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Исследовано влияние различных нелинейных эффектов на насыщение флуорес-
ценции фотосинтезирующих организмов. На основании модели ФСБ получены прибли-
женные аналитические формулы для населенностей возбужденных состояний молекул 
и фактора насыщения. Показано, что наибольший вклад в насыщение флуоресценции 
«носит явление S—S-аннигиляции. 

Высокая квантовая эффективность (около 90%) передачи энергии 
электронного возбуждения от светособирающей антенны (ССА) к ре-
акционному центру (РЦ) в фотосинтетической единице (ФСЕ) фото-
синтезирующих организмов стимулирует теоретические и эксперимен-
тальные исследования механизмов миграции энергии в CCA [1—7]. 

Проблема степени гетерогенности ССА, как структурной, так и 
спектральной, была нами рассмотрена ранее [4—5]. 

Для интерпретации процессов поглощения и миграции энергии 
в ССА необходима оценка вкладов различных нелинейных эффектов. 
Известно, что насыщение флуоресценции для фотосинтезирующих ор-
ганизмов определяется рядом факторов: просветлением слоя суспензии 
водорослей, насыщением цепи миграции энергии, а также явлением 
>синглет-синглетной аннигиляции возбужденных состояний флуоресци-
рующих пигментов [1—3]. В настоящей работе проведены оценки 
вкладов различных факторов, отвечающих за нелинейные эффекты. 
Система балансных уравнений решалась численно с использованием 
метода Рунге—Кутта. Кроме того, с учетом реальных параметров ФСЕ 
были проведены аналитические оценки параметров населенностей воз-

бужденных синглетных состояний молекул и получена формула для 
фактора насыщения G. 

Оговорим те условия, которыми ограничена наша модель. 
Во-первых, плотность потока фотонов возбуждающего лазерного 

.излучения F(г, t) имеет «прямоугольное» распределение в поперечном 
сечении пучка и во времени: ^ ( r , t ) = F g r ( r ) g t { t ) , где г — двумерный 
радиус-вектор в плоскости, перпендикулярной направлению распрост-
ранения пучка, а функции gr и gt определены равенствами 

где Tim — длительность лазерного импульса; г0 — радиус сечения 
пучка. 

Во-вторых, поглощает в основном хлорофилл «а» (хл«а») антенны. 
Антенна представлена в виде куба, внутри которого расположены од-
нородно и случайным образом молекулы хл«а» различных спектраль-
ных форм. Реакционный центр расположен в центре куба. 

| 1 при ! г | < г 0 , 
[О при | г ] > г 0 , 

1 при 0 < / < x i m , 
0 при г ' с О , £ > T i 
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В-третьих, учитывается миграция энергии от коротковолновых: 
форм к длинноволновым формам хл«а» не только между ближайшими 
соседями вниз по «энергетической лестнице», но и через промежуточ-
ные спектральные формы, а также возможный обратный отток энергии 
с длинноволновых форм на коротковолновые, вверх по «энергетической 
лестнице». 

В качестве возбуждающего излучения была взята вторая гармо-
ника YAG : Ыс13+-лазера (Лех=532 нм) с импульсом длительностью 
Tim—И не, наиболее часто используемая в лидарных системах [6]. 

Система балансных уравнений для молекул ССА представлена 
в работе [4]. Решение этой системы будем осуществлять для квази-
стационарного приближения (dri /dt=0) . Тогд^ система дифференци-
альных уравнений для населенностей возбужденных состояний моле-
кул преобразуется в систему нелинейных алгебраических уравнений: 

я п п 

^ o - o k i + E WnV-rdrj-Y, V a / l 0 = o , 
/=2 /=2 /=--1 

УМ=0, (1> 
/ - 1 

п— I п— 1 
P n ( l - ' n ) - X r n - ] [ ; Wnjr„(\-rj)+ £ Wiarj7tjapM(l-rn)-

/•= 1 /= 1 
п 
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где i=2, п—1; п — число спектральных форм; ri=nilno i — относи-
тельное число возбужденных молекул г-й спектральной формы; И; — 
населенность возбужденного синглетного состояния молекул i-й спект-
ральной формы; «ог — локальная концентрация молекул г-й спектраль-
ной формы (п0г=3,7-1019 см - 3 ) . Далее. pi—OiF/pr, здесь pi — скорость 
дезактивации возбужденных состояний свободных молекул г-й спект-
ральной формы, которую будем считать одинаковой для всех форм 
хл«а», Pi=Pi f +р1*=р=2-10 8 с - 1 (pif — скорость флуоресцентного рас: 
пада,. pS — скорость безызлучательного распада); F — плотность по-
тока фотонов возбуждающего излучения [фотон-см - 2 -с - 1 ] ; <Ti=l,2X 
X 10~17 см2~01—const при Хех=532 нм, что следует из спектра погло-
щения хл«а» в этой области. 

В системе (1) Wfj=kijV/ioi/Pi — относительная вероятность пере-
носа энергии с молекул г-й формы на молекулы /-й формы; кц — рас-
считанные нами скорости миграции энергии от молекул г-й формы 
к молекулам /-й формы; У=8-10 - 1 8 см - 3 — объем ФСЕ; у ц = 
= G i jn0ip г1 J2 — y=const — относительные константы с инг л е т -си н г л е тн о й 
аннигиляции, G=const=5-10~ 8 см3-с - 1 [7]; (3/г =р//р*= 1; 
=n0j/n0i=l; x=tlpi — безразмерное время; %= (p + prty)/p; где Pr^=?i 
и £ — геометрический фактор, учитывающий расположение 
молекул длинноволновой формы по отношению к РЦ; рг — скорость 
оттока экситонов в Р Ц для случая двух форм хл«а». 
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Точное решение данной системы (1) можно представить в виде 
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Для получения упрощенного выражения системы (2) наложим на 
параметры условия, соответствующие реальным ФСЕ. 

1. Величины относительной вероятности переноса энергии с моле-
кул t'-й формы на молекулы /-й формы W ^ O l , Wn>Wji . Это условие 
выполняется всегда, так как скорость переноса между формами хл«а» 
велика [4, 5] и вероятности прямого переноса больше, чем обратного. 

2. Мощность возбуждения мала, так что членами Wr и уг можно 
пренебречь. 

При оценке подкоренных выражений в (2) для rit где £=1, . . . , п, 
с учетом упомянутых выше /предположений можно воспользоваться 
разложением т Л + Х — 1 + Х / 2 . 

х<\ , 
Тогда приближенное аналитическое решение системы (1) при на-

личии в ССА трех спектральных форм молекул хл«а» может быть 
представлено в виде 

р ((1 + р + 2Wn) (X + р + W„) + W21W32 + W23 (% + Р) + 
r + 2^ 3 1 ( l + p + l,5^2 1 + l,5ra3))l 

1 DD ' 
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Го = 
р ((I + р + 2Wn) (X + р + W№) + WuWn + w3l (1 + Р + 3Wn) + 

• + W13{X + p + W32)) 
DD (3) 

Г _ _ p ( (М-Р) ( l + P + 2 y M + y » + ^ i ) + 3 y » y M + 2 y » ( 1 + Р + 1 , - 5 У п + 1 , 5 У ю ) ) 

+ (X + р) + r23 (1 + р + Wu + F13)) + Wa (1 + Р) (W23-W13). 

Результаты расчета населенностей возбужденных синглетных сос-
тояний молекул при изменении нормированной величины р, которая 
прямо пропорциональна плотности потока фотонов возбуждающего из-
лучения, приведены на рис. 1. Точки, лежащие на кривой 1, поручены 

г, -да4, отн. еб 
10 

г/, отн.ед 
W' 

Рие. 1 

10~5 10'* 10'3 10'2 W'1 10° ю1 юг 

J> 
Рис. 2 

Рис. 1. Зависимость относительной населенности возбужденного синглртного 
состояния первой спектральной формы молекулы хл«а» Г\ от величины воз-
буждающего излучения р: 1 — численный расчет методом Рунге—Кутта, 2 — 

расчет на основании приближенной формулы' (3) 

Рис. 2. Зависимость относительной населенности возбужденных синглетных сос-
тояний для трех спектральных форм молекул хл«а» г,- от величины возбуж-
дающего излучения р: точки — г ь прямые крестики — г% косые крестики — Гз 

путем численного решения системы дифференциальных уравнений [4] 
модифицированным методом Рунге—Кутта, а на кривой 2 — прибли-
женным решением системы (1) по формуле (3). Из рис. 1 видно, что 
в рамках нашей модели решения системы — точное и приближенное 
при р<0 ,1 (F— Ю21—1024) — совпадают с точностью до 10% при р = 
М),6-10~3 (F=102 2) . 

На рис. 2 Дана зависимость населенностей возбужденных синглет-
ных состояний молекул от р для трех спектральных форм. Видно, что 
с ростом плотности потока фотонов населенность возбужденных сос-
тояний увеличивается и постепенно выходит на насыщение, причем 
наибольшее значение населенности характерно для третьей спектраль-
ной формы молекулы хл«а». На основании полученных результатов 
можно провести оценку фактора насыщения Gr. 

Gr-
lim r £ /p 
P-o 

П/9 (4) 

Из формул (4), (3) видно, что Gt зависит от р нелинейно. Основ-
ная причина этой нелинейности — это S—5-аннигиляция. Действи-
тельно, при уц->~0 наблюдается линейная зависимость Gi от р [8]. 
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График зависимости фактора насыщения G3 для длинноволновой 
формы хл«а» представлен на рис. 3. С увеличением р значение С?з 
растет, особенно при р > 1 0 - 3 . Для остальных форм поведение факто-
ров насыщения аналогичное. 

Таким образом, на насыщение 0шн efl 
флуоресценции основное влияние ока-
зывает с ин г л е т - с и н г ле'тн а я аннигиля-
ция. Что касается полученных при-
ближенных формул (3), то они хоро-
шо согласуются с точным решением 
для слабого возбуждения. Аналити-
ческое выражение для сильного воз-
буждения получить достаточно слож-
но, ' так как для этого1 необходимо су-
щественно упрощать рассматриваемую 
систему и не учитывать большую часть 
упомянутых особенностей организа-. 
ции фотосинтетического аппарата. 
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Рассмотрен твердотельный кольцевой лазер с волной автоподсветки: часть из-
лучения выводится из резонатора лазера и подается на активную среду с помощью 
движущегося зеркала. Показано, что в этом случае использование волны автопод-
светки может служить для получения частотной подставки в кольцевом лазере. 

1. Введение 

Метод волн автоподсветки (ВА) был предложен [1] и реализован 
[2, 3] для устранения конкурентного подавления одной из встречных 
волн (ВВ) в твердотельном кольцевом лазере (ТКЛ). Одна из воз-
можных £хем создания ВА показана на рисунке. Волна основного 
излучения Е! через полупрозрачное зеркало 1 выводится из резонатора 
ТКЛ и после отражения от зеркала 2 возвращается в активную среду 
(АС), образуя волну автоподсветки Еа. При интерференции волн Ei 

Рис. 3. Зависимость фактора насы-
щения третьей спектральной формы 
хл«а» от величины интенсивности 

возбуждающего излучения р 
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