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Методом стимулированного фотонного эха со специально выбранными линейными 

поляризациями возбуждающих импульсов когерентного резонансного излучения иссле

дованы деполяризующие столкновения в молекулярном газе SF6 и его смесях с буферами 
Не и Хе. Впервые в одном эксперименте определены скорости столкновительноro распада 

населенности, ориентации и выстраивания в ансамбле частиц газа. эги скорости релакса

ции измерены как функции продольных скоростей поступательного движения резонанс

ных частиц. В пределах точности эксперимента не было обнаружено какой-либо заметной 

зависимости скоростей столкновительного распада от скоростей поступательного движе

ния частиц. Этот результат подтверждает обычный теоретический подход к деполяризу

ющим столкновениям. В чистом SF6 скорости распада ориентации и выстраивания ока
зались меньше, чем релаксационная константа столкновений с изменением продольной 

скорости (упругих столкновений), известная из экспериментов по наблюдению обычноro 

фотонноro эха. Это означает, что только часть упругих столкновений участвует в разру

шении мультипольных моментов уровней. Получено свидетельство того, что релаксация 

мультипольных моментов, создаваемых поляризованным излучением в резонансной среде 

газа молекул SF6, является зависимой от j - полного момента уровня. 

1. ВВЕДЕНИЕ' 

Начиная с проведения первых экспериментов по оптической накачке [1], хоро
шо известно, что поляризованный свет способен создать специфическое неравновесное 

распределение населенностей между магнитными подуровнями возбужденного и (или) 

основного квантового состояния [2]. Распад такого поляризованного состояния вызы
вается де поляризующими столкновениями, которые очень чувствительны к асимметрии 

потенциала взаимодействия [3]. 
Когерентные переходные явления, такие как фотонное эхо и его модификации, ши

роко используются для исследования процессов релаксации в различных средах [4,5], 
в том числе в газах [6-8]. 

Обычное фотонное эхо формируется в резонансной среде в момент времени 2TI2 

после прохождения двух коротких световых импульсов с временем задержки TI2 между 

ними. Фотонное эхо - спонтанное когерентное излучение ансамбля частиц, который 

хранит фазовую память о первом возбуждающем импульсе в недиагональной компо

ненте оптической матрицы когерентности. Поэтому обычное фотонное эхо успешно 
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применялось для измерения константы релаксации ')'~~ (скорость распада поляризации 
среды) [9]. Бьmо предсказано, что этот метод дает возможность измерения других ха
рактеристик релаксации ')'(1<) (1\', =j- 1) оптической матрицы когерентности посредством 
создания фотонного эха во внешнем магнитном поле [10]. 

Поляризационные эффекты при формировании фотонного эха могут быть исполь

зованы для идентификации квантового перехода при малых j или для идентификации 
типа перехода при j :» 1 [11]. С помощью поляризационных особенностей генерации 
эхо-откликов в стоячих волнах могут быть измерены вероятность спонтанного излуче

ния на резонансном квантовом переходе, скорости релаксации всех компонент матри

цы оптической когерентности [12], величина столкновительного сдвига спектральной 
линии [13]. 

Метод стимулированного фотонного эха может быть применен к измерению не

которых констант релаксации самих квантовых уровней (с учетом их вырождения по 

магнитным поДУРовням), таких как релаксация населенности, ориентации и выстра

ивания, без приложения внешнего магнитного поля [14]. Сигнал стимулированного 

фотонного эха появляется в момент времени 2Т12 + Т2З , после того как резонансная сре

да последовательно возбуждается тремя световыми импульсами с временами задержки 

Т12 между первым и вторым импульсами и Т2З между вторым и третьим импульсами. 
Фазовая память о первом и втором возбуждающих импульсах хранится в течение вре

мени задержки Т2З в диагональных компонентах матрицы когерентности P~:! и P~~" 
Здесь m и J.L - соответственно проекции полных моментов верхнего (ja) и нижнего (jb) 
уровней. 

Следуя [14], рассмотрим возбуждение резонансной среды последовательностью трех 
линейно поляризованных импульсов, распространяющихся вдоль оси у. Пусть поля

ризация третьего импульса совпадает с направлением оси z, а поляризации первого и 
второго импульсов повернуты соответственно на углы 'Фl и 'Ф2. для нахождения электри

ческой амплитуды стимулированного фотонного эха используется разложение матрицы 

когерентности p<;:'~ и столкновительной матрицы г:/ (v) по неприводимым тензорным 
операторам [10]. Три первых члена разложения диагональной компоненты p<;:'~ есть 
полная населенность уровня (нулевой член), ориентация уровня (первый член) и вы

страивание уровня (второй член). Появление первого или второго членов соответствует 

возникновению макроскопического магнитного момента или макроскопического элек

трического квадрупольного момента в подансамбле резонансных частиц. Разложение 
, , (О) 

столкновительной матрицы г:: (v) дает соответствующие скорости релаксации: ')' 
для населенности, ')'(1) для ориентации и ,р) для выстраивания уровней. При усло
вии малых площадей возбуждающих импульсов (В; «: 1, i = 1,2,3) результаты таких 
теоретических вычислений амплитуды стимулированного фотонного эха даются фор

мулами (1а)-(1в) для переходов j +-+ j и формулами (2а)-(2в) для переходов j +-+ j + 1 
при j :» 1 (типичная ситуация для экспериментов в газе SF6) [14]: 

~ х сх: 1~j siп('Фl + 'Ф2)А2(Т2з ), (1 а) 
~y = О, (1б) 

~z сх: 9~ [СОS('Фl - 'Ф2)Ао(Т2з ) + ~(2СОS'Фl соs'Ф2 - siп'Фl SiП'Ф2)А2(Т2З )] , (1в) 

~ х сх: 6~j [siп('Фl + 'Ф2)А2(Т2з ) - 5 siп('Фl - 'Ф2)А 1 (Т2з )] , (2а) 
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~y = О, (2б) 

~z <х 9~ [СОS(Ф1 - Ф2)Ао (Т2з ) + 110 (2 СОSФ1 СОSФ2 - sin Ф1 sin Ф2)А2(Т2з )] , (2в) 
где 

(3) 

Формулы (3) включают в себя шесть скоростей релаксации 1~1<) (к, = О, 1,2, i = а, Ь): 

,..",(1<) = '"1/(0) + г(l<) . - Ь 
1, 1, " Z - а, . (4) 

Здесь 1~0) (i = а, Ь) - скорости релаксации за счет неупругих столкновений, а 
Г~I<) (i = а, Ь) - скорости релаксации за счет упругих де поляризующих столкновений. 
~O) = О (i = а, Ь), поскольку упругие столкновения не могут изменить населенности 
уровней. Столкновения со сбоем фазы пренебрежимы в молекулярном газе SF6 [15]. 

При получении формул (1), (2) предполагалось, что зависимость скоростей релак
сации от поступательной скорости резонансной частицы отсутствует. Это существенное 

условие было проверено в нашем эксперименте (см. ниже). 

для инфракрасных колебательно-вращательных переходов скорости распада верх

него а и нижнего Ь уровней обычно очень близки друг к другу, что позволяет упростить 

формулы (вместо шести скоростей распада имеем только три). Дальнейшее упрощение 

может быть осуществлено специальным выбором углов 1/11 и 1/12, чтобы только две из 
скоростей распада влияли на амплитуду фотонного эха. 

2. ЭКСПЕРИМЕНТ 

Характерная особенность нашего эксперимента, схема которого изображена на 

рис. 1, - применение в качестве источника возбуждения непрерывного лазера 1 с излу
чением хорошего качества. Необходимая последовательность возбуждающих импульсов 

с линейной поляризацией формировалась из непрерывного излучения электрооптиче

ским затвором 3. Если это бьmо необходимо, то второй электрооптический кристалл 4 
мог вращать поляризацию определенного светового импульса на девяносто градусов. 

Существенная особенность наших экспериментов - возможность возбуждать под

ансамбль резонансных частиц газа с определенными продольными поступательными 

скоростями. Ширина такого подансамбля продольных скоростей определяется пара

метрами импульсов (их длительностью и интенсивностью), в то время как централь

ная скорость может быть выбрана пере стройкой частоты возбуждающего излучения по 

доплеровскому контуру исследуемого перехода. Это дает возможность исследовать за

висимость столкновительной релаксации от поступательных скоростей путем изучения 

когерентных переходных явлений и извлекать из этой информации данные как о ме

ханизмах релаксации, так и о крутизне потенциала взаимодействия [9,16]. 
В экспериментах мы используем непрерывный СО2-лазер 2 в качестве опорного ис

точника излучения с частотой, стабилизированной в центре перехода в SF6. Частота из

лучения возбуждающего лазера 1 привязывалась к частоте опорного лазера 2 с заданной 
отстройкой О (которая определяла центральную скорость молекулярного подансамбля, 

формирующего когерентный отклик: V y = 0/ k). 
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Электрические импульсы: ЛJLJl 
12 3 

! 
Jl 

1,2 или 3 
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6 

Рис. 1. Схема эксперимента: 1, 2 - непрерывные СО2-лазеры; 3, 4 - электрооnтические 

затворы (второй затвор не имеет поляризатора на выходе); 5-7 - газовые ячейки; 8-10-
ИК-фотодетекторы CdHgTe; 11 - система стабилизации частоты; 12 - система захвата 

частоты 

В [17] бьmа измерена величина разности г<2) = ,),(2) - ,),(0) между скоростями релакса

ции выстраивания и населенности уровней на квантовом переходе Q(38) колебательной 
моды vз в газе SF6. Скорость релаксации выстраивания ,),(2) бьmа получена из величины 
г<2) и скорости распада населенности ,),(0), известной из других экспериментов [18]. 

В настоящей работе экспериментальные исследования стимулированного фотонно

го эха бьmи выполнены в газе SF6 на колебательно-вращательной линии Р(33) Ai моды 
vз. Эксперименты проводились для четырех различных режимов поляризациц. импуль

сов возбуждения. Поляризации первого, второго и третьего импульсов были повернуты 

на угол 900 относительно поляризации двух других оптических импульсов соответствен
но в режимах (100), (010) и (001). Четвертый случай представлял собой ситуацию, когда 
все три импульса имели одинаковую линейную поляризацию (режим (000». 

Таким путем были получены четыре различных кинетических кривых зависимо

сти сигнала стимулированного фотонного эха от временной задержки между вторым и 

третьим импульсами возбуждения. 

для случаев (100) и (010) существует лишь компонента 'i'x амплитуды стимулиро
ванного фотонного эха и вклад только двух скоростей распада в эту амплитуду _ ')'(1) 

и ,),(2): 

(5) 

(6) 

Выражения (5) и (6) получены из (2а) соответственно при Ф1 = 900, Ф2 = О И ф1 = О, 
Ф2 = 900. 

Поскольку сигналы стимулиров~нного фотонного эха бьmи очень слабы, мы ис

пользовали часть излучения опорного лазера 2 для оптического гетеродинирования ре
гистрируемого сигнала стимулированного фотонного эха. Таким образом, детектор 8 
регистрировал сигналы 9"100 ос 'i'100 И 9"010 ос 'i'010. 
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Аналогично, в случаях (001) и (000) мы имеем только компоненту ~z амплитуды 
сигнала стимулированного фотонного эха, затухающую с константами релаксации ,(О) 
и ,(2) (напоминаем, что ось z считается совпадающей по направлению с поляризацией 
третьего возбуждающего импульса): . 

(7) 

(8) 

Выражения (7) и (8) получены из формулы (2в) соответственно при 'Фl = 'Ф2 = 900 и 
'Фl = 'Ф2 = О. 

В случаях (001) и (000) оптическое гетеродинирование не применялось, поэтому мы 
регистрировали сигналы .9'001 сх ~БОl И .9'000 сх ~OOO' 

З. РЕЗУЛЬТАТЫ И ОБСУЖДЕНИЕ 

Очевидно, что ,(1) и ,(2) могут быть получены простым логарифмированием сум
мы или разности амплитуд сигналов .9'010 и .9'100, детектируемых приемником 8 при 
вращении поляризаций второго и первого импульсов. Полученные два массива дан

ных (ln(.9'010 + .9'100) и ln(.9'olo - .9'100) при разных значениях Т2З) аппроксимировались 
линейными функциями вида 

которые строились по методу наименьших квадратов. Результаты для чистого SF6 при 
давлениях газа в диапазоне Р = (0.9-5.4)·1О-З Торр представлены на рис. 2. 

Другая пара скоростей релаксации, ,(О) и ,(2), может быть получена в результате 
математической обработки сигналов, регистрируемых детектором 8 в режимах (001) и 
(000): данные преобразовывались в массивы ln().9' 000 + J.9' 001) И ln( ~ - 2).9'001) 
при разных значениях Т2З , которые аппроксимировались по методу наименьших ква

дратов функциями того же вида: 

Результаты для чистого SF6 представлены на рис. 3 при тех же давлениях газа. 
В чистом SF6 скорость столкновительного распада выстраивания оказалась не

сколько больше, чем скорость распада ориентации и скорость распада населенности. 

Наши измерения дали следующие результаты (скорость релаксации на единицу дав

ления SF6): ,(О) /р = (28 ± 3) . 106 с- 1 ·Торр-l, ,(1) /р = (32 ± 3) . 106 с- 1 ·Торр-l, 

,(2)/р = (38 ± 3)·106 с- 1 ·Торр-l. Полученное значение ,(О) можно сравнить с дан
ными работы [18]: ,(О) /р = (30 ± 5) ·106 с- 1 ·Торр-l. Интересно, что скорости упру
гих деполяризующих столкновений (см. формулу (4» [-<1) /р ~ 4 . 106 с- 1 ·Торр-l И 
[-<2) /р ~ 10.106 с- 1 .Торр-l оказались меньше, чем скорость релаксации за счет упру
гих столкновений (столкновений с изменением продольной скорости поступательного 

движения резонансных частиц) rvcc/p ,...., 17·106 с- 1 ·Торр-l, которая бьmа измерена 
методом обычного фотонного эха [19]. Конечно, величина r vcc измерена для недиаго
нальной компоненты матрицы р(аЬ), в то время как значения [-<1) и [-<2) получены нами 
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Рис. 2. Скорости релаксаций ориентации ,(1) (квадраты) и выстраивания ,(2) (треугольники) в 
газе SF6. Ненулевые скорости релаксации при нулевом давлении газа объясняются пролетным 

эффектом 

Рис. 3. Скорости релаксаций населенности ,(О) (треугольники) и выстраивания ,(2) (квадраты) 
в газе SF6 • Ненулевые скорости релаксации при нулевом давлении газа объясняются пролетным 

эффектом 

для ее диагональных компонент, но физический смысл величины Г vcc (она определяется 

упругими столкновениями, т. е. меняющими только скорость поступательного движе

ния частицы) позволяет считать эту константу одинаковой для всех четырех компонент 

матрицы р(аЬ). Поэтому сравнение г!) и г<2) с r vcc вполне правомерно. Неравенство 
r 1) < г<2) < r vcc означает, что только часть упругих столкновений участвует в раз
рушении мультипольных моментов квантовых уровней. Видно также, что магнитный 

момент, наведенный излучением в подансамбле резонансных частиц, оказался более 

долгоживущим, чем электрический квадрупольный момент (ril) < Г<2». Интересно, что 
определенное в настоящей работе значение г<2) для линии Р(33) A~ оказалось заметно 
меньше значения той же величины г<2) для линии Q(38), измеренного ранее [17]. Этот 
результат свидетельствует о том, что релаксация мультипольных моментов квантовых 

уровней является зависимой от j. 
результатыI по измерению ,(1) и ,(2) в газовых смесях SF6 с тяжелым (Хе) и лег

ким (Не) буферными газами представлены на рис. 4 и соответствуют следующим зна
чениям скоростей релаксации (на единицу давления буферного газа): ,~~.-xe/Pxe = 
= (16 ± 2)·106 c1.Topp-l ",(2) /Рх = (16 ± 2) . 106 c-1Topp-l ",(1) /р = (36± "SF,-Xe е , ISF.-He Не 

±4) . 106 c-1·Topp-l, '~~,-He/PHe = (47 ± 4) . 106 c-1·Topp-l. 
для столкновений молекул SF6 с тяжелым буфером Хе оказалось, что ,(1) ~ ,(2). 

в смеси с Не имеем ,(1) < ,(2), как и в чистом SF6. 

Измерения зависимости констант ,(1<) от скоростей 'поступательного движения бы
ли выполнены для нескольких значений отстройки частоты излучения возбуждающего 

лазера от центра линии SF6 в диапазоне t!1I = 0-9 МГц. Значение 9 МГц соответствует 
'" 1/2 доплеровской ширины ku в газе SF6 при комнатной температуре. Когерентные 

отклики формировались подансамблем частиц с шириной'" O.lku. Как в чистом SF6, 
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Рис. 4. Скорости релаксаций ориентации ,(1) (квадраты) и выстраивания ,(2) (треуголь
ники) в газовых смесях SF6+Xe (а) и SF6+He (6) при давлении SF6, равном 2.7·10-3 Торр. 
Релаксация при нулевых давлениях Хе и Не определяется пролетным эффектом и столк-
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Рис. 5. Скорости релаксаций ориента

ции ,(1) (квадраты) и выстраивания ,(2) (тре

угольники) в газовой смеси SF6 (р = 2.5х 
х 10-3 Торр) с Хе РХе = 7.2· 10-3 Торр 
в зависимости от отстройки I!.// частоты 

возбуждающего излучения от центра линии 

Р(ЗЗ) A~ моды //3. Значение I!.// = 9 МГц 
соответствует продольной скорости молекул 

V z :::::: 90 м/с ('" 1/2 доплеровской ширины) 
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так и в смесях с легким (Не) и тяжелым (Хе) буферами скорости распада поляриза

ционных моментов слабо зависят от скоростей поступательного движения сталкиваю

щихся частиц. Например, на рис. 5 изображены данные по измерению ,(1) и ,(2) в 
смеси SF6+ Хе. Видно, что слабое уменьшение релаксации при увеличении отстройки 
от центра линии поглощения не превосходит ошибки эксперимента. Это согласуется с 

приближением теории [11). 
Хорошо известно, что линия Р(33) A~ колебательной моды l/з и крылья от '" 40 

линий ряда «горячих» колебательно-вращательных полос находится в одной и той же 

спектральной области. Поэтому, вообще говоря, мы должны использовать набор подоб

ных (1), (2) выражений, но с разными коэффициентами, зависящими от ja И jb [14], при 
получении правильных формул для амплитуд стимулированного фотонного эха вместо 

выражений (5)-(8). Качественное поведение этих амплитуд было бы таким же (сумма и 
разность двух экспонент), поэтому в целом методика определения констант релаксации 

сомнений не вызывает. Однако отсутствие уединенной спектральной линии могло при

вести нас к некоторой количественной ошибке при вычислении констант ,/,(К), особенно 
если подтвердится факт существенной зависимости констант релаксации поляризаци

онных моментов от величины j. 
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4. ЗАКЛЮЧЕНИЕ 

Основные результаты проведенного исследования деполяризующих столкновений 

в молекулярном газе SF6 и ero смесях с буферами Не и Хе состоят в следующем. 
1. Зависимость констант релаксации ориентации и выстраивания от скоростей по

ступательного движения резонансных частиц во всех трех случаях является пренебре

жимо малой. 

2. Только часть столкновений, не разрушающих полную населенность уровня, раз
рушает мультипольные моменты, сформированные на магнитных поДУРовнях, причем 

в чистом газе SF6 и в смеси SF6+He обнаружено, что магнитный момент (ориентация) 
является более долгоживущим, чем электрический квадрупольный момент (выстраива

ние), в то время как в смеси SF6+Xe оба момента распадаются с одинаковой скоростью. 
3. Получено свидетельство о зависимости скорости релаксации выстраивания от 

величины j - полного момента уровня. 

Благодарим Российский фонд фундаментальных исследований за финансовую под

держку нашей научной группы (rpaHTbI NQ 95-02-04603 и NQ 97-02-18496). 
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