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Спектроскопические исследования отдельных атомов и молекул в
свободном (газообразном) состоянии ведутся уже ряд лет (см., напр.,
[ l>2 ]). В этих исследованиях используются атомы и молекулы, разде-
ленные пространственно на значительное расстояние (что и позволяет
их наблюдать по отдельности). В твердом теле примесные центры на-
ходятся на очень малых расстояниях друг от друга, гораздо меньших
дифракционного предела фокусировки света X {X длина волны
света). Поэтому может показаться, что оптический эксперимент на от-
дельном центре (или на небольшом их числе) 'в кристалле не возмо-
жен. В действительности это не так: существование узких бесфонон-
ных линий шириной, гораздо меньшей наблюдаемой (неоднородной)
ширины, делает такие эксперименты при низкой температуре в прин-
ципе возможными. На это ранее\ указывал К- К. Ребане в связи с
обсуждением вопроса о предельно достижимой плотности записи ин-
формации в твердых телах. Ниже предлагается один из возможных
путей реализации этой идеи.

Рассмотрим кристалл (стекло), оптическая толщина которого (х)
в области бесфононной линии (БФЛ) примесей порядка единицы
(х~1). Понизим температуру кристалла настолько, чтобы однородная
ширина БФЛ (у) определялась скоростью (у0 ) распада возбужден-
ного состояния центров (у~уо) (в кристаллах для этого обычно до-
статочно использовать температуру К [ 3 ]). Зададим вопрос,
сколько примесных центров будет участвовать в поглощении монохро-
матического луча сечения S~d2 ( d диаметр луча; спектральная
ширина излучения б<уо)? Простая оценка, основанная на формуле

х~уо/7ШУ2яГ (1)

(у o=уовхр( —f), ехр( —f) относительная вероятность БФЛ, р
концентрация центров, I толщина кристалла, Г неоднородная
ширина БФЛ, Х 2/2л сечение резонансного поглощения одного
центра) дает для этого числа ( п) величину

п=рlßуо/Тк ~ 2jtd2/Xz . (2)

Возбуждающее излучение можно сфокусировать на площадь d2 ~X2

(дифракционный предел). В этом случае п~2п, т. е. возбуждается и
тем самым участвует в поглощении только несколько центров.

При таком малом числе поглощающих центров, очевидно, весьма
существенны эффекты флуктуации; при изменении частоты возбужде-
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ния всего лишь на величину ~уo (либо при перефокусировке на рас-
стояние ~d) число поглощающих центров будет нерегулярным (слу-
чайным) образом изменяться на величину ~п Это приведет к изме-
нению коэффициента поглощения на относительную величину
Ах/х~п-1/2 . Поэтому коэффициент поглощения в пределах неоднород-
ной БФЛ будет флуктуировать с относительной амплитудой ~пг'Ь при
спектральной «длине» корреляции ~уo - Если фокусировка излучения
на кристалл не полная, а ширина БФЛ отличается от радиационной,
то относительная амплитуда флуктуаций коэффициента поглощения
уменьшается до величины

Ах ky'h
х d (2 п (у+б) ) 1/г

при спектральной «длине» корреляции ~у+б.
Следует отметить, что флуктуации коэффициента поглощения от-

меченной величины будут наблюдаться только в том случае, когда
центр после поглощения одного фотона возбуждения успевает высве-
титься и вернуться в основное состояние еще до прихода следующего
фотона. Это дает следующее ограничение на интенсивность возбужде-
ния сверху:

К (2луo (у+б)) '/ч/Д. (4)
В системах с фотовыжиганием спектрального провала помимо от-

меченного ограничения на интенсивность возникают также ограниче-
ния на дозу N (полное число фотонов) и квантовый выход фотовы-
жигания а:

А/'=//<2я#(у+б) 1/2/Уо2а^г
’ (5)

а<С 1 (6)
(/ время).

Проведем оценку. Если у+б~уо~s-107 сек-1
, с/~10-3 см,

КЗ-5 см, а~l0-5 , то /<10 9 сек-9
, N С 108 . В этом случае относи-

тельная амплитуда полезного сигнала (флуктуаций коэффициента по-
глощения) порядка нескольких процентов (Ах/х< 10-2 ), т. е. сущест-
венно превышает уровень квантового шума регистрации

Рассмотренный выше достаточно очевидный эффект флуктуаций
числа поглощающих центров, возникающих при фокусировке слабого
монохроматического излучения, может быть использован для изуче-
ния различных релаксационных процессов в твердых телах при низкой
температуре. В частности, таким методом можно изучать процессы
спектральной диффузии в стеклах. При этом может быть зафиксиро-
ван отдельный квантовый переход в ближайшей к одному из погло-
щающих центров двухуровневой системе; такой переход приводит к
выводу центра из резонанса, т. е. к скачкообразному изменению числа
поглощающих центров на единицу. Это уменьшает коэффициент по-
глощения на относительную величину ~Я2уо/2я (у+б) dr. Отметим
также, что предлагаемым методом можно наблюдать индивидуальные
процессы фотовыжигания провала (если a<Cl): каждый акт фотопрев-
ращения также приводит к скачку (уменьшению) поглощения на отно-
сительную величину ~Х2уо/2я (у+б) d2

, который может быть зафик-
сирован.

Рассмотренные выше флуктуационные эффекты могут наблюдаться
не только в поглощении, но и в резонансной флуоресценции, возбуж-
даемой сфокусированным монохроматическим светом ограниченной ин-
тенсивности. При этом величина флуктуаций может быть в х-1/2 раз уси-
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лена по сравнению с поглощением, если использовать кристалл с ма-
лой оптической толщиной х. Например, если х~lO~2

, то воз-
буждаются и излучают одиночные центры и амплитуда флуктуаций
регистрируемого излучения Д/~/,

Еще одна возможность усиления флуктуаций примесных центров
состоит в использовании двойной фокусировки как возбуждения,
так и регистрации. В этом случае число центров, излучение которых
регистрируется, равно

n~p{y+6)<P<P 1/T(d+d l ) (7)
(di диаметр фокусировки при регистрации). Принимая (у+o)/Г~
~ 10~6

, р~ 1016 см~ 3
, d~d1 õpi, получаем п~\, т. е. будет регист-

рироваться излучение одиночных центров. Пр и этом снова относи-
тельная амплитуда флуктуаций будет порядка единицы. Отметим так-
же, что в рассматриваемых экспериментах по резонансной флуорес-
ценции примесей могут наблюдаться корпускулярные флуктуации не
только в веществе, но и в поле излучения, например, антигруппировка
фотонов [ 4 ].

В заключение отметим, что предлагаемый флуктуационный метод
реализует спектроскопию небольшого числа примесных центров крис-
таллов при низкой температуре.

Автор признателен К. К. Ребане за обсуждение.
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	Рис. 2. Вращательные уровни молекулы в зависимости от величины взаимодействия молекулы с сильным световым полем; пит обозначают квантовые числа либрационного колебания и свободного вращения молекулы в пределе сильного поля.
	Рис. 3. Ориентационное движение линейной молекулы в сильном световом ноле, резонансном с электронным переходом типа !-<->-1; (а) и типа 2-*->-П (б). Поле поляризовано по оси z.
	Рис. 1. Провал в ФНР q(Q.0i) при двухступенчатом (сплошная линия) и одноступенчатом (штриховая линия) ФСП. Параметры: Г = o,sуь A = 0,99yi (о"о = = I,sуь 0i = 2,49yi, 02 = 0,51yi).
	Рис. 2. Провал в ФНР q(Q,0I) при одноступенчатом (штриховая линия) и двухступенчатом (штрих-пунктир) ФСП селектирующим импульсом, а также при двухступенчатом ФСП суммой селектирующего импульса и добавочного б-импульса (сплошная линия). Параметры; Г = 4уь Д=4,sуь т2=ур1 (аo=sуь (л = 9,5у1, Оз = 7,5уь аз = 0,5у1).
	Рис. 3. Провалы в ФНР q(Q.qi) при двухступенчатом (сплошная линия) и одноступенчатом (штриховая линия) ФСП двумя селектирующими импульсами. Параметры: Г=o, А = 0,99уь (Oi = 0,25yi (0q —Yu 0i = = 1,99yu 02 —OjOIyO•
	Рис. 4. To же, что и на рис. 3. Параметры: Г = o,sуь А = o,olуь coi = 0,25yi (0О = = I,sуь 01 = 1,51уь 02=1,49yi).
	Рис. 5. Провалы в ФНР q(Q0i) при одноступенчатом (штриховая линия) и двухступенчатом (штрих-пунктир) ФСП двумя селектирующими импульсами, а также при двухступенчатом ФСП суммой селектирующих импульсов и добавочного б-импульса (сплошная линия). Параметры: Г = 4уь А = 4,5уь т2=у~1, (i)i =Yi (сг0= = sуь 01 = 9,5у1, о2=7,sуь a3=o,syi).
	Рис. 1. Зависимость оптической толщины в максимуме полосы поглощения (при насыщении перераспределения центров по полосе) от таковой в начальный момент времени Д). Штриховая линия соответствует Dcv = DO. 1,2, 3 фактор Дебая—Валлера а=l,o, 0,8, 0,5 соответственно. Кривая 4 иллюстрирует уменьшение нарастания плотности при учете пространственной переориентации примесей (по сравнению с кривой 1) при а=l,o. На вставке изображен относительный сдвиг максимума полосы поглощения (отношение сдвига s к полной ширине на половине высоты Л исходной полосы) при начальной оптической плотности 4,0. Положительное направление оси соответствует сдвигу в сторону больших длин волн. Штриховая линия экспериментальное значение sfА, полученное для Д0 = 4,30.
	Рис. 2. Две возможные ориентации дипольного момента перехода, угол между которыми составляет 90°. Примесный центр помещен в начало координат, свет распространяется вдоль оси у.
	Рис. 3. Полоса o—o-поглощения ОЭП до (1) и после (2) облучения «белым» светом для четырех значений начальной оптической плотности.
	Рис. 1. Геометрия импульсов возбуждения. Направление сигнала РССР £4 зависит от очередности поступления импульсов k\ и k 2 на образец.
	Рис. 2. Схема эксперимента РССР. 1 линия задержки, 2 светоделитель, 3 призма френеля, 4■— объект в криостате, 5 фотодиод, 6 стробирующий усреднитель, 7 регистрирующее устройство.
	Рис. 3. Зависимость интенсивности сигнала РССР от задержки импульсов t\2 в образце ОЭП-ПС. Скорость сканирования задержки tX2 увеличивалась в 33 раза в точке 2,0 пс. Интенсивности возбуждения: а / = 3/8) б /= i,5/s, где /, интенсивность насыщения для бесфононной линии.
	Рис. 4. Температурная зависимость времени фазовой релаксации Т2.
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	Рис. 1. Расположение координатных осей.
	Рис. 2. Графики напряжений (сплошные кривые эксперименты (т=18); штриховые теоретическое решение; штрихпунктирные данные [7]).
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	Зависимость —AHisom алканов от —Ang.isom-Нумерация точек в соответствии с табл. 2.
	Распределение температуры и завихренности в поперечном сечении всплывающего вихревого кольца. Верхняя часть (слева направо) изолинии температуры при т—o,l и %—l,B, нижняя соответствующие изолинии завихренности.
	Временная диаграмма импульсов входного тока одной фазы при расстройке выпрямленных токов I, /+А/: а импульсы тока; б частные сигналы поправки и в суммарный сигнал поправки.
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