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КОРОТКИМ ИМПУЛЬСОМ

FOTOKEEMILINE AUGUPÕLETAMINE LÜHIKESE IMPULSIGA

PHOTOCHEMICAL HOLE BURNING WITH SHORT PULSE

Inna REBANE.

Inna REBANE.

Инна РЕБАНЕ

(Представил В. Хижняков)

Метод фотохимического выжигания провала [!.?] находит все более

широкое. применение в спектроскопии конденсированного состояния ве-

щества [3.*]. Используется не только выжигание квазимонохромати-
ческим -светом в стационарном режиме, но и свет сложного спектраль-
ного состава, а также световые импульсы [°]. В работе [°] развита
классическая. теория отклика селективной фотохромной среды на после-

довательность пикосекундных импульсов. Вместе с тем отсутствует
квантовая теория взаимодействия одиночного импульса с селективной

фотохромной средой, длительность которого сравнима или меньше ха-

рактерных времен релаксации среды.

Моделируем процесс фотохимического выжигания провала следую-
щим образом. Рассмотрим ансамбль двухуровневых систем {O, 1} с не-

однородным распределением о(Фо,!) энергии ©; перехода o—>l. Под
действием светового импульса, содержащего резонансную с этим пере-

ходом частоту, система из состояния О переходит в возбужденное со-

стояние 1, и далее с определенной вероятностью происходит превраще-
ние возбужденной системы, в результате чего она перестает поглощать

на прежней частоте o—>l перехода. Это превращение будем описывать
как переход на некоторый третий уровень 2.

В результате прохождения светового импульса через селективную фо-
тохромную среду функция неоднородного распределения энергии [3]
оптического перехода двухуровневых систем будет иметь Вид

о (Фо, #) =00(Q01) exp [—P (Qol, 1)] >~ 00(Rot) [l —P(Rol,£)],

rae oo(01) — первоначальная функция неоднородного распределения,
Р(Фо, ) — вероятность того, что к моменту времени # система испы-

тывает переход в состояние 2.

При прохождении короткого импульса малой интенсивности разумно
предположить, что P(R,f)<1 и тем самым пренебречь эффектами
насыщения контура провала, существенными для стационарного возбуж-
дения. В таком приближении возможно рассмотреть квантовомеханиче-
ский процесс образования провала, используя теорию возмущений.

Используя формулы теории зависящего от времени вторичного све-

чения [?] можем написать

Р (Фо, ) = [dQW(Qul,Q,1);

rae W(Qol, Q,f) — вероятность того, что к моменту # система оказалась

в состоянии 2, испустив энергию ©:
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; | ? t #,

W(QOI, Q,t)= ff dt, dt’y fdtZ fdtlz exp [lQ(ti—tli)]S(tz, t'z)X

Xag, (t'l—t, M—ba tl—l,), |

где ав()— ,И—о, 6—) — корреляционная функция системы,
$ (15, Рэ) — корреляционная функция импульса.

ао„(— , Р,—о, ty—lt) =(vt exp [i (H4iy) (i — t2) ]ot X

X exp [iH (' —t1) ]oa exp [—i (H — iy) (s— ') Jva X

Х ехр [—-—-lH(tlz — t2)]>o,

rjie vy и оо — однофотонные матричные элементы, описывающие соот-

ветственно уничтожение фотона частоты ю и рождение фотона частоты

©, @ — средняя частота возбуждающего излучения; Н — гамильтониан

системы, у — оператор радиационного затухания. (...)о означает усред-
нение по начальным состояниям системы,

Из (2)— (4) получаем для Р (Фо, £):
t t .

P (%, ) = fdti ff аб а» 5 (2, t'2)aq, (0, t 1 —о, | — t2)

или, используя новые NEpeMEHHbIe HHTEerPHPOBAHUs T=l—lly, T =l—l's:

t 00

P(gm,t)= fdtifdedT,S(ti——"[', ti—T’)an(O,T,,T)-
—OO 0

Для получения выжженного провала перейдем к пределу /->со И,

используя

5(4 —т, & —т’) == /[ аодо»5(оl,ог) exp [io:({1—1) — iv2(ti—l7)],

получаем

Р (Фан)==Р(Э со) =_{°:‹і… $(о, о) f:] dv dv’ exp [io (v —1) ] aa, (0,7, 7).

Используя

%(Qui, 0) =[[ drdr' exp [lo(1' —1) Kot exp[i(H+iy) (1— 1) ]ve X

K

:

X exp [H ('—1) ]o

— поглощение на частоте o, a==oUqotvg — вероятность превращения

возбужденного светом системы и/(е)==s (, @) — интенсивность ВОЗ-

буждающего света на частоте © (квадрат модуля фурье-компоненты),
получаем окончательно

Р(Фо) =а [ао / (о)х (Э о).

Таким образом, в рассматриваемом случае однофотонного процесса
образования провала, получаемый спектральный провал одинаков как

при выжигании одиночным импульсом, так и при стационарном выжи-

гании (в условиях отсутствия эффектов насыщения), если только дозы
выжигания на каждой частоте одинаковы. (Здесь доза — это суммар-
ное число фотонов за все время воздействия света на фотохромную
пленку).
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Отметим, что одиночный импульс Здёсь означает быстрое возбужде-
ние любой формы, лишь бы длительность его была короче времени фа-
зовой памяти среды. В частности, импульс может состоять из двух час-

тей — опорного и сигнального импульса голографической записи [. ].
В этом случае /() включает в себя должным образом интерференцион-
ный член.

Автор признательна К. К. Ребане за предложение темы исследова-

ния и В. В. Хижнякову за ценное обсуждение.
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