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535.376

ПРЯМЫЕ ИЗМЕРЕНИЯ УЛЬТРАКОРОТКИХ ВРЕМЕН
ЖИЗНИ ОПТИЧЕСКИХ ФОНОНОВ

Недавно были предприняты первые успешные попытки прямого измерения
времени жизни поперечных оптических (ТО)-фононов, активных в комбинационном
рассеянии (КР) г> 2. Времена жизни оптических фононов в конденсированных средах
имеют порядок величины 10~12—10~п сек, и до сих пор эти ультракороткие временные
интервалы измерялись косвенным путем — как обратная величина ширины соответ-
ствующих линии спонтанного КР или ширины пиков неупругого рассеяния тепловых
нейтронов.

Конечное время жизни оптического фонона обусловлено ангармоническим взаи-
модействием между нормальными колебаниями в реальном кристалле. Правила отбора
ограничивают число возможных взаимодействии, так что доминирующими оказывают-
ся процессы, в которых оптический фонол распадается на два или три фонона, при-
надлежащих акустической ветви 3. В случае оптических колебании молекул жидкости
процессом, в основном обусловливающим «естественную» ширину линии спонтанного
КР, является дисмшатпвная потеря молекулой колебательного кванта 4 .

К настоящему времени имеется целый ряд работ, в которых содержатся резуль-
таты тщательных измерений ширины и формы спектральных линий КР; по ним мож-
но оценить времена жизни фононов. участвующих в рассеянии. Например, по данным
работ 5 можно заключить, что время жи.ши ТО-фононов с частотой 1332 см."1 в алма-
зе составляет при комнатной температуре (2,6 ^ 0,3)·10~12 сек, а фононов с частотой
1086 см-1 в кальците — (4,0 ± 0.4) -Ю-12 сек.

Прямое измерение столь коротких времен стало возможным лишь в результате
развития техники лазеров с синхронизованными модами, способных генерировать
иикоеекундные импульсы излучения в видимом \1 инфракрасном диапазонах. Мощные
импульсы излучения таких лазеров можно использовать для «ударного» возбуждения
нескольких мод оптической ветви фононного спектра среды — посредством нестацио-
нарного вынужденного комбинационного рассеяния (ВКР) 6 ,— и затем исследовать
динамику затухания ятих мод, наблюдая рассеяние на них слабых пробных импульсов
света, посылаемых в среду вслед за мощным импульсом накачки с небольшой задерж-
кой во времени '.

Подобные схемы с использованием пробного луча применялись в последние
годы для определения времени «продольной» релаксации колебательного уровня в моле-
куле Н 2 (~10~δ сек) 8 и для измерения времени жизни акустических фононов при низ-
ких температурах в кварце и жидком гелии (~10~' сек)9.



736 ИЗ ТЕКУЩЕЙ ЛИТЕРАТУРЫ

Особенностью методики пробного луча в применении к исследованию вынужден-
ных оптических колебаний решетки (т. е. когерентных оптические фононов) является
необходимость согласования фазовых соотношений между лучом оптических фононов
и лучом пробного света. Условие такого согласования имеет вид 1 0

?Ф = * п р - * £ р , (1)
где Α·Πρ, к"1' — волновые векторы пробной волны и стоксовой компоненты рассеянного
пробною излучения соответственно, йс/ф — квазиимиульс когерентных фоноиов, поро-
ждаемых в процессе ВКР мощного излучения накачки:

9ф = кн~кс; (2)

Здесь /••„, кс — волновые векторы волн накачки и стоксовой компоненты ВКР.
Важность этого согласования фаз связана со следующими обстоятельствами.

Как показывает расчет, амплитуда вынужденных решеточных колебаний, «раскачан-
ных» в процессе ВКР даже самых мощных из осуществимых в настоящее время лазер-
ных импульсов, составляет 10~3—10~4 величины среднеквадратичных смещений атомов
или ионов, образующих решетку, из положения равновесия вследствие теплового
возбуждения при температурах ,5*100 К. Таким образом, чтобы зарегистрировать
заметное возрастание над уровнем спонтанного К Р эффективности рассеяния пробного
луча, обусловленного его рассеянием на вынужденных решеточных колебаниях, нужно
с необходимостью использовать свойство когерентности этих колебаний; это π дости-
гается при выполнении условий (1) — (2).

Очевидно, прямой метод измерения времени жизни фоноиов имеет определенные
преимущества по отношению к косвенным методам. Во-первых, прямые измерения
в известном смысле обосновали бы возможность использования результатов косвенных
измерений. Во-вторых, сравнение данных прямых измерений времени релаксации
со спектральными данными позволило бы в ряде случаев оценить вклад однородного
и неоднородного уширений в общую спектральную ширину липли спонтанного рас-
сеяния. И. наконец, измерение времени жизни фононов, относящихся к сильно воз-
бужденным модам (как это имеет место в процессе нестационарного ВКР и ВРМБ)
дало бы возможность непосредственно наблюдать «включение» дополнительных меха-
низмов затухания фононов — таких, как вынужденный параметрический распад
фононов оптической ветви на пары акустических фононов " и др. В качестве пробного
луча удобно брать вторую оптическую гармонику небольшой доли излучения лазера,
осуществляющего накачку, и наблюдать стоксово (или антистоксово) рассеянное
пробное излучение, интересуясь главным образом зависимостью его интенсивности
от величины временной задержки τ пробного импульса по отношению к импульсу
накачки.

В направлении фазового синхронизма (1) — (2) интегральная (по времени) интен-
сивность пробного стоксова импульса выражается следующей формулой:

2я It(da\ ГУ с-пр Г/'"шс, пр Г

О

ι

X [ ,-2'/^ dt J «fe/J Τ / Α J й,/н (,') Λ' Ι ; (3)
П-tp Ο \ ψ 2 τι — ί /

здесь / Η (ί), / Π ρ (ί) — интенсив11ости импульсов накачки и пробного излучения соот-
ветственно, η = t — (z/v)0 — «местное время» волн, распространяющихся вдоль оси
О:; (da/dq)0 — производная электронной поляризуемости по ядерной координате,
N — число рассеивающих центров в единице объема. I — длина области взаимодей-
ствия пробного излучения с лучом оптических фононов, gg — стационарный фактор
нарастания стоксовой компоненты ВКР накачки, ω0 — частота фоноиов, Т2 — время
(поперечной) релаксации колебаний решетки, / 0 (х) — модифицированная функция
Бесселя.

При достаточно больших задержках, т » tp (где tn — эффективная длительность
импульсов), формулу (3) можно представить в следующем виде:

J e™-'T*dQ j dzll I l / f- g0 \ JH (С) dt' I , (4)
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откуда ясно видно, что интегральная интенсивность рассеянного пробного излучения
уменьшается экспоненциальное ростом т. При малых значениях tplT%, эксперименталь-
но снимая зависимость И*с (τ), из (4) нетрудно определить время 7V

Как уже указывалось, типичные значения времени Г2 для конденсированных
сред таковы". Г 2 = (1 —10)• 10~12 сек. В то же время длительность импульсов генера-
ции лазеров с синхронизо-
ванными методами обычно
составляет величину ίν та
« (5 —10) -Ю-12 сек, т. е. от-
ношение tp!T2 не является
малым. Оказывается, однако,
что даже такая неблагопри-
ятная ситуация не ограничи-
вает возможностей метода,
если только задние фронты
импульсов спадают достаточно
быстро, как ехр (—ί2/ίρ).

Исходя из формулы (3),
можно показать, что при ис-
пользовании достаточно длин-
ных импульсов накачки и . _
пробного излучения, tp > Г2. -75 -70 ~5 О 5 70 75 Z0 25 30 35
форма получающейся кривой Время задержки, 10~1гст

Алмаз

Рис. 1. Зависимость эффективности рассеяния проб-
ного луча Wc(i)/Wc (tp) от задержки пробного им-
пульса по отношению к импульсу накачки для эти-

лового спирта и алмаза (по 2 ) .

Wc (τ) совпадает с временной
формой импульса накачки,
т. е. применение «пробной»
методики позволяет эффектив-
но исследовать временную
структуру самих импульсов
накачки.

На рис. 1 приведена экспериментальная кривая зависимости эффективности
пробного рассеяния от задержки τ, полученная в работе 2 при «высвечивании» коге-
рентных оптических колебаний молекул этилового спирта (линия ν = 2928 см'1)
с помощью пробного луча. Поскольку длительность импульсов лазера, используемого

ФЗ

Рис. 2. Схема экспериментальной установки 2 (ДФЛ — ячейка для фо-
тографирования треков двухфотонной люминесценции; KDP — кристалл
удвоителя частоты лазерного излучения; Ф1—4 — фильтры; Ш и ПЗ —
фиксированные оптические задержки; П2 — переменная оптическая

задержка).

в этом эксперименте, была ~ 8 псек, а время Тг χ 0,26 псек, приведенная кривая
соответствует просто временной структуре лазерного импульса. Кстати, из графика
отчетливо видно, что задний фронт импульса накачки (положительные задержки τ)
спадает очень быстро — по гауссовой экспоненте.

Схема экспериментальной установки, которая использовалась в работах 2,
приведена на рис. 2. Лазер на стекле, активированном неодимом, работал в режиме

И УФН, т. 106, вып. 4
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самосинхронизации мод и испускал цуг пикосекундных импульсов со средней длиной
волны 1,06 мкм. СТОЯЩИЙ за ним электрооптический затвор выделял из этого цуга
единственный импульс. Затем пичок излучения проходил через усилитель и удвоитель
частоты, в котором небольшая часть лазерного импульса преобразовывалась в зеле-
ный свет с длиной волны 0,53 мкм, после чего с помощью селективно отражающих
зеркал пробное излучение выводилось из пучка и под заданным углом (определя-
емым условиями фазового синхронизма (1) — (2)) направлялось в исследуемый образец,
где импульс накачки возбуждал коллимированный луч оптических фононов.
Оптическая задержка пробного импульса осуществлялась с помощью подвижной
призмы 112.

Полученные в работах V характерные кривые хорошо иллюстрируют процесс
нестационарного возбуждения и затухания ТО-фононов в кальците н алмазе (см.
рис. 1), а также в четыреххлористом углероде.

Измеренные времена релаксации имеют следующую величину: в кальците Т2 =•
= (8,5^2,0)-Ю-1 2 сек (линия ν = 1086 см~\ Τ = 297° К), в алмазе Т2 = (2,9±0,3) χ
χ ΙΟ"1 2 сек (линия ν = 1332 см-1, Г=300° К), в СС1 4Г 2= (4,0±0,5)·10-1 2 сек (линия

ν = 459 см~х, Τ = 300° К). Последние две величины хорошо согласуются с данными
спонтанного КР, но первая более чем в два раза превышает значение Т2, полученное
из спектральных измерений.

Возможно, что это — первое свидетельство изменения механизма затухания опти-
ческих фононов, принадлежащих к сильно возбужденным модам. Действительно,
в процессе ВКР в поле мощных сверхкоротких импульсов накачки (с потоком энергии
в них порядка 1О10 em/си2) генерируется поток ТО-фононов с плотностью ~10 1 7 см'3,
причем в силу малой расходимости стоксопа и лазерного лучей обычно возбуждается
лишь несколько десятков мод фононного спектра (соответствующих малому фазовому
объему — порядка 10~15 объема зоны Бриллюэна — в пространстве квазиимпульсов
фононов). Это обстоятельство приводит к тому, что числа заполнения возбужденных
мод имеют гигантскую величину ~10 1 0 , по сравнению с типичным равновесным значе-
нием 10~3 при комнатной температуре π 10~u при температуре жидкого азота. В усло-
виях такого сильного возбуждения нескольких фононных мод, как показывают рас-
четы и , может протекать ранее не наблюдавшийся процесс вынужденного параметри-
ческого распада оптических фононов с почти нулевыми квазиимпульсами на два
коротковолновых фонона, принадлежащих акустическим ветвям, с противоположно
направленными волновыми векторами. Ожидалось, что этот вынужденный процесс
приведет к значительному сокращению эффективного времени жизни оптических
фононов.

Однако прямые измерения не обнаружили уменьшения времени жизни «горячих»
фононов *) и даже свидетельствуют о существовании механизма, который удлиняет
время жизни фононов в сильно возбужденных оптических модах — обстоятельство,
нуждающееся в дальнейшем объяснении.

Кстати, вызывает затруднение и интерпретация результатов недавно проведен-
ных прямых измерений времени жизни акустических фононов 9, возбуждаемых с помо-
щью ВРМБ в плавленом кварце при гелиевых температурах: прямые измерения,
проведенные в условиях высокой плотности когерентных продольных акустических
(ЬА)-фононов, дали величину Т2 «3,4 ·10~ 7 сек, тогда как косвенное определение
(из измерения теплопроводности), относящееся к равновесному распределению фоно-
нов, приводит к величине по крайней мере в десять раз меньшей.

Возможно, обнаруженное удлинение времени жизни фононов, принадле-
жащих к сильно возбужденным модам, связано с явлением, аналогичным извест-
ному индуцированному просветлению среды под воздействием интенсивного лазерного
излучения.

Заканчивая этот небольшой реферат, хотелось бы отметить, что техническое
выполнение описанных опытов по прямому измерению ультракоротких времен
жизни фононов в различных средах является трудной экспериментальной задачей,
но полученные важные результаты и интересные перспективы применения этого
метода * служат достойным вознаграждением современным и будущим исследо-
вателям.

Н. И. Коротеев

*) Впрочем, высокая плотность фононных состояний акустического спектра
в этих кристаллах вблизи точки ωο/2 может нейтрализовать влияние параметрической
генерации акустических фононов на время жизни фононов в возбужденных модах
оптической ветви. По-видимому, Джордмейн и Коллз 1 2 наблюдали этот вынужденный
эффект, исследуя крылья бесфононной линии люминесценции примесных центров
типа N3 в алмазе.
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