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−4 ìîëü/ë. Ïîêàçàíî, ÷òî ïðè âîçáóæäåíèè ðàçëè÷íûõó÷àñòêîâ ëèíèè ïîãëîùåíèÿ â äèàïàçîíå äëèí âîëí 760 ÷ 790 íì ìàêñèìóìû ñïåêòðîâñèãíàëîâ �åìòîñåêóíäíîãî �îòîííîãî ýõà ñäâèãàþòñÿ îòíîñèòåëüíî ìàêñèìóìà ñïåêòðàâîçáóæäàþùèõ èìïóëüñîâ êàê â ñòîêñîâó îáëàñòü (ïðè íàêà÷êå íà äëèíå âîëíû 765 íì),òàê è â àíòèñòîêñîâó îáëàñòü (ïðè íàêà÷êå íà äëèíå âîëíû 790 íì), è ïðåäëîæåí ñïîñîáêîãåðåíòíîãî àíòèñòîêñîâîãî ëàçåðíîãî îõëàæäåíèÿ ëåãèðîâàííûõ ïîëèìåðíûõ ïëåíîê.Êëþ÷åâûå ñëîâà: �åìòîñåêóíäíûé, ñàìîäè�ðàêöèÿ, �îòîííîå ýõî, ïîëèìåðíàÿïëåíêà, àíòèñòîêñ, îïòè÷åñêîå îõëàæäåíèå, �îíîíû.ÂâåäåíèåÝ��åêòèâíîå ðåøåíèå ïðîáëåìû ëàçåðíîãî îõëàæäåíèÿ òâåðäûõ òåë ïðè-âåäåò ê ñîçäàíèþ êîìïàêòíûõ òâåðäîòåëüíûõ îïòè÷åñêèõ ðå�ðèæåðàòîðîâ,ðàäèàöèîííî-ñáàëàíñèðîâàííûõ ëàçåðîâ è êâàíòîâûõ ýõî-ïðîöåññîðîâ, �óíêöèî-íèðóþùèõ áåç êðèîãåííûõ æèäêîñòåé. Ïåðâûé óñïåøíûé ýêñïåðèìåíò ïî îõëà-æäåíèþ ëàçåðíûì ñâåòîì òÿæåëîãî ìåòàë�ëóîðèäíîãî ñòåêëà, àêòèâèðîâàííî-ãî ðåäêîçåìåëüíûìè èîíàìè òðåõâàëåíòíîãî èòòåðáèÿ, áûë ïðîâåäåí â 1995 ã. âÑØÀ [1℄, è áûëà çàïàòåíòîâàíà ïðèíöèïèàëüíàÿ êîíñòðóêöèÿ ëàçåðíîãî ðå�ðèæå-ðàòîðà [2℄. Îòìåòèì, ÷òî íà âîçìîæíîñòü îõëàæäåíèÿ òâåðäîãî òåëà â îïòè÷åñêîìöèêëå ïîãëîùåíèÿ è àíòèñòîêñîâîé ëþìèíåñöåíöèè âïåðâûå óêàçàë Ï. Ïðèíãñõåéìâ 1929 ã., à ïîçäíåå, â 1950 ã., À. Êàñòëåð ïðåäëîæèë èñïîëüçîâàòü â êà÷åñòâå îï-òè÷åñêè àêòèâíîé ñðåäû äëÿ âûñîêîý��åêòèâíîãî îõëàæäåíèÿ ðåäêîçåìåëüíûåïðèìåñè [3, 4℄.Íàøè ðàçðàáîòêè ïðîáëåìû ëàçåðíîãî îõëàæäåíèÿ òâåðäûõ òåë íà÷àëèñü â1996 ã., ïðåäâàðèòåëüíûå èõ èòîãè íàøëè îòðàæåíèå â ìîíîãðà�èÿõ [5, 6℄. Ê íà-ñòîÿùåìó âðåìåíè ìàêñèìàëüíî äîñòèãíóòîå ýêñïåðèìåíòàëüíî ïîíèæåíèå òåìïå-ðàòóðû êðèñòàëëè÷åñêîãî îáðàçöà ñîñòàâëÿåò ïîðÿäêà 100
◦C, íà÷èíàÿ îò êîìíàò-íîé [7℄. Àêòèâíî èùóòñÿ íîâûå ðåæèìû è ïðåäëàãàþòñÿ íîâûå ñðåäû îõëàæäåíèÿäëÿ ïîâûøåíèÿ ý��åêòèâíîñòè îïòè÷åñêîãî õîëîäèëüíîãî öèêëà. Ñðåäè íèõ � ïî-ëóïðîâîäíèêè, â òîì ÷èñëå íàíîðàçìåðíûå ãåòåðîñòðóêòóðû, è êðèñòàëëè÷åñêèåíàíîïîðîøêè [8�11℄. Áîëüøèíñòâî ïðåäëîæåííûõ ñõåì ëàçåðíûõ ðå�ðèæåðàòîðîâÿâëÿþòñÿ íåêîãåðåíòíûìè, èç-çà ÷åãî èíòåíñèâíîñòü ïðîöåññà îõëàæäåíèÿ ïðîïîð-öèîíàëüíà ëèøü ÷èñëó ïðèìåñíûõ öåíòðîâ N . Èñêëþ÷åíèå ñîñòàâëÿåò ñõåìà, îñíî-âàííàÿ íà ðåæèìå îïòè÷åñêîãî ñâåðõèçëó÷åíèÿ [6℄. Â äàííîé ðàáîòå ìû ïðåäëàãàåìíîâóþ ñõåìó àíòèñòîêñîâà ðåæèìà êîãåðåíòíîãî ëàçåðíîãî îõëàæäåíèÿ ñ èíòåí-ñèâíîñòüþ, ïðîïîðöèîíàëüíîé êâàäðàòó ÷èñëà àêòèâíûõ ïðèìåñíûõ ìîëåêóë N2 .
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�èñ. 1. Ñòîêñîâ (à) è àíòèñòîêñîâ (á) ñäâèãè ñïåêòðà �åìòîñåêóíäíîãî îòêëèêà (ÏÔÔÝ,ÑÔÔÝ è ÑÑÄ) ïî îòíîøåíèþ ê ñïåêòðó âîçáóæäàþùèõ èìïóëüñîâ íà äëèíå âîëíû λ :765 íì (à) è 790 íì (á): I � èíòåíñèâíîñòü (îòí. åä.), 1 � ñïåêòð âîçáóæäàþùèõ èìïóëüñîâ,2 � ñïåêòð îòêëèêîâÈäåÿ îáñóæäàåìîãî ðåæèìà îõëàæäåíèÿ âîçíèêëà èç àíàëèçà ðåçóëüòàòîâ ýêñïåðè-ìåíòîâ ïî èçó÷åíèþ îñîáåííîñòåé ñïåêòðîâ ñèãíàëîâ �åìòîñåêóíäíîãî �îòîííîãîýõà â ïîëèìåðíîé ïëåíêå [13, 14℄. Â ÷àñòíîñòè, áûëî îáíàðóæåíî, ÷òî ñïåêòðûýõî-ñèãíàëîâ ñäâèíóòû â êîðîòêîâîëíîâóþ îáëàñòü ïî îòíîøåíèþ ê ñïåêòðàì âîç-áóæäàþùèõ èìïóëüñîâ.1. Êîãåðåíòíîå ëàçåðíîå îõëàæäåíèåëåãèðîâàííîé ïîëèìåðíîé ïëåíêè�àññìîòðèì ñïåêòðàëüíûå îñîáåííîñòè ñèãíàëîâ �åìòîñåêóíäíîãî �îòîííîãîýõà (ÏÔÝ) íà ýíåðãåòè÷åñêîì ïåðåõîäå S0 → S1 (íà äëèíå âîëíû 795 íì) ìî-ëåêóë �òàëîöèàíèíà ìàðêè HW 1009 â ïîëèìåðíîé ïëåíêå ïîëèâèíèëáóòåðàëÿïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå. Áûëî îáíàðóæåíî, ÷òî ñïåêòð ÏÔÝ èñïûòûâàë àí-òèñòîêñîâ ñäâèã ïî îòíîøåíèþ ê ñïåêòðó âîçáóæäàþùèõ èìïóëüñîâ íà âåëè÷èíó
3.5÷4 íì, ÷òî íå ìîæåò áûòü îáúÿñíåíî íåêîëëèíåàðíîñòüþ èìïóëüñîâ äðóã îòíî-ñèòåëüíî äðóãà. Íåäàâíî ýòè ñïåêòðàëüíûå èññëåäîâàíèÿ áûëè íàìè ïðîäîëæåíûíà íîâîì �åìòîñåêóíäíîì ýõî-ñïåêòðîìåòðå [15℄. Ñïåêòðû ñèãíàëîâ ñòèìóëèðîâàí-íîãî (ÑÔÔÝ) è ïåðâè÷íîãî (ÏÔÔÝ) �åìòîñåêóíäíîãî ýõà, à òàêæå ñèãíàëîâ ñà-ìîäè�ðàêöèè (ÑÑÄ) èññëåäîâàëèñü ïðè âîçáóæäåíèè ðàçëè÷íûõ ó÷àñòêîâ ëèíèèïîãëîùåíèÿ (â äèàïàçîíå 760 ÷ 790 íì). �åçóëüòàòû ýòèõ �åìòîñåêóíäíûõ ýõî-ýêñïåðèìåíòîâ (ïðè äëèòåëüíîñòè èìïóëüñîâ 60 �ñ) ïðèâåäåíû íà ðèñ. 1. Èç ðè-ñóíêà âèäíî, ÷òî ïðè ðåçîíàíñíîì âîçáóæäåíèè èìïóëüñàìè ðàçíûõ äëèí âîëíñäâèã ñïåêòðîâ ëèáî ñòîêñîâ (ðèñ. 1, a � λ = 765 íì), ëèáî àíòèñòîêñîâ (ðèñ. 1, á �
λ = 790 íì). Äàäèì èíòåðïðåòàöèþ äàííîãî îáñòîÿòåëüñòâà. Äëÿ ýòîãî îáðàòèì-ñÿ ê �îðìå îïòè÷åñêîé ëèíèè (S0 → S1 ) ïîãëîùåíèÿ ìîëåêóëû �òàëîöèàíèíà âïîëèìåðíîé ïëåíêå ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå, ïîêàçàííîé íà ðèñ. 2 [14℄.Âèäíî, ÷òî �åìòîñåêóíäíîå èìïóëüñíîå âîçáóæäåíèå íà äëèíå âîëíû 765 íìïîïàäàåò â ëåâóþ ÷àñòü ïîñëåäíåãî ¾ãîðáà¿ ëèíèè ïîãëîùåíèÿ, à íà äëèíå âîë-íû 790 íì � â ïðàâóþ ÷àñòü. Â äàëüíåéøåì ìû óáåäèìñÿ, ÷òî ó÷àñòîê âîçáóæ-äåíèÿ èìååò âàæíîå çíà÷åíèå äëÿ îáúÿñíåíèÿ õàðàêòåðà ñäâèãà. Èç ðèñ. 2 âèäíî,÷òî øèðèíà ñïåêòðà èìïóëüñà íà ïîëóâûñîòå ñîñòàâëÿåò 28 íì. �àçäåëèì ïîñëåä-íèé ¾ãîðá¿ ëèíèè ïîãëîùåíèÿ íà äâå ÷àñòè: ëåâóþ è ïðàâóþ. Âûñîòà âåðòèêàëüíîéëèíèè õàðàêòåðèçóåò ÷èñëî ìîëåêóë, ñîîòâåòñòâóþùèõ îïðåäåëåííîé äëèíå âîëíû.Ïðè ýòîì áóäåì ïîìíèòü, ÷òî áîëüøåé äëèíå âîëíû ñîîòâåòñòâóåò ìåíüøàÿ ÷àñòîòà(è, ñîîòâåòñòâåííî, âåëè÷èíà êâàíòà). Íà ëåâîé ñïåêòðàëüíîé ÷àñòè ïî ìåðå óâå-ëè÷åíèÿ äëèíû âîëíû ñóùåñòâåííî âîçðàñòàåò ÷èñëî ìîëåêóë, ïîãëîòèâøèõ èç èì-
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�èñ. 2. Ôîðìà ëèíèè ïîãëîùåíèÿ ìîëåêóë �òàëîöèàíèíà â ïîëèâèíèëáóòèðàëåâîé ïëåíêåâ äèàïàçîíå äëèí âîëí 600 ÷ 850 íì ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðåïóëüñà ýíåðãåòè÷åñêè ¾ñëàáûå¿ êâàíòû ñâåòà. Ïîýòîìó ñïåêòð îòêëèêà (ÏÔÔÝ,ÑÔÔÝ, ÑÑÄ), èñïóùåííîãî ýòîé ñïåêòðàëüíîé ÷àñòüþ, äîëæåí èñïûòûâàòü ñòîê-ñîâ ñäâèã. Òåïåðü îáðàòèìñÿ ê ïðàâîé ñïåêòðàëüíîé ÷àñòè. Çäåñü áîëüøèíñòâî ìî-ëåêóë ïîãëîùàþò ñâåò ìåíüøèõ äëèí âîëí (òî åñòü ïîãëîùàþò ýíåðãåòè÷åñêè áîëåå¾ñèëüíûå¿ êâàíòû ñâåòà). Ïîýòîìó ñëåäóåò îæèäàòü, ÷òî ñïåêòð îòêëèêà (ÏÔÔÝ,ÑÔÔÝ è ÑÑÄ) áóäåò èñïûòûâàòü àíòèñòîêñîâ ñäâèã.Òàêèì îáðàçîì, äëÿ ðåàëèçàöèè êîãåðåíòíîãî �åìòîñåêóíäíîãî îõëàæäåíèÿíàì ñëåäóåò âîçáóæäàòü ïðàâûé ñïåêòðàëüíûé ó÷àñòîê ïîñëåäíåãî ¾ãîðáà¿ ëè-íèè îïòè÷åñêîãî ïîãëîùåíèÿ, èçîáðàæåííîé íà ðèñ. 2.Îñíîâíûå óñëîâèÿ �åìòîñåêóíäíîãî êîãåðåíòíîãî ëàçåðíîãî îõëàæäåíèÿ îá-ñóæäàëèñü íàìè â [16℄. Ôèçè÷åñêàÿ êàðòèíà ïðîöåññà îõëàæäåíèÿ ñ ó÷åòîì äàííîéíàìè èíòåðïðåòàöèåé ñïåêòðàëüíûõ ñäâèãîâ çàêëþ÷àåòñÿ â ñëåäóþùåì.Ñòðóêòóðà óðîâíåé, ó÷àñòâóþùèõ â ïðîöåññå ïîãëîùåíèÿ è èñïóñêàíèÿ ñâåòàíà ïåðåõîäå S0 → S1 , ñîñòîèò èç ýëåêòðîííûõ ñîñòîÿíèé S0 è S1 è ïðèìûêàþùåãîê íèì íàáîðà ýëåêòðîííî-êîëåáàòåëüíûõ ïîäóðîâíåé. Äàæå ïðè òåìïåðàòóðå àáñî-ëþòíîãî íóëÿ ýëåêòðîí-�îíîííûå ëèíèè íå èñ÷åçàþò, ïîñêîëüêó �îòîïåðåõîäû ñðîæäåíèåì ýëåêòðîííîãî âîçáóæäåíèÿ è �îíîíà íå çàïðåùåíû ïðè íóëåâîé òåì-ïåðàòóðå. Ïîýòîìó îïòè÷åñêàÿ ïîëîñà ïîãëîùåíèÿ ïðèìåñíîé ìîëåêóëû â îáëàñòè0�0-ïåðåõîäà ïðè íèçêèõ òåìïåðàòóðàõ ñîñòîèò èç óçêîé áåñ�îíîííîé ëèíèè (ÁÔË)è øèðîêîãî �îíîííîãî êðûëà (ÔÊ). Ýòî êðûëî ðàñïîëàãàåòñÿ â îáëàñòè áîëüøèõäëèí âîëí ïî îòíîøåíèþ ê ÁÔË. Ïðè íèçêèõ òåìïåðàòóðàõ ýòî ñâÿçàíî ñ îòñóò-ñòâèåì çàñåëåííîñòè ýëåêòðîííî-êîëåáàòåëüíûõ ïîäóðîâíåé âáëèçè S1 . Ñ ðîñòîìòåìïåðàòóðû è, êàê ñëåäñòâèå, óâåëè÷åíèåì ýëåêòðîí-�îíîííîãî âçàèìîäåéñòâèÿýëåêòðîííî-êîëåáàòåëüíûå ïîäóðîâíè âáëèçè S1 íà÷èíàþò ïðèíèìàòü àêòèâíîåó÷àñòèå â ïðîöåññàõ ïîãëîùåíèÿ è èñïóñêàíèÿ ñâåòà. Ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðåèíòåíñèâíîñòü ÁÔË î÷åíü ìàëà è ïðàêòè÷åñêè âñÿ ýíåðãèÿ ñîñðåäîòî÷åíà â ñïåê-òðàëüíîé îáëàñòè ÔÊ, à âñÿ êàðòèíà ñêðûòà íåîäíîðîäíûì óøèðåíèåì. Îäíîðîä-íàÿ øèðèíà ýëåêòðîííîãî ïåðåõîäà ñîñòàâëÿåò íåñêîëüêî ãèãàãåðö. Âûñîêàÿ òåìïå-ðàòóðà îïðåäåëÿåò âèä �îíîííîãî ðàñïðåäåëåíèÿ â àìîð�íîé ìàòðèöå è çàñòàâëÿåòìîëåêóëû êîëåáàòüñÿ íà ðàçíûõ ÷àñòîòàõ. Ñïîñîáíîñòü ïðèìåñíîé ìîëåêóëû ñî-âåðøàòü êîëåáàíèÿ çàëîæåíà â íåé ïðèðîäîé è îïðåäåëÿåòñÿ ñëîæíîé õèìè÷åñêîéñòðóêòóðîé. ÔÊ õàðàêòåðèçóåò òó ñïåêòðàëüíóþ ðàçíèöó, êîòîðàÿ îòëè÷àåò ñïåêòðíåêîëåáëþùåéñÿ ìîëåêóëû îò ñïåêòðà ìîëåêóëû, ñîâåðøàþùåé êîëåáàíèÿ, à �îð-ìà ÔÊ îïðåäåëÿåò âñå âîçðàñòàþùóþ ðîëü ýëåêòðîííî-êîëåáàòåëüíûõ ïîäóðîâíåéâáëèçè ñîñòîÿíèÿ S1 â ïðîöåññàõ ïîãëîùåíèÿ è �ëóîðåñöåíöèè. Ïî ñóùåñòâó, ÔÊÿâëÿåòñÿ îäíîðîäíûì óøèðåíèåì ëèíèè. Åå øèðèíà ñîñòàâëÿåò ïîðÿäêà äåñÿòè
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