
при исследовании сложных спектральных линий, при определении па-
раметров полос поглощения, зарегистрированных для объектов, обла-
дающих сильным рассеянием, и в ряде других случаев. Уравнения: 
(5) и (6) можно применить к экспериментальному массиву с включен-
ной аналитической модельной линией с известными а и Л и использо-
вать ее в качестве репера, с помощью которого определяются абсо-
лютные значения параметров компонент спектра. 
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ИССЛЕДОВАНИЕ КИНЕТИКИ ФЛУОРЕСЦЕНЦИИ КРАСИТЕЛЕЙ 
МЕТОДОМ ПАРАМЕТРИЧЕСКОГО ПРЕОБРАЗОВАНИЯ ЧАСТОТЫ 

С. А. Плешанов, В. В. Шувалов 

(кафедра общей физики и волновых процессов) 

1. Одним из основных достоинств приемных систем на основе па-
раметрического преобразования частоты (ППЧ) является их высокое 
быстродействие [1—4], обусловленное нерезонансным характером 
квадратичной электронной нелинейности. Времена отклика составляют 
менее чем 10-14-М0~15 с. Хотя это обстоятельство было отмечено уже 
в первых работах по ППЧ [1], до настоящего времени оно не нашло 
должного широкого практического применения. 

Лишь несколько авторов (см., например, [5—7] ) сообщали об ис-
пользовании этого метода для исследования субнаносекундной кинети-
ки релаксации возбуждения в органических красителях и полу-
проводниках. 

2. Основой методов исследования кинетики возбуждения является 
принцип временного стробирования, который может быть реализован 
различными способами [8]. В случае ППЧ пикосекундный импульс 
света возбуждает среду, что приводит к нестационарной флуоресцен-
ции. Процесс ее последующего параметрического смешения с импуль-
сом накачки — временным стробом — формирует в нелинейном крис-
талле преобразователя регистрируемый сигнал на суммарной (раз-
ностной) частоте [6, 7] . Таким образом проводится исследование ди-
намики затухания флуоресценции. Временное разрешение метода оп-
ределяется длительностью импульсов накачки и возбуждения. 

Описанная схема измерений обладает рядом преимуществ па 
сравнению с традиционными [8]. Во-первых, использование ППЧ поз-
воляет исследовать процессы в спектральной области от видимого до 
среднего ИК диапазона. Перестройка полосы преобразователя осуще-
ствляется поворотом кристалла. Во-вторых, процесс ППЧ линеен от-
носительно интенсивности накачки и вносит минимальную нестабиль-
ность в регистрируемый сигнал. В-третьих, метод является бесфоно-
вым, что резко повышает точность измерений. 
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Энергетические, спектральные и угловые 
вателей частоты подробно освещены в лигерату 
останавливаться не будем. 

3. Экспериментальное исследование динам 
•створов органических красителей проводилось 
ной на рис. 1. Задающим генератором являете 
сивной синхронизацией мод (/). Пикосекунднр 
лялся электрооптическим затвором с разрядни 
методике. Частота излучения генератора уд 
JKDP (3) толщиной 4 см. 

7 8 

/ ^сним —& 

•D—D 
* 4 J 2 1 • 

Рис. 1. Схема экспериментальной установки: 1 
ма выделения моноимпульса; 3, 12 — кристал 
красителе; 6, 18 — линии задержки; 7 — вращ; 
зы; 9 — кювета с красителем; 11, 13 — филь 

система регистрации; 11 

Излучение основной частоты напраЕ!Лялос 
образователь (12) (кристалл KDP толщиной 
зационной селекции (17) использовалос 
тив (19) формировал перетяжку пучка 

ь в к 
ради} 

. зеркалами (4) в пре-
1 см), и после поляри-

сЖчестве накачки. Объек-
том 1,5 мм. Величина 

конфокального параметра (около 4 м) йозвол:1ла пренебречь расходи-
мостью излучения при изменении оптическогэ пути (6) в пределах 
3 не. 

Основная часть энергии излучения в 
зовалась для возбуждения раствора исс 

горой гармоники ( В Г ) исполь-
ле^уеиого красителя в клино-

кусировка пучка прово-
изация устанавливалась 

влияния вынужденных 
процессов в качестве окон кюветы испфгьзов^лись клиновидные стек-

ждения поддерживалась 

видной кювете (9) толщиной около 3 Фс 
дилась объективом (8), а необходимая 
вращателем поляризации (7) . Для искл 

параметры преобразо-
ре [2], и на них мы 

ики флуоресценции ра-
на установке, показан-
я лазер на АИГ с пас-
.ш моноимпульс выде-

ком (2) по стандартной 
ваивалась в кристалле 

задающий генератор; 2 — систе-
л KDP; 4 — зеркала; 5 — лазер на 
атель I оляризации; 8, 10, 19 — лин-

гры; 14 16 — фотоприемники; 15 — 
— поляроид 

поляр 
ючени 

возбу лянные подложки, а энергия импульсов 
л а уровне 1 мкДж. 

Излучение флуоресценции выделяло 
..ром (10) коллимировалось в кристалл 
частоте селектировался фильтрами (13) 
Часть излучения накачки поступала на 
контроля. Сформированные электричесь 
системой регистрации (15), включавшей ан 

: ь фи 
(12). 
и 
фото 

сие и 

зователи, интерфейс, ЭВМ ДЗ-28, дисп 
дилась информация о, статистических па 

4. Методика настройки эксперимент 
в следующем. Кювета (9) заполнялась этанол<|) 
преобразователя (12) доворачивался н 

реги 

цей. h 
раметр 
альнон 

1ьтром (11) и конденсо-
Импульс на суммарной 

стрировался ФЭУ (14). 
приемник (16) системы 

мпульсы обрабатывались 
г лого-цифровые преобра-

а экран дисплея выво-
ах измеряемых величин, 
установки заключалась 

м, нелинейный кристалл 
а угол, соответствующий про-
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цессу генерации третьей гармоники основного излучения, изменением 
оптического пути пучка В Г (18) обеспечивалось точное совмещение 
импульсов во времени. Измерение зависимости энергии третьей гар-
моники от времени задержки определяет автокорреляционную функ-
цию интенсивности третьего порядка и дает возможность измерить 
длительность импульсов накачки тн = 36 пс. 

Калибровка перестроечной кривой проводилась с помощью'вспо-
могательного синхронного лазера на растворе органического красите-
ля (5). Перестройка полосы преобразования обеспечивалась поворотом 
.нелинейного кристалла (12). 

5. Результаты экспериментального исследования кинетики затуха-
ния Флуоресценции красителей представлены на рис. 2, где приведены 

in 6 
•5 г> 

и 
2 8 

I 8 
А : : : : • ^ • • • • • 

• J 

9 400 800 1200 1600 2000 
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Рис. 2. Зависимость энергии излучения на суммарной частоте s от задержки между 
.импульсами возбуждения и накачки т для RB: 1 — параллельные поляризации волн; 

3 — скрещенные; 2 — угол между векторами поляризации равен arc tg 1{2 

зависимости логарифма энергии преобразованного излучения & от вре-
мени задержки между импульсами возбуждения и накачки т. 

Наличие у возбужденных линейно-поляризованным излучением 
молекул красителя преимущественной ориентации диполыюго момента 
•обусловливает поляризационную неоднородность флуоресценции [9] . 
Поэтому затухание выделенной поляризованной компоненты флуорес-
ценции определяется двумя характерными временами: временем распа-
да первого возбужденного электронного состояния Тэл и временем 
разворота дипольного момента молекулы красителя Т0р. Поскольку 
в нелинейном кристалле преобразователя частоты выбран определен-
ный тип взаимодействия [1] е (накачка) + о (флуоресценция)->е (пре-
образованное излучение), кристалл играет роль поляризационного 
селектора. Изменение ориентации вектора поляризации импульса воз-
буждения вращателем поляризации . (//), как и в методе пробного 
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пучка [Р], позволяет разделить вклады соотв 
Кривая 1 рис. 2 отвечает случаю параллельн 
возбуждения и флуоресценции RB, 3 — скрещен|н 
угол между векторами поляризации равен 

Не останавливаясь подробно на анализе 
о дом висимостеи, аналогичных полученным ме' 

тально рассмотренных в работе [10], пркведеъ 
мерений. Для красителя RB время распада эле 
составило ТЭЛ=1,8±0,2 не, а время разворота 
7 ^ = 320 + 30 пс (концентрация этанольного р 
Измеренные времена Тэл, Tov для RB находят 
ствии с результатами, .опубликованными в рабе 
нильского синего в этаноле 7Эл = 2 ,9±0,^ не к 
= 1 • Ю-4 м/л). 

Таким образом, высокая точность метода и 
любом спектральном диапазоне могут сделать 

arctg 

перспективных 
сред. 

в пикосекунднои спект 
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КВАЗИЛОКАЛЬНЫХ 
АХ: УЧЕТ ВКЛАДА 

1. Введение. Высоковозбужденные 
лентных связей СН в многоатомных моле 
интерес по двум причинам. Во-первых, 
нормальных СН-колебаний (шо^ЗООО см 
в области квазиконтинуума уровней энерг^ 
мод. Избирательно возбужденное колебан: 
отдать свою энергию близколежащим 
что уменьшает время жизни СН-колебан 
однородное уширение спектральной линии 
информация об однородном уширении так 
ность оценить скорость «стохастизации» 
ласти квазиконтинуума. Во-вторых, из-за 

к о л е б а г 
х у л а х 

б л а г о д 
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Ие 
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п е р е 

их п 
к о л е б а в 

б о л ы п 

ельные состояния ва-
представляют особый 

1ря высокой частоте 
)бертоны расположены 
альных колебательный 
и СН может быстро 
ям квазиконтинуума, 
тем самым вызывает 
ода. Таким образом, 

$реходов дает возмож-
ельной энергии в об-

Dro отличия частоты 
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