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PÖÖRLEVAS ELEKTRIVÄLJAS

J. KIKAS. ENHANCEMENT OF THE ORIENTATIONAL SELECTIVITY OF SPECTRAL HOLE-
BURNING IN A ROTATING ELECTRIC FIELD

(Представил К. К. Ребане)

1. Фотовыжигание спектральных провалов (ФСП) [ l2 ] позволяет
осуществить высокодобротную селекцию примесей по частоте бесфо-
нонного перехода. В разупорядоченных матрицах (стеклах) степень
селекции может достигать 10s—l5—10 6 (отношение ширин неоднородной
спектральной полосы и однородной чисто электронной линии). Пред-

ставляет интерес использование та-
кой высокой добротности для улуч-
шения селективности и по другим па-
раметрам, например, по ориентациям
примесей в ориентационно неоднород-
ных системах. Ниже показано, что по-
вышение ориентационной селективно-
сти ФСП может быть достигнуто с по-
мощью приложения вращающегося
электрического поля.

2. Рассмотрим процесс ФСП в ос-
новной модели ([ 3 ], с. 237). Дополни-
тельно предполагаем следующее:

2.1. Однородный спектр поглоще-
ния содержит только лоренцеву бес-
фононную линию с шириной Г.

А. Угловое распределение резонансных (со =
=vo) центров при времени выжигания
У2я//тlсг и значениях Ed/T=0 (кривая /);

0,5 (2); 5 (5); 50 ( 4) и 500 (5). Приведено
меридиональное сечение (О<o<я/2, cp=const)
двумерного ориентационного распределения
р(со, 0, ф, t), нормированное на начальное зна-

чение Q= q (со, 0, cp, t) /q (со, 0, ф, 0).
Б. То же для неполностью резонансных цент-

ров ( I со —Vo I =Г).
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2.2. Актуальный переход является дипольным и линейно поляри-
зованным. Распределение направлений поглощающих диполей изотроп-
ное.

2.3. На переходе проявляется линейный Штарк-эффект, при этом

разница дипольных моментов основного и возбужденного состояний d
колинеарна моменту перехода.

2.4. Система возбуждается вертикально поляризованным монохро-
матическим светом частотой v 0 и интенсивностью /.

Легко показать, что изменяющаяся в процессе выжигания частотно-
ориентационная функция неоднородного распределения (ФНР) имеет
вид (см. также [ 4 ])

где t время и ц квантовый выход выжигания, о интегральное
сечение поглощения, со частота бесфононного перехода. © и ф
соответственно полярный и азимутальный углы, определяющие ориен-
тацию диполя поглощения. Система сферических координат выбрана
таким образом, что © изменяется от 0 до л (угол между вертикаль-
ным направлением и направлением диполя поглощения). «Ориентаци-
онный провал» определяется фактически множителем cos 2 © в экспо-
ненте. Из рисунка, А видно (кривая 1), что селективность выжигания
по углу 0 невысока.

3. Пусть теперь одновременно с монохроматическим светом к об-
разцу приложено электрическое поле напряженности Е, вектор кото-
рого вращается в горизонтальной плоскости с угловой скоростью
Й(/^>Й-I^>Г_1 ). Тогда в формуле (1) частоту со надо заменить на
измененную из-за Штарк-эффекта

Относительное изменение угловой ФНР для этого случая изображено
на рисунке, А для разных значений Ed, где видно повышение ориента-
ционной селективности с ростом Ed. Физическая причина роста ори-
ентационной селективности довольно простая. Только центры с раз-
ницей дипольных моментов d, перпендикулярной плоскости вращения
электрического поля, не испытывают штарковского сдвига частоты пе-
рехода. Остальные же центры на более или менее длительное времявыводятся из резонанса с монохроматическим светом, вследствие чего
понижается усредненная по периоду Аt' эффективность выжиганияПри маль>lХ временах выжигания и большом отношении Ed/T получаем

0 (to, 0, (p, t) =Q (o), 0, ф, 0) exp{ H
i.,,::, } • С )

to -> to-{-Ed sin 0 sin (СД'+фо ф) (2)
и произвести в экспоненте усреднение по периоду вращения At'
= 2jt/Q. В (2) d=\d\. В результате получим

Q (со, 0, ф, /) =q (со, 0, ф, 0) X
Г cos2 0 Г Z)+[Z) 2+r2 (vo — ш) 2 ] l/2 \l/2 \Хехр|_^а __-| вч.щъ-*)* 1 Ь (3)

где применено обозначение

D=Ezd2 sin 2 S-\- (Г/2) 2 (vo to) 2
.

Для резонансных центров
q (vo, 0, ф, /) =;Q (vo, ©, ф, 0) exp {—at~ llr\ta cos 2 0 [ (Г/2) z+Ezd2 sin 2 o]-*^T

(4)
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из формулы (4) следующее выражение для полуширины ориентацион-
ного провала @i/2 (угол, при котором доля выжженных центров в два
раза меньше по сравнению с 0= 0):

Вместе с тем для неполностью резонансных центров наблюдается
отличающаяся картина (рисунок, Б). Наиболее эффективно выжига-
ются центры, дипольный момент которых находится под определен-
ным углом относительно поляризации света. Это связано с синусои-
дальным законом модуляции частоты (2).

4. Приведем некоторые оценки для реальных систем. Влияние
электрического поля на спектральные провалы экспериментально ис-
следовалось в ряде работ [5~9 ]. По данным [B9 ], для молекулы хло-
рина в матрице поливинилбутирала при Т= 2 К Г~0,02 см -1 и про-
бойное напряжение матрицы составляет 5 • 105 В см -1 . Учитывая полу-
ченное в [B ] значение d= 0,25 Дебая, получаем т. е. ситуа-
цию, соответствующую кривым 4 на рисунке и являющуюся реально
достижимой. Следует, однако, отметить, что мы не знаем эффектив-
ного способа для регистрации суженных предложенным образом ори-
ентационных провалов. При обычных методах регистрации суженные
согласно (3), (4) ориентационные провалы свертываются с функциями
типа cos 2 0, что маскирует достигнутое сужение.

Автор благодарен К. К. Ребане за обсуждение и П. Труусалу за
помощь в численном расчете.
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	Рис. 2. Влияние одноосного сжатия на вращательную структуру бесфононной линии (0.2.0) в спектрах поглощения примеси NO2 при SК;X, Y или Z —направления векторов поляризации {ех, еу или ez соответственно) при регистрации спектров. Пунктир результат модельного расчета вращательной структуры.
	Рис. 3. Влияние температуры на вращательную структуру в спектрах поглощения линии (0.1.0) примеси М02 при сжатии (У— 1 кГ/мм2. Пунктиром отмечены рассчетные спектры. Нумерация линий находится в соответствии с рис. 5.
	Рис. 4. Зависимость интегральной (по вращательным компонентам) интенсивности поглощения 2Х от напряжения сжатия сг в Х-, Y- и Z-спектрах (см. также рис. 2). Крестики результат измерений лучом ky, кружочки лучом kx.
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	Рис. 5. Схема уровней одномерного ротатора в кристаллическом поле симметрии c2v, а также переходов, ответственных за вращательную структуру электронного перехода ХВ2—ХАХ примеси М02 в кристалле КСI. Рис. 6. Сдвиг 8 = B°е90 энергетических уровней молекул, ориентированных поперечно и параллельно оси сжатия, в зависимости от напряженности сжатия.
	Рис. 1. Температурные зависимости времен затухания хмк (1) и тМк’ (2) и соот ношения светосумм Smk'/Sm к (3) двух медленных компонентов затухания Лт-излу чения Iп+-центров в KI—In, KBr—ln и КС1—In.
	Рис. 2. Условия возбуждения и наблюдения Ат-люминесценции Iп+-центров в электрическом поле.
	Рис. 3. Зависимости времен затухания Хм к (А 1') и %мк' (2, ?) и соотношения светосумм SMk'/Smк (3, 3') двух медленных компонентов затухания Лг-излучения KI—In от напряженности электрического поля £Ц[loo] при 2,6 К (1—3) и 1,85 К (1'—3'). Измерено в условиях рис. 2 для / .
	Рис. 1. Слева: спектры свечения молекулы хинизарина в сверхзвуковой струе аргона (сверху) и в матрице н-октана (Г=l,B К, снизу) при возбуждении на колебательный подуровень 486 см-1. Цифры над пиками обозначают частоты участвующих в переходе Л, колебаний. На нижней части рисунка бесфононная линия сильно реабсорбирована. Справа: временной ход свечения молекулы в матрице на частоте линии горячей люминесценции (в спектре отмечена звездочкой).
	Рис. 2. То же самое, что и на рис. 1. Возбуждение на колебательный подуровень 531 см-1.
	Рис. 1. Приведенное поглощение кристалла КВг : Мп04 при 5К в полосе перехода IТ2—lА[ (а); вычисленные на основании спектра (а) и формулы (3) действительная (кривая 1) и мнимая (кривая 2) части функции комплексного показателя преломления Ф (б),
	Рис. 2. Профиль возбуждения полносимметричного колебания Vi примесной молекулы в спектре РКР; сплошная линия расчет с функцией Ф рис. 1; крестиками приведены экспериментальные значения при 5К (а); участок функции Ф рис. 1 показан В увеличенном масштабе (б).
	Рис. 3. Профили возбуждения, вычисленные во всей полосе перехода ХТ2—ХАХ для линии релеевского рассеяния (а) и линий РКР Vi (б), 2vj (в), 3vi (г) и 4v! (б). Крестиками показаны измеренные интенсивности линий при возбуждении с частотами 18400, 19435 и 19932 см-1.
	Рис. 4. Вычисленные (сплошные линии) и измеренные (крестики), по данным [s], профили возбуждения для квазилокального щелевого акустического фонона (б), краевого оптического фонона (в) и молекулярного колебания v 4 (г) в спектре РКР кристалла КВг : Мп04
	Рис. 5. Сопоставление измеренного приведенного поглощения перехода IТ2—lА\ и вычисленного по формуле (6) с использованием постоянных электронно-колебательного взаимодействия (таблица) и функций фононной плотности [6]. Параметры у=ls см-1 и Т—s К,
	Рис. 1. Схема наблюдения рельефа дна океана: О объект, N наблюдатель, 2Р разрешающая способность зрительной системы наблюдателя.
	Рис. 2. Наблюдения подводных объектов и образований через взволнованную поверхность океана: О объект, N —наблюдатель, Н высота наблюдателя, h глубина объекта, А точка пересечения линии ON с поверхностью океана, А/, Аа кажущиеся смещения объекта при наблюдении, 1,2 лучи, 2' кажущееся направление луча 2, В точка пересечения луча 2 при наблюдении через наклонный участок поверхности океана.
	Рис. 1.
	Рис. 2.
	Рис. 3.
	Рис. 4.
	Спектры однофононного рассеяния примесного кристалла КВг: МпОр при 5 К в параллельной Z(XX)Y (а) и перпендикулярной Z{XZ)Y (б) поляризациях при двух частотах возбуждения —l9 932 иl9 435 см-1 (верхние и нижние спектры в а и б соответственно). Спектральная ширина щели 1,5 см-1, регистрация 10 с/канал. в Теоретическое распределение фононной плотности в чистом кристалле КВг. На вставке приведена полоса примесного поглощения примесной молекулы МпО~ 4 в КВг при 5 К. Стрелками указаны положения частот возбуждения.
	Исправленные спектры флуоресценции перилена, интеркалированного в матрицу ДНК (а) и в стеклообразную смесь метанол—этанол (1:1) (б) при 5 К- Длина волны возбуждения 441,6 нм (частоты колебаний перилена в основном состоянии указаны в см-1). Спектры нормированы по максимуму 350 см-1.
	А. Угловое распределение резонансных (со = = vo) центров при времени выжигания У2я//тlсг и значениях Ed/T = 0 (кривая /); 0,5 (2); 5 (5); 50 (4) и 500 (5). Приведено меридиональное сечение (О<o<я/2, cp = const) двумерного ориентационного распределения р(со, 0, ф, t), нормированное на начальное значение Q= q (со, 0, cp, t) /q (со, 0, ф, 0). Б. То же для неполностью резонансных центров (I со—Vo I = Г).
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