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Реальные свойства поверхности дифракционной решетки и отраже-
ние излучения от элементов конструкции в монохроматоре создают оп-
ределенный фон рассеянного излучения. Мы оценили, что при исполь-
зовании водородной лампы доля рассеянного излучения при длине
волны 160,8 нм составляет около 10~3.

Заключение

Применение неклассической дифракционной решетки позволяет соз-
дать вакуумный монохроматор весьма компактной конструкции для
широкого спектрального диапазона, который с успехом может приме-
няться для решения многих задач спектроскопии.

Автор глубоко благодарен П. Паасмяе, А. Вахт, X. Локко, Р. Рян-
кел и Н. Герулис за участие в работе при создании монохроматора.
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1. Стимулированное светове эхо (СЭ) проявляется в эксперименте
как запаздывающий во времени оптический отклик на возбуждение
системы примесных атомов или молекул последовательно тремя свето-
выми импульсами [ l>2 ]. Механизм возникновения СЭ можно предста-
вить как результат модуляции спектра третьего импульса за счет его
взаимодействия со спектральной решеткой, наведенной в неоднородно
уширенной полосе поглощения совместным когерентным действием
первых двух возбуждающих импульсов. Согласно преобразованию
Фурье отмеченная модуляция спектра и проявляется во временной за-
висимости прошедшего сигнала (точнее, затухания свободной поляри-
зации) в виде импульса СЭ. Если возбуждающие импульсы действуют
в моменты времени t\= 0, то СЭ наблюдается как чет-
вертый импульс в момент времени t 4 = t2-\-tz. СЭ когерентное явле-
ние, интенсивность которого зависит от процессов фазовой релаксации,
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нарушающих когерентность возбужденных светом атомных или моле-
кулярных состояний. Поэтому СЗ широко используется для изучения
указанных процессов [2~7 ]. Один из видов СЭ фотохимически акку-
мулированное стимулированное СЭ позволяет осуществлять прост-
ранственно-временную голографию сверхбыстрых процессов [ B ]. До-
стоинство метода СЭ возможность исследовать как медленные, так
и быстрые процессы релаксации при наличии неоднородного уширеиия.
Особенно перспективным в этой связи является метод [5-7, осно-
ванный на использовании спектрально широких лазерных импульсов
света с малым значением времени когерентности тс и делителя луча
совместно с линией задержки. Важно подчеркнуть, что в этом методе
временное разрешение при исследовании процессов релаксации не ог-
раничено длительностью самих импульсов т Р , а определяется, скорее,
временем когерентности возбуждающих импульсов, т. е. обратной ве-
личиной их спектральной ширины tc~a-1 . Например, при использова-
нии импульсов, имеющих спектральную ширину в несколько сотен об-
ратных сантиметров, время когерентности тс равно нескольким десят-
кам фемтосекунд. Поэтому метод СЭ с лазерными импульсами боль-
шой спектральной ширины может использоваться для изучения сверх-
быстрых процессов в веществе, таких, например, как колебательная
динамика молекулярных систем и кристаллов. В работе [ l2 ], где рас-
сматривается влияние колебаний ядер молекулярных систем и кристал-
лов на СЭ в пико- и субпикосекундной области, показано, что в обла-
сти очень малых времен t 2 и /3 гораздо меньших периодов колеба-
ний роль неоднородностей в системе могут играть колебательные
смещения ядер. При сильном электронно-колебательном взаимодейст-
вии СЭ будет наблюдаться не только на неоднородно уширенных, но
и на однородных полосах поглощения. Причина возникновения СЭ в
следующем: на начальном этапе колебательной релаксации в области
времени t, меньшем или порядка характерного времени дефазировки
~'Q)~ 1S“1/2

, электронная энергия изменяется гораздо меньше, чем ши-
рина полосы поглощения (ы средняя частота колебаний,
s безразмерные стоксовы потери). Поэтому при в актуальной
для дефазировки области времен колебания проявляются почти
как статические флуктуации, а колебательное уширение полосы по-
глощения как квазинеоднородное. В результате СЭ имеет конечную,
но малую в сравнении с характерным временем колебательной релак-
сации tr^> со -1 длительность. Целью данной работы является экспери-
ментальное наблюдение СЭ в кристалле КВг с F-центрами в типич-
ной системе с сильным электронно-колебательным взаимодействием
при резонансном оптическом переходе.

2. Источником широкополосного излучения служил лазер на кра-
сителе (ЛК), который накачивался эксимерным лазером на ХеСl. При
этом для достижения максимально широкого спектра генерации в ре-
зонаторе ЛК дифракционная решетка была заменена на зеркало с вы-
соким коэффициентом отражения. С использованием красителя рода-
мин С получена спектральная ширина 11 нм при генерации на длине
волны 604 нм. Такому спектру соответствует ширина пика автокорре-
ляционной функции импульсов возбуждения Тс~loo фс.

Импульсы ЛК направлялись в интерферометр типа Майкельсона,
где формировалась пара импульсов с волновыми векторами ki и к 2 ,

которые посылались на объект под углом 2° относительно друг друга
(рис. 1). Интервал между импульсами t\ 2 изменялся при помощи ре-
гулируемой линии задержки. Поскольку длительность импульсов
(Тр~lo нс) была гораздо больше, чем времена t\ 2 и tr, то в качестве
третьего зондирующего импульса выступала задняя часть второго им-
пульса. Сигнальный импульс СЭ наблюдался в направлении к3 =
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= 2k2 k t (при /i2>o) или в направлении kt = 2k 1—к2 (при tn<.o).
Односторонность сигнала позволяла отличать СЭ от явления самодиф-
ракции (подробно см. |[8 ]). Объектом исследования служил монокри-
сталл КВ • с F-центрами толщиной 0,7 мм и оптической плотностью
.0 = 0,9 при Я,=605 нм. Объект погружали в гелиевый криостат, где
температура поддерживалась около 2 К- Импульсы с частотой 10 Гц
и пиковой интенсивностью ~ 1 кВт фокусировались на площадь
~ 1 мм2

. Распространяющиеся в направлениях к 3 и к 4 сигналы СЭ
распределялись пространственной диафрагмой и попадали на фото-
умножитель. Интенсивности сигналов в зависимости от задержки tn
регистрировались при помощи стробирующего усилителя и микро-
ЭВМ [l3].

3. На рис. 2 представлены сигналы СЭ, зарегистрированные в на-
правлениях k 3=2k2— kj и k4=2k 1—k2 в зависимости от временной за-
держки tn между импульсами. При положительных значениях за-
держки tn ti— 1\ импульс в направлении к 2 поступал на образец
после импульса в направлении к ь а при прохождении в ходе сканиро-
вания задержки точки t\2 —o порядок поступления импульсов менялся
на обратный, что соответствует отрицательной задержке на рис. 2.
Сигналы в обоих направлениях сдвинуты относительно друг друга на

Рис. 1. Схема экспериментальной установки. 1 линия задержки, 2 светодели-
тель, 3 призма Френеля, 4 объект в криостате, 5 фотоумножитель, 6 стро-

бирующий усреднитель, 7 регистрирующее устройство.

Рис. 2. Интенсивность СЭ в направлениях k3 ==2k2—К (сплошная линия) и к 4 =

2к,—к 2 (штриховая линия) в зависимости от задержки t V2 между импульсами воз-
буждения ki и к2 .
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B+4 фс. Ширина кривой СЭ~IOO фс, что совпадает в пределах точ-
ности измерения с шириной пика автокорреляционной функции лазер-
ных импульсов, измеряемой по методике неколлинеарной генерации
второй гармоники в кристалле KDP. Форма измеряемого сигнала ока-
залась примерно симметричной, что также является следствием очень
короткого времени дефазировки Г 2 <СЮO фс в исследуемой системе.
Отметим, что измеряемый в данном эксперименте сигнал отклика мо-
жет, в принципе, помимо собственно СЭ содержать при t\ 2=+tc опреде-
ленный вклад простой самодифракции импульсов из-за наведенной све-
том пространственной интерференционной решетки. Однако, в этом
случае вклад должен быть незначительным, так как при комнатной
температуре сигнал самодифракции на дайной резонансной среде не
наблюдался. Признаком определяющего вклада СЭ в сигнал отклика
является также наблюдаемый четкий сдвиг максимумов интенсивности
сигналов в направлениях к3 и к 4 относительно нулевого значения за-
держки t\2. По измеренной величине этого сдвига ~8 фс и, учитывая
результаты теории [ l2 ], получаем оценку времени фазовой релаксации
для F-центра в кристалле КВг~ 10 фс.

Этот результат находится в хорошем согласии с теоретическими
оценками [ l2 ], согласно которым T2 ~(d~i s'l3 ~ 10~14 с. Отметим также,
что определенное нами значение Г 2 согласуется с данными работы
[ l4 ], где оценка скорости фазовой релаксации Г 2 <ДOO фс проведена
на основе профиля спектра горячей люминесценции. Для повышения
точности определения Т2 необходимо в дальнейшем уширить спектр
лазерного излучения до 1000—1500 см -1 .

Таким образом, впервые получено СЭ на широкой однородной по-
лосе поглощения F-центра в кристалле КВг. Это указывает на то, что
при сильном электронно-колебательном взаимодействии в актуальном
для дефазировки фемтосекундном интервале времен колебания ядер
проявляются как статические флуктуации энергии резонансного элект-
ронного перехода. При этом колебательное уширение полосы погло-
щения следует считать квазинеоднородным.

Автор благодарен Р. Каарли за постановку проблемы и поддержку,
П. Саари и В. Хижнякову за постоянный интерес и полезные обсуж-
дения.
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