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�Å�ÈÑÒ�ÀÖÈß ÑÓÁÔÅÌÒÎÑÅÊÓÍÄÍÛÕ ÏÅ�ÅÕÎÄÍÛÕÏ�ÎÖÅÑÑÎÂ ÌÅÒÎÄÀÌÈ ÍÅËÈÍÅÉÍÎ�ÎÊÎÌÁÈÍÀÖÈÎÍÍÎ�Î �ÀÑÑÅßÍÈßÀ. Ì. Æåëòèêîâ *Ôèçè÷åñêèé �àêóëüòåò, Ìåæäóíàðîäíûé ëàçåðíûé öåíòð,Ìîñêîâñêèé ãîñóäàðñòâåííûé óíèâåðñèòåò èì. Ì. Â. Ëîìîíîñîâà119992, Ìîñêâà, �îññèÿÏîñòóïèëà â ðåäàêöèþ 5 àïðåëÿ 2006 ã.Ïîêàçàíî, ÷òî ñâåðõáûñòðûå ïåðåõîäíûå ïðîöåññû ïðèâîäÿò ê êà÷åñòâåííîìó èçìåíåíèþ ñâîéñòâ íåëè-íåéíî-îïòè÷åñêîãî îòêëèêà êîìáèíàöèîííî-àêòèâíîé ñðåäû. Äëÿ áûñòðîïðîòåêàþùèõ ïðîöåññîâ ñ õàðàê-òåðíûìè âðåìåíàìè �àçîâîé ðåëàêñàöèè êîðî÷å ïåðèîäà ëàçåðíîãî ïîëÿ T0 = 2�=!, ãäå ! � íåñóùàÿ÷àñòîòà ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ, â íåëèíåéíî-îïòè÷åñêîì îòêëèêå ñðåäû íàðÿäó ñ ñèãíàëîì, ñâÿçàííûì ñêîìáèíàöèîííûì ðåçîíàíñîì, íàáëþäàåòñÿ âûñîêî÷àñòîòíàÿ ñîñòàâëÿþùàÿ, âîçíèêàþùàÿ çà ñ÷åò ìîäó-ëÿöèè äèïîëüíîãî ìîìåíòà íà ÷àñòîòå 2!. Ýòî ÿâëåíèå îòêðûâàåò âîçìîæíîñòü èñïîëüçîâàíèÿ ìåòîäîâíåëèíåéíîãî êîìáèíàöèîííîãî ðàññåÿíèÿ äëÿ îïòè÷åñêîé ðåãèñòðàöèè ïåðåõîäíûõ ïðîöåññîâ ñ ñóá�åì-òîñåêóíäíûì âðåìåííûì ðàçðåøåíèåì.PACS: 42.65.Wi, 42.81.Qb1. ÂÂÅÄÅÍÈÅÑâåðõêîðîòêèå èìïóëüñû ýëåêòðîìàãíèòíîãî èç�ëó÷åíèÿ, �îðìèðóåìûå ëàçåðíûìè èñòî÷íèêàìè, ÿâ�ëÿþòñÿ óíèêàëüíûì èíñòðóìåíòîì äëÿ èññëåäîâà�íèÿ áûñòðîïðîòåêàþùèõ ïðîöåññîâ â �èçèêå, õè�ìèè è áèîëîãèè [1�3℄. Ôåìòîñåêóíäíûå ëàçåðíûå èì�ïóëüñû âïåðâûå ïîçâîëèëè íàáëþäàòü â ðåàëüíîìâðåìåíè äèíàìèêó áûñòðîïðîòåêàþùèõ ýëåìåíòàð�íûõ ìîëåêóëÿðíûõ ïðîöåññîâ è ïîëó÷èòü ìãíîâåí�íûå ñíèìêè ìîëåêóë è ãðóïï àòîìîâ íà ðàçëè÷íûõñòàäèÿõ õèìè÷åñêèõ ðåàêöèé [4℄. Âðåìåíí�îå ðàçðå�øåíèå, îáåñïå÷èâàåìîå �åìòîñåêóíäíûìè ëàçåðíû�ìè èìïóëüñàìè, îêàçûâàåòñÿ äîñòàòî÷íûì äëÿ èñ�ñëåäîâàíèÿ ëþáûõ, äàæå ñàìûõ áûñòðûõ ïðîöåñ�ñîâ ìîëåêóëÿðíîé äèíàìèêè [5℄. Äëÿ èçó÷åíèÿ äèíà�ìèêè ýëåêòðîííîé ñèñòåìû âíóòðè àòîìîâ, îäíàêî,òðåáóþòñÿ èìïóëüñû äëèòåëüíîñòüþ êîðî÷å îäíîé�åìòîñåêóíäû � àòòîñåêóíäíûå èìïóëüñû (1 àñ == 10�18 ñ). �åíåðàöèÿ òàêèõ èìïóëüñîâ ñòàëà âîç�ìîæíîé [6, 7℄ íà îñíîâå íåëèíåéíî-îïòè÷åñêèõ âçà�èìîäåéñòâèé âûñîêîèíòåíñèâíûõ ñâåðõêîðîòêèõ ëà�çåðíûõ èìïóëüñîâ ëèøü â ïîñëåäíèå ãîäû.*E-mail: zheltikov�phys.msu.ru

Âðåìåíí�îå ðàçðåøåíèå øèðîêî ðàñïðîñòðàíåí�íûõ ìåòîäîâ îïòè÷åñêîé ñïåêòðîñêîïèè ñ èñïîëüçî�âàíèåì ðàçíåñåííûõ âî âðåìåíè èìïóëüñîâ íàêà÷�êè è çîíäèðóþùèõ èìïóëüñîâ [1�3℄ îïðåäåëÿåòñÿäëèòåëüíîñòüþ âðåìåíí�ûõ îãèáàþùèõ ëàçåðíûõ èì�ïóëüñîâ. Âûïîëíåííûå íåäàâíî ýêñïåðèìåíòû â îá�ëàñòè àòòîñåêóíäíîé �èçèêè [7�12℄, îäíàêî, ïîêàçû�âàþò, ÷òî äëÿ ëàçåðíûõ èìïóëüñîâ, ñîñòîÿùèõ âñåãîèç íåñêîëüêèõ öèêëîâ êîëåáàíèé îïòè÷åñêîãî ïîëÿ,èìåþòñÿ ïðèíöèïèàëüíî íîâûå âîçìîæíîñòè äëÿ ïî�âûøåíèÿ âðåìåíí�îãî ðàçðåøåíèÿ. Â óñëîâèÿõ, êîãäàâîçáóæäåíèå èëè èîíèçàöèÿ ñðåäû îñóùåñòâëÿåòñÿèìïóëüñîì äëèòåëüíîñòüþ êîðî÷å ïîëîâèíû ïåðèî�äà îïòè÷åñêîãî ïîëÿ, ðåçóëüòàò âîçäåéñòâèÿ ñâåðõêî�ðîòêîãî ëàçåðíîãî èìïóëüñà íà âîçáóæäåííóþ ñðåäóîêàçûâàåòñÿ çàâèñÿùèì îò �àçû ñâåòîâîãî ïîëÿ [8℄.Òàêàÿ çàâèñèìîñòü ïîçâîëÿåò ðåàëèçîâàòü ìåòîäèêèèçìåðåíèÿ äëèòåëüíîñòåé àòòîñåêóíäíûõ ðåíòãåíîâ�ñêèõ èìïóëüñîâ [8℄ è õàðàêòåðèçàöèè ïîëÿ ñâåòîâîéâîëíû [9℄, îñóùåñòâèòü óïðàâëåíèå ýëåêòðîííûìèâîëíîâûìè ïàêåòàìè [10℄, à òàêæå äîñòè÷ü ñóá�åì�òîñåêóíäíîãî ðàçðåøåíèÿ ïðè èññëåäîâàíèè áûñòðî�ïðîòåêàþùèõ ýëåêòðîííûõ ïðîöåññîâ â âîçáóæäåí�íûõ àòîìàðíûõ ñèñòåìàõ [11, 12℄.252



ÆÝÒÔ, òîì 130, âûï. 2 (8), 2006 �åãèñòðàöèÿ ñóá�åìòîñåêóíäíûõ ïåðåõîäíûõ ïðîöåññîâ : : :Â íàñòîÿùåé ðàáîòå èññëåäóþòñÿ âîçìîæíîñòèäîñòèæåíèÿ ñóá�åìòîñåêóíäíîãî âðåìåíí�îãî ðàçðå�øåíèÿ ìåòîäàìè íåëèíåéíîé îïòèêè. Â ðàìêàõ ìî�äåëè äâóõóðîâíåâûõ ñëàáîâçàèìîäåéñòâóþùèõ êâàí�òîâûõ ñèñòåì ðàññìîòðåíî íåëèíåéíî-îïòè÷åñêîåâçàèìîäåéñòâèå êîðîòêèõ ëàçåðíûõ èìïóëüñîâ ñêîìáèíàöèîííî-àêòèâíîé ñðåäîé. Ïîëó÷åííûå ðå�çóëüòàòû ïîêàçûâàþò, ÷òî ñâåðõáûñòðûå ïåðåõîä�íûå ïðîöåññû ïðèâîäÿò ê êà÷åñòâåííîìó èçìåíåíèþñâîéñòâ íåëèíåéíî-îïòè÷åñêîãî îòêëèêà êîìáèíàöè�îííî-àêòèâíîé ñðåäû. Â ÷àñòíîñòè, äëÿ ïðîöåññîâñ õàðàêòåðíûìè âðåìåíàìè �àçîâîé ðåëàêñàöèè êî�ðî÷å ïåðèîäà ëàçåðíîãî ïîëÿ T0 = 2�=!, ãäå ! �íåñóùàÿ ÷àñòîòà ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ, â íåëèíåé�íî-îïòè÷åñêîì îòêëèêå ñðåäû íàðÿäó ñ ñèãíàëîì,ñâÿçàííûì ñ êîìáèíàöèîííûì ðåçîíàíñîì, íàáëþäà�åòñÿ âûñîêî÷àñòîòíàÿ ñîñòàâëÿþùàÿ, âîçíèêàþùàÿçà ñ÷åò ìîäóëÿöèè äèïîëüíîãî ìîìåíòà íà ÷àñòî�òå 2!. Ýòî ÿâëåíèå îòêðûâàåò âîçìîæíîñòü îïòè÷å�ñêîé ðåãèñòðàöèè ñóá�åìòîñåêóíäíûõ ïåðåõîäíûõïðîöåññîâ ìåòîäàìè íåëèíåéíîãî êîìáèíàöèîííîãîðàññåÿíèÿ.2. ÔÎ�ÌÀËÈÇÌ ÌÀÒ�ÈÖÛ ÏËÎÒÍÎÑÒÈ ÈÀÌÏËÈÒÓÄÀ ÊÎ�Å�ÅÍÒÍÛÕÊÎËÅÁÀÍÈÉ�àññìîòðèì àíñàìáëü ñëàáîâçàèìîäåéñòâóþùèõäâóõóðîâíåâûõ ñèñòåì â ïðèñóòñòâèè ïîëÿ ëàçåðíî�ãî èçëó÷åíèÿ E. Ýâîëþöèÿ òàêîãî àíñàìáëÿ îïèñû�âàåòñÿ óðàâíåíèåì Ëèóâèëëÿ äëÿ êîìïîíåíò ìàòðè�öû ïëîòíîñòè �ij [13℄:��ij�t = i~ [�;H ℄ij +Xkl Rijkl ��kl � �(0)kl � : (1)Çäåñü èíäåêñû i, j, k, l ïðèíèìàþò çíà÷åíèÿ a è b,ñîîòâåòñòâóþùèå íà÷àëüíîìó è êîíå÷íîìó ñîñòîÿíè�ÿì äâóõóðîâíåâîé ñèñòåìû, Rijkl � ìàòðèöà ïîñòî�ÿííûõ çàòóõàíèÿ, �(0)ij � ðàâíîâåñíîå çíà÷åíèå �ij .�àìèëüòîíèàí â ïðàâîé ÷àñòè óðàâíåíèÿ (1) ìî�æåò áûòü ïðåäñòàâëåí â ñëåäóþùåì âèäå:H = H0 + V; (2)ãäå H0 � ãàìèëüòîíèàí íåâîçìóùåííîé ñèñòåìû âîòñóòñòâèå ïîëÿ, à îïåðàòîðV = �12(�0 + �0q)E2; (3)ó÷èòûâàåò âçàèìîäåéñòâèå ìåæäó ÷àñòèöàìè è ëà�çåðíûì ïîëåì E. Â âûðàæåíèè (3) ââåäåíà ðàâíîâåñ�

íàÿ ýëåêòðîííàÿ ïîëÿðèçóåìîñòü �0, êîëåáàòåëüíàÿêîîðäèíàòà q è ïàðàìåòð�0 = ����q �q=0 ;ñâÿçàííûé ñ ñå÷åíèåì êîìáèíàöèîííîãî ðàññåÿíèÿ÷àñòèö ðàññìàòðèâàåìîãî àíñàìáëÿ.Äëÿ àìïëèòóäû êîãåðåíòíûõ êîëåáàíèé â ðàñ�ñìàòðèâàåìîì àíñàìáëå âîñïîëüçóåìñÿ ñòàíäàðòíîéïðîöåäóðîé êâàíòîâîìåõàíè÷åñêîãî óñðåäíåíèÿ:Q � hqi = Tr(�q) =Xij �ijqji: (4)Äëÿ ãàðìîíè÷åñêîãî îñöèëëÿòîðà ñ ÷àñòîòîé êî�ëåáàíèé 
0 è ìàññîé M èìååìq2ab = ~(2M
0)�1;à óðàâíåíèå (1) èìååò âèäd2Qdt2 + 2T2 dQdt +
20Q = 12M �0nE2; (5)ãäå n = �aa � �bb � íîðìèðîâàííàÿ ðàçíîñòü íàñå�ëåííîñòåé ìåæäó óðîâíÿìè a è b.Åñëè âûçûâàåìûå ëàçåðíûì èçëó÷åíèåì èçìåíå�íèÿ ðàçíîñòè íàñåëåííîñòåé n ìàëû è ìîæíî ïî�ëîæèòü n = n0 = onst, óðàâíåíèå (5) ïðèâîäèò�ñÿ ê óðàâíåíèþ äëÿ àìïëèòóäû ìîëåêóëÿðíûõ êî�ëåáàíèé â êëàññè÷åñêîé ìîäåëè ýëåêòðîí-�îòîííîéñâÿçè, ïðåäëîæåííîé Ïëà÷åêîì [14℄. Â ýòîì ñëó÷àåðåøåíèå óðàâíåíèÿ (5) ìîæåò áûòü çàïèñàíî ÷åðåçèíòåãðàë Äþàìåëÿ:Q(t) = 1Z0 h(�)F (1� �) d�; (6)ãäå h(�) = n0M
 exp�� �T2� sin(Q�) (7)� �óíêöèÿ èìïóëüñíîãî îòêëèêà (�óíêöèÿ �ðèíà),
 = (
20 � T�22 )1=2,F (�) = 12 �0E2 (8)� âíåøíÿÿ ñèëà.Â ñëåäóþùèõ ðàçäåëàõ ìû âîñïîëüçóåìñÿ óðàâíå�íèÿìè (6)�(8) äëÿ âûÿñíåíèÿ âîçìîæíîñòè èñïîëü�çîâàíèÿ ìåòîäîâ íåëèíåéíîãî êîìáèíàöèîííîãî ðàñ�ñåÿíèÿ ñâåòà äëÿ ðåãèñòðàöèè áûñòðîïðîòåêàþùèõïðîöåññîâ â ñðåäå ñ ñóá�åìòîñåêóíäíûì ðàçðåøåíè�åì.253



À. Ì. Æåëòèêîâ ÆÝÒÔ, òîì 130, âûï. 2 (8), 20063. ÂÛÍÓÆÄÅÍÍÎÅ ÊÎÌÁÈÍÀÖÈÎÍÍÎÅ�ÀÑÑÅßÍÈÅ Â ÏÎËÅ ÑÂÅ�ÕÊÎ�ÎÒÊÈÕÈÌÏÓËÜÑÎÂÄëÿ ý��åêòèâíîãî êîãåðåíòíîãî âîçáóæäåíèÿêîìáèíàöèîííî-àêòèâíûõ êîëåáàíèé ñ ÷àñòîòîé 
äåéñòâóþùåå íà ñèñòåìó ñâåòîâîå ïîëå äîëæíî ñî�äåðæàòü ñïåêòðàëüíûå êîìïîíåíòû !1 è !2, ðàçäå�ëåííûå ñïåêòðàëüíûì èíòåðâàëîì 
. Äëÿ âûïîëíå�íèÿ ýòîãî óñëîâèÿ ìîæíî èñïîëüçîâàòü ðåæèì áèãàð�ìîíè÷åñêîé íàêà÷êè, â êîòîðîì ñ�àçèðîâàííîå âîç�áóæäåíèå êîëåáàíèé îñóùåñòâëÿåòñÿ ñ ïîìîùüþ ïà�ðû ëàçåðíûõ èìïóëüñîâ (íåîáÿçàòåëüíî êîðîòêèõ) ñíåñóùèìè ÷àñòîòàìè !1 è !2 [15℄. Â èìïóëüñíîì ðå�æèìå êîìáèíàöèîííîå âîçáóæäåíèå ñðåäû ïðîèçâî�äèòñÿ ñ ïîìîùüþ îäíîãî ñâåòîâîãî èìïóëüñà [16�18℄,øèðèíà ñïåêòðà êîòîðîãî ïðåâûøàåò ÷àñòîòó êîëå�áàíèé 
. Íèæå ìû ðàññìîòðèì âîçìîæíîñòè èì�ïóëüñíîãî ðåæèìà âûíóæäåííîãî êîìáèíàöèîííîãîðàññåÿíèÿ ñâåòà äëÿ îïòè÷åñêîé ðåãèñòðàöèè ñâåðõ�áûñòðûõ ïåðåõîäíûõ ïðîöåññîâ.Ïóñòü ñèñòåìà íàõîäèòñÿ ïîä äåéñòâèåì ëàçåðíî�ãî èìïóëüñà ñëåäóþùåãî âèäà:E = E0(t) os(!t): (9)Ñ ó÷åòîì �îðìóë (6)�(9) ïîëó÷àåì ñëåäóþùååâûðàæåíèå äëÿ àìïëèòóäû êîãåðåíòíûõ êîëåáàíèé:Q(t) = Qd(t) +Q2!(t); (10)ãäå Qd(t) / �02 1Z0 h(�)E20 (t� �) d�; (11)Q2!(t) / �02 1Z0 h(�) os [2!(t� �)℄E20 (t� �) d�: (12)Ïðè èìïóëüñíîì âîçáóæäåíèè êîìáèíàöèîííûõìîä ñ �óíêöèåé èìïóëüñíîãî îòêëèêà, èìåþùåé âèäçàòóõàþùèõ ãàðìîíè÷åñêèõ êîëåáàíèé ñ ÷àñòîòîé 
è âðåìåíåì ðåëàêñàöèèT2 > T0 = 2�
 � 1! ;âòîðîå ñëàãàåìîå â âûðàæåíèè (10) äëÿ àìïëèòóäûêîëåáàíèé Q ïðåíåáðåæèìî ìàëî ïî ñðàâíåíèþ ñïåðâûì:Q(t) � Qd(t) // �02 1Z0 exp�� �T2� sin(
�)E20 (t� �) d�: (13)

Äëÿ ïðåäåëüíîãî ñëó÷àÿ ëàçåðíûõ èìïóëüñîâ ñáåñêîíå÷íî ìàëîé äëèòåëüíîñòüþ,E0(t) = AÆ(t� t0);ïðî�èëüQ(t) ñîâïàäàåò ñ �óíêöèåé èìïóëüñíîãî îò�êëèêà:Q(t) = A2�(t� t0) sin [
(t� t0)℄�� exp [�(t� t0)=T2℄ ; (14)ãäå �(�) � ñòóïåí÷àòàÿ �óíêöèÿ Õåâèñàéäà.Äëÿ ëàçåðíîãî èìïóëüñà ãàóññîâîé �îðìû,E0(t) = A exp(�t2=�2);èìååìQ(t) / A2�0� exp� �28T 22 ��� exp�� tT2� exp��
2�28 ����exp �i
� �24T2 � t�� �� erf � �2p2 � 1T2 � 4t�2 + i
���� exp ��i
� �24T2 � t���� erf� �2p2 � 1T2 � 4t�2 � i
��� : (15)Â îòëè÷èå îò ñëó÷àÿ èìïóëüñà ñ áåñêîíå÷íî ìà�ëîé äëèòåëüíîñòüþ, ïðèâîäÿùåãî ê âðåìåíí�îìó ïðî��èëþ Q(t) ñî ñòóïåí÷àòûì �ðîíòîì, âðåìÿ íàðàñ�òàíèÿ âðåìåíí�îãî îòêëèêà ñèñòåìû íà ëàçåðíûé èì�ïóëüñ êîíå÷íîé äëèòåëüíîñòè îïðåäåëÿåòñÿ äëèòåëü�íîñòüþ ëàçåðíîãî èìïóëüñà. Ïðè ýòîì ñòóïåí÷àòàÿ�óíêöèÿ Õåâèñàéäà â âûðàæåíèè äëÿ Q(t) çàìåíÿ�åòñÿ èíòåãðàëîì îøèáîê erf(x). Ýêñïîíåíöèàëüíûéìíîæèòåëü exp(�t=T2), îïèñûâàþùèé äå�àçèðîâêóêîãåðåíòíûõ âîçáóæäåíèé â ñðåäå, â ÿâíîì âèäå �è�ãóðèðóåò â âûðàæåíèè (15). Òàêèì îáðàçîì, èìååòñÿâîçìîæíîñòü ïðÿìîãî èçìåðåíèÿ âðåìåíè T2. Îäíà�êî ðàçðåøåíèå òàêîãî èçìåðåíèÿ îïðåäåëÿåòñÿ äëè�òåëüíîñòüþ èìïóëüñà � .Îãðàíè÷åíèÿ íà âðåìåíí�îå ðàçðåøåíèå èçìåðå�íèÿ âðåìåíè äå�àçèðîâêè, ñâÿçàííûå ñ êîíå÷íîéäëèòåëüíîñòüþ ëàçåðíîãî èìïóëüñà, ïîêàçàíû íàðèñ. 1. Êðåñòèêàìè (ëèíèÿ 1 ) ïîêàçàíà �óíêöèÿ èì�ïóëüñíîãî îòêëèêà äëÿ áûñòðîãî ïåðåõîäíîãî ïðî�öåññà, ñîîòâåòñòâóþùåãî ñèëüíî äåìï�èðîâàííîìóãàðìîíè÷åñêîìó îñöèëëÿòîðó ñ âðåìåíåì ðåëàêñà�öèè T2 = 1=
. Äëÿ ëàçåðíûõ èìïóëüñîâ äëèòåëüíî�ñòüþ � = 0:5T2 âðåìåíí�àÿ çàâèñèìîñòü àìïëèòóäû254
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�èñ. 1. Ôóíêöèÿ èìïóëüñíîãî îòêëèêà (ëèíèÿ 1 ) èàìïëèòóäà êîãåðåíòíûõ êîëåáàíèé (ëèíèè 2, 3 ) äëÿT2
 = 1, T2! = 11, � = 0:5T2 (2 ), � = 3T2 (3 )êîãåðåíòíûõ êîëåáàíèé (ëèíèÿ 2 ) òî÷íî âîñïðîèç�âîäèò �óíêöèþ èìïóëüñíîãî îòêëèêà (ëèíèÿ 1 ). Òà�êèì îáðàçîì, â ýòîì ðåæèìå èìååòñÿ âîçìîæíîñòüïðÿìîãî èçìåðåíèÿ èìïóëüñíîãî îòêëèêà ñèñòåìû.Äëÿ ëàçåðíûõ èìïóëüñîâ äëèòåëüíîñòüþ � = 3T2øèðèíà âðåìåíí�îãî ïðî�èëÿ �óíêöèè Q(t) (ëèíèÿ3 ) çàìåòíî ïðåâûøàåò øèðèíó �óíêöèè èìïóëüñíî�ãî îòêëèêà. Èçìåðåíèå âðåìåíè T2 ïðè ýòîì âîçìîæ�íî òîëüêî íà õâîñòàõ �óíêöèè Q(t) è òðåáóåò çíà�÷èòåëüíîãî äèíàìè÷åñêîãî äèàïàçîíà ñèñòåìû ðåãè�ñòðàöèè è ñåëåêòèâíîñòè âîçáóæäåíèÿ èññëåäóåìîãîòèïà êîëåáàíèé.4. �Å�ÈÑÒ�ÀÖÈßÑÓÁÔÅÌÒÎÑÅÊÓÍÄÍÛÕ ÏÅ�ÅÕÎÄÍÛÕÏ�ÎÖÅÑÑÎÂ�àññìîòðèì âîçìîæíîñòè ðåãèñòðàöèè ñâåðõ-áûñòðûõ ïåðåõîäíûõ ïðîöåññîâ ñ ïîìîùüþ êîãå�ðåíòíîãî âîçáóæäåíèÿ êîìáèíàöèîííûõ êîëåáàíèéñ àìïëèòóäîé, îïèñûâàåìîé âûðàæåíèÿìè (10)�(12).Ïîêàæåì, ÷òî òàêàÿ âîçìîæíîñòü îïðåäåëÿåòñÿ ñî�îòíîøåíèåì ìåæäó âðåìåíåì �àçîâîé ðåëàêñàöèèT2 è ïåðèîäîì ñâåòîâîãî ïîëÿ T0.Íà ðèñ. 2à ïðåäñòàâëåíû âðåìåíí�ûå çàâèñè�ìîñòè Q, Qd è Q2!, ðàññ÷èòàííûå äëÿ ñëó÷àÿT2 = � = 13=! = 2:1T0. Â ýòîì ñëó÷àå âêëàä Q2! âïîëíóþ àìïëèòóäó êîãåðåíòíûõ êîëåáàíèé Q ïðåíå�áðåæèìî ìàë ïî ñðàâíåíèþ ñ âêëàäîì Qd. Ôóíêöèÿèìïóëüñíîãî îòêëèêà, ñîîòâåòñòâóþùàÿ ðàññìàòðè�âàåìîìó ñîîòíîøåíèþ ìåæäó âðåìåíåì äå�àçèðîâ�êè, äëèòåëüíîñòüþ èìïóëüñà è ïåðèîäîì ñâåòîâîãîïîëÿ, ïîêàçàíà øòðèõîâîé ëèíèåé íà ðèñ. 3à. Âðå�ìåíí�îé ïðî�èëü �óíêöèè Q(t) â ðàññìàòðèâàåìîì

ñëó÷àå (ñïëîøíàÿ ëèíèÿ íà ðèñ. 3à) ñóùåñòâåííî îò�ëè÷àåòñÿ îò ïðî�èëÿ �óíêöèè èìïóëüñíîãî îòêëè�êà. Â ñëó÷àå ñâåðõáûñòðûõ ïåðåõîäíûõ ïðîöåññîâ ñâðåìåíåì ðåëàêñàöèè T2 < T0 ñèòóàöèÿ ìåíÿåòñÿ.Âòîðîå ñëàãàåìîå â âûðàæåíèè (10) ïåðåñòàåò áûòüïðåíåáðåæèìî ìàëûì ïî ñðàâíåíèþ ñ ïåðâûì ñëàãà�åìûì. Ñ �èçè÷åñêîé òî÷êè çðåíèÿ ýòî îçíà÷àåò, ÷òîâûñîêî÷àñòîòíàÿ ìîäóëÿöèÿ äèïîëüíîãî ìîìåíòà íà÷àñòîòå 2! íà÷èíàåò äàâàòü çàìåòíûé âêëàä â ñóì�ìàðíóþ àìïëèòóäó êîãåðåíòíûõ êîëåáàíèé. Â ýòîìðåæèìå êàæäûé èç öèêëîâ êîëåáàíèé äèïîëüíîãîìîìåíòà ñ ÷àñòîòîé 2! îáåñïå÷èâàåò ñâåðõêîðîòêèéèìïóëüñ âîçìóùåíèÿ, îñóùåñòâëÿþùèé çîíäèðîâà�íèå ñâåðõáûñòðûõ ïåðåõîäíûõ ïðîöåññîâ â ñðåäå.Äëÿ áîëåå äåòàëüíîãî àíàëèçà ýòîé âîçìîæíî�ñòè ðàññìîòðèì ñâåðõáûñòðûé ïåðåõîäíûé ïðîöåñññ âðåìåíåì �àçîâîé ðåëàêñàöèè T2 < 2�=
. Äëÿ òà�êîãî ïðîöåññà ìíîæèòåëü sin(
�), âõîäÿùèé â �óíê�öèþ èìïóëüñíîãî îòêëèêà h(�), ìîæåò áûòü àïïðîê�ñèìèðîâàí ïåðâûì ÷ëåíîì ñâîåãî ñòåïåííîãî ðàçëî�æåíèÿ, sin(
�) � 
�:Òîãäà äëÿ ëàçåðíîãî èìïóëüñà âèäà (9) ñ ïðîèç�âîëüíîé �îðìîé îãèáàþùåé, ÿâëÿþùåéñÿ ìåäëåí�íîé �óíêöèåé íà ìàñøòàáå âðåìåíè T2, òàê ÷òîE0(t� �) � E0(t);èíòåãðèðîâàíèå â âûðàæåíèè (11) ïðèâîäèò ê ñëåäó�þùåìó ðåçóëüòàòó:Qd(t) / �0T 22E20(t): (16)Âû÷èñëåíèå ïðè òåõ æå ïðåäïîëîæåíèÿõ èíòå�ãðàëà â âûðàæåíèè (12) äàåòQ2!(t) / �0T 22E20(t)1 + (2!T2)2 sin(2!t+  ); (17)ãäå  = artg �(4!T2)�1 � !T2� :Êàê ñëåäóåò èç �îðìóë (16) è (17), âûñîêî÷àñ-òîòíàÿ ñîñòàâëÿþùàÿ êîãåðåíòíûõ êîëåáàíèé ïðå�íåáðåæèìî ìàëà ïî ñðàâíåíèþ ñ âåëè÷èíîé Qd, îò�âåòñòâåííîé çà ÿâëåíèå âûíóæäåííîãî êîìáèíàöèîí�íîãî ðàññåÿíèÿ, äî òåõ ïîð ïîêà âûïîëíÿåòñÿ óñëî�âèå T2 � (2!)�1 (ñì. ðèñ. 2à). Îäíàêî äëÿ ïåðåõîä�íûõ ïðîöåññîâ ñ âðåìåíåì äå�àçèðîâêè T2, ñðàâíè�ìûì èëè ìåíüøèì âðåìåíè (2!)�1, âûñîêî÷àñòîò�íàÿ ñîñòàâëÿþùàÿ êîëåáàíèé ñòàíîâèòñÿ çàìåòíîéíà �îíå êîìáèíàöèîííîé ñîñòàâëÿþùåé êîëåáàíèé(ðèñ. 2á ). Âðåìåííîé ïðî�èëü Q(t) â ýòîì ðåæèìå255
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�èñ. 2. Âðåìåíí�àÿ çàâèñèìîñòü àìïëèòóä Q (ëèíèÿ 1 ), Q2! (ëèíèÿ 2 ) è Qd (ëèíèÿ 3 ) äëÿ êîãåðåíòíûõ êîëåáàíèéñ ÷àñòîòîé 
, âîçáóæäàåìûõ ëàçåðíûì èìïóëüñîì (9) ñ íåñóùåé ÷àñòîòîé ! = 4:33
 è äëèòåëüíîñòüþ � = 13=!.Âðåìÿ äå�àçèðîâêè êîãåðåíòíûõ êîëåáàíèé ñîñòàâëÿåò T2 = 13=! (à) è 1:3=! (á )îêàçûâàåòñÿ ïðîìîäóëèðîâàí ñ ÷àñòîòîé 2! (ðèñ. 2áè 3á ). Íàëè÷èå òàêîé ìîäóëÿöèè ìîæåò áûòü èñïîëü�çîâàíî äëÿ îïòè÷åñêîé ðåãèñòðàöèè ñâåðõáûñòðûõïåðåõîäíûõ ïðîöåññîâ.5. ÎÏÒÈ×ÅÑÊÀß �Å�ÈÑÒ�ÀÖÈßÂÛÑÎÊÎ×ÀÑÒÎÒÍÎÉÑÎÑÒÀÂËßÞÙÅÉ ÊÎ�Å�ÅÍÒÍÛÕÊÎËÅÁÀÍÈÉÎäèí èç âîçìîæíûõ ñïîñîáîâ ðåãèñòðàöèè2!-ñîñòàâëÿþùåé êîãåðåíòíûõ êîëåáàíèé ìîæåòáûòü îñíîâàí íà èçìåðåíèè ìîäóëÿöèè �àçû ïðîá�íîãî èìïóëüñà â ñðåäå ñ íàâåäåííîé êîðîòêèìëàçåðíûì èìïóëüñîì âîëíîé êîãåðåíòíûõ êîëåáà�íèé Q. Â îòëè÷èå îò êåððîâñêîé íåëèíåéíîñòè,îòîáðàæàþùåé âðåìåíí�îé ïðî�èëü îãèáàþùåéèíòåíñèâíîñòè èìïóëüñà íàêà÷êè íà ïðî�èëü �àçûïðîáíîãî èìïóëüñà, âûñîêî÷àñòîòíûå îñöèëëÿöèèäèïîëüíîãî ìîìåíòà ïðèâîäÿò ê ãàðìîíè÷åñêîìóçàêîíó ìîäóëÿöèè �àçû ñâåòîâîãî ïîëÿ.Äëÿ èëëþñòðàöèè ýòîé âîçìîæíîñòè ðàññìîòðèìïðîáíûé èìïóëüñEp = A(t; z) [exp(i!pt� ikz) + ..℄ ; (18)ðàñïðîñòðàíÿþùèéñÿ âäîëü îñè z â ñðåäå ñ íàâåäåí�íûìè ëàçåðíûì ïîëåì êîãåðåíòíûìè êîëåáàíèÿìè,îïèñûâàåìûìè âûðàæåíèåì (10).Íåëèíåéíàÿ ïîëÿðèçàöèÿ ñðåäû, ïðèâîäÿùàÿ êìîäóëÿöèè �àçû ïðîáíîãî ïîëÿ, èìååò âèäP / n0�0Q3Ep: (19)

Óðàâíåíèå äëÿ àìïëèòóäû ïðîáíîãî ïîëÿ çàïè�øåì â ñëåäóþùåì âèäå [13, 15℄:�A�z + 1up �A�t = �iQ3 �t� zu�A; (20)ãäå  � êîý��èöèåíò íåëèíåéíîñòè, u è up � ãðóï�ïîâûå ñêîðîñòè ñîîòâåòñòâåííî èìïóëüñà íàêà÷êè èïðîáíîãî èìïóëüñà.Ïðåíåáðåãàÿ ý��åêòàìè ãðóïïîâîé ðàññòðîéêè èââîäÿ âðåìÿ â ñîïðîâîæäàþùåé ñèñòåìå êîîðäèíàò,� = t� z=u, ïîëó÷èì ñëåäóþùåå ðåøåíèå óðàâíåíèÿ(27):B(�; z) = B(�; 0) exp f�i [�d(�; z)+�2!(�; z)℄g : (21)Ïåðâîå ñëàãàåìîå â âûðàæåíèè (21),�d(�; z) / zn0�0T 22E20(�); (22)àíàëîãè÷íî âûðàæåíèþ, îïèñûâàþùåìó íåëèíåé�íûé ñäâèã �àçû â ñðåäå ñ êåððîâñêîé íåëèíåéíî�ñòüþ. Âòîðîå ñëàãàåìîå â âûðàæåíèè (21) èìååò âèä�2!(�; z) / zn0 �0T 22E20(�)1 + (2!T2)2 sin(2!� +  ): (23)Ñðàâíåíèå âûðàæåíèé (22) è (23) ïîêàçûâàåò,÷òî �àçîâûé ñäâèã �2!(�; z) íà÷èíàåò èãðàòü çàìåò�íóþ ðîëü íà �îíå �d(�; z) â ðåæèìå, êîãäà âðåìÿT2 ñòàíîâèòñÿ ñðàâíèìûì ñ âðåìåíåì (2!)�1. Àíà�ëîãè÷íî íåëèíåéíîìó ñäâèãó �àçû, èíäóöèðóåìîìóêåððîâñêîé íåëèíåéíîñòüþ, �àçîâûé ñäâèã �d(�; z)ïðîïîðöèîíàëåí èíòåíñèâíîñòè èçëó÷åíèÿ íàêà÷êè256
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�èñ. 3. Âðåìåíí�àÿ çàâèñèìîñòü àìïëèòóäû êîãå-ðåíòíûõ êîëåáàíèé Q (ñïëîøíàÿ ëèíèÿ) ñ ÷àñòî-òîé 
, âîçáóæäàåìûõ ëàçåðíûì èìïóëüñîì (9) ñíåñóùåé ÷àñòîòîé ! = 4:33
 è äëèòåëüíîñòüþ� = 13=!. Âðåìÿ äå�àçèðîâêè êîãåðåíòíûõ êîëåáà-íèé ñîñòàâëÿåò T2 = 13=! (à) è 1:3=! (á ). Øòðèõî-âîé ëèíèåé ïîêàçàíà �óíêöèÿ èìïóëüñíîãî îòêëèêàäëÿ èññëåäóåìûõ êîãåðåíòíûõ êîëåáàíèéè ëèíåéíî óâåëè÷èâàåòñÿ ñ ðàññòîÿíèåì, ïðîõîäè�ìûì èìïóëüñîì â ñðåäå. Â �àçîâûé ñäâèã �2!(�; z)âõîäèò ìíîæèòåëü sin(2!� +  ), ñîäåðæàùèé ãàð�ìîíè÷åñêóþ çàâèñèìîñòü îò âðåìåíè. Â ÷àñòîòíîìïðåäñòàâëåíèè ýòî ñîîòâåòñòâóåò ïîÿâëåíèþ â ñïåê�òðå ïðîáíîãî ïîëÿ áîêîâûõ êîìïîíåíò íà ÷àñòîòàõ!p � 2m! ñ öåëûì m.Â ïðèáëèæåíèèE20 (�) = E20(��);ãäå �� � çíà÷åíèå ïåðåìåííîé � âáëèçè ìàêñèìóìàèíòåíñèâíîñòè ñâåòîâîãî èìïóëüñà, èìååìB(�; z) = B(�; 0) exp [�i�d(�; z)℄��Xm [Jm(�) + imJm(� tg )℄ exp(�2im!�); (24)ãäå � = zn0 �0T 22E20 (0)1 + (2!T2)2 os : (25)Êàê ñëåäóåò èç âûðàæåíèÿ (24), ñïåêòð ïðîáíîãîèìïóëüñà èñïûòûâàåò óøèðåíèå, àíàëîãè÷íîå óøè�ðåíèþ, íàáëþäàåìîìó â óñëîâèÿõ �àçîâîé ñàìîìî�äóëÿöèè, è îïèñûâàåìîå �àêòîðîì exp[�i�d(�; z)℄.Îäíîâðåìåííî â ñïåêòðå ïðîáíîãî ïîëÿ âîçíèêàþòáîêîâûå êîìïîíåíòû íà ÷àñòîòàõ !p � 2m!. Àìïëè�òóäû ýòèõ êîìïîíåíò îïèñûâàþòñÿ, ñîãëàñíî âûðà�æåíèþ (24), �óíêöèÿìè Áåññåëÿ ñîîòâåòñòâóþùåãî

ïîðÿäêà. Ñ ó÷åòîì ñâîéñòâ �óíêöèé Áåññåëÿ àìïëè�òóäû áîêîâûõ êîìïîíåíò ïåðâîãî ïîðÿäêà, âîçíèêà�þùèõ íà ÷àñòîòàõ !p � 2!, ñòàíîâÿòñÿ ñîïîñòàâè�ìûìè ñ àìïëèòóäîé ñïåêòðàëüíîé êîìïîíåíòû íàíåñóùåé ÷àñòîòå ïðîáíîãî èìïóëüñà ïðè âûïîëíå�íèè óñëîâèÿ n0�0T 22E20 (0)1 + (2!T2)2 L � 1;ãäå L � ðàññòîÿíèå, ïðîõîäèìîå ïðîáíûì èìïóëü�ñîì â âîçáóæäåííîé ñðåäå.Â èäåéíîì ïëàíå ðàññìîòðåííûé ìåòîä ðåãèñòðà�öèè ñâåðõáûñòðûõ ïåðåõîäíûõ ïðîöåññîâ àíàëîãè�÷åí èñïîëüçóåìîé â àòòîñåêóíäíîé ñïåêòðîñêîïèèè ìåòðîëîãèè òåõíèêå êðîññ-êîððåëÿöèè ðåíòãåíîâ�ñêèõ àòòîñåêóíäíûõ èìïóëüñîâ ñî ñâåðõêîðîòêèìèèìïóëüñàìè ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ, â îñíîâå êîòîðîéëåæèò çàâèñèìîñòü âèäà ðàñïðåäåëåíèÿ �îòîýëåê�òðîíîâ ïî èìïóëüñàì îò àáñîëþòíîé �àçû ëàçåðíîãîïîëÿ [10; 11℄. Ïî àíàëîãèè ñ ìåòîäàìè àòòîñåêóíäíîéìåòðîëîãèè îïòè÷åñêèå ìåòîäû âðåìÿ-ðàçðåøåííûõèçìåðåíèé ìîãóò áûòü èñïîëüçîâàíû äëÿ ðåãèñòðà�öèè ñâåðõáûñòðûõ ïåðåõîäíûõ ïðîöåññîâ ñ âðåìåíà�ìè ðåëàêñàöèè, ìåíüøèìè ïîëîâèíû ïåðèîäà ñâåòî�âîãî ïîëÿ. 6. ÇÀÊËÞ×ÅÍÈÅÀíàëèç âçàèìîäåéñòâèÿ ñâåðõêîðîòêèõ ëà�çåðíûõ èìïóëüñîâ ñ êîìáèíàöèîííî-àêòèâíîéñðåäîé ïîêàçûâàåò, ÷òî ñâåðõáûñòðûå ïåðåõîäíûåïðîöåññû ïðèâîäÿò ê êà÷åñòâåííîìó èçìåíåíèþñâîéñòâ íåëèíåéíî-îïòè÷åñêîãî îòêëèêà êîìáèíà-öèîííî-àêòèâíîé ñðåäû. Äëÿ áûñòðîïðîòåêàþùèõïðîöåññîâ ñ õàðàêòåðíûìè âðåìåíàìè �àçîâîé ðå�ëàêñàöèè êîðî÷å ïåðèîäà ëàçåðíîãî ïîëÿ T0 = 2�=!â íåëèíåéíî-îïòè÷åñêîì îòêëèêå ñðåäû íàðÿäó ññèãíàëîì, ñâÿçàííûì ñ êîìáèíàöèîííûì ðåçîíàí�ñîì, íàáëþäàåòñÿ âûñîêî÷àñòîòíàÿ ñîñòàâëÿþùàÿ,âîçíèêàþùàÿ çà ñ÷åò ìîäóëÿöèè äèïîëüíîãî ìî�ìåíòà íà ÷àñòîòå 2!. Ýòî ÿâëåíèå îòêðûâàåòâîçìîæíîñòü èñïîëüçîâàíèÿ ìåòîäîâ íåëèíåéíî�ãî êîìáèíàöèîííîãî ðàññåÿíèÿ äëÿ îïòè÷åñêîéðåãèñòðàöèè ïåðåõîäíûõ ïðîöåññîâ ñ ñóá�åìòîñå�êóíäíûì âðåìåííûì ðàçðåøåíèåì.�àáîòà âûïîëíåíà ïðè ïîääåðæêå �ÔÔÈ(ãðàíòû ��06-02-16880-a, 04-02-39002-�ÔÅÍ2004è 05-02-90566-ÍÍÑ), Ôåäåðàëüíîé öåëåâîé íà-ó÷íî-òåõíè÷åñêîé ïðîãðàììû �Ô (êîíòðàêò�02.434.11.2010), ÈÍÒÀÑ (ãðàíòû ��03-51-5037 è03-51-5288), à òàêæå ãðàíòà Àìåðèêàíñêîãî �îíäàãðàæäàíñêèõ èññëåäîâàíèé è ðàçðàáîòîê (CRDF,ïðîåêò �RUP2-2695).5 ÆÝÒÔ, âûï. 2 (8) 257



À. Ì. Æåëòèêîâ ÆÝÒÔ, òîì 130, âûï. 2 (8), 2006ËÈÒÅ�ÀÒÓ�À1. Few-Cyle Laser Pulse Generation and Its Applia-tions, ed. by F. X. K�artner, Springer, Berlin (2004).2. J.-C. Diels and W. Rudolph, Ultrashort LaserPhenomena, Aademi Press, San Diego (1996).3. À. Ì. Æåëòèêîâ, Ñâåðõêîðîòêèå èìïóëüñû è ìåòî�äû íåëèíåéíîé îïòèêè, Íàóêà, Ìîñêâà (2006).4. A. H. Zewail, Femtohemistry � Ultrafast Dynamisof the Chemial Bond, Vols. I and II, World Sientifi,New Jersey, Singapore (1994).5. Femtohemistry & Femtobiology, ed. by V. Sundstr�om,World Sientifi, Singapore (1997).6. P. M. Paul, E. S. Toma, P. Breger, G. Mullot, F. Aug�e,Ph. Balou, H. G. Muller, and P. Agostini, Siene292, 1689 (2001).7. M. Dresher, M. Hentshel, R. Kienberger, G. Tempea,Ch. Spielmann, G. A. Reider, P. B. Corkum, andF. Krausz, Siene 291, 1923 (2001).8. M. Hentshel, R. Kienberger, Ch. Spielmann,G. A. Reider, N. Milosevi, T. Brabe, P. Corkum,U. Heinzmann, M. Dresher, and F. Krausz, Nature414, 511 (2001).9. E. Goulielmakis, M. Uiberaker, R. Kienberger, A. Bal-tuska, V. Yakovlev, A. Srinzi, Th. Westerwalbesloh,U. Kleineberg, U. Heinzmann, M. Dresher, andF. Krausz, Siene 305, 1267 (2004).

10. R. Kienberger, M. Hentshel, M. Uiberaker,Ch. Spielmann, M. Kitzler, A. Srinzi, M. Wieland,Th. Westerwalbesloh, U. Kleineberg, U. Heinzmann,M. Dresher, and F. Krausz, Siene 297, 1144 (2002).11. M. Dresher, M. Hentshel, R. Kienberger, M. Uibe-raker, V. Yakovlev, A. Srinzi, Th. Westerwalbesloh,U. Kleineberg, U. Heinzmann, and F. Krausz, Nature419, 803 (2002).12. A. Baltuska, T. Udem, M. Uiberaker, M. Hent-shel, E. Goulielmakis, C. Gohle, R. Holzwarth,V. S. Yakovlev, A. Srinzi, T. W. H�ansh, andF. Krausz, Nature 421, 611 (2003).13. P. N. Buther and D. Cotter, The Elements ofNonlinear Optis, Cambridge Univ. Press, Cambridge(1990).14. G. Plazek, The Rayleigh and Raman Sattering, USDept. Commere, Washington DC (1934).15. Ñ. À. Àõìàíîâ, Í. È. Êîðîòååâ,Ìåòîäû íåëèíåéíîéîïòèêè â ñïåêòðîñêîïèè ðàññåÿíèÿ ñâåòà, Íàóêà,Ìîñêâà (1981).16. Femtoseond Coherent Raman Spetrosopy, SpeialIssue of J. of Raman Spetros., ed. by W. Kiefer,Vol. 31, � 1/2 (2000).17. Nonlinear Raman Spetrosopy, Speial Issue of the J.of Raman Spetros., ed. by P. Radi and A. M. Zhel-tikov, Vol. 33, �11/12 (2002).18. Nonlinear Raman Spetrosopy, Speial Issue of the J.of Raman Spetros., ed. by P. Radi and A. M. Zhel-tikov, Vol. 34, �11/12 (2003).

258


