируемый пробным монохро-

матическим световым пучком.

сообщении [10] были представлены экспериментально

зарегистрированные резонансы поглощения на кванто-

вом переходе 6P1/2−6D3/2 (с длиной волны 876 nm) из

оптически возбужденного уровня 6P1/2 атомов цезия в

ультратонкой газовой ячейке (с внутренней толщиной

L = 10 µm), облучаемой широкополосным излучением

накачки на переходе 6S1/2−6P1/2 (894 nm) из основного

квантового терма цезия 6S1/2 . Это соответствует схеме

на рис. 2, где детектируется поглощение на переходе

b → c из уровня b, возбужденного при оптической

накачке на переходе a → b.
В связи с вышесказанным в настоящей работе иссле-

дованы внутридопплеровские резонансы поглощения на

таких переходах b → c , обусловленные особенностями

скоростной селекции атомов на квантовых уровнях a и b
(рис. 2) в тонкой газовой ячейке. При этом в отличие

от расчетов предыдущих работ [3–9] не использовались

ограничения на интенсивность широкополосной оптиче-

ской накачки на переходе a → b (рис. 2) и толщину L
тонкой газовой ячейки (рис. 1).

Основные соотношения

Рассмотрим стационарную оптическую накачку

атомов (или молекул) газовой среды широкополосным

излучением в цилиндрической газовой ячейке (рис. 1).
Предполагается, что в данной достаточно разреженной

газовой среде можно пренебречь межатомным взаимо-

действием. Слабая пробная монохроматическая волна с

волновым вектором k и сравнительно малым диаметром

d ≪ R распространяется через центр ячейки вдоль

оси z (рис. 1). Частота ω данной волны сканируется

в окрестности центра ω0 некоторого исследуемого

квантового перехода b → c из оптически возбужденного

состояния b на верхний уровень c (рис. 2). В то же

время излучение широкополосной накачки действует

на электродипольном переходе a → b из основного

атомного терма a в состояние b. При рассматриваемых

условиях на основе известных балансных соотноше-

ний [1] получаем следующую систему уравнений для

населенностей ρa(r, v) и ρb(r, v) атомов на уровнях a
и b со скоростью v и координатным вектором r:

v
∂ρa

∂r
= ξab(ρb − ρa) + Abaρb, (1)

v
∂ρb

∂r
= ξab(ρa − ρb) − γbρb, (2)

где ξab — вероятность светоиндуцированного перехо-

да a → b (рис. 2), γb — константа радиационного распа-

да уровня b, Aba — вероятность радиационного распада

по каналу b → a (Aba ≤ γb). Уравнения (1), (2) должны

быть дополнены граничными условиями, которые зави-

сят от особенностей атомных столкновений со стенками

ячейки. Как и в предыдущих расчетах [3–9], выполнен-
ных для тонких газовых ячеек, будем полагать, что в

результате таких столкновений устанавливается равно-

весное распределение как по скоростям атомов, так и по

населенностям их квантовых уровней. Тогда из системы

линейных дифференциальных уравнений (1), (2) полу-

чаем следующие выражения для населенностей ρa(r, v)
и ρb(r, v) на уровнях a и b атомов в области пробного

светового пучка, сконцентрированного около централь-
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ной оси ячейки z (рис. 1) в интервале −0.5L ≤ z ≤ 0.5L:

ρa(z , vz ,vr) = naFl(vz )Fr(vr)

×

{[

p
(z + 0.5L

vz

)

η
(Rvz

vr
− z − 0.5L

)

+ p
( R
vr

)

η
(

z + 0.5L −
Rvz

vr

)

]

η(vz )

+

[

p
(z − 0.5L

vz

)

η
(

z − 0.5L −
Rvz

vr

)

+ p
( R
vr

)

η
(Rvz

vr
− z + 0.5L

)

]

η(−vz )

}

, (3)

ρb(z , vz ,vr) = naFl(vz )Fr(vr)

×

{[

s
( z + 0.5L

vz

)

η
(Rvz

vr
− z − 0.5L

)

+ s
( R
vr

)

η
(

z + 0.5L −
Rvz

vr

)

]

η(vz )

+

[

s
( z − 0.5L

vz

)

η
(

z − 0.5L −
Rvz

vr

)

+ s
( R
vr

)

η
(Rvz

vr
− z + 0.5L

)

]

η(−vz )

}

, (4)

где
p(t) = (λ2 − λ1)

−1[(ξab + λ2) exp(λ1t)

− (ξab + λ1) exp(λ2t)], (5)

s(t) =
(ξab + λ1)(ξab + λ2)

(ξab + Aba)(λ1 − λ2)
[exp(λ2t) − exp(λ1t)], (6)

λ1,2 = −ξab − 0.5γb ± [0.25γ2
b + ξab(ξab + Aba)]

0.5, (7)

η(x) — ступенчатая функция (η(x) = 1, если x ≥ 0,

и η(x) = 0, если x < 0), na — равновесная плотность

атомов на уровне a с распределениями Максвелла Fl(vz )
и Fr(vr) соответственно по продольной vz и

радиальной vr компонентам атомной скорости v:

Fl(vz ) = π−0.5u−1 exp(−v2
z u−2),

Fr(vr ) = 2vr u−2 exp(−v2
r u−2), (8)

где u — наиболее вероятная скорость атомов в газе.

Из выражений (3) и (4) получаем следующие зави-

симости от продольной компоненты скорости vz усред-

ненных населенностей Na(vz ) и Nb(vz ) уровней a и b
оптически накачанных атомов, сосредоточенных около

центральной оси ячейки z (рис. 1):

Na(vz ) = L−1

0.5L
∫

−0.5L

[

∞
∫

0

ρa(z , vz , vr)dvr

]

dz , (9)

Nb(vz ) = L−1

0.5L
∫

−0.5L

[

∞
∫

0

ρb(z , vz , vr)dvr

]

dz . (10)

Заметим, что результаты исходной теоретической рабо-

ты [3] вытекают из соотношений (3)−(10) при следу-

ющих ограничениях на внутреннюю толщину газовой

ячейки L и интенсивность широкополосной оптической

накачки:

L ≫ u/γb, ξab ≪ γb. (11)

При ограничениях (11) населенности уровней (9),
(10) связаны соотношением Nb(vz ) ≈ (ξab/γb)Na(vz ).
Коэффициент поглощения G слабой пробной волны

на переходе b → c (рис. 2) в рассматриваемой газовой

ячейке имеет вид

G(δ) = G0

{
∞
∫

−∞

Nb(vz )[γ
2 + (δ − kvz )

2]−1dvz}

{
∞
∫

−∞

0.5na Fl(vz )[γ2 + (kvz )2]−1dvz}

, (12)

где населенность Nb(vz ) определяется формулой (10),
δ = (ω − ω0) — отстройка частоты пробной волны ω от

центра ω0 исследуемого перехода b → c с однородной

полушириной γ спектральной линии, G0 — значение

коэффициента поглощения на данном переходе b → c
при нулевой расстройке δ = 0, полученное в предпо-

ложении, что заселенность оптически возбужденного

уровня b достигнет половины от равновесной плотности

атомов na в исходном основном состоянии a (рис. 2).

Обсуждение результатов

В отличие от ограничений (11) в расчетах преды-

дущих работ [3–9] мы проведем анализ на основе

полученных соотношений (3)–(10) для произвольного

параметра насыщения (ξab/γb) оптического перехода

a → b (рис. 2), а также при следующем условии:

L < u/γb. (13)

Такая ситуация может иметь место для достаточ-

но долгоживущего оптически возбужденного уровня b
(рис. 2) или при очень малой внутренней толщине L
газовой ячейке (рис. 1). В частности, условие (13)
выполнено в отмеченном выше эксперименте [10], где
реализован рассматриваемый метод спектроскопии на

переходе типа b → c в ультратонкой ячейке (L = 10 µm)
с разреженным паром цезия.

На рис. 3 представлены зависимости эффективных

населенностей Na(vz ) и Nb(vz ) (9), (10) оптически нака-

чанных атомов на уровнях a и b (рис. 2) от их продоль-

ной компоненты скорости vz при достаточно высоких

интенсивностях широкополосной оптической накачки и

различных отношениях R/L ≫ 1 радиуса R цилиндриче-

ской газовой ячейки к ее внутренней толщине L (рис. 1).
При этом рассмотрены случаи как нециклического, так и

замкнутого перехода a → b, когда в уравнениях (1), (2)
Aba = γb, т. е. уровень b может радиационно распадаться

только в основное состояние a . Одинаково нумерован-

ные зависимости на рис. 3, а и 3, b отличаются только
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Рис. 3. Эффективное распределение населенностей

Na(vz ) (1, 3, 5) и Nb(vz ) (2, 4, 6) уровней a и b атомов,

сосредоточенных в области пробного пучка (рис. 1),
по продольной компоненте атомной скорости vz , когда

величина H = na u−1, γbL/u = 0.2, Aba = γb (1, 2), 0.5γb (3–6),
R/L = 10 (а), 25 (b, с). Рис. 3, а и 3, b соответствуют значениям

параметра оптического насыщения ξab/γb = 0.5 (3, 4),
2 (1, 2, 5, 6), рис. 3, с — ξab/γb = 5 (3, 4), 20 (1, 2, 5, 6).

значением отношения R/L ≫ 1 размеров газовой ячейки

(рис. 1). Кривые на рис. 3, с рассчитаны для случая

в 10 раз более высокой интенсивности оптической

накачки по сравнению с соответствующими кривыми на

рис. 3, b, но при таком же значении R/L. Анализ узких

симметричных резонансов в области малых значений

|vz | ≪ u на рис. 3 позволяет выделить следующие

характерные механизмы их возникновения и уширения.

Так, в случае замкнутого перехода a → b зависимости

Na(vz ) и Nb(vz ) имеют соответственно провал и пик в

области значений |vz | ≤ (γb + 2ξab)L (кривые 1 и 2 на

рис. 3). Действительно, согласно соотношениям преды-

дущего раздела, именно при данном условии за время

свободного пролета L/|vz | атомов между торцевыми

стенками ячейки может произойти заметное насыщение

поглощения на циклическом переходе a → b, которое

возрастает с усилением резонансного широкополосного

излучения. Поэтому такие резонансы практически исче-

зают при достаточно интенсивной оптической накачке

(кривые 1 и 2 на рис. 3, с). Из сравнения соответствую-

щих зависимостей с одинаковыми номерами на рис. 3, а

и 3, b видно, что для циклического перехода a → b
данные резонансы практически не зависят от отношения

R/L ≫ 1 размеров газовой ячейки (рис. 1).

В случае незамкнутого перехода a → b в зависимо-

стях Na(vz ) и Nb(vz ) возникают гораздо более узкие

резонансные провалы с центром в точке vz = 0 (кри-
вые 3–6 на рис. 3). Данные резонансы обусловлены уси-

лением оптической перекачки населенности из системы

уровней a и b (рис. 2) для атомов с ростом указанного

времени L/|vz | их пролета. В случае сравнительно

низкой интенсивности оптической накачки ξab ≪ γb (11)
подобные скоростные провалы в населенности Na(vz )
основного состояния a , в частности, анализировались

в исходной теоретической работе [3]. Очевидно, что

подобные провалы возникают также и в населенности

Nb(vz ) возбужденного уровня b светоиндуцированного

нециклического перехода a → b (кривые 4 и 6 на рис. 3).
Для этих резонансов характерно остаточное уширение

порядка (L/R)u. Действительно, совокупность оптически
накачанных атомов в тонкой газовой ячейке является

аналогом атомного пучка, расходимость которого опре-

деляется отношением L/R ≪ 1 размеров такой ячейки

(рис. 1). Проявление данного уширения видно из срав-

нения зависимостей 3–6 на рис. 3, а и 3, b, полученных

при различных значениях R/L.
Повышение интенсивности накачки приводит к росту

как амплитуды, так и ширины резонансных провалов в

зависимостях Na(vz ) и Nb(vz ) (рис. 3, b и 3, с). Подоб-

ное полевое уширение резонансов для нециклического

перехода a → b (рис. 2) может стать доминирующим

при достаточно интенсивной оптической накачке, когда

ξab ≫ γb . При этом, согласно соотношениям предыду-

щего раздела и рис. 3, с, с ростом значения ξab эффек-

тивная ширина такого резонансного провала стремится

к постоянному значению (γb − Aba)L. Действительно,
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Рис. 4. Зависимость коэффициента поглощения G(δ) пробного
светового пучка от отстройки его частоты δ для резонансного

перехода b → c, когда γ = 0.01ku, γbL/u = 0.2, Aba = 0.5γb ,

R/L = 125 (1–3), 25 (4), ξab/γb = 0.5 (1), 2 (2), 20 (3, 4).

величина (γb − Aba) определяет максимальную вероят-

ность (в единицу времени) радиационного распада атома
за пределы светоиндуцированного незамкнутого перехо-

да a → b. Поэтому при сильном оптическом насыщении

перехода a → b существенное уменьшение населенно-

стей его уровней a и b имеет место для атомов с

характерным временем пролета L/|vz | > (γb − Aba)
(−1).

Заметим, что с ростом оптической накачки в области

значений ξab ≫ γb уменьшается также различие между

зависимостями Na(vz ) и Nb(vz ) (рис. 3, с).

Рис. 4 представляет зависимости коэффициента погло-

щения G(δ) (12) слабой пробной волны от отстройки

δ = (ω − ω0) ее частоты ω относительно центра ω0 ис-

следуемого квантового перехода b → c (рис. 2) с доста-

точно малой однородной полушириной спектральной ли-

нии γ ≪ ku по сравнению с характерным допплеровским

уширением ku этой линии. При рассматриваемых усло-

виях, согласно эффекту Допплера [1], для фиксированно-
го значения δ основной вклад в величину G (12) будут

давать оптически возбужденные на уровень b атомы, у

которых проекция скорости vz удовлетворяет условию

|δ − kvz | ≤ γ . В связи с этим зависимости G(δ) на

рис. 4 подобны соответствующим зависимостям Nb(vz )
на рис. 3. В частности, имеет место аналогичный рост

амплитуды и ширины внутридопплеровского резонанса

с повышением интенсивности накачки, а также ушире-

ние таких резонансов при уменьшении отношения R/L
размеров газовой ячейки (рис. 1).

Заключение

В настоящей работе продолжено теоретическое иссле-

дование возможностей хорошо апробированного метода

внутридопплеровской спектроскопии, соответствующего

схеме на рис. 1. При этом в отличие от расчетов

предыдущих работ по данной проблеме [3–9] не ис-

пользовались ограничения (11) на внутреннюю толщи-

ну газовой ячейки и интенсивность широкополосной

оптической накачки. Таким образом, были проанализи-

рованы всевозможные механизмы скоростной селекции

атомов на оптически возбужденных уровнях a и b,
обусловленные пролетной релаксацией данных атомов

в рассматриваемых ячейках. На основе этих установ-

ленных скоростных особенностей были теоретически

исследованы внутридопплеровские резонансы поглоще-

ния пробного светового пучка на квантовых переходах

типа b → c (рис. 2), которые существенно зависят от

интенсивности широкополосной оптической накачки и

отношения радиуса R газовой ячейки к ее внутренней

толщине L (рис. 1). Результаты данной работы могут

найти применение в спектроскопии высокого разреше-

ния атомов (молекул) в достаточно разреженной газовой

среде, а также для стабилизации лазерной частоты по

установленным внутридопплеровским резонансам.
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