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1. Введение

В современной метрологии международным эталоном 
частоты являются цезиевые атомные часы, так что приня-
тое на сегодняшний день определение секунды привязано 
к частоте излучения, которое соответствует электронному 
переходу между двумя подуровнями сверхтонкой струк-
туры основного состояния невозмущенного атома 133Cs. 
Наибольшая относительная погрешность таких часов, 
достигнутая на установке «цезиевый фонтан», составляет 
2 ́  10–16 [1]. Впечатляющие достижения последних лет в 
области лазерной спектроскопии атомов сверхвысокого 
разрешения открыли реальные возможности существен-
ного, на несколько порядков, повышения точности, а 
также улучшения стабильности и воспроизводимости еди-
ниц времени/частоты [2 – 5]. Побудительный мотив созда-
ния высокоточных стандартов частоты нового поколения 
состоит в том, что такие часы нужны не только для при-
кладных применений, но и для фундаментальных иссле-
дований. К ним можно отнести задачи в области общей 
теории относительности, которые актуализировались по-

сле регистрации гравитационных волн [6, 7], а также пре-
цизионного определения фундаментальных физических 
констант [8]. 

Повышение точности часов может быть достигнуто 
увеличением частоты используемых атомных осцилля
торов, т. е. заменой микроволнового рабочего перехода 
оптическим, частота которого на пять порядков больше. 
В настоящее время реализованы прецизионные оптические 
часы на сильнозапрещенных оптических переходах в ней-
тральных атомах, локализованных в оптической решетке 
с магической длиной волны [9 – 16], и в ионах [17 – 20], за-
хваченных в ловушку и образующих ионный кристалл при 
охлаждении до температуры не более 10–5 K. При этом 
достигнут рекордный уровень относительной нестабиль-
ности и погрешности, который составил 1.5 ́  10–18 [5]. 
Однако дальнейший прогресс встречает ряд принципи-
альных физических ограничений, проистекающих из чув-
ствительности электронной подсистемы атомов к внеш-
ним электромагнитным воздействиям, которые приводят 
к систематическим частотным сдвигам, различающимся 
по своим характеристикам. Поэтому для выхода на уро-
вень относительной погрешности частоты менее 10–19 тре-
буется развитие новых подходов. 

К одному из наиболее перспективных подходов, по-
зволяющих выйти на указанный уровень погрешности, 
в настоящее время относится использование уникально-
го ядерного перехода четно-нечетного изотопа тория-229. 
Ядро тория обладает изомерным состоянием с энергией 
возбуждения, сравнимой по величине с энергиями опти-
ческих фотонов и валентных электронов. Поскольку ядро 
имеет крайне малую поляризуемость и экранировано элек-
тронной оболочкой, ядерные переходы оказываются го-
раздо менее чувствительными к внешним возмущениям – 
электрическим полям, столкновениям и проч. Использо
вание таких ядерных переходов в принципе дает возмож-
ность повысить точность измерений на несколько поряд-
ков [21 – 24]. Кроме того, длина волны перехода в ядре 
тория лежит в диапазоне ближнего ультрафиолета, что 
открывает возможность его практических применений в 
качестве репера стандарта времени и частоты с использо-
ванием фемтосекундных гребенок [25, 26], а также при 
разработке новых оптических устройств, работающих в 
диапазоне вакуумного ультрафиолета (ВУФ) [27]. 
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Торий-229 образуется при альфа-распаде урана-233 
(233U) с периодом полураспада 7880 лет [28]. В первых ис-
следованиях [29] энергетических уровней ядра 229Th мето-
дами гамма-спектроскопии было обнаружено, что голов-
ные уровни двух ротационных полос (основной и изомер-
ной) располагаются очень близко друг к другу. В работе 
[30] разность их энергий была оценена в 1±4 эВ, в ра
боте  [31] – в 3.5±1.0 эВ. Дальнейшие исследования дали 
представление о величине ядерного матричного элемен-
та перехода между основным и изомерным состояниями 
ядра 229Th [24, 32], о каналах распада низколежащего уров-
ня изомера в изолированном атоме (внутренняя конвер-
сия и электронный мостик [33], a-распад [34]), в металле 
(неупругое рассеяние электронов проводимости на изо-
мерных ядрах [35]), в диэлектрическом кристалле с боль-
шой шириной запрещенной зоны («ядерный свет» [36, 37]). 
Предполагаемое время жизни этого уровня в зависимости 
от канала распада оценивалось в работах [24, 33, 34, 37]. 
В частности, в кристалле с большой шириной запрещен-
ной зоны время жизни изомерного состояния ядра 229Th 
может составлять 103 – 104 с [24]. Отметим, что измеренное 
в недавнем эксперименте [38] время жизни возбужденного 
состояния ядра нейтрального атома при его распаде по 
каналу электронной конверсии составляет 7±1 мкс. Эта 
величина близка к теоретической оценке 10 мкс, приве-
денной в работе [24], а также находится в разумном со
гласии с самой первой оценкой 2 мкс, сделанной в 1991 г. 
в работе [33].

В настоящее время наилучшие экспериментальные ре-
зультаты по оптической спектроскопии квантовых состо-
яний ансамбля ионов тория-229, локализованных в радио
частотной ловушке, достигнуты в двух исследователь-
ских группах в США и Германии. В Германии созданы 
лазерные системы для спектроскопии электронных пере-
ходов тория и ионная ловушка для получения ансамбля 
ионов 229Th+, исследованы спектры квантовых состояний 
ионов тория вблизи уровня с энергией 7.8 эВ и их тонкая 
структура [39 – 41]. В США созданы лазерные системы 
для спектроскопии электронных переходов тория и ион-
ная ловушка для получения ионных кулоновских кри-
сталлов Th3+, получены и детектированы первые куло-
новские кристаллы, содержащие до 104 ионов тория Th3+ 
[42]. Проведена оценка бюджета ошибок стандарта на 
основе ядерного перехода в тории [22]. С учетом квадра-
тичного и линейного эффекта Зеемана, эффекта Штар
ка, линейного эффекта Доплера, излучения черного тела, 
влияния гравитационного поля и микродвижения иона в 
электромагнитной ловушке суммарная неопределенность 
часов составляет 10–19, а в перспективе может достичь 
уровня 10–20.

Хотя лазерное охлаждение ансамбля ионов тория в 
ловушке является необходимым первоначальным этапом 
проведения спектроскопии ядерного изомерного перехо-
да, основная проблема связана с процессом возбуждения 
изомерного перехода в этих ионах. Напомним, что прямое 
возбуждение перехода в настоящее время не осуществлено 
из-за большой неопределенности в величине энергии ис-
комого перехода и большого времени жизни возбужден-
ного состояния. Поэтому для возбуждения изомерного 
уровня представляется более реалистичным использовать 
механизм обратного электронного мостика, впервые пред-
ложенный в [43, 44] (см. также [45]) для атома Th и впо-
следствии обобщенный на случай иона Th+ [46]. Дан
ный механизм при благоприятной конфигурации уровней 

(а именно, при малом различии между энергиями ядерно-
го и одного из атомных магнитодипольных переходов) 
имеет гораздо большее сечение, чем процесс прямого 
фотовозбуждения, и к тому же предполагает настройку 
частоты лазерного излучения на частоты хорошо извест-
ных и относительно широких атомных переходов. 

Таким образом, можно констатировать, что интен-
сивные усилия экспериментаторов по измерению частоты 
низколежащего изомерного перехода в ядре 229Th, пред-
принятые в течение последних лет в ряде ведущих науч-
ных центров, пока не дали желаемого результата. Тем не 
менее они являются важным этапом на пути создания 
прецизионного ядерного стандарта частоты на ультра
холодных ионах 229Th3+. В настоящей работе представ
лены результаты наших экспериментальных исследова-
ний, связанных с получением ионов 229Th3+, а также с их 
захватом и удержанием в оригинальной ловушке с целью 
дальнейшего лазерного охлаждения.

2. Получение многократно заряженных 
ионов тория

Даже первый шаг – получение тория в атомарном со-
стоянии – представляет собой существенную проблему, 
так как торий является тугоплавким металлом с высокой 
температурой плавления 2023 K [47] и низким давлением 
насыщенных паров. Кроме того, в силу большой химиче-
ской активности торий легко образует оксид ThO2, обла-
дающий одной из самых высоких среди оксидов темпера-
турой плавления ~300 K [47]. При проведении экспери-
ментов по лазерному охлаждению и спектроскопии кван-
товых состояний тория используются ионы Th3+ [48] и 
Th+ [49]. Поскольку трехкратно заряженный ион Th3+ 
с  одним валентным электроном имеет, по сравнению с 
ионами меньшей зарядности (Th2+, Th+), более простую 
систему электронных уровней, именно его использование 
оказывается предпочтительным при проведении прецизи-
онных спектроскопических исследований низколежаще-
го изотопного ядерного перехода. Дело в том, что прямая 
регистрация такого перехода связана с процессом испу-
скания g-кванта при спонтанной релаксации изомерного 
состояния ядра. Наличие двух сложных систем перекры-
вающихся электронных уровней в основном и изомер-
ном состояниях тория может заметно увеличить (через 
механизм электронного моста) вероятность других кана-
лов релаксации метастабильного состояния ядра при воз-
буждении электронной системы и, тем самым, замаскиро-
вать процесс излучения жесткого фотона.

В наших экспериментах трехкратно заряженные ионы 
тория получались методом лазерной абляции. Из-за высо-
кой радиоактивности изотопа 229Th на начальном этапе 
работы использовался образец моноизотопного и хими-
чески инертного объемного золота 197Au и стабильного 
изотопа 232Th.

При абляции коротким лазерным импульсом происхо-
дит генерация плазменного факела, содержащего ~1013 ча-
стиц [50], что позволяет захватывать в ловушку большое 
число ионов. Кроме того, метод лазерной абляции обес
печивает локальность испарения мишени [51], что иде-
ально подходит для работы с ограниченным количеством 
ее материала. Это важно, т. к. максимально допустимая 
активность образца для работы в лабораторных усло
виях равна 1 кБк, что соответствует 1014 атомам 229Th, 
или долям нанограмма вещества.
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Система для получения ионов тория методом лазер-
ной абляции реализована на основе Nd : YAG-лазера с 
ламповой накачкой, работающего в режиме модуляции 
добротности со следующими параметрами: длительность 
лазерного импульса 25 нс, энергия в импульсе 50 мДж, 
радиус сфокусированного лазерного пятна на образце 
100 мкм. Интенсивность излучения на образце составила 
7.4 ГВт/см2. Характеристики пучка ионов измерялись с 
помощью техники времяпролетной масс-спектрометрии. 
Регистрация ионов осуществлялась расположенным на 
расстоянии 0.5 м от источника ионов вторично-элек
тронным умножителем ВЭУ-6М, перед которым был уста-
новлен поворотный энергоанализатор Юза – Рожанского 
для возможной фильтрации регистрируемых ионов по 
энергии.

Времяпролетные масс-спектры ионов золота при раз-
личных интенсивностях лазерного излучения на образце 
представлены на рис.1. Энергоанализатор был настроен 
на пропускание ионов с энергией 150 эВ и полосой пропу-
скания 50 эВ. В момент времени t = 39 мкс наблюдается 
пик, соответствующий времени прилета Au+; за пики в 
моменты времени 27, 22, 19, 17 и 15 мкс ответственны 
ионы Au2+, Au3+, Au4+, Au5+ и Au6+ соответственно. При 
увеличении интенсивности излучения на образце появ
ляются пики, отвечающие более высокой степени иони-
зации. При интенсивностях ~10 ГВт/см2 происходит ге-
нерация ионов золота с кратностью до 6+, что соответ-
ствует результатам, полученным в работе [52].

3. Захват ионов в квадрупольную ловушку 
линейной конфигурации

Для проведения спектроскопических исследований 
квантовых состояний тория необходим захват и удержа-
ние ионов в течение продолжительного времени. В рабо-

те использовалась оригинальная многосекционная квад
рупольная ионная ловушка линейной конфигурации [53], 
состоящая из пяти независимых последовательных квад
рупольных сегментов, разделенных кремниевыми изоля-
торами (рис.2). Ловушка на основе квадруполя может 
быть сделана исключительно компактной [54].

На стержни ловушки подается переменное напряже-
ние Urf с амплитудой до 338 В, осциллирующее с часто-
той 1.22 МГц. Кроме того, на секцию С2 длиной 150 мм 
можно дополнительно подавать постоянное напряжение 
Udc £ 400 В. Правильный выбор амплитуд напряжений 
Urf и Udc обеспечивает радиальное удержание и фильтра-
цию ионов по массе в процессе их движения в поле ловуш-
ки. Имеющиеся источники питания позволяют осущест-
влять фильтрацию по массам в диапазоне 2 – 250 а.е.м. с 
разрешением 1 а.е.м. Как отмечалось ранее, с помощью 
установленного перед вторичным электронным умножи-
телем поворотного энергоанализатора Юза – Рожанско
го  проводилась фильтрация регистрируемых ионов по 
энергии.

На торцах ловушки установлены диафрагмы Д3, Д4 
с отверстиями диаметром 5 мм, расположенными коакси-
ально оси ловушки. Для захвата ионов реализована син-
хронизованная с лазерным импульсом (точность синхро-
низации 1 мкс) подача на диафрагмы «запирающих» по-
тенциалов ~100 В, обеспечивающих удержание ионов в 
направлении оси ловушки.

Наличие в квадрупольной ловушке независимых сек-
ций позволяет варьировать потенциал на оси каждого 
квадруполя, формируя сложный потенциальный профиль 
с возможностью его изменения во времени, и в резуль
тате  использовать многоступенчатый механизм захвата 
ионов, постепенно локализующий ионы во все меньшем 
объеме пространства. Использование многоступенчато-
го процесса захвата ионов позволяет повысить эффектив-
ность захвата более чем на порядок [53]. Более того, по
дачей положительного потенциала одновременно на все 
секции ловушки можно изменить кинетическую энергию 
ионов, затормозив их перед влетом в зону захвата, и таким 
образом настроиться на максимум распределения ионов 
по энергиям, который при используемых для абляции 
интенсивностях лазерного излучения находится в районе 
150 эВ. Захват ионов с энергиями, соответствующими мак-
симуму функции распределения по энергиям, значительно 
увеличивает число захваченных ионов. Данная особен-
ность позволяет захватывать ионы с начальной кинети
ческой энергией в диапазоне 1 – 500 эВ.

На рис.3 представлена осциллограмма с ВЭУ, демон-
стрирующая процесс захвата ионов в ловушку с време-
нем удержания ~30 с.

Наличие сигнала ВЭУ после выключения запирающе-
го напряжения демонстрирует возможность захвата ионов 
на макроскопические времена ~30 с. Число зарегистри-
рованных ионов составляет ~50, что при учете их значи-

Рис.1.  Времяпролетные масс-спектры золота при различных ин-
тенсивностях лазерного излучения на образце.

Рис.2.  Схема многосекционной квадрупольной ионной ловушки: 	Д1 – Д5 – диафрагмы; С1 – С5 – секции ловушки; ЭА – поворотный энер-
гоанализатор; ВЭУ – вторично-электронный умножитель. Слева представлено поперечное сечение стержней квадруполя.
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тельных потерь в энергоанализаторе (~10–2) позволяет 
оценить число захваченных ионов на уровне 103.

4. Структура энергетических уровней ионов 
232Th3+ и 229Th3+

Для успешного доплеровского охлаждения ионов не-
обходимо знать структуру энергетических уровней ионов 
и параметры переходов между ними. Схемы уровней 
ионов 232Th3+ и 229Th3+ представлены на рис.4.

Электронные уровни изотопа 232Th3+ не имеют сверх-
тонкой структуры (рис.4,а), т. к. ядерный спин этого изо-
топа равен нулю. Длина волны перехода 5F5/2 ® 6D3/2 равна 
1088 нм, а естественная ширина g верхнего уровня 6D3/2 
согласно [55] составляет 145 кГц. Уровень 6D5/2 имеет 
естественную ширину g = 234 кГц и распадается с коэф-
фициентом ветвления 1 : 8 на два подуровня, 5F5/2 и 5F7/2, 
тонкой структуры основного состояния. Длины волн со-
ответствующих переходов составляют 690 и 984 нм.

В отличие от 232Th3+, изотоп 229Th3+ имеет не равный 
нулю спин ядра (I = 5/2), что делает его сверхтонкую 
структуру чрезвычайно богатой. Многообразие перехо-
дов в ионе 229Th3+ можно описать формулой [56]
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где dEe,g – разность энергий соответствующих переходов 
в ионах 229Th3+ и 232Th3+; Ki = Fi (Fi + 1) – I(I + 1) – Ji(Ji + 1); 
I – ядерный спин; J – полный момент электронной обо-
лочки; F – полный атомный момент; i = g(e) (индексы 
g  и  e  соответствуют основному и возбужденным элек-
тронным  уровням); A – магнитодипольный коэффици-
ент; B – электроквадрупольный коэффициент; D – общий 
для всех сверхтонких компонент конкретного уровня изо-
топический сдвиг. Коэффициенты A, B и D для всех трех 
переходов были измерены в работе [48].

5. Доплеровское охлаждение

Более простая структура уровней изотопа 232Th3+ су-
щественно упрощает процедуру лазерного охлаждения 
этих ионов. Удобным для доплеровского охлаждения яв-
ляется циклический переход с l = 1088 нм. Что касается 
переходов с l = 690 нм и l = 984 нм, то они образуют 
закрытую трехуровневую систему с преимущественным, 
как 8 : 1, спонтанным распадом по правому каналу (см. 
рис.4,а). Поэтому для оптимального доплеровского охлаж-
дения можно манипулировать отстройкой частоты излу-
чения на переходе 984 нм, а переход 690 нм использовать 
только как перекачивающий.

Богатая сверхтонкая структура изотопа 229Th3+ услож-
няет процесс. Основной (5F5/2) и возбужденный (6D3/2) 
уровни перехода с l = 1088 нм расщепляются на 6 и 4 
компоненты сответственно. В процессе охлаждения рас-
пад возбужденного электронного состояния иона 229Th3+ 
с конкретного верхнего сверхтонкого подуровня F может 
происходить на подуровни F, F±1 основного уровня. 
Поэтому «идеальной» двухуровневой схемы не сущест
вует, и возникает необходимость возбуждать множество 
переходов (рис.5), чтобы не возникало «темных» состоя-
ний, попадая в которые ион выпадает из цикла охлаж
дения. Точная подстройка частоты излучения при этом 
становится нетривиальной задачей, в связи с чем охлаж-

Рис.3.  Осциллограмма сигнала с ВЭУ (сплошная линия), иллю-
стрирующая процесс удержания ионов в ловушке; пунктирная ли-
ния – запирающее напряжение на диафрагмах. За начало отсчета 
времени принят момент лазерного импульса.

Рис.4.  Энергетические уровни ионов 232Th3+ (а) и 229Th3+ (б), ис-
пользуемые для охлаждения. Рис.5.  Схема доплеровского охлаждения иона 229Th3+.
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дение на переходе c l = 1088 нм иона 229Th3+ может ис-
пользоваться только как первая стадия охлаждения (пер-
вичное охлаждение), чтобы достичь температур ~10 K, 
при которых доплеровское уширение достаточно мало 
(~200 МГц) и не мешает дальнейшему охлаждению на 
второй стадии (вторичное охлаждение).

Вторая стадия охлаждения происходит на переходах 
с l = 690 нм и l = 984 нм. Как и в случае иона 232Th3+, для 
иона 229Th3+ существует закрытая трехуровневая схема 
5F5/2(F = 1) ¬® 5D5/2(F = 0) ¬® 5F7/2(F = 1) (переход F = 0 ® 
F = 0 запрещен по правилам отбора). В этом случае под-
стройку частоты излучения производить значительно про-
ще, поскольку возбуждается только один переход между 
сверхтонкими подуровнями. Хотя переход на другой под
уровень, 5D5/2(F = 1), отстоит на ~600 МГц, остается ве-
роятность нерезонансного возбуждения переходов вне 
трехуровневой схемы, а значит и необходимость в пере-
качивающих лазерах (рис.5).

Для эффективной работы вторичного охлаждения необ-
ходимо, чтобы излучение с l = 1088 нм в процессе первич-
ного охлаждения также накачивало ионы на подуровень 
5F5/2(F = 1). Осуществляется это выбором соответствую-
щих охлаждающих переходов, для которых 5F5/2(F = 1) 
становится темным состоянием для первичного охлажде-
ния (рис.5).

На первом этапе эксперимента представляет интерес 
использование так называемого симпатического охлаж-
дения ионов 229Th3+ ионами 232Th3+ [48]. Такой метод про-
ще прямого охлаждения из-за отсутствия у ионов 232Th3+ 
сверхтонкой электронной структуры.

6. Системы лазерного охлаждения  
и детектирования

Поскольку изотопические сдвиги частот всех трех опи-
санных переходов составляют ~10 ГГц, ионы обоих изо-
топов можно охлаждать с помощью одних и тех же лазе-
ров, перестраивая их частоты перед проведением экспе-
римента. Кроме того, это можно делать и одновременно, 
используя ±1-гармоники электрооптического фазового 
модулятора (ЭОФМ). Применение такого модулятора тре-
буется также для возбуждения ряда охлаждающих пере-
ходов между сверхтонкими компонентами в ионе 229Th3+.

Предлагаемая нами схема установки для охлаждения 
ионов и их регистрации представлена на рис.6. Для воз-
буждения всех трех переходов планируется использовать 
коммерческие полупроводниковые лазеры с внешним ре-
зонатором. Диапазон непрерывной перестройки их частот 

составляет 20 ГГц и перекрывает изотопический сдвиг, 
а  также все интервалы сверхтонкого расщепления, что 
упрощает эксперимент при работе с двумя изотопами. 
Стабилизацию частоты излучения лазера на первом эта-
пе планируется производить по измерителю длин волн. 
Этим методом можно добиться стабилизации частоты на 
уровне нескольких МГц, что недостаточно для глубокого 
охлаждения на переходе с естественной шириной около 
200 кГц. Поэтому в дальнейшем планируется стабилиза-
ция частоты излучения лазеров с помощью внешнего ре-
зонатора по методу Паунда – Древера – Холла [57].

Для оптической регистрации ионов разумно исполь-
зовать один из переходов, используемых при охлаждении. 
Из них в видимом диапазоне лежит только переход с l = 
690 нм. Однако этот канал распада имеет малый коэф
фициент ветвления, так что более привлекательным для си-
стемы детектирования оказывается переход с l = 984 нм. 
Хотя он и находится за пределами видимого диапазона, 
существуют ПЗС-камеры, работающие в этой области 
длин волн.

7. Возбуждение ядерного перехода 229Th 
в ловушке

Поскольку в нашем распоряжении имеются лазерное 
излучение и электронный пучок, наиболее простыми и 
естественными представляются три способа возбуждения 
ядер 229Th в низколежащее состояние 3/2+(7.8 ± 0.5 эВ): 
это неупругое рассеяние электронов на ионах тория-229, 
возбуждение лазерным излучением по механизму обрат-
ного электронного моста [43 – 46] и прямое фотовозбуж-
дение ядер [23, 44, 45]. К сожалению, в настоящее время 
положение ядерного изомерного уровня относительно 
энергетического спектра электронных состояний ионов 
229Th1+,3+ практически неизвестно. Поэтому потенциаль-
но самый эффективный механизм возбуждения через элек-
тронный мост может оказаться бесполезным вследствие 
слишком большой расстройки между частотами ядерного 
и электронных переходов. В этом случае придется либо 
использовать электронный пучок, либо точно, в преде-
лах ширины лазерной линии, настраивать частоту лазер-
ного излучения на частоту ядерного перехода. Последнее 
может оказаться трудно осуществимым технически. Воз
буждение же электронным пучком имеет то простое пре-
имущество, что в реакции будут участвовать все элек
троны, энергии которых превышают энергию ядерного 
изомерного уровня. Таким образом, выбор конкретного 
способа получения изомерных ядер в ловушке Пауля бу-

Рис.6.  Принципиальная схема установки для доплеровского охлаждения ионов Th3+.
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дет зависеть от результатов дальнейших исследований по 
определению энергии ядерного состояния 3/2+(7.8 ± 0.5 эВ).

Таким образом, нами продемонстрирована работа 
многосекционной линейной квадрупольной ловушки для 
захвата и удержания ионов тория Th3+. Ионы произво
дились с помощью метода лазерной абляции, который 
позволяет захватывать в ловушку большое число ионов 
при малом расходе материала. Описана схема лазерного 
охлаждения ионов Th3+, представлена схема установки.

Авторы выражают благодарность А.В.Зенкевичу и 
Ю.Н.Колосову за помощь в проведении экспериментов 
и обсуждение результатов.
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